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1. Einleitung

Ein wesentliches Ziel des Umweltschutzes ist es, schidliche Emissionen soweit wie
moglich zu reduzieren, um so Luftverschmutzung, Bodenverschmutzung oder
Gewisserverschmutzung zu vermeiden und den Menschen vor gesundheitsgefihrdenden
Einfliissen zu schiitzen.

Emissionen sind zum einen anthropogenen Ursprungs, zum anderen gibt es natiirliche
Emittenten. Pflanzen emittieren Pollen und fliichtige organische Verbindungen (volatile
organic compound, VOC), Vulkane emittieren Schwefeldioxid (SO,), Gesteine sondern
Radioaktivitdit und Schwermetalle in unterschiedlichem Ausmal} ab. Stickstoffoxide
gelangen zum Beispiel durch die Oxidation des natiirlichen Stickstoffes bei
Blitzentladungen oder durch Freisetzung aus Nitraten im Boden in die Luft. Wahrend
natiirliche NOx-Emissionen in Deutschland gegeniiber den anthropogenen Emissionen
eher einen geringen Einfluss haben (Umweltamt, NRW, 2010), sind die leicht fliichtigen
organischen Substanzen sehr oft natiirlichen Ursprungs. Dabei handelt es sich
tiberwiegend um reaktive Kohlenwasserstoffe wie Terpene und Isoprene aus Wildern
und Griinflachen. VOC-Emissionen aus Wéldern hingen von der Temperatur und der
Strahlung, sowie der vorhandnen Biomasse ab. Gerade im Sommer werden deshalb grof3e
Mengen an biogenen VOC-Stoffen freigesetzt, die dann wesentlich zu erhohten
Ozonkonzentrationen vor allem in ldndlichen Gebieten, aber auch in urbanen Gegenden
aufgrund des geédnderten Mischungsverhiltnisses von VOC und NOx fiithren konnen.
Auch werden Sekundirpartikel aus VOC-Stoffen in der Atmosphire gebildet. Gerade im
Sommer iibersteigen dabei die VOC Emissionen aus natiirlichen Quellen wie Wilder und
Wiesen die anthropogenen Emissionen um ein vielfaches.

Natiirliche Schwefelverbindungen stammen global gesehen zum iiberwiegenden Teil aus
Ozeanen, aus Vulkanen und auch aus Waldbrianden. Vulkanische Gase bestehen dabei
hauptsichlich neben Wasserdampf und Kohlenstoffdioxid aus H,S und SO,, wihrend
biogene Schwefelverbindungen aus den Weltmeeren hauptsidchlich als Dimethylsuflid
(DMS) in die Atmosphire gelangen. Auch anaerobe Zersetzungsprodukte organischer,
schwefelhaltiger Materialien tragen nicht unwesentlich zum Schwefelhaushalt in der Luft
bei.

Direkte Eintridge in die Atmosphédre von partikelformigen Mineralstoffen fithren hiufig
zu Uberschreitungen der EU-Grenzwerte fiir PM10 von 50 ug/m3 an mehr als 35 Tagen
im Jahr. Vor allem in Siideuropa fithren Saharastiirme zu stark erhohten Werten. Aber
auch Seesalzaerosole konnen in Kiistennihe zu erhohten Feinstaubkonzentrationen
fiihren. Bei starken Winden konnen diese Partikel bis ins Ruhrgebiet transportiert werden
und dort zu Uberschreitungen der Grenzwerte fithren, da sich zu den ohnehin schon
hohen, hausgemachten PM10-Konzentrationen natiirliche Bestandteile aufaddieren.

Die Kenntnis natiirlicher Emittenten ist immer noch unzureichend. Auch die Abschitzung
der in die Luft eingespeisten Mengen an Schadstoffen aus natiirlichen Quellen ist noch
sehr approximativ. Deshalb wurde im Rahmen des von der EU geférderten NATAIR-
Projektes (Friedrich, 2008) versucht, eine verbesserte Berechnungsmethode fiir die
Emissionen aus natiirlichen und biogenen Quellen auf der Basis von Auswertungen
aktueller Messergebnisse und vorhandener Daten zu entwickeln. Untersucht wurden die



Emissionen von Stickstoffoxiden, VOC, Methan, Schwefeldioxid, Ammoniak,
Kohlenmonoxid, Staub verschiedener Partikelgroen, organisches Material, Seesalz
sowie Dimethylsulifde (DMS).

Das hier benutzte Werkzeug zur Kldrung der Beitridge biogener Emissionen an VOC und
aufgewirbeltem Feinstaub zu europaweiten Schadstoffkonzentrationen in der Luft ist das
an der FU-Berlin entwickelte Aerosol-Chemie-Transport-Modell REM_Calgrid (RCG)
(Stern, 2009). Es wurde mit einer horizontalen Auflosung von ca. 30x30 km2? mit
anthropogenen Emissionen aus dem PAREST-Datensatz (Jorf et al., 2010) betrieben. Die
biogenen oder natiirlichen Emissionen werden in den folgenden Absitzen niher erldutert.
RCG ist ein so genanntes off-line- Modell, das seine meteorologischen Daten einmal pro
Stunde iibermittelt bekommt. Zur Erstellung der notwendigen meteorologischen Felder
wurde das TRAMPER — System (Kerschbaumer et al., 2003) verwendet. Mit RCG
konnen auf Stundenbasis alle relevanten Schadstoffe in der Gasphase sowie
Feinstabpartikel kleiner 10 um (PM10) berechnet werden. Neben der Gesamtsumme
werden auch die Einzelkomponenten von PM10 separat ausgewiesen. Diese sind

- die Grobfraktion an Mineralstduben zwischen 2.5 und 10 um,

- die Feinfraktion an Mineralstduben kleiner 2.5 pum,

- elementarer Kohlenstoff,

- organischer Kohlenstoff,

- anorganische Sekundiraerosole (Sulfate, Nitrate, Ammonium und Seesalze) und

- organische Sekundiraerosole aus biogenen und aus anthropogenen

Vorlduferstoffen.

Die gasformigen Luftschadstoffe werden mit dem von Gery et al. (1989) beschriebenen
CBM-IV-Modul simuliert. Der Mechanismus enthilt die von Carter (1996) entwickelte
Isopren-Chemie. Die organischen sekundéiren Aerosole hingegen werden mithilfe des von
Schell et al. (2001) entwickelten SORGAM-Moduls simuliert. Organische
Sekundirpartikel entstehen aus schwerfliichtigen Folgeprodukten der Oxidation biogener
(Terpene und Isoprene) und anthropogener (Aldehyde) Kohlenwasserstoffe. Im
SORGAM-Modul wird diese Oxidation berechnet und in einem zweiten Schritt die
Partitionierung des schwerfliichtigen Materials zwischen Gas- und Partikelphase iiber das
thermodynamische Gleichgewicht abgeschitzt.
Im Folgenden werden die Auswirkungen von verschiedenen Methoden zur Generierung
von VOC-Emissionen auf die Ozon-, organischen Sekundirpartikel- und PMI10-
Konzentrationen genauer beleuchtet. Des Weiteren werden die Beitrige von
Aufwirbelungsprozessen auf die Gesamtfeinstaubkonzentration analysiert.
Andere biogene Emissionen wurden nicht hinsichtlich ihrer Beitrige zu
Schadstoffkonzentrationen begutachtet.



2. VOC aus Waldern

VOC-Emissionen aus Wildern konnen erheblichen Einfluss auf die Ozonproduktion und
auf die Bildung von sekundiren organischen Aerosolen (SOA) haben. So haben zum
Beispiel (Andreani-Aksoyoglu et al., 2008) gezeigt, dass in der Schweiz bis iiber 50% der
Feinstaubbelastungen auf natiirliche biogene Quellen aus Wildern zuriickzufiihren sein
konnten. Die Produktionsraten und -wege von biogenen SOA sind jedoch immer noch
sehr ungenau beschrieben (Hildebrandt et al., 2009). Vor allem die Rolle der Terpene
wird immer wieder kontridr begutachtet. Wurden bis vor ein paar Jahren vor allem die
Spezies der Monoterpene (a-Pinen, B-Pinen und Limonen) als aktive Ozon- und SOA-
Produtionsterme angesehen, so wird heute auch vor allem die Rolle der Sesquiterpene
hervorgehoben. Letztendlich muss jedoch der chemische Zusammenhang zwischen
langgliedrigen biogenen Aerosolen und biogenen VOC-Vorliduferstoffen noch eindeutig
gefunden werden, bevor er Einzug in gebrduchliche Chemie-Transport-Modelle finden
kann. Nichtsdestoweniger macht es Sinn, auch diese Spezies in Emissionskatastern zu
erfassen.

Emissionsabschitzungen fiir biogene VOC héngen zum einen von den meteorologischen
Feldern, und da hauptsichlich von der Temperatur und der Strahlung ab, zum anderen
von den beriicksichtigten Baumarten. Diese wiederum miissen in Baumkatastern
zusammengefasst werden. Isoprene und Terpene spielen bei der Ozon- und SOA-
Produktion bei den biogenen VOC die wichtigste Rolle. Die Emissionsfaktoren fiir diese
beiden Spezies wiederum sind von Baumart zu Baumart sehr variabel. Deshalb kann die
Giite der Emissionsschitzungen sehr vom verwendeten Landnutzungsdatensatz
abhédngen. Es hat sich auch schon in verschiedenen Studien gezeigt, dass unterschiedlich
detaillierte Datensitze zu sehr groBen Anderungen in der Emissionsmenge an biogenen
VOC gefiihrt haben. So hat Simpson et al. (1995) bereits in ihrem Artikel hervorgehoben,
dass aufgrund von unterschiedlichen Waldklassifizierungen vor allem an Fichten 50-
100% hohere VOC-Mengen berechnet werden konnen. Auch die rdumliche Verteilung
der Fichtensorten, aber auch der Eichensorten in Skandinavien und in mediterranen
Gebieten hat zu wesentlichen Unterschieden in den biogenen Emissionen gefiihrt.

2.1 Biogene VOC nach Simpson et al. (1995) und
Landnutzungsdatenbasis von Smiatek (1998)

In ihrer Studie haben Simpson et al. verschiedene Baumklassen unterschieden, diese aber
in 6 Oberklassen zusammengefasst, die wiederum die Emissionseigenschaften der
relevanten Baumarten repriasentierten. Daraus wurde ein Algorithmus zur Berechnung der
biogenen VOC-Emissionen aus Wildern herausgearbeitet. Dieser 1995 vorgestellte
Algorithmus fiir Isoprene und fiir Mono-Terpene in Abhéngigkeit von Temperatur,
Strahlung und Biomasse griindete im Wesentlichen auf Arbeiten, die bereits in Guenter et
al. (1993) beschrieben worden sind. Simpson et al (1995) haben dann erstmals die
Algorithmen auf europédische Wilder angewandt und somit eine VOC-Emissionsmenge
fiir Europa bestimmt. Um auch die nicht in Isoprenen und Mono-Terpenen beinhalteten
fliichtigen Kohlenwasserstoffe zu beriicksichtigen, wurde eine Emissionsklasse OVOC



(other volatile organic carbons) eingefiihrt. Das Baumkataster wurde in folgenden 6
Oberklassen zusammengefasst:

e Northern Oak (nordische Eiche)
Mediterranean Oak (mediterrane Eiche)
Other broadleaf (anderer Laubbaum)
LI/Sitka spruce (westliche Fichte)
Other spruce (andere Fichte)
other coniferous (anderer Nadelbaum)
Des Weiteren wurde dann die statistische Verteilung dieser Bidume pro europiisches
Land genommen, da diese als einzige Aufstellung vollstindig vorlag. Um nun die Bdume
rdumlich zu verteilen, wurde eine gerasterte Landnutzugsdatenbasis von Smiatek (1998)
benutzt, die als Landnutzungsklassen zwischen Nadelbdumen, Laubbiumen und
Mischwald unterschied. Auf diese Maschen wurden dann die statistischen Werte der
europdischen Lander angewandt. Da der Algorithmus nicht den einzelnen Bdumen VOC-
Emissionen zuschrieb, sondern den Biomassen, die den Biumen zugeordnet wurden,
mussten auch diese noch abgeschitzt werden.
Am Ende wurden demnach die folgenden Schritte durchgefiihrt:

1) wie viele der 6 Baumarten gibt es pro Land?

2) wie viel Biomasse wird jeder Bauart zugewiesen?

3) die rdumliche Verteilung wird auf ein Landnutzungsraster iibertragen,

4) die funktionalen Abhingigkeiten von Temperatur, Strahlung und Biomasse
werden fiir die Emissionen von Isopren, Mono-Terpenen und anderen VOC
angewandt.

Dies fiihrte zur Aufsummierung von Unsicherheiten, auch statistischer Natur. Ein
wesentlicher Faktor fiir die Vereinfachung auf 6 Baumgruppen lag auch darin, dass
Emissionsfaktoren nur fiir Eiche und Fichte mit einer benutzbaren Genauigkeit vorlagen.
Die Unsicherheiten bei anderen Baumarten waren sehr hoch. Dennoch wurden auch diese
Baumarten mit Biomassen und dariiber mit Emissionsfaktoren versehen. Diese Methode
der Abschitzung der VOC-Emissionen aus Wildern ist standardméBig im RCG kodiert.

2.2 Biogene VOC nach Simpson et al. (1999) und
Landnutzungsdatenbasis von Smiatek-Kdble (2002)

Simpson et al veroffentlichten 1999 ein Folgepaper, in dem sie iiber 42 Baumarten mit
Biomassen und Emissionsfaktoren versahen. Dies war aufgrund von neuen Experimenten
und von einer gesicherteren Auswertung vielerlei Experimenten moglich. Zudem wurden
aber weiterhin die Prozentanteile von verschiedenen Wildern in europidischen Léndern
geliefert. Des Weiteren wurde eine europédische Walddatenbasis von Koble et al. (2002)
erstellt, die 115 Baumarten in Europa beriicksichtigte. Die Daten wurden aus
verschiedenen Quellen zusammengetragen und auf unterschiedlichen Gebietseinheiten
zusammengefasst. Aufbauend auf den Arbeiten von Simpson et al. (1995 und 1999)
sowie auf der CORINE-Datenbasis und Daten von ICP-Forest wurden statistische
nationale Daten z.B. aus EUROSTAT in die Walddatenbasis mit aufgenommen, und ein
einheitlicher Datensatz fiir 30 europdische und angrenzende Lénder erzeugt. Die Daten
wurden auf einem Gitter von 1x1 km? Auflosung gerastert und der FU zur Verfiigung
gestellt. A. Bleeker an der TNO (Builtjes et al., 2006) hat die Walddaten mit der im



RCG-Ausbreitungsmodell verwendeten Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998)
abgeglichen und sie einheitlich auf ein europaweites Raster von 2x2 km? gebracht.
Smiateks Datenbasis ist eine Integration der CORINE-Daten mit PELINDA-Daten und
wird standardmifBig sowohl im meteorologischen Treiber TRAMPER als auch im
Chemie-Transport-Modell RCG verwendet. Deshalb war eine Weiterverwendung dieser
Landnutzungsdaten von grolem Interesse, und die detaillierten Walddaten von Koble et
al. (2002) wurden in diese dltere Datenbasis von Smiatek (1998) eingearbeitet. Die aus
Simpson et al. (1999) abgeleiteten Biomassen fiir iiber 40 Waldspezies wurden den 115
Baumarten aus Koble et al. (2002) entweder bei gleichen Baumarten eindeutig oder bei
dhnlichen Baumarten iiber die Baumklassen zugewiesen. Bei der Uberlagerung der
Smiatek-Datenbasis und der Koble-Datenbasis kam es jedoch auch zu Unstimmigkeiten:
das heillt, wenn in der Smiatek-Datenbasis eine Gitterzelle nicht mit Wald belegt war,
diese Gitterzelle in der Koble-Datenbasis jedoch mit Biumen versehen war, so wurde die
Smiatek-Zuordnung beibehalten. Umgekehrt, wenn Smiatek eine Zelle mit Wald belegt
hatte, Koble fiir diese Zelle jedoch keine Baume vorwies, wurde die allgemeine Smiatek-
Klassifikation beibehalten. Diese ist fiir Waldzellen wie folgt:
- Nadelwald,
- Laubwald und
- Mischwald.
Fir diese Zellen wurde dann der alte Ansatz beibehalten, d. h. iiber die nationalen,
statistischen Erhebungen der 6 in Simpson et al. (1995) beschriebenen Waldklassen
wurden diese Baumspezies auf diese Zellen pro Land verteilt und die VOC-Emissionen
wurden wie oben beschrieben abgeschiitzt.
Der nun ins RCG alternativ eingebaute Ansatz ist aufgrund verbesserter
Landnutzungsdaten nach Koble et al. (2002) vor allem in den 115 vorherrschenden
Baumarten in Europa detaillierter in der Zuweisung von Biomassen und darauf
aufbauenden Emissionskoeffizienten fiir Isopren, Monoterpene und OVOC. Dabei
werden die neuen Erkenntisse in Simpson et al. (1999) beriicksichtigt. Die wesentlichen
Unterschiede zu Simpson et al. (1995) sind
1. die Unterteilung der Terpene in Monoterpene die nur temperaturabhéngig sind
und in Monoterpene, die sowohl temperatur- als auch licht- (d.h. einstrahlungs-)
abhéngig sind in Abhéngigkeit der Baumart,
2. die fiir die 42 unterschiedlichen Baumklassen vorgeschlagenen Biomassen und
Emissionskoeffizienten,
3. die teilweise gednderten Biomassen der Baumarten,
4. und die aus neuen Mitteilungen der europdischen Linder abgeleiteten
Prozentanteile fiir ca. 40 Baumarten.
Es liegen somit zwei wesentliche Informationsquellen vor, die miteinander verbunden
wurden und alternativ zum alten Ansatz ins RCG integriert wurden:
a) Die urspriinglichen 13 Landnutzungsklassen nach Smiatek (1998) wurden um 115
Baumklassen (Koble et al., 2001) von Bleeker (Builtjes et al., 2006) erweitert.
Dabei wurden in die Smiatek-Klassen die Baumarten integriert. Die horizontale
Auflosung ist 0.016667° in Nord-Siid und in West-Ost-Richtung (ca. 2x2 km?).
Das Gebiet umfasst Gesamteuropa von 36° West bis 56° Ost und von 29° Nord
bis 75° Nord. Wenn keine Informationen iiber den Baumbestand vorlagen,



wurden die alten Smiatek-Klassen ,,Nadelwald®, ,,Laubwald* und ,,Mischwald*
beibehalten.

b) Simpson et al. (1999) haben 42 Baumarten Biomassen, Emissionskoeffizienten
und Abhéngigkeiten von Licht und Temperatur zugeordnet. Des Weiteren liegen
prozentuale Angaben iiber das Auftreten der 42 Baumarten in den europdischen
Léndern vor.

Diese zwei Informationsquellen wurden vereinigt: die 42 Biomassen wurden auf die 115
Baumarten iibertragen, die Emissionskoeffizienten wurden fiir alle 115 Baumarten
abgeschitzt und die allgemeinen Waldklassen (Nadelwald, Laubwald, Mischwald)
wurden aufgrund der Prozentanteile in den einzelnen Landern auf die Baumarten verteilt.
Jeder 2x2 km2?-Zelle wurde iiber dieses Verfahren ein biogener Emissionsfluss
zugewiesen und auf die im RCG verwendete Gitterauflosung aufsummiert.

Tabelle 1: Landnutzungs- und Baumklassen, Biomassen und Emissionskoeffizienten nach Simpson et al.
1999.

Code Name From Biomass|g/m2| iso-coeff. |terp-coeff.(light)| terp-coeff.(mass)
1 Urban areas Smiatek 0 0 0 0
2 Agriculture Smiatek 1000 0 0 0.1
3 Grassland Smiatek 400 0.1 0 0.1
4 Deciduous forest Smiatek 300 10 0.2 0.2
5 Coniferous forest Smiatek 1400 5 1.5 1.5
6 Mixed forest Smiatek 850 5 1.5 1.5
7 Water Smiatek 0 0 0 0
8 Marsh or wetland Smiatek 0 0 0 0
9 Sand, bare rocks Smiatek 0 0 0 0
10 Tundra Smiatek 0 0 0 0
11 Permanent ice Smiatek 0 0 0 0
12 Tropical forest Smiatek 0 0 0 0
13 Woodland scrub Smiatek 200 8 0 0.65
22 Abies alba Koeble 1400 0.1 0 3
23 Abies borisii-regis Koeble 1400 0.1 0 3
24 Abies cephalonica Koeble 1400 0.1 0 3
25 Abies grandis Koeble 1400 0.1 0 3
26 Acer campestre Koeble 320 0.1 0 3
27 Acer monspessulanum | Koeble 320 0.1 0 3
28 Acer opalus Koeble 320 0.1 0 3
29 Acer platanoides Koeble 320 0.1 0 3
30 Acer sp. Koeble 320 0.1 0 3
31 Alnus cordata Koeble 320 0.1 0 1.5
32 Alnus glutinosa Koeble 320 0.1 0 1.5
33 Alnus incana Koeble 320 0.1 0 1.5
34 Alnus viridis Koeble 320 0.1 0 1.5
35 Arbutus andrachne Koeble 320 0.1 0 0
36 Arbutus unedo Koeble 320 0.1 0 0
37 Betula pendula Koeble 320 0.1 2 0.2
38 Betula pubescens Koeble 320 0.1 0.2 0
39 Buxus semperviridis Koeble 320 0.1 0 0
40 Carpinus betulus Koeble 320 0.1 0 0.65
41 Carpinus orientalis Koeble 320 0.1 0 0.65
42 Castanea sativa Koeble 320 0.1 0 0.65
43 Cedrus atlantica Koeble 700 0.1 0 0
44 Cedrus deodara Koeble 700 0.1 0 0
45 Cercis siliguastrum Koeble 320 0.1 0 0
46 Ceratonia siliqua Koeble 200 0.1 0 0




47 Corylus avellana Koeble 320 0.1 0 0
48 | Cupressus sempervirens | Koeble 700 0.1 0 0.65
49 Erica arborea Koeble 320 0.1 0 0
50 Erica manipuliflora Koeble 320 0.1 0 0
51 Erica scoparia Koeble 320 0.1 0 0
52 Eucalyptus sp. Koeble 400 20 0 3
53 Fagus moesiaca Koeble 320 0.1 0 0.65
54 Fagus orientalis Koeble 320 0.1 0 0.65
55 Fagus sylvatica Koeble 320 0.1 0.4 0
56 Fraxinus angustifolia | Koeble 320 0.1 0 0
57 Fraxinus excelsior Koeble 320 0.1 0 0
58 Fraxinus ornus Koeble 320 0.1 0 0
59 llex aquifolium Koeble 320 0.1 0 0
60 Juglans nigra Koeble 320 0.1 0 0
61 Juglans regia Koeble 320 0.1 0 0
62 Juniperus communis | Koeble 700 0.1 0 0.65
63 Juniperus oxycedrus | Koeble 700 0.1 0 0.65
64 Juniperus phoenicea | Koeble 700 0.1 0 0.65
65 Juniperus thurifera Koeble 700 0.1 0 0.65
66 Larix decidua Koeble 300 0.1 0 1.5
67 Larix kaempferi Koeble 300 0.1 0 1.5
68 Laurus nobilis Koeble 300 0.1 0 0
69 Malus domestica Koeble 300 0.1 0 0
70 Olea europaea Koeble 200 0.1 0 0
71 Ostrya carpinifolia Koeble 300 0.1 0 0
72 Other broadleaves Koeble 300 0.1 0 0
73 Other conifers Koeble 1000 0.1 0 0
74 Phillyrea latifolia Koeble 300 0.1 0 0
75 Picea abies Koeble 0.1 1.5 1.5
76 Picea sitchensis Koeble 0.1 1.5 1.5
77 Pinus brutia Koeble 700 0.1 0 3
78 Pinus canariensis Koeble 700 0.1 0 3
79 Pinus cembra Koeble 700 0.1 0 3
80 Pinus contorta Koeble 700 0.1 0 3
81 Pinus halepensis Koeble 700 0.1 0 0.65
82 Pinus leucodermis Koeble 700 0.1 0 3
83 Pinus mugo Koeble 700 0.1 0 3
84 Pinus nigra Koeble 700 0.1 0 3
85 Pinus pinaster Koeble 700 0.1 0 3
86 Pinus pinea Koeble 700 0.1 0 6
87 Pinus radiata Koeble 700 0.1 0 3
88 Pinus strobus Koeble 700 0.1 0 3
89 Pinus sylvestris Koeble 0 0 3
90 Pinus uncinata Koeble 700 0.1 0 3
91 Pistacia lentiscus Koeble 320 0.1 0 3
92 Pistacia terebinthus Koeble 320 0.1 0 3
93 Platanus orientalis Koeble 320 34 0 0
94 Populus alba Koeble 320 60 0 0
95 Populus canascens Koeble 320 60 0 0
96 Populus hybrides Koeble 320 60 0 0
97 Populus nigra Koeble 320 60 0 0
98 Populus tremula Koeble 320 60 0 0
99 Prunus avium Koeble 300 0.1 0 0
100 Prunus padus Koeble 300 0.1 0 0
101 Prunus serotina Koeble 300 0.1 0 0
102 | Pseudotsuga menziesii | Koeble 1000 0.1 0 1.5
103 Pyrus communis Koeble 300 0.1 0 0
104 Quercus cerris Koeble 320 0.1 0 1




105 Quercus coccifera Koeble 500 0.1 20 0
106 Quercus faginea Koeble 320 60 0 0.2
107 Quercus frainetto Koeble 320 60 0 0.2
108 Quercus fructosa Koeble 500 0.1 20 0
109 Quercus ilex Koeble 500 0.1 20 0
110 Quercus macrolepsis | Koeble 320 60 0 0.2
111 Quercus patraea Koeble 320 60 0 0.2
112 Quercus pubescens Koeble 320 60 0 0.2
113 Quercus pyrenaica Koeble 320 60 0 0.2
114 Quercus robur Koeble 320 60 0 0.2
115 Quercus rotundifolia Koeble 320 0.1 0 0
116 Quercus rubra Koeble 320 60 0 0.2
117 Quercus suber Koeble 500 0.1 0 0.2
118 Quercus trojana Koeble 320 0.1 0 0
119 Robinia pseudoacacia | Koeble 320 34 0 0
120 Salix alba Koeble 150 34 0 0
121 Salix caprea Koeble 150 34 0 0
122 Salix cinerea Koeble 150 34 0 0
123 Salix eleagnos Koeble 150 34 0 0
124 Salix sp. Koeble 150 34 0 0
125 Sorbus aria Koeble 300 0.1 0 0
126 Sorbus aucuparia Koeble 300 0.1 0 0
127 Sorbus domestica Koeble 300 0.1 0 0
128 Sorbus torminalis Koeble 300 0.1 0 0
129 Taxus baccata Koeble 700 0.1 0 0
130 Thuya sp. Koeble 700 0.1 0 0
131 Tilia cordata Koeble 320 0.1 0 0
132 Tilia platyphyllos Koeble 320 0.1 0 0
133 Tsuga sp. Koeble 700 0.1 0 0
134 Ulmus glabra Koeble 320 0.1 0 0.2
135 Ulmus laevis Koeble 320 0.1 0 0.2
136 Ulmus minor Koeble 320 0.1 0 0.2

Wie eingangs erklart, wurden die nicht klassifizierten Smiatek-Landnutzungsklassen
prozentual den in Kdoble et al. (2002) aufgelisteten Baumklassen zugewiesen und dabei
die in Tabelle 2 dargestellte Zuordnung {iibernommen. Dabei wurde wie folgt
vorgegangen: Die fiir jedes Land mitgeteilten Prozentanteile an Wald (Tabelle 3) wurden
fiir jede Waldzelle auf die einzelnen Baume aufgeteilt.

Tabelle 2: Zuweisung der in Simpson et al. (1999) aufgelisteten Baumklassen zu den in Koble et al. (2002)

genannten Biumen, bzw. zu den in Smiatek (1998) Landnutzungsklassen fiir Wilder: 4 = laubabwerfend,
5 = zapfentragend und 6 = Mischwald.

Name Smiatek-id Koble-id
Abies 5 22
Acer 4 26
Alnus 4 31
Betula 4 37
Carpinus 4 40
Castanea 4 42
Citrus 4 91
Eucalyptus 4 52
Fagus 4 53
Fraxinus 4 56
Larix 5 66




Olea 4 70

Picea unspecified 5 75
Picea abies 5 75
Picea sitchensis 5 76
Pinus unspecified 5 77
Pinus brutia 5 77
Pinus cembra 5 79
Pinus contorta 5 80
Pinus halepensis 5 81
Pinus laricio 5 77
Pinus nigra 5 84
Pinus pinaster 5 85
Pinus sylvestris 5 89
Populus 4 94
Populus tremula 4 98
Pseudotsuga 5 102
Quercus unspecified 4 104
Quercus cerris 4 104
Quercus robur 4 114
Quercus Faginea 4 106
Quercus Lusitanica 4 104
Quercus ilex 4 109
Quercus petraea 4 104
Quercus pubescens 4 112
Quercus suber 4 117
Quercus decid 4 104
Robinia 4 119
Salix 4 120

Other confifers 5 22
Other broadleaf 4 53
Other trees 6 99

Tabelle 3: Prozentuale Waldbestinde in den europdischen Landern nach Simpson et al., 1999.

Country Name Country-Id Forest-Fraction
AL Albanien 3 38%
AT Osterreich 6 39%
BY WeiBrussland 9 36%
BE Belgien 7 19%
BA Bosnien-Herzegowina 8 47%
BG Bulgarien 10 35%
HR Kroatien 27 37%
CS Serbien-Montenegro 16 37%
DK Danemark 12 12%
EE Estland 15 44%

Fl Finnland 17 76%
FR Frankreich 19 27%
GDR Frihere DDR 24 30%
FRG Frihere BRD 24 30%
GR Griechenland 25 20%
HU Ungarn 28 18%
IE Irland 14 5%
IT Italien 33 23%
LU Luxemburg 45 34%
LT Litauen 42 30%
LI Lichtenstein 68 26%




NL Niederlande 54 9%
NO Norwegen 55 27%
PL Polen 56 29%
PT Portugal 57 32%
RO Rumanien 58 29%
RU Russland 59 38%
SK Slowakei 43 40%
Sl Slowenien 61 50%
ES Spanien 63 32%
SE Schweden 66 68%
CH Schweiz 68 26%
FYM Ehem. Jugoslawien-Mazedonien 48 42%
UA Ukraine 73 15%
UK GroBbritannien 72 10%
YU Ehem. Jugoslawien 64 41%
23 Berechnung der Emissionsfliisse

Aus den maximalen Emissionsfliissen wird wie bereits in Simpson et al. (1995) nach
Guenther et al. (1993) der effektive Emissionsfluss berechnet.
Die Aufteilung der Monoterpene in temperatur-abhingige Fliisse (mts) und in
temperatur- und licht-abhingige Fliisse (mtl) ist dabei jedoch neu:
Der maximale Isoprene- bzw. Monoterpene-Emissionsfluss wird wie folgt ausgedriickt:
Isoprenflussy.x = Biomasse*Isopren-Emissionskoeffizient
Monoterpenefluss,x = Biomasse * Monoterpen-Emissionskoeffizient
Eine Einheitenanalyse ergibt:
[ug (C) m*h | = [g/m?] * [ug (C) / g h]
Die effektive Emissionsstirke F berechnet sich in Abhéngigkeit von Temperatur und
Lichtstrahlung:
F = isoprene * y(iso)
F = monoterpeneS * y(mts)
F = monoterpeneL * y(mtl)
F = ovoc * y(mts)

wobei der Emissionskoeffizient fiir Isoprene y(iso) sowohl von der Lichteinstrahlung
(PAR - Photosynthetically active Radiation) als auch von der Temperatur (T) abhéngt
und der Emissionskoeffizient fiir Monoterpene y(mts) unterschiedlich fiir verschiedene
Baumklassen ist; zum einen nur licht- (PAR) und zum anderen licht- und temperatur-
(PAR,T) abhiéngig.

v(iso) = y(iso)(PAR,T)

y(mts) = y(mts)(T)

y(mtl) = y(iso)(PAR,T)

PAR = photosyntetically active radiation
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CT1(T_TS)

exp

7/(is0): ac,Q * RT.T
202 c,,(T-1,)
1+a°Q 1+exp—r2-—mt

RT T

Q = PAR [umol(photons)/(m? s)]

T = ambient temperature [K]

T, = leaf temperature at standard [K] (= 303K)
R =8.314 J*K " *mol

a = 0.0027

CrL1 = 1.066

Cri = 95000 J*mol™

Cr2 = 230000 J*mol™

Tn=314K

Crz =0.961

y(mts) = exp[B*(T-T)]
B=0.09 K

y(mtl) = y(iso)

24 NATAIR (Steinbrecher et al. 2009)

Im Rahmen des sechsten Rahmenprogramms der Europidischen Gemeinschaft wurde
unter Federfithrung der Universitdt Stuttgart das Forschungsprojekt NATAIR
durchgefiihrt (Friedrich, 2008). Vor allem die Liicke in der quantitativen Erfassung, aber
auch die Liicke im Verstindnis der Produktionsprozesse von natiirlichen und biogenen
Emissionen war ausschlaggebend fiir das Durchfiihren dieses Projektes. Des Weiteren
wird ein steter Riickgang der anthropogenen Emissionen in Europa festgestellt, was die
Wichtigkeit der natiirlichen und biogenen Emissionsquellen hervorhebt. Ein wesentlicher
Punkt des FP6-Forschungsprojektes NATAIR war es dementsprechend auch, die
Genauigkeit der biogenen und der natiirlichen Emissionsstirken zu verbessern, um deren
Einfluss auf die Entstehung von Luftschadstoffen in Europa besser abschitzen zu konnen.
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Abbildung 1: Abschitzung der natiirlichen (griine Balken) und der anthropogenen Emissionsmengen fiir
das Jahr 2000 (gelber Balken) im NATAIR-Gebiet und Projektionen fiir das Jahr 2010 unter Annahme der
Umsetzung der laufenden Gesetze (dunkelgelber Balken) und unter Annahme der Durchfiihrung aller
technischen Moglichkeiten (brauner Balken) (aus Friedrich, 2008).

Abbildung 1 zeigt beispielsweise die Emissionsprojektionen fiir das Jahr 2010 ausgehend
von einem Basisjahr 2000 fiir das NATAIR-Gebiet. Deutlich ersichtlich wird, dass vor
allem fiir SO2 und fiir VOC der Beitrag aus natiirlichen Quellen an den
Gesamtemissionen erheblich und auch vorrangig sein wird.
Innerhalb des NATAIR-Projektes wurde dabei versucht, den aktuellen Wissenstand zu
sammeln, alle relevanten biogenen und natiirlichen Emissionsquellen fiir VOC, PM,
SOX, NOx, CO, DMS, NH3, CH4 und NO zu benennen und Abschitzungen sowohl der
Gesamtmengen als auch deren Unsicherheit zu geben. Dabei wurden folgende Quellen
beriicksichtigt:

- Natiirliche und semi-natiirliche Vegetation (VOC)

- Staubaufwirbelung (PM)

- Vulkane (SOx, NOx, PM)

- Waldbrinde und Biomassenverbrennung (NOx, PM, CO, VOC)

- NO aus Naturboden

- Blitze (NO)

- Biologische Primirpartikel (PM)

- Kiistengebiete, Ozeane und Seen (DMS)

- Seesalz (PM)

- Wildtiere (CH4, NH3)

- Anaerobe Bodenprozesse, Siimpfe (CH4)

- Geologisches Aussickern (CH4).
Algorithmen wurden gesammelt, gepriift und angewandt und iiber Publikationen der
Offentlichkeit zur Verfiigung gestellt.

12



Riumlich wurden alle wihrend der Projektlaufzeit (Jan 2005 — Mar 2007)
dazugehorenden 25 Europidische Linder, sowie Schweiz, Norwegen, Bulgarien und
Ruminien beriicksichtigt.
Die im NATAIR-Projekt durchgefiihrten biogenen VOC-Schitzungen fiir Wilder
basieren auf der Methode, die in Simpson et al. (1999) beschrieben worden ist, die
wiederum die Emissionsfaktoren iiber die Strahlungs- und Biomassenabhingigkeit
benutzt, die bereits in Guenther et al. (1993) zu finden ist. Dieser Ansatz wurde auch im
RCG implementiert und wird im weiteren Verlauf der Arbeit hdufig als [Simpson 99]
bezeichnet werden. Die wichtigsten Merkmale in der fiir das NATAIR-Projekt
produzierten VOC-Emissionsdatenbasis fiir Europa sind
- die hohere Informationsdichte beziiglich Baumverteilung auf regionaler Ebene (in
Simpson et al. (1999) war die nur auf nationaler Ebene verfiigbar),
- lberarbeitete Emissionsfaktoren und zugewiese Biomassen fiir einzelne
Baumarten und deren Jahreszeitenabhingigkeit, und
- die Einfiihrung einer Strahlungsminderung innerhalb des Waldbestandes, die die
Emissionen von unteren Baumschichten bzw. Asten anders behandelt als die
Baumkronen.
Die Details sind in Steinbrecher et al. (2009) beschrieben. Die verwendeten
meteorologischen Variablen wurden mit MMS simuliert. Am Ende stand ein stiindlicher
Datensatz mit einer horizontalen Auflosung von 10x10 km? fiir Europa und anliegende
Lander fiir Isoprene, Monoterpene, Sesquiterpene und ,,OVOC* (other VOCs) fiir die
Jahre 1997, 2000, 2001 und 2003 zur Verfiigung.
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2.5 Landnutzungsdatenbasen
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Abbildung 2: Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998) mit 13 Landnutzungsklassen, von denen 3 fiir
Wilder (Nadelwald, Laubwald, Mischwald).

Abbildung 2 zeigt die von Smiatek (1998) erstellte Landnutzungsdatenbasis mit einer
rdumlichen Auflésung von ca. 2x2 km? (0.01667°x0.01667°) fiir Europa und anliegende
Linder. Die 13 Landnutzungsklassen sind folgende:

- stddtische Gebiete,

- Landwirtschaft,

- Grasflidchen,

- Laubwerfende Wiilder,

- Zapfentragende Wilder,

- Mischwald,

- Wasser,

- Feuchtgebiete,

- Sand, Fels,

- Tundra,

- Eisund

- Busch.
In diese Datenbasis wurden von A. Bleeker (Builjtes et al., 2006) die in Abbildung 3
dargestellten Zusatzinformationen eingebaut. Dabei wurde die von Koble et al. (2002)
generierte Baumdatenbasis fiir Europa und anliegende Linder mit der Smiatek-
Landnutzungsdatenbasis georeferenziert verkniipft. War urspriinglich die Koble-
Datenbasis 1x1 km? aufgelost, so musste nun diese hohere Auflosung in die grobere

14



Smiatek-Auflosung (ca. 2x2 km?) iiberfiihrt werden. Auch konnten nicht fiir alle Zellen
Ubereinstimmungen gefunden werden: so kam es vor, dass in der Koble-Datenbasis
Bidume dort zu finden waren, wo in der Smiatek-Datenbasis keine der drei Waldklassen
zu finden war und umgekehrt. Dort wurde dann die Smiatek-Landnutzung beibehalten.
Dies heiB3t jedoch auch, dass in der neuen verkniipften Datenbasis weiterhin generische
Waldklassen zu finden sind, ndmlich dort, wo fiir diese Smiatek-Zellen keine
Waldinformationen von Koble zu finden waren.

Smiatek

Landuse classes
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Abbildung 3: Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998), verkniipft mit Walddaten von Koble et al.
(2002) mit Informatioen iiber 115 Baumspezies.
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2.6 Unterschiede zwischen [Smiatek (1998) — Simpson et
al. (1995)] und [Koble et al. (2002) — Simpson et al.
(1999)]
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Abbildung 4: Vergleich der biogenen Isopren-Emissionen auf Linderebene in [kTonnen/Jahr]. Blaue
Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Koble et al. (2002) und Emissionsfaktoren nach Simpson et al.
(1999); rote Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998) und Emissionsfaktoren nach Simpson et
al. (1995)

Abbildung 4 zeigt die berechneten Jahressummen fiir das meteorologische Jahr 2005 der
Isoprenemissionen aus Waildern fiir unterschiedliche europdische und angrenzende
Liander in Kilo-Tonnen pro Jahr. Deutlich wird, dass fiir Frankreich die hochsten
biogenen Emissionsmengen aus Wildern berechnet werden, sowohl wenn als
Datengrundlage die Landnutzungsdatenbasis von Smiatek (1998) benutzt wird (rote
Balken) als auch wenn die Zusatzinformationen iiber verschiedene Baumarten
Verwendung finden (blaue Balken). Auffallend ist, dass die im mediterranen Bereich sich
befindenden Lander (Frankreich, Italien, Spanien, Griechenland) mit deutlich hoheren
Isoprenmengen simuliert werden, wenn der Ansatz nach Simpson et al. (1999) und mit
der Koble-Datenbasis benutzt wird, als wenn Simpson et al. (1995) und der Smiatek-
Datensatz zur Grundlage gelegt wird. Umgekehrt verhilt es sich zum Beispiel fiir
Deutschland (DE), Ruminien (RO), Schweden und Bulgarien. Es zeigt sich jedoch auch,
dass die unterschiedlichen Datensidtze zu bis zu fiinffach unterschiedlichen
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Isoprenmengen fiihren (z. B. Spanien) konnen. Nicht immer werden jedoch mit der
Koble-Datenbasis hohere Werte berechnet als mit der Smiatek-Datenbasis.

Schaut man sich nun jedoch die Abschitzungen fiir Terpene an (Abbildung 5), so ergibt
sich ein vollkommen anderes Bild. Wird hier die Landnutzungsdatenbasis nach Koble et
al. (2002) und die Methode, die in Simpson et al. (1999) beschrieben worden ist, zur
Grundlage fiir die Berechnung der Terpenemissionen 2005 angewandt, so werden fiir alle
Linder deutlich hohere biogene Emissionsmengen vorhergesagt, als mit der alten
Methode.

Biogenic emissions - Terpene
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Abbildung 5: Vergleich der biogenen Terpen-Emissionen auf Landerebene in [kTonnen/Jahr]. Blaue
Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Koble et al. (2002) und Emissionsfaktoren nach Simpson et al.
(1999); rote Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998) und Emissionsfaktoren nach Simpson et

al. (1995)

Fiir fast alle Lander werden dabei mindestens doppelt so hohe Terpenemissionen aus
Waildern berechnet, unabhéngig von geographischer Breite. So werden zum Beispiel fiir
Deutschland ca. 5fach hohere Monoterpenemissionen vorhergesagt, wenn die
Zusatzinformationen aus der Koble-Walddatenbasis in die Smiatek-Landnutzungsklassen
eingearbeitet werden und wenn die von Simpson et al. (1999) iiberarbeiteten Biomassen
und Emissionsfaktoren beriicksichtigt werden. Abbildung 6 schliisselt die Berechnung
der Monoterpenemissionen aus Wildern auf: so wird bei der Abschidtzung nach Simpson
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et al. (1999), autbauend auf die Zusatzinformationen iiber Baumklassen aus der Koble et
al. (2002)-Datenbasis, zwischen strahlungsabhingigen und biomassenabhingigen
Emissionsentstehungsprozessen unterschieden. Die Summe dieser beiden Beitrige liefert
dann die Gesamtemission an Monoterpenen aus Wildern. Wie ersichtlich ist, wird bei
weitem in allen beriicksichtigten Léandern der hochste Beitrag aus den
biomassenabhéngigen Emissionsprozessen berechnet. Der Anteil der biogenen VOC-
Emissionen fiir Monoterpene, der strahlungsbedingt berechnet wird, liegt bei ca. einem

Achtel.
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Abbildung 6: Vergleich der biogenen Terpen-Emissionen auf Landerebene in [kTonnen/Jahr]. Blaue
Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Koble et al. (2002) und Emissionsfaktoren nach Simpson et al.
(1999); rote Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998) und Emissionsfaktoren nach Simpson et
al. (1995), hellgriine Balken: Koble-Bauminformationen (2002) und Simpson et al. (1999)-Methode zur
Berechnung der Monoterpen-Emissionen, die aus der alleinigen Strahlungsabhingigkeit herriihren,
dunkelgriine Balken: Koble-Bauminformationen (2002) und Simpson et al. (1999)-Methode zur
Berechnung der Monoterpen-Emissionen, die aus der alleinigen Biomassenabhiingigkeit herrithren (Summe
der griinen Balken = blauer Balken)

Abbildung 7 stellt die fiir die beriicksichtigten Linder berechneten NO-Emissionen aus
natiirlichen Béden dar. Die Methode fiir die Berechnung dieser Emissionen hat sich nicht
gedndert. Die hochsten Werte werden auch hier fiir Frankreich berechnet, gefolgt von
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GroBbritannien und Spanien. Fiir Deutschland wurden mit der in Simpson et al. (1995)
beschriebenen Methode fiir das Jahr 2005 ca. 12 Kilotonnen berechnet. Dem gegeniiber
wurden zur Bestimmung der so genannten ,,iibrigen VOC* (,,other VOC* — OVOC) die
Zusatzinformationen von Koble et al. benutzt, die von Simpson et al. (1999) zur
Berechnung dieser Emissionen vorgeschlagen wurden (Abbildung 8). Vor allem in
Frankreich, Deutschland, Italien und Spanien werden mit der neuen Methode deutlich
hohere Werte berechnet als mit der alten. Nur in Skandinavien (Finnland, Schweden,
Norwegen) werden anhand der alten Lénderstatistiken und anhand der nicht
aufgeschliisselten Bauminformationen hohere OVOC-Mengen simuliert. Wiederum
liegen die Anderungen anhand anderer Informationen und anderer Berechnungsmethoden
bei iiber 100% fiir einen Grofteil der beriicksichtigten Léander.

Biogenic emissions - NO

country

‘ W Simpson 99 W Simpson 95 ‘

Abbildung 7: Vergleich der biogenen NO-Emissionen auf Landerebene in [kTonnen/Jahr]. Blaue Balken:
Landnutzungsdatenbasis nach Koble et al. (2002) und Emissionsfaktoren nach Simpson et al. (1999); rote
Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998) und Emissionsfaktoren nach Simpson et al. (1995)
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Abbildung 8: Vergleich der biogenen ,,OVOC*“-Emissionen auf Lénderebene in [kTonnen/Jahr]. Blaue
Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Kéble et al. (2002) und Emissionsfaktoren nach Simpson et al.
(1999); rote Balken: Landnutzungsdatenbasis nach Smiatek (1998) und Emissionsfaktoren nach Simpson et

al. (1995)
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2.7 Unterschiede zwischen mit RCG online berechneten
biogenen VOC und extern produzierten NATAIR-Daten
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Abbildung 9: Vergleich der durch die verschiedenen Berechnungsarten erhaltenen biogenen VOC im
RCG-Gebiet in kg/Jahr: OLE = Olefine Verbindungen, PAR = paraffine Verbindungen, ISOP = Isoprene,
ALD?2 = Aldehyde, NO = Stickstoffmonoxid aus Naturboden, TERP = Terpene (die Abkiirzungen
entsprechen dem CBIV-Mechanismus (Gery et al., 1995)). NATAIR: Emissionen aus dem NATAIR-
Projekt, RCG_SIM95: Emissionen aus der Smiatek-Datenbasis nach der Methode beschrieben in Simpson
et al. (1995). RCG_SIM99: Emissionen aus der Koble et al.-Datenbasis nach der Methode beschrieben in
Simpson et al. (1999).

Abbildung 9 zeigt den Vergleich zwischen den in RCG implementierten Verfahren zur
Berechnung der biogenen VOC-Emissionen aus Wildern (RCG_SIMO9S:
Landnutzungsdatenbasis Smiatek (1998), Methode beschrieben in Simpson et al. (1995);
RCG_SIM99: Landnutzungsdatenbasis Koble et al. (2002), Methode beschrieben in
Simpson et al. (1999), NATAIR: Emissionen aus dem NATAIR-Projekt) und den
Emissionsschitzungen aus dem NATAIR-Projekt, die in einer stiindlichen zeitlichen
Auflésung und einer rdumlichen Auflosung von 10x10 km? fiir Isoprene, Monoterpene,
Sesquiterpene und ,,OVOC* (other VOCs) vorlagen. Diese Daten wurden, wie in
Steinbrecher et al. (2009) beschrieben, aus einer Landnutzungsdatenbasis abgeleitet, die
die Bauminformationen von Koble et al. (2002) mit regionalen Statistiken und mit
erweiterten Datensidtzen der CORINE-Datenbasis verkniipfte. Als meteorologischer
Treiber wurde MMS5 verwendet. Die weitere Zuordnung zu Olefinen (OLE), Paraffinen
(PAR), Isoprenen (ISOP), Aldehyden (ALD2), und Terpenen (TERP) wurde fiir alle drei
Berechnungsarten konform durchgefiihrt und ist in Stern (2009) erklért. Es wird deutlich,
dass die alte RCG-VOC-Schitzung die geringsten Werte liefert und die neue RCG-
VOC-Bestimmung, die anhand der Koble-Walddaten und der in Simpson et al. (1999)
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beschriebenen Methode erstellt wurde, zu hoheren Werten fithrt. Die in NATAIR
bestimmten Werte liegen alle iiber den alten RCG-Werten. Aufler bei den Isopren-Werten
aber liegen die NATAIR-Massen unter den Mengen aus der neuen RCG-Methode. Da
Stickstoffoxide aus Naturboden weiterhin mit der alten RCG-Methode aufbauend auf
Smiatek (1998) und auf Simpson et al. (1999) berechnet wurden, gibt es hier keine
Anderungen. Paraffine werden mit RCG_SIM99 am hochsten abgeschitzt, mit NATAIR
etwas niedriger und mit RCG_SIM95 am niedrigsten. Dies gilt in etwas schwécherer
Auspriagung auch fiir Oleffine, fiir Aldehyde und fiir Terpene. Die Isoprene hingegen
werden mit NATAIR hoher berechnet als mit RCG, liegen aber auch hier wieder niher an
der Version Koble et al. (2002) — Simpson et al. (1999) als an der Version Smiatek
(1998) — Simpson et al. (1995). Dies kann damit erklirt werden, dass RCG_Sim99 und
NATAIR im Grunde die gleichen Ausgangsinformationen besitzen. Unterschiede finden
sich in der benutzten Meteorologie — MMS5 fiir NATAIR, TRAMPER fiir RCG_Sim99,
und in den Emissionsfaktoren (abgewandelte Faktoren von Simpson et al. (1999),
beschrieben in Steinbrecher et al. (2009) fir NATAIR, und originale Faktoren von
Simpson et al. (1999) fiir RCG_Sim99).
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Abbildung 10: Biogene VOC-Emissionen aus Vegetation in Europa fiir das Jahr 2000 (aus Steinbrecher et
al., 2009, Seite 1385).

Abbildung 10 zeigt die riumliche Verteilung der NATAIR-VOC-Emissionen aus
natiirlicher Vegetation. Die hochsten Emissionen finden sich dabei in Portugal und in
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Spanien (Abbildung 10, d), gefolgt von den Gebirgen in Mittel- und Osteuropa und dann
von Skandinavien. Diese Verteilung ist der RCG-SIM99-Verteilung sehr dhnlich. RCG-
SIMO9S5 hatte hingegen die héchsten VOC-Emissionen in Skandinavien.
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3. Ergebnisse: RCG mit biogenen VOC-Emissionen aus
unterschiedlichen Datenséatzen

Das Chemie-Transport-Modell REM_Calgrid (RCG) ist verwendet worden, um die
Konzentrationen der Luftschadstoffe zu berechnen. Dabei werden in diesem Modell
standardmiBig die biogenen VOC-Emissinen aus Wildern online {iber die
Landnutzungsdatenbasis von Smiatek (1998) mit der in Simpson et al. (1995)
beschriebenen Methode berechnet. Nachfolgend wird diese Modellkonfiguration als
RCG-Standard oder RCG-SIM95 bezeichnet. Alternativ dazu wurden die biogenen VOC-
Emissionen iiber die erweiterte Koble et al. (2002)-Datenbasis und mit der in Simpson et
al. (1999) beschriebenen Methode wiederum online berechnet.

3.1 Ozon

Ozone Annual Mean [pg/m®] Simpson 95 Ozone Annual Mean [pg/m®] Simpson 99

Abbildung 11: Jahresmittelwert der Ozonkonzentrationen, simuliert mit RCG fiir das meteorologische Jahr
2005. Biogene VOC-Emissionen aus Smiatek (1998) — Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt nach Simpson
et al., 1995 (links) und aus Koble et al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt nach Simpson et al.,
1999.

Abbildung 11 (links) zeigt das mit der RCG-Standardversion berechnete Jahresmittel fiir
Ozon 2005. Hohere Werte werden im Siiden, niedrigere Werte im Norden und aufgrund
des Titrationseffektes in den Ballungsgebieten mit erhohten NOx-Emissionen simuliert.
Vergleicht man diese Berechnung mit der RCG-Simulation, in der die biogenen VOC-
Emissionen aus Wildern aus der von Koble et al. (2002) erweiterten
Landnutzungsdatenbasis und mit der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode
geschitzt worden sind (Abbildung 11, rechts), so sieht man das gleiche rdumliche Muster.
Uber den Meeren wird Ozon angehauft, weil es nicht 16slich ist, und demnach auf Wasser
nicht deponiert wird. Auch die Absolutwerte von iiber 90 ug/m3 tiber dem Mittelmeer,
tiber 80 ug/m3 tiber Sardinien, Sizilien und Korsika, Kiistengebieten in Griechenland und
an der italienischen Adriakiiste und zwischen 65 und 80 pg/m3 im Jahresmittel iiber weite
Teile des ldndlichen Spaniens, Frankreichs und der Balkanstaaten sind in beiden
Modellversionen dhnlich. In beiden Modellkonfigurationen sind die deutlich niedrigeren
Ozonjahresmittelwerte in Paris, London und Mittelengland, Niederlande bis ins
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Ruhrgebiet, Mailand und in Siidpolen erkennbar. Dort werden auch die hochsten NOx-
Konzentrationen simuliert (hier nicht gezeigt). Des Weiteren werden in beiden Laufen die
skandinavischen Linder mit Ozonjahresmittelwerten von unter 55 pg/m?3 simuliert. RCG-
Standard wurde in verschiedenen Studien (z. B. Tilmes et al. 2002) hinsichtlich Ozon
validiert und lieferte in seiner Standardversion sehr gute Ergebnisse.

Abbildung 12 zeigt die Differenz in den Ozonjahresmittelwerten, die aufgrund der
unterschiedlichen Behandlung der biogenen VOC-Emissionen in der Berechnung
entstanden sind. Grundsitzlich werden mit den VOC-Emissionen aus der Koble et al.
(2002) — Landnutzungsdatenbasis nach Simpson et al. (1999) gleich hohe oder hohere
Ozonjahresmittel simuliert als mit der RCG-Standardversion. Vor allem in der Poebene
und im Ruhrgebiet Deutschlands werden teilweise bis iiber 6% hohere Werte simuliert.
Auffallend ist, dass in den NOx-starken Gebieten die Ozonproduktion aufgrund hoherer
VOC-Emissionen aus Wildern zunimmt. Dies kann mit einem Verschieben der VOC-
NOx-Sensitivitidt in Stadten zusammenhédngen. Mehr VOCs vor allem in NOx-trachtigen
Gebieten fithren zu einer hoheren Os-Produktion, bzw. der Ozon-Abbau aufgrund der
Reaktion NO+O3; -> NO, + O, wird durch eine erhohte Ozon-Produktion iiber die VOC-
Kette abgeschwicht. Auch iiber ldndlichen Gebieten wird im Jahresmittel mehr Ozon
aufgebaut, wenn mehr VOC aus Wildern in das System flieft. Dies geschieht am
starksten im Sommer; liber das gesamte Jahr gemittelt ist der Einfluss eher gering und
betrigt beispielsweise iiber Stiddeutschland oder iiber Mittelitalien ca. 2 bis 3%.

A 0, Annual Mean [%] Simpson 99 - Simpson 9
BN

s : : : : : : 7

548

Abbildung 12: Differenz der simulierten Ozonjahresmittelwerte in % zwischen RCG-Lauf mit biogenen
VOC-Emissionen aus der Smiatek (1998) — Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt nach Simpson et al.,
1995 und RCG-Lauf mit biogenen VOC-Emissionen aus der Koble et al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis,
abgeschitzt nach Simpson et al., 1999.

Der Einfluss biogener VOC-Emissionen auf die Ozonjahresmittelwerte wurde dadurch
abgeschitzt, dass ein RCG — Lauf fiir 2005 ohne biogene VOC-Emissionen durchgefiihrt
worden ist (Abbildung 13). Die rdumliche Verteilung wird wie bei den anderen beiden
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Laufen auch simuliert mit hoheren Werten im Siiden und iiber den Meeren und
niedrigeren Werten in den Ballungsgebieten, bzw. in Industriegebieten, und im Norden
Europas. Auch die Absolutwerte bis anndhernd 100 pg/m3 im Jahresmittel iiber
Nordafrika und iiber dem Mittelmeer werden auch ohne biogene VOC-Emissionen
erreicht. Auch bleiben die rdumlichen Maxima der Ozonwerte, die auch schon mit den
biogenen VOC-Emissionen simuliert worden sind, weiterhin erhalten.. Wird nun der
Einfluss der unterschiedlichen VOC-Emissionsschitzungen auf die simulierten
Ozonkonzentrationen berechnet (Abbildung 14), so schlagen diese weit stirker durch,
wenn biogene VOC-Emissionen aus der Koble et al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis
nach Simpson et al. (1999) berechnet werden (rechtes Bild) als wenn sie aus der Smiatek
(1998) — Landnutzungsdatenbasis und nach Simpson et al. (1995) abgeschitzt werden
(linkes Bild). Der Einfluss ist ca. doppelt so hoch. Maximale Ozonzunahmen aufgrund
der zusitzlichen VOC-Emissionen nach Simpson et al. (1995) sind in Siidpolen, im
Ruhrgebiet, im Rhein-Main-Necker-Gebiet und in der Poebene zu verzeichnen und
reichen da bis zu +4% im Jahresmittel. Werden hingegen die biogenen VOC-Emissionen
nach Simpson et al. (1999) berechnet, so ist die Ozonzunahme iiber den gleichen
Gebieten ungefihr doppelt so hoch, reicht also bis ca. 10% im Jahresmittel. Anders
ausgedriickt heiit das, dass der berechnete Ozonmittelwert vor allem iiber den
Ballungsgebieten bis zu 10% von den biogenen VOC-Emissionen aus Wildern abhéngt,
im Mittel iiber landlichen Gegenden in Deutschland, Polen und der Slowakei
beispielsweise bis ca. 6% von biogenen VOC-Emissionen aus Wéldern und iiber weiten
Teilen Frankreichs und Spaniens bis ca. 3% von biogenen VOC-Emissionen aus Wildern
abhingt. Die Wahl der Berechnungsart oder die Wahl der Landnutzungsdatenbasis hat
dabei auch einen wesentlichen Einfluss. Die prozentualen Anderungen fallen dabei bei
Verwendung der Koble-Landnutzungsdatenbasis doppelt so hoch aus wie bei
Verwendung der Smiatek-Landnutzungsdatenbasis. Dies sind Jahresmittelbetrachtungen.
Biogene VOC-Emissionen sind jedoch im Sommer sehr viel stirker als im Winter. Die
Sensitivitidt von Ozon gegeniiber der Wahl der Landnutzungsdatenbasis — und dem zur
Folge dann der Methode, VOC-Emissionen abzuschidtzen — ist im Sommer sehr viel
hoher als im Winter. Es kann davon ausgegangen werden, dass der Wintermittelwert bei
beiden Arten der biogenen VOC-Emissionsberechnung konstant bleibt.

Fiir die Sensitivitdtsstudie zur Abhidngigkeit der Ozonwerte von biogenen VOC-
Emissionen aus Wildern wurde auf die Unterscheidung von Jahreszeiten verzichtet.
Diese wurden jedoch sehr wohl in den folgenden Untersuchungen beriicksichtigt, wenn
es darum geht, die unterschiedlichen Ozonkonzentrationen anhand der unterschiedlichen
Landnutzungsdatenbasen bzw. unterschiedlicher VOC-Datensitze zu erkldren.
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Abbildung 13: Jahresmittelwert der Ozonkonzentrationen, simuliert mit RCG fiir das meteorologische Jahr

Ozone Annual Mean [rg/m?®] without biogenic emissions
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Abbildung 14: Differenz der simulierten Ozonjahresmittelwerte in % zwischen RCG-Referenzlauf mit
biogenen VOC-Emissionen aus der Smiatek (1998) — Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt nach Simpson
et al., 1995 und RCG-Lauf ohne biogene Emissionen (links) und zwischen der simulierten
Ozonjahresmittelwerte in % zwischen RCG-Referenzlauf mit biogenen VOC-Emissionen aus der Koble et
al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt nach Simpson et al., 1999 und RCG-Lauf ohne biogene
Emissionen (rechts).
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Abbildung 15 zeigt die mit den drei RCG-Konfigurationen berechneten Os-Jahresmittel
2003, wihrend Abbildung 16 die jeweiligen prozentualen Anderungen fiir das gesamte
Jahresmittel darstellen. Die drei RCG-Konfigurationen sind: RCG-Standard (VOC aus
der Smiatek-Landnutzungsdatenbasis anhand von Simpson et al. (1995) mit 6
Baumklassen), RCG-Sim_99 (VOC aus der Koble-Datenbasis mit 115 Baumspezies
anhand von Simpson et al. (1999)) und RCG-NATAIR.

0 [#g/m’] Annual Mean 2003 [Standard] RCG 0y [g/m®] Annual Mean 2003 [Simpson 99] RCG

05 [12g/m*] Annual Mean 2003 [NatAir] RCG

Abbildung 15: Ozon Jahresmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus
Wiildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte —
RCG-Sim_99) und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

Im Jahresmittel werden aufgrund unterschiedlicher Behandlung der biogenen VOC-
Emissionen bis zu 20% unterschiedliche Ozonkonzentrationen simuliert. Die groften
Unterschiede werden dabei in Spanien zwischen der Standardversion und der RCG-
Version mit biogenen VOC-Emissionen aus der Koble - Datenbasis nach Simpson et al.
(1999) berechnet, die geringsten Unterschiede im Jahresmittel werden zwischen der
Standardversion und der RCG-Version mit biogenen VOC-Emissionen aus dem NatAir-
Projekt in Deutschland und in Polen berechnet. Die Unterschiede zwischen RCG-
Simpson99 und RCG-NatAir sind in Gesamteuropa eher gering und bewegen sich
zwischen +6% hoheren Osz-Konzentrationen in Deutschland und -6% niedrigeren Os-
Werten in Portugal.

A0, [%] Annual Mean [Standard — Simpson 99] RCG A0, [%] Annual Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG A0, [%] Annual Mean [Simpson 99 — Natair] RCG
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Abbildung 16: Prozentuale Anderung der Ozonjahresmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen* (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt” (Mitte — RCG-Sim_99) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).

Betrachtet man sich nun die einzelnen Unterschiede in Abhingigkeit der Jahreszeiten
(Abbildung 17 und Abbildung 18 fiir die Wintermonate Dezember, Januar und Februar
(DJF), Abbildung 19 und Abbildung 20 fiir die Friihlingsmonate Mérz, April und Mai
(MAM), Abbildung 21 und Abbildung 22 fiir die Sommermonate Juni, Juli und August
(JJA) und Abbildung 23und Abbildung 24 fiir die Herbstmonate September, Oktober und
November (SON)), so finden sich die groBten Unterschiede im Sommer und die
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niedrigsten im Winter. Dies ist auch zu erwarten, da die biogenen VOC-Emissionen vor
allem im Sommer von Wildern emittiert werden, da sie in dieser Jahreszeit hauptséchlich
von der Strahlung und von der Temperatur angetrieben werden, wihrend im Winter oder
in den Ubergangsjahreszeiten vor allem die biomassenabhiingigen Terpen-Emission zum
Tragen kommen. Isopren wird im Winter so gut wie gar nicht emittiert. Des Weiteren
hingen die strahlungsbedingten Emissionen auch von der geographischen Breite ab sowie
von der Tageszeit. In der RCG-Standardversion wurden deutlich hohere Isopren- aber
auch Monoterpen-Emissionen im Norden — Skandinavien — emittiert als mit der
tiberarbeiteten RCG-Version, in die die Zusatzinformationen von Kéble et al. (2002) und
Simpson et al. (1999) eingeflossen sind und als im NATAIR-Projekt. Dies sieht man sehr
deutlich in den Sommermittelwerten des simulierten Ozons. Vor alle in Spanien, in
Italien, aber auch im Industriegiirtel Mittelengland, Niederlande, Ruhrgebiet werden mit
der Standardversion des RCG-Modells bis iiber 20% niedrigere Ozonsommermittel
berechnet als mit den iibrigen beiden Konfigurationen. Die relativ hohen Anderungen im
Industriegiirtel lassen sich zum Teil iiber die relativ geringen Absolutwerte an Ozon in
dieser Region erkldaren, die vor allem {iiber erhohte NOx und deshalb iiber erhohte
Titrationsaktivitit gekennzeichnet ist. Wihrend die RCG-Konfiguration mit NatAir-
Emissionen und die RCG-Konfiguration mit VOC-Emissionen aus Koble et al. (2002)
und aus Simpson et al. (1999) relativ dhnliche Oz-Sommermittel iiber weiten Teilen
Europas liefern — die Unterschiede belaufen sich dabei auf maximal £10% - so werden
vor allem mit der RCG-NatAir-Konfiguration in Zentralspanien und iiber weiten Teilen
Italiens iiber 30% hohere Ozonwerte simuliert als mit der Standardversion. Die
Ubergangsjahreszeiten werden unterschiedlich stark von der Art und Weise der
Berechnung der biogenen Wald-VOC-Emissionen in der Simulation der Ozonwerte
geprigt. Was auffillt sind die bis zu 15% hoheren Ozonherbstwerte, wenn anstatt der
NatAir-Datenbasis die Berechnung nach Koble+Simpson_99 als Grundlage der biogenen
VOC-Emissionen benutzt wird. Dies kann zum Teil durch unterschiedliche
meteorologische Treiber und da durch unterschiedliche Bedeckungsgrade erkléart werden.
Gerade in den Ubergangsjahreszeiten spielt die Wolkenbedeckung in der Abschitzung
der strahlungsbedingten VOC-Emissionen eine wesentliche Rolle. Im Herbst werden
nimlich mit den beiden RCG-Versionen, die als meteorologischen Treiber TRAMPER
benutzen, aber unterschiedliche Waldinformationen zur Berechnung der biogenen VOC-
Emissionen benutzen iiber Deutschland nur ca. +8% Ozonédnderungen berechnet. Weitere
Untersuchungen der meteorologischen Parameter wiren dafiir notwendig. Sowohl die
Wintermonate als auch die Ubergangsmonate sind auch dadurch gekennzeichnet, dass die
Standard-RCG-Version niedrigere Ozonmittelwerte liefert als die RCG-Simpson99-
Version, aber hohere als die RCG-NATAIR-Version. Im Sommer hingegen liefert die
RCG-Standard-Version sowohl im Vergleich zu RCG-Simpson_99 als auch zu RCG-
NATAIR niedrigere Ozonmittelwerte. RCG-Simpson_99 und RCG-NATAIR sind im
Sommer am #hnlichsten, im Winter und in den Ubergangsmonaten produziert RCG-
Simpson_99 gerade iiber Deutschland doch wesentlich hohere Ozonmittelwerte als RCG-
NATAIR.
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0, [ng/m°®] DJF Mean 2003 [Sipson 99] RCG
g

Abbildung 17: Ozon Wintermittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus
Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte —
RCG-Sim_99) und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

A0, [%] DJF Mean [Standard — Simpson 99] RCG A0, [%] DJF Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG AO; [%] DJF Mean [Simpson 99 — NatAir] RCG
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Abbildung 18: Prozentuale Anderung der Ozon-Wintermittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen* (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt” (Mitte — RCG-Sim_99) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).

0; [#g/m*] MAM Mean 2003 [Standard] RCG 05 [1g/m*] MAM Mean 2003 [Simpson 99] RCG 05 [12g/m’] MAM Mean 2003 [NatAir] RCG

Abbildung 19: Ozon Friihlingsmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschédtzungen aus
Waildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte —
RCG-Sim_99) und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).
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Abbildung 20: Prozentuale Anderung der Ozon-Friihlingsmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen
VOC-Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt* (Mitte — RCG-Sim_99) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).
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Abbildung 21: Ozon Sommermittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus
Waildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte —

RCG-Sim_99) und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).
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Abbildung 22: Prozentuale Anderung der Ozon-Sommermittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen* (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt* (Mitte — RCG-Sim_99) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).
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Abbildung 23: Ozon Herbstmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus
Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links), von 115 Baumklassen (Mitte — RCG-Sim_99)

und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).
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Abbildung 24: Prozentuale Anderung der Ozon-Herbstmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschidtzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen* (links — RCG-Standard vs. RCG-
Sim_99), ,,6 Baumklassen vs. NATAIR-Projekt* (Mitte — RCG-Standard vs RCG-NATAIR) und ,,115

Baumklassen vs. NATAIR* (rechts — RCG-Sim_99 vs. RCG-NATAIR).
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3.2 Sekundare organische Aerosole (SOA)

Wie bereits erldutert, ist das Verstdndnis der Entstehung sekundirer organischer Aerosole
(SOA) noch sehr liickenhaft. Biogene Vorlduferstoffe scheinen aber eine wesentliche
Rolle in der Bildung von festen Teilchen zu bilden. Diese konnen aber auch sehr leicht
wieder in den gasformigen Zustand zuriickfallen, wenn die Temperatur steigt oder die
relative Feuchte zu niedrig wird. Die hier vorgestellte Studie soll deshalb vor allem auf
die unterschiedlichen Ergebnisse aufgrund unterschiedlicher Eingangsdaten zur
Bestimmung der biogenen VOC-Emissionen abzielen und keinen Versuch darstellen, die
Giite der SOA-Simulation zu beurteilen. In einem weiteren Kapitel wird versucht werden,
Anhaltspunkte fiir eine mogliche Evaluierung der zur Bildung von SOA benutzten
Prozesse zu geben.

SOA [rg/m*] Annual Mean 2003 [Standard] RC
o

SOA [rg/m*] Annual Mean 2003 [Simpson 99] RCG
o

SOA [ug/m?] Annual Mean 2003 [Natair] RCG
o

E]
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Abbildung 25: SOA Jahresmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschétzungen aus
Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte)
und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

Abbildung 25 zeigt die Jahresmittelwerte an simulierten SOA-Konzentrationen fiir das
Jahr 2003. Deutlich sichtbar ist der wesentliche Unterschied der rdumlichen Verteilung:
wurden bei der RCG-Standardversion (links) die hochsten SOA-Werte in Skandianvien
simuliert, so werden sie in der RCG-Simpson_99-Version (Mitte) in den Alpen und bei
der RCG-NATAIR-Konfiguration (rechts) auf Korsika, in Spanien und Griechenland
berechnet. Schaut man sich dazu die prozentualen Anderungen aufgrund
unterschiedlicher RCG-Konfigurationen an (Abbildung 26), so ist diese Verschiebung
von Nord nach Siid noch viel deutlicher. Vor allem beim Vergleich der RCG-
Standardkonfiguration mit der RCG-NATAIR-Konfiguration (Mitte) sieht man sehr
deutlich, dass im Norden, aber auch uber fast Gesamtdeutschland hohere SOA-
Konzentrationen mit RCG-Standard produziert werden, und dass im Siiden und auch iiber
den britischen Inseln hohere SOA-Konzentrationen mit RCG-NATAIR generiert werden.

andard - Simpson 99] RCG ASOA [%] Annual Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG ASOA [%] Annual Mean 2003 [Simpson 99 — NatAir] RCG
, 3 P = 5 o = E

Abbildung 26: Prozentuale Anderung der SOA-Jahresmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt™ (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).
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Auffallend ist auch der Absolutbetrag an SOA-Konzentrationen iiber Korsika bei der
RCG-NATAIR-Konfiguration. Dort werden Werte von maximal 5 pg/m3 simuliert. Auch
die Absolutmaxima iiber Spanien mit ca. 2 ug/m3 sind doppelt so hoch wie bei der RCG-
Simpson-99-Version. RCG-Standard produziert in Spanien fast kein biogenes SOA.
Umgekehrt liefert RCG-NATAIR fiir Skandinavien vernachldssigbare SOA-
Konzentrationen, RCG-Simpson_99 und RCG-Standard hingegen beide annédhernd
1.8 ug/m3. Auch der Absolutwert der RCG-Simpson_99-Version iiber den Alpen
erstaunt: dort werden mit dieser Konfiguration bis zu 2.7 ug/m3 SOA-Konzentrationen
simuliert. Eine Validierung ist aufgrund der sehr unsicheren Messdaten nicht moglich.

Die Jahreszeitenabhidngigkeit der biogenen VOC-Emissionen ist sehr stark. Deshalb
wurden auch die SOA-Konzentrationen hinsichtlich Saisonalitéit untersucht. Abbildung
27 stellt die Winter-Absolutwerte der SOA-Konzentrationen fiir die drei RCG-
Konfigurationen dar, Abbildung 28 hingegen die prozentualen Anderungen, die sich
aufgrund der unterschiedlichen biogenen VOC-Emissionen in der SOA-Simulation
ergeben. Bei allen drei RCG-Konfigurationen werden im Winter sehr geringe SOA-
Mittelwerte simuliert. Die rdumliche Verteilung ist der des Jahresmittels dhnlich. So
werden wiederum mit RCG-Standard die hochsten Winter-SOA-Werte in Skandinavien
simuliert. Mit den anderen beiden Konfigurationen hat jedoch die Standardversion im
Winter gemein, dass auch iiber den Alpen erhohte Werte produziert werden. RCG-
NATAIR simuliert im Winter die absolut geringsten Werte. Raumliche Maxima von aber
nur knapp iiber 0.2 pg/m? werden in der Poebene und iiber den Karawanken berechnet.
Prozentual sind aufgrund der sehr geringen Absolutwerte keine Aussagen zu treffen. Das
Friihjahr (absolut: Abbildung 29 und relativ zueinander: Abbildung 30) und der Sommer
(absolut: Abbildung 31 und relativ zueinander: Abbildung 32) hingegen werden von allen
drei Konfigurationen mit deutlich hoheren SOA-Konzentrationen simuliert. Wie bereits
fir das Jahresmittel erldutert, werden mit RCG-Standard im Sommer vor allem in
Skandinavien SOA-Konzentrationen von iiber 3 pg/m3 berechnet. Die RCG-Simpson_99-
Version liefert dhnliche Werte iiber Norwegen und Schweden (ca. 3 pg/m3), deutlich
niedrigere Werte fiir Finnland. Uber den Alpen hingegen werden mit dieser
Modellkonfiguration Werte von iiber 5 ug/m3 berechnet. Die Mittelmeerldnder (Spanien,
Italien, Griechenland und die Ostadriaanreinerstaaten) werden mit Werten von teilweise
tiber 2 ug/m3 versehen. RCG-NATAIR zeigt ein erstaunliches Bild iiber Korsika. Dort
werden im Sommer 2003 SOA-Konzentrationen von iiber 16 pg/m3 im Sommermittel
berechnet. Der Sommer 2003 war sehr warm. Ob diese Konzentrationen realistisch sind
oder nicht, ist nicht beweisbar, sie stehen jedoch den anderen beiden Modellldufen
entgegen. In Spanien werden mit RCG-NATAIR Werte von iiber 4 pg/m3 simuliert, der
Norden Europas hingegen hat auch im Sommer kaum SOA-Werte aufzuweisen. Der
Herbst (Abbildung 33 und Abbildung 34) wird annéhernd wie der Friihling simuliert.
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SOA [ug/m°] DJF Mean 2003 [Standard] RCG SOA [ug/m*] DJF Mean 2003 [Simpson 99] RCG SOA [12g/m*] DJF Mean 2003 [NatAir] RCG

Abbildung 27: SOA Wintermittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschétzungen aus
Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte)
und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

ASOA [%] DJF Mean 2003 [Standard — Simpson 99] RCG ASOA [%] DJF Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG ASOA [%] DJF Mean 2003 [Simpson 99 — NatAir
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Abbildung 28: Prozentuale Anderung der SOA-Wintermittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschidtzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen* (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt™ (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).

SOA [ug/m*] MAM Mean 2003 [Standard] RCG SOA [pg/m’] MAM Mean 2003 [

Simpson 99] RCG SOA [p2g/m*] MAM Mean 2003 [NatAir] RCG

Abbildung 29: SOA Friihlingsmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschétzungen aus
Waildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte)
und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

ASOA [

%] MAM Mean 2003 [Standard - Simpson 99] RCG ASOA [%] MAM Mean 2003 [Standard — NatAir]

RCG ASOA [%] MAM Mean 2003 [Simpson 99 — NatAir] RCG
i 7 o .

Abbildung 30: Prozentuale Anderung der SOA-Friihlingsmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen
VOC-Waldemissionsschidtzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt* (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).
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SOA [ug/m’] JJA Mean 2003 [Standard] RCG

SOA [pg/m’] JJA Mean 2003 [Simpson 99] RCG

SOA [ug/m®] JJA Mean 2003 [NatAir] RCG

Abbildung 31: SOA Sommermittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschétzungen aus

Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte)
und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

ASOA [

%] JJA Mean 2003 [Standard — Simpson 99] RCG ASOA [%] JJA Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG
— E— s —— h

Abbildung 32: Prozentuale Anderung der SOA-Sommermittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt* (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).

SOA [rg/m*] SON Mean 2003 [Standard] RCG SOA [pg/m*] SON Mean 2003 [Simpson 99] RCG SOA [ug/m®] SON Mean 2003 [NatAir] RCG
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Abbildung 33: SOA Herbstmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus

Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte)
und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

ASOA [

%] SON Mean 2003 [Standard - Simpson 99] RCG ASOA [%] SON Mean 2003 [Srd — Natair] RCG ASOA [%] SON Mean 2003 [Simpson 99 — NatAir] RCG

Abbildung 34: Prozentuale Anderung der SOA-Herbstmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschidtzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen* (links — RCG-Standard), ,,6
Baumklassen vs. NATAIR-Projekt™ (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).
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3.3 PM10

Sekundire Aerosole teilen sich in anorganische und organische Stoffe. Wihrend
anorganische Partikel vor allem aus Nitraten, Sulphaten und Ammonium-Teilchen
bestehen, die ihre Vorlduferstoffe zu einem GroBteil in anthropogenen Emissionen von
NOx, SOx und NH3 finden, so sind organische sekundidre Aerosole sowohl
anthropogenen als auch biogenen Ursprungs. Vor allem anthropogene VOC-Emissionen
sind in den letzten Jahren stark zuriickgegangen. Auch waren schon immer biogene
VOC-Emissionen aufgrund der groflen Flichen an Naturboden und an Wildern eine
wichtige Quelle fiir natiirliche Aerosole. Im Zusammenspiel mit anthropogenen
Schadstoffen beeinflussen jedoch die biogenen Emissionen stark das chemische
Verhiltnis, das zu erhohten Ozon- und auch Aerosolkonzentrationen fithren kann.
Sekundiraerosole konnen dabei hédufig weit liber 50% des Gesamtaerosols ausmachen.
Wiederum muss jedoch auch angemerkt werden, dass es aufgrund des unvollstindigen
Verstindnisses der biogenen Aerosolaufbauprozesse sehr schwierig ist, den Anteil der
biogenen SOA-Konzentrationen an den Gesamt-SOA-Konzentrationen abzuschéitzen.
Das im RCG verwendete Modul zur SOA-Simulation ist auf Gleichgewichtsannahmen
zwischen gasformiger und fester Phase der Vorlduferstoffe als Funktion der Temperatur
und der Feuchte aufgebaut. Die biogenen Vorlduferstoffe werden mithilfe der
meteorologischen TRAMPER-Felder und der Landnutzungsdatenbasis von Smiatek
(1998) anhand der in Simpson et al. (1995) beschriebenen Methode in der
Standardversion online simuliert. Die RCG-Simpson_99-Konfiguration hingegen benutzt
die gleichen TRAMPER-Meteorologiefelder, aber die um 115 Baumarten erweiterte
Koble et al. (2002)-Landnutzungsdatenbasis unter Verwendung der in Simpson et al.
(1999) beschriebenen Methode. RCG-NATAIR hingegen benutzt die extern erzeugte
NATAIR-Datenbasis fiir VOC-Emissionen, die mit meteorologischen Feldern aus dem
MM5-Modell generiert worden ist.

PM10 [pg/m*] Annual Mean 2003 [Standard] RCG PMWO [129/m*] Annual Mean 2003 [Simpson 89] RCG
pe

Abbildung 35: PM10 Jahresmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogene Emissionsschitzungen aus
Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links — RCG-Standard), von 115 Baumklassen (Mitte)
und aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

Abbildung 35 zeigt die PM10-Jahresmittelwerte 2003, die mit den drei unterschiedlichen
RCG-Versionen simuliert worden sind. Unterschiede lassen sich nur sehr schwer
erkennen. Maximalwerte werden iiber den anthropogen-dominierten Ballungsgebieten
Paris, Poebene, Mittelengland — Niederlande — Ruhrgebiet und Siidpolen berechnet. Auch
die Nordsee, aufgrund der dort produzierten Seesalzaerosole, zeigt erhohte PM10-Werte.
Ansonsten werden weite Teile Europas mit unter 20 pg/m3 berechnet. Geht man jedoch
davon aus, dass der natiirliche PM10-Gehalt der Luft bei ca. 5 ug/m3 liegt (Andreae,

PM10 [pg/m®] Annual Mean 2003 [NatAir] RCG
o

E] E]
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2007),

sind weite Teile des Simulationsgebietes oberhalb dieser natiirlichen

Konzentration. Dennoch kann festgestellt werden, dass vor allem der Norden des
Simulationsgebietes mit sehr geringen PM 10-Konzentrationen simuliert wird.

APM10 [%] Annual Mean 2003 [Standard — Simpson 99] RCG
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Abbildung 36: Prozentuale Anderung der PM10-Jahresmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links — RCG-Standard vs. RCG-
Sim_99), ,,6 Baumklassen vs. NATAIR-Projekt* (Mitte - RCG-Standard vs. RCG-NATAIR ) und ,,115

Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).

Abbildung 36 zeigt die prozentualen Anderungen der PM10-Jahresmittel 2003 aufgrund
unterschiedlicher Behandlung der biogenen VOC-Emissionen aus Wildern. Die
Unterschiede in Mitteleuropa sind vernachléssigbar und liegen bei ca. £5% auller iiber
den Alpen, wo Unterschiede auch bis 10% reichen konnen. Diese erhohte Sensitivitit
iber dieser Region hat jedoch auch mit der geringeren absoluten PM10-Belastung zu tun,
was die prozentualen Anderungen natiirlich stark beeinflusst. Die groBten prozentualen
Unterschiede — wiederum zum Teil auch aufgrund der niedrigen Absolutwerte — finden
sich in Skandinavien. Im Jahresmittel werden fiir Spanien mit der RCG-Standardversion
niedrigere PM10-Konzentrationen berechnet als mit der RCG-Simpson_99- und mit der
RCG-NATAIR-Version; vor allem in Schweden und Finnland ist dies umgekehrt.
Korsika stellt wiederum einen Einzelfall dar mit sehr groBen Anderungen aufgrund der
unterschiedlichen Behandlung der biogenen VOC-Emissionen.

Abbildung 37 wund Abbildung 38 stellen die PMI10-Wintermittel aufgrund
unterschiedlicher VOC-Emissionen und deren Anderungen dar, Abbildung 39 und
Abbildung 40 zeigen die Friihjahrswerte, Abbildung 41 und Abbildung 42 die
Sommerwerte und Abbildung 43 und Abbildung 44 die Herbstwerte. Wie bereits bei den
Ozonsimulationen und bei dein SOA-Simulationen, so ergeben sich auch fiir die Gesamt-
PM10-Simulationen die grofiten Unterschiede im Sommer und die geringsten
Unterschiede im Winter, wenn die biogenen VOC-Emissionen aufbauend auf einem
unterschiedlichen Grad an Informationen hergeleitet werden. Im Sommer ist vor allem
mit NatAir-Daten der Siiden deutlich PM10-haltiger als mit Smiatek-Daten, wohingegen
Skandinavien und hier vor allem Schweden und Finnland deutlich niedrigere PM10-
Konzentrationen aufweisen, wenn NATAIR als Grundlage fiir die SOA-Simulation und
demzufolge der Gesamt-PM10-Konzentrationsberechnung genommen wird. Vor allem
im Sommer kommt es jedoch auch iiber den Alpen zu Unterschieden zwischen RCG-
Simpson_99 und RCG-NATAIR: RCG-Simpson_99 simuliert iiber den Alpen hohere
PM10-Konzentrationen als RCG-NATAIR.
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PM10 [pg/m*] DJF Mean 2003 [Standard] RCG PM10 [pg/m*] DJF Mean 2003 [Simpson 99] RCG PM10 [pg/m*] DJF Mean 2003 [NatAir] RCG
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Abbildung 37: PM10 Wintermittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschédtzungen aus
Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links), von 115 Baumklassen (Mitte) und aus dem
NATAIR-Projekt (rechts).

APM10 [%] DJF Mean 2003 [Standard - Simpson 99] RCG APM10 [%] DJF Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG APM10 [%] DJF Mean 2003 [Simpson 99 — NatAir] RCG
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Abbildung 38: Prozentuale Anderung der PM10-Wintermittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen (links), ,,6 Baumklassen vs. NATAIR-
Projekt* (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).

PM10 [pg/m’] MAM Mean 2003 [Standard] RCG PM10 [pg/m’] MAM Mean 2003 [Simpson 99] RCG PM10 [rg/m’] MAM Mean 2003 [NatAir] RCG

Abbildung 39 PM10 Friihlingsmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus
Wiildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links), von 115 Baumklassen (Mitte) und aus dem
NATAIR-Projekt (rechts).

APM10 [%] MAM Mean 2003 [Standard - Simpson 99] RCG APM10 [%] MAM Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG APM10 [%] MAM Mean 2003 [Simpson 98 — NatAir] RCG
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Abbildung 40: Prozentuale Anderung der PM10-Friihlingsmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen
VOC-Waldemissionsschidtzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links), ,,6 Baumklassen vs.
NATAIR-Projekt* (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).
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PM10 [pg/m’] JUA Mean 2003 [Standard] RCG

PM10 [pg/m’] JUA Mean 2003 [Simpson 93] RCG

PM10 [pg/m’] JJA Mean 2003 [Natair] RCG

Abbildung 41: PM10 Sommermittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus
Wiildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links), von 115 Baumklassen (Mitte) und aus dem
NATAIR-Projekt (rechts).

APM10 [%] JJA Mean 2003 [Standard — Simpson 99] RCG APM10 [%] JJA Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG

Abbildung 42: Prozentuale Anderung der PM10-Sommermittelwerte mit unterschiedlichen biogenen
VOC-Waldemissionsschidtzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links), ,,6 Baumklassen vs.
NATAIR-Projekt* (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).

PM10 [rg/m’] SON Mean 2003 [Standard] RCG PM10 [pg/m’] SON Mean 2003 [Simpson 99] RCG
o o

PM10 [ug/m®] SON Mean 2003 [NatAir] RCG

Abbildung 43: PM10 Herbstmittelwerte 2003 simuliert mit RCG: biogenen Emissionsschitzungen aus
Wildern, durchgefiihrt anhand von 6 Baumklassen (links), von 115 Baumklassen (Mitte) und aus dem
NATAIR-Projekt (rechts).

APM10 [%] SON Mean 2003 [Standard — Simpson 99] RCG APM10 [%] SON Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG APM10 [%] SON Mean 2003 [Simpson 99 — NatAir] RCG
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Abbildung 44: Prozentuale Anderung der PM10-Herbstmittelwerte mit unterschiedlichen biogenen VOC-
Waldemissionsschitzungen: ,,6 Baumklassen vs. 115 Baumklassen® (links), ,,6 Baumklassen vs. NATAIR-
Projekt* (Mitte) und ,,115 Baumklassen vs. NATAIR* (rechts).
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3.4 Biogene VOC-Emissionen: Diskussion

Wie bereits mehrmals erwihnt, ist es sehr schwierig, die Giite der VOC-Emissionen
anhand von Messungen zu validieren. Unsicherheitsanalysen sind unter anderem von
Steinbrecher et al. (2009) vorgenommen worden, und haben gezeigt, dass die
Gesamtmengen an biogenen VOC-Emissionen aus unterschiedlichen
Landnutzungsdatensidtzen und mit unterschiedlichen Emissionsfaktoren innerhalb einer
Marge von ca. #13% liegen, dass jedoch rdumliche Unterschiede oder auch ldnderweite
Unterschiede sehr viel hoher sein konnen (bis zu +100%). Deshalb wurde in dieser Studie
auch nicht der Versuch unternommen, die Giite der Emissionsdaten zu beurteilen.
Dennoch soll ein Vergleich mit gemessenen Ozonwerten in Spanien mit
unterschiedlichen RCG-Konfigurationen einen Hinweis liefern, welche RCG-Version die
besten Ozonkonzentrationen simuliert. Auch wurden die Anteile der biogenen
sekundiren organischen Aerosole den Gesamt-SOAs gegeniibergestellt, um rdaumliche
Unterschiede in der Zusammensetzung des Sekunddranteils der organischen Aerosole
darstellen zu konnen.

Des Weiteren wurde mit dem Chemie-Transport-Modell RCG eine Budgetanalyse
hinsichtlich der chemischen Produktion und des chemischen Abbaus von Ozon und von
sekundédren organischen Aerosolen iiber einem Gebiet in Siidspanien durchgefiihrt, um
den stiindlichen Beitrag der chemischen Prozesse zur Gesamtkonzentration des
Schadstoffes besser verfolgen zu konnen.

Es wurde dabei ein begrenzter Zeitraum vom 20. bis zum 30. Juli 2005 genauer
betrachtet. Siidspanien wurde deshalb gewdhlt, weil dort die Unterschiede zwischen den
berechneten biogenen VOC-Emissionen aus unterschiedlichen Datenbasen am grofiten
waren, und weil dort die Photochemie aufgrund der hohen Temperaturen und der grof3en
Einstrahlung am deutlichsten zur Gesamtkonzentration von Ozon und SOA beitragt.
Abbildung 45 zeigt den zeitlichen Verlauf der an der EMEP-Station ES13 in Siidspanien
gemessenen Ozonstundenwerte vom 20. Juli 2005, 1 Uhr bis zum 30. Juli 2005, 1 Uhr
(blaue Punkte). Hier ist als rote durchgehende Linie die RCG-Simulation dargestellt, die
unter Verwendung der Koble et al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis unter Verwendung
der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode zur Berechnung biogener VOC-
Emissionen entstanden ist. Die griine gestrichelte Linie zeigt die mit RCG-Standard
berechnete Ozonkonzentration. Was sich deutlich zeigt, ist dass RCG die ersten beiden
Simulationstage deutlich unterschitzt, den dritten Tag besser simuliert und ab dem 4 Tag
den gemessenen Riickgang der sehr hohen Ozonwerte richtig wiedergibt. Schon am
zweiten Simulationstag wurden Ozonwerte von iiber 200 pg/m3 gemessen, die von beiden
RCG-Konfigurationen nicht anndhernd reproduziert werden konnten. Wéhrend jedoch
der erste Tag — aufgrund der Einschwingungsphase des Modells — noch von beiden
Modellversionen gleich simuliert wurde, zeigt sich bereits am zweiten Simulationstag,
dass RCG-Simpson_99 hohere Ozonmaxima simuliert als die RCG-Standardversion.
Obwohl auch RCG-Simpson_99 nicht an das beobachtete Maximum herankommit, ist das
Verhalten dieser Modellkonfiguration besser als das der Standardversion. Am dritten Tag
ist die RCG-Simpson_99-Variante sehr wohl in der Lage, das beobachtete Maximum von
iiber 150 ug/m zu simulieren, RCG-Standard unterschitzt dieses Maximum wiederum,
diesmal um ca. 20%. Den darauf folgenden beobachteten Riickgang der Ozonwerte, der
wahrscheinlich mit einer Verdnderung der meteorologischen Verhiltnisse einherging,
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wurde von beiden Modellkonfigurationen richtig wieder gegeben. Da sich zwischen den
beiden RCG-Versionen nur die Berechnung der biogenen VOC-Emissionen aus Wildern
gedndert hatte, nicht aber die meteorologischen Eingangsfelder oder die Emissionen,
kann davon ausgegangen werden, dass die Verbesserung der Ozonsimulation aufgrund
der erhohten VOC-Vorlduferstoffe aus Wildern zustande gekommen ist.

Ozon: EMEP ES13
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Abbildung 45: Ozon-Verlauf vom 20. Juli 2005 0 Uhr bis 30. Juli 2005 0 Uhr, gemessen und modelliert
fiir den EMEP-Standort ES13 in Siidspanien. Blaue Punkte: Beobachtungen; rote durchgehende Linie:
RCG-Simulation mit VOC-Emissionen aus Koble et al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis und der Methode
beschrieben in Simpson et al. (1999); griine durchbrochene Linie: RCG-Simulation mit VOC-Emissionen
aus Smiatek (1998) — Landnutzungsdatenbasis und der Methode beschrieben in Simpson et al. (1995).

Betrachten wir die prozentualen riumlichen Anderungen der Ozonkonzentrationen auf
Europaebene (Abbildung 46), die aufgrund der unterschiedlichen Behandlung der
biogenen VOC-Emissionen aus Wildern zustande gekommen sind, so sieht man, dass
iiber weiten Teilen Spaniens, Italiens und Griechenlands bis annidhernd 20% hohere Os-
Werte mit RCG-Simpson_99 simuliert wurden als mit der RCG-Standardversion. Diese
20% hohere Ozonkonzentrationen haben dann auch am zweiten Simulationstag zu der
besseren Ozonprognose gefiihrt. Weite Teile Europas, so zum Beispiel Frankreich und
Skandinavien, waren unberiihrt von Ozonidnderungen aufgrund verdnderter VOC-
Emissionen. NOx-belastete Gebiete wie beispielsweise der Industriegiirtel, der sich von
Mittelengland iiber die Niederlande bis ins Ruhrgebiet zieht, oder auch Siidpolen, wiesen
hingen auch erhohte Ozonkonzentrationen von ca. 10% auf, wenn biogene VOC-
Emissionen mit Hilfe der Koble et al. (2002) — Datenbasis unter Anwendung der in
Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode online berechnet wurden. Der wesentliche
Faktor ist natiirlich die Meteorologie, die die strahlungsabhingigen und
temperaturabhéngigen Kohlenwasserstoffemissionen leitet. Als Fazit kann gefolgert
werden, dass unter meteorologischen Schonwetterperioden im Sommer vor allem im
Stiden Europas, aber auch iiber NOx-belasteten Gebieten im Allgemeinen, die hoheren
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VOC-Emissioen aus der Koble et al. (2002) — Datenbasis unter Verwendung der in
Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode zu besseren Ozonsimulationen fiithren, und
dass dies auf eine hohere chemische Reaktivitit der Atmosphire zuriickzufiihren ist.
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Abbildung 46: Simulierte Ozonédnderung [%] aufgrund unterschiedlicher biogener VOC-
Emissionsschitzungen: RCG-Lauf mit biogenen VOC-Emissionen aus der Koble et al. (2002) —
Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt mit der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode minus RCG-
Lauf mit biogenen VOC-Emissionen aus der Smiatek (1998) — Landnutzungsdatenbasis, abgeschétzt mit
der in Simpson et al. (1995) beschriebenen Methode.

Aus der vorhergehenden Diskussion soll nun die Hypothese aufgestellt werden, dass eine
reaktivere Atmosphire die Wirklichkeit getreuer abbildet als eine weniger reaktive. Im
Umkehrschluss kommt mehr VOC in der Luft bei heiBen Tagen und bei wolkenlosem
Himmel der Wahrheit niher als weniger VOC aus biogenen Emissionen.

Wenden wir diesen Satz auch auf die Bildung sekundirer Aerosole an, so ergibt sich
folgendes Bild (Abbildung 47): die hoheren simulierten SOA-Konzentrationen iiber den
Alpen, dem Balkan und Teilen Spaniens und Italiens kommen der Ist-Situation néher.
Dies wurde unter anderem auch von Andreani-Aksoyoglu et al. (2008) bestitigt, die fiir
ihre Untersuchungen Beobachtungsdaten aus Schweizer Messungen analysiert hatten.
Wie bereits mehrfach angefiihrt, sind jedoch Messungen immer noch sehr ungenau, weil
man viele Auf- und Abbauprozesse der fliichtigen Kohlenwasserstoffe in festem Zustand
noch nicht richtig erfasst hat. Dieser hier gezeigte Weg umgeht dieses Problem, muss
jedoch darauf zuriickgreifen, dass die Ozonproduktion mit der SOA-Produktion
vergleichbar ist. Abbildung 48 zeigt das unter den zwei beschriebenen Arten, VOC-
Emissionen aus unterschiedlichen Datensédtzen im Chemie-Transport-Modell online zu
berechnen, entstandene Verhiltnis zwischen biogenen sekundéren organischen Aerosolen
und dem Gesamt-SOA-Gehalt der Luft. Im linken Teil der Abbildung wurden die VOC-
Emissionen aus Wildern anhand der Smiatek-Datenbasis und der in Simpson et al. (1995)
beschriebenen Methode berechnet, im rechten Teil wurden die VOCs hingegen
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aufbauend auf der Koble et al.-Datenbasis mit der in Simpson et al (1999) beschriebenen
Methode bestimmt.

SOA [pg/m*] [Smesonss] (20, — 30, Jul. 2005)

Abbildung 47: Simulierte mittlere SOA-Konzentration vom 20. 7. 2005, 0 Uhr bis 30.7.2005, 0 Uhr.
Biogenen VOC: links:-Emissionen aus der Smiatek (1998) — Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt nach der
in Simpson et al. (1995) beschriebenen Methodik und rechts: Emissionen aus der Koble et al. (2002) —
Landnutzungsdatenbasis, abgeschitzt nach der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methodik

BSOA/(tot—S0A) [%] [smesenss] (20. — 30. Jul. 2005) BSOA/(tot—SO0A) [%] [ smpson9e ] (20. — 30. Jul. 2005)
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Abbildung 48: Anteil der berechneten biogenen sekundéren Aerosolpartikel an den gesamten sekundéren
organischen Aerosolen in [%]. Biogene VOC-Emissionen wurden aus der Smiatek (1998) —
Landnutzungsdatenbasis anhand der in Simpson et al. (1995) beschriebenen Methode berechnet (links).
Rechts: Biogene VOC-Emissionen wurden aus der Koble et al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis anhand
der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode berechnet.

Deutlich wird vor allem die Verschiebung zu einem hoheren biogenen SOA-Anteil iiber
den Alpen und iiber dem Mittelmeerraum, wenn VOC-Emissionen aus Koble et al.
(2002) abgeleitet werden. Das Verhiltnis im Norden Europas dndert sich kaum, im Siiden
und vor allem iiber Gebirgen hingegen werden deutlich mehr Aerosole biogenen
Ursprung berechnet als in der Standardversion.
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Abbildung 49: Europakarte. Das Viereck in Spanien zeigt das Gebiet, fiir welches die Produktions- und
Verlustterme der Ozonkonzentrationen stiindlich berechnet worden sind.

Fiir das in Abbildung 49 eingetragene Gebiet im Siiden Spaniens wurde eine Budget-
Analyse durchgefiihrt. Die Methodik ist in Kerschbaumer, 2007, beschrieben worden.
Dabei werden mit dem Chemie-Transport-Modell pro Stunde die Beitridge der simulierten
Prozesse zur Bildung von Schadstoffen aufgelistet und gegeniibergestellt. Die hier
dargestellte Studie beriicksichtigt lediglich die chemischen Auf- und Abbauprozesse, die
in der oben dargestellten Box zur Gesamtkonzentration an Ozon und an SOA beitragen.
Die unterschiedliche Behandlung der VOC-Emissionen aus natiirlichen Okosystemen
bildet dabei den einzigen Unterschied in der Simulation. Die Zeitperiode ist wiederum
vom 20. Juli 2005 bis zum 30. Juli 2005 gewdhlt worden. Die EMEP-Station ES13 liegt
in diesem Gebiet. Abbildung 50 zeigt die stiindlichen Massendnderungen des in der Box
enthaltenen Ozons. Positive Werte bedeuten einen Netto-Aufbau, negative Werte einen
Netto-Abbau an Ozon in der betreffenden Stunde. Rot dargestellt ist der zeitliche Verlauf
der Bilanzrechnung, der sich ergibt, wenn RCG mit VOC-Emissionen aus der Koble et al.
(2002)-Datenbasis mit der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode betrieben
wird, griin gestrichelt hingegen stellt die gleiche Bilanzrechnung dar, die sich ergibt,
wenn RCG mit VOC-Emissionen betrieben wird, die aufgrund der dlteren Smiatek (1998)
— Landnutzungsdatenbasis unter Verwendung der in Simpson et al. (1995) beschriebenen
Methode berechnet worden sind.
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Spain: Ozone Chemical Production
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Abbildung 50: simulierte stiindliche Ozon- Produktion (positive) und Abbau (negative) [10° kg / Box].
Rote durchgehende Linie: biogene VOC-Emissionen aus der Koble et al. (2002) — Landnutzungsdatenbasis,
berechnet nach der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode. Simulationszeitraum: 20.7.2005, 0
Uhr bis 30.7.2005, 0 Uhr.

Spain: Biogenic SOA Chemical Production
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Abbildung 51: simulierte stiindliche Biogenen Sekundére Aerosol- Produktion (positive) und Abbau
(negative) [10° kg / Box]. Rote durchgehende Linie: biogene VOC-Emissionen aus der Kéble et al. (2002)
— Landnutzungsdatenbasis, berechnet nach der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode.
Simulationszeitraum: 20.7.2005, 0 Uhr bis 30.7.2005, 0 Uhr.
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Deutlich wird ersichtlich, dass die Abbauprozesse vor allem nachts, die Aufbauprozesse
tagsiiber erfolgen. Die beiden RCG-Konfigurationen liefern bis auf den 2. und 3. Tag
sehr @hnliche Ergebnisse. Wihrend jedoch RCG-Simpson_99 - nur aufgrund erhohter
VOC-Emissionen — an diesen beiden Tagen deutliche hohere Os-Aufbauwerte simuliert,
liegen diese bei der RCG-Standardversion iiber dem gesamten Zeitraum relativ gleich.
Die Abbauprozesse werden von beiden RCG-Versionen mit der gleichen Stirke simuliert.
Vergegenwirtigen wir uns wiederum den zeitlich gemessenen und modellierten
Ozonverlauf an der EMEP-Station ES13 (Abbildung 45), so kann nun davon
ausgegangen werden, dass RCG-Simpson_99 den Verlauf besser simuliert, weil die
chemische Produktionsrate hohere Werte liefert. Die Standardversion hatte zwar auch am
dritten und auch noch am vierten Tag die erhohten O3-Werte zumindest im Anstieg
richtig erkannt; es kann jetzt aber entschieden werden, dass dieser Anstieg im Modell
nicht aufgrund erhohter chemischer Ozon-Produktion zustande gekommen ist, die
wiederum vom Massenverhiltnis der NOx- und VOC-Gase abhingig ist, sondern
lediglich anhand der meteorologischen Verhiltnisse. RCG-Simpson_99, wie bereits
erklart, wurde unter denselben Bedingungen betrieben, - bis auf die erhohten VOC-
Werte. Hohere VOC-Bedingugen haben zu hoheren Ozon-Werten gefiihrt. Dies hat nun
den Unterschied ausgemacht.

Abbildung 51 zeigt den gleichen zeitlichen Verlauf an Auf- und Abbauprozessen fiir die
siidspanische Box fiir sekundires organisches Aerosol. Die rote Linie stellt wiederum die
Budgetbeitrige aus dem RCG-Simpson_99-Modell (VOC-Emissionen aus Koble (2002)
und mithilfe der in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode), die griine gestrichelte
Linie hingegen die Beitrige aus dem RCG-Standard-Lauf (VOC-Emissionen aus Smiatek
(1998) unter Verwendung der in Simpson et al. (1995) beschriebenen Methode) dar.
Waren bei den Ozonbetrachtungen die zwei Modellkonfigurationen bis auf den zweiten
und dritten Tag relativ dhnlich, so sieht man in der simulierten chemischen SOA-
Produktion deutliche Unterschiede, die auf die unterschiedliche Behandlung der VOC-
Emissionen zuriickzufithren sind. Der SOA-Aufbau in der Standardversion ist im
Vergleich zur RCG-Simpson_99-Version sehr viel geringer. So sind zum Beispiel am 3.
und 4. Simulationstag deutlich erhohte Werte aus dem chemischen Aufbau an SOA im
Vergleich zu den iibrigen Tagen erkennbar, die in der Standardversion sehr viel
schwicher ausfallen. Wiederum ist ein direkter Vergleich mit Messungen, sowohl der
Aufbauprozesse als auch der absoluten Werte nicht moglich.
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4. Windaufwirbelung: Feinstaub

Aufwirbelungsprozesse von Feinstaub, der am Boden liegt und wieder in die Atmosphére
gebracht wird, scheinen einen wichtigen Beitrag zu gemessenen PM10-Konzentrationen
zu liefern. Der Anteil von Mineralstaub an Gesamt-PM10-Konzentrationen wird iiber
weiten Teilen Europas auf zwischen 10% bis iiber 30% geschitzt. Dies hidngt von der
Lage und von der Jahreszeit bzw. der meteorologischen Situation ab (Putaud et al., 2004).
Es kommt aber immer wieder vor, dass iiber weite Strecken Mineralstaub aus
Wiistengebieten oder aus ariden Zonen transportiert wird. Auch innerhalb von Stddten
wurden erhohte PM10-Werte bei starken Winden gemessen, die auf einen Beitrag von
Windaufwirbelungen schliefen lassen. Dieser Beitrag stammt aber vermutlich von
StraBBenstaub, was in diesem Bericht nicht beriicksichtigt werden soll. Hauptaugenmerk
hier sind Aufwirbelungsprozesse aus naturbelassenen Boden. Aufgewirbelter
Mineralstaub findet sich vor allem in der groben Fraktion des PMI10, also groBer als
2.5 um (John et al., 2004), und gelangt hauptsidchlich durch mechanische Prozesse von
Erdkrustenmaterial in die Atmosphire. Landwirtschaftliche Aktivititen spielen sicherlich
auch eine wesentliche Rolle in der Menge der aufgewirbelten Feinstdube, vor allem von
Ackerflidchen, also semi-naturbelassenen Boden.

4.1 Online-Modellierung der Aufwirbelung von Staub aus
naturbelassenen Boden in RCG

Im Chemie-Transport-Modell RCG werden Aufwirbelungsprozesse von Mineralstaub aus
naturbelassenen Boden stiindlich aufbauend auf der Landnutzungsdatenbasis von Smiatek
(1998) iiber Emissionsfaktoren modelliert (Stern, 2009). Die Bewirtschaftung von
Ackerflichen wird dabei aber nicht beriicksichtigt. Fiir das RCG-Modell wurde ausgehend
von den Untersuchungen von Claiborn et al. (1998) und Loosemore und Hunt (2000) ein
Modul erstellt, das die Emission von aufgewirbeltem Staub auf Grund von zwei Prozessen
berechnet die in Abbildung 52 schematisch dargestellt sind:

- Emission kleiner Partikel durch direkte Windaufwirbelung, und

- Emissionen von Partikeln durch die Aktion groB3er Partikel, die vom Wind

aufgewirbelt werden, infolge ihres Gewichts aber wieder zum Boden zuriickfallen
und dadurch kleinere Partikel aufwirbeln

Die Aufwirbelung ist eine Funktion der Schubspannugsgeschwindigkeit und der
Eigenschaften des Bodens sowie der Oberflachenbeschaffenheit, der Zusammensetzung des
Bodens, der Feuchte und der Vegetationsbedeckung.
Loosemore und Hunt (2000) haben anhand von Experimenten folgende einfache Relation
zwischen  Schubspannungsgschwindigkeit u* und Emissionsfluss Fd [ug/(m.s)]
vorgeschlagen:
Fa= 3.6 (u*)3
Diese Parametrisierung beschreibt die Aufwirbelung relativ kleiner Partikel. Die indirekte
Aufwirbelung durch die Wechselwirkung mit groen Partikeln wird von Claiborn et al.
(1998) nach folgendem Ansatz parametrisiert:
Fa= 12000 (u*)’ ( u* - ustr)
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u«thr gibt die Schubspannungsgeschwindigkeitsschwelle an, iiber der der Prozess der
Aufwirbelung beginnt. Diese Schwellengeschwindigkeit ist eine Funktion der Bodenbe-
schaffenheit und schwankt zwischen 0,4 m/s fiir trockene, erodierende Bdden und 1,6 m/s fiir
Weideland ohne Erosion. Der Vergleich der beiden Formeln zeigt, dass die indirekte
Aufwirbelung von Partikeln durch die Kollision mit groBeren Partikeln zu weitaus hoheren
Emissionsfliissen fiithrt als die Emission verursacht durch die direkte Windeinwirkung.
Gegenwirtig werden die von Claiborn et al. (1998) vorgeschlagenen Werte fiir médBig feuchte
und méBig erodierende Boden genommen und auf die Landnutzungsklassen ,,Ackerland* und
,unbebauter Boden* angewandt. Ein Vorteil der online-Berechnung der Staubaufwirbelung
ist die Wechselwirkung zwischen Meteorologie und mineralischem Feinstaub und die relative
Einfachheit der Parametrisierung. Diese wiederum ist aufgrund unzureichender Erkenntnisse
iiber die Beitrdge von Windaufwirbelungsprozessen zu PM10-Konzentrationen gerechtfertigt.
Dennoch wiirden eine bessere Beschreibung des Untergrundes oder die Kenntnis der
Bodenfeuchte, sowie das Einbringen eines Bebauungskalenders fiir Ackerflichen den Ansatz
wesentlich verbessern. Es sei weiter angemerkt, dass die von fahrenden Kraftfahrzeugen auf
Stralen verursachte Aufwirbelung mit den obigen Ansitzen nicht bestimmt werden kann.

Suspension

Saltation Saltation

Abbildung 52: Schematische Abbildung der zwei wichtigsten Prozesse, die die Staubaufwirbelung steuern.
Saltation und Suspension.
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4.2 NATAIR: Aufwirbelung von Feinstauben

Wihrend des NATAIR-Projektes wurden stiindliche Abschédtzungen von aufgewirbelten
Feinstaubfliissen auf einem horizontalen Gitter von 10x10 km? durchgefiihrt. Es wurde
dabei zwischen Mineralstduben kleiner 10 um und 2.5 pm unterschieden, in dem die
feine Fraktion 10% der groben Fraktion ausmachte. Eine detailierte Beschreibung kann in
Korcz et al. (2009) gefunden werden. Die erstellte Datenbasis beriicksichtigt als
Aufwirbelungsquellen landwirtschaftlich benutzte Flichen, und natiirliche und semi-
natiirliche Boden in Europa und in angrenzenden Lindern. Anthropogene Einfliisse durch
Bodenbewirtschaftung wie Pfliigen, Ernten und andere Aktivititen wurden dabei in der
Erstellung der Datenbasis zugelassen, sodass nicht nur von natiirlichen
Staubaufwirbelungsprozessen gesprochen werden kann. Die effektive Emissivitdt wird
durch Bewuchs und Wasserverfiigbarkeit des Bodens moduliert. Die zeitliche Variabilitt
hingt wesentlich von meteorologischen Feldern ab, die mit dem MM5-Modell erstellt
worden sind. Die Unsicherheit des erzeugten Datensatzes wird von den Autoren sehr
hoch eingeschitzt, unter anderem auch, weil der Prozess der Staubaufwirbelung raumlich
und zeitlich sehr variabel und diskontinuierlich ist. Neben meteorologischen Feldern
wurden Textureigenschaften der Boden beriicksichtigt wie in Alfaro et al. (2001)
beschreiben, und die funktionale Abhédngigkeit der Emissionsfliisse von
meteorologischen und pedologischen Eigenschaften wurde wie in Marticorana et al.
(1995, 1997) und in Gilette et al. (1988) behandelt. Die verwendete
Landnutzungsdatenbasis ist in Koble et al. (2006) beschrieben.
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Abbildung 53: Emissionsfluss [Gg/100km? yr] im NATAIR-Gebiet: Staubaufwirbelung aus dem
NATAIR-Projekt im Gréenbereich bis 10um. (aus Korcz et al., 2009, Fig. 4)

Abbildung 53 zeigt die berechneten Feinstaubmengen aus Aufwirbelungsprozessen fiir
Europa und angrenzende Lénder, wie sie aus dem NATAIR-Projekt fiir das Jahr 2003

49



berechnet worden waren. Deutlich ersichtlich sind die rdumlichen Maxima iiber dem
nordafrikanischen Kontinent, iiber Kleinasien und uber dem Kaukasus, sowie iiber
Stidwestspanien, Nordfrankreich und Mitteldeutschland, sowie iiber Sizilien und der
Turkei.
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Abbildung 54: Emissionsfluss [Gg/100km? yr] im RCG-Gebiet: Staubaufwirbelung aus dem NATAIR-
Projekt im Groflenbereich bis 10um.

Abbildung 54 zeigt die auf das RCG-Gebiet reduzierte und umgerechnete
Feinstaubemission aus Aufwirbelungsprozessen fiir das Jahr 2003 aus dem NATAIR-
Projekt. Fiir das beriicksichtigte Gebiet wurde eine jdhrliche Gesamtsumme von 700,52
Gg berechnet, fiir das gesamte NATAIR-Gebiet hingegen 15500 Gg, das sind ca. 22 mal
so viel wie im RCG-Gebiet.
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4.3 Vergleich: NATAIR — RCG-Standard.

Wind Blown Dust [PM10] [Gg / 100 km? yr] RCG—Standard Wind Blown Dust [PM10] [Gg / 100 km? yr] NatAIR
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Abbildung 55: Emissionsfluss [Gg/100km? yr] im RCG-Gebiet: Staubaufwirbelung, berechnet mit der in
RCG implementierten Methode, im Groflenbereich bis 10um (links) und aus dem NATAIR-Projekt
(rechts).

Abbildung 55 zeigt links die mit RCG online simulierten Jahresemissionen fiir Feinstdube
aus Aufwirbelungsprozessen und rechts die aus dem NATAIR-Projekt. Fast im gesamten
Gebiet sind die NATAIR-Daten wesentlich hoher als die RCG-simulierten Daten. Uber
das RCG-Gebiet summiert liefert RCG einen Jahreswert von 195,7 Gg, wihrend es bei
NATAIR im gleichen Gebiet 700,5 Gg waren. Abbildung 56 zeigt das Verhiltnis der
beiden erstellten Jahresdatensidtze an aufgewirbeltem Feinstaub im Simulationsgebiet.
Die blaue Einfirbung bedeutet niedrigere Feinstaubmengen aus der NATAIR-Simulation
gegeniiber der RCG-Simulation, rote Farben hohere. Vor allem iiber Siidostspanien,
Mittelitalien und Griechenland liegt das Verhéltnis zwischen den beiden
Bearbeitungsarten fiir aufgewirbelten Feinstaub bei 1:20, lokal sogar noch deutlich hoher
bei bis zu 1:100. Uber Deutschland liegt das Verhiltnis NATAIR-RCG bei ca. 1: 10 iiber
Mitteldeutschland — Thiiringen — Sachsen. Im Nordosten Deutschland ist es relativ
ausgegleichen, entlang der Elbe {iberwiegen sogar die RCG-Emissionsmengen. Vor allem
tiber Nordosteuropa simuliert RCG fast 10-mal so hohe aufgewirbelte Feinstaubmengen
wie NATAIR. Dies kann auch im Siiden Spaniens und Portugals festgestellt werden.
Dennoch, wenn die Absolutzahlen nochmals verglichen werden, so prognostiziert
NATAIR iiber drei mal so hohe Emissionen aus aufgewirbelten Feinstduben wie RCG.
Dies liegt jedoch relativ gut in den von Korcz et al. (2009) angegebenen
Unsicherheitsmargen.

Da iiber Mitteldeutschland die hochsten Unterschiede zwischen den beiden Datenbasen
festgestellt werden konnten, ist fiir das Gebiet zwischen 10° Ost und 15° Ost und
zwischen 51° Nord und 54° Nord auch der zeitliche Verlauf der Emissionsschitzungen
analysiert worden (Abbildung 57). Wihrend RCG maximale Stundenwerte von ca.
140 Mg/Zelle im definierten Gebiet simuliert, gehen diese Werte bei NATAIR an
bestimmten Tagen auf das iiber 10-fache. Auch werden die Staubaufwirbelungen im
zeitlichen Verlauf sehr unterschiedlich simuliert: RCG berechnet ziemlich gleich
bleibend aufgewirbelten Staub mit einem leicht erkennbaren zeitlichen Maximum im
April, wihrend NATAIR diesen Prozess extrem inhomogen darstellt. So werden im
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gesamten ostdeutschen Bereich auBler an einzelnen Tagen im Februar, April, November
und Dezember sehr niedrige Feinstaubemissionen aus Aufwirbelungsprozessen simuliert.
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Abbildung 56: Verhéltnis zwischen Emissionsfliissen aus Staubaufwirblung, berechnet im NatAir-Projekt
und mit RCG.
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Abbildung 57: Zeitlicher Verlauf der Staubaufwirbelungsfliisse in Ostdeutschland (von 10° Ost bis 15° Ost
und von 51° Nord bis 54° Nord) in kg/Zelle. Auflosung 0.5°x0.25° berechnet mit RCG (links) und aus dem
NATAIR-Projekt (rechts). Zeitspanne: 1.1.2003 —31.12.2003.
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Abbildung 58 Zeitlicher Verlauf der Staubaufwirbelungsfliisse in Ostdeutschland (von 10° Ost bis 15° Ost
und von 51° Nord bis 54° Nord) in kg/Zelle. Auflosung 0.5°x0.25° aus dem NATAIR-Projekt. Zeitspanne:
1.1.2003 — 31.12.2003. y-Achsenobergrenze: 200 Mg/Zelle (links) und ohne obere y-Achsenlimitierung fiir
die Zeitspanne: 20.12.2003 — 22.12.2003.

Um dies nochmals zu verdeutlichen und um die die beiden Zeitverldufe besser
miteinander vergleichbar zu machen, wurde in Abbildung 58 links die y-Achse auf
200 Mg/Zelle limitiert. Dies war in der RCG-Simulation auch so. Wie bereits erwihnt,
liefert NATAIR im  zeitlichen Durchschnitt viel seltener nennenswerte
Feinstaubemissionen aus Aufwirbelungsprozessen und wenn, dann hauptsichlich als
Tageswerte im Dezember. In Abbildung 58 (rechts) ist so ein Tageswert aufgezeichnet.
Am 21. Dezember 2003 simuliert NATAIR bis in die frithen Morgenstunden sehr geringe
Feinstaubemissionen die dann um 7 Uhr morgens extrem ansteigen, einen Maximalwert
von iiber 1600 Mg/Zelle im Gebiet erreichen und ab 14 Uhr wieder sehr stark abfallen.
Ab 0 Uhr des Folgetages werden wiederum im ostdeutschen Raum vernachlidssigbare
Feinstaubemissionen aus Aufwirbelungsprozessen im NATAIR-Projekt vorhergesagt.
Korcz et al. (2009) haben immer wieder den sehr diskontinuierlichen Charakter der
aufgewirbelten Stdube in den Vordergrund gestellt. Dies ist im Vergleich zur RCG-
Methode der Berechnung der Aufwirbelung sehr deutlich geworden.

Abbildung 59 zeigt die Monatssummen der aufgewirbelten Feinstaubemissionen iiber das
gesamte RCG-Gebiet, zum einen simuliert mit NATAIR (blaue Linie) und zum anderen
mit RCG (rote Linie). Wihrend RCG ein Minimum im Winter und ein Maximum im
April simuliert, ist dies bet NATAIR genau umgekehrt. Dort werden die hochsten Werte
im Januar und im Dezember und die Minima im den Sommermonaten berechnet. Der
April bildet bei NATAIR ein sekundires Maximum. Uber das gesamte Gebiet
aufsummiert, weichen die beiden Berechnungsarten in den kalten Monaten Januar,
Februar, November und Dezember eher wenig, in den warmen Monaten hingegen sehr
stark voneinander ab.

Wie bereits eingangs erwihnt, trennt NATAIR pauschal zwischen aufgewirbelten
Feinstaubemissionen in der feinen und in der groben Fraktion: 10% des Gesamtanteils
der aufgewirbelten Mineralstoffe liegen in der feinen Fraktion, 90% in der groben
Fraktion. Aufgrund der Unterscheidung der Entstehungsweise der feinen und der groben
Feinstiube aus Aufwirbelung werden hingegen mit RCG zeitlich variable Grobstaub-zu-
Feinstaub-Verhiltnisse simuliert (Abbildung 60). Die feine Fraktion ist im Jahresverlauf
sehr homogen, mit etwas hoheren Werten im April und niedrigeren Werten im Winter.
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Dies kann auch in der groben Fraktion festgestellt werden. Das Verhiltnis der beiden
GroBenfraktionen liegt ziemlich homogen bei 1:9 und bestitigt somit die Annahme, die
im NATAIR-Projekt getroffen worden ist.

Windgeblasener Staub: Gesamtgebiet RCG-Gitter
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Abbildung 59: Monatssummen an Staubaufwirbelungsfliissen in [Gg/Monat] im RCG-Gebiet: Blau: aus
dem NATAIR-Projekt, Rot: mit RCG berechnet.
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Abbildung 60: Monatssummen an Staubaufwirbelungsfliissen in Tonnen/Monat [Mg/Monat] (linke y-
Achse) in Deutschland: Blau: feine Fraktion [< 2.5 um] und rot: grobe Fraktion [2.5 ym — 10 um]. Griine
Linie: Verhiltnis Grobfraktion zu Feinfraktion (rechte y-Achse).
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5. Ergebnisse: RCG mit Feinstaub aus
Aufwirbelungsprozessen aus unterschiedlichen
Datensatzen.

Im Folgenden werden die Jahresmittelwerte und die Mittelwerte iiber einzelne
Jahreszeiten dargestellt. RCG-Standard berechnet dabei die Staubaufwirbelung online im
Modell selbst anhand der Parametrisierungsvorschlige von Loosmore and Hunt (2000),
ausgehend von der Smiatek (1998) — Landnutzungsdatenbasis. RCG-NATAIR hingegen
benutzt die im NATAIR-Projekt erstellten stiindlichen Mineralstaubemissionen auf dem
10x10 km?-Gitter, das auf das RCG-Gitter umgerechnet worden ist. Das betrachtete Jahr
ist das Jahr 2003. Sowohl RCG-Standard als auch RCG-NATAIR werden mit
meteorologischen Daten aus dem TRAMPER - System angetrieben. Die
Staubaufwirbelungsemissionen aus dem NATAIR-Projekt wurden jedoch mit dem
meteorologischen Modell MMS5 berechnet.
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Abbildung 61: RCG-Rechnung. Jahresmittel 2003 Mineralstaub in der feinen (links) und in der groben
(rechts) Fraktion. Staubaufwirbelungsfluss aus RCG-Standard.

Abbildung 61 zeigt die beiden betrachteten Fraktionen des aufgewirbelten Feinstaubes im
RCG-Modell. Links sind die Luftkonzentrationen der aufgewirbelten Mineralstdube
kleiner 2.5 um, rechts die zwischen 2.5 und 10 um dargestellt. Die feine Fraktion liefert
dabei im Jahresmitte] Maximalwerte von knapp iiber 0.3 ug/m3, die grobe Fraktion bis
iiber 2 ug/m3. Die rdaumliche Verteilung ist aufgrund des meteorologischen Parameters
Schubspannungsgeschwindigkeit und aufgrund derselben zugrunde liegenden
Landnutzungsdatenbasis (Smiatek, 1998) die gleiche, die Ausdehnung iiber den
betroffenen Gebieten variiert jedoch stark. Mit der Standardversion des RCG werden
maximale Aufwirbelungsstdube iiber der Ostkiiste Mittelenglands, in Nordfrankreich und
Belgien, in der Ukraine, und in Mitteldeutschland bis Sachsen simuliert. Der Siiden
Europas wird mit geringeren Feinstaubkonzentrationen aus Aufwirbelungsprozessen
berechnet, Skandinavien hat so gut wie keine PMI10-Anteile aus aufgewirbeltem
Mineralstoff.

Abbildung 62 stellt nun die mit RCG simulierten Feinstaubgehalte im Jahresmittel 2003
gegeniiber: rechts wurde der Aufwirbelungsprozess im RCG-Modell direkt simuliert,
links hingegen wurden die Emissionen aus dem NATAIR — Projekt genommen.
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Abbildung 62: RCG-Rechnung. Jahresmittel 2003 Mineralstaub im PM10. Staubaufwirbelungsfluss aus
RCG-Standard (links) und aus NATAIR (rechts)

Im Jahresmittel ist sehr gut erkennbar, dass RCG-NATAIR im allgemeinen iiber
Gesamteuropa geringere Staubkonzentrationen aufgrund der Aufwirbelung berechnet als
RCG-Standard. Die raumliche Verteilung stimmt iiberein: auch RCG-NATAIR hat ein
rdumliches Maximum im Jahresmittel liber der Ostkiiste Mittelenglands und {iiber
Nordfrankreich. Der Siiden Europas wird jedoch gerade um Valencia und iiber Sizilien,
aber auch in Siidfrankreich, Albanien und Italien mit hoheren Werten berechnet als
andere Gegenden Europas. In Deutschland zeichnet sich ein rdumliches Maximum in
Thiiringen und Sachsen ab.

Annual Mean 2003 PM10 [pg/m’] RCG—NatAIR

APM10 [%] Annual Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG

Abbildung 63: Berechnete Gesamt-PM10-Jahresmittelwerte in pg/m?. Staubaufwirbelungsfliisse berechnet
mit RCG (links), aus dem NatAir-Projekt (Mitte) und prozentuale PM10-Anderung aufgrund der
unterschiedlichen Aufwirbelungswerten.

Abbildung 63 stellt die Jahresmittelwerte der simulierten Gesamt-PM10-Konzentrationen
dar: links mit der RCG-Standardversion, in der Mitte mit der RCG-NATAIR-Version und
rechts die prozentualen Anderungen aufgrund der unterschiedlichen RCG-Versionen.
Deutlich ersichtlich wird, dass die Absolutwerte der Gesamt-Feinstaubkonzentrationen in
den Ballungsgebieten Paris, Poebene, London, Niederlande, Ruhrgebiet und Siidpolen
deutlich iiber 20 pg/m3 liegen. Die berechneten Luftkonzentrationen der aufgewirbelten
Feinstaube im Jahresmittel lagen bei maximal 3.4 pg/m3, also ca. um den Faktor 10
kleiner. Sogar die Seesalzbeitrige iiber der Nordsee werden vom RCG-Modell mit iiber
15 pg/m3 simuliert, was 3mal so viel ist wie die Maximalwerte der Luftkonzentrationen
aus Staubaufwirbelungsprozessen. Die prozentualen Unterschiede zwischen den beiden
Modellversionen, die sich nur in der Aufwirbelungsdatenbasis unterscheiden, liegen bei
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+20% iiber weiten Teilen Mitteleuropas. Uber Nordafrika werden sogar iiber 50%
niedrigere PM10-Konzentrationen von RCG-NATAIR berechnet als von RCG-Standard.
Dies hat damit zu tun, dass in diesem Gebiet nur Aufwirbelungsprozesse als
Feinstaubemissionen in das Modell eingehen und diese dort von den beiden
Berechnungsarten stark voneinander abweichen. Grundsitzlich kann bemerkt werden,
dass prozentual die hochsten Abweichungen dort sichtbar sind, wo die geringsten
anthropogenen Einfliisse sind. Wie bereits erwéhnt, liegt der natiirliche Hintergrund an
Feinstaub ohne menschliches Zutun bei ca. 5 pg/m3. Feinstaubemissionen aus
Aufwirbelungsprozessen stammen nicht nur aus natiirlichen Brachgebieten, sondern
hdufig und vor allem auch aus Ackerflichen. Diese so genannten seminatiirlichen
Flidchen konnen also zum einen den natiirlichen Hintergrund an PM10 miterkldren, zum
anderen ist es wichtig, den — wenn auch geringen - Beitrag dieser Emissionsquellen am
Gesamt-PM10-Gehalt der Luft abzuschitzen.

Abbildung 64 bis Abbildung 67 stellt die PMI10-Konzentrationen aufgrund
unterschiedlicher Aufwirbelungsparametrisierungen im saisonalen Mittel und deren
prozentualen Abweichungen dar. Die Wintermonate werden von beiden Modellversionen
am dhnlichsten simuliert. Die Abweichungen aufgrund der unterschiedlichen
Aufwirbelungsparametrisierungen liegen beim PM10-Wintermittel iiber Mittel-, Nord-
und Osteuropa bei £5%. Nur im Siidwesten Spaniens, in Portugal, Nordafrika und auf
Sizilien werden Unterschiede von +20% berechnet, und dort wiederum nur in jenen
Gebieten, die sehr geringe Gesamtkonzentrationen an PM10-Werten aufweisen.

Frithjahr, Sommer und Herbst hingegen zeigen deutlichere Unterschiede in den
jeweiligen Jahreszeitenmittel an PM10-Konzentrationen. For allem im Sommer werden
mit der RCG-Standardversionen in fast allen landlichen, nicht direkt von anthropogenen
Emissionen unmittelbar beeinflussten Gebieten, mit der RCG-Standardversion bis zu
20% hohere, in manchen Gebieten Osteuropas, Nordafrikas und an der portugiesisch-
spanischen Grenze bis iiber 30% hohere PMI10-Konzentrationen aufgrund
unterschiedlicher Behandlung der Feinstdube aus Aufwirbelungsprozessen simuliert.

Der Unterschied fiir den Friihling ist etwas weniger ausgeprédgt, noch geringer ist der
Unterschied im Herbst. Gleich bleibt fiir alle drei Jahreszeiten, dass RCG-Standard
hohere PM10-Konzentrationen berechnet als RCG-NATAIR.
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Abbildung 64: Berechnete Gesamt-PM10-Wintermittelwerte in pg/m3. Staubaufwirbelungsfliisse
berechnet mit RCG (links), aus dem NatAir-Projekt (Mitte) und prozentuale PM10-Anderung aufgrund der
unterschiedlichen Aufwirbelungswerten.
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Abbildung 65: Berechnete Gesamt-PM 10-Friithlingsmittelwerte in pg/m3. Staubaufwirbelungsfliisse
berechnet mit RCG (links), aus dem NatAir-Projekt (Mitte) und prozentuale PM10-Anderung aufgrund der
unterschiedlichen Aufwirbelungswerten.

draw title JJA Mean 2003 PM10 [ug/m*] RCG-Standard draw title JJA Mean 2003 PM10 [ug/m®] RCG—NatAIR APM10 [%] JJA Mean 2003 [Standard — NatAir] RCG

Abbildung 66: Berechnete Gesamt-PM10-Sommermittelwerte in pg/m3. Staubaufwirbelungsfliisse

berechnet mit RCG (links), aus dem NatAir-Projekt (Mitte) und prozentuale PM10-Anderung aufgrund der
unterschiedlichen Aufwirbelungswerten.

draw title SON Mean 2003 PM10 [ng/m’] RCG-Standard draw title SON Mean 2003 PM10 [pg/m’] RCG—NatAIR APM10 [%] SON Mean 2003 [Standard - NatAir] RCG
o - . - : - , 3

Abbildung 67: Berechnete Gesamt-PM 10-Herbstmittelwerte in pg/m3. Staubaufwirbelungsfliisse berechnet
mit RCG (links), aus dem NatAir-Projekt (Mitte) und prozentuale PM10-Anderung aufgrund der
unterschiedlichen Aufwirbelungswerten.
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Fiir Ostdeutschland wurden die rdumlichen Mittel tiber dem Gebiet von 10° Ost bis
15° Ost und von 51° Nord bis 54° Nord zeitlich fiir das gesamte Jahr 2003 dargestellt, um
zum einen genauer den Einfluss unterschiedlicher Aufwirbelungsparametrisierungen auf
deutsche PM10-Konzentrationen, zum Anderen die groften rdaumlichen Unterschiede in
der Staubaufwirbelung genauer untersuchen zu kdnnen.
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Abbildung 68: RCG-Rechnung. Stiindliche Zeitreihe 2003 fiir Ostdeutschland [10° Ost — 15° Ost, 51°
Nord — 54° Nord] Mineralstaub im PM10 [ug/m3]. Staubaufwirbelungsfluss berechnet mit RCG (links) und
aus dem NATAIR-Projekt (rechts).

Abbildung 68 zeigt den Vergleich zwischen den reinen simulierten Staubbeitrdgen, die
zum einen mit der Standardversion RCG (links) und zum anderen mit der RCG-
Konfiguration mit Mineralstaub aus dem NATAIR-Projekt berechnet worden sind. Uber
das gesamte Jahr sieht man, dass die stiindlichen ostdeutschen Mittelwerte aus RCG-
Standard bis auf wenige Ausnahmen immer hoher liegen als die mit RCG-NATAIR
simulierten. RCG-NATAIR hat die hochsten Stundenmittel an Feinstaubkonzentrationen
aus Aufwirbelungsprozessen im Januar und im Dezember, RCG-Standard hingegen im
Mai, im Oktober und Dezember. Viel auffallender jedoch ist das deutlich
unterschiedliche Verhalten im Allgemeinen: RCG-Standard weist einheitlich iiber das
gesamte Jahr Beitrige aus Aufwirbelungsprozessen in Ostdeutschland auf, RCG-
NATAIR hingegen nicht. Dort werden fast immer weit unter 1 pg/m3 simuliert, auller zu
bestimmten Terminen, wo diese Werte weit tiber 10 pg/m?3 plétzlich ansteigen und auch
rasch wieder abfallen. Abbildung 69 zeigt nochmals einen zeitlichen Ausschnitt der
Stundenwerte vom 1. bis 31. Dezember 2003 fiir die rdumlich gemittelten
Feinstaubkonzentrationen aus Aufwirbelungsprozessen, wie sie mit RCG-NATAIR
simuliert worden sind. An allen Tagen wurden sehr kleine Werte simuliert, auBBer am 6.,
am 14. und am 21. Dezember 2003. Wihrend an den ersten beiden Tagen Spitzenwerte
von knapp 30pug/m® aus reinen Mineralstaubkonzentrationen aus NATAIR-
Aufwirbelungsprozessen simuliert wurden, stieg dieser am 21. Dezember auf iiber
240 pg/m3 an. Die Messungen zeigen diesen hohen Wert im Gesamt-PM10 nicht.

Der sehr hohe Wert aus dem NATAIR-Projekt lisst auf eine Uberschitzung der Beitriige
aus Aufwirbelungsprozessen schlieBen. Der kontinuierliche Gang im RCG-Standard-
Verfahren ldsst hingegen auf einen zu schwachen Einfluss der Trockenperioden, der
Bearbeitungszeiten der Acker und des sprunghaften Charakters der Windbden schlieBen.
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Es bedarf auf jeden Fall noch einiger Anstrengung, das Phinomen des aufgewirbelten
Feinstaubes aus naturbelassenen oder seminatiirlichen Bdden zu erfassen.

RCG Wind—Blown—Dust [[10-158],[51-54]]
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Abbildung 69: RCG-Rechnung. Stiindliche Zeitreihe 1.12.2003 — 31.12.2003 fiir Ostdeutschland [10° Ost

— 15° Ost, 51° Nord — 54° Nord] Mineralstaub im PM10 [pg/m3]. Staubaufwirbelungsfluss aus dem
NATAIR-Projekt.
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6. Zusammenfassung

Das chemische Transportmodell REM_Calgrid ist mit verschiedenen biogenen
Emissionen betrieben worden. Dabei muss nochmals auf die Unsicherheiten der biogenen
und natiirlichen Emissionen hingewiesen werden.
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Abbildung 70: Anthropogene Emissionen (graue Balken) und biogene Emissionen (schwarze Kreuze). Die
Linge der Vertikalachse im schwarzen Kreuz gibt die Unsicherheit der biogenen Emissionen wieder (aus
Friedrich, 2008).

Abbildung 70 zeigt anthropogene (graue Balken) und biogene (schwarze Kreuze)
Emissionsmengen in 15 EU-Mitgliedstaaten. Die anthropogenen Emissionen wurden
ohne Fehlermarge dargestellt, und sollen einen Anhaltspunkt fiir die jeweiligen
Gesamtmengen aus menschlichen Titigkeiten bieten, wihrend fiir die biogenen
Emissionen die Bandbreite der Unsicherheit anhand der Linge der vertikalen Linie
dargestellt ist. Der Querbalken gibt den im NATAIR-Projekt abgeschitzten
wahrscheinlichsten Wert an. Natiirliche Emissionen an SO, und NOx sind mit einer
relativ geringen Unsicherheit verkniipft und liegen, wie auch die CHs — Emissionen aus
natiirlichen Quellen, weit unter der anthropogen produzierten Menge. Fir VOC und
PM10 hingegen sind die Anteile aus natiirlichen Quellen gleich hoch oder hoher als die
Anteile aus menschengemachten Quellen. Die Unsicherheiten liegen dabei gerade bei
diesen beiden Spezies am hochsten. So wurde im NATAIR-Projekt die Bandbreite an
moglichen VOC-Emissionen aus natiirlichen Quellen von ca. 10 Tg bis iiber 60 Tg
angegeben, fiir PM10 aus natiirlichen Quellen von knapp 1 Tg bis weit iiber 40 Tg,
aufsummiert iiber 15 EU-Mitgliedsldnder. Wie schon hidufiger beschrieben, ist die
Unsicherheit dabei zeitlich und rdaumlich sehr variabel.

Die hier in diesem Beitrag beschriebenen Abschitzungen fiir biogene Emissionen an
VOCs aus Wildern wurden anhand von unterschiedlichen Landnutzungsdatenbasen,
unterschiedlichen Waldbestandsdaten und unterschiedlichen Emissionsfaktoren gemacht
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und mit den Daten aus dem NATAIR-Projekt vergleichen. Des Weiteren wurden PM10-
Aufwirbelungsprozesse selbst simuliert und den Abschitzungen aus dem NATAIR-
Projekt gegeniibergestellt. Am Ende wurden jeweils die Auswirkungen auf die
simulierten Ozon- SOA- und Gesamt-PM10-Konzentrationen analysiert.

Die fiir den im RCG verwendeten Gasphasenmechanismus (CBM-IV, Gery et al., 1989)
wichtigen Spezies Olefine, Paraffine, Isoprene, Aldehyde und Terpene weichen
unterschiedlich stark voneinander ab, werden die natiirlichen VOC-Emissionen mit
verschiedenen Methoden berechnet. Fiir alle Spezies werden aber mit der im RCG
standardmiiBBig verwendeten Methode, die auf Simpson et al. (1995) unter Verwendung
der Smiatek (1998) - Landnutzungsdatenbasis aufbaut, die geringsten Mengen
produziert. Eine alternative Methode, die innerhalb des PAREST-Projekts in das RCG
eingebaut worden ist und auf die in Simpson et al. (1999) beschriebenen Methode unter
Verwendung der Waldkataster aus Koble et al. (2002) aufbaut, berechnet — auBler fiir
Isopren - die hochsten Werte. Diese liegen auch den im NATAIR-Projekt abgeschitzen
Mengen ndher. Die neue RCG-Methode liefert ca. 30% hohere Emissionen als die
NATAIR-Schitzungen, und ca. doppelt so viel wie die alte RCG-Methode. Isopren bildet
eine Ausnahme: hier sind die NATAIR-Schitzungen die hochsten, gefolgt von der neuen
RCG-Methode; die alte liefert 15% niedrigere Werte.

Demzufolge liegen die hochsten Unterschiede in den Ozonjahresmitteln zwischen RCG-
Rechnungen mit biogenen VOC-Emissionen nach der alten Methode und aus NATAIR.
Die Anderungen erreichen im Spanien maximal 20%, in Deutschland hingegen liefern die
beiden RCG-Versionen sehr #dhnliche Ergebnisse. In Deutschland werden aufgrund
unterschiedlicher biogener VOC-Mengen maximale Ozonénderungen von ca. 10 bis 15 %
im Jahresmittel prognostiziert. Im Sommer machen sich die Anderungen deutlicher
bemerkbar als im Winter. Ein Vergleich mit Messungen in Spanien hat gezeigt, dass
RCG Ozon-Maxima besser simuliert, wenn sich mehr VOC im System befinden, da die
chemische Produktionsrate dadurch erhoht wird.

Bei der Simulierung der organischen Sekunddraerosole treten vor allem rdumliche
Unterschiede auf, wenn die VOC-Emisisonen aus natiirlichen Quellen aus
unterschiedlichen Datenbasen stammen. So wird in der Standardversion des RCG das
meiste SOA in Skandinavien simuliert, in der modifizierten RCG-Version (Simpson et al.
1999 und Koble et al. (2002) hingegen in den Alpen und beim Verwenden der NATAIR-
Daten in Korsika und in Spanien. Wiederum sind im Sommer weit hohere Unterschiede
sichtbar als im Winter. Die Auswirkungen der verschiedenen biogenen Emissionen auf
das Gesamt-PM10 sind in den Ballungsgebieten vernachlidssigbar, konnen aber in
landlichen Gebieten mit sehr geringen anthropogenen Vorbelastungen bedeutsam werden.
Auch verschiebt sich durch mehr VOC das Verhiltnis von biogenen SOA zu Gesamt-
SOAs und liegt dadurch ndher an Beobachtungen (Andreani-Aksoyoglu et al., 2008).
Aufgewirbelter Staub wird im RCG-online-berechneten Modus relativ homogen und
zeitlich konstanter berechnet, das NATAIR-Projekt simuliert eine sehr starke rdumliche
und vor allem zeitliche Variabilitdt. Vergleiche mit der Realitiit sind nicht moglich, da
Messungen fehlen. Die Gesamtsummen der beiden Datensitze sind sehr unterschiedlich,
liegen aber in den oben angefiihrten Fehlermargen. Auch die rdumliche und
jahreszeitliche Verteilung aus den beiden Berechnungsarten ist sehr verschieden. Das
Verhiltnis zwischen feiner und grober Fraktion im aufgewirbelten Staub hingegen stimmt
sehr gut iiberein. Der Einfluss des Feinstaubes aus Aufwirbelungsprozessen auf das
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Gesamt-PM10 in Europa ist im Jahresmittel sehr klein und liegt in der Gréenordnung
des natiirlichen Hintergrundes. Bei starken Staubereignissen, die vor allem im Siiden
Europas relativ hiufig geschehen, kann aber aufgewirbelter Staub zur Uberschreitung der
EU-Grenzwerte beitragen.

AbschlieBend sollte noch auf den enormen Forschungsbedarf sowohl der
Emissionsquellen, als auch der Emissionsprozesse und der Umsetzung in fiir Menschen
gefdhrliche Schadstoffe hingewiesen werden. Wie bereits mehrfach erwéhnt, ist die
Entstehung organischer Sekundirpartikel noch #duflerst ungewiss. Auch sind
Aufwirbelungsprozesse iiber Freifliichen, aber auch iiber Ackern immer noch mit hoher
Unsicherheit behaftet.
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