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Globale Auswirkung des Stral3enverkehrs auf die chemische Zusammensetzung
der Atmosphare

Kurzzusammenfassung

Der StraBenverkehr géht zu den Hauptverursachern von Spurengasemissionen in die Ataresph

der vorliegenden Arbeit wurde im Rahmen einer numerischen Studie mit ECHAM4/CBM-IV der Ein-
fluss dieser Emissionen auf die chemische Zusammensetzung der Airospl globaler Skala be-
stimmt. Hierbei wurde erstmals in einem hochaufgétn globalen Modell die Wirkung der Nicht-Methan-
Kohlenwasserstoff(NMHC)-Emissionen bieksichtigt. Die mit einem verbrauchsorientierten Ansatz be-
rechneten Emissionen des Stral3enverkehrs betragen im Jahr 1990 wélhnlahj(8.84+ 1.8) Tg [N]
Stickoxide, (206+ 86) Tg [CO] Kohlenmonoxide und die (344 18.9) Tg NMHC. Stral3enverkehrsemis-
sionen erbbhen auf globaler Skala die Konzentration des Spurengases Ozon, welches eine wichtige Rolle
fur Oxidationskapazit und Strahlungsbilanz der Atmospk spielt. In den Quellregionen der Nordhe-
misphare wird die Konzentration von Ozon um mehr als 20% und auch in entlegenen Regionen um mehr als
10% erfdht; in den Tropen im Sommer bis in 10 Kilometedte um mehr als 6%. NEEmissionen sindifr

etwa 70 % der Ozonzunahme verantwortlich. &ualich beeinflusst der Stralenverkehr die Konzentration
des Hydroxylradikals (OH) und so wiederum die Oxidationskapadiér Atmosphre mit relativen, positi-

ven und negativen, Be#igen von bis zu 10 %. Im Sommeaitirt er in den drdlichen Extratropen zu einer
OH-Zunahme um 3 %, im Winter zu einer Abnahme um 10%. Dies@ndsrung der Konzentration der
chemischen Spezies (OHgJbewirkt einen indirekten Strahlungsantrieb auf die Atm@sphDie Ozon-
zunahme durch die StralRenverkehrsemissionen (RO, NMHCs) bewirkt im globalen Jahresmittel einen
indirekten Strahlungsantrieb von 0.058 W/rDie Veranderung im Hydroxylradikaindert die Lebensdauer

von Methan, wodurch sich ein indirekter Strahlungsantrieb von 0.006°\{globales Jahresmittel) ergibt.
Hierbei ist zu unterstreichen, dass dieser stral3enverkehrsinduzierte Strahlungsantrieb zeithcimliod r
inhomogen ist und sogar ein positives Vorzeichen besitzen kann (ZiBlifky). Die Studie zeigte, dass
NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs entscheidend zur Gesamtwirkung des Stral3enverkehrs 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 (NMHCSs) from road traffic is presented. Annual, global emissions from road traffic following

a consumption-based approach amount to £8288) Tg [N] nitrogen oxides, (20& 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. N@-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 (N@ CO, NMHCs) result in an annual and global mean radiative forcing of 0.058°Wi'tre

indirect forcing due to road traffic-induced changes in the lifetime of methane amounts to 0.086Tisn

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.
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Kurzfassung

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

Fur die Beantwortung dieser Fragestellung wurden numerische Experimente mit dem glo-
balen Modell der Allgemeinen Zirkulation ECHAM4 in Verbindung mit dem Chemiemodul
CBM-IV durchgetihrt. Die als Eingangsparameténr fdie Simulationen bditigten Stral3enver-
kehrsemissionen der Stickoxide, des Kohlenmonoxids und der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe
wurden auf der Grundlage von Treibstoffverbrauchskatastern akigesddemzufolge emittiert
der StraRenverkehr weltweiljrlich (8.84+ 1.8) Tg [N] Stickoxide, (206t 86) Tg [CO] Kohlen-
monoxide und die (34.4 18.9) Tg NMHC.

Die Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs bewirken eine Zunahme des tiopdseh
Ozons nicht nur in den Quellregionen der Nordhemispl{um mehr als 20 Prozent), sondern auch
in den entlegenen Regionen der Nordhemé&aph(um mehr als 12 Prozent). In Einzelgasstudien
wurde ermittelt, dass die Stickoxidemissionen des StraRenverkehrs insbesondere in den Quellre-
gionen, die NMHC-Emissionen dagegen in entlegenen Regidiredié Ozonzunahme verant-
wortlich sind. Die Ozonbildung erfolgiber den N@HOy-Zyklus, wobei NMHC-Emissionen die
vermehrte Bildung der tempéren Reservoirspezies des jGAN (Peroxyacetylnitrat) bewirken
und so den Transport der Stickoxide in entlegene Regionedgichen. Den Kohlenmonoxide-
missionen des Stral3enverkehrs kommt, aufgrund der hohen Hintergrundkonzentrationen, nur eine
untergeordnete Rolld@if die Ozonbildung zu (weniger als 3 Prozent). Anders ist ihre Bedeutung
fur die Hydroxylkonzentration in der Atmosgate einzuscatzen. Die Kohlenmonoxidemissionen
des StralRenverkehrs verringern, wie auch die NMHC-Emissionen - im Gegensatz zu den Stickoxi-
demissionen - die OH-Konzentration in der Atmogpdh Der Stral3enverkehr bewirkt insgesamt
im Juli eine Erfdhung der OH-Konzentration um mehr als 3 Prozent, da die Wirkung der Stick-
oxide (Erfohung des OH) auf Grund der aktiveren Photochemie in der Nordheanespleutlich
starker als die von CO und NMHCs ist. Im Januar hingegen ist der Einfluss der CO- und NMHC-
Emissionen strker als die Wirkung der Stickoxide, wodurch der Stral3enverkehr insgesamt in der
Winterhemisphre eine Abnahme der OH-Konzentration um mehr als 10 Prozent bewiirkdié-
indirekte Klimawirkung des Stral3enverkehrs ist es also entscheidend, die Wirkung der CO- und
NMHC-Emissionen mit zu béicksichtigen.

Die Emissionen des Stral3enverkehrs beeinflussen auf Grund der Bildung von Ozon und Hy-
droxylradikalen indirekt das Klima. Insgesamt wurde der indirekte Strahlungsantrieb des Stral3en-
verkehrs auf Grund der Ozoksting mit 0.058 W/rA (Jahresmittel) und auf Grund der Hydro-
xylradikalsbrung im Jahresmittel auf 0.006 W#niAbnahme der Methanlebensdauer um 0.7 %)
abgeschtzt. Jedoch ist der Strahlungsantrieb sowohl zeitlich als auafmlich stark inhomogen,
und nur im globalen Jahresmittel nahe Null. Die Reaktion des Klimasystems auf solch inhomogene
Storungen ist derzeit noch nicht volistdig bekannt und regionale Unterschiede sind zu erwarten.

In der Zukunft werden die Emissionen des Stral3enverkehrs - zumindest regional - weiter zu-
nehmen. Hiermit wird in Quellregionen der Nordhemigghnur eine begrenzte weitere Zunahme
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von Ozon verbunden sein, da vermehrt Titration von Ozon stattfindet. In Abluftregionen und ent-
legenen Gebieten wird es dagegen in Zukunft noch &eskzu Ozonproduktion kommen, da in
diesen Gebieten noch keinét8gung erreicht ist. Wie die Studien gezeigt haben siddiese
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 Ozonproduktivét besitzen. Der Einfluss des Stral3enverkehrs auf die Oxidationslédolezit
Atmosplare wird auch in Zukunftadumlich und zeitlich inhomogen sein. Hinsichtlich der Klima-
wirkung durch OH ist zu erwarten, dass auch imikig 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 Aktiaten, wie der Verbrennung fossiler Brennstoffe, industrieller
Prozesse und der Verbrennung von Biomasse, werden Spurenstoffe gebildet, die in die Atmo-
sphare emittiert werden. Einige wichtige Komponenten sind z.B. die Spurengase, wie Kohlen-
dioxid (CQy), Stickoxide (NQ), Kohlenmonoxid (CO) und Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe
(engl.non-methane hydrocarbondMHC) und Partikel. Ein wesentlicher Bereich, in dem fossile
Brennstoffe verbrannt und somit Spurengase gebildet werden, ist der Verkehrssektor. Dieser ist je
nach betrachtetem Spurengés 15 bis 35 Prozent der anthropogenen Emissionen verantwortlich
[Olivier et al,, 1996]. Eine besondere Bedeutung kommt hier dem Stral3enverkehr zu, da er allei-
ne je nach betrachtetem Spurengas zwischen 10 und 30 Prozent zu den globalen anthropogenen
Emissionen beitigt. Das Stral3enverkehrsaufkommen wird nach Prognosen in der Zukunft weiter
zunehmen und damit auch die Emissionsmer@edD, 1995]. Rir die Lander der OECD wird
zwar von einer Verringerung des Emissionsfaktors, also der pro verbrauchtem Liter Treibstoff ent-
stehenden Emissionsmenge, ausgegangen dibechder stetig steigende Treibstoffverbrauch im
Stral3enverkehr zu einer weiteren Zunahme der globalen Emissionsmenge im Jahr 2020.

Bei der chemischen Zusammensetzung der Atmésgpbpielen die Spurengase Ozor)0Gnd
das Hydroxylradikal (OH) eine entscheidende Rolle. Ozahltzerstens zu den Spurengasen in
der Atmospfre, die eine Sddigung der Vegetation hervorrufeDiprkesmann und Sandermann
2000]. Zweitens bildet Ozon das tropo$pische Hydoxylradikals, das die Oxidationskapa#zit
der Atmosplare bestimmtlevy et al, 1971]. Die Oxidationskapazit der Atmosphre entschei-
detUber die Lebensdauer von Spurengasen in der AtnégsgdB@rutzen und Zimmermant991;
Atkinson 2000], wobei eindnderung 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 Atmégptiirekt, da es strahlungsak-
tiv ist, und so zu einem direkten Strahlungsantrieb in der Atmaspfihrt [Fishman et al.1979].
Emissionen, wie Stickoxide, NMHCs und Kohlenmonoxid, spielen eine wichtige Rinil€lié
chemische Zusammensetzung der Atm@sphda sie zur Bildung von Ozon beitragétapgen-
Smit 1952] und somit die Oxidationskapaitier Atmosphre bestimmen. So tragen die Stickoxi-
de entscheidend zur Ozonbildung bei und werden entsprechend asiféosubstanz bezeichnet.
Fur die Fernwirkung von emittierten Stickoxiden spielt die sekiredSpezies Peroxyacetylnitrat
(PAN) eine wichtige Rolle. Dieses tem@we Reservoirgasif NOy ermdglicht einen 'Transport’

1



2 1. Einleitung
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Abbildung 1.1:Entwicklung der zulinftigen weltweiten StraRenverkehrsemissionen der Stickoxide in Mt

[NO2] (1 Mt[NO>] =1 Tg [NO, = 3.29- Mt [N]) und der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe in Mt [NMHC]
(1 Mt=1Tg) nach DECD, 1995].

von Stickoxideniber weite Entfernungen. Eiréhnliche Rolle bei der Ozonbildung nehmen die
Kohlenwasserstoffe ein, die die zweite \&ufersubstanzir Ozon darstellen. Schlie3lich besitzt
auch das durch den StralRenverkehr emittierte Kohlenmonoxid, das in der Atmesphdiert

wird, das Potenzial Ozon zu bilden. Ozon wiederum spielt mehrere entscheidende Rollen in der
Troposplare. Der Stral’enverkehr besitzt aldger die Bildung von Ozon und Hydroxylradikal
einen indirekten Strahlungsantrieb auf die Atmdsghund beeinflusst so das Klima. Atdich

besitzt der Stral3enverkehr einen direkten Strahlungsantrieb auf die Ataregplr die Emission

der strahlungswirksamen Spurengase Kohlendioxid, Lachgas und Methan.

Um geeignete Strategierirf die Ausgestaltung eines umweltschonenden Verkehrs zu ent-
wickeln, d.h. die negativen Auswirkungen des Stral3enverkehrs auf die Lufiquald das Kili-
ma zu minimieren, muss ermittelt werden, wie und in welchem Umfang der Stral3enverkehr die
chemische Zusammensetzung der Atm@sphund 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 entstehendent. oder die Umweltvénderungen durch den Bau der
Infrastruktur analysiert. Auch bleiben wirtschaftliche und gesellschaftliche Aspekte des Stral3en-
verkehrs (Mobiliit) unbeiicksichtigt. Ziel der Arbeit ist es, die Wirkung der chemisch aktiven
Spurengase (N CO, NMHCs) auf die chemische Zusammensetzung und den indirekten Kli-
maeinfluss des StralRenverkehrs zu quantifizieren. Hierbei kommt dénrgagdn Bestandteilen



auch zukinftig eine besondere Bedeutung zu, da aktuelle Anstrengungen die Partikelemissionen
zu reduzieren, mit der Gefahr verbunden sind, die Stickoxidemissionen wiederaneriflaeger
et al, 1999].

Die Auswirkungen anderer Verkehratrer, beispielsweise von Flugverkehrsemissionen, waren
in den letzten Jahren Gegenstand umfangreicher UntersuchuBggessé¢ur et al. 1998;Isaksen
und Jackman1999;Schumann et g12001]. Ebenso wurde die Wirkung von Schiffsemissionen
untersucht Capaldo et al. 1999;Lawrence et al.1999]. Rir die Wirkung von Stral3enverkehrs-
emissionen gibt es noch keine umfangreichen Studien. Erste Arbeiten, die das Problem angehen,
wurden vorvalks und VeldergL999] undGranier und Brasseui2003] angefertigt. Beide Arbeiten
zeigten die wesentliche Bedeutung des Stral3enverkehrs im Vergleich zu anderen Emissionsquel-
len sowohl fir das Klima falks und Veldersl999] als auchifr das atmosprische Ozon und die
Oxidationskapazitt der Atmosphre [Granier und Brasseyr2003].

Um die Wirkung der Emissionen des Stral3enverkehrs zu berechnen, wird nun ein Modell der
Allgemeinen Zirkulation mit umfassender Chemie déhéren Kohlenwasserstoffe verwendet.
Erstmals werden - neben der Wirkung der N@Qnd CO-Emissionen - die Wirkung der NMHC-
Emissionen des StralR3enverkehrs bei der Gesamtwirkung des Stral3enverkehrs auf die chemische
Zusammensetzung der Atmosph beiicksichtigt. In Einzelgasstudien wird die Wirkung der ein-
zelnen Spurengase alleine analysiert um entscheidende Prozesse zu identifizieren.

Die durch den Stral3enverkehr emittierten Spurengase beeinflusséchgtidie lokale che-
mische Zusammensetzung der AtmaogEh Sie werden jedoch auch chemisch umgesetzt und
gleichzeitig transportiert: es liegt also eine Kopplung von atmagpbhem Transport und tro-
posplarischer 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 Stral3enverkehrs weltumspannend zu analysieren, ist es notwendig diese Prozesse
in einem globalen Modellsystem zu simuliereriirelie Simulationen wird das globale Modell
der Allgemeinen Zirkulation ECHAM4Roeckner et al.1996] in Verbindung mit dem Chemie-

Modul CBM-1V [Gery et al, 1989] eingesetzt (Kapitel 3). Das Chemie-Modul umfasst die Chemie

der lbheren Kohlenwasserstoffe, um die tropaapsche Chemie dglichst vollsindig abzubil-

den und diese wichtigen Verbindungen zuisisichtigen. Um die Readitsrahe der vom Mo-

dell simulierten dynamischen und chemischen Prozesdherpiifen, werden die modellierten
Konzentrationsverteilungen mit Beobachtungsdaten verglichen (Kapitel 4). Vorausseirdieg f
Modellierung der Ausbreitung und Wirkung der emittierten Spurengase &urdlich aufgebste
Emissionsdaten, das heil3t es muss bekannt sein, welche Spurengase der Stral3enverkehr wo und
in welcher Menge emittiert. Im Rahmen dieser Arbeit werden globale Emissionséaiemer
Spurengasemissionen des StralRenverkehr berechnet und deren Unsicherheibttd&sqditel

5). Um die Bandbreite fglicher zuKinftiger Emissionsmengen aufzuzeigen, werden in Kapitel

6 hierfur Methoden und Absditzungen iir einen Zeithorizont von 20 Jahren gezeigt. In Kapi-

tel 7 werden die im Rahmen dieser Arbeit durcligeten Experimente mit dem Modellsystem
beschrieben. Hierzu werden die erstellten Emissionsdaisngemeinsam mit Datextzen der
anderen - anthropogenen undiiréithen - Emissionsquellen als Randbedingungen in das Atmo-
spharenmodell integriert. Durch den Vergleich einer Simulation des Atmirgpimodells mit Stra-
Renverkehrsemissionen mit einer Simulation, in der die StralRenverkehrsemissionen ausgenommen
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wurden, ergeben sich die Auswirkungen des Stral3enverkighdsef atmospérischen Spurengas-
verteilungen. Auf diese Weise wird die Wirkung des StraRenverkehrs auf die chemische Zusam-
mensetzung der Atmosphe bestimmt.

Die Ergebnisse der im Rahmen dieser Arbeit mit dem Modellsystem ECHAM4/CBM-1V durch-
gefuhrten numerischen Experimente zum Einfluss des Stral3enverkehrs auf die Adneaspiden
in Kapitel 8 gezeigt. Hierbei wird auch die Wirkung regionaler Emissionen eingehend analysiert,
um die Fernwirkung der Emissionen des Stral3enverkehrs zu bestimmen. Um die Bedeutung der
einzelnen emittierten Spezies - NGCO und NMHC - fir die beobachtete Gesamtwirkung der
Stral3enverkehrsemissionen zu ermitteln, wird ihre Wirkung jeweils in Einzelgasstudien gezeigt.
Diese so gewonnene gquantitative Abgtdung der Wirkung des Stral3enverkehrs auf die chemische
Zusammensetzung der Atmosph bildet die Grundlageif eine Abschtzung der indirekten Kli-
mawirkung des Stral3enverkehrs. Da Ozon ein wesentliches strahlungsaktives Spurengas ist, wird
zurachst der Einfluss des Stral3enverkehrs auf die troposohen Ozoréulendichten quantifi-
ziert. Als MaR der Klimawirkung wird der Strahlungsantrieb - alsoAielerung der Strahlungs-
bilanz auf die Atmospére fir die berechneteAnderungen der atmosgtischen 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). Schlie3lich
werden die wesentlichen Ergebnisse in Kapitel 10 zusammengefasst und ein Ausblick gegeben.



Kapitel 2
Grundlagen

Durch die Verbrennung von Treibstoffen im Straf3enverkehr werden Spurenstoffe in der Atmo-
sphare freigesetzt. Spurenstoffe sind in der Atmdaghsowohl physikalischen (Transport, De-
position) als auch chemischen Prozessen unterworfen. In diesem Kapitel werdeinstudie
Grundlagen der in der Troposiie relevanten Prozesse dargestellt. Der vertikale Aufbau der At-
mosplare und die dynamischen Prozesse sind entscheidendeh Transport der Spurenstoffe.
Mittels Deposition ibnnen Spurenstoffe aus der Atmoaph entfernt werden.if die Klimawir-

kung des StralRenverkehrs ist der Einfluss der strahlungsaktiven Spurenstoffe auf die Strahlungs-
bilanz entscheidend. Um die chemischen Grundmechanismen des Einflusses auf die chemische
Zusammensetzung der Atmogph zu verdeutlichen, werden die emittierten Spezies, die Bedeu-
tung gebildeter, sekui@dger Spezies (Ozon, Hydroxylradikal, PAN) und wesentliche Reaktionen
der troposphrischen Chemie vorgestellt. Als Hintergrund werden die Emissionen aus anderen
anthropogenen und rniatichen Quellen zusammengestellt. Schliel3lich werden die Ergebnisse bis-
heriger Studien zur Wirkung anthropogener, und hier vor allem verkehrsbedingter, Emissionen in
der globalen Atmosgire dargestellt.

2.1 Physikalische Prozesse in der Atmosydine

Vertikaler Aufbau der Atmosph are

Die Atmosplare wird vertikal in verschiedene Schichten unterteilt (Abbild@rt), die deutlich
unterschiedliche Eigenschaften aufweisen. Die unterste Schicht wird als planetare Grenzschicht
(PBL, engl.planetary boundary laygibezeichnet. Sie reicht - je nach meteorologischer Situation

- bis in Hohen von einigen 100 Metern bis 1.5 Kilometern und ist durch turbulente Durchmischung
gekennzeichnet. In ihr werden Emissionen aus bodengebundenen anthropogenen (z.B. Industrie,
Stral3enverkehr, Biomasseverbrennung) undrhieben (z.B. Mikroorganismen in &len, Ozea-

nen) Quellen freigesetzt. Die Lebensdauer von Spurenkomponenten in der PBL ist deutlich gerin-
ger als in der ddiber liegenden freien Troposate. Ursache hieiif sind die Deposition (trocken

und nass) und die vergleichsweis@hlere chemische Aktivat in der PBL. Die bhere chemische

Aktivit at ist eine Folge der Abnahme von Druck und Temperatur mit dgreHAbbildung?2.1).

5
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Abbildung 2.1:Breiten-Hbhen-Schnitt mit zonal gemittelten Isolinien der Temperatur (in K, Abstand
10 K) flr Januar und Juli (Monatsmittel) aus ECHAMA4. Die vertikalen Schichten der Atraosplpla-
netare Grenzschicht (PBL), freie Tropo&pé (FT), obere Troposphe (UT), untere Stratosphe (LS) und
Stratosphre (S) - sind den Bhenbereichen zugeordnet. Der Verlauf der Tropopause (monatsgemittelt) ist
eingezeichnet (dicke Linie).

Geringerer Druck und geringere Temperaiiinrien zu sinkenden Reaktionsraten der chemischen
Verlustreaktionen. Der physikalische Verlustprozess, die Nassdeposition, verliert in gleicher Weise
an Sharke wie das exponentiell mit derdHe abfallende Mischungsveilinis von Wasserdampf.

In tropischen Breitenifhren die Deposition und die hohe chemische Alditvitazu, dass in den
unteren Schichten der Atmosiatle Ozon abgebaut wird.

Oberhalb der PBL schliel3t sich die freie Tropogphan, die durch deutlichdhere typische
Lebensdauer der chemischen Spezies gekennzeichnet ist. Die Temperatur und der Luftdruck sind
geringer (Abbildung?.1), wodurch chemische Reaktionen langsamer ablaufen. In der freien Tro-
posplare kann deswegen ein Transport von Spurenstaffar groRe Entfernungen stattfinden.
Folglich ist es entscheidendirfdie Lebensdauer, den Transport und dainitdie Wirkung von
emittierten Spurenstoffen, ob sie von der PBL in die freie Tropasphgelangen.

Der Ubergangsbereich zwischen Tropoaphund Stratostie wird durch die Tropopause in
obere Tropospire (englupper tropospherdJT) und untere Stratosghe (engllower 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 (AbbilduBd) gekennzeichnet. Gelangen chemisch aktive
emittierte Spurenstoffe in dieseHenschicht, besitzen sie aufgrund der geringen Hintergrundkon-
zentrationen ein hohes Potenzial die chemische Zusammensetzung der Atreaapbeeinflus-
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 Taoposgh
Stratosphre spielt eine gro3e Rollérfden Stratospire-Tropospéren-Austausch von Masse und
Energie. Sie ist durch verminderten Vertikalaustausch, einen Vorzeichenwechsel beim vertikalen
Temperaturgradienten und eine mit deitte deutliche Zunahme des Ozonmischungsartsses
charakterisiert. Die Tropopause befindet sich in ein@néivon 15 bis 17 km in tropischen Breiten
und in etwa 10 km Khe in polaren Breiten. In mittleren Breiten zwischeri B 40’ Breite be-
findet sich der Tropopausenbruch, der tllsergang zwischen polarer und tropischer Tropopause
darstellt. Diese Region istif den Transport von Luftmassen und Tracern wesentlich.
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Allgemeinen Zirkulation der TrogirgphachFabian
[2002]. PF = Polarfront, W = Westé&tmung, E = Oststimung.

Dynamik der Atmosphare

Neben dem vertikalen Aufbau der Atmosph spielen die dynamischen Prozesse in der Atmo-
sphare eine entscheidende Rolle tlie Wirkung von emittierten Spurenstoffen auf die chemische
Zusammensetzung der Atmogph. Die dynamischen Prozesse in der Atm@spHlinden auf un-
terschiedlichen Skalen statt. Eine dusiiche Darstellung findet sich beispielsweiseDatton

[1976]. Die grundatzliche treibende Kraftifr dynamische Prozesse in der Atmoaghist 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 inthere Breiten transportiert werden und in etwa ®@eder 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 Batlerergibt sich durch deniiRkfluss

an Luftmassen aus dem Subtropenhoch starke Konvergenz verbunden mitdaststrweshalb

diese Zone auch als innertropische Konvergenzzone (engitropical convergence zonelC2)

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 30zu den Polen hin abgelenkt. Treffen diese Luftmassen auf polare Luftmassen
(Polarfront) werden sie angehoben. Diese aufsteigenden Luftmassen flieRen ibheéezuhied-
rigeren Breiten ab. Die indirekten Zellen, die durch das Absinken in der Hadley-Zirkulation und
das Aufsteigen der Luftmassen in dewhleren Breiten (45bis 60°) entstehen, werden als Ferrel-
Zellen bezeichnet. Schlie3lich finden sich in der polaren Tropmgphirkulationszellen (polare
Zellen) die ein Absinkefiber dem Pol verbunden mit einistlichen Stdmung bewirken. In diesen
Zellen - Hadley, Ferrel und polare - wird Energie aus den Tropen zu den Polen transportiert. Der
Transport von Temperatur und Luftmassaaft 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 angethert Gleichgewicht zwischen Druckgradientenkraft und Corioliskraft. Dies wird als
geostrophische &herung bezeichnet und dominiert den horizontalen Wind. Auf kleineren Skalen



8 2. Grundlagen

spielen turbulente, diffusive und konvektive Prozessealen Transport eine Rolle.

Die Emissionen des Stral3enverkehrs werden in der PBL freigesetzt. Der Horizontaltransport
geschiehtiber die vorherrschenden Winde. Vertikale Bewegungen und turbulente Prozesse bewir-
ken, dass die Spurenstoffe in die freie Tropaagreingemischt werden. Hierdurch wird rasch eine
Verdiinnung des urspnglichen Abgases erreicht. Die Spurenstoffe werden mit den Luftmassen
transportiert. In der Bhe des Bodens dominiert noch der Einfluss der Reibung an dieser Ober-
flache fir die Bewegung dieser Luftmassen. Je weiter Luftmassen vom Boden entfernt sind, desto
mehr kann der Bodeneinfluss vernagdigt werden. Die Verteilung der Hoch- und Tiefdrucksy-
steme spielt auf einer Skala von mehreren Tausend Kilometern eine Rolle. Schliellich 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 Begriffownwindangelehnt 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 Mischungisteidsen auf.

Durch die starke Konvektion in den Tropen werden emittierte Spurenstoffe in tropischen Brei-
ten leicht in ldohere Schichten und damit tendenziell in Regionen, die déamddre 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 ati@aosgine
Oxidationseffizienz maximal. In den Tropen wird ozonarme Luft in groBaéet transportiert. In
der oberen Troposjdine hingegen findet wiederum Ozonproduktion statt.

Deposition

Neben dem Transport ist die Deposition von Spurenstoffen ein weiterer wichtiger Prozess f
Wirkung von emittierten Spurenstoffen in der Atmoapd Durch Deposition werden Spurenga-

se und Partikel aus der Atmosiole entfernt. Es gibt zwei agliche Formen der Deposition: die
Trocken- und die Nassdeposition. Bei der trockenen Deposition setzen sich Substanzen mit einer
bestimmten Depositionsgeschwindigkeit direkt auf Oletfen ab und werden so aus der Atmo-
sphare entfernt. Bei der Nassdeposition werden die Komponenten durch Ausregnen entfernt. Die
Depositionsgeschwindigkeit der Trockendeposition wird durch meteorologisdige@insbe-
sondere Turbulenz) und die Ob@&dheneigenschaften bestimmesely and Hickf2000] geben

einen Uberblick des aktuellen Wissenstands der Trockendeposition. Mit einem Transferwider-
standsansatz wirdaufig die Trockendepositioaber flachem Terrain beschrieben. Die Massen-
stromdichte der Trockendeposition ergibt sich aus dem negativen Produkt der aansdpn
Konzentration und der individuellen Depositionsgeschwindigkeit. Diese individuelle Depositi-
onsgeschwindigkeit wird in existierenden TrockendepositionsmoddlleGése aus einem zum
ohmschen Gesetz analogen Zusammenhang aus mehreren Widerstandstermen berechnet. Ergeb-
nis dieser Modelle sind die individuellen Depositionsgeschwindigkeifierdie einzelnen Spu-
rengase. Mittels Nassdeposition werden Spurenstoffe aus der Ataresphsgewaschen, wenn

sie im Niederschlag (Hydrometeore) gst sind. Je nachdslichkeit der Spurenstoffe stellt sich
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das Losungsgleichgewicht 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 pOs, das, nachdem es aus der Gasphase in dieskjphasébergegangen ist,

zu HNO;s hydrolysiert wird.

Strahlungstransfer in der Atmosphare

Wie bereits eingangs eahnt, ist die Absorption von solarer Strahlung die grundlegende Ener-
giequelle fir dynamische Prozesse in der Atmoaph 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 dieaRigkeit, die Menge der aufgenommenen oder abgegebenen Strah-
lung zu veéandern. Diese Gase werden als Treibhausgase bezeichnet. Das wichtigdieheat
Treibhausgas ist Wasserdampf: etwa 66 Prozent déslicaen Treibhauseffektes sind auf ihn
zurickzutihren Houghton 1997]. Rir den anthropogen verursachten aatichen Treibhausef-

fekt spielen Wasserdampf-Emissionen durch den Menschen jedoch praktisch keine Rolle, da hier-
durch keine nennenswerte Bitung der Wasserdampfkonzentration in der Atmésetbewirkt

wird. Wasserdampf wird meist innerhalb weniger Tage in Form von Niederschlag aus der Atmo-
sphare entfernt. Im Gegensatz dazu kann Kohlendioxid mehr als 100 Jahre in der Aresph
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 Treibhausgas&hlen auch Methan (Chl, Lachgas (NO) und die Fluor-
Chlor-Kohlenwasserstoffe (FCKWSs). Sie sind gekennzeichnet durch eine lange afmscpd
Lebensdauer und eine signifikante Aufnahme terrestrischer Infrarotstraodgrungen in der
Konzentration der Treibhausgase haben dinderung der Strahlungsbilanz des Systems Erde-
Atmosplare zur Folge, die als Strahlungsantrieb (enatliative forcing RF, Einheit W/n) be-
zeichnet wird: Die am Oberrand der Atmogpé eingestrahlte, kurzwellige, solare Energie wird
nicht mehr durch die abgestrahlte, langwellige, terrestrische Energie ausgeglichen. Der sich erge-
bende 'Antrieb’ fihrt zu einer Endirmung (positives RF) oder Abklung (negatives RF) der Erd-
oberfache. Mit Erreichen des neuen Gleichgewichtszustandes verschwindet der Strahlungsantrieb.
Simulationen mit Klimamodellen zeigten, dass die zu erwartende bodennahe Gleichgewichtstem-
peratur in erster Blherung proportional zum Strahlungsantrieb FFJC, 1995] ist,

ATsurf == )\ . Rlz7 (21)

wobei der Klimasensitivitsparametek (in vﬁ) eine modellabéngige Golie 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 regieruigsgreifenden Ausschussag Klima-
veranderungen (engintergovernmental Panel for Climate Chand&CC, 2001]. In der vorlie-

genden Arbeit wird iir die Anderung der Spurengasverteilungen auf Grund der Emissionen des
Stral3enverkehrs der Strahlungsantrieb berechnet (Abs8h)itt
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2.2 Emissionen aus der Verbrennung fossiler Treibstoffe im
Stral3enverkehr

Die Spurengasemissionen des StrafRenverkehrs entstehen bei der heutigen Antriebstechnik auf
Grund der Verbrennung fossiler Treibstoffe. Bei jeder Verbrennung fossiler Brennstoffe entste-
hen die prinaren Verbrennungsprodukte einer vdlstigen Oxidation, C®und HO. Weiterhin

sind im Abgas Produkte einer unvolsidigen Verbrennung, wie Kohlenmonoxid, Ruf3 und Koh-
lenwasserstoffe enthalten. Zuislich entstehen durch die Oxidation des Luftstickstoffs und stick-
stoffhaltiger Treibstoffkomponenten Stickoxide (RNMestehend aus NO + ND Ein Grol3teil

der NQ,-Emissionen erfolgt in Form von NO. Da sich in der Atmoagphinnerhalb von einigen
Minuten ein photostatidires Gleichgewicht (Abschnif.4) einstellt, werden die Verbindungen
gemeinsam betrachtet und unter der Bezeichnung NSammengefasst. Zatzlich finden sich

im Abgas - neben einer Reihe anderer Komponenten - auch Produkte aus der aimdigjest Oxi-
dation: Kohlenmonoxid (CO) und unverbrannte Kohlenwasserstoffe, wie Methan und NMHCs.
Somit Auft die Verbrennung nach folgendem Schema ab:

ChHm+Luft — COx+a-HO+b-NO+c-NO;+d-CO+e-CHg+ f-NMHC+
Partikel + weitere Spurenkomponenten

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

Die Menge des entstehenden Kohlendioxids ist nahezu @magidp von den genauen Verbren-
nungsbedingungerOlivier et al, 1996] und wird in erster Linie durch den Kohlenstoffgehalt
des Treibstoffs bestimmt. Daher ist - trotz unterschiedlicher Verbrennungsbedingungen »der CO
Emissionsindexir alle Fahrzeuge einheitlich. Stickoxide entstehen durch Oxidation des Luftstick-
stoffs und stickstoffhaltiger Komponenten des Treibstoffs. Die Emissionsmeirgg taher von
der Verbrennungstemperatur und der Verweilzeit in der Brennkammer ab. Daher haben Dieselfahr-
zeuge khere Emissionsfaktorer®]ivier et al,, 1996]. Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffe
sind das Ergebnis einer unvobstdigen Oxidation. Je geringer die Verbrennungstemperatur und je
kiirzer die Verweilzeit, desto mehr Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffe werden emittiert. Der
Emissionsindexiir CO und die NMHC Angt somit stark vom Fahrzeug und insbesondere auch
von der Motorenwartung ab. Abbildurfi2 zeigt die Massenanteile der Spurengaskomponenten,
die sich typischerweise im Kfz-Abgas befinden. Pro Kilogramm Treibstoff werden nebgor@iO
Wasser im Mittel 117 g Spurenstoffe durch den Stral3enverkehr emittiert. Die Hauptmassenanteile
stellen hierbei CO (73 g [C]), NMHC (27.8 g [HC]) und N@.2 g [N]) dar 6ieheTabelleB.1).

2.3 Bedeutung sekundrer Spezies in der Atmosplare

Die Zusammensetzung der Atmogpé 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 Abgasédinke Siule), der Spurengaskomponentaniitlere Sule) und der NMHCs
(rechte &ule): mittlere Emissionsmengen der einzelnen Spezies nach Téhélle

Klima. Die Konzentration chemisch aktiver Gase bedingt die Chemie der AtraospBine zen-

trale Rolle spielen hier nicht nur préme Spurengase, sondern auch sekoa®&purengase, also
solche die nicht direkt emittiert werden, sondern nur durch chemische Umwandlung in der Atmo-
sphare gebildet werden. Die Bedeutung der drei selénend Spurengase Ozon, Hydroxylradikal

und Peroxyacetylnitrat (PAN) wird vorgestellt. Die Konzentrationen dieser drei wichtigen Gase
werden durch die Emissionen des Stral3enverkehrs beeinflusst und sind somit zentrales Thema
dieser Arbeit.

Ozon

Das wichtigste sekur@ate Spurengas stellt Ozon dar, welches in der Tropargpphotochemisch,
durch die sogenannte Smogchemie, produziert wirdatlish wird Ozon von der Stratosate in
die Troposphre eingetragen (siehe Abschidtl). Das heil3t, Ozon besitzt in der Tropogpd nur
diese zwei Quellen. Den Quellen des tropdathen Ozons stehen dresitu-photochemische
Zersbrung und die trockene Deposition als Senken gaben Zurachst wird die Bedeutung des
Ozons in der Stratosgine vorgestellt, um hieraus die Bedeutuiig den Transport von Ozon in
die Troposphre und @ir das Strahlungsspektrum in der Tropagghvorzustellen.

In der Stratospéire absorbieren molekularer SauerstofbX@nd Ozon (Q) ultraviolette
Strahlung mit einer Welleahge kleiner als 290 nm. Somit bedingt die Menge des strato-
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spharischen Ozons das kurzwellige Strahlungsspektrum in der TropospBine Abnahme des
stratosphlrischen Ozons erlaubt es vénstt, kurzwelliger Strahlung durch die Stratogphin die
Troposplare einzudringenerr and Elroy, 1993;Madronich et al, 1995] Dies tihrt zu erlbhten
Photodissoziationsraten in der Tropogph[Tang und Madronich1995]. Ozon besitzt seine ma-
ximale Konzentration in den mittleren Breiten in einedh¢ von etwa 20 bis 25 Kilometern
[WMQO, 1995]. Aufgrund der hohen Mischungsvaltmisse von Ozon in der stratospischen
Ozonschicht, mit einem maximalen Mischungs\&tihis von etwa 450 ppb, findet durch Eddy-
Diffusion ein Netto-Ozon-Transport von der Stratodphin die Tropospire statt. Eddy-Diffusion
bezeichnet die turbulente Diffusion von Spurengasen entlang eines Konzentrationsgradienten. Die
atmosplrische Konzentration von Ozon ist aus dreuien wichtig. Erstens beeinflusst Ozon
die Luftqualitat, zweitens ist es ein strahlungsaktives Gas und beeinflusst die Strahlungsbilanz und
drittens ist Ozon chemisch aktiviiFdie Luftqualifit ist das Ozonmischungsvaiinis wichtig, da
es Pflanzen und den Menschen direktzgtigen kann. Eine wesentliche Eigenschaft von Ozon ist
hierbei, dass es je nachoHe und geographischer Breite eine Lebensdauer zwischen einigen Ta-
gen (tropische PBL) und bis zu einem Jahr (Stratasphbesitzt. Die Lebensdauer von Oz@mpt
insbesondere von der stratogpischen Ozor@ulendichte und von der Wasserdampfkonzentration
ab. Langere Lebensdauern erlauben es Ooer grof3e Entfernungen zu transportiereir. dhe
troposplarische Ozonverteilung ist nicht nur der Transport von Ozon selber entscheidend, sondern
zusatzlich der Transport von Valfersubstanzen (wie NONMHC, CO) und Reservoirspezies
(z.B. PAN, HNG;, N2Os).

Das zweite wesentliche Merkmal ist die Strahlungsalkdtwibn Ozon. Ozon ist sowohl im lang-
als auch im kurzwelligen Spektralbereich strahlungsaltivderungen der Ozonverteilungen, in
diesem Zusammenhang@uifig als Sérungen bezeichnet, beeinflussen die Strahlungsbilanz und
somit das Klima (siehe Abschni®.1) und tragen zum anthropogenen Treibhauseffekt higi. F
die Klimawirksamkeit von Ozonétungen ist sowohl ihre geographische Verteilung als auch der
Hohenbereich der 8tung von BedeutundPCC, 2001].

Der dritte wichtige Prozess von Ozon ist die chemische Umwandlung. Ozon stellt die Haupt-
quelle fur das atmospirische Hydroxylradikal (OH) dar (siehe Abschi@tfl), dessen Bedeutung
im nachsten Abschnitt vorgestellt wird.

Hydroxylradikal

Das Hydroxylradikal (OH) wird Aufig als Wasch- oder Reinigungsmittel der Atmdsgbezeich-

net, da es die Oxidation von Spurengasen einleitet und so die Oxidationskafdariftmosphre
bestimmt. Hierbei werden teilweise was$stiche Substanzen gebildet (z.B. ausJN€agiert mit

OH zu HNG;), die mit dem Niederschlag aus der Atmoapdh ausgewaschen werden. izdich

ist das Hydroxylradikal verantwortlictiif den Grof3teil des Abbaus von gHnd CO, insbesonde-

re in den TropenCrutzen und Zimmermant991;Crutzen et al. 1999]. Es leitet die Zerstung

der meisten NMHCs einAtkinson 2000]. Folglich besitzt das Hydroxylradikal durch den Abbau

von strahlungsaktiven Gasen einen indirekten Einfluss auf den Strahlungshaushalt und somit einen
Einfluss auf das Klima.
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Peroxyacetylnitrat (PAN)

Als drittes sekundres Spurengas spielt das Peroxyacetylnitratz@PIO,NO,) eine wesentliche

Rolle bei der globalen Wirkung von Strafl3enverkehrsemissionen. Es stellt den wichtigsten Vertre-
ter der Peroxyacylnitrate dar und wird in der vorliegenden Arbeit als PAN bezeichnet. PAK geh
zur Gruppe der N@Verbindungen, entsteht bei der Reaktion von @it Abbauprodukten der
NMHC-Oxidation (Abschnit@.4) und stellt eine Reservoirspeziés flie Stickoxide dar. Die Ver-
bindung ist thermisch instabil: Si@éhklt 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 solber weite Strecken transportiert werden. Gelangt es in Regionendhngtrén
Temperaturen zeiflt es und stellt dort dann eine Queli@ NOy dar. Die Lebensdauer von PAN

ist also stark temperaturadhgig und schwankt zwischen einem Tag bei etw@ 4nd mehr als

drei Monaten bei -30C. Auf diese Weise kann PAN in groRer Entfernung von den Quellregio-
nen die Stickoxidverteilung beeinflussen, wodurch es dort zu vermehrter Ozonproduktion kommen
kann, beispielsweise im &nling und Sommer an der Messstation ResolRieg|ofs and Lelieveld
2000].

2.4 Chemie in der Troposplare

Ozon in der Atmosphare

Die photochemische Bildung von Ozon in der Tropdaghist Folge der Reaktion von Kohlen-
monoxid und den Kohlenwasserstoffen mit OH und anschlieRender Reaktion mit den Stickoxiden
unter Einstrahlung von Sonnenlicttii 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 Vethnis daiiber entscheidet, ob und wieviel Ozon tatislich produziert

wird. Abbildung2.4 zeigt ein Reaktionsschema der photochemischen Ozonbildung.

Photostationares Gleichgewicht

Bei der Photodissoziation von N@ntsteht atomarer Sauerstoff, der mit molekularem Sauerstoff
zu Ozon rekombiniert.

NO; +hv— NO+O(3P) (2.2)
O(P) +02+M — O3+ M (2.3)
Hierbei stellt M einen beliebigen Stol3partner dar.@garasch mit NO reagiert

NO+O3+M = NO, +O,+M (2.4)

ergibt sich allein aus diesen drei Gleichungen ein photostatesnGleichgewicht zwischen NO,
NO, und G;, das zu keiner Netto-Ozonproduktidimhirt.
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Abbildung 2.4:Reaktionsschema der photochemischen Ozonbildung

Photochemische Ozonbildung

NO, entsteht einerseits durch Reaktion von NO mit Ozon (siehe Gleichung (2.4)), wodurch dieser
Zyklus (Reaktionen (2.2) bis (2.4)) netto zu keiner Ozonprodukftitmtf Andererseits kann NO

bei der Reaktion von NO mit anderen Verbindungei®$, RO,) entstehenRO, steht hierbei iir

ein Peroxidradikal, das aus einem Alkylrest und der Peroxidgruppe besteisgangspunkt hier

sind dasHO, und das Peroxidradikal, die bei der Oxidation von Kohlenmonoxid und der Kohlen-
wasserstoffe in der Atmosphe entstehen. Kohlenwasserstoffe reagieren mit dem Hydroxylradikal
OH, wobei ein Alkyl- oder substituiertes Alkylradikal entsteht (R). Dieses reagiert pnitn@ bil-

det ein Peroxyradikal (R§). Im Laufe des weiteren Abbaupfads entstehen ebenfalbtziche
HO,-Radikale. Die so entstandenen Radik#d©®g, RO,) reagieren mit NO und bilden NO

HO,+NO — OH 4+ NO;, (2.5)
RO, +NO— RO+NO, (2.6)

Durch diese zu#zliche Umwandlung von NO in NODkommt es durch die Photolyse von NO
(Reaktion (2.2)) zu einer Netto-Ozonproduktion (Reaktion (2.3)). Die Quellen vonw#dden
weiter unten vorgestellt.

1Radikale werden in der gesamten Arbeit ohne das Zeidinetiels ungepaarte Elektron dargestellt.
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Ubergang von Ozonabbau zu Ozonproduktion

Liegen die NO-Konzentrationen in der Atmosph sehr niedrig, so reagidfO, eher mit Ozon
als mit NO. Zuatzlich kann OH mit Ozon reagieren.

HO2 + O3 — OH+ 20, (2.7)

OH+03 —-HO,+ 0Oy (2.8)

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

Nichtlineare Ozonproduktivit at

Eine Steigerung der Ozonproduktion durch eine Zunahme derf¢@zentration findet nur unter-
halb eines bestimmten Grenzwertes statt. Steigt dig-Ki@hzentration auf Grund von vermehrten
Emissioneniber den Grenzwert, so wird erstens Ozon titriert (Reaktion (2.4)) und zweitens ge-
winnen Verlustprozessaif das HQ-Radikal an Bedeutung. Die Stickoxidemissionen erfolgen
vorwiegend in der Form NO. Dieses wird in der Atmoapdhmit den Reaktionen, die das photo-
chemische Gleichgewicht bestimmen, erst zu,N@wandelt (Reaktion (2.4)). Ozon wird abge-
baut. Das in Reaktion (2.4) entstehendeN@nn jedoch, nachdem es aus den Quell-Regionen
exportiert wurde, erneut Ozon bilden. Bei den Verlustreaktionen degsliaOt insbesondere die
Reaktion

NO; + OH — HNGO3 (2.9)

das HQ-Radikal (und NQ@, siehe unten) ab. HNfist wasse#slich und kann per Deposition
aus der Atmospdre entfernt werderLin et al. [1988] geben den stark nichtlinearen Verlauf der
Ozonproduktiviét in Abhangigkeit von der N@Konzentration an. Als Ozonproduktigit wird
die Menge der Ozonmolélke bezeichnet, die pro NEMolekul gebildet wird. Sie finden unter
stadtischen Bedingungen eine maximale Produktiviei einem Volumenmischungsvattmis von
etwa 200 ppt.

Aus den Reaktionen der nichtlinearen Photochemie k@énnede atmospdrische Situation
die Abhangigkeit der Ozonproduktivat von der Stickoxidkonzentration berechnet werden. Diese
hangt zuatzlich von der Konzentration der HdRadikale ab. Diese Kurve beginnt ab einer Gren-
ze (von i.d.R. 10 bis 30 ppt NQ mit einer ansteigenden Ozonproduktatider Stickoxide. Ab
einer Grenze, die durch die H&onzentration bestimmt wird, sinkt die Ozonprodukgtimit
weiter ansteigenden NEKonzentrationen. Diesdngt mit der Titration von Ozon und mit dem
verstirkten Verlust der Hydroxyradikale (z.B. Reaktion (2.8)). Hierdurch stehen weniger Hydro-
xylradikale fur die Reaktion mit CO und NMHCs zur Vérgung, wodurch weniger HOgebildet
wird. HO, wiederum ist @ir die zustzliche Umwandlung von NO in NfOverantwortlich, und
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steuert so die Ozonproduktion. Somit bewirkt eine dnng der NQ-Emission in diesem Fall

eine Verringerung der Ozonprodukti&it Wenn nun durch zaszliche Stickoxide die Ozonpro-
duktivitat aller Stickoxide sinkt, ist es @glich, dass insgesamt weniger Ozon produziert wird.

In diesem Zusammenhang spricht matufig von chemischem Regime, in dem sich die Ozon-
produktion befindet. Diese in der regionalen Modellierung der Smogchiéhizhe Betrachtung
erleichtert auch hier das Veéstdnis der Wirkung der einzelnen Spurengase. Es werden das VOC-
limitierte Regime und das N@imitierte Regime unterschieden. Im VOC-limitierten Regirabrt

eine Verringerung der Stickoxidemissionen zu keiner Reduzierung der Ozonproduktion, da ausrei-
chend Stickoxidelr Reaktion (2.2) zur Veifgung stehen. In diesem Regime kann es durch eine
Reduzierung der Stickoxide sogar zu einem Anstieg der Ozonkonzentration kommen. Geringe-
re NMHC-Konzentrationentihren zu geringeren H2Konzentrationen, da durch Oxidation von
NMHCs weniger HQ entstehen. In der Folge sinkt die Umwandlung (ohne Ozonverbrauch) von
NO in NOy 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 moglich.

Obige Reaktion (2.9) stellt gleichzeitig einen VerlustprozéssNOy dar. Die Sarke dieses
Verlustprozessesamgt von der OH-Konzentration und damit von der solaren Einstrahlung ab. Im
Winter sinkt die Sarke dieser Senke und auch anderer, teilweise tesnporSenken (beispiels-
weise die Bildung von PAN), so dass die Lebensdauer der Stickoxide (wie auch die von CO) im
Winter deutlich &nger als im Sommer ist.

Photochemischer Ozonabbau und Produktion von OH

Neben der Deposition wirkt der photochemische Abbau veal® Senkeiir Ozon in der Atmo-
sptare.Uber die Photolyse von Ozon wird angeregter, atomarer Sauerstoff gebildet (siehe Reaktion
(2.10), der entweder nach Abregung durch Stol3 wieder Ozon bilden kann (siehe Reaktion (2.11)
und (2.12)), oder nach Reaktion (2.13) mit Wasserdampf zu OH weiterredgest L971]. Die-

se Bildung von OH stellt einen Verlustprozess ©zon dar und ist gleichzeitig der wesentliche
Produktionsmechanismugrfdas Hydroxylradikal OH.

O3+ hv— 0, +0O('D) (2.10)
O(D)+M — O(®P) + M (2.11)
OCP)+02+M — 03+ M (2.12)
O(*D) + H,0O — 20H (2.13)

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

Quellen fur OH und HO »

Die Gruppe der Wasserstoffradikale (kJ®esteht aus dem Hydroxylradikal (OH) und dem Per-
oxidradikal (HQ). Diese Radikale bestimmen gemeinsam die Oxidationskapaxer Reini-
gungskraft der Atmospire und beeinflussen so die Ozonproduktion. Die Konzentration von OH
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und HG, nimmt in der Regel im Laufe des Tages zu und ist in industrialisierten Gebiétesr hls

in Reinluftgebieten. Zwei Faktoren sindrfden Grof3teil der Variation der H&Konzentration ver-
antwortlich: die HQ-Produktionsrate und die Stickoxidkonzentratitwgan et al, 1981;Jaege

et al, 1999]. Bei den H@-Produktionsreaktionen gibt es einerseits OH-Produktionsreaktionen,
wie die Photodissoziation von Ozon und andererseits-Rfdduktionsreaktionen, wie die Oxida-
tion von Kohlenwasserstoffen. Global gesehen ist die wichtigste-@@elle in der Tropospire

die Photodissoziation von Ozon und anschliel3ende Reaktion mit Wasserdampf.

Eine weitere Quelleifr HOy ist die Produktion von H@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 schliel3lich Wasser
und Kohlendioxid entstehen. Obwohl OH in der Eingangsreaktionemstrd, wird i.d.R. mehr
HOx produziert als zerétt. Dieses Verhalten wird autokatalytisch genannt. Die produzierte Men-
ge HO, hangt von der vorhandenen Menge NO Bler weiten Teilen der Atmospie produ-
ziert dieser autokatalytische Prozess B®- Molekule fur jedes Methan- und OH-Molé&k das
eingangs verbraucht wird. HGentsteht ebenfalls bei der Oxidation dehlerkettigen 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 (RQ) und das Alkoxy- oder substituierte Alkoxyradikal (RO). Dieses Sche-
ma ist {ir die Oxidation der Alkane, Alkene und einer Reihe anderer Kohlenwasserdiifte dge
nach abgebautem Kohlenwasserstoff entstehen noch weitere chemische Spezies. Bei den Alkanen,
wie auch bei anderen gisigten organischen Verbindungen, wird der Abbau durch di@#big
eines H-Atoms von der C-H Bindung eingeleitet.

OH + RH — R+ H,0 (2.14)

R+0p+M — RO +M (2.15)

Das Peroxidradikal (R) bildet ein Alkylperoxyradikal (RPdas NO in NQ 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
(CH20) und aus Ethan entsteht Acetaldehyd gCHO). Acetaldehyd wiederum kann nach Re-
aktion mit OH durch Reaktion mit NOin der Atmospkre PAN (siehe Abschnig.3) bilden. Die
Oxidation der Aromatenitrt ebenfalls zu der Produktion von RQindHO»-Radikalen. Bei den
Abbaupfaden existieren eine Vielzahl von verschiedenéglidhkeiten tir die Weiterreaktion der
bei der Abbsung 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 AbscBrltivird beschrieben,
warum diese Komponenten als Substitit €mittierte Aromaten im Modell verwendet werden.
Entscheidendifr den Beitrag der Kohlenwasserstoffe zur Ozonbildung ist jeweils die Menge der
gebildeten Peroxyradikale, H@ind RG.

Die Gruppe der Kohlenwasserstoffe umfasst eine Reihe von chemischen Verbindungen, die
zwar aufahnlichen Oxidationspfaden abgebaut werden, jedoch eine sehr unterschiedliche atmo-
spharische Lebensdauer aufweisen. So dogitrdie Lebensdauer reaktiver Alkene bei typischen
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OH-Konzentrationen (10Molekilen 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 LebensdauBiQofur die Oxidation mit
OH betiagt im Vergleich dazu etwa einen Tag.

Die Oxidation von Kohlenmonoxid hingegen stellt keine QualieH Oy dar, sondern véndert
die Verteilung auf OH und H®(und auf NO und N@) in der Familie der Radikale.

1
CO+OH(+502) — COz + HO, (2.16)

Fur das eingangs verbrauchte OH wird H@ebildet. Dieses H®ist wiederumiiber Reaktion
(2.5) in der Lage, N@ zu bilden, wodurch netto Ozon produziert wird. In Gebieten mit gerin-
ger NO-Konzentrationithrt dieser Zyklus jedoch zu einem OzonabbauHd2 hier mit Ozon
reagiert (Reaktion (2.7)). CO ist mit einer mittleren tropaagchen Lebensdauer von 60 Tagen
relativ reaktionstige. 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 Atéaredpédingt
die im Vergleich zur Stratosgine komplexere Chemie in der Tropo&pé. Insbesondere organi-
sche Spezies spielen eine wichtige Rolle, da sie etwa 80 Prozent der reaktiven Spezies stellen
[Crutzen 1995]. Rir eine weiterfihrende Darstellung sei an dieser Stelle aufldbarsichtsartikel
von Atkinson[2000] verwiesen.

2.5 Emissionsquellen in der Atmosphre

Kohlendioxidemissionen in die Atmosplére

Der globale, atmosrische C@-Haushalt mit den Hauptquellen und -senké&ndas Jahr 1990
ist in Tabelle2.1 angegeben. Die AngabeiirfBiosptare und Ozeane stellen die Nettowerte der

Tabelle 2.1 Der globale C@-Haushalt in Pg [C] pro Jahr mit den Hauptquellen und -senken; HicE
[2001] und EDGAR OQlivier et al, 1996]. Die Werte des IPCC sind mittlere Werte flie 90’er Jahre.
Verbrennung fossiler Brennstoffe (inkl. Zementherstellung). Positive Werte sirsdd-In die Atmospire,
negative Werte zeigen eine Aufnahme aus der Atmasphan. Rlisse sind Nettowerte; Bruttowert Ozean-
Atmosplare etwa 90 Pg [C], Biosgine-Atmosphre etwa 120 Pg [C]. Der Fluss Biospk-Atmosphre

setzt sich aus déknderung der Landnutzung und der verbleibenden terrestrischen Senke zusammign (hierf
liegen fir die 90’er noch keine Angaben vor). Angegebene Fehlerbalken sind Unsicherheitan (

IPCC, 2001 EDGAR 2.0

Verbrennung fossiler Brennstoffe 6430.4 6.1
Speicherung in der Atmosphe 3.2+ 0.1
Fluss Ozean-Atmosiitne -1.7+ 0.5

Fluss Biosphare-Atmosphre -1.4+ 0.7
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Tabelle 2.2:Jahrliche globale N@-Emissionen der Hauptquellen in Tg [N] /arfdas Jahr 1990. Der
angegebene Bereich IRCC[2001] entnommen.

Emittent Quellsirke Bereich Referenz

Tg[N]a?!
Anthropogene Quellen
Verbrennung fossiler Brennstoffe 22.&21 - 24 Benkovitz et aJ1996]
Biomasseverbrennung 5.0 3-13Hao etal.[1994]
Nattrliche Quellen
Mikroorganismen in Bden 549 4-21 Yinger and Levy1995]
Blitze 50 3-13 Levy[1996]
Global 38.09

Emission dar, das heisst, Quellen und Senken sind gegeneinander aufgerechnet. So weisen bei-
spielsweise die Ozeane einen vielfaagbhbren Bruttofluss in die Atmosale auf, der jedoch

durch eine bhere Bruttoabsorption wieder ausgeglichen wird, wodurch es insgesamt zu einer
Netto-Absorption durch die Ozeane komnRCC, 2001]. Anthropogene C£Emissionen stel-

len folglich eine bedeutende Nettoquelie €O, in der Atmosplare dar.

Stickoxidemissionen in die Atmosplare

Zu den globalen Hauptquellen von N@ehbren einerseits anthropogene Emissionen aus der Ver-
brennung fossiler Brennstoffe und Biomasse und andererseitdicla¢ Emissionen durch Mikro-
organismen in Bden, durch Waldlémde (nairlich) und durch Blitze. Die globalen Queksken

der Hauptemittenten in Tabel&2 zeigen, dass die anthropogenen Emissionen aus der Verbren-
nung fossiler Brennstoffaber die anderen Quellen dominieren.

Kohlenmonoxidemissionen in der Atmosplare

Kohlenmonoxid ist ein weiteres Spurengas in der Atmésphdas - wie in Abschni.4 vorge-

stellt - in der atmospirischen Chemie eine wichtige Rolle spielt. Kohlenmonoxid entsteht insbe-
sondere bei der unvolisbdigen Verbrennung von Kohlenstoffverbindungen und ist Nebenprodukt
fast jeder Verbrennung. In TabeRe3 sind die CO-Hauptquellen in der Atmosinle zusammenge-

fasst. Neben den Hauptquellen sind auch die indirekten Quellen, die Senken und deren Unsicher-
heiten aufgdihrt. 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 Kohlenwasserstoffemissioi®@(, 2001]. Die direkten Emissionen
werden in das Atmosgirenmodell integriert. Zur Bestimmung der indirekten Quellen (chemisch
und physikalisch) muss die Chemie und die Physik der Atméaspheticksichtigt werden, wair

ein Modell berdtigt wird. Da diese Quellen und Senken im verwendeten Modell online berechnet
werden, wurden die &tken aus Modellsimulationsergebnissen berechnet.
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Tabelle 2.3Globaler Haushalt von CO in Tg CO pro Jahr; typische Werte und Unsicherheitsbereiche nach
[Cicerong 1988] und EDGAR 2.0Qlivier et al,, 1996].

Emittent Quellsairke  Referenz Bereich
Tg[COlat Tg[COla!

Direkte Quellen
Anthropogene Quellen

Verbrennung fossiler Brennstoffe 478.4 EDGAR 2.0 446 150
hiervon Stral3enverkehr 206.7 EDGAR 2.0

Biomasseverbrennung 200 Hao[1994] 700 + 200

Natiirliche Quellen

Ozeane 50 50+ 40

Feuer (nairlich) 40 40 + 30

Vegetation 100 75+ 25

Global 868.4

Indirekte Quellen

Oxidation von CH aus ECHAM 600 4+ 200

Oxidation von NMHC aus ECHAM 800+ 400

Indirekte Senken

Oxidation durch OH aus ECHAM 2000+ 600

Aufnahme durch Bden aus ECHAM 250 + 100

Zersbrung in der Stratosyane aus ECHAM 110+ 30

Fur die globale Atmospére sind insbesondere die Verbrennung von fossilen Brennstoffen, von
Biobrennstoffen und von Biomasse als CO-Quelle von BedeutuingdiE Verbrennung von Bio-
masse wird eine Menge von 200 Tg CO pro Jahr angegeben, woligheleviegende Teil aus den
grofRen Waldgebieten der Erde stammt. Weiterhin emittieren die Oz&hariel) etwa 50 Tg CO.
Eine Menge von 40 Tg CGihrlich entsteht durch Wildfeuer (z.B. entstanden durch Blitzschlag).
Schlie3lich gelangt CO durch die Zersetzung von Biomasse in die AtraospbDieser Eintrag
wird auf global etwa 100 Tg CO pro Jahr geatdt, wovon etwa 80 % in den Tropen freigesetzt
werden Cicerone 1988]. Die Senken besitzen einen Unsicherheitsbereich (T#hé)lda sie im
Modell berechnet werden und so der simulierteriiiethen Variabilitit unterliegen.

Kohlenwasserstoffemissionen in der Atmospére

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. Ursachig rserf

dass Methan um etwa drei &senordnungenalfiger in der Natur auftritt und als kurzkettig-

ster Kohlenwasserstoff in seinem chemischen Verhalten Besonderheiten aufweist. Zu den NMHC
zahlen die Alkane (ab Ethan), Alkene, Alkine, Alkohole, Aldehyde, Ketone, Caéwes und
Aromaten. Die globalen Emissionsmengen (Tak2l} zeigen, dass die anthropogenen Emissio-
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Tabelle 2.4:Jahrliche Emissionen der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffen r@ivier et al.
[1996] (anthropogen) un@uenther et al[1995] (natirlich).

Emittent Quellsirke 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

Natirliche 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 Hauptiquesitétierte Spezies,
beispielsweiseifr Alkanen und Aromaten, darstelledknen.

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 Arbeitelnivet 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 Abrangigkeit von der Hintergrundkonzentration der Stickoxide, der Jahreszeit und der
NMHC-Konzentration. Die Ozonproduktiét hangt stark nichtlinear von der NeKonzentration

ab. Nach deren Ergebnissen aus dem Chemie-Box-Modell ist die Ozonproduktionsrate im Winter
eine GblRenordnung kleiner als im Sommer. Diese geringere Produktionsrate im Winter ist fast
ausschliellich eine Folge der geringeren OH-Konzentration. Bei hohen Stickoxidkonzentrationen
ist die OH-Konzentration gering, da ein OH-Verlust durch die Reaktion OH % N — HNOs3

+ M einsetzt. Dies wird auch als Vegiigung de$lOy in die Senken bezeichnet. Allerdings istim
Winter durch die bis zu 10 malinere photochemische Lebensdauer als im Sommer éirlest
Akkumulation und Transport von Ozonaglich, wodurch die Ozonkonzentration auch durch ent-
fernte Regionen beeinflusst werden kann. Im Sommer hingegen, wird biacét[al., 1987] die
Ozonverteilung vorwiegend durch regionale Quellen kontrollier&t&@ Arbeiten zeigten, dass

auf Grund der mit der Bhe zunehmenden Lebensdauer von Ozon, ein Transport von Ozon in
hoheren Schichten aglich ist. Auf diese Weise kann auch im Sommer die Ozonverteilung durch
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entfernte Quellen beeinflusst werden.

Crutzen und Gid€J1983] finden im Winter um 2- bis 20-factbhere Mischungve#ltnisse als
im Sommer und beginden dies mit der vergleichsweisinferen Lebensdauer von Stickoxiden
im Winter.

Stickoxide weisen auf Grund ihrer kurzen Lebensdauer eine stark inhomogene ansudph
Verteilung in der Atmospére auf und Quellregionen sind deutlich zu identifizieren. Scgettie
atmosplrische Konzentration in industrialisierten Regionen bis zu mehreren Tausendajipb, f
mit wachsender Entfernung zu den Quellgebieten rasch um mehrésséaordnungerGraedel
und Crutzen1993].

Einfluss von Kohlenmonoxid auf die chemische Zusammensetzung

Kohlenmonoxid kann zur Ozonbildung in der Atmogpé fihren, doch gebebevy et al.[1997]

an, dass die Zunahme von CO seit der Industrialisierung zu deutlich geringeren Ozonzunahmen
gefuhrt hat, als die auf Grund der Zunahme der Stickoxide. Die deutbitiete Lebensdauer von
Kohlenmonoxid von etwa 60 Tagen in der Tropodph(AbschnitR.4) ermdglicht, dass es effektiv
transportiert wird.

Zusatzlich besitzt Kohlenmonoxid einen indirekten Einfluss auf das Klima. Kohlenmonoxid
reagiert mit OH und vémdert so die OH-induzierte Verlustreaktion und folglich die Menge von
Methan in der Atmospdire |[saksen und HQV1987]. Auf diese Weise besitzt CO einen indirekten
StrahlungantriebDaniel und Solomoiil998] sclatzen die indirekte Klimawirkung von Kohlen-
monoxid in einem Boxmodell ab und geben an, dass der kumulierte Strahlungsantrieb auf einem
Zeithorizont von 15 Jahrengker 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 ldbheren Kohlenwasserstoffe im Chemie-Modul CBM-1V iieksichtigen mit Simulationen

ohne ldhere Kohlenwasserstoffe. Die Ozonkonzentrationen werden - insbesondere im Sommer -
in industrialisierten Regionen durch die Chemie déhéren 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
Ubersclitzung an einer Station an der Qstke der USA beginden sie mit der groben Modell-
auflosung (8 in zonaler und 3.8in meridionaler Richtung), die bewirkt, dass starke Gradienten
nur begrenzt im Modell aufgést werden knnen. An entlegenen (von engtmotg Messstatio-

nen tagt die NMHC-Chemie zu einer geringeren - etwa 30-prozentigen éHtmg des boden-
nahen Ozons bei. An diesen Stationen wird diese Ozonzunahmeantagplvon der Jahreszeit

das ganze Jaliber berechneRoelofs and Lelievel{P000] zeigen, dass die Barksichtigung

von hoheren Kohlenwasserstoffen in Simulationen mit einem globalen Klima-Chemie-Modell zu
realistischeren Ozonkonzentrationen in Nordamerika, Europa uUddsEasien ifhrt. Die welt-

weite, tropospérische Netto-Ozonproduktion wird deutlich 6Ht. Zunahmen von Ozon finden
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vorwiegend in der PBL statt. Durch die Beksichtigung der dheren 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 dig-M&teilung und somit die
Netto-Ozonproduktion beeinflusst. NaBbisson et al[2000] verdoppelt die NMHC-Oxidation
insgesamt die Netto-Ozonproduktion in der Tropasehund @ihrt zu einer Erbhung der Ozon-
konzentration in Gebieten mit N@eicher 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 Jacop1999;Valks und Velders1999; ], zum Einfluss von
NOyx-Emissionen aus Schiffer.gwrence und Crutzet999; Kasibahatla et al. 2000] und zur
Wirkung von LuftverkehrsemissioneBfasseur et al.1998;Isaksen und Jackmai999;Schu-

mann et al. 2001;Grewe et al, 2002].

Horowitz and Jacolf1999] untersuchen den Einfluss regionaler NEmissionen aus der
Verbrennung fossiler Brennstoffe auf die globale trop@sgthe Stickoxidverteilung. lhren Er-
gebnissen zur Folge ist ein ein nicht zu vernasklgender Anteil der atmosjtischenNOy-
Konzentration auf diese anthropogenen Emissioneackzufihren.Horowitz and Jacolj1999]
untersuchten insbesondere auch den Anteil der in den USA freigesetzten Stickoxiden am Gesamt-
Stickoxidgehalt in verschiedenen Regionen: An der Ostik der USA ist fast das gesamte atmo-
spharische NQ das Resultat der Verbrennung fossiler Treibstoffe in den USA. Im Zentralatlantik
betiagt der Anteil noch etwa 20 Prozent. Das entspricht etwa 50 bis 75 % des auf die weltweite
Verbrennung fossiler Brennstoffe Ziokzufihrenden N@-Gehaltes im Zentralatlantik. Als eine
erste grobe Absdétzung kann man folglich davon ausgehen, dass der Stral3enverkehr in den USA
ebenfalls @r einen Anteil von 50 bis 75 Prozent an der Stickoxid<niing durch den weltweiten
Stral3enverkehr verantwortlich ist. Entsprechend berechnelemyitz and Jacop1999], dass
Emissionen in China die Ursacharfetwa 70 Prozent des NQiber dem Westpazifik sind. In
gro3en Hhhen der Atmospdre betagt der Anteil noch etwa 10 bis 40 Prozent.

Internationale Schifffahrt ist als ein wichtiger N@&mittent zu nennenLjawrence und Crut-
zen 1999;Kasibhatla et al. 2000]. NachLawrence und Crutzefl1999] tragen Schiffsemissio-
nen in bestimmten Regionen zu einer &nng des bodennahen Stickoxids auf offener See um
zwei Golkenordnungen bei. Weiterhin $then sie, dass eine deutliche &nlang des bodennahen
Stickoxids (um mindestens den Faktor zwei) in weiten Teilen des Nordpazifiks, Nordatlantiks und
des Indischen Ozeans stattfindéasibhatla et al.[2000] konnten die vom Modell berechneten
NOy-Erhdhungen nicht durch Messungen [@gfen. Als nibgliche Ursachentiren sie u.a. eine
Uberschitzung der Stickoxidemissionen und eine fehlende Abgasfahnenchemie, die eine schnel-
lere Oxidation des NQermbglichen wirde, an.

Die Wirkung von StraRenverkehrsemissionen wurde zwar bereits intensiv auf lokaler und re-
gionaler Skala untersucht. Hinsichtlich der globalen Wirkung existieren derzeit nur eine geringe



24 2. Grundlagen

Anzahl von ersten StudierValks und Velders1999; Granier und Brasseyr2003]. Die Arbei-

ten auf lokaler und regionaler Skala machten insbesondere die Bedeutung des StraRenverkehrs
fur die Luftqualifait deutlich. An dieser Stelle sei nur exemplarisch auf die Projekte im Rahmen
des Troposparenforschungsprogrammes TFS, zZ8hell et al[2002], undColvile et al.[2001]
verwiesenHass und Schefleigen in ihrem Bericht, dass im Ruhrgebiet im Sommer sowohl VOC-
limitierte Gebiete als auch Ndimitierte Gebiete vorliegen (vgl. Abschnifl). In Gebieten mit
hohen NQ-Konzentrationen (NQ> 10 ppb) fihrte nach Modellberechnung eine Reduktion der
Stickoxidemissionen des StralRenverkehrs um 35 Prozent zu einer Ozonzulatkwen et al.
[1994] betrachteten die Auswirkung einer konstanten Reduzierung der Kohlenmonoxidemissio-
nen des Straf3enverkehrs und der industrieller Quellen. Sie geben @gtiehe Reduzierung der
Kohlenmonoxidkonzentrationen zwischen 0.9 und 1.8 pplseit 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 Stral3enverkehrs untersucht, liegMatks und Velder§1999] vor. Sie
verwenden das niedrigauf@site Chemie-Transport-Modell (CTM), MOGUNTIA mit einer geo-
graphischen Horizontaladung von 10Lange und 10Breite. Die geringe Vertikalaudsung und

die Verwendung von Monatsmitteln der Windfelder wird mit einer geringen Rechenzeiirizksgr

Sie finden eine maximale Zunahme von Ozon in den mittleren Breiten der Nordh@&maspio

auch die kbchsten Emissionen stattfinden. Die Ozonzunahme ist im dbkhals im Januar auf-
grund der kbheren photochemischen Aktigit Die sérkste Zunahme des Ozons erhaliélks

und Veldersn der Nahe des Bodens, doch die Zunahme in der mittleren und oberen Tr@pesph

ist noch deutlicher signifikant. Im Januar wird im zonalen Mittel eine Zunahme des bodennahen
Ozons durch den Stral3enverkehr auf der Nordheraigatwischen 0.5 ppb und etwistser 1.5 ppb
beobachtet, im Juli hingegen 0.5 ppb bis 2.5 ppb. Auf dethifémispBre werden im ganzen Jahr
maximale Werte von nur knagijioer 0.5 ppb berechnet. In der mittleren Tropdsehwerden im
Januar regionale Zunahmen von 2.0 ppb berechnet, im Juli findet sich eidleuchum 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 atmirspthe Masse des Ozon) wirigrfdas Jahr 1990

im Januar mit 2.7 Prozent und im Juli mit 2.3 Prozent angegeben. Der Strahlungsantrieb aufgrund
der Ozonstrung wird vonValks und Velder§1999] mit 0.022 W/m im Januar und 0.023 W/n

im Juli angegeben.

In einer Arbeit mit dem CTM mit dem Namen IMAGES v@ranier und Brasseuj2003] wird
gezeigt, dass der StralRenverkehr in den mittleren Breiten im Sommer der Nordhamidpk
bodennahe Ozon um etwa 5 bis 15 Prozenbdlkethm sidhemisphrischen Sommer werden eben-
falls ahnlich starke relative Zunahmen berechnet. In der oberen Tro@@splerden voriGranier
und Brasseuf2003] 5 bis 8 Prozent Ozonzunahme im Juli berechnet. Die indirekte Klimawir-
kung des StralRenverkehrs wird mit einer etwa 3-prozentigen Verringerung des global gemittelten
Jahresmittels der Methanlebensdauer angegeben.



Kapitel 3

Das Modellsystem ECHAM4/CBM-IV

3.1 Allgemeines

Fur die Simulation der Auswirkungen des Strafl3enverkehrs im Rahmen dieser Arbeit wurde das
Modell der Allgemeinen Zirkulation (engleneral circulation modelGCM) ECHAM4 (Roeckner

et al, 1996], gekoppelt an das Chemiemodul CBM-IV (ergrbon-bond-mechanignjRoelofs

und Lelieveld 2000], verwendet. Im Folgenden wird die Wahl der Methode inedet. Anschlie-

Rend wird das Atmositenmodell ECHAM4 und das Chemiemodul CBM-1V vorgestellt. Den
Abschlul3 dieses Kapitels bildet eine Beschreibung der Simulationsexperimente.

3.2 Wahl der Simulationsmethode

Winschenswert @re eine Untersuchung, die auf der Basis von reinen Beobachtungsdaten durch-
gefuhrt wird. Dies ist bei der vorliegenden Fragestellung jedoch nidgidlich. Zurachst einmal
sind die zur Verfigung stehenden Beobachtungsdaten nicht ausreichandich und zeitlich auf-
gelost, wodurch sich kein vollandiges Bild der Atmosyitre ergibt. Aul3erdem ist in der realen At-
mosplare bei der Fragestellung nach der Wirkung der Stral3enverkehrsemissionen kein Experiment
praktikabel, welches die gesuchte Wirkung bestimmt, da in solch einem Experiment beispiels-
weise alle StralRenverkehrsemissionen markiert oder abgeschaltet weigstem Eine denkba-
re rachste Methode &re die Prozessierung von Beobachtungsdaten. iHikdinnten Reanalysen
des Europischen Zentrumsif mittelfristige Wettervorhersage (ECMWF) verwendet werden. Auf
diese Weise re die aumlich und zeitlich aufgékte Information zu jedem Zeitschritt vorhanden,
was optimal @ir eine Analyse @re. Es entsteht jedoch eine Abweichung zwischen Beobachtungen
und Modelldaten. Zugzlich exisitiert diese Information nie beliebig aufget (da dies viel zu um-
fangreich vare). Als weitere denkbare Methodérinte nun ein Chemie-Transport-Modell (CTM)
verwendet werden, welches einen Teil der Information aus den Re-Analysen extrahiert. Hierdurch
erbalt man jedoch immer noch keine konsistenten globalen Dateadir jeden Zeitschritt. So
wird beispielsweise die Photolyserate nicht korrekt berechnet, da die Spurengaskonzentration in
einer gewissen bhe nur unvollsindig bekannt ist.

Hier bietet sich nun schliel3lich ein Modell der Allgemeinen Zirkulation (GCM) an, bei dem zu
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jedem Zeitschritt/-punkt konsistente Datatre vorliegen. Somit kann die Wirkung der Stral3en-
verkehrsemissionen mit einem konsistenten Modell der Atminspintersucht werden. Zatzlich

ist ein grof3er Vorteil eines GCMs, dass es erlaubt, Adsaing fir zukiinftige Zeitpunkte vorzu-
nehmen.

Aus den vorgenannten Gnden wurde in der vorliegenden Arbeit die Untersuchung mit Hilfe
eines Modells der Aligemeinen Zirkulation, ECHAM4 mit Chemieschema, CBM-1V durchngef
Das AtmospBrenmodell ECHAM4 wurde bereits bei Untersuchungen zur Wirkung von anthro-
pogenen EmissionerRpelofs et al. 1997] Luftverkehrsemissionen auf die chemische Zusam-
mensetzung der Atmosgle [Grewe et al. 2002], zur Ausbreitung von Rul3emissionen (passiver
Tracer) des StralRenverkehk&hler et al, 1999] und einer Vielzahl von anderen Fragestellungen
eingesetzt. Das Chemiemodul CBM-1V erlaubt es, in der vorliegenden Modifikafiberkettige
Kohlenwasserstoffe in einem globalen Modell zuilisichtigen, und eignet sich folglich guitrf
die Modellierung der troposjaiischen Chemie.

3.3 Das Atmosplarenmodell ECHAMA4

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. Prognostischeden sind Vorticity, Divergenz, Temperatur,
Bodendruck, spezifische Feuchte und Wolkenwasser. Bis zu 35 Trawceelk standardaidig im

Modell mit einem semi-Lagrangeschen Transportschema transportiert werden. Prozesse, die unter-
halb der gewthlten Modellaufbsung liegen, riassen parametrisiert werden. Hierzu wird deren Wir-
kung in Abhangigkeit von grof3skaligen Eigenschaften des Klimasystems dargestellt. ECHAM4
entralt Parametrisierungif die Strahlung,iir stratiforme Wolkenbildung, Konvektion, den Ein-

flud von Schwerewelle, horizontale Diffusion, Bodé&s#e und vertikale Diffusion undif Ober-
flachenprozesse, wie z.B. ein Abflussscheimd\iederschlagiber Land. Als untere Randbedin-
gung werden Bodenparameter in das Modell integriert. Hierzu werden die Land-Meer-Verteilung,
die mittlere Orographie, Bodenalbedo, Rauhigkaitgle, Vegetationsanteile und Bodenparameter,
wie z.B. Warmekapazit und thermische Ledhigkeit vorgeschrieben. Wie bereits in den Grund-
lagen dargestellt, ist die redisnahe Beschreibung der Ob&cfieneigenschaften entscheidend

fur eine realistische Modellierung. Die im Modell verwendeten Depositionsraten stammen aus der
Arbeit vonGanzeveld und Lelieve[d995]. Die Temperatur der Landobé&then wird mit einem
5-Schichten-Bodenmodell berechneiir ie Temperaturen der Meeresobaefien wird ein Jah-
resgang vorgeschrieben.

ECHAMA4 ist ein spektrales Modell und stellt die Variablen (mit Ausnahme von Wasserdampf,
Wolkenwasser und Spurenstoffen) in Reihen von Kugelfenfunktionen dar, wobei eine Drei-
ecksabschneidung bei einer zalenden maximalen GroR3kreiswellenzahl durchbgfwird. Das
Modell wurde fir die vorliegende Arbeit in einer horizontalen isotropen Asifing von T30 be-
trieben. Dies entspricht einer horizontalen Asfing von etwa ®(etwa 670 km armAquator) im
Ortsraum.

Wasserdampf, Wolkenwasser und Spurenstoffe werden auf einem assoziierten Gauf3schen Gitter
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mit einem semi-Lagrangeschen Schema berechvidigmson und Rasgili994]. 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 Modellfhchen bilden ein hybrides-p-Koordinatensystem. ECHAM4 unterscheidet
zwischen grof3skaliger und konvektiver Bawung. Konvektive Bewlkung wird nach dem Mas-
senflullsschema vomiedtke[1989] berechnet. Z@gzlicher 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 Abschniti2.4 dargestellt, spielen organische Verbindungen in der Troosaine wesent-

liche Rolle. Aus diesem Grund wurd@rfdie Modellierung ein Chemieschema verwendet, das die
Chemie der bheren Kohlenwasserstoffe umfasst. Dieses Chemieschema wuré&oetoefs und
Lelieveld[2000] an das Atmosg@renmodell gekoppelt. Das photochemische Schémai¢ Koh-
lenwasserstoffe beruht auf dem CBM-1V Mechanismus @amy et al.[1989]. Das urspingliche
Schema umfasste 33 Spurengase und 81 Gasphasenreaktionen und war geahketS$imula-

tion der Ozonphotochemigber sadtischen Gebieten mit hohen K®onzentrationenHouwe-

ling et al. [1998] veanderten das Chemieschema jedoch dahingehend, dass auch stickoxidarme
Bedingungen gut abgebildet werden. Hierdurch wurde die Ozonphotoclideridreinluftgebie-

ten verbessert. Das Chemieschema CBM-1V arbeitet mit einem Kohlenstoffbindungsmechanismus
und enttalt die Chemie derheren Kohlenwasserstoffe. Deddungsansatz beruht auf einem ite-
rativen Verfahren, der EuleriRkwarts-Integration (engEuler-Backward-IntegrationEBI). Der
CBM-IV Mechanismus beruht auf dem Familienkonzept, bei dem Spurengase gemeinsamen Ur-
sprungs miihnlicher Lebensdauer und reaktiven Eigenschaften in einer Familie zusammengefasst
werden. Dieses Konzept und die Konsequengeuie Photochemie werden genauer in den Arbei-

ten vonGery et al.[1989], Duncan und Chameid¢$998], Houweling et al[1998] undPodschl 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 urithlrwertige Aldehyde, werden durch
Platzhalter regasentiert. Dies sind die Kohlenstoffbindungsplatzhalter: Einfachbindung, Doppel-
bindung und die Aldehydgruppe. Die Aromaten hingegen werden bei den im Rahmen dieser Stu-
die durchgeiihrten globalen Simulationen nicht wie im urgpglichen CBM-1V-Schema vorge-
sehen explizit betrachtet, sondern nur in Form ihrer Abbauprodukte (Methylglyoxal und Alkane)
beriicksichtigt. Entsprechend werden die Emission der Aromatenen, Toluol und Xylen, in diese
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beiden Gruppen umgerechnet. Atdich erfolgt noch eine Acetonemission im Modell (ACET).

Da die Reaktion von Aceton zu Formaldehyd rasch im Vergleich zum Modellzeitschitufgbl
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 Zeitschriit fdie Losung der chemischen Gleichungen
betragt 45 Minuten.

Vollstandigkeit der modellierten Chemie

Der Vergleich von Modellberechnungen mit atmodpschen Beobachtungen zeigte, dass in der
oberen Tropospre Messwerte teilweisedher liegen als die modellierten Werte, was auf eine
zusatzliche, im Modell nicht bercksichtigte,HOx-Quelle hindeutet (z.BJaegk et al.[1997]).

Das bedeutet, dass di#Ox-Photochemie noch nicht realistisch simuliert wird. Es wird angenom-
men, dass Aceton und Methylhydroperoxid diese Quellverbindungen sind. Nahe der Eébieerfl
weichen simulierte und gemessene Werte um einen Faktor von bis zu 0.7 voneinanibegéb [

et al, 1997]. Vermutungen zu den Ursachen umfasségliohe Reaktionen von OH mit nichtge-
messenenen Kohlenwasserstoffen und Verlustid@®a auf Aerosolen. Diese Reaktionen sind in
dem Chemie-Modul nicht enthalten. Da vafistlige $&itze von Beobachtungsdaten meist rur f

eine begrenzte Anzahl an Situationen vorliegen, werden Chemiemechanigofgngegeneinan-

der verglichen, um systematische Abweichungen zu findaehn et al.[1998] finden bei einem
Modellvergleich, dass CBM-4 im Vergleich zu den anderen getesteten Schemata (ADOM, EMEP,
RADMZ2) niedrigere Ozonproduktionsraten berechnet.afzlgh finden sie starke Unterschiede
zwischen allen betrachteten Modellen in den berechneten Konzentrationen (bis zu einem rms-
Wert von 50 Prozent) derdmeren Peroxide unddheren Aldehyde. Eine weitere wichtige Quelle

fur Fehler bei der Modellierung der Atmosirlenchemie sind die verwendeten Reaktionsraten, die
haufig 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 diirchgefas heifldt, ein
bestimmtes Jahr wird mehrere Male gerechnet, um dierinctte Variabilitt im Modellsystem
abzubilden. Er jede Zeitebene werden dem Modell entsprechende Randbedingungen vorgegeben.
Hierzu ZAhlen die Emissionen in die Atmosite, die Meeresobe#éithentemperaturen und die
atmosphrischen Konzentrationen langlebiger Spurengase. In TaBdlknd wesentliche Rand-
bedingungeniir die Simulation des Jahres 1990 angegeberatZlish ist angegeben, ob die vom
Modell gesehenen Emissionen einen Jahresgang aufweisen.

Konzentrationsrandbedingungen

Fur langlebige Spurengase werden globale Konzentrationsverteilungen vorgegeben. So wird f
CO, im Zeitscheibenexperimentif das Jahr 1990 ein Wert von 353 ppm angesetizt. NbO
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Tabelle 3.1Randbedingungen des Modellsysterias 1990. Konzentrationsrandbedingungen und direkte
Emissionen pro Jahr (Flussrandbedingurig)die Spurengase in ECHAMA4. Die Bedingung gilt entweder
am Unterrand, in der Troposgte, in der Stratosggne, am Oberrand des Modellgebietes oder global.

Spezies Bedingung Jahresgang Modellschicht
Konzentration

CHy 1.72 ppm nein Unterrand

N2O 310 ppb nein Unterrand

CO; 353 ppm nein Global

strat. parametrisiert ja Stratosple

Direkte Emission pro Jahr

NOy 38.1Tg[N]Ja1 ja Unterrand + Troposp.
CO 868.4Tg[CO]al nein Unterrand

NMHC? 105.7Tg[Cla1 nein Unterrand

aNMHC ohne Isopren

wird entsprechend der Wert 310 ppb verwendéir Methan wird eine Konzentrationsrandbe-
dingung vorgegeben. In der untersten Modellschicht wird eing-Réhzentration von 1.72 ppm
vorgeschrieben. Stratos@tisches Ozon wird mit Hilfe einer Parametrisierung ngolsenlof et al.
[1995] in das Modell integriert.

Flussrandbedingung

Die Randbedingungit Spurengase, die nicht langlebig sind (Lebensdauer maximal etwa 60 Tage),
wird in der Form von Emissionen im Modell vorgegebeiir Bnthropogene und biogene Emission

der Stickoxide werden Bodenemissionsraten in eird@mhineinheitsbezogenen Form in das Mo-
dell eingebracht. Die natlichen Emissionen durch Mikroorganismen, Feuer, Ozeane und Vegeta-
tion werden als reine Bodenemissionen integriert. Die Emissionen durch Blitze hingegen werden in
verschiedenen &hen in das Modell eingebracht. Diumliche und zeitliche Verteilung der Stick-
oxidemissionen durch Blitze wird online an Hand des Oberrandes der hochreichenden konvektiven
Wolken und des hiermit verbundenen Massenflusses bestiniimBlize tber den Ozeanen wird
angenommen, dass sie einen Faktor 10 weniger effektiv bei der Stickoxidproduktion sirigr und f
Wolken-Boden-Blitze wird angenommen, dass sie dreimal so effektiv Stickoxide produzieren wie
Wolke-Wolke-Blitzeliiber Land. Diese Werte basieren auf Arbeiten keny[1996] undGalliardo-

Klenner und Cooray1996]. Da die NQ-Emissionen durch Mikroorganismen irdBen 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 Readitsrahe der simulierten Spurengasverteilungen bewertet. Die Ver-
teilungen sind das Ergebnis von passivem Transport und chemischer Umwaridaitigneier
[2001], Reithmeier und Saus¢R002] undJacob et al[1997] untersuchten das Transportverhal-
ten von ECHAM4 mit Hilfe von Simulationen der Verteilung von Radon-2Z2Rn), Schwefel-
hexafluorid (SE) und C-14 ¢4C). Durch einen Vergleich mit Beobachtungsdaten fanden sie, dass
das Modell die Mischung in der Grenzschicht signifikant unteisathUnterschiede 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 siRéithmeief2001] fand weiterhin, dass das
Modell im Bereich der UT/LS zu diffusiv ist. Konzentrationsgradienten werden in diesem Bereich
vom Modell unterschtzt.

Die Darstellung der Chemie im Modell wurde durch den Vergleich von berechneten mit beob-
achteten Spurengasverteilungén ©zon, PAN und CO untersuchRelofs et al.1997;Roelofs
und Lelieveld2000]. InRoelofs und Lelievell2000] 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)
realitatsnah wieder. In der Nordhemisple zeigen sich minimale Werte im Sommer und ma-
ximale Werte im Sptwinter und am Anfang des #nlings. Dies ist inUbereinstimmung mit
dem jahreszeitlichen Verlauf der atmogpischen Oxidationskapaatt In der Sidhemisphre fin-
den Roelofs und Lelievel{R000] das Maximum im Rrhling, wie auch in den Beobachtungs-
daten, zeitgleich mit Biomasseverbrennung. Ein ausggps Fiahlingsmaximum in Ascension
in den Beobachtungsdaten wird vom Modell nicht wiedergegebeRoklofs et al[1997] wird
die Unterschtzung von Konzentrationen in der PBL des tropischen Atlantiks mit der zu gerin-
gen Durchmischung von PBL und FT bégdet. Zuatzlich zeigerRoelofs und Lelievelf2000],

30
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dass eine Anpassung von Emissionsdaten der Biomasseverbrennung zu einer débérem h
Ubereinstimmung von Modell- und Beobachtungsdatgmtf Aus dem Vergleich von Modell- mit
Beobachtungsdaten von einzelnen Messkampagnen fdRypeiofs und Lelievelf2000], dass die
PAN-Konzentrationen in der selben @enordnung liegen und gleiche Vertikalverteilungen auf-
weisen, obwohl das Modell im Westpazifik die PAN-Konzentration um den FakiitnePscktzt.
Roelofs und Lelievelf2000] halten esidr moglich, dass das Zusammenfassen von verschiede-
nen loheren Kohlenwasserstoffen in dieser Region eine im Vergleich zur &ealithohe PAN-
Bildung zur Folge hat. Langzeitmessungen von PAN dinen Vergleich mit den Modelldaten
[Roelofs und Lelieveld2000] werden nur an einer geringen Anzahl von Stationen durahgef
(Teneriffa, Kollummerwaard, Nova Scotia, Mauna Loa). Das beobachtétdifrgsmaximum wird

in Teneriffa an@hernd 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 Variabiéit wird unterschtzt, begiindet durch die grobe Modellag8ung.

Ferner gebeRoelofs und Lelievell2000] die hohen Temperaturen in der Region von Mauna Loa,
die zu hohen Nord-&l-Gradientenithren, als Bedmdung fir dort gezeigte deutliche Abwei-
chungen zwischen Modell- und Beobachtungsdaten an: simulierte Konzentrationen einige Grad
sudlich liegen @her an den Beobachtungen.

Da fur das Hydroxylradikal keine Messdaten in vergleichbarer Menge und Quaditliegen,
kann hier eine Bewertung nur durch den Vergleich zweier Chemieschemata versucht werden. Hier-
bei wurde vonHouweling et al.[1998] fur verschmutzte Gebiete gefunden, dass das Chemie-
Modul CBM-1V zu einer Unterschtzung der OH-Konzentrationen neigt, da der beim Abbau von
Alkanen beobachtete Verbrauch von @Herschtzt 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 einetUbersckitzung von OH, was durch die Darstellung von
Isopren im Schema bedingt wird. Da in diesem Fall die OH-Konzentration sehr gering ist (kleiner
als 10° Molekile/cn?), bedeuten hohe relative Unterschiede der OH-Konzentrationen nur geringe
absolute Unterschiede.

In der vorliegenden Arbeit werden zwairfdie Wirkung des Stral3enverkehrs wichtige Spu-
rengase betrachtet: die tropogpischen Sulendichten des priamen Spurengases Stickstoffdioxid
(NO2) und Ozonsondenmessungen des seéiterd Spurengases OzongOStickstoffdioxid wur-
de fur den Vergleich ge@ahlt, da ein Viertel der Stickoxidemissionen aus dem Stral3enverkehr
stammenQlivier et al,, 1996]. Die Ozonverteilung wiederum wird durch die vom Stral3enverkehr
emittierten Spezies beeinflusst.

Als weitere chemische Spezies wird die Ozonverteilung mit Beobachtungsdaten verglichen.
Hierbei wird auf bestehende Arbeiten verwiesen. Die Ozonkonzentrationen wur@eeliofs und
Lelieveld[2000] undHouweling et al[1998] mit Messungen sowohl von Bodenstationen, als auch
von Sondenaufstiegen verglichen. Um die Ozonverteilungtmehen Schichten der Modellatmo-
sphare zu validieren, wurden RadiosondenaufstiegeRunedofs und Lelievelf2000] 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-Chemiedglicht es, das sommerliche
photochemische bedingte Ozonmaximum im Modell abzubilden. Die starken Gradienten in der
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Ozonverteilung, beispielsweise an der @stie der USA, werden jedoch durch die grobe Model-
lauflosung nicht erfasst.

4.2 Tropospharische NOy,-Saulendichten

Mit dem satellitengetragenen Messinstrument GOME (agigbal ozone monitoring experimént

das auf dem Satelliten SCIAMACHY arbeitet, werden trop@scthe &ulendichten von N
bestimmt Richter und Burrows2002]. Da die Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs am
Boden freigesetzt werden und sich in der Trop@phausbreiten, sind tropospische NQ-
Saulendichten gut geeignet, die Unsicherheit der durch den Stral3enverkehr beeinflussten Vertei-
lungen abzusditzen. Hierzu werden Monatsmittel aus den Messungen der Jahre 1996 bis 2000 mit
den im Modell berechneten Werten des mittleren meteorologischen Zustands (Vier-Jahres-Mittel)
fur das Jahr 1990 verglichen.

4.2.1 Berechnung der troposphrischen Sulendichten aus Satellitendaten

Der satellitengetragene GOME-Sensor misst unter anderem dieSl@endichten nach der
DOAS-Methode im spektralen Intervall 425 bis 450 nm. Der Serigm@rfliegt jeden Tag zu

um 11 Uhr denAquator, weshalb die Messungirf die jeweiligen Gitterzellen zur selben
Uhrzeit erfolgt. Mit Hilfe der TE-Methode (engkropospheric exceyskonnen hieraus ’tro-
posplarische’ Swulendichten bestimmt werden: Zaghst wird an Hand eines 'Reinluftsektors’
uber dem Pazifik (17AE bis 180E) fur jede geographische Breite eine strat@spthe NO-
Saulendichte bestimmt. Die 'troposphsche’ NQ-Saulendichte ergibt sich dann als Differenz
der Gesamtaulendichte und der im Reinluftsektor bestimmten stratégpbhen &ulendichte.
Voraussetzungiir die TE-Methode ist die Annahme, dass Stickstoffdioxid in der Stratosph
longitudinal homogen verteilt ist und der N&@ehalt der Troposgdre im Reinluftsektor ver-
nachhssigbar istHeland et al.[2002] sclatzen fir optimale Messbedingungen den Fehler einer
Satellitenmessung mii5- 104 Mol./cm? ab.Velders et al[2001] zeigten, dass der Fehler der vom
Satelliten bestimmten troposplischen &ulendichten grundgzlich 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 bher.Heland et al.[2002] fanden, dass der Sensor vergleichsweise wenig sensitiv
auf bodennahes NOreagiert. Im Winter mit Aufigen Inversionswetterlagen und einéinden
Grenzschichtiihrt dies zu einer Untersatzung der tatschlichen tropospirischen &ulendichte.

Fur den in dieser Arbeit durchgéfrten Vergleich wurden die Messungen der Jahre 1996 bis 2000
zu Monatsmitteln zusammengefasst.

4.2.2 Berechnung der troposphrischen Siulendichten im Modell

Fur die Berechnung der troposjatischen Sulendichten aus den in der vorliegenden Arbeit ange-
fertigten Kontrollsimulation mit ECHAM4/CBM-1V wurde ebenfalls die TE-Methode angewen-
det. Lauer et al.[2002] zeigten, dass diese Methode auéh Modelldaten angewendet werden
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Abbildung 4.1:Horizontale Verteilung der troposphischen NG-Saulendichten nach Modellbe-
rechnungen mit ECHAM4/CBM-IVI{nks) und Satellitenmessungen GOMiE¢hts nach Richter
und Burrows 2002]) in 1G*Molekille pro cnf fiur Januar@ben und Juli (nter). Datenlicken in
den Satellitendaten sind weil3 dargestellt.

kann. Zu diesem Zweck wurden aus den simulierten Verteilungendangg Monatsmitteliber
vier Jahre gebildet. Monatsmittalif NO, - bei deneriiber den ganzen Tag gemittelt wird - liegen
im Vergleich zu den GOME-Daten (Messung erfolgt islgsr) systematischdmer, da auf Grund
der Titration mit Ozon (Reaktion (2.4))atrend der Nacht die gesamten Stickoxide in der Form
von NG, vorliegen. Bei der Berechnung des Monatsmittels im Modell wighwend der Nacht
folglich systematisch mehr N{berechnet als tagber wenn der Sensor misst und ein Teil der,NO
in der Form NO vorliegt. Folglich ergibt sich ein systematischer Unterschied zwischen den berech-
neten und den vom GOME-Sensor bestimmten ModalendichtenVelders et al[2001] geben
an, dass die zu den festétberflugzeiten (beispielweise 10:30 Uhr Lokalzéit fidrdliche mitt-
lere Breiten) in Europa und den USA gemessenen-{S&ulendichten etwa 80 Prozent der vom
Modell berechneten 24-h-Mittel betragen und etwa 50 bis 70 Prozent in den Regimteem&ika
und Afrikas. Im Folgenden werden geographische Verteilungedgnuar und Juli sowie regional
gemittelte Jahregmge der N@-Saulendichten jeweils mit Messungen verglichen.
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4.2.3 Geographische Verteilungen

Fur die Monate Januar und Juli sind in Abbilduddl die mit ECHAM4/CBM-IV berechneten
troposplarischen N@-Saulendichten den GOME-Satelliten-Messungen gégergestellt. Die re-
gionalen Muster der troposphischen Stickstoffdioxidailendichten in Modell- und Satellitenda-

ten stimmeniberein: Das wesentliche Merkmal der Stickoxidverteilung mit hohen Weéiben

den Quellregionen und deutlich niedrigeren Werber 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 troposptschen Sulendichten im Osten der USA und in Europa mit Werten
Uber 12010 Molekiile pro cnf im Modell deutlich dher als in den Satellitendaten. Dort finden
sich nur Werte unter 80 (Osten der USA) bzw. unter BB+ Molekile pro cn? (Europa). Meist
liegen die im Modell berechnetera@lendichten her, als die vom Sensor bestimmten Werte. Nur
im Januariiber dem Osten Chinas liegen diaufendichten im Modell niedriger. Die maximalen
Saulendichteriiber den Quellgebieten auf der Nordhemishbetragen im Modell bis zu 8@
Molekille pro cnf. In den Satellitendaten werden nur maximale Werte big¢ @ Molekiile pro

cn? ermittelt.

Augenfllig ist, dass sowohl in den Modell-, als auch in den Satellitendaten einzelne Regionen
mit negativen Sulendichten auftreten. Dies ist eine Folge der Berechnungsmethode: Zum einen
ist es nbglich, dass die troposphischen Sulendichten entgegen der Annahme der TE-Methode
im Reinluftsektor nicht vernaclssigbar sind. Zum anderen kann eine longitudinale Inhomagenit
der stratospérischen &ulendichten ebenfalls zu negativeiugndichteniihren. Die TE-Methode
liefert in diesen Gebieten, in denen nur sehr geringe trogoggathe NQ-Saulendichte vorliegen
(meist kleiner als0™ Molekiile pro cn?) im Modell also keine sinnvollen Ergebnisse.

Der Vergleich der Modelldaten aus ECHAM4/CBM-IV mit den gemessenen tropoisghen
Saulendichten nach GOME zeigt, dass das Modellsystem die prinzipiellen Muster der globalen
Verteilung der troposprischen N@-saulendichten wiedergibt. Das bedeutet, dass die grundle-
genden tropospdrischen Prozesse der Stickoxidchemie und des Transports vom Modellsystem
realistisch abgebildet werden. Die Abweichungen der im Modell berechneten Absolutwerte der
NO,-Saulendichten betragen jedoch im Einzelfall bis zu 50 Prozent. Die Unsicherheiten werden
im nachsten 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 (Abbildungt.2 a) zeigen die Werte der ECHAM4/CBM-IV-Simulation wie die GOME-
Messungen - bis auf den GOME-Wert im Januar - eiabnlich ausgeggten Jahresgang. Der
GOME-Wert im Dezember liegt m25- 104 Mol./cm? niedriger als im November und auch deut-
lich niedriger als im JanuaBé- 1014 Mol./cm?). Deutlich unterschiedlich ist die Amplitude des
Jahresgangs - bei den Modelldaten ist sie etwa doppelt so hoch wie bei den Satellitendaten.
Im Osten der USA (Abbildung.2 b) zeigen Modellsimulation und Messungen erneut die glei-
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Abbildung 4.2: (a-f): Saisonale Variation der regionalen Mittelwerte der tropasischen NG-
Saulendichten [Molelle pro cnf] aus Modell- und Satellitendaten. Diec2Werte der einzelnen Monats-
mittel sind als Balken angezeigt. In den Karten sind die Regionen dargd#belitdie gemittelt wurde.
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che Saisonalitt, die Amplitude des Jahresgangs ist jedoch wiedeiurdieé Simulation 30- 1014
Mol./cm?) gut 50 Prozent dher als @ir die Messungen2Q- 10 Mol./cm?). Auch in dieser Re-
gion fallen im Winter deutlich here Unterschiede zwischen Modell- und Satellitendaten auf. Im
Sommer (Mai bis September) hingegen weisen die beiden Jahéaseeeinerahnlichen Verlauf
auf - die Beobachtungsdaten liegen nur systematisch &wa'4 Mol./cm? hoher. Ab Oktober
laufen die beiden Kurven auseinander bis zu einer maximalen Abweichur@pva@* Mol./crm?

im Dezember. Anschliel3endhern sich die Kurven der Jahres@erfie wieder an, bis schlief3lich
im Mai nur noch guB- 10 Mol./cm? Abweichung bestehenifF diese jahreszeitlich variierende
Abweichung werden im folgenden Abschnitbgliche Erkhrungen gegeben. Iriostasien (Ab-
bildung/4.2 c) weist das Modell im Winter geringere und im Sommaéhére NQ-Saulendichten
als die Satellitendaten auf. Die Amplitude des Jahresverlaufs intmuid Simulation 50 Prozent
niedriger als die der GOME-Messungen.

Bewertung der Unterschiede

Insgesamt giltifir industrialisierte Regionen, dass zwischen Mess- und Modelldaten ein jahreszeit-
lich variierender Unterschied auftritt. Das ganze Jdter liegen die Satellitenwerte systematisch
niedriger als die Modellwerte - im Winter ist die Abweichung andlggen. Diese Abweichung
kann sowohl durch eine Untersitizung in den Satellitendaten als auch durch &iberschitzung

in den Modelldaten verursacht werden.

Mogliche Erkkrungen iir eine Ubersctitzung im Modell sind, neben dem in Abschnitt
4.2.3 dargestellten systematischen Unterschied durch die Mittelungszeitpunkte, zu hghe NO
Emissionen und ein zu schwacher Senkenprozess. Eine SénkéOp stellt die Reaktion mit
OH zu HNG; (Reaktion (2.9)) und die Bildung von PAN (temg@oy dar. Die Bildung von HN@
wird wesentlich durch die OH-Konzentration beeinflusst. Diese ist kmhweling et al[1998]

im Chemieschema CBM-IV tendenziell in belasteten Gebieten zu gering (Abséi)jtivodurch

eine Unterscltzung dieser Senke auftritt. Bei PAN hingegen zeigten sich deutlich niedrigere Kon-
zentrationen im Modell als in den Beobachtungen. Somit liegt hier tendenziell eine Uidtzrswip

der (tempoaren) Senke PAN vor, wodurchbhere NQ-Werte im Modell die Folge \aren. Zu

den Emissionsdaten ist zu sagen, dass diese mit einer hohen Unsicherheit belastet sind (Abschnitt
2.5). Jedoch wurden im Modell Emissioneirfdas Jahr 1990 integriert, die nach Ab&tzungen,
beispielsweise volPCC [2001], niedriger sind als die Ende der 90’er Jahre, dem Zeitraum der
Satellitenmessungen. Somitve durch die Emissionsmengen tendenziell eine Untatsahg

zu erwarten, doch sind hier auf Grund der hohen Unsicherheit der Emissionsmengen keine ge-
sicherten Aussagendglich. Die Berechnungen vdrauer et al.[2002] (auch Abbildungt.2) mit
ECHAMA4.L39(DLR)/CHEM zeigen ebenfalls deutlicibhere NQ-Saulendichten im Modell als

in den Satellitendaten. Sie verwendeténihre Simulationen ECHAM4 mit dem Chemieschema
CHEM [Steil et al, 1999] welches nur die Hintergrundchemie, ohriddre Kohlenwasserstof-

fe, umfasst. Sie folgerten, dass die Verwendung eines Chemieschemas, in dem die Chemie der
hoheren Kohlenwasserstoffe ieksichtigt wird, zu einer Verringerung der Unterschiede zwischen
Modell- und Satellitendaten beitrageride. Wie obiger Vergleich zeigt, berechnet das Chemies-
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chema CBM-IV (in der vorliegenden Arbeit verwendet) die trop@sgthen N@-Saulendichten
beispielsweise im Winter im Osten der USA um maximal 25 %. Doch weisen die mit CBM-IV
berechneten &ilendichten um noch einmal etwa den gleichen Betrag (2@va0** Mol./cm?)

von den Satellitendaten ab.

Diese Unterschiedednnen auch mit einer Untersatzung in den Satelliten-Messungen be-
grundet werden. Die Satellitenmessung weist eine deutlich geringere SeasdaivitNG in den
unteren Schichten der Atmosjie auf (Abschnité.2.1). Der Beitrag des - figlicherweise un-
tersclatzten - bodennahen Stickstoffdioxiddit sich wie folgt absélizen. far eine Schicht mit
200 Meter Dicke, bei Normaldruck und 273 K mit einem Mischungsatnis von 1 ppb ergibt
sich ein Beitrag zur troposphischen NG-Saulendichte von gus- 104 Mol./cm?. In den Modell-
simulationen werden am Boden in den USA und in Europa stellenweise Mischur@jsvisde
von mehr als 3 ppb berechnet. Somit ist insgesamt eine Untgrscig von bis zul5- 10t
Mol./cm? moglich.

Ein Teil der systematischen Abweichung in industrialisierten Gebieten kann somit mit der feh-
lenden Sensitivit des Sensors auf die unteren Schichten der Atnérediegiindet werden. Unter
der Annahme, dass die Unterschiede alleine durch die fehlende Sessétivitbodennahes Stick-
stoffdioxid zustande kommt und diese Unterschiede einen konstanten Wert das ganzigedahr
besitzen ergibt die Betrachtung der Amplitude des Jahréayfer(in den USA bei GOMR0- 1014
Molekiile /cn? und bei ECHAM4/CBM-1V30- 10 Molekiile /cn?) eine Unsicherheit der Am-
plitude von 50 Prozent. Wie bereits in Abschi@itR.1 diskutiert sind die Messungen im Winter-
halbjahr mit gbl3erer Unsicherheit behaftet und es kann bei entsprechenden meteorologischen Be-
dingungen zu einer veidtkten Untersciitzung der troposganischen Sulendichte kommen. Somit
kann mit der neuen Annahme, dass der Sensor nur im WinteégieSdichten (um bis z15- 104
Mol./cm?) unterschtzt, eine erbhte Amplitude des Jahresverlauts fie GOME-Daten berech-
net werden. Diese haifif den Osten der USA die gleiche@®enordnung20+ 15- 10 Mol./cn?)
wie die der Modelldaten30- 10** Molekule /cn?). Bei Europa weicht die eithte Amplitude des
Jahresverlaufs (etw20+ 15- 10 Mol./cm?) immer noch um gut 20 Prozent von der Amplitude
der Modelldaten43- 101 Mol./cn?) ab. Die Abweichungen in Europa liegen also deutlichér:
im Juli bei15- 10 Mol./cm? und im Januar bei mehr ad®- 104 Mol./cm?. Hier milssen weitere
Effekte eine Rolle spielen, wie die oben angesprochedgliche Ubersclitzung der Emissionen
im Modell oder die zu schwache Senke von N@ HNOs.

In der Region 8dostasien zeigen sich deutlich andere Unterschiede als in Europa und in den
USA: in den Satellitendaten zeigt sich eine um 50 Prozéhehe Amplitude des Jahresgangs. In
Slidostasien (v.a. China) sind Emissionsmengen mit einer hohen Unsicherheit behaftedicus
werden im Jahr 1990 und dem Zeitraum 1996 bis 2000 deutlich unterschiedliche Emissionsmengen
erwartet, da diese Region ein starkes wirtschaftliches Wachstum aufweist. Beispiels@mse w
unter der Annahme voriineren Stickoxidemissionearfdas Modell im Winter (Oktober bis April)
der Jahresverlauf der NEsaulendichten deutlichhnlicher und die Amplitude des Jahresverlaufs
wirde zunehmen und sich der von GOME beobachteferefdichte ahern.
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Vergleich entlegener Regionen

In diesen entlegenen Regionen (von engimotg liegen die absoluten N£Saulendichten
deutlich, um den Faktor 5 bis 10, niedriger als in industrialisierten Regionen. Die absoluten
Saulendichten liegen dort teilweise niedriger als der von GOME angegebene Hegaland et

al., 2002]. rar Sidamerika (Abbildun@.2 d) zeigen simulierte und gemesseré@iendichten eine

stark unterschiedliche Saisonatit Die Ursacheifr dieses Panomen liegt (wie unten diskutiert)

in dem im Modell angenommenen Jahresgang der Biomasseverbrennungjidainegika die at-
mosplarische Stickoxidverteilung durch die Emissionen aus der Biomasseverbrennung bestimmt
wird.

Der Vergleich der troposgtischen Sulendichten in Australien zeigt an, dass die eingesetzte
Methode tir Australien im Zeitraum Nrz bis Oktober bei den Modelldaten versagt. Beide Simu-
lationen geben in den Monatendvk bis Oktober Werte unt&- 104 Mol./cm? an. Diese Werte
liegen im Vergleich zu den Messungen um mehr als den Faktor zwei zu niedrig. Die berechneten,
sehr niedrigen, troposghischen &ulendichten deuten an, dass in dem als Reinluftsektor defi-
nierten Gebiet im Modell troposf@hische NGQ-Saulen vorliegen und nicht wie angenommen nur
stratosphrische Anteile. In den Monaten November bis Februar werden hingegen vergleichbare
Werte berechnet.

Fur Afrika (Abbildung4.2 f) stimmt der aus der Modellsimulation berechnete Jahresgang der
troposplarischen &ulendichte qualitativ mit dem aus GOME-Messungen folgeridbemein. Ma-
ximale Werte werden jeweils im Nord-Sommer zwischen Juni und September erreicht. Die simu-
lierten Swulendichten sind jedoch systematisch um ews04 Mol./cn? geringer als die gemes-
senen Werte.

Bewertung der Unterschiede in entlegenen Regionen

In Sidamerika zeigte der Vergleich von Modell- mit Beobachtungsdaten, dass die Saidalalit
Emissionen im Modell nicht realitsnah (Zeitraum 1997-2000) ist. Durch eine Verschiebung der
Emissionszeitpunkte um nur zwei Wochen konnten die Abweichungen deutlich verringert werden
[pergnliche Mitteilung Lauer2002].

Das Ergebnisiir die Region Australien zeigt, dass im Modell in den Monategravbis Ok-
tober im Reinluftsektor troposghnisches N@ vorliegt, das in den Satellitendaten nicht gemessen
wird. Ursache hiefir kdnnen einerseits zu hohe Emissionen in Australien und Neuseeland oder zu
effektiver zonaler Transport in den Reinluftsektor sein. Zu hohe Emissiamearf nur zu dem be-
obachteten Unterschied, wenn diese nicht in der analysierten Region stattfinden. Denn ansonsten
wirden die Stickoxidkonzentrationen in Australien um ein Vielfachestdrlein, da die Stick-
oxide die Verteilung in der Quellregiongsker erldhen niissten, als in dem mehrere Tausend Ki-
lometer entfernten Reinluftsektor. Somiitiiren nur zu hohe Emissionen in Neuseeland zu diesen
extrem niedrigen &ulendichten in Australien. Ein zu effektiver Transport von-N§ insbeson-
dere nodglich, wenn Senken zu schwach oder die PAN-Bildung zu starkiistPAN kann wegen
fehlender Messungen in dieser Region keine Aussage gemacht werden. Die Senke)\chr¢HiO
die Reaktion von OH ist in diesen Breiten eher zu stark, da OH in tropischen Breiten tendenziell
uberschtzt wird (Abschnit4.1).
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In Afrika liegen die Satellitendaten systematisabhbr als die Modelldaten. Die gefundenen
Unterschiede sind jedoch sehr geringe absolute Werte von wenigér 464 Mol./cm?. Der
ahnliche Jahresverlauf der Naulendichten zeigt insgesamt, dass die grundlegenden Prozesse
in dieser Region im Modell realitsnah abgebildet sind. In diesen Regionen ist in den Satelli-
tendaten die rixgliche Unterscitzung durch nicht erfasste Konzentrationen in der Grenzschicht
vernachéssigbar klein.

4.2.5 Diskussion und Bewertung

Insgesamt ergab der Vergleich, dass das Modell in industrialisierten Gebieten die timzaspEh
Verteilung des Stickstoffdioxids im Rahmen der Fehlerquellen @kwng, Bodenschicht) mit ei-
nem Unterschied der Amplitude des Jahresverlaufs von etwa 20 Prozent abhildetetAbwei-
chungen im Winter als im Sommebdinen mit den éheren Variabiliét und der stark begrenzten
Grenzschicht im Winter befindet werden. Ein Unterschied von mehr als 50 Proze@taman -
unter Beiicksichtigung der Unterséltzung von bodennahem NOnur fur Gebiete in denen die
troposplarischen N@-Saulendichten untet0- 1014 Mol./cm? betragen.



Kapitel 5

Gegenvartige Emissionen von Spurengasen
durch den Stral3enverkehr

Notwendige Voraussetzungifeine Abschtzung der Auswirkungen des Stral3enverkehrs auf die
chemische Zusammensetzung der Atm@splund das Klima ist die Kenntnis déumlichen Ver-

teilung seiner Emissionen. Dieses Kapitel stellt die globalen Emissionen des Stral3enverkehrs dar,
die mit einem verbrauchsorientierten Ansatz berechnet wurden. Um die Belastberkeit der Anga-
ben anzugeben, wird die Unsicherheit der berechneten Emissionsmenge atmeScihliel3lich
werden die berechneten Datéatme mit existierenden Dateitgen verglichen.

5.1 Kohlendioxidemissionen des StralRenverkehrs

Der Stral3enverkehr géht zu den Hauptverursachern anthropogener Kohlendioxidemissionen. Die
Arbeiten vonAlcamo et al.[1996] und EDGAR 2.0 Qlivier et al., 1996] geben anthropogene
Kohlendioxidemissionen an. Die weltweiten g8@missionen des Strallenverkehrs betragen nach
Olivier et al. [1996] insgesamt 889 Tg [C] pro Jahr. B&icamo et al.[1996] wird der Sektor
Stral3enverkehr nicht separat ausgewiesen, sondern nur der gesamte Transportsektor angegeben.
Deswegen wird mit Hilfe der EDGAR 2.0 Daten der Anteil des Stral3enverkehrs an den Transpor-
temissionen bestimmt (Anhaii®1.2). Der StralRenverkehr emittierte nach dieser Aiszing im

Jahr 1990 weltweit 0.9 Pg [C] pro Jahr. Dies istlbereinstimmung mit EDGAR 2.0.

Somit betagt im Jahr 1990 der Anteil des StralR3enverkehrs an den globalerE@@sionen
aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe (Absclh etwa 15 %. Je nach Region schwankt der
relative Anteil des Stral3enverkehrs 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 @®lenge 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 auctOlivier et al. [1996] stellen globale Dateatze fir die
Stickoxidemissionen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe zuayfnfy. 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 Stral3enverkehrs an den Gesamtemissionen aus. Die
Stickoxidemissionen voBenkovitz et al[1996] wurden daheriir die vorliegenden Arbeit auf der
Grundlage der Werte vo@livier et al. [1996] skaliert. Die auf diese Weise berechnete weltwei-

te Stickoxidemission des StralRenverkehrsdmtB.8 Tg [N] im Jahr 1990livier et al. [1996]

geben @ir dieses Jahr eine Menge von 9.6 Tg [N] an. Die Emissionen in der BisicdEn Union
werden mit 1.8 Tg [N] im Jahr 1990 angegeben, wobei Abweichungen verschiedenerdbegens
von etwa 20 Prozent vorliegeMptthes und Sause2000].

5.2.2 Berechnung eines verbrauchsorientierten Katasters

Zur Berechnung eines Emissionskatasters kann ein a@ksaitientierter oder ein verbrauchsori-
entierter Ansatz verwendet werden. Bei einem akitgibrientierten Ansatz dient die Zahl der in
einem Land gefahrenen Kilometer als Mal flie Intensiat des StralRenverkehrs. Da hierkei-

ne weltweiten Daten existieren, wurde in der vorliegenden Arbeit ein verbrauchsorientierte An-
satz verwendet. In diesem Fall wird die verbrauchte Treibstoffmenge als ttafief Intensiat

des StralRenverkehrs verwendet. Hieltann auf statistische Daten der Internationalen Energie-
behbrde (IEA), der Organisatioruf 6konomische Entwicklung (OECD) und der statistischen Ab-
teilung der Vereinten Nationen (UNSTAT) Zwokgegriffen werden, dielif die meisten Bnder
Angabenuber nationale Treibstoffveriuche bereitstellen. Die Emissionsmengen nAehko-
vitz et al.[1996] undOlivier et al. [1996] wurden ebenfalls mit Hilfe von verbrauchsorientierten
Ansatzen berechnet.

Da in die Berechnung der Emissionsmengen eine Reihe von Unsicherheiten miteingehen, wur-
de eine Fehleranalyse des verbrauchsorientierten Ansatzes dutvtigeim die Belastbarkeit der
darauf basierenden Simulationen einzugzbn. Hierdurch kann eine Unsicherheit der berech-
neten Emissionsmengen angegeben werden. Exemplarisch wirdrl@arfverbrauchsorientierter
Ansatz fir die Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs explizit durchgerechnet und die Unsicher-
heit bestimmt. Diese Berechnung ist in AnhaB@ dargestellt. Sie basieren auf den nationalen
Verbrauchsangaben nabiNSTAT[1997] und den Emissionsfaktoren naChivier et al. [1996].
Nationale Verbauche werden mit einem aggregierten (zusammengefassten) Emissionsfaktor mul-
tipliziert. Tabelle5.1 enthalt neben den Emissionsmengen néxdivier et al.[1996] undBenkovitz
et al.[1996] die regionalen Emissionsmengen des verbrauchsorientierten Ansaizelssicher-
heiten der berechneten Emissionsmenge gibt es bei diesem Ansatz aglaiha Ursachen: die
Verbrauchsangaben und die spezifischen, aggregierten Emissionsfaktoren. DiatAlrsgtder
Unsicherheiten ist ebenfalls im AnhaBg2.2dargestellt. Die weltweiten Stickoxidemissionen des
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Tabelle 5.1 Stickoxidemissionen(in Gg[N]) in den einzelnen Regionen 1990; EDGliVvier et al., 1996],
GEIA [Benkovitz et a).1996], deren Mittelwert, dem VBA (eigene verbrauchsorientierte Berechnung nach
UNSTAT[1997]), dem VerRltnis des Mittelwerts zum VBA und der Unsicherheit der berechneten Menge
(absolut und relativ). & GUS sind @ir 1990 keine Verbrauchsdaten &lttich, entsprechend wurde die
Unsicherheit an Hand des Mittelwerts abgegeh

Region EDG GEIA Mittel VBA | Verhaltnis | Unsicherheit

Gg[N] Gg[N] GgIN] Gg[N] Gg[N] [%]
Kanada 299 233 266 255 1.04 51 20
USA 3358 2970 3164 3390 0.93 651 19
Stidamerika 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 1423 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 122 2265 29

Stral3enverkehrs, mit einem verbrauchsorientierten Ansatz, berechnet betrageh 88233 Tg

[N] pro Jahr, also eine Unsicherheit von 27 Prozent. Der Mittelwert aus den existierenden Da-
tensitzen ist um 22 Prozenbher als die in dieser Arbeit durchgirte Abscltzung (Tabelle

5.1). Hierbei spielt sicherlich eine Rolle, dass in den Daten ndblSTAT[1997] fur das Jahr
1990 keine Angaberiif die Gemeinschaft UnaBhgiger 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 Emissionsfaktatie$elbetriebene Fahrzeuge
verantwortlich. Fir China und Asien hingegen gibt es stark unterschiedliche Angaben zum natio-
nalen Verbrauch, die sich um den Faktor 3 unterscheiden (AnBahg). Wichtig fur die Wirkung

der Stralenverkehrsemissionen ist auch deren geographische VerteiluilgeBeiegende Anteil

der Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs, mit 74 Prozent, wird inbdeéiichen Extratropen
emittiert, gefolgt von 23 Prozent in den Tropen und nur 3 Prozent in idéiicken Extratropen.

5.3 Kohlenmonoxidemissionen

Fur die Kohlenmonoxidemissionen des Stralenverkehrs stehDimier et al. [1996] ein glo-
baler Datensatz zur Vargung, der auch in dieser Arbeit verwendet wurde. Der Stral3enverkehr
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produziert demnach gut 40 Prozent der CO-Emissionen aus der Verbrennung fossiler Brennstof-
fe. Die angegebene Emissionsmenge des StralRenverkehagti®6.7 Tg [CO] pro Jahr. Die
Unsicherheit der Kohlenmonoxidemissionen wurde im Anhang wie bei den Stickoxiden mit ei-
nem verbrauchsorientierten Ansatz abgésztund betiigt 60 Prozent (Tabell®.5) und ist damit
deutlich foher als die der Stickoxidemissionen (Tab&l&). OECD[1995] gibt eine khere glo-

bale CO-Emissionsmenge durch den Stral3enverkehr (von 230 Tg [CO] pro Jahrdivialset

al. [1996]. Im Vergleich zWwOlivier et al.[1996] liegt die Emission in Europa durch den Stral3en-
verkehr um einen Faktor 3oher, in den Nicht-OECD-Staaten um 30 Prozeiihdr und in den
USA hingegen um den Faktor 3 niedriger. Eine Ursache imesind bereits die Verbrauchsdaten
der Nicht-OECD-Staaten, die mit einer hohen Unsicherheit behaftet sind (Aihark). So gibt

es Verbrauchsangaben, die um einen Faktadl8hliegen als die Angaben desNSTAT[1997],

die in etwa den irOlivier et al. [1996] fur die Berechnung verwendeten Angaben entsprechen.
Die geographische Verteilung ist hig&nnlich wie bei den Stickoxiden mit etwaélheren Beitagen

in den Tropen, auf Grund des in Nicht-OECustdern - in tropische Breiten - veilinismassig
hoheren Emissionsfaktor durch ineffektive Verbrennung (wenig Wartung) im Motor. Hierbei wer-
den etwa 67 Prozent in dedrdlichen Extratropen, 31 Prozent in den tropischen Breiten und knapp
3 Prozent in deniglichen Extratropen.

5.4 Methan—Emissionen des Stral3enverkehrs

Der StralRenverkehr produziert global etwa 370 Gg JOethanemissionen pro JahDlivier et

al., 1996]. Der Anteil des Stral3enverkehrs an den weltweiten Methanemissionen von etwa 600 Tg
[CH4] pro Jahr liegt damit unter 0.1 % und wird deswegen bei der in dieser Arbeit duttirgei
Atmosplarenmodellierung vernacigsigt (Abschnit?.l).

5.5 Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffemissionen

55.1 Gesamt-NM-Kohlenwasserstoffemissionen des Stral3enverkehrs

Bei einer Betrachtung der Gesamt-NMHC-Emissionen wird die totale gebundene Masse Kohlen-
stoff, die in den emittierten Kohlenwasserstoffen enthalten ist, addiert. Der Straf3enverkehr stellt
mit einer Jahresemission von 34.4 Tg [C] einen Anteil von knapp 20 Prozent der anthropogenen
NMHC-Emissionen darQlivier et al, 1996]. Die Unsicherheit der NMHC-Emissionen liegt mit

65 Prozent (Tabell®.10) deutlich loher als die der NQEmissionen (Tabellg.1).

Fur das Jahr 1990 zeigt Abbilduii2 die geographische Emissionsverteilung der summierten
NMHCs aus anthropogenen Quellen. Hierin sind keine Emissionen von Isopren enthalten. Isopre-
nemissionen werden in Abschriits.3getrennt dargestellt. In der geographischen Verteilung der
Emissionssirke (AbbildungB.2) sind die Quellregionen auf der Nordhemigpé zu erkennen.
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Tabelle 5.2.Jahrliche NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs nach Spezies unt@twike
et al, 1996] in Pg [Molekularmasse].

| NMVOC Species | Nr. | Gesamt] % || Sud-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 | 25 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
Benzené 13 1046 || 3.2 36 276 734
MethylbenzoP 14 2511\ 7.6 85 668 1759
DimethylbenzoF 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
Methana 21 491 1.5 16 133 342
And. Alkanal® 22 403 | 1.2 13 110 280
Alkanale® 894 | 2.6 29 243 622
| Alkanone' 23] 58] 0.2] 2| 16| 40 |
| Gesamt-NMHC 1990 | 33186/ 100 | | | |

aBenzol,’Toluol, ¢Xylen, 9FormaldehydAldehyde, Ketone

5.5.2 Emissionen der einzelnen NMHC-Gruppen

Neben der Darstellung der Gesamt-NMHC-Emissionen wird auch die Aufteilung auf einzelne Spe-
zies beidtigt. Diese ist in Tabell®.2 nachOlivier et al.[1996] fur den Stral3enverkehr dargestellt.
Hierbei wurden die in EDGAR 2.0 verwendeten Angaben in Tg [Molelasse] verwendet. Al-

kane stellen mitiber 50 Prozent den @Bten 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 Stral3enverkehrs bestehen aus Aldehy-
den und KetonenQlivier et al,, 1996].Friedrich [2003] stellt eine mittlere Zusammensetzung des
StralRenverkehrs 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 Adtsahg dieser Unsicherheit
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verzichtet (Anhan@.2.2.6), und nur die Unsicherheit der Gesamt-NMHC-Emissionen angegeben
(Abschnitt5.5.1).

Bevor diese Emissionen in die Simulation integriert werdeinssen sie entsprechend des Che-
mieschemas gruppiert werden. In der vorliegenden Arbeit werden die Kohlenwasserstoffemis-
sionen des Stral3enverkehrs in Bindungsgruppen betrachtet, da das verwendete Chemieschema
CBM-IV Schema naclGery et al.[1989] auf einem strukturellen Kohlenstoffbindungsschema
basiert. Hieriir werden die vorHouweling et al[1998] erstellten Datergze verwendet und dar-
aus der Anteil des Stral3enverkehrs berechetiweling et al[1998] haben die ursfinglichen
Emissionsdater@gze angepasst, um Abbaureaktionen, die vom Modell niclitcksrchtigt wer-
den oder deutlich rascher als der Modellzeitschritt ablaufen, indirekt durch ihre Abbauprodukte
zu beiicksichtigen (siehe Anharig.1.4). Diese angepassten Emissionsdadéres werden in der
vorliegenden Arbeit verwendet.

5.5.3 Isoprenemissionen

Bislang gibt es keine gesicherten Angahigyer anthropogene Isopren-Quellen. Audiniathen
Quellen werden etwa 400 Tg [C] Isopren pro Jahr emittiert. In den letzten Jahren wurde die Hypo-
these aufgestellt, der Stral3enverkehr emittiere Isopren. Die vermutete Emissiangsitjedoch

S0 gering, dass sie im Rahmen dieser Arbeit zu veridasiden ist.



Kapitel 6
Zuk Uinftige Spurengasemissionen

Um Uberlegungen zur ziiknftigen Wirkung des StraRenverkehrs anstellen @onlen, niissen
zurachst ndgliche Entwicklungen der ziilknftigen Emissionen des StraRenverkehrs aufgezeigt
werden. In diesem Kapitel werden unterschiedliche Methodékonomische Abscktzungen,
externe Rahmenbedingung, Szenariotechnik und Technologieszenarien - vorgestellt, mit de-
nen nogliche Entwicklungen, so genannte Projektionen, abgdgsthverden knnen. Um den
maoglichen Bereich aufzuzeigen, in dem sich die imfkigen Emissionen bewegen, werden an-
schlieend drei Szenarieiarfden Stralenverkehréifdie Spurengase NQ@nd NMHC - bis zum

Jahr 2020 gerechnet.

6.1 Einflussgidlen der zukinftigen Entwicklung

Die Hohe und Zusammensetzung der aaftigen Emissionen des Stral3enverkel@sdt von der
Entwicklung der Flottenzusammensetzung, der Nutzung und der Verbrennungstechnologie ab. F
den Personenverkehr wird die Flottenzusammensetzung sowohl durohlpdrs Paferenzen der
Fahrzeugbesitzer als auch durch technologische Entwicklungeagiepliermit eng verzahnt ist

die Frage der Verbrennungstechnologie. Bereits beim Kilufein per8nliche Paferenzen im-

mer wieder zu Vainderungen des Flottenverbrauchs, wie beispielsweise der vermehrte Kauf von
meist benzinbetriebenen Geldewagen in den USA, sogenannte SUV (esigibrt utility vehiclg,

oder von geringverbrauchenden Dieselfahrzeugen als Personenwagen deutlich machen. Die Flotte
des Lastkraftverkehrs wird neben den technologischen Entwicklungen weniger dur@hliobes
Praferenzen, als durch die geplante Nutzung der Fahrzeuge bestimmt. @éeesplutzung der
Fahrzeuge bestimmt wiederum die Menge des verbrauchten Treibstoffs und die Emissionsfak-
toren, die von den Verbrennungsbedingungenaalglen. Schliel3lich wird die Emissionsmenge
ebenfalls durctbkonomische Randbedingungen beeinflusst, direkt im Lastkraftverkehr, indirekt
im Personenverkehr. Auf diese Weise ergeben sich di@rdtigen Emissionsmengen als Ergeb-

nis eines komplexen Zusammenspiels aller Einflussfaktoren. Da die Entwicklung dieser Faktoren
nicht bekannt ist, und auch wenn si@men, ein vollsindiges Abbild dieser Verzahnungen in der
Praxis nicht ndglich ist, werden in der vorliegenden Arbeit Aamst Methoden vorgestellt, die

eine Absclatzung ermglichen. Es werden insbesondé@ettom-up und die Top-downAnsatze

46
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unterschieden. Bei eineBottom-upAnsatz wird ausgehend von den einzelnen Fahrzeugen auf
die Gesamtmenge hochgerechnedhvend bieTop-dowrAnsatzen 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-downAnsatze, daBottom-upAnsatze fir globale Abschtzungen durch eine hohe Anzahl

an notwendigen Eingabedaten, und dadurch eine hohe Anzahl an Fehlerquellen nicht geeignet
sind. EineTop-downAbschatzung beruht auf der Betrachtung zweier nahezu uinadiger Fak-

toren: der zulinftigen Intensit des Straenverkehrs, hier die verbrauchte Treibstoffmenge, und
des zukinftige, aggregierten Emissionsfaktors. Die @nkig verbrauchte Treibstoffmenge kann
mittels 6konomischerlUberlegungen (historische Entwicklung, Energie-Sektor-Modell, makro-
okonomische Szenarien), mit der Szenariotechnik oder an Hand von Protokollvorgaben (beispiels-
weise Kyoto-Protokoll) abgesatrt werden. Beispiele hiénf werden in den folgenden Abschnit-

ten vorgestellt. Br den zukinftigen Emissionsfaktor des StraRenverkehrs werden Technologies-
zenarien diskutiert, die Annahmen zur Verbrennungstechnologie und der Abgasnachbehandlung
machen.

6.2 Methoden der Absclatzung

6.2.1 Okonomische Betrachtungen

Die zukiinftige Intensit des Stra3enverkehrs und damit dietmfkig verbrauchte Treibstoffmen-

ge, kann an di&konomische Entwicklung gekoppelt werden. Im einfachsten Fall wird die histo-
risch beobachtete Entwicklung der Volkswirtschaft, und damit konkret der Treibstoffverbrauch,
fur die Zukunft fortgeschrieben. In einem umfassenderen Ansatz werdénfagk Treibstoffver-
brauche (und ander@konomische Indikatoren) durch Simulation mit einékonomischen Mo-

dell berechnet. Hietir konnen Energiesektormodelle verwendet werden, die Verbrauchssektoren
einer Volkswirtschaft (wie Energieerzeugung, Industrie oder Transport) einzeln abbilden. Um-
fangreichere Realisierungen umfassen mehrere Energiesektoren bis hin zubkoremischen
Modell der Volkswirtschaft und enthalten Aizlich eine dynamische Komponente tien Emis-
sionsfaktor. Eine weitere Bglichkeit Absckatzungen der zulnftigen Entwicklung zu machen, ist

die Verwendung von makrokonomischen Szenarien. Diese Szenarien sind ein &otgjer Satz

von Indikatoren aus Simulationen der zZmtigen wirtschaftlichen Entwicklung mit globalen ma-
krookonomischen Modellen. Diese Modelle bilden in vereinfachter Weiséldiaomischen Pro-
zesse zwischen nationalen Volkswirtschaften und deren Wirtschaftssektoren ab. Im Rahmen von
vorgegebenen Kriterien, wie beispielsweise hohes oder niedriges weltweites Wirtschaftswachstum,
werden @ir jeden nationalen Sektor wesentliobleonomische Indikatoren berechnet. Mit diesen
okonomischen Abséizungen werden zachst klassischékonomische Gil3en, wie Bruttosozi-
alprodukt (BSP) oder industrielle Produktiofiy feine zukinftige Entwicklung bestimmt. An sie
muss der Treibstoffverbrauch gekoppelt werden. Als entscheidender Indikator tritt hier die Energi-
eintensiét auf, die angibt wieviel Energigtgern bei der Herstellung einer Einheit des Bruttosozial-
produkts verbraucht werden. In den OECBHdern istim Gegensatz zu déherganggkonomien

eine Entkopplung von wirtschaftlichem Wachstum und Energieverbrauch erreicht wvidgeief,
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Tabelle 6.1:Abschatzungen der ziiknftigen CQ— Emissionen aus den Sektoren Energie, Industrie und
Landnutzung: 1S92a (1990-1999) und IPCC (Bereich der unterschiedlichen Szenariel@&dR001],

SRES wie inMAGE 2.2[IMAGE-team 2001] verwendet und nur aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe
(ohne Landnutzung) nach ddi&O [2002]. Die Angaben von IMAGE 2.2 sind in Klammern argt um die
Mengen aus der ftheren Abscitzung der Gesamtemissionsmengen aus IMAGEAIcBMo et al, 1996].

Die Absclatzungeniir die Kohlendioxidemissionen des Straf3enverkehrs, stammen aus dem internationalen
Energiebericht (IEO)IEO, 2002] und aus einer Arbeit d@ECD[1995].

Globale Kohlendioxid-Emissionen [Pg C pro Jahr]

Gesamt

Zeit 1S92a IPCC SRES IEO Bereich
1990 6.3+ 0.4 7.3 5.8 58-7.3
2000 8.4 797-84 79 (19961  79-84
2010 9.9 8.5-10.9 9.0(8.4) 7.9 8.5-10.9
2020 114 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
Stral3enverkehr

Zeit OECD IPCC SRES IEO Bereich
2000 1.27 (19997 11

2020 1.66 1.85

2030 1.84

1999]. Dieser vollsindigen Entkopplung wird jedocliirf die in der vorliegenden Arbeit durch-
gefuhrten Abschtzung nicht gefolgt, da das Transportaufkommen nicht als Energiesekiitr z
und fur die rachsten Jahrzehnte noch eine deutliche Steigerung erwartetQ&@r), 1995].

Zukuinftige CO,—Emissionen

Rosa and Ribeir¢2000] sclatzen beispielsweise die GE&Emissioneniir den Zeitraum 1700 bis

1996 an Hand der historischen Entwicklung des BSPs mit Hilfe der EnergieitdtiealsitDa der

Schwerpunkt dieser Arbeit auf der globalen Wirkung des Stral3enverkehrs liegt, wird exemplarisch

an dieser Stelle auf die globalen Ab&tiungen de$PCC [2001] und das Modell IMAGE 2.2

[IMAGE-team2001] verwiesen. IMAGE 2.2 beschreibt einégliche, zukinftige Entwicklung an

Hand von Indikatoren wie beispielsweise Bruttosozialprodukt,tBe@rungswachstum, privatem

Konsum und der Anzahl der Personenwagen pro Einwohner in verschiedenen Regionen. F

umfassende Darstellung der aktuellen Version des Modells MAIGE-tean[2001] verwiesen.
Ergebnisse solcher Modellaatze sind in Tabell€.1fur die globalen C@Emissionen aus un-

terschiedlichen Arbeiten zusammengestellt. Die;¢Emissionen beziffern jeweils die Menge aus

der Verbrennung von fossilen Brennstoffen, industriellen Prozessen, Abholzung und Landnutzung

[IPCC, 2001]. Der direkte Vergleich derifheren Abschtzung nach IMAGE 2.1Alcamo et al.
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Abbildung 6.1:Relative Anteile des StraRenverkehrs an den-@@samtemissionen aus der Verbrennung
fossiler Brennstoffe in verschiedenen Region@n1f990 und 2020 in [%] nacBlivier 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 Abattung deOECD[1995]: es zeigt sich keine systematische
Abweichung der fitheren Studien von der neueren Arbeit.

Die Angaben des IEO enthalten gleichzeitig Alstzungen der Gesamtemissionen und der
StralRenverkehrsemissionen, womit der relative Anteil des weltweiten Stral3enverkehrs an den welt-
weiten anthropogenen Emissionen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe im Jahr 2020 berech-
net werden kann (Abbildun@.1). Der relative Anteil des StralRenverkehrs an den Gesamtemissio-
nen betégt 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 StralRenverkehrs an den@ 3amtemissionen aus der
Verbrennung fossiler Brennstoffe in unterschiedlichen Regionen (Abbil@ut)geigt, dass hier
deutliche regionale Unterschiede bestehen. O@hsten relativen Anteil des Stral3enverkehrs an
den anthropogenen GeEmissionen finden wir in Lateinamerika mit mehr als 25 Prozent. Der
absolute Beitrag Lateinamerikas zu den weltweiten Emissioneadigédoch nur etwa 8 Prozent.

Die USA hingegen sind im Jahr 1990 weltwaeit 36 Prozent der Stral3enverkehrsemissionen ver-
antwortlich und Westeuropaif 20 Prozent. Die zulknftigen Anteile des Stral3enverkehrs im Jahr
2020 zeigen in der Regel einen zunehmenden Beitrag des StraRenverkehrs auf. Nur in den Re-
gionen Ostasien und Lateinamerika sinken die Rgirum etwa einen Prozentpunkt. Dies wird
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Tabelle 6.2:Abschatzung der zulinftigen NQ— Emissionen aus anthropogenen Quellen (Energie, Indu-
strie und Landnutzung) nach dem IS92a-Szen&@C[2001] und dem StraRenverkehr nda@BCD[1995]
in Tg [N] pro Jahr.

Zeit Gesamt Strale Antell
Tg[N] Tg[N] [%]
2000 37.0 8.65 23.4
2020 49.8 1095 22.0
2030 55.2 13.72 249

durch eine angenommene, zunehmende Industrialisierung und damit gestiegene industrielle Emis-
sionen bewirkt. Deutliche Zuachse werden projezieriif 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 (Abbildur@1 undIEO [2002]).

Zuk iinftige Stickoxidemissionen

Da die Emission der Stickoxide von der Technologie des Prozesseémgtbmiussen hier
zusatzliche Annahmeiiber die zukinftig eingesetzte Technologie gemacht werdém.die Stick-

oxide spielt es eine entscheidende Rolle, ob und in welcher Form Katalysatoren weltweit eingesetzt
werden. Entsprechend liegen die Unsicherheiten der projiziertgpBdssionen vergleichsweise

hoch. In Tabellé.2 sind die gesamten Stickoxidemissionen (aus Energie, Industrie und Landnut-
zung) dem Anteil des StraRenverkehrs gédpmngestellt. Da die Angaben jeweils unterschiedli-
chen Vebffentlichungen entnommen wurden, dient der relative Anteil der Plauaisiitifung.

Die relativen Anteile bewegen sich im Zeitraum 2000 bis 2030 (Tal&efe zwischen 22 und

25 Prozent. Der relative Anteil des Stral3enverkehrs liegt im Jahr 2020 niedriger als in den Jahren
2000 und 2030. Ursache hiérfist die in der Studie dDECD[1995] fur den Stral3enverkehr an-
genommene zulnftige stickoxidarme Verbrennungstechnologie. Diégetfdazu, dass zé@chst

die Stickoxidemissionen des Strafl3enverkehrs hinter dem Wachstum und damit den Verbrauchs-
zunahmen zurckbleiben (Abbildungl.l). Fir andere Quellsektoren wird keine entsprechende
Abnahme des Emissionsfaktors angenommen. Beim Stral3enverkehrs dominiert erst nach 2020
schlie3lich das Wachstum des Stral3enverkehrs und somit des Treibstoffverbrauchs, so dass der
StraRenverkehr im Jahr 2030 schlielich einen Anteil von fast 25 Prozent der Gesamtstickoxide-
missionen verursacht.

6.2.2 Absclatzung an Hand von Protokollvorgaben

Eine weitere Mbglichkeit zukinftige Emissionsszenarien zu erstellen, liegt in der Annahme das
Kyoto-Protokoll zu erfillen. Da in diesem Protokoll #thstgrenzeniir die Emission anthropoge-
ner Kohlendioxidemissionen festgelegt sind, ergibt sich eine Rahmenbedingleig Emissions-
szenario. Da jedoch das Protokollirfden Fall des Emissionshandels - keine Aussadpat die



6.2. Methoden der Absétizung 51

Tabelle 6.3CO,-Gesamtemissionen aus unterschiedlichen Projektionen im Jahr@01ftérschiedliche
Emissionspfade im Rahmen des Kyoto-Protokolls in Gt [C] pro Jahr und relatiderung auf das Jahr
1990 bezogenifr die Anhang I, Anhang Il un@konomien imUbergang économies in transition, E)T

[UNFCCC, 2001].

Anhang Il EIT Anhang | 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 zudssigen Emissionen auf die verschiedenen Quellsektoren und Regionen macht,
gibt es eine Vielzahl von Szenarien, die der Rahmenbedingung einer Stabilisierumggen

Zwischen den einzelnen Absafzungen zulinftiger Emissionsmengen bestehen teils erhebli-
che Unterschiede. In der Arbeit des UNFCCC [2001] wird exemplarisch ein Vergleich von glo-
balen CQ-Abschatzungen verschiedener Modelle dargestellt. In Talglkesind die mittleren
CO,-Gesamtemissioneiiif 2010 absolut und als relativenderung bezogen auf 1990 dargestellt.
Fiir die Okonomien im Umbruch (EIT, engkconomies in transitigrzeigt sich in allen Projektio-
nen eine Abnahme der Emissionen. Anders sieht die Situation bei den Anhang | Staaten aus. Hier
wird im Mittel ein Wachstum von 6 % angenommen. In den Anhang Il -Staaten wird im Mittel von
einem Wachstum von gut 20 % ausgegangen, mit Werten im Bereich zwischen 13 % und 29 %.

6.2.3 Absclatzung mittels Szenariotechnik

Eine weitere Mglichkeit Szenarien zulnftiger Emissionen zu bestimmen, stellt die Szenario-
technik dar, wie vorSchwartz[1996] entwickelt. Sie versucht denaglichen Ereignishorizont,

also alle nidglichen Situationen, an Hand von Extremszenarien aufzuspannen. Hierbei steht die
Kombination von technologischer Information und Experteneiastingen der zulnftigen Ent-
wicklungstrends im Vordergrund. Ziel ist es einen Ergebnisrauniiziiger Entwicklungen auf-
zuspannen, um hieraus konkrete Szenarien an Hand von spezifizierten Kriterien&hspuBo

kann ein Trendszenario entwickelt werden, in das keine Annalibeninsgesamt iigliche Ent-
wicklungen eingeflossen sind. Die Entwicklung dieser Szenarien wird als ein Prozess verstanden,
in den eine mglichst interdisziplidre Gruppe von Experten einbezogen wird. Diese Methode
wird an dieser Stelle vorgestellt, da sie erlaubt, imfkige 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 Aktivdttsniveaus lineare, nicht miteinander gekoppelte
Annahmen gemacht. Das bedeutet, bisher findet keine Vernetzung der Sektoren hinsichtlich Akti-
vitatsintensiten und Emissionsfaktor statiifdie 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 \fggting.

6.3 ZukUnftige Emissionsfaktoren

Neben dem zuknftigen Treibstoffverbrauch, beeinflusst der #nkige Emissionsfaktor die Emis-
sionen des StraRenverkehrs. Hierbei bestimmen Annaliinendie zukinftige Technologie die
Hohe des Faktors kritisch. Somit besitzen Alielingen des Emissionsfaktors eine hohe Un-
sicherheit, weshalb in der vorliegenden Arbeit nur ein Rahnierdie zukinftigen Emissions-
faktoren bestimmt wird. Die Bhe des zulinftigen Emissionsfaktors kann beispielsweise an die
Erfullung einer Abgasnorm gekoppelt sein. Hierbei muss dann jedodickschtigt werden,
dass diereal-world Emissionen teilweise, auf Grund z.B. von Verschleiss, deutlideh liegen
kdnnen. Somit sind Annahmerber Wartung der Fahrzeuge ebenfalls entscheidend. Ebenso kann
an Hand der zulnftigen Motoren- und Katalysatorenentwicklung derimitige Emissionsfaktor
abgeschtzt werden. Hier spielen auch alternative Treibstoffe und deren Emissionen eine wesent-
lich Rolle. Da diese Abscéiizungen meist stark spekulativ sind, ist ésachenswert sie mit Be-
obachtungen zu vergleichen. Dies ist jedoch nur in Ausnaaiheefnbglich, wie beispielsweise
in Brasilien [Colon et al, 2001]. InColon et al.[2001] werden die leichtiichtigen 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 f
zukiinftige Fahrzeugflotten auf der Basis der Oxy-Treibstoffe gesehen we&2dém et al.[2001]
folgert, dass durch die ethanolbetriebenen Fahrzeuge die Zusammensetzung der NMHC-Profile
dahingehend beeinflusst, dass Ethanol, Methanol und Propanol deutlidt sirrd.

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

6.4 Abschatzung

Fur eine Abschtzung der zulinftigen Emissionen des Stralenverkehrs werden in der vorliegen-
den Arbeitokonomische Indikatoren genutzt, um deninkigen Treibstoffverbrauch im Stral3en-
verkehr abzusditzen Es wird die Annahme gemacht, dass der Verbrauch abkaemmische
Sozialprodukt einer Volkswirtschaft gekoppelt ist. Angabén mogliche Entwicklungen des
Sozialprodukts sind in der Arbeit d&®ECD [1997] in Form von zwei unterschiedlichen ma-
krookonomischen Szenarien - starkes)(und schwachessCHwW) Wachstum - enthalten (Tabelle
B.13). Der Vorteil dieses Ansatzes besteht darin, dass solche mit globalen kakmmischen
Modellen berechnete Indikatoren ein in sich konsistentes Bild der unterschiedlichen Wirtschafts-
sektoren und nationalen Volkswirtschaften zur \gdng stellen. Zugzlich wird, um Effizien-
steigerungen in der ziikftigen Fahrzeugflotte zu hgksichtigen, die Effizienz des Treibstoff-
verbrauchs in der folgenden Absdhung an derwkonomischen Indikator der Produkt@itder
eingesetzten Produktionsfaktoren (TFP) gekoppelt (Tali®ld). Auf diese Weise wird Treib-
stoff im StralRenverkehikonomisch genauso effektiv genutzt, wie beispielsweise Brennstoffe in
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Tabelle 6.4Zukiinftige NOy-Emissionen des StraBenverkehri den Jahren 2010, 2015 und 2020 die
drei SzenariemriM (starkes Wirtschaftswachstum und moderater Anstieg des Emissionsfakto¢sghwa-
ches Wirtschaftswachstum und Abnahme des Emissionsfaktorgyifstarkes Wirtschaftwachstum und
Abnahme des Emissionsfakt@®g) in Tg [NOy] 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.
Stidamerika 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. 4109. 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 haltearfdie beiden Szenarien - starke¥M0O und schwachesCHW/RD
WirtschaftswachstumQECD, 1997].

2015 2020
ST/MO SCHWRD ST/MO SCHWRD
NOy 45 2.2 3.2 1.8
NMHC 5.1 2.6 3.5 2.0

Produktionsprozessen.

Fur die Absclatzung zukinftiger Emissionsmengen wird ztzlich der aggregierte Emissions-
faktor berotigt. Ausgehend von den Faktoren des Jahres 108Gi¢r et al., 1996] werden mit An-
nahmerilber die ghrliche Veanderungiir die zuKinftigen Werte angegeben. Hierbei werden zwei
mogliche Technologie-Szenarien betrachtet: einerseits reduzierte Emissionsfakmyend ein
andererseits moderat ansteigende Emissionsfaktome) Die Reduzierung des Emissionsfaktors
im SzenaricRD kann mit dem politischen Willen be@ndet werden, die Spurengasemissionen des
Stral3enverkehrs zu verringern. Ausgehend von den Werten von 1990 wird jedes Jahr eine konstan-
te relative Abnahme des aggregierten Emissionsfaktors angenomiiresieFStickoxide 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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konnen. fr die NMHC-Emissionen wird einérliche Abnahme von 4 das sie durch geeignete
Anpassung der Prozesse bereitdwmend der Verbrennung vermieden werdénren. Im Szena-

rion MD hingegen wird eine Zunahme des Emissionsfaktors um 1 % pro Jahr angenommen. Ursa-
chen fir eine Anstieg des NEEmissionsfaktors &nen beispielsweise Leistungssteigerungen in
der Fahrzeudflotte sein, oder der politische Wille die Emissionsfaktoren der Partikelemissionen zu
verringern. Ein Anstieg des NMHC-Emissionsfaktors kann beispielsweise mitnggiten War-
tungsintervallen begindet werden. Im Folgenden werden nur zwei Kombinationen gezeigt: die
beiden Extremndlle ST/MD undscHW/RD. Ziel ist einen Unsicherheitsbereich Zzuktiger Emissi-
onsmengen anzugeben.

Fur das Jahr 2020 ergeben sich Emissionsfaktoren durch den Stral3enverkehr E.8pedlie
sich je nach Szenario um mehr als einen Faktor 2 unterscheiden. Aus der angenommenen Ent-
wicklung des Treibstoffverbrauchs und des Emissionsfaktors ergeben sich insg@sdimtiNQ,-
Emissionen, die in Tabell6.4 zusammengestellten Emissionsmengen. Je nach angenommenem
Szenario schwankt di@frliche Emissionsmenge der Stickoxide im Jahr 2020 zwischen 12.1 und
27.4 Tg [N]. Nach der gleichen Methode wurden die tmitigen NMHC-Emissionen berechnet,
deren Abschtzung im Jahr 2020 zwischen 23.7 und 108.8 Tg [NMHC] pro Jahéabe(Tabelle
B.15). Auch bei den NMHC-Emissionen findet die im Zusammenhang mit den Stickoxiden ange-
sprochene Umverteilung statt.

Um den Einfluss der Uir die Emissionsfaktoren angenommenen Entwicklung auf die
zukiinftigen Emissionsmengen zu zeigen, wiid @lie Jahre 2015 und 2020 jeweils dahnfliche,
prozentuale Reduktion angegeben, die jedes Jahr ab 1990 notwendig ist um in den Zieljahren die
gleiche Menge an Emissionen wie 1990 zu emittieren (Tabelle Um die weltweiten Stral3enver-
kehrsemissionen im Jahr 2015 auf dem Niveau von 1990 zu halten, mussHm RD-Szenario
global der aggregierte Emissionsfaktor jedes Jahr um 2.2 % sinken. Im Szemano muss er
sogar um 4.5 % pro Jahr sinken. Um die Emissionsmenge von 1990 im Jahr 2020 zu erreichen, ist
nur eine geringereahrliche Reduktion von 1.8 % und 3.2 % notwendig, diese jedoch 30 Jahre -
anstatt @ir 2025 nur 20 - Jahre lang.

Im Jahr 2020 werden im Szenauie weltweit nahezu genauso viel NMHCs emittiert, wie im
Jahr 1990. Das bedeutet, die 2-prozentige Verringerung des Emissionsfaktors pro Jahr kompen-
siert das makrigkonomische Wachstum. Jedoch hat auf Grund der na&kreomischen 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 StralRenver-
kehrsemissionen im Jahr 2020. Die relativen Anteile der OE@Dedler 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 daskonomische Wachstum in Nicht-OECC&hdern deutlich &rker als
in OECD-Landern @r 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 Aardenikardenne et al[1999], Streets et al[1999] und
weiteren Referenzenn(Tabelle.

Region Jahr Projektion Referenz
Bereich Szenario \ergleich Abweichung
Stickoxidemissionen

Asien 2020 2.8-6.1 6V 9.3 +50% Aardenne
China 2020 0.8-2.0 2t 3.2-37 +60 % Streets

USA 2010 3.0-6.0 3HB 1.5 +100 % USEPA, 1996
weltweit 2010 9.8-20.0 oftP 9.0 +9% OECD[1995]
weltweit 2020 12.1-27.4  12'R 11.0 +10% OECD[1995]
| NMHC-Emissionen |
weltweit 2010 28.0-77.4 28 29.2 +4 % OECD[1995]
weltweit 2020 34.5-108.8 348 34.4 +0% OECD[1995]

6.5 Vergleich globaler und regionaler Projektionen

Um die Qualiat globaler Abschtzungen, meist Top-down Aatze, zuiberpiifen, werden sie mit
regionalen Abschtzungen, meist Bottom-up Aatze, in einzelnen Regionen verglichen. Hierbei
stehen insbesondere Studien zu den Regionen Europa, USA und Asien Ziguvigyf da diese
Regionen zu den Hauptverursacheahlen - USA und Europa - oder ein hohes Wachstundfe
Zukunft erwarten (Asien). & einzelne Regionen wurdeiirfArbeiten zum Bodenozon und zum
grenZiberschreitenden Transport mit dem Modells RAINS und RAINS-ASIA Alasaimgen iir
das Jahr 2010 gemacittfeets et a).1999]. Rir die USA exisitieren ebenfalls eine Reihe von
Abschatzungen beispielsweise des DOE, Energy Outlook, Aatdenne et al[1999] sclatzen
die Stickoxidemissionen des Transportsektors in Asien - @laler, 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 Stral3enverkehr stamn@ivier 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]if den Stral3enverkehr in Asien berechiStteets et al[1999] sclatzen
alleine fir China Transportemissionen zwischen 3.2 und 3.7 Tg [N] ab. In der vorliegenden Arbeit
werden zwischen 0.8 und 2.0 Tg [N] abgeatzt. Die Ursachelir die deutlichen Unterschiede ist,
dass bereits im Jahr 1990 - dem Ausgangsjahr der ProjektionCHina eine wesentlich gerin-
gere Menge als in anderen Studien angesetzt wurde, da die Verbrauch&teSrAT 1997] fur
China niedriger sind. Die Abséltizung in der vorliegenden Arbeit geht in der Folge von einem
geringeren, absoluten Zuwachs aus. Dieser Vergleich zeigt deutlich, wie hoch die Unsicherheiten
zukiinftiger Emissionsmengen sind.

Im Bericht derUSEPA[1996] werden nationale Emissionen des Stral3enverkéhidi¢é USA
von 1.5 Tg [N], 3.34 Tg [C] NMHC-Emission und 36.5 Tg CQrfdas Jahr 2010 angegeben.
OECD[1995] gibt fur 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 Belft sich nactDECD[1995] auf 9.0 Tg [N] und 29.2 Tg NMHC
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und 122 Tg CO im Jahr 2010. Angabair flas Jahr 202Qf den Stral3enverkehr betragen 10.95
Tg [N] und 34.4 Tg NMHC und 123 Tg CO weltweil©ECD, 1995].

6.6 Zusammenfassung

Wesentliches Ergebnis der Absthung der zulinftigen Emissionsmenge ist die Tatsache, dass
die Emissionen des Stralienverkehrs weiter zunehmen werden. Diese in den dimtbgef
Abschatzungen erzielten Ergebnisse sindUbereinstimmung mit Arbeiten wie beispielsweise
OECD [1995] und Aardenne et al[1999]. Zusitzlich zeigte sich die Umverteilung der relati-

ven Anteile von den industrialisierten zu den weniger industrialisierten Regionen: diese Regionen
liefern in Zukunft einen bheren relativen - und absoluten - Anteil an den weltweiten Stral3en-
verkehrsemissionen, insbesondere auf Grund des in diesen Regionen projeziageanVirt-
schaftswachstums. Schlie3lich zeigten die durdiigeén Abschtzungen und der Vergleich mit
anderen Arbeiten deutlich, wie hoch die Unsicherhigitdiese 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-1V) durchgéhrt, um die Wirkung des Strafl3enverkehrs auf globaler
Skala zu untersuchen. Im vorliegenden Kapitel wird der grundlegende Aufbau der Simulationen
beschrieben. & ein Experiment werden jeweils zwei Simulationen - die sich in den Emissionsda-
ten unterscheiden - miteiander verglichen. Die im Rahmen dieser Arbeit duiintget Experi-
mente und hieiir gerechnete Simulationen werden zusammengestellt.

7.1 Modellsimulationen

Struktur der Simulationen

Um die Wirkung des StralRenverkehrs auf die globale Atmaspmit Modellsimulationen zu un-
tersuchen, werden jeweils zwei Simulationen durctigef eine Kontrollsimulation und eine Sze-
nariosimulation. Die Kontrollsimulation erdht alle Emissionen und beschreibt eine Art Referenz-
zustand der Atmosiaire. In der Szenariosimulation werden die Emissionen des StralRenverkehrs
aus der Simulation ausgenommen. Der Vergleich dieser beiden Simulationen liefert die Auswir-
kung der untersuchten Emissionen des StralRenverkehrs.

Emissionen im Modell

Die Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs in den Simulationen betragen 8.8 Tg [N] pro Jahr
nachBenkovitz et al[1996] und sind geographisch naClivier et al.[1996] verteilt. Desweiteren
werden NQ-Emissionen durch die Verbrennung fossiler Brennstoffe (13.8 Tg [NJ,8iomas-
severbrennung (5.0 Tg [NJ/&) und Mikroorganismen in Bden (5.5 Tg [N] al) beriicksichtigt,

die nachBenkovitz et al[1996], Yienger und Levj1995] bzw. Hao und Liu[1994] verteilt sind.

Die Blitzemissionen sind an Hand der ParametrisierungRmee und Rind1992] verteilt und auf

eine globale Menge von 5.0 Tg [NJ & skaliert Lawrence et a].1995;Levy et al, 1996]. Die CO-
Emissionen des Stral3enverkehrs in den durdhigégn Simulationen betragen na®ECD[1995]

230.1 Tg [CO] pro Jahr und sind na€Hivier et al.[1996] verteilt. Die weiteren CO-Emissionen
stammen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe (248.4 Tg [CY] Biomassenverbrennung
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(500 Tg [CO] al), Vegetation (100 Tg [CO] &), Ozeanen (40 Tg [COJ &) und naiirlich ent-
standenen Feuer (30 Tg [COTY nach Roelofs und Lelieve]®000]. Die geographische Vertei-
lung der toheren Kohlenwasserstoffemissionen aus dem Stral3enverkehr und der Industrie werden
entsprechen@®livier et al.[1996] vorgegeben, naciRpelofs und Lelievelf2000] in das NMHC-
Schema des Chemiemoduls umgerechnet und betragen insgesamt 90 T4 [Ehéssionen von
hoheren 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 ActivityGuenther et al. 1995] vorgenommen. ¥ die glo-
bale Menge wirdRoelofs und Lelievelf2000] gefolgt, die eine (um 100 Tg [C]4) reduzierte
Emissionsmenge von 400 Tg [CT4&- auf Grund der vonHlouweling et al. 1998] gefundenen
Uberschitzung - vorsehen. Die tageszeitliche Variation der Isoprenemissionen wird mit dem kurz-
welligen Strahlungsfluss am Boden als Gewichtungsfaktor verwendet. Aceton aimemd der
Oxidation von Propan gebildet. Da Propan nicht explizit im CBM-1V Chemieschema abgebildet
wird, wird in dieser Arbeit dem Ansatz vowang et al[1998] gefolgt, der bereits voRoelofs
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. Zaszlich werden noch 2.27 Tg [C] pro Jahr aus der Vegetation emittiert, mit der
gleichen geographischen Verteilung wie Isopren.

Die Wirkung der Spurengasemissionen £8,0, CHs, Rul3 und S@ wurde nicht mit Hilfe
des GCMs modelliert. Kohlendioxid und Lachgas spielen in der trogosgthen Chemie nur eine
untergeordnete Rolle. Methanemissionen des Stral3enverkehrs wurden in der im Rahmen dieser
Arbeit durchgeiihrten Modellierung nicht gesondert betrachtet. Ursache thiest, dass ande-
re anthropogene und rimtiche Quellen, wie Landnutzung, Energieerzeugung und Feuchtgebiete,
um zwei Gbl3enordnungendinere Emissionen freisetzen. AuRerdemadngitdie Lebensdauer von
Methan in der Atmospire mehrere Jahre und ist somit im Vergleich zu den anderen Kohlen-
wasserstoffen bedeutenghiger. Entsprechend gering ist somit der Anteil der Methanemissionen
des StraRenverkehrs, die oxidiert werden. Deshalb werden die Methanemissionen des StraR3enver-
kehrs nicht gesondert in das Modell integriert. Schlief3lich wird die Randbedingurigdthan
im Modell in Form einer Konzentrationsrandbedingung vorgegeben, so dass Emissionsquellen
derzeit nicht getrennt bécksichtigt werden. Ebenso wurden die Rul3- ung-&issionen des
Stral3enverkehrs nicht in das Atmogpénmodell integriert. Diese spielen insbesondere eine Rolle
fur heterogene Prozesse, die jedoch in der vorliegenden Modellversion weitgehend assigthl
werden, da einerseits die Spezies als passive Tracer behandelt wieothder et al, 2001] oder
notwendige Aerosolmodule erst aktuell eine globale Modellierung entwickelt werden.

Wahl der Simulationszeitraume

Um die Wirkung der StralRenverkehrsemissionen uaafglg von einer meteorologischen Situati-

on eines bestimmten Jahres zu bestimmen, werden mit dem Modellsystem mehrere Jahre simuliert
und gemittelt und auf diese Weise laalgyige Monatsmittel erzeugt. In der vorliegenden Arbeit
wurden - nach einem Einschwingzeitraum von zwei Jahren - vier Jahre simuliert und gemittelt. Um
den Einfluss des Stral3enverkehrs zu ermitteln, werden zwei Simulationen miteinander verglichen,
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Tabelle 7.1Zusammenstellung der Experimente der StraBenverkehrssimulationen; 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 (NQCO, NMHC) des Kfz-Verkehrs
Einzelgassimulationen

NO_NOX 1990 ohne N@-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 (NQCO, NMHC) des Kfz-Verkehrs in USA
NO_ROADEUR 1990 ohne Emission (NQCO, NMHC) des Kfz-Verkehrs in Europa

in denen die gleiche Meteorologie verwendet wirdaBdert sich auf Grund der unterschiedlichen
Emissionen, die in das Modell integriert werden, die chemische Zusammensetzung der Atmo-
sphare. Dies bewirkt jedoch keirgnderung der meteorologischer@®en, da ohne ikkopplung

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 Bherung die nach zwei Jahren erreichte neue chemische Zusammensetzung
als eingeschwungener Zustand betrachtet werden.

Bei einem meteorologischen Mittéber 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 Tropaéghbezieht, die durch eine hohe VariaBilinner-
halb eines Jahres ausgezeichnet ist, spielen interannuale Besonderheiten meist eine untergeordnete
Rolle. Trotzdem wurde, um diesen Effekt auszuschliel3en, eines der Experimente auf zwei unter-
schiedlichen GroRR3rechnern durchigleft. Der Vergleich der beiden so entstandenen Wirkung des
StralRenverkehrs in zwei unterschiedlichen Meteorologiémgde/einen Einfluss der Meteorologie
aufzeigen. Der Vergleich (Anhari8.4) 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 StralRenverkehr auf die chemische Zusam-
mensetzung der Atmosale zu bestimmen, werdearfein Experiment zwei Modellsimulationen
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Tabelle 7.2:Ubersicht der Vorstudien zur Fernwirkung von StraRenverkehrsemissionen. Die untersuchten
Emissionen werden jeweils aus- oder angeschaltet: Vergleich zur Kontrollsimulation©ON = Vergleich
zur straf3enverkehrsfreien Simulation.

Simulation Stral3enverkehrs Simulations-
emissionen dauer[Monate]
NO_ROADUSA1l Weltweit, aulRer USA 1
NO_ROADUSAG6 Weltweit, auRer USA 6
ON_ROADUSAG Nur USA 6
NO_ROADEUR1 Weltweit, auRer EUR 1
NO_ROADEURG6 Weltweit, aul3er EUR 6

durchgeiihrt. Erstens wird eine Kontrollsimulation durchgkft (CTR90). Zweitens wird, um im
Experiment die Gesamtwirkung des StralRenverkehrs zu bestimmen, ein Szepagim0) ge-
rechnet (Tabell#.]), das ohne die gesamten Emission des Stral3enverkehgs NMOHC, CO)
simuliert wird (No_roAD). Auf diese Weise wird eine straRenverkehrsfreie Atmaseln der Sze-
nariosimulation berechnet. Die Differenz dieser beiden Simulationen gibt die Auswirkung des
Stral3enverkehrs an. Durch diese Art der Experiments wird der Stral3enverkehréidicus,
zuletzt hinzugekommene, atmosgpische Quellelir Spurengasemissionen betrachtet.

Neben dem Experiment zur Gesamtwirkung werden Experimente zur Wirkung der einzelnen
Spurengase, so genannte Einzelgasstudien duiggedim entscheidende Prozesse zu identifizie-
ren. Erneut werden Szenariosimulationen durchigetf in denen nun jeweils nur eine Spurengas-
komponente des StralRenverkehrs (NDMHC oder CO) abgeschaltet wird§_NOx, NO.NMHC,

NO_CO) (Tabelle7.1). Erneut ergibt sich die Wirkung, nun die der einzelnen Spurengaskomponen-
te, durch den Vergleich mit der Kontrollsimulatio@1r90). Um den Einfluss regionaler Emissio-
nen auf die globale Atmosjine, insbesondere ihre Fernwirkung, zu bestimmen, wurden regionale
Einzelstudien durchgéhrt (Tabelle7.1). In diesen Studien wird untersucht welche Wirkung die
Emissionen aus den USA¢_RoADUSA) und aus Europanp_ROADEUR) einzeln besitzen.

Den Methanemissionen des Stral3enverkehrs kommt in der Chemie ebenfalls nur eine un-
tergeordnete Rolle zu, da die Emissionsmenge im Vergleich zu anderen Emissionsquellen ver-
nachhssigt werden kann. Folglich werden sie in dieser Arbeit nicht gesondétksechtigt. Die
Auswirkungen von Schwefeldioxid und Ruf3partikeln aus dem Stral3enverkehr sind nicht Gegen-
stand dieser Arbeit, da nur gasfige Spurenstoffe betrachtet werden.

Um die Fernwirkung zu verstehen wurde in verschiedenen Szenariosimulationen je-
weils die Emissionen der Regionen USA und Europa einzeln abgeschatistopAbUSA
bzw. No_ROADEUR). Die Differenz zur Kontrollsimulation gibt den absoluten Beitrag der jewei-
ligen Region an der Gesamtwirkung an. In Tabg&ll2 sind die verschiedenen Simulationen mit
den zugebirigen Emissionen zusammengestellt. Da die Chemie nichtlinear ist, und somit die Wir-
kung einer zugtzlichen Emissionsmenge vom chemischen Regimaradthwurde zuzlich eine
Szenariosimulation durchgdirt, in der alleine die USA Stral3enverkehrsemissionen freisetzen
(oN_ROADUSAG). Durch den Vergleich mit der Wirkung des obigen Experimernts §oADUSA6)
kann der Einfluss der Nichtlineatitabgschtzt werden.
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Ergebnis der numerischen Experimente

In Experimenten mit dem globalen Modell ECHAM4/CBM-IV wurde der Einfluss des Stral3en-
verkehrs auf die Atmosgtie bestimmt. Im Folgenden werden die Ergebnisse der Simulationen
dargestellt. Zuachst wird der Effekt der Gesamtheit der Stral3enverkehrsemissionen gezeigt (Ab-
schnitt8.1). In zusatzlichen Einzelgasstudien wurde die Wirkung einzelner Spurengasemissionen
(Abschnitt8.2) und die Fernwirkung von Stral3enverkehrsemissionen in den USA und Europa (Ab-
schnitt8.1.2) untersucht. Der Einfluss der StraRenverkehrsemissionen auf die tr@pigspien
Ozonswulendichten (troposginisches Gesamtozon) wird in Abschi8td aufgezeigt. Br die be-
rechneteAnderung der Ozon- und Hydroxylradikalkonzentrationen wird der resultierende Strah-
lungsantrieb bestimmt (Abschn@ts).

8.1 Wirkung der Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs

Im Folgenden wird ausgehend von der Wirkung auf die Konzentrationsverteilungen dargmim
Spurengase (N CO, NMHC) der Einfluss auf das sekuré Spurengas Ozon analysiert. Die
Auswirkungen des Stral3enverkehrs werderazhst als Beitige zu den zonal gemittelten Vertei-
lungen der Spezies dargestellt. Eine zonale Mittelung bietet &ictiié Darstellung der globalen
Wirkung an, da die Emissiongsken stark mit der geographischen Breite variieren. Desweiteren
werden die Auswirkungen in den horizontalen Verteilungen der Spezies dargestellt. Stellvertre-
tend fur die bodennahen Schichten werden die Spurengasverteilungen auf einem Druckniveau von
1000 hPa gezeigt.tF den Eintrag aus der planetaren Grenzschicht (PBL) in die freie Troposph
geben die Spurengasverteilungen auf dem Druckniveau 700 hPa (etwa 3 Kilomér éinen
guten Anhaltspunkt. Die Wirkung in der oberen Tropdasghwird auf dem Druckniveau 300 hPa
gezeigt, also in etwa 10 KilometerdHe.

Um den Jahresverlauf der Auswirkungen des StralRenverkehrs zu zeigen, werden im vorlie-
genden Abschnitt die Monate der in mittleren Breitdiclhsten und niedrigsten Sonnémrsie -
Juli (Nordsommer undi&winter) und Januar (Nordwinter undid&sommer) - gezeigt. Schliel3lich
wird der Jahresverlauf charakteristischer, gemitteltéf3en dargestellt.
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8.1.1 Primare Spezies und Ozon
8.1.1.1 Zonal gemittelte Verteilungen

Die CO-, NQ- und NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs bewirken in den zonal gemittel-
ten Verteilungen der entsprechenden Spurengase eine Zunahme der téojsobeh Mischungs-
verhaltnisse (Abbildun¢B.1). Die Struktur der relativen Be#ige der StraRenverkehrsemissionen
zu den verschiedenen Spurengasverteilungen ist jedoch auf Grund unterschiedlicher Lebensdau-
ern, Hintergrundverteilungen undaglicher Reservoirspezies sehr unterschiedlich.

Die (im Vergleich zu den Stickoxiden) weniger strukturierte trop@sjgthekohlenmonoxid-
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 Nordhedngsptehr als 24 Pro-
zent und in der 8dhemisphire nur noch 6 Prozent erreicht. Im Winter liegen die Bgirin der
Nord- und Sidhemisphre gut ein Viertel Bher als im Sommer auf Grund der photochemischen
Lebensdauer von CO. Diese istim Winténger und erlaubt so einéaskere Anreicherung von CO
in der Atmospfre. So betigt im Nordwinter der Beitrag des Stral3enverkehrs zur CO-Verteilung
nordlich von 40N in der gesamten Troposgateiber 20 Prozent. Der maximale relative Beitrag
des StralRenverkehrs wird erwartungsg@&nn Bodenahe in den mittleren Breiten der Nordhe-
misphare (mehr als 24 Prozent) erreicht. In den Tropen liegen die relativeraBeimit 4 bis
8 Prozent im Juli etwas niedriger, da dort die Hintergrundkonzentration von Kohlenmonoxid auf
Grund der Biomasseverbrennunghter ist und zudem die Stral3enverkehrsemissionen in diesen
Breiten geringer sind als in derdrdlichen Extratropen (Abschnift2.2). Die absoluten Beitige
des StralRenverkehrs im zonalen Mittel (Abbildugg) betragen im Juli auf der Nordhemisioie
10 bis 50 ppb und sind auf deti&hemisphare und in den Tropen mit 5 bis 10 ppb um etwa einen
Faktor drei kleiner (Abbildun®.2). Im Januar liegen - wiederum auf Grund der photochemischen
Lebensdauer von CO - die absoluten Werte im Nordwinter etwa um den Faktor ahesi, m
Stidwinter hingegen etwa um den Faktor zwéhbr.

Bei denStickoxiden wird im zonalen Mittel ein relativer Beitrag von mehr als 12 Prozent in
beiden Hemisphren erreicht (Abbildung.1). In mittleren Breiten wird dieser Wert in Bodedime
sowohl in der Nordhemisére als auch in deritislhemisphre deutlichiberschritten, wobei erneut
- wie bei CO - die hheren Werte im jeweiligen Wintermonat erreicht werden: beispielsweise be-
tragen die maximalen Werte in mittleren Breiten im Sommeriid-Sund Nordhemisgire mehr
als 32 Prozent. So sind bei den Stickoxiden - wie auch bei CO - die relativea@eies StralRen-
verkehrs auf Grund der photochemischen Lebensdauer im Winter etwa ein Vigne &ls im
Sommer. Die absoluten Beaiige des Stral3enverkehrs zu der zonal gemitteltep-\"@eilung
(Abbildung8.2) liegen - Januar und Juli - in der PBL der Nordheméisgh(mehr als 200 ppt) eine
GroRRenordnungdher als in der 8dhemisphre (unter 20 ppt). Die relativen Beige des StralRen-
verkehrs sind in deri@hemisphre dennoch von der gleichend@®&enordnung wie in der Nordhe-
misphare (Abbildung8.2), da die Stickoxide dort deutlich geringere Hintergrundkonzentrationen
aufweisen. Ein Vergleich der zonalen Verteilungen zeigt die - im Vergleich zu CO und Ozon -
vergleichsweise stark@umliche Variation der absoluten Béigre zu NQ. Ursache hiefir ist die
deutlich Kirzere atmosgirische Lebensdauer der Stickoxide, die um etwa eir@&rordnung
kiirzer als die von CO ist. Dadurch fallen die absoluten Bg#rdes Stral3enverkehrs zu den Mi-
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Abbildung 8.1:Relativer Beitrag der Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs zu den zonal gemittelten
Verteilungen der priraren Spezie€0O, NOy, Alkane und Ozon (in %) im Januar und Juli. Die Bedge

sind nur fir Regionen dargestellt, in denen mehr als 1 ppb/ppt (nach Abbil@8Zhgorliegt. Die Lage der
Tropopause (Monatsmittel) ist mit einer fett gedruckten Linie markiert.
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Abbildung 8.2:Einfluss der Gesamtemissionen des StralRenverkehrs auf die zonal gemittelten Verteilungen
der primaren Spezie€0, NOy, Alkane und Ozon (in ppb / ppt) im Januar und Juli. Die Lage der Tropo-
pause (Monatsmittel) ist mit einer fett gedruckten Linie markiert. Isolinien bei Ozongsjaatlistant mit

0.5 ppb Abstand.
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schungsverdltnissen der Stickoxide mit zunehmenden Abstand von den Quellregionen rascher
ab als die von Kohlenmonoxid. In der Konsequenz wird dig/N@rteilung sarker durch lokale
Emissionsquellen beeinflusst.

Im Januar &llt der Beitrag des Stral3enverkehrs in arktischen Breiten, sowohl in den absoluten
(mehr als 10 ppt) als auch in den relativen Bege (mehr als 56 Prozent) auf. Ursache liieidt -
wie in der Einzelgasstudie gezeigt (AbschBiR.4) - die Bildung der temp@ren Reservoirspezies
PAN auf Grund der NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs (siehe auch Abb8dihgdie bei
ihrem thermischen Zerfall NOfreisetzt. Wird PAN in der freien Troposphe in polare Breiten
transportiert (polare Zellen, Abschnitt 2.1), ist eahwend dem Transport stabil und gelangt erst
nach dem Absinken in hohen Breiten wieder Zihéren Temperaturen (Abbildung 2.1). Hierbei
wird PAN, das auf Grund der NMHC des Stral3enverkehrs gebildet wurde, thermisch instabil und
setzt in geringen Blhen in der Arktis NQ frei.

Bei der Verteilung deNMHCs besitzt der StraRenverkehr eingihleren relativen Beitrag (nur
fur die Alkane gezeigt) als bei CO und NQla bereits bei den Emissionen die relativen Antei-
le des Stral3enverkehrs bei einzelnen NMHC-Spezies bis zu 90 Prozent betragen. Die NMHC-
Verteilungen sind dadurch ausgezeichnet, dass sie durch die Stral3enverkehrsemissionen noch bis
in die obere Troposyire hinein stark mit Bei&igenuber 48 Prozent bei den Alkanen beeinflusst
werden. Dies wird durch die im Vergleich zu den Stickoxiden deutl&igere Lebensdauer der
Alkane erndglicht und da keine bedeutende Quelle Alkane in der freien Troposgine - wie
beispielsweise bei den Stickoxiden Blitze - existiert. Die absoluten®ggtdes Strallenverkehrs
zu den Alkanverteilung weist im Januar etwinf mal fbhere Beitage als im Juli auf, da die
photochemische Lebensdauer - wie bei CO und; Nith Winter deutlich [dher ist.

Der hochste absolut®©zonbeitrag durch den StraRenverkehr von mehr als 5 ppb im zonalen
Mittel wird im nordhemispBrischen Sommer erreicht (AbbilduBd). Beitrage von 5 ppb werden
im zonalen Mittel ausgehend von Quellregionen in etwd\Bbis in eine Hhhe von 350 hPa (etwa
8 km) nordlich von 45N uberschritten. Maximale relative Ozonbage - mehr als 12 Prozent -
werden im Juli rdlich von 20N in der PBL berechnet (Abbildun8.1). Ozon entsteht in den
Quellregionen (insbesondere in dedrdlichen mittleren Breiten) und deren Abluftgebieten auf
Grund der Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs (vgl. auch Abbi&iEngtickoxide bilden
- ab einer Mindestkonzentration des N@n etwa (10-30) ppt tiber die Reaktionen (2.5), (2.2)
und (2.3) photochemisch Ozon. Folglich wird dort, wo die Stickoxide des Stral3enverkehrs emittiert
oder transportiert werden, Ozon gebildet. So zeigt sich auch in der Arktis eine Ozonzunahme durch
den StralRenverkehr. Hiénfverantwortlich sind Stickoxide des Stral3enverkehrs, die mit Hilfe des
tempogaren Reservoirgases PAN, welches auf Grund der NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs
gebildet wird (Abbildun¢8.2), aus den Quellgebieten in die Arktis transportiert werden (Abschnitt
8.2.4). Das heisst, nur die kombinierte Emission von Stickoxiden und NMHCs durch den Stral3en-
verkehr ist fir diese Ozonbildung verantwortlich. Wie die Netto-Ozonproduktion (Abbili6y
zeigt, wird in mittleren Breiten der freien Troposjle Ozon lokal gebildet. Insgesamt wird, durch
Transport und lokale Bildung, ein Beitrag von 8 bis 12 Prozent in der freien Tropospler Ex-
tratropen berechnet. Hohe relative Bage von mehr als 6 Prozent werden auch in der oberen
Troposplare der Tropen und derdrdlichen 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 dédlghen Extratropen hingegen ergibt sich im Juli
nur noch ein relativer Beitrag von weniger als 4 Prozent, da irdwinter die photochemische
Ozonproduktion deutlich schieher ist. In der oberen Tropospik in tropischen Breiten wird ein
absoluter Beitrag im Juli von mehr als 3 ppb erreicht. Eine @mnderung in dieser Region ist be-
sonders wirksamiir die Strahlungsbilanz, da dort minimale Temperaturen herrschen (Abbildung
2.1) und die Temperatur des strahlungsaktiven Spurengases entschéidéiedReemission von
Strahlung ist. In denigllichen Extratropen liegt der absolute Beitrag des StraRenverkehrs um den
Faktor inf niedriger (nur 0.5 bis 1.5 ppb). Bei den relativen Beggn des Stral3enverkehrs zu
Ozon zeigt sich nun die Besonderheit, dass in Nord- uih8misphreahnlich hohe Werte be-
rechnet werden (Abbildun8.1). Wie oben gezeigt ist bei den relativen Bade zu den pri@ren
Spurengasen der Unterschied zwischen Januar und Juli irudee®isphre schwach ausgejmt:

So liegen die relativen Bedge fir Kohlenmonoxid, Stickoxide und NMHCs im Januar um etwa
ein Viertel niedriger als im Juli und weisen eihnliches hemisgirisches Muster auf. Bei Ozon
hingegen zeigt sich bei den relativen Bagen im Januar und Juli ein deutlich unterschiedliches
hemisplarisches Muster: Im Januar liegen die relativen Bggr mit mehr als 8 Prozent in der
StidhemispBre genauso hoch wie in der Nordhemigph Die Nordhemisgire weist - wie auch

die primaren Spurengase - um etwa ein Viertéhbre Beitage im Sommer als im Winter auf. In

der Sidhemisphre hingegen unterscheiden sich die relativen Bgérzwischen isllsommer und
Stdwinter um mehr als einen Faktor vier. Die Ursactedie hohen Beitige im Sidsommer ist

nun die nichtlineare Photochemie in Verbindung mit den niedrigen Hintergrundkonzentrationen
von Ozon und NQ. Die nichtlineare Photochemie bewirkt, dass bei niedrigeren Stickoxidkon-
zentrationen die Ozonproduktigit aller Stickoxide Bher ist. Somit knnen die Emissionen des
StralR3enverkehrs in deri8hemisphre, die um mehr als eine &enordnung geringer sind als

in der Nordhemispéire (Abschnit.2.2, eine Ozonzunahme bewirken, die nur um einen Faktor
drei niedriger liegt als in der Nordhemisjnie (AbbildungB.2). Dieser absoluter Beitrag von etwa

1 ppb im Sidsommer 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) (Abbildu#\g) der Beitidge des Stral’enverkehrs zu den
primaren Spurengasen am Boden sind deutlich die Quellregionen erkennbar. Wesentliches Merk-
mal der Beitdge des Stral3enverkehrs zu &ickoxidkonzentrationsverteilung im Januar und
Juli sind hohe Beitige und Konzentrationenitht gezeigtiiber den kontinentalen Quellgebieten.
Uber den Ozeanen und Nicht-Quellgebieten sind die Bgémufgrund der kontinentalen Quellen
und der kurzen Lebensdauer der Stickoxide deutlich niedriger. Die Konzentrationen sind dort um
eine GblRRenordnung niedrigenicht gezeigt

In den dichtbesiedelten Zentren der Nord- unigsd&emispBire (USA, Europa, Japan, Bal-
lungs&ume in Sidamerika, Afrika und Australien) werden absolute By des Stral3enverkehrs
zur atmosphrischen N@-Verteilung zwischen 100 ppt und mehreren ppb simuliert. Die relativen
Beitrage betragen dort zwischen 32 und 60 Prozent. Mit zunehmendem Abstand von den Quell-
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regionen fallen die relativen Begtge des Stral3enverkehrs rasch ab: im Sommer deutfidkest
als im Winter (Abbildung3.3). In den Nicht-Quellregionen undber den Ozeanen liegen somit
die relativen Beitaige meist unter 16 Prozent, die absoluten Bggrunter 30 ppt. Nur in Zungen
kontinentaler Luftiber den Ozeanen werden deutliagthbre relative Beitige berechnet. Im Juli
betragen die relativen Be#tge im Westatlantik und Ostpazifilber 16 Prozent. Mehr als 16 Pro-
zent Beitrag findet sich auch vor derigten Japans,i8amerikas, Australiens und Neuseelands.
Die absoluten Beitige liegen in diesen maritimen Gebieten meist unter 100 pjgteke absolute
Beitrage finden sich im Januar: Die Advektion von stickoxidbelasteter lihittf- auf Grund der
vergleichsweisedngeren Lebensdauer der Stickoxide - zu absolutendgeitr voniiber 300 ppt
(nicht gezeigt vor der Ost- und Westiste der USA Uber den westlichen Teilen des Nordat-
lantik betragen die relativen Bedige des StralRenverkehrs mehr als 24 Protétyer der Arabi-
schen Halbinsel zeigen sich im Januar und Juli relative 8gdtrzwischen 32 und 48 Prozent.
In der Sidhemisphlre werden im 8dwinter in den Abluftgebieten voni8amerika, Australien
und Neuseelands noch einige Tausend Kilometer von den Kontinenten entfernt relatiagdeitr
uber 16 Prozent erreicht (Abbildui&?). Die absoluten Mischungsveihnisse liegen dort unter
30 ppt hicht gezeigt Wie aufgrund der jahreszeitadigigen photochemischen Lebensdauer der
Stickoxide (AbschnitR.4) zu erwarten, zeigen sidiiber kontinentalen Gebieten auf der Nordhe-
misphare im Winter ldhere absolute Bedige als im Sommer. Die Beidtge liegen in kontinentalen
Gebieten in der Regel im Januaver 300 ppt, im Juliiber 100 ppt.

Im Ostatlantik (30N bis 45 N) zeigt sich, dass die relativen Anteile in den unteren Schichten
der Atmospfre niedriger liegen als im Westatlantik. Doragt der Stral3enverkehr weniger als
10 Prozent zur atmosphischen NQ-Verteilung bei, viahrend er im restlichen Atlantik mehr als
20 Prozent beitigt. Dies ist eine Folge des DatensatZgsnkovitz et al[1996]), der Stickoxi-
demissionen durch Schiffe nur im Nordatlantik beksichtigt. Werden Schiffsemissionen nicht
beriicksichtigt, so tagt der Stral3enverkehr mehr als 18 % zu der Stickoxidbelastung im Westatlan-
tik bei. Bei Beficksichtigung der Stickoxidemissionen durch Schiffe dgitdieser Wert dagegen
weniger als 6 %. Autillig ist der starke Gradient der Stickoxidkonzentrationen mit zunehmendem
Abstand von den Quellregionen. Dies macht deutlich, dasslie Fernwirkung des Stral3enver-
kehrs andere chemische Spezies verantwortlich sind.

Sudlich von dieser Region im Ostatlantik - nun bei etwal25 fallen hohe relative Beifrge
des StralRenverkehrs zur Stickoxidverteilung auf. Diese werden - wie in Regionalstudie (Abschnitt
8.1.2) und Einzelgasstudien (Abschrii?2.4) gezeigt - fihren 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 setzedhnend des thermischen Zerfalls des PAN Stickoxide frei.

Die Beitrage des Strafl3enverkehrs zu @€-Verteilung weisen, wie bereits in der zonal gemit-
telten Verteilung gesehen, abseits der Quellregionen&chere Gradienten auf als die Stickoxide,
auf Grund der im Vergleich zu NQleutlich Foheren Lebensdauer. Diegabere Lebensdauer ist
auch die Ursache daf, dass der relative Beitrag des Stra3enverkehrs zur CO-Verteilung in den
nordlichen Extratropen naheziberalliber 24 Prozent liegt.

Auch fur die Beitiage des Stral3enverkehrs @zon werden maximale Zunahmen des Mi-
schungsveraltnisses im Juli in Boderaie (1000 hPa) in den Quellregionen der Stral3enver-
kehrsemissionen an der Ost- und Weésstie der USA, im 8den Europas und im Osten Chinas
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Abbildung 8.4: Signal der Gesamtemissionen des StrafRenverkehrs in der planetaren Grenzschicht
(1000 hPa) in de©zonverteilungin [ppb] und [%] im Januardber) 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 zeigesich
den Quellgebieten der Nordhemisph eine Ozonbeitrag von mehr als 5 ppb. In den USA, Ja-
pan und Sideuropa werden Bed#ge von 10 ppliiberschritten. Dies entspricht relativen Bagen
(nicht gezeigtvon mehr als 10 Prozent, an der Wasgte der USAlber 30 Prozent. Ein zusam-
mentangendes Gebiet mit absoluten Bagenuber 5 ppb (entsprichiber 10 Prozent) erstreckt
sich von Sideuropaiber die Arabische Halbinsel bis nach Indiétner weiten Teilen der gesam-
ten rordlichen Extratropen wird eine Ozonzunahme durch den Stral3enverkehr von mehr als 2 ppb
berechnet. Die relativen Bedtge des Stral3enverkehrs liegen in dérdiichen Hemispéire meist
bei mehr als 10 Prozent.

In der Sidhemisphre sind im Juli geringere absolute Bage zu beobachten: unter 1 pipiteer
den Ozeanen, in Quellgebieten lokal bis zu 2 ppb. Ursachelhistfdie im sidhemispBArischen
Winter deutlich reduzierte photochemische Ozonproduktion. Die 'Abgasfahne’ von Australien und
Neuseeland mit 1 bis 2 ppb absolutem Beitrag durch den Straf3enverkehr erstreckt sich in der Folge
bis ungehr 170 West. Insgesamt liegen die relativen Bége auf derigdlichen Hemispére im
Juli niedriger als in derardlichen Hemispére bei weniger als 10 Prozent.

Im Januar bewirken die Emissionen des StraRenverkehrs mit meist weniger als 2 ppb deutlich
niedrigere Beithge zum bodennahen Ozon. Nur an der Westék der USA bewirkt der Stral3en-
verkehr eine Erbhung des bodennahen Ozons um mehr als 5 ppbaligffst, dass die dheren
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Abbildung 8.5:Signal der Gesamtemissionen des StralRenverkehrs in der oberen Tépd880 hPa) in
derOzonverteilungin [ppb] und [%] im Januardber) und Juli (inter).

absoluten Beitigge 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 stat@twend in den Abluftgebieten PAN, das auf Grund
der NMHC-Emissionen gebildet wird, thermisch zitf (Abschnitt8.2). Uber den Ozeanen der
nordlichen Hemispére und weiten Teilen deidndlichen Tropen tgt der StralRenverkehr 2 bis 5
ppb zum bodennahen Ozon bei. Dies entspricht einem relativen Beitrag unter 10 Pnocdent (
gezeig}. In den Quellregionen defidlichen Hemispérre, der Tropen undifsleuropas werden im
Januar bhere Ozonzunahmen durch den Stralenverkehr als im Juli berechnet. Dag®&kégen

bei 2 bis 5 ppb in industrialisierten Zentren, in Abgasfahnen mehr als 1 ppb. Bei den relativen Bei-
tragen zeigt sich wiederum nahezu kein hemésther Unterschied. Die relativen Béige liegen

bei 3 bis 10 Prozent, in Quellregionen und den Abluftgebiétesr 10 Prozent. Unter 3 Prozent re-
lativer Beitrag findet sich nur in stark durch Biomasseverbrennung beeinflussten Gebieten, d.h. vor
der OstKiste von 8idamerika und in Zentralafrika. Die Quellregionen des StraRenverkehrs in der
SidhemisphBre, sadtische Regionen ini@amerika, 8dafrika, im Sidwesten Australiens und in
Neuseeland weisen Beiige des Stral3enverkehrs von bis zu 7 ppb auf. Dies entspricht relativen
Beitragen vorniber 16 Prozent. Die Werte fallen jedoch meist etwa 1000 Kilometer vom Festland
entfernt unter 1 ppb. Nubstlich von Australien liegen die Werte ungéf 25 Llangengrade, also
etwa 2000 Kilometerniiber einem ppb. Dies entspricht noch einem relativen Beitrag zwischen 8
und 12 Prozent bis in westlicheabhgen von 165W. Das bedeutet, dass inidghemisphrischen



8.1. Wirkung der Gesamtemissionen des StralRenverkehrs 71

Sommer ein bodennaher Transport der vom Stral3enverkehr mit Ozon angereicherten Luftmassen
uber mehrere Tausend Kilometer Ozean in bodennahen Schicbgdicimist (im Modell).

Im Juli zeigen sich hohe absolute Ozonlige von mehr als 5 ppb bis in einékke von 10
Kilometer (300 hPa) (Abbildun8.5). Mit zunehmender Bhe finden sich Ozonbe#tgetiber 5 ppb
bis in polare Breiten: In der oberen Tropo&pd (300 hPa) wird ein Beitrag von 5 ppbrdlich
von 45N vom Osten der USA bis in den Osten Russlaibsrschritten. Im Januar wird in der
freien Troposphre in hohen Breiten der Nordhemigh ein Ozonbeitrag von mehr als 2 ppb
berechnet. Beiige iber 3 Prozent zeigen sich in tropischen Breiten Gbdr Gonland in der
freien Troposphre. Hohe Ozonbe#ige in der freien Tropogpe entstehen durch den Transport
von Stickoxiden in der Reservoirspezies PAN (Absch®uf). Sinken die Luftmassen ahijtiren
die steigenden Temperaturen zu einem thermischen Zerfall von PAN, wodurghirél@esetzt
wird und Ozon produziert werden kann.

Zusammenfassendsdst sich zu den Be#gen in den horizontalen Verteilungen sagen, dass sich
im Juli maximale Ozonbeiige durch den Stral3enverkehr in den unteren Schichten der Atmo-
sphare, insbesondere in Quellregionen und direkten Abluftgebieten zeigen. In den oberen Schich-
ten der Atmospére sind die Regionen mit maximalen Ozonliggn geographisch deutlich aus-
gedehnter und erstrecken sigher weite Teile der nordhemis@tischen Extratropen. Im Januar
werden in der planetaren Grenzschicht aloer den Ozeanen dedrdlichen Hemispére undiber
dem vorderen Orient maximale Ozonbage von 2 ppb erreicht. In der freien Tropoaph zeigt
sich der Transport von NQOin der Reservoirspezies PAN. Im Juli liegen die relativen Beigr
deutlich foher undiberschreiten vereinzelt 10 Prozent.

Die horizontale Ozonverteilung in etwa 10 kndke (300 hPa, Abbildun8.kt) zeigt die Fern-
wirkung des Stral3enverkehrs im Juli in den oberen Schichten der freien Tr@pesplsgehend
von den Quellgebieten finden sich Ozonlige von mehr als 5 ppb in einer Region, die sich von
den USAuber 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
Hohenschichten zwischen 3 und 6 Kilometer (700 bis 500 hPa) inoest diesen Gebieten ein re-
lativer Beitrag durch den Stral3enverkehr von 10 Proiabetschrittenrficht gezeigt Dies zeigt,
dass durch vertikalen Transport Luftmassen, die durch die Emissionen des StralRenverkehrs mit
Ozon angereichert sind, bis in ein@ke von 9 Kilometern transportiert werden. Da die Lebens-
dauer mit der lhe zunimmt, ist so ein interkontinentaler Transport ozonreicher Luftmassen und
damit der Wirkung der Stral3enverkehrsemissioieer weite Strecken aglich.

Die USA erscheinen als agliche Quelle fir die modellierten Ozonbei#ge, da in der Atlantik-
region vorwiegend westliche Windrichtungen vorherrschen. Im Gegensatz zu deiitivsgen
in der freien Tropospire werden in der planetaren Grenzschigier dem Nordatlantik nur Bei-
trage unter 5 ppb erreicht. Gleichzeitig liegt die Netto-Ozonproduktionsrate in dieser Region unter
10* cm~3 s1. Dies entspricht einer Produktion von maximal 0.03 ppb Ozon proUbgr groRen
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
Troposplare stattfindet. Diese Luftmassen stammen vermutlich aus den USA, wo auf Grund bo-
dennaher Emissionen Ozon produziert wird. Die niedrigen Netto-Ozonproduktionsraten zeigen,
dass es @hrend des Transports nur zu geringer chemischer Produktion in der freien Trapmosph
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Abbildung 8.6:Meridional gemittelte relativéStickoxidbeitrage des StraBenverkehrs im Juli (in %&)rf
die geographischen Breitenbereiche mittlere Breiten der Nordhe&nrisBON-60°N, links) und rordliche
Tropen (0-30°N, rechtg aufgetragentir die geographischendingen; Einfluss der Emissionen des Stral3en-
verkehrs: weltweit@¢ben, nur aus den USAMitte) und nur aus Europaifiten). Isolinien sindaquidistant
mit Abstand 4 %. Bei den Regionalbéigren (USA, Europa) in derondlichen Tropen er@gnzt um Isolienien
bei 1 % und 2 %.

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

8.1.2 Ferntransport der Wirkung des Stral3enverkehrs

Ein zentraler Gesichtspunktif die globale Wirkung regionaler Stra3enverkehrsemissionen ist
der Export chemischer Spezies aus der Grenzschicht. Erst dieser Transport aus der Grenzschicht
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Abbildung 8.7:Meridional gemittelteDzonbeitrageim Juli (in ppb) ir die geographischen Breitenbe-
reiche mittlere Breiten der Nordhemisiple (30N-60°N, links) und rbrdliche Tropen (8-30°N, recht9
aufgetragenifr die geographischeréingen; Einfluss der Emissionen des StraRenverkehrs: welbheit) (
nur aus den USANMitte) und nur aus Europaufiter). Isolinienaquidistant mit Abstand 1 ppb, eine Linie
zusatzlich bei 0.5 ppb.

ermobglicht die Ausbreitungiber groRe Entfernungen. Edriknen einerseits priame Spurengase,

also solche die direkt emittiert werden (wie NGO, NMHC), als auch sekuade Spurengase

(z.B. Ozon, OH und PAN) exportiert werden. Um diesen Export zu untersuchen wird die Wirkung
von regionalen Stral3enverkehrsemissionen aus den USA und Europa mit Regionalexperimenten
(Abschnitt7.2) bestimmt. Far die Darstellung der Ergebnisse der Studien eignet sich eine meridio-
nale Mittelungiiber zwei Breitenkreisbereiche: mittlere Breiten der Nordhendisp(80N-60°N)

und rordliche Tropen (8-30°N), da die Hauptquellgebiete indrdlichen Breiten liegen. Diese
Mittelung wird in einem Meridionalschnitt dargestellt (Abbildu@g).
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Wie bereits durch den starken Gradienten der relativen &gatder Stickoxidemissionen im
Juli vor der Ostkiste der USA gezeigt (Abbildur®.3), konnen Stickoxide insbesondere in den
Sommermonaten v.a. in der PBL rillver kurze Strecken transportiert, da sie auf Grund der starken
Sonneneinstrahlung und der Umwandlung in wagsédhe Spezies eine geringe Lebensdauer
besitzen. So findet auch in der freien Tropas@hnur ein schwacher Ferntransport der Stickoxide
statt (Abbildung8.7). Der absolute Beitrag des Stral3enverkehrs zum-M@3chungsverhltnis
fallt in der Grenzschicht vor der Ositkte der USA auf einer Strecke von 1000 Kilometern um
mehr als eine Gi3enordnungr(icht gezeigt

Stickoxide liefern insbesondere in den Quellregionen - mittlere Breiten -&gitewischen 4
und 32 Prozent. Mit zunehmendebhe und wachsender Entfernung von den Quellgebieten neh-
men die relativen Beiige auf Grund der geringen Lebensdauer vory N€utlich ab (Abbildung
8.6). In der freien Tropospdre Uiber den USA tagt der Stral3enverkehr der USA zwischen 8 und
16 Prozent zur atmosphischen Stickoxidverteilung bei. In der freien Tropo&miiber Europa
hingegen tragen Emissionen aus den USA weniger als 4 Prozent zur Stickoxidverteilung bei (Ab-
bildung8.€). Europa liefert dort einen Beitrag von mehr als 16 Prozent.

Trotz der geringen Lebensdauer von N®@eist der Stral3enverkehr in Europa einen Beitrag
zur Stickoxidverteilung im Pazifik vofiber 4 Prozent auf. Ebenso fallen bei den Begjen des
StralR3enverkehrs der USA in deardlichen Tropen hohe relative Beitge in Bodenahe -0stlich
von 60W - zur Stickoxidverteilung auf. In diesen Nicht-Quellregionen verursachen die Gesamt-
emissionen des Stral3enverkehrs im Juli relative Bgérzur Stickoxidverteilung von mehr als
24 Prozent. Diese Stickoxide werden nicht direkt transportiert, soritgiegn die tempdire Re-
servoirspezies PAN indirekt transportiert. Wie in den Einzelgasstudien gezeigt wird - Abbildung
8.23 - bewirken die NMHC-Emissionen die Bildung von PAN und égthchen so den Trans-
port der Stickoxide in der freien Troposjie bei geringen Temperaturen. In den Luftmassen aus
den USA im Nordatlantik zeigen sich auch hohe Bagtr (mehr als 1 ppb) zu Ozon (Abbildung
8.7). Hierdurch findet in diesen Regionen durch den Stral3enverkehr in Bakerkeine Netto-
Ozonproduktion ficht gezeigt statt, da der Brutto-Ozonverlust - der proportional zur Ozonkon-
zentration ist - gegediber der Brutto-Produktioiaiberwiegt. Jedoch findet in der freien Tropo&ph
(700 hPanicht gezeigt Netto-Ozonbildung im Nordatlantik (maximal-30*Mol./cm? s), an der
Westliste der USA und regional in arktischen Breiten (Alaska) statt. Mit dem gleichen Mechanis-
mus (PAN) werden Stickoxide aus Europa mit geringen Bg#én 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 StralRenverkehrsemissionen
in Europa in der Region désstlichen Mittelmeers, in Vorderasien, an der Paziitde der USA
und in der Arktis. Diese Regionen der Ozonproduktion stimmen mit den Regidrezrin, in de-
nen der StraRenverkehr aus Europa Begirvon mehr als 1 % zur Stickoxidverteilung aufweist.
Ebenso verursachen die USA dort einen Einfluss in der sellégkeSt etwa 1 %.

Diese Transportwege wurden ebenfalls bei Simulationen mit einem Chemie-Transport-Modell
gezeigt.Stohl et al.[2002] zeigen @ir den arktischen Winter, dass euaigrhe Emissionen in po-
lare Regionen transportiert werden und dort Zanstic haze’ beitragen. Dies kann als Indiarf
diesen Transportweg im Sommer gewertet werden. Weiterhin z&8g#n et al.[2002] fur eine
ausgevahlte meteorologische Situation den Transport von CO-reichen Luftmassen im Juli in ei-
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nem zyklonalen System - WCB (en§llarm-Conveyor-Beljs von der Ostkiste der USA bis nach
Europa. In dem untersuchten Zeitraum sanken die Luftmasisendem 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-
misphare zu einem wesentlichen Anteil an der Wirkung der Stral3enverkehrsemissionen beteiligt.
In der freien Tropospdreiber dem Atlantik tagt der gesamte Stral3enverkehr 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 Troposateostlich von Greenwich Beifige des StraRenverkehr in den USA von
mehr als 1 ppb. Dies entspricht relativen Bégien zwischen 1 und 2 Prozent. Eurog@aytin mitt-
leren Breiteriiber dem Nordatlantik mehr als 0.5 ppb zur Ozonverteilung bei. Der Stral3enverkehr
in Europa und den USA zusammen verursacht also etwa 3 ppb, etwa 60 % der Gesamtwirkung.
Dieser Ferntransport der Wirkung von regionalen Stral3enverkehrsemissionen auf Ozon verdeut-
licht die globale Wirkung der regionalen Straf3enverkehrsemissionen. Dennoch zeigt sich, dass
alleine der StralRenverkehr in den USA und Europa nicht die gesamte Wirkung des Stral3enver-
kehrs beschreiben. Zakiliche Regionen - vermutlich in Asien - tragen ebenfalls wesentlich zur
Wirkung des Stral3enverkehrs auf globaler Skala bei.

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

8.1.3 Photochemische Ozonproduktion durch den StralRenverkehr

Die Anderung der Netto-Ozonproduktionsrate ist in Abbildi&§gemeinsam mit defnderung
der Brutto-Ozonproduktions- und -abbauraten undAfederung des H@dargestellt. Das Vor-
zeichen der Netto-Ozonproduktion gibt an, in welchen Gebieten der Atracs@rzonproduktion
(positives Vorzeichen) und in welchen Gebieten Ozonabbau (negatives Vorzeidiemjiegt.
Global und im langhhrigen Mittel niissen sich Ozonproduktion und -abbau ausgleichen, da das
Modell einen Gleichgewichtszustand simuliert. Weiterhiassen sich im globalen Mittel Abbau
und Produktion ausgleichen, da sonst kein neuer Gleichgewichtszustand ergieht w

Der StraBenverkehr bewirkt im zonalen Mittel eine maximale Netto-Ozonproduktion in Bo-
derdhe. In der freien Troposghe ihrt der StraBenverkehr zu einem Netto-Ozonabbau in tro-
pischen und hohen Breiten und einer Netto-Ozonproduktion in mittleren Breiten. In der obe-
ren Troposphre schlieBlich iihrt der Stral3enverkehr zu einer Netto-Ozonproduktion in mittle-
ren Breiten und polaren Breiten der Nordhemésgh Aufschlussiber die Entstehung dieser Zu-
und Abnahmen der Netto-Ozonproduktion geben jeweilsAtiderungen der N@ und HO-
Konzentration sowie der Brutto-Ozonproduktions- und -abbauraten. Die Bruttoraten sind etwa eine
Grossenordnung gf3er als die Nettoraten und nehmen in Folge des Stral3enverkehrs in der gesam-
ten Troposphre (aul3er in den Regionen des Polarwinters) zu. Die Wirkung des Stral3enverkehrs
in diesen vier Regionen der Troposph - Bodenahe, freie Troposgre (tropisch und polar),
freie TroposphAre in mittleren Breiten und obere Tropo&pd (der Nordhemisne) - wird im
Folgenden edutert.
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Abbildung 8.8: Absoluter Beitrag der Gesamtemissionen des StraBenverkehrs zu den zonal gemittel-
ten Verteilungen deNetto-Ozonproduktion, desHO»-Radikals, der Brutto-Ozonproduktion und des
Brutto-Ozonabbausim Juli.

Die Regionen maximaleknderung der Netto-Ozonproduktion durch den StraBenverkehr befin-
den sich in Boderihe der Quell- und Abluftgebieten (AbbilduBg). Im zonalen Mittel wird in
der planetaren Grenzschicht im Juli in den BreitefStbis 70N ein Beitrag von mehr al$0- 10*
Mol./cm3s und in 35N bis 45N ein Beitrag von mehr al$00- 10* Mol./cm®s berechnet. In den
horizontalen Verteilungen zeigt sich, dass diese Netto-Ozonproduktion in den USA, in Europa,
uber der Arabischen Halbinsel und im asiatischen Raum (Japan) stattfinctgtgezeigt Da in
der Kontrollsimulation in diesen Breiten ebenfalls eine Netto-Ozonproduktion gegeben ist, bewirkt
der StralRenverkehr eine Veaidtung des dort beobachteten Effekts. In den bodennahen Schichten
mit Netto-Ozonproduktion weisen auch die NOund HO,—Verteilung eine deutliche Zunahme
auf. Die Stickoxide nehmen durch den Stral3enverkehr um mehr als 30 Prozent zu (Abbildung
8.1), dies entspricht mehr als 100 ppt (Abbildu8d). HO, nimmt relativ um 3 bis 10 Prozent
zu (Abbildung8.8), absolut um 2.0~* bis 1010~* ppb (nicht gezeigt Maximale Zunahmen der
bodennahen N@ und HO-Konzentration werden in 30! berechnet. Dort ist auch der maxima-
le Beitrag des Strafl3enverkehrs zur Netto-Ozonproduktionsrate zu beobachten. Eine Zunahme der
Stickoxide erfoht die Brutto-Ozonproduktion. Die H&Zunahme verstrkt die Umwandlung von
NO in NO,, ohne dass dabei Ozon verbraucht wird, und stellt somit auch eine QuelEzbn
dar (Reaktion 2.4). Als Folge der érhiten Ozonkonzentration (Abbildui®2) erhoht sich gleich-
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zeitig der Brutto-Ozonverlust (Abbildun@.8). Netto wird jedoch in Boderahe (und der freien
Troposplare) in mittleren Brdlichen Breiten Ozon gebildet, da die Brutto-Produktidaristr zu-

nimmt als der Brutto-Verlust. Somit handelt es sich hier um einen direkten - diéNedse der
Kontrollsimulation versirkenden - Effekt.

In der freien Tropospdre der tropischen und der hohen Breiten kommt es insgesamt zu einem
Ozonabbau durch den Stral3enverkehr kommt. Auch in der Kontrollsimulation wird dort insge-
samt Ozon abgebaut. In diesebli® nimmt die Brutto-Ozonabbaurate - auf Grund deblktén
Ozonkonzentration - &tker zu, als die Brutto-Ozonproduktionsrate, in Folge d#renen NQ-
und HG-Konzentration zunimmt. Die Brutto-Raten werden durch den StraRenverkehr um etwa
20 bis50- 10* Mol./cm~2 s erftbht. Da die Brutto-Ozonabbaurate direkt von der Ozonkonzentra-
tion ablangt, Die durch den Stral3enverkehrdrte OzonkonZfhren durch den Stral3enverkehr
erhdhte Konzentrationen zu einer Zunahme des Brutto-Ozonabbaus (Sekugdfekt). Da in der
Kontrollsimulation hier ebenfalls ein Netto-Ozonabbau beobachtet wird,avktsder Stral3en-
verkehr auch in der freien Troposipte der tropischen und hohen Breiten den Effekt der in der
Kontrollsimulation berechnet wird (direkter Effekt).

In mittleren Breiten der Nordhemisple bewirkt der Stral3enverkehr in der freien Trop@sph
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 Stral3enverkehr eine Abscithiung 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 5N) sowohl zu Netto-Ozonproduktion, als auch zu Netto-Ozonabbau kommt
(nicht gezeigt In der zonalen Mittelungiberwiegen schlie3lich die Gebiete der Ozonproduktion
durch den StralR3enverkehr.

Schlief3lich ist in der oberen Tropospie ebenfalls eine Zunahme der Netto-Ozonproduktions-
rate durch den StralRenverkehr zu verzeichnen. Es handelt sich hierbei um einen direkten Effekt
des StralRenverkehrs, da auch in der Kontrollsimulation ab etwa 500 hPa Ozon produziert wird
(positive Netto-Ozonproduktionsrate). Im Bereich zwischen 250 und 400 év@éain von 35N
wird ein relativer Beitrag des StraRenverkehrs zu der Netto-Ozonproduktion von mehr*als 10
Mol./cm? s~1 (bei etwa 60N) berechnet. In der oberen Tropogph ist eine deutliche Zunahme
der Stickoxide (um mehr als 12 %) und dd©, (um mehr als 1.80* 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 (AbbildiZhg
wodurch die Brutto-Ozonverlustrate scheher ansteigt als die Brutto-Produktionsrate (Abbildung
8.9). Der Strallenverkehr veéskt also die in der Kontrollsimulation beobachtete Ozonproduktion
(direkter Effekt).

Zusammenfassend ist festzuhalten, dass der StralRenverkehr in drei der vier Regionen aufgrund
der bheren HQ- und Stickoxidkonzentrationen eine Zunahme der Netto-Ozonproduktion be-
wirkt. In der freien Tropospére tber den Quellgebieten wird hierbei im zonalen Mittel ein in-
direkter Effekt - der Wirkung in der Kontrollsimulation entgegengesetzamliich eine Netto-
Ozonproduktion, simuliert. Za@gzlich wird in der freien Troposyilne ein sekurdrer, direkter Ef-
fekt berechnet: Auf Grund der gihten Ozonkonzentration kommt es zu einem &kseén Ozon-



78 8. Ergebnis der numerischen Experimente
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Abbildung 8.9:Mittlere Ozonzunahme durch den StralRenverkehr in einzelnen Regionen der Afmesph
im Verlauf eines Jahres in ppb. BN = Bodennah, FT = Freie Trogospl©T = Obere Troposghe, MB =
Mittlere Breiten, TR = Tropen, PN = Polar-Nord.

abbau, der gegémer der Ozonproduktion durch die Emissionen dominiert (sekuancEffekt).
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 Stral3enverkehrsemissionen im Laufe des Jahres zu zeigen, wuidrsizun
charakteristische Regionen definiert. Diese Regionerbgiichen es, den regional unterschiedli-
chen chemischen Mechanismen Rechnung zu tragen. Grundiade fDefinition dieser Regio-
nen ist das Zonalmittel der beobachteten Netto-Ozonproduktion. Es werden acht charakteristische
Regionen der Troposgine in TabelleB.17 definiert. In Bodenahe werden an Hand der geogra-
phischen Breite drei Regionen unterschiedebrdiiche mittlere Breiten (NMB-BN), tropische
Breiten (TR-BN) und &dliche mittlere Breiten (SMB-BN). Die obere Tropo$pe wird unterteilt

in die tropischen Breiten und die Extratropen (TR-OT, N-OT, S-OT).azlkh wird die freie
Troposplare in tropischen Breiten (TR-FT) und die arktische Tropasel{PN) analysiert. We-
sentliche GoRRen wie die Ozon-, PAN-, HBund OHAnderungen werden anschlieRerid tie

so definierten charakteristischen Gebiete der Atmaspim Jahresverlauf dargestellt. Der Beitrag
des Stralenverkehrs wird in Verbindung mit dem Jahresgang @&e@rm Kontrolllauf disku-
tiert.

In mittleren Breiten der Nordhemisple (NMB-BN) zeigt sich im Jahresverlauf der Ozonzu-
nahmen deutlich die durch anthropogene Akéiten stark direkt beeinflusste bodennahe Schicht
(Abbildung 8.9). Dort werden maximale Bedige des StraRenverkehrs 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 (Abbildun®.10 wird in NMB-BN erst im Juli erreicht, also einen Monaté&pr
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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 versirkter Export aus bodennahen Schichten. Die Produktionsrate in der Bodenschicht der
nordhemisphrischen Extratropen ist im Juli mit et8&- 10*Mol./cm®s sieben mal so groR wie im
Januar. Eine Zunahme der Netto-Ozonproduktion durch den StraRenvigbleeir 10*Mol./cm3s

wird nur in Boden@éhe berechnet. In debrdlichen oberen Troposahe (N-OT) findet sich das
Maximum des Stral3enverkehrsbeitrags, mit Werten von etwa 4 ppb, einen Maet isp Ju-

ni und Juli. Diese Veragerung des Maximums kann mit den Transportzeiterden Export der
Luftmassen, die durch den Stral3enverkehr mit Ozon angereichert sindntegmwerden. Die
bodennahen Schichten dardichen Extratropen (SMB-BN) weisen eine entgegengesetzte Sai-
sonalifait auf - mit einem Minimum im Juli und August und einem Maximum im Dezember und
Januar. Den gleichen Verlauf weist die Netto-Ozonproduktion durch den Stral3enverkehr in die-
ser Region auf. Dies zeigt den entscheidenden Einfluss des Sonnenstandes iraBedéartie
Maxima zeitgleich mit den Sonneabhstsanden auftreten. Die absoluten Ozonlége durch den
StralR3enverkehr 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 ficht gezeigt Die gesamte Ozonkonzentration wird in SMB-BN im Jahresverlauf folg-
lich durch andere Emissionsquellen als den Stral3enverkehr dominiert. In den Tropen findet sich in
Bodenrahe (TR-BN) zwei Maxima (Mai und Oktober). Entsprechend liegen in den SMB-BN und
TR-BN die Netto-Ozonproduktionsraten (AbbilduBdL0) deutlich niedriger: in den Tropen bei
etwas- 10*Mol./cm?s und in Bodenahe der 8dhemisphre zwischen 3 und- 10*Mol./cm3s.

Die freie und obere Troposghe der Tropen (TR-FT, TR-OT) weist bei den Ozonzunahmen
(Abbildung/8.S) 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 Jd¥er netto Ozon abgebaut wird, mit maximalem
Abbau im September. Die absoluten Bage zu den Netto-Ozonproduktionsraten liegen unter
2.10*Mol./cm®s. Ozon wird also in diese Region transportiert - und nicht dort gebildet - uriizerf
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 ibrdéohen
Tropen (AbbildungB.€) an der Westiste der USA undiber der Arabischen Halbinsel bis in die
freie Troposphre nbglich: bis in 200 hPa (USA) und bis 500 hPa (Arabische Halbinsel). Dieser
Transport bedingt insbesondere die beobachteten Ozonzunahmen durch den StraRenverkehr in den
Regionen TR-FT und TR-OT im Nordsommer.

Die polaren Breiten der Nordhemisjie (PN) weisen im Jahresverlauf meist eine negative
Netto-Ozonproduktion auf (Abbildun8.10). Nur im Mai und Juni zeigt sich dort eine positive
Netto-Ozonproduktion, die sprunghaft auf Werte von bid25. 10*Mol./cm3s ansteigt. Im Juli,
dem Monat mit der maximalen solaren Einstrahlung nimmt die Produktionsrate stark ab und der
Netto-Ozonabbau vof.25- 10*Mol./cm3s setzt in PN wieder ein. In den Monaten Mai und Juni
werden auch vergleichsweisétrere Ozonzunahme durch den Stral3enverkehr berechnet. Die Ur-
sache{fir diesen Effekt liegt in der Bildung der tem@oen Spezies PAN in den Quellregionen, wie
in Abschnitt8.1.5gezeigt wird.
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Abbildung 8.10:Mittlere Netto-Ozonproduktion durch den StraBenverkehr in einzelnen Regionen der
Atmosplare im Verlauf eines Jahres in“Molekiile cnt3 s~ fir 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 Symbolelgittds obere und das untere Bild. Alskungen
wie in Abbildung8.<.

8.1.5 Rolle von PAN

Eine wesentliche Rolle in der tropospiischen 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 Temperaturbar weite Strecken transportiert
werden und so eine Fernwirkung des Stral3enverkehrs verursachen.

Die atmosphrische Verteilung der absoluten Baie des StralRenverkehrs 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 Exbseemehr als
30 ppt durch den Stral3enverkefardlich von 25N erreicht (Abbildung8.11), aufgrund der pho-
tochemischen PAN-Produktion und der niedrigen Temperaturen im Nordwinter. Auch in der freien
und oberen Troposjgine werden in iBhen bis 300 hPa (etwa 9 km) im zonalen Mittéfdlich von
40°N ebenfalls PAN-Werte von 30 pjaberschritten. Dies ist dglich, da PAN bei diesen geringen
Temperaturen thermisch stabil ist und sich @mdlichen Nicht-Quellregionen (polare Breiten) und
in grof3en Hhhen anreichern kann. Im nordhemigplschen Sommer (Juli) zeigt sich in geringen
Hohen (bis 3 km) eine Besdimmkung von PAN auf die Quellregionen (30 bis 55 N). Erst in
groReren Hhen ist durch die dort herrschenden geringeren Temperaturen eine Ausbreitung von
PAN im Juli tiber Nicht-Quellregionen ingrdliche Breiten (gbf3er 58N) zu verzeichnen. Insge-
samt werden bis in einedthe von 200 hPa (etwa 11 km) absolute B des StralRenverkehrs
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Abbildung 8.11:Absoluter und relativer Beitrag der Gesamtemissionen des StraRenverkehrs in den zonal
gemitteltenPAN-Verteilungen (in ppt und Prozent) im Juli und im Januar.

von 30 pptuberschritten.

Die relativen Beitage des StraRenverkehrs sind im Winter im Gegensatz zum Sommer mit mehr
als 30 Prozent deutlichifner, da PAN thermisch stabil ist und sich in arktischen Breiten anreichern
kann. PAN spieltin der Folge eine entscheidende Rolle bei der Ozonproduktion in arktischen Brei-
ten die in den Monaten Mai und Juni auftritt (AbbilduBdL(. So betagt in PN im Januar die
absolute PAN-Zunahme durch den Straenverkehr (Abbil@uh bereits 45 ppt und steigt bis
Marz auf knapp 70 ppt an. In Bodeiime der ordlichen 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 hiérfist der thermische Zerfall von PAN, der aufgrund der
zunehmenden Temperatur, die atmasjdthe Konzentration um eine @¥enordnung verringert.
Dieser Zerfall des PANithrt - im Mai und Juni - zu einer Freisetzung von Stickoxiden in arkii-
schen Breiten und bewirkt so dort eine Ozonproduktion. Die horizontale Verteilung zeigt, dass im
Juli die maximalen Konzentrationen in den Quellgebieten der Nordheémsphit lokal bisiiber
300 ppt zwar bher liegen ficht 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 diktéliniedriger als im
Januar. Ursache hiénf ist die Kirzere Lebensdauer im Juli als im Januar, auf Grund der deutlich
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Abbildung 8.12Mittlere PAN-Zunahme durch den StraBenverkehr in einzelnen Regionen der Atimesph
im Verlauf eines Jahres in ppt.

hoheren Temperaturen.

Die langere Lebensdauer von PAN in den Wintermonaten aufgrund der geringen Temperaturen
ermoglicht also den Export aus den Quellgebieten und eine Anreicherung in der Atanesplas
Maximum wird dann im Marz und April erreicht. Ab Maiiihren die steigenden Temperaturen zu
verringerten Mischungsvedktnissen, die durch vermehrten thermischen Abbau entstehen. Dieser
thermische Abbautirt in den Breiten ardlich von 60N dazu, dass NQfreigesetzt 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 Atzliche Quelle dir Stickoxide nicht
mehr zur Verfigung und die Ozonproduktion nimmt deutlich ab. Die zonal gemittelte Verteilung
der relativen und absoluten Béige des StralRenverkehrs (Abbildun@ehund8.2) weist auf eine
NOx-Quelle in Bodenéhe 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 Stra3enverkehr gebildet
wurde, eine Netto-Ozonproduktion in hohen Breitémdiich von 66N wahrend der Monate Mai
und Juni.

Hohe Beitage des StralRenverkehrs zur PAN-Verteilung zeigen sich indatefichen oberen
Troposplare (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 Trop@splgelangt 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
Fruhling erreicht werden (NMB-BN). Die PAN-Verteilung in der oberen Trop@splder Tropen
(TR-OT) weist jedoch ein deutliches Maximum im Juli und August auf. Somit ist in diesée i
(obere Tropospire) - im Gegensatz zu den bodennahen Schichten - keirakdestthermischer
Zerfall in den Monaten Juni bis August zu verzeichnen. Das bei geringeren gemittelten Konzentra-
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Abbildung 8.13:Mittlere Anderung des Hydroperoxyradikals durch den StraRenverkehr in einzelnen Re-
gionen der Atmospire im Verlauf eines Jahres in [1Dppt].

tionen in der TR-OT verigerte, erst im Juli auftretende Maximum kann durch PAN-Eintragerkl
werden, analog zu den Zunahmen von Ozon (Abbild8 Mittels starker Konvektion gelangt
PAN in den rdrdlichen Tropen insbesondere im Juli - dem Monat mit déchisten Temperaturen
in der Nordhemispére - in die obere Troposphe und besitzt dort eine lange Lebensdauer.

8.1.6 Einfluss auf die troposplarische HO—Verteilung

Die troposplarische HQ-Verteilung stellt die Summe aus dem Hydroxylradikal (OH) und dem
Hydroperoxyradikal (HQ) dar. Da das H@Radikal eine wesentliche Rolle bei der Ozonpro-
duktion stellt, wurde der Beitrag des StralRenverkehrs zur atradasphen Verteilung des HO
Radikals bereits im Zusammenhang mit den Ozonproduktionsraten im Juli dargestellt (Abbildung
8.9). Nachfolgend wird nun der Jahresverlauf der mittleren Zunahmen des Radikals in den cha-
rakteristischen Regionen gezeigt. AnschlieBend wird die Wirkung des Strafl3enverkehrs auf die
sekundre Spezies OH gezeigt.

8.1.6.1 Jahresverlauf der HQ-Zunahmen

Der jahreszeitliche Verlauf deknderung der H@-Konzentration ist in Abbildund.13 darge-

stellt. HG, - 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 Jahrésfesrdass der Beitrag des
StralR3enverkehrs zum Hydroxylradikal insbesondere durch den Sonnenstand beeinflusst wird. Die
nordlichen Gebiete (NMB-BN, PN und NMB-OT) zeigen Sommermaxima, in ddlichen He-
misphare (SMB-BN, SMB-OT) sind Wintermaxima zu finden und in den Tropen (TR-BN, TR-OT)
zeigen sich zwei Maxima (April und Oktober) zu Sonnédhsstand. Maximale absolute Baije

des Strallenverkehrs zum pBadikal werden in dendrdlichen Breiten im Juni berechnet, mehr
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als7-107° ppb in NMB-BN. Im Winter sind die absoluten Béifge 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 nordhemisitischen Sommer weisen sowohl die Ozonkonzentration als
auch die solare Einstrahlung Maxima auf. Somit werden zu Soréaisktand (Juni) maximale
HO,-Zunahmen durch den Stral3enverkehr berechnet. Auch inidficlsen Regionen und in den
Tropen zeigt sich die Bedeutung des Sonnenstandes mit entgegengesetzter Sdisonalit

Ein grundlegender Unterschied zwischen Ozon ung B€gt sich in der freien Troposphe
der tropischen Breiten (TR-FT). Bei Ozon zeigte sich in dieser Region der gleiche Jahresgang
wie in Bodent@he der drdlichen Breiten, was auf den Transport von ozonreichen Luftmassen
aus rdrdlichen mittleren Breiten in die freie Troposirle der tropischen Breiten als dominanten
Einfluss hindeutete. Bei HOst jedoch kein Transport aglich - zeigt der Jahresgang dort den
gleichen Verlauf wie in Boderithe der tropischen Breiten (TR-BN). Dies zeigt, dass der Einfluss
des Sonnenstands den Beitrag zumoHRadikal und damit die lokal ablaufende Photochemie
dominiert und macht erneut deutlich, dass Bajt zum H@-Radikal nichtiiber weite Strecken
transportiert werdendnnen, viahrend dies bei Ozon@glich ist.

8.1.6.2 Einfluss auf das Hydroxylradikal (OH)

Wie in den Grundlagen dargestellt, ist die Konzentration des OH-Radikals bestimiredu f
Selbstreinigungskraft der Atmos@te (Abschnitt2.3). Der Stral3enverkehrihrt im Januar in

der Nordhemisphre zu einer Abnahme der OH-Konzentration um mehr2als0° ppb (rela-

tiv um 3 bis 10 Prozent) in den Breiten 10 bis 35N von der planetaren Grenzschicht bis in
die freie Tropospére (500 hPa). Durch die starke zonale Abbigkeit der OH-Konzentration,

mit einem Maximum in tropischen Breiten, wird die maximale relative Abnahme um mehr als
10 Prozent in bheren Breiten berechnet. Zislich nehmen die Be#ige des Stralienverkehrs zur
OH-Verteilung mit zunehmendergtie tendenziell ab, da in der wesentlichen Bildungsreaktion
(2.13) Wasserdampf bétigt wird. Die Konzentration von Wasserdampllf in der Atmospkre

mit der Hohe exponentiell ab (Abschnitt 2.1). In den Einzelgasstudien zeigt sich (Abs8iait

dass sich diese insgesamt berechnete Abnahme als Summe der Wirkung der emittierten Spurenga-
se des Stral3enverkehrs ergibt (Abbildi#&a€). Diese Abnahme von OH wird durch die Wirkung
der CO- und NMHC-Emissionen dominiert, die eine starke Seak®©H darstellen (Reaktionen
(2.14) und (2.16)). Sietihren insbesondere auf Grund des Transports in Nicht-Quellregidren

den Ozeanen zu einem Abbau von OH in dérdftichen Tropen.

Im Juli hingegeniihren die StraRenverkehrsemissionen in der Nordheuisptun zu einem
positiven Beitrag von bis z8- 10~ ppb. Der relative Beitrag bétgt dort 1 bis maximal 13 Prozent
(am Boden). Die maximalen zonal gemittelten - absoluten und relativen aBeitverden in der
Grenzschicht derardlichen Breiten bei 29N (entsprechend gut 10 Prozent) erreicht. Bis in eine
Hohe von 700 hPa (etwa 3 km) werden im Juli ibrdlichen polaren Breiten relative Zunahmen
zwischen 2 und 10 Prozent erreicht. Hier zeigen die Einzelgasstudien (Abs&Rni)t dass die
Wirkung der Stickoxidemissionen das Vorzeichen der itierung bestimmt. Die Stickoxide
fuhren insbesondere in den Quellregionen auf Grund der Ozonzunahme zu eirdgkieDH-
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Abbildung 8.14:Beitrag der Gesamtemissionen des StraRenverkehrs zu der zonal gemiftelten
Verteilung in (10~8 ppb) und (in %) im Januaopen und Juli (inten). In den relativen Verteilungen sind
nur Werte fir Gebiete mit absoluten Beitygen von mehr als 16 ppb gezeigt.

Produktion mittels Reaktion (2.13).

In der Sidhemisphre hingegen findet im Januar durch die Gesamtemissionen des Stral3enver-
kehrs eine Zunahme von OH statt, und nicht wie in der Nordherargpkine Abnahme. Hier
zeigt sich ebenfalls in den Einzelgasstudien (Abscl$t?), dass die Wirkung der Stickoxide-
missionen - die in den Quellregionen zu einer &rang der OH-Konzentration beitragen - do-
miniert. Im Januar wird im zonalen Mittel ein positiver Beitrag von bis3zd0-® ppb zu der
OH-Konzentration berechnet. In der geographischen Verteilung zeigen sich sowohl hohe positi-
ve als auch hohe negative Béigre von mehr al40- 10~® ppb Zunahme jedoch auch mehr als
4.10-% ppb Abnahme. Auch dies ist eine Folge der summierten Wirkung der einzelnen Spurenga-
semissionen (Abschni& 2.7). Dominieren die Stickoxidemissionen, wie beispielsweise im Januar
(nicht gezeigtan der Kiste von 8damerika, Afrika (hier v.a. &lafrika), Sidostasien und Austra-
lien, so wird OH erbht. Uberwiegt hingegen die Wirkung der NMHC- und CO-Emissionen, wie
beispielsweiséber den Ozeanen dedmlichen Tropen, so wird OH verringert.

Der Jahresverlauf des Einflusses des Stral3enverkehrs auf die Mischua{isissd des Hy-
droxylradikals zeigt deutlich, wie je nach Jahreszeit eine Zunahme oder Abnahme stattfindet (Ab-
bildung8.15). Ursache hieiir ist erneut die unterschiedliche Wirkung der einzelnen emittierten
Spurengase. So findet in allen gezeigten Regionen - aul3er in der SMB-BN - im Laufe eines Jah-
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Abbildung 8.15Mittlere Anderung des Hydroxylradikals durch den StraRenverkehr in einzelnen Regionen
der Atmospfre im Verlauf eines Jahres in [1Dppb].

res sowohl OH-Zunahmen als auch OH-Abnahmen statt. In dedlichen Breiten in Boderihe
(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 Seak®©H wirken. Ab Juni ist
die Wirkung der Stickoxide in der Region NMB-BN&sker als die Wirkung der NMHCs und CO
und es kommt durch die Gesamtemissionen des Stralenverkehrs zu einer Zunahme von Ozon, da
die Stickoxide eine Quellaif OH darstellen.

Wie bereits eingangs eéhnt, beeinflusst didnderung die Hydroxylradikalkonzentration
durch den Stral3enverkehr den photochemischen Abbau auch von strahlungswirksamen Gasen, wie
Methan. Die sich daraus ergebende indirekte Klimawirksamkeit der Stralenverkehrsemissionen
wird in Abschnitt8.5 diskutiert.

8.2 Wirkung der einzelnen Spurengasemissionen

Im vorhergehenden Abschnitt wurde gezeigt, dass die Gesamtemissionen des Stralenverkehrs das
troposplarische Ozon um bis zu 16 Prozent@&hnkn. Um den Einfluss einzelner, emittierter Spe-

zies zu bestimmen, wurden Einzelgasstudien durdligefHierzu wurden Szenariosimulationen
durchgetihrt, in denen die Emissionen jeweils einer Spurengasspezies abgeschaltet wurde. Die
Differenz der Szenariosimulation und der Kontrollsimulation (siehe Abschfijtspiegelt den

Einfluss der jeweils betrachteten Spurengaskomponente wieder. In dieser Arbeit wurde die Wir-
kung der Stral3enverkehrsemissionen 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 Liréabétrachtung diskutiert.

Hierzu wird fur die Wirkung auf die sekuréiten Spezies, OH und Ozaiherpiift inwiefern die
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Abbildung 8.16:Einfluss der Emissionen des StralRenverkehrs aus den Einzelgasstudien in der zonal ge-
mitteltenOzonverteilung (Monatsmittel) in Prozent im Janudinks) und Juli fecht9 durch die Stickoxid-

(oben, durch die NMHC- Mitte) und die CO-Emissionenufiter). Isolinienaquidistant mit Abstand 1 und

einer zu&tzlichen 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 Anderungen (Abbildun®.2) der zonal gemittelten Ozonverteilungen durch die verschiedenen
Komponenten (NQ@ NMHC und CO) der StralRenverkehrsemissionen unterscheiden sich sowohl
in der Sarke als auch in der geographischen Verteilung. Die Stickoxidemissionen bewirken im zo-
nalen Mittel in Bodenahe relative Beitige von mehr als 7 Prozent im Januar und 10 Prozent im
Juli. Im Januar finden sich hohe relative Bége von 7 Prozent auch in deérddichen Hemispére.

Die NMHC-Emissionen bewirken deutlich geringere Bagte zu den zonal gemittelten Vertei-
lung: gut 4 Prozent im Januar und Juli in mittleren Breiten der Nordherarspimd gut 6 Prozent

im Juli in ndrdlichen, polaren Breiten in Bodeahe. Schliel3lich tragen die CO-Emissionen des
StralRenverkehrs maximal weniger als 1 Prozent zur zonal gemittelten Ozonkonzentration bei. Die
Gesamtemissionen bewirken im Vergleich dazu in den gesanitetichen Extratropen in Bo-
denrahe einen Ozonbeitrag von mehr als 12 Prozent (AbbilduBdkund8.1.1).

Die zonal gemittelte Wirkung der einzelnen Spezies auf die Ozonverteilung zeigt nicht nur die
unterschiedliche &tke, sondern ebenfalls die deutlich unterschiedliche geographische Verteilung.
Stickoxide leisten einen maximalen Ozonbeitrag (mehr als 8 %) in den Breitéh diS 60°N,
wahrend die NMHC ihren maximalen relativen Beitrag (mehr als 4 %) in polaren Breiteltich
von 65N aufweisen. Durch die insgesamt niedrigeren Beigrder NMHCs zu Ozon im Vergleich
zu den Stickoxiden, besitzen die Béige der beiden Spurengase in den polaren Breiten der Nord-
hemisplare mit 4 bis 8 Prozent in etwa die gleiché&e.

Neben der unterschiedlichen Wirkung in dedrdlichen 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 (AbscliX Im Juli er-
strecken sich hohe relative Béitre 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 Tr@pesph
der tropischen Breiten (Abbildun8.2). Ursache hiefir ist die rasche Auf@rtsbewegung von
Luftmassen im Zentrum der ITCZ. Bei den Auswirkungen der NMHC-Emissionen des Stral3en-
verkehrsuibersteigen die relativen Beiige in tropischen Breiten in den oberen Schichten, ins-
besondere im Januar, teilweise die relativen Bgirin darunterliegenden Schichten (Abbildung
8.2). Ursache hieqr ist, dass in den Tropen in der freien, unteren Tropaspl©zon abgebaut
wird und die Luftmassen im Zentrum der ITCZ rasch aufsteigen. In déreHlieRen diese Luft-
massen in bhere Breiten ab und sinken dann ab. Somit ergeben 8ratié oberen Schichten in
etwa 15 Nord und $id kiirzere Transportzeiten von den Quellregionen ialslfe darunterliegen-
den Schichten, wodurch diese oberen Schichten vergleichswaikerstiurch den StralRenverkehr
beeinflusst werden.

Im Januar - 8dsommer - verursacht der Stral3enverkehr auch in ddlcken Extratropen
hohe relative Beitige. Die Ursacheruf die im Sommer @heren relativen Beifige des StralRen-
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 Stral3enverkehrs dargestellt (Abséhhitt.)). Durch die Stickoxidemis-
sionen finden sich im Januar auf dardBemispBre ebenso hohe relative Béige zu Ozon wie
in den rordlichen Extratropen (zwischen 3 und 7 Prozent). Durch die NMHC-Emissionen werden
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Tabelle 8.1:Absolute und relative Beifige zu detOzonverteilung in Bodenrahe [1000 hPa] durch die
einzelnen Spurengasemissionen und der Gesamtemissionen des Stral3enverkausf und Juli in [ppb]
und [%].

Komponente| Absoluter Beitrag [ppb]| Relativer Beitrag [%]
Januar | Juli Januar | Jull
Min Max Min Max | Min Max Min Max
NOx 2.2 121 -2.1 209-136 340 -54 37.2
CO 00 18 00 37/ 00 42 00 46
NMHC -0.3 93 -0.1 142 -12 275 -0.2 223
Gesamt 02 122 0.1 233 1.0 342 0.2 390

Beitrage von mehr als 1 Prozent verursacht. Die relativen &gatder CO-Emissionen liegen un-

ter 0.5 Prozent. Insgesamt liegen die Bigie der Stickoxidemissionen allein zur zonal gemittelten
Ozonkonzentration (Abbilduri@.2) also um etwa 2 bis 3 Prozentpunkte niedriger als die relativen
Beitrage der Gesamtemissionen des StralRenverkehrs (Abbild@yend8.1.7). Die NMHC-
Emissionen des StralRenverkehrs besitzen etwa die halbeSter Beitage der Gesamtemissio-
nen. Die CO-Emissionen bewirken relative Bége, die um eine GRenordnung 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 schlief3lich CO, wobei die NMHC insbesondere
in arktischen Breiten einen Einfluss besitzen und dort in dé@rk&tmit NG, vergleichbar sind.

Um den regionalen Ursprung dénderungen zu zeigen, wird nun die horizontale Verteilung
der Wirkung des StralRenverkehrs dargestellt. Dégk&t der berechneten Eiafise der einzelnen
Spurengaskomponenten auf die Ozonverteilung (Abbildui®gEn 8.18und8.19 unterscheiden
sich auch in der horizontalen Verteilung in Bodahe (1000 hPa): Die Wirkung der NMHCs ist
im Mittel etwa halb so grol3 wie die der Stickoxidemissionen. Der Einfluss der CO-Emissionen auf
die Ozonkonzentration ist im Mittel um eine @¥enordnung kleiner als der der Stickoxide. Die
Stickoxidemissionen des Strafl3enverkehrs haben als einzelne Spezies somiiflen Binfluss
auf die Verteilung des bodennahen Ozons.

In Tabelle8.1 sind die Minima und Maxima zwischen denen sich die &sterung der
Ozonkonzentration durch die einzelnen Spurengase in Béten@anuar und Juli) bewegt ge-
geriibergestellt. 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 be&gt 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
Beitrage 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 Bage der einzelnen Spurengase zur Ozonverteilung
(Abbildung8.17 18.18 und8.19 unterscheiden sich neben deake auch deutlich in den regio-
nalen Mustern. Vhrend die Stickoxidemissionen im Juli vorwiegerid fiohe Beitage in den
Quellregionen verantwortlich sind, besitzen die NMHC- und die Kohlenmonoxidemissionen hohe
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Abbildung 8.17:Einfluss der N@Q-Emissionen des Stral3enverkehrs auf die Verteilung des bodennahen
0zons(1000 hPa) in [ppb]links) und in [%] (rechtg fur die Monate Januapber) und Juli (nter), Diffe-
renz der Kontrollsimulatio€TR90 und der Szenariosimulationo_NOX.

Beitrage zur Ozonkonzentration gerade in den Nicht-Quellgebiétsar,den Ozeanen und in der
Arktis. Im Januar ist die Wirkung jeweils umgekehrt: die Stickoxidemissionen besitzen hohe Bei-
trage aul3erhalb der Quellregionen und die NMHC- und Kohlenmonoxidemissionen gerade in den
Quellregionen. Die Wirkung der Gesamtemissionen (AbscBrfittl.2 besitzt die gleiche charak-
teristische Verteilung wie die Stickoxidemissionen: im Juli hohe Bgérin den Quellregionen,

im Januar in den Nicht-Quellregionen. Wie diese unterschiedliche Wirkung entsteht, wird in den
Abschnitter8.2.3 8.2.4und8.2.5dargestellt und zusammenfassend in Absc@nit8dargestellt.

8.2.2 Photochemische Ozonproduktion

Weiteren Aufschlussiber die chemischen Voagge geben die Netto-Ozonproduktionsraten (vgl.
Abschnitt8.1.9. Auch hier unterscheidet sich die Wirkung der NMHCs deutlich von denen der
Stickoxidemissionen (Abbildur@.20). Zwar bewirkt der Stral3enverkehr sowohl durch die einzel-
nen Spurengasemissionen als auch durch die gesamten EmissionéN im Ebdenrahe einen
positiven Beitrag zur Ozonproduktion von mehr 46 10* Mol./cm® s. Der Beitrag der Gesamt-
emissionen (mehr ats00- 10* Mol./cm? s) wird dabei von den Stickoxidemissionen (knapp unter
100- 10* Mol./cm?® s) dominiert. Die NMHC-Emissionen tragen nur eté@. 10* Mol./cm® s

bei. Jedoch unterscheidet sich in anderen Regionen der Attawesghs Muster der Beitge der
NMHCs deutlich von dem der Stickoxide und Gesamtemissionen. Die Stickoxidemissionen alleine
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Abbildung 8.18:Einfluss der NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs in der Verteilung des bodennahen
0zons(1000 hPa) in [ppb] (links) und in [%)] (rechts)f die Monate Januar (oben) und Juli (unten).

fuhren zu einedhnlichen Wirkung wie die Gesamtemissionen auf die Netto-Ozonproduktionsraten
mit den in Abschnitf8.1.3 beschriebenen Charakteristika und nur etwas geringeéekeStdie
grundlegende Verteilung der Regionen mit Ozonproduktion und -abbau ist identisch. Die NMHC-
Emissionen jedoch bewirken (auf3er in den mittleren Breiten der Nordhei@nepinen Effekt
mit meist entgegengesetztem Vorzeichen: in tropischen Breiten in Balertrewirken sie eine
Abnahme der Ozonproduktion, in der freien Tropasghtropischer Breiten eine Zunahme und
in der freien Tropospdre in mittleren Breiten wiederum ein Abnahme. Die Wirkung der NMHC-
Emissionen ist um gut eine GRenordnung schicher, so dass insgesamt bei den Gesamtemissio-
nen die Wirkung der Stickoxide dominiert.

In den Quellregionen indrdlichen mittleren Breiten wirken sowohl N@lIs auch NMHC als
Ozonvorhufersubstanzen, wodurch es zu einer Netto-Ozonproduktion kommt.

8.2.3 Wirkung der Stickoxidemissionen

Im Juli wirken die Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs auf die Ozonverteilung (Abbildung
8.17) hinsichtlich der geographischen Verteilung der Eisfleahnlich wie die Gesamtemissionen
(Abbildung8.4): Es werden hohe absolute Béige in den Quellregionen der Nordhemigph
(USA, Europa und Japan, mehr als 5 ppb) und signifikante &gatiber den Ozeanen der Nord-
hemisplare (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 Straenverkehrs auf die Verteilung des bodennahen
0zons(1000 hPa) in [ppbv] (links) und in [%] (rechts)ifdie Monate Januar (oben) und Juli (unten).

NOy-Emissionen nutiber den Ozeanen mit signifikanten bis maximalen Bgegnahnlich wie

die gesamten Emissionen des Stral3enverkehrs. In den Quellgebieten jedoch unterscheidet sich im
Januar die Wirkung der Stickoxide alleine deutlich von der Wirkung der gesamten Strafl3enver-
kehrsemissionen: Die Ozonverteilung wird durch die;NEdnissionen um mehr als 1 ppb verrin-

gert, wahrend durch die gesamten Emissionen dort einéltirhg des Ozons von meist mehr als

1 ppb verursacht wird (Ausnahme: Mitteleuropa). Insgesamt bedeutet das, dass die Stickoxidemis-
sionen des Stral3enverkehrs (Abbildi@&x) hohere Beitage im Nordsommer in den Quellregionen
(mehr als 5 ppb) und im Nordwinter in den Nicht-Quellregionen, beispielsweise den Ozeanen der
Nordhemisphre (mehr als 1 ppb), leisten. Die NMHC-Emissionen weisen dagegen gerade das
umgekehrte Verhalten auf, wie in Abschi8t.4gezeigt werden wird.

Entscheidendiir die Wirkung der Stickoxide ist ihre grundlegende Bedeutunglfe photo-
chemische Ozonproduktion in der Atmogpl. Zugtzlich findet in den Quellgebieten durch die
NO-Emissionen des Strafl3enverkehrs und die damit verbundeabterO-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 Abluftgebietendownwind Uber den Ozeanen statt. Im Januar hingegen ist die photoche-
mische Ozonproduktion durch die geringere solare Einstrahlung deutlicrasbbwals im Juli,
wodurch insgesamt in einzelnen Quellregionen der Ozonalibawwiegt (Abbildung.4), bei-
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Abbildung 8.20:Beitrag der NQ-, der NMHC- und der Gesamtemissionen des StralRenverkehrs zu den
zonal gemittelterNetto-Ozonproduktionsrateém Januar lfnks) und Juli fechtg in Molekille cn3 s71,
Achsen wie Abbildun.2.

spielsweise im Osten der USA (Abnahme um bis zu 10 Prozent) und Mitteleuropa (Abnahme um
bis zu 5 Prozent). Erst au3erhalb der Quellregionen in den Abluftgebieten dominiert im Januar
schlief3lich durch die Stickoxidemissionen die photochemische Ozonproduktion: Beispidle hierf
sind Nordatlantik und Nordpazifik. An der Wegtite der USA erbhen die Stickoxidemissionen

das Bodenozon um etwa 4 %. Eine Ausnahme bildet hier die Masche des Modellgitters, in der die
Emissionen von Los Angeles limksichtigt 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 8.21Relativer Beitrag [%] der N@-Emissionen des StralRenverkehrs zu der horizontalen Ver-
teilung (1000 hPa) dgarim aren SpeziesindOzonim Juli (in %). Differenz der Kontrollsimulatio©@TR90
und der Szenariosimulatiomo_NOX.

Effekt: Trotz der starken Photochemie wird durch die Stickoxidemissionen weiterhin - wie im
Januar - Ozon abgebaut (AbbilduBgl). Hier kommt die mit steigender Stickoxidkonzentration
abnehmende Ozonproduktigitder Stickoxide zum Tragen (Abschrii)t Eine zu&tzliche Menge

an emittierten Stickoxiderithrt dazu, dass z@chst Ozon zerstt wird (Titration). Gleichzeitig
steht zwar mehr NQfur die Reaktion mit HQ und RG zur Verfugung, die Ozon-Produktivt

der gesamten Stickoxide nimmt jedochrger ab, als die zagzliche Menge an Stickoxiden aus-
gleicht. Im Ergebnisiihrt dies in Mitteleuropa zu geringeren Ozonkonzentrationen bei gleichzeitig
hoheren Stickoxidemissionen und -konzentrationen. Im Juli nimmt Ozon dort durch die Stickoxi-
demissionen des Stral3enverkehrs um etwa 2 ppb ab (T&b#lle

Der Einfluss der Stickoxidemissionen alleine auf die atmaspbhe Verteilung der Stickoxi-
de (AbbildungerB.21 und8.22, rechts obehweist die gleichen Charakteristika auf wie die der
Gesamtemissionen (Abbildung8rE und8.1.1.2. Man erfalt maximale Beitage in den Quellge-
bieten, die Beitage fallen jedoch mit zunehmender Entfernung von den Quellgebieten rasch um
mehrere Golenordnungen ab. In den Quellgebieten finden sich relativeaBeitzu den Stick-
oxidkonzentrationen von mehr als 36 Prozent;iidlEchen Breiten gilt dies auctuf advehierte
Luftmassen. Hohe Be#ige in advehierten Luftmassen sind nur bei einer schwachen Photochemie
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in der Winterhemisphre noglich.

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 atansspien
Stickoxide. Hier zeigt sich, dass - wie in der Einzelgasstudie ermittelt (Abscu2if) - die
NMHCs die Verteilung der Stickoxide beeinflussen: Die NMHC \aetn durch die Bildung
von PAN, den Transport von NOn entlegene Regionen. Die Stickoxidemissionen alleiredn
somit in entlegenen Regionen im Juli zu geringeren Bgén zur atmosganischen Stickoxidver-
teilung als die Gesamtemissionen. Die Stickoxide bewirken dort nur einen Beitrag von weniger als
10 Prozent zur PAN-Konzentrationsverteilungtwend die Gesamtemissionen Bagge zwischen
20 und 30 Prozent aufweiseni¢ht gezeigt PAN ist in diesen Regionen in Bodeiime thermisch
instabil, wodurch die vergleichsweisélieren Beitage zur PAN-Verteilung durch die gesamten
Emissionen des Stral3enverkehrs eine vergleichsweisgeest Quellelir NOy darstellen, als die
Stickoxidemissionen alleine. Erst die Bildung der Reservoirspezies PARgoht es Stickoxide
weite Strecken bis in polare Breiten zu transportieren. Im JulalePAN in Bodenrahe ther-
misch und stellt eine Quelléif NOy 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 N@ arktische Breiten und verursachen folglich geringere
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Beitrage zur atmosgdrischen Stickoxidverteilung in arktischen Breiten. Im Januar besitzen die
Gesamtemissionen des StralRenverkehrs in der Arktis einen negativen Beitrag zur atreciseh

NOy- und NGQ-Verteilung, wahrend die Stickoxidemissionen alleine zu geringen, meist positiven
Beitragen fihren. Auch die NQ-Verteilung zeigt in arktischen Breiten eine deutliche Abnahme.
Hier zeigt sich in Abschnit8.2.4 dass durch die NMHC-Emissionen eine Abnahme im, 4&-
obachtet werden kann. Nesitzt als Senke nur die Deposition von HN@&ntsprechend be-
wirken die NMHC-Emissioneifiber eine Verschiebung des Partitionierung (engl. partitioning) in
der NQ-Familie einen verstrkten Verlust des N Die Abnahme der N@Verteilung bedeutet in

der Konsequenz auch eine Abnahme descN@ Einzelnen bedeutet dies, dass HiNdurch die
Gesamtemissionen geringer zunimmt als durch die Stickoxidemissionen alleine. Diese Abnahme
im NOy durch die Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs, die durch die Stickoxide alleine nicht
zu beobachten ist, zeigt sich bis in ein Druckniveau von 700 hPa.

Die im Januar deutlichdheren Beithge zu den Stickoxideiiber den Ozeanen durch die Ge-
samtemissionen des Stral3enverkelirsien mit Hilfe von PAN erkirt werden: Die PAN-Bildung
ist auf Grund der Stickoxidemissionen alleine deutlich sather als auf Grund der Gesamtemis-
sionen, wodurch bei der Wirkung der Stickoxide alleine ein sativerer Transport von NOn
der tempoaren Reservoirspezies PAN stattfindet. So zeigen sich durch die Gesamtemissionen
des StralRenverkehrs in Zungen kontinentaler Lisr den Ozeanen hohe relative Baife von
mehr als 16 Prozent (Ozeane vor den USA, Japan, Westafrika) (Abbigldnt?. Die Stick-
oxidemissionen allein hingegen bewirken dort niedrigere Bgérvon weniger als 6 Prozent. In
diesen Gebieten zeigt sich, dass die Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs dbetiectelati-
ve Beitiage zur PAN-Verteilung (mehr als 48 Prozent) als dig/MEtnissionen allein (weniger als
16 Prozent) bewirken. Da PAN im Juli in diesen Breiten in der Bodenschicht thermiséhizerf
stellt es ein Quelleifr NOy dar. Da durch die Gesamtemissionen mehr PAN als durch dig NO
Emissionen alleine gebildet wird, ergeben sich durch einen Transport in der freien Traposph
und eine anschlielende Einmischung in die PBhdre Beitdge zur Stickoxidverteilung in der
PBL in entlegenen Gebietérber den Ozeanen.

Schlie3lich bewirken die Stickoxidemissionen des Strafl3enverkehrs eine Abnahme der atmo-
spharischen Verteilung von Kohlenmonoxid und den NMHCs (Abbildur@2iund8.22). Ursa-
che hierfir ist insbesondere die Zunahme der OH-Verteilung (v.a. in der Sommerhe&ma¥ptia
OH den Abbau von CO und NMHC:s einleitet.

Der Einfluss der tropospghischen Stickoxide des StraRenverkehrs auf die Ozonverteilung ist
durch die nichtlineare Photochemie bestimmt. Wie die Einzelgasstudie der Stickoxidemissio-
nen zeigte, gibt es sowohl Regionen, in denen sich die Ozonprodaktiwit Produktionsre-
gime befindet, als auch solche, in denen sie sich atiigungsregime befindet. DiefiHrt da-
zu, dass zugzliche Stickoxide nicht zwingend zu einem Zustand niihdren Ozonmischungs-
verhaltnissen dihren: In der Simulation der Wirkung der Stickoxide des Stral3enverk&ahrerf
die zu&tzlichen Emissionen des Stral3enverkehrs riibktall zu einem Ozonanstieg in der plane-
taren Grenzschicht. Im Osten der USA, in Europa und - weniger ausgiefauch in China ist wie
oben ausgéihrt eine Reduzierung des Ozons durch die Stickoxidemissionen zu beobachten. Ursa-
che hierfir ist die sinkende Ozonproduktigitbei steigenden Stickoxidkonzentrationen (Abschnitt
1) und die Titration von Ozon durch zaizlich emittiertes NO (Reaktioi2(4)).
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Abbildung 8.23:Relativer Beitrag [%] der NMHC-Emissionen des Stralenverkehrs zu der horizontalen
Verteilung (1000 hPa) dgarim aren SpeziesundOzonim Juli (in %).

8.2.4 Wirkung der NMHC-Emissionen

In Abbildung8.23ist der Einfluss der NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs auf die Verteilung
von Stickoxiden, Kohlenmonoxid, Ozon und - exemplarisiohdie NMHCs - die Alkane gezeigt.
Die NMHC-Emissionen beeinflussen direkt die atmaspthe Verteilung der einzelnen NMHC-
Spezies. Bei den Alkanenat der Stral3enverkehr bis zu 80 Prozent zur atnérsgdhen Ver-
teilung im Nordatlantik bei (Abbildun®.23. In den Quellgebieten liegen die relativen Bége
sogar noch éher. Bei den vergleichsweise reaktiveren NMHCs (Alkene, Formaldehyd) liegen im
Juli die relativen Beitige im Nordatlantik dagegen deutlich niedriger und teilweise unter 10 Pro-
zent picht gezeigt Ursache hiefir sind die Kirzeren Lebensdauern (siehe Abschgid), die
einen Transport nuiber kurze Entfernungen erlauben.

Zusatzlich beeinflussen die NMHC-Emissionen indirekt die Verteilung der Stickoxide und des
Kohlenmonoxids (Abbildun@.23. Die NMHC-Emissionen bewirken eine geritigige Abnah-
me der Stickoxidverteilung, insbesondere in den Quellregionen. Dies geht einher mit einer Zu-
nahme der PAN-Mischungsveittinisse in diesen Gebieten. Diese Zunahmen von PAN sind im
Sommer, auf Grund dertikzeren Lebensdauer als im Winter (Abschgid), auf die Quellregio-
nen besctankt und betragen dort zwischen 10 und 300 pyptht gezeigt Weiterhin bewirken
die NMHC-Emissionen in der Arktis und in Zungen kontinentaler Lilfer den Ozeanen eine
um mehr als 12 Prozent @rhte Stickoxidverteilung (kleiner 10 ppt). Abgesdinhte Verlustpro-



98 8. Ergebnis der numerischen Experimente

zesse ir die Stickoxide Bnnen diese Zunahme des Nficht erkbren, da HQ, die wesentliche

Senke fir NOy, dort ertdht ist (icht gezeigt Diese Gebiete mit Zunahmen der N&@erteilung

durch die NMHC-Emissionen sind entlegene Gebiete, in denen der thermische Zerfall des - nun
erhbhten - PANUber die zuatzliche Bildung von PAN dominiert und es somit insgesamt zu einer
Verstarkung der N@-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 Stickoxidkonzentiibien
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 Stickoxidemissioméch{ gezeigt Die NMHC-
Emissionen dihren hingegen zu einer Zunahme von OH. Hierdurch ist die Verlustreaktion von
NO, (Bildung von HNQ;, Reaktion 2.9)) abgeschwcht, wodurch die Stickoxidkonzentration
hoher ist. Dies stimmt mit den Gebietéerein, in denen eine Zunahme der Ozonkonzentrati-
on durch die NMHC-Emissionen alleine von mehr als 6 Prozent berechnet wirdtzAdl ist
die PAN-Konzentration durch die NMHC-Emissionen@nh PAN stellt eine tempére Senkeir
NOy dar und reduziert folglich in diesen Gebieten die,N@rteilung.

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 &gtvon 5 ppb
uberschritten. Ansonsten bewirken die NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs im Januar und Juli
weniger als 2 ppb Ozon in der Nordhemigpé und weniger als 0.5 ppb in deiidhemisphre.

Wie bereits enathnt fihren 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
hohere Beitage zu verzeichnen. So werden im Juli in weiten Teilen der USA niedrigere Ozonzu-
nahmen berechnet als im Atlantik (mehr als 1 ppb). Relative &gptiiber den Ozeanen liegen in

den rordlichen Extratropen bei mehr als 3 Prozdiiier den Kontinenten meist unter 3 Prozent.
Ausnahmen bilden nur einzelne Ballun@sme, in denen die NMHC-Emissionen des Stral3enver-
kehrs im Juli zu einer deutlichen Erhung des bodennahen Ozoilkifen: In der Region von Los
Angeles und in Zentren an der O8g#te der USA (mehr als 2 ppb), in Mitteleuropa, England, den
Niederlanden und Deutschland (lokal um mehr als 10 ppb) (Abbil@ih§). Der Vergleich mit

dem Einfluss der NQEmissionen des Stral3enverkehrs zeigt, dass in eben diesen Géineten
Europa eine Verringerung des Ozons durch digzlghen NQ-Emissionen um 4 ppb stattge-
funden hat. In den USA wird durch die Atglichen NQ-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 Bodenozorighbeitr

8.2.5 Wirkung der CO-Emissionen

Die CO-Emissionen des Stral3enverkehrs tragen zur bodennahen Verteilung von CO in den
nordlichen Extratropen mehr als 16 % bei. In Quellregionen werden hoh&geitton mehr als
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Abbildung 8.24:Relativer Beitrag [%] der CO-Emissionen des StraBenverkehrs zu der horizontalen Ver-
teilung (1000 hPa) dgorim aren Speziesund Ozonim Juli (in %). Regionen mit mehr als 1 % Beitrag zu
Ozon sind grau schattiert.

32 % (bis 64 %) durch den Stral3enverkehr geliefert. Die Wirkung der CO-Emissionen alleine ist
damit in den Quellregionendhmer als die Wirkung der Gesamtemissionen, die nur Bgérvon
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 8efké f
darstellt, verringert sich die OH-Konzentration, wodurch der Abbau der NMHCséstier und

ihre Konzentration éher wird.. Die Wirkung der CO-Emissionen auf Ozon ist im Vergleich zu
den Gesamtemissionen um einedGenordnung geringer (Abbildung&il9und8.24). Im Juli
werden nur in industrialisierten Zentren der Nordhemésph(Los Angeles, Osilste der USA,
Europa) Beitage von 1 ppb Ozokiberschritten. Die relativen Bedtge liegen teilweise in den
nordlichen Extratropen im Juiiber 1 Prozent. Somit besitzen die CO-Emissiorigrdén Beitrag

des StralRenverkehrs zur Ozonverteilung nur eine geringe Bedeutung.

Ein hohere Bedeutung kommt den CO-Emissionen hingegen bei dem Beitrag des StraRenver-
kehrs zu OH-Verteilung zu. Die CO-Emissionen des Stral3enverkehrs bewirken im Juli eine Verrin-
gerung des Hydroxylradikals in der gesamten Tropaspkler rdlichen Hemispére (Abbildung
8.25. Maximale Abnahmen betragen bis 8410 ppb und werden in der oberen Tropo&apd
erreicht. CO stellt eine SenkarfOH mittels Reaktion (2.16) dar. Kohlenmonoxid ist stabil genug,
um bis in die obere Tropospake transportiert zu werden und dort die OH-KOnzentration zu ver-
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ringern. Im Januarifhrt Kohlenmonoxid ebenfalls zu einer Verringerung von OH mit maximalen
Abnahmen in der oberen Tropospk der tropischen Breiten vé@n 10-° ppb.

8.2.6 Einfluss des Ozonregimes

Ein Vergleich der Wirkung der einzelnen Spurengase in der horizontalen Ozonverteilung
(1000 hPa) gibt Aufschlusgber das chemische Regime in diesen Regionen (AbbilduBdeh
8.18und8.19. Die NMHC-Emissionen bewirken nur in einzelnen Regionen Ozonzunahmen in
den bodennahen Schichten. Besondersadligifsind die Regionen, in denen eine Bhung der
Stickoxidemissionen (Abbilduri@.19 zu einer Verringerung der Ozonkonzentratiahrt (Mittel-

europa und Ostkste der USA). Die NMHC-Emissionen allein (AbbilduBdL&) bewirken gerade

in diesem Gebieten an der Ogtite der USA im Januar einen Anstieg des bodennahen Ozons (Ab-
bildungi8.18 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 vernadssigbaren 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 Stral3enverkehrs in diesen Regionen einen Ozonbeitrag, der nicht beédentend
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 émeierung von weniger als 10 Prozent.
Ursache hieidr ist, dass die Ozonproduktion in diesen Gebieten VOC-Ilimitiert 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 bagt 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. Ursacheihisimd

die hohen Stickoxidemissionen anderer Quellen, diéirdaérantwortlich sind, dass hohe atmo-
spharische Konzentrationen der Stickoxide vorliegen, eine Titration von Ozon stattfindet und die
Ozonproduktiviat der Stickoxide im &ttigungsregime ist.

8.2.7 Einfluss auf das Hydroxylradikal (OH)

Die Konzentration des Hydroxylradikals bestimmt die Oxidationskagbd#r Atmosphre. Eine
Anderung der atmosigiischen Verteilung durch den StraRenverkidert folglich die Oxidati-
onskapazit 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 (Abbildu825). Im Juli bewirken die Gesamtemis-
sionen und die Stickoxidemissionen eine Zunahme der OH-Konzentration um ®id.@u® ppb

bzw. bis zul2-10~° ppb. Die NMHCs alleine bewirken hier wiederum einen negativen Beitrag zur
OH-Verteilung von—5- 10-% ppb. Ebensoifhren auch die Kohlenmonoxidemissionen zu einem
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Abbildung 8.25:Einfluss der einzelnen Spurengaskomponenteg (¢en linky, NMHC (oben rechtk
und CO Mitte links) und der Gesamtemissionen des StralRenverkbhtte(rechtd in der zonal gemittelten
OH-Verteilung im Juli verglichen mit der Summe der Eiafise der einzelnen Gasmfen rechtsund die
Abweichung der Summe von dem Gesamteffekt (in &ix¢n link$. Bei der Abweichungen werden nuif
Regionen Werte gezeigt, in denen der Gesamteffekt mehr afsgb ausmacht. Zum Vergleich sind die 4
und6- 106 ppb Isolinien (dicke Linie) des Gesamteffekts gezeigt.

negativen Beitrag von bis zu8-10~° ppb. Bei den Stickoxidemissionen werden die maximalen
Anderungen in der gesamten Tropoaphin den Breiten 30 bis 45N berechnet. Die CO- und
NMHC-Emissionen bewirken maximalenderungen der OH-Konzentration in der oberen Tro-
posplare. Die maximalé\nderung durch die Gesamtemissionen des StraBenverkehrs und durch
den Gesamteffekt aller Spurengase hingegen wird erneut in Baterbei etwé80°N berechnet
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Abbildung 8.26:Einfluss der einzelnen Spurengaskomponenteg (¢0en linky, NMHC (oben rechtk
und CO Mitte links) und der Gesamtemissionen des StralRenverkbhtte(rechtd in der zonal gemittelten
OH-Verteilung im Januar verglichen mit der Summe der Hisfle der einzelnen Gaamfen rechtsund
die Abweichung der Summe von dem Gesamteffekt (in étgn link$. Bei den Abweichungen werden
nur fir Regionen Werte gezeigt, in denen der Gesamteffekt mehr afsgib ausmacht. Zum Vergleich
sind die2- 10-° ppb Isolinien (dicke Linie) des Gesamteffekts gezeigt.

(Abbildung8.25). Die angefihrten absoluten Be#dge entsprechen relativen Bagen durch die
Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs zwischen 1 und 10 Prozébhigézeigtin der unte-
ren und mittleren Troposggine, vor allem in der Nordhemispte. Die relativen Beifrige durch
die Stickoxide in der ardlichen Hemispére betragen mehr als 5 Prozent, in mittleren Breiten
mehr als 12 Prozent. Die relativen Béige durch die NMHC-Emissionen liegen dort bei 2 bis
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10 Prozent. Ursachaif die Zunahme der OH-Verteilung auf Grund der Stickoxidemissionen ist
die maximale Zunahme der Ozonkonzentration in diesen Breiten (AbbiBldhgOzon wiederum

bildet bei seiner Photolyse ein angeregtes Sauerstoffradikal, welches mit Wasserdampf zu OH rea-
gieren kann (Reaktion (2.13)). Dies stellt die wesentliche tropirspthe Produktionsreaktion von

OH dar. Das negative Vorzeichen bei der Wirkung der NMHCs und CO zeigt, dass diese Verbin-
dungen im Juli eine Senké&rf OH darstellen (Reaktion (2.14) und (2.16)). Bei diesen Reaktionen
wird zwar HG, gebildet, wodurch wiederum Ozon gebildet wird. Doch zeigt die Abnahme der at-
mosplarischen OH-Konzentration, dass die Produktion von OH durch Ozonastter erbht ist

als die Senke durch zatliche NMHCs und CO aus dem StralRenverkehr &ekstvird. Der Ver-

gleich mit der Gesamtwirkung zeigt, dass alle drei Spurengase einzeln eine deutholl&femg

der OH-Konzentration (mehr a#s 10~° ppb) und damit der Oxidationgske besitzen. Die OH-
Zunahme durch die Stickoxide ist jedockster als die OH-Abnahme durch die beiden anderen
Komponenten (NMHC, CO), so dass die Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs insgesamt eine
Zunahme der OH-Verteilung bewirken.

Im Januar ergibt sich ein deutlich anderes Bild (Abbildi@g6). Die Gesamtemissionen des
StralR3enverkehrs weisen idnalichen Breiten eine Abnahme der atmopschen Verteilung des
Hydroxylradikals um mehr als-2-10-% ppb auf. Das entspricht einer Abnahme um mehr als
10 Prozent (AbbildungB.14). In sudlichen Breiten hingegen ist eine Zunahme um mehr als
2-107% ppb bzw. als 3 Prozent zu verzeichnen. Die Stickoxidemissionen allein bewirken in der
gesamten Troposp@ine erneut eine Zunahme des OH-Radikals. Ursachethiest erneut die
verstirkte Produktion von Ozon und folglich von OH: Im Januar werden in delichen und
nordlichen Tropen bis zd-10-° ppb OH durch die Stickoxidemissionen des StraRenverkehr ver-
ursacht. Ebenso kommt es in der oberen Tropaspin tropischen Breiten zu einer Zunahme um
mehr als4-10° ppb. Die NMHC- und die CO-Emissionen bewirken erneut eine Abnahme der
OH-Verteilung in der selben GRenordnung wie die Stickoxide. Im Januar dominiert nun in der
Nordhemisphre, im Gegensatz zum Juli, die Wirkung der NMHC-Emissionen: die Gesamtemis-
sionen des StralRenverkehigifen zu einer verringerten OH-Konzentration. trdkchen Breiten
ist die Wirkung der NMHC- und CO-Emissionen deutlich kleiner (wenigerlals0-® ppb) als
die der NQ-Emissionen (mehr alé- 10-° ppb). So dominiert inigdlichen Breiten - 8dsommer
- erneut die Wirkung der Stickoxide. Zusammenfassésdtisich sagen, dass in der Sommerhe-
misphare das Vorzeichen der OBaderung durch die Gesamtemissionen des StraRenverkehrs mit
dem der Stickoxidéibereinstimmt. In der Winterhemispte hingegen ist das vorwiegend beob-
achtete Vorzeichen der OBlnderung tendenziell eine Folge der NMHC- und CO-Emissionen des
Stral3enverkehrs.

Linearit at der Einflisse

Um die Unsicherheit der Ergebnisse dieser Einzelgasstudien ald¢zschwurde die Lineat

der Einflissetberpiift: Inwiefern entspricht die Summe der in den Einzelgasstudien berechne-
ten Wirkung der Gesamtwirkung? Dies ist besondargiie sekundren Spezies (OH und Ozon)
wichtig, um die Unsicherheit der getroffenen Aussagen abzizeh. In AbbildungB.25ist der

in den Einzelgasstudien ermittelte Einfluss der einzelnen Spurengase auf die OH-Verteilung dem
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Effekt der Gesamtemissionen gegberrgestellt. 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 e@hnliches Muster wie die Wirkung der Gesamtemissionen (Ab-
bildung8.25). Die Abweichung der Wirkungen zeigt (AbbilduBg25) in Regionen mit deutlichem
Beitrag zur OH-Verteilung (@R3er als6- 106 ppb) eineUbersckitzung unter 20 Prozent. In Re-
gionen mit geringeren Beldigen zur OH-Verteilung (4 bié- 10-® ppb) Uibersteigt 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 Untersatzung 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
Anderung der OH-Konzentration (Abnahme um mehr2x140-° ppb) die Abweichungen unter
40 Prozent betragen (Abbildui@g26).

Fur die in den Einzelgasstudien ermittelte Wirkung der Stickoxide auf OH bedeutet dies, dass
sie in den unteren Schichten der Atmogpheine Unsicherheit von weniger als 20 Prozent besitzt.

In Regionen, in denen dort maximale Baije verzeichnet werden, tritt eifibersckitzung von
maximal 20 Prozent auf. Bei der Wirkung der NMHC- und CO-Emissionen im Juli besitzen die in
den Einzelgastudien berechneten maxima@laderungen der OH-Konzentration einéhere Un-
sicherheit, da gerade in der oberen Trop@spteindJberschitzung durch die Summe der Wirkung
der Einzelgase von mehr als 40 Prozent auftritt. Ursachethiest, dass in diesen Regionen die
Wirkung der Stickoxidemissiongihnlich stark, wie die Wirkung der CO- und NMHC-Emissionen
aus den Einzelstudien gemeinsam ist, jedoch mit entgegengesetztem Vorzeichen. Im Januar hin-
gegen besitzen ebenfalls dderungen in der oberen Troposph - nun &ir die Stickoxide und

CO wesentlich -eine deutlichdhere Unsicherheit, da hier Unter&thungen um mehr als 80 Pro-
zent auftreten. In der unteren Tropo#pé (bis 500 hPa) liegen die Unter- ublbersclitzungen

bei weniger als 40 Prozent, wodurch die Unsicherheit der dort berechAetierung der OH-
Konzentration in den Einzelgasstudien geringer als in der oberen Traqasigh Hier verhindert

die Nichtlineariait der Photochemie Einifsse aus Einzelgasstudien mit geringeren Unsicherheiten
zu erhalten.

8.2.8 Grundlegende Prozesse
far die Wirkung der Stralenverkehrsemissionen

In Abbildung/8.27 sind die grundlegenden Prozesse dlie Wirkung der einzelnen Spezies der
Stral3enverkehrsemissionen in Quell-, Abluft- und entlegenen Regionen dargestellt. In den Quellre-
gionen sind insbesondere die Stickoxidemissiotigmlfe Bildung von Ozon im N@QHO-Zyklus
verantwortlich. Durch das vermehrte Ozon wird mehr @d¢r Reaktionen (2.10) und (2.13) gebil-

det. Die NMHC-Emissioneniihren in den Quellregionen bei der Oxidation vermehrt OH inHO
uber. Zugtzlich produzieren sie mehr HQ@ls sie in der Eingangsreaktion verbrauchen. Das ver-
mehrte HQ erhbht die Ozonproduktivit der Stickoxide. Im Winter nimmt HOso stark in den
Quellregionen der Nordhemisate zu, dass OH trotz der relativen Abnahme imyHQnimmt.
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Die vermehrte OH-Konzentration stellt eine varéte Senkeifr NOy dar und es wird HN@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, NG nimmt folglich ab. HNQ, das aufgrund der NMHC vegstkt gebildet wurde, wird
ausgewaschen, wodurch sich die NKbnzentration verringert. Das entstandene PAN kann in
den Abluftgebieten, insbesondere in oberen Schichten der Atraospiiber weite Entfernungen
transportiert werden. In den Abluftgebieten zeigt sich eine durch den StraRenverkehr - insbeson-
dere NQ-Emissionen - erdhte Ozonkonzentration. Die Hydroxylkonzentration wird durch die
einzelnen Komponenten der Stral3enverkehrsemissionen sowadihit €NMC) als auch verrin-
gert (NMHC und CO). Wenn die transportierten Luftmassen in entlegenen Regionen absinken,
zerfallt PAN thermisch und NQwird gebildet. Dieser Prozess findet, aul3er in der Arktis, auch im
Winter statt. Die N@Q-Konzentration ist folglich in den entlegenen Regionen durch die NMHC-

Abluft-
T PAN 1 region
Transport fto,f TTOH fi
JOH |
JOH |
Thermischer Zerfall | 4 PAN U
TPAN T
Quell- U NO, U ) Entlegene
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fcot
Ao ¢ (1O3M TOHU
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Abbildung 8.27:Prinzipielle Wirkung der StralRenverkehrsemissionen auf die chemische Zusammenset-
zung der Atmospére in den Quell-, Abluft- und entlegenen Regionen:xN@t), NMHC (griin) 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 erbht, da diese den indirekten Transport von,N@ PAN) aus den Quellregionen
ermoglichen. Die freigesetzten Stickoxide besitzen in entlegenen Regionen auf Grund der geringen
NOx-Hintergrundkonzentration eine hohe Ozonproduldiviind bewirkt die Bildung von Ozon.

Da NGO auf Grund ihrer geringen Lebensdauer nur kurze Strecken transportiert wenciemek,

ist in entlegenen Regionen die Ozonbildung auf Grund der NMHC-Emissionen deuglikbrst

8.3 Einfluss der Aromaten

Hintergrund

Die Aromaten und deren Chemie sind in dem Wuoelofs und Lelievelf2000] verwendeten re-
duzierten Chemieschema CBM-IV nicht mehr explizit enthalten (AbscB)t Die Emissio-

nen des Stral3enverkehrs 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-
zusclatzen, niissen diese Emissionen auf andere Weise in das Modell integriert wétdan.
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 bericksichtigt wurde. Von den restlichen Aromaten stellt Methylbenzol (Toluol) mit knapp
30 Prozent die &ufigste Komponente dar. Um nun die Wirkung der Toluolemissionen im Mo-
dell abzuschtzen, wird eine Sensitidtsstudie gemacht, in der die stabilen Abbauprodukte der
Toluoloxidation naclGery et al.[1989] als Emissionen in das Modell integriert werden. Hierf
werden Methylglyoxal, Formaldehyd undlhere 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 Nordhemaspl{mehr als 30 ppt in Mitteleuropa, Nordin-
dien und Ostchina). Dort stellt dies einen Anteil der Gesamtwirkung des Stral3enverkehrs zwi-
schen 0.3 und 3 Prozent dar. In obigen Regionen betragen die Anteile der durch Toluol des
StralR3enverkehrs 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 Stralenverkehr 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 gezeigtzu. Dies ist die Konsequenz der gleichzeitig abnehmenden Brutto-Ozonproduktion
und des Brutto-Ozonabbaus. Die Brutto-Ozonproduktions- und -abbauaatgrn sich mit

der abnehmenden N&Konzentration (Abbildund8.2§ rechts obeh und zunehmenden HO
Konzentration (Abbildung.2§ links unter). Die Anderung der Netto-Ozonproduktionsrate be-
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Abbildung 8.28:Wirkung der Toluolemissionen auf OH (in 1®ppt), HG, (in 0.01 ppt), NQ (in ppt) und
Ozon (in 10 ppt) im Juli.

tragt meist zwischen 1 und 3 Prozent, vereinzelt zwischen 3 und 10 Prozent, beispielsweise in
Indien und Ostchina des durch den StraRenverkehr 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 (AbbildBi2§). Dies geschieht in Regio-

nen, in denen durch die Aromaten zwar mehr Ozon vorhanden ist, jedoch keirggkterBildung

von Ozon stattfindet. Dort nimmt die zur Ozonkonzentration proportionale Brutto-Ozonabbaurate
starker 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 &llt 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 HG, begiindet (AbbildungB.2§ links unter), auf Grund der Oxidation der Kohlenwas-
serstoffe mit OH (Reaktion (2.14)). In Europa dominiert jedoch die vermehrte Produktion von OH
durch die erbhte Ozonkonzentration (Reaktion (2.13)). Die Toluolemissionen bewirken eine wei-
tere Verringerung der OH-Konzentration um 3 bis 10 Prozent mehr als die Gesamtemissionen des
Stral3enverkehrs.
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Bewertung der Wirkung der Aromaten

Die in dieser Arbeit vorgenommene Abgthung der Wirkung der Aromaten stellt eine unte-
re Absctatzung dar. In Anbetracht des Anteils von 25 Prozent an den NMHC-Emissionen des
Stralenverkehrs (Massenanteil, Abschbifi.?) ist es jedoch wichtig, eine @Renordnung der
Unsicherheit anzugeben, die durch ihre Nichilo&sichtigung entsteht. So zeigte sich, dass je
nach Region der Einfluss des StralRenverkehrs noch um bis zu 3 Prébentllegen 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] sclatzen den Einfluss von AromatearrfBedingungen in Grof3britanni-
en mit 30 Prozent Beitrag zur Ozonbildung. Diese hohen 8ggrkonnten in der vorgenomme-
nen globalen Modellierung nicht berechnet werden. Die vorgenommene &thscly unterscitzt
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 Grof3stadt herrschen, nicht abgebildet wedtherek. 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 Modellasting liegen, &nnen nicht bzw. nur unvoll-
standig abgebildet werden. Somit stellt die vorgenommene Aligahg der Wirkung von Toluol-
Emissionen eine untere Grenze dar.

8.4 Einfluss auf die troposplarischen Ozonsulendichten

8.4.1 Saisonalé\nderung der Saulendichten

Die Betrachtung deAnderungen der Ozo#slendichten erlaubt eine Quantifizierung des Einflus-
ses des Stral3enverkehrs auf die gesamte tropdasphe Ozonverteilung. In Abbildur@29sind

die Anderungen der Ozoaslendichten durch die Emissionen des StraBenverkéhdi€ Monate
Januar und Juli dargestellt. Die Bé&igre der CO-Emissionen aus der Einzelgasstudie weisen ma-
ximale Beitége 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 Anderung der troposgrischen Ozoriulendichten ist im Nordsommer (Juli) deutlich
hoher als im Nordwinter (Januar). Im Juli ist dd@derung der troposgtiischen Sulendichten ma-
ximal (Tabelle8.2). Ursache hiedr ist die hohe solare Einstrahlung in den nordhenisigichen
Quellregionen, die die Photochemie véargt. Die Quellregionen maximaler&ke liegen in den
nordlichen Extratropen, wo etwa 75 Prozent der Emissionen freigesetzt werden (Kapitel 4). Es
wird eine maximale Zunahme von 5.2 DU an der @stke der USA und in Mitteleuropa berechnet
(Tabelle8.2). In den Breiten irdlich von 20N zeigen sich durch die Stral3enverkehrsemissionen
meist Zunahmen von mehr als 2.4 DU. Absolute Bgjgrtiber 3.2 DU finden sich in einem zu-
sammenhngenden Gebiet das von der Wesstie der USAjiber den Nordatlantik, und Europa bis
nach Russland reicht. Im April und Oktober liegen die Werte deutlich niedriger (Taébg)leund
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Januar-Kfz-NQ [0.1 DU]

Juli-Kfz-NO, [0.1DU)]

-90° E L L L L E -90° E L L L L E -90°
180° -120° -60° 0 60° 120° 180° 180° -120° -60° 0° 60° 120° 180°
Januar-Kfz-NMHC [0.1 DU] Juli-Kfz-NMHC [0.1 DU]

'900 E H N I L L L R B 5'900 E H N I L L L R B E '900
180° -120° -60° 0° 60° 120° 180° 180° -120° -60° 0° 60° 120° 180°
Januar-Kfz-(NQ + NMHC + CO) [0.1 DU] Juli-Kfz-(NO, + NMHC + CO) [0.1 DU]
e o0 —_—

L N LI B T T
180° -120° -60° 0° 60° 120° 180° 180° -120° -60° 0° 60°

—
120°
Juli-Kfz-Gesamt [0.1 DU]

-

Januar-Kfz-Gesamt [0.1 DU]

120° 180°

180° -120° -60° 0 60° 120° 180° 180° -120° -60° 0 60° 120° 180°

8 7 6 5 4 3 -2 1 1 2 3 4 5 6 7 8
Abbildung 8.29:Vergleich der Wirkung der einzelnen Spurengase auf die Gadesdichten in [0.1 DU]
mit der Gesamtwirkung des StraRenverkehrs im Janimds) und Juli fecht9. Die Abweichung @nter)

der Summe der Einzelwirkungen von der Gesamtwirkung (in %) ist gezeigt.
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es werden nur noch Weritdber 2.4 DU erreicht, wobei die regional zusamniéerdgende Verteilung
vom Osten der USA bis nach Russland erhalten bl@iich{ gezeigt Im Januar sind die Be#ige

zu den Ozorgulendichten minimal, nur noch in einzelnen Abluftregionen in démiichen Tro-

pen sind Werte gif3er als 1.6 DU zu verzeichnen. Im regionalen Mittel liegt die Zunahme der
Ozonswlendichte durch die Gesamtemissionen im Januar bei 1.4 DU indtdhahen Extratro-
pen (TabelleB.2). Das ganze Jalitber verursacht der Stralenverkehr in der gesanistiichen
Hemisptare einen Beitrag von mindestens 0.8 DU. In dédlishen Extratropen zeigt die Zunah-
me in den Ozor#ulen einen deutlichen Nordi8-Gradienten. Im Juli liegen die Werte im zonalen
Mittel zwischen 0.3 DU am &dpol und 0.8 DU bei 3. Dies sind die geringsten Werte, die zu
verzeichnen sind. Im April liegen die Werte bei°®geringfigig um 0.1 DU Idher. Im Januar
liegen die Werte dort generell etwa 0.2 D@Her. Die regional gemittelten Beitge im Januar und
Juli unterscheiden sich mit Werten von 3 DU im Juli in déndlichen Extratropen und nur 1.4 DU
im Januar ebenfalls deutlich (Tabel?2). Die Ausbildung von regional zusammenigenden
Gebieten mit starker Zunahme der Ozaunlendichten weist erneut auf die hohe Bedeutung des
Transports ozonreicher Luftmassen hin (vgl. Abschit3: Ozon kanniber mehrere Tausend
Kilometer effektiv transportiert werden. So kann der Stral3enverkehr auch in Nicht-Quellgebieten
wie dem Nordatlantik Beitige zu den Ozo#@silendichten von mehr als 3.2 DU im Juli bewirken.
Es zeigt sich auch ein deutlicher hemigpbkcher Unterschied zwischen dedrdlichen (NHEX)

und didlichen (SHEX) Extratropen (Tabel®?2) von einem Faktor 2 im Januar und einem Faktor
6 im Juli. Der Nord-8d-Gradient ist im Januar aufgrund déslsemisparischen Sommers und
der damit verbundenen Photochemie deutlich geringer als im Juli. Im Jaddée(aisparischer
Sommer) zeigen sich iniglichen Breiten Gebiete mit einer Zunahriaeer 0.8 DU ausgehend
von Sidamerika in Richtung Osten durchgehend bis in dédp@zifik (170W). Hierbei werden
Quellregionen in 8dafrika und 8dwestaustralien umschlossen.

8.4.2 Wirkung in den Einzelgasstudien

In Abbildung/8.29ist die Wirkung der N@Q-Emissionen des StraRenverkehrs einerseits und der
NMHC-Emissionen andererseits auf die tropdaspdchen Ozor@uilendichten 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 zusammeigufigende Gebiet einer durchgehenden Zunahme der 8zenserstreckt

sich wiederum vom Westen der USA bis nach Russland und es werden Zunahrakeriis# DU
erreicht. Im April, Juli und Oktobem(cht gezeigtwerden in der Regel Bedge von 1.6 DU in

allen Gebieten derdrdlichen Extratropen berechnet. Im Januar dagegen wird dort nur ein Beitrag
von mehr als 0.8 DU erreicht. Im regionalen Mittel sind die Stickoxidemissionen alleietiva

70 Prozent deriir die Gesamtemissionen berechneten Wirkung verantwortlich.

Die Anderung durch die NMHC-Emissionen des StraRenverkehrs liegt wiederum deutlich nied-
riger als dieAnderung durch die Gesamtemissionen oder digJE®issionen allein. Die NMHC-
Emissionen des Stral3enverkehrs verursachen in detlichen Extratropen und in den Breiten
15°N bis 3C°N im Juli einen Beitrag von noch mindestens 0.4 DU. Im Juli wird lokal in Europa
und in rordlichen polaren Breiten eine Zunahme von mehr als 0.8 DU berechnet. Im Januar wird
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Tabelle 8.2Beitrag des StralRenverkehrs zu den Ozotendichten in den Monaten Januar, April, Juli und
Oktober; Maximalwert deAnderung in Dobson Einheiten [DU]; regional gemittelte Bisjie absolut und
relativ fur die rordlichen (NHEX) und 8dlichen (SHEX) Extratropen und die Tropen (Tro). Die Summe ist
die summierte Wirkungen aus den Einzelgasstudien.

Maximaler Beitrag des Stral3enverkehrs zur Ozon&aulendichte [DU]

Januar April Juli Oktober Mittel
Gesamt) 2.1 | 100% | 3.5| 100%| 5.2 | 100 % | 3.6 | 100 % 2-5
NOy 1.8 86% | 28| 80% [4.2| 81% | 3.2| 89% | 80% - 90%
NMHC [ 06| 29% 09| 26% | 14| 27% | 0.7 19% | 20% -30%
CcO 0.2] 10% 06| 12% ~10%
Summe| 2.1 | 100 % 5.7| 110 %

Regional gemittelte Beitiage des Stral3enverkehrs

Januar Juli Mittel
NHEx | Tro | SHEx| NHEx| Tro | SHEx | global
Saulendichten [DU]
Gesamt| 1.4 1.0 | 0.7 3.0 1.6 05 | 05-3.0

NOy 1.0 0.7 0.5 2.1 11 0.5 05-21
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 0-04

Summe| 1.5 1.0 | 0.6 3.2 1.6 05 | 05-3.2
Relativer Beitrag aus Einzelgasstudien
NOy 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 ber den Quellregionen und in den Abluftgebieten dedhiichen Hemispére eine Zunahme

der Ozonaule von mehr als 0.4 DU berechnet. Auf dadkchen Hemispére werden Zunahmen

in den Ozon&ulen 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
nordlichen Extratropen 0.7 DU erreicht.

Die Kohlenmonoxidemissionen alleine verursacAemlerungen der &ulendichten von meist
unter 0.2 DU, maximal werden 0.4 DU{drdliche Extratropen im Juli) erreicht. Der relative Bei-
trag zu den regionalen Beitgen schwankt zwischen 6 und 13 Prozent (Tal&ge

Ein Vergleich der Zunahmen durch die einzelnen Spezies allein mit den Zunahmen durch die
gesamten StraRenverkehrsemissionen zeigt den zentralen Einfluss der Stickoxide bei der Ozonbil-
dung. Der Vergleich der lokalen Zunahmen zeigt absolute Unterschiede bis 0.8 DU. Diese grof3en
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Abbildung 8.30:Isoplethendiagramm des Ozonmischungsaknisses (in ppb)ifr eine Zusammenset-
zung, die typischiir Gebiete mit anthropogenen Emissionen ist (ridotet al. [1988]).

Unterschiede treten in Gebieten einer starken Zunahme der @densauf. Dies entspricht einem
relativen Unterschied von etwa 30 Prozent. Das bedeutet, dass die Stickoxide allein etwa 70 Pro-
zent der Zunahme der Ozdnden verursachen. Die restlichen beiden Komponenten, NMHC und
CO, bewirken deutlich geringere Béifge zu dem Gesamteffekt der StralRenverkehrsemissionen
auf die tropospérischen Ozoraulendichten.

Linearit at der Einfltsse

Die Einzelgasstudien erlauben atdich, das nichtlineare Verhalten der Photochemie im Hinblick
auf die Ozonaulen zu analysieren. Auf diese Weise wird die Unsicherheit der mit den Einzel-
gasstudien berechneten Eirdse auf die troposgnische Ozonverteilung abgegtht. Es wird be-
trachtet, inwiefern die Summe der Béitre durch die Einzelkomponenten dem Beitrag durch die
Gesamtemission entspricht.

In Abbildung8.29 (untern wird die Summe der Beifilge der einzelnen Spurengase mit dem
Gesamtbeitrag des StralRenverkehrs verglichen. Es zeigt sich, dass es sowohl Gebiete gibt, in de-
nen die Summe der Einzelbéige den Gesamteffekiberschtzt als auch solche, in denen sie
den Gesamteffekt untersatzt. Uber den Quellregionen der Nordhemigpé liegt die Summe um
maximal 10 Prozenilber dem Gesamtbeitrag. Im Juli findet in Regionen in denen die Gesamt-
emissionen einen Beitrag zu den tropaspéchen Ozoréilendichten von mehr als 3 DU besitzen
eineUbersclitzung um mehr als 5 Prozent statt. In tropischen Breiten hingegen, migaitvon
maximal 2 DU, liegt die Summe der B&ige um bis zu 6 Prozent unter dem Gesamtbeitrag. Die-
se hohe Untersétzung wird nicht in den Quellregionen erreicht sondern in den Abluftgebieten.
Regional gemittelt ist in den Tropen und ddidBchen Extratropen im Juli die Summe der Ein-
zelwirkungen so grol3 wie die Gesamtwirkung. Im Januar zeigt sich eine generelle Uatzusch
siidlich desAquators und ein&bersckitzung von mehr als 5 Prozent in deiradlichen Extratro-
pen. Hierbei liegt didJbersclatzung im Januar in derordlichen Extratropen bei 7 Prozent, somit
hoher als im Juli (4 Prozent). In defidlichen Extratropen liegt die Untersittaung im Januar mit
7 Prozent ebenfalls deutlictoher.
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In Abbildung8.29 wird ein systematischer Zusammenhang zwischen der berechdbten
oder Unterscltzung mit den Ozonzunahmen und Stickoxidkonzentrationen im Juli deutlich: In
Regionen mit hohen Ozonzunahmen und hohen Stickoxidkonzentrationen ist im Juli die Summe
der einzelnen Ozonbe#tge geringer als der Gesamtbeitrag. In Regionen mit niedrigen Ozonzunah-
men und geringen Stickoxidkonzentrationen, ist die Summe der einzelnen Ozagéditner als
der Gesamtbeitrag. Eine E#&ling hierfir bietet die Betrachtung eines Isopletendiagramms (Ab-
bildung/8.30), 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 NOnur eine geringe Ozonabnahme stattfindet, bis hin zu einer Ozonzu-
nahme. Somit ist die Summe der Oamderungen geringer als die bei gleichzeitiger Reduktion
von NGO, und NMHC nbgliche Ozo@nderung. 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 StralBenverkehrs Zunahmen der
Ozongulendichteriiber den Quellregionen von bis zu 5.2 DU verursachen. Die Wirkung ist maxi-
mal im Juli, signifikante Beitige zu den Ozo#silendichten 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 Stral3enverkehrs ist mit
etwa 10 % noch geringer. In den nordhemi&pschen Extratropen wird der Gesamteffekt der
Emissionen durch die Summe der Einzeleffdiberschtzt (Tabelle8.2).

8.5 Einfluss inhomogen verteilter Spezies auf die Strahlungs-
bilanz

Die Strahlungsbilanz der Atmosgate wird durch die Konzentration der strahlungswirksamen Spu-
rengase, der sogenannten Treibhausgase, bestimmt (Abschnitt 2.2). Die durch den Stral3enverkehr
geanderte chemische Zusammensetzung der Atnésgdbeeinflusst somit das Klima. Um diesen
Einfluss zu quantifizieren wird das Konzept des Strahlungsantriebs (RFradgiive forcing
verwendet.

Fur den Strahlungsantrieb sind einerseits direkt emittierte Spezies,N;O und CH, - verant-
wortlich, andererseits sekuadgebildete 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 ifxrbeit. F
die Berechnung ihres Strahlungsantriebigssien Annahmeiiber die Emissionen derachsten
Jahrzehnte gemacht werden. In der vorliegenden Arbeit werden die direkten Strahlungsantriebe
durch CQ und N,O nicht berechnet, da hiénfauf einem Zeithorizont von mindestens 100 Jahren
Annahmen f@ir die zukinftigen Hintergrundverteilungen dieser Spezies gemacht werdeaen.

Ozon ist strahlungsaktiv, wodurch die berechnete @mderung durch die Emissionen des
Stral3enverkehrs einen direkten Strahlungsantrieb bewirkt. Das sekurAgdroxylradikal 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 (iR)\ihGrund der
stralRenverkehrs-induzierten Konzentratéderung; tir Ozon an der Tropopause sind kurz- und langwel-

liger Anteil getrennt angegeben. Antrieb durch die Gesamtemissionen und die Emissionskomponenten des
StralRenverkehrs 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
RelativeAnderung der  Strahlungsantrieb

CHs-Lebensdauer Wi/
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 Stral3enverkehrs durch Ozon
und das Hydroxylradikal berechnet. Da es sich bei diesen beiden sekan8purengasen um in-
homogen verteilte Spezies handelt und die Wirkung einer Gifu8t von der Temperatur und der
Methankonzentration aldingt, muss bei beiden Spurengas@ndie Berechnung des Strahlungs-
antriebs der Ort der Konzentrati@gnsderung durch den Stral3enverkehiilo&sichtigt werden.

Ozon

Da Ozon eine inhomogen verteilte Spezies darstellt muss der Strahlungsantrieb mit einer Mo-
dellsimulation berechnet werdenufdie Berechnung wird der Beitrag der Ozonkonzentration,
der durch den StralRenverkehr produziert wird, afg8tg im Strahlungshaushalt betrachtet. Der
Unterschied zwischen den Strahlungsien im gestten Zustand (mit Stralenverkehr) und im
ungesbrten Zustand (ohne Stral3enverkehr) gibt den Einfluss des Stral3enverkehrs an. In der vorlie-
genden Arbeit wird der stratosaten-adjustierte Strahlungsantrieb berechnet, d.h. die Temperatur
der Stratospére befindet sich Strahlungsgleichgewicht mit der neuenpgest Ozonverteilung.

Das Berechnungsverfahren ist im DetaiStuber et al[2001] beschrieben.

Der Strahlungsantrieb wurde sowolil fOzon bestimmt, das durch die Gesamtemissionen des
Stralenverkehrs gebildet wird, als au¢l ©zon, das nur durch die Stickoxidemissionen des
Stral3enverkehr gebildet wird (Tabe8e3). Der kurz- und der langwellige Anteil des Strahlungs-
antriebs sind getrennt angegeben. Im Jahresmittel ergibt sich durch die Gesamtemissionen des
StraRenverkehrs ein Strahlungsantrieb von 0.058 3Vrer kurzwellige Strahlungsantrieb ist et-
wa um den Faktor 2 kleiner als der langwellige Anteil. Die Stickoxidemissionen alleine bewirken
einen um 0.016 W/kleineren Antrieb, der gut 70 Prozent des Antriebs des gesamten StraRen-
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verkehrs-induzierten Ozons bagt.

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 abgesciverdenLawrence et al[2001] dis-
kutieren in ihrer Arbeit die Notwendigkeit Konzentratiégmslerungen von OH, um ihre Bedeu-
tung bewerten zudgnnen, mit der Reaktionsrate einer dominanten atmasgthen Abbaureakti-

on zu gewichten. Entsprechend wikat die Bewertung in der vorliegenden Arbeit dem \&¢C

[2001] vorgeschlagenen Verfahren gefolgt. Es wird die - auf Grund der durch den Stral3enverkehr
geanderten OH-Verteilung - neue globale Lebensdauer von Methan berechnet. Diese ist definiert
als troposphrische CH-Masse geteilt durch diéprliche CH-Abbaumenge. In der vorliegenden
Arbeit wird diese Berechnundif die Troposphre bis zu einer Obergrenze von 200 hPa durch-
gefuhrt. Als Ergebnis zeigt sich eine prozentuAlederung der Lebensdauer von Methan (Tabelle
8.3), die fur die Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs - 0.7 #gbetvie die Einzelgasstudien
zeigen, ist die Gesamtwirkung das Resultat des Zusammenspiels der entgegengesetzten Wirkung
der einzelnen Spurengase (Tab@llg). Die Stickoxidemissionen bewirken eine Abnahme der Me-
thanlebensdauer (- 6.1 %) ahlrend die CO- und NMHC-Emissionen einzeln eine Zunahme der
Lebensdauer um 1.2 bzw. 1.6 % bewirken. Um aus dies@ndpgrten Lebensdauer den Einfluss

auf die Strahlungsbilanz zu bestimmen, wiid flen Gleichgewichtszustand mit einem verein-
fachten Zusammenhang nald?CC [2001] der Strahlungsantrieb berechnet. Um der festen unte-
ren Randbedingung von Methan - die Methankonzentration wird an der Erduadteriilm Modell
vorgeschrieben - Rechnung zu tragen (also der abgeésatiten Reaktion des chemischen Zusam-
mensetzung) wird die berechnete prozentdalderung von Methan nadfPCC [2001] mit dem

Faktor 1.4 multipliziert. Der hieraus resultierende Strahlungsantrieb des StralRenverkedgs betr
im globalen Jahresmittel 0.006 W#m
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Die Beitrage der einzelnen Spezies besitzen unterschiedliche VorzeichenarkerStahrend
die Stickoxidemissionen zu einem negativen Strahlungsantiieteh, bewirken die CO- und
NMHC-Emissionen einen positiven Strahlungsantrieb auf die AtmérgplEs istiir die Berech-
nung des Gesamteffekts also wichtig, die einzelnen Komponenten,- G@ und NMHC - der
Stral3enverkehrsemissionen zuilksichtigen (Abbildun@.31). Der Strahlungsantrieb der ein-
zelnen Komponenten ist amasksten @ir die Stickoxide alleine, die einen positiven Strahlun-
gantrieb von 0.056 W/fhbesitzen. Die NMHC- und CO-Emissionen bewirken auf Grund der
verkiirzten Lebensdauer von Methan einen negativen Strahlungsantrieb von 0.014 bzw. 0.011
W/m?. Die Gesamtemissionen des StralRenverkehrs besitzen im Jahresmittel nur einen geringen
gemittelten Strahlungsantrieb von etwa 0.006 mA/Michtig ist es jedoch hierbei zu notieren,
dass dieser Strahlungsantrieb der Gesamtemissionen, also der Einfluss auf die Bodentempera-
tur raumlich und zeitlich inhomogen ist. So bewirken beispielsweise die Gesamtemissionen im
Januar eine Abnahme der OH-Konzentration in der Nordherargpnd eine Zunahme in der
Stidhemisphre. 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 Atmosgire tihren. 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 Sauseri999].



Kapitel 9
Diskussion und Bewertung

Zur Beantwortung der Frage nach dem globalen Einfluss der Stral3enverkehrsemissionen auf die
chemische Zusammensetzung der Atm@sphund auf das Klima, muss auf Simulationen mit ei-

nem globalen Modell und auf Absatzungen der Emissionsmengenimkgegriffen werden. Die-

se Vorgehensweise beinhaltet Unsicherheiten, die im Folgenden eingehender untersucht werden
sollen. Diese Erkenntnissder die Unsicherheit der Ergebnisse und der Vergleich mit existieren-
den Arbeiten bilden die Grundlagérfeine Bewertung. & eine Bewertung der mit dem Klima-
Chemie-Modell erzielten Ergebnisse ist somit eine Fehlerbetrachtitigg m diesem Zusammen-

hang wird die Frage diskutiert, inwiefern das Modell ein realistisches Abbild der Atraospimd

damit des tatchlichen Einflusses des Stral3enverkehrs wiedergibt.

Auf Grund der hohen Komplexit des Modellsystems ist keine Fehlerrechnung im klassischen
Sinne ndglich, weshalb die Unsicherheit der berechneten Wirkung abgegahkird, indem Unsi-
cherheiten der wichtigsten Komponenten der Simulation diskutiert und bewertet werden. Die Be-
trachtung in dieser Diskussion geht von der Unsicherheit der Eingangsdatmdie Abbildung
der nichtlinearen Photochemie im Modell und der Modeligaiihg bis hin zu den berechneten
Strahlungsantrieben.

Fur die berechneten globalen Emissionsmengen des Stral3enverkelrCOINMHC) wur-
den relative Unsicherheiten im Bereich von 25 bis 50 Prozent abgescbhie Stickoxidemissio-
nen (etwa 8 Tg [N]) sind mit der geringeren Unsicherheit von 25 Prozent behaétbtend die
Formaldehydemissionen gut 50 Prozent Unsicherheit aufweisen. Da diese Emissionen als Randbe-
dingungen in das Modell einflieRen, setzt sich diese Unsicherheit im Modell fort. In Quellregionen
bedeutet dies (bei Annahme eines linearen Verhaltens) eine Unsicherheit des Beitragg-zur NO
Konzentration von generell 25 bis 50 ppt und in Zentren mit sehr hohgad@zentrationen bis
zu 250 ppt Unsicherheit. Ebenso besitzt der CO-Beitrag eine Unsicherheit von einigen ppb. Der
Einfluss der priraren Spezies (wie NQCO, NMHC) auf die sekuriiten Spezies (wie Ozon, OH)
ist auf Grund der komplexen Troposjlenchemie nichtlinear. Eine Analyse des Einflusses der
Unsicherheiten in den priamen Spezies auf die sekurdn Spezies Ozon und Hydroxylradikal ist
mit erneuten umfangreichen Szenariosimulationen als Serdisisitidien raglich. Eine weniger
rechenzeitintensive Variant@rfeine Abschtzung beruht auf der Analyse des photochemischen
Gleichgewichts. Hierzu wird der mit Chemiemodellen ermittelte Zusammenhang der Ozonpro-
duktion mit der Stickoxidkonzentration verwendet, um die durch typigaimgerungen 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 abgesédzt. Rir diese Abscltzung werden die in den Arbeiten vam et al. [1988]
dargestellten Ozonproduktigiten der Stickoxide als Funktion der Stickoxidkonzentration heran-
gezogenlLin et al.[1988] berechneten mit einem 1-dimensionalen Chemiemodell den Verlauf der
Ozonproduktiviéit der Stickoxide iir typische &ndliche und stdtische Bedingungen. Eine Un-
sicherheit der Stickoxidkonzentration von 25 % bedingt bei einer Stickoxidkonzentrationen von
100 ppt auf Grund der sichndernden Ozonproduktigit eine maximalénderung der Stickoxi-

de um 30 %. Die Unsicherheit der NMHC-Emissionen bewirkt je nach Hintergrundkonzentration
der Stickoxide und der NMHCs stark unterschiedliche Unsicherhéite@Zon, wie mit Hilfe des
Isopletendiagramms (Abbildur@130) abgeschtzt 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 %iir die Ozonkonzentration wesentlich.

Das Schicksal der emittierten Spurenstoffe im Modell wird entscheidend von dynamischen
Prozessen beeinflusst. Ein Vergleich des Modells ECHAM4 mit Beobachtungséihnpei-
er et al, 2001] zeigte, dass eine zu geringe Durchmischung der Grenzschicht besteht. Diese
geringe Durchmischungihrt zu einetUbersclitzung der Konzentrationen in der Bodenschicht
der Quellregionen um einen Faktor 2. In Abluftregionen, in denen Absinkbewegungen stattfin-
den, bewirkt dies hingegen eine Unteratdung von Konzentrationen von Spurengasen die in die
Grenzschicht eingemischt werderiirfFQuellregionen hat dieser Effekt in zweierlei Hinsicht Kon-
sequenzen: Erstens finden sich auf Grund der geringen DurchmiscbhbegehKonzentrationen
aller emittierten und auch gebildeten (sekareh) Spezies in der Grenzschicht. Zweitdiisrén
die ertohten Stickoxidkonzentrationen zu einer &ederung der Ozonproduktiaitder Stickoxide
im Modell (Abbildung8.30). Die Ozonproduktiviat kann sowohtiberschtzt (bei geringen NQ
Konzentrationen) als auch unterétrt (bei hohen N@Konzentrationen) werden. Hierbei kann
nur mit obiger Betrachtung der nichtlinearen Ozonprodulétvine Unsicherheit der Ozonkon-
zentration abgesézt werden. In Quellregionen werden im Mittel etwa 1 bis 3 ppbdGrch
Emissionen verursacht. Dieser Beitrag zur Konzentration kann um den Faldbar&citzt wer-
den, wodurch sich in Quellregionen (bei etwa 3 ppb,Néne Ubersclitzung der Ozonprodukti-
vitat von 20 Prozent und in Abluftregionen (10 bis 30 ppt) iberscktzung von etwa 25 Prozent
nachLin et al.[1988] ergibt. Diese Abséitzung gibt hiermit eine obere Grenie flie Uber- und
Untersclkatzung der Ozonkonzentration von maximal 1 ppb in Bod&en(1000 hPa) an. Aul3er-
dem erweist sich ECHAM4Reithmeier et a).2001] in der oberen Troposgte als zu diffusiv.

Da jedoch der Schwerpunkt der Betrachtung der Wirkung des Stral3enverkehrs auf der unteren und
freien Troposphre liegt, kann die starke Diffusivt in der oberen Troposghe hier vernacklssigt
werden.

Der Vergleich von Beobachtungsdaten mit den durch den GOME-Sensor gemessenen
Saulendichten von N@zeigte, dass in industrialisierten Regionen eine Unsicherheit der Modell-
daten von 20 Prozent besteht (Abschaif?.4). Hierbei Asst sich im Vergleich nicht abschlieRend
klaren, ob das Modell grund&lich zu hohe oder der Satellit gru@dalich zu niedrige Konzen-
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trationen angibt. Ursachéif Untersciatzungen in den Satellitenmessungen sind die verwendeten
optischen Verfahren, die in der Tropogpl bzw. in Bodendhe die geringste Sensiti&tt besit-

zen, da Absorptionslinien im Spektrum teilweise nahe deti@ing liegen. Aul3erdem sind die
Absorptionslinien in den unteren Schichten der Atma@sphdurch dendheren Druck strker ver-
breitert, wodurch sie bei gleicher absorbierender Spurengasmenge weniger stark (’tief’) sind und
somit vermehrt im Rauschen liegen. Der Vergleich der Ozonmischungdtresse im Modellsy-

stem ECHAM4/CBM-IV mit RadiosonderRoelofs und Lelieve]®000] 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-
sphare. In der vorliegenden Arbeit wurde das Chemiemodul CBM@&¥1y et al, 1989] in modi-
fizierter Form eingesetzHouweling et al. 1998], welches die Chemie deblieren Kohlenwasser-
stoffe umfasst (Abschni@®.4). Auch Studien mit dem Chemiemodul CHEM¢in et al, 2001] in
Verbindung mit ECHAM4 Matthes et al.2001] zeigten die im Winter deutlich @vhten relativen
Beitrage der Stickoxidverteilung des Strafl3enverkehrs zu den Stickoxidkonzentrationen in oberen
Schichten der Troposgine. Ebenso zeigten sich in tropischen Breiten Bgirzu den Massenmi-
schungsverdltnissen mit der gleichen &ke wie in den ardlichen Breiten. Das Chemieschema
CHEM umfasst jedoch nicht die Chemie déiheren Kohlenwasserstoffe, wodurch wesentliche
Reaktionen iir die Ozonbildung vernacissigt werden. So zeigtéfiouweling et al[1998] den
Einfluss der NMHC-Chemie auf die Ozonbildung und geben in QuellregionerAsiderung der
berechneten Ozonwerte um mehr als 30 Prozent allein durch die Chemiélteeh Kohlen-
wasserstoffe an. Dies verlangt, dass die Berechnung der Wirkung der StralRenverkehrsemissionen
auf die chemische Zusammensetzung der Trop@spmit einem Chemiemodul mibheren Koh-
lenwasserstoffen vorgenommen wird. In der vorliegenden Arbeit ist dies durch Verwendung von
CBM-IV in ECHAM4 [Roelofs und Lelieve]@000] geschehen, wodurch die erzielten Ergebnisse
den Effekt der NMHC-Chemie beinhalten.

In der vorliegenden Arbeit wird die Wirkung des Stral3enverkehrs auf globaler Skala analysiert.
Hierbei zeigte sich in Quellregionen der Nordhemiseh(Ostkiste der USA, Mitteleuropa) im Ja-
nuar und in Europa ebenfalls im Juli eine Titration von O2e0¢ O3 — NO,+ O») auf Grund der
emittierten Stickoxide (Abschni@.2.39: Verringerte Stickoxidemissionen (des Stral3enverkehrs)
fuhrten in Mitteleuropa nicht zu einer Ozonreduzierung, sondern zur einer Ozonzunahme. Diese
im globalen Modell berechnete Ozonzunahme muss in Anbetracht der numerischen Diffusivit
im Modell (siehe AbschnifB.3) weitergehend bewertet werden. Fraglich ist nun, inwiefern dieser
Effekt durch die verwendete horizontale Modellé@sting von ECHAM4 beeinflusst ist. Die nume-
rische Diffusivit verursacht, je nach chemischem Regime der OzonproduktionUiere oder
Untersclatzung der Ozonproduktiét im Modell: Im Produktionsregime wird die Ozonprodukti-
vitat unterschtzt, im Sttigungsregime jedodberschtzt. Ursache ist die dtkere Verteilung der
Stickoxide im Modellgitter und die daraus resultierenden geringeren Stickoxidkonzentrationen,
die wiederum die Ozonproduktiét der Stickoxide beeinflusst (Abschrit4). Diese Titration
von Ozon wird jedoch auch indmer aufbsenden - mesoskaligen - Modellsimulationen gefunden.
Schell et al.[2000] finden durch mesoskalige Modellierung Norddeutschland eine Ozonzu-
nahme auf Grund einer 35-prozentigen Reduktion deg-E@issionen des StralRenverkehrs (Ab-
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schnitt2.€). 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 Bhomene auf einer Skala von einigen hundert Kilometern (wie z.B. in
industrialisierten Regionen in dedrdlichen Hemispéire) abzubilden, regionale Effekt beispiels-
weise in Stadtahe lonnen jedoch nicht aufgitt werden. Somit macht das Ergebnis der in dieser
Arbeit durchgeiihrten 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 bewirktiFdie in der vorliegenden Arbeit gemachten Aussagen zur Wir-
kung des Stral3enverkehrs stellt die grobe Modelisuthg auch in den industrialisierten Regionen

der Nordhemispéire keine Einsclimkung f@ir die Qiltigkeit dar, da sie ausreichend ist, um die
geographischen Variationen abzubilden. Dennoch werden in einem globalen Modell beispielswei-
se keine regional, zeitlich undumlich begrenzten Ozonkonzentrationsmaxima abgebildet.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden quantitative Aussagber die Beeinflussung der atmo-
spharischen Verteilung von Ozon auf globaler Skala durch den StraRenverkehr geniaatgnF
Vergleich der mit ECHAM4/CBM-IV berechneten Wirkung des StraRenverkehrs auf die Atmo-
sphare mit anderen globalen Modellstudien stehen nur die ArbeitMadks und Velder$§1999]
und Granier und Brasseuf2003] zur Verfigung.Valks und Velder$1999] geben iir den Ein-
fluss der Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs im Januar einen Beitrag zur zonal gemittelten
Ozonverteilung von maximal 2 ppb in der freien Tropas@hund insgesamt mehr als 1 ppb in
der gesamten Troposate der Brdlichen Extratropen an. Sie berechnen im Juli eine maximale
Anderung der troposgttischen Ozonverteilung von 2.5 ppb in Bodéhe und mehr als 2 ppb
in der freien Tropospdre. Die im Rahmen dieser Arbeit berechneten maximalen&gtliegen
in beiden Monaten ¢her: im Januar bei mehr als 2 ppb in Bodghe und im Juli bei mehr als
4 ppb bis in die freie Tropospgine (Abbildungd.2). Das vonValks und Veldergl999] verwendete
Modell MOGUNTIA besitzt eine horizontale Aufsung von 10x10° Breite und Lange, wodurch
es zu der oben beschrieberigher- und Untersdiitzung der Ozonproduktidt 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 Aufsung deutlich dgiber ist. Mit dieser groben Aufsung knnen
kleinskalig strukturierte Fimomene und Prozesse in Regionen (wie z.B. Europa) nicht befriedi-
gend abgebildet werden. Au3erdem verwendet MOGUNTIA nicht wie ECHAM4 'online’ berech-
nete Photolyseraten, sondern verwendet vorberechnete 15-Tage-Mittelwerte. Da ditsnedié
Abbildung von Photolyseprozessen wesentlighdie Berechnung photochemischer Reaktionen
ist, werden in ECHAMA4 diese Prozesse realistischer abgebildet. Die verringerte Ozagsitrd
vermutlich durch die in MOGUNTIA vorberechneten Photolyseraten zuaszkl Die Regionen
mit maximalen Beitage findet sich - im Januar und Juli -Utbereinstimmung in beiden Modellen
bei etwa 30N. Im Januar reichen die maximalen Baije beiValks und Velder$1999] jedoch
nicht bis in Bodenahe (400 hPa bis 800 hPa)alwrend sie sich bei den in dieser Arbeit vorge-
stellten Berechnungen in einendhenbereich vom Boden bis in die freie Tropoaph(600 hPa)
erstrecken. Eine bgliche Ursache hieiii kann erneut die vereinfachte Abbildung der Photoche-
mie sein, die die insbesondere in der Grenzschicht ablaufende komplexe Photochemie nur unzu-
reichend abbildet. Eine anderebgliche Ursache - nuriif eineUbersclitzung durch ECHAM4
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- ist die zu schwache Durchmischung in der Grenzschicht, die eine zu hohe Akkumulation in Bo-
denrahe bewirkt. Im Juli finden sich b&falks und Velder§1999] - wie auch in dieser Arbeit -
die maximalen Beitige in Bodenahe. Erneut liegen die absoluten Bége in ECHAM4/CBM-
IV deutlich hoher (4 pbb) als in MOGUNTIA (nur 2.5 ppbYalks und Velders1999]). Granier
und Brasseuf2003] gebeniir die NQ,- und CO-Emissionen des Stral3enverkehrs einen Einfluss
auf die Ozonverteilung in Bodeahe 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 etwashere Ozonzunahme in diesen Gebieten von mehr als 16 %
berechnet. Sirkere Unterschiede in der Wirkung auf die Ozonverteilung zwischeg Nl Ge-
samtemissionen zeigen sich insbesondere im Pazifik und regional im Atlantik. Dort werden auf
Grund der Gesamtemissionen deutliagbhbre Beitage (mehr als 8 %) als durch die Stickoxi-
demissionen des Stral3enverkehrs (mehr als 4 %) berechnet. Die unterschiedliche Wirkung der
NOy-Emissionen alleine und der Gesamtemissionen des Straf3enverkehrs findet sich auch in den
Ergebnissen voranier und Brasseuf2003] wieder. Auch sie finden - wie in der vorliegenden
Arbeit bei der Wirkung der Stickoxidemissionen - deutlich geringere Bgéiiber den Ozea-
nen der Nordhemisgine. Ursache hieiif ist die fehlende Béicksichtigung der NMHCs, digber
die Bildung von PAN die Ozonkonzentration in entlegenen Regionedherh Der Vergleich mit
Granier und Brasseuj2003] zeigt, dass die in der vorliegenden Arbéit dlen Einfluss der Stick-
oxidemissionen berechneten Ozonl#gt durch den Stral3enverkehr vergleichbare Werte liefert.
Die Gesamtwirkung des Stral3enverkehrsemissionen (einschlie3lich NMHCs) unterscheidet sich
insbesondere in entlegenen Regionen. Es wird deutlich, dadgfvollsndige Modellierung des
Einflusses des Stral3enverkehrs, die NMHC-Emissionen in geeigneter Weiskdientigt werden
mussen.

Fur den Beitrag zu den N@Konzentrationeruiber den Ozeanen geb&mwanier und Brasseur
[2003] typischerweise 0 bis 4 % (etwa 1 ppt) an. In déhl von Kisten 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 dig-Ki@hzentrationsverteilung
besitzen. Nur in deri@hemisphre werden in den Abluftgebieten der Quellregionen in der vorlie-
genden Arbeit deutlichdhere Beitage berechnet, beispielsweise mehr als 16 % vor detdvon
Stidamerika und Ozeanien. Der Vergleich mit der Wirkung der Gesamtemissionen (im Unterschied
zu Granier und Brasseuj2003] inklusive NMHC-Emissionen) zeigt jedoch deutliche Unterschie-
deliber den Ozeanen. Regionen mit Bagen unter 4 % verschwinden in der Nordheméphm
Atlantik und Ostpazifik fast vollgindig und in weiten Teilen werden Béige zwischen 16 und
32 % berechnet. Die geringeren Ozonzunahmen kommen dadurch zustande, dass der wesentli-
che Prozesdir die Ozonbildung in entlegenen Regionen - die Bildung von PANs auf Grund der
NMHC-Emissionen - irGranier und Brasseuf2003] nicht beticksichtigt wird.

Nun wurde mittels der Simulationen ein Anstieg des tropasgbhen Ozons auf Grund
des StralRenverkehrs berechnet. Fraglich ist, inwiefern der berechnete Anstieg dem Einfluss
des StralBenverkehrs in der realen Atma@sphentspricht. Hier é&nnen Simulationen von
praindustriellen Verhltnissen Aufschluss geben, in dem sie mit dem in Messungen beobachte-
ten Anstieg innerhalb der letzten 100 Jahren verglichen werden. Hiermit karértgeklkden, in-
wiefern die Modelle in der Lage sind, eine Atmogph mit geringeren Spurengaskonzentrationen
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abzubilden. Dies ist entscheidend, #nderungen der chemischen Zusammensetzung der Mo-
dellatmosphre auf die reale Atmospheubertragen zu@nnen. Mit dem in dieser Arbeit verwen-

deten Modell ECHAM4 wurde voRoelofs et al[1997] die Ozonkonzentrationsverteilung einer
Simulation der paindustriellen mit der der heutigen Zusammensetzung verglichen. Sie finden im
Jahresmittel Zunahmen des Bodenozons in Payerrié&(470) von 13 ppb auf 31 ppb. An wei-

teren Stationen finden sie Zunahmen des Jahresmittels um etwa 13 ppb in der Nordaeamisph

in Mauna Loa (20N, 156'W) und in Mace Head (53, 10°W). Dies stellt eine Verdopplung

der Ozonkonzentrationen dar, vereinzelt sogar mehr. In ddh&@nisphre findenRoelofs et al.

[1997] Zunahmen um 9 ppb (Cape Grim,°&] 1450). Messungen vom Ende des letzten Jahr-
hunderts zeigen, dass die Bodenkonzentrationen in Europa bei etwa 10 ppoliagrid Kley

1988] und somit seitdem mindestens um den Faktor 2 zugenommehnld&inko et al.[1994]

finden an hochgelegenen Messstationen (etwa 20Q@mh@n NN) eine Zunahme auf Werte von
nahezu 50 ppb, also einen Faktanf im Vergleich zu den Messungen aus Montsoldlg und

Kley, 1988]. Rir den Vergleich der Bodenmessungen wird Payerne audggewa diese Station die
eurofaische Hintergrundverteilung widerspieg@&belofs et al[1997] finden einéahnlich starke
Zunahme der heutigen im Vergleich zu deaipdustriellen Ozonverteilung. Die vdviarenco et

al. [1994] angegebene Zunahme um den Fakiof fvird in ahnlicher Sarke in Radiosondenmes-
sungeniber Boulder, USA wiedergegeben. Das Modell ist also in der Lage, di@&hordnung

des beobachteten Anstiegs wiederzugeben. Somit kann die berechnete Ozonzunahme durch den
Stral3enverkehr als GBenordnungifr die tatéichlich dem Stral3enverkehr als atsiche Quelle
zuzuordnenden Beitrag gesehen werden. In der vorliegenden Arbeit wurde an den oben genannten
drei Stationen eine Ozamderung 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 StralRenverkehr bei knapp 40 Prozent, in Trivandum bei mehr als 80 Prozent und in Mauna
Loa bei 50 Prozent. Somit liegt der relative Anteil des StraBenverkehrs an der gegamiéznng

der Ozonaulen tendenziell@her als der Anteil der Emissionen an den Gesamtemissionen.

Auch die Radiosondenmessungen der letzten Jahrzehnte zeigen einen Anstieg des tro-
posplarischen Ozons. Dieser bagt in der Tropospire (Messungjiber der Station in Hohenpei-
Renberg) in der Gif3enordnung von 10 Prozent pro Dekade (1967-190AUde 2000;0ltmans
et al, 1998]. Auf 40 Jahre hochgerechnet entspricht dies in der unteren Tr@yesplmahmen in
der GiRenordnung von etwa 20 ppb und in der oberen Trogimeplon etwa 80 ppb. Die Modell-
simulation errechnete nuirfden StralRenverkehr eine Zunahme von mehr als 5 ppb in Batlenn
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 Stralenverkehr verursacht etwa 40 Prozent der Stickoxidemissionen
und etwa 30 Prozent der anthropogenen NMHC-Emissionen. Somit spiegelt der am Boden berech-
nete Einfluss des Stral3enverkehrs in etwa den 30-prozentigen Anteil des StralRenverkehrs an den
Stickoxidemissionen wider. In der oberen Tropda@besitzt der Stral3enverkehr jedoch nur einen
geringeren Einfluss auf die atmogplsche Ozonverteilung. Wie im Vergleich vorgprdustrieller
und aktueller Konzentration gezeigt, bildet das Modell historische Ozonzunahmen realistisch ab.
Somit kbnnen die fir den StralRenverkehr berechneten Begirin dieser Gi3enordnung als rea-
litatsnah - @ir das Szenario einer voléstdigen Einstellung des Stral3enverkehrs und somit dessen
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Tabelle 9.1:Einfluss des StraRenverkehrs auf das Klima: Strahlungsantrieb durch straBenverkehrs-
induziertes Ozon (in W/R) am Oberrand der Tropopaus8nderung der ChiLebensdauer (in %)
durch stral3enverkehrs-induzierte Hydroxylraddkalerung und daraus resultierender Strahlungsantrieb (in
W/m?).

Strahlungsantrieb durch Ozon

Januar Juli Referenz

W/m? W/m?
Gesamtemissionen 0.040 0.078 diese Arbeit
Stickoxidemissionen 0.028 0.056 diese Arbeit
Stickoxidemissionen 0.022 0.023 Vdlks und Veldersl999]

Global gemittelter Strahlungsantrieb durch Hydroxylradikale
Anderung der Strahlungs- Referenz
CHgy-Lebensdauer antrieb

[%0] W/m?
Gesamtemissionen -0.7% - 0.006 diese Arbeit
NOy-Emissionen -6.1% - 0.056 diese Arbeit
NMHC-Emissionen +1.6% +0.014 diese Arbeit
CO-Emissionen +1.2% +0.011 diese Arbeit
NOy- und CO-Emissionen -3% - dranier und Brasseyr2003]

Emissionen - eingesélet werden.

Fur die Hohe dieses Beitrages spielt weiterhin das chemische Regime eine wichtige Rolle. Bei
der in dieser Arbeit angewendeten Methode erhalteatziishe Stickoxidemissionen des Stral3en-
verkehrs in stickoxidreichen Regionen eine geringere Ozonprodaéktais die im Hintergrund
verbleibenden. Diese Methode ist gerechtfertigt, wenn der Frage nachgegangen wird, welchen iso-
lierten Einfluss der StraRenverkehr auf die chemische Zusammensetzung hat. Es werden Aussagen
erzielt, die nicht von hypothetischen Annahmigrer nogliche Zu- oder Abnahmen der Emissio-
nen aus anderen Quellen d@pigen. Die Frage, die beantwortet wurde heil3t also konkiesr
welche Mechanismen beeinflussen die Stral3enverkehrsemissionen die chemische Zusammenset-
zung der Atmospére.

In der vorliegenden Arbeit wurde aus d&nderung der Konzentrationsverteilung von Ozon
und OH der indirekte Strahlungsantrieb des StraRenverkehrs alggséls ergab sichif Ozon
ein Jahresmittel von 0.058 Wi{Gesamtemissionen) bzw. 0.042 W/igStickoxidemissionen)
(Tabelle9). Die Monatsmittel @ir Januar und Juli sind in Tabel@®zusammengestellWalks und
Velders[1999] berechneten einen Strahlungsantrieb von 0.0223AffmJanuar und 0.023 W/
im Juli. In der vorliegenden Arbeit wurde im Januar ein Strahlungsantrieb durch die durch die
NOyx-Emissionen induzierte Ozoristing berechnet, der gut 25 Prozedhhr ist. Im Juli ist der
in dieser Arbeit berechnete Wert doppelt so hoch, wie Valks und Velder§l999] angegeben.
Roelofs et al[1997] sclatzten den Strahlungsantrieb des auf Grund der gesamten anthropogenen
Emissionen gebildeten Ozons mit 0.42 W/ab. Der Strahlungsantrieb durch Ozon, der in der
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vorliegenden Arbeitiir die Emissionen des Stral3enverkehrs {NOIMHC, CO) berechnet wurde,
liegt mit einem Jahresmittelwert von 0.058 WHi0.040 W/n? im Januar und 0.078 W/mm
Juli) noch einmal 30 Prozenbher. Dies &sst den Schluss zu, dass auch die NMHC-Emissionen
einen wesentlichen Beitrag zum tropo&pkchen Ozon und folglich zum Strahlungsantrieb des
Stral3enverkehrs liefern.

Neben Ozon bewirkt der Stral3enverkehr einen weiteren indirekten Strahlungsantrieb auf Grund
der Anderung des Hydroxylradikals. Dieser Antrieb kann in Form déinglerten Lebensdauer
von Methan angegeben werden. Andererseits stellt dies ein Maflegf Oxidationskapazit der
Atmosplare dar. Er die Stickoxid- und CO-Emissionen des Stral3enverkehr g&€sanier und
Brasseuf2003] eine um etwa 3 Prozent verringerte Lebensddirdviethan 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 - unimkBiehtigung
der NMHC-Emissionen - einénderung der Lebensdauer um - 0.7 %. Hier zeigt sich, dass der
Einfluss des StralRenverkehrs durch dietB&sichtigung 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 Stral3enverkehrsemissionen
verringern die Lebensdauer von Methan gerimggd (um - 0.7 %) und bewirken so einen negativen
Strahlungsantrieb des Stral3enverkehrs. Die 8g#rder einzelnen Spurengase belaufen sich auf
Strahlungsantriebe zwischen - 0.056 V¥/omd 0.014 W/m. Der resultierende Strahlungsantrieb
der Gesamtemissionen Straf3enverkehrs ist jedoch zeitlicraunaich inhomogen: in den Mona-
ten Januar bis Mai ist er positiv und von Mai bis Dezember ist er negatatzHch ist er Aumlich
inhomogen dahingehend, dass beispielsweise im Januar auf der Nordhenesiphdeutliche Zu-
nahme auf derigdlichen Hemispérre jedoch eine Abnahme zu verzeichnen ist.



Kapitel 10

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die Wirkung von Stral3enverkehrsemissionen auf die
chemische Zusammensetzung der Atm@splauf globaler Skala bestimmt. Hierbei wurden erst-
mals in einer globalen Untersuchung, neben den Stickoxid- und Kohlenmonoxidemissionen, die
Nicht-Methan-Kohlenwasserstoff (NMHC)-Emissionen des Stral3enverkehrs oakisezhtigt.

Fur die Beantwortung dieser Fragestellung wurden Experimente mit dem globalen Modell
der Allgemeinen Zirkulation ECHAM4 in Verbindung mit dem Chemiemodul CBM-IV durch-
gefuhrt. Das Chemiemodul CBM-1V basiert auf einem strukturellen Kohlenstoffbindungsschema
und erlaubt so die Bécksichtigung der Chemie debheren Kohlenwasserstoffe in einem globa-
len Atmosplkarenmodell. Die als Eingangsparamei@r die Simulationen bditigten Stral3enver-
kehrsemissionen der Stickoxide, des Kohlenmonoxids und der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe
wurden auf der Grundlage von Treibstoffverbrauchsdaten abgescbie Stickoxidemissionen
des StraRenverkehrs betragen (8.8.8) Tg [N] a 1, die Kohlenmonoxidemissionen (2Q686)

Tg [CO] a* und die NMHC-Emissionen (344 18.9) Tg a ' weltweit. Die Unsicherheiten die-

ser Emissionsmengen betragen somit 25 Proz@ngfickoxide, 52 % iir Kohlenmonoxid und

65 % fur die Gruppe der NMHCs. Die Emissionen des StralRenverkehrs besitzen einen Anteil
von 20 bis 30 Prozent an den anthropogenen Emissionen von Stickoxid, Kohlenmonoxid, Nicht-
Methan-Kohlenwasserstoffen, Rufd und Kohlendioxid.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchggirten 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 werdem\§ien in der Projektionir 2020
mindestens doppelt so hohe Stickoxidemissionen wie im Jahr 1990 berechnet. Der Grund hierf
ist das shrkere Wirtschaftswachstum in diesen Regionen. Die auf diese Weise duirctigaf
Abschatzungen stellen tendenziell untere Grenzen dar, da auch in den weniger industrialisierten
Regionen eine Effektiviitssteigerung beim Treibstoffverbrauch ibité der Steigerung der Pro-
duktionsfaktorproduktiviaiten angenommen wurde.

Der Vergleich der simulierten Verteilungen der NSGaulendichten mit den Messungen des
GOME-Sensors zeigte, dass die grundlegenden atraasphen Verteilungen im Modell im Rah-
men der Fehlerquellen (Bélkung, Bodenschicht) widergegeben werden. Die Amplitude des Jah-
resverlaufs von regional gemittelten tropogpbchen N@-Saulendichten befgt etwa 20 Prozent
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im Sommer. Die im Winter gefundeneitheren Abweichungendkanen mit der bheren Variabi-
litat und einer stark begrenzten Grenzschicht inedet werden. Bhere Unterschiede - mehr als
50 Prozent - zeigen sich nur in Gebieten in denen sehr geringe tréresgte &ulendichten von
weniger alsl0- 10 Mol./cn? in den Satellitendaten vorliegen.

Die Gesamtemissionen des Stral3enverkehrs bewirken eine Zunahme des tiopdseh
Ozons nicht nur in den Quellregionen der Nordhemispl{um mehr als 20 Prozent) sondern auch
in den entlegenen Regionen der Nordhem@&ph{um mehr als 12 Prozent). Mit Hilfe ZAtglicher
Simulationen, in denen die Wirkung einzelner Spurengasemissionen untersucht wurde, konnte
gezeigt werden, dass die Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs insbesondere in den Quell-
regionen fir die Ozonzunahme verantwortlich sind. Die Ozonbildung erfioligtr den NQ@-HO-
Zyklus. Rir Ozonbeitége in Abluftregionen und in entlegenen Regionen sind jedoch die NMHC-
Emissionen verantwortlich: Sie bewirken die vermehrte Bildung von PAN (Peroxyacetylnitrat),
einer tempaidren Reservoirspezies des jdie bei niedrigen Temperaturen (in der freien Tro-
posplare) thermisch stabil ist. Sinken diese Luftmassen in entlegenen Regionen ab, steigt die
Temperatur und PAN zeifit thermisch, wobei NQfreigesetzt wird. Somit erdglichen NMHC-
Emissionen den Transport der Stickoxide aus den Quellregionen in entlegene Regionen. Diese
zusatzliche NQ-Quelle fihrt typischerweise in etwa 700 hPa zu einer Netto-Ozonproduktion.

Der Straf3enverkehr bewirkt somit eine Bhiung der Ozonkonzentration im zonalen Mittel im
Juli um bis zu 16 Prozent in der unteren Tropagghder Brdlichen Breiten. In derigllichen
Hemisptare liegt der relative Beitrag unter 4 Prozent. Im Januar liegen die relativerag=iim
der Nord- und 8dhemisphre bei mehr als 8 Prozent. Damit werden in dédlishen Extratropen
Ozonbeitage in der gleichen Gssenordnung wie inandlichen Breiten verursacht, obwohl dort
nur 3 Prozent der globalen Emissionen des Stral3enverkehrs freigesetzt werden. Ursaizhe hierf
ist erstens die solare Einstrahlung, die die Photochemiédhemisphrischen Sommer veeskt.
Zweitens liegen in derigllichen Hemispére die Hintergrundwerte deutlich niedriger als in der
Nordhemisphre, wodurch kleine absolute Bagte, hohe relative Anteil darstellen. Drittens be-
wirkt die nichtlineare Photochemie, dass die Ozonprodultiviei niedrigen Stickoxidwerten (je-
doch erst ab einer Grenze von etwa 30 ppt liegé&meh ist.

Zu den prinaren Spezies in der Atmosaite (NQ, CO, NMHC) tiagt der Stral3enverkehr bis
zu 60 Prozent bei. In den Einzelgasstudien -\NOO, 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 Beitige hier deutlich einen Schwerpunkt der Wirkung in arktischen Breiten
aufweist. Die NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrs besitzen also insgesamt einen nicht zu ver-
nachhssigenden 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. Ursach# Isedie
im Sattigungsregime mit steigender f®onzentration abnehmende Ozonprodukiiviind die
Titration von Ozon. Die hieraus resultierende Ozonabnahme wird in Europa das ganze Jahr und in
den USA im Juli berechnet.

Die Gesamtemissionen des StralRenverkehrs tragen je nach Jahreszeit zu einer deutlichen
Erhdhung der troposgdrischen Ozoré&ulendichten bei: bis zu 2.1 DU (im Januar) und bis zu
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5.2 DU (im Juli). Die Stickoxidemissionen alleine bewirken geriiggf schvachere Zunahmen

von 1.8 DU im Januar und 4.2 DU im Juli. Regional gemittedigtr der Stral3enverkehr in den
nordlichen Extratropen 1.4 DU im Januar und 3.0 DU im Juli bei. Aus Modellberechnungen ergibt
sich eine Ozonzunahme seiprdustriellen Zeiten zwischen 10 und 14 ppb an Stationen in der
Nordhemisphre [Roelofs et al.1997]. Hiervon werden, wie in der vorliegenden Arbeit berechnet,
etwa 5 ppb durch den StralR3enverkehr verursacht.

Da die vorliegende Arbeit gezeigt hat, dass der StraRenverkehr einen deutlichen Einfluss auf die
Ozonverteilung besitzt, sindif die Planung raglicher MaRnahmeriif Reduzierung des Boden-
ozons sowohl die Einzelgasstudien, als auch die regionalen Studien von Interesse. So zeigte die
alleinige Reduktion der Stickoxidemissionen niéberall eine Ozonreduzierung. In den regiona-
len Studien zeigte sich die Fernwirkung auch der StraRenverkehrsemissiane@mé-erfolgrei-
che Vermeidungsstrategie ist es daher notwendig, sowohl eirielBachtigung des chemischen
Regimes, als auch international koordinierte Mal3nahmen zu ergreifen.

In den Sensitivihitsstudien, in denen regionale Emissionen einzeln betrachtet wurden, zeigte
sich die Fernwirkung des StraRenverkelitber dem Nordatlantik werden etwa 2 ppb durch den
StralRenverkehr der USA und 0.5 ppb durch den Europas verursacht. Auch wird durch in den USA
verursachte Emissionen Ozaiber den euragaschen und vorderasiatischen Kontinent transpor-
tiert. Das bedeutet, die Emissionen aus den USA beeinflussen derdaisgtogn Kontinent. In Eu-
ropa durch den Stral3enverkehr emittierte Stickoxide werddrer die Bildung von PAN - in den
sudostlichen Mittelmeerraum und nach Vorderasien transportiert. Dort bewirken sie eine deutlich
Ozonzunahme in der freien Troposph.

Neben der Wirkung auf Ozon beeinflusst der StralRenverkehr die atérgsgie 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 Nordhemasptstatt. In den Einzelgasstudien zeigte sich,
dass nur die Stickoxidemissionen eine &rbng des OH-Radikals bewirken. Die Kohlenmonoxid-
und NMHC-Emissionen hingegen bewirken eine Abnahme der OH-Konzentration in der gesamten
Troposplare, insbesondere irbrdlichen Breiten. Somit istlir die Wirkung der Gesamtemissio-
nen des StralR3enverkehrs entscheidend, wie stark die einzelnen Effekte jeweils sibdn&iegt
in der Nordhemispéire im Juli die Wirkung der Stickoxidemissionen - insgesamt wird OH gebil-
det - im Januar hingegdiberwiegt die Wirkung der NMHCs und CO - insgesamt wird durch die
Stral3enverkehrsemissionen OH abgebaut.

Auf Grund derAnderung der chemischen Zusammensetzung der Atndospbeeinflusst der
StralR3enverkehr die Strahlungsbilanz. Sowohl Ozon auch als das Hydroxylradikal verursachen
einen Strahlungsantrieb auf die Klimasystem. Die Zunahme des tragasgien Ozons durch
die Emissionen des StralRenverkehrs bewirkt wie in der vorliegenden Arbeit berechnet einen jah-
resgemittelten Strahlungsantrieb von 0.058 \Al/Ebenso wurde der indirekte Strahlungsantrieb
durch dieAnderung der Konzentrationsverteilung des Hydroxylradikals berechnet. Der indirekte
Strahlungsantrieb wurdoer die Wirkung von OH auf Methan abgeatdt. Somit ergibt sich das
globale Jahresmittel des indirekte Strahlungsantriebs durch die Gesamtemissiorireindd
0.006 W/n? (Anderung der Oxidationskapaiitum -0.7 %). Wichtig ist es hierbei zu bemerken,
dass sich dieser geringe Effekt als Summe der drei Einzeleffektg, (NKAHC und CO) ergibt.

Der resultierende Strahlungsantrieb igtimlich und zeitlich inhomogen.&mlich inhomogen
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insofern, dass beispielsweise im Januar ein positiver Antrieb in der Nordheiresyind ein nega-

tiver Antrieb in der Sidhemisphre 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 Atdrespihren. Somit

kann der in der vorliegenden Arbeit berechnete Strahlungsantrieb zwar als Berechnungsgrundla-
ge dienen, die geographische Verteilung beispielsweise des bodennahen Temperaturresponses auf
solch inhomogene S8tungen der Strahlungsbilanz ist jedoch derzeit noch nicht aoksy be-

kannt [PCC, 2001].

Wie die vorliegende Arbeit gezeigt hat, ist die Beksichtigung von éiheren Kohlenwasserstof-
fen auch in globalen Modellen entscheideaddie Wirkung der Emissionen des Stral3enverkehrs.
Wichtig ist es nun, die Unsicherheit der globalen NMHC-Emissionskataster - @u@nizelne
emittierte Spezies - deutlich zu verringern. Wie die in der vorliegende Arbeit duidghdgeMorstu-
die gezeigt hat, spielen Aromaten zumindest regional eine Rolldié photochemische Ozonpro-
duktion. Somit ist esifr die Berechnung der Auswirkungen des StraR3enverketinsehenswert,
die Gruppe der Aromaten explizit im Modellschema zulloi&sichtigen.

Der Stral3enverkehr besitzt auf Grund der Bildung von trop@sgthem Ozon und von Hy-
droxylradikalen einen indirekten Strahlungsantrieb auf die Atmasptder dem des Flugverkehrs
vergleichbar istPrather und Sauseri999]. Wesentlichiir den Vergleich unterschiedlicher Ver-
kehrstager ist es nun, geeignete Mal3zahlen zu entwickeln, die wesentliche Parameter, wie bei-
spielsweise die Verkehrsleistung, beksichtigen.

Aktuell ricken Partikelemissionen des Stral3enverkehrs in das Zentrum der Aufmerksamkeit.
Sie besitzen eine direkte und eine indirekte Wirkung auf die Strahlungsbilanz. Ein wichtiger Ein-
gabeparameteiif Studien zur Wirkung dieser Emissionen sind Emissionskatastd?drtikele-
missionen und deren V@uifersubstanzen. 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 Atdresphodells, das ein Aero-
solmodul umfasst, ein hoher Forschungsbedarf.liaftige Studien zur rfaglichen Vermeidungs-
strategien sollten bécksichtigen, dass eine Reduzierung von Partikelemissionen i.d.R. mit einem
Anstieg der Stickoxidemissionen des Stral3enverkehrs verbunden ist, so dass eine neue Bewertung
der Auswirkungen der NQEmissionen notwendig wird.
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Anhang A

Verzeichnisse

A.1 Abklrzungsverzeichnis

AMF Luftmassenfaktor (englir Mass Factoj

BSP Bruttosozialprodukt

CBM-IV  Chemieschema (engCarbon-Bond-Mechanism-)V

DOAS Messmethode (endDifferential Optical Absorption Spectroscopy

ECHAM Atmosplarenmodell des ECMWF, HAmburger Version

ECMWF Europ. Zentrumifr MittelfristvorhersageEurop. Cent.f.Medium-range weather foregast
EDGAR Emissionsdatenbank (engmission Database for global atmospheric research

EIT Uberganggkonomien (engleconomies in transitiol

GEIA Emissionsdatenbank (en@lobal Emission Inventory Activity

GOME Ozonmessprogramm (en@lobal Ozone Monitoring Experimént

GUS Gemeinschaft unalhhgiger Staaten (ehem. Sowjetunion)

HC Kohlenwasserstoffe (endlydrocarbon¥

IEA Int. Energieagentur (englnt. Energy Agencgy

IEO Int. Energieprognose (enghternational Energy Outlogk

IPCC Regierungshergreifende Komm. zum Klimwandel (engit. Panel for Climate Change
ITCZ Innertropische Konvergenzzone

LS Untere Stratosgre (engllower stratosphere

NMHC  Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe (engbn-methane-hydrocarbons
OECD Organisationifr wirtschaftliche Zusammenarbeit und Entwicklung

PBL Planetare Grenzschicht (englanetary boundary laygr

RF Strahlungsantrieb (enghdiative forcing

TEM TroposplarischetUberschuss Methode (GOME)

TFP Produktiviit der Produktionsfaktoren (engptal factor productivity

UNSTAT Statistikabteilung der Vereinten Nationdsnjted Nations Statistic Divisign
uT Obere Tropospdre (englupper troposphere
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A.2 Verzeichnis der chemischen Spezies

Aceton

Aldehyde

Ethan

Formaldehyd
Hydroperoxyradikal
Hydroxylradikal
Kohlenmonoxid
Methan
Methylhydroperoxid
Peroxyradikal
Peroxyacetylnitrat
Salpeteraure
Stickstoffdioxid
Stickstoffmonoxid
Stickoxide

Toluol
Wasserstoffperoxid
Xylen

CHC(O)CHs

RHO

GHs
CHO
HQ

OH
(6{0)

CH
CH3OOH
RQ@
CECOONO;,
HNQ

NG
NO
NQ

Methylbenzol (GHg)

407]
Trimethylbenzol (@H10)
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Anhang B

Technische Beschreibungen

B.1 Emissionen des StralRenverkehrs

B.1.1 Zusammensetzung des Abgases

Fur die Verbrennung fossiler Treibstoffe im Stra3enverkedmrien mittlere Emissionsindices in
Gramm pro kg verbranntem Treibstoff angegeben werden. liti@rfirden die Emissionsfaktoren
(pro GJ verbranntem Treibstoff) nalivier et al. [1996] undKohler et al.[2001] umgerech-

net (TabelleB.1). Fur die Berechnung wurde eine mittlere Zusammensetzung des verbrauchten
Treibstoffs von 55 % Benzin und 45 % Diesel angenomm#$TAT 1997]. Ruliemissionen ent-
stehen nur durch die Verbrennung von Dieseltreibstafif. die Berechnung wurde ein Verbrauch
von 73 Prozent des weltweiten Verbrauchs in OECihnlern angenommen. Die in TabeBel
zusammengestellten Emissionsindices sind in Abbild@iBgraphisch dargestellt.

Tabelle B.1:Mittlere Emissionsindices (El) der Verbrennung fossiler Treibstoffe im Stral3enver-
kehr in g pro verbrauchtem kg Treibstoff .

El Masse-
pro kg Treibstoff einheit
Kohlendioxid 850 ¢[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]
Ruf3 4.2 g[C]
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B.1.2 Kohlendioxidemissionen des Stral3enverkehrs nach IMAGE 2.1

Wie in Abschnitt5.1 erwahnt, wird bei Alcamo et al, 1998] fur die CQ-Emissionen der Sek-

tor StralRenverkehr nicht separat angegeben, sondern nur der Transportsektor explizit ausgewie-
sen. Der Transportbereich produziert etwa ein Viertel der gesamten anthropogenen fossilen CO
Emissionen. Ge#ss den EDGAR 2.0 Daten bagit der relative Anteil des StralRenverkehrs an

den Emissionen des Transportsektors etwa 60 Prozent. Dieser Wert wurde verwendet, um den
Anteil des Stral3enverkehrs in den Daten nakltgmo et al. 1998] auszuweisen. Die auf diese
Weise berechneten GEEmMissionen des StralRenverkehisden Zeitraum 1970 bis 1990 sind in
TabelleB.2 dargestellt. Auf diese Weise ergibt sich eine£ZEmissionsmenge durch den Stral3en-
verkehr im Jahr 1990 von 0.9 Pg [C]. Bei den EDGAR 2.0 Daten wuiiddie Gegeiiberstellung
zusatzlich ein Teil der beim Transport in Pipelines entstehenden Emissionen zum Transportbereich
addiert, da diesablicherweise in der IEA-Statistik und damit béilfamo et al,. 1998] ebenfalls
diesem zugerechnet werden.

B.1.3 Geographische Verteilungen der Emissionen

Da die Stickoxidemissionen aller Quellen die chemische Zusammensetzung der Adneoseh
sentlich beeinflussen, sind diérfdie Modellsimulationen zusammengestellten Dadéresin Ab-
bildungB.1.3graphisch dargestellt. In Afrika undiBamerika zeigen sich im Juli deutlicblimere
Emissionen aus der Biomasseverbrennung. Biogene Stickoxidemissionen, aus Mikroorganismen
in Boden, weisen maximale Emissionsraten in den warmen Monaten des Jahres auf.

B.1.4 Emissionen der NMHCs: Bindungstypen

Das verwendete Chemieschema CBM-IV Schema (eaghon-bond-mechnismmachGery 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. Entsprechendissen NMHC-Emissionen von den expliziten Spezies in diese Gruppen

Tabelle B.2:Anthropogene C@Emissionen aus der Verbrennung fossiler Treibstoffe: Gesamtemissionen
und Anteil des Transportsektors nadkidamo et al. 1998] und Anteil des Stral3enverkehrs nach obiger
BerechnungKursiv). Mengen in Pg [C] pro Jahr und relativer Anteil an den gesamten anthropogenen Emis-
sionen aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe.

Zeitraum Gesamt-  Transportsektor Stral3enverkehr
emission Emission Anteil Emission Anteil

1970 4.3 1.0 23% 0.6 14 %
1975 4.6 11 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 15 25% 0.9 15%
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umgerechnet werden. Zaizlich werden schnelle Abbaureaktionen, die unterhalb des Zeitschritts
liegen, auf die Weise backsichtigt, dass direkt das Abbauprodukt emittiert wird. Aceton wird bei
der Oxidation von Propan gebildet. Da Propan jedoch nicht explizitim Chemie-Schema dargestellt
ist, wird dem Ansatz votWang et al.[1998] gefolgt und eine direkte Quelléif Aceton ange-
nommen, mit einer 80 % Effizienz der Oxidation von Propan, das eine anthropogene dpke|ist
von 7.8 Tg C pro Jahr besitzt. In TabeBe3 sind die in der Simulation integrierten Emissionen
den urspiinglichen Werten einander gegdrergestellt. Es ergeben sich schlief3lich die in Tabelle
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Abbildung B.1:NOx-Emissionen im Jahr 1990 (Juli): Stralenverkeltuef) und alle Quellen ohne
Blitze (unter in Molekule/n?s (Referenzen siehe TabeBe?). Globalmengen pro Jahr: StraRen-
verkehr 8.8 Tg [N], alle Quellen (ohne Blitze) 33.1 Tg [N]. Die verwendete Pid@grentspricht
der geograpischen Modellagfung.
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B.3 zusammengestellten Stralenverkehrsemissionen in den Kategorien Einfachbindung, Doppel-
bindung, Ethen, Formaldehydpherkettige Aldehyde, Methylglyoxal und Aceton. Der Vergleich

der beiden unterschiedlichen Angaben zeigt deutliche Differenzen, insbesondere bei den Alkanen
und bei Methylglyoxal. Auf Grund der substituierten Emissioni@ntfeispielsweise Xylen unter-
scheiden sich die in das Chemieschema umgerechneten Baeensilweise erheblich. Bei den
Alkenen, Ethen, Aldehyden und Formaldehyd betragen die Abweichungen rund 40 Prozent.
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Abbildung B.2:NMHC-Emissionsrate im Jahr 1990, StraRenverkehr 34.4 Tg [C] (oben) und alle
Quellen 175.9 Tg [C] (unten) in Molélke m~2s~1 [Olivier et al., 1996].
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Tabelle B.3: Jahrliche NMHC-Emissionen des StralRenverkehiis €lie Modellierung mit
ECHAM4 mit hoheren Kohlenwasserstoffen in Tg [C] pro Jahr.

Gruppe Typ Emissionen im Modell EDGAR 2.0 Véiinis

Fossil Stral3e StralRe Modell/Daten
Tg [Cllyr  Tg|[C]lyr Tg [Cllyr

Einfachbindung  PAR 54042 33098 14743 224

Doppelbindung OLE 1429 1287 1853 0.69

Ethen ETH 2519 1047 1484 1.42

Hohere Aldehyde ALD?2 182 161 220 0.73

Formaldehyd CH20 210 165 249 0.66

Andere (Rest) 8060

Gesamt 58989 36277 28310 1.28

3ohne PAR aus XYL

B.1.5 Emissionen der Sensitivdtsstudie Aromaten

In der Modellversion vonHouweling 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 Serdi$isitidie alternativ Methylglyoxal,
Formaldehyd unddhere Aldehyde emittiert.

B.2 Berechnung eines verbrauchsorientierten Katasters

Bei einem verbrauchsorientiertem Ansatz berechnet sich die EmiEsjoginer Spurengaskom-
ponenta durch die Verbrennung des Treibstojfffaus dem Produkt des Verbrauchs des Treibstoff
bj mit einem spezifischen, aggregierten Emissionsfak&t "

Eij=bj-ER7". (B.1)

Der aggregierte Emissionsfaktﬁﬁ?}gg gibt hier die mittlere pro Energieeinheit freigesetzte Emis-
sionsmenge an, die durch die Gewichtung der Emissionsfaktoren der unterschiedlichen Fahrzeug-
typen und Geschwindigkeiten entsteht.ﬁ?ﬂfspiegelt somit die in einem Lanibliche Flotten-
zusammensetzung, Abgasstandards und den Modal-Split (Aufteilung der gefahrenen Strecken auf
unterschiedliche Stral3entypen und damit Geschwindigkeiten) wider. Das Produkt aus national ver-
brauchter Treibstoffmenge und aggregiertem Emissionsfaktor gibt die nationale Emissionsmenge
an. Die im StralRenverkehr eingesetzten Ener@ietr sind fossile Brennstoffe, die in einem Ver-
brennungsmotor oxidiert werden. Somit wird der Verbrabichls Menge der verbrannten fossilen
Treibstoffe angegeben. Als Einheiirfdiese Treibstoffmenge wird die in ihr enthaltene Energie
gemessen.

Angabeniiber 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 Zinken, wurden geographisch aufagk Informatio-
nenuber die Verteilung des Stral3enverkehrsdigyt. Die Bewlkerungsverteilung stellt eine ge-
eignete Angabelir die geographische Verteilung der nationalen StraRenverkehrsemissionen dar.

In der vorliegenden Arbeit wird ein Emissionskataster des Stralenverkehrs mit einem ver-
brauchsorientierten Ansatz naChivier et al.[1996] berechnet. Als Grundlag@arfden Verbrauch
der fossilen Brennstoffe wird die Statistik der Vereinten Natiod®&ISTAT[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 werderdbeiichem Entwicklungsstand in dehdern mit
einem einheitlichen Emissionsfaktor berechr@lijier et al, 1996]. Fehleniir ein Land stati-
stische Angabeiriiber den Treibstoffverbrauch im Stral3enverkehr, so werden digslkeeh mit
Hilfe von Daten fir andere Jahre oder Angabiémer den Gesamtverbrauch aufgéf Fehlen fir
ein Land die Daten vollgindig, werden Daten der internationalen Energieagentur (IEA) heran-
gezogen. Um diese nationalen Emissionsmengen schlie3lich geographisch zu verteilen, wird die
weltweite Bewlkerungsverteilung mit einer Aufsung von 1x1° nachGEIA-Datensatz et alier-
wendet.

B.2.1 Globale Emissionsmengen des StralRenverkehrs

Fur die einzelnen Spezies sind in diesem Abschnitt die Emissionsmengen des verbrauchsorientier-
ten Berechnungsansatzés flie unterschiedlichen Regionen zusammengestélttdiese berech-

neten Emissionen wird imachsten Abschnitt eine Fehleranalyse durchlgef Hierbei werden

auch die regionalen Emissionsmengent5 Regionen der Welt getrennt angegeben. Das Ergebnis
der Analyse ist in Tabell®.4 fur die Stickoxid- und in Tabell®.5 fur 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&nclexeden Ver-
brauchsmenge zu zeigen, wurde die Emissionsberechnung in allen Jahren mit dem Emissions-
faktor fur das Jahr 1990 durchggfrt. Diese Umrechnung der Vedurche erlaubt eine bessere
Einordnung, da der Vergleich mit anderen Emissionsangaliggiich ist (und nicht mit globa-
len Treibstoffverbauchen). In Tabell®.6 sind die Ergebnissaif 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 deutlicArkiere 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 deutlicliber der Zunahme durch benzinbetriebene Fahrzeuge von etwa 2 Prozent (1985
bis 1990) bzw. etwa 3.5 Prozent (1990-1995). Im Zeitraum 1990 bis 18@hst der Benzinver-
brauchs sirker als in deniinf vorangegangenen Jahren (1985-1990). Diese Zunahnig idief
insgesamt gestiegene Menge dieser abggzeh Emissionen verantwortlich. im Zeitraum 1990
bis 1995.
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Tabelle B.4Stickoxidemissionendes StralRenverkehrs im Jahr 1990 und deren UnsichertiedieeGUS
waren keine VerbrauchsdatenUWiNSTAT[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 StraBenverkehrs im Jahr 1990 und deren Unsicherheit. Die
Unsicherheit der GUS wurde - da Verbrauchsdaten fehlen - als die gesamte von EDGERRAD gt al.,
1996] angegebene Menge angesetzt.

Region CO-Emission Unsicherheit
Benzin Diesel GesamtBenzin Diesel Gesamt
Gg[C] Gg[C] Gg[C]| Gg[C] Gg[C] GglC]
USA 62338 1793 64131 14961 937 15898
Canada 4531 139 467Q 1087 73 1160
EU 15 22673 1677 24350 5442 872 6314
Lat.Amerika| 19936 1947 21883 7348 1412 876(
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  1074(
Asien 5883 1147 7030 5412 1147 6559
Ozeanien 3418 195 3613 820 106 926
Japan 4021 1174 5195 965 640 1605
Global 154884 11973 16685F 54964 8214 86078
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Tabelle B.6:Globale NQ—Jahresemission des StraRenverkehrs 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 relativalirliche Zunahme in den darauffolgenden 5 Jahren in Prozent.

NOy—Jahresemission [Tg N]
Jahr Benzin Diesel Gesamt

Menge Zunahme Menge Zunahme Menge Zunahme
1985 445 +23% 244 +6.5% 6.89 +3.9%
1990 498 +3.6% 3.3 +6.4% 833 +4.8%
1995 5.95 4.56 10.51

B.2.2 Unsicherheiten des verbrauchsorientierten Ansatzes

Fur 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 aldgesch

B.2.2.1 Nationale Verbrauchsdaten

Die erste Quelleldr Unsicherheiten bei einem verbrauchsorientiertem Ansatz sind nationalen Ver-
brauchsangaben. Da die Datenbasis hier stark heterogen in ihrera@istlitwird die Fehler-
absclatzung tir die Regionen getrennt durchgeft. Hierbei wird fir 15 Regionen weltweit der
relative Fehler der Verbrauchsdaten angegeben (TaB&l)eWeiterhin sind die im folgenden Text
beschriebenen Unsicherheiten der einzelnen Emissionsfaktoren und der sich durch das Gesetz der
Fehlerfortpflanzung berechnete Gesamtfehler in der Tabelle angegeben.

Fur Europa zeigte ein Vergleich der Angaben WWNSTAT[1997] undIEA [1996] eine Unsi-
cherheit von 1.5 ProzenMatthes und Sause2000]. Eine kbhere Unsicherheit besteht bei den
Verbrauchsdaten der USA, da in den UNSTAT-Daten die nationale Verbrauchsmenge an Benzin
nur fur 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 Stralenverkehr verbrauclifCD, 1996]. Unter der Annahme einer identischen Verteilung
des Gesamtverbrauchs im Transportbereich auf die Quellsektoren im Jahr 1888 sich eine
nationale Emissionsmenge durch den Strafl3enverkehr von 2.79 Tg [N]. Ein Vergleich mit Kanada
zeigt andererseits, dass dort etwa 93 Prozent des Benzins im Transportbereich im Stra3enverkehr
verbrannt werden. Unter der Annahme einer zu Kanada identischen Verteilung in den &8A erg
sich im Jahr 1990ifr die jahrliche NQ-Emission aus dem benzinbetriebenen StralRenverkehr 2.63
Tg [N]. Fur 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 industrialisiertenalndern sind die Angaben teilweise unvdlstiig oder va-
riieren stark. lar die Jahre 1985 bis 1990 waren keine Angaliendie GUS-Staaten eéttlich.

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
CO, NOy CO NMHC
[%0] [%0]  [%]  [%] [%]

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 Sidostasien sind die Angaben d&A [1996] fur den Benzin- und Dieselverbrauch deutlich
niedriger. In der Folge wird ihre Unsicherheit mit 60 Prozent (Benzin) bzw. 40 Prozent (Diesel)
abgeschtzt. In den Regionenifslamerika, Osteuropa, Nordafrika, Naher Osten und Indien wird
die Unsicherheit der Verbrauchsdaten einheitlich mit 20 Prozent akigjesch

B.2.2.2 Emissionsfaktoren

Zweitens, fangt die Berechnung der Gesamtemissionsmenge entscheidend von dem verwende-
ten aggregierten Emissionsfaktair feine Region ab. Im Allgemeinen sind die Emissionsfaktoren
prozess- und treibstoffaBhgig. Fir die Verbrennung der fossilen Treibstoffe durch den Stral3en-
verkehr existieren Standardtechnologien. Soraiiden die Emissionsfaktoren insbesondere vom
eingesetzten Treibstoff, vor allem Benzin und Diesel und in geringem Umfdisgighas, und
zusatzlich vom Hubraum der Fahrzeuge ab.

Der Emissionsfaktor wirdifr 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 dglichkeiten, den Emissionsfaktor zu bestimmen. Einerséits&n Abgas-
standards verwendet werden und andererseits kann auf sogereairmt®rid-Emissionsfaktoren
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zuriickgegriffen werden, die durch Messungen an in Betrieb befindlichen Flottenfahrzeugen ge-
wonnen werden. i die Erstellung eines globalen Emissionsdatensatzissemeal-world Emis-
sionsfaktoren verwendet werden.

B.2.2.3 Unsicherheit von Kohlendioxid

Fur die Berechnung der GEEmissionen wird meist unahgig von der Verbrennungstechnolo-
gie ein einheitlicher Emissionsfaktairfeinen Treibstofftyp eingesetzt. Der@iivier et al.[1996]

fur flussige Brennstoffe angegebene Emissionsfaktor von 19.26 kg [C] pro umgesetztem Gigajoule
Treibstoff vernachdssigt, die nicht oder nur teilweise oxidierten Anteile im Abgas. die globa-

len mittleren Emissionsfaktoren ergibt sich ohne diese Verdasigung von CO, Kohlenwasser-
stoffen und Partikeln ein Emissionsfaktor von nur 15.79 kg/i@Benzin und 18.60ur Diesel.

Dies entspricht einer relativen Unsicherheit von 10 ProzénBenzin und 2 Prozentif Diesel.
Hierbei ist der Fehler durch den Anteil, der in der Form von Rul3 emittiert wirdidierchtigt, da
dieser ebenfalls die Emissionsmenge des Kohlendioxids verririgéhter et al.[2000] nehmen

in ihrer Arbeit einen Emissionsindexif dieselbetriebene Fahrzeuge von 2 g Kohlenstoff pro kg
Treibstoff fur industrialisierte Bnder und 10 g [C] pro kg Treibstoffif den Rest der Welt an. Diese
Faktoren wurden in obiger Rechnung verwendet. In diesem Zusammenhang muss jed@dutt erw
werden, dass das Endprodukt der atm@sizchen Reaktionen eines Teils der Nebenprodukte, ins-
besondere von Kohlenmonoxid ebenfalls meist Kohlendioxid ist. Somit gelangt diese Meage CO
zeitlich verdgert in die Atmospére. Sie kann zu den GEEmissionen gerechnet werden, da in
der vorliegenden Arbeitifr CO, die Klimawirkung der Emissionen entscheidend ist, und nicht
die direkt an der Quelle entstehende Menge. Die zeitlichedgEming bei CO betigt im Mit-

tel 60 Tage, die der NMHCs hingegen ist stark d@tdgig von der emittierten Spezies und kann
typischerweise zwischen zwei Tagen und einem Jahr liegeandie Absckitzung der Klimawir-

kung kann bei einer mittleren Lebensdauer von Kohlendioxid von mehr als 100 Jahren, der Anteil
des Kohlenmonoxids in guterd@erung zu CQoxidiert betrachtet werden. Hierdurch reduziert
sich dieUbersclitzung im globalen Mittel auf 2 Prozent und 1 Prozent (Benzin und Diesel), der
Emissionsfaktor befigt 18.45 kg/GJ und 18.99 kg/GJ. Da die Reaktionspfade der Kohlenwasser-
stoffe deutlich komplexer ablaufeAtkinson 2000], wird fir sie diese Vereinfachung hier nicht
vorgenommen.

Die Unsicherheit der im Treibstoff enthaltenen Menge Kohlenstoff, die in der Regel durch das
Verhaltnis C/H gegeben ist, wird mit Hilfe von Literaturangaben abgésathEggleston et al.
[1993] nehmen ein C/H-Veditnis von 1.8 @ir Benzin und 2.0ir Diesel an. Daraus ergibt sich
eine maximale Emissionsmenge £0O, von 19.76 g/GJ bzw. 20.15 g/GJ (Benzin und Diesel). Mit
einem ldheren Wertiir den Energieinhalt nadBlivier 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
Emissionsfaktoriir die Berechnung ihres globalen Katastéd$ijier 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) abgészh Die Fehler in den einzelnen Regionen auf
Grund der nicht oder teilweise oxidierten Abgaskomponentargan von den jeweiligen Emis-
sionsfaktoren der anderen Spurenstoffe (wiexNOO, Partikel, etc.) ab. Sie werden wie oben
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Tabelle B.8:NOy-Emissionsfaktorentir unterschiedliche Abgasstandards auf unterschiedlichen StraRen-
typen in Abtangigkeit vom Hubraum der Fahrzeuge; in g N@o GJ umgesetzte Energie; typische Ge-
schwindigkeitenifir Deutschland wurden verwendet: Stadt (37 km/h), LandstralRe (75 km/h) und Autobahn
(106/116/125 km/h, je nach Hubraunigdgleston et a].1993].

Abgasstandard  Stadt Landstralle Autobahn 40/30/30 70/30

und Hubraum  [g/GJ] [9/GJ] [9/GJ] [9/GJ] [0/GJ]
Ohne Abgasnorm

bis 1.4 | 585. 857. 694. 700 666
1.4-2.01 578. 938. 905. 780 686
ab2.0]I 555. 906. 851. 750 660
Geregelter Katalysator

bis 1.4 1 96. 162. 191. 144, 123
1.4-2.01 81. 139. 150. 119. 105
ab2.0]I 66. 113. 111. 94. 83

erlautert hier vernachksigt, da ein Grof3teil mit kurzer Vémgerung (GoRenordnung Monate)
ebenfalls in CQ ubergeiihrt werden. In TabellB.7 sind die Abschtzungen der regionalen und
globalen Fehler der C&2Emissionsfaktoren zusammengestellt.

B.2.2.4 Emissionsfaktorenir Stickoxide

Bei einer Fehlerabsé&tzung der EmissionsfaktorearfNOy, CO und NMHC wird der Fehler des
aggregierten Faktors abgesttt durch die Bandbreite verschiedener, mittlerer, von den Verbrenn-
nungsbedingungen alihgigen Emissionsfaktoren. Hi@rfwerden im Folgenden Angabsdirfein-

zelne Emissionsstandards nach CORINAIR, aus Einzelarbeiten und der amerikanischen Umwelt-
behdrde (EPA) verwendet. Die Einheit der Emissionsfaktoren ist durchweg molekulare Masse des
Spurengases (NQCO, NMHC) pro GJ verbrannter Treibstoff. Die auf diese Weise bestimmten
Unsicherheiten sind in Tabel.7 eingetragen. Autdlllig ist auch hier, dass die Vérbarkeit von
nationalen Abschtzungen iir Emissionsfaktoren je nach Region stark variiert. So sind nur um-
fangreiche Studieriif Europa und die USA e#itlich. Diese dienen folglichiir andere Regionen

als Anhaltspunkt.

Fur Europa wurden im Rahmen von CORINAIR Emissionsfaktoren aus einer Vielzahl von un-
terschiedlichen Messungen zusammengestellt, um die Stral3enverkehrsemissionen im Jahr 1990
berechnen zudnnen Eggleston et a).1993]. In TabelleB.8 sind die an Fahrzeugen mit unter-
schiedlichen Emissionsstandards gemessengpBdssionsfaktoriir typische Geschwindigkei-
ten in der Stadt, auf der Landstraf3e und auf der Autobahbéutschland angegeberiirFL990
wird davon ausgegangen, dass nur Fahrzeuge ohne Abgasstandard betrieben wurden, da die er-
ste europische Emissionsnorm 1993 (Euro ) in Kraft trat. Die Annahme eines Modal-Split von
40 Prozent Stadt und 30 Prozent Verbrauch auf der Landstral3e und der Autobahniiergjite f
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 anderémdern mit geringeren Durchschnittsgeschwin-
digkeiten auf der Landstral3e und der Autobahn entsprechend geringere Emissionsfaktoren. F
den verbrauchsorientierten Ansatz witt tlie westeuro@ischen lander ein Emissionsfaktor von

700 g NG, pro GJ umgesetzter Energie angenommen. Der Vergleich der Werte zeigt, dass sie in
der gleichen GwRenordnung liegen. Somit ergibt sich ein Unsicherheitsbereich von etwe2721
g/GJ, ein relativer Fehler von 3 Prozent. Dieser Wert wird als relativer Fehler des Emissionsfaktors
fur Westeuropa angesetziirrdieselbetriebene Fahrzeuge wird \@livier et al.[1996] der glei-

che Emissionsfaktor angenommen. Die hiermit verbundenen Unsicherheit wird weiter unten ab-
geschitzt. Die sich aus dieser Absitzung ergebenden Werte sindUbereinstimmung mifohn

et al.[1999], die eine relative Abweichung ermittelten zwischen Emissionsmodell und Tunnelmes-
sungen iir Stickoxide. Sie fanderuf den Personenverkehr eine relative Unteasoiing durch das
Modell von 10 Prozent undif den Schwerlastverkehr von 48 Prozent. Unter der Annahme, dass
der Personenverkehr mit benzinbetriebenen Fahrzeugen betrieben wird, kann die 10-prozentige
Untersclkatzung mit den 7 Prozent der benzinbetriebenen Flotte verglichen werden. Der Schwer-
lastverkehrauft vornehmlich mit Diesel ab, entsprechend sind die 40 Prozent Unsicherheit, die in
dieser Arbeit angenommen werden, mit den 48 Prozentlebn et al [1999] vergleichbar.

Fur die USA und Canada werden Angaben niftdbile5[1995], Viguier [1999] undEggleston
et al.[1993] verglichen. In dem HandbuctrfEmissionsberechnung der amerikanischen Umwelt-
behrde Mobile5 1995] wird in einer Sensitivéttsstudie der Einfluss der Fahrzyklen und Ge-
schwindigkeiten untersucht. Die Studie wiidl facht Fahrzeugtypen, benzin- und dieselbetrieben
gleichzeitig durchgefhrt. Fir einen Vergleich mit dem im verbrauchsorientierten Ansatz verwen-
deten Emissionsfaktofif NO ist dies zuassig, da erifr 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 Unsicherhéit.dteselbetriebene 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 Atzmoig an Hand der Angaben des
AP-42[1995] ergibt einen mittleren Emissionsfaktor von 1760 g/@Jdiese Flottenzusammen-
setzung. Dies ist deutlichamer als der vorsawyer et al[2000] angenommene Emissionsfaktor
von 930 g/GJiiir das Jahr 1995. Dieser Wert ist ebenfalls deutliohdr als der vorDlivier et
al. [1996] angenommene. Die abgeatite Unsicherheit beigt somit 56 Prozentif die NQ,-
Emissionen aus dieselbetriebenen Fahrzeugen. Das bedeutet,dienN§3ionen durch dieselbe-
triebene Fahrzeuge sind eventuell um den Faktor 2 unt@=ctn Europa hingegen ist der Anteil
der dieselbetriebenen PKW#ler und ihre Emissionsfaktoren (und Unsicherheiten) liegen deut-
lich niedriger Eggleston et a).1993]. Deswegen wurde oben eine geringere Unsicherheit von nur
30 Prozent abgesaltrt.

In weniger industrialisierten andern liegen die typischen Geschwindigkeiten deutlich niedri-
ger. So kann der Modal-Split mit 70 Prozent Stadt und 30 Prozent LandstralRe dttgeseinden.
Zusatzlich kann der Anteil von Fahrzeugen, die 1990 mit einem Katalysator distgewaren
vernachéssigt werden. Schlie3lich wird noch beksichtigt, dass in weniger industrialisierten
Landern Bufig durch fehlende technischiberwachungsprogramme die Motoren den Treibstoff
uneffektiver verbrennen. Diesilirt neben einem edten Treibstoffverbrauch zu einer geringe-
ren Temperatur im Brennraum, die eine geringere Oxidation des Stickstoffs zur Folgaihat. F
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die Fehlerabscitzung wird ein um 20 Prozent érhter Verbrauch, und damit ein um 20 Prozent
geringerer Emissionsfaktor (verbrauchsbezoganNO, angenommen. ¥ weniger industriali-
sierte Lander wird somit nachEggleston et a).1993] ein Wert von 510 g/GJ abge#ttt. Eine

um 10 Prozent uneffektivere Verbrennung ergibt beispielsweise einen Emissionsfaktor von 574
g/GJ. Rar den verbrauchsorientierten Ansatz wurde ein Emissionsfaktor@kaber et al. [1996]

von 500 g/GJilir weniger industrialisierte Regionen wie Lateinamerika, den Nahen Osten, Osteu-
ropa und China angenommen. Aus der Aléehng ergibt sichifr diese Regionen eine relative
Unsicherheit von 13 Prozeniif benzinbetriebene Fahrzeuge. In einer Reihe von weniger indu-
strialisierten Staaten - Afrika, GUS, Naher Osten - wird ein Emissionsfaktor von 900 gy @dri
Dieselverbrauch angenommae@livier et al,, 1996]. Dies spiegelt, wie Tabel®8 zu entnehmen

ist, einen oberen Weriif den Emissionsfaktor wider und die Unsicherheit wird mit 15 Prozent
angenommen.

In den Osteuro@ischen Staaten Russland, Polen und Ungarn redfggier [1999] mit Werten
von jeweils 320, 602 bzw. 560 g/GQlivier et al. [1996] gehen hier von 500 g/GJ aus. Somit
liegt der relative Fehler der Emissionsfaktorém Osteuropa bei etwa 20 Prozent urid tlie
Gemeinschaft unal@imgiger Staaten (GUSPher 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 Katalysatoriestisgsind
zuruckzutihren.Eggleston et al[1993] geben zu&zlich die Emissionsfaktorefif 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 20618 g/GJ, also etwa 8 Prozent relativer Fehlair Bapan wird die
Unsicherheit wieiir die USA in Hbhe von 12 Prozent angenommen. Mit der Annahme einer unef-
fektiven Verbrennung und geringen Geschwindigkeiténrien geringere Werte bégrdet werden.

In Indien werden nur 300 g pro GJ angenommen.

B.2.2.5 Emissionsfaktoren @ir Kohlenmonoxid

Die Emissionsfaktorerif Kohlenmonoxid besitzen ein@here Unsicherheit als die der Stickoxi-
de, da ihre Entstehung empfindlich von den genauen Verbrennungsbedingungegtabtr 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 fir die Hohe der FaktorenAP-42 1995]. Ein Vergleich dereal-world-Emissionsfaktoren
bei unterschiedlichen Umgebungstemperaturen mit Emissionsstandards, di¢ ®aje2bessen
wurden zeigt, dass teilweise erhebliche Unterschiede bestehen. In TAl93kedieser Vergleich
exemplarischiir verschiedene Abgasstandards in Europa dargestellt. Der Unterschied der Emissi-
onsstandards zu den tathlich gemessenen Werten kann bis zu 80 Prozent betragen.

Fur die USA wurde fir benzinbetriebeneFahrzeuge mit den Angaben der amerikanischen Um-
weltbelorde [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-Emissionstan&amsras
1996] ]

Standard CO-Emissions- CO nach COPERT idiris
Standard [g/km] [9/km] COPERT-EF/
bei 25 C bei 25 C bei tatéchl. Temp. Standard

ECE 00/01 34.6 37.1 51.7 1.49
ECE 02 27.6 31.9 445 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 iir die Klasse der benzinbetriebenen Personenkraftwagéigkieit, die 75 Prozent des
Gesamtverkehrs ausmachétepvenrich und Hellmanr2000]. Da die Menge der CO-Emissionen
stark von der Geschwindigkeit afigt, ergibt sich beispielsweise beardterer Gewichtung der
niedrigen Geschwindigkeiten ein deutlicbiterer Faktor von 11 370 g/GJ. Dies zeigt deutlich die
hohe Sensitiviat der CO-Emissionsmenge auf die Motorbedingungen. Diese Annahme der starken
Gewichtung der Fahrten mit unter 5 km/h ist im nationalen Mitigl Amerika nicht realistisch.
Folglich wird der Wert 7500 g/GJ als Absatzung verwendet, &@hrendOlivier et al.[1996] einen
Emissionsfaktor iir benzinbetriebene Fahrzeuge von 4700 g/GJ vorschlagen. Die relative Unsi-
cherheit des Emissionsfaktors benzinbetriebener Fahrzeuggbietden USA daher 60 Prozent.

BeidieselbetriebenerFahrzeugen verursachen Lastwagen etwa 65 Prozent dekgelegten
Kilometer (Fracht- und Personenkilometeegavenrich und Hellmanr2000]. Rir sie kann von
einem mittleren Verbrauch von 11.2 /200 km ausgegangen werden. Somit ergibt digfxdosgh
des Emissionsfaktors 1128 g/Gif einen Standardfahrzyklus bei einer Geschwindigkeit zwischen
30 und 60 km/h. Br das Geschwindkeitsintervall von 4 bis 100 km/h ergibt sich ein mittlerer
CO-Emissionsfaktor von 1690 g/GJ. Der v@ivier et al. [1996] verwendete Emissionsfaktor
deutlich niedriger bei 900 g/GJ. Somit stellt dies eine Unsicherheit des CO-Emissionsféktors f
dieselbetriebene Fahrzeuge von 50 Prozent dar. In anderen Regionen zeigt sich ebenfalls der ho-
he Unterschied zwischen benzin- und dieselbezogenem Emissionsfaktdre Absclatzung der
Unsicherheit des Emissionsfaktors von Kohlenmonoxid in anderen Regionen werden die oben ge-
machterUberlegungeriibernommen und einheitliche relative Fehler von 60 Prozent bzw. 20 Pro-
zent angenommen (Tabele7).

Mit diesen Unsicherheiteriif die Emissionsfaktoren und Verbrauchsmengen wird die Unsi-
cherheit der berechneten Kohlenmonoxidemission ab@gédctber verbrauchsorientierte Ansatz
ergibt eine Gesamtemission von 166.9 Tg [CO] pro Jahr. Hierbei fehlen erneut Emissimnen f
die GUS (22.9 Tg [CO] nacbBlivier et al.[1996]) wllig, da keine Verbrauchsdaten i0NSTAT
1997] enthalten sind. Die Unsicherheit der Kohlenmonoxidemissionen des StralRenverkélgts betr
86.1 Tg [CO] oder 51 Prozent.
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Tabelle B.10NMHC-Emissionen des Stral3enverkehrgin 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 EDGAGRME[ 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@ir NMHC-Verbindungen

Zunachst wird die Unsicherheit des Emissionsfaktdis die Gesamt-Kohlenwasserstoffe ab-
gesclatzt. Die NMHC-Emissionen weisen eine starke Abbigkeit von Motorparametern, wie
beispielsweise Motortemperatur, ad€urtenbach et al.[2002] fanden bei Messungen in ei-
nem Tunnel in Deutschand, dass die Angaben des Umweltbundesanv®€-Emissionen des
Stral3enverkehrs zu gering sind. Da eine exakte Adtzcimg des Fehlers im Rahmen dieser Feh-

lerbetrachtung nicht gglich ist, wird von einer einheitlicher Unsicherheit der NMHC-Emissionen
von 50 Prozent ausgegangen.

Um den Fehler der Emissionsfaktoren der einzelnen NMHC-Verbindungen abizeschsteht
eine nur geringe Anzahl an Einzelstudidir inzelne Regionen zur Véigung, beispielsweise
Kourtidis et al.[1999], Siegl et al.[1999], Samaras et al[1996] undFriedrich, 2003].Kourtidis
et al.[1999] finden bei Messungen des Emissionsatrtis NMHC/NG, in Athen, Griechenland,
hohe Unterschiede zu dem von einem Modell berechneteralWar$, wodurch sie auf Fehler in
den Emissionskatasteriirf Athen schliel3en. Zagzlich finden sie einen Zusammenhang der Zu-
sammensetzung des Abgases von der AuRentempesagt.et al.[1999] finden bei Messungen
an einem Dieselfahrzeug, dass sich etwa 80 Prozent der NMHC-Emissionen in defieltigén
Fraktion (G-C12) und etwa 20 Prozent in der semi-volatilen Fraktion(;2) befinden. Ethen stellt
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Tabelle B.11:NO,—Emissionsmengen aus dem StraBenverkehr 1990, nach eigenen Berechnungen mit
einem verbrauchsorientiertem Ansatz (VBA) und nach CORINAIR90 (COR90), CORINAIR94 (COR94)
[EEA, 199X] und EDGAR 2.0 Qlivier et al,, 1996] in Mg [N]. Zum Vergleich der Angaben ist das
Verhaltnis des VBA zu CORINAIR90 (VBA/COR) dargestellt.

Land | VBA90 | COR90| VBA/COR
Osterreich 42.6 46.7 0.91
Belgien 59.0 57.9 1.02
Danemark 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 2.8 241
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 - -
OECDEU| 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.ar NMHC eingehend analysiert. Es besteht
noch weiterhin eine hohe Unsicherheit, weshalb in der vorliegenden Arbeit die Unsicherheit der
einzelnen emittierten Spezies nicht abgésztwird.

B.2.3 Vergleich aktivitatsorientierter mit verbrauchsorientiertem Ansatz

Fur die Region OECD-Europa ergibt sich nach dem verbrauchsorientierten Asatie fStick-
oxidemissionen des StralRenverkehrs 1.89 Tg [N] pro Jahr (Tehd)leUm die Anwendbarkeit

des verbrauchsorietierten Ansatzes zu zeigen, werden die Ergelinig&sgdpa mit Angaben von
EDGAR 2.0 Plivier et al, 1996] und CORINAIR90 EEA 1993] verglichen. Bei EDGAR 2.0
handelt es sich ebenfalls um einen verbrauchsorientierten Ansaitzend die Vorgaben der Eu-
ropaischen Kommissiorir CORINAIR90 einen aktivatsorientierten Ansatz vorsehen. Nach ED-
GAR 2.0 [Olivier et al,, 1996] betagt die Emissionsmenge in der Region 2.04 Tg [N] pro Jahr und
liegt somit knapp 8 Prozenther als die in dieser Arbeit durchgirte Berechnung. Der Vergleich

mit CORINAIR [EEA 1993] zeigt ebenfalls, dass CORINAIR9BHer 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 zulinftigen Emissionsfaktoreriif die NQ,- und die NMHC-
Emissionen dir Benzin- und Dieselkraftstoff getrennt; in Gramm (der vollen Molekularmasse) pro ver-
branntem GJ (Energie im Treibstoff): Szenarien moderater Anstied, Reduktion um 2% pro Jahrp)

und Reduktion um 2.5 % (NQbzw. 4% (NMHC) pro JahKR).

Kraftstoff 2010 2015 2020
MO RD RR MO RD RR MO RD RR
NOy 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 aktivéttsorientierten - nach gefahrenen Kilometern - Berechnungsanégtcm
Beispielsweise bei Luxemburg bagt der Unterschied zwischen aktdisorientiertem und ver-
brauchsorientiertem Ansatz plus 140 Prozent. Dieser grof3e Unterschied wird dadurch verursacht,
dass auf Grund der niedrigen Treibstoffpreise in Luxemburg ein Grol3teil des Treibstoffs, der im
Land gekauft wird, nicht im Land selber verbraucht wird, sondern in den Naématenin verfah-

ren wird [IEA, 2000]. Insgesamt ergeben siéln OECD-Europa Unterschiede von etwa 10 Prozent
zwischen den beiden Aatzen. kir eine Berechnung der weltweiten Emissionen mit einem ein-
heitlichen Verfahren, bietet sich ausiBden der veiigbaren und vergleichbaren Ausgangsdaten

der verbrauchsorientierte Ansatz an.

B.3 Makrodkonomische Projektion zukinftiger Emissionen

Fur die Absclatzung der zulinftigen Emissionen mit einem makikonomischen Ansatz ist es
notwendig die zwebkonomischen Indikatoren - Wachstum des Bruttosozialprodukts und Produk-
tivitat der Produktionsfaktoren &if die zukinftige Entwicklung zu beschreiben. Higrfkbnnen
Ergebnisse aus makikonomischen Modellen verwendet werden, diéghthe Entwicklungen
beschreiben. In der vorliegenden Arbeit witt tlen Stralenverkehr angenommen, dass der Treib-
stoffverbrauch mit dem Bruttosozialproduk&ehst und die Effizienz des Treibstoffverbrauchs sich
analog zur Produktivitt der Produktionsfaktoren (TFP, enggital factor productivity entwickelt.

Die Entwicklung dieser beiden makikonomischen Indikatoren istin den Tabel@i3undB.14

fur zwei Szenarien d&DECD[1997] - schwaches(l) und starkes(h) Wirtschaftswachstum - bis zum
Jahr 2020 dargestellt. Weiterhin sind in Tab#l& die zukinftigen Emissionsfaktoren angegeben,
unter Annahme der jeweiligefifirlichenAnderungsrate. Es wurde eine moderate Zunahme des
Emissionsfaktors von 1 Prozemt), eine Abnahme um 2 Prozem)(und um 2.5 Prozent (NQ

bzw. 4 Prozent (NMHC)KR) pro Jahr angenommen. Im Szenarir wird diese ghrliche Rate

bis zum Jahr 2015 beibehalten, anschlie3end bleiben die Emissionsfaktoren konstant. In Kapitel
4 wurden die zuinftigen NQ-Emissionen des Stral3enverkehrs dargestellt. Hier werden werden
nun die zukinftigen NMHC-Emissionen gezeigt (TabeBelS), die auf analoge Weise berechnet
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Tabelle B.13Wachstum des Bruttosozialprodukts nach zwei makomomischen OECD-Szenarien - star-
kes 6T) und schwachessgHw) Wirtschaftswachstum {if verschiedene Zedume PECD, 1997] in Pro-
zent pro Jahr.

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

Kanada 1.9 22 22 27 21 26 15
USA 1.9 22 22 27 21 26 15
Stidamerika 4.2 43 30 59 32 49 28
Afrika 1.3 60 28 71 28 70 26
Westeuropa 1.8 24 24 28 20 23 13
Osteuropa 4.7 6.8 50 72 42 6.6 4.0
GUS -9.4 35 11 6.0 42 69 40
Naher Osten 2.7 50 21 71 22 7.0 26

Indien (Region) 3.9 65 44 72 43 66 4.2
China (Region) 109 93 79 82 53 72 48

Ostasien 7.0 77 6.1 70 48 6.4 42
Ozeanien 2.7 43 43 47 40 43 34
Japan 1.3 33 33 29 20 23 1.2
Weltweit 2.9 44 36 50 32 49 28

Tabelle B.14:Entwicklung der Faktorproduktidten (TFP) nach zwei makikonomischen OECD-
Szenarien - starkest) und schwachesCHw) Wirtschaftswachstum 4f verschiedene Zedume PECD,
1997] in Prozent pro Jahr.

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

Kanada 0.5 06 06 09 05 13 0.6
USA 0.5 06 06 09 05 13 0.6
Slidamerika 0.9 1.7 09 24 10 18 1.0
Afrika -0.7 24 05 29 04 28 04
Westeuropa 0.8 13 13 16 12 16 11
Osteuropa 1.9 30 19 30 13 27 14
GUS 0. 1.8 04 32 19 44 20
Naher Osten -0.2 15 01 29 04 28 0.7

Indien (Region) 0.9 36 21 37 17 3.0 17
China (Region) 5.9 42 34 33 17 31 1.7
Ostasien 2.8 30 23 29 20 27 19
Ozeanien 0.5 112 11 15 11 17 1.0
Japan -0.4 19 19 20 14 21 12
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Tabelle B.15Zukuinftige NMHC-Emissionen des StraRenverkehrsn den Jahren 2010, 2015 und 2020
fur die drei SzenarieAm (starkes Wirtschaftswachstum und moderater Anstieg des Emissionsfakiors),
(schwaches Wirtschaftswachstum und Abnahme des Emissionsfaktorspu(slarkes Wirtschaftwachs-
tum undrR) in Tg [NMHC] pro Jahr.

Region 2010 2015 2020

HM | LR| HB| HM | LR | HB HM | LR | HB
Kanada 22| 12| 08| 19| 12| 0.9 27| 10 0.6
USA 147 79| 53|128| 81| 6.0 185 7.1, 4.0
Stidamerika 92| 40 33| 74| 40| 34| 13.8| 39| 3.0
Afrika 3.7 13| 13| 28| 13| 13 6.1| 1.3 13
Westeuropa 12.8| 6.7| 46|115| 72| 54| 152 56| 3.3
Osteuropa 18| 10| 0.7 16| 10| 0.8 22| 1.0 05
GUS 34| 15| 12| 28| 15| 13 49| 15| 1.1

Naher Osten 49| 17| 18| 38| 18| 138 82| 1.7 1.8
Indien(Region)] 3.6| 15| 1.3| 28| 15| 1.3 56| 16| 1.2
China(Region)| 6.6| 29| 24| 50| 27| 23| 109| 32| 24

Ostasien 82| 36| 30 64| 34| 30| 13.0| 3.7| 2.8
Ozeanien 19| 10| 0.7 16| 10| 0.7 28| 1.1| 0.6
Japan 43| 23| 16| 39| 25| 18 48| 19| 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
durchgetihrt. Ziel war es, die Ergebnisse dieser beiden Experimente zu vergleichen, um einen Ein-
fluss der Meteorologie des mittleren klimatologischen Zustands auszuschlie3en. Zu diesem Zweck
wurden einerseits die Maximalwertérfden Einfluss des Stral3enverkehrs auf die Ozonverteilung

in der 1000 hPa Schicht betrachtet (Tab®ld€). 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 imnigrdre Werte als die andere liefert.

In der horizontalen Verteilung der absoluten Bigjfe des StraRenverkehrs zur Ozonverteilung
(Abbildung B.4) zeigen sich nahezu die gleichen geograpischen Muster: Im Januar Regionen
mit Beitragenuiber 2 ppb von Hawai bis zum Golf von Mexiko und vom Mittelmeer bis nach
Slidostasien; Titration von Ozon (Regionen mit negativen Bgén) findet im Osten der USA
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Januar Juli
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Abbildung B.3:Relativer Beitrag der NQ@Eissionen des StralRenverkehrs zu der horizonalemmVer-
teilung (1000 hPa)nach den Simulationen mit den Rechnern CRANKS) und NEC ¢echt9 im Januar
(links) und Juli fechtg [ppb].

und (abgeschiacht) in Europa statt. Im Juli zeigen sich in beiden Experimenten maximale Bei-
trage an der Ost- und Wesiste der USA, in der Mittelmeerregion und in Japan. In Mitteleuropa
werden jeweils deutlich geringere (negative) Bage des Stral3enverkehrs zu Ozon berechnet (sie-

he auch Tabell®.1€). Geringfigige Unterschiede bestehen beispielsweise an der Nordigéstk
Afrikas und im Siden Chinas. \@hrend im Experiment mit der Cray Beitge Uber 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 Ozoageittes Stral3enverkehrs

aus beiden Experimenten unterscheiden sich um 3% im Juli und um 8% im Januar. Der relative
Unterschied im Januar béagt mehr als doppelt so viele Prozentpunkte wie im Juli, doch sind die
absoluten Unterschiede im Januar nur knapp 4@eh als im Juli. Ursache hiénf ist der auf

Grund der schacheren Photochemie im Januar in den Quellregionen des Nordwinters deutlich
niedrigere global gemittelte Beitrag des Stral3enverkehrs zur Konzentrationsverteilung des boden-
nahen Ozons. Somit kann aus dem Vergleich der Maximalwerte und der horizontalen Verteilung
der Beitiage des Stral3enverkehrs festgehalten werden, dass kein systematischer Unterschied der
beiden Simulationen vorliegt. Es gibt also keirtgas zwischen den mittleren meteorologischen
Zustnden. Die Ergebnisse sind folglich unabligig vom meteorologischen Zustand.
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Tabelle B.16Relative und absolute Beitge zu der Ozonverteilung der Stickoxidemissionen des StralRen-
verkehr fir 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 -23 111 -36 220 -10.1 295 -6.6 34.2
Nec SX4 -22 121 -21 209 -13.6 34.0 -54 37.2

B.5 Definition der charakteristischen Regionen

Um die Wirkung der Stral3enverkehrsemissionen im Jahresverlauf zu betrachten, wurden charak-
teristische Regionen definiert. In diesen Regionen wird - neben der Mittéloeigdie in Tabel-

le B.17 angegebenen &henbereiche und geographischen Breiten - eine zonale Mittelung durch-
gefuhrt. Die Definition dieser Bereiche orientiert sich an der berechn&teterung der Netto-
Ozonproduktion (Abbildung 8.9inks oben. Auf diese Weise ist es aglich, die Saisonaltt des
Einflusses des Stral3enverkehrs zu zeigen.

Tabelle B.17Definition der charakteristischen Regionigver die gemittelt wird. BN = Boderahe, FT =

Freie Tropospére, OT = Obere Troposghe, MB = Mittlere Breiten, TR = Tropen.

Name Geogr. Breite Druckschichten Beschreibung
[hPa]
PN 60N-9C°N 1000 - 600 Arktis
NMB-BN 30°N-60°N 1000 - 800 Bodendhe, rordliche mittlere Breiten
Tro-BN 20°S-30°N 1000 - 850 Bodenithe, tropische Breiten
SMB-BN 40°S-20'S 1000 - 850 Boder#he, sidliche mittlere Breiten
Tro-FT 20'S-20N 850 - 400 Freie Troposjitne, Tropen
NMB-OT 30°N-60°N 400 - 200 Obere Troposphe, rordliche mittlere Breiten
Tro-OT 30°'S-30°N 400 - 200 Obere Troposphe, Tropen
SMB-OT 60S-30S 400 - 200 Obere Troposate, sidliche mittlere Breiten
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