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Ozon und Sommersmog
Fachtagung zum Stand der Forschung und zur Reduktionsstrategie

Ozone et smog estival

Etat de la recherche et stratégie de réduction des immissions excessives

Hotel Ador, Laupenstrasse 15, Bern

Tagungsprogramm-Vormittag

09:15 Kaffee / Café

09:40 - 09:45 Begriissung, Fragestellung H. Gygax, Cercl’Air
Salutations, présentation de la problémati-
que

09:45 - 10:00 Entwicklung der Konzentrationen von Ozon Chr. Haglin, EMPA
und seiner Vorlaufer an NABEL-Stationen

10:00 - 10:15 Ozon im Tagesgang — Mechanismen J. Brunner, UGZ Zi-

rich, Ostluft

10:15 - 10:25 Entwicklung der Ozonkonzentration und der M. Camenzind, LHA
meteorologischen Bedingungen in der Region | beider Basel
Basel

10:25 - 11:00 Ozon in der Grenzschicht, Ozon in der Stra- J. Staehelin, ETHZ
tosphare: Chemische Grundlagen und zeitli-
cher Verlauf

11:00 - 11:20 Kaffeepause / Pause café

11:20 - 11:45 Résultats des modéles de chimie transport 1. Bey, EPFL
globaux sur le transport a longue distance de
I'ozone troposphérique

11:45 - 12:05 Statistische Analyse der Ozonspitzenwerte im | A. Prévot, PSI
schweizerischen Mittelland und Datenanalyse
des Hintergrundozons

12:05 - 12:25 Identifikation von anthropogenen VOC- V. Lanz, Empa
Quellen basierend auf Immissions-
Messungen und deren Bedeutung bei der
Ozonbildung

12:25 - 13:40 Mittagpause / Pause de midi
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Tagungsprogramm-Nachmittag

13:40 - 14:00 Rolle biogener VOC-Emissionen bei der Ozon- | Chr. Spirig, Agroscope

bildung Reckenholz

14:00 - 14:20 Ergebnisse eines regionalen Modells flr S. Andreani, PSI
schweizerische Ozonveranderungen im Mit-
telland

14:20 - 14:40 Neue Ergebnisse zur sommerlichen Partikel- U. Baltensperger, PSI,
bildung Prasident ACP

14:40 - 15:00 Kaffeepause / Pause café

15:00 - 15:20 Beurteilungskriterien fir die Schadlichkeit P. Straehl, BAFU
der Ozonbelastung

15:20 - 15:40 Stratégie de lutte contre le smog estival et R. Ballaman, OFEV
I'ozone au niveau national et international

15:40 - 16:15 Diskussion: Schlussfolgerungen zur Strategie | Plenum

und zur Kommunikation Leitung-direction:
Discussion: conclusions concernant la straté- | H. Gygax

gie et la communication
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Thematik

Die schweizerischen und europdischen Emissionen von NOx und VOC als den
wichtigsten Vorlaufersubstanzen fiir bodennahes Ozon konnten in den letzten 15
Jahren etwa halbiert werden. Dennoch hat sich die Belastung durch Ozon nicht
wesentlich verringert. Seit dem Rlckgang der Ozonspitzen bis anfangs der 90er
Jahre verharren die Ozonmaxima auf konstantem Niveau. Es wurde sogar ein
Anstieg der mittleren Ozonwerte und der Belastung an hochalpinen Stationen
festgestelit.

Die Eidgendssische Kommission flr Lufthygiene hielt 2004 fest: ,Die bisherige
Strategie, die NOx- und VOC-Emissionen zu senken, ist richtig und deshalb wei-
terzufliihren. Gegenliber dem Stand von heute missen die Emissionen der Vor-
lduferschadstoffe in der Schweiz noch mindestens einmal halbiert werden. Auf
internationaler Ebene sind noch Emissionsreduktionen von mehr als 60 % not-
wendig. Daruber hinaus sind Anstrengungen zu treffen, die CH,- und CO-
Emissionen zu senken."

Von wissenschaftlicher Seite wurde die Auffassung vertreten, eine weitere Sen-
kung der Ozonspitzen im Sommer sei nicht durch kurzfristige regionale oder auf
die Schweiz beschrankte Massnahmen zu erreichen. Erfolg versprechend sei nur
ein europaweit koordiniertes Vorgehen, und auch da mussten Massnahmen be-
reits zu Beginn einer Schénwetterperiode ergriffen werden. Anderseits sind von
verschiedenen Interessenverbanden bereits eingefiihrte oder geplante Massnah-
men unter Beschuss geraten, indem die wesentliche Bedeutung der anthropoge-
nen VOC oder der NOy fur die Ozonbelastung bezweifelt wird.

Es stellt sich die Frage, ob die bisher verfolgte Strategie zur Bekampfung des
Sommersmogs, mit Ozon als Leitsubstanz, geeignet ist und wie eine Strategie flr
zukiinftige Massnahmen aussehen soll. Ahnliche Fragen wurden auch auf europé-
ischer Ebene aufgeworfen und durch eine grosse Gruppe von Forschenden in den
~Answers to the Urbino questions™ von 2005 beantwortet. Offen bleibt, ob flr die
Situation in der Schweiz andere Antworten gelten und ob seitdem gewonnene
neue Erkenntnisse die damaligen Antworten stitzen.

Der Cercl’Air will deshalb zusammen mit Fachleuten von Hochschul- und For-
schungsinstituten auf der Basis des heutigen Wissens die Strategie zur Bekamp-
fung Ubermassiger Ozonbelastungen Uberdenken und damit die diesbezlgliche
Kommunikation verbessern.
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Théme

Au cours des 15 derniéres années, les émissions de NOx et de COV, substances
précurseurs de I'ozone, ont été réduites de moitié en Suisse et en Europe. Malgré
ce succes, les concentrations d‘ozone n‘ont pas sensiblement baissé. Aprés une
certaine diminution des pics d’ozone au début des années 90, les valeurs maxi-
males d'ozone sont restées constantes. Dans certaines stations de mesure alpi-
nes, les moyennes d’ozone ont méme augmenté.

En 2004, la Commission Fédérale de I'Hygiene de I’Air a constaté que « la straté-
gie actuelle, a savoir réduire les émissions de NOy et de COV, doit étre poursuivie
puisqu’elle est appropriée. En Suisse, les émissions des précurseurs de |'ozone
doivent encore étre réduites au moins de moitié par rapport au niveau
d’aujourd’hui. A I’échelon international, il faut encore réduire les émissions de
plus de 60% et consentir des efforts supplémentaires pour réduire les émissions
de CH,4 et de CO. »

Certains milieux scientifiques ont exprimé I'avis qu'une diminution des valeurs de
pointe en été ne pourrait pas étre obtenue par des mesures a court terme, intro-
duites sur une région limitée ou méme sur tout le territoire suisse. Pour étre effi-
caces, les mesures devraient étre prises au début d'un épisode dans toute
I’'Europe. Par ailleurs, plusieurs groupes d’intérét ont critiqué les mesures, intro-
duites ou planifiées, en mettant en doute I'utilité d’'une réduction des émissions
anthropogéenes de NOy et de COV pour lutter contre le smog estival.

Deés lors, la question se pose de savoir si la stratégie poursuivie jusqu'ici pour
combattre les immissions excessives d'ozone est adéquate et quelles devraient
étre les mesures prioritaires dans le futur. En 2005, cette problématique a été
débattue au niveau européen et certaines réponses ont été données par des
scientifiques (« Answers to the Urbino questions »). Ces réponses sont-elles aus-
si valables pour la Suisse, et les derniers résultats de la recherche confirment-ils
les réponses données en 2005 ?

Le séminaire organisé par Cercl’Air, conjointement avec la Commission pour la
chimie et la physique de I'atmosphere (ACP), propose de faire le point sur les
connaissances actuelles et, sur cette base, d'élaborer ensemble une stratégie de
lutte contre I'ozone afin que scientifiques et autorités présentent des points de
vue cohérents.
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Entwicklung der Konzentrationen von Ozon und seiner
Vorlaufer an NABEL-Stationen

Christoph Huglin
Empa, Abt. Luftfremdstoffe/Umwelttechnik, christoph.hueglin@empa.ch

Ozon (03) ist einer der wichtigsten Bestandteile des photochemischen Smogs
(Sommersmog) und wird in der Atmosphare durch Reaktionen aus sogenannten
Vorladufersubstanzen gebildet. Als starkes Oxidationsmittel und Reizgas greift
Ozon Atemwege und Lungengewebe von Menschen und Tieren an und schadigt
Pflanzen (EKL, 2004). Tropospharisches Ozon ist zudem ein wirksames Treib-
hausgas (IPCC, 2007).

Die Ozonkonzentration an einem bestimmten Standort wird durch verschiedene
Faktoren beeinflusst (Dentener et al., 2008):

— Von der Hintergrundkonzentrationen von Ozon und dessen Vorlaufersubstan-
zen. Vorlaufersubstanzen von Ozon sind insbesondere Stickoxide (NOy) und
flichtige organische Verbindungen (VOC), Kohlenmonoxid (CO) und Methan
(CH4). Die Hintergrundkonzentration von Ozon wird durch grossraumige
Prozesse bestimmt, z.B. durch den Austausch von Luftmassen zwischen der
Stratosphare und der Troposphare, oder aber von den globalen Emissionen
der Vorlaufersubstanzen.

— Von regionalen und lokalen Emissionen der Vorlaufersubstanzen (insbeson-
dere NOy und VOCQC).

— Von den meteorologischen Verhaltnissen. Flr die Bildung von Ozon ist inten-
sive Sonneneinstrahlung notwendig, erhdhte Lufttemperaturen begilinstigen
die Bildungsreaktionen.

Eine Kombination dieser Faktoren fihrt in der Schweiz und anderen Landern in
Europa regelmassig zu Uberschreitungen der geltenden Ozon-Grenzwerte.

Massnahmen zur Verringerung der Ozonbelastung konzentrierten sich in der
Schweiz und in Europa bisher hauptsachlich auf die Reduktion von lokalen und
regionalen Emissionen von Stickoxiden und flichtigen organischen Verbindungen
im Rahmen der UN ECE Konvention Uber weitrdumige grenzliberschreitende Luft-
verunreinigungen (UN ECE CLRTAP).

Als Folge der Umsetzung dieser Massnahmen sind in der Schweiz die NOy- und
VOC-Emissionen wahrend der letzten 20 Jahren stark zurickgegangen (NOx -
45% und VOC -65%, siehe BAFU 2008). Dies wird auch aus den Immissions-
messungen deutlich, Abb. 1 zeigt den Verlauf der NOx- und der Nicht-Methan
VOC (NMVOC) an verschiedenen Standorttypen des NABEL-Messnetzes. Die
Emissionen von Kohlenmonoxid konnten in den letzten Jahrzehnten ebenfalls
stark reduziert werden, die CO-Immissionen sind seit 1992 um etwa 60% zu-
rickgegangen (BAFU, 2008). Was haben diese Reduktionen bezliglich Ozonbelas-
tung in der Schweiz bewirkt?

Abb. 2 zeigt die Immissionsentwicklung von Ozon seit 1990 flr verschiedene
Standorttypen. Dargestellt sind verschiedene Quantile der Verteilung der wah-
rend eines Jahres gemessenen 1h-Ozonmittelwerten. Es zeigt sich folgendes
Bild: Die Ozon-Spitzenkonzentrationen (hohe Quantile) zeigen eine leichte Ab-
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nahme, oder keinen signifikanten Trend, die tiefen Quantile (z.B. Medianwert)
zeigen dagegen eine Zunahme.
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Abb.1: Immissionsmessungen von Stickoxiden (links) und flichtigen organischen
Verbindungen (rechts) fur die Zeit von 1986 bis 2007 (aus BAFU, 2008).
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Abb. 2: Entwicklung verschiedener Statistiken der 1h-Ozonwerte von 1990-2007
und zugehorige Schatzungen des linearen Trends (aus BAFU, 2008).

Wie lassen sich die beobachteten Trends erklaren?

Zunachst ist festzustellen, dass in den Gebieten mit héheren NO,-Emissionen (in
Stadten und in Stadtnahe) der Abbau von Ozon durch die Reaktion mit NO als
Folge der reduzierten NOy-Emissionen verringert wurde. Dies erklart einen we-
sentlichen Teil der Zunahme der tiefen Quantile von Ozon an stadtischen und
vorstadtischen Standorten. Verschiedene Untersuchungen weisen zudem darauf
hin, dass die Ozonbelastung des hemispharischen Hintergrundes zugenommen
hat (Vingarzan, 2004; Derwent, 2007). Diese Zunahme der Hintergrundkonzent-
ration flUhrte wahrscheinlich zu einer zumindest teilweisen Kompensation der
Ozonminderung, welche durch die Reduktion der regionalen Emissionen von Vor-
ldufersubstanzen erreicht wurde (Derwent, 2007).

Die in der Schweiz beobachteten konstanten oder leicht abnehmenden Ozon-
Spitzenkonzentrationen stimmen mit der Entwicklung in anderen Teilen Europas
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Uberein und entsprichen den Veranderungen die aufgrund von Ozonmodellen zu
erwarten waren (Derwent et al., 2003). Modellergebnisse zeigen, dass die Ozon-
reduktion nicht direkt proportional zur Reduktion der Emissionen von Vorlaufer-
substanzen ist. Es sind weitere erhebliche Reduktionen der Emissionen von Vor-
ldufersubstanzen auf nationaler und internationaler Ebene notwendig, um die zu
hohen Ozonbelastungen dauerhaft zu mindern.

Referenzen
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Ozon im Tagesgang
Mechanismen

Jirg Brunner?), Alfred Meier?

1) OSTLUFT, Umwelt- und Gesundheitsschutz Ziirich (UGZ),
juerg.brunner@zuerich.ch
2) ehem. Umwelt- und Gesundheitsschutz Ziirich (UGZ)

Ozon (0O3) ist eines der wichtigsten Spurengase in der Atmosphare. Das natlr-
liche Vorkommen von Ozon in 20 bis 40 km Hbéhe (Ozonschild in der Strato-
sphadre) schitzt uns vor der gefahrlichen Ultraviolettstrahlung der Sonne. Auch in
den unteren Schichten der Atmosphare (Troposphare) kommt Ozon naturlicher-
weise vor, allerdings in relativ tiefen Konzentrationen (in unseren Breiten etwa
15 bis 20 ppb).

Stark erhdhte Ozonkonzentrationen treten in Bodennahe wahrend sommerlicher
Schonwetterperioden auf. Wahrend solcher Phasen werden Ozon und weitere
Oxidantien durch komplizierte fotochemische Prozesse aus Vorlauferschadstoffen
gebildet. Ozon gilt dabei als Leitsubstanz dieses Sommer- oder Fotosmogs. Die
wichtigsten Ozonvorlaufer sind Stickoxide (NOx) und flichtige organische Verbin-
dungen (VOC, wie z.B. Benzin und Lésemittel). Auf Grund der ausgepragten Wet-
terabhangigkeit schwankt die Ozonbelastung von Jahr zu Jahr.

Beim Ozon sind die Zusammenhange zwischen Vorldaufer-Emissionen und den
beobachteten Ozonkonzentrationen sehr komplex. Infolge seiner Langlebigkeit in
der Atmosphare kann Ozon Uber weite Strecken transportiert werden. Auch weit
entfernte Quellen von NOx und VOC tragen so zu einem betrachtlichen Teil zur
lokalen Ozonbelastung bei. Wegen dieser weitraumigen Verfrachtungen ist der
Sommersmog nicht allein durch lokale Massnahmen in den Griff zu bekommen.

Im Folgenden sollen die Mechanismen der lokalen Ozonbelastung an Hand der
Datenreihen einer typischen Sommersmog-Lage im Raum Zurich etwas einge-
hender betrachtet werden.

Ozon im Tagesgang

Mit Einsetzen der Nacht flllen lokale und regionale Kaltluftabflisse das Limmattal
mit kdhlerer und somit schwererer Luft auf. Zusatzlich kiahlt sich der Boden
durch Strahlungsverlust rascher ab als die Luft. Es entsteht eine nachtliche In-
versionslage. Diese Temperaturverteilung wirkt wie eine Sperre, d.h. der Ozon-
fluss von oben nach unten kommt zum Erliegen. Unterhalb der Inversionsschicht
baut sich das Ozon durch Bodenkontakt und Reaktion mit Stickoxiden rasch ab,
manchmal bis hinunter an die Nachweisgrenze. In den vom Boden abgekoppelten
héheren Luftschichten bleibt das Ozon hingegen nahezu unverandert bestehen
(Ozon-Reservoir).

Mit dem Sonnenaufgang und zunehmender Erwarmung im Verlauf des Vormit-
tags 16st sich die Inversion allmahlich auf und die ozonarme Luft Uber dem Boden
beginnt sich mit Luft aus dem Ozonreservoir zu mischen. Die Folge ist ein steiler
Anstieg der Ozonkonzentrationen am Boden im Verlauf des Vormittags.
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Vereinfachtes Schema zur Beschreibung der Ozon-Mechanismen in Bodennahe

Der hohe Sonnenstand und zunehmende Temperaturen setzen um die Mittagszeit
die Photochemie zur Neubildung von Ozon aus lokalen bzw. regionalen NOx- und
VOC-Quellen in Gang. Dieser Lokalbeitrag addiert sich zum bereits vorhandenen
Ozonsockel. Je nach Witterungsbedingungen erreicht die Ozon-Belastung ihr Ma-
ximum am friheren oder spateren Nachmittag.
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Die Ozonproduktion in Emittentenndhe fuhrt durch den vertikalen Luftaustausch
dazu, dass wahrend langer anhaltenden, stabilen sommerlichen Hochdruck-
Wetterlagen die Konzentration an Ozon in der Reservoirschicht steigt. Die mit
solchen Wetterlagen verbundenen taglich etwas héheren Temperaturen heizen
zudem die lokale Ozon-Produktion weiter an. Ein Zusammenspiel dieser beiden
Faktoren durfte fir die taglich héheren Ozon-Spitzenwerte verantwortlich sein.

Dies zeigt, dass Vertikaltransporte entscheidenden Einfluss auf die am Boden
gemessenen Ozonkonzentrationen haben. Ohne Einbezug der dritten Dimension
kdnnen letztere nicht verstanden werden.

Ozon-Reservoir

Die Lebensdauer von Ozon in héheren Luftschichten betragt einige Wochen bis

Monate. Je nach Wetterlage kann das Ozon in der freien Troposphare (ca. 3 bis
12 km Ho6he) Uber weite Strecken transportiert werden. Nationale, kontinentale
und gegebenenfalls auch NOx- und VOC-Emissionen der nérdlichen Hemisphare
tragen so ihren Teil zur lokalen Ozonbelastung bei. Die freie Troposphare ist da-
her als weiteres, sehr grossraumiges Ozonreservoir zu betrachten.
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Entwicklung der Ozonkonzentration und der meteorolo-
gischen Bedingungen in der Region Basel

Markus Camenzind®, Dr. Hansruedi Moser?’ , Max Baumann?®

Dlufthygieneamt beider Basel, Lufthygieneamt@bl.ch

Die Ozonmessreihen der Region Basel fir den Zeitraum 1990 bis 2006 wurden
mit Untersuchungen und Ergebnissen anderer Regionen der Schweiz verglichen.
Hier zeigen sich ahnliche Tendenzen, namlich eine Abnahme der Ozonbelastung
an der untersuchten landlichen Station und eine Zunahme an Agglomerations-
standorten.

Die untersuchten klimatischen Kennwerte (Sommer-, Hitzetage, Sonnenschein-
dauer, Niederschlagstage) im Sommerhalbjahr zeigen keinen systematischen
Trend. Die Belastung der Luft mit Vorlauferschadstoffen ist seit 1990 praktisch
halbiert worden.

Die Zahl der Belastungstage (mind. 1h > GW) hat sich regional unterschiedlich
entwickelt, an der untersuchten landlichen Station hat sich die Anzahl Belas-
tungstage reduziert, an des Agglomerationsstandorten hat die Anzahl der Belas-
tungstage zugenommen. Die Zunahme der Belastungstage verlauft parallel mit
einer Zunahme der Ozonwettertage (Tage mit bestimmten ozonférdernden me-
teorologischen Bedingungen).

Referenzen
Kernen René, Ozontrends in der Ostschweiz, Diplomarbeit an der Uni Bern, 2004

Moser Hansruedi, Baumann Max, Interner Bericht: Trendentwicklung Ozon Regi-
on Basel 1990 - 2006, Lufthygieneamt beider Basel, Liestal, Juli 2007
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Ozon in der Grenzschicht, Ozon in der Stratosphare:
Chemische Grundlagen und zeitlicher Verlauf

Johannes Staehelin

Institut fir Atmosphare und Klima, Universitatstrasse 16, ETHZ
Johannes.Staehelin@env.ethz.ch

Seit der Dokumentation sehr grosser Ozonkonzentrationen in der Abluftfahne der
Grossstadt Los-Angeles in Sudkalifornien am Ende des zweiten Weltkrieges wur-
de eine komplexe Theorie entwickelt, welche die Bildung des tropospharischen
Ozons durch photochemische Reaktionen aus den Vorldauferschadstoffen (Stick-
oxide (NOy: NO+NO,), organische fliichtige Verbindungen (VOC: Volatile Organic
Compounds) und Kohlenmonoxid (CO) erklart. Trotz starker Reduktion der Emis-
sionen der schweizerischen (und europdischen) anthopogenen Vorlaufer-
schadstoffe seit Beginn der 90-er Jahre haben die Ozonspitzenwerte in der
Schweiz kaum abgenommen. In dieser Prasentation sollen einige wissenschaft-
lich gesicherte Grundlagen der Erklarung des atmospharischen Ozons kurz dar-
gestellt werden. Da Ozon in der Stratosphare ebenfalls zum tropospharischen
Kreislauf beitragt, sollen zuerst die heutigen Kentnisse zum stratospharischen
Ozonprobelm zusammengefasst werden. Im folgenden werden die Gesetzmas-
sigkeiten der tropospharischen Ozonbildung kurz diskutiert und es soll anhand
der Beschreibung der Abnahme der Spitzenwerte des bodennahen Ozons in Sud-
kalifornien gezeigt werden, dass das Fehlen der Abnahme der sommerlichen
Ozonspitzenwerte in der Schweiz nicht mit einem Versagen der Theorie der pho-
tochemischen Ozonbildung erklart werden kann.

Das Ozon in der Stratosphare hat seit Beginn der 70er-Jahre als Folge der
menschlichen Emissionen von ozonzerstérenden Substanzen (ODS: Ozone Depl-

— @ —— Yearly averages
—— 11-year running mean

Total ozone [DU]
300 310 320 330 340 350
o
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Abbildung 1: Jahresmittelwerte der Gesamtozonmessungen von Arosa (Mete-
oSchweiz).
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eting Substances: FCKWs, HFCKWS und Halone) abgenommen. Die weltweiten
Emissionen der ODS sind als Folge des Montrealer Protokolls (1987) stark rick-
ldufig, was durch Messungen dieser Stoffe an entlegenen Standorten in der Tro-
posphare bestatigt wird (WMO, 2006). In mittleren nérdlichen Breiten wurde eine
Zunahme des stratospharischen Ozons seit 1992 gemessen, wie dies auch die
Ozonmessreihe von Arosa zeigt (s. Abb. 1). Diese Zunahme kann jedoch im We-
sentlichen (noch) nicht mit dem Erfolg des Montrealer Protokolls erklart werden,
da die Einmischung der vom Erdboden emittierten ODS in die Stratosphére ein
langsamer Prozess ist und die maximale chemische Ozonzerstérung (in mittleren
Breiten) erst in der zweiten Halfte der 90er-Jahre erfolgte. Der Anstieg ab 1992
ist (hauptsachlich) (i) den niederen stratospharischen Ozonwerten von
1992/1993, die durch den Vulkan Pinatubo (1991) bedingt waren und (ii) Lang-
zeitklimavariabilitat (die etwa durch die Nordatlantische Oszillation beschrieben
werden kann) zuzuschreiben. Gewisse numerische Simulationen legen nahe, dass
die stratospharischen Ozonkonzentrationen in Zukunft grésser sein werden als
vor der Abnahme durch die anthropogenen ODS (WMO, 2006). Diese ,Super-
recovery" kénnte in ferner Zukunft zu einer zusatzlich wichtigen Quelle des tro-
pospharischen Ozons werden.

Abbildung 2 enthdlt eine Zusammenfassung, wie das tropospharische Ozon
durch zwei miteinander verknUpfte radikalische Kettenreaktionen unter dem Ein-
fluss des Sonnenlichtes entsteht. In unmittelbarer Nahe grosser NO-Quellen sind
die Ozonkonzentrationen zunachst erniedrigt (wegen der Reaktion von NO mit
0s3), die chemische Bildung setzt die (langsamere) Oxidation der organischen Ga-
se (ROG) voraus, weshalb die chemische Ozonbildung eine gewisse Zeit bendtigt,
sodass die maximalen Ozonkonzentrationen in den Abluftfahen von Stadten ge-
funden werden. Numerische Simulationen (die ebenfalls die trockene

Initiation ROy:
Photolysis of

O3, Aldehydes, HONO

o sun
Termination
by NO,
+ RCH3 (ROG)
HNO3 . co H,O
or Addition
CO,

Substraction

NO;

+ RCHO
——ﬁHzO RCH; (OH)

O

+ ()2
NO

Termination H,O, < =5ho, = ¥
S S N RCH,O0H*Ho; |

Abildung 2: Zusammenfassung der tropospharischen Ozonbildung (aus Staehelin
et al., 2000).
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Deposition beriicksichtigen) erlauben zu erklaren, wie die Ozonbildung in der
Grenzschicht von den Emissionen der (anthropogenen) NO4-, und der VOC-
Emissionen abhdangen. Die Ozonbildung ist zunachst (meist) durch die VOC-
Emissionen (VOC-Limitierung) und weiter entfernt von der Quelle durch die NOy-
Emissionen (NOy-Limitierung) bestimmt. Zusatzlich ist zu beachten, dass das
Ozon in der Reservoirschicht, die sich oberhalb der nachtlichen sommerlichen
Inversionsschicht befindet, Uber grosse Distanzen verfrachtet werden kann. (Bei
sehr geringen NO,-Konzentrationen erfolgt schliesslich ein chemischer Ozonab-
bau).

Die Spitzenwerte des bodennahen Ozons waren in Sudkalifornien in den 50er-
und 60-er Jahren extrem gross (s. Abb. 3). Die jahrlichen Maximalkon-
zentrationen sind mit etwa 200 ppb nach wie vor sehr hoch, aber ihre Abnahme
um mehr als einen Faktor drei ist sehr bemerkenswert. Abbildung 4 zeigt, dass
die anthropogenen Emissionen der VOCs in Siddkalifornien im Zeitraum von
1987-1997 um fast einen Faktor 3 abgenommen haben (was hauptsachlich auf
die Reduktion der Strassenfahrzeugemissionen zurlickzuflhren ist), wohingenen
die Emissionen der Stickoxide im gleichen Zeitraum nur vergleichsweise wenig
abgenommen haben.

B
TOO a
mm =
L L]
- _ m
]
" g -,
500 = TR n o
- =

'3. L] o [}
o -
g 400 .—-—.—I-.—..
5 - "N
o ] = .-.

300 — ==

]
-
- m
- — -
L
100 +— e e
[4] T T T T
1950 19588 1560 1966 1870 1875 1980 1865 1880 1885 2000 2005

Year

Abbildung 3: Zeitreihe der jahrlichen Ozonspitzenwerte, die im Grossraum Los-
Angeles (Sudkalifornien) gemessen wurden (Grosjean, 2003).

Martien und Harley (2006) verwendeten ein komplexes numerisches Modell um
die Ozonbelastung in Siudkalifornien zu berechnen, das neben dem atmosphari-
schen Transport das in Abbildung 2 zusammengefasste chemische Reaktionssys-
tem umfasst und die anthropogen Emissionen von Abbildung 4 berlcksichtigt
(die biogenen VOC-Emissionen wurden zeitlich nicht verandert). Die modellierten
Ozonkonzentrationen von drei ausgewahlten Rezeptorstandorten
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Abbildung 4: Veranderung der anthropogenen Emissionen der Ozonvorlaufer-
schadstoffe in Sudkalifornien (aus Martien and Harley, 2006).

(sie befinden sich alle im Bereich der VOC-Limitierung) und drei ausgewahlten
Jahren sind in Abbildung 5 dargestellt. Abbildung 6 zeigt zum Vergleich die Zeit-
reihen der Ozonmaximalwerte der entsprechenden Messstandorte. Flr den Zeit-
raum von 1987-1997 zeigen die modellierten Ozonkonzentrationen an allen drei
Standorten eine Ozonabnahme, die am Standort ,,Azusa™ am staksten ist.
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Abbildung 5: Tagesgange der simulierten Ozonkonzentrationen flur ausgewahlte
Messtandorte und Jahre in Studkalifornien (aus Martien and Harley, 2006).
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Abbdildung 6: Jahrliche maximale Ozonkonzentrationen von drei Messtand-
orten in Sitdkalifornien (aus Martien and Harley, 2006).

Die berechnten Ozonsveranderungen stimmen mit den Messungen (Jahresmit-
telwerte, s. Abb. 6) gut Uberein. Dabei haben sich die Emissionsreduktionen der
anthropogenen VOCs stark auf die Ozonkonzentrationen ausgewirkt, was mit der
Erwartung der Ausdehnung der VOC-Limitierung in Einklang steht (der Standort
~Azusa" ist von der VOC-Limitierung am starksten betroffen). Da im Zeitraum
1997-2010 nur noch geringfligigere und gleichzeitige Reduktionen der NO4 und
der anthropogenen VOC-Emissionen erwartet werden, werden flr die Zukunft
keine starken Reduktionen der Ozonspitzenwerte in Sitdkalifornien erwartet. Aus
der guten Uebereinstimmung zwischen den numerischen Simulationen der
Ozospitzenwerte und der Messungen in Sudkalifornien insbesondere auch bezlg-
lich ihres zeitlichen Verlaufs darf geschlossen werden, dass die photochemische
Theorie der Ozonbildung (s. Abb. 2) auf die Troposphare anwendbar ist.
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Résultats des modeles de chimie transport globaux sur le
transport a longue distance de I’'ozone troposphérique

Isabelle Bey

Ecole Polytechnique Fédérale de Lausanne, isabelle.bey@epfl.ch

La problématique du transport a longue distance.

La présence d'ozone en trop grande quantité dans les basses couches de
I'atmosphere se révele néfaste pour la santé humaine. Les normes envi-
ronnementales en matiere de concentrations d’ozone sont régulierement
dépassées en particulier en été dans de nombreuses régions industriali-
sées dans le monde, y compris I'Europe et la Suisse. Les deux sources
d’ozone dans la troposphére, a savoir, le transport de I'ozone depuis la
stratosphére et la production in situ par une suite de réactions chimiques
impliquant l'oxydation des hydrocarbures en présence d’oxyde d’azote
(aussi communément appelés précurseurs d‘ozone) sont connues mais
demeurent encore mal quantifiées.

La communauté scientifique a réalisé depuis longtemps que I’échelle spa-
tiale d'intérét pour les problémes de qualité de I'air allaient bien au-dela
de la ville en elle-méme et pouvait s’étendre sur des bassins régionaux
voir des continents entiers. Cependant, depuis une dizaine d’année,
I'avenement de nouvelles techniques d’exploration (en particulier la me-
sure de composés atmosphériques a partir de satellites) a permis de mon-
trer que les problemes de pollution de l'air devaient étre envisagés a
I’échelle globale (cf. par exemple Akimoto, (2003)). Ceci tient essentielle-
ment au fait que I'ozone (ainsi que certains de ces précurseurs) ont des
temps de vie dans la tropospheére suffisamment long (de plusieurs jours a
plusieurs semaines) pour pouvoir étre transportés sur des distances pou-
vant atteindre plusieurs milliers de kilomeétres

Une nouvelle problématique est donc apparue, dans le sens ou I'on doit
désormais considérer que la concentration d’‘ozone observée a un endroit
donné peut-étre vue comme étant la somme de plusieurs contributions,
incluant la contribution locale (produite directement a partir des précur-
seurs d‘ozone émis localement ou dans la région proche du point considé-
ré) et une contribution que l'on peut qualifier de « lointaine » (ou « ni-
veaux de fond ») (cf. par exemple Prather et al., (2003)).

La mise en place de politiques de réduction des problemes environnemen-
taux liés a des concentrations trop élevées d’ozone requiere que l'on
puisse quantifier en détail la contribution relative de ces deux quantités.
Cette information est cependant souvent difficile a obtenir en utilisant uni-
guement des observations atmosphériques et requiere I'utilisant de mode-
les de chimie transport opérant a I’échelle globale de facon a pouvoir inté-
grer les aspects et processus liés au transport de pollution a longue dis-
tance.
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L’impact du transport a longue distance sur le budget I’ozone au
dessus de I’Europe

L'utilisation de modéles globaux de chimie transport a permis de quantifier
un certain nombre de processus liés au transport a longue distance. En
particulier, la contribution relative des plus importantes régions sources de
précurseurs d’ozone (ce qui inclue I’Amérique du Nord, I'Asie et I'Europe)
ainsi que leur impact sur le budget d'ozone au dessus de I'Europe ont pu
étre analysé.

Il a été ainsi montré [Auvray et Bey, 2005] que l'import d'ozone d'origine
nord américaine est contrdlé par les variations saisonniéres de la météoro-
logie et de la production photochimique et atteint donc un maximum en
été. Des sources anthropiques venant d'Asie sont aussi transportées sur
de longues distances et tout particulierement en été par des vents d'est
associés a la mousson indienne. Pendant cette période, les éclairs accom-
pagnant les processus de convection émettent des NOx qui contribuent
également a la production d'ozone, s'ajoutant aux fortes concentrations
déja présentes au niveau du bassin Méditerranéen.

Diverses étude de sensibilité ont ainsi pu montrer que les contributions
anthropiques nord américaine et asiatique participent au budget d'ozone
sur I'Europe (intégrées sur la colonne troposphérique) a hauteur de 11 et
8% respectivement, alors que la participation anthropique européenne
s'éleve seulement a hauteur de 9% (en moyenne annuelle, pour une an-
née « normale »). La contribution nord américaine (la plus importante a
priori du fait des distance relativement courtes entre les continents nord
ameéricain et européen) en été est estimée a environ 3 a 5 ppb (7-11%)
dans la couche limite planétaire (avec des valeurs maximales pouvant at-
teindre 10-12 ppb) et jusqu’a 10 a 13 ppb (18-23%) dans le moyenne et
haute troposphere [Li et al., 2002 ; Guerova et al. 2006].

L’Asie connait un essor démographique, urbain et industriel sans précé-
dent depuis les 20 a 30 dernieres années, ce qui a résulté en une large
augmentation d’émissions anthropiques en général et de précurseurs
d’ozone en particulier. Des simulations réalisées avec différent scénarios
d’émissions anthropiques ont permis d’estimer que, au cours des 20 der-
niéres années, I'augmentation des émissions anthropiques d'origine asiati-
gue a pu tres vraisemblablement contribué a compenser (en particulier
dans la haute et moyenne troposphere) les réductions locales des précur-
seurs d' ozone menées en Europe [Auvray et Bey, 2005].

Incertitudes liées aux modeles de chimie transport.

Comme indiqué précédemment, les contributions relatives de différentes
régions géopolitiques doivent étre déterminées a partir de modeles. Or,
bien que ces modeéles de chimie transport aient souvent fait I'objet d’'une
évaluation minutieuse, des nombreuses incertitudes demeurent quant a la
précision avec laquelle ils sont capables de représenter I'ensemble com-
plexe des processus physico-chimiques qui déterminent les distributions
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d’ozone dans la troposphere. En particulier, une récente étude a examiné
les capacités d’'un modele global de chimie transport a représenter la va-
riabilité interannuelle de I'ozone et de ses précurseurs pendant la période
1990-2005. Bien que le modéle semble reproduire raisonnablement bien
les principales caractéristiques de la variation interannuelle d’au moins un
des précurseurs de l‘ozone, certaines des variations temporales de
I'ozone observée dans les moyennes latitudes dans I'hémisphere nord
pendant les années 90 ne sont pas reproduites par le modéle [Koumout-
saris et al., 2008]. De plus, le modéle ne parvient a reproduire les tendan-
ces positives d'ozone présentes dans des observations représentatives des
niveaux de fond de I'ozone dans I'hémisphere nord. Ceci indique que cer-
tains phénomeénes qui ont contribué aux distributions spatio-temporelles
de l'ozone troposphérique pendant la période 1990-2005 ne sont pas en-
core bien modélisés (et donc compris) par la communauté scientifique.
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Statistische Analyse der Ozonspitzenwerte im
schweizerischen Mittelland und Datenanalyse des
Hintergrundozons

André S.H. Prévot?, Johannes Keller?, Carlos Ordéfiez®®, Andreas F. Begui-
n®® V. Jutzi®, Johannes Staehelin®

@Labor fur Atmospharen Chemie, Paul Scherrer Institut (PSI), Villigen
PMet-Office, United Kingdom
“Institut fir Atmosphéare und Klima, ETH Zrich

Die Analyse der Ozonmessungen in der Schweiz seit 1992 zeigt folgendes Bild
auf, welches in Abbildung 1 nachvollzogen werden kann. Die mittleren nachmit-
taglichen Ozonkonzentrationen sind im Sommer im wesentlichen konstant
geblieben, wahrenddem sie im Winter zugenommen haben. Die Zunahme im
Winter ist teilweise aufgrund verminderter lokaler Reduktion von Ozon durch die
NO-Emissionen zu erklaren. Um den Effekt der lokalen NO-Emissionen zu redu-
zieren, betrachtet man statt Ozon Oy (die Summe von Ozon und NO;), welches
ein besseres Mass ist fur den Erfolg der Emissionsreduktionen auf die regionale
Ozonkonzentration. Der Ox-Trend ist im Winter nach wie vor fir alle Stationen
positiv, was auf eine Zunahme der Ozon-Hintergrundskonzentration zuriickge-
fuhrt werden kann. Diese Zunahme der Hintergrundskonzentration ist insbeson-
dere auch ersichtlich in der Erhéhung der Konzentration auf dem Jungfraujoch.
Im Sommer erkennt man einen leicht negativen Ox-Trend flir die meisten Statio-
nen. Die negativsten Trends sind im Raum Zirich und im Tessin zu erkennen.
Die negativen Trends auf der Alpennordseite sind jedoch alle nicht signifikant.
Die Erhéhung der Hintergrundskonzentrationen, welche auf dem Jungfraujoch
aber auch an der WestkUste von Irland festgestellt wird, hat eine starkere erwar-
tete Abnahme verhindert. Die moéglichen Grinde flir die Zunahme der Hinter-
grundskonzentrationen werden im Vortrag beleuchtet. Die 90%-Perzentile der
nachmittaglichen Oy-maxima-Trends im Sommer waren negativer und flr einige
Stationen signifikant auf der Alpennord- und Alpenstlidseite. Die Ozonspitzen ha-
ben demnach trotz der Zunahme der Ozonhintergrundskonzentration aufgrund
regionaler Massnahmen (typischer Radius: 500-1000 Kilometer) abgenommen.
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Abbildung 1: Meteorologie-korrigierte Ozon und Oy (O3+NO;) Trends im Sommer
und Winter (Nachmittagsmediane und 90% Perzentil im Sommer).
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Identifikation von anthropogenen VOC-Quellen basierend
auf Immissions-Messungen und deren Bedeutung bei der
Ozonbildung

V. A. Lanz
Empa Dlubendorf, valentin.lanz@empa.ch

Als VOCs bezeichnet man flichtige organische Substanzen. Gelangen VOCs in die
Atmosphdre, wirken sie klimarelevant (z.B. Methan), giftig (z.B. Benzol)
und/oder fungieren als Vorlaufersubstanzen des sog. "Sommersmogs" (d.h. er-
hohte Konzentrationen von Ozon und sekundaren organischen Aerosolen).

Die Summe aller NMVOCs (d.h. alle VOCs abzlglich Methan) werden seit 1986 in
Zurich gemessen. Eine starke Abnahme um mehr als -50% kann zwischen 1986
und Ende der 90er Jahre beobachtet werden (Abbildung 1). Etwa seit dem Jahr
2000 sind die VOC-Konzentrationen jedoch stabil.
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Abbildung 1: Entwicklung der VOC-Konzentrationen in Zurich-Kaserne
(stadtischer Hintergrund) zwischen 1986-2006. Hier gezeigt ist das Jah-
resmittel der Summe aller flichtiger organischen Verbindungen (NMVOC
oder sog. nicht-Methan VOC). Messwerte von einzelnen VOC-Spezies lie-
gen fur die Jahre 1993 und 1994 (rot) sowie ab 2005 vor (blau).

Es stellen sich folgende Fragen: Bei welchen VOC-Quellen konnten in der Ver-
gangenheit die Emissionen reduziert werden? Welche Quellen sind heute domi-
nant? Welche Quellen sind am starksten an der Bildung des gesundheitsschadi-
genden Ozons wahrend der Sommersmog-Episoden beteiligt?

In Zirich (Kasernenhof) wurden Messungen von einzelnen VOCs Anfangs der
90er Jahre durchgeftihrt (durch das AWEL) und seit 2005 wieder (Empa und Bafu
im Rahmen des NABEL-Messprogramms). Solche Spezies-aufgeldsten Messungen
erlauben die Anwendung multivariater statistischer Methoden zur Identifikation
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der wichtigsten VOC-Quellen und der Quantifizierung von deren Beitragen am
Messort Zlrich-Kasernenhof. Auf diese Art wurden folgende Quellen flichtiger,
anthropogener Kohlenwasserstoffe identifiziert:

¢ Benzin-Verdampfung und Treibstoff-Verbrennung (Verkehr)
e Losemittelgebrauch

e Leckagen im Erdgasnetz

e Holzverbrennung

Diese Kategorisierung basiert auf dem charakteristischen chemischen Fingerprint
der verschiedenen VOC-Emissionsquellen. Die Abschatzungen zu den Emissions-
starken zeigen, dass am Standort Zilrich-Kaserne der Verkehr (Anfangs 90er
Jahre 40%; heute 26%) immer noch die wichtigere anthropogene Quelle von
flichtigen Kohlenwasserstoffen ist als z.B. Losemittelgebrauch (29%; 20%). Die-
ses Resultat ist in Einklang mit den Modellierungs-Ergebnissen zu anderen Stad-
ten in Europa, aber im Widerspruch zum nationalen Emissionsinventar (das den
Anteil des Ldésemittelgebrauchs hoéher einschatzt). Dieser Unterschied kann teil-
weise durch die Kurzlebigkeit vieler Losemittel erklart werden: d.h. die Losemit-
tel werden zwar emittiert, aber in der Atmosphare umgewandelt bevor sie zur
Messstation transportiert und dort gemessen werden kdénnen.

Zwischen 1993-94 und 2005-06 haben die Verkehrsbeitrage am starksten abge-
nommen (absolut und relativ betrachtet). Es scheint, dass die zahlreichen Mass-
nahmen zur VOC-Emissionsreduktion (Katalysatoren, Gasrickflihrsysteme an
Tankstellen etc.) erfolgreich waren. Die Beitrage beinahe aller identifizierter
VOC-Quellengruppen (Holzverbrennung, Verkehr, Loésemittel) haben zwischen
Anfang der 90er und heute um einen Faktor 2-3 abgenommen, die Beitrage aus
den Erdgasleckagen etwas weniger stark. Der relative Anteil von Erdgasbestand-
teilen aus Leckagen nimmt in der Tendenz zu und stellt heute (2005-2006) die
grosste Massenfraktion (35%) anthropogener Kohlenwasserstoffe dar. Die VOCs
dieser Quelle (Methan, Ethan, Propan) sind typischerweise eher langlebig: d.h.,
dass bezuglicher dieser Immissionen auch weit entfernte Quellen-Regionen einen
Einfluss auf die Konzentrationen in Zirich haben kdnnen. Berlcksicht man aber
das Ozonbildungspotential (POCP, Derwent et al., 1996) der verschiedenen Sub-
stanzen, die den unterschiedlichen Quellen zugeordnet werden konnten, so ist
der Einfluss des Verkehrs auf den Summersmog jedoch immer noch am wichtigs-
ten.

Referenz
Derwent et al., Atmos. Environ., 30, 181-189, 1996; Lanz et al., Atmos. Chem.
Phys., 8, 2313-2323, 2008.
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Biogene VOC

Flichtige organische Verbindungen (englisch: volatile organic compounds, VOC)
sind neben den Stickoxiden fiir die bodennahe Ozonbildung verantwortlich. Na-
tlrliche (= biogene) Quellen tragen dabei wesentlich zur VOC-Menge in den bo-
dennahen Luftschichten bei. Es ist sogar so, dass die biogenen VOC-Emissionen
den vom Menschen verursachten Ausstoss weltweit um ein Vielfaches Ubertreffen
(Guenther et al., 1995). In stark besiedelten Gebieten tGberwiegen die anthropo-
genen Emissionen, in der Schweiz ist das Verhaltnis von biogenen und anthropo-
genen VOC-Emissionen insgesamt etwa ausgeglichen (Andreani-Aksoyoglu und
Keller, 1995, Nyfeler-Brunner 2008).

Ublicherweise werden unter dem Begriff ,biogene VOC" alle fliichtigen organi-
schen Verbindungen ohne Methan, CO und CO, verstanden, die von Pflanzen an
die Luft abgegeben werden. Die Beschrankung auf die Emissionen von der Vege-
tation ist gerechtfertigt, weil sie die natlrlichen Quellen mengenmaBig dominie-
ren.

Die wichtigsten biogenen VOC kénnen in folgende Kategorien zusammengefasst
werden: Isopren, Mono- und Sesquiterpene und Oxidierte VOC.

cis-3-hexenol cis-3-hexenal
Isopren
o
04/< a-Pinen B-Pinen
j_/—/ P S
cis-3-hexenyl- trans-2-hexenal p-Caryophyllen

acetat

\

|
LT U 1 /

Limonen Myrcen Sabinen /

Aceton  Methanol Acetaldehyd

a-Farnesen

Oxidierte VOC Monoterpene Sesquiterpene

Abbildung 1: Beispiele einiger biogener VOC

Biogene VOC werden von Pflanzen entweder permanent oder als Reaktion auf
Stress oder Verletzung freigesetzt. Zu den dauernd emittierten Verbindungen
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gehdren Isopren und Monoterpene. Typische Vertreter der kurzzeitig als Reaktion
auf Stress produzierten Stoffe sind oxidierte VOC wie C¢-Alkohole und —-Aldehyde,
welche den charakteristischen Geruch von frisch geschnittenem Gras ausmachen
(Fall et al., 1999). Die Emissionen von Isopren, Monoterpenen und Sesqui-
terpenen hangen stark von der Temperatur und teilweise auch von der Sonnen-
strahlung ab (Guenther et al., 1993, Duhl et al., 2008). Deshalb zeigen die bio-
genen VOC-Emissionen einen starken Jahresgang mit maximalen Frachten in der
Sommersmog-Saison (Beispiel: geschatzte Monoterpen-Emissionen in der
Schweiz, Spirig und Neftel, 2002).
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Abbildung 2: Jahresgang der biogenen Monoterpen-Emissionen in der Schweiz

Bedeutung der biogenen VOC bei der Ozonbildung

In den 80er und 90er Jahren wurde erkannt, dass biogene VOC einen bedeuten-
den Teil der VOC-Menge im Sommersmog ausmachen kdénnen. Je nachdem wie
gross dieser naturliche VOC-Hintergrund ist, wird die Wirksamkeit einer Redukti-
on der anthropogenen VOC-Emissionen zur Ozonminderung stark eingeschrankt
(Chameides et al., 1988).

Fir die Schweiz wurde beispielsweise berechnet, dass im Mittelland selbst mit
einer vollstandigen Ausschaltung der anthropogenen VOC-Emissionen die Ozon-
produktion wahrend Sommersmog-Lagen nur etwa um einen Viertel reduziert
werden koénnte (Staffelbach und Neftel, 1997). Es ist eine direkte Folge davon,
dass die Ozonbildung im Mittelland starker vom Vorrat an Stickoxiden (NOx) als
von den VOC bestimmt ist. In Gebieten mit hohen NOx- und VOC-Emissionen
und bei geringer Sonnenstrahlung wird die Ozonbildung auch durch die VOC limi-
tiert. Es hangt deshalb stark vom Reduktionsziel ab (Wo soll Ozon reduziert wer-
den? Ozonspitzen oder mittlere Belastung?), ob NOx- oder VOC-Reduktionen
wirksamer sind. Die geltende Strategie - kombinierte Reduktion von VOC- und
NOx-Emissionen - tragt diesen komplexen Umstanden Rechnung.

Anderungen der biogenen VOC-Emissionen?

In den letzten Jahren wurden die biogenen VOC-Emissionen intensiv erforscht.
Antrieb war neben ihrer Rolle bei der Ozonbildung insbesondere auch ihre groBe
Bedeutung bei der sekundaren Feinstaubbildung und ihr Mitwirken am globalen
C-Kreislauf (Guenther et al., 2002, Kesselmeier et al., 2002) und der Klima-
veranderung.

Dank neuen Messtechniken konnte insbesondere Uber die Emissionen von oxi-
dierten und hochreaktiven Stoffen neue Erkenntnisse gewonnen werden. Neuere
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Abschatzungen zu biogenen VOC-Emissionen gehen davon aus, dass Verbindun-
gen wie Methanol oder Aceton in ahnlichen Mengen wie Monoterpene ausgestos-
sen werden (Karl et al., 2008). Mit kulrzlich durchgefiihrten Messungen Uber
landwirtschaftlichen Flachen konnte gezeigt werden, dass dies auch flir die
Schweiz gilt (Brunner et al., 2007) und dass friihere Emissionsabschatzungen
(Spirig und Neftel, 2002) entsprechend nach oben korrigiert werden maussen.
Diese oxidierten VOC bewirken wegen ihrer relativen Tragheit fur die lokale
Ozonbildung nur wenig, sind aber wichtig in der Chemie der freien Troposphare
und flr das Hintergrund-Ozon (Jacobs et al., 2005, Tie et al., 2003).

Emissionen von bisher nicht bericksichtigten hochreaktiven biogenen VOC kdnn-
ten fur die lokale Ozonbildung von Bedeutung sein. Als hochreaktive VOC werden
meist Verbindungen mit Lebenszeiten von wenigen Minuten verstanden. Ver-
schiedene Sesquiterpene gehdren zu dieser Kategorie. Nach heutigem Kenntnis-
stand werden sie von verschiedenen Pflanzenarten in ahnlicher Weise wie Mono-
terpene (d.h. stark temperaturabhangig) ausgestoBen. Man geht davon aus, dass
die Emissionsraten einige Prozent von jenen der Monoterpene ausmachen (Duhl
et al., 2008).

Die Unsicherheiten Uber die Mengen an VOC, die von Pflanzen freigesetzt wer-
den, sind trotz allen Fortschritten immer noch groB3. Bei der Planung von Reduk-
tionsmaBnahmen muss deshalb abgeschatzt werden, wie stark ihr Erfolg von den
angenommenen biogenen VOC-Mengen abhangt.

Mit der Klimaerwarmung werden auch hdéhere biogene VOC-Emissionen erwartet
(Lathiére et al., 2006). Dabei spielen Verdnderungen der Landnutzung eine wich-
tige Rolle. So hat beispielsweise in der Schweiz in den letzten 10 Jahren nicht nur
die Waldflache zugenommen, sondern auch eine deutliche Verlagerung von Na-
del- zu Laubbdumen stattgefunden. Auch Veranderungen in der Landwirtschaft
werden die biogenen VOC-Emissionen beeinflussen. Sollte die Ackerflache zu-
nehmen - beispielsweise im Zuge einer erhdhten Biofuel-Produktion - ist mit ei-
ner Zunahme der VOC-Emissionen von Pflanzen zu rechnen. Spatestens an die-
ser Stelle muss auch Uber die Abgrenzung von anthropogenen und biogenen
Emissionen nachgedacht werden.
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Die Massnahmen zur Reduzierung der Luftverunreinigungen haben wahrend der
letzten zwei Jahrzehnte bei einer Reihe von Luftschadstoffen zu einem bemer-
kenswerten Ruckgang der Konzentrationen gefiihrt. Obwohl aufgrund erheblicher
Emissionsminderungen die Konzentrationen der Ozonvorldaufer (NOx und VOC) in
der Schweiz seit Mitte der 80er Jahre deutlich zuriickgegangen sind, hat die
Ozonbelastung im gleichen Zeitraum weniger stark abgenommen. Die Messungen
zeigen, dass die NOx- und VOC-Emissionen zwischen Anfang der 90er Jahre und
2005 um bis zu einem Faktor 2 abgenommen haben (NABEL, 2005; Hueglin, et
al., 2006). Die Schadstoffemissionen sind auch in den Nachbarléandern reduziert
worden. Die Datenanalyse von Ozon-Spitzenwerten zwischen 1992 und 2002
hingegen ergaben auf der Alpennordseite eine relativ kleine oder sogar ver-
schwindende Reduktion (Ordéiiez, et al., 2005).

Die langfristige Abnahme von sommerliche Ozon ist relativ klein (zwischen 0 und
0.5 ppb y!) im Vergleich mit der starken Reduktion von Vorlduferemissionen in
der Schweiz und in Europa. Brénnimann et al. (2002) berichtete von einer konti-
nuierlichen Zunahme von Ozon auf dem Jungfraujoch in der 90er Jahre. Diese
Zunahme ist auf den zunehmenden Beitrag des Hintergrundozons auf der
Nordhalbkugel zurickzufihren. Die Autoren spekulierten, dass die Ozonzunahme
in der Luft die grossraumig nach Europa transportiert wurde, wahrscheinlich die
Ozonabnahme im schweizerischen Mittelland kompensierte. Ordénez, et al.
(2007) weisen darauf hin, dass erhdhtes stratospherisches Ozon und ein Ozon-
fluss in die Troposphare der Grund flr die Zunahme des in den 90er Jahren auf
dem Jungfraujoch gemessenen Hintergrundozons gewesen sein kénnte.

In dieser Studie haben wir mit dem 3-dimensionalen regionalen Modell CAMx den
Einfluss von Emissionsminderungen seit 1985 auf Ozon in der Schweiz unter-
sucht (Andreani-Aksoyoglu, et al., 2008). Die Modellergebnisse weisen darauf
hin, dass die Emissionsreduktionen zwischen 1985 und 2000 eine gewisse Wir-
kung in der Schweiz haben sollten. Allerdings zeigen die Messungen keine signifi-
kante Anderung der Ozonkonzentrationen seit den 90er Jahren, mit der Ausnah-
me von Zlrich, wo es einen kleinen negativen Trend gibt. Das Modell zeigt die
gleiche o&rtliche Variabilitat der Trends wie die Messungen, die modellierten
Trends sind jedoch etwa 0.5 ppb y* tiefer als die Messungen. Dieser Unterschied
ist sehr ahnlich wie die Zunahme des Hintergrundozons auf dem Jungfraujoch.
Diese Resultate stlitzen die Annahme, dass der Anstieg des Hintergrundozons die
aufgrund von Emissionsminderungen erwartete Abnahme der Ozonwerte zum
Teil oder ganz kompensiert haben kénnte. Diese Annahme sollte jedoch noch mit
einer detaillierteren Korrektur flir Hintergrundozon, basiert auf langzeitige Rech-
nungen, bestatigt werden.

Die Modellergebnisse zeigen, dass Ozonspitzenwerte in der Schweiz im Jahr 2000
bis 20 % hoéher gewesen waren, wenn es seit 1985 keine Reduktionsmassnah-
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men gegeben hatte. Die Simulationsperiode im August 2003 war sehr warm und
hat in Europa erhebliche gesundheitliche Probleme verursacht. Diese Hitzewelle
kann als Prototyp flr klnftige Sommer betrachtet werden (Vautard and
Hauglustaine, 2007). Auf der Basis dieser spezifischen Periode wurden einige Zu-
kunftszenarien simuliert um die Einflisse verschiedener Emissionsreduktionen
abzuschatzen. Im Jahr 2010 lagen die Ozonmaxima in der Schweiz wegen der
Massnahmen in Europa gemass Goteborg Protokoll 5-6 % tiefer als 2000. Unsere
Modellresultate zeigen weiter, dass die Massnahmen in der Schweiz allein keine
nennenswerte Wirkung hatten. Schliesslich ist die Langzeitentwicklung des Hin-
tergrundozons eine wesentliche Komponente der tropospharischen Ozonkonzent-
rationen Uber Europa.
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Neue Ergebnisse zur sommerlichen Partikelbildung
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Parallel mit der Ozonkonzentration steigt im Sommer auch die Feinstaubkonzent-
ration durch Bildung von sekundarem organischen Aerosol (SOA) an. Als Beispiel
zeigt Abbildung 1 den Zusammenhang zwischen der Konzentration des organi-
schen Aerosols (OA) und der Ozonkonzentration um 16 Uhr in Payerne.

payerne, 16:00, June 2006
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Abbildung 1. Konzentration des organischen Aerosols (OA) gemessen mit einem
Aerosolmassenspektrometer (AMS) versus die gemessene Ozonkonzentration.
Daten von Payerne im Juni 2006; Stundenwerte von 16 Uhr.

Dabei ist zu bertcksichtigen, dass OA nicht nur SOA beinhaltet, sondern auch
das primare organische Aerosol (POA). Lanz et al. (2007) haben allerdings ge-
zeigt, dass im Sommer das organische Aerosol durch SOA dominiert ist. Eine
kirzliche epidemiologische Studie hat fir den Sommer einen starkeren Zusam-
menhang zwischen Mortalitat und PM2.5 (Partikel mit einem aerodynamischen
Durchmesser kleiner als 2.5 ym) als flir den Winter ergeben. Dies lasst vermu-
ten, dass SOA neben POA ebenfalls zur Mortalitat beitragt und unterstreicht die
Wichtigkeit weiterer Untersuchungen zur SOA-Bildung.

Diese Resultate zeigen auf, dass es fur effiziente Massnahmen zur Erhéhung der
Luftqualitat wichtig ist, einerseits die Anteile von SOA und POA zu kennen, und
andererseits zu wissen, welche Quellen wie viel zu diesen beiden Klassen beitra-
gen. Zu diesem Zweck hat das PSI vor ca. 5 Jahren damit begonnen, in einer
eigenen ,Smogkammer’ die Bildung von SOA zu untersuchen. Dabei wurde darauf
geachtet, diese Experimente unter Bedingungen durchzufiihren, die der realen
Atmosphare so nahe als mdglich kommen. Dies ist umso wichtiger, als bei héhe-
ren Konzentrationen das SOA eine andere chemische Zusammensetzung aufweist
als bei tiefen, atmospharenrelevanten Konzentrationen (Duplissy et al., 2008).
Dies hat seinen Grund darin, dass bei hoheren Aerosol-Konzentrationen vermehrt
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semivolatile Verbindungen in das Aerosol partitionieren; das heisst, man findet
bei hdheren Aerosol-Konzentrationen chemische Verbindungen im Aerosol, die
bei tieferen Aerosol-Konzentrationen praktisch ausschliesslich in der Gasphase
vorliegen.

Wahrend die Studien sich in den ersten Jahren auf die Bildung von SOA aus gas-
formigen Vorlaufern konzentrierten (mit Verwendung von Trimethylbenzol als
anthropogener SOA-Vorlaufer (Kalberer et al., 2004) sowie von o-Pinen (Bal-
tensperger et a., 2005) und Isopren (Dommen et al., 2006) als biogene SOA-
Vorlaufer), wird heute vermehrt auch die SOA-Bildung von realen Abgasen aus
einem Dieselmotor oder einer Holzfeuerung untersucht. Die ersten Ergebnisse
lassen darauf schliessen, dass bei Dieselmotoren wie bei Holzfeuerungen das
SOA-Bildungspotential deutlich héher sein kann als die eigentlichen POA-
Emissionen. Im Interesse einer optimierten Quellenzuordnung und entsprechen-
der Verbesserungsmassnahmen ist es deshalb notwendig, nicht nur die primaren
Emissionen sondern auch das SOA-Bildungspotential der verschiedenen Quellen
zu kennen.
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Ozon ist sowohl aus gesundheitlicher Sicht wie auch aus Sicht der Wirkungen auf
die Vegetation die Leitsubstanz des Sommersmogs. Sommersmog ist eine Mi-
schung von verschiedensten Schadstoffen und enthalt neben Ozon auch NO,,
lungengangigen Feinstaub PM10 resp. PM2.5, PAN (Peroxyactylnitrat) und weite-
re Substanzen. Diese Stoffe sowie die Hitze und (natlrliche) Allergene kdnnen
die Wirkungen von Ozon verstarken und umgekehrt.

A. Wirkungen von Ozon auf die Gesundheit

Die Wirkungen von Ozon auf die Gesundheit des Menschen wurden in zahlreichen
experimentellen und epidemiologischen Studien beobachtet und nachgewiesen.
Ozon ist ein aggressives Reizgas und kann aufgrund seiner geringen Wasserlos-
lichkeit tief in die Lungen eindringen. Es kommt zu diffusen akuten entzlindlichen
Prozessen im gesamten Respirationstrakt. Einige Bereiche wie z.B. die Nasen-
hoéhle oder die Bronchiolen kénnen starker betroffen sein. Die Folge sind starke
Reizwirkungen und Gewebeschaden in diesen Zonen. Die Schaden wurden in
Konzentrationsbereichen beobachtet, welche wahrend ,hormalen® Ozon-
Sommermonaten in der Schweiz erreicht werden. Aus verschiedenen Studien gibt
es Hinweise, dass sich die akuten Entziindungen nicht nur auf den Respirations-
trakt beschranken. Auch systemische Wirkungen z.B. in der Leber wurden nach-
gewiesen.

Ozon kann die Abwehr- und Schutzmechanismen der Lunge auf verschiedene
Weisen beeintrachtigen, so z.B. durch Stérung der mukoziliaren Clearance oder
Verminderung der Makophagen-Aktivitat. Eine gewisse Adaptation bei wiederhol-
ten Ozon-Expositionen (langer als 3 Tage hintereinander) u.a. aufgrund einer
Steigerung der anitoxidativen Effizienz des Lungenepithels wurde zwar beobach-
tet, trotzdem kdénnen sich persistierende entziindliche Prozesse in den Bronchio-
len entwickeln. Lédnger andauernde Ozon- Expositionen kénnen strukturelle An-
derungen in der Lunge hervorrufen, welche durch Veranderungen des Mukus,
Verengung der Bronchiolen oder fibrotische Prozesse in den Alveolen charakteri-
siert sind. Diese Veranderungen sind teilweise reversibel.

Die Empfindlichkeit auf Ozon ist von Mensch zu Mensch verschieden. Eine genau
abgrenzbare Risikogruppe flr die Wirkung des Ozons gibt es nicht. Es gibt aber
Hinweise, dass die Ozonbelastung flr Kleinkinder, flir Kinder mit Asthma, fur
Personen mit bestehenden Atemwegsproblemen und altere Personen ein gridsse-
res Problem darstellt als fir gesunde Erwachsene. Zudem beeinflussen auch ge-
netische Faktoren die Empfindlichkeit fir ozoninduzierte Schaden. Nach Schat-
zungen der Weltgesundheitsorganisation WHO reagieren ca. 10 bis 15% der Be-
vblkerung - quer durch alle Bevélkerungsgruppen - besonders empfindlich auf
Ozon.

Akute Wirkungen auf die Gesundheit

Von den akuten Auswirkungen betroffen sind Menschen, die sich viel im Freien
aufhalten, kdrperlich aktiv sind und kraftig durchatmen. Dies betrifft speziell Kin-
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der und jungere Personen aber auch Sportler und Arbeiter, die kd&rperliche
Schwerarbeit verrichten. In unseren klimatischen Verhaltnissen wurden Lun-
genfunktionsverminderungen oder Leistungseinschrankungen in verschiedenen
Studien bei verschiedenen Personengruppen konkret beobachtet so z.B. bei
Schulkindern im Tessin nach kontrolliertem Velo fahren. Zu den akuten Wirkun-
gen von Ozon gehéren Augenbrennen, Reizungen und Entziindungen der Atem-
wege, Atemwegssymptome, voribergehende Einschrankungen der Lungenfunk-
tion und der Leistungsfahigkeit, Spitaleintritte wegen respiratorischen Problemen
sowie vorzeitige Todesfalle. Daneben gibt es auch Studien zu mdglichen Ozon-
Wirkungen auf das kardiovaskulare System. Zurzeit ist es aber noch nicht még-
lich, diese von Feinstaubwirkungen klar zu differenzieren.

Die Wirkungen von Ozon sind abhangig von:

e Der Konzentration: Je hdéher die Ozonwerte steigen, desto mehr Personen
sind betroffen.

e Der Expositionsdauer: Je langer sich jemand in ozonreicher Luft aufhalt, desto
starker wird die Reaktion.

¢ Dem Atemvolumen: Je grdsser die kérperliche Anstrengung ist, desto starker
wird die Reaktion.

Ozon und Kinder: Die Lungen der Kinder sind keine Miniaturversionen der Lun-
gen von Erwachsenen. Im Gegensatz zu vielen andern Organen ist die Lunge bei
Geburt noch nicht voll ausgebildet. Mehr als 80% der Lungenbléaschen werden
erst nach Geburt bis etwa zum 5. Altersjahr gebildet. Auch atmen S&uglinge und
Kleinkinder wegen ihres relativ grosseren Sauerstoffbedarfs eine Luftmenge pro
Minute ein, die — bezogen auf ihre Grésse und Kdrpergewicht — schon in Ruhe so
gross ist wie bei einem sich koérperlich betatigenden Erwachsenen. Zudem ist ihr
Immunsystem noch nicht vollstandig ausgebildet, eine zusatzliche Reizung durch
Ozon kann deshalb ihre Anfalligkeit gegentber Infektionen des Atemtrakts erhd-
hen. Aus Vorsorgegrinden mussen deshalb alle Sduglinge und Kleinkinder als Ri-
sikogruppe eingestuft werden.

Spitaleintritte und Sterbefdlle an oder nach Tagen mit hohen Ozonwerten: Die
Weltgesundheitsorganisation WHO hat kiirzlich eine umfassende Ubersichtsarbei-
ten zu den Auswirkungen von erhéhten Ozon- und PM-Belastungen auf den Men-
schen fertig gestellt. Nach der Bewertung von Studien aus 15 Stadten Europas,
so auch der Stadte Zirich, Basel und Genf, bezliglich der Wirkung von Ozon auf
die Mortalitdt kommen die WHO-Experten zum Schluss, dass die Sterbefalle in
den Sommermonaten um ca. 0.3% zunehmen wenn die Ozon 8-h Werte um 10
nug/m? steigen. Diese Wirkungen werden dem Ozon zugeordnet und sind ver-
schieden von den Wirkungen der Feinpartikel- oder Stickstoffdioxid-Belastung.
Eine gleichzeitig erhéhte PM10- PM2.5- oder NO,-Belastung kann aber die Wir-
kungen von Ozon verstarken. Die WHO hat auch die Wirkungen von Ozon auf die
Spitaleintritte untersucht. Die Auswertung der Studien aus Europa zeigt, dass die
Spitaleintritte wegen respiratorischen Beschwerden bei den 15- bis 64-jahrigen
Personen um 0.1%, bei den Uber 65-jahrigen um 0.5% zunehmen, wenn die 8-h
Mittelwerte von Ozon um 10 pg/m?® héher sind (vgl. Tabelle). Die WHO schétzt,
dass in Europa im Jahr 2000 rund 22'000 Menschen wegen der Ozonbelastung
vorzeitig gestorben sind, in der Schweiz liegt die entsprechende Zahl bei rund
200. Aufgrund der Studien lasst sich aber nicht abschatzen, wie gross die Reduk-
tion der Lebenserwartung ist (Monate?).
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Anstieg des 8-h Zunahme der Ster- . _

. A Zunahme der Spitaleintritte wegen
Mittelwertes von befalle insgesamt respiratorischen Beschwerden (%)
Ozon um (pg/m?) wegen O3 (%) P °

10 0.3% 0.1 - 0.5%
50 1.5% 0.5-2.5%
100 3% 1-5%

Langzeitwirkungen auf die Gesundheit

Die chronischen Wirkungen von Ozon auf die menschliche Gesundheit wurden in
Studien weltweit deutlich weniger untersucht als die akuten Wirkungen. Dies
hangt u.a. damit zusammen, dass ein geeigneter Langzeit-Expositionsindikator
schwer zu bestimmen ist. Es gibt aber zunehmend Hinweise, dass chronisch er-
héhte Ozonbelastungen einen Einfluss auf die Inzidenz von Asthma bei Kindern
und Erwachsenen, auf das Wachstum der Lunge und die Lungenfunktion bei Kin-
dern und Jugendlichen sowie evtl. auf eine Reduktion der Lebenserwartung ha-
ben kédnnen. Die Resultate dieser Studien sind allerdings nicht sehr konsistent. In
der Schweiz wurden mdgliche chronische Wirkungen von Ozon bisher nicht un-
tersucht.

Um die Wirkungen von Ozon auf die Gesundheit zu bestimmen, verwenden Ex-
perten der WHO den Indikator SOMO35. SOMO35 ist die Summe der maximalen
8h-Werte eines Tages Uber 35ppb wahrend einem Jahr. Simulationen von
SOMO35 zeigen, dass die Ozon-Exposition der Bevédlkerung in Sudfrankreich,
Deutschland, Norditalien und der Schweiz bis ins Jahr 2020 um 20-30% abneh-
men koénnte (verglichen mit 2000).

Insgesamt kann aufgrund der Resultate von verschiedensten Studien gesagt
werden, dass die Ubermassigen Ozonbelastungen in der Schweiz ein ernsthaftes
Risiko fur die Gesundheit der Bevodlkerung darstellen. Nach Meinung der Experten
der WHO ist Ozon der zweitwichtigste Luftschadstoff (nach Feinstaub) bezlglich
Wirkungen auf die Gesundheit.

B. Wirkungen von Ozon auf die Vegetation

Die sommerliche Ozonbelastung flhrt periodisch zu sichtbaren Schaden haupt-
sachlich an den Blattern von Laubbaumen, Strauchern und Kulturpflanzen. Eine
anhaltende Dauerbelastung durch Ozon kann das Wachstum und die Vitalitat
empfindlicher Pflanzenarten beeintrachtigen.

Da Ozon bei Baumen die Versorgung der Wurzeln mit energiereichen Verbindun-
gen (z.B. Kohlenhydrate) aus den Blattern und Nadeln behindert, werden weni-
ger Feinwurzeln gebildet und die Vitalitat von Wurzelpilzen (Mycorrhiza) wird ein-
geschrankt. Dies hat negative Langzeitfolgen flr die Ernéhrung und den Wasser-
haushalt der Baume. In experimentellen und epidemiologischen Studien wurde
festgestellt, dass mit zunehmender Ozonbelastung der Stammzuwachs von Bau-
men abnimmt.

Ozon schadigt auch landwirtschaftliche Kulturen. Besonders bei Nutzpflanzenar-
ten mit einer hohen Blattdurchlassigkeit wie Klee, Luzerne, Tomate, Soja oder
Bohne kann Ozon leicht ins Blattinnere eindringen und Blattzellen angreifen. Dies
fuhrt kurzfristig zu sichtbaren Blattschadigungen. Aber auch ohne typische
Schadsymptome fluhrt die Dauerbelastung durch Ozon zu Ertragseinbussen bei
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wichtigen Kulturen, wie Weizen oder Kartoffel. Je nach Kultur und Region, und in
Abhangigkeit der herrschenden Umweltbedingungen, sind diese Ernteeinbussen
unterschiedlich gross. Experimentell wurde auch festgestellt, dass die anhaltende
Ozonbelastung zu einer Veranderung des Artenspektrums von angesaten Wiesen,
einer Abnahme der Produktivitdat von Dauerwiesen, und zu einer erhéhten Emp-
findlichkeit der Pflanze gegenliber Parasiten und andern Krankheitserregern
fuhrt.

Auf internationaler Ebene wurden Werte fir die Ozonbelastung festgelegt (Criti-
cal Levels), welche zum Schutz der empfindlichsten Pflanzenarten nicht Uber-
schritten werden sollten. Dabei wird die Uber die Vegetationszeit akkumulierte
Ozonbelastung oberhalb eines Schwellenwerts von 40 ppb (AOT 40) bertcksich-
tigt. Der AOT-Wert zum Schutz der Vegetation betragt 3ppm.h (iber 3 Monate),
der Wert zum Schutz des Waldes betragt 5 ppm.h (Uber 6 Monate). In der
Schweiz werden diese kritischen Belastungswerte zurzeit um mindestens das
Zwei- bis Dreifache Uberschritten (siehe Abbildung). Vergleiche zwischen dem
Gesundheitsindikator SOMO35 und den Wirkungen auf die Vegetation zeigen,
dass in Gebieten mit Uberschreitungen des SOMO-Wertes auch sichtbare Schéa-
den an Pflanzen beobachtet werden.

Die Wirkung auf Pflanzen kann sich nur entfalten, wenn das Ozon in die Blatter
und Nadeln eindringen kann. Die Ozonaufnahme geschieht auf dem Weg durch
die Spaltéffnungen, deren Offnungsweite durch die Umweltbedingungen verén-
dert wird. Besonders Trockenheit fUhrt zu einer Verengung der Spaltéffnungen
und damit zu einer Verminderung der Aufnahmerate. Dadurch nimmt auch die
Wirksamkeit des Ozons ab.

MAPPING CRITHCAL LEVELS AND LOADS FOR SWITZERLAND: Accumulated exposure over a threshold of 40 ppb

Interpolated Ozone Levels, 2000 April-September
AOTA0f for Forests, below 2000m altitude .
Critical Level: 10 ppm*h E 0-10 ppm*h
(Rev. 8/2002) 10-15
15-20
O 20-25
B 25-30
L]

non-study area

o o7
pralre

A5 1513

Swiss Agency for
the Enviromment,
Forests and
Landscape

Alr Pallution Control Division and NIR Bemn, 31-MAR-2003

Die Karte zeigt, dass die international festgelegten Ozon-Dosiswerte flir den Wald
(AOT40 5 ppm.h) in der Schweiz deutlich lberschritten werden.
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Grenzwerte/Zielwerte der Schweiz, der EU und der USA, Richtwerte der
WHO

Flr die Festlegung von Grenzwerten und andern Beurteilungskriterien/Messlatten
sind vor allem Konzentrations-Wirkungs Funktionen in Bevélkerungsgruppen
massgebend. Die Werte sind in folgenden Verordnungen und Direktiven festge-
legt:

CH: LRV 85, Stand 2008, Art. 13 und 14 sowie Art. 11 Abs. 2 und 3 USG

EU: Richtlinie 2008/50/EG, Mai 2008

USA: Clear Air Act 1990, National Ambient Air Quality Standards, O; 2008

WHO: Air Quality Guidelines, Global Update 2005

Grenzwert, Zielwert Air Quality Gui- Informationsschwelle
deline, Richtwert Alarmschwelle
WHO --- 100 pg/m?, 8h 160 pg/m?®, 8h max
max Important health ef-
SOMO35 fects, Interim Target
240 pg/m?3, 8h max
Sgnificant health ef-
fects, substantial pro-
portion of vulnerable
population affected,
High Level
Schweiz | 120 pg/m?®, 1h max, 1x
100 pg/m?, 98%, Ox
EU 120 pg/m?, 8h max, --- 180 pg/m?, 1h,
25x, ab 2010, Zielwert Informationsschwelle
AOT40 18'000 pg/m?.h, 240 pg/m?3, 1h, 3x,
ab 2010, Zielwert Alarmschwelle
120 pg/m?3, 8h max,
0x, Langfristziel, ab?
AOT40 6'000 ug/m?.h,
Langfristziel, ab?
USA 0.075ppm, 8h, 4th -—- 0.12ppm, lim.
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La Stratégie de lutte contre la pollution de l'air, adoptée par le Conseil fédéral en
1985, portait sur la réduction des émissions de dioxyde de soufre (SO;), des
oxydes d’azote (NO,) et des hydrocarbures (HC, aujourd’hui: composés organi-
ques volatils COV). Cette stratégie a été complété en 1989 par le rapport «
L'ozone en Suisse » publié par la Commission fédérale de I’'hygiéne de I'air, qui y
faisait le point sur les connaissances scientifiques en la matiere et présentait les
conclusions suivantes: «En se basant sur des considérations suprarégionales,
ainsi qu’en considérant les réactions se produisant dans la troposphere libre, il
convient de chercher a obtenir une réduction des émissions des deux précurseurs
NO, et COV, voire aussi du monoxyde de carbone (CO) et du méthane (CH,).
Malgré les nombreuses incertitudes existant encore dans les modélisations, on
constate que des réductions massives des émissions de NOx et COV, de l'ordre
de 70 a 80% (par rapport aux quantités annuelles émises durant la premiere
moitié des années 80), sont nécessaires pour obtenir un abaissement généralisé
de la charge en ozone jusqu’au niveau préconisé par les directives actuelles de la
qualité de I'air (p. ex. OMS). » (CFHA 1989)

Par la suite, différentes études scientifiques, qui incluent aussi bien des recher-
ches expérimentales que des modélisations, ont mis en évidence les liens de
cause a effet entre les émissions de précurseurs et les concentrations d’ozone
(Neftel & Spirig, 2003; Volz-Thomas et al., 2003), ainsi que les éléments déter-
minant cette formation (facteurs limitant).

Par ailleurs, des travaux de modélisations ont montré qu’une réduction conjointe
des émissions de NOx et de COV constitue la mesure la plus efficace pour dimi-
nuer la pollution par I'ozone en Suisse et, partant, pour réduire le smog estival et
en abaisser les pics. La réduction combinée des deux polluants précurseurs est
plus favorable qu'une réduction des NOx ou des COV uniquement (OFEFP 1996).

Les études ont également confirmé qu’il est nécessaire de réduire les émissions
de méthane et de monoxyde de carbone pour réduire I'ozone de fond dans la tro-
posphére libre (Fiore et al. 2002).

Les mesures d’urgence au jour le jour, qui sont déclenchées seulement en cas de
concentrations extrémement élevées d’ozone et réalisées sur un territoire res-
treint durant une courte période, ne sont pas appropriées pour réduire durable-
ment la charge d’ozone. Des mesures effectuées durant I'été 2003 ont en effet
montré que les concentrations d’ozone ne baissent que de tres peu, méme si l'air
contient un tiers de moins de précurseurs pendant un ou deux jours. Par contre,
la charge polluante totale qui affecte la santé est plus faible et ainsi malgré tout
bénéfique.
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Les réductions d'émissions réalisées: bilan et prévisions

Les mesures de réduction d'émissions qui ont été mises en oeuvre jusqu'a pré-
sent en Suisse ont permis de diminuer les émissions de NOx d’environ 50% et
celles de COV d’environ 60% par rapport a leur niveau maximal atteints en 1985
(Rapport CF 99.077, OFEFP 2005).

La Convention CEE/ONU de Geneve sur la pollution atmosphérique transfron-
tiere a longue distance (CLRTAP) a permis de réduire les émissions de précur-
seurs a grande échelle. C’est ainsi que 31 pays se sont engagés par le Protocole
de Goteborg, adopté en 1999, a réduire d’ici a 2010 leurs émissions de NO, et de
COV de 40 a 60% par rapport a 1990. Ces engagements correspondent pour la
Suisse a respectivement 52% et 51%, chiffres comparables pour I’Autriche, I'Al-
lemagne, I'Italie et la France. En paralléle, la Directive NEC (« National Emission
Ceilings »), qui a été adopté au sein de I'Union européenne en 2001, prévoit des
plafonds d’émission similaires pour 2010 pour les 27 pays de I'UE.

Evolution des concentrations d’ozone

En dépit des ces réductions considérables des émissions, les concentrations
d’ozone mesurées dans les agglomérations et dans les régions rurales au Nord
resp. au Sud des Alpes sont restées excessives dans les couches d’air pro-
ches du sol (couche limite planétaire). Elles n’évoluent pas proportionnellement
aux émissions et aux concentrations des précurseurs.

Durant les dix dernieres années, les moyennes annuelles d’ozone ont méme |é-
gerement augmenté. Cette hausse apparait également dans les stations de mon-
tagne, qui ne sont guere influencées directement par les émissions suisses, si
bien qu’on peut la considérer comme la conséquence d’une hausse de la pollution
de fond a grande échelle. Les analyses de séries de mesures sur plusieurs an-
nées dans les stations rurales d’Europe de I'Ouest mettent également en évi-
dence une augmentation des valeurs moyennes (Roemer 2001).

Des travaux de modélisation récents entrepris au PSI ont permis de mettre en
évidence l'impact pour la Suisse résultant de différents scénarios de réduction
des émissions en Europe pour une situation météorologique typique d’ao(it 2003.
Il apparait que les réductions de NOx et de COV qui seront réalisées en 2010 en
application du protocole de Goéteborg et de la directive NEC devraient faire dimi-
nuer les pics d’'ozone en Suisse, d’environ 5-6% au Nord et de 6 a 10% au Sud
des Alpes. Une diminution supplémentaire de moitié des polluants précurseurs
permettrait d’atteindre une baisse de 10 a 18% des concentrations de pics au
Nord et méme de 20% au Sud des Alpes (Andreani-Aksoyoglu et al. 2008).

L'ozone de fond (couche réservoir) refléte la concentration d’ozone dans la tro-
posphére libre. Celle-ci est influencée par les émissions a grande échelle de
NO, et de COV, mais aussi de CH,4 et de CO. Des travaux de modélisations et des
mesures ont montré que l'ozone de fond augmente a |’‘échelle planétaire
d’environ 0,5 ppb par an en méme temps qu’augmentent les émissions de NO,,
de CH,4 et de CO (Derwent 2006). De plus, la formation d’'ozone dépend aussi des
températures et de I’ensoleillement. La hausse des températures dans le monde
due aux gaz a effet de serre (CO,, CH4 et Os notamment) et a I'ensoleillement
accru (ultraviolets) causé par la destruction de l'ozone stratosphérique (CFC)
peut également jouer un role. Il convient de noter aussi que les avions rejettent
des précurseurs qui polluent directement la troposphére libre.
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Efforts scientifiques au niveau hémisphérique

Un nouveau groupe d’experts scientifiques a été constitué au sein de la Conven-
tion LRTAP consacré aux aspects du transport a I’échelle hémisphérique. Une de
ses taches principales est de quantifier les impacts du transport intercontinental,
ainsi que I’évolution des concentrations de CH, et CO, actuellement en augmen-
tation, sur les concentrations d’ozone troposphérique et leur conséquence sur les
concentrations proches du sol (par ex. Auvray et al. 2007). Les premiers résul-
tats de ces travaux ont été publiés dans le cadre d’un rapport préliminaire
(UNECE 2008) et les résultats finaux sont attendus pour la fin 2009.

Poursuite des réductions au-dela de 2010

Du fait que les efforts entrepris jusqu’a maintenant ne sont pas suffisants pour
ramener les charges en ozone au niveau requis, des mesures supplémentaires
devront étre adoptées pour réduire encore plus les émissions de précurseurs
(CFHA 2004).

Des travaux sont en cours, aussi bien en Suisse, qu’au sein de la CEE-ONU et de
I'UE, en vue de renforcer les engagements pour la période au-dela de 2010 avec
de nouveaux plafonds pour les NOx, les COV et les PM pour 2020 et des mesures
de mises en oeuvre appropriées en terme de réduction des émissions. Ces mesu-
res s’orienteront vers des renforcements des prescriptions sur les gaz
d'échappement des véhicules a moteurs et des machines, des valeurs limites
d’émissions plus sévéres pour les installations industrielles et les chauffages, ain-
si que sur des mesures structurelles en matiere d’habitat (aménagement du ter-
ritoire) et de la politique des transports de voyageurs et des marchandises.

La directive NEC sera aussi révisée afin de permettre la mise en oeuvre de la
Stratégie thématique de lutte contre la pollution de I'air (TSAP) adoptée par le
Conseil européen en 2005. Cette directive révisé tiendra également compte des
futurs scénarios énergétiques (-20% des émissions de CO2, +20% des énergies
renouvelables) prévus pour 2020 afin de limiter les changements climatiques.
Ces nouveaux engagements permettront de limiter les émissions de polluants
précurseurs de l'ozone et du smog estival. Par ailleurs, le Protocole de Kyoto
prévoit d’'ores et déja de réaliser les premieres réductions d’émissions de mé-
thane a I’échelle mondiale d'ici a 2012. Il devrait a I'avenir également prendre en
compte I'ozone et ses précurseurs.

Conclusions

Pour assurer une protection plus efficace des étres humains et de la végétation
contre les effets néfastes de I'ozone et du smog estival, de nouvelles mesures
durablement efficaces de réduction des émissions de polluants précurseurs de-
vront étre adoptées en Suisse et a I’étranger en cherchant autant que possible a
optimaliser les synergies possibles entre la lutte contre les changements climati-
ques et la protection de l'air. Cela passera par des mesures techniques renfor-
cées pour les installations stationnaires et les véhicules a moteur (en diminuant
notamment la différence entre moteur a essence et diesel), par des mesures
structurelles en matiere de politique des transports de voyageurs et de marchan-
dises et par de nouvelles normes énergétiques dans |'habitat, ainsi surtout par
un moindre recours aux carburants et combustibles.
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