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Projektziele

e Informationen Uber den
Standort hinsichtlich der
raumlichen Reprasentativitat
und der Aerosolbelastung.

« Aerosolklimatologie
« Total footprint® der Station Zugspitze/Schneefernerhaus.

o Zeitdeckende Erfassung des Ferntransportes, Kooperation mit
A. Stohl, Nilu, Programm FLEXPART (Dez 04 bis Mai 07).

 Flachenbezogene Darstellung zur Haufigkeit der
geografischen Herkunft der Grol3enfraktionen feiner und
ultrafeiner Aerosole.
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Wesentliche Fragen

« a) Woher stammen die Partikelbelastungen?
* b) Welche Quellregion liefert welchen raum-zeitlichen Beitrag?

e ) Wie relevant sind interkontinentale Ferntransporte aus
Nordamerika, Asien, Afrika?

* d) Wie koppelt sich der Beitrag der Feinstaube mit den im GAW-
Programm gemessenen chemisch reaktiven und klimawirksamen
Gasen?

« e) Welche Aussagen sind insbesondere flir Nanopartikel (< 100
nm) maoglich?

» f) Gibt es Hinweise auf die chemische Zusammensetzung
gemessener PartikelgroRenverteilungen?




Der Datensatz,
Messungen von Dezember 2004 bis Marz 2007

« Standort Zugspitze Schneefernerhaus:

» kontinuierliche Aerosolmessungen
(PartikelgrofRenverteilungen 10-800nm,
Datenverfigbarkeit >90%, Totalausfall
des CPC Lasers im Herbst 06)

« kontinuierliche Messungen reaktiver

Spurengase (NO, NO,, NOy, O, SO,, PAN) &%
e Synopdaten (DWD); o
» Radionuklidmessungen (DWD).

o Zugspitzgipfel : meteorologische Lokalmessungen (DWD).

* Weitere Stationen in akzeptabler Entfernung : Aerologische
Beobachtungen (Radiosondenaufstiege), z.B.Oberschleil3heim und
Innsbruck

Sonnblick Workshop — Forschung im Hochgebirge — 20. und 21.10.2009




Perzentile der Anzahlkonzentrationen
nach Mobilitatsdurchmesser

 Von Dez 04 bis Mar 07 am Standort Schneefernerhaus
Bimodale Grol3enverteilung der gemessenen Anzahlkonzentrationen,
rel. Minimum bei 80nm, mit voneinander unabhangigen Anderungen
der Konzentrationen.
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Abb. 5.1: Statistische Parameter der atmospharischen PartikelgroBenverteilung an der UFS
Schneefernerhaus. Gezeigt sind die Mittelwerte bzw. Perzentile der Messungen 12/2004-
3/2007 auf Basis von Halbstundenmitteln. In der linken Darstellung ist die Ordinate linear,
in der rechten Darstellung logarithmisch aufgetragen.
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Kriterien zur optimalen Klassifikation gemessener
GrofRenverteillungen der Partikelanzahlkonzentration

* Aus 200 zufallig ausgewahlten GrélRenverteilungen wurde eine
Haufigkeitsverteilung der Teilchendurchmesser gebildet.

» Sie bestatigt die beiden Maxima im Aitkenbereich (30-60 nm) und
Akkumulationsmodebereich (> 150 nm). Aus diesem Ergebnis wurden zur
optimalen Klassifizierung folgende Partikelgrof3enintervalle zur
Vereinfachung der Daten gewabhlt:

— 10-30 nm: Nukleationsmode
(frisch erzeugte Partikel)

— 30-60 nm: Junger Aitkenmode
(gealterte Nukleationsmodepartikel)

— 60-150 nm: Aitkenmode

— 150-600 nm: Akkumulationsmode

* Im Akkumulationsmode wurden die Intervallgrenzen tendenziell nach
rechts verschoben. Damit korreliert das Intervall [150;600 nm]
ausschlie3lich mit Akkumulationsmodepartikeln. So wird eine Interferenz
mit dem unmittelbar unterhalb anschlieBenden Aitkenmode vermieden.

i | O, o

relative Hauligkeit
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Graduelle
Anderungen im
Jahresgang,
Aerosol-
Klimatologie
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GrolRenfraktionen im Jahresverlauf
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Partikelanzahlkonzentration am Standort Schneefernerh aus, Zugspitze
Gleitende Mittelwerte auf Wochenbasis
Zeitraum 12/2004 bis 03/2007
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Konvektiver Transport im Jahresverlauf
o 2 jahrige Zeitreihen der

Anzahlkonzentration von e . N [150:600 nm]
Akkumulationsmodepartikeln ~ (150- 1200 o . MEmm am
600 nm), der ®_ 900 .s
Mischungsschichthéhe (13:00 MEZ) 5 500
im Voralpenland und der i i
Zerfallsaktivitat von 214Po  und der . -
Lufttemperatur. 700 8OO
Aul3er bei der Mischungsschichthéhe 3000 —————1 .., Mischungschicht
sind Tagesmittelwerte dargestellt. = 2000 ‘ -hdhe -
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Bestimmung der jahrlichen 1000 ;-:‘__f-_'%?-
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o Optimierte Einteilung des 30 -0 100 200 300 400 500 600 700 800
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— Winter: 1.11.-31.1.
— Frdhjahr: 1.2.-30.4.
— Sommer: 1.5.-31.7. 0 100 200 300 400 500 600 700 800
Tage ab 1.1.2005
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Kriterien fur Luft der freien Troposphare
und Luft aus der Grenzschicht

Mit der statistischen Analyse der Messergebnisse wu rden
Kriterien fur Zeitraume entwickelt, an denen freie tropospharische
oder Grenzschichtluft am Schneefernerhaus vorhanden sind:

Werte fur Luft der freien Troposphéare werden typisc herweise
wahrend der Nacht im Winter gemessen.

Luft aus der Grenzschicht wird typischerweise wahre nd des
Nachmittags im Sommer gemessen.

Aitken- und Akkumulationsmodepartikel, sowie PAN (NO y) und
214 Po eignen sich am besten als Indikator zur Untersch ~ eidung
beider Lufttypen.

Alle Werte im breiten Zwischenbereich zwischen ,Freie Troposphare
und ,Grenzschicht” sind als Gemisch zwischen beiden Lufttypen zu
bewerten. Z.B. Sommer, Aerosolkonzentrationen von 0:00h -04:00h

Sonnblick Workshop — Forschung im Hochgebirge — Wien — 20. und 21.10.2009




).

(HYSPLIT), National Oceanic and

Imensiona

Untersuchung von Ferntransporten

/[lwww.arl.noaa.qgov/ready/-hysplit4.html.

Integrated Trajectory Model
Atmospheric Administration - NOAA, USA,

Trajektoriendaten aus dem HYbrid Single-Particle Lagrangian
http

Trajektorienclusteranalyse
o K-Mittelwert Clusteranalyse.

« 1. Rucktrajektorien (1-d
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Trajektorienclusteranalyse Nacht, 22:00h - 06:00h
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Trajektorienclusteranalyse Mittagszeilt,
13:00h MEZ, Monate 04-08, 2005-2006

 Bel diesen Messwerten wird ein Einfluss der lokalen
Grenzschicht in Betracht gezogen. Verwendet wurden die
Daten von 276 Tagen aus der durch Konvektion
dominierten Jahreszeit.

* Die Partikelgréf3enverteilungen wurden fir jeden Tag
zwischen 12:00 und 18:00 Uhr gemittelt und der um
12:00 UTC (13:00 MEZ) gestarteten
Ruckwartstrajektorie zugeordnet

e Der Winter wurde ausgespart , weil hier die
Grenzschichtkonvektion nur undeutlich erkennbar ist.

» Aus einer Vielzahl von durchgeftihrten Clusteranalysen
wurde ein Fall fir n=12 ausgewabhlt.
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Trajektorienclusteranalyse Mittagszeit,
13:00h MEZ, Monate 04-08, 2005-2006

W-z =5.01E-5, W-R =7.9438;, Goodness =102.728832, RMSD =0.726

FTaalal

Median SD

~

Die Trajektoriencluster mit den
geringsten Massenkonzentrationen:

Cluster 1: Nordatlantik, Cluster 2:
Nordatlantik, Cluster 4: Mitteleuropa
atlant., und Cluster 12: Nordsee

umfassen gemeinsam 51% aller Falle.
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Zusammenfassung der Trajektorienanalyse

* Im Winter wesentlich haufiger saubere Luftschichten
aus der freien Troposphare.

— Aitkenmode: 100p/cm3, Akkumulationsmode: 38p/cm3
— Gesamt: 330 p/cm® mit < 1 ug/cm3 (10-600nm)

e Im Sommer eher verschmutzte Luftschichten aus der
Grenzschicht.

— Typisch: (540),1100 bis 1700 p/cm3, 1.2 bis 7.3 ug/cm?

e In Fruhjahr, Sommer und Herbst zur Tagesmitte bel
starker Grenzschichtbeinflussung!

— Typische Partikelkonzentrationen 1400-3300p /cm* mit
3.3 bis 17 pg/m?3




Quellanalyse mit Flexpart

FLEXPART, im Ruckwartsmode betrieben, erzeugt ein Ensemble vieler

Ricktrajektorien, die zusatzlich zum grof3skaligen Advektionsfeld auch
unter einer stochastischen Betrachtung konvektiver und turbulenter
Transportvorgange berechnet werden. (Stohl and Thomson, 1999;
Seibert et al., 2001).

Ansatz 1. Haufigkeit der
Herkunft

garig, & 1)

TNz

[F8

> gor(p, 8.1)
H b

gsr{ip. 8. 1) =— - (1)
NI

Quell-Rezeptorbeziehung (QRE) als Funktion gecaraphischer Breite @ und
Lénge &@fir einen Releasezeitpunkt r. Diese QRB bezieht sich entweder auf
die Aufenthaltsdauer in der Bodenschicht (.Footprnint® genannt), in jeder
beliebigen Modellschicht oder in der Gesamtheit aller Schichtenn (,Saule™).
In der Praxis von FLEXPART bezieht sich die QRB auf ein 3-Stunden-
Intervall. Die angegebene Releasezeit bezieht sich immer auf den
Endzeitpunkt dieses Releaseintervalls. Die Einheit der Footprint-QRE ist ns
kg!, diejenige der Sdulen-QRE ns kg ' m™.

Die lokal zum Zeitpunkt t am Rezeptorpunkt gemessenen Luftbeimeng-
ungen (Konzentrationen an Aerosolpartikeln oder Spurengasen). Einheit:
Partikel cm™

Anzahl der in die Berechnungen eingehenden Releases, d.h. gestarteten
Retroplumes,
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Haufigkeit der Herkunft von Luftmassen,
klassifiziert nach Richtung und Entfernung

trangph 2jahre 05 06 sl

o
) | 33,7/%
54,2%
> :;%67’8%
-

600 und 9 00km)
und in 4 Hauptrichtungen unterteilten Sektoren flr das
Mittel aller Transporthaufigkeiten in 2005 und 2006 . Die
maximale Ausbreitungszeit betragt 5 Tage, betrachte  t
werden die Bodenschicht und die Releases 00-24h.




Quellanalyse mit Flexpart

Ansatz 2: Mit der S gsr(@.6,1)-0bs (1)
Anzahlkonzentration =R — a(0,0)
gewichtete Summation S obs(1)

von Footprints. =

gsr(j, ,t): Footprint flr einen Releasezeitpunkt t, in der Praxis ein 3-
Stunden-Intervall, als Funktion geographischer Breite und Lange.

obs(t) : die am Schneefernerhaus zum fraglichen Zeitpunkt gemessene
Partikelanzahlkonzentration, als Gewicht bei der Summation der
Footprints eingesetzt.

Die mit den experimentellen Konzentrationen gewichtete Quell-
Rezeptorbeziehung, gibt Aufschlul? dartiber, aus welchen
geographischen Gebieten die am Rezeptorstandort gemessenen
Luftbeimengungen (d.h. Partikel) bevorzugt stammen. Zeitraume mit
hohen Partikelkonzentrationen (belastete Luftmassen ) gehen
starker in den Mittelwert a(j, q) als Zeitrdume mit sauberen
Luftmassen. Der Summenfootprint  a(j, q) hebt also diejenigen
geographischen Gebiete hervor, aus deren Bodenschich t die
Partikel potentiell stammen kdnnen.




Summierte Quell-Rezeptorbeziehung, 5d, 150-600nm,

Oh—-24h links: Bodenschicht, rechts: Gesamtsaule

Friihling: Febr, Mar, Apr
- s | |7 (b) - e |

1 W 500 5500 *BIOODS 0T b

Abb. 6.5 Aufsummierte Quell-Rezeptorbezichung af@. @), (a) Bodenschicht [Footpring),
(b)) Gesamtsiule, Laufdaver 5 Tagz filr den !nllllngsunrnum {Februar, MErz, April),
jonsm ode [150-300 nmj.

gewichtet nach der Partikelanzahlkonzentrat ion im Akl
Berdcksichtigt sind alle Releases zwischen 00:00 und 24:00.
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Abb. 6.11: Aufsummierte Quell-Rezeptorbeziehung al@ @), {a) Bodenschicht (Fookpring),
(b} GesamtsSule, Laufdaver & Tage, fiir den Herbstzeitraum {August, September, Ohtober]),
gewichtet nach der Partikelanzahlkonzentration im Akkumulationsmode [150-800 nmj.
Berdcksichtigt sind alle Releases swischen 00000 und 24:00,

Sommer: M ai, Juni, Jul
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Abb. 6.10: Aufsummierte Quell-Rezeptorbezietiung 3(@, 8], {(a) Badenschicht {Footpring),
(b) Gesamtsdule, Laufdaver 5 Tage, fir den Sommerzeitravm (Mai, Juni, Juli), gewichtet

nach der Partikelanzahlkonzentration im Akkumulationsmode (150-600 nm). Beridck-
sichtigt sind alle Releases rwischen 00:00 und 24:00.

Winter: _ Nov, Dez, Jan.
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Abb. 6.12: Aufsummierte Quell-Rezeptorbezichung E{Q.S]. {a) Bodenschicht (Fookpring),
{b} Gesamtshule, Loufdaver & Tage, filr den Winterzeitraom {NMovember, Dezmber, Januar],
gewichtet nach der Partikelanzahikonzentration im Akkumulationsmade [150-600 nmj.

Berlicksichtigh sind alle Releases rwischen 0000 und Z4:00.

Sonnblick Workshop — Forschung im Hochgebirge — Wien — 20. und 21.10.2009

21




Herkunftsanalyse fur Nukleationsmodepartikel (10-
30 nm), beruhend auf Ankunftszeiten zwischen 00:00
und 06:00 UTC und 10 Tagen Transportdauer.

10-30 nm Friihling ' . 10-30 nm Sommer

10-30 nm Herbst ' " 10-30 nm Winter




Quellanalyse mit Flexpart

Ansatz 3: Gewichtung hoher > gsr(p.6.1) k
und niedriger Perzentile '
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c(j ,q) stellt das Verhaltnis zweier mittlerer Quell-Rezept  orbeziehungen
dar. k ist die Laufzahl tber alle Perzentil Releasezeitpunkte im betreffenden
Zeitintervall und n die Laufzahl aller Releasezeitpunkte im betreffenden
Zeitintervall. Dabei beinhaltet die k gsr nur ausgewahlte
Relesezeitpunkte des gesamten betrachteten Zeitinte  rvalls (Frihling,
Sommer, Herbst, Winter). Diese ausgewahlten Relesezeitpunkte
entsprechen den hochsten 5%, 10% und 25% Perzentile n der Uber 2
Jahre am SFH gemessenen Partikeldaten. Die mittlere Quell-
Rezeptorbeziehung n gsr hingegen ist das Mittel all  er Gitterpunkte des
betrachteten Zeitintervalls.

Dieses Verhaltnis zeigt die Verteilung und Intensit  at der Quellregionen
far Ereignisse mit relativ hoher/geringer Staubbela  stung am
Schneefernerhaus gegeniber dem mittleren ,Partikel- Einzugsgebiet".
Es ist sinnvoll nur diese Perzentile zu betrachten, um den permanent
vorhanden regionalen Hintergund besser von den aus grofReren

Entferungen antransportierten Partikeln zu separier en.
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150-600nm, Herkunftsanalyse des 10-er und 90-er
Perzentils (niedrigsten und hochsten 10-er Perzenti  le)

Winter: V\_/lnte_r:
el niedrig

hoch niedrig




Transatlantischer Ferntransport von Feinstaub

« Am 20. und 21.Sept. 2006 Peak
atmospharischen Aerosols am
Schneefernerhaus.

 Massenkonzentration etwa 30

g*m 3.

» Gealtertes Aerosol, mit
haufigstem Durchmesser von
300nm.

 Luftmassen aus Quellregionen
der westlichen und zentralen USA.
Reisedauer 6-12Tage (ex Hurricane
Gordon). Quellanalyse mit
FLEXPART:

* Aus den Daten geht hervor, dass
zuvor kein Kontakt mit der
europaischen Grenzschicht
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Publikation: Transatlantischer
Ferntransport von Feinstaub

A case of transatlantic aerosol transport
detected at the Schneefernerhaus

Observatory (2650 m) on the northern edge
of the Alps.

Birmili W., T. GObel, A. Sonntag, L. Ries, R.
Sohmer, S. Gilge, I. Levin, and A. Stohl

Meteorologische Zeitschrift, submitted
01/06/2009.
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Aitkenmode (60-150nm), Bilanzierung von
Quellbeitragen aus der freien Troposphare

>

S
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Akkumulationsmode, 150-600nm
Bilanzierung der Quell-Rezeptorbeziehungen
bel Beeinflussung durch die Grenzschicht

Quantitative Beitrage der wichtigsten Quellgebiete.

(Werte Mittags, Fruhjahr, Sommer, Herbst, 150-
600nm)

Mitteleuropa (mit Alpenraum)
etwas mehr als 33%
>>
Westeuropa, Sudeuropa, Osteuropa
je etwas weniger als 20%
>>
Nordeuropa, Atlantik
je weniger als 5 %

Sonnblick Workshop — Forschung im Hochgebirge — 20. und 21.10.2009

28



Quellgebiete

e Insgesamt stammen die Partikelkonzentrationen
Uberwiegend aus der europaischen Grenzschicht und
als ozeanisches Sekundaraerosol auch aus dem
Nordatlantik (Hypothese).

« Afrika, tells mehrfach pro Monat, jahreszeitlich
unterschiedlich.

 Amerika, einige wenige Male pro Jahr, zumeist diffus

e Europaisch Asiatische Landmasse — Transporte aus
dem Osten eher von lokaler und regionaler Bedeutung
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Publikation zur Messung von
Fein- und Ultrafeinstaub an der Station
Schneefernerhaus/Zugspitze

Feine und ultrafeine Aerosolpartikeln an der
GAW-Station Schneefernerhaus/Zugspitze
Birmili, W.; Ries, L.; Sohmer, R.; Anastou, A.;
Sonntag, A.; Konig, K.; Levin, I. , Gefahrstoffe-
Reinhaltung der Luft 1-2/2009, Seite 31-35
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Von der Zugspitze: ein Blick zum Sonnblick,
mit Streuung des blauen Lichts bel

ca. 380 bhis 480 nm,
Im GrofRenbereich des Akkumulationsmode.

!
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German
Ultrafine Aerosol Network (GUAN)
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Guan: Messbeginn Ende 2008

Konzept: langere Beobachtungsdauer und eine genauere
Beschreibung des atmospharischen Aerosols soll Auss agen
bezulglich seiner Gesundheitseffekte, Klimawirkungen u.
Belastung der Bevolkerung ermdglichen.

gemessene Parameter:
PartikelanzahlgrofRenverteilung,
Massenkonzentration von Rul3,

groRenaufgeldste chemische Zusammensetzung der Part  ikel
an bis zu elf Beobachtungspunkten.

Erganzend intensive Feldmesskampagnen  zur Erlangung
eines besseren Prozessverstandnisses.

Erste Beobachtungen von Dezember 2008 bis Januar 20 09
zeigen den hohen Nutzen derartiger Daten, um raumze itliche
Effekte im atmospharischen Aerosol tber einer Flach e wie
Deutschland zu verstehen.
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GUAN MAAP Messreihen 10-08 bis 8-09
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GUAN - Publikation

Atmospheric aerosol measurements in the
German Ultrafine Aerosol Network (GUAN) Part
1: Soot and particle number size distributions

W. Birmili, K. Weinhold, S. Nordmann, A.
Wiedensohler, G. Spindler, K. Muller, H. Herrmann,
T. Gnauk, M. Pitz, J. Cyrys, H. Flentje, C. Nickel, T.
A. J. Kuhlbusch, G. Léschau, D. Haase, F.
Meinhardt, A. Schwerin, L. Ries, K. Wirtz,
Gefahrstoffe — Reinhaltung Luft, 69(4),2009, S.
137-145.
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