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1. Einleitung

Im Rahmen des Vorhabens wurde ein Modellinstrumentarium entwickelt, das zur Berechnung
der langfristigen Schadstoftfbelastungen in der europaweiten, der nationalen sowie der regionalen
Skala geeignet ist und den in der EU-Rahmenrichtlinie (EU, 1996) {iber die Beurteilung und die
Kontrolle der Luftqualitdt sowie deren Tochterrichtlinien (EU, 1999, 2000, 2002) genannten
Anforderungen an die Ausbreitungsrechnung gentigt.

Nach den EU-Richtlinien spielen Ausbreitungsrechnungen zur flichendeckenden Bestimmung
der Luftqualitét in folgenden vier Raumskalen eine wesentliche Rolle:

e curopaweit,

e grofrdumig (national)

e regional (Ballungsraum)

o lokal/stadtisch (Stadtquartier, StraBenschlucht).

Das Modellsystem ermoglicht es, die in der EU-Rahmenrichtlinie definierten Luftqualititswerte
zu bestimmen. Betrachtet werden die Schadstoffe SO,, NOy, Benzol, Ozon, PM10 und CO. Ge-
rechnet wird in stiindlicher Auflésung fiir das ganze Jahr.

Das Modellsystem enthélt folgende Ausbreitungsmodelle:

e Das dreidimensionale photochemische Transportmodell REM/CALGRID, das zur Be-
handlung der PM10-Problematik um ein Aerosolmodul ergdnzt wurde. Die Entwicklung
dieses Modells und die Bereitstellung der zur Betreibung notwendigen Datenbasen war
Schwerpunkt dieses Projekts. REM/CALGRID wird zur Bestimmung der Luftqualitét in
der europaweiten und der nationalen Raumskala in einer Auflésung von ca. 30x30 km?
und in der urbanen Raumskala (Ballungsgebiet) bis zu einer Auflésung von ca. 2x2 km?
verwendet. Die aus dem groBraumigen Modell berechnete Hintergrundbelastung wird als
Randbedingung fiir die urbane Skala verwendet (,,one-way-nesting®).

e Das Canyon-Plume-Box-Modell (CPB). Das CPB-Modell ist ein 2-dimensionales analy-
tisch-empirisches Modell, mit dem die Luftschadstoffimmissionen in einer Stralen-
schlucht berechnet werden kénnen. Die Hintergrundbelastung wird dazu von den urbanen
Ausbreitungsrechnungen bereit gestellt (,,one-way-nesting*).

e AUSTAL2000, ein Lagrange'sches Partikelsimulationsmodell zur Beschreibung von Im-
missionsbelastungen ausgehend von industriellen Quellen. Die Hintergrundbelastung dazu
wird ebenfalls von den urbanen Ausbreitungsrechnungen bereit gestellt (,,one-way-
nesting®).

Ausgangspunkt fiir die Modellentwicklung war das von Stern (1994) entwickelte groBraumige
photochemische Transportmodell REM3 (Regional Eulerian Model with 3 different chemical
mechanisms). In einer Vorstudie (Stern und Builtjes, 1998) wurde die Anwendbarkeit des REM3
zur Bestimmung von Jahresmittelwerten der Ozon- und Stickoxidbelastung und von AOT40-
Werten untersucht. Insgesamt hat die erste Anwendung des REM3 auf die Langfristproblematik
gezeigt, dass das urspriinglich fiir sommerliche Episoden entwickelte Modell imstande ist, auch
die iiber das Jahr gemessenen Oxidantienverldufe zu reproduzieren. Nach den Ergebnissen der
Vorstudie mussten das Modell und seine Datenbasen fiir die Berechnung von Ozon-Langfrist-
werten sowie der in der EU-Tochterrichtlinien (EU, 1999, 2000, 2002) definierten Beurtei-
lungsgroBen (Lang- und KurzfristgroBen) aber in mehreren Punkten erweitert bzw. verbessert
werden.

Im Rahmen des Aktionsprogramms und MaB3nahmenplans Ozon (AMPO, Motz et al., 1997)
wurde das REM3 bereits zusammen mit dem urbanen Modell CALGRID (Yamartino et al.,
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1992) fiir die europaweite bzw. die urbane Skala angewandt. Die Koppelung zweier unter-
schiedlicher Modelle fiihrt aber zu Randwertproblemen. Daher wurden die Modelle REM3 und
CALGRID in Abstimmung mit den Projektarbeiten des ebenfalls an die FUB vergebenen Pro-
jekts ,,Entwicklung eines Modellsystems fiir das Zusammenspiel von Messung und Rechnung fiir
die bundeseinheitliche Umsetzung der EU-Rahmenrichtlinie Luftqualitit und ihrer Tochterricht-
linien” (FE-Vorhaben 299 43 246) soweit miteinander verschmolzen, dass das neue Modell mit
dem Titel REM/CALGRID sowohl in der grofrdumigen als auch in der urbanen Skala eingesetzt
werden kann. Diese Verschmelzung ermdglicht es, die Anforderungen der EU-Rahmenrichtlinie
und ihrer Tochterrichtlinien in einer Modellschale zu erfiillen, ohne die spezifischen Vorteile
eines der beiden Ausgangsmodelle zu verlieren, und gestattet gleichzeitig ein ,,one-way-nesting*
ohne die Randwertprobleme, die bei der Koppelung unterschiedlicher Modelle auftreten.

Im Einzelnen wurden in dem Vorhaben folgende Arbeiten durchgefiihrt:

Modellentwicklung REM/CALGRID

Entwicklung des Horizontal- und Vertikalkoordinatensystems. Das neue Koordinatensys-
tem umfasst das Drei-Schichtensystem des REM3, erlaubt aber die Erweiterung auf mehr
dynamische Schichten oder den Wechsel zu festen Schichten. In der Horizontalen besteht
die Wahl zwischen einem geographischen oder einem rechtwinkligen Koordinatensystem

Entwicklung eines neuen, massenerhaltenden ,,operator-splitting*“-Verfahrens

Einarbeitung und Verbesserung eines im Vergleich zum bisher verwendeten Advektions-
verfahren sehr genauen und trotzdem nicht-rechenintensiven neuen Algorithmus fiir die
Horizontaladvektion

Uberarbeitung des Moduls fiir die trockene Deposition
Uberarbeitung der chemischen Module CBM4 und SAPRC
Uberarbeitung des Moduls zur Bestimmung der biogenen Emissionen

Einarbeitung eines existierenden Aerosol-Moduls zur Berechnung der anorganischen
Aerosole, das fiir die Anwendung in einem Langfrist-Modell geeignet ist

Erweiterung der Palette der Modellspezies zur Behandlung der PM10- und PM2.5-
Problematik

Entwicklung von Auswerte-Modulen zur Berechnung der in den EU-Richtlinien zur Luft-
qualitit festgeschriebenen Beurteilungsgrof3en

Anpassen der Emissionsmodule und des Emissionsmanagementsystems an die neue
Emissionsdatenbasis und Erstellen einer Schnittstelle zu REM/CALGRID

Datenbasen

Uberarbeitung und Erweiterung der Methoden zur Erzeugung der meteorologischen Ein-
gangsdaten des REM/CALGRID insbesondere fiir die Variablen Mischungsschichthohe,
Wolkenbedeckung, Niederschlag und Vertikalgeschwindigkeit

Erstellen einer dem neuesten verfligbaren Stand entsprechenden Emissionsdatenbasis

Erstellen einer neuen Landnutzungsdatenbasis abgeleitet aus Satelliteninformationen
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1 Entwicklung von Datenassimilationsverfahren zur Integration von Messdaten in
berechnete Konzentrationsfelder mit unterschiedlicher Komplexitat

e Einbringen von Modell-Information in interpolierte (gemessene) Konzentrationsfelder,
speziell in Gebieten ohne Messungen: Postprocessing

e Anpassung berechneter Konzentrationsfelder an die Ergebnisse eine Messnetzes:
Assimilation wahrend des Modelllaufs

e Beriicksichtigung von Unsicherheiten in Modellparametern, Datenbasen und Messungen.
Bestimmung des besten Fits zwischen berechneten und gemessenen Konzentrationsfel-
dern: KALMAN-Filterung.

v Anwendung
e Vorabanwendung des REM3-Modellsystems fiir laufende Fragestellungen

¢ Anwendung des neuen REM/CALGRID-Systems fiir Basisldufe 1995, 1997 und 1999 so-
wie fiir Emissionszenarien 2005 und 2010 in der groBraumigen Skala.

e Evaluierung des Modells durch Teilnahme an den internationalen Modellvergleichen im
Rahmen von GLOREAM (Schwerpunkt sekundire anorganische Aerosole) und TOR
(Schwerpunkt Ozon).

Dieser Bericht gibt eine Zusammenfassung der im Rahmen des Vorhabens durchgefiihrten Ar-
beiten und beschreibt insbesondere die Entwicklung des Modells REM/CALGRID sowie die
Anwendung des Modells in der groBrdumigen (europaweiten) Skala.

Neben diesem zusammenfassenden Abschlussbericht sind die im Rahmen dieses Projekts ausge-
fiihrten Arbeiten noch in folgenden Berichten dokumentiert:

Stern, R. (2003), Erstellung einer europaweiten Emissionsdatenbasis mit Bezugsjahr 1995 und
die Erarbeitung von Emissionsszenarien fiir die grordumigen Ausbreitungsrechnungen mit
REM/CALGRID. Abschlussbericht im Rahmen des FE-Vorhabens.

Builtjes, P., M. van Loon, M. Schaap, S. Teeuwisse, A. Visschedijk, P. Bloos (2002), The
development of an emission data base over Europe and further contributions of TNO-MEP.
TNO-Report R2002/322. Abschlussbericht im Rahmen des FE-Vorhabens.

Schaap, M. (2000), Aerosols in Lotos, TNO-Report R 2000/405 (2000). Abschlussbericht im
Rahmen des FE-Vorhabens.

Flemming, J. (2003a), Klimatische Auswertung von modellierten und beobachteten Zeitreihen
fiir Ozon, NO,, NO, SO, und PM10 in Deutschland fiir die Jahre 1995-2001 und deren Charakte-
risierung nach Immissionsregimes mit einem Clusterverfahren. Abschlussbericht im Rahmen des
FE-Vorhabens.

Flemming, J. (2003b), OI und Kalman-Filtertechniken fiir Ausbreitungsrechnungen mit dem
chemischen Transportmodell REM/CALGRID - Grundlagen —. Abschlussbericht im Rahmen des
FE-Vorhabens.

Fath, J. (2003), Beschreibung und Benutzeranleitung eines auf GRADS basierenden graphi-
schen Moduls zur Darstellung von Immissionsfeldern. Abschlussbericht im Rahmen des FE-
Vorhabens.

Oestreich, A. und Reimer, E. (2003), Bestimmung von Bedeckungsgrad und Wolkentyp aus
METEOSAT-Daten. Abschlussbericht im Rahmen des FE-Vorhabens.

Yamartino, R. (2003), Refined 3-d Transport and Horizontal Diffusion for the REM/CALGRID
Air Quality Model. Abschlussbericht im Rahmen des FE-Vorhabens.
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Builtjes, P. (2003), Aerosols over Europe with focus on black carbon. Abschlussbericht im
Rahmen des FE-Vorhabens.

Ergebnisse des FE-Vorhabens wurden schon in folgenden Veroffentlichungen vorgestellt:

Stern, R. and R. J. Yamartino (2001), Dispersion Modelling within the European Community's
Air Quality Framework Directive: Long Term Modelling of PM10, Fifth GLOREAM Workshop,
Wengen, Switzerland, Sept. 24-26. (2001)

http://people.web.psi.ch/keller JGLOREAM/WS2001/WS01 frameset proceedings.html

Stern, R. and R.J. Yamartino (2002), Development and first results of a new photochemical
model for simulating ozone and PM-10 over extended periods. 25th Conference on Agricultural
and Forest Meteorology, 20-24 May 2002 in Norfolk, VA

Flemming, J., Reimer, E. und Stern, R. (2002), Data assimilation for CT-Modelling based on
optimum interpolation, in ITM Air pollution modelling and its applications XXIV, eds. C. Bor-
rego und G. Schayes, NATO CMS, Kluwer Academic / Plenum Publishers, New York.

Flemming, J. (2003c)
Immissionsfelder aus Beobachtung, Modellierung und deren Kombination. Dissertation am
Fachbereich Geowissenschaften der FU Berlin. http://www.diss.fu-berlin.de/2003/71

In Stern (2003) ist eine detaillierte Beschreibung der europaweiten Emissionsdatenbasis und der
Ableitung der Emissionsszenarien zu finden. Builtjes et al. (2002) fassen die Arbeiten der TNO
fiir dieses Vorhaben zusammen. Die TNO erstellte auf der Basis von CORINAIR-Informationen
die europaweite Emissionsdatenbasis fiir die Stoffe NOy, VOC, CO, NH3, CH4 und SO; und auf
der Basis von CEPMEIP-Informationen diejenige fiir PM10 und PM2.5 (siehe Kap. 3.2). Die
Fortschreibungsfaktoren von 1995 bis 2001 sowie die Kohlenwasserstoffprofile fiir die verschie-
denen Verursachergruppen wurden ebenfalls von der TNO erarbeitet. Die Eigenschaften des in
REM/CALGRID verwendeten Aerosol-Moduls (siche Kap. 2.3.4) werden von Schaap (2000)
untersucht. In Builtjes (2003) sind erste Abschétzungen fiir die europaweiten Anteile des ele-
mentaren Kohlenstoffs (EC) an den anthropogenen PM-Emissionen zu finden. In spéteren Mo-
dellanwendungen soll dieser Stoff wegen seiner gesundheitsgefdhrdenden Aspekte getrennt be-
handelt werden. In Yamartino (2003) ist die ausfiihrliche Beschreibung der fiir REM/CALGRID
entwickelten numerischen Struktur zu finden. Erste Anwendungen mit dem neuen Modell
REM/CALGRID werden in Stern und Yamartino (2001) und Stern und Yamartino (2002) pra-
sentiert. Flemming (2003a) liefert eine klimatische Gegeniiberstellung mit REM/CALGRID be-
rechneter und gemessener Konzentrationszeitreihen fiir die Jahre 1995-2001 und entwickelt eine
stationsbezogene Klassifikation in verschiedene Regime auf der Basis von Clusterverfahren.
Diese Regimeeinteilung ist auch die Grundlage zur Anwendung von Assimilationstechniken wie
der Optimalen Interpolation oder dem Kalman-Filter und soll auch als skalenbezogenes Krite-
rium zur Auswahl von Messstationen fiir die Zwecke der Modellevaluierung verwendet werden.
Diese Techniken werden im Detail in Flemming (2003b) beschrieben. In Oestreich (2003) wird
der mogliche Einsatz von Satellitendaten zur Erstellung von Eingangsdaten fiir REM/CALGRID
untersucht. In Fath (2003) wird das zur Darstellung von Immissionsfeldern entwickelte graphi-
sche Modul prisentiert.
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2. Die REM/CALGRID-Modellentwicklung

2.1. Die numerische Struktur

Im alten REM3-Koordinatensystem wird der Ausbreitungsraum in drei Schichten aufgeteilt, wo-
bei die vertikale Ausdehnung der beiden oberen Schichten zeitlich und rdumlich variabel ist.
Dieses Koordinatensystem ist fest im Modell verdrahtet. Die bisherigen Anwendungen haben
gezeigt, dass es im Bereich starker rdumlicher oder zeitlicher Gradienten der Mischungsschicht-
hohe durch die damit verbundenen starken Vertikalbewegungen des Gitters zu kiinstlichen Ver-
tikalbewegungen kommt, die zu einer Nichteinhaltung der Massenbilanz fiithren, falls nicht sehr
kleine Zeitschritte gewihlt werden. Dies ist vor allem der Fall im Bereich des Uberganges See-
Land und am Abend beim Zusammenbruch der Mischungsschicht.

Dieses Problem wurde durch Ersetzen des jetzigen numerischen Verfahrens zur horizontalen und
vertikalen Transports von Schadstoffen durch ein von Yamartino (2003) entwickeltes Verfahren
geldst, das absolut massenerhaltend ist und gleichzeitig alle numerischen Fehler infolge des sog.
,operator-splittings* unterdriickt. In diesem Verfahren wird die durch die Bewegung des Verti-
kalgitters hervorgerufene nicht-physikalische Vertikalgeschwindigkeit von der echten, durch die
grofraumigen Divergenzen oder Konvergenzen des Windfeldes verursachten physikalischen
Vertikalgeschwindigkeit sowie der Diffusionsgeschwindigkeit getrennt. In einem ersten Schritt
erfolgt fiir jede Anderung des Vertikalgitters eine Umverteilung der Masse von dem alten Gitter
auf das neue Gitter mit einem einfachen Donor-Cell-Verfahren. Dieses Verfahren garantiert eine
100%ige Massenerhaltung. In einem zweiten Schritt erfolgt die numerische Losung der vertika-
len Diffusionsgleichung mit einem Crank-Nicolson-Verfahren, in der der vertikale Transport nur
noch von der physikalischen Vertikalgeschwindigkeit und der Diffusionsgeschwindigkeit be-
stimmt wird. Die Verwendung eines impliziten Crank-Nicolson-Verfahrens erlaubt in Verbin-
dung mit den jetzt relativ geringen Vertikalgeschwindigkeiten sehr viel grofere Zeitschritte als
das numerische Verfahren des REM3, das die Vertikalverteilung der Masse auf Basis der
Summe aus der kiinstlichen, durch die Bewegung des Gitters hervorgerufenen Vertikalge-
schwindigkeit und der physikalischen Vertikalgeschwindigkeit vornimmt.

Im Modell REM/CALGRID erfolgt eine numerische Lésung der dreidimensionalen Advektions-
Diffusionsgleichung in der folgenden Form:

oC,;
ot

mit C; der Massenkonzentration eines Spezies i, V dem Windvektorfeld, K dem Diffusionsten-
sor, und p der atmosphirischen Dichte. Die numerische Losung der horizontalen Transportterme
erfolgt mit einer Weiterentwicklung des flusserhaltenden Walcek-Verfahrens (Walcek, 2000),
der Vertikaltransport und die Massenverlagerung durch Schichtbewegung wird mit Hilfe der
oben beschriebenen Verfahren bewerkstelligt. Die Massenerhaltung dieser Verfahren ist im
Rahmen der Rechengenauigkeit zu 100% erfiillt. Das Koordinatensystem ist flexibel und hat fol-
gende Optionen fiir den Aufbau des Vertikalgitters:

+V[ (VC, -KpV(~-C,) ]=0
Yo,

o Dynamische Schichten mit einer beliebigen Anzahl von Schichten unterhalb und ober-
halb der Mischungsschichthéhe (REM3-Modus ist in dieser Option enthalten). Die
Schichtbewegung wird durch die Anderung der Mischungsschichthdhe gesteuert.

o Feste Schichten mit einer beliebigen Anzahl von Schichten.

Die numerischen Details des Verfahrens konnen in Yamartino (2003) gefunden werden.
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2.2. Die Gasphasenchemie

Das Modell kann mit zwei verschiedenen chemischen Gasphasenmechanismen betrieben wer-
den, die sich grundsitzlich in der Art und Weise, wie die Vielfalt der chemischen Reaktionen
vereinfacht bzw. diese zusammengefalit werden, unterscheiden. Jeder der Mechanismen ist dabei
ein moderner Vertreter einer bestimmten Art der Klassifizierung der flir die Oxidantienbildung
relevanten Luftbeimengungen und deren Reaktionen.

Die zwei Gasphasenmechanismen sind:
e der CBM-IV (Carbon Bond-IV-Mechanismus)

e der SAPRC-93-Mechanismus, ein Mechanismus des Statewide Air Pollution Re-
search Centers (SAPRC) der Universitit Kalifornien

Der SAPRC-Mechanismus ist ein sogenannter "lumped-molecule-general"-Mechanismus, bei
dem die Kohlenwasserstoffe in Molekularklassen mit dhnlicher Struktur und dhnlicher Reaktivi-
tit zusammengefallt und durch verallgemeinerte Spezies, die aus den verschiedenen in einer
Klasse enthaltenen Kohlenwasserstoffen gebildet werden, repriasentiert werden (Carter, 1990,
1996). Der von Systems Applications Inc. in den USA entwickelte Carbon-Bond-IV-Mechanis-
mus (CBM-1V) ist ein "lumped-structure"-Mechanismus, bei dem die Kohlenwasserstoffe in
symbolische Gruppen entsprechend den Bindungseigenschaften der C-Atome aufgeteilt werden
(Gery et al., 1989) . Beide Mechanismen wurden in etwas dlteren Versionen bereits im REM3-
Modell verwendet. In der neuen Modellversion REM/CALGRID enthalten beide Mechanismen
die von Carter (1996) entwickelte 1-Produkt-Isopren-Chemie. Der CBM-IV-Mechanismus in
REM/CALGRID entspricht der im CMAQ-Modellsystem der US EPA verwendeten Form
(Gipson and Young, 1999).

Als numerischer Losung wird der QSSA-Algorithmus verwendet. Die Implemetierung des Lo-
sers wurde direkt vom CALGRID-Modell iibernommen (Yamartino et al., 1992).

2.3. Die Aerosolbehandlung

2.3.1. Uberblick

Neben den klassischen Luftschadstoffen betrachtet die neue EU-Rahmenrichtlinie auch Aerosole
in dem GroBenbereich kleiner 10 um (PM10). Die Modellierung von PM10 ist aus vielféltigen
Griinden noch nicht auf dem Entwicklungsstand der Modellierung klassischer Schadstoffe wie
SOy, NO, und Ozon. In diesem Kapitel wird zuerst ein kurzer Uberblick gegeben zum gegen-
wartigen Stand der Aerosolmodellierung. Danach erfolgt die Beschreibung der fiir REM/CAL-
GRID gewéhlten Vorgehensweise. In Anbetracht der Bedeutung von PM2.5-Aerosolen, die als
Leitsubstanz bei der US-amerikanischen Grenzwertbetrachtung dienen und moglicherweise auch
in der Européischen Union nach Revision der PM10-Richtlinie in 2003 die PM10-Aerosole
ersetzen werden, wird im Folgenden auch die Modellierung von PM2.5-Aerosolen betrachtet.

2.3.2.PM2.5- und PM10-Messungen

Messungen in Deutschland und auch den meisten anderen europdischen Lindern liegen in grof3er
Zahl nur fiir Gesamtstaub (TSP), in geringerer Anzahl fiir PM10 und in sehr geringer Anzahl fiir
PM2.5 vor. Die erfasste Masse stellt dabei die Summe aus den Beitridgen chemisch sehr unter-
schiedlicher Aerosole dar.

PM2.5 besteht hauptsédchlich aus
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e Sulphat, Nitrat und Ammonium (anorganische sekundére Aerosole, die in der Atmo-
sphére aus anthropogenen Primér-Emissionen gebildet werden, ca. 50% der Gesamt-
masse von PM2.5)

e Organischen Aerosolen (anthropogene als auch biogene sekundére Aerosole, ca. 25% der
Gesamtmasse von PM2.5)

e Primiren Aerosolen (Elementarer Kohlenstoff, RuB3, ca. 25% der Gesamtmasse von
PM2.5)

PM10 umfasst die gesamte PM2.5-Masse, die ca. 60% bis 70% der gesamten PM10-Masse stellt.
Die Partikel groBer 2.5 um sind hauptséchlich primér emittierte Aerosole aus anthropogenen und
natiirlichen Quellen (See-Salz, Pollen, aufgewirbelter Bodenstaub). Insgesamt besteht die PM10-
Masse zu ca. 50% aus primiren Aerosolen.

2.3.3. Die Modellierung von PM10 und PM 2.5

Eine dem Problem angemessene Modellierung der Entstehung und Ausbreitung von Aerosolen
kann nur unter folgenden Randbedingungen erfolgen:

Betrachtung aller Raumskalen, beginnend von der globalen/hemispérischen iiber die kontinen-
tale/nationale zu der urbanen bis zur lokalen Skala auf Stralenschluchtniveau zur Analyse sog.
,hot-spots’.

Die physikalisch-chemischen Prozesse der Aerosolbildung erzwingen eine zeitliche Auflosung in
der GroBenordnung von einer Stunde, die Grenzwertbetrachtung der EU-Richtlinien, die auf Ta-
ges- und Jahreswerten beruht, erfordert Berechnungen {iber einen Zeitraum von einem bis meh-
rere Jahre mit einer Aufldsung von einer Stunde.

Zur Erfassung der Beitrdge einzelner Verursachergruppen an der Gesamtmasse der priméiren und
sekundéren Aerosole muss die Entstehung und Ausbreitung aller Aerosole betrachtet werden, die
einen relevanten Anteil an der Gesamtmasse stellen. In Anbetracht dieser Randbedingungen hat
sich allgemein die Ansicht durchgesetzt, dass von der globalen bis zur urbanen Raumskala nur
Eulersche Gittermodelle die geeigneten Modellierungsinstrumentarien sein konnen. Lediglich fiir
die lokale Skala konnen auch einfache Modelle, wie z.B. das zweidimensionale Stral3enschlucht-
modell CPB, eingesetzt werden, da in der kleinsten Raumskala die chemisch-physikalischen Pro-
zesse nur eine untergeordnete Rolle spielen. Allerdings miissen solche Modelle auch fiir Jahres-
berechnungen auf Stundenbasis geeignet sein.

Im Rahmen dieses Vorhabens kommt demnach auch ein solches Gittermodell zum Einsatz. Das
REM/CALGRID-Modell wurde auf die speziellen Anforderungen von Jahresrechnungen unter
Beibehaltung stiindlicher Auflosung ausgerichtet. In der praktischen Anwendung bedeutet dies,
dass insbesondere fiir die sehr aufwendige Aerosolmodellierung die physikalisch-chemischen
Parametrisierungen so gewéhlt wurden, dass einerseits eine dem Problem angemessene Darstel-
lung der relevanten Prozesse gewihrleistet ist und andererseits der Rechenzeitbedarf der Mo-
delle eine Anwendung auf Zeitrdume von einem oder von mehreren Jahren erlaubt. Dies unter-
scheidet die hier verwendeten Modelle von Modellen wie dem EURAD-Modell (Friese et al.,
2002), in dem der gegenwdrtige Stand des Wissens im Sinne einer Grundlagenforschung um-
gesetzt ist, wodurch die praktische Anwendbarkeit eher in den Hintergrund riickt.

Die gegeniiber dem EURAD-Modell einfacheren Modellierungsansétze des REM/CALGRID-
Modells betreffen hauptsédchlich die Behandlung der Wolken, die damit verbundene heterogene
Chemie und vor allem die Aerosolbildung. Wihrend EURAD die Nassphasenprozesse sehr de-
tailliert betrachtet, begniigt sich REM/CALGRID mit einfachen Auswaschansitzen. Das EU-
RAD’sche Aerosolmodul simuliert den dynamischen Ubergang von Spezies aus der Gasphase in
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die Aerosolphase. In dem weiter unten beschriebenen Aerosolmodul von REM/CALGRID wird
dagegen immer von einem Gleichgewichtszustand zwischen Aerosol- und Gasphase ausgegan-
gen. Es sei dabei angemerkt, dass das Aerosolmodul von REM/CALGRID aus dem komplexeren
MADE/MARS-Modul des EURAD-Modells abgeleitet wurde. In diesem Modul werden nur die
anorganischen Aerosole behandelt. Insgesamt muss man aber auch bei den komplexeren Ansét-
zen zur Aerosolmodellierung im Auge behalten, dass die Kenntnisse {iber die Aerosolbildung
immer noch grof3e Liicken aufweisen.

Dies gilt auch fiir die zur Aerosolmodellierung benétigten Emissionsdaten. Die Giite der primé-
ren Aerosolemissionen ist geringer als diejenige der anderen Stoffe. Primédremissionen, die zu
organischen Aerosolen fiihren, stehen nur zum Teil zur Verfligung (z.B. Isoprene und Terpene).
Die Modellierung dieser Aerosole ist daher zur Zeit noch unvollstindig. Emissionen groBBerer
Partikel, wie z.B. Staubaufwirbelung oder See-Salz sind noch nicht in den Datenbasen enthalten,
da diese Emissionen zum Teil stark von den meteorologischen Bedingungen und der Beschaf-
fenheit des Untergrunds abhéngig sind. Hier ist noch weitere Entwicklungsarbeit erforderlich.

Ein physikalisch-chemischer Uberblick zur Bildung von Aerosolen in der Atmosphire ist in
Schaap (2000) zu finden.

2.3.4. Das Aerosolmodul in REM/CALGRID

Das in REM/CALGRID integrierte Aerosolmodul ist ein sog. Gleichgewichtsmodul, d.h. es wird
immer von einem thermodynamischen Gleichgewichtszustand zwischen der Aerosol- und der
Gasphase ausgegangen. Dynamische Prozesse, die zur Grof3enédnderung von Aerosolen beitra-
gen, wie die Koagulation und die Kondensation, werden nicht betrachtet. Dieses Aerosolmodul,
das lediglich die anorganischen Sulphat-, Nitrat- und Ammoniumaerosole betrachtet, ist ein Teil
des komplexeren MADE-Aerosolmoduls, das in EURAD verwendet wird (Ackermann et al.,
1995, 1998). Das Modul wurde in einer von Schaap (2000) leicht verbesserten Version von der
TNO iibernommen. Im Folgenden wird kurz die Funktionsweise des Moduls beschrieben. De-
tails kdnnen in Schaap (2000) gefunden werden.

Die Bildung sekundérer Aerosole wird durch chemische Reaktionen in der Gasphase ausgeldst.
Eine wichtige Aerosolquelle ist die Neutralisierung von gasformiger Schwefelsdure und Salpe-
tersdure durch Ammoniak. Dabei entstethen Ammoniumbisulphat- und Ammoniumnitrataerosole.
Konzentrationen und Phasenzustand der Aerosole sind dabei eine Funktion der Konzentrationen
der Reaktionspartner, der Feuchte und der Temperatur. Die in dem Modul (und der Gasphasen-
chemie) behandelten Aerosolprozesse sind:

Schwefelsdure- bzw. Sulfatbildung:
H,SO, entsteht aus der Oxidationskette des Schwefeldioxids initiiert durch das OH-Radikal:
OH + SO, + O, + H,O —» H,SO4+ HO, (1)

Wegen seines niedrigen Dampfdrucks ist die Gasphasenkonzentration H,SO4 sehr niedrig. Die
gebildete Schwefelsdure kondensiert sofort oder reagiert mit einer Base. Nahezu das gesamte
oxidierte Schwefeldioxid wird dadurch zu Sulfataerosol. Das leicht 16sliche SO, oxidiert auch in
Wolkenwasser. Die in den Wolkentropfchen ablaufenden Nassphasenreaktionen tragen wesent-
lich zu den Sulfatkonzentrationen bei. Die dominierenden Nassphasenoxidationsmittel sind die
in der Gasphase gebildeten Peroxide und Ozon sowie O, in der Gegenwart der Katalysatoren
Eisen und Mangan. Die Entstehung von Sulfat aus der Oxidation des Schwefeldioxids mit dem
OH-Radikal wird im Gasphasenmechanismus simuliert. Die Nassphasenreaktionen werden in
REM/CALGRID nicht explizit modelliert sondern durch eine simple Reaktion erster Ordnung
parametrisiert.
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Aerosolchemie

Wie schon ausgefiihrt beruht das Aerosolmodul auf der Annahme eines thermodynamischen
Gleichgewichts zwischen Gasphase und Aerosolphase ohne Beriicksichtigung der Gréenver-
teilung der Aerosole. Folgende Reaktionen werden beriicksichtigt:

NH; + HzSO4 —> NH4HSO4 (S, aq) (2)
2 NH3 + H,SO4 — (NH4)2SOq4 (s, aq) 3)
(Index s: fester Phasenzustand, Index aq: fliissiger Phasenzustand)

Ammoniak reagiert mit der Schwefelsdure. In diesem Reaktionsschritt wird Sulfataerosol gebil-
det. Diese Reaktion ist irreversibel, d.h. das an das Sulfat gebundene Ammoniak verbleibt in der
Aerosolphase. Wird das gesamte zur Verfiigung stehende Ammoniak in den Reaktionen (2) und
(3) verbraucht, ist die Aerosolbildung in dem Modul beendet. Bleibt noch Ammoniak {ibrig,
kommt es zu folgender Gleichgewichtsreaktion zwischen Ammoniak und Salpetersidure wodurch
das Nitrataerosol gebildet wird:

NH; + HNO3; <> NH4NO;5 (S, aq) (4)

Reaktion (4) ist reversibel, d. h. das Ammoniak kann wieder freigesetzt werden und damit fiir
weitere Reaktionen zur Verfiigung stehen. Das Uberschussammoniak wird freies Ammoniak
genannt, da es nicht irreversibel an das Sulfataerosol gebunden ist. Den obigen Gleichungen
kann man entnehmen, dass das Nitrataerosol nur gebildet werden kann, falls das Verhéltnis
Ammoniak/Sulfat groBer als zwei ist.

Ob es liberhaupt zur Nitratbildung kommt und ob und wie viel Ammoniak dann wieder freige-
setzt werden kann, hingt von der Gleichgewichtskonstante der Reaktion (4) ab, die eine Funk-
tion der Feuchte und der Temperatur ist. Ein weiterer wichtiger Parameter ist der Luftfeuchte-
wert RHq4 (Relative Humidity of deliquescense), bei dem das Aerosol seine Phase wechselt (fliis-
sig oder fest).

Im Aerosolmodul werden damit grundsitzlich zwei Zustdnde unterschieden:
e Verhiltnis von Ammoniak zu Sulfat groBer zwei
e Verhiltnis von Ammoniak zu Sulfat kleiner zwei

Im Zustand a) ist das gesamte Sulfat in (NH4),SOy4 (s, aq) gebunden. Das Uberschussammoniak
und die Salpetersdure stehen im Gleichgewicht mit dem Ammoniumnitrat NH4NOs (s, aq).

Im Zustand b) steht nicht genug Ammoniak zur Verfiigung, um die gesamte Schwefelsdure zu
neutralisieren. Die Nassphase der Aerosole ist daher sauer. Es wird kein Ammoniumnitrat gebil-
det wodurch die Salpetersdurekonzentration in der Gasphase hoher sein wird als im Zustand a).
Dieser Effekt wird noch verstérkt, da HNOj3 bei niedrigeren pH-Werten schlechter 16slich ist.

Eine detaillierte Diskussion der beiden Zustinde einschlieBlich der Anwendung des Moduls in
einem Boxmodell kann in Schaap (2000) gefunden werden.

Die sekundédren Aerosole stellen nur einen Teil des PM 10, das alle Partikel mit einem Durch-
messer von weniger als 10 um umfasst, unabhiangig von deren chemischen Zusammensetzung,
deren Entstehungsgeschichte oder deren Ursprung. Da die Aerosolbehandlung in
REM/CALGRID relativ einfach gehandhabt wird und viele der chemischen und physikalischen
Prozesse vernachlissigt werden miissen, um den Charakter eines operationell einsetzbaren Lang-
fristmodells nicht zu verlieren, setzt sich PM10 im Modell nur aus relativ wenigen Spezies zu-
sammen. Die Emissionsdatenbasis liefert die priméren PM10-Emissionen aufgeteilt in zwei
Kategorien, PM10 gesamt und Partikel mit einem Durchmesser kleiner 2.5 pm (PM2.5). Diese
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Emissionen werden den beiden Modellspezies PMCOpim = PM10 — PM2.5 und PM25,;i, =
PM2.5 zugeordnet.

Der photochemische Gasphasenmechanismus enthélt die Gasphasenoxidation des Schwefeldi-
oxids zu Schwefelsdure einschlieBlich einer einfachen Parametrisierung der Nassphasenoxida-
tion.

Das Aerosolmodul behandelt die thermodynamischen Gleichgewichtsreaktionen der Sulfat-, Nit-
rat- und Ammoniumaerosolkomponenten SO, NO3, NHy4, in Abhédngigkeit von Temperatur,
Feuchte und den Gasphasenkonzentrationen von Salpetersdure, Schwefelsdure und Ammoniak.

Damit setzt sich das PM10 insgesamt aus 5 Komponenten zusammen:
PM10 = PM25 pim +PMCOpiim +SO4 (A)+NO;3 (A)+NH4 (A)

Sekundire organische Aerosole (SOA), die durch die Kondensation von Kohlenwasserstoffoxi-
dationsprodukten biogenen und anthropogenen Ursprungs entstehen, werden in der gegenwarti-
gen Modellversion nicht betrachtet.

Alle PM10-Komponenten werden transportiert und unterliegen der nassen und trockenen Depo-
sition. Durch die Aerosolbehandlung erhoht sich die Anzahl der zeitabhidngig behandelten Spe-
zies um die 5 neuen Partikel-Spezies PM25 piim , PMCOprim, SO4(A), NO3 (A), NH4(A) sowie
um das Ammoniak.

2.4. Das trockene Depositionsmodul in REM/CALGRID

2.4.1. Die Widerstandsanalogie

REM/CALGRID enthilt ein detailliertes Modul zur Berechnung der Entfernung von Schadstof-
fen aus der Atmosphére durch trockene Deposition. Die trockene Ablagerung von Gasen und
Partikeln erfolgt durch Transport aus der atmosphérischen Grenzschicht zur Oberfldche, wo die
Schadstoffe aufgenommen werden. Die Entfernung der Luftbeimengungen aus der Atmosphire
wird mit Hilfe der sogenannten Depositionsgeschwindigkeit vd beschrieben, die als das Verhilt-
nis des in Bodenndhe hohenkonstanten Flusses der Luftbeimengung zu deren Konzentration de-
finiert ist:

vd=Fi/ci (@)
mit
F; FluB3 der Luftbeimengung i zum Boden;
vd Depositionsgeschwindigkeit
¢j (z) Konzentration der Luftbeimengung i in der Hohe z

Konzeptionell wird die trockene Ablagerung in REM/CALGRID damit analog zum Stromfluss
durch einen elektrischen Schaltkreis iiber Widerstandsgesetze behandelt. Der Transport von Ga-
sen durch die bodennahe Atmosphére zu einer Oberfliche wird danach durch einen "atmosphari-
schen Widerstand" und einen "Oberflaichenwiderstand" bestimmt. Der atmosphérische Wider-
stand setzt sich zusammen aus dem turbulenten Widerstand, der vom Turbulenzzustand der bo-
dennahen Atmosphére abhéngt, und dem quasi-laminaren oder viskosen Widerstand, der eine
Funktion des Zustandes der Oberfldche und der molekularen Diffusivitit der Luftbeimengung
ist. Der Oberflachenwiderstand charakterisiert den Transfer durch die Oberfliache von Pflanzen,
Boden oder Wasser und wird durch GréBen wie dem Offnungszustand der Stomata, Reifegrad
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der Pflanzen und der Feuchtigkeit der Unterlage gekennzeichnet. Die Summe dieser Widerstéinde
ist gleich dem Reziprokwert der Depositionsgeschwindigkeit:

R=Rg+Rg+Rc=1/vgq
mit
Ry turbulenter Transferwiderstand,
R4y  quasi-laminarer Transferwiderstand,
R;  Oberflichenwiderstand

Bei der trockenen Deposition von Partikeln mul3 die Sedimentationsgeschwindigkeit 2 beriick-

sichtigt werden, womit sich fiir den Gesamtwiderstand der Deposition von Aerosolen folgender
Ausdruck ergibt:

R=Ra+Rg+RaRqvg) +1/vg = 1/vgq

Fiir Partikel wird der Oberflichenwiderstand Null gesetzt, d.h. erreicht ein Partikel die Oberfli-
che, wird es dort aufgenommen.

Im Rahmen dieses Vorhabens wurden die Parametrisierungsansétze fiir die Widerstdnde in
REM/CALGRID an die neuesten Erkenntnisse auf diesem Gebiet angepasst.

2.4.2. Atmospharische Widerstande

Die folgenden Anséitze zur Bestimmung der Widerstinde beruhen im Wesentlichen auf der in
Padro (1993) beschriebenen Vorgehensweise. Die Berechnung des turbulenten Transferwider-
stands erfolgt fiir Gase und Partikel aus der Monin-Obuchovh-Theorie in Analogie zur Be-
stimmung der turbulenten Fliisse von Impuls, Wiarme und Feuchte in der Prandtl-Schicht.
Eingangsgrofen fiir die Berechnungen sind die Rauhigkeitslinge zp, die Monin-Obuchovh-
Lange L und die Schubspannungsgeschwindigkeit u-.

Der turbulente atmosphérische Widerstand R, gegen den Transport einer Luftbeimengung i
durch die Prandtl-Schicht zum Boden 148t sich analog zum Wirmetransport aus der in der
Prandtl-Schicht geltenden Beziehung zwischen dem Konzentrationsflu und dem vertikalen
Konzentrationsgradienten ableiten (Wesely und Hicks, 1977):

Fok & mit ko= Kz

1 Za z Z
Z 0.( 7 )

wobeil Oy eine im diabatischen Fall auftretende Korrekturfunktion ist und k die von Karman-
Konstante bezeichnet. Unter Verwendung der Beziehung 1 / R, = F;/ ¢ (Zg) 148t sich durch In-
tegration von der Hohe zj bis zur Referenzhdhe Zy fiir R, folgender Ausdruck ableiten

R, = L{ln[z—Rj - ‘Ph}
u.k z,
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Yy bezeichnet die integrierte Form der Stabilititsfunktion ®y, die die Abweichungen vom neut-
ralen Fall korrigiert. Dieser Korrekturfaktor ist Null im neutralen Fall, positiv unter labilen Be-
dingungen und negativ unter stabilen Bedingungen. Die Bestimmung dieses Korrekturfaktors
erfolgt mit mit Hilfe der von Wesely und Hicks (1977) vorgeschlagenen Beziehungen:

v, = exp{598 + .391n[—ZTRj —.091n2[—ZTRﬂ fir —1< ZTR <0

Da die Konzentration der untersten Modellschicht ein vertikales Mittel iiber die vertikale Aus-
dehnung der Schicht darstellt, miisste streng genommen auch der atmosphérische Widerstand als
Schichtmittel bestimmt werden. Die Losung des sich daraus ergebenden Integralausdrucks ist
aber sehr rechenintensiv und kann nach den Untersuchungen von Pleim et al. (1984) durch Be-
stimmung des atmosphédrischen Widerstands in folgender Referenzhéhe approximiert werden
(siehe auch Padro, 1993):

Zo Obergrenze der 1. Modellschicht,
Z, Untergrenze der 1. Modellschicht (1 m),
e Basis des natiirlichen Logarithmus

Der Transport durch die laminare Grenzschicht direkt an einer Oberflache erfolgt fiir Gase durch
molekulare Diffusion. Der quasi-laminare Transferwiderstand fiir Gase wird als Funktion der
Schubspannungsgeschwindigkeit u«und des Verhéltnisses der kinematischen Zahigkeit y von
Luft zur molekularen Diffusivitdt D; des betrachteten Gases i in Luft (Schmidt-Zahl Sc) be-
stimmt (Hicks, 1982):

280%
Re= k u

Fiir Partikel ist der Transport durch die laminare Grenzschicht abhingig vom Durchmesser. Bei
einem Durchmesser kleiner 0,1 pm wirkt die Brownsche Molekularbewegung (Nukleationsmo-
dus). Im Bereich groBer 1,0 um wird die Deposition hauptsdchlich von der Sedimentation und

der Triagheitsabscheidung bestimmt (Dispersionsmodus). In dem Zwischenbereich von 0,1 um
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bis 1,0 um (Akkumulationsmodus) halten sich die Beitridge von Diffusion und Trigheitseffekten
die Waage, wobei allerdings der Transfer in diesem Bereich am geringsten ist.

Zur Beriicksichtigung der gemeinsamen Wirkung von diffusiven und Trégheitseffekten wird der
laminare Widerstand bei Partikeln als Funktion der Schmidtzahl Sc und der Stokeszahl St be-
rechnet (Pleim et al., 1984).

Die Stokeszahl St ist definiert als

V 2
st=-2
g v
y kinematische Zahigkeit der Luft ~ [m?/s]
\ Sedimentationsgeschwindigkeit [m/s]

g Erdbeschleunigung  [m/s’]

Die Sedimentationsgeschwindigkeit v, wird in Abhéngigkeit von den Eigenschaften des Parti-
kels unter der Annahme einer Kugelform aus der Stokes-Gleichung berechnet:

L _la2g(e. —p.)cC]
’ 18v

dp Partikel Durchmesser [m]

pp Partikel Dichte [g/m’]

pL Luft Dichte [g/m3]

C Cunningham Korrekturfaktor fiir kleine Partikel

Cols (2%P)(al +a, exp[_ a3d%D

A mittlere freie Weglinge von Luftmolekiilen (6.53 * 10 cm )
a=1257;2,=0.4; a3;=0.55

Da die Partikel polydispers sind, d.h. verschiedene Grof3en besitzen, wird die Fallgeschwindig-
keit fiir eine Anzahl von Grof3enkategorien berechnet und unter der Annahme einer Normalver-
teilung der TeilchengroBen aus diesen einzelnen Fallgeschwindigkeiten eine gewichtsgemittelte
Gravitationsgeschwindigkeit bestimmt. Fiir Sulfat und die anderen anorganischen Aerosole wird
dabei von einem mittleren Durchmesser von 0.5 um mit einer Standardabweichung von 2 pm
ausgegangen.

Damit ergibt sich fiir den laminaren Widerstand bei Partikeln folgender Ausdruck:

R, :[Sc_% +10%t}1 u?’
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2.4.3. Oberflachenwiderstande

Die hier beschriebene Formulierung der Oberflichenwiderstéinde folgt im Wesentlichen der
Vorgehensweise von Erisman und Van Pul (1994). Die Berechnung des Oberflichenwider-
standes fiir Gase erfolgt getrennt fiir Pflanzen, Boden und Wasser. Fiir Partikel ist der Ober-
flichenwiderstand Null, d.h. erreicht das Partikel den Boden, wird es sofort abgelagert.

Der Oberflachenwiderstand R, fiir Gase iiber einer mit Pflanzen bedeckten Einheitsfliche (,,Big
leaf model®) setzt sich zusammen aus den Widerstinden gegen die Ablagerung an den nassen
oder trockenen Blattoberflaichen sowie am Boden und kann durch folgende parallel wirkende
Einzelwiderstdnde beschrieben werden:

C: IS DU S
Rst + Rm Rcut Rsoil + Rinc

Mit

Rst  Diffusionswiderstand durch die Stomata-Offnung von Pflanzenblittern und Nadeln

Rm  Mesophyllwiderstand, der bei der Losung und dem Transport von Gasen im
wissrigen Milieu der Zellwand und im Protoplasma entsteht

Rinc Widerstand im Pflanzenbestand gegen den Transport von Luft in Richtung Boden

Rcut  Widerstand gegen die Ablagerung oder Zerstorung auf der Blattoberflache

Rsoil Widerstand gegen die Ablagerung oder Zerstorung am Boden oder an Wasserflachen
(Rw bei Wasser, Rsnow bei Schneebedeckung)

Stomata- und Mesophyllwiderstandwiderstand
Der Stomatawiderstand Rst wird fiir Wasserdampf als Funktion der Globalstrahlung Q und der
Oberflichentemperatur Ts nach einer Parametrisierung von Wesley (1989) und Baldocchi (1988)

bestimmt:

Rst=Ri~ {1+ (200/(Q+0.1) )* } ' { 400/ (T, (40-T) }

mit
Q Globalstrahlung in W/m*
Ts Oberfldchentemperatur in °C

Der Referenzwiderstand Ri (s/m) kann der Tabelle 1 entnommen werden. Der fiir Wasserdampf
geltende Widerstand Rst wird fiir die einzelnen Schadstoffe mit Hilfe des Verhiltnisses des Dif-
fusionskoeffizienten des betreffenden Gases zum Diffusionskoeffizienten von Wasser modifi-
ziert und ergibt zusammen mit dem Mesophyllwiderstand Rm den gesamten Stomatawiderstand
des betreffenden Gases:

Rst(Gas) = Rst - D(H20)/D(Gas) + Rm

Der Mesophyllwiderstand Rm wird fiir alle Gase Null gesetzt, da keine genauen Kenntnisse vor-
liegen.
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Widerstand Ri in
s/m

Landnutzungsklasse (1) (2) (3) (4)
Urban areas 9999 9999 9999 9999
Arable land 60 120 9999 9999
Irrigated arable land 60 120 9999 9999
Permanent crop 60 120 9999 9999
Pasture 120 240 9999 9999
Natural grassland 120 240 9999 9999
Shrubs and herbs 150 300 250 400
Coniferous forest 130 250 250 400
Mixed forest 100 190 500 800
Deciduous forest 70 140 9999 9999
Bare soil 9999 9999 9999 9999
Permanent ice and snow 9999 9999 9999 9999
Wetlands 9999 9999 9999 9999
Inland waters 9999 9999 9999 9999
Sea 9999 9999 9999 9999

Tabelle 1:  Die fiir die verschiedenen Landnutzungsklassen in REM/CALGRID benutzten
Werte fiir den Referenzwiderstand Ri in Abhédngigkeit von 4 Wachstumsphasen: (1) Haupt-
wachstumsphase, (2) Frithe Wachstumsphase, (3) Kein Wachstum ohne Schnee, (4) Kein
Wachstum mit Schnee

Interner Widerstand des Pflanzenbestands

Die Deposition im Pflanzenbestand erfolgt an den Pflanzen selbst und am Boden unter dem Be-
stand. Der Transport von Schadstoffen zum Boden erfolgt im Pflanzenbestand iiber Wirbel mitt-
lerer Grofe, die die Vegetation durchdringen kdnnen. Der aerodynamische Widerstand Rinc im
Pflanzenbestand wird mit Hilfe des Blattflichenindex LAI parametrisiert:

Rinc=b LAI  h/u=

mit

U Schubspannungsgeschwindigkeit in m/s
LAI Blattflichenindex (siche Tabelle 2)

b empirische Konstante 8 m™

h Vegetationshohe

Die Vegetationshohe wird fiir Walder auf 20 m, fiir Pflanzenwuchs und Grasland auf 1 m
gesetzt.

Kutikulawiderstand

Der Widerstand der Kutikula, der die externe Deposition direkt auf die Epidermis steuert, spielt
insbesondere nachts eine Rolle, wenn die Stomata-Offnungen geschlossen sind. Bei nasser



16 FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252

Blattoberflache wird dieser externe Widerstand fiir wasserlosliche Gase sehr klein, so dass die
externe Deposition die Gesamtdeposition dominiert.

SO,

Fiir SO, erfolgt die Parametrisierung des externen Widerstands fiir alle Vegetationstypen nach
den Ergebnissen von Messungen in Heidekraut (Erisman und Van Pul, 1994):

Reut=10 s m" wihrend oder kurz nach Regen, in allen anderen Fallen:
Reut = 2500 exp {-0.0693 - rh} sm'fiir relative Feuchte rh < 80.0%
Reut =0.58* 10'% exp {-0.278 . rh} sm™ fiir relative Feuchte rh > 80.0%

Diese Beziehungen werden fiir alle Temperaturen grof3er -1°C angewandt. Unter dieser Tempe-
ratur wird angenommen, dass die Deposition abnimmt und Reut wird dann auf 500 s m™ gesetzt.

O3

Die Aufnahme von Ozon durch die Vegetation erfolgt hauptséchlich iiber die Stomatadffnungen.
Der Kutikelwiderstand ist deutlich grof3er und wird hier fiir trockene und nasse Blattoberflachen
auf

Reut= 1500 s m™
gesetzt.
NO und NO,

Die Deposition von NO ist insgesamt sehr gering und wird daher vernachlassigt. NO, wird im
Wesentlichen iiber die Stomatadffnungen aufgenommen. Die externe Ablagerung auf der Blatt-
oberfldche wird durch eine Widerstand von

Reut=2000 s m’
fuir trockene und nasse Blitter kontrolliert.
HNO3;

Die Deposition von HNOj; wird durch den atmosphérischen Widerstand kontrolliert. Der Kuti-
kelwiderstand wird aus rechnerischen Griinden auf den Mindestwert von

Reut=10s m™
fiir trockene und nasse Blétter gesetzt.
NH;3

Ammoniak wird tiber natiirlichen Flichen sowohl deponiert als auch emittiert. Insbesondere iiber
gediingten Ackerland oder Viehweiden kann der Ammoniakfluss in die Atmosphére gerichtet
sein. Uber Wildern iiberwiegt die Deposition. Das gegenwiirtige Wissen iiber die sich zum Teil
kompensierenden Fliisse ist so unzureichend, dass eine Quantifizierung auf Basis der vorhande-
nen Datenbasis (Landnutzung) nicht moglich ist. Deshalb wird hier der nach oben gerichtete
Emissionsflufl aus Boden nur iiber die direkten NHs;-Emissionen beriicksichtigt. Der Kutikelwi-
derstand wird auf

Reut=10s m™
fiir trockenen und nassen Pflanzenbewuchs gesetzt.
Fiir alle anderen Spezies wird keine Kutikeldeposition betrachtet.

Die Nissung von Oberfldchen infolge Taubildung wird in der gegenwértigen Modellversion
noch nicht beriicksichtigt. Bei Regen wird angenommen, dass durchschnittlich 75% der Blatter
mit Wasser bedeckt sind.
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Deposition auf Wasseroberflachen

Der Transport von Gasen durch eine Luft-Wasser-Grenzfliche wird durch zwei in Reihe wir-
kende Widerstiande, den Gasphasen- und den Nassphasenwiderstand bestimmt, wobei bei den
meisten Gasen einer der beiden Widerstinde dominiert. Der Nassphasenwiderstand ist die domi-
nierende Einflussgrofle bei allen schlecht wasserloslichen Gasen wie z.B. O3 oder NO. Bei
schnell 16slichen Gasen wie SO, oder H,O, ist der Nassphasenwiderstand verschwindend gering
und die Depositionsrate wird durch den Gasphasenwiderstand, d. h. die atmosphérischen Wider-
stdnde, kontrolliert.

Der Nassphasenwiderstand r,, durch eine Luft-Wasser-Grenzfldache kann in Abhingigkeit von
der Loslichkeit der Gase in Wasser berechnet werden (Sehmel, 1980):

1
2.54x10*H T, u,

mit

H Henry-Konstante, ein MaB fiir die physikalische Loslichkeit von Gasen, das die
Proportionalitit der Konzentration des Spurenstoffes im Tropfen zu dessen Partialdruck
in der Gasphase angibt

U Schubspannungsgeschwindigkeit in m/sec.

T, Temperatur an der Oberflache in K

Deposition auf Boden
SO,

Der Bodenwiderstand fiur SO, wird auf 500 s m’! gesetzt. Bei nassen Boden verringert sich der
Widerstand auf 10 s m™. Bei Schneebedeckung wird ein héherer Widerstand von 500 s m™ ange-
setzt.

O3

Der Bodenwiderstand von Ozon hingt ab vom Bodentyp und dem Wassergehalt des Bodens.
Wegen der schlechten Wasserldslichkeit wird Ozon auf nassen Oberfldchen nur wenig zerstort.
Bei trockenen Boden wird der Widerstand auf 100 s m™ gesetzt, fiir nasse Bdden oder Schnee-
bedeckung wird ein Wert von 1500 s m™' gewihlt.

NO und NO,

Bei NO iiberwiegt die Emission von Bdden die Deposition. Daher wird NO-Deposition ver-
nachldssigt. Der Bodenwiderstand fiir NO, wird auf 1500 s m’! gesetzt. Bei nassen Boden und
Schneebedeckung erhoht sich der Widerstand auf 2000 s m™.

HNO3

Der Bodenwiderstand von HNO?3 ist sehr klein und wird daher fiir alle Bodenzustiande auf einen
Wert von 10 s m™ gesetzt.

NH3

Die Deposition von NH; auf Béden ist dhnlich derjenigen von SO,. Der Bodenwiderstand wird
fiir trockene Boden auf 100 s m™ gesetzt. Fiir nasse Flichen wird ein Wert von 10 s m™, iiber
Schnee ein Wert von 500 s m™' gewihlt.
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Alle zur Berechnung der Widerstdnde notwendigen Oberflichendaten wie Rauhigkeitslange
(iber Land) z, oder der Blattflachenindex LAI miissen als Funktion einer Anzahl von Landnut-
zungsklassen und der Wachstumsphasen fiir das gesamte Modellgebiet vorgegeben werden
(Tabelle 2, Tabelle 3). Uber Wasseroberflichen wird die Rauhigkeitslinge z, im Modell selbst
als Funktion der Windgeschwindigkeit berechnet. Die mittlere Depositionsgeschwindigkeit in
einer Gitterflache ergibt sich dann aus der Berechnung der Depositionsgeschwindigkeit fiir jede
auftretende Landnutzungsklasse und anschlieender anteilsgewichteter Mittelung.

Die im REM/CALGRID verwendeten Landnutzungskategorien werden aus der PELINDA-
Landnutzungsdatenbasis (Builtjes et al., 2002) {ibernommen. Die Definition der 10 Klassen kann
den Tabelle 1 bis 3 entnommen werden. Zur Eindeutigkeit wurden die englischen Bezeichnun-
gen beibehalten. Tabelle 4 zeigt die monatliche Zuordnung der Wachstumsphasen.

Blattflachenindex LAI

Landnutzungsklasse @) 2) 3) 4
Urban areas 0.3 0.2 0.05 0.01
Arable land 2.8 2.2 0.3 0.3
Irrigated arable land 2.8 2.8 2.8 0.3
Permanent crop 2.8 2.2 0.3 0.3
Pasture 3 0.5 0.3 0.3
Natural grassland 3 0.5 0.3 0.3
Shrubs and herbs 2.8 2.2 0.3 0.3
Coniferous forest 5.2 5.2 2.3 2.3
Mixed forest 4.5 3.3 2 2
Deciduous forest 3.5 2 1 1
Bare soil 0.01 0.01 0.01 0.01
Permanent ice and snow 0 0 0 0
Wetlands 0 0 0 0
Inland waters 0 0 0 0
Sea 0 0 0 0

Tabelle 2:  Die fiir die verschiedenen Landnutzungsklassen in REM/CALGRID benutzten
Werte fiir den Blattflichenindex LAI in Abhédngigkeit von 4 Wachstumsphasen: (1) Haupt-
wachstumsphase, (2) Frithe Wachstumsphase, (3) Kein Wachstum ohne Schnee, (4) Kein
Wachstum mit Schnee
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Tabelle 3:

mit Schnee

Tabelle 4:

Rauhigkeitsldnge z; in m

Landnutzungsklasse (D 2 3) 4
Urban areas 1 1 1 1
Arable land 0.25 0.1 0.03 0.005
Irrigated arable land 0.25 0.1 0.03 0.005
Permanent crop 0.25 0.25 0.25 0.2
Pasture 0.03 0.03 0.03 0.005
Natural grassland 0.03 0.03 0.03 0.005
Shrubs and herbs 0.25 0.25 0.25 0.2
Coniferous forest 1.5 0.7 0.7 0.7
Mixed forest 1 1 1 1
Deciduous forest 1 1 1 1
Bare soil 0.005 0.005 0.005 0.005
Permanent ice and snow 0.0002 0.0002 0.0002 0.0002
Wetlands 0.005 0.005 0.005 0.005
Inland waters 0.0002 0.0002 0.0002 0.0002
Sea 0.0002 0.0002 0.0002 0.0002

19

Die fiir die verschiedenen Landnutzungsklassen in REM/CALGRID benutzten
Werte fiir die Rauhigkeitsldnge z) in Abhingigkeit von 4 Wachstumsphasen: (1) Hauptwachs-
tumsphase, (2) Frithe Wachstumsphase, (3) Kein Wachstum ohne Schnee, (4) Kein Wachstum

Monat Wachstumsphase
Januar Kein Wachstum, Kein Schnee
Februar Kein Wachstum, Kein Schnee
Mirz Kein Wachstum, Kein Schnee
April Frithe Wachstumsphase
Mai Frithe Wachstumsphase
Juni Hauptwachstumsphase
Juli Hauptwachstumsphase
August Hauptwachstumsphase
September Kein Wachstum, Kein Schnee
Oktober Kein Wachstum, Kein Schnee
November Kein Wachstum, Kein Schnee
Dezember Kein Wachstum, Kein Schnee

Gegenwirtige zeitliche REM/CALGRID-Zuordnung der Wachstumsphasen zu den
einzelnen Monaten. Diese Zuordnung gilt gegenwirtig fiir das gesamte REM/CALGRID-Gebiet.
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2.5. Nasse Deposition

Die komplexen physikalischen Prozesse innerhalb ("in-cloud-scavenging") und unterhalb ("be-
low-cloud-scavenging") von Wolken, die zur nassen Deposition fithren, werden mit Hilfe einfa-
cher Auswaschkoeffizienten parametrisiert. "In-cloud-scavenging" umfaf3t alle innerhalb einer
Wolke ablaufenden Prozesse wie Tropfchenbildung durch Anlagerung von Wasser an Aerosolen
und die Aufnahme von Spurenstoffen in Wolkentropfchen. Die Effektivitdt der Spurenstoffauf-
nahme in Tropfen wird durch die Loslichkeit der Gase in Wasser sowie durch den pH-Wert und
die chemische Zusammensetzung des Tropfens bestimmt. Die mdgliche Dissoziation der Spu-
renstoffe und chemische Reaktionen in der Nafphase tragen zur weiteren Komplexitét bei. Mit
"below-cloud-scavenging" wird das Einfangen von Spurenstoffen durch fallende Hydrometeore
unterhalb einer Wolke bezeichnet. Die Wirksamkeit dieses Prozesses wird im Wesentlichen be-
stimmt durch die Intensitdt des Niederschlags und die GroBenverteilung der Regentropfen. Die
gesamte mit dem Niederschlag am Boden deponierte Spurenstoffmenge setzt sich aus den Bei-
trigen dieser beiden Prozesse zusammen. Mit der Definition von Auswaschkoeffizienten werden
alle zur nassen Deposition beitragenden Effekte in einer aus Messungen oder theoretischen
Uberlegungen abgeleiteten GroBe zusammengefasst. Damit lisst sich die Nassdepositionsrate
von Gasen und Aerosolen bestimmen aus dem Produkt des spurenstoffabhidngigen Auswaschko-
effizienten und der Konzentration des betreffenden Spurenstoffes C; in der Gasphase:

di = _AiCi
dt

Die in REM/CALGRID verwendeten Auswaschkoeffizienten A; werden fiir Gase in Abhéngig-
keit von der Loslichkeit des Gases mit Hilfe der Henry-Konstante H berechnet:

A; =3x10""H'R
R Regenintensitit in mm/h.

Es wird angenommen, dass ein Niederschlagsereignis immer in allen Vertikalschichten des Mo-
dells auftritt.

Fiur Partikel werden konstante Auswaschkoeffizienten verwendet.
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2.6. Berechnung der biogenen Emissionen

2.6.1. Biogene Kohlenwasserstoffemissionen

Biogene Emissionen werden in REM/CALGRID wihrend des Modelllaufes auf der Basis der
Landnutzungsdaten, der Temperatur und der Einstrahlungsverhéltnisse stlindlich berechnet.

Im REM3-Modell (Stern, 1994) wurden die biogenen NMVOC-Emissionen aus Wéldern mit
einer von Veldt (1991) entwickelten Methodik berechnet. Dieses, auf dem Konzept der Biomas-
sen basierende Verfahren verlangte neben den Anteilen von Nadel- und Laubbdumen in einer
Gitterzelle als weiteren Parameter lediglich die Temperatur. Die Studien von Guenther (1993)
und Guenther et al. (1994) zeigten aber, dass neben der Temperatur auch die Einstrahlungsbe-
dingungen eine wichtige Rolle bei der Freisetzung von biogenen Kohlenwasserstoffen spielen.
Das Konzept von Guenther (1993) und Guenther et al. (1994) wurde von Simpson et al. (1995)
auf europdische Verhiltnisse tibertragen. Die in Simpson et al. (1995) beschriebene Vorgehens-
weise zur Bestimmung der biogenen Kohlenwasserstoffemissionen wurde in ihren wesentlichen
Komponenten in REM/CALGRID implementiert. Zur Bestimmung der Terpenemissionen, die in
Simpson et al. (1995) nicht behandelt wird, wird auf Informationen aus Simpson et al. (1999)
und Guenther et al. (1995) zuriickgegriffen.

Die gesamte biogene Kohlenwasserstoffemission einer Gitterzelle ist fiir jede Vegetations-
gruppe, die Kohlenwasserstoffe emittiert, eine Funktion der standortabhdngigen Biomasse, der
Temperatur und der Einstrahlungsverhiltnisse. Nach Pierce und Waldruff (1991) kann diese
Emission aus folgender Beziehung berechnet werden:

E, :i[ijEFij X ECF;(PAR,T) ]

i=1

mit
E; Emissionsrate der chemischen Spezies 1 pro Zeiteinheit und Gitterzelle
m Anzahl der Vegetationskategorien

A; Flache der Vegetationskategorie j in der betreffenden Gitterzelle

EF;;  Emissionsfaktor der Vegetationskategorie j fiir die die emittierte Spezies i, normiert auf
30°C und volle Einstrahlung

ECF;; Korrekturfaktor zur Beriicksichtigung der Temperatur- und Strahlungseinfliisse auf die
Emission der Spezies 1 aus der Vegetationskategorie |

T Temperatur

PAR Photosynthetisch wirksame Einstrahlung

Bestimmung von A;

Die Ableitung der biogenen Kohlenwasserstoffemissionen nach der obigen Beziehung verlangt
als Grundlage einen Landnutzungskataster, der die prozentualen Anteile aller fiir die Kohlenwas-
serstoffemissionen relevanten Vegetationskategorien in jeder Gitterzelle des Rechengebiets ent-
hilt. Eine solche Gesamterhebung existiert seit kurzem fiir Teile Europas von Kdéble et al.
(2001), die 115 verschiedene Baumsorten in den EU-Léndern einem Raster von 1x1 km? katego-
risierten. Diese Datenerhebung konnte im Zeitrahmen dieses Vorhabens aber nicht mehr genutzt
werden. Aus diesem Grunde kommt hier nur die in der von REM/CALGRID verwendeten PE-
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LINDA-Landnutzungsdatenbasis enthaltenen Informationen zur Verwendung, die lediglich die
Bedeckung einer Gitterzelle mit Nadel-, Laub oder Mischwald angibt.

Diese allgemeine Einteilung ist allerdings nicht ausreichend zur Ableitung biogener Kohlenwas-
serstoffemissionen, da die Emissionsfaktoren fiir spezifische Baumsorten sehr unterschiedlich
sein konnen. Aus diesem Grunde werden von Simpson et al. (1995) zusitzlich die von Veldt
(1989) erhobene ldnderspezifische Flichenbedeckung mit den Baumsorten Eiche, andere Laub-
baume, Fichte und andere Nadelbdume verwendet. Wegen seines unterschiedlichen Emissions-
verhaltens wird zusétzlich der im Mittelmeergebiet vorkommende Eichentyp (Quercus Ilex) ge-
trennt von dem mitteleuropdischen Typ (Quercus Robur) behandelt. Aus demselben Grund wird
der vor allem in Kiistenregionen auftretende Fichtentyp Picea Sitchenis ebenfalls als Extrakate-
gorie mitgefiihrt. Die prozentualen Anteile dieser 6 Baumsorten an der gesamten Waldfldche
zeigt die Tabelle 5 fiir alle Lander im Modellgebiet. Innerhalb jedes Landes werden die in
Tabelle 5 zusammengestellten nationalen Summen entsprechend der in der Landnutzungs-
datenbasis enthaltenen regionalen Zuordnung von Laub- und Nadelwildern verteilt.

Emissionsfaktoren EF;; fiir die biogenen Kohlenwasserstoff-Emissionen

Die flichenbezogenen Emissionsfaktoren EF;; werden berechnet aus dem Produkt der Biomas-
sendichte und standardisierten Emissionsfaktoren, die fiir 30°C und volle Einstrahlungsverhalt-
nisse bestimmt wurden. Die hier verwendeten Werte sind fiir die 6 Baumtypen in Tabelle 6
zusammengefasst.

Die biogenen Emissionen von Nutzpflanzen werden mit flaichenbezogenen Emissionsfaktoren
berechnet. Nach Veldt (1991) werden dazu fiir die Isoprenemissionen 8 pg C m™ h™' und fiir die
Emission anderer Kohlenwasserstoffe 12 pg C m™ h™ angesetzt.

Korrekturfaktoren ECF;

Da die Emissionsfaktoren fiir die einzelnen Vegetationskategorien die Emissionen unter Norm-
bedingungen (30°C und volle Einstrahlung) beschreiben, miissen sie beziiglich der aktuellen
Temperatur- und Strahlungsverhéltnisse korrigiert werden.

Der Korrekturfaktor ECF besteht aus den beiden Termen C; und Cr:

ECF =CL . CT

Cy bezeichnet den Korrekturfaktor fiir die Temperaturabhingikeit, Cr den Korrekturfaktor fiir
die Abhédngigkeit der Emissionen von den Strahlungsbedingungen.

Die Korrekturfaktoren fiir die [soprenemissionen lauten nach Simpson et al. (1995):

exp CTl(T _Ts)
c - RT,T
-
1+exp {C”g_rl:l_-r'\" )}
S
C, - aC L

Vi+a?l?



FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252 23
Der Terpen-Temperatur-Korrekturfaktor wird aus Pierce und Novak (1991) iibernommen:

C, =exp[0.0739(T —30)]

Eine Strahlungsabhéngigkeit wird bei den Terpenemissionen gegenwartig nicht beriicksichtigt.
Allerdings zeigen neuere Studien, z.B. Simpson et al. (1999), dass bei einzelnen Baumtypen
auch die Terpenemissionen eine Funktion der Einstrahlung sind. Die Beriicksichtigung dieser
Abhéngigkeit erfordert aber eine Einzelbetrachtung dieser Baumtypen, was auf der Basis der zur
Verfiigung stehenden Daten nicht moglich ist.

Der Temperatur-Korrekturfaktor fiir die Emissionen der anderen Kohlenwasserstoffe lautet nach
Simpson et al. (1995):

C; =exp[0.009(T —30)]

Eine eventuelle Strahlungsabhéngigkeit dieser Emissionen wird ebenfalls nicht beriicksichtigt.

In den obigen Gleichungen bedeutet:

T Blatttemperatur

C11=95000.0, C1,=230000.0, T\=314.0, Ts=303.0
R Gaskonstante, 8.314 J K mol

L Photosynthetisch wirksame Einstrahlung PAR (Wellenldngenbereich 400 bis 700 nm) in
pmole m™s™ (uE oder pEinsteins)

0=0.0027 und Cr,;=1.066.

PAR ist derjenige Teil der gesamten kurzwelligen Einstrahlung, der die Photosynthese in Pflan-
zen hervorruft und damit auch die Emission reaktiver Kohlenwasserstoffe initiiert. Die Berech-
nung von PAR in den hier verlangten Einheiten (Photonenfluss, Anzahl der Photonen pro Fliache
und Zeiteinheit) verlangt genau genommen eine wellenlingenabhéngige Umwandlung von der
iiblichen Energieflusseinheit J m-2s” oder W m™ in die den Photonenfluss beschreibende Einheit
pEinstein. Die Beziehung zwischen dem Energiefluss und dem Photonenfluss ist also wellenlén-
genabhingig. Fiir Sonnenlicht in dem Wellenldngenbereich des sichtbaren Lichts kann man in
erster Ndherung den Umwandlungsfaktor

1W= 4.6 pEs’

ansetzen. Dieser Umwandlungsfaktor wird in REM/CALGRID benutzt, um aus dem direkten
Anteil der Globalstrahlung die photosynthetisch aktive Einstrahlung zu berechnen.



24 FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252
Mittel-

Européische Mediterrane | Sonstige Laub- | Fichte Picea Sonstige Sonstige
Eichen Eichen bidume Sitchensis .Fichten Coniferen
AUSTRIA 2.9 0.0 17.9 0.0 59.1 20.1
ALBANIA 0.0 38.0 55.8 0.0 0.0 6.2
BELGIUM 36.8 0.0 14.7 0.0 30.9 17.7
BULGARIA 37.1 0.0 36.1 0.0 4.0 22.9
SWITZERLAND 1.8 0.0 27.9 0.0 35.1 35.1
CZECH REP. 8.9 0.0 27.0 0.0 44.0 20.0
GERMANY 3.3 0.0 22.8 0.0 32.7 36.2
DANMARK 8.2 0.0 28.6 8.6 34.3 20.4
SPAIN 0.0 43.0 10.0 0.0 0.0 47.0
FINLAND 0.0 0.0 15.0 0.0 31.0 54.0
FRANCE 38.0 0.0 28.0 0.0 5.0 29.0
GREAT BRITAIN 5.0 0.0 36.8 18.8 4.4 35.0
GREECE 0.0 55.0 15.1 0.0 0.0 29.9
HUNGARIA 424 0.0 47.5 0.0 1.3 8.9
IRELAND 5.1 0.0 18.0 0.0 35.9 41.0
ICELAND 8.2 0.0 28.6 8.6 343 20.4
ITALY 0.0 33.0 46.0 0.0 7.0 14.0
LUXEMBURG 12.5 0.0 62.5 0.0 12.5 12.5
NETHERLANDS 19.4 0.0 19.4 0.7 4.8 55.6
NORWAY 1.0 0.0 27.0 0.0 44.0 28.0
POLAND 4.0 0.0 16.0 0.0 7.0 73.0
PORTUGAL 0.0 45.0 10.0 0.0 0.0 45.0
ROMANIA 22.0 0.0 52.0 0.0 20.0 6.0
SWEDEN 1.0 0.0 25.0 0.0 40.0 34.0
YUGOSLAWIA 0.0 19.0 64.1 0.0 8.0 9.0
ARMENIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
AZERBAIJAN 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
BOSNIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
BELORUSSIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
CYPRUS 0.0 40.0 5.0 0.0 20.0 35.0
ESTONIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
GEORGIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
CROATIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
LITHUANIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
LATVIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
MOLDOVA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
MACEDONIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
MALTA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
RUSSIA 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0
SLOWAKIA 8.9 0.0 27.0 0.0 44.0 20.0
SLOVENIA 0.0 19.0 64.1 0.0 8.0 9.0
TURKEY 0.0 40.0 5.0 0.0 20.0 35.0
UKRAINE 6.0 0.0 31.0 0.0 34.0 29.0

Tabelle 5 Prozentuale Anteile von 6 Baumsorten an der gesamten Waldbedeckung pro Land

im REM/CALGRID-Modellgebiet. Quelle: Simpson et al. 1995
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BM ISOP TERP ovoC
Mitteleuropdische Eiche 300 40 0.2 1.5
Mediterrane Eiche 300 4 0.2 1.5
Andere Laubbdume 300 0 0.2 1.5
Fichte Picea Sitchensis 1400 6 3 1.5
Andere Fichten 1400 1 1.5 1.5
Andere Coniferen 1400 0 1.5 1.5
Nicht-dominante Vegetation 3-15% 8 0 1.5

Tabelle6:  Biomassendichte BM in g m™ , VOC-Emissionsfaktoren in pg C /(g BM h),
ISOP= Isopren, TERP=Terpene, OVOC= andere Kohlenwasserstoffe. Die Klasse nicht-domi-
nante Vegetation bezeichnet den Anteil an Bdumen und Strduchern, die nicht zu den 6 ausgewie-
senen Klassen gehoren, aber ebenfalls Kohlenwasserstoffemittenten sind. 15% der Biomasse in
den Gebieten mit Laubbdaumen, 3% der Fichtenbiomasse und 5% der Biomasse anderer Conife-
ren wird dieser Kategorie zugeordnet. Quellen: Simpson et al., 1995, 1999, Guenther et al., 1995.

2.6.2. Biogene Stickoxidemissionen

Stickoxidemissionen aus Boden sind streng genommen nur zum Teil ,,natiirlichen* Ursprungs.
Der jahrzehntelange, anthropogen verursachte Eintrag von Stickstoff aus der Luft tiber die nasse
und trockene Deposition von Stickoxiden sowie die Diingung von landwirtschaftlich genutzten
Flachen hat den Stickstoffgehalt der Boden ansteigen lassen.

In Simpson et al. (1995) ist eine relative einfache Methodik zur Abschitzung der Stickoxidemis-
sionen aus Boden beschrieben. Eine deutlich komplexere Vorgehensweise wurde von Yienger
and Levy (1995) entwickelt. Allerdings sind die zur Anwendung dieser Methode notwendigen
Daten tiber den Zustand der Bdden zum Teil nicht ohne weiteres aus den hier zur Verfiigung
stehenden Daten ableitbar. Aus diesem Grunde wird in REM/CALGRID vorerst die einfache
Methodik von Simpson et al. (1995) verwendet. Eine ausfiihrliche Beschreibung beider Metho-
den kann in Builtjes et al. (2002) gefunden werden.

Simpson et al. (1995) gehen zur Bestimmung der NO-Emissionen aus Béden von folgender, zu-
erst von Pierce und Novak (1991) vorgeschlagenen Beziehung aus:

Fluss N (ngm?s™) = Cexp[0.071 Ty ]

mit C einem von der Landnutzung abhiangigen Koeffizienten, der experimentell bestimmt wurde,
und T der Temperatur des Bodens. Fiir alle nicht-bewaldeten Gebiete wird C=0.9, fiir Wilder
C=0.07 gewdhlt. In Wildern wird die Bodentemperatur mit T;=0.84 T,+3.6, T, Temperatur in 2
m Hohe in °C, approximiert. Fiir alle anderen Gebiete gilt: Ts—=0.67 T, +8.8.

2.7. Datenanforderungen

2.7.1. Meteorologische Daten

Zur Anwendung des REM/CALGRID miissen folgende Grofen in mindestens dreistiindigem
Abstédnden fiir jeden horizontalen Gitterpunkt bereitgestellt werden:
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. Wind in Anemometerhdhe (15m)

. Temperatur in Hiittenhohe (2m)

o Wolkenbedeckungsgrad

o Niederschlag (3-stiindlich akkumuliert) als Regen oder Schnee
o Schneebedeckung am Boden

o Mischungsschichthdhe

. Schubspannungsgeschwindigkeit u«

. Monin-Obukovh-Léange L

. Horizontale Windkomponenten, Temperatur, Dichte und Feuchte als schichtgemittelte
Werte fiir jeden Gitterpunkt des dreidimensionalen Gitters.

2.7.1.1. Emissionsdaten

Emissionen der Stoffgruppen SOy, NOy, CO, NHj3, Benzol, PM10, PM2.5 und VOC miissen dem
Modell in Form von Punkt- oder Flichenquellen vorgegeben werden. Flichenquellen emittieren
dabei wahlweise in die Bodenschicht oder in die zweite Modellschicht. Fiir die Punktquellen
wird aus den Kenndaten der Quelle und lokalen meteorologischen Gréf3en eine effektive Schorn-
steinhohe bestimmt. Die Ubergabe der Emissionen erfolgt dann in die dazugehorige Modell-
schicht. Flachen- und Punktquellen werden im Modell als Volumenquellen behandelt, d.h. die
Emissionen verteilen sich unmittelbar in der betreffenden Gitterzelle.

Das Modell verlangt jahresspezifische Emissionsdaten fiir alle in den verschiedenen chemischen
Mechanismen bendtigten Spezies getrennt nach Punkt- und Flichenquellen und unterteilt nach
Verursachergruppen. Es ist die Verarbeitung einer beliebigen Anzahl von Verursachergruppen
moglich. Die in der hier vorgestellten Modellanwendung benutzten Verursachergruppen beruhen
auf den CORINAIR-Verursachergruppen und werden im Kap. 3 definiert.

Fiir die Verursachergruppen werden im Modell ausgehend von den Jahreswerten stiindliche
Emissionen abgeleitet. Die dazu verwendeten Monats-, Tages- und Stundenfaktoren miissen
ebenfalls vorgegeben werden und beriicksichtigen die Zeit- und Temperaturabhéngigkeit der
Emissionen der einzelnen Verursachergruppen. Diese Faktoren sind in Builtjes et al. (2002) be-
schrieben.

Bei den Kohlenwasserstoffen verlangt das Modell die Gesamtemissionen fiir die definierten
Verursachergruppen und ein zu jeder Verursachergruppe gehoriges Kohlenwasserstoffprofil, das
die prozentualen Anteile der spezifischen Kohlenwasserstoffe an der Gesamtemission der Verur-
sachergruppe angibt. Jeder Kohlenwasserstoff wird dann den entsprechenden Klassen der zwei
im Ausbreitungsmodell integrierten Mechanismen zugeordnet. Diese Vorgehensweise vermeidet
die Verwendung pauschaler, mechanismusabhidngiger Zuordnungsfaktoren und gewihrleistet,
dass das emittierte Kohlenwasserstoffgemisch exakt entsprechend der von jedem Mechanismus
verlangten Klassifizierung behandelt wird. Fiir die gro3raumigen Transportberechnungen kdnnen
fiir jedes Land im Modellgebiet verschiedene Kohlenwasserstoffprofile verarbeitet werden. Die
verwendeten Splitfaktoren kdnnen ebenfalls in Builtjes et al. (2002) gefunden werden. Biogene
VOC- und NOy-Emissionen werden stiindlich modellintern mit Hilfe von Landnutzungsdaten
und entsprechenden Emissionsfaktoren berechnet (siche Kap.2.6).
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2.7.1.2. Geophysikalische Daten
An geophysikalischen Daten werden bendtigt:

e Bodenbeschaffenheit in Form von Landnutzungsklassen pro Gitterfliche mit Waldbe-
deckung unterteilt in Nadel-, Laub- und Mischwélder

e Landnutzungsklassenspezifische Informationen (Rauhigkeitsldnge z, und
Blattflaichenindex LAI, Biomassen)

Aus diesen Informationen werden modellintern alle fiir die trockene Deposition benétigten Gro-
Ben abgeleitet. Die Waldbedeckung pro Gitterzelle und die Biomassen werden zur Ableitung der
biogenen Kohlenwasserstoffemissionen benutzt.
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3. Datenbasen

3.1. Meteorologisches Datenaufbereitungssystem

In den fritheren Modellanwendungen von REM3 wurden die meteorologischen Daten mit Hilfe
des an der Freien Universitdt Berlin entwickelten diagnostischen Systems erstellt, das aus sy-
noptischen Daten und Radiosondendaten mit Methoden der optimalen Interpolation konsistente
meteorologische Felder in einer Gitterauflosung von 0,5° Lange und 0,25° Breite berechnet
(Reimer und Scherer, 1992). Die zeitliche Auflosung betrédgt 3 Stunden. Auch die von
REM/CALGRID benétigten meteorologischen Daten werden mit diesem System erzeugt. Eine
genaue Beschreibung des Systems erfolgt in Kerschbaumer und Reimer (2003). Diese Datenba-
sis, bzw. die Methodik zur Erstellung der Daten wurde in diesem Vorhaben erweitert, um in der
Zukunft mehr meteorologische Information verarbeiten zu konnen und damit eine Verbesserung
einzelner Parametrisierungsansétze zu erreichen. Dies betrifft:

e die Berechnung der Mischungsschichthdhen,

e die Analyse und Interpolation der Niederschlige,

e die Erfassung der Bedeckung und des Bedeckungsgrades mit Schnee,

e die Erfassung weiterer Information zum Bedeckungsgrad und Wolkentyp.

Die Erfassung von mehr meteorologischer Information bezieht sich im ersten Ansatz (Stufe 1)
ausschlieflich auf die standardméBig zur Verfligung stehenden Synop- und Radiosondendaten.
In einem zweiten Schritt wurde untersucht, wie weit flir die Niederschlagsanalyse und die Be-

stimmung der Schneebedeckung auch Satellitendaten (Meteosat-Satelliten) verarbeitet werden
konnen (Stufe 2).

Die qualitativ grofite Verdnderung des urspriinglichen Systems betrifft die Niederschlagsfelder.
In den REM3-Eingangsdaten wurde Regen nur als ja/nein-Information verarbeitet. In den neuen,
von REM/CALGRID verwendeten Feldern erfolgt eine quantitative Bereitstellung des Nieder-
schlags. Dies wird durch die Erstellung von Feldern aus der Interpolation von Beobachtungen
ermoglicht. Die beobachteten Niederschlagsereignisse, die als Typen nach WMO aktuell erfasst
werden, werden mit Hilfe klimatologischer Beziehungen als ,first guess® in eine Niederschlags-
hohe umgerechnet und an die gemessenen Niederschlagsmengen angepasst.

Da die Standard-Daten in vielen Gebieten (z. B. iiber See) nur eine liickenhafte Beschreibung der
Wolkenparameter zulassen, wurde in Stufe 2 die mogliche Verwendung von Meteosat-Satelli-
teninformationen untersucht. Sowohl die Niederschlagsanalyse als auch die Bestimmung der
Schneebedeckung kann durch die Einbeziehung von Satellitenbeobachtungen der Meteosatexpe-
rimente weiter verbessert werden. Die Daten der Meteosat- (und der NOAA)-Satelliten liegen
am Institut fiir Meteorologie fiir die entsprechenden Jahre vor (Koslowsky, 1997). Aus den
sichtbaren und infraroten Signalen der Satellitenmessungen soll im Vergleich mit der Analyse
des Schnees und des Niederschlags aus den Standardmeldungen eine Konsistenz in der Flédchen-
verteilung erzwungen werden. Die Machbarkeit dieser Vorgehensweise wurde in einer Vorstu-
die untersucht, deren Ergebnisse in Oestreich (2003) dokumentiert sind. In dieser Studie ist die
Erstellung einer Wolken- und Niederschlagsmaske als operationelles Verfahren zur Konsistenz-
priifung im REM/CALGRID-Modellgebiet sowie die Einbindung der Ergebnisse in Grenz-
schichtmodelle beschrieben.

Obwohl der Einsatz von Satelliteninformationen bei der Erstellung von Eingangsdaten fiir
REM/CALGRID prinzipiell moglich ist und auch eine Verbesserung der Wolken- und Nieder-
schlagsdatenbasis bedeuten wiirde, werden Satelliteninformationen im gegenwirtigen System
noch nicht genutzt, da der dazu erforderliche numerische Aufwand den operationellen Charakter
des Modells derzeit noch in Frage stellt (Oestreich, 2003).



FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252 29

3.2. Emissionsdatenbasis

3.2.1. Uberblick

Im Rahmen diese Vorhabens wurde von der TNO (Builtjes et al., 2002) eine europaweite Emis-
sionsdatenbasis erstellt, die den Stand der Emissionen von 1995 représentiert und fiir die euro-
paweiten Ausbreitungsrechnungen mit dem chemischen Transportmodell REM/CALGRID ver-
wendet wird. Die neue Emissiondatenbasis basiert auf folgenden Primissen:

. Das Erfassungsgebiet entspricht Gesamteuropa.

. Grundlage sind die CORINAIR-Daten in der Version 2.2, verfligbar seit Oktober 1999,
und die in dieser Datenbasis verwendete Verursachergruppensystematik (SNAP-Codes,

level 1).

° Emissionen fiir Lander, die nicht in der CORINAIR-Datenbasis enthalten sind, wurden
aus der bei der TNO fiir das Ausbreitungsmodell LOTOS verwendeten Datenbasis ent-
nommen.

. Die Gitterauflosung betragt 0,5° Lange und 0,25° Breite.

. Die Datenbasis enthilt die Jahresemissionen von NOy, NMVOC, CO, CHy4, SOy, NH3,
PM10 und PM 2.5.

° Die PM10 und PM2.5-Emissionen stammen nicht von CORINAIR, sondern aus der von
EMEP initiierten CEPMEIP-Datenbasis.

. Die summarischen Emissionen pro Land der CORINAIR-Datenbasis beschreiben den
Zustand 1995.

. Die raumliche Verteilung der CORINAIR-Emissionen innerhalb eines Landes spiegelt
nur den Stand von 1990 wieder, da seit 1990 keine Fortschreibung der raumlichen Emis-
sionsstruktur stattgefunden hat. Im Rahmen des CEPMEIP-Projekts' wurden von einzel-
nen Léndern fiir die Partikelemissionen auch iiber 1990 fortgeschriebene raumliche
Emissionsverteilungen geliefert. Diese Information wurde bei der Erstellung der Emissi-
onsdatenbasis auch fiir die anderen Schadstoffe verwendet.

o Die originale CEPMEIP-Emissionsdatenbasis liegt im EMEP-50x50 km”~Gitter vor. Fiir
dieses Projekt wurden die CEPMEIP-PM-Emissionen in das hier verwendete 0.25°%0.5°
Breiten-Langen-Gitter umgesetzt.

. Die Emissionsdatenbasis ist unterteilt in Flachen- und Punktquellen. Fiir Punktquellen
liegen keine spezifischen Informationen vor, so dass die Schornsteinhéhe pauschal auf
150 m Hohe fiir die Verursachergruppe SNAP 1 und auf 50 m Hohe fiir die Verursacher-
gruppe SNAP 3 gesetzt wurde.

. Fiir jede Verursachergruppe wurden Kohlenwasserstoffprofile bereitgestellt.

. Fiir jede Verursachergruppe wurden Monats-, Tages- und Stundenfaktoren zur Berech-
nung zeitspezifischer stiindlicher Emissionen bereitgestellt.

' CEPMEIP steht fiir Co-ordinated European Programme on Particulate Matter Emission Inventories, Projections
and Guidance. Das von EMEP initiierte Programm soll den nationalen Experten als Rahmen dienen, innerhalb
dessen Partikelemissionen fiir das EMEP-Programm bereit gestellt werden.
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3.2.2. Basisemissionen 1995

Fiir die Emissionsdatenbasis wurden die sogenannten SNAP-Codes, level 1 verwendet. Diese
werden im Folgenden zur Erhaltung der Eindeutigkeit mit ihren englischen Benennungen auf-
gefiihrt:

(1) Combustion in energy and transformation industries (Public ELE, CHP, DH, transf. of
solid fuels to gases, petroleum refineries, autoproducers)

(2)  Non-industrial combustion

3) Combustion in manufacturing industries

4) Production processes (non-combustion)

(5) Extraction and distribution of fossil fuels (non-combustion)
(6) Solvents use

(7a)  Road transport petrol

(7b)  Road transport diesel

(7c)  Road transport evaporation

(8) Off-road transport

(8a)  Air transport (only LTO cycles); this category is already included in (8)
9) Waste treatment and disposal

(10)  Agriculture (non-energy)

Tabelle 7 zeigt die Jahresemissionen pro Land im Emissionsgebiet, die Abbildung 1 bis
Abbildung 5 zeigen die rdumliche Verteilung der Emissionen fiir NOx, NMVOC, NH3, SO, und
PM10.

Die Angaben von TNO/CORINAIR/CEPMEIP wurden mit den Angaben des Umweltbundes-
amts fiir Deutschland sowie den Angaben der IIASA fiir die anderen europdischen Lindern im
Sinne eines qualitéitssichernden Schrittes nach Landersummen und verursachergruppenweise
verglichen. Diese Arbeiten sind im Detail in Stern (2003) dokumentiert. [IASA- und Umwelt-
bundesamtangaben stimmen fiir Deutschland recht gut tiberein wihrend die TNO-CORINAIR-
EPMEIP-Emissionen fiir NO,, PM10 und vor allem SO, hoher sind als die Umweltbundes. Aus
diesem Grunde werden die TNO/CORINAIR-Emissionen in Deutschland fiir die REM-CAL-
GRID-Ausbreitungsrechnungen pro Verursachergruppe an die vom Umweltbundesamt angege-
benen Emissionen angepasst. Lediglich beim PM10 werden die Originalemissionen (CEPMEIP)
wegen der groflen Unsicherheiten beibehalten. Diese Emissionen liegen circa 20% iiber den
Angaben des Umweltbundesamts.

Die in der Emissionsdatenbasis enthaltenen Kohlenwasserstoffemissionen werden im
REM/CALGRID-Emissionsverarbeitungssystem mit Hilfe der verursachengruppenspezifischen
Profile zuerst in spezifische Kohlenwasserstoffe oder Kohlenwasserstoffgruppen aufgeteilt.
Abbildung 6 zeigt dazu die mit dem REM/CALGRID-Emissionssystem fiir Deutschland berech-
nete Aufteilung der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe nach Anwendung der Kohlenwasserstoft-
profile auf die SNAP-Verursachergruppen. Die in der Abbildung 6 angefiihrten Kohlenwasser-
stoffe werden dann den Stoffgruppen der chemischen Mechanismen zugeordnet. Diese Prozedur
wird fiir das gesamte Modellgebiet durchgefiihrt.
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CH4 | CO | NH3 [NMVOC|NOX | SO2 [PM10|PM2.5
COUNTRY (kt/a) | (kta) | (kt/a)| (kt/a) |(kt(/a) (kt/a) | (kt/a) | (kt/a)
1 |AUT AUSTRIA 580.2 [1146.7) 78.8 | 282.9 |176.3] 60.1 | 462 | 33.5
2|ALB ALBANIA 66.5 [160.98 31.1 | 623 |51.6]23.6| 82 | 6.1
3| BEL BELGIUM 602.3 |1515.2 95.9 | 3155 [349.9]|252.2] 84.2 | 57.1
4|BGR|  BULGARIA 506.0 [844.47] 99.9 | 140.9 [266.2[1496.7| 93.1 | 37.6
5|CHE| SWITZERLAND | 313.3 [509.68| 60.3 | 210.8 |135.6] 34.4 | 205 | 15.5
6|CZE|  CZECH REP. 733.3 [874.01)137.3| 286.1 |412.5[1091.1]125.4| 57.4
7|DEU|  GERMANY  |4848.4|6797.3622.6 | 2145.3 |2266.4/2998.3| 335.5 | 217.4
8|DNK|  DANMARK 428.1 |587.58| 99.3 | 131.4 |250.2|148.7| 33.0 | 23.4
9| ESP SPAIN 2259.2 | 4645 |345.3| 1079.5 [1184.6/2007.5/219.4 | 153.7
10| FIN FINLAND 246.0 435.84] 353 | 185.9 |260.2] 96.3 | 30.0 | 22.0
11|FRA FRANCE 2642.5 84207/ 794.6 | 2174.0 [1725.8)947.2|449.9 | 350.8
12/GBR| GREAT BRITAIN |3817.8|5478.4]323.7 | 2257.2 [2294.8/2364.9/259.8 | 164.6
13|GRC GREECE 4652 [1418.2[110.9| 4504 [356.5|609.3| 62.4 | 41.9
14HUN|  HUNGARIA 603.2 |767.8| 61.7 | 148.1 |189.8(883.2] 62.2 | 35.9
15| IRL IRELAND 813.1 [303.63)124.1| 149.3 |114.5]160.9| 22.6 | 12.8
16| ISL ICELAND kA. | kA | kA | 00 0 | kA. | kA. | kA,
17/ ITA ITALY 2555.4 [7754.5|462.3 | 22163 [1848.8/1321.5/319.4 | 232.4
18|LUX| LUXEMBURG | 22.1 [104.54] 7.1 | 168 |20.1 | 86 | 52 | 2.8
19|NLD| NETHERLANDS |1171.0(892.02|146.6| 364.9 [497.9|146.7| 64.5 | 41.5
20|NOR NORWAY 4923 [748.57 29.6 | 365.8 |216.6]| 37.2 | 48.4 | 42.6
21| POL POLAND 1803.2 [4548.1{378.6| 770.4 [1121.9[2276.3/313.8| 126.9
22| PRT|  PORTUGAL 816.0 [1290.1) 96.5 | 247.1 | 366 |357.6] 50.1 | 36.2
23ROM|  ROMANIA 809.1 [2924.4)204.2| 477.2 |342.4]1063.9]185.7| 93.0
24|SWE SWEDEN 2762 |876.78] 62.6 | 302.8 |342.1| 84.4 | 42.0 | 29.7
25|YUG| YUGOSLAWIA | 487.0 |1021.3/104.2| 281.5 [3293.3(155.2|144.4| 48.9
26/ARM ARMENIA kA. | kA | kA. | 00 |kA. |kA. | 66 | 48
27|AZE|  AZERBAIJAN kA. | kA | kA. | 00 |kA.|kA. |269]182
28| BIH BOSNIA 118.9 [249.17] 25.5 | 68.7 [363.6] 54.3 | 9.8 | 5.7
29|BLR| BELORUSSIA  |1738.1[2090.6| 73.0 | 901.1 |466.9]245.9] 62.3 | 38.5
30, CYP CYPRUS kA. | kA | kA. | 00 |kA. |kA. | 17| 1.0
31| EST ESTONIA 42.6 [343.42] 123 | 595 | 47.6 |1232]33.3 | 137
32/GEO GEORGIA kA | kA |kA. | 00 |kA. |kA. |100] 7.0
33|HRV CROATIA 103.0 [479.02] 25.1 | 72.0 | 553|632 |21.1] 138
34/LTU|  LITHUANIA 625.1 [751.92] 262 | 324.1 | 115 [108.0] 19.9 | 12.7
35|LVA LATVIA 423.4 509.24] 17.9 | 219.5 | 92.8 | 884 | 132 | 8.6
36]MDA|  MOLDOVA 730.1 87822 30.6 | 378.5 |108.3| 59.7 | 164 | 9.8
37]MKD| MACEDONIA 90.8 [190.28 19.4 | 525 | 94.6 295|274 | 96
38| MLT MALTA 6.1 [23.708] 0.0 | 55 |163]158] 08 | 0.6
39| RUS RUSSIA 21393.0[235851067.3| 9497.9 [2391.1| 67.9 [1412.1] 721.6
40/SVK|  SLOWAKIA 313.0 [400.07] 30.0 | 41.0 | 181 |238.0] 40.6 | 23.0
41|SVN SLOVENIA 1663 [91.426] 21.6 | 423 | 66.6 1193|132 | 67
42| TUR TURKEY kA. | kA | kA. | 00 |kA. | kA. [390.9]204.6
43| UKR UKRAINE 8671.2[10430]362.7| 4495.4 |1893.7/1287.2 608.9 | 282.2

Tabelle 7:

31

Jahresemissionen 1995 in kt/a basieren auf CORINAIR und CEPMEIP. k.A.=
keine Angaben. Details kdnnen in Stern (2003) gefunden werden.
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CORINAIR /LOTQS NOX emissions 1995 in ki/q
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Abbildung 1: Jahresemissionen 1995 fiir NO; in kt/a.
CORINAIR /LOTUS NMVOC emissions 1995 in kt/a
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Abbildung 2: Jahresemissionen 1995 fiir NMVOC in kt/a.
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CORINAIR/LOTUS S02 emissions 1995
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Abbildung 3: Jahresemissionen 1995 fiir SO, in kt/a.
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Abbildung 4: Jahresemissionen 1995 fiir NH3 in kt/a.
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CORINAIR /LOTUS PM10 emissions 1995  in

kt/a
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Abbildung 5: Jahresemissionen 1995 fiir PM10 in kt/a.
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Abbildung 6: Prozentuale Aufteilung der NMHC-Emissionen in Deutschland in Kohlenwasser-
stoffe oder Kohlenwasserstoffgruppen. Die Aufteilung wurde durch Anwendung der verursa-
chergruppenspezifischen Kohlenwasserstoffprofile auf die NMHC-Emissionen ermittelt.
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3.2.3. Emissionsszenarien 2005 und 2010

Die in den Richtlinien 1999/30/EG, 2000/69/EG und 2002/3/EG des Rates iiber Grenzwerte fir
Schwefeldioxid, Stickstoffdioxid und Stickoxide, Partikel, Blei, Benzol, Kohlenmonoxid und
Ozon in der Luft definierten Zielwerte miissen bis 2005 (PM10, Stufel) bzw. 2010 eingehalten
werden. Es ist daher vorgesehen, mit dem Ausbreitungsmodell REM/CALGRID je ein Emissi-
onsszenario fiir 2005 und 2010 zu berechnen, um die in Deutschland auf Grund der prognosti-
zierten Emissionsentwicklung zu erwartende Luftqualitidt abschitzen zu konnen. In diesem Ka-
pitel werden die dazu notwendigen Emissionsabschétzungen fiir 2005 und 2010 zusammenge-
stellt. Grundlage der Abschétzung sind von ITASA fiir dieses Vorhaben zur Verfiigung gestellte
Informationen {iber die zukunftige Emissionsentwicklung. Details zu den Abschitzungen konnen
in Stern (2003) gefunden werden.

Es wurden drei Emissionsszenarien ausgearbeitet:
e Emissionen 2005

e Emissionen 2010 CLE-Szenario

e Emissionen 2010 MFR-Szenario

Das CLE-Szenario basiert auf der sog. ,,Current Legislation® und den NEC-Werten (,,National
Emission Ceilings®) der EU. Das MFR-Szenario (,,Maximum feasable reduction®) geht iiber das
CLE-Szenario noch hinaus. Fiir diese beiden Szenarien liegen von IIASA berechnete Emissi-
onsmengen vor. Fiir das Jahr 2005 liegen keine konkreten Emissionsabschitzungen von ITASA
vor. Nach Aussage von IIASA kann aber zwischen 1995 und 2010 von einer andhernd linearen
Emissionsentwicklung ausgegangen werden.

Da nur die von ITASA erstellten Emissionsentwicklungen fiir alle relevanten Schadstoffe nach
Verursachergruppen unterteilt zur Verfiigung stehen, wurden im Sinne einer konsistenten Ab-
leitung der Emissionsénderungen auch nur diese Informationen zur Berechnung der Emissions-
anderungsfaktoren verwendet. [IASA- und Umweltbundesamtabschitzungen fiir 2010 stimmen
aber gut {iberein, so dass sich aus der alleinigen Verwendung von IIASA-Informationen kein
Widerspruch zu Abschitzungen des Umweltbundesamts ergibt. Lediglich fiir 2005 ist die vom
Umweltbundesamt erwartende PM10-Emissionsabnahme groBer als diejenige, die sich aus der
von ITASA vorgeschlagenen Linearititsannahme zwischen 1995 und 2010 ergibt.

Fiir Deutschland wurden basierend auf der IIASA-Information bezogen auf die Emissionen von
1995 fiir die drei Szenarien die in der Tabelle 8 zusammengestellten Emissionsverminderungen
berechnet. Die Anderungen pro Verursachergruppe und Land sind in Stern (2003) zusammenge-
stellt.

Anderung bezogen auf 1995 2005 2010, CLE 2010, MFR
Stickoxide -23% -45% -53%
Kohlenwasserstoffe -27% -59% -59%
Schwefeldioxid -36% -72% -78%
Ammoniak -8% -17% -17%
PM2.5 -22% -44% -60%
PM10 - PM2.5 -23% -47% -53%

Tabelle 8:  Emissionsdnderungen in Deutschland fiir das Jahr 2005 und 2010 (CLE-Szenario
und MFR-Szenario) bezogen auf die Emissionen 1995. Weitere Erlduterungen im Text und in
Stern (2003).
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3.3. Landnutzungsdatenbasis

Im Rahmen dieses Vorhabens wurde von der TNO (Builtjes, 2002) eine neue Landnutzungsda-
tenbasis erstellt. Diese sogenannte PELINDA-Landnutzungsdatenbasis (Pan European Land Co-
ver Database, de Boer et al., 2000) beruht auf einer Auswertung der NOAA-AVHRR-Daten, die
einen Grofiteil von Europa in einem Satellitenbild erfassen. Die Datenbasis wurde unter dem
Projekt INDAVOR (Instrument for Detecting Land Cover Change for Europe) erarbeitet. Ziel
dieses Projekts war die Erarbeitung einer Landnutzungsdatenbasis, die einfach und schnell
fortschreibbar ist, bei einer allerdings beschrinkten Anzahl moglicher Klassen, die fiir die
Anforderungen der Ausbreitungsrechnung aber ausreichend ist.

Fiir die Modellierung wurden die Daten in 15 Klassen zusammengefasst, die bereits bei der Be-
schreibung der trockenen Deposition eingefiihrt wurden (Kap. 2.4, Tabelle 2). Die aus den
Satellitendaten abgeleitete Landnutzung fiir ganz Europa zeigt die Abbildung 7. Die vorherr-
schende Landnutzungsklasse im Rechenraster von 0,25° Breite und 0,5° Liange zeigt die
Abbildung 8.
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Abbildung 7 PELINDA-Landnutzungsdaten. Quelle: Builtjes et al. (2002)
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Abbildung 8: Dominierende Landnutzungsklasse im Raster 0.25° Breite und 0.5° Lange. Die 15
Klassen entsprechen: 0-1 Urban_area, 1-2 Arable land, 2-3 Irrigated arable land, 3-4 Permanent

crop, 4-5 Pasture, 5-6 Natural grassland, 6-7 Shrubs and herbs, 7-8 Coniferous forest, 8-9 Mixed

forest, 9-10 Deciduous forest, 10-11 Bare soil, 11-12 Permanent ice and snow, 12-

13 Wetlands,13-14 Inland water, 14-15 Sea, >15 Not classified. Weille Gebiete bedeuten keine

Daten verfiigbar.
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4. Modellevaluierung

4.1. Uberblick

Zur Modellevaluierung wurden mit REM/CALGRID komplette Jahresldufe fiir die Jahre 1995,
1997 und 1999 durchgefiihrt. Dabei wurde eine zweigleisige Vorgehensweise eingeschlagen:

e Vergleich der Modellergebnisse mit verfiigbaren Messungen
e Vergleich der Modellergebnisse mit den Ergebnissen anderer Modellrechnungen

Alle Modellldufe wurden in einer Auflésung von 0.25° Breite und 0.5° Lange ausgefiihrt. Das
Modellgebiet umfasst 80x81 Gitterzellen und deckt das gesamte Mitteleuropa ab (Abbildung 9).
In der Vertikalen wurde eine Auflosung in 4 Schichten gewahlt, mit 3 Schichten unter der Mi-
schungsschichthdhe und einer Reservoirschicht dariiber. Das Vertikalgitter ist dabei dynamisch,
d. h. die vertikale Ausdehnung der Schichten #ndert sich mit der Anderung der Mischungs-
schichthohe. Lediglich die Bodenschicht wird mit 20 m vertikaler Ausdehnung konstant gesetzt.
Als chemischer Gasphasenmechanismus wurde der CBM-IV-Mechanismus benutzt. Fiir alle
Liufe wurden PM10-Konzentrationen unter Verwendung des Aerosolmoduls berechnet. Die
seitlichen und oberen Randbedingungen wurden fiir alle Spezies auBBer Ozon auf aus der Litera-
tur ibernommene Hintergrundwerte gesetzt. Fiir Ozon wurden die Randbedingungen aus der von
Logan (1998) entwickelten Ozonklimatologie abgeleitet. Diese Ozonklimatologie entstand unter
Verwendung aller verfligbaren Ozonsondenaufstiege aus den 90ger Jahren und liefert die
Monatsmittel der Ozonkonzentration vom Boden bis zu 500 mb in einer horizontalen Auflosung
von 4° Breite und 5° Lénge.

Der Vergleich mit anderen Modellen erfolgte im Rahmen von zwei internationalen Modellver-
gleichen:

a) GLOREAM-Aerosolvergleich. GLOREAM steht fiir GLObal and REgional Atmospheric
Modelling und ist ein Unterprojekt von EUROTRAC-II. Im Rahmen des GLOREAM-
Projekts wurden die Aerosol-Ergebnisse von 6 groflrdumigen chemischen Transportmo-
dellen verglichen. Der Untersuchungszeitraum war der Sommer 1995.

b) TOR-Modellvergleich. TOR steht fiir Tropospheric Ozon Research und ist ebenfalls ein
Unterprojekt von EUROTRAC-II. Im Rahmen von TOR wurden die Ozonergebnisse von
10 groBraumigen chemischen Transportmodellen verglichen. Der Untersuchungszeitraum
war das gesamte Jahr 1997.

An beiden Modellvergleichen war das REM/CALGRID-Modell beteiligt.

Alle Berechnungen, auch diejenigen in Flemming (2003a), wurden mit derselben Modellversion
durchgefiihrt. Auch die Erstellung der Eingangsdaten erfolgte fiir alle berechneten Jahreszeit-
rdume nach derselben Methodik, d. h. weder das Modell noch die Daten wurden speziell an ei-
nen gewissen Modellierungszeitraum angepasst. Dies steht im Gegensatz zur Episodenmodellie-
rung, der 1. A. eine detaillierte Analyse der meteorologischen Bedingungen des ausgewéhlten
(kurzen) Zeitraums und eine daraus abgeleitete situationsangepasste Erstellung der Eingangsda-
ten und moglicherweise auch eine Anpassung verschiedener Modellparameter vorausgeht.

Die Modellevaluierung des REM/CALGRID wurde durch den Vergleich der Rechenergebnisse
mit Beobachtungen durchgefiihrt. Die Beobachtungsdaten sind stiindliche Zeitreihen der boden-
nahen Messung fiir Ozon (O3), Stickstoffdioxid (NO,), Stickstoffmonoxid (NO), Schwefeldioxid
(SO»), Feinstaub (TSP?) und PM10. Die Daten stammen aus den Messnetzen der deutschen

2 Total suspended matter


http://www.gsf.de/eurotrac
http://www.gsf.de/eurotrac
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Bundeslédnder und des Umweltbundesamtes und wurden im Rahmen dieses Vorhabens fiir die
Zwecke der Ausbreitungsrechnung aufgearbeitet (Flemming, 2003a). Dariiber hinaus sind
Zeitreihen benachbarter Lander {iber den Datenaustausch der Europdischen Umweltbehorde be-
zogen worden (http://etc-acc.eionet.eu.int/databases/airbase.html).

Fiir die EU-Rahmenrichtlinie ist nur die Fraktion des Staubes mit einem Durchmesser kleiner 10
um (PM10) von Interesse. PM10-Messungen liegen jedoch erst seit 2000 in groBerem Umfang
vor. Aus diesem Grund wird die PM10-Konzentration auch aus den TSP-Messungen abgeleitet.
Dabei wird ein Anteil von 80% angenommen (Lenschow et al., 2001).

Bei den verwendeten Beobachtungsdaten handelt es sich um offizielle und gepriifte Daten. Eine
weitere Datenqualititspriifung oder eine Fehlwertersetzung wurden im Rahmen des Vorhabens
nicht vorgenommen. Dies kann bei dem hier verwendeten Ansatz der flichendeckenden Lang-
zeitmodellierung vertreten werden, bei dem die Betrachtung einzelner Stationsmessreihen bei der
Vielzahl zur Verfligung stehenden Messungen nicht im Mittelpunkt steht.

In den Tochterrichtlinien (EU, 2002; EU, 2000; EU, 1999) zur EU-Rahmenrichtlinie (EU, 1996)
ist festgelegt, dass mindestens 90% der Daten einer kontinuierlichen Jahreszeitreihe (Ozon nur
Sommerwerte, siche EU, 2002) fiir die Ableitung der Luftgiitekriterien vorhanden sein miissen.
Um die Anzahl der verwendbaren Zeitreihen zu erh6hen, wurde im Rahmen dieser Arbeit ein
Vollstindigkeitskriterium von 85% angewendet. Dies ist insbesondere fiir die Nachtwerte von
Bedeutung, da hier die Ausfallquote {iberproportional hoch ist. Eine Fehlwertersetzung wurde
nicht durchgefiihrt. Fiir Ozon3, NO,, TSP und SO, erfiillen mehr als 80% und fiir PM10 und NO
weniger als die Hélfte der Zeitreihen das 85% Kriterium. Die Auswahl der zur Evaluierung be-
nutzten Gréfen (Tagesmittelwert, Jahresmittelwert, etc.) orientiert sich an den in den EU-Toch-
terrichtlinien fiir die einzelnen Stoffe definierten Mittelungszeitraumen fiir die Grenzwerte.

Tabelle 9 zeigt die Anzahl der vorliegenden Jahreszeitreihen aus Deutschland und Europa fiir die
Jahre 1995-2001.

Die hier verwendete Einstufung der Stationen in ldndlich, stidtisch oder verkehrsnah entspricht
der mit den Daten tiberreichten Einteilung des Umweltbundesamts. Diese Einteilung wurde hier
ohne weitere Priifung tibernommen. In Flemming (2003a) wird gezeigt, dass diese Einteilung,
die zudem nur fiir Ozon vorliegt, mit Hilfe von Clusteranalysen verfeinert werden kann. Die von
Flemming (2003a) erstellte speziesspezifische Klassifizierung der Messstationen in die Regimes
,LBerg,,, ,,Land®, ,Vorstadt®, ,,Stadt®, ,,Stadt verkehrsnah*, und ,,Stra3e‘* ist eine Voraussetzung
fiir die Anwendung der Techniken der Optimalen Interpolation im Rahmen der Ausbreitungsre-
chung (Flemming, 2003b).

3 Die Datenqualititsanforderung wirkt sich besonders auf die Ozonbeobachtungen aus, bei der nach diesem
Kriterium nur 70% der Zeitreihen verwendet werden konnten
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1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001
Anzahl| D [ EU| D[ EU| D| EU| D| EU| D|EU| D | EU| D| EU
O3 336 | 110 | 337 [ 116 | 361 | 195 | 332 | 208 | 342 | 268 | 348 | 190 | 342
NO, 409 | 47 [ 379 | 60 [4234| 110 | 410 | 120 | 418 | 181 | 423 | - [420] -
NO 322 | 39 [ 374 [ 36 [ 376 | 77 [ 313 | 106 | 420 | 112 | 425 | 39 [420[ -
SO, 443 | 30 | 357 | 34 |4261| 84 | 360 | 80 | 406 | 107 | 398 | - [381] -
TSP 22 1 [342] 1 [340] - [341| - [288 | - [129] - [104
PM10 - - 36 | 20 | 38 [ 21 | 34 | 23 | 98 155

Tabelle 9:  Anzahl der vorliegenden Jahreszeitreihen, deren Vollstindigkeit groBer als 85%
ist fiir Deutschland (D) und fiir Europa (EU), ausgenommen Deutschland. Quelle: Flemming
(2003a)
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Abbildung 9: REM/CALGRID-Modellgebiet mit einer Maschenweite von 0.25° Breite und 0.5°
Lénge.
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4.2.  Statistische Mal3e
Zur Evaluierung der Modellergebnisse werden folgende Malle verwendet:
o Scatterdiagramme

. Beobachteter ( O ) und berechneter ( C ) Mittelwert:

Oy = ﬁZOi ,i=1,N; N = Anzahl der Simulationsstunden, bzw.Simulationstage

Mean —

Crtean = ﬁZCi ,1=1,N; N =Anzahl der Simulationsstunden, bzw.Simulationstage

. Standard-Abweichung, beobachtet ( O ) und berechnet ( C ):

GO :\/ﬁz(oi_oMean)z ’i:LN

O =\/ﬁz‘,(ci—CMwn)2 ,i=1LN

. Mittlere Abweichung, MB (Bias):

MB=ﬁZi(Ci ~-0,),i=1,N

. Mittlere normierte Abweichung, MNB:
1 .
MNB:WZ‘”(Q -0,)/0,,i=1,N
° Mittlerer absoluter Fehler, MAF:

MAF:ﬁZi‘(Ci—Oi),i:I,N

° Mittlerer normierter absoluter Fehler, MNAF:
MNAF :ﬁzi\(q ~0,)|/0,,i=1N

o Normierter mittlerer quadratischer Fehler, NMQF:

1 2 .
NMQF =[W2i(ci _Oi ) }/(OMean CMean)a I=1N

o Standardabweichung der Residuen, SDR:

SDR:\/ﬁZ[(Ci -0)-MBT ,i=1N

° Pearson Korrelationskoeffizient, PCR:
PCR—__CR
PCR, PCR,

PCR, =) (O, =Oyean)(C; =Cppean), i=L,N, PCR, => (0, =Oy....,)*, i=1,N
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PCR, =Y (C,~Cypear)’, i =1,N

% der Berechnungen innerhalb eines Faktor 2 bezogen auf die Messung
% der Berechnungen innerhalb von +/- 50% bezogen auf die Messung
% der Berechnungen innerhalb von +/- 30% bezogen auf die Messung
Verfiigbarkeit der Messung in %

4.3.  Anwendung von REM/CALGRID auf das Jahr 1995
4.3.1. Vergleich mit Messungen in Deutschland

4.3.1.1. Zeitreihen

Es ist nahe liegend, dass in einer Langzeitanwendung nicht mehr das Modellverhalten an mehre-
ren hundert Stationen diskutiert werden kann, sondern dass man sich auf mittlere Aussagen be-
schrinken muss. Deshalb wurden aus der Vielzahl der zur Verfiigung stehenden Stationen nur
drei Beispiele ausgewdhlt, fiir die berechnete und beobachtete Zeitreihen diskutiert werden.

Abbildung 10 bis Abbildung 12 zeigen die fiir 1995 berechneten tdglichen Maximalwerte,
Mittelwerte und hochste gleitende 8-Stundenmittelwerte fiir Ozon an den lédndlichen Stationen
Waldhof und Deuselbach sowie an der stadtischen Hintergrundstation Berlin-Nansenstraf3e. Der
iiber das Jahr beobachtete Verlauf dieser tdglichen Kenngrof8en wird an den ausgewéhlten Stati-
onen gut nachvollzogen. An den léndlichen Stationen erkennt man eine Tendenz zur Unterschét-
zung der beobachteten Ozonkonzentrationen im Winter und eine leichte Uberschitzung im
Sommer. An der Stadtstation Nansenstral3e werden die beobachteten Ozonwerte winters wie
sommers etwas iiberschétzt.

Auch bei den NO,-Tagesmittelwerten wird der gemessene Jahresverlauf an den Landstationen
mit hohen Werten im Winter und niedrigeren Werten im Sommer an den drei ausgewéahlten Sta-
tionen vom Modell gut nachvollzogen (Abbildung 13). Vor allem in Deuselbach, aber teilweise
auch in Waldhof werden die gemessenen Wintertagesmittel etwas iiberschétzt. Der an den Land-
stationen deutliche Jahresgang ist an der Stadtstation Berlin-Nansenstr. weitaus weniger ausge-
pragt. Hier unterschitzt das Modell an den meisten Tagen des Jahres.

Abbildung 14 zeigt die Zeitreihen der berechneten und gemessenen PM10-Tagesmittelwerte fiir
die drei ausgewihlten Stationen. Das Grundniveau wird vom Modell an den ldndlichen Stationen
reproduziert. An der Stadtstation dagegen wird PM10 generell unterschitzt. Der gemessene
PM10-Konzentrationsverlauf ist gekennzeichnet durch zeitlich begrenzte Konzentrationsanstiege
ausgehend von einem niedrigen Niveau auf hohe Spitzenwerte gefolgt von einem steilen Kon-
zentrationsabfall zuriick auf ein niedrigeres Niveau. Diese kurzfristigen Spitzenwerte treten in
der Modellrechnung nicht auf, was ein Hinweis auf fehlende Prozesse und/oder fehlende Emissi-
onen ist. Es sei an dieser Stelle angemerkt, dass die gegenwértige PM10-Modellierung keine
Parametrisierung der Staubaufwirbelung enthilt. Staubaufwirbelung ist nur sehr schwer zu mo-
dellieren, da dieses Phdnomen von den meteorologischen Bedingungen und der Art und dem
Zustand des Untergrunds abhédngt. Gegenwartig existieren noch keine Ansitze zur Modellierung
von Staubaufwirbelung, die in einem Langfristmodell wie REM/CALGRID verwendet werden
konnen. Dies betrifft sowohl den Prozess der Staubaufwirbelung selbst als auch die Parametrisie-
rung des Emissionsflusses in Abhéngigkeit von der Bodenbeschaffenheit. In stiadtischen Gebie-
ten wird Staubaufwirbelung hauptséachlich durch den StraBBenverkehr und Bautétigkeit verur-
sacht. Auch diese zum Teil zeitabhéngigen Quellen werden in den Modellrechnungen wegen der
fehlenden Datengrundlage noch nicht beriicksichtigt.
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Waldhof: 24 h Maxima O3 JAN-DEC 1995
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Berechnete und beobachtete Ozon-Zeitreihe in Waldhof, 1995. Tégliches
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ng/m’. Landliche Station des Umweltbundesamts.

Abbildung 10:
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Deuselbach : 24 h Maxima O3 JAN-DEC 1995
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pg/m’. Landliche Station des Umweltbundesamts.

Abbildung 11
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Abbildung 12:
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Waldhof: 24 h Mean NOZ2 JAN-DEC 1995
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Abbildung 14:



48 FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252

4.3.1.2. Streudiagramme

Der Vergleich der Modellergebnisse mit der Gesamtheit der Stationsmessungen erfolgt mit Hilfe
von Streudiagrammen. Die Verteilung der berechneten und gemessenen Ozontageswerte fiir die
landlichen Stationen in Deutschland zeigt die Abbildung 15. Bei allen Grofen kommt es im
unteren und mittleren Bereich zu einer Uberschétzung, im hohen Bereich aber zu einer Unter-
schiatzung der gemessenen Groflen. Die Zusammenfassung der Daten zu Monatsmittelwerten
zeigt die Abbildung 16. Es ist offensichtlich, dass die niedrigeren Sommermittelwerte iiber-
schitzt, die hohen sommerlichen Monatsmittel aber eher unterschitzt werden. Auch bei den ho-
heren Wintermonatsmitteln neigt das Modell zur Unterschitzung. In Abbildung 17 wird zusétz-
lich noch die Verteilung der Ozonmonatsmittelwerte fiir die Stadtstationen gezeigt. An den
Stadtstationen wird Ozon vor allem im Sommer nahezu an allen Stationen {iberschétzt (siehe
auch Berlin-Nansenstr., Abbildung 12). Die ist nicht weiter verwunderlich, da die hier gewédhlte
Auflésung des Modells von circa 25x25 km? nicht ausreichend ist, um die Emissionsstruktur im
Bereich von Stadten aufzulosen. Daher werden Messungen in ldndlichen Regionen, wo die
Emissionsstruktur im Allgemeinen nicht von starken horizontalen Gradienten geprégt ist, bei
groflriumigen Modellanwendungen immer besser modelliert. Infolge dieses Skalenproblems sind
stadtische Stationen zur Evaluierung grofrdumiger Modellrechnungen nur sehr eingeschrénkt
geeignet.

Abbildung 18 zeigt die gemessene und berechnete Verteilung der NO,-Monatsmittel an den
Landstationen. Die hoheren Wintermonatsmittel sind bei Messung und Rechnung deutlich zu
erkennen. Ausgeprigte Uberschitzungen des Modells gibt es bei den Winterwerten. In den
Sommermonaten dagegen kommt es zu Unterschitzungen der beobachten Monatsmittel. Die
Stadtstationen werden bei NO; nicht weiter betrachtet, da die meisten dieser Stationen, die oft
sehr vom lokalen Verkehr beeinflusst sind, einen nur sehr geringe rdumliche Reprasentativitat
besitzen und daher in der groBrdumigen Modellskala nicht aufgeldst werden konnen. Bei den
NO;-Jahresmittelwerten der ldndlichen Stationen werden die niedrigen NO,-Jahresmittel tenden-
ziell eher liberschétzt, die die hohen Jahresmittel eher unterschétzt (Abbildung 19).

Das Streudiagramm der berechneten und gemessenen PM10-Jahresmittel zeigt die Abbildung 20
unterteilt in Stadt- und Landstationen. Es ist offensichtlich, dass die hochsten PM10-Jahresmittel
in den Stadtgebieten gemessen werden. Diese Skala kann mit der hier verwendeten Maschen-
weite nicht dargestellt werden. Dies ist ein wesentlicher Grund fiir die geringe Ubereinstimmung
der Modellergebnisse fiir die meisten dieser Messungen. Insbesondere die sehr hohen stidtischen
Messwerte werden vom Modell stark unterschétzt. Ein weiterer Grund liegt sicherlich in der
Nichtberiicksichtigung der Staubaufwirbelungsprozesse was schon bei der Diskussion der Zeit-
reihen angesprochen wurde (Kap. 4.3.1.1). Die Modellgiite ist bei den Landstationen deutlich
hoher, obwohl auch bei diesen Stationen grofle Abweichungen zwischen Messung und Rechnung
auftreten. Die Abbildung 21 zeigt die gemessenen und berechneten PM10-Monatsmittel an den
Landstationen unterteilt nach Winter- und Sommermonaten. Bei den Sommermonatsmitteln ist
eine Tendenz zur Unterschétzung, bei den Wintermonatsmitteln eine Tendenz zur Uberschitzung
erkennbar. Im Winter spielen Staubaufwirbelungsprozesse sicherlich eine geringere Rolle als im
Sommer, wo die meteorologischen Bedingungen (erhohte turbulente Bedingungen, trockene Bo-
den) und die menschlichen Aktivitidten (Bodenbearbeitung, Bautdtigkeit) Staubaufwirbelung
begiinstigen. Die Uberschiitzung im Winter kann daher auch mit zu geringem turbulenten Aus-
tausch im Modell zusammen héngen. Auf diesen Punkt wird noch spiter eingegangen. Bei der
sommerlichen Unterschitzung muss auch beriicksichtigt werden, dass in der gegenwértigen Mo-
dellversion keine organischen Aerosole betrachtet werden, die vor allem im Sommer einen nicht
zu vernachldssigenden Beitrag zur Aerosolbelastung liefern konnen (Hiiglin , 2000). Eine wei-
tere Unsicherheit bei der hier durchgefiihrten Modellbewertung liegt in dem Umstand, dass nur
TSP-Messungen zur Verfiigung standen, die mit einem konstanten Faktor in PM10 umgerechnet
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wurden. Ob und wie stabil dieser Faktor ist, kann hier nicht beurteilt werden. Hinzu kommt, dass
die Messunsicherheit bei der Bestimmung von PM-Massenkonzentrationen sehr hoch sein kann.
Vergleichsstudien in EU-Léndern zeigten signifikante Unterschiede zwischen den Ergebnissen
manueller PM-Probensammer, die in der GroBenordnung von 30% lagen (EU, 2003, siehe auch
Visser et al., 2001).
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Abbildung 15: Gemessene und berechnete Verteilung der Ozontageswerte 1995. Tégli-

ches Ozonmaximum, tiglicher maximaler gleitender 8h-Mittelwert, tdglicher Ozonmittelwert, in
ng/m’. Alle deutschen Ozonstationen der Kategorie Land. Die gestrichelten Linien geben den +/-
50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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und Sommermonate in pg/m’. Ozonstationen der Kategorie Land (ohne Bergstationen). Die ge-
strichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Abbildung 17: Wie Abbildung 16, aber zusitzlich fiir die Stationen der Kategorie Stadt (,,ur-
ban®).
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Abbildung 18: Gemessene und berechnete Verteilung der NO,-Monatsmittel 1995 unter-

teilt in Winter- und Sommermonate in pg/m’. Alle deutschen NO,-Stationen der UBA-Kategorie
Land. Die gestrichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Gemessene und berechnete Verteilung der NO,-Jahresmittel 1995 in
ng/m’. Alle deutschen NO,-Stationen der UBA-Kategorie Land. Die gestrichelten Linien geben
den +/- 30%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Abbildung 20: Gemessene und berechnete Verteilung der PM10-Jahresmittel 1995 in

ng/m’. Alle deutschen TSP-Stationen der UBA-Kategorie Land (rural) und Stadt (urban). Die
gestrichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die Messung an. Bei der Beobach-
tung wurde PM10 aus TSP abgeleitet: PM10= 0.8 TSP.
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Abbildung 21: Gemessene und berechnete Verteilung der PM10-Monatsmittel 1995 in

ng/m’ , getrennt nach Winter- und Sommermonaten. Alle deutschen TSP-Stationen der UBA-
Kategorie Land (rural). Die gestrichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die
Messung an. Bei der Beobachtung wurde PM10 aus TSP abgeleitet: PM10= 0.8 TSP.
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4.3.1.3. Mittlere Tagesgange

Neben den Streudiagrammen erlaubt auch die Verwendung mittlerer Tagesgédnge eine Einschat-
zung der Giite der Modellergebnisse. Solche Tagesgénge wurden getrennt nach Stadt- und Land-
stationen sowie nach Winter- und Sommermonaten und fiir das ganze Jahr erstellt.

Abbildung 22 und Abbildung 23 zeigen die mittleren Ozontagesgénge fiir die ldndlichen und die
stadtischen Stationen. Im Jahresmittel werden an den ldndlichen Stationen die nichtlichen
Ozonminima leicht unter-, die nachmittéglichen Ozonmaxima leicht iiberschétzt. Trennt man
Winter- und Sommermonate, wird deutlich, dass die nidchtliche Unterschédtzung vor allem im
Winter auftritt wiihrend die Uberschiitzung der Ozonmaxima ein Sommerproblem ist. Die Uber-
schitzung fallt zeitlich mit dem Anwachsen der Mischungsschichth6he zusammen. In der hier
verwendeten dynamischen Modellkonfiguration ist der zeitliche Verlauf der Mischungsschicht-
hohe ein sehr sensibler Modellparameter. Aus den mittleren Tagesgidngen ldsst sich ableiten,
dass die berechnete Mischungsschichthohe unter Umstidnden zu schnell und zu hoch ansteigt,
was mit einer schnellen Labilisierung der Modellatmosphére einhergeht. Dieser Umstand muss
in der weiteren Entwicklung des meteorologischen Datenaufbereitungssystems besonders
beachtet werden. Die winterliche néchtliche Unterschédtzung deutet darauf hin, dass die winterli-
che Modellatmosphére nachts zu stabil ist. Dadurch wird weniger Ozon von oben nach unten
gemischt wird, was eine zu starke Entleerung der Bodenschicht durch Abbau- und Depositi-
onsprozesse nach sich zieht. An den Stadtstationen ist die Ozonproduktion generell zu hoch
(Abbildung 23), was vor allem auf den bereits erwdhnten Skaleneffekt zuriick zu fiihren ist. Im
Sommer werden daher auch nachts im Mittel zu hohe Ozonkonzentrationen berechnet. Tagsiiber
kommt das Mischungsschichtproblem noch verstiarkend dazu. Aus den mittleren Tagesgdngen
fiir die Stadtstationen wird deutlich, dass eine Modellevaluierung anhand von Messungen eine
sorgfiltige Auswahl der zu verwendenden Stationen voraussetzt. Der Représentativitdtsbereich
einer Messstation muss dazu in etwa der Skala des Modells entsprechen, was bei den meisten
stddtischen Stationen fiir die hier diskutierte groraumige Modellanwendung nicht der Fall ist.

Die mittleren Tagesgénge fiir NO, zeigen die Abbildung 24 und Abbildung 25. An den Land-
stationen wird NO, im Jahresmittel nachts iiber- und tagsiiber unterschitzt. Die nichtliche Uber-
schitzung ist hauptsdchlich ein Problem in den Wintermonaten. Auch hier zeigt sich, dass dem
Modell durch die meteorologischen Daten im Mittel nachts eine zu stabile und tagsiiber eine zu
labile Schichtung vorgegeben wird. Bei den stidtischen Stationen ist die NO,-Unterschitzung
wihrend des Tages deutlich hoher als bei den Landstationen, was wieder auf das Skalenproblem
zurlickgefiihrt werden kann, d.h. auf die Unterschitzung der Emissionsdichte am Ort der Mes-
sung infolge der groBen Maschenweiten des Modells. Im Winter wirkt die im Mittel zu stabile
néchtliche Schichtung dieser Unterschitzung entgegen. Die berechnete NO,-Phase stimmt mit
der beobachteten Phase gut iiberein.

Beim PM10 wird im Mittel an den ldndlichen Stationen im Jahresmittel nur ein sehr geringer, im
Sommer ein leichter Tagesgang mit einem Maximum am Nachmittag beobachtet (Abbildung
26). Auch in den Modellergebnissen ist der Tagesgang relativ gering, es werden aber nachts ho-
here PM10-Konzentrationen berechnet als wihrend des Tages, was wieder auf die zu extremen
Stabilitatsverhéltnisse zurlick zu fiihren ist. Auffillig ist die bedeutend groflere Unterschidtzung
der beobachteten PM10-Konzentrationen wiahrend der Sommermonate. Dies wurde bereits bei
den Streudiagrammen diskutiert. Wie beim NO; ist die Unterschétzung an den Stadtstationen
infolge des Skalenproblems sehr viel ausgeprégter als an den Landstationen (Abbildung 27).
Neben dem Skalenproblem muss beim PM10 auch noch das bereits diskutierte Problem der feh-
lenden Quellen berticksichtigt werden.
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O3: Hourly concentrations averaged over 68 German rural
stations, all months 1995
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0O3: Hourly concentrations averaged over 68 German rural
stations, winter months 1995
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0O3: Hourly concentrations averaged over 68 German rural
stations, Summer months 1995
120
--— OBS /‘(‘,’-—-\-
100 —a— CALC - \
- 80
£
g 60
S
£
40
20
o9 V""" """ T "T—T—T—T—T— 77—
1 2 3 4 5 68 7 8 9 10111213 141516 17 18 19 20 21 22 23 24
Hour of Day
Abbildung 22: Berechnete (CALC) und beobachtete (OBS) mittlere Ozontagesginge fiir

das Jahr (oben), die Wintermonate (Mitte) und die Sommermonate (unten). Lindliche Stationen
in Deutschland. Alle Angaben in ug/m3.
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0O3: Hourly concentrations averaged over 219 German urban

stations, all months 1995
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Abbildung 23: Berechnete (CALC) und beobachtete (OBS) mittlere Ozontagesginge fiir

das Jahr (oben), die Wintermonate (Mitte) und die Sommermonate (unten). Stidtische Stationen

in Deutschland. Alle Angaben in ug/m3.
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NO2: Hourly concentrations averaged over 62 German rural
stations, all months 1995
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NO2: Hourly concentrations averaged over 62 German rural
stations, winter months 1995
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NO2: Hourly concentrations averaged over 62 German rural
stations, Summer months 1995
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Abbildung 24: Berechnete (CALC) und beobachtete (OBS) mittlere NO,-Tagesgénge fiir

das Jahr (oben), die Wintermonate (Mitte) und die Sommermonate (unten). Lindliche Stationen
in Deutschland. Alle Angaben in ug/m3.
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NO2: Hourly concentrations averaged over 325 German urban
stations, all months 1995
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NO2: Hourly concentrations averaged over 325 German urban
stations, winter months 1995
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NO2: Hourly concentrations averaged over 325 German urban
stations, summer months 1995
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Abbildung 25: Berechnete (CALC) und beobachtete (OBS) mittlere NO,-Tagesgénge fiir

das Jahr (oben), die Wintermonate (Mitte) und die Sommermonate (unten). Stidtische Stationen

in Deutschland. Alle Angaben in ug/m3.
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PM10: Hourly concentrations averaged over 42 German rural
stations (PM10o0bs=.8*TSP), all months 1995
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PM10: Hourly concentrations averaged over 42 German rural
stations (PM10o0bs=.8*TSP), winter months 1995
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PM10: Hourly concentrations averaged over 42 German rural
stations (PM10obs=.8"TSP), Summer months 1995
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Abbildung 26: Berechnete (CALC) und beobachtete (OBS) mittlere PM10-Tagesgénge

fiir das Jahr (oben), die Wintermonate (Mitte) und die Sommermonate (unten). Léndliche Statio-
nen in Deutschland. Alle Angaben in ug/m3.
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PM10: Hourly concentrations averaged over 223 German urban
stations (PM10o0bs=.8*TSP), all months 1995
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PM10: Hourly concentrations averaged over 223 German urban
stations (PM10obs=.8"TSP), winter months 1995
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PM10: Hourly concentrations averaged over 223 German urban
stations (PM10o0bs=.8*TSP), summer months 1995
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Abbildung 27: Berechnete (CALC) und beobachtete (OBS) mittlere PM10-Tagesgédnge

fiir das Jahr (oben), die Wintermonate (Mitte) und die Sommermonate (unten). Stadtische Statio-
nen in Deutschland. Alle Angaben in ug/m3.
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4.3.1.4. Statistische Auswertung

Die statististische Auswertung wurde fiir die Tagesmittelwerte, beim Ozon zusétzlich noch fiir
das Tagesmaximum jeden Tages gemacht. Die Statistik umfasst alle verfiigbaren Stationen, wo-
bei die Stationen tabellarisch in 3 Gruppen zusammengefasst werden:

S Verkehrsnahe Stationen

U Stadtische, aber nicht verkehrsnahe Stationen. Dieser Gruppe wurden auch Stationen
ohne Kennung zugeordnet.

R Landliche Stationen

Die Einteilung wurde ohne weitere Priifung vom Umweltbundesamt tibernommen. Obwohl ver-
kehrsnahe und stidtische Stationen nicht ohne Priifung der Reprisentativitét fiir die Evaluierung
eines groBrdumigen Modells verwendet werden konnen, wurden die statistischen Kennwerte mit
erstellt, da eben diese Einschrinkung gut an den statistischen Mafen erkennbar wird. Die ver-
wendeten statistischen Mal3e wurden bereits in Kap. 4.2 definiert. Im Detail sind die statistischen
KenngroBlen 1995 fiir jede Station im Anhang A zu finden. Die Tabelle 10 und die Tabelle 11
zeigen fiir die Ozontagesmittel und die tdglichen Ozonmaxima die statistischen KenngréBen im
Mittel {iber alle Stationen der drei Gruppen. Insbesondere aus den FehlermaB3en BIAS (mittlere
Abweichung), MNB (normierte mittlere Abweichung), MAF (mittlerer absoluter Fehler), MNAF
(mittlerer normierter absoluter Fehler) wird offensichtlich, dass die Modellgiite fiir stddtische
und insbesondere fiir verkehrsnahe Stationen im Vergleich zu den ldndlichen Stationen deutlich
abfillt. Der Bias der Landstationen ist leicht negativ bei den Tagesmittelwerten, d.h. im Mittel
wird das Ozontagesmittel leicht unterschétzt. Bei den Tagesmaxima dagegen ergibt sich eine
mittlere Uberschitzung von 2,3 pg/m’. Bei den stidtischen und insbesondere den verkehrsnahen
Stationen werden Tagesmittel und Tagesmaxima stark iiberschétzt, was wegen des nicht der
Modellauflésung entsprechenden Reprisentativititsbereichs dieser Stationen auch nicht weiter
verwunderlich ist. Der Korrelationskoeffizient r ist dagegen weniger sensitiv beziiglich des
Stationstyps, da er im Wesentlichen vom zeitlichen Verlauf der betrachteten Gréf3en abhingt.
Bei den Beobachtungen ist der Unterschied zwischen den Ozontagesmittelwerten an den
stadtischen Stationen und denen an den verkehrsnahen Stationen relativ gering, was als Hinweis
darauf gewertet werden kann, dass die Unterscheidung zwischen stadtischen und verkehrsnahen
Stationen nicht sehr stringent ist. Bei den berechneten Mittelwerten erkennt man an den mittleren
GroBen kaum einen Unterschied zwischen den Stationskategorien, da das Modell in der hier
benutzten Maschenweite die Kategorien stiddtisch und verkehrsnah nicht auflosen kann.

Wihrend bei den OzongroBen aus den statistischen Maflen sofort offensichtlich wird, dass nur
die ldndlichen Stationen zur Evaluierung groBraumiger Modellrechnungen herangezogen werden
konnen, ist dies beim NO; nicht ganz so eindeutig (Tabelle 12), da die Modellergebnisse fiir NO,
auch an den landlichen Stationen nicht die Giite derjenigen fiir Ozon haben. Dies sieht man ins-
besondere daran, dass sehr viel weniger NO,-Tagesmittelwerte innerhalb eines Faktors 2 des
beobachteten Mittelwerts liegen als beim Ozon. Allerdings zeigt der Bias deutlich, dass an den
Stadtstationen und insbesondere wieder an den verkehrsnahen Stationen die beobachteten NO,-
Tagesmittelwerte unterschitzt werden. Auch der Korrelationskoeffizient ist fiir die Stadt- und
insbesondere die verkehrsnahen Stationen sehr viel niedriger als fiir die Landstationen, so dass
auch hier deutlich wird, dass die Modellskala nicht zur Darstellung dieser Stationen geeignet ist.

Es sei angemerkt, dass die Vielzahl der der Kategorie Stadt zugeordneten NO,-Stationen eine
sehr inhomogene Menge darstellen. Abbildung 28 zeigt dies in einen Vergleich der Modellskala
mit der Messskala fiir den GroBBraum Berlin anhand den berechneten und gemessenen NO;-Jah-
resmittelwerte in diesem Gebiet. Das Stadtgebiet von Berlin wird in der Modellanwendung von
vier Gitterboxen iiberdeckt. Diese Boxen erstrecken sich aber in dem hier verwendeten geo-
graphischen Gitter von 0.5° Lénge und 0.25° Breite noch weit in das Berliner Umland, so dass
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die Berliner Emissionen im Modell iiber ein sehr viel groBBeres Gebiet verteilt werden als in der
Realitdt. Die dadurch bedingte Verminderung des Emissionsflusses bewirkt den oben diskutier-
ten Skaleneffekt. Im Modell werden die hochsten NO,-Jahresmittelwerte in der nordwestlichen
der vier Berlin liberdeckenden Gitterboxen berechnet. Die an den in dieser Box gelegenen
Stationen gemessenen Konzentrationen sind in den innenstddtischen Bereichen hoher, am Stadt-
rand aber niedriger als die Modellkonzentration. Alle diese Stationen werden der Kategorie Stadt
zugeordnet. Die groflen Konzentrationsunterschiede zwischen benachbarten Stationen zeigen den
geringen Reprasentativitdtsbereich dieser Stationen auf. Eine Modellevaluierung auf der Basis
solcher Stationen ist daher nur moglich, falls die Modellskala dem Représentativitdtsbereich der
Stationen entspricht.

Auch beim PM10 zeigt die statistische Auswertung, dass die an den ldndlichen Stationen gemes-
senen PM10-Konzentrationen geringfiigig tiberschétzt, und die in den Stadtgebieten gemessenen
Konzentrationen unterschitzt werden (Tabelle 13). Die lindliche Uberschiitzung ist eine Folge
des bei den Tagesgédngen (Kap. 4.3.1.3) diskutierten Stabilitdtseffekts, der vor allem nachts zu
einer Uberschitzung fiihrt. In den Stadtgebieten wird dieser Effekt durch die bereits beim NO,
angesprochene Unterschitzung der lokalen Emissionsdichte iiberdeckt. In der Rechnung werden
fiir die in Stadtgebieten gelegenen Stationen niedrigere Werte berechnet als fiir die Landstatio-
nen, was in aller Deutlichkeit auf das Skalenproblem hinweist: Eine Messstation direkt im Ein-
flussbereich einer starken lokalen PM10-Quelle, z. B eine stark befahrene Stral3e, wird als ver-
kehrsnah eingestuft, kann vom Modell aber nicht als solche erkannt werden, wenn das umlie-
gende Emissionsniveau niedrig ist.
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0O3-Tagesmittel
Stationstyp landlich stadtisch Verkehrsnah
Anzahl der Stationen 68 219 55
Omean 51.05 39.09 35.20
Osigma 26.59 23.79 21.17
Cmean 49.55 45.83 48.75
Csigma 26.62 28.09 27.40
BIAS -1.50 6.73 13.55
MNB 0.22 0.57 0.99
MAF 0.52 0.75 1.09
MNAF 1.61 3.19 5.62
MNQF 14.90 14.62 17.97
SDR 16.55 16.34 16.98
R 0.808 0.815 0.789
% in Faktor 2 84.88 79.43 71.51
% innerhalb +/-50% 77.07 65.72 53.03
% innerhalb +/- 30% 55.18 45.70 36.47
% Obs verfiigbar 92.03 94.80 94.59

Tabelle 10:  Statistische Auswertung gemittelt iiber alle Stationen der drei Kategorien, ldnd-
lich, stadtisch, verkehrsnah. Zur Definition der Malle siche Kap. 4.2. Alle dimensionsbehafteten
MaBe sind in pg/m’ ausgewiesen. Taglicher Ozonmittelwert 1995. Auswertung in zeitlicher
Abfolge.
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0O3-Tagesmaximum
Stationstyp landlich stadtisch verkehrsnah

Anzahl der Stationen 68 219 55
Omean 76.84 70.12 63.31
Osigma 37.72 40.50 35.75
Cmean 79.16 79.47 80.50
Csigma 41.38 46.12 43.85
BIAS 2.31 9.35 17.19
MNB 0.22 0.54 0.86
MAF 0.42 0.69 0.96
MNAF 1.98 6.52 11.84
MNQF 17.60 19.6 23.39
SDR 21.99 23.11 24.17
R 0.847 0.864 0.833
% in Faktor 2 91.90 87.07 83.03
% innerhalb +/-50% 85.53 77.00 67.66
% innerhalb +/- 30% 68.51 59.70 50.14
% Obs verfligbar 94.24 96.89 98.09

Tabelle 11:  Statistische Auswertung gemittelt iiber alle Stationen der drei Kategorien, ldnd-
lich, stadtisch, verkehrsnah. Zur Definition der Mal3e siche Kap. 4.2. Alle dimensionsbehafteten
MaBe sind in pg/m’ ausgewiesen. Tagliches Ozonmaximum 1995. Auswertung in zeitlicher
Abfolge.
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NO2-Tagesmittel-
wert
Stationstyp landlich stadtisch verkehrsnah
Anzahl der Stationen 62 325 60
Omean 17.47 32.95 36.66
Osigma 9.69 11.88 12.62
Cmean 18.36 29.56 21.21
Csigma 10.22 13.70 10.83
BIAS 0.89 -3.38 -15.45
MNB 0.32 -0.008 -0.332
MAF 0.71 0.50 0.52
MNAF 1.36 0.48 0.38
MNQF 9.17 15.30 19.42
SDR 9.37 13.33 13.55
R 0.601 0.488 0.368
% in Faktor 2 65.37 69.73 50.48
% innerhalb +/-50% 52.74 59.53 46.32
% innerhalb +/- 30% 32.58 36.11 24.80
% Obs verfiigbar 84.43 90.90 92.32

Tabelle 12:  Statistische Auswertung gemittelt iiber alle Stationen der drei Kategorien, ldnd-
lich, stidtisch, verkehrsnah. Zur Definition der MaB3e sieche Kap. 4.2. Alle dimensionsbehafteten
MabBe sind in pg/m’ ausgewiesen. Téglicher NO,-Mittelwert 1995. Auswertung in zeitlicher
Abfolge.
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PM10-Tagesmittelwert
Stationstyp landlich stadtisch verkehrsnah
Anzahl der Stationen 23 163 30

Omean 19.67 28.95 32.78
Osigma 11.50 14.73 16.24
Cmean 20.51 25.21 22.76
Csigma 9.19 11.51 10.11
BIAS 0.84 -3.74 -10.02

MNB 0.37 0.13 -0.06

MAF 0.66 0.53 0.50

MNAF 1.00 0.59 0.45
MNQF 9.92 13.78 16.39

SDR 11.96 14.97 16.02

R 0.36 0.43 0.39

% in Faktor 2 71.27 72.42 66.14

% in 50% 55.67 60.16 58.09

% in 30% 34.05 37.14 34.18
%QObs 93.72 95.56 95.85

Tabelle 13:  Statistische Auswertung gemittelt iiber alle Stationen der drei Kategorien, ldnd-
lich, stadtisch, verkehrsnah. Zur Definition der Malle siche Kap. 4.2. Alle dimensionsbehafteten
MafBe sind in pg/m’ ausgewiesen. Téglicher PM10-Mittelwert 1995. Auswertung in zeitlicher
Abfolge.



FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252 67

e S

NO2 MEAN BC OBS Berlin 2001

S

275N

52,50

220

L]
14E

DD%Pb

GrADS: COLA/IGES 2003-02-04-15:38

Abbildung 28: Berechnete (Raster) und gemessene NO;-Jahresmittel (Punkte) im Grof3-
raum Berlin. Alle Angaben in ppb. Die farbigen Raster entsprechen der fiir die REM/CALGRID-
Anwendung verwendeten Maschenweite von 0.5° Lange und 0.25° Breite. Jahresrechnung 2001.
Weitere Erlduterungen im Text. Quelle : Flemming, 2003, pers. Mitteilung.
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4.3.2. Der GLOREAM-Aerosol-Vergleich

Die Evaluierung des Aerosolmoduls erfolgte im Rahmen des GLOREAM-Aerosol-Vergleichs
fiir das Sommerhalbjahr 1995. An diesem speziell auf die sekundéren anorganischen Aerosole
ausgerichteten Modellvergleich nahmen neben REM/CALGRID noch folgende Modelle unter-
schiedlichster Komplexitit teil:

e Das Danische Eulersche Modell DEM, ein komplexes chemisches Transportmodell

e Das deutsche EURAD-Modell (European Air Pollution Dispersion Model), ebenfalls ein
komplexes chemisches Transportmodell mit den komplexen Aerosolmodulen MADE und
SORGAM.

e Das niederldandische European Operational Smog Modell EUROS, ein 4-Schichten-Mo-
dell mittlerer Komplexitit, das vor allem in der Behandlung der Gaschemie und der Aerosol-
chemie mit Vereinfachungen arbeitet.

e Das niederldandische Long Term Ozone Simulation Modell LOTOS, ein 3-Schichten
chemisches Transportmodell mit einer detaillierten Aerosolbehandlung.

e Das schwedische Multi-scale Atmospheric Transport and Chemistry Modell MATCH,
ein komplexes Eulersches Transport/Chemie/Depositions-Modell, das fiir die groBrdumige
aber auch die urbane Skala eingesetzt werden kann.

DEM, EURAD und MATCH betrachten die gesamte Troposphire und arbeiten daher mit einer
Vielzahl von vertikalen Schichten. EUROS, LOTOS und auch REM/CALGRID beschranken die
Simulation auf den unteren Teil der Troposphédre und 16sen diese mit relativ wenigen Schichten
auf. Die Aerosolbehandlung ist dynamisch in EURAD und LOTOS. MATCH, DEM und
REM/CALGRID benutzen lediglich thermodynamische Gleichgewichtsmodule. Dynamische
Prozesse, die zur Groflenédnderung von Aerosolen beitragen, wie die Koagulation und die Kon-
densation, werden von diesen Modellen nicht betrachtet. EUROS arbeitet bei der Gaschemie und
der Aerosolbehandlung mit starken Vereinfachungen. Details zu den Modellen kénnen in dem
GLOREAM-Aerosol-Bericht gefunden werden (Hass et al., 2003). Aus diesem Bericht wurden
auch einige der in diesem Kapitel diskutierten Abbildungen libernommen. Abbildung 29 zeigt
die von den einzelnen Modellen verwendeten Modellgebiete. Die unterschiedliche Grof3e und
Projektion der Modellgebiete ist offensichtlich. Alle Modelle benutzten ihre eigenen Datenbasen,
d.h. es erfolgte keine Harmonisierung der meteorologischen Daten oder der Emissionsdaten. Die
verwendeten Maschenweiten liegen im Bereich zwischen 30 km und 60 km. Der Vergleich der
Modellergebnisse mit Messungen erfolgte auf Basis der Messwerte des EMEP-Messnetzes sowie
einiger deutscher und niederldndischer Stationen (Abbildung 30). Der Schwerpunkt der
folgenden Betrachtung liegt auf den Modellergebnissen des REM/CALGRID. Die Ergebnisse
der anderen Modelle werden hauptsédchlich als BewertungsmaBstab fiir die Prognosequalitét des
REM/CALGRID herangezogen.

Die Abbildung 31 zeigt die beobachteten und berechneten SO,- und SO4-Sommermittelwerte an
den EMEP-Stationen. Bei dem primir emittierten SO, ist die grofle Streuung der Werte um die
1:1-Linie offensichtlich. Tendenziell neigen alle Modelle zu einer Uberschitzung der niedrigen
Messwerte und zu einer Unterschidtzung der hohen Messwerte. Dies ist wahrscheinlich eine
Folge der bei Eulerschen Modellen tiblichen sofortigen Vermischung der Emissionen innerhalb
einer Gitterbox. Da Schwefeldioxid in groBeren Mengen aber weitgehend {iber einzelne Punkt-
quellen in die Atmosphire abgegeben wird, fiihrt dieser Umstand zu einer Uberschitzung an
Stationen, die nicht direkt im Einflussbereich solcher Punktquellen liegen und zu einer Unter-
schitzung an Stationen im direkten Einflussbereich. Die Streuung der berechneten sekundiren
Sulfataerosolkonzentrationen ist geringer als diejenige beim SO,. Es ist offensichtlich, dass
REM/CALGRID zu einer Unterschitzung der hohen gemessenen Sulfatkonzentrationen neigt.
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Dies mag eine Folge der einfachen Behandlung der Sulfatbildung sein. Die Entstehung von Sul-
fat aus der Oxidation des Schwefeldioxids mit dem OH-Radikal wird im Gasphasenmechanis-
mus simuliert. Die Nassphasenreaktionen werden in REM/CALGRID dagegen nicht explizit
modelliert sondern durch eine simple Reaktion erster Ordnung parametrisiert. Allerdings ldsst
sich aus den Ergebnissen anderer Modelle, z.B. des EURAD-Modells, die deutlich komplexere
Ansitze der Nassphasenmodellierung verwenden, nicht unmittelbar ableiten, dass diese Ansétze
zu einem besseren Modellierungsergebnis fiihren.

Beim Stickstoffdioxid erkennt man eine Tendenz zur Unterschitzung der niedrigen und der sehr
hohen gemessenen Konzentrationen (Abbildung 32). Die REM/CALGRID-Ergebnisse, wie auch
die meisten anderen Modellergebnisse, schwanken stark um die 1:1-Linie. Lediglich das LO-
TOS-Modell neigt zur generellen Unterschédtzung aller NO,-Messungen. Dies mag eine Folge
der in diesem Modelle fehlenden vertikalen Unterteilung der Mischungsschicht sein. Wahrend
alle anderen Modelle eine Bodenschicht besitzen, deren Konzentration zum Vergleich mit den
Messungen herangezogen wird, werden in LOTOS die bodennahen Konzentrationen aus den Mi-
schungsschichtkonzentrationen mit Hilfe von Grenzschichtbeziehungen abgeleitet. Der fiir die
Aerosolbildung wichtige Stoff HNO3; wird nur an sehr wenigen Stationen gemessen. Zur Zeit der
Berichterstattung standen fiir die Salpetersaure lediglich die Berechnungen von
REM/CALGRID, EURAD und LOTOS zur Verfiigung. Wie schon beim Sulfat sind auch die
Schwankungen der Sekundidrkomponente HNO; geringer als diejenigen der Vorlduferkompo-
nente SO, bzw. NO, (Abbildung 32). Die im Vergleich zu den Messungen und den anderen
Modellergebnissen zu niedrigen HNO;3-Konzentrationen des LOTOS-Modells konnen eine Folge
der zu niedrigen NO,-Ergebnisse sein. Wie schon bei den Schwefelkomponenten 1ésst sich auch
bei den gasformigen Stickstoffkomponenten kein eindeutiger Zusammenhang zwischen der
Komplexitit des Modellansatzes und der Qualitdt der Modellergebnisse herstellen. Lediglich die
NO;-Unterschitzung des LOTOS-Modells weist darauf hin, dass zur Behandlung der flachen-
haften Emission bodennaher Quellen die Verwendung einer bodennahen Modellschicht von
Vorteil ist.

Die Abbildung 33 zeigt berechnete und beobachtete NO3-Aerosolkonzentrationen sowie die
Summe aus dem gasformigen HNO; und dem NOs-Aerosol, da diese Summe einfacher zu mes-
sen ist und daher an mehr Stationen zur Verfligung steht. Das NOs-Aerosol ist ein direktes Er-
gebnis des jeweiligen Aerosolmoduls, wird aber wie die gasformigen Komponenten transportiert
und durch nasse und trockene Deposition aus der Atmosphire entfernt. Auch beim Nitrat-Aero-
sol ist kein direkter Zusammenhang zwischen Modellkomplexitit und Ergebnisqualitét zu erken-
nen. Die REM/CALGRID-Ergebnisse geben die rdumliche Variation der EMEP-NO3s und TNO:-
Messungen gut wieder, mit einer leichten Tendenz zur Uberschitzung.

Der Vergleich der Modellergebnisse mit den wenigen zur Verfligung stehenden Ammoniak-
Messungen zeigt die Abbildung 34. Ammoniak ist einer der gasformigen Vorlauferstofte, der fiir
die Nitrat-Aerosolbildung benétigt wird (siehe Kap. 2.3.4). Auffillig sind die niedrigen
Konzentrationen des LOTOS-Modells, was wie beim NO, auf die fehlende Bodenschicht zu-
riickgefiihrt werden kann. Die anderen Modelle zeigen eher eine Tendenz zur Uberschitzung,
was wegen der wenigen Messungen aber nicht sehr belastbar ist. Die gemessenen Nitrat-Aero-
solkonzentrationen werden von REM/CALGRID im Sommermittel gut nachvollzogen
(Abbildung 34 unten), mit einer leichten Tendenz zur Uberschitzung der hohen Werte.

Weitergehende Analysen der Ergebnisse des GLOREAM-Aerosol-Modellvergleichs sind in
Hass et al. (2003) zu finden. Den dort aufgefiihrten statistischen Auswertungen kann entnommen
werden, dass das hoch komplexe EURAD-Modell generell die hochsten anorganischen Aerosol-
konzentrationen und das ebenfalls komplexe MATCH-Modell generell die niedrigsten Konzent-
rationen liefert. Das deutlich einfachere REM/CALGRID liegt bei den NOs- und NH4-Aerosolen
in der Mitte der Modellergebnisse und die Ergebnisse stimmen gut mit den wenigen zur Verfii-
gung stehenden Messungen iiberein. Lediglich beim Sulfat werden mit REM/CALGRID bei den
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hohen gemessenen Konzentrationen zu niedrige Werte berechnet. Der Vergleich zeigt also deut-
lich, dass nicht allein die Komplexitét der einzelnen Modellierungsansétze tiber die Modellgiite
entscheidet, zu mindestens dann nicht, wenn man liangere Mittelungszeitrdume betrachtet. Ent-
scheidend ist das Zusammenspiel aller Modellkomponenten und die Qualitét der Eingangsdaten.
So verwendet das beziiglich der Modellstruktur relativ einfache LOTOS-Modell zwar ein Aero-
solmodul, das beziiglich der Komplexitit vergleichbar mit dem EURAD-Modul ist. Diese Kom-
plexitiat kommt in den Ergebnissen aber nicht direkt zum Tragen, da andere Einflussgroflen, wie
z.B. die fehlende Bodenschicht wahrscheinlich einen groBeren Einfluss auf die Ergebnisse ha-
ben.

Die beiden beziiglich der meisten Modellkomponenten komplexesten Modelle, EURAD und
MATCH, liegen bei den Aerosolen am weitesten auseinander, was ebenfalls als Hinweis dafiir
gewertet werden kann, dass den zum Betreiben des Modells verwendeten Eingangsdaten eine
duBerst wichtige Rolle zukommt. Dieser Umstand zeigte sich bereits bei der Diskussion der
mittleren Tagesginge, wo auf die fiir REM/CALGRID wichtige Rolle der meteorologischen Sta-
bilitdtsverhéltnisse hingewiesen wurde.
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Abbildung 29: Die im GLOREAM-Modellvergleich verwendeten Modellgebiete. Weitere
Erlduterungen im Text. (Quelle: Hass et al., 2003).

Abbildung 30: Lage der im GLOREAM-Modellvergleich zur Modellevaluierung
verwendeten EMEP-Messstationen. Weitere Erlduterungen im Text. (Quelle: Hass et al., 2003).
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Abbildung 31: Beobachtete und berechnete SO, -(oben) und SO4-Konzentrationen (un-

ten) im Sommerhalbjahr 1995. Alle Werte in pg/m’. MATCH-Ergebnisse standen zum Zeitpunkt
der Berichterstellung nicht zur Verfiigung.
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Abbildung 32: Beobachtete und berechnete NO; -(oben) und HNOs-Konzentrationen (un-

ten) im Sommerhalbjahr 1995. Alle Werte in pg/m’. Die Ergebnisse nicht angefiihrter Modelle
standen zum Zeitpunkt der Berichterstellung nicht zur Verfiigung.
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Abbildung 33: Beobachtete und berechnete NOs-Aerosol- (oben) und TNO;-

Konzentrationen (unten) im Sommerhalbjahr 1995. Alle Werte in pg/m’. Die Ergebnisse des

MATCH-Modells standen zum Zeitpunkt der Berichterstellung nicht zur Verfiigung.
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NH3 Summer Mean (1.4. - 30.9.)1995 - EMEP stations
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Abbildung 34: Beobachtete und berechnete NH3- (oben) und NHy4-Aerosol-Konzentratio-
nen (unten) im Sommerhalbjahr 1995. Alle Werte in ug/m’. Die Ergebnisse des MATCH-Mo-
dells standen zum Zeitpunkt der Berichterstellung nicht zur Verfiigung. In EUROS ist der
NH3/NH4-Zyklus nicht enthalten.
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44, Anwendung von REM/CALGRID auf das Jahr 1997
4.4.1. Vergleich mit Messungen in Deutschland

4.4.1.1. Zeitreihen

Abbildung 35 bis Abbildung 37 zeigen die fiir 1997 berechneten téglichen Maximalwerte,
Mittelwerte und hochste gleitende 8-Stundenmittelwerte fiir Ozon an den léndlichen Stationen
Waldhof und Deuselbach sowie an der stddtischen Hintergrundstation Berlin-Nansenstrafle. Das
Bild ist dhnlich wie im Jahre 1995 (Abbildung 10 bis Abbildung 12): Alle Ozonepisoden werden
vom Modell erfasst und gut nachvollzogen. An den landlichen Stationen erkennt man wie schon
im Jahre 1995 eine Tendenz zur Unterschitzung der beobachteten Ozonkonzentrationen im
Winter und eine leichte Uberschiitzung im Sommer. Im Vergleich zu 1995 werden in 1997 an
diesen beiden Stationen niedrigere Ozonspitzenwerte gemessen und auch berechnet. An der
Stadtstation Nansenstralle werden die beobachteten Ozonwerte wieder winters wie sommers
iberschédtzt. Auch an dieser Station sind die gemessenen und berechneten Spitzenwerte fiir 1997
niedriger als diejenigen fiir 1995.

Bei den NO,-Tagesmittelwerten 1997 fallen insbesondere die hohen gemessenen Konzentratio-
nen an den beiden Landstationen im Januar auf (Abbildung 38). Ursache dieser aullergewohnlich
hohen Werte war eine Stagnationswetterlage in Verbindung mit sehr niedrigen Temperaturen im
Westen Deutschlands. Das Modell kann diese hohen Konzentrationen nicht abbilden, was mog-
licherweise mit der temperaturabhidngigen Modellierung der Emission zusammenhéngt. Diese
Modellierung beruht auf mittleren statistischen Annahmen tiber die Temperaturabhéngigkeit der
Emissionen, die der Extremsituation im Januar 1997 wahrscheinlich nicht gerecht werden kon-
nen. Der gemessene Jahresverlauf an den Landstationen mit hohen Werten im Winter und nied-
rigeren Werten im Sommer wird aber wieder gut nachvollzogen. Vor allem in Deuselbach, aber
teilweise auch in Waldhof werden die gemessenen Wintertagesmittel am Jahresende etwas tiber-
schitzt. Der an den Landstationen deutliche Jahresgang ist an der Stadtstation Berlin-Nan-
senstralle wie schon 1995 wieder weitaus weniger ausgepragt. Hier unterschitzt das Modell wie-
der an den meisten Tagen des Jahres.

Abbildung 39 zeigt die Zeitreihen der berechneten und gemessenen PM10-Tagesmittelwerte fiir
die drei ausgewdhlten Stationen. Die kurzzeitig beobachteten steilen PM10-Anstiege und PM10-
Abfille kann das Modell wieder nicht reproduzieren. Diese Spitzenwerte konnen eine Folge der
lokalen, moglicherweise noch von den kleinrdumigen meteorologischen Bedingungen beein-
flussten Emissionen sein, die ein grof3skaliges Modell nicht reproduzieren kann, selbst wenn die
Mechanismen der Feinstaubemission bekannt wiren. An der Stadtstation wird die gemessene
PM10-Konzentration aus schon in Kap. 4.3.1.1 angefiihrten Griinden generell unterschétzt.
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Waldhof: 24 h Maxima O3 JAN-DEC 1997
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Deuselbach : 24 h Maxima O3 JAN-DEC 1997
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Abbildung 36:
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Waldhof: 24 h Mean NO2 JAN-DEC 1997
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Waldhof: 24 h Mean PM10 JAN-DEC 1997
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4.4.1.2. Streudiagramme

Bei der Modellevaluierung 1995 wurde dargelegt, dass fiir ein groBrdumiges Modell nur die
Messstationen mit ldndlichem Charakter zum Vergleich mit den Berechnungen geeignet sind. Da
dies naturgemil auch fiir 1997 gilt und sich fiir die Stadtstationen auch ein &hnliches Bild wie
1995 ergibt, werden in den Abbildungen und den Statistiken fiir 1997 nur die lédndlichen Statio-
nen gezeigt.

Die Verteilung der berechneten und gemessenen Ozontageswerte 1997 an den lidndlichen Statio-
nen in Deutschland zeigt die Abbildung 40. Bei allen Gréf3en kommt es wie schon 1995 im unte-
ren und mittleren Bereich zu einer Uberschitzung, bei den sehr hohen gemessenen Gréfen aber
zu einer Unterschidtzung. Die Zusammenfassung der Daten an den Landstationen zu Monatsmit-
telwerten zeigt die Abbildung 41. Auch 1997 werden die niedrigeren gemessenen Sommermittel-
werte Uiberschéitzt, die hohen sommerlichen Monatsmittel aber eher unterschitzt. Auch im Winter
werden die hoheren gemessenen Monatsmittel iiberschitzt. Nahezu alle Monatsmittel liegen in-
nerhalb eines Bereiches von +/- 50% um die Messung bis auf einige Ausreiler im Sommer.
Diese Stationen liegen durchweg in Bayern wie aus der Abbildung 42 ersichtlich wird, die die
Verteilung der Ozonjahresmittel zeigt. Die meisten berechneten Jahresmittel liegen innerhalb
eines Bereiches von +/-30% um die Messung. Lediglich die meisten bayerischen Stationen, die
generell liberschitzt werden und einige Stationen in anderen Bundesldndern, z.B. die baden-
wiirttembergischen Stationen auf der Schwébischen Alp, die unterschétzt werden, fallen nicht in
diesen Bereich. Interessanterweise werden ein Teil der bayerischen Stationen, die in der ur-
spriinglichen UBA-Klassifikation als Landstationen eingestuft sind, nach der Clustermethode
von Flemming (2003a) eher einem stidtischen Regime zugeordnet und sind damit nur be-
schrénkt fiir die Evaluierung eines grofraumigen Modells zu verwenden.

Abbildung 43 zeigt die gemessenen und berechneten NO,-Monatsmittel an den Landstationen.
Uberschiitzungen des Modells gibt es bei einigen der Winterwerte. In den Sommermonaten da-
gegen kommt es zu Uberschitzungen und Unterschiitzungen der beobachten Monatsmittel. Bei
den NO,-Jahresmittelwerten der ldndlichen Stationen wurde eine Unterteilung vorgenommen in
die UBA-Stationen, die bayerischen Stationen und die nordrhein-westfalischen Stationen
(Abbildung 44). Die groBiten Unterschitzungen des Modells zeigen die bayerischen Stationen.
Alle diese Stationen sind in der Klassifizierung von Flemming (2003a) nicht als Land-, sondern
als Stadtstationen einzustufen. Nur eine der bayerischen Stationen wird vom Modell leicht iiber-
schitzt, die Station BY089 bei Miinchen. Diese Station fallt in das Raster der Miincher Emissio-
nen und erhélt damit auch in den Modellrechungen einen relativ hohen Jahresmittelwert. Umge-
kehrt werden einige der nordrhein-westfilischen Stationen iiberschiitzt. Ursache der Uberschiit-
zung ist die Grofe des Modellgitters, durch die die hohen NO-Emissionen im Bereich des
Ruhrgebiets groBflachig verteilt werden, was dann zu {iberh6hten Konzentrationen in Gebieten
mit eigentlich niedrigerer Emissionsdichte fithren kann.

Das Streudiagramm der berechneten und gemessenen PM10-Monatsmittel 1997 zeigt die
Abbildung 45 fiir die ldndlichen Stationen. Bei den Sommermonatsmitteln ist wieder deutlich die
Unterschdtzung erkennbar, was wahrscheinlich wieder auf die bereits in Kap. 4.3 angefiihrten
Griinde zuriick zu fiihren ist. Hier sei noch mal auf die mit der Staubmessung verbundenen
Schwierigkeiten hingewiesen: An der UBA-Station Regnitzlosau wird fiir Méarz 1997 ein Mo-
natsmittelwert von 1 pg/m’ gemeldet, was sicherlich nicht den Tatsachen entspricht (siche
Abbildung 45). Die starke Unterschdtzung im Sommer 1997 fiihrt auch zu einer Unterschdtzung
der PM10-Jahresmittelwerte (Abbildung 46). Mit am stirksten unterschétzt werden wie beim
NO, wieder die bayerischen Stationen, die eher der Kategorie Stadt zuzuordnen sind. Allerdings
wird auch an anderen Stationen, wie z.B. den UBA-Stationen, unterschitzt.
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Abbildung 40: Gemessene und berechnete Verteilung der Ozontageswerte 1997. Tégli-

ches Ozonmaximum, tdglicher maximaler gleitender 8h-Mittelwert, tiglicher Ozonmittelwert, in
ng/m’. Alle deutschen Ozonstationen der Kategorie Land. Die gestrichelten Linien geben den +/-
50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Abbildung 41: Gemessene und berechnete Ozonmonatsmittel 1997 unterteilt in Winter-
und Sommermonate in pg/m’. Ozonstationen der Kategorie Land (ohne Bergstationen). Die ge-
strichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Abbildung 42: Gemessene und berechnete Ozonjahresmittel 1997 in pg/m’. unterteilt in
UBA-Stationen (UBA), bayerische Stationen (BY) und Stationen in den anderen Bundeslédndern

(rural). Ozonstationen der Kategorie Land (ohne Bergstationen). Die gestrichelten Linien geben
den +/- 30%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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REM/CALGRID-Calculations

Abbildung 43:

REM/CALGRID-Calculations

Abbildung 44:
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Gemessene und berechnete Verteilung der NO,-Monatsmittel 1997 unter-
teilt in Winter- und Sommermonate in pg/m’. Alle deutschen NO,-Stationen der UBA-Kategorie
Land. Die gestrichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Gemessene und berechnete Verteilung der NO,-Jahresmittel 1997 in
ng/m’. Alle deutschen NO,-Stationen der UBA-Kategorie Land unterteilt in UBA-Stationen
(UBA), bayerische Stationen (BY), nordrhein-westfdlische Stationen (NRW) und Stationen in
den anderen Bundeslédndern (rural). Die gestrichelten Linien geben den +/- 30%-Bereich bezogen
auf die Messung an.
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MONTHLY AVERAGES PM10 1997
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Abbildung 45: Gemessene und berechnete Verteilung der PM10-Monatsmittel 1997

unterteilt in Winter- und Sommermonate in pg/m’. Alle deutschen TSP-Stationen der UBA-Ka-
tegorie Land (PM10=.8*TSP). Die gestrichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf
die Messung an.
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Abbildung 46: Gemessene und berechnete Verteilung der PM10-Jahresmittel 1997 in

png/m’. Alle deutschen TSP-Stationen (PM10=.8*TSP) der UBA-Kategorie Land unterteilt in
UBA-Stationen (UBA), bayerische Stationen (BY), nordrhein-westfdlische Stationen (NRW)
und Stationen in den anderen Bundesldndern (other rural). Die gestrichelten Linien geben den +/-
50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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4.4.1.3. Statistische Auswertung

Der Bias ist beim Ozon und NO,; gering wihrend die PM10-Unterschétzung sich deutlich in des-
sen Bias niederschldgt (Tabelle 14). Die Korrelation ist relativ gut beim Ozon, was auf den zykli-
schen Gang der tiglichen Ozonbildung zuriickzufiihren ist. Deutlich schlechter ist die Korrela-
tion beim NO; und insbesonder beim PM10. Auch die Anzahl der Fille, die in die vorgegebenen
Bereiche fallen, ist fiir Ozon sehr viel hoher als fiir die beiden anderen Stoffe.

Landliche Statio-
nen
Tageswerte 1997 0O3-Maximum O3-Mittel NO2-Mittel PM10-Mittel
Anzahl der Stationen 67 67 52 45
Omean 76.37 50.29 19.04 24.54
Osigma 33.18 24.12 11.34 14.39
Cmean 74.69 49.54 17.47 14.77
Csigma 37.70 25.47 11.28 10.20
BIAS -1.68 -0.75 -1.58 -9.77
MNB 0.11 0.21 0.18 -0.32
MAF 0.36 0.51 0.65 0.50
MNAF 1.22 1.31 1.27 0.38
MNQF 16.86 15.06 10.22 12.73
SDR 20.09 16.01 11.66 13.62
R 0.85 0.80 0.50 0.45
% in Faktor 2 91.60 83.82 64.38 54.42
% in 50% 87.13 75.13 53.41 50.98
% in 30% 68.59 54.38 32.92 27.24
%0bs 98.45 96.92 95.49 95.62

Tabelle 14:  Statistische Auswertung gemittelt iiber alle Stationen der Kategorie ldndlich. Zur
Definition der MaBe siche Kap. 4.2. Alle dimensionsbehafteten Male sind in ug/rn3 ausgewie-
sen. Téglicher Ozonmittelwert 1997, Tagliches Ozonmaximum 1997, Téaglicher NO,-Mittelwert
1997, Téaglicher PM10-Mittelwert 1997. Auswertung in zeitlicher Abfolge.
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4.4.2. Der TOR-Ozon-Vergleich

Das REM/CALGRID-Modell wurde im Rahmen des Vorhabens auch fiir die TOR-Untersu-
chung” zu beobachteten und berechneten Ozontrends eingesetzt, in dem 10 groBraumige chemi-
sche Transportmodelle auf das Jahr 1997 angewandt wurden. Wie schon im GLOREAM-Aero-
sol-Vergleich benutzten alle Modelle ihre eigenen Datenbasen, d.h. es erfolgte keine Harmoni-
sierung der meteorologischen Daten oder der Emissionsdaten. Die verwendeten Maschenweiten
liegen im Bereich zwischen 30 km und 60 km. Der Schwerpunkt des TOR-Vergleichs liegt auf
Ozon. Die teilnehmenden Modelle waren neben dem REM/CALGRID:

e Das Dénische Eulersche Modell DEM, ein komplexes chemisches Transportmodell,

e Das deutsche EURAD-Modell (European Air Pollution Dispersion Model), ebenfalls ein
komplexes chemisches Transportmodell,

e Das niederldndische European Operational Smog Modell EUROS, ein 4-Schichten-Mo-
dell mittlerer Komplexitat,

e Das niederldandische Long Term Ozone Simulation Modell LOTOS, ein 3-Schichten
chemisches Transportmodell,

e Das schwedische Multi-scale Atmospheric Transport and Chemistry Modell MATCH,
ein komplexes Eulersches Transport/Chemie/Depositions-Modell, das fiir die groBrdumige
aber auch die urbane Skala eingesetzt werden kann,

e Die EULERsche Version des EMEP-Modells,
e Das franzosische CHIMERE-Modell,

e Das norwegische NILU-Modell,

e Das englische STOCHEM-Modell.

Einige der Modelle nahmen auch am GLOREAM-Aerosol-Vergleich teil. Bis auf das globale
STOCHEM-Modell sind alle Modelle Troposphiren- oder Grenzschichtmodelle mit einem auf
Europa begrenzten Modellgebiet. Details zu den Modellen kdnnen in Roemer et al. (2003) ge-
funden werden. An dieser Stelle soll lediglich die Prognosequalitdt des REM/CALGRID anhand
der statistischen Auswertung der Ozon-Ergebnisse fiir das Jahr 1997 im Vergleich mit den ande-
ren Modellen diskutiert werden. Zu den Ergebnissen der Trendanalyse wird auf Roemer et al.
(2003) verwiesen.

Die modellierten téglichen Ozonmaxima der Sommermonate (Mai bis August) und die Ozon-
Tagesmittelwerte der Wintermonate (November bis Februar) wurden mit den entsprechenden
beobachteten Grolen an 40 Stationen des EMEP-Messnetzes verglichen. Der folgende Vergleich
beinhaltet nur diejenigen Stationen, die sich im REM/CALGRID-Modellgebiet befinden (siehe
Abbildung 9 und Abbildung 29).

Die Tabelle 15 zeigt die normierte mittlere Abweichung (Bias) zwischen Rechnung und
Beobachtung an diesen 26 Stationen fiir alle beteiligten Modelle. Im Mittel iiber alle 26 Statio-
nen betridgt der REM/CALGRID-Bias 4% und ist damit einer der niedrigsten. An den einzelnen
Stationen reicht der Bias von + 24% in Aston Hill (UK) bis -10% in Ispra (Italien). Die mittleren
Fehler (Tabelle 16) des REM/CALGRID gehoren zu den niedrigsten, die Korrelationskoeffizien-
ten (Tabelle 17) zu den hochsten aus der Gruppe der 10 Modelle. Die Prognosequalitdt des

4 Tropospheric Ozon Research
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REM/CALGRID-Modells beziiglich des Ozonmaximums entspricht damit der derzeitig er-
reichbaren Modellgiite.

Die Tabelle 18, Tabelle 19 und Tabelle 20 zeigen die statistischen Mal3e fiir die Ozon-Tages-
mittelwerte der Wintermonate 1997. Beim REM/CALGRID ist im Bias wieder die bereits an den
Ergebnissen fiir 1995 diskutierte winterliche Unterschatzung der Tagesmittel zu erkennen. Der
Tabelle 18 kann auch entnommen werden, dass die Mehrzahl der Modelle die Winterwerte
unterschitzt. Der mittlere Fehler ist bei nahezu allen Modellen deutlich groBer als bei den Ma-
ximalwerten wéhrend die Korrelation der Tagesmittelwerte in derselben GroBenordnung wie
diejenige der Maximalwerte liegt.

Insgesamt zeigt auch der TOR-Vergleich, dass ein Modell mittlerer Komplexitét wie das
REM/CALGRID in der Prognosegiite gleichwertig mit anderen, zum Teil deutlich komplexeren
Modellen, eingestuft werden kann.
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—-m —0
BIAS = ¢ — ¢ ,Em = Modellmittel, c’' = Beobachtungsmittel
BIAS nilu-ctm euros-c match lotos eurad-c rcg dem stochem dnmi Chimere

eibergen nl 16 20 19 20 4 17 4 52 10 25
'wageningen nl 19 5 15 16 -5 5 -10 51 3 14
vredepeel nl 13 22 15 11 0 4 -10 45 5 20
posterholt nl 12 21 15 6 2 2 -7 45 -3 17
wijnandsrade nl 18 29 17 10 7 8 -4 53 2 23
eifel de -8 1 -1 -2 -5 -1 15 31 -12 14
nettetal de 18 1 14 8 1 3 -6 46 2 18
rodenkirchen de 6 19 13 9 7 5 38 52 5 25
wesel de 4 6 6 1 -7 -7 -16 37 -2 7
borken de 12 10 9 9 -3 3 3 42 -4 12
eupen be 0 13 1 -2 -5 -1 -16 36 -2 13
gellik be 7 19 7 1 -3 0 -13 39 0 15
kollumerwaard nl 19 13 17 15 -4 12 -2 49 -29 3
deuselbach de -15 10 -6 -11 -14 -4 21 19 -4 2
waldhof de -20 3 -5 -7 -15 1 -21 27 -12 0
brotjacklriegel  de -31 -4 -11 -16 -17 -2 -15 17 -18 1
schauinsland de -21 -4 -9 -16 -13 -2 -13 12 -1 9
payerne ch -8 7 -3 -11 -9 9 -18 28 -1 18
illmitz at -26 -7 -8 -19 -16 0 -5 17 -14 0
ispra it 221 44 9 -16 -14 -10 -22 8 4 11
aston hill uk 76 22 20 19 -3 24 9 59 6 12
harwell uk 35 4 7 -1 -17 -3 0 32 -13 -3
sibton uk 0 14 8 11 -24 6 -22 30 11 1
yarner wood uk 33 11 14 11 =22 21 41 53 7
eskdalemuir uk 18 5 10 11 -11 15 -29 43 -14 3
mace head ie 3 0 9 5 -15 4 -2 58 18 -15
Mittel 6 11 6 2 -8 4 -6 38 -2 10

Tabelle 15:  Normierter Bias in % fiir die berechneten tiglichen Ozonmaxima Mai bis August
1997 an 26 nordeuropéischen Stationen fiir 10 Modelle. Die REM/CALGRID-Ergebnisse (rcg)
sind fett markiert. Quelle: Roemer et al. (2003).
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1 N m 02
hzher-c)
NRMSE = —
CO
INRMSE nilu-ctm euros-c match lotos eurad-c rcg dem stochem dnmi chimere
eibergen nl 43 32 34 31 28 33 39 78 35 38

wageningen  nl 48 24 30 29 28 29 38 79 35 33
vredepeel nl 38 34 29 24 26 23 40 73 32 35

posterholt nl 41 34 29 22 24 25 40 72 31 35
wijnandsrade nl 43 41 30 25 27 28 40 78 33 40
eifel de 29 23 20 22 23 20 49 58 29 29
nettetal de 41 29 27 22 24 25 43 71 29 36
rodenkirchen de 46 35 35 30 29 30 68 81 41 43
wesel de 41 25 27 22 27 30 35 67 32 25
borken de 46 26 27 24 26 28 41 69 33 31
cupen be 32 26 23 26 23 23 41 62 29 29
gellik be 43 32 26 23 23 26 42 66 30 33

kollumerwaard nl 44 23 28 25 22 25 38 72 48 28
deuselbach de 27 20 18 22 22 15 41 47 23 18

waldhof de 33 19 20 21 24 16 37 54 28 18
brotjacklriegel de 37 16 20 23 22 13 29 42 26 12
schauinsland  de 28 13 17 24 21 14 29 42 21 20
payerne ch| 22 16 14 19 18 17 31 52 18 29
illmitz at 31 16 18 23 22 11 31 41 22 17
ispra it 33 50 27 29 26 24 39 41 33 29
aston hill uk | 96 42 37 39 37 38 43 90 33 36
harwell uk | 51 23 26 28 31 21 46 65 32 26
sibton uk | 39 26 24 30 38 22 42 63 42 20

yarner wood uk | 54 25 26 32 38 30 67 81 30 26
eskdalemuir uk | 44 21 2229 24 26 53 63 28 23
mace head ie 34 21 18 25 25 26 34 85 32 27

Mittel 41 27 25 26 26 24 41 65 31 28

Tabelle 16: Normierter Mittlerer quadratischer Fehler NRMSE in % fiir die berechneten tégli-
chen Ozonmaxima Mai bis August 1997 an 26 nordeuropéischen Stationen fiir 10 Modelle. Die
REM/CALGRID-Ergebnisse (rcg) sind fett markiert. Quelle: Roemer et al. (2003).
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1-Korr nilu-ctm euros-c match lotos eurad-c rcg dem stochem dnmi chimere
Eibergen nl 37 78 65 81 71 68 65 5 53 81
wageningen  nl 29 80 7279 74 68 69 -1 53 80
vredepeel nl 49 80 77 84 72 79 71 3 61 81
[posterholt nl 32 78 75 82 80 73 70 4 63 79
wijnandsrade nl 33 79 73 80 79 70 65 4 58 77
eifel de| 45 76 77 72 79 76 45 -1 65 79
nettetal de 44 68 75 83 81 72 67 6 62 76
rodenkirchen de 12 77 7277 80 75 51 6 53 75
wesel de 32 78 74 83 73 63 76 2 59 85
borken de 13 78 74 80 72 66 64 3 58 78
eupen be 40 83 79 70 82 78 62 9 63 80
gellik be 21 81 72 77 80 71 59 8 61 78
kollumerwaard nl 26 74 67 68 66 69 33 2 -18 59
deuselbach  de 60 79 76 69 78 84 32 -6 59 84
waldhof de| 29 68 65 62 67 76 42 0 40 76
brotjacklriegel de 44 63 53 53 61 76 24 -10 36 81
schauinsland de 70 81 74 58 68 80 48 -11 58 79
payerne ch 68 76 74 67 70 73 51 -16 56 68
illmitz at 50 63 48 65 54 80 39 -4 40 62
ispra it 0 69 40 41 52 53 32 -3 22 43
aston hill uk| 32 50 56 37 43 59 53 -2 48 62
harwell uk| 68 78 68 56 68 78 53 6 55 78
sibton uk | 44 77 73 59 73 77 44 5 36 86
yarner wood  uk 55 69 69 32 44 72 70 -1 53 71
eskdalemuir uk| 49 76 78 50 73 73 34 12 63 79
mace head ie 59 63 82 47 64 58 54 -2 56 68
Mittel 40 74 70 66 69 72 53 1 50 75
Tabelle 17:  Korrelationskoeffizient in % fiir die berechneten taglichen Ozonmaxima Mai bis

August 1997 an 26 nordeuropéischen Stationen fiir 10 Modelle. Die REM/CALGRID-Ergeb-
nisse (rcg) sind fett markiert. Quelle: Roemer et al. (2003).
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BIAS nilu-ctm euros-c match lotos eurad-c rcg dem stochem dnmi chimere
eibergen nl nd -87 32 -4 =57 -29 31 170 -29 nd
wageningen  nl nd -87 s -15  -52 52 37 201 =27 nd
vredepeel nl| nd -83 7 30 =59 55 22 139 -39 nd
posterholt nl nd -82 11 -32 -58 -42 3 133 -42 nd
wijnandsrade nl| nd -84 4 42 -63 -56 16 130  -50 nd
eifel de| nd 91 40 -49 -79 51 -18 29 -67 nd
nettetal de| nd -88 25 24 -54 -34 23 186 -30 nd
rodenkirchen de| nd -73 34 -1 -42 16 72 252 -10 nd
wesel de| nd -83 31 -23 -45  -37 33 248 -9 nd
borken de| nd -84 25 0 -48  -13 30 231 -38 nd
eupen be| nd -90 36 -56  -78  -63 -33 36 -32 nd
gellik be| nd -84 7 -41 -50  -55 30 138 -42 nd
kollumerwaard nl nd -65 41 43 -47 11 24 102 -31 nd
deuselbach  de| nd -83 34 -26 -55  -41 -20 36 -46 nd
waldhof de| nd -83 3 26 -53 2 0 78 -37 nd
brotjacklriegel de| nd -79 -39 29 48 47 -22 4 -64 nd
schauinsland de| nd =77 -62 47 -58 -64 -32 -17 -71 nd
payerne ch| nd -32 58 97 58 36 96 149 30 nd
illmitz at| nd -53 -10 -3 -58  -17 24 64 -42 nd
ispra it nd -48 127 155 163 49 21 322 38 nd
aston hill uk| nd =72 12 14 -63 -7 -4 20 -29 nd
harwell uk| nd -78 0 6 64 -15 12 62 -32 nd
sibton uk| nd =72 19 18 -52 9 1 68 -34 nd
yarner wood uk| nd -52 -1 25 -9 4 24 21 221 nd
eskdalemuir uk| nd -68 -3 14 -28 -1 11 59 -39 nd
mace head ie nd -54 4 -4 -11 -9 15 -3 -3 nd

Mittel -74 9 -1 -39 22 15 110 -31

Tabelle 18:  Normierter Bias in % fiir die berechneten Ozontagesmittelwerte in Januar, Feb-
ruar, November, Dezember 1997 an 26 nordeuropéischen Stationen fiir 10 Modelle. Die
REM/CALGRID-Ergebnisse (rcg) sind fett markiert. nd= No Data. Quelle: Roemer et al. (2003).
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INRMSE nilu-ctm euros-c match lotos eurad-c rcg dem stochem dnmi chimere
eibergen nl nd 114 61 45 75 60 87 193 64 nd
'wageningen nl nd 124 61 53 74 86 96 227 69 nd
vredepeel nl| nd 111 43 56 82 83 &4 165 70 nd
posterholt nl| nd 108 43 52 75 69 60 159 69 nd
wijnandsrade nl nd 113 37 63 83 79 81 161 74 nd
eifel de| nd 100 53 59 87 61 45 62 78 nd
nettetal de| nd 130 52 54 83 69 87 218 74 nd
rodenkirchen de| nd 113 70 52 67 76 123 277 70 nd
wesel de| nd 124 66 57 73 73 96 272 75 nd
borken de| nd 121 61 47 73 62 96 255 76 nd
eupen be| nd 102 47 65 88 72 62 71 50 nd
gellik be| nd 115 42 64 67 82 90 169 68 nd
kollumerwaard nl nd 87 61 61 63 53 70 128 52 nd
deuselbach de nd 90 47 42 63 55 55 62 60 nd
waldhof de| nd 98 33 45 70 47 62 98 57 nd

brotjacklriegel de| nd 83 49 43 55 54 49 37 71 nd
schauinsland de| nd 79 68 55 62 70 49 34 77 nd

payerne ch| nd 78 &8 113 110 76 152 173 85 nd
illmitz at| nd 68 34 36 73 37 84 82 56 nd
ispra it nd 89 162 186 221 121 94 350 106 nd
aston hill uk| nd 77 28 35 68 34 52 47 42 nd
harwell uk| nd 92 28 35 75 43 63 88 42 nd
sibton uk| nd 89 40 42 63 50 64 87 46 nd

yarner wood uk| nd 62 20 39 34 34 57 49 31 nd
eskdalemuir uk nd 76 23 37 44 33 48 76 49 nd
mace head ie nd 59 18 26 32 25 46 32 25 nd

Mittel 96 51 56 75 62 75 137 63

Tabelle 19:  Mittlerer Fehler NRMSE in % fiir die berechneten Ozontagesmittelwerte in Ja-
nuar, Februar, November, Dezember 1997 an 26 nordeuropéischen Stationen fiir 10 Modelle.
Die REM/CALGRID-Ergebnisse (rcg) sind fett markiert. nd= No Data. Quelle: Roemer et al.
(2003).
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1-Korr nilu-ctm | euros-c match lotos eurad-c rcg dem stochem dnmi chimere
eibergen nl nd 53 86 84 82 75 62 28 74 nd
wageningen  nl nd 52 90 86 86 70 68 29 77 nd
vredepeel nl nd 47 88 83 74 65 59 25 74 nd
[posterholt nl nd 53 89 86 84 72 74 28 77 nd
wijnandsrade nl nd 56 91 85 80 77 59 15 78 nd

eifel de nd 45 72 70 59 66 65 4 60 nd
nettetal de nd 45 91 90 83 81 67 20 76 nd
rodenkirchen de nd 49 87 85 85 68 o6l 28 78 nd
wesel de nd 44 87 85 84 77 69 33 73 nd
borken de nd 52 87 88 82 77 65 29 74 nd
eupen be nd 62 85 81 66 77 54 15 77 nd
gellik be nd 53 90 84 87 71 60 20 80 nd

kollumerwaard nl nd 64 84 81 82 73 65 25 83 nd
deuselbach de nd 65 74 70 75 60 42 21 63 nd
waldhof de nd 53 86 79 66 64 52 40 71 nd
brotjacklriegel de nd 54 50 27 60 48 34 14 39 nd
schauinsland de nd 56 23 20 45 19 39 -4 27 nd

payerne ch nd 49 61 70 33 62 23 26 57 nd
illmitz at nd 54 76 65 45 76 20 43 67 nd
ispra it nd 49 49 34 29 48 46 0 48 nd
aston hill uk | nd 73 85 69 79 66 55 27 82 nd
harwell uk | nd 75 91 84 80 78 62 29 92 nd
sibton uk | nd 29 81 71 75 49 44 36 83 nd

yarner wood uk | nd 62 90 74 67 62 62 28 89 nd
eskdalemuir  uk nd 69 89 72 77 73 65 23 81 nd
mace head ie nd 61 81 51 33 63 45 26 66 nd

Mittel 55 79 72 69 66 54 23 71

Tabelle 20:  Korrelationskoeffizient in % fiir die berechneten Ozontagesmittelwerte in Januar,
Februar, November, Dezember 1997 an 26 nordeuropdischen Stationen fiir 10 Modelle. Die
REM/CALGRID-Ergebnisse (rcg) sind fett markiert. nd= No Data. Quelle: Roemer et al. (2003).
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4.5. Anwendung von REM/CALGRID auf das Jahr 1999
4.5.1. Vergleich mit Messungen in Deutschland

45.1.1. Zeitreihen

Auch die Zeitreihen fiir 1999 zeigen wieder, dass das Modell generell in der Lage ist, den beo-
bachteten Jahresgang zu reproduzieren (Abbildung 47 bis Abbildung 49). Die winterliche Unter-
schiatzung an den Landstationen erscheint aber ausgeprigter als in den Jahren 1995 und 1997.
Die gemessenen Winterwerte von 1999 sind dabei hoher als diejenigen von 1999, was vom Mo-
dell nicht nachvollzogen wird. Auch beim NO, entsprechen die Ergebnisse denjenigen der ande-
ren beiden Jahre: Der beobachtete Jahresgang wird gut nachvollzogen, an den Landstationen
werden die NO,-Werte im Sommer aber etwas unterschitzt. Auffillig sind die sehr hohen ge-
messenen winterlichen NO,-Konzentrationen an den Stationen Waldhof und Deuselbach, die in
den Spitzen sogar hoher sind als diejenigen der stddtischen Station Nansenstrafle. An dieser
stadtischen Hintergrundstation unterschétzt das Modell an den meisten Tagen des Jahres
(Abbildung 50).

Die PM10-Tagesreihen zeigen wieder einen kaum vorhandenen Jahresgang. Das Modell unter-
schitzt in Waldhof und Nansenstr. vor allem wieder die beobachteten Spitzenwerte (Abbildung
51). Deuselbach wird 1999 von der Modellrechung tiberschétzt. Fiir 1999 standen in Waldhof
und Berlin-Nansenstr. gravimetrische PM10-Messungen (24-Stunden Sammler) zur Verfiigung.
Diese Messungen wurden zum Vergleich mit den Rechnungen herangezogen. In Deuselbach
stand nur die TSP-Messung zur Verfiigung. In Waldhof wurde gleichzeitig am selben Standort
auch die TSP-Konzentration in hoher Auflosung gemessen (1/2-stiindlich, Beta-Absorption).
Beide Messreihen sind in Abbildung 51 eingetragen. Die groflen Unterschiede zwischen den
beiden Messreihen zeigen deutlich auf, dass die Verwendung von zeitlich hoch aufgeldsten TSP-
Messungen zur Modellevaluierung mit einigen Unsicherheiten verbunden ist: Der PM10-Jah-
resmittelwert beruhend auf der TSP-Messung (PM10=0.8*TSP) betrigt in Waldhof 7 pug/m’,
wihrend die Auswertung des PM10-Sammlers 16 pug/m’ ergibt. Es sei angemerkt, dass der be-
rechnete PM10-Verlauf besser mit der PM10-Messung des 24-Stunden-Sammlers {libereinstimmt
als mit dem PM10-Konzentrationsverlauf abgeleitet aus den hoch aufgelosten TSP-Messungen.
Die gravimetrische Messung filihrte im Jahre 1999 auch an anderen UBA-Stationen zu héheren
Jahresmittelwerten als die Auswertung der TSP-Messungen: Zingst 9 ug/m’ (TSP) gegen 17
png/m’ (PM10-Sammler), Schmiicke 9 ug/m® (TSP) gegen 12 pg/m’ (PM10-Sammler), Neu-
globsow 11 pg/m® (TSP) gegen 15 pg/m® (PM10-Sammler). Lediglich auf dem Schauinsland
stimmten die PM10-Jahresmittelwerte abgeleitet aus den beiden unterschiedlichen Messverfah-
ren iiberein (8 pug/m’ ). Ob sich diese Ergebnisse auf andere Messnetze iibertragen lassen, kann
hier nicht beurteilt werden.

Die Unterteilung der PM10-Konzentrationen in primére und sekunddre Komponenten zeigt die
Abbildung 52 nur fiir die Modellergebnisse, da an den Stationen nur die Gesamtheit der PM10-
Aerosolmasse gemessen wird. An den Landstationen tiberwiegen die sekundiren Komponenten
wihrend in dem stiddtischen Emissionsgebiet Berlin der Konzentrationsbeitrag der priméaren
Komponenten zum gesamten PM10 hoher ist.
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Abbildung 47:
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Deuselbach : 24 h Maxima O3 JAN-DEC 1999
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Abbildung 48:
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Abbildung 49:
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Abbildung 50:
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Abbildung 51:
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Waldhof: Calculated 24 h Mean PM10 JAN-DEC 1999
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Abbildung 52:
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45.1.2. Streudiagramme

Auf die Abbildung der Streudiagramme fiir die Ozontageswerte wird fiir 1999 verzichtet, da die
Modellgiite dieser GroBen derjenigen fiir die Jahre 1995 und 1997 entspricht. Weiterhin wird wie
fiir 1997 im Folgenden nur noch auf die ldndlichen Stationen eingegangen. Die Aufschliisselung
in die Monatsmittel zeigt wieder, dass die Winterwerte zum Teil unterschétzt werden (Abbildung
53). Die Streuung der Wintermonatsmittel ist dabei groBer als 1997. Die berechneten
Ozonjahresmittel 1999 liegen an allen ldndlichen Stationen innerhalb oder nur knapp auB3erhalb
des +/- 30%-Bereichs um die Messung (Abbildung 54). Die bayerischen Ozonstationen, die aber
bis auf die Bergstationen in Garmisch-Partenkirchen eher der Kategorie Stadt zugeordnet werden
miissen, werden wie schon fiir das Jahr 1997 iiberschétzt. Zum Vergleich der an Bergstationen
gemessenen Konzentrationen mit den Rechenergebnissen werden die Konzentrationen aus einer
hoheren Modellschicht genommen. Die Hohe tiber Grund wird aus der Differenz der Stations-
hohe iiber NN und der mittleren Hohe der Topographie iiber NN in der betreffenden Gitterbox
berechnet.

Abbildung 58 zeigt die gemessenen und berechneten NO,-Monatsmittel 1999 an den Landstatio-
nen. Die Streung der Werte ist wieder dhnlich wie in den anderen beiden diskutierten Jahren.
Den Verteilungen der NO,-Jahresmittelwerte (Abbildung 59) kann entnommen werden, dass die
stiarksten Unterschitzungen des Modells wieder an den bayerischen ,,Land*“-Stationen auftreten,
von denen die meisten nach Flemming (2003a) eigentlich der Kategorie Stadt zuzuordnen sind.
Umgekehrt werden einige der nordrhein-westfélischen Stationen und einige andere in der Néhe
von Ballungsgebieten gelegene Stationen wie schon 1997 iiberschitzt.

Das Streudiagramm der berechneten und gemessenen PM10-Monatsmittel 1997 zeigt die
Abbildung 60 fiir die ldndlichen Stationen. Es ergibt sich dasselbe Bild wie in den anderen bei-
den Jahren: Eind deutliche Unterschidtzung der Sommermonatsmittel und Unter-, aber auch
Uberschiitzungen der Wintermonatsmittel, was wahrscheinlich wieder auf die zu stabilen winter-
lichen Schichtungen der Modellmeteorologie zuriickzufiihren ist. Die Unterschitzung der Som-
merwerte fiihrt wieder zu einer teilweisen Unterschdtzung der PM10-Jahresmittelwerte
(Abbildung 61), die 1999 aber nicht so stark wie 1997 ist. Bei den niedrigen gemessenen Werten
kommt es 1999 sogar zu Uberschiitzungen. Insgesamt liegen die berechneten PM10-Jahresmittel-
werte aber liberwiegend innerhalb eines Bereiches von +/- 50% um die Messung.

Da die Flemming'sche Neueinteilung der Stationen in Belastungsregimes zeitlich gleichzeitig zu
den hier beschriebenen Evaluierungen entwickelt wurde, konnte sie hier nicht mehr konsequent
eingesetzt werden. Lediglich fiir Ozon wurde eine zweite Auswertung vorgenommen, die auf der
neuen Stationseinteilung von Flemming (2003a) beruht. Nach dieser Einteilung gibt es nur noch
72 anstatt 88 Stationen, die dem léndlichen oder dem Bergregime zuzuordnen sind. Die mit die-
ser neuen Kategorisierung berechneten Jahresmittelwerte fiir Ozon zeigt die Abbildung 55. Da
jetzt nahezu alle bayerischen ldndlichen Berg-Stationen (aufler den Bergstationen) der Kategorie
Stadt zugeordnet werden (Flemming, 2003a), tauchen diese bis auf eine nicht mehr auf. Dadurch
verschwinden auch die Uberschiitzungen. Ebenfalls werden jetzt einige der Stationen, die nach
der alten Einteilung der Kategorie Land zugeordnet werden, in der neuen Einteilung als Bergsta-
tionen behandelt. Die Abbildung 56 zeigt die berechnete und gemessene Anzahl der Tage im
Jahr 1999, an denen der hochste tdgliche gleitende Ozon-8-Stundenmittelwert grofer als 120
ng/m’, jeweils fiir die alte und die neue Auswahl an Stationen, die zur Modellevaluierung be-
nutzt werden. Auf Basis der alten Zuordnung kommt es vor allem an den bayerischen Stationen,
die als Landstationen eingestuft wurden, zu hohen Uberschitzungen der Anzahl der Uberschrei-
tungstage. Die Ubereinstimmung von Messung und Rechung ist sichtlich besser, wenn man die
neue Stationskategorisierung als Grundlage fiir die Auswahl der Stationen nimmt, die zur Mo-
dellevaluierung benutzt werden. Die Kiistenstationen sind in dieser Darstellung separat gekenn-
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zeichnet. Es ist offensichtlich, dass die berechnete Anzahl der Uberschreitungen an den Kiisten-
stationen durchweg héher ist als die gemessene. Der Grund fiir die Uberschiitzung liegt in der
groflen Maschenweite des Modells, wodurch ein Grofiteil der Flache in den Zellen an der Kiis-
tenlinie mit Wasser bedeckt ist, was dann zu einer verminderten Deposition von Ozon und damit
zu erhohten Konzentrationen fiihrt.

Insgesamt macht der Vergleich der beiden unterschiedlichen nicht-stadtischen Stationsgruppie-
rungen deutlich, wie wichtig eine der Modellskala angepasste Auswahl der Stationen fiir die
Modellevaluierung ist.

Die Abbildung 57 zeigt die berechneten und gemessenen AOT40-Werte fiir Pflanzen und Wil-
der basierend auf der neuen Stationsklassifizierung von Flemming (2003a). Die berechneten
Werte wurden dabei von der mittleren Hohe der ersten Schicht (10 m) auf die mittlere Messhohe
von 3.5m skaliert, da die AOT40-Werte sehr sensitiv beziiglich der Referenzhohe sind. Die Ska-
lierung wurde auf Basis der Vertikalgradientauswertungen von Pleijel und Grennfelt (1996) vor-
genommen. Nach den Auswertungen von Ozonmessungen iiber einem Feld kann man nach die-
sen Autoren zwischen 10 m und 3.5 m mit einer Abnahme der AOT40-Werte von etwa 20%
ausgehen. Dieser Faktor wurde fiir die Skalierung der berechneten AOT40-Werte verwendet. Die
Streuung der berechneten AOT40-Werte ist recht groB3. Die Kiistenstationen werden aus den
oben genannten Griinden iiberschitzt. Ebenfalls iiberschitzt werden die AOT40-Werte an den
Bergstationen, deren komplexes, stark von den lokalen meteorologischen Bedingungen abhéngi-
ges Depositionsverhalten mit der hier verwendeten Parametrisierung fiir die Bestimmung der
Konzentrationen an Bergstationen nur begrenzt simuliert werden kann. Betrachtet man den je-
weiligen Grenzwert (18000 pg/m’ h fiir Pflanzen, 20000 pg/m’ h fiir Wilder), so ist aber offen-
sichtlich, dass das Modell an der Mehrzahl der Stationen, an denen der Grenzwert liberschritten
wird, ebenfalls eine Uberschreitung berechnet. Ahnliches gilt fiir den umgekehrten Fall.
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Abbildung 53: Gemessene und berechnete Ozonmonatsmittel 1999 unterteilt in Winter-

und Sommermonate in pg/m’. Ozonstationen der Kategorie Land (ohne Bergstationen). Die ge-
strichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Abbildung 54: Gemessene und berechnete Ozonjahresmittel 1999 in pg/m’. unterteilt in

UBA-Stationen (UBA), bayerische Stationen (BY), alle Bergstationen und Stationen in den an-
deren Bundesldndern (other rural). Ozonstationen der Kategorie Land (mit Bergstationen). Die
gestrichelten Linien geben den +/- 30%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Wie Abbildung 54, aber Klassifizierung der nicht-stadtischen Stationen
nach der Clustermethode von Flemming (2003a). Weitere Erlduterungen im Text.



106 FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252

No of days with max 8hmean > 120 microgr/im3, 1999
Rural stations Germany

100

80

60 tw—Ba= =

Calculated
L-
L ]
[ |
* n
.
**
TS
3”
R R
>y
L
-
[ 3

40 -

20

0 e T T T T
0 20 40 60 80 100

Observed
‘ + other rural stations = BY 4 Mountain # Coastal ‘

No of days with max 8hmean > 120 microgr/m3, 1999
Rural stations Germany

100
& A
80
Y
% 60 ® e o &
s .
S A 4 A
% 40 b ’{ : & -
S “ e
B &
e *T2
20 * 3
.
0 & T T T T
0 20 40 60 80 100
Observed

‘ + other rural stations = BY 4 MOUNTAIN * Coastal ‘

Abbildung 56: Berechnete und gemessene Anzahl der Tage im Jahr 1999, an denen der
tigliche hichste gleitende Ozon-8-Stundenmittelwert groBer als 120 pg/m’ ist. Oben: Landliche,
Kiisten- und Bergstationen nach der alten UBA-Kategorisierung, unten nach der Flem-

ming schen Neueinteilung (Flemming, 2003a). BY Bayerische Stationen, COASTAL: Stationen
an der Kiiste oder auf Inseln, MOUNTAIN: Bergstationen. Weitere Erlduterungen im Text.
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AOT40 CROPS in MICROGR/M**3 h, 1999
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Abbildung 57: Berechnete und gemessene AOT40-Werte in pg/m’ h fiir Pflanzen (oben)

und Wilder (unten). Stationskategorisierung nach der Flemming schen Neueinteilung (Flem-
ming, 2003a). Die gestrichelten Linien kennzeichnen die Grenzwerte der EU-Tochterrichtlinie
fiir Ozon. Weitere Erlduterungen im Text.
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Abbildung 58: Gemessene und berechnete Verteilung der NO,-Monatsmittel 1999 unter-

teilt in Winter- und Sommermonate in pug/m’. Alle deutschen NO,-Stationen der UBA-Kategorie
Land. Die gestrichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf die Messung an.
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Abbildung 59: Gemessene und berechnete Verteilung der NO,-Jahresmittel 1999 in

pg/m’. Alle deutschen NO,-Stationen der UBA-Kategorie Land unterteilt in UBA-Stationen
(UBA), bayerische Stationen (BY), nordrhein-westfalische Stationen (NRW) und Stationen in
den anderen Bundeslédndern (other rural). Die gestrichelten Linien geben den +/- 30%-Bereich
bezogen auf die Messung an.
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MONTHLY AVERAGES PM10 1999
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Abbildung 60: Gemessene und berechnete Verteilung der PM10-Monatsmittel 1999

unterteilt in Winter- und Sommermonate in pg/m’. Alle deutschen TSP-Stationen der UBA-Ka-
tegorie Land (PM10=.8*TSP). Die gestrichelten Linien geben den +/- 50%-Bereich bezogen auf

die Messung an.
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Abbildung 61: Gemessene und berechnete Verteilung der PM10-Jahresmittel 1999 in

ng/m’. Alle deutschen TSP-Stationen (PM10=.8*TSP) der UBA-Kategorie Land unterteilt in
UBA-Stationen (UBA), bayerische Stationen (BY), nordrhein-westfilische Stationen (NRW)
und Stationen in den anderen Bundeslédndern (other rural). Die gestrichelten Linien geben den +/-
50%-Bereich bezogen auf die Messung an.

4.5.1.3. Statistische Auswertung

Die mittlere statistische Auswertung fiir 1999 zeigt die Tabelle 21. Ozon wurde mit der alten
Stationseinteilung des Umweltbundesamts (alt) und mit der neuen Einteilung von Flemming
(2003a) ausgewertet (neu). Der Bias fiir PM10 ist im Jahre 1999 deutlich geringer als in 1997, da
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die Unterschitzungen im Sommer durch die Uberschitzungen im Winter ausgeglichen werden
(siehe auch Abbildung 60 und Abbildung 61). Die Verwendung der neuen Stationseinteilung
nach Flemming (2003a) fiihrt zu etwas besseren statistischen Maf3zahlen als die alte UBA-Ein-
teilung. Ansonsten gilt wie in den anderen Jahren, dass die Anzahl der berechneten Konzentrati-
onswerte, die in die vorgegebenen Bereiche fallen, fiir Ozon sehr viel groBer ist als fiir die bei-
den anderen Stoffe.

Léandliche Stationen neu neu alt alt alt alt
Tageswerte 1999 |O3-Maximum| O3-Mittel| O3-Maximum| O3-Mittel[NO2-Mittel PM10-Mittel
Anzahl der Stationen 72 72 78 78 67 39
Omean 82.65 59.32 74.21 55.61 15.47 20.26
Osigma 29.83 23.04 26.63 22.14 8.07 10.47
Cmean 78.40 50.77 72.65 51.45 16.26 21.35
Csigma 37.15 24.66 33.02 24.70 8.64 8.60
BIAS -4.25 -8.56 -1.56 -4.16 0.80 1.09
MNB -0.04 -0.10 0.02 0.03 0.28 0.32
MAF 0.24 0.30 0.24 0.38 0.63 0.59
MNAF 0.17 0.23 0.39 0.52 0.91 0.76
MNQF 16.83 15.17 15.26 15.45 7.93 9.20
SDR 20.16 15.62 18.09 15.87 7.63 10.61
R 0.84 0.79 0.75 0.77 0.60 0.39
% in Faktor 2 95.37 87.77 85.67 86.78 68.46 75.12
% in 50% 92.97 84.45 82.72 80.04 54.67 59.39
% in 30% 70.84 60.43 63.75 56.68 34.52 38.00
%Obs 98.54 97.11 92.86 97.09 84.69 95.08

Tabelle 21:  Statistische Auswertung gemittelt iiber alle Stationen der Kategorie ldndlich. Zur
Definition der MaBe siche Kap. 4.2. Alle dimensionsbehafteten MaBe sind in pg/m’ ausgewie-
sen. Taglicher Ozonmittelwert 1999, Tégliches Ozonmaximum 1999, Taglicher NO,-Mittelwert
1999, Taglicher PM10-Mittelwert 1999. Ozon wurde mit der alten Stationseinteilung des Um-
weltbundesamt (alt) und mit der neuen Einteilung von Flemming (2003a) ausgewertet. Weitere
Erlduterungen im Text. Auswertung in zeitlicher Abfolge.
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4.5.2. Flachendarstellungen

Fiir das Jahr 1999, das spéter als Basisjahr fiir die Emissionsszenarien dient, werden in diesem
Kapitel die berechneten europaweiten Konzentrationsverteilungen diskutiert. Die Abbildung 62
bis Abbildung 64 zeigen die berechneten Ozonjahresmittel, Ozonsommermittel und Ozonwinter-
mittel im Modellgebiet. Die in Deutschland berechneten Jahresmittel liegen zwischen 30 und 50
ug/m3 mit den niedrigsten Werten im Ruhrgebiet. Die Sommermittelwerte liegen zwischen 40
und 80 pg/m’, die Wintermittelwerte zwischen 10 und 40 pg/m’. Der berechnete Ozongradient
von Nord- nach Siiddeutschland ist deutlich erkennbar. Europaweit werden die hochsten Ozon-
werte in Norditalien berechnet. Die hohen Mittelwerte iiber den Meeren sind eine Folge der sehr
geringen Ozondeposition liber Wasser. Im Winter ist Europa eher eine Ozonsenke, d. h.die be-
rechneten Werte liegen unter dem tropospharischen Hintergrund. Es wurde aber bereits in den
vorhergehenden Kapiteln gezeigt, dass das REM/CALGRID im Winter eher zu niedrige Ozon-
werte berechnet, da die durch die meteorologischen Eingabedaten vorgegebenen vertikalen Sta-
bilitdtsbedingungen zu stabil sind, was dann den Vertikalaustausch herabsetzt. Dadurch ergeben
sich vor allem in den Ballungsgebieten mit hohen Stickoxidemissionen sehr niedrige Ozonkon-
zentrationen. Die Verteilung der hochsten berechneten Ozonwerte im Jahre 1999 zeigt die
Abbildung 65. Spitzenwerte iiber 220 pg/m’ werden vor allem in Norditalien, aber auch im
Grofiraum Paris und zum Teil in den Beneluxldndern berechnet. In Deutschland liegen die Spit-
zen unter 220 ug/m3. Die Anzahl der Tage, an denen der in der EU-Tochterrichtlinie fiir Ozon
definierte Konzentrationswert von 120 pg/m’ fiir den hochsten tiglichen 8-Stundenmittelwert
liberschritten wird, zeigt die Abbildung 66. Die 25 Tage mit Uberschreitungen, die nach der EU-
Tochterrichtlinie erlaubt sind, werden nach den Berechnungen in weiten Teilen des westlichen
Europas iiberschritten. In Deutschland werden insbesondere in der Siidhilfte viele Uberschrei-
tungstage berechnet.

Die Abbildung 67 und die Abbildung 68 zeigen die berechnete Verteilung der AOT40-Werte fiir
Pflanzen und Willder (Rechenwerte skaliert auf 3,5 m, siche Kap.4.5.1.2 ). Der besseren Uber-
sicht wegen wurden die AOT40-Werte mit dem jeweiligen Grenzwert der EU-Tochterichtlinie
normiert. Der AOT40-Grenzwert fiir Pflanzen, 18000 pg/m’ h, wird im Stiden Deutschlands
iiberschritten. Zu sehr starken Uberschreitungen kommt es in Norditalien. Der AOT40-Grenz-
wert fiir Wilder, 20000 pg/m’ h, wird nach den Berechnungen fiir 1999 nahezu iiberall in
Deutschland iiberschritten. Die hochsten Uberschreitungen werden wieder im Siidwesten
Deutschlands berechnet. Die flichenhaften AOT-Werte sind in den Bergregionen nur beschriankt
reprisentativ, da zur Darstellung nur die Bodenwerte verwendet wurden. Eine Einbeziehung der
Bergwertparametrisierung in die flaichenhafte Darstellung ist schwierig, da die eingeschriankte
rdumliche Reprisentativitit hoher Erhebungen in der hier benutzten Auflosung nicht darstellbar
ist. Wie in Kap.4.5.1.2 gezeigt wurde, sind an Bergstationen aber hohere AOT40-Werte zu
erwarten, so dass die flichenhaften Darstellungen in solchen Gebieten die AOT40-Werte eher
unterschitzen.

Die berechneten NO,-Mittelwerte zeigen die hochsten Konzentrationen in den grof3en Ballungs-
gebieten Europas: Paris, London, Mailand und dem Ruhrgebiet (Abbildung 69 bis Abbildung
71). Im Ruhrgebiet liegen die hchsten berechneten Jahresmittelwerte iiber 50 pg/m’. Die
Wintermittelwerte sind in allen Ballungsgebieten deutlich hoher als die Sommermittelwerte.

In der Abbildung 72 bis Abbildung 74 sind die PM10-Konzentrationsverteilungen dargestellt.
Wie beim Stickstoffdioxid werden die hochsten Konzentrationen in den gro3en Ballungsgebieten
Europas berechnet. Die PM10-Winterwerte sind zwar hoher als die Sommerwerte, der Unter-
schied zwischen Winter und Sommer ist aber geringer als bei den Stickoxiden. Die Abbildung 75
und Abbildung 76 zeigen die berechneten Jahresmittelkonzentrationen der direkt anthropogen
emittierten PM10-Anteile unterteilt in die Fraktion PMCO (PM10-PM2.5) und PM2.5. Die Kon-
zentrationsschwerpunkte liegen wieder in den Ballungsgebieten Europas. Entsprechend den
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Vorgaben des Emissionskatasters sind die Feinstaubkonzentrationen PM2.5 deutlich hoher als
diejenigen der PMCO-Fraktion grofer 2.5 um. Die mittleren Jahreskonzentrationen der sekundé-
ren Aerosole Sulfat, Nitrat und Ammonium zeigen Abbildung 77 bis Abbildung 79. Die
berechneten Sulfat-Jahresmittelwerte liegen in Zentraleuropa zwischen 2 und 6 pg/m’ mit héhe-
ren Konzentrationen in Osteuropa, was wie die Maximalkonzentrationen im Grofiraum Budapest
eine Folge der im Vergleich zu Westeuropa immer noch hohen Schwefeldioxid-Emissionen in
diesem Teil Europas ist. Sehr hohe Nitrat- und Ammoniumkonzentrationen werden in der Po-
ebene in Norditalien berechnet, aber auch in den Industriegebieten Stidpolens sowie den Bene-
luxldndern. Vergleicht man die prozentualen Anteile der primédren und der sekunddren PM10-
Beitrdge (Abbildung 80 und Abbildung 81), so ist offensichtlich, dass die priméren Komponen-
ten den Hauptanteil in den groBen Emissionszentren stellen, wihrend die sekundéren Kompo-
nenten in den weniger und gering emissionsbelasteten Regionen iiberwiegen.
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Abbildung 62: Berechnete Ozon-Jahresmittelwerte 1999 in pg/m’

RCG:03 Summer MEAN in microgr/m3, 1999
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Abbildung 63: Berechnete Ozon-Sommermittelwerte 1999 in pg/m’
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RCG: 93 WINTER MEAN in micregr/m3, 1999
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Abbildung 64: Berechnete Ozon-Wintermittelwerte 1999 in pg/m’

RCG: Highest o¢3max in microgr/m3, 19499
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Abbildung 65: Hochste berechnete Ozonwerte 1999 in pg/m’
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RCG: Na days max 8hmean >120 microgr/m3, 1999
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Abbildung 66: Berechnete Anzahl der Tage in 1999, in denen der hochste tégliche 8-Stun-

denmittelwert von Ozon grofer als 120 pg/m’ betrigt.

RCG: AQT40 crops narm. with 18000 microgr/m3, 1999
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Abbildung 67: Berechnete AOT40-Werte fiir Pflanzen normiert mit dem Grenzwert
(18000 pg/m3 h) der EU-Tochterrichtlinie Ozon. Bezugsjahr 1999.
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RCG:AQT40 forests norm, with 20000 microgr/m3, 1989
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Abbildung 68: Berechnete AOT40-Werte fiir Wilder normiert mit dem Grenzwert (20000
pg/m’ h) der EU-Tochterrichtlinie Ozon. Bezugsjahr 1999.

RCG: NO2 ANNUAL MEAN in microgr/m3, 1999

A u} 5E 1GE 15E 20E 2E5E
I W T
10 zZ0 30 40 20 GO Fi
GralS: COLA/IGES ZO005—02—24—20:25

Abbildung 69: Berechnete NO,-Jahresmittelwerte 1999 in pg/m’
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RCG: NO2 SUMMER MEAN in microgr/m3, 1999
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Abbildung 70: Berechnete NO,-Sommermittelwerte 1999 in pg/m’

RCG: NO2 WINTER MEAN in microgr/m3, 1999
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Abbildung 71: Berechnete NO,-Wintermittelwerte 1999 in pg/m’
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RCG: PM10 ANNUAL MEAN in mlcrogr/m:') 1999

A2

SEM

A6H

444

GraDS: COLAAGES E0G3-02—-25-15:10

Abbildung 72: Berechnete PM10-Jahresmittelwerte 1999 in pg/m’
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Abbildung 73: Berechnete PM10-Sommermittelwerte 1999 in pug/m’
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RCG: PM10 WINTER MEAN in microgr/m3, 1999
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Abbildung 74: Berechnete PM10-Wintermittelwerte 1999 in pg/m’

RCG: ANNUAL MEAN PMCQ in microgr/m3, 1999
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Abbildung 75: Berechnete primdre PMCO (PM10-PM2.5)- Jahresmittelwerte 1999 in
3
pHg/m
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RCG: ANNUAL MEAN PM2.5 prim. in microgr/mJ3, 1999
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Abbildung 76: Berechnete primire PM2.5-Jahresmittelwerte 1999 in pg/m’

RCG: ANNUAL MEAN SQ4 in microgr/m3, 1999
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Abbildung 77: Berechnete SO4-Aerosol-Jahresmittelwerte 1999 in pg/m’
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RCG: ANNUAL MEAN NO3J in microgr/m3, 1999
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Abbildung 78: Berechnete NOs-Aerosol-Jahresmittelwerte 1999 in pg/m’

RCG: ANNUAL MEAN NH4 in microgr/m3, 1999
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Abbildung 79: Berechnete NH,-Aerosol-Jahresmittelwerte 1999 in pg/m’
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RCG: Z PM1{0prim of PM10tot, 1999
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Abbildung 80: Berechneter Anteil (%) der Primdrkomponenten PM2.5 und (PM10-
PM2.5) an den gesamten PM10-Konzentrationen (Jahresmittelwert 1999).
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Abbildung 81: Berechneter Anteil (%) der Sekundarkomponenten SO4, NO3, NHy4 an den

gesamten PM10-Konzentrationen (Jahresmittelwert 1999).



FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252 123

5. Emissionszenarien

5.1. Uberblick

Wie schon in Kap. 3.2.3 ausgefiihrt, wurden im Rahmen dieses Vorhabens zwei Emissionsszena-
rien berechnet:

e Emissionen 2005
e Emissionen 2010, CLE-Szenario von ITASA

Das CLE-Szenario basiert auf der sog. ,,Current Legislation” und den NEC-Werten (,,National
Emission Ceilings*) der EU. Fiir das Jahr 2005 liegen keine konkreten Emissionsabschiatzungen
von ITASA vor. Nach Aussage von IIASA kann aber zwischen 1995 und 2010 von einer an-
nihernd linearen Emissionsentwicklung ausgegangen werden.

Fir Deutschland wurden basierend auf der IIASA-Information die in der Tabelle 8 zusammen-

gestellten Emissionsverminderungen berechnet. Die Anderungen pro Verursachergruppe und
Land sind in Stern (2003) zu finden.

Als Basisjahr wurde das Jahr 1999 gewéhlt, da dieses Jahr auch das Ausgangsjahr fiir alle Mo-
dellrechnungen im Rahmen des City-Delta-Projekts ist’ . Die Konzentrationsprognosen fiir 2005
und 2010 werden in den folgenden Kapiteln schadstoffweise diskutiert. Die Auswertung der
Szenarioldufe orientiert sich an den in den EU-Tochterrichtlinien definierten Zielgrofen.

5.2. Szenario 2005 und 2010: Ozon

Fiir Ozon sind in der Tochterrichtlinie Ozon (EU, 2002) folgende Zielwerte und Langfristziele
definiert:

Zielwerte
Schutz Parameter Zielwert Jahr, in dem der Ziel-
wert einzuhalten ist
Menschliche Hochster 8-Stundenmittelwert | 120 pg/m’ ; zuldssige Zahl 2010
Gesundheit eines Tages der Uberschreitungen im
Kalenderjahr: 25
Schutz der Pflan- | AOT40, berechnet aus den 1- 18000 pg/m’ h 2010
zen Stundenwerten von Mai bis
Juli, 8-20 Uhr

Langfristziele

Juli, 8-20 Uhr

Schutz Parameter Langfristziel
Menschliche Hochster 8-Stundenmittelwert 120 pg/m’
Gesundheit wihrend eines Kalenderjahres
berechnet aus den stiindlich
gleitenden 8-Std.-Mittelwerten
Schutz der Pflan- | AOT40, berechnet aus den 1- 6000 pg/m’ h
zen Stundenwerten von Mai bis

Als Informationswerte sind unter anderem noch definiert:

e Ozonjahresmittelwert, der zum Schutz von Werkstoffen 40 pg/m’ nicht iiberschreiten

sollte.

5 siehe http://rea.ei.jrc.it/netshare/thunis/citydelta/
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e AQOT40-Wert zum Schutz von Wildern, akkumuliert {iber den Zeitraum von April bis
September, der den Wert von 20000 pg/m’ nicht iiberschreiten sollte.

Die Auswertung erfolgt fiir diese Grofen.

Die Szenariorechnungen beruhen auf den in Stern (2003) zusammengestellten europaweiten
Emissionsidnderungen. Die Emissionsminderungen in Deutschland sind fiir die die Ozonbildung
bestimmenden Stickoxide und die Kohlenwasserstoffe hier noch einmal angefiihrt:

Deutschland 2005 2010, CLE
Anderung bezogen auf 1995
Stickoxide -23% -45%
Kohlenwasserstoffe -27% -59%

Die Abbildung 82 zeigt die berechneten Ozonmaxima an der Station Waldhof fiir die Jahre 1999,
2005 und 2010. Es kommt vor allen in den hohen Ozonbereichen zu einer Abnahme der Ozon-
maxima, in den niedrigen Bereichen werden aber auch Zunahmen berechnet. Der Summenhéu-
figkeit kann man entnehmen, dass Ozonabnahmen oberhalb des Medians berechnet werden. Die
Abnahmen nehmen mit zunehmender Summenhaufigkeit zu, d.h. die gr6ften Abnahmen werden
fiir die hochsten Konzentrationen des Basislaufs berechnet. Das untere Bild der Abbildung 82
zeigt die absoluten Ozonabnahmen fiir die der Gré8e nach geordneten Ozonmaxima des Basis-
laufs. Das hochste berechnete Ozonmaxima an der Station Waldhof fiir 1999 ist circa 193 pg/m’.
Im Jahre 2005 wiirde dieses Maximum nach den Berechnungen auf 180 pg/m’ absinken, was
einer Abnahme von 7% entspricht. Fiir das Jahr 2010 werden nur noch 163 pg/m’ berechnet, was
einer Abnahme von 15% entspricht. Die Abnahmen fiir das 95-Perzentil liegen im Bereich von
6% fiir das Jahr 2005 und von 13% fiir das Jahr 2010. Zunahmen werden iiberwiegend nur in
dem Konzentrationsbereich unter 60 pg/m’ berechnet.

Die Abbildung 83 zeigt dieselbe Auswertung fiir die tdglichen Ozonmittelwerte der Station
Waldhof. Die Abnahmen der Mittelwerte sind deutlich geringer als die der Maxima, die Zunah-
men im unteren Bereich der Konzentrationsverteilung sind in derselben Gréf3enordnung wie bei
den Maxima. Abnahmen der Tagesmittelwerte werden nur im Bereich der Summenhéufigkeit
groBer 70% berechnet. Wie schon bei den Maxima treten die Zunahmen hauptsichlich bei den
niedrigen Winterwerten auf. Der hochste berechnete Ozonmittelwert an der Station Waldhof fiir
1999 ist circa 122 pg/m’. Im Jahre 2005 wiirde dieser hochste Mittelwert nur noch 115 pg/m’
betragen, was einer Abnahme von knapp 6% entspricht. Fiir das Jahr 2010 werden nur noch 107
pg/m3 berechnet, was einer Abnahme von 12% entspricht. Die Abnahmen fiir das 95-Perzentil
der Tagesmittelwerte liegen im Bereich von 4% fiir das Jahr 2005 und von 10% fiir das Jahr
2010. Insgesamt nehmen die Tagesmittelwerte in Waldhof in den oberen 5% der Summenhéu-
figkeit nach den Berechnungen bis 2005 im Mittel um circa 5 pg/m’ (-5%), bis 2010 um 9 pg/m’
(-6%) ab. Die entsprechenden Zahlen fiir die Tagesmaxima sind 10 ug/m3 (-11%), bis 2005 und
21 pg/m’ (13%) bis 2010.

Die fiir die landliche Station Deuselbach berechneten Ozonminderungen (Abbildung 84 und
Abbildung 85) sind dhnlich derjenigen fiir Waldhof. Der im Jahre 1999 hichste berechnete tégli-
che Ozonmaximalwert von 181 pg/m’ wiirde in der Emissionssituation des Jahres 2005 nur noch
166 pg/m’ betragen. Dies entspricht einer Abnahme um 8%. Im Jahre 2010 héitte man eine Ab-
nahme um 31 pg/m’ auf 149 pg/m’ (-18%). Auch in Deuselbach kommt es unterhalb von circa
90 pg/m’ zu Zunahmen der Maximalwerte. Im Bereich des 95-Perzentils wird fiir 2005 eine
mittlere Abnahme der Maximalwerte um knapp 10 pg/m’ (-6%) berechnet, fiir 2010 um 21
ug/rn3 oder 14%. Die Tagesmittelwerte nehmen wieder etwas geringer ab als die Maximalwerte
(Abbildung 85). Hier ist im 95-Perzentil- bis zum 100-Perzentilbereich bis 2005 mit Abnahmen
von circa 5 bis 6 pg/m® (-5% bis -6%) zu rechnen, bis 2010 werden Abnahmen von circa 12 bis
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15 pg/m’ (-12% bis -15 %) erreicht. Auch in Deuselbach erfolgt der Ubergang von Ozonabnah-
men zu Ozonzunahmen bei den Tagesmittelwerten in héheren Perzentilbereichen als bei den
Tagesmaxima.

An der stddtischen Hintergrundstation Berlin-Nansenstra3e (Abbildung 86 und Abbildung 87)
verschiebt sich der Ubergang von Ozonzunahmen zu Ozonabnahmen bei den Tagesmaxima in
das obere Drittel, bei den Tagesmittelwerten sogar in das obere Viertel der Summenhéaufigkeits-
verteilung. Ozonabnahmen werden damit nur fiir den héheren Bereich der Basiskonzentrationen
berechnet. Die erreichbaren Abnahmen sind geringer als an den ldndlichen Stationen. Der maxi-
male Tagesmittelwert nimmt bis 2005 um 4 pg/m’ (-3%), bis 2010 um 8 pg/m’ (-7%) ab. Die
entsprechenden Zahlen fiir den hochsten Tageswert des Ozonmaximums sind -8 pg/m’ (-5%) bis
2005, bzw. -17 pg/m’ (-11%) bis 2010. In Stadtgebieten konnen NO,-Minderungen zu Ozonzu-
nahmen fiihren, da eine Verminderung der Stickoxidemissionen, die im Wesentlichen aus NO
bestehen, das photochemische Gleichgewicht in Richtung héhere Ozonkonzentrationen driicken.
Dies ist ein Hinweis darauf, dass Gebiete mit hohen Stickoxidemissionen Kohlenwasserstoff
kontrolliert sind, d. h. eine Minderung der Stickoxidemissionen fiihrt nicht notwendigerweise zu
einer Abnahme der Ozonkonzentrationen (Titrationseffekt). Die geringere Abnahme der Ozon-
konzentrationen an der stadtischen Hintergrundstation Nansenstral3e zeigt sich auch deutlich in
den in der Tabelle 22 zusammengestellten mittleren Ozonabnahmen im oberen 5%-Bereich der
Summenhéufigkeitsverteilung.

95-100% der Summenhéaufigkeit
Waldhof 2005

Waldhof 2010

Deuselbach 2005

Tagesmittelwert
-5 pg/m’ (-5%)
-10 pg/m’ (-11%)
-5 pg/m’ (-5%)

Tagesmaximum
-9 pug/m’ (-6%)
21 pg/m’ (-13%)
-10 pg/m’ (-6%)

Deuselbach 2010

-11 pg/m’ (-12%)

22 pg/m’ (-13%)

Nansenstr. 2005

-2 ug/m’ (-2%)

-8 pug/m’ (-5%)

Nansenstr. 2010

-5 pg/m’ (-6%)

17 pg/m’ (-11%)

Tabelle 22:  Mittlere Ozonabnahmen in den oberen 5% der Summenhaufigkeitsverteilung als
Folge der europaweiten Emissionsverdnderungen bis 2005, bzw. 2010 an den Stationen
Waldhof, Deuselbach und Berlin-Nansenstral3e.

Die Abbildung 88 und Abbildung 89 zeigen die berechnete Anderung der Ozon-Jahresmittel-
werte des Basislaufs (Abbildung 62) als Folge der europaweiten Emissionsverdnderungen bis
2005, bzw. 2010. Nach den Berechnungen nehmen die Mittelwerte vor allem im westlichen Eu-
ropa um einige pg/m’ zu. In Deutschland werden bis 2005 Zunahmen bis zu 3 pg/m’, bis 2010
Zunahmen bis zu 7 pg/m’ berechnet. Die groBten Zunahmen ergeben sich fiir die Ballungsge-
biete mit hohen Stickoxidemissionen. Die Griinde fiir die Ozonzunahmen wurden schon bei der
Diskussion der Anderungen an der Station Berlin-NansenstraBe dargelegt. Der Vergleich der
berechneten Abnahmen fiir die Winter- bzw. Sommermittelwerte (Abbildung 90 und Abbildung
91 bzw. Abbildung 92 und Abbildung 93) zeigt, dass die Ozonmittelwerte vor allem im Winter
zunehmen. Es wurde bereits mehrfach ausgefiihrt, dass die gegenwartige meteorologische Da-
tenbasis eine wahrscheinlich zu stabile winterliche Atmosphére beschreibt. Dieser Umstand ver-
starkt die Auswirkungen des Titrationseffekts, so dass mit bei einer wenigen stabilen Atmo-
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sphéare wahrscheinlich mit geringeren Ozonzunahmen der Mittelwerte als Folge einer NOx-Min-
derung gerechnet werden kann.

Die zu erwartenden Anderungen der maximalen Ozonwerte zeigen die Abbildung 94 und die
Abbildung 95. Die Ozonmaxima nehmen nahezu in ganz Europa infolge der zu prognostizierten
Emissionsidnderung ab. Lediglich in Osteuropa werden zum Teil Zunahmen berechnet, die mit
den dort von ITASA prognostizierten Emissionszunahmen erklirt werden konnen (siehe Stern,
2003). In Deutschland werden fiir 2005 Abnahmen der Ozonmaxima von 5 bis circa 15 pg/m’
berechnet. Dies entspricht fiir das Basisjahr 1999 relativen Abnahmen bis zu circa 10%. Fiir das
Jahr 2010 werden in groBen Teilen Deutschlands Abnahmen zwischen 20 und 40 pg/m® (-10 bis
tiber -20%) berechnet. Vereinzelt ergeben sich in den Ballungsgebieten Europas oder in Gitter-
boxen mit groBen Punktquellen, deren Emission bis 2010 stark reduziert werden wird, kaum
Verianderungen oder sogar, wenn auch geringe, Zunahmen.

Die Anzahl der Tage mit Uberschreitungen des Grenzwerts von 120 pg/m’ fiir den hochsten tig-
lichen 8-Stunden-Ozonmittelwert nehmen im Szenario 2005 (Abbildung 96) im Vergleich zum
Basisjahr 1999 (Abbildung 66) ab. Vor allem im siiddeutschen Raum ist aber immer noch mit
Uberschreitungen des Grenzwerts an mehr als 25 Tagen im Jahr zu rechnen. Auch im Jahre 2010
kann nicht davon ausgegangen werden, dass es nirgendwo in Deutschland mehr zu Uberschreit-
ungen der 25-Tagemarke kommen wird (Abbildung 97), auch wenn diese Uberschreitungen nach
den Rechnungen nur noch vereinzelt auftreten werden.

Auch bei den AOT40-Werten fiir Pflanzen gehen die Uberschreitungen des Grenzwerts bis 2005
zuriick (Abbildung 98). Fiir die Emissionsbedingungen 2010 werden auf der Basis der
meteorologischen Bedingungen des Jahres 1999 so gut wie keine Uberschreitungen mehr be-
rechnet (Abbildung 99). Es muss aber noch einmal betont werden, dass die flaichenhaften AOT-
Werte in den Bergregionen nicht représentativ sind, da zur Darstellung nur die Bodenwerte ver-
wendet wurden. Eine Einbeziehung der Bergwerte in der flachenhaften Darstellung ist schwierig,
da die eingeschrdnkte rdumliche Reprisentativitét hoher Erhebungen in der hier benutzten Auf-
16sung nicht darstellbar ist. In solchen Regionen muss also mit hoheren AOT40-Werten gerech-
net werden. Der AOT40-Informationswert fiir Walder wird auch im Jahre 2005 noch in gro3en
Teilen Deutschlands iiberschritten sein (Abbildung 100). Erst fiir 2010 kann man von einer
deutlichen Abnahme der Fliche mit Uberschreitungen ausgehen, wobei aber vor allem in Siid-

deutschland weiterhin mit Uberschreitungen des Werts von 20000 pg/m’ h zu rechnen ist
(Abbildung 101).

Die Langfristzielwerte Ozon fiir den Schutz der menschlichen Gesundheit und den Schutz der
Vegatation werden nach den Modellrechnungen bis zum Jahre 2010 auf keinen Fall erreicht
werden (nicht abgebildet).
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Abbildung 82: Berechnete tagliche Ozonmaxima an der Station Waldhof fiir 1999, 2005

und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der Ozonmaxima (Mitte).Anderung der téiglichen Ozonma-
xima 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle Angaben in pg/m’.
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Abbildung 83: Berechnete tagliche Ozonmittelwerte an der Station Waldhof fiir 1999,

2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der Ozonmittelwerte (Mitte).Anderung der téglichen

Ozonmittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle Angaben
. 3
in pg/m’.
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Abbildung 84:

Berechnete tdgliche Ozonmaxima an der Station Deuselbach fiir 1999,

2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der Ozonmaxima (Mitte).Anderung der tiglichen
Ozonmaxima 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle Angaben in

pg/m’.
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Deuselbach : 24 h Mean O3 JAN-DEC 1999
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Berechnete tdgliche Ozonmittelwerte an der Station Deuselbach fiir 1999,

3

in pg/m’.

2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der Ozonmittelwerte (Mitte).Anderung der téglichen
Ozonmittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle Angaben

Abbildung 85:
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Abbildung 86: Berechnete tagliche Ozonmaxima an der Station Berlin-Nansenstral3e fiir

1999, 2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der Ozonmaxima (Mitte). Anderung der tigli-

chen Ozonmaxima 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle An-
gaben in pg/m’.
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Abbildung 87: Berechnete tagliche Ozonmittelwerte an der Station Berlin-Nansenstraf3e
fiir 1999, 2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der Ozonmittelwerte (Mitte).Anderung der

taglichen Ozonmittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle
Angaben in pg/m’.
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RCG: Delto Q3 Annual Meon 2005 — 1999 in microgr/m3
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Abbildung 88: Berechnete Anderung der Ozon-Jahresmittelkonzentration in pg/m’ als

Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 62).

RCG: Delta @3 Annual Mean 20140 — 1999 in micragr/m3
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Abbildung 89: Berechnete Anderung der Ozon-Jahresmittelkonzentration in pg/m’ als

Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 62).
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RCG: Delto O3 Winter Mean 2005 — 1999 in microgr/m3
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Abbildung 90: Berechnete Anderung der Ozon-Wintermittelkonzentration in pg/m’ als

Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 64).

RCG: Delta O3 Winter Mean 20108 - 1999 in micregr/m3
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Abbildung 91: Berechnete Anderung der Ozon-Wintermittelkonzentration in pg/m’ als
Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 64).
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RCG: Delto 03 Summer Meon 2005 — 1999 in microgr/m3
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Abbildung 92: Berechnete Anderung der Ozon-Sommermittelkonzentration in pg/m’ als
Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 63).

RCG: Delta 03 Summer Meon 2010 — 1999 in microgr/m3
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Abbildung 93: Berechnete Anderung der Ozon-Sommermittelkonzentration in pg/m’ als
Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 63).



136 FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252

RCG:Delta Q3max in micraqr/m3, 2005-1999
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Abbildung 94: Anderung der hochsten berechneten Ozonkonzentration in pg/m’ als Folge

der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 65).

RCG: Delta 03max in microgr/m3, 2010-1889
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Abbildung 95: Anderung der hochsten berechneten Ozonkonzentration in pg/m’ als Folge

der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Bezugsjahr 1999 (Abbildung 65).
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RCG: Na days max 8hmean >120 microgr/m3, 2005
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Abbildung 96: Berechnete Anzahl der Tage in 2005, in denen der hochste tigliche 8-Stun-

denmittelwert von Ozon groBer als 120 pg/m’ betrigt.

RCG: Ne days max 8hmean 03 >120 micregr/m3, 2010

Abbildung 97: Berechnete Anzahl der Tage in 2010, in denen der hochste tigliche 8-Stun-
denmittelwert von Ozon groBer als 120 pg/m’ betrigt.
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RCG: AQT40 crops norm. with 18000 micregr/m3 h, 2005
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Abbildung 98: Berechnete AOT40-Werte fiir Pflanzen normiert mit dem Grenzwert
(18000 pg/m’ h) der EU-Tochterrichtlinie Ozon. Szenariojahr 2005.

RCG: AQT4Q crops norm. with 18000 microgr/m3 h, 2010
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Abbildung 99: Berechnete AOT40-Werte fiir Pflanzen normiert mit dem Grenzwert
(18000 pg/m’ h) der EU-Tochterrichtlinie Ozon. Szenariojahr 2010.
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RCG:AQT40 forests norm. with 20000 microgr/m3 h, 2005
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Abbildung 100: Berechnete AOT40-Werte fiir Wélder normiert mit dem Grenzwert (20000
ng/m’ h) der EU-Tochterrichtlinie Ozon. Szenariojahr 2005

RCG: AQT40 forests narm. with 20000 microgr/m3 h, 2010
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Abbildung 101: Berechnete AOT40-Werte flir Wilder normiert mit dem Grenzwert (20000
ug/m3 h) der EU-Tochterrichtlinie Ozon. Szenariojahr 2010
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Szenario 2005 und 2010: NO2
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Fiir NO; sind in der entsprechenden EU-Tochterrichtlinie (EU, 1999) folgende Grenzwerte, To-

leranzmargen und Beurteilungsschwellen definiert:

Schutz Mittelungs- Grenzwert Toleranz- | Zeitpunkt, bis | Obere Beurtei- | Untere Beurtei-
zeitraum marge zu dem der lungs-schwelle lungs-schwelle
Grenzwert
einzuhalten ist
Menschliche 1 Stunde 200 pg/m® NO,; | 100 pg/ m’® | 1. Januar 2010 | 140 pg/m’ NO,; 100 pg/m’

Gesundheit zuldssige Zahl NO, zuldssige Zahl NO,; zuldssige
der Uberschrei- der Uberschrei- | Zahl der Uber-

tungen im Ka- tungen im Ka- | schreitungen im
lenderjahr: 18 lenderjahr:18 | Kalenderjahr: 18

Menschliche | Kalenderjahr | 40 pg/m® NO, 20 pg/m’ | 1. Januar 2010 32 ug/m®’ NO, | 26 ug/m’ NO,

Gesundheit NO,

Die Auswertung orientiert sich wieder an diesen Grof3en. Die Emissionsédnderung der Stickoxide

in Deutschland betrégt:
Deutschland 2005 2010, CLE
Anderung bezogen auf 1995
Stickoxide -23% -45%

Abbildung 102 bis Abbildung 104 zeigen die berechneten téglichen NO,-Tagesmittelwerte fiir
den Basislauf 1999 und die Szenarien 2005 und 2010 an den Stationen Waldhof, Deuselbach und
Berlin-Nansenstrale. Die Konzentrationen nehmen in allen GréBenbereichen nahezu linear ab.
In Waldhof sinken die berechneten NO,-Tagesmittel in den oberen 5% der Summenhiufigkeits-
verteilung nach den Berechnungen bis 2005 um 5 bis 10 pg/ m’ ab, was einer relativen Vermin-
derung von 10 bis 20% entspicht. Fiir das Szenario 2010 ergeben sich in diesem Bereich Ab-
nahmen von 15 bis 20 pg/ m’ oder etwa 30 bis 50%. Die entsprechenden Abnahmen sind in
Deuselbach etwas geringer, in Berlin-Nansenstral3e etwas hoher als in Waldhof. Im Jahresmittel
sind an diesen Stationen bis 2005 relative Abnahmen der NO,-Konzentration in der Gréenord-

nung von 20%, bis 2010 in der Gréenordnung von 40% zu erwarten (Tabelle 23).

NO,-Jahresmittelwert | Basislauf 1999 | Szenario 2005 | Szenario 2010
Waldhof 12,0 pg/ m 9.2 ug/ m’ 6,3 ug/ m°
-23% - 48%
Deuselbach 14,7 pg/ m® 12,1 pg/ m° 9,6 ug/ m°
- 18% - 35%
Berlin-Nansenstr. 21,3 pg/ m’ 16,9 pg/ m° 11,9 pg/ m’
-21% - 44%

Tabelle 23:
und 2010.

Berechnete NO,-Jahresmittelwerte fiir den Basislauf 1999 und die Szenarien 2005
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Die Abbildung 105 zeigt noch einmal die berechneten NO,-Jahresmittelwerte fiir den Basislauf
1999. Die Skalierung der Abbildung ist so gewéhlt, dass die in der Tochterrichtlinie zu den
Stickoxiden definierten Konzentrationsgrenzen fiir untere Beurteilungsschwelle (26 pg/m?),
obere Beurteilungsschwelle (32 pg/m®), Grenzwert (40 pg/m® und Grenzwert+Toleranzmarge
(60 pg/m’) direkt erkennbar sind. Nach den Berechnungen wird der Grenzwert nur in Teilberei-
chen des Ruhrgebiets iiberschritten. In der Realitdt wurden im Jahre 1999 Grenzwertiiberschrei-
tungen aber an einer Vielzahl von Stadtstationen gemessen. Diese lokal hohen Konzentrationen,
die durchweg in Stadten auftraten, konnen in der groraumigen Modellskala nicht modelliert
werden. Zur Einarbeitung solcher gemessener hoher Konzentrationen in berechnete Felder wur-
den im Rahmen dieses Vorhabens Methodiken entwickelt, die auf der Theorie der Optimalen
Interpolation (OI) beruhen (Flemming 2003b). Eine erste Anwendung zur Einschitzung der
Luftqualitit 1999 auf der Basis von Messungen und Modellrechnungen ist in Stern und Flem-
ming (2001) zu finden. Die Methodik der OI kann aber nicht fiir Szenariorechnungen verwendet
werden, da die Messungen immer nur den Istzustand der Immission wiederspiegeln kénnen. Da
die berechnete absolute NO,-Konzentrationsabnahme als Folge von Emissionsminderungen mit
zunehmender Ausgangskonzentration aber relativ linear zunimmt, kénnen die relativen Konzen-
trationsdnderungen in erster Ndherung auch auf Konzentrationsbereiche iibertragen werden, die
von der Modellskala nicht erfasst werden.

Die Abbildung 106 zeigt die fiir das Basisjahr 1999 berechnete Verteilung des 99.79-Perzentils
der stiindlichen NO,-Konzentrationen. Dieses Perzentil beschreibt den 19-héchsten Stundenwert
der Summenhéaufigkeitsverteilung und gibt damit die Konzentrationsgrenze an, die mehr als 18
mal iiberschritten wird. Der Grenzwert fiir diese GroBe ist 200 pg/m’, die untere Beurteilungs-
schwelle 100 pg/m’, die obere Beurteilungsschwelle 140 pg/m’. In der Nihe oder iiber dem
Grenzwert liegen die berechneten Konzentrationen in den Ballungsgebieten von Mailand, Paris
und London. In Deutschland liegt das berechnete 99.79-Perzentil durchweg unterhalb der oberen
Beurteilungsschwelle. In der Realitdt wurden in 1999 an circa 25 zum Grofteil verkehrsnahen
Stadtstationen Uberschreitungen der oberen Beurteilungsschwelle gemessen (sieche Stern und
Flemming, 2001). Die Skala dieser Messungen ist in einer grordumigen Modellrechnung nicht
darstellbar.

Die Anderungen des NO,-Jahresmittelwerts fiir die Emissionsentwicklung 2005 zeigt die
Abbildung 107. Nach den Berechnungen ist fiir Deutschland bis zum Jahre 2005 mit einer Ab-
nahme der NO,-Jahresmittelwerte um 2 bis 7 pg/m’, oder bezogen auf 1999 um 10% bis 25% zu
rechnen. In Osteuropa ist aufgrund der prognostizierten Emissionszunahmen mit Konzentrati-
onszunahmen zu rechnen. Bis zum Jahre 2010 werden in Deutschland Abnahmen zwischen 7
und 15 pg/m’, oder 30% bis 50%, berechnet.

Die berechneten Anderungen des 99.79-Perzentils der NO,-Stundenwerte bis zum Jahre 2005
reichen in Deutschland bis zu 20 pg/m’ oder 25% (Abbildung 109). Im Jahre 2010 sind nach den
Rechnungen Abnahmen bis in den Bereich von 40 pg/m® oder 50% erreichbar (Abbildung 110).

Besonders starke absolute Abnahmen werden naturgemal in den Ballungsgebieten berechnet.
Die Verteilung der relativen Abnahmen ist aber flacher, was auf einen quasi-linearen Zusam-
menhang zwischen relativer Emissions- und relativer Konzentrationsdnderung hinweist. In die-
sem Zusammenhang muss noch betont werden, dass die Emissionsdnderungen zwar landerweise
vorgenommen wurden, innerhalb eines Landes aber tiberall die gleiche relative Emissionsminde-
rung angesetzt werden muss, da rdumliche aufgeldste Information iiber Emissionsénderungen
unterhalb der Landerebene fiir Europa nicht vorliegt.
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Abbildung 102:

Berechnete tigliche NO,-Mittelwerte an der Station Waldhof fiir 1999,

2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der NO,-Mittelwerte (Mitte). Anderung der tiglichen
NO,-Mittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle Angaben

in pg/m’.
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Deuselbach : 24 h Mean NO2 JAN-DEC 1999
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Abbildung 103: Berechnete tagliche NO,-Mittelwerte an der Station Deuselbach fiir 1999,
2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der NO,-Mittelwerte (Mitte). Anderung der téglichen

NO,-Mittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle Angaben
. 3
in pg/m’.
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Berlin-Nansenstr. : 24 h Mean NO2 JAN-DEC 1999
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Abbildung 104:

Berechnete tdgliche NO,-Mittelwerte an der Station Berlin-Nansenstrafle

fiir 1999, 2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der NO,-Mittelwerte (Mitte). Anderung der

taglichen NO,-Mittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle
Angaben in pg/m’.
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RCG: NOZ Annual Mean in micregr/3, 1999
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Abbildung 105: Berechnete NO,-Jahresmittelwerte in pg/m’, Basislauf 1999

RCG: NO2 98.79-Percentile in micregr/m3, 1999
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Abbildung 106: Berechnete 99.79-Perzentile der NO,-Stundenwerte in pg/m”’, Basislauf
1999.
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RCG: Delta NOZ in mieregr/m3, Annual Mean 2005 - 1999
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RCG: Delta NO2 in %, Annual Mean 2005 - 1989
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Abbildung 107: Berechnete Anderung der NO,-Jahresmittelkonzentration in pg/m’ (oben)
und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Bezugsjahr 1999
(Abbildung 105).
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RCG: Delta NOZ in microgr/m3, Annual Mean 2010 - 1984
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Abbildung 108: Berechnete Anderung der NO,-Jahresmittelkonzentration in pg/m’ (oben)
und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Bezugsjahr 1999
(Abbildung 105).
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RCG: Delta NO2 in micregr/m3, 89.79-Percentile, 2005 — 194999
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RCG: Delta NOZ in &, 29.79—Percentile, 2005 - 1999
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Abbildung 109: Berechnete Anderung des 99.79-Perzentils der NO,-Stundenwerte in
ug/m3 (oben) und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Be-
zugsjahr 1999 (Abbildung 106).
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RCG: Delta NOZ in micreqr/m3, 98.79—-Percentile, 2010 - 1994
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Abbildung 110:

2003—02—-23—12:47

Berechnete Anderung des 99.79-Perzentils der NO,-Stundenwerte in

ng/m’ (oben) und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Be-
zugsjahr 1999 (Abbildung 106).
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5.4. Szenario 2005 und 2010: PM10

Fiir PM10 sind in der entsprechenden EU-Tochterrichtlinie (EU, 1999) fiir die Stufe 1 folgende
Grenzwerte und Toleranzmargen definiert:

Schutz Mittelungs- Grenzwert Toleranz- | Zeitpunkt, bis
zeitraum marge zu dem der
Grenzwert
einzuhalten ist
Menschliche | 24 Stunden | 50 pg/m’; zulds- | 25 pg/m’ | 1. Januar 2005
Gesundheit sige Zahl der
Uberschreitun-
gen im Kalen-
derjahr: 35
Menschliche | Kalenderjahr 40 pg/m’ 8 ng/m’ 1. Januar 2005
Gesundheit

Die Auswertung orientiert sich wieder an diesen GroBen. Die fiir Deutschland betrachtete PM10-
Emissionsidnderung ist:

Deutschland 2005 2010, CLE
Anderung bezogen auf 1995
PM2.5 -22% -44%
PM10 - PM2.5 -23% -47%

Abbildung 111 bis Abbildung 113 zeigen die berechneten tdglichen PM10-Tagesmittelwerte fiir
den Basislauf 1999 und die Szenarien 2005 und 2010 an den Stationen Waldhof, Deuselbach und
Berlin-Nansenstrafle. In Waldhof sinken die berechneten PM10-Tagesmittel in den oberen 5%
der Summenhiufigkeitsverteilung nach den Berechnungen bis 2005 um circa 5 pg/ m’ ab, was
einer relativen Verminderung von 12 bis 13% entspicht. Fiir das Szenario 2010 ergeben sich in
diesem Bereich Abnahmen von circa 10 pg/ m® oder etwa 27% bezogen auf den Basilauf 1999.
In Deuselbach werden dhnliche Abnahmen berechnet. An der Berliner Nansenstraf3e sind die
erzielbaren relativen Abnahmen etwas geringer als in Waldhof oder Deuselbach. Die maximal
berechneten PM10-Tagesmittelwerte nehmen iibereinstimmend an den Stationen um 5 bis 7
ng/m’ (2005), bzw. 15 pg/m® (2010) ab. Im Jahresmittel sind an diesen Stationen bis 2005 rela-
tive Abnahmen der PM10-Konzentration um circa 12%, bis 2010 um circa 25% zu erwarten
(Tabelle 24).

PM10-Jahresmittelwert | Basislauf 1999 | Szenario 2005 | Szenario 2010
Waldhof 178 ug/m* | 15,7 pg/m’ | 13,4 pg/ m’
- 12% -25%
Deuselbach 19,6 pg/ m’ 17,2 pg/ m 14,6 ug/ m°
- 12% -26%
Berlin-Nansenstr. 22,0 pg/ m’ 19,5 pg/ m’ 16,9 pg/ m’
-11% -23%

Tabelle 24:

Berechnete PM10-Jahresmittelwerte fiir den Basislauf 1999 und die Szenarien

2005 und 2010. Stationen Waldhof, Deuselbach und Berlin-Nansenstral3e.
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Die Abbildung 114 zeigt die berechneten PM10-Jahresmittelwerte fiir den Basislauf 1999. Die
Skalierung der Abbildung ist so gewéhlt, dass die in der Tochterrichtlinie zu PM10 definierten
Konzentrationsgrenzen fiir untere Beurteilungsschwelle, Stufe 2, (10 pg/m’), obere Beurtei-
lungsschwelle, Stufe 2, (14 pg/m’), Grenzwert, Stufe 2, (20 pg/m’), Grenzwert, Stufe 1, (40
ng/m’) und Grenzwert+Toleranzmarge (48 pg/m’) erkennbar sind. Der Grenzwert, Stufe 1, wird
in allen groBen Ballungsgebieten Europa tiberschritten. In Deutschland kommt es nach den Be-
rechnungen nur in Teilbereichen des Ruhrgebiets zu Grenzwertiiberschreitungen der Stufe 1. In
der Realitit wurden im Jahre 1999 PM10-Jahresmittelwerte iiber 40 ug/m3 auBler an drei Statio-
nen im Ruhrgebiet (Gelsenkirchen, Meiderich, Essen) noch in den Stidten Augsburg, Miinchen,
Chemnitz, Poessneck und Erfurt gemessen (Stern und Flemming, 2001). Diese lokal hohen Kon-
zentrationen werden wie schon die hohen gemessenen NO;»-Konzentrationen in der grofraumi-
gen Modellskala nicht erfasst. Der Grenzwert der Stufe 2, 20 pg/m’, kann fiir die Emissionssitu-
ation 1999 in weiten Teilen Deutschlands und Europas nicht eingehalten werden.

Die Abbildung 115 zeigt die fiir das Basisjahr 1999 berechnete Verteilung des 90.41-Perzentils
der PM10-Tagesmittelwerte. Dieses Perzentil beschreibt den 36-hochsten Tagesmittelwert der
Summenhéufigkeitsverteilung und gibt damit die Konzentrationsgrenze an, die mehr als 35 mal
{iberschritten wird (Stufe 1). Der Grenzwert fiir diese GroBe betrigt 50 pg/m’. In vielen Bal-
lungsgebieten Europas werden an mehr als 35 Tage PM10-Tagesmittel groBer 50 pg/m’ be-
rechnet.

Die Anderungen der PM10-Jahresmittelwerte fiir die Emissionsentwicklung 2005 zeigt die
Abbildung 116. Nach den Berechnungen ist fiir Deutschland bis zum Jahre 2005 mit einer Ab-
nahme der PM10-Jahresmittelwerte in den lindlichen Regionen zwischen 2 und 3 pg/m’, in den
Ballungsgebieten bis zu 5 pg/m’, oder bezogen auf 1999 um 10% bis 15% zu rechnen. In Ost-
europa werden aufgrund der prognostizierten Emissionszunahmen Konzentrationszunahmen
berechnet. Fiir das Emissionsszenario 2010 ergeben sich in Deutschland Abnahmen zwischen 4
pg/m’ in den lindlichen Gebieten und 12 pg/m’ in den Stadtgebieten, was relativen Abnahmen
zwischen 20% und 30% entspricht (Abbildung 117). Bezogen auf die Emissionsdnderungen des
anthropogen emittierten Feinstaubs sind die PM10-Konzentrationsabnahmen unterproportional,
da PM10 aufBerhalb der Ballungsgebiete circa zur Hélfte aus in der Atmosphére gebildeten Se-
kundéraerosolen besteht (siche Abbildung 80 und Abbildung 81). Die Konzentration dieser
Aerosole dndert sich zwar mit einer Anderung der Konzentrationen der Vorliuferstoffe HNO3,
SO, und NH3, aber nicht durch eine Anderung der Emission der Priméranteile des PM10. In den
Ballungsgebieten iiberwiegt der Anteil des primér emittierten PM 10 und demzufolge sind die
dort erreichbaren Abnahmen des gesamten PM10 infolge der Minderung der Primdremissionen
auch grofBer als in den Landgebieten.

Die berechneten Anderungen des 90.41-Perzentils der PM10-Tagesmittelwerte bis zum Jahre
2005 reichen in Deutschland von circa 3 pg/m’ in den Landgebieten bis zu 10 pg/m’ in den Ge-
bieten mit hoherer Emissionsdichte. Dies entspricht relativen Abnahmen von 8% bis 16%
(Abbildung 118). Im Jahre 2010 sind nach den Rechnungen in Deutschland Abnahmen in den
Bereichen 5 bis 20 ug/m3 oder 20% bis 30% erreichbar (Abbildung 119). Der erlaubte Anzahl
von 35 Uberschreitungen eines PM10-Tagesmittelwerts von 50 pg/m’ kann nach den Rech-
nungen bis zum Jahre 2005 zumindestens in den Gebieten mit hoher Emissionsdichte also nicht
eingehalten werden. Dies zeigt die Abbildung 120 noch einmal im Deutschlandausschnitt.



152

FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252

Waldhof : 24 h Mean PM10 JAN-DEC 1999
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Abbildung 111:

Berechnete tagliche PM10-Mittelwerte an der Station Waldhof fiir 1999,

2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der PM10-Mittelwerte (Mitte). Anderung der tigli-

chen PM10-Mittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten). Alle
Angaben in pg/m’.
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Deuselbach : 24 h Mean PM10 JAN-DEC 1999
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Abbildung 112: Berechnete tigliche PM10-Mittelwerte an der Station Deuselbach fiir
1999, 2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der PM10-Mittelwerte (Mitte). Anderung der

taglichen PM10-Mittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten).
Alle Angaben in pg/m’.
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Berlin-Nansenstr. : 24 h Mean PM10 JAN-DEC 1999
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Abbildung 113: Berechnete tagliche PM10-Mittelwerte an der Station Berlin-Nansenstra3e

fiir 1999, 2005 und 2010 (oben). Summenhiufigkeit der PM10-Mittelwerte (Mitte). Anderung

der tiglichen PM10-Mittelwerte 1999 als Folge der Emissionsminderung 2005 und 2010 (unten).
Alle Angaben in pg/m’.
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RCG: PM1Q Annual Mean in microqr/m3, 1899
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Abbildung 114: Berechnete PM10-Jahresmittelwerte in pg/m’, Basislauf 1999
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Abbildung 115: Berechnete 90.14-Perzentile der PM10-Tagesmittelwerte in pg/m’, Basis-
lauf 1999.
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RCG: Delta PM1Q in micreqr/m3, Anual Mean, 2005-1999
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Abbildung 116: Berechnete Anderung der PM10-Jahresmittelkonzentration in pg/m’

(oben) und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Bezugsjahr
1999 (Abbildung 114).



FUB Abschlussbericht FE-Vorhaben 298 41 252 157

RCG:Delta PM14 in microgr/m3, Annual Mean, 2010-1999
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Abbildung 117: Berechnete Anderung der PM10-Jahresmittelkonzentration in pg/m’

(oben) und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Bezugsjahr
1999 (Abbildung 114).
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Abbildung 118: Berechnete Anderung des 90.41-Perzentils der PM10-Tagesmittelwerte in
ug/m3 (oben) und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2005. Be-
zugsjahr 1999 (Abbildung 115).
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RCG:Delta PN1Q in mncrogr/m.’j Q0.41 -Percentile, 2010—1999
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Abbildung 119: Berechnete Anderung des 90.41-Perzentils der PM10-Tagesmittelwerte in
ug/m3 (oben) und % (unten) als Folge der europaweiten Emissionsentwicklung bis 2010. Be-
zugsjahr 1999 (Abbildung 115).
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RCG:PN1Q 20.14—Perc. microgr/m3, 1999
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Abbildung 120: Berechnete 90.14-Perzentile der PM10-Tagesmittelwerte in pg/m’, Basis-
lauf 1999 (oben) und Jahr 2005 (unten). Deutschlandausschnitt.
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6. Klimatische Auswertung von modellierten und beobachteten Zeitreihen

Die klimatische Auswertung von modellierten und beobachteten Zeitreihen und die daraus ab-
geleitete objektive Klassifikation der Immissionsregime an Messorten, die bereits in Kap. 4.5
verwendet wurde, wird im Detail in Flemming (2003a) beschrieben. In diesem Kapitel wird eine
Zusammenfassung dieser Arbeiten gegeben.

Die bodennahe Messung der Immission ist die wichtigste Informationsquelle fiir die Beurteilung
der Luftgiite. Daneben steht die Ausbreitungsrechnung, die die Felder der Immission aufgrund
der zugrunde liegenden GesetzméBigkeiten unter Verwendung von Emissionsdaten und meteo-
rologischen Daten modelliert. Die Modellierung liefert im Gegensatz zur Beobachtung kontinu-
ierliche Felder, so dass auch Informationen an den Orten ohne Beobachtung bereitgestellt wer-
den konnen. Zur Evaluierung der Modellrechnungen und fiir die Anwendung von Techniken der
Datenassimilation werden aber gemessene Informationen benétigt.

Der Gegenstand der klimatischen Auswertung sind die deutschlandweiten Felder der bodenna-
hen Spurenstoffimmission von Ozon, NO,, NO, SO, und Feinstaub (PM10, abgeleitet aus TSP).
Die gemessenen Immissionswerte stammen aus den operationellen Luftgiitemessnetzen der Bun-
deslander und des UBA, die berechneten Immissionswerte wurden mit dem Eulerschen Chemie-
Transport-Modell REM/CALGRID in einer Auflésung von 0.5° Lange und 0.25° Breite erstellt.
Das Modell wurde dazu auf den gesamten untersuchten Zeitraum 1995 bis 2001 angewandt.

Es wurde bereits im Kap. 4 gezeigt, dass die Auswahl von Stationen zur Modellevaluierung
skalengerecht erfolgen muss. Dazu wird eine objektive Klassifikation des stoffspezifischen Im-
missionsregimes der Beobachtungsdaten bendtigt, die im Rahmen dieses Vorhabens entwickelt
wurde. Die dabei bestimmten Klassifikationskriterien wurden auch auf die modellierten Zeitrei-
hen angewendet, so dass auch die Regime der Modellergebnisse angegeben werden konnen.

Die Regimeklassifikation ist die Basis fiir eine regimespezifische Klimatologie von Beobachtung
und Modellrechnung sowie fiir die rdumlichen Interpolation (Analyse) bzw. der Datenassimila-
tion. Die Regimeklassifikation ist fiir die Analyse von groBer Bedeutung, da mit ihr die unter-
schiedliche raumliche Représentativitit der Immissionsmessungen erfassbar wird.

Die Klassifikation erfolgt separat fiir jede Spezies mit einem hierarchischen Clusterverfahren auf
Basis der klimatologischen Parameter der Jahreszeitreihen. Durch Tests der linearen Unabhén-
gigkeit und der Stabilitdt des Clusterergebnisses werden die Parameter fiir die Clusterung aus-
gewdhlt und skaliert. Die Klassifikation beruht fiir alle Spezies auf einem MaB fiir die mittlere
Belastung und einem fiir die Auspragung des Tagesganges (normierte Tagesschwankung). Fiir
NO, NO,, SO, und PM10 spielt der Tagesgang eine untergeordnete Rolle, fiir Ozon ist er jedoch
fiir eine stabile Klassifikation von Bedeutung. Auf Basis der gebildeten Cluster konnen auch
Immissionszeitreihen aus anderen Landern und von Modellrechnungen klassifiziert werden.

Fiir Ozon unterscheidet die Klassifikation die Regimes:

B = Berg

R =Land

Ul = Vorstadt

U2 = Stadt

U3 = belastete Stadt

S = Strasse

Fiir NOy werden mit Ausnahme der Bergstationen die gleichen Regimetypen und zusétzlich das
Regime ,,Strafle extrem® ermittelt. Die SO,- und PM10-Immission wird in fiinf Regimes mit
zunehmender Belastung eingeteilt.

Der Vergleich des Clusterergebnisses fiir Ozon mit der UBA-Klassifikation nach Enke et al.
(1998) ergibt eine gute Ubereinstimmung und zusitzlich eine feinere Unterteilung der groBen
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Gruppe der urbanen Stationen nach der UBA-Klassifikation. Der Vergleich der neuen Klassifi-
kationen fiir Ozon, NO und NO, bestitigt die Plausibilitit der gewonnenen Regimes. Die
Ozonregimes sind jedoch nur wenig geeignet, die PM10- und SO,-Regimes und hohe NO-
Belastungen differenziert zu beschreiben.

Bei dem Vergleich der Regimes fiir unterschiedliche Spezies konnten bundesldanderspezifische
Besonderheiten ermittelt werden. So weisen viele NO-Messungen in Nordrhein/Westfalen zu
geringe Werte im Verhiltnis zur hohen NO;- und geringen Ozonimmission auf. In Baden-Wiirt-
temberg und einigen ostdeutschen Landern finden sich relativ zu hohe Ozonimmissionen bei
hoher NOy-Immission. In Baden-Wiirttemberg ist das Niveau der PM10-Belastung bei erhohten
NO,-Immissionen hiufig geringer als in anderen Bundeslédndern.

Die Klassifikationen der Beobachtungen wurden auf die grofrdumigen Modellrechnungen iiber-
tragen, so dass jede modellierte Jahreszeitreihe einem Regime zugeordnet werden kann. Fiir eine
Modellevaluierung ist die Kenntnis solcher Regimes unerlésslich aufgrund der unterschiedlichen
Skalen von Beobachtung und Modell und der {iberproportional hohen Anzahl von Beobachtun-
gen in stidtischen und verkehrsnahen Bereichen. Beim Ozon zeigt sich, dass die hier durchge-
fiihrte groBraumige Modellrechnung im Vergleich zur Messung eine zu starke Gewichtung des
urbanen Regimes liefert. Eine mogliche Ursache der zu urbanen Charakteristik der Modellrech-
nung mag die sofortige Verteilung der NO-Emissionen iiber das gesamte Volumen einer Gitter-
box sein, was zu einer groBflichigen Uberschitzung des Titrationseffekts in Gebieten mit er-
hohter Emissionsdichte fiihren kann (z.B. dem Ruhrgebiet). Dieser Punkt wurde bereits in Kap. 4
angesprochen. Es sei angemerkt, dass die quantitativen Auswirkungen dieses Effekts eine Funk-
tion der Modellauflosung sind. Damit kann nicht ausgeschlossen werden, dass eine feinere Mo-
dellauflosung zu einer Verschiebung der Besetzung der Regimeklassen fiihrt.

Weiterhin wurden die Unterschiede und Ubereinstimmungen der regimeorientierten Klimatolo-
gie von Beobachtungen und Modelldaten hinsichtlich der mittleren Belastung, der chemischen
Kopplung und der Periodizitit im Tages-, Wochen-, und Jahresgang sowie der interannuellen
Variabilitit untersucht: Die Modellergebnisse und die Beobachtungen stimmen in ihrer zeitli-
chen Variabilitét gut iberein. Das Modell {iberschétzt etwas den Tagesgang und Jahresgang und
unterschitzt den Wochengang. Die Uberschitzung des Tagesgangs, die wahrscheinlich auf die
durch die meteorologische Datenbasis vorgegebenen Stabilitétsverhdltnisse zuriick zu fithren ist,
wurde bereits in Kap. 4 angesprochen.

Auf die interannuale Variabilitét soll an dieser Stelle etwas niher eingegangen werden. In den
Modellrechnungen wird eine interannuale Variabilitit durch die Variation der meteorologischen
und emissionsseitigen Daten hervorgerufen. Die meteorologischen Daten beruhen dabei auf den
aktuellen Messungen. Die Variation der Emission erfolgt dagegen mit Hilfe geschitzter Fakto-
ren, mit denen die Basisemissionen 1995 an das zu modellierende Jahr angepasst werden. Diese
Methodik ist naturgeméf mit groen Unsicherheiten behaftet. Ein Vergleich der gemessenen mit
der berechneten interannuellen Variabilitit kann daher eine Einschétzung liefern, wie weit das
Modell imstande ist, die gemessene Variabilitit zu simulieren.

Die mittleren gemessenen Ozonimmissionen zeigten von 1996 bis 1998 einen Anstieg, der sich
in den darauf folgenden Jahren nicht fortsetzte (Abbildung 121). Bei den Berg- und Kiisten-
stationen findet der Anstieg ein Jahr friiher statt. Die modellierten Regimes besitzen eine gerin-
gere Variabilitit als die gemessenen. Hier ist nur das Jahr 1996 mit etwas niedrigeren mittleren
Werten in den urbanen Regimes auffillig. Im Gegensatz dazu sind die modellierten mittleren
Verhiéltnisse fiir die 1dndlichen und Berg-Stationen im Jahr 1996 und 1999 etwas hoher als in den
anderen Jahren.

Fiir NO und NO, weisen die Beobachtungen in allen Regimes eine leichte Abnahme der mittle-
ren Belastung ab dem Jahr 1998 auf. Die modellierten Zeitreihen zeigen eine vergleichbare Ten-
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denz (Abbildung 122 und Abbildung 123). Die mittlere beobachtete PM10-° und SO,-Belastung
reduziert sich von 1995 bis 2001 in allen Regimes deutlich (Abbildung 124 und Abbildung 125).
Auch die modellierten Zeitreihen geben diesen Trend wieder. Er ist jedoch fiir PM 10 deutlich
schwicher ausgeprigt; hier zeigt das Jahr 1996 die hochste Belastung. Hier muss angemerkt
werden, dass sowohl die PM10-Emissionsdatenbasis 1995 als auch die PM10-Fortschreibungs-
faktoren mit groeren Unsicherheiten versehen sind als die der anderen Schadstoffe. Die gene-
relle Unterschidtzung des gemessenen PM 10 wird ebenfalls deutlich. Die beobachtete Abnahme
der PM10-Immissionen im Verlauf der Jahre 1995-2001 wird vom Modell zwar unterschétzt,
deutet sich aber trotzdem an. Der Trend der SO,-Immission wird dagegen gut beschrieben. Zu
weiteren Details sei auf Flemming (2003a) verwiesen.

In den weiteren geplanten Anwendungen des Modells sollen die gemessenen und berechneten
Trends zur Uberpriifung der zeitlichen Emissionsskalierungsfaktoren herangezogen werden.
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Abbildung 121: Interannuale Variation von Ozon (Median) fiir die Beobachtung (links)

und die Modellrechnung (rechts) in den Regimes B, R, U1, U2, U3 und S.

%Die Frage inwiefern der Trend von PM10 durch Artefakte der TSP-PM10 Umrechnung modifiziert ist, kann hier
nicht beantwortet werden.
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Abbildung 122: Interannuale Variation von NO, (Median) fiir die Beobachtung (links) und
die Modellrechnung (rechts) in den Regimes.
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7. Zusammenfassung

7.1. Uberblick

Hauptziel des Vorhabens war die Entwicklung eines chemischen Transportmodells, das zur Be-
rechnung der langfristigen Schadstoffbelastungen in der europaweiten, der nationalen sowie der
regionalen Skala (Ballungsgebiet) geeignet ist. Dieses Modell, genannt REM/CALGRID, soll
gleichzeitig den in der EU-Rahmenrichtlinie {iber die Beurteilung und die Kontrolle der
Luftqualitidt (EU, Amtsblatt der Europdischen Gemeinschaften, 1996) sowie deren
Tochterrichtlinien (EU, 1999, 2000, 2002) definierten Anforderungen an die Ausbreitungs-
rechnung geniigen.

Das neue Modell entstand aus der Verschmelzung des urspriinglich fiir die groBBraumige Skala
entwickelten REM3 und des fiir die urbane Skala entwickelten CALGRID-Modells. Beide Mo-
delle wurden bereits im Rahmen des Aktionsprogramms und MafBnahmenplans Ozon (AMPO)
fiir episodenbezogene Szenariorechnungen eingesetzt (Motz et al., 1997). Alle wissenschaftli-
chen Module wurden iiberarbeitet und auf den Stand des Wissens gebracht. Die Parametrisierun-
gen der physikalisch/chemischen Prozesse erfolgte mit Modellierungsansitzen mittlerer Kom-
plexitét, um die auf Langfristberechnungen abzielende Anwendung des Modells gewéhrleisten
zu konnen.

Die wesentlichsten Bestandteile des REM/CALGRID-Modellsystems sind:

e Dynamisches oder festes vertikales Koordinatensystem mit einer beliebigen Anzahl von
Modellschichten. In der Horizontalen Wahl zwischen einem geographischen oder einem
rechtwinkligen Koordinatensystem,

¢ Ein neues, absolut massenerhaltendes ,,operator-splitting““-Verfahrens,

e Ein sehr genauer und trotzdem nicht-rechenintensiver neuer Algorithmus fiir die
Horizontaladvektion,

e Uberarbeitete Module fiir die trockene und nasse Deposition,

e Die neuesten Versionen der chemischen Module CBM4 und SAPRC93,

e Behandlung der PM10- und PM2.5-Problematik ,

e Ein Aerosol-Modul zur Bestimmung der sekundiren anorganischen Aerosole,

e Module zur Bestimmung der biogenen Emissionen auf der Basis von Biomassen,

¢ Emissionsmanagementsystem zum einfachen Umsetzen von Emissionsszenarien in die
Emissionsdatenbasis,

e Auswerte-Module zur Berechnung der in den EU-Richtlinien zur Luftqualitét
festgeschriebenen Beurteilungsgrdofen.

Weiterhin wurden in dem Vorhaben europaweite Datenbasen in einer Auflosung von 0.25°
Breite und 0.5° Lénge erstellt. Es handelt sich dabei um:

e Jahresemissionen von NOy, NMVOC, CO, CHy, SOy, NH;, PM10 und PM 2.5 unterteilt
nach Verursachergruppen sowie Punkt- und Flachenquellen basierend auf CORINAIR-
und EMEP-Informationen mit dem Stand 1995,

e Faktoren zur jahrlichen Fortschreibung der Basisemissionen 1995,
e Verursachergruppenspezifische Kohlenwasserstoffprofile,

e Verursachergruppenspezifische Monats-, Tages- und Stundenfaktoren zur Berechnung
zeitspezifischer stiindlicher Emissionen,
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e Emissionsszenarien fiir die Jahre 2005 und 2010 basierend auf IIASA-Informationen,

e Landnutzungsdatenbasis abgeleitet aus Satelliteninformationen.
Die erste Evaluierung des Modells REM/CALGRID erfolgte fiir die groBrdumige Skala durch:

¢ Anwendung des neuen REM/CALGRID-Systems auf die Jahre 1995, 1997 und 1999 und
Vergleich mit Messungen,

e Teilnahme an den internationalen Modellvergleichen im Rahmen von GLOREAM
(Schwerpunkt sekundére anorganische Aerosole) und TOR (Schwerpunkt Ozon),

e Klimatische Auswertung von modellierten und beobachteten Zeitreihen fiir Ozon, NO,,
NO, SO, und PM10 in Deutschland fiir die Jahre 1995-2001.

Neben der Modellentwicklung und Modellanwendung wurden in dem Vorhaben auch Methoden
untersucht, die eine Datenassimilation zur Integration von Messdaten in berechnete Konzentra-
tionsfelder mit unterschiedlicher Komplexitit ermoglichen sollen (Flemming 2003b). Ziel dieser
Datenassimilation ist die Entwicklung, Anwendung und der Vergleich von Verfahren zur statis-
tischen Analyse von bodennahen berechneten und gemessenen Immissionsfeldern. Zur Einar-
beitung gemessener hoher Konzentrationen in berechnete Felder wurden Methoden entwickelt,
die auf der Theorie der Optimalen Interpolation (OI) beruhen. Damit sollen Felder von stiindli-
chen Werten von Ozon, NO,, NO, SO, und PM10 fiir Deutschland bzw. Mitteleuropa erzeugt
werden, die zur Beurteilung der Luftqualitdt nach der EU-Richtlinie 96/62/EG und deren
Tochterrichtlinien verwendet werden konnen. Eine erste Anwendung zur Einschitzung der Luft-
qualitidt 1999 auf der Basis von Messungen und Modellrechnungen ist in Stern und Flemming
(2001) zu finden.

Weiterhin wurden die gemessenen und berechneten Immissionszeitreihen fiir die Jahre 1995-
2001 untersucht und nach Regimen klassifiziert. Die Klassifikation erfolgte separat fiir jede Spe-
zies mit einem hierarchischen Clusterverfahren auf Basis der klimatologischen Parameter der
Jahreszeitreihen. Die Klassifikation beruht fiir alle Spezies auf einem MaB fiir die mittlere Be-
lastung und einem fiir die Auspridgung des Tagesganges.

Die Anwendung des groBraumigen Modellsystems im Rahmen planerischer Fragestellungen
erfolgte fiir zwei Emissionsszenarien:

e FEmissionssituation 2005,

e FEmissionssituation 2010.

7.2. Modellevaluierung: Vergleich mit Messungen der Jahre 1995, 1997 und 1999

Die Modellevaluierung erfolgte durch Vergleich der Berechnungen mit Messungen an Stationen,
die in die drei Kategorien ,,Land®, ,,Stadt* und ,,verkehrsnah* eingeteilt sind. Es wurde gezeigt,
dass entsprechend der groffraumigen Skala der Modellanwendung nur die Stationen vom Typ
»Land“ zur Evaluierung verwendet werden kdnnen, da der Représentativitdtsbereich der Statio-
nen ,,Stadt* nur bedingt und der der verkehrsnahen Stationen auf keinen Fall der Skala des Mo-
dells entspricht. Der in den Jahren 1995, 1997 und 1999 beobachtete Verlauf der tidglichen Ma-
ximalwerte, Mittelwerte und hochste gleitende 8-Stundenmittelwerte fiir Ozon wird vom Modell
an den zur Evaluierung geeigneten Stationen im Allgemeinen gut nachvollzogen mit einer Ten-
denz zur Unterschidtzung der beobachteten Ozonkonzentrationen im Winter und einer leichten
Uberschiitzung im Sommer.
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Auch bei den NO,-Tagesmittelwerten wird der gemessene Jahresverlauf an den Landstationen
mit hohen Werten im Winter und niedrigeren Werten im Sommer vom Modell gut wiedergege-
ben.

Das gemessene PM10-Grundniveau wird vom Modell an den léndlichen Stationen reproduziert.
PM10-Konzentrationsmessungen sind oft gekennzeichnet durch zeitlich und rdumlich begrenzte
Konzentrationsanstiege ausgehend von einem niedrigen Niveau auf hohe Spitzenwerte gefolgt
von einem steilen Konzentrationsabfall zuriick auf ein niedrigeres Niveau. Solch ein Konzen-
trationsverlauf ist ein Hinweis auf einen geringen Représentativititsbereich der Messung, der in
der hier verwendeten Modellskala nicht aufgelost werden kann. Verursacht werden solche
Spitzen wahrscheinlich durch Prozesse und Emissionen, die zudem gegenwirtig noch nicht
erfasst sind. Einer dieser Prozesse konnte die Aufwirbelung von Staub durch den Wind sein. In
stadtischen Gebieten wird Staubaufwirbelung hauptsédchlich durch den Stralenverkehr und
Bautéatigkeit verursacht. Auch diese zum Teil zeitabhdngigen Quellen werden in den
Modellrechnungen wegen der fehlenden Datengrundlage zurzeit noch nicht beriicksichtigt.

PM10 wird im Winter zum Teil iiberschitzt, im Sommer generell unterschitzt. Die Uberschiit-
zung im Winter, die zum Teil auch beim NO; festzustellen ist, und auch die Unterschitzung des
Ozons in dieser Jahreszeit sind moglicherweise auf zu geringen winterlichen Vertikalaustausch
zuriickzufiihren. Auch die leichte Uberschitzung der Ozonwerte und die Unterschitzung der
PM10-Werte im Sommer kdonnen mit dem vertikalen Austausch zusammenhéngen, der in diesem
Fall zu hoch wire. Dieses mogliche Problem der meteorologischen Datenbasis muss in zukiinfti-
gen Anwendungen ndher untersucht werden. Bei der sommerlichen PM10-Unterschitzung muss
auch berticksichtigt werden, dass in der gegenwirtigen Modellversion keine organischen Aero-
sole betrachtet werden, die vor allem im Sommer einen nicht zu vernachlidssigenden Beitrag zur
Aerosolbelastung liefern konnen. Auflerdem kann man davon ausgehen, dass die von den meteo-
rologischen Bedingungen und vom Bodentyp und Bodenzustand abhingige Staubaufwirbelung
im Sommer infolge der turbulenteren und trockeneren Bedingungen eine gro3ere Rolle spielt als
im Winter. Es sei angemerkt, dass auch in den PM10-Ausbreitungsrechnungen mit dem EU-
RAD-Modell fiir Nordrhein-Westfalen (Friese et al., 2002) die gemessenen Sommerkonzentrati-
onen unterschitzt werden.

In den EU-Tochterrichtlinien werden fiir die Modellrechnung Datenqualititsziele festgelegt, die
iiber folgende Unsicherheitsbereiche definiert sind:

e Stundenmittelwerte: 50 bis 60%
e Tagesmittelwerte: 50% (fiir PM 10 noch nicht festgelegt)
e Jahresmittelwerte: 30% (fiir PM10 50%)

Die Unsicherheit von Modellrechungen ist definiert als die grofte Abweichung zwischen den
gemessenen und den berechneten Konzentrationswerten wahrend der fiir die Berechnung des
jeweiligen Schwellenwerts festgelegten Zeitspanne, ohne dass die zeitliche Abfolge der Ereig-
nisse berticksichtigt wird. Ndhere Ausfithrungen werden nicht gemacht, insbesondere gibt es
keine Kriterien zur Auswahl der Stationen, die zur Bestimmung der Qualitétssicherung herange-
zogen werden sollen. Es bleibt auch offen, ob alle Messwerte, also auch die sehr niedrigen, in die
Berechnung der relativen Abweichungen einbezogen werden miissen.

Da aus den Tochterrichtlinien nicht eindeutig abgeleitet werden kann, wie die Nichtberiicksich-
tigung der zeitlichen Abfolge der Ereignisse in der Praxis umgesetzt werden soll, wurden in die-
sem Bericht vorerst nur Unsicherheitsbereiche fiir die Modellergebnisse unter Beriicksichtigung
der zeitlichen Abfolge erstellt. Die Tabelle 25 zeigt dazu die Zusammenfassung dieser
Auswertung fiir die Tagesmittelwerte an den Stationen des Typs ,,Land* fiir die drei betrachteten
Jahre. Bei keinem Stoff liegen alle berechneten Tageswerte innerhalb des vorgegebenen
Unsicherheitsbereichs von 50%. Allerdings kann davon ausgegangen werden, dass die
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Ubereinstimmung zwischen Messung und Rechnung ansteigt, falls die zeitliche Abfolge von
Messung und Rechnung nicht mehr berticksichtigt wird oder wenn man die sehr niedrigen
gemessenen Tageswerte, bei denen auch eine geringe absolute Abweichung zwischen Messwert
und Rechenwert zu einem grof3en relativen Fehler fiihrt, nicht in der Auswertung mitfiihrt. Es
wird auch deutlich, dass die Bewertung der Modellgiite von der Auswahl der Stationen abhéngt,
die fiir den Vergleich herangezogen werden: Die Modellgiite steigt fiir Ozon, wenn man die
Stationsauswahl mit Hilfe des in diesem Vorhaben entwickelten objektiven Klassifizierungs-
schemas vornimmt. Dieses Schema versucht, die unterschiedliche rdumliche Représentativitat
der Immissionsstandorte zu erfassen und ermdglicht damit, eine der Modellskala angemessene
Stationsauswahl zu treffen (Flemming, 2003a). Weitergehende Aussagen zur Qualitétssicherung
der Modellrechnung konnen erst gemacht werden, wenn Richtlinien vorliegen, in denen die Vor-
gehensweise zur Umsetzung der Qualititssicherung der Modellrechnung festgelegt ist.

Landliche
Stationen
Tageswerte 03-Max 03-M8M 03-Mean NO2-Mean | PM10-Mean
1995 86 83 77 53 56
1997 87 84 75 53 51
1999 alt 83 88 80 55 59
1999 neu 93 91 85 - -

Tabelle 25:  Anteil (in %) der berechneten Tageswerte, die innerhalb eines Bereiches von +/-
50% um die gemessenen Tageswerte der Stationen vom Typ ,,Land* liegen. Ozon: Maximum
(O3-Max), Tagesmittelwert (O3-Mean), hochster téglicher gleitender 8-Stundenmittelwert (O3-
M8M); NO, und PM10 Tagesmittelwerte. 1999 alt: Auswahl der ldndlichen Stationen nach der
alten UBA-Klassifizierung. 1999 neu: Auswahl der ldndlichen Stationen nach der neuen Cluster-
Klassifizierung (siche Kap.6). Alle Messwerte sind beriicksichtigt. Auswertung in zeitlicher Ab-
folge von Messung und Rechnung.

7.3. Modellevaluierung: Internationale Modellvergleiche im Rahmen von GLOREAM
und TOR

Die Evaluierung des Aerosolmoduls erfolgte im Rahmen des GLOREAM-Aerosol-Vergleichs
fiir das Sommerhalbjahr 1995. An diesem speziell auf die sekundiren anorganischen Aerosole
ausgerichteten Modellvergleich nahmen neben REM/CALGRID noch 6 weitere Eulersche Mo-
delle unterschiedlichster Komplexitit teil. Der Vergleich der berechneten Aerosolkomponenten
mit den entsprechenden Messungen des EMEP-Messnetzes zeigte, dass die Prognosequalitét des
REM/CALGRID vergleichbar mit der der anderen, zum Teil deutlich komplexeren Modelle ist.
Die Modellgiite wird damit nicht allein durch die Komplexitét der einzelnen Modellierungsan-
sdtze bestimmt. Entscheidend sind das Zusammenspiel aller Modellkomponenten und die Quali-
tit der Eingangsdaten.

Das REM/CALGRID-Modell wurde im Rahmen des Vorhabens auch fiir die TOR-Untersuchung
zu beobachteten und berechneten Ozontrends eingesetzt, in dem 10 groBraumige chemische
Transportmodelle auf das Jahr 1997 angewandt wurden. Wie schon im GLOREAM-Aerosol-
Vergleich benutzten alle Modelle ihre eigenen Datenbasen, d.h. es erfolgte keine Harmonisie-
rung der meteorologischen Daten oder der Emissionsdaten.
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Die berechneten taglichen Ozonmaxima der Sommermonate (Mai bis August) und die Ozon-
Tagesmittelwerte der Wintermonate (November bis Februar) wurden mit den entsprechenden
beobachteten Groflen an 40 Stationen des EMEP-Messnetzes verglichen. Die Prognoseféhig-
keiten des REM/CALGRID-Modells entsprechen auch beim Ozon und den Stickoxiden der der-
zeitig erreichbaren Modellqualitit. Insgesamt zeigte auch der TOR-Vergleich, dass ein Modell
mittlerer Komplexitit wie das REM/CALGRID in der Prognosegiite gleichwertig mit anderen,
zum Teil deutlich komplexeren Modellen, eingestuft werden kann.

7.4. Prognose der Luftqualitat 2005 und 2010 auf der Basis von Emissionsszenarien

Im Rahmen dieses Vorhabens wurden die Auswirkungen von zwei Emissionsszenarien auf die
Luftqualitét berechnet:

e Emissionsprognose 2005
e Emissionsprognose 2010, CLE-Szenario von ITASA

Das CLE-Szenario basiert auf der sog. ,,Current Legislation* und den NEC-Werten (,,National
Emission Ceilings®) der EU. Fiir das Jahr 2005 liegen keine konkreten Emissionsabschédtzungen
von IIASA vor. Nach Aussage von IIASA kann aber zwischen 1995 und 2010 von einer anni-
hernd linearen Emissionsentwicklung ausgegangen werden.

Als Basisjahr wurde das Jahr 1999 gewéhlt, da dieses Jahr auch das Ausgangsjahr fiir alle Mo-
dellrechnungen im Rahmen des City-Delta-Projekts ist’. Die Szenariorechnungen beruhen auf
den in Stern (2003) zusammengestellten europaweiten Emissionsdnderungen. Fiir Deutschland
ergeben sich basierend auf der IIASA-Information bezogen auf die Emissionen von 1995 fiir die
beiden berechneten Szenarien die in der folgenden Tabelle zusammengestellten Minderungs-
raten. Die europaweiten Anderungen pro Verursachergruppe und Land sind in Stern (2003) zu-
sammengestellt.

Deutschland 2005 2010, CLE

Anderung bezogen auf 1995
Stickoxide -23% -45%
Kohlenwasserstoffe -27% -59%
Schwefeldioxid -36% -72%
Ammoniak -8% -17%
PM2.5 -22% -44%
PM10 - PM2.5 -23% -47%

Zielwerte Ozon

In der EU-Ozontochterrichtlinie ist als Zielwert fiir den Schutz der menschlichen Gesundheit ein
Konzentrationswert von 120 pg/m’ fiir den hichsten tiglichen 8-Stundenmittelwert festgeschrie-
ben, der an nicht mehr als 25 Tagen iiberschritten werden darf. Im Basislauf 1999 werden die 25
erlaubten Tage mit Uberschreitungen in weiten Teilen des westlichen Europas iiberschritten. In
Deutschland werden insbesondere in der Siidhilfte viele Uberschreitungstage berechnet.

7 siehe http://rea.ei.jrc.it/netshare/thunis/citydelta/
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Die Anzahl der Tage mit Uberschreitungen des Zielwerts von 120 pg/m? fiir den hochsten tég-
lichen 8-Stunden-Ozonmittelwert nehmen im Szenario 2005 in Deutschland im Vergleich zum
Basisjahr 1999 zwar stark ab, vor allem im siiddeutschen Raum muss aber weiterhin noch mit
Uberschreitungen des Zielwerts an mehr als 25 Tagen im Jahr gerechnet werden. Auch im Jahre
2010 muss nach den Berechnungen davon ausgegangen werden, dass es in Deutschland immer
noch zu Uberschreitungen der 25-Tagemarke kommen wird, auch wenn diese Uberschreitungen
nur noch vereinzelt auftreten werden.

Als Zielwert fiir den Schutz der Vegetation ist in der EU-Ozontochterrichtlinie festgeschrieben,
dass der AOT40-Wert, berechnet von Mai bis Juli aus den 1-Stunden-Mittelwerten zwischen 8
und 20 Uhr MEZ, nicht héher als 18000 pg/m’ h sein darf. Dieser Grenzwert wird im Basislauf
1999 vor allem im siiddeutschen Raum iiberschritten.

Auch bei den AOT40-Werten fiir den Schutz der Vegetation gehen die Uberschreitungen des
Grenzwerts bis 2005 stark zuriick. Fiir die Emissionsbedingungen 2010 werden auf der Basis der
meteorologischen Bedingungen des Jahres 1999 kaum noch Uberschreitungen berechnet. Es
muss aber davon ausgegangen werden, dass es in bergigen Regionen weiterhin zu Uberschrei-
tungen kommen wird.

Die Ozon-Langfristzielwerte® fiir den Schutz der menschlichen Gesundheit und den Schutz der
Vegatation werden nach den Modellrechnungen bis zum Jahre 2010 auf keinen Fall erreicht
werden.

Informationswerte Ozon

Der AOT40-Informationswert fiir Wilder, 20000 pg/m’ h, wird nach den Berechnungen fiir 1999
nahezu iiberall in Deutschland iiberschritten. Dieser Wert wird auch im Jahre 2005 noch in gro-
Ben Teilen Deutschlands iiberschritten werden. Erst fiir 2010 kann man von einer deutlichen Ab-
nahme der Fliche mit Uberschreitungen ausgehen, wobei aber vor allem in Siiddeutschland
weiterhin mit Uberschreitungen des Werts von 20000 pg/m’ zu rechnen ist.

Die Ozonjahresmittelwerte werden nach den Berechnungen eher zu- als abnehmen, wobei die

Zunahmen hauptsédchlich auf Ozonzunahmen im Winterhalbjahr zuriick zu fithren sind. Damit

wird der zum Schutz von Werkstoffen definierte Informationswert von 40 pg/m’, der schon im
Basisjahr 1999 groBfldchig tiberschritten wird, auch weiterhin nicht einhaltbar sein.

Die Ozonspitzenwerte werden dagegen auch in Zukunft weiter abnehmen. Nach den Berechnun-
gen sind bis 2005 in Deutschland Abnahmen im Bereich von 5 bis 10 pg/m’ oder bis zu 10%, be-
zogen auf das Basisjahr 1999, zu erwarten. Bis zum Jahr 2010 kann man von Abnahmen zwi-
schen 20 und 40 pg/m’ oder 10 bis 20% ausgehen.

Immissionsgrenzwerte NO,

Der 1-Stunden-Grenzwert zum Schutz der menschlichen Gesundheit vor NO,-Einwirkungen
betrigt 200 pg/m’ bei 18 zugelassenen Uberschreitungen im Kalenderjahr. Der Immissions-
grenzwert fiir das Jahresmittel betrégt 40 pg/m”.

¥ Hochster 8-Stundenmittelwert wihrend eines Kalenderjahres, berechnet aus den stiindlich gleitenden 8-Std.-
Mittelwerten, darf 120 ug/m3 nicht Uiberschreiten. AOT40, berechnet aus den 1-Stundenwerten von Mai bis Juli, 8-
20 Uhr, darf 6000 pg/m® h nicht iiberschreiten.
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Nach den Berechnungen wird der Grenzwert im Jahre 1999 in Teilen des Ruhrgebiets iiber-
schritten. In der Realitdt wurden im Jahre 1999 Grenzwertliberschreitungen aber an einer Viel-
zahl von Stadtstationen gemessen, deren Représentativititsbereich von der Modellskala nicht
dargestellt werden kann. Da die berechneten absoluten NO,-Konzentrationsabnahmen als Folge
von Emissionsminderungen mit zunehmender Ausgangskonzentration ebenfalls annidhernd linear
zunehmen, konnen die vom Modell berechneten relativen Konzentrationsdnderungen in erster
Naherung auch auf Konzentrationsbereiche iibertragen werden, die von der Modellskala nicht
erfasst werden. Nach den Berechnungen ist fiir Deutschland bis zum Jahre 2005 mit einer Ab-
nahme der NO,-Jahresmittelwerte um 2 bis 7 pg/m”’, oder bezogen auf 1999 um 10% bis 25% zu
rechnen. Bis zum Jahre 2010 werden in Deutschland Abnahmen zwischen 7 und 15 pg/m’, oder
30% bis 50%, berechnet. Die hochsten gemessenen NO,-Jahresmittel 1999 {iberschritten an eini-
gen verkehrsnahen Stationen 60 pg/m’ (Stern und Flemming, 2001). Setzt man die mit dem Mo-
dell berechneten relativen Abnahmen an, so ist auch im Jahre 2005 noch mit Uberschreitungen
des Jahresgrenzwerts zu rechnen. Fiir 2010 kann aber davon ausgegangen werden, dass der
Grenzwert von 40 pg/m’ an der iiberwiegenden Zahl der Stationen eingehalten wird.

Nach den Berechnungen fiir 1999 wird der 1-Stundengrenzwert in Deutschland nicht {iberschrit-
ten. Aber auch hier gilt, dass die sogenannten ,,hot spots*, d.h. die Gebiete mit lokal hohen Kon-
zentrationen, in der hier verwendeten Modellskala nicht dargestellt werden konnen. Die Aus-
wertung der Messungen in Deutschland fiir 1999 zeigte aber, dass der 1-Stundengrenzwert von
200 pg/m’ nur an einer verkehrsnahen Station mehr als 18mal iiberschritten wird (Stern und
Flemming, 2001). Die berechneten Abnahmen des 99.79-Perzentils der NO,-Stundenwerte, das
die Konzentration angibt, die in der Summenhaufigkeitsverteilung mehr als 18 mal iiberschritten
wird, reichen fiir die Emissionsituation 2005 in Deutschland bis zu 25%. Im Jahre 2010 sind
nach den Rechnungen Abnahmen bis in den Bereich von 50% erreichbar. Es kann daher davon
ausgegangen werden, dass der 1-Stundengrenzwert unter normalen meteorologischen Bedingun-
gen im Jahre 2010 eingehalten wird. Bei extremen Witterungsbedingungen, wie sie z.B. im Ja-
nuar 1997 in Teilen Deutschlands vorlagen, kann aber nicht vollig ausgeschlossen werden, dass
es in Ballungsgebieten weiterhin zu Uberschreitungen des 1-Stundengrenzwerts kommen wird.

Immissionsgrenzwerte PM10

Fiir den Schutz der menschlichen Gesundheit betrdgt der ab 1. Januar 2005 einzuhaltende tiber
24 Stunden gemittelte PM10-Grenzwert 50 pg/m’. Dieser Wert darf an 35 Tagen im Jahr iiber-
schritten werden. Der Grenzwert fiir das Jahresmittel betrigt 40 pg/m’.

In Deutschland kommt es nach den Berechnungen in Teilbereichen des Ruhrgebiets zu Uber-
schreitungen des Jahresgrenzwerts. Im Jahre 1999 wurden in der Realitdt PM10-Jahresmittel-
werte groBer 40 pg/m’ in mehreren Stidten Deutschlands gemessen (Stern und Flemming,
2001). Diese lokal hohen Konzentrationen werden wie schon die hohen gemessenen NO,-Kon-
zentrationen in der grofSrdumigen Modellskala nicht erfasst.

Nach den Berechnungen ist flir Deutschland bis zum Jahre 2005 mit einer Abnahme der PM10-
Jahresmittelwerte in den lindlichen Regionen zwischen 2 und 3 pg/m’, in den Ballungsgebieten
bis zu 5 pg/m’, oder bezogen auf 1999 um 10% bis 15% zu rechnen. Fiir das Emissionsszenario
2010 ergeben sich in Deutschland Abnahmen zwischen 4 pg/m’ in den lindlichen Gebieten und
12 pg/m’ in den Stadtgebieten, was relativen Abnahmen zwischen 20% und 30% entspricht. Be-
zogen auf die Emissionsdnderungen des anthropogen emittierten Feinstaubs sind die PM10-Kon-
zentrationsabnahmen unterproportional, da PM10 auf3erhalb der Ballungsgebiete circa zur Hilfte
aus in der Atmosphire gebildeten Sekunddraerosolen besteht. In den Ballungsgebieten tiberwiegt
der Anteil des priméar emittierten PM10 und demzufolge sind die dort erreichbaren Abnahmen
des gesamten PM 10 infolge der Minderung der Primdremissionen auch gréfer als in den lénd-
lichen Gebieten. Die Ubertragung der relativen Abnahmen auf die Messung ist im Falle des
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PM10 nicht direkt moglich, da ein Teil der PM10-Quellen in der Modellrechnung nicht erfasst
wird. Da Quellen wie Staubaufwirbelung auch kaum kontrollierbar sind, diirften die berechneten
relativen PM10-Abnahmen am oberen Rand des erreichbaren liegen. Ubertrigt man die absolu-
ten Abnahmen auf die Messungen, so muss zumindestens bis zum Jahre 2005 an verkehrsnahen
Stationen mit Uberschreitungen des Jahresgrenzwerts gerechnet werden. Im GroBteil Deutsch-
lands wird der Grenzwert jedoch eingehalten werden.

Der PM10-Tagesmittelgrenzwert wird in vielen Ballungsgebieten Deutschlands an mehr als 35
Tagen tiberschritten. Das 90.41-Perzentils der PM10-Tagesmittelwerte, das die Konzentrations-
grenze angibt, die in der Summenhéufigkeitsverteilung mehr als 35 mal iiberschritten wird,
nimmt nach den Berechnungen bis zum Jahre 2005 in Deutschland zwischen circa 3 pg/m’ in
den Landgebieten und 10 pg/m’ in den Gebieten mit hoherer Emissionsdichte ab. Dies entspricht
bezogen auf das Jahr 1999 relativen Abnahmen von 8% bis 16%. Im Jahre 2010 sind nach den
Rechnungen in Deutschland Abnahmen im Bereich von 5 bis 20 pg/m® oder 20% bis 30% er-
reichbar. Damit wird dieses Perzentil nach den Berechnungen bis zum Jahre 2005 nicht iiberall
in Deutschland unter den Grenzwert von 50 pg/m’ sinken, d.h. es ist mit mehr als 35 Uber-
schreitungstagen zu rechnen. Da das Modell die gemessene Anzahl von Uberschreitungen an den
Stadtstationen, wo die hochste Anzahl von Uberschreitungen auftritt, unterschitzt, kann mit
hoher Sicherheit festgestellt werden, dass die erlaubte Anzahl der Uberschreitungen des PM10-
Grenzwerts fiir die Tagesmittelwerte bis zum Jahre 2005 zumindestens in den Gebieten mit
hoher Emissionsdichte nicht eingehalten werden kann.

7.5. Ausblick

Das in diesem Bericht vorgestelle Modell ermoglicht es, die in den EU-Richtlinien definierten
Luftqualititsparameter zu berechnen. Dies wurde in einer Anwendung in der groBraumigen
Skala demonstriert. Die Anwendung des Modellsystems auf den Ballungsraum Berlin erfolgt im
Rahmen des FE-Vorhabens 299 43 246 , Entwicklung eines Beurteilungssystems fiir das Zu-
sammenspiel von Messung und Modellrechnung fiir die bundeseinheitliche Umsetzung der EU-
Rahmenrichtlinie Luftqualitdt und ihrer Tochterrichtlinien®. In dieses Vorhaben ist auch die
Kalman-Filter-Anwendung eingebettet, deren theoretisches Geriist in Flemming (2000b) be-
schrieben wird.

Die skalengerechte Kartierung der Luftqualitit nach den Vorgaben der EU-Luftqualitétsrichtline
ist die wichtigste Anwendung der Datenassimilation auf der Basis der Optimalen Interpolation.
Die theoretischen Grundlagen dieses Verfahrens sind ebenfalls in Flemming (2003b) beschrie-
ben. Eine erste Anwendung der OI zur Bewertung der Luftqualitdt 1999 kann in Stern und
Flemming (2001) gefunden werden. Die Darstellung des operationellen Einsatzes dieses Verfah-
rens anhand der Anwendung fiir das Jahr 2001 ist Inhalt eines gesonderten Berichtes, der im
Rahmen des FE-Vorhabens 201 43 250 ,,Anwendung modellgestiitzter Beurteilungssysteme fiir
die bundeseinheitliche Umsetzun g der EU-Rahmenrichtlinie Luftqualitit und ihrer Tochter-
richtlinien® erstellt werden wird.

Entwicklungsarbeit besteht bei dem Transportmodell REM/CALGRID noch in Bezug auf die
emissions- und immissionsseitige Modellierung der Aerosolkomponenten. REM/CALGRID ent-
hilt gegenwirtig ein Aerosolmodul zur Bestimmung der anorganischen Aerosole Sulfat, Nitrat
und Ammonium. Die Anwendung im Rahmen dieses Vorhabens hat gezeigt, dass noch weiterer
Entwicklungsbedarf besteht. Dies betrifft folgende Punkte:

¢ Bildung sekundérer organischer Aerosole aus biogenen und anthropogenen Quellen
e Beriicksichtigung der Na- und Cl-Aerosole aus Seesalz und anderen Quellen

e Beriicksichtigung von aufgewirbelten Staub (Stra3enstaub, Staub von natiirlichen Bdden)
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Die oben angefiihrten Aerosolquellen konnen einen betrachtlichen Anteil an der gesamt-PM10-
Masse stellen und sollten daher in der Ausbreitungsrechnung beriicksichtigt werden.

Es ist geplant, zur Erfassung der oben angefiihrten Emissions-Beitrdge Module zu entwickeln
und zu implementieren. Dabei ist darauf zu achten, dass das Modell seinen operativen Charakter
behalt. In der praktischen Anwendung bedeutet dies, dass die physikalisch-chemischen Parame-
trisierungen so gewéhlt werden miissen, dass einerseits eine dem Problem angemessene Dar-
stellung der relevanten Prozesse gewihrleistet ist und andererseits der Rechenzeitbedarf des
Modells weiterhin eine Anwendung auf Zeitrdume von einem oder mehreren Jahre erlaubt.

Das an der FUB entwickelte meteorologische Datensystem, das fiir die Modellrechnungen mit
REM/CALGRID eingesetzt wird, muss insbesondere hinsichtlich der Grenzschichtparametri-
sierung lberarbeitet werden, da die bisherigen Modellanwendungen gezeigt haben, dass die
winterlichen bzw. sommerlichen vertikalen Stabilititsbedingungen eine Ursache der jahreszeitli-
chen Unterschitzung bzw. Uberschitzung von Ozon, Stickoxiden und Partikeln sein kénnen.

Die gegenwirtig zur Verfligung stehende Emissionsdatenbasis fiir die groBrdumige Anwendung
umfasst ganz Europa und beruht auf CORINAIR-Daten mit Basisjahr 1995. Diese Datenbasis
sollte auf das Jahr 2000 fortgeschrieben werden. Die PM10-Datenbasis sollte zusitzlich um den
Anteil von EC an PM10 erweitert werden, da EC wegen seiner gesundheitsgefihrdenden Eigen-
schaften in der Modellrechnung zukiinftig getrennt ausgewiesen werden soll.

Ein wesentlicher Anwendungsbereich des REM/CALGRID-Modells ist die Bereitstellung
deutschlandweiter Hintergrundinformationen. Dazu sollte die Moglichkeit geschaffen werden,
die Auflosung fiir Deutschland im Vergleich zu den europaweiten Anwendungen flachenmifig
auf das 4fache zu erhdhen, d. h. auf 0.25° Linge und 0.125° Breite. Dies entspricht einer Git-
tergrofle von circa 16-18 km (Nord-Siid-Richtung) x 14 km (Ost-West-Richtung). Der Einsatz
des Modells in dieser Auflosung verlangt dann auch eine dementsprechend aufgeldste Daten-
basis.
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ANHANG A
Statistische Auswertungen 1995
e Beobachteter (Om ) und berechneter ( Cm ) Mittelwert in pg/m’
e Standard-Abweichung, beobachtet ( Os ) und berechnet ( Cs ) in pg/m’
e Mittlere Abweichung, MB (Bias) in pg/m’
e Mittlere normierte Abweichung, MNB in pg/m’

Mittlerer absoluter Fehler, MAF in pug/m’

Mittlerer normierter absoluter Fehler, MNAF

Normierter mittlerer quadratischer Fehler, NMQF

Standardabweichung der Residuen, SDR

Pearson Korrelationskoeffizient (PCR), R

% der Berechnungen innerhalb eines Faktor 2 bezogen auf die Messung
% der Berechnungen innerhalb von +/- 50% bezogen auf die Messung
% der Berechnungen innerhalb von +/- 30% bezogen auf die Messung
Verfiigbarkeit der Messung in %

Die statististische Auswertung wurde fiir die Tagesmittelwerte, beim Ozon zusétzlich noch fiir

das Tagesmaximum und das maximale gleitende 8-Stundenmittel jeden Tages gemacht. Die

Statistik wurde fiir alle verfiigbaren Stastionen gemacht, wobei die Stationen tabellarisch in 3

Gruppen zusammengefasst werden:

S Verkehrsnahe Stationen

U Stadtische, aber nicht verkehrsnahe Stationen. Dieser Gruppe wurden auch Stationen
ohne Kennung zugeordnet.

R Léandliche Stationen

Der Anhang liegt wegen des groBen Umfangs nur in elektronischer Form vor.
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