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Worum geht es?

Das Klima unserer Erde wird von der Sonnenenergie
gesteuert, die von der Erdoberfliche und der Atmosphire
absorbiert wird. Die Absorptionsrate der Sonnenstrah-
lung auf ihrem Weg zur Erdoberfliche und wieder zuriick
hingt maflgeblich von der atmosphirischen Konzentrati-
on und Zusammensetzung der klimawirksamen Spuren-
gase ab. Durch anthropogene Emissionen werden diese
derart verindert, dass sie den fiir das Leben auf der Erde
notwendigen natiirlichen Treibhauseffekt verstirken.
Prominentester Vertreter der vom Menschen produzier-
ten Treibhausgase ist das Kohlendioxid (CO,). Als bei-
tragsstirkstes Klimagas ist es der Hauptverursacher der
globalen Erwirmung, die seit Beginn der Industrialisie-
rung ab dem Jahr 1750 den nattirlichen Treibhauseffekt
intensiviert.

Im vergangenen Jahr wurde auf Deutschlands hochstem
Gipfel ein Rekord verzeichnet: Das Jahresmittel des at-
mosphirischen Kohlendioxidgehalts tiberschritt erstmals
die Marke von 400 ppm (parts per million = Volumen-
anteile pro Million). Zum Vergleich: Das CO,-Niveau
vorindustrieller Zeit lag bei etwa 280 ppm und war in
den vorangegangenen 10.000 Jahren annidhernd konstant.
Im Mirz 2015 erreichte der Monatsdurchschnitt auf der
Zugspitze sogar iiber 405 ppm. Diese Jahreshochstwerte
werden typischerweise im Frithjahr gemessen, da kurz
vor dem Einsetzen der nordhemispharischen Pflanzen-
wachstumsphase die Assimilation des Kohlendioxids
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noch gering ist. In der anschliefenden Jahreshilfte domi-
nierender Photosynthese wird im August das CO,-Jah-
resminimum erreicht. Uberprigt wird der Kohlenstoff-
kreislauf der Biosphire von dem weltweit ansteigenden
CO,-Trend, der zu erheblichen Teilen aus der Verbren-
nung fossiler Energietrager resultiert.

Rund 300 m unterhalb des Zugspitzgipfels auf der
Sudseite von Deutschlands héchstem Berg befindet sich
die Umweltforschungsstation Schneefernerhaus, deren
langjahrige CO,-Messzeitreihe seit dem Jahr 2002 (und

zuvor seit 1981 direkt am Gipfel gemessen) diese Interfe-

renz nattrlicher und anthropogener Quellen und Senken
aufzeigt (Abb. 1).

Das Zusammenspiel von Mensch und Biosphire als
Emittenten bzw. Absorber in Verbindung mit der langen
atmosphirischen Verweilzeit des Kohlendioxids von
durchschnittlich 120 Jahren verhindert, dass atmosphi-
rische Messungen unmittelbar Auskunft iiber Anderun-
gen der regionalen Emissionssituation geben koénnen.
Um aus den hochprizisen CO,-Messzeitreihen Grofien
klimapolitischer Dimension abzuleiten, auf deren Basis
effiziente Emissionsminderungsmafinahmen verifiziert
und gegebenenfalls angepasst werden konnen, bedarf es
daher einer differenzierten Aufschliisselung der Messda-
ten nach ihrer Herkunft.

— Monatsmittel der CO>-Konzentration
— Jahresmittel der COs-Konzentration
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Abb. 1: Monats- und Jahresmittel der CO,-Konzentration (ab dem Jahr 2002 an der Umweltforschungsstation Schnee-

fernerhaus, zuvor am Zugspitzgipfel gemessen)
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Datenfilterung zur Identifizierung der CO,-

Hintergrundkonzentration

Obwohl die Umweltforschungsstation auf einer Hohe
von 2.650 m fernab von Emissionsquellen liegt und als
Mitglied des internationalen Atmosphirenbeobach-
tungsprogramms Global Atmosphere Watch (GAW) der
UN-Weltmeteorologieorganisation (WMO) Luftschichten
uberregionaler Reprisentativitit detektiert, befindet sie
sich dennoch episodisch im Einflussbereich der pla-
netaren Grenzschicht, die periodisch auch bodennahe
Luftmassen beinhaltet. Aus diesem Grund sind die
Messreihen zunichst einer zuverlissigen Datenfilterung
zu unterziehen, die neben der Identifizierung von lokalen
Kontaminationen eine Differenzierung der Messwerte
nach den Kategorien ,grofiriumige Hintergrundkonzent-
ration’ und ,regionaler Ursprung’ erlaubt.

Da die genaueste Filtermethode standortabhingig und
daher fiir jede Messstation individuell auszuwihlen ist
(Kaiser et al. 2007, Ruckstuhl et al. 2012), wurde eine
Vielzahl unterschiedlicher Filteransitze fir den fiinf-
jahrigen Untersuchungszeitraum 2011 - 2015 auf die
CO,-Messungen der GAW-Station Schneefernerhaus
angepasst, darunter klassische meteorologische Filter-
verfahren, die beispielsweise Windgeschwindigkeiten als
Proxy fiir kontaminierte Luftmassen nutzen (Fang et al.
2014/2015, Zellweger et al. 2003). Dabei werden CO,-
Konzentrationen, die wihrend Windgeschwindigkeiten
von unter 1,0 m/s aufgezeichnet werden, als lokal bzw.
regional beeinflusst deklariert. Der Grenzwert leitet sich
von der deutlichen Abnahme der Standardabweichung
der CO,-Messwerte fiir Windgeschwindigkeiten von tiber
1,0 m/s ab.
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Eine ebenfalls weit verbreitete Methodik der Datenfil-
terung basiert auf dem Tagesgang der solaren Einstrah-
lung, durch den kontaminierte Luftmassen tageszeitlich
schwankend an die Umweltforschungsstation herange-
fuhrt werden. Insbesondere die nichtlichen bis frithen
Morgenstunden sind die am geringsten von allochthoner
(fremdbiirtiger) Witterung beeinflusste Tageszeit. Darauf
basierend werden ausschliefilich Messungen dieses Zeit-
fensters der Hintergrundkonzentration zugeordnet.
Deutlich differenzierter im Hinblick auf die Herkunft der
Luftmassen funktioniert der Filteransatz mittels Tracern.
Als besonders priziser Tracer fiir bodennahe Luftschich-
ten hat sich Radon in neueren Studien etabliert und
erginzt zu diesem Zweck nun vermehrt das Messgro-
Benspektrum an Standorten tiberregionaler Reprisenta-
tivitat. Auch am GAW-Globalobservatorium Zugspitze/
Schneefernerhaus betreiben der Deutsche Wetterdienst
und das Umweltbundesamt gemeinsam Radonmessun-
gen, um in den Messreihen atmospharischer Klimagase
zuverlissig Einfliisse nicht reprisentativer, bodennaher
Luftmassen zu erkennen. Radon als natiirlich vorkom-
mendes Radionuklid besitzt beste Tracer-Eigenschaften
far die Herkunftsanalyse von Luftmassen. Da der Uran/
Radium-Zerfall kontinuierlich im Gestein der Erdkruste
stattfindet, entweicht das Zerfallsprodukt Radon perma-
nent der eisfreien Erdoberfliche. Als Edelgas faillt es kei-
nen atmospharisch-chemischen Umwandlungsprozessen
oder anderen Senken zum Opfer, sondern erreicht seine
relativ kurze Halbwertszeit von 3,8 Tagen ausschlief3-
lich durch radioaktiven Zerfall. Gegeniiber der generell
niedrigen troposphirischen Hintergrundkonzentration
sind Variationen in den Radonwerten durch verinderte
atmosphdirische Transportbedingungen gut detektierbar
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und ein direkter Anzeiger fiir terrestrisch beeinflusste
Luftmassen (Chambers et al. 2016). Hohe Radon-Konzen-
trationen geben folglich einen Hinweis auf bodennahe
Luftschichten, wihrend niedrige Radonwerte von Luft-
massen der freien Troposphire zeugen.

Im Vergleich mit den CO,-Daten der marinen Grenz-
schicht der Atmosphire der Nationalen Ozean- und At-
mosphirenbehorde (National Oceanic and Atmospheric
Administration, NOAA), die als Referenzwerte unbe-
einflusster Luftmassen fiir die Validierung der einzelnen
Filtervarianten und schlie8lich die Identifikation des
stationsspezifisch besten Filterprinzips herangezogen
werden (Dlugokencky et al. 2015), erzielen die CO,-
Hintergrundkonzentrationen des Radon-Filterverfahrens
die stirkste Ubereinstimmung mit Korrelationskoeffizi-
enten der Monatsmittelwerte von iiber 0,95. Demzufolge
konnen 43 % der Messwerte der Jahre 2011 - 2015 als re-
prasentativ fiir den grofiriumigen Hintergrund angesehen
werden, wahrend die restlichen 57 % regional beeinflusst
sind. Die mittleren Tagesginge vor und nach Anwen-
dung der standortspezifisch besten Filtermethode mittels
Radon zeigt Abbildung 2. Die charakteristisch verscho-
benen Tagesginge aller CO,-Messwerte gegeniiber den
gefilterten unterstreichen zusammen mit den tagstber in
deutlich geringerer Anzahl auftretenden Hintergrundwer-
ten die Funktionalitit des Verfahrens.

Im Gegensatz zu den annihernd identischen Amplituden
der CO,-Konzentrationen der atmosphirischen Grenz-
schicht und des nordhemisphirischen Hintergrunds im
Tagesgang zeigen sich bei den gefilterten Monatsmittel-
werten Unterschiede in den Amplituden (s. Abb. 3). Die
im Jahresmittel um durchschnittlich zwei ppm groflere
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Abb. 2: Mittlerer Tagesgang der CO,-Messungen der
Jahre 2011 - 2015 am Schneefernerhaus vor und nach
der Radon-basierten Filterung. Die blauen Sdulen geben
den prozentualen Anteil der Hintergrundwerte zu jedem
Zeitintervall an.

Amplitude der CO,-Konzentrationen regionalen Ur-
sprungs kommt vor allem im Winter zustande, wenn der
verstirkte Energiebedarf in der Heizperiode hohe CO,-
Emissionswerte verursacht. Das saisonale Sommermini-
mum, bedingt durch die CO,-Assimilation der Vegetati-
on, unterscheidet sich dagegen deutlich weniger von den
Resultaten der Radon-Filterung, da zu dieser Jahreszeit
der Energieverbrauch und somit die Emissionen geringer
sind.
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Einen weiteren Hinweis auf die Verbrennung fossiler
Energietrager als Hauptverursacher der stetig ansteigen-
den CO,-Konzentrationen auch im Einzugsgebiet der
GAW-Station Zugspitze geben die Wachstumsraten der
nach ihrer (iiber-)regionalen Herkunft getrennten CO,-
Messwerte. Gemittelt Gber den knapp fiinfjahrigen Un-
tersuchungszeitraum weisen Messungen grenzschichtbe-
einflusster Luftmassen eine 6 % stirkere Wachstumsrate
verglichen mit dem Trend der freien Troposphire auf (s.
gestrichelte Linien in Abb. 3).

Letzterer belduft sich an Deutschlands hochstgelegener
Messstation im Zeitraum 2011 - 2015 auf 1,86 ppm/Jahr,
wohingegen die Kohlendioxidkonzentration regionaler
Herkunft Jahr fir Jahr im Mittel um 1,98 ppm zugenom-
men hat. Dieses Ergebnis, das exakt mit vergleichbaren
Studien andernorts tibereinstimmt (Tsutsumi et al. 2006),
verdeutlicht einmal mehr, dass auch vor Ort Anstrengun-
gen fiir Emissionsreduktionen zur Erreichung der Klima-
schutzziele unerlisslich sind.

410 | — CO, —Monatsmittel regional beeinflusster Luftmassen
= = CO,—Wachstumsrate regional beeinflusster Luftmassen
= CO,—Monatsmittel der iberregionalen Hintergrundkonzentration
= = CO;-Wachstumsrate der Uberregionalen Hintergrundkonzentration
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Abb. 3: CO,-Monatsmittel und -Wachstumsraten regional (un-)beeinflusster Luftmassen am Schneefernerhaus von

Juni 2011 - Dezember 2015
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Herkunftsanalyse mittels

Trajektoriencluster

Detaillierte Einblicke in die Emissionssituation, die der
Wachstumsrate des Einzugsgebietes der Zugspitze zu-
grunde liegt, konnen Trajektorien geben. Trajektorien aus
der Dispersions- und Transportmodellierung haben sich
als zuverlissiges Werkzeug zur Untersuchung dynami-
scher Prozesse in der Atmosphire auf der synoptischen
Skala etabliert. Auf der Grundlage von meteorologischen
Feldern numerischer Wettervorhersagemodelle verfolgen
sie die Bewegung eines Luftpakets in Raum und Zeit und
lassen uber die entstehenden Zugbahnen Stromungsmus-
ter erkennen. Werden die Trajektorien ausgehend von
einer Messstation rickwarts in der Zeit berechnet, geben
sie Auskunft tiber die Transportwege und potentiellen
Quellgebiete der detektierten Luftmassen. Mit Hilfe des
Lagrange’schen Partikel-Dispersionsmodells FLEXPART
(Stohl et al. 2005) werden am Startpunkt Schneeferner-
haus alle zwei Stunden zehntausend Luftvolumina mit
den spezifischen Tracereigenschaften des CO, entlassen
und tiber zehn Tage hinweg riickverfolgt. Die zehntigi-
gen Partikeltransportrechnungen bilden zusammen mit
den zum jeweiligen Startzeitpunkt gemessenen CO,-Kon-
zentrationen die Grundlage fur die Herkunftsanalysen
des Kohlendioxids an der Zugspitze.

Um derartige Dispersionsrechnungen nun aber fiir die
Herkunftsanalyse von Luftmassen einsetzen zu kon-
nen, missen Unsicherheiten berticksichtigt werden, die
beispielsweise durch die begrenzte Modellauflosung der
meteorologischen Felder oder die Parametrisierungen
des Partikelmodells zustande kommen. Deshalb wer-
den die Riuckwirtssimulationen der Partikeldispersion
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mittels Clusteranalysen und mit Hilfe der cost733class-
Klassifikationssoftware (Philipp et al. 2016) auf den Pfad
ihrer Zentroide zusammengefasst. Das bedeutet, dass
wenige Zentroide die mittleren und damit am wenigs-
ten fehlerbehafteten Hauptrouten des Partikeltransports
abbilden. So kénnen die Luftmassen der atmospharischen
Grenzschicht tiber dem Nordatlantik aussagekriftig in
funf Clustern zusammengefasst werden, deren Zentro-
idpfade Abbildung 4 in horizontaler (4 a) wie vertikaler
(4 b) Erstreckung wiedergibt: Cluster 1 repriasentiert eine
stidwestliche und Cluster 5 eine nérdliche Anstrémrich-
tung zur Zugspitze. Cluster 2, 3 und 4 hingegen bilden
Luftmassen aus nordwestlichen Richtungen ab (Abb. 4 a).
In der Vertikalen (Abb. 4 b) ldsst sich folgender Hauptun-
terschied ausmachen: wihrend Cluster 3 und 4 Luftmas-
sen darstellen, die aus der mittleren Troposphire in tiber
3 km Hohe auf Zugspitzniveau absinken, zeigen Cluster
1 und 2 hingegen Luftmassen, die sich insgesamt niher
an der Erdoberfliche bewegen. In beiden Clustern wird
Luft zunichst aus der oberen Grenzschicht (ca. 2 km
Hohe) zum Erdboden verdriftet, bevor sie zur Zugspitze
angehoben wird.

Setzt man diese , fiinf reprisentativen Transportwege”
nun mit der CO,-Konzentration an der Zugspitze in Re-
lation, ergibt sich folgendes in Abbildung 5 dargestelltes
Bild. Cluster 1 und 2 sind mit erhéhten, Cluster 3 und 4
mit vergleichsweise niedrigen CO,-Konzentrationen auf
der Zugspitze verkniipft. In Kombination mit den zuvor
diskutierten horizontalen und vertikalen Eigenschaften
der reprisentativen Transportwege konnen Luftmassen
aus niedrigen Hohen erstens mehr bodennahe CO,-Emis-
sionen aufnehmen, zweitens bleibt die CO,-Konzentra-
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Abb. 4: Clusteranalyse fiinftigiger Riickwidrtstrajektorien grenzschichtbeeinflusster Luftmassen, die zwischen 2011
und 2015 an der GAW-Station Zugspitze/Schneefernerhaus eingetroffen sind, aus a) horizontaler und b) vertikaler
Perspektive (relative Auftrittshdufigkeiten der jeweiligen Cluster im fiinfjihrigen Untersuchungszeitraum angegeben
in Prozent)

61



Spuren(gas)suche auf Deutschlands hochstem Berg

tion durch die geringere vertikale Durchmischung hoch
und fiihrt letztendlich zu den hohen an der Zugspitze
beobachteten Werten. Zusammenfassend lasst sich also
sagen, dass Cluster 1 und 2 den lokalen Quelleneintrag
bzw. den regional emittierten CO,-Anteil wiedergeben
und sich klar von den restlichen Clustern abgrenzen, die
den ferntransportierten Anteil auf sich vereinigen.

Die Cluster der Rickwartstrajektorien einer Messstation
mit den zeitgleich am Startpunkt aufgezeichneten CO,
-Werten in Bezug zu setzen, erlaubt eine erste qualitative
Einordnung, ob sich Transportmuster konzentrations-
mindernd oder -steigernd auf die Messergebnisse auswir-
ken; einzelne Quellen und Senken des Treibhausgases
konnen dabei aber nicht lokalisiert werden (Apadula et
al. 2013).

Potentielle Quellbeitragsfunktion

Die Detektion geographischer Gebiete mit Einfluss auf
die CO,-Konzentrationen eines Standorts erfolgt tiber die
potentielle Quellbeitragsfunktion (Potential Source Con-
tribution Function, PSCF), die in bisherigen Studien zur
Quellzuordnung von Spurengasen an der Untersuchungs-
station Zugspitze als bestes statistisches Verfahren aus
dem Vergleich unterschiedlicher Methoden hervorgegan-
gen ist (Kaiser et al. 2007). Wie zuvor die Clusteranalyse
verkniipft auch die PSCF die an der Messstation ankom-
menden Pfade atmosphirischer Luftmassen in Form von
Riickwirtstrajektorien mit den zeitgleich gemessenen
CO,-Konzentrationen. In Erweiterung zur Clusterung
der Ruckwirtstrajektorien berticksichtigt die PSCF die
Aufenthaltsdauer der Luftpakete iiber geographischen
Regionen im Vorfeld ihrer Ankunft und Aufzeichnung
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am Messstandort (Begum et al. 2005). Hierfar wird das
Untersuchungsgebiet in Gitterzellen untergliedert, die
entsprechend ihrer Beitragswahrscheinlichkeit zu trend-
und saisonbereinigten CO,-Messwerten oberhalb eines
Grenzwerts farbig codiert werden und schlie8lich in
Gestalt einer Karte rdumlich hochaufgel6st potentielle
Emittenten verorten (Hopke et al. 1995).

%

25
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— 15

Cluster 3

Cluster 1 - 10

Cluster 5

Cluster 4 5

ADbb. 5: Gegeniiberstellung der relativen Auftrittshdufig-
keiten saison- und trendbereinigter CO,-Konzentratio-
nen (in Prozent), die zwischen 2011 - 2015 am Schnee-
fernerhaus gemessen und via Cluster-Analyse den fiinf
Transportmustern aus Abb. 4 zugeordnet wurden.
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Erhohte Unsicherheiten der PSCF-Werte schwach
frequentierter Gebiete werden mit Hilfe eines Korrek-
turfaktors berticksichtigt (nach Polissar et al. 1999).
Damit fungiert die potentielle Quellbeitragsfunktion

als zuverlissiger Indikator fir die Wahrscheinlichkeit,
dass eine bestimmte Region zu besonders hohen CO,-
Messergebnissen an einem Rezeptor beitrigt (Pekney et
al. 2006). Es gilt dabei die grundlegende Annahme, dass
Trajektorien, die eine Gitterzelle mit Quellen passieren,
die dortige Verinderung des atmosphérischen Schad-
stoffgehalts effektiv zum Rezeptor transportieren (Hopke
2003). Eine exemplarische PSCF-Karte zeigt Abbildung

6, die mit prozentualen Wahrscheinlichkeiten die far
besonders hohe CO,-Konzentrationen (jenseits des 95.
Perzentils) an der Zugspitze relevanten Gebiete aufzeigt.
Deutlich erkennbar ist die Region mitteleuropdischer
Braunkohlereviere (Lausitz, Most, Sokolov), die zwischen
2011 - 2015 folglich Hauptverursacher hochster CO,-
Konzentrationen selbst an Deutschlands hochstgelegener
Messstation auf tber 2650 m Hohe sind.

Ausblick

Die im Rahmen der Modellgenauigkeit recht prizise
Verortung der Braunkohlekraftwerke — den grofiten CO,-
Emittenten im Einzugsgebiet der Messstation Zugspitze
— in Abbildung 6 ist ein erster gewichtiger Beleg fiir die
Funktionalitit der inversen ,top-down’-Modellierung
mit Hilfe von Trajektorien. Um die Verlisslichkeit des
Verfahrens genauer einzuschitzen und die Modellgiite
zu quantifizieren, sollen die Ergebnisse der vorgestellten
Trajektorienanalysen mit Emissionskatastern verglichen
werden.
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Abb. 6: Potentielle Quellbeitragsfunktion (angegeben

in prozentualer Wahrscheinlichkeit) derjenigen Trajek-
torien regionalen Ursprungs, die wihrend des Untersu-
chungszeitraum 2011 - 2015 zu trend- und saisonalitdts-
bereinigten CO,-Messwerten oberhalb des 95. Perzentils
an der Messstation Schneefernerhaus gefiihrt haben.
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