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1 Einleitung

Die Kenntnis von Ursachen und Quellen der Luftschadstoffe ist von grofter Wichtigkeit, will
man realistische Minderungsstrategien ausarbeiten. Dabei miissen lokale, regionale und auch
iiberregionale Beitrdge beriicksichtigt werden. Auf der lokalen Skala hat sich gezeigt, dass der
regionale und iiberregionale Beitrag zu den lokalen Immissionsbelastungen insbesondere bei
den sekundédren Schadstoffen im GrdéBenbereich von 50% und mehr liegen kann (Kersch-
baumer et al., 2005; Stern, 2006a). Der Ferntransport von Schadstoffen iiber unterschiedliche
Distanzen kann also zu erhohten Schadstoffkonzentrationen fithren, die nicht unmittelbar mit
lokalen Verursachern in Verbindung zu setzen sind. Dieser Transport kann nicht nur auf der
kontinentalen sondern auch auf der hemisphirischen oder sogar der globalen Skala statt-
finden. Die quantitative Bestimmung des Einflusses iiberregionaler und hemisphérischer
Hintergrundkonzentrationen auf lokale Luftbeimengungen ist daher von groBter Wichtigkeit,
will man realistische Minderungsstrategien fiir einzelne Gebiete ausarbeiten. In den letzten
Jahren ist neben den kontinentaleuropdischen Transporten vor allem auch der interkontinen-
tale Transport von Schadstoffen in den Mittelpunkt des wissenschaftlichen Interesses geriickt.
Sowohl Beobachtungen als auch Modellrechnungen haben gezeigt, dass interkontinentaler
Transport

- Ozon und dessen Vorlduferstoffe,
feine Staubpartikel,
Versduerungssubstanzen,
Quecksilber
und schwer abbaubare organische Schadstoffe

betrifft.

Vor allem auf der Nordhalbkugel kann dieser Transport wichtig fiir ein korrektes Verstandnis
der Luftkonzentrationen sowohl in Ballungsgebieten als auch in ldndlichen Gegenden sein.
Interkontinentaler Transport kann sowohl in der atmosphérischen Grenzschicht, als auch in
der freien Atmosphére stattfinden. Orographische Effekte sowie starke Konvektion konnen
Luftmassen in die mittlere bis obere Troposphére verfrachten, wo sie dann mit den groB3-
rdumigen Drucksystemen transportiert werden (,,warm conveyor belt*). Dieses Phdnomen
scheint beispielsweise nach dem jetzigen Kenntnisstand der wichtigste Mechanismus fiir den
Transport nordamerikanischer Luft nach Europa zu sein. Der Luftschadstofftransport von
Europalnach Asien hingegen scheint sich eher in der atmosphérischen Grenzschicht abzu-
spielen .

Die Emissionen eines Kontinents konnen die Luftqualitit in einem anderen Kontinent durch
ein generelles Anheben der Hintergrundgrundbelastung beeinflussen aber auch durch episo-
disch auftretende Transporte erhdhter Schadstoffstoftkonzentrationen. Der Beitrag dieser in-
terkontinentalen episodischen Schadstofftransporte ist ort-, zeit- und schadstoffspezifisch.

Bei Ozon scheint eher die allgemeine Zunahme des hemisphirischen Hintergrunds als der
Beitrag einzelner Transportphdnomene eine Rolle zu spielen. Die hemisphérischen Ozonkon-
zentrationen haben sich verglichen mit den vorindustriellen Konzentrationsniveaus um 50 bis

! Siehe Ergebnisprotokoll des workshops: Hemispheric Air Pollution: Trends and Intercontinental Transport
of Photo-Oxidants, Particles and their Precursors across the Northern Hemisphere (Observations, Models,
Policy Implications), Bad Breisig, Germany,7-9 October 2002, http://www.physchem.uni-wuppertal.de/PC-
WWW _Site/Bad_Breisig/badbreisig_final report.pdf.
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100% erhoht und auf Basis der gegenwirtig zur Verfligung stehenden Beobachtungen kann
davon ausgegangen werden, dass die mittlere hemisphérische Ozonbelastung weiter ansteigen
wird. Der interkontinentale Transport von Ozon nach Europa wurde in mehreren Modellstu-
dien untersucht. Li et al. (2002) schétzen den Beitrag nordamerikanischer Quellen zur Boden-
ozonbelastung in Europa im Mittel auf 2 bis 4 ppb fiir die Tagesmittelwerte, in extremen
Transportlagen auf 5 bis 10 ppb. Derwent et al. (2002) berechneten in Zentraleuropa aufgrund
des Transports von Nordamerika nach Europa eine Ozonproduktion in der gesamten tro-
posphérischen Ozonsdule {liber Zentraleuropa von 10 bis 15 ppb. Der asiatische Beitrag wird
zu 5 bis 7 ppb abgeschétzt. Aus der Analyse von Beobachtungen in Mace Head an der iri-
schen Atlantikkiiste lassen sich im Mittel fiir den Winter 0.4 ppb, das Friihjahr 0.2 ppb, den
Sommer 0.3 ppb und den Herbst 0.9 ppb als Transportbeitrag der nordamerikanischen Quel-
len identifizieren (Derwent et al., 1998).

Bei den Aerosolen und deren Vorlduferstoffen scheinen im Gegensatz zum Ozon episodisch
auftretende Transportlagen den gréften Beitrag zu den interkontinentalen Transporten zu lie-
fern', da die hemisphirische Aerosolverteilung wegen der episodischen Emissionscharakte-
ristik der Hauptverursacher (Waldbrinde, Sandstiirme) und der ortlich- und zeitlich stark va-
riablen Wirkung der nassen Entfernung sehr viel inhomogener als die von Ozon ist. Die Ab-
schidtzung dieser Transporte ist wegen der groflen Kenntnisliicken im Wissenstand zur Ent-
stehung und des Transports von Aerosolen noch sehr viel unsicherer als fiir Ozon. Generell ist
die mittlere Lebenszeit von Aerosolen kiirzer als die von Ozon (circa 1 Woche). Warneck
(1988) berechnete die Verbleibdauer in der Atmosphdre von Aerosolen im GrdéBenbereich
zwischen 0.1 und 2.5 pm mit ca. 5 Tagen, im GroéBenbereich zwischen 2.5 und 10 pm nur
noch mit ca. 1. Tag. Sehr feine Partikel (im GroBenbereich von 0.01 pm) hingegen haben eine
typische Verweildauer von ca. 1 Stunde in der Luft. Der Ubergang in den GrdBenbereich von
0.1 bis 2.5 pum ist durch Koagulation stark bevorzugt. Dies bedeutet, dass vor allem feinere
Partikel (0.1 — 2.5 um) iiber sehr weite Distanzen mit dem Wind transportiert werden kdnnen.
Feine Partikel setzten sich auBlerdem stark aus sekundéren, nicht direkt emittierten schwefel-,
stickstoff- und ammoniakhaltigen Bestandteilen sowie aus organischen Kohlenstoffverbin-
dungen zusammen. Da die durchschnittliche Lebenszeit von Aerosolen kurz ist und da auch
die gemessenen Hintergrundwerte klein sind, ist ein grofer Beitrag des interkontinentalen
Transports auf die regionale und lokale PM10-Luftqualitit in Europa nicht zu erwarten.

Feichter (1997) hat mit dem ECHAM-Modell einen US-Sulphateinfluss von ca. 2-4% auf die
europdische PM10-Gesamtkonzentration berechnet. Andere Abschitzungen gehen von einem
Beitrag von circa 0.7 pg/m’ der US Quellen zu der europdischen PM10-Belastung aus (Built-
jes, 2005). Sandstiirme in der Sahara konnen bei entsprechenden Wetterlagen ebenfalls zur
Erhohung der Aerosolbelastung in Europa beitragen. Nach Modellrechnungen betrdgt der
Beitrag von Saharastaub zum PM10 im Jahresmittel circa 1 pg/m?, in Friihjahr circa 3 pg/m’.
Nach dem Uberblick von Builtjes (2005) lassen sich in Europa von den beobachteten 15 bis
30 ug/m3 PM2.5 circa 3% auf den transatlantischen Einfluss (US Quellen und internationaler
Schiffsverkehr) und circa 1 % auf asiatische Quellen zuriickfiihren.

Die meisten kontinentaleuropdischen Modellrechnungen benutzen als seitliche und obere
Randbedingungen beobachtete mittlere Konzentrationenverteilungen und in den seltesten
Féllen die Ergebnisse hemisphirischer oder globaler Transportmodelle (sieche dazu van Loon
et al., 2004). Mit klimatologischen Randbedingungen lassen sich Transportphdnomene natur-
gemil nicht abbilden, der generelle hemisphdrische Anstieg der Ozonkonzentrationen kann
aber bertlicksichtigt werden. Auch Modellrechnungen, die als Randbedingungen auf hemi-
sphérische Modellergebnisse zurilickgreifen, benutzen diese oft nur als Mittelwert iiber Ort
und Zeit (z.B. Monatsmittel), da die hemisphérischen Modelle meistens nur eine sehr viel
grobere rdumliche und auch zeitliche Auflosung liefern als die Modelle fiir die Europaskala.



RCG-EURAD-Koppelung: Abschlussbericht zum F&E-Vorhaben 202 43 270 5

Mit der fortschreitenden Entwicklung der Globalmodellierung gewinnt die Koppelung von
Hemisphédrenmodellen mit Kontinentalmodellen eine immer grofere Bedeutung, da die Aus-
wirkungen globaler Minderungsstrategien auf die regionale Luftqualitit nur mit Hilfe solcher
Koppelungen untersucht werden kénnen. Der gegenwirtige Stand der Hemisphdrenmodellie-
rung ist bereits so weit fortgeschritten, dass die beobachteten interkontinentalen Schadstoft-
verteilungen im Mittel gut simuliert werden. Ob dieser Entwicklungsstand ausreicht, um ein-
zelne interkontinentale Transportphdnomene angemessen simulieren zu konnen, darf bezwei-
felt werden. Dazu ist die Auflésung der meisten Modelle noch zu grob und der Entwicklungs-
stand abgestimmter hemisphérischer und globaler Emissionsdatensitze noch zu niedrig. Bei
der Aerosolmodellierung kommt noch erschwerend hinzu, dass gerade die Hauptverursacher
der interkontinentalen Transporte, ndmlich Waldbrdande und Sandstiirme, in den Modellrech-
nungen wegen fehlender Information iiber Entstehungsprozesse und Emissionsmengen nur
unzureichend modelliert werden konnen. Zudem gibt es kaum Beobachtungen, mit deren
Hilfe die Hemisphidrenmodelle umfassen evaluiert werden konnten. Dies gilt insbesondere fiir
die Simulation von Transportereignissen, die sich in den wenigsten Fillen in Messungen
nachweisen lassen, da das dazu notwendige Messnetz praktisch nicht existiert.

In diesem Bericht wird die Koppelung eines Hemisphérenmodells mit einem kontinentalen
Modell vorgestellt. Es wird untersucht, wie weit die Prognosen der regionalen Luftqualitét in
Europa von der Wahl der Randbedingungen beeinflusst werden. Das mit Unterstiitzung des
Umweltbundesamts entwickelte REM-CALGRID-Modell (RCG), das von der européischen
bis zur urbanen Skala eingesetzt werden kann (Stern 2003; Stern et al., 2003; Stern 2004a)
wurde dazu mit der hemisphirischen Version des an der Universitit Koln entwickelten
EURAD-Modells (RIU, 2005) gekoppelt. Beide Modelle sind dreidimensionale Gitter-
modelle, die alle fiir die Ozon- und Aerosolbildung wesentlichen physikalisch-chemischen
Prozesse in stiindlicher Aufldsung simulieren.

Das RCG-Modell wird normalerweise mit aus Beobachtungen abgeleiteten seitlichen und
oberen Randbedingungen betrieben. Diese Randbedingungen sind fiir alle Spezies auller Ozon
zeitlich konstant gesetzt. Lediglich fiir Ozon werden aus einer von Logan (1998) erstellten
Ozonklimatologie zeitlich (Monatsmittel) und rdumlich variierende Randbedingungen
benutzt. Auch fiir die Prognose der Auswirkungen von zukiinftigen Emissionsszenarien wer-
den die fiir den Ist-Zustand geltenden Randbedingungen benutzt. Damit ist es nicht moglich,
hemisphérische oder globale Emissionsentwicklungen zu beriicksichtigen. Ob eine solche Be-
ricksichtigung fiir die Beurteilung der zukiinftigen europdischen Luftqualitidt notwendig ist,
wird ebenfalls in diesem Bericht untersucht. Dazu wurden vom EURAD-Modell gelieferte
hemisphérische Schadstoffprognosen fiir 2010 als Randbedingungen fiir kontinentaleuro-
péische Prognoseldufe mit dem RCG-Modell verwendet.

Der Schwerpunkt des vorliegenden Berichts liegt in der Analyse des Einflusses der verschie-
denen Randbedingungen auf die berechneten Bodenkonzentrationen von Ozon, den Stick-
oxiden und PM10. Ein Vergleich der Modellergebnisse des hemisphérischen EURAD-Mo-
dells und dem RCG-Modell wird nur soweit vorgenommen, wie es zum Verstindnis der
RCG-Reaktion auf die verschiedenen Rand-Antriebe notwendig erscheint.

Der vorliegende Bericht enthilt im Kapitel 2 einen kurzen Uberblick zu den beiden Modell-
systemen einschlieBlich ihrer Datenbasen, Kapitel 3 beschreibt die Vorgehensweise bei der
Koppelung. Kapitel 4 bis 6 beschreiben die Simulationen mit den verschiedenen Sétzen von
Randbedingungen fiir die gegenwértige Emissionssituation bzw. fiir die Situation 2010. Eine
ausfiihrliche Zusammenfassung der Ergebnisse ist in Kapitel 7 zu finden.
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2 Modellbeschreibung

2.1 REM-CALGRID

An der Freien Universitit Berlin (FUB), Institut fiir Meteorologie, wurde im Rahmen mehre-
rer FE-Vorhaben des Umweltbundesamts ein Modellinstrumentarium entwickelt, das den in
der EU-Rahmenrichtlinie (EU, 1996) iiber die Beurteilung und die Kontrolle der Luftqualitét
sowie deren Tochterrichtlinien (EU, 1999, 2000, 2002) definierten Anforderungen an die
Ausbreitungsrechnung geniigt (Stern 2003, 2004a; Stern et al. 2003). Das Modellsystem er-
moglicht es, die in den EU-Richtlinien definierten Luftqualitidtswerte zu bestimmen. Betrach-
tet werden die Schadstoffe SO,, NOx, Benzol, Ozon, PM10 und CO.

2.1.1 Gitterdefinition

Fiir die in diesem Bericht beschriebenen Anwendungen wurde das RCG-Modell horizontal in
einem geographischen und vertikal in einem mischungsschichthohen-abhingigen
Koordinatensystem angewandt. Dabei wurde die Auflosung in der horizontalen Ebene auf
0,5° in West-Ost-Richtung und auf 0,25° in Siid-Nord-Richtung gewihlt. Dies entspricht in
mittleren Breiten ungefihr einer Aufldsung von 30x30 km?. Das Ausbreitungsgebiet umfasst
Mitteleuropa und erstreckt sich von 10,5° West bis 30,5° Ost und von 41.75° Nord bis 62,5°
Nord.

Die vertikale Schichtung ist abhingig von der Mischungsschicht. Dabei werden eine Boden-
schicht konstant auf 20 m Hohe {iber Grund definiert, jeweils zwei variable Schichten unter-
halb und oberhalb der Mischungsschichthohe und eine konstante Modellobergrenze, die auf
3000 m Hohe tiber Grund festgelegt worden ist.

2.1.2 Gasphasenchemie

Das RCG-Modell wird mit einem chemischen Gasphasenmechanismus betrieben, der ein mo-
derner Vertreter einer bestimmten Art der Klassifizierung der fiir die Oxidantienbildung rele-
vanten Luftbeimengungen und deren Reaktionen ist. Der Gasphasenmechanismus ist:

* der CBM-IV (Carbon Bond-IV-Mechanismus)

Der von Systems Applications Inc. in den USA entwickelte Carbon-Bond-IV-Mechanismus
(CBM-IV) ist ein "lumped-structure"-Mechanismus, bei dem die Kohlenwasserstoffe in sym-
bolische Gruppen entsprechend den Bindungseigenschaften der C-Atome aufgeteilt werden
(Gery et al., 1989) . In der aktuellen RCG-Version enthilt der Mechanismus die von Carter
(1996) entwickelte 1-Produkt-Isopren-Chemie. Der CBM-IV-Mechanismus in RCG ent-
spricht der im CMAQ-Modellsystem der US EPA verwendeten Form (Gipson and Young,
1999).

Als numerischer Losung wird der QSSA-Algorithmus mit variabler Zeitschrittkontrolle ver-
wendet. Die Implemetierung des Losers wurde direkt vom CALGRID-Modell iibernommen
(Yamartino et al., 1992).
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2.1.3 Aerosolbehandlung

2.1.3.1 Primares Aerosol

Primérpartikel werden chemisch nicht weiter umgewandelt und unterliegen nur dem Trans-
port. Eingespeist werden sie im Emissionsmodul, und iiber vereinfachte windgeschwindig-
keits- und landnutzungsklassen-abhingige Parametrisierungsanséitze, um aufgewirbelten
Staub zu behandeln.

2.1.3.2 Anorganisches Aerosol

Die in Stern (2003) verwendete Modellversion des RCG-Modells enthielt zur Berechnung der
sekundéren anorganischen Aerosole Sulfat, Nitrat und Ammonium eine leicht modifizierte
Version des MARS-A-Aerosolmoduls (Binkowski und Shankar, 1995; Schaap, 2000). Zur
zusitzlichen Erfassung der Aerosolkomponenten Na und Cl wurde das RCG-Modell um ein
weiteres anorganisches Aerosolmodul ergidnzt (Stern, 2004a). Es handelt sich um das in den
USA entwickelte ISORROPIA-Modul (Nenes et al., 1998a, 1998b). Dieses Modul wurde
speziell fiir die Bediirfnisse urbaner und regionaler Ausbreitungsmodelle auf Geschwindigkeit
und Robustheit hin optimiert und behandelt folgendes Gas-Aerosolsystem:

Gasphase: NH3, HNOS, HCL, HZO,
+ + o+ - - 2-
Nassphase: NH4 ,Na,H,6 CL,NO3, SO4 ,
Feste Phase: (NH ) SO , NH HSO , (NH ) H(SO ) , NH NO_ NH CI, NaCl, NaNO
4’27 74 4 4 4’3 42 4 T3, 4 3
NaHSO4, NaZSO4

Damit sind in ISORROPIA alle wichtigen anorganischen Aerosolkomponenten abgedeckt.
Die Anzahl der anorganischen Aerosolkomponenten, die im RCG-Modell transportiert wer-
den, ist finf.

2.1.3.3 Organisches Aerosol

Das organische Aerosol hat einen bedeutenden Anteil an der Gesamtaerosolmasse (Seinfeld
und Pandis, 1998). Der primédre Anteil des organischen Aerosols wird direkt emittiert wéh-
rend der sekundére Anteil in der Atmosphére aus der Gasphase gebildet wird. Organische
sekunddre Aerosole entstehen aus schwerfliichtigen Folgeprodukten der Oxidation biogener
Kohlenwasserstoffe wie der Terpene und aus der Oxidation anthropogen emittierter Alde-
hyde. Die zur Simulation dieser Prozesse verfiigbaren Module sind jedoch weitaus weniger
entwickelt als diejenigen fiir die anorganischen Aerosole, da das Wissen {iber die Bildungs-
prozesse organischer Aerosole noch liickenhaft ist. Zur Beschreibung der sekundéren organi-
schen Aerosolbildung wurde das von Schell entwickelte und im EURAD-Modell (Schell et
al., 2001) verwendete SORGAM-Modul in das RCG-Modell integriert. SORGAM beschreibt
die Bildung sekundirer organischer Aerosole in zwei Schritten:

* Produktion schwerfliichtiger organischer Materialien aus der Oxidation reaktiver organi-
scher Vorlaufersubstanzen und

* Partitionierung des schwerfliichtigen Materials zwischen der Gas- und der Partikelphase
(thermodynamisches Gleichgewicht).

SORGAM unterscheidet zwischen vier biogen und vier anthropogen sekunddren organischen
Aerosolkomponenten. Die anthropogenen Komponenten entstehen aus den Reaktionen von
aromatischen Verbindungen, hoheren Alkanen und hoheren Alkenen. Die biogenen Kompo-
nenten beinhalten die Beitrdge der Reaktionen von a-Pinen und Limonenen. Die Konzentrati-
onen jeder Komponente werden sowohl in der Gas- als auch in der Partikelphase berechnet.
Da im RCG-Modell Partikelwachstum nicht behandelt wird, wird angenommen, dass alle
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sekundédren Aerosole im Fein-Modus enthalten sind (PM mit Durchmesser kleiner 2.5 um).
Das SORGAM-Modul verlangt eine explizite Behandlung der organischen Komponente. Die
primdren organischen Emissionen werden dazu aus den Gesamtemissionen der Partikel mit
Hilfe verursachergruppenspezifischer Faktoren abgeleitet und getrennt von den anderen pri-
miren Emissionen im Modell transportiert. Insgesamt miissen durch die Integration des
SORGAM-Moduls 17 neue Spezies betrachtet werden.

2.1.3.4 Staubaufwirbelung

Zahlreiche Untersuchungen zeigen, dass aufgewirbelter Staub einen nicht unbetrichtlichen
Anteil an der PM10-Masse haben kann. Fiir das RCG-Modell wurde ausgehend von den Un-
tersuchungen 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:

e Emission kleiner Partikel durch direkte Windaufwirbelung und

e Emission von Partikeln durch die Aktion groBer 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 Windgeschwindigkeit und Eigenschaften des Bodens
wie Oberflichenbeschaffenheit, Zusammensetzung des Bodens, Feuchte und Vegetations-
bedeckung.

Gegenwirtig werden die von Claiborn et al. (1998) vorgeschlagenen Werte fiir méBig feuchte
und méBig erodierende Boden genommen und auf die Landnutzungsklassen ,,Ackerland* und
,unbebauter Boden* angewandt.

2.1.3.5 Gesamtstaubermittelung

Die sekundéren organischen und anorganischen Aerosole stellen nur einen Teil des PM10, das
alle Partikel mit einem Durchmesser von weniger als 10 um umfasst, unabhéngig von deren
chemischen Zusammensetzung, deren Entstehungsgeschichte oder deren Ursprung. Da die
Aerosolbehandlung in RCG relativ einfach gehandhabt wird und viele der chemischen und
physikalischen Prozesse vernachldssigt werden miissen, um den Charakter eines operationell
einsetzbaren Langfristmodells nicht zu verlieren, setzt sich PM10 im Modell nur aus relativ
wenigen Spezies zusammen. Die Emissionsdatenbasis liefert die primédren PM10-Emissionen
aufgeteilt in zwei Kategorien, PM10 gesamt und Partikel mit einem Durchmesser kleiner 2.5
um (PM2.5). Die PM2.5-Emissionen werden mit Hilfe verursacherspezifischer Faktoren in
die Untergruppen EC (Elementarer Kohlenstoff) und OC (Organischer Kohlenstoff) und den
Rest (PM2.5prim) aufgeteilt. Diese Emissionen werden den vier Modellspezies PMCO =
PM10 — PM2.5, EC, OC und RPM25 = PM2.5-EC-OC zugeordnet. Der photochemische Gas-
phasenmechanismus enthélt die Gasphasenoxidation des Schwefeldioxids zu Schwefelsdure
einschlieBlich einer einfachen Parametrisierung der Nassphasenoxidation unter Beriicksichti-
gung der Os- und H,O,-Reaktionen in der Nassphase. Das anorganische Aerosolmodul be-
handelt die thermodynamischen Gleichgewichtsreaktionen der Sulfat-, Nitrat-, Ammoniumae-
rosol-komponenten SO,>, NO3", NH,", sowie von Na und Cl in Abhéngigkeit von Tempera-
tur, Feuchte und den Gasphasenkonzentrationen von Salpetersdure, Ammoniak und Schwe-
felsdure. Die anorganischen Aerosole werden unter dem Begriff SIA zusammengefasst. Das
organische Modul liefert die Konzentrationen der organischen Aerosole, die unter dem Beg-
riff SOA zusammengefasst werden. Damit setzt sich das PM10 zusammen aus:

PM10 = RPM25 + PMCO + EC + OC + SIA +SOA.
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RPM25, PMCO, EC und OC bezeichnen die primiren Aerosole, SIA und SOA die sekunda-
ren Aerosole. Alle PM10-Komponenten werden transportiert und unterliegen der nassen und
trockenen Deposition.

2.1.4 Meteorologie

Das meteorologische Daten-Aufbereitungssystem fiir die RCG-Anwendung ist ein grofBrdumi-
ges SYNOP-Interpolationsmodel. Die fiir die numerische Analyse benétigten geophysikali-
sche Eingangsdaten wie z.B. Rauhigkeitslingen und Verdringungshéhen werden als Funktion
der Landnutzungsklassen bestimmt. Die meteorologischen Daten fiir das Untersuchungsgebiet
werden von Dienststellen des Deutschen Wetterdienstes zur Verfiigung gestellt und beinhal-
ten Radiosonden- und Pilotmeldungen der synoptischen Aerologiestationen. Die meteorologi-
schen Daten werden diagnostisch aufbereitet. Die groBrdumigen Analysen meteorologischer
Felder tiber Mitteleuropa werden mit dem an der FU Berlin entwickelten, diagnostischen
Analysesystem TRAMPER (Tropospheric Realtime Applied Procedures for Environmental
Research) erstellt (Reimer und Scherer, 1992).

Das hier angewandte Analyseverfahren besteht im Kern aus einer statistischen Interpolation
(optimum interpolation, O/I) beobachteter und abgeleiteter Feldgroen auf isentropen Fldchen
am Gitterpunkt und einem physikalischen Abgleich der Felder mittels Variationsrechnung.
Die Analysen werden auf isentropen Flichen mit einer Gitterweite von ca. 25 km in geogra-
phischen Koordinaten dargestellt. Der Abstand der isentropen Fldchen ist der vertikalen
Struktur der Atmosphédre angepasst mit hoher Aufldsung in der Troposphére und wachsendem
Gitterabstand in der Stratosphdre. Die unterste Modellfldche liegt vollstindig unterhalb der
Topographie. In der unteren Troposphire betrdgt der Gitterabstand gleichmédfig ®=1.K und
nimmt zur Modellobergrenze in der Stratosphire, schrittweise zu. So befinden sich ca. 15-18
Niveaus innerhalb der Troposphire.

Durch die Wahl des isentropen Koordinatensystems und seiner recht hohen Auflosung werden
insbesondere vertikal gering ausgedehnte thermische Strukturen besser wiedergegeben als in
einer Standard-Druckflidchenanalyse. Z.B. werden Inversionen oder allgemein die lokale Sta-
bilitdt flichenhaft erfasst und ihre im Allgemeinen schrige Raumlage wiedergegeben. Druck
und Temperatur unterhalb der Topographie werden mit Standardverfahren reduziert bzw. ext-
rapoliert.

Das Analyseverfahren fiir einen Termin verlduft in drei Schritten:

- Erzeugung der , first guess“-Felder

- Korrektur der Gitterwerte mittels statistischer Interpolation

- Vertikaler Abgleich der Felder zur Erzeugung physikalischer Konsistenz.
Pro Tag werden zusammenhingend acht Analysen (00, 03, 06, 09, 12, 15, 18, 21 UTC) ausge-
fiihrt. Die Grundfelder fiir Zwischentermine, die keine ausreichende Basis an Beobachtungen
aufweisen, werden durch Interpolation der nichstliegenden Termine erzeugt, wobei evtl. vor-
handene Messungen Ortlich berticksichtigt werden.

2.15 Emissionen

Emissionsdaten fiir die Ausbreitungsrechnungen wurden fiir das Basisjahr 2000 von TNO
geliefert. Eine ausfiihrliche Darstellung der Datenbasis kann in Visschedijk et al. (2005), ein
Uberblick in Stern (2006b) gefunden werden.
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2.1.6 Randbedingungen

Die seitlichen und oberen Randbedingungen wurden fiir alle Spezies auBler Ozon auf aus der
Literatur ibernommene Hintergrundwerte gesetzt. Fiir Ozon wurden die Randbedingungen
aus der von Logan (1998) entwickelten Ozonklimatologie abgeleitet. Diese Ozonklimatologie
entstand unter Verwendung aller verfiigbaren Ozonsondenaufstiege aus den 90ger Jahren und
liefert die Monatsmittel der Ozonkonzentration vom Boden bis zu 500 mb in einer horizonta-
len Auflésung von 4° Breite und 5° Lénge.

Sowohl Anfangs- als auch zeitlich kontinuierliche Randbedingungen langlebiger Spezies sind
notwendig, um Modellldufe durchfithren zu kdnnen. Konzentrationen dieser Spezies wurden
von Warneck (1998), Derwent et al. (1998), Ehhalt et al. (1991), Emmons et al. (2000),
Isaksen und Hov (1987), Penkett et al. (1993), Solberg et al. (1996, 2000) und Sundet (1997)
iibernommen.

2.2 EURAD

Kern des EURAD-System (Ebel et al., 1997a, b; Memmesheimer et al., 2003; Builtjes et al.,
2003) bildet das mesoskalige meteorologische Modell MM5 und das EURAD-Chemie-
Transport-Modell (EURAD-CTM). Ergénzt werden beide Komponenten durch das EURAD-
Emissionsmodell EEM, das vorhandene Emissionsdaten fiir Rechnungen mit dem EURAD-
CTM aufbereitet. Als Ergebnis liefert das Modell die zeitliche Variation und die rdumliche
Verteilung atmosphérischer Spurenstoffe sowohl in der Gas- als auch in der Partikelphase.

2.2.1 Gitterdefinition

Das EURAD-System benutzt ein stereopolares horizontales Gitter, dessen Koordinaten an den
Eckpunkten definiert sind. Die berechneten Konzentrationen beziehen sich dagegen auf die
Gittermittelpunkte. Die horizontale Auflosung der hemisphérischen EURAD-Anwendung ist
125 km sowohl in Nord-Siid, als auch in West-Ost-Richtung. Dies fiihrt zu einer sehr starken
geographischen Verzerrung im Nordpolbereich.

Die vertikale Schichtung orientiert sich an der Hohenkoordinate des amerikanischen meteo-
rologischen Modells MMS5. Die Schichtung ist eine so genannte sigma-Koordinate, ist somit
druckabhéngig, der Orographie im unteren Bereich angepasst und unabhédngig davon in
hoheren Schichten. Wetterbedingte Hoch- und Tiefdruckgebiete flieBen in die vertikale
Schichtung ein und bestimmen somit die hohenzugeordnete Auflésung. Zu weiteren Details
sei auf Feldmann et al. (2006) verwiesen.

2.2.2 Gasphasenchemie

Zur Behandlung der Gasphasenchemie wird der RADM2-Mechanismus (Stockwell et al.,
1990) verwendet. Dieser umfasst 158 chemische Reaktionen und 63 gasférmige Substanzen,
von denen 42 in der Atmosphire transportiert werden. Neben den primér emittierten
gasformigen anorganischen Verbindungen (NO,, NO, NHi;, SO, S0O4,CO) und 16
organischen Verbindungen (teilweise gruppiert nach ihrer Reaktivitit) werden damit auch
photochemisch produzierte Folgeprodukte erfasst (O3, PAN, H,O,, N,Os, HONO, HNO;3,
HNO,).
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2.2.3 Aerosolbehandlung

Zur dynamischen mikrophysikalischen Behandlung der atmosphérischen Partikel wird das
Aerosolmodell MADE (Modales Aerosol-Dynamik Modell fiir Europa) verwendet
(Ackermann et al., 1998; Friese et al., 2000; Memmesheimer, 2001). Es liefert damit fiir jeden
Gitterpunkt des EURAD-Modells die Aerosolanzahl-Konzentration fiir jeden Mode und die
Partikelmasse fiir verschiede Aerosolspezies. Primédre Aerosolkomponenten in MADE sind
elementarer Kohlenstoff und organische Aerosole im Aitken- und Akkumulationsmode, sowie
anthropogene Partikel im Grobpartikelmode. Sekundére Aerosolkomponenten in MADE sind
Sulfat, Ammonium, Nitrat sowohl im Aitken- wie im Akkumulationsmode. Im Rahmen der
modalen Struktur von MADE wird angenommen, dass das atmosphérische Aerosol durch
mehrere Populationen dargestellt werden kann, deren GroBenverteilung durch eine Log-
Normalverteilung, einen so genannten Mode, angendhert werden kann. Es werden drei
verschiedene Moden zur Beschreibung atmosphérischer Partikel verwendet (Aitken-,
Akkumulations- und Grobpartikelmode; siche Abbildung 2.2). Das Modell liefert damit fiir
jeden Gitterpunkt die Aerosolanzahl-Konzentration fiir jeden Mode und die Partikelmasse
(PM) fiir verschiedene Aerosolspezies:

1) primére Aerosolkomponenten in MADE: elementarer Kohlenstoff und organische Aerosole
im Aitken- und Akkumulationsmode. Anthropogene Partikel im Grobpartikelmode.

2) sekundére Aerosolkomponenten in MADE: Sulfat, Ammonium, Nitrat sowohl im Aitken-
wie im Akkumulationsmode.

Die chemische Zusammensetzung der Aerosole wird im Gleichgewichtssystem aus Sulfat,
Nitrat, Ammonium und Wasser behandelt. Auch die Bildung sekundérer organischer Aerosole
(SOA; Schell et al., 2001) wird im Gleichgewichtssystem behandelt (Kondensation {ibersét-
tigter Ddmpfe organischer Substanzen auf vorhandenen Partikeln). Aerosoldynamische Pro-
zesse erfassen die Nukleation im Schwefelsdure/Wasser System, Kondensationswachstum,
Koagulation, grolenabhingige trockene und nasse Deposition und Sedimentation fiir Grob-
partikel. Ein wesentliches Problem bei der Anwendung von CTM’s stellt auch bei den Aero-
solen die Verfiigbarkeit geeigneter Emissionsdaten dar.

Die Bildung sekundérer organischer Aerosole wird durch das Modell SORGAM (Sekundires
Organisches Aerosol-Modul) erfasst (Schell et. al., 2001).

2.2.4 Meteorologie

Das mesoskalige MMS5 dient als meteorologischer Treiber des Transportmodells (RIU, 2005).

2.25 Emissionen

Der fiir die Erzeugung der Randbedingungen fiir RCG gerechnete EURAD-Lauf wurde mit
dem globalen Emissionskataster EDGAR3.2 (Olivier et al., 2001) gerechnet. Die Datenbasis
EDGAR liefert globale Emissionsschdtzungen fiir das Jahr 1990 fiir die Treibhausgase CO,,
CH4 und N,O und fir die Vorlduferstoffe CO, NOx, NMVOC und SO, sowohl auf
Gebietsebene als auch auf einem 1x1°-Gitter fiir alle anthropogenen Quellen. In der Version
EDGAR3.2 wurden die Emissionen der Treibhausgase auf den Stand von 1995 gebracht.
AuBlerdem wurden die so genannten ,Kyoto-Treibhausgase“ HFC, PFC, SF6 mit
beriicksichtigt. Eine ausfiihrliche Beschreibung wird in Memmesheimer et al. (2006) gegeben.
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3 Koppelung RCG-EURAD

3.1 Einleitung

Um das hemisphédrische EURAD-Modell mit dem regionalen RCG-Modell zu koppeln,
mussten Anfangs- und seitliche Randbedingen aus dem EURAD-System auf das RCG-Sys-
tem interpoliert werden. Dadurch wird der regionale Charakter des RCG durch iiberregionale
Phénomene gesteuert, die mit dem Hemisphidrenmodell EURAD simuliert worden sind. Da
die zwei Modellsysteme sowohl unterschiedliche Geometrien als auch unterschiedliche che-
mische Mechanismen benutzen, mussten sie iiber gemeinsame Schnittstellen vereinheitlicht
werden. Das Umrechnen der Geometrie birgt Interpolationsungenauigkeiten, das Verwenden
von unterschiedlichen chemischen Mechanismen birgt Zuweisungsprobleme bei unterschied-
lichen Spezies-Definitionen.

Beide Systeme sind eigenstindige Modelle, die mit eigenen meteorologischen Treibern und
eigenen Emissionsdatenbasen als Eingangsfelder betrieben worden sind. Diese Charakteris-
tika lassen sich durch eine Schnittstelle nicht eliminieren und bilden wihrend der Koppelung
grundlegende Unterschiede. So wurden beispielsweise meteorologische Felder nicht weiter
analysiert, und es wird davon ausgegangen, dass die Ausbreitungsrechnungen bei gleichen
meteorologischen Bedingungen stattgefunden haben. Ein Emissionsdatenvergleich ist in
Memmesheimer et al., 2005 angestellt worden.

3.2 Gitterproblematik

Das von EURAD verwendete stereopolare, dquidistante Koordinatensystem musste in das in
RCG verwendete geographische System umgewandelt werden. Umrechenroutinen wurden aus
dem MMS5-Modellsystem iibernommen. Dabei war zu beriicksichtigen, dass die représentati-
ven Konzentrationswerte im EURAD-System am Gittermittelpunkt berechnet worden waren,
das Gitter selbst aber {iber die Eckpunkte definiert war. Das Interpolieren vom Gittereckpunkt
auf den Gittermittelpunkt ergab vor allem im geographischen Nordpolbereich Probleme, und
wurde approximativ behandelt.

EURAD verwendet in der Vertikalen ein so genanntes o-System, das wiederum in das von
RCG verwendete Hohen-Koordinatensystem umgewandelt werden musste. Auch dabei erga-
ben sich Néherungen, die aufgrund der nicht verwendeten EURAD-Meteorologie nicht ver-
mieden werden konnten. Will man korrekt das o-System in ein Héhensystem umfiihren, miis-
sen Hoch- und Tiefdruckgebiete beriicksichtigt werden. Da die von EURAD verwendete
MMS5-Meteorologie jedoch nicht mit der von RCG benutzten TRAMPER-Meteorologie iiber-
einstimmte, wurde auf eine exakte Umrechnung verzichtet, und Mittelwerte wurden benutzt.
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Abbildung 1: links: rot unterlegt das EURAD-Modell-Gebiet im stereopolaren, dquidistanten Gitter
mit einer horizontalen Auflésung von 125 km; rechts: das geographische RCG-Gitter mit einer Auflo-
sung von 0.5° in Ost-West-Richtung und 0.25° in Nord-Siid-Richtung.

3.3 Gasphasenmechanismus

Die zwei betrachteten Modellsystem verwenden unterschiedliche Gasphasenmechanismen.
Wihrend EURAD RADM?2 benutzt, wird in RCG der CBM4 — Mechanismus zur Integration
der chemischen Reaktionen verwendet. Der CBM-IV-Mechanismus in RCG entspricht der im
CMAQ-Modellsystem der US EPA verwendeten Form (Gipson and Young, 1999). Das
CMAQ-Modellsystem stellt ein Umrechenmodul von RADM2 zu CBM4 zur Verfiigung, das
im Rahmen dieses Projektes benutzt worden ist. Dabei wurden folgende Relationen zwischen
den zwei Mechanismen benutzt:

[NO2] = [NO2]
[NO] = [NO]
[O] = [O3P]
[03] = [03]
[NO3] = [NO3]
[01D] = [01D]
[OH] = [HO]
[HO2] = [HO2]
[N205] = [N205]
[HNO3] = [HNO3]
[HONO] = [HONO]
[PNA] = [HNOA4]
[H202] = [H202]
[CO] = [CO]
[SO2] = [SO2]
[SULF] = [SULF]
[PAN] - [PAN]
[FACD] = [ORA1]
[AACD] = [ORA2]
[PACD] = [PAA]
[UMHP] = [OP1]
[IMGLY] = [MGLY]
[OPEN] = [DCB]
[CRES] = [CSL]

[FORM] = [HCHOJ+*[GLY]
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[ALD2] = 1.O*[ALD]+2.0*[OLI]

[PAR] = 0.4*[ETH]+2.9*[HC3]+4.8*[HC5]+
7.9*[HC8]+0.8*[OLT]+0.8*[OLI]+
3.9%[KET]

[OLE] = 1.9%[OLT]

[TOL] = [TOL]

[ISOP] = [1SO]

[ETH] =  [OL2]

[XYL] = [XYL]

[TERP] =  [TERP]

3.4 Aerosolbehandlung

Aus dem EURAD-Lauf wurden fiir die feste Phase folgende Spezies an die FU {iibergeben:

- Sulfate

- Ammonium

- Nitrat

- Primére anthropogene organische Kohlenstoffe

- Elementare Kohlenstoffe

- Primére Aerosole kleiner als 2.5um

- Primére Aerosole in der GroBenordnung zwischen 2.5um und 10um

Sekundére organische Kohlenstoffverbindungen wurden nicht geliefert. Ein direkter Gesamt-
PM10-Vergleich zwischen gemessenen PM10-Werten und von EURAD simulierten Werten
war deshalb nicht moglich. Dies ist fiir die hiesige Fragestellung, die schwerpunktsméBig auf
den Einfluss der hemisphérischen Ozonénderungen auf RCG-Szenarioergebnisse abzielt, von
untergeordneter Bedeutung.

3.5 Nicht behandelte Spezies

Die 34 Spezies in der Gasphase und die 7 Spezies in der festen Phase wurden tiber die oben
genannten Beziehungen iiber die Randbedingungen sowie iiber die Anfangsbedingungen in
das RCG-System einbezogen. Damit werden Anfangs- und obere und seitliche Randbedin-
gung fiir alle relevanten Stoffe aus den hemisphirischen EURAD-Modellldufen iibernommen.
Fiir alle anderen im RCG-Modell behandelten Spezies wurden weiterhin die Werte verwen-
det, die auch in der Standard-Version von RCG benutzt werden.
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4 Modellauswertungen fur das Basisjahr

Hauptbestandteil des Projektes war es, den Einfluss hemisphérischer Schadstofftransporte auf
die regionale Skala zu untersuchen. Dies wurde mit der Koppelung des Hemisphdrenmodells
EURAD an das Regionalmodell RCG untersucht. Um relevante Aussagen tiber den Einfluss
globaler Transportmechanismen auf Europa treffen zu kdnnen, wurden die Ergebnisse beider
Modelle anhand von Messdaten iiberpriift. Eine detaillierte Modellevaluierung lag jedoch
nicht im Sinne des Projektes.

Um die Auswirkungen der Randbedingungen auf die regionalen Schadstoffverteilungen zu
analysieren, wurden Ozon, Stickoxide und Aerosole ndher betrachtet. Eine der wesentlichen
Anwendungsmoglichkeiten von chemischen Transportmodellen ist die Durchfiihrung von
Szenarienrechnungen. Dabei wird bei unverdnderten meteorologischen Bedingungen der
Einfluss verinderter Emissionen auf die Immissionsstruktur untersucht, und die Anderungen
konnen flachenhaft beurteilt werden. Deshalb wurde vor allem der Einfluss der Rand-
bedingungen auf die Berechnung der Anderungen der Immissionsfelder unter unterschiedli-
chen Emissionsregimes untersucht.

4.1 Modellvergleich EURAD und RCG mit Beobachtungen

Standardstatistiken zwischen Modellsimulationen und Beobachtungen sind erstellt worden.
Dabei werden Beobachtungen mit den berechneten Konzentrationen aus dem

- RCG-Lauf mit auf klimatologischen Werten beruhenden Randbedingungen
(Standardanwendung des RCG-Modells),

- RCG-Lauf mit stiindlichen oberen und seitlichen Randbedingungen aus dem EURAD-
Lauf (RCG-EURAD-Version), und

- EURAD-Lauf
verglichen.

Europaweite Messwerte liegen sowohl in der EMEP
(http://www.nilu.no/projects/ccc/emepdata.html) - als auch in der AIRBASE-Datenbasis
(http://air-climate.eionet.eu.int/databases/airbase/airview/index_html) vor und wurden zur
Modellvalidierung verwendet.

Zur Evaluierung der Modellergebnisse wurden folgende Mal3e verwendet:
e Scatterdiagramme
e Zeitreihenvergleiche
e Jahres- und Monatsmittelvergleiche
e Beobachteter ( O = ,,obs.mean* ) und berechneter ( C = ,,mod.mean‘) Mittelwert:

@)

Mean —

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

Mean —

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

e Mittlerer absoluter Fehler, MAF = ,,residue‘:


http://www.nilu.no/projects/ccc/emepdata.html
http://air-climate.eionet.eu.int/databases/airbase/airview/index_html
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,1=1,N

MAF :ﬁzi\(q -0,)

e Mittlerer quadratischer Fehler, MQF =, RMSE®:

MQF {ﬁz«:i —oi)z}z,i ~1,N

e Pearson Korrelationskoeffizient, PCR = corr.:

PCR—__CR
PCR, PCR,

PCR = > (O, =Oyean)(C; =Cppean ) i =1,N, PCR, = > (O, =Oy;,,))*, i =1,N

PCR3 = Z(CI _CMean)2 > i = 1I,N

Es ist nahe liegend, dass in einer Langzeitanwendung nicht mehr das Modellverhalten an
mehreren hundert Stationen diskutiert werden kann, sondern dass man sich auf mittlere Aus-
sagen beschrinken muss. Deshalb wurden fiir unterschiedliche Schadstoffe nur Zeitreihen-
auswertungen an ausgewdihlten Messstationen erstellt. Da das Hauptaugenmerk auf das rich-
tige Verhalten der Modelle gelegt wurde, wurden saisonale Unterschiede hervorgehoben und
Monatsmittelwerte berechnet.

411 Ozon

Abbildung 2 zeigt die beobachteten und berechneten Ozonmittelwerte iiber das gesamte Jahr
2001 bzw. liber die einzelnen Monate fiir die Messstation Mace Head in Irland. Diese Station
liegt sehr nahe am westlichen Rand des Modellgebietes von RCG. Aullerdem ist die Station
zum grofiten Teil von lokalen Emissionsquellen unabhéngig und spiegelt die {liberregionale
Hintergrundkonzentration iiber dem ndrdlichen Atlantik wieder.

EURAD (dunkelrote Balken) iiberschitzt den Jahresmittelwert 2001 an Ozon an der Hinter-
grundstation um ca. 15%. Bei den Monatsmittel (Abbildung 2) wird eine allgemeine
Uberschiitzung vor allem in der zweiten Jahreshilfte deutlich. Die erhdhten Werte im April
und Mai werden von EURAD zwar gut getroffen, das allgemein simulierte Ozonniveau ist
jedoch grundsitzlich zu hoch und relativiert deshalb die gute Simulation im Spitfriihling.
Wihrend die Messungen einen klaren Jahresgang deutlich werden lassen, mit hohen Werten
im April und im Mai und mit niedrigeren Werten im Juli und August, ist dieser Jahresgang in
den EURAD-Simulationen sehr viel geringer ausgeprigt. Die RCG-Version mit den klimato-
logischen Ozon-Randbedingungen (RCG Standard), simuliert den Standort Mace Head sehr
viel besser als EURAD. Der Einfluss der breitengradabhingigen und monatlich variierenden
Randbedingungen ldsst sich in den RCG-Simulationen fiir Mace Head gut wiedererkennen.
Das Jahresniveau (Abbildung 1) wird sehr gut wiedergegeben (3% unterschétzt), die Monats-
mittelwerte (Abbildung 2) sind wéhrend der Sommermonate etwas {iiberschitzt, die
jahreszeitliche Variabilitit kommt jedoch sehr gut zum Tragen. Welchen Einfluss die unter-
schiedlichen Emissionsdatenbasen (Edgar-Daten, Stand 1995, bei EURAD, TNO-Daten,
Stand 2000, bei RCG) bei den Modellunterschieden spielen, kann hier nicht beurteilt werden.

Es soll wiederum darauf hingewiesen werden, dass es sich hier nicht um einen Modellver-
gleich bzw. um eine detaillierte Modellevaluierung handelt. Da die EURAD-Ergebnisse aber
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als Randbedingungen fiir das RCG-Modell verwendet werden, ist es unabdingbar, mindestens
eine generelle Einschitzung der EURAD-Prognosequalitit zu erstellen. Dies ist besonders
wichtig an den Réandern des RCG-Untersuchungsgebiets, da der Ozontransport ins RCG-Ge-
biet bei Verwendung der EURAD-Randbedingungen von der Giite der an den Réndern simu-
lierten Ozonwerte abhingig ist.

Abbildung 3, Abbildung 4 und Abbildung 5 zeigen Zeitreihenvergleiche zwischen beobachte-
ten und berechneten Tagesmittelwerten an Ozon an drei verschiedenen deutschen Messstatio-
nen. Wahrend RCG die tdglichen Ozonmittelwerte in Neuglobsow und in Langenbriigge sehr
gut simuliert, ist der von EURAD berechnete Ozonverlauf an der Bergstation Schauinsland
vor allem im Sommer eindeutig den Beobachtungen néher als der von RCG berechnete. Es
muss aber angemerkt werden, dass zum Vergleich mit den Beobachtungen beim RCG-Modell
die Konzentrationen in der flachen Bodenschicht (20 m vertikale Ausdehnung) genommen
wurden. Fiir Bergstationen sind diese Werte nicht reprisentativ. Abbildung 6 zeigt daher den
Zeitreihenvergleich zwischen beobachteten und simulierten Ozontagesmittelwerten mit den
RCG-Werten der 1. Modellschicht und der 5. Modellschicht. Die in der 5. Modellschicht si-
mulierten Ozonwerte spiegeln das Ozonniveau in der Bergstation Schauinsland sehr gut wie-
der. Die Winterwerte werden etwas iiberschitzt, die Sommermaxima etwas unterschitzt. Es
ist jedoch deutlich zu erkennen, dass groBrdumige Situationen auch mit RCG gut getroffen
werden, wenn nicht die Bodenschicht, sondern eine der oberen Modellschichten iiber der Mi-
schungsschicht zum Vergleich herangezogen wird, da sich Bergstationen nachts sehr hiufig
oberhalb der Mischungsschicht befinden.

MaceHead (53°10'0"N,9°30'0"W) Ozon Tagesmittelwert

100

pg/m’

& @ & & & @ & & &
T o T T T T F T LS
6\‘5 .\}Q \} @}q ‘b@Q O‘k— 8 F

[T Obs W EURAD B RCG Standard|

Abbildung 2 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Mace Head (Irland) in pg/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG
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Abbildung 3 Berechnete und beobachtete Ozon-Zeitreihe in Neuglobsow, 2001. Taglicher
Ozonmittelwert in ug/m’. Obs = beobachtete Werte; RCG = Standardversion RCG; EURAD = EU-

RAD-Modell.
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Abbildung 4 Berechnete und beobachtete Ozon-Zeitreihe in Langenbriigge, 2001. Téaglicher Ozonmit-

telwert in pg/m’. Obs = beobachtete Werte; RCG = Standardversion RCG; EURAD = EURAD-Mo-

dell.
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Abbildung 5 Berechnete und beobachtete Ozon-Zeitreihe in Schauinsland, 2001. Taglicher
Ozonmittelwert in ug/m’. Obs = beobachtete Werte; RCG = Standardversion RCG; EURAD = EU-
RAD-Modell.
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Abbildung 6 Berechnete und beobachtete Ozon-Zeitreihe in Schauinsland, 2001. Taglicher
Ozonmittelwert in ug/m’. Obs = beobachtete Werte; RCG = Standardversion RCG (1.Modellschicht);
EURAD = EURAD-Modell; RCG 5.Schicht = Standardversion RCG (5. Modellschicht).
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4.1.2 NO - NO2

Fiir Stickoxide standen weniger Messwerte zur Verfiigung als fiir Ozon. Deshalb werden ex-
emplarisch eine deutsche Hintergrundstation (Melpitz) und eine niederldndische Messstation
(Vredepeel) vorgestellt. Es wurde auf eine Zeitreihenanalyse verzichtet und es werden nur
Jahres- und Monatsmittelwerte an NO und NO, mit simulierten Werten verglichen.

Abbildung 7 und Abbildung 9 zeigen die beobachteten (schwarz) und simulierten (rot: EU-
RAD, griin: RCG-Standard) NO-Werte an den beiden Messstationen. EURAD {iberschitzt
NO sowohl in Melpitz als auch im nordseenahen Gebiet wiahrend der Wintermonate. Der be-
obachtete Jahresgang mit hoheren Werten im Winter und niedrigeren Werten im Sommer
wird von EURAD sehr stark {ibertrieben wiedergegeben. Warum EURAD trotz der sehr gro-
ben horizontalen Auflosung (125 km) so hohe NO-Konzentrationen liefert, kann hier nicht
ndher untersucht werden. Griinde miissen aber sicherlich in der Emissionsdatenbasis und
moglicherweise auch in der Simulation des vertikalen Austauschs gesucht werden. RCG
hingegen tendiert zu einer generellen Unterschitzung der NO-Werte in Melpitz als auch in
Vredepeel. Eine solche Unterschitzung wird bei den meisten groBrdaumigen
Modellanwendungen festgestellt (van Loon et al., 2004). Die simulierten Werte liegen aber
fiir Melpitz innerhalb +-50%, der Jahresmittelwert in Vredepeel wird von RCG um 20%
unterschétzt.

Auch NO; wird von EURAD sehr deutlich tiberschitzt (Abbildung 8, Abbildung 10). Dies ist
nicht ortsabhiingig noch jahreszeitabhingig. Wiederum liefert der Standard-RCG-Lauf
bessere NO,-Simulationen als EURAD. Es sei angemerkt, dass NO und NO; eine sehr viel
kiirzere Lebenszeit als Ozon aufweisen und deshalb einen sehr viel lokaleren Charakter als Os
haben. Der Einfluss auf regionale Phanomene von NOx iiber die Randbedingungen sollte
deshalb sehr gering sein. Trotzdem kann ein grundlegend anderes Mischungsverhéltnis zu
Ozonbildungen fiihren, die nicht linear erklarbar sind.

Melpitz NO
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Abbildung 7 Berechnete und beobachtete NO-Monatsmittelwerte in Melpitz (Deutschland) in pg/m?,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG
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Abbildung 8 Berechnete und beobachtete NO,-Monatsmittelwerte in Melpitz (Deutschland) in pg/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG

Vredepeel NO
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Abbildung 9 Berechnete und beobachtete NO-Monatsmittelwerte in Vredepeel (Niederlande) in
ng/m’, 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG
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Abbildung 10 Berechnete und beobachtete NO,-Monatsmittelwerte in Vredepeel (Niederlande) in
ug/m3, 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG



RCG-EURAD-Koppelung: Abschlussbericht zum F&E-Vorhaben 202 43 270 23

41.3 PM10-Inhaltsstoffe

Fiir einen Modellvergleich zwischen EURAD und RCG der Gesamtaerosole standen nicht
ausreichend Informationen zur Verfiigung. Deshalb sollen hier nur die anorganischen PM10-
Anteile dargestellt werden. Die betrachtete Messstation ist Melpitz, da fiir diese Station alle
Beobachtungen vorhanden waren. Abbildung 11, Abbildung 12 und Abbildung 13 zeigen die
beobachteten und mit den Modellen berechneten NH,, SO4 und NOs;-Werte. Wie schon bei
den Stickoxiden lisst sich grundsitzlich eine starke Uberschitzung der anorganischen Be-
standteile im Gesamt-PM10 von EURAD feststellen. Diese Uberschiitzung macht sich in der
zweiten Jahreshilfte 2001 bei Nitrat und Ammonium stirker bemerkbar als in den Friihjahrs-
monaten. SO4 wird hauptsdchlich im Winter stark iiberschétzt. RCG hingegen simuliert die
anorganischen PM10-Bestandteile in Melpitz sehr gut. Eine Ursachenanalyse fiir das EURAD
Verhalten kann auch in diesem Falle nicht im Rahmen dieses Berichts vorgenommen werden.

Abbildung 14, Abbildung 15 und Abbildung 16 zeigen das mit EURAD (blau) und RCG —
Standard (violett) simulierte anorganische Aerosol im Jahresmittel {iber alle Messstationen.
Wiederum wird die deutliche Uberschitzung aller anorganischen Inhaltsstoffe von EURAD
deutlich. Ein Vergleich zwischen simulierten und beobachteten SO,-Konzentrationen erhértet
den Verdacht einer veralteten Emissionsdatenbasis, in der Schwefelausstofie iiber Europa

noch weit hoher liegen als sie derzeit aufgrund der gemessenen Konzentrationen sein diirften.
(Abbildung 17).

Ammonium Melpitz
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Abbildung 11 Berechnete und beobachtete Ammonium-Zeitreihe in Melpitz, 2001. Téglicher Mittel-
wert in pg/m’. Obs = beobachtete Werte; RCG = Standardversion RCG; EURAD = EURAD-Modell.
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Sulfat Melpitz
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Abbildung 12 Berechnete und beobachtete Sulfat-Zeitreihe in Melpitz, 2001. Taglicher Mittelwert in
ug/m’. Obs = beobachtete Werte; RCG = Standardversion RCG; EURAD = EURAD-Modell.

Nitrat Melpitz
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Abbildung 13 Berechnete und beobachtete Nitrat-Zeitreihe in Melpitz, 2001. Taglicher Mittelwert in
ng/m’. Obs = beobachtete Werte; RCG = Standardversion RCG; EURAD = EURAD-Modell.
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Abbildung 14 Beobachtete (x-Achse) und simulierte (y-Achse) Jahresmittelwerte: Ammonium
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Abbildung 15 Beobachtete (x-Achse) und simulierte (y-Achse) Jahresmittelwerte: Sulfat
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Abbildung 16 Beobachtete (x-Achse) und simulierte (y-Achse) Jahresmittelwerte: Nitrat
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Abbildung 17 Beobachtete (x-Achse) und simulierte (y-Achse) Jahresmittelwerte: SO2
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4.2 Einfluss der unterschiedlichen Randbedingungen auf die RCG-
Ergebnisse — Flachenplots

Es sollen die flichenhaften Eigenschaften der Schadstoffe und die durch unterschiedliche
Randbedingungen verdnderten Charakteristika hervorgehoben werden. Dafiir werden Jahres-
mittelwerte der mit dem RCG —Systemen berechneten Ozon-, NO,- und PM10-Schadstoffe
aus der ersten Modellschicht dargestellt. Der Einfluss der Randbedingungen ergibt sich dann
aus den unterschiedlichen Verteilungen. Die untersuchten RCG-Modellversionen sind:

e Standard-RCG-Modell mit den Randbedingungen aus klimatologisch abgeleiteten,
monatlichen, hhen- und breitengradabhidngigen Ozonwerten und den zeitlich invari-
anten Werten fiir alle anderen simulierten Spezies,

e RCG-Modell mit den seitlichen und oberen Randbedingungen abgeleitet aus den
stiindlichen Ergebnissen der EURAD-Hemisphirenrechnungen (RCG-EURAD-Si-
mulation).

421 Ozon

Abbildung 18 (links) zeigt den berechneten Jahresmittelwert 2001 an Ozon. Die Randbe-
dingungen sind die klimatologischen Ozonwerte von Logan et al. (1998). Es lassen sich
Ozonminima iiber den Ballungsgebieten London, Mittelengland, Paris, Niederlande und
Ruhrgebiet, und Siidschweden deutlich erkennen. Erhdhte Ozonwerte werden iiber den Mee-
ren simuliert, iber denen sehr wenig Ozon deponiert wird. Die hochsten Ozonwerte {liber
Land werden im Siiden, vor allem in Italien, simuliert. Abbildung 18 (rechts) zeigt die gleiche
RCG-0zon-Jahressimulation 2001, diesmal jedoch mit Randwerten, die aus der hemisphéri-
schen EURAD-Simulation stammen. Es sei daran erinnert, dass EURAD eine grundsétzliche
Tendenz der Ozon-Uberschitzung beispielsweise in Mace Head (Irland) gezeigt hat. Das
Grundmuster der Ozonverteilung iiber Europa ist in den zwei RCG-Modellversionen gleich:
es werden aufgrund der schlechten Depositionseigenschaften von Ozon iiber Wasser erhdhte
Ozonwerte iiber den Meeren und niedrigere Werte {iber dem Kontinent simuliert. Wiederum
lassen sich O3;-Minima in Zusammenhang mit Bevolkerungsdichte und dementsprechend mit
der Emissionsdichte finden, das allgemeine Ozon-Niveau ist jedoch in dieser Modell-Version
sehr viel hoher als in der Standard-RCG-Version. Wurden bei der Standard-Version Ozon-
werte von maximal 85 pg/m’ iiber der Nordsee simuliert, so steigen die Werte in der mit EU-
RAD-Randbedingungen betriebenen RCG-Version auf iiber 100 pg/m’. Auch iiber Deutsch-
land ldsst sich eine Erhdhung von durchschnittlich 10 — 15% feststellen.

0y [pa/m*] Annual Mean 2001 Standard ITB

0y [pg/m*] Annual Mean 2001 EURAD ITB
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Abbildung 18 Berechnete Ozon-Jahresmittelwerte 2001 in pg/m’ mit der Standardversion RCG (links)
und mit Randbedingungen aus EURAD (rechts)
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Abbildung 19 und Abbildung 20 zeigen die absoluten und relativen Unterschiede zwischen
den beiden RCG-Simulationen mit unterschiedlichen Randbedingungen. Uber der Nordsee
werden in der RCG-EURAD-Anwendung bis zu 16 pg/m’ héhere Ozonkonzentrationen si-
muliert als in der RCG-Standardanwendung. Dies entspricht einer fast 20%igen Erhohung im
Jahresmittel aufgrund der Randbedingungen aus dem EURAD-Lauf. Uber dem mitteleuropéi-
schen Kontinent und {iber Siid-Ost-England wird mit der RCG-EURAD-gekoppelten Version
zwischen 6 (in Ballungsgebieten) und 10 pg/m’ (in lindlichen Gebieten) mehr Ozon berech-
net als in der Standard-RCG-Version. Prozentual ldsst sich ein verminderter Einfluss der
Randbedingungen auf das Ozonjahresmittel erkennen, je weiter von der Nordsee entfernt man
die Werte betrachtet. Im Sommer (Abbildung 21 absolut, Abbildung 22 relativ) werden mit
der RCG-EURAD-Version in den groBen europiischen Ballungsgebicten 2-6 pug/m’ (4-5%)
mehr Ozon simuliert als mit der Standardversion. Uber lindlichen Gebieten werden 4-6 pg/m3
(6-8%) und im Durchschnitt {iber Deutschland 4-6 pg/m’ hohere Ozonkonzentrationen auf-
grund der EURAD-Randbedingungen simuliert als mit der Standardversion. Im Winter sind
die Unterschiede noch grofer. So werden in den Ballungsgebieten mit der RCG-EURAD-
Version 4-6 ug/m3 (fast 50% tiber den GroBraum London bis ins Ruhrgebiet und Paris, 30-
40% in den anderen Metropolen) und iiber lindlichen Gebieten 11-13 pg/m’ (zwischen 26
und 30%) hohere Ozonkonzentrationen simuliert als mit der Standard-Version. Ein Grof3teil
dieser Unterschiede ist dabei auf den Einfluss der oberen Randbedingung zuriickzufiihren.
Darauf wird in Kap. 7.1 noch ndher eingegangen, in dem der Beitrag der seitlichen Randbe-
dingung getrennt diskutiert wird. Da eine Berlicksichtigung des hemisphérischen und damit
auch des troposphirischen Hintergrunds in einer kontinentaleuropdischen Modellanwendung
aber nur iiber eine Modellkoppelung machbar ist, die die seitlichen und die oberen Randbe-
dingungen umfasst, wird im Folgenden nur der Lauf betrachtet, bei dem alle RCG-Réander mit
EURAD-Ergebnissen angetrieben werden.

d(itb_EURAD—ith_RCG) O, [pmq/m’] Annual Mean 2001

BraDS: COLA/IGES 2005-12-06-1D:52

Abbildung 19 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in pg/m’. Ozon-Jahres-
mittelwerte des Basislaufs.
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d(itb_EURAD—itb_RCG) Q5 [%] Annual Mean 2001

BrADS: COLA/ICES 2005-12-0E-12:57

Abbildung 20 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in %. Jahresmittelwerte
an Ozon des Basislaufs

BraDS: COLASIGES 2005-12-08-12:41

Abbildung 21 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in pg/m’.
Sommermittelwerte an Ozon des Basislaufs



RCG-EURAD-Koppelung: Abschlussbericht zum F&E-Vorhaben 202 43 270 30

d(ite_EURAD—ith_RCG) O; [%] Summer Mean 2001

BrADS: COLA/ICES 2005-12-08-13:44

Abbildung 22 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in %. Sommermittel-
werte an Ozon des Basislaufs

d(itb_EURAD-ith_RCG) Q; [ug/m?] Winter Mean 2001

BraDS: COLASIGES 2005-12-06-1222

Abbildung 23 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in pg/m’. Wintermittel-
werte an Ozon des Basislaufs
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Abbildung 24 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in pg/m3.
Wintermittelwerte an Ozon des Basislaufs

31
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4.2.2 NO,

Abbildung 25 zeigt die simulierten NO,-Jahresmittelwerte, zum einen mit der Standard-Ver-
sion, zum anderen mit der iber EURAD-Randbedingungen gesteuerten RCG-EURAD-Ver-
sion. Die Unterschiede zwischen den zwei Versionen sind sehr viel geringer als bei der Ozon-
Simulation. Dies lésst sich auf die kiirzere Lebenszeit von NO; im Vergleich zu O; zuriick-
fiihren, d.h. die Konzentrationsverteilung wird im Wesentlichen durch die Emissionsvertei-
lung im Modellgebiet bestimmt und weniger durch die Randbedingungen beeinflusst, die fiir
die Stickoxide zudem sehr viel niedriger sind als fiir Ozon. Die Maxima werden iiber den eu-
ropdischen Ballungsgebieten simuliert, wobei Mailand und Paris die am stirksten belasteten
Gebiete sind.

Die unterschiedlichen Einfliisse der Randbedingungen machen sich bei NO, nur in den Bal-
lungsgebieten Europas bemerkbar, in denen Unterschiede zwischen 2 und 6 pg/m’ (zwischen
6 und 16%) simuliert werden, wobei wiederum die hheren Werten mit der RCG-EURAD-
Version berechnet werden (siehe Abbildung 26 und Abbildung 27). Die Unterschiede
zwischen den seitlichen und oberen NOx-Randbedingungen von EURAD und RCG-Standard
sind gering und liegen im Winter im Mittel unter 0.5 pg/m’, im Sommer nahe bei Null (nicht
abgebildet). Die im Vergleich zum RCG deutlich hoheren NO,-Konzentrationen der EURAD-
Simulation am Boden (siche Kap. 4.1.2) haben also nichts mit dem NOx-Konzen-
trationsniveau in der Hohe zu tun. Der starke Einfluss der EURAD-Randbedingungen auf die
NO,-Konzentrationen in den Ballungsgebieten ist ein indirekter Effekt, der durch die groBen
Unterschiede in der seitlichen und oberen Ozon-Randbedingung bewirkt wird. Die hohen
Ozonkonzentrationen der RCG-EURAD-Simulation am oberen Rand werden durch Vertikal-
transport zum Boden verfrachtet und bewirken dort eine Verstarkung des Titrationseffekts,
der zu hoheren NO,-Konzentrationen fiihrt. Die Unterschiede in den NO,-Jahresmittelwerten
werden daher auch vor allem in den Wintermonaten erzeugt, wenn die photochemische
Aktivitat gering ist und die NO,-Bildung verstdrkt iiber die Reaktion von NO mit Ozon
erfolgt. Da der Titrationseffekt nur in Gebieten mit hohen NOx-Emissionen wirkt, sind die
NO,-Unterschiede zwischen der RCG-EURAD- und der RCG-Standard-Version in ldndlichen
Regionen gering.

NO; [pg/m?] Annual Mean 2001 Standard ITB NO, [pg/m'] Annual Mean 2001 EURAD ITB
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Abbildung 25 Berechnete NO,-Jahresmittelwerte 2001 in pig/m’ mit der Standardversion RCG (links)
und mit der RCG-EURAD-Version (rechts)
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d(ith_EURAD—ith_RCG) NQ, [uq/m?] Annual Mean 2061

BrADS: COLA/ICES 2005-12-08-1410

Abbildung 26 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in pg/m’. NO,-
Jahresmittelwerte des Basislaufs.

d{itb_EURAD—itb_RCG) NO, [%] Annual Mean 2001

BraD3: SOLA/IGES 2005-12-08-14:13

Abbildung 27 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in %. NO,-
Jahresmittelwerte des Basislaufs

4.2.3 PM10

Abbildung 28 zeigt die PM10-Jahresmittel, simuliert mit der RCG-Standard-Version und mit
der gekoppelten RCG-EURAD-Version. Auch fiir PM10 ist der Einfluss der Randbedingun-
gen geringer als fiir Ozon, aber auBerhalb der Ballungsraume hoher als fiir NO,. Hohere si-
mulierte Werte werden nahezu iiberall tiber dem Kontinent berechnet, wenn das RCG-Modell
mit EURAD-Randbedingungen betrieben wird. Auch bei den PM10-Komponenten sind die
EURAD-Konzentrationen sehr hoch (siehe Kap. 4.1.3), was den hohen Einfluss der EURAD-
Randbedingungen erklért. Der flichenhafte, im Gegensatz zum NO, nicht auf die Ballungsge-
biete beschrinkte Einfluss der EURAD-PM-Randbedingungen ist auf den hohen Beitrag der
sekundéren Aerosole am Gesamt-Aerosol zuriickzufiihren.
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Der Vergleich der zwei RCG-Versionen zeigt, dass die Hintergrund-PM10-Werte durch-
schnittlich um {iber 15% hoéher simuliert werden, werden Randbedingungen aus dem EU-
RAD-Lauf im RCG-System benutzt (Abbildung 30). In den Ballungsgebieten macht sich der
Einfluss der Randbedingungen auf die PM10-Konzentrationen kaum bemerkbar, was auf den
hohen Eigenbeitrag dieser Gebiete zum Gesamt-PM10 hinweist. Die Hintergrundwerte
werden iiber dem Kontinent um 2 bis 2.5 ug/m’ hoher simuliert, werden die Randbedingun-
gen aus EURAD-Rechnungen abgeleitet (Abbildung 29). Es muss aber nochmals betont
werden, dass EURAD die beobachteten Aerosole zum Teil kriftig liberschétzt.

PM10 [ug/m*] Annual Mean 2001 Standard ITB PM10 [pg/m?] Annual Mean 2001 EURAD ITB
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Abbildung 28 Berechnete PM10-Jahresmittelwerte 2001 in pg/m® mit der Standardversion RCG
(links) und mit der RCG-EURAD-Version (rechts)

d(itb_EURAD—itb_RCG) PM10 [ug/m?] Annual Mean 2001

BraDS: COLA/IGES 2005-12-06-14:20

Abbildung 29 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in pg/m’. Jahresmittel-
werte an PM 10 des Basislaufs
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BrADS: COLA/ICES 2005-12-08-1423

Abbildung 30 Differenz der RCG-Versionen: RCG-EURAD — RCG-Standard in %. Jahresmittelwerte
an PM10 des Basislaufs

4.3 Vergleich zwischen den unterschiedlichen Modellversionen -
Monatsmittel

431 Ozon

Um den Einfluss der Randbedingungen auf die Ozonsimulation zu verdeutlichen, wurden vier
Messorte in Gebieten in der Ndhe der Rander des Simulationsgebietes von RCG genauer un-
tersucht (Abbildung 31 bis Abbildung 34). Mace Head in Irland reprisentiert den westlichen
Einfluss, Cabo de Creus (Spanien) den siidlichen, Shepeljovo in Russland den 6stlichen und
Osen (Norwegen) den nordlichen. Es sei daran erinnert, dass die Standard-Version RCG mit
Randbedingungen liuft, die aus langjéhrigen Ozonmessungen stammen. Die Ozonklimatolo-
gie wurde breitengrad-, hohen- und monatsabhingig erstellt und fliet so in die Randbedin-
gungen von RCG ein. Eine gute Simulation der Randzellen durch die Standardversion RCG
bedeutet dementsprechend, dass die aktuellen Ozon-Werte in den Randgebieten den klimato-
logischen Werten dhnlich sind. Es soll deshalb das Augenmerk auf die EURAD-Simulation
und auf die RCG-EURAD-gekoppelte Version gelegt werden.

Mace Head in Irland zeigt maximale Ozonwerte im April und Mai 2001. Diese Werte werden
von EURAD gut simuliert. War Standard-RCG in Mace Head wihrend dieser beiden Monate
etwas unterhalb der Messungen, so werden die Simulationen durch die EURAD-Steuerung
besser. Die mit EURAD angetriebenen RCG-Ozon-Simulationen sind generell hoher als die
der Standard-Versionen. Wie schon ausgefiihrt, iiberschiatzt EURAD die monatlichen Ozon-
Werte in Mace Head fiir alle iibrigen Monate. Die Standard-RCG-Simulationen sind aufler im
Sommer alle etwas zu niedrig, unter Verwendung der EURAD-Randbedingungen sind sie
deutlich hoher und oft sogar hoher als die EURAD-Simulationen. Dieses Phianomen ist auch
in den {ibrigen Randgebieten feststellbar.
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MaceHead (53°10'0"N,9°30'0"W) Ozon Tagesmittelwert
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Abbildung 31 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Mace Head (Irland) in pg/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG EURAD
= RCG mit Randbedingungen aus EURAD

Cabo De Creus {42°19"10"N,3*191"E) Ozon Tagesmittebawert

120

100 Il

80 — HE HHHMH - ]

g0~ B — B H E BB HBH B BB B H - -

pg/m’

40— B H & BB SRR BB — B B B B B -

-@g@«s@g@@f’@“’g@”@@@@@@

p =
& B S

|I:I Obs M EURAD B RCG Standard [1RCG EUR&D|

Abbildung 32 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Cabo de Creus (Spanien) in
ug/m3, 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG,
RCG EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Shepeljovo (59°58'0""N,29°7'0"E) Ozon Tagesmittelwert
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Abbildung 33 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Shepeljovo (Russland) in
},tg/rn3, 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG,
RCG EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD

Osen (61°15'0"N,11°47'0"E) Ozon Tagesmittelwert
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Abbildung 34 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Osen (Norwegen) in pug/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG
EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD



RCG-EURAD-Koppelung: Abschlussbericht zum F&E-Vorhaben 202 43 270 38

Abbildung 35 zeigt die beobachteten und simulierten Jahres- und Monatsmittelwerte im Mit-
tel iiber alle zum Vergleich benutzten Messstationen in Europa. Der schon in den Fliachen-
plots sichtbare Unterschied zwischen Standard-Version RCG und an EURAD gekoppelter
RCG-Version macht sich auch im rdumlichen Mittel iiber Gesamteuropa bemerkbar. Sowohl
der Jahresmittelwert als auch die einzelnen Monatsmittelwerte an Ozon werden mit der RCG-
EURAD gekoppelten Version hoher als mit der Standardversion simuliert.

Der Einfluss der Randbedingungen zeigt sich beim Ozon im gesamten RCG-Simulationsge-
biet. Im rdumlichen Mittel unterschiatzt EURAD die Ozonwerte wihrend der Wintermonate,
iiberschitzt sie jedoch stark im Sommer. Die gekoppelte RCG-EURAD-Version zeigt aber
eine allgemein hohere Ozonsimulation als die Standardversion. Dieser Trend ist an einzelnen
mitteleuropdischen Stationen (Melpitz, Deutschland: Abbildung 36, Illmitz, Osterreich:
Abbildung 37) wieder zu finden. Bei beiden Stationen unterschitzt EURAD die
Wintermonate und iiberschitzt die Sommermonate. RCG-Standard unterschétzt etwas die
Sommermonate, die gekoppelte Version hebt fiir alle Monate etwas das simulierte Ozon-
Niveau; dies auch in den von EURAD unterschitzten Wintermonaten. Dieses Phdnomen ist
sogar im kontinentalen Polen (Messstation Jeleniow, Abbildung 38) noch sehr viel deutlicher
bemerkbar. Hier werden die Wintermonate vom Hemisphidrenmodell EURAD sehr stark
unterschitzt, die an EURAD gekoppelte RCG-Version hingegen simuliert gerade in diesen
Monaten sehr viel hohere Ozonwerte als die Standardversion und iiberschétzt die Winter-
monate stark.

Die sich nérdlich der Poebene am Alpenrand befindende Messstation Ispra (Abbildung 39)
wird von der Standardversion RCG im Friihjahr und im Sommer sehr gut, im Herbst jedoch
zu hoch simuliert; EURAD iiberschitzt wieder Herbst und Winter sehr deutlich. Die Unter-
schiede zwischen den zwei RCG-Versionen sind jedoch weniger deutlich als in anderen,
weniger belasteten Gebieten Europas, was unter Umstinden auf den Einfluss der hohen
Emissionen im Grofraum Mailand hinweist. Vredepeel in den Niederlanden (Abbildung 40)
bestitigt diese Annahme nur zum Teil: auch die Niederlande sind von hohen NO,-Konzentra-
tionen gekennzeichnet. Die Randwerte beeinflussen jedoch die RCG Versionen deutlich im
Herbst und im Winter, jedoch kaum im Sommer.

Die Ursache fiir den starken Einfluss der Randbedingungen in den zentralen Regionen des
Modellgebiets liegt weniger in den seitlichen Randbedingungen als in den oberen Randbedin-
gungen. Dazu zeigt die Abbildung 41 die raumlich und monatlich gemittelten oberen Randbe-
dingungen nach Logan (verwendet im RCG-Standard) und nach EURAD (verwendet im
RCG-EURAD-Lauf). Die EURAD-Werte in 600 mb liegen in allen Monaten deutlich héher
als die aus Radiosonden abgeleiteten Logan-Werte. Das Maximum der Logan-Werte liegt im
Mai, das der EURAD-Werte im Juli. Die hoheren Bodenwerte der RCG-EURAD-Simulation
haben also ihre Ursache in der sehr viel hoheren oberen Randbedingung fiir Ozon. Die EU-
RAD-Simulation zeigt aber im Winter trotz deutlich hoherer Ozonkonzentrationen in der
mittleren Troposphidre am Boden niedrigere Ozonkonzentrationen als das RCG-Modell in
seiner Standardversion. Dies kann nur bedeuten, dass der vertikale Austausch im EURAD-
Modell in den Wintermonaten geringer ist als im RCG-Modell was einen geringeren Ozon-
transport aus der Hohe in Richtung Boden bewirkt. Moglicherweise ist auch die trotz einer
Maschenweite von 125 km starke EURAD-Uberschitzung der NOx-Konzentrationen auf
diese Austauschproblematik im EURAD-Modell zuriickzufiihren.

Abbildung 42, Abbildung 43 und Abbildung 44 fassen nochmals die unterschiedlichen Ozon-
simulationen aufgrund der unterschiedlichen Randbedingungen zusammen. Es ist deutlich
erkennbar, dass EURAD-Randbedingungen sowohl bei den Tagesmittelwerten, als auch bei
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den Tagesmaxima und den 8 hochsten Tagesmaxima zu hoheren Werten als die klimatolo-
gischen Randbedingungen fithren. Dabei sind alle Bereiche ungefdhr gleich betroffen: die
hohen Werte werden etwas stirker durch die Randbedingungen beeinflusst als die niedrigen
Werte, diese werden jedoch auch aufgrund der EURAD-Randbedingungen hdoher simuliert als
mit der Standardversion.
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Abbildung 35 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte {iber alle Messstationen in
pg/m3, 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG,
RCG EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 36 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Melpitz (Deutschland) in pg/m?, 2001.
Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG EURAD = RCG mit
Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 37 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Illmitz (Osterreich) in pg/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG
EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 38 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Jeleniow (Polen) in pug/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG
EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 39 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Ispra (Italien) in pg/m’, 2001.
Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG EURAD
= RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 40 Berechnete und beobachtete Ozon-Monatsmittelwerte in Vredepeel (Niederlande) in
pg/m3, 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG,
RCG EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 41 Obere Ozon-Randbedingung im RCG-Modell nach Logan (RCG-Standard) und nach
EURAD (RCG-EURAD-Version). Monatsmittelwerte gemittelt {iber alle horizontalen Zellen des Mo-

dellgebiets.
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Abbildung 42 Vergleich der simulierten Jahresmittelwerte aus Tagesmittelwerten an Ozon mit unter-
schiedlichen RCG-Versionen: x-Achse: RCG-Standard; y-Achse: RCG-EURAD. Die Formel bezieht

sich die lineare Regression zwischen den simulierten Werten und den Bestimmtheitsgrad (R?).
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Abbildung 43 Vergleich der simulierten Jahresmittelwerte aus den 8 hochsten Stundenwerten pro Tag

an Ozon mit unterschiedlichen RCG-Versionen: x-Achse: RCG-Standard; y-Achse: RCG-EURAD.

Die Formel bezieht sich die lineare Regression zwischen den simulierten Werten und den Bestimmt-

heitsgrad (R?).
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Abbildung 44 Vergleich der simulierten Jahresmittelwerte aus Tagesmaxima an Ozon mit
unterschiedlichen RCG-Versionen: x-Achse: RCG-Standard; y-Achse: RCG-EURAD. Die Formel

bezieht sich die lineare Regression zwischen den simulierten Werten und den Bestimmtheitsgrad (R?).
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4.3.2 NO2

Abbildung 45 zeigt die beobachteten und simulierten NO, Jahres- und Monatsmittelwerte,
gemittelt iiber alle verwendeten europdischen Stationen. Der Jahresgang wird im européischen
Mittel sowohl von EURAD, als auch von RCG gut beschrieben. Wie schon erwéhnt, tiber-
schiatzt EURAD die kalten Monate deutlich. Die {iber alle Stationen gemittelten NO,-Werte
werden jedoch auch von RCG-Standard vor allem im November und Dezember deutlich tiber-
schitzt. Der Einfluss der Randbedingungen auf die rdumlich gemittelten NO,—Simulationen
ist in den kalten Monaten deutlicher bemerkbar als wiahrend der warmen Monate.

Werden einzelne, von den Randzellen weit entfernt liegende Stationen untersucht, ldsst sich
der Einfluss der Randbedingungen auf das NO,-Niveau besser beschreiben. Abbildung 46
zeigt die beobachten und simulierten NO;-Jahres- und Monatsmittelwerte in Melpitz,
Deutschland. EURAD iiberschitzt die dortigen NO,-Werte sehr stark, die zwei unterschiedli-
chen RCG-Versionen reagieren jedoch nicht wesentlich auf die unterschiedlichen Randbedin-
gungen. Das gleiche lisst sich in Illmitz, Osterreich, (Abbildung 47) und Jeleniow, Polen,
(Abbildung 48) ersehen. Wiederum iiberschitzt EURAD das gesamte Jahr, die unterschiedli-
chen Randbedingungen dndern jedoch die RCG-Simulationen unwesentlich. Die NO,-Simu-
lationen in Vredepeel, Niederlande, (Abbildung 49) hingegen werden im November und im
Dezember von den Randbedingungen beeinflusst: Das RCG-EURAD-gekoppelte System be-
rechnet bis zu 10% hohere NO,-Werte als die Standardversion RCG. Insgesamt ist der
Einfluss der Randbedingungen auf die simulierten NO,-Jahresmittelwerte in den niedrigen
Konzentrationsbereichen sehr gering; nur erhohte NO,-Konzentrationen in den
Ballungsrdumen werden aufgrund der EURAD-Randbedingungen akzentuiert (Abbildung
50), was aber nicht auf die NO,-Randbedingungen sondern auf die Ozonrandbedingungen
zuriickzufiihren ist.
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Abbildung 45 Berechnete und beobachtete NO,-Monatsmittelwerte tiber alle Messstationen in pg/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG
EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 46 Berechnete und beobachtete NO,-Monatsmittelwerte in Melpitz (Deutschland) in
pg/m3 , 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG,
RCG EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 47 Berechnete und beobachtete NO,-Monatsmittelwerte in Illmitz (Osterreich) in pg/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG
EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD



RCG-EURAD-Koppelung: Abschlussbericht zum F&E-Vorhaben 202 43 270

46

Jeleniow NO2

50
40
“c 30 1

-

2 20 |

10
0

¢ & @ C RSSO LS
FFEEITIFLSL S

BOBS BEURAD BRCG Standard BRCG eurad

Abbildung 48 Berechnete und beobachtete NO,-Monatsmittelwerte in Jeleniow (Polen) in pg/m’,
2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG, RCG
EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 49 Berechnete und beobachtete NO,-Monatsmittelwerte in Vredepeel (Niederlande) in
ug/m3, 2001. Obs = beobachtete Werte; EURAD = EURAD-Modell; RCG = Standardversion RCG,
RCG EURAD = RCG mit Randbedingungen aus EURAD
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Abbildung 50 Vergleich der simulierten Jahresmittelwerte aus NO,-Tagesmittelwerten mit unterschiedlichen
RCG-Versionen: x-Achse: RCG-Standard; y-Achse: RCG-EURAD. Die Formel bezieht sich die lineare Regres-
sion zwischen den simulierten Werten und den Bestimmtheitsgrad (R?).

4.3.3 Statistische Zusammenfassung

Es werden statistische Kenngrof3en wie Mittelwert, Abweichung und Korrelationskoeftizient
berechnet und dargestellt. Wiederum soll dies keine modellvergleichende Evaluierung sein.
Diese Koeffizienten wurden {iiber alle verfiigbaren Messungen an regionalen Hintergrund-
stationen berechnet. Es wird darauf hingewiesen, dass der Einfluss der Randbedingungen auf
die regionalen Schadstoffsimulationen bei langlebigen und in der Konzentration hdheren Stof-
fen wie Ozon natiirlich hoher ist als bei kurzlebigen oder sehr geringen Konzentrationen wie
NOx oder PM10 iiber Wasser. Auf diesen Umstand konnte in der statistischen Auswertung
nicht Riicksicht genommen werden, und alle Stationen wurden fiir die Berechnung der statis-
tischen GroBen benutzt.

Abbildung 51 fasst die beobachteten und simulierten Mittelwerte, die Abweichungen, mittle-
ren quadratischen Fehler und die Korrelationskoeftizienten fiir die Variablen Ozon-Stunden-
werte ,,03%, Ozon-Tagesmaxima ,,daymax O3*, Stundenwerte Oxidantien ,,0x“ (= O3 +
NO,), Tagesmaxima Oxidantien ,,daymax Ox“, Stundenwerte ,,NO2“, Stundenwerte ,,NOx*
und Stundenwerte ,,NO®“. Dabei wurden alle Stundenwerte des Tages, unabhdngig von der
Tages- oder Nachtzeit beriicksichtigt. Grundsédtzlich kann ersehen werden, dass fiir den photo-
chemischen Stoff Ozon die tdgliche Variabilitidt sowohl von EURAD als auch von RCG er-
fasst wird. Es werden Korrelationskoeffizienten zwischen simulierten und beobachteten O3-
Stundenwerten von iiber 0.6 erzielt, die Tagesmaxima werden sogar noch besser wiedergege-
ben. Auch die modellierten und beobachteten Mittelwerte liegen bei allen Modellversionen
innerhalb einer Fehlermarge von +- 10%, die Tagesmaxima werden von allen Modellversio-
nen leicht {iberschétzt, die Oxidantien werden hingegen von der Standard-RCG-Version sehr
gut, von den anderen beiden Modellversionen leicht liberschétzt. Nach der statistischen Aus-
wertung liefert die RCG-Standardversion die besten Ergebnisse.
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Werden nur die Tagesstundenwerte beriicksichtigt (Abbildung 52) ergibt sich fiir die Ozon-
haltigen Variablen ein sehr dhnliches Bild: Korrelationskoeffizienten von iiber 0.6, sehr hohe
Genauigkeit in der Wiedergabe der Mittelwerte und eine geringe Streuung. Eine Verschlech-
terung der RCG-EURAD-gekoppelten Version gegeniiber der Standard-Version muss jedoch
auch festgestellt werden.

NO wird von allen Modellversionen schlechter simuliert als Ozon. Korrelationskoeffizienten
iiber 0.3 werden nur von RCG erreicht, wenn nur die Tageswerte berticksichtigt werden. Auf-
fallend ist wie schon in den Monatsmittelwerteanalysen die sehr starke Uberschitzung durch
EURAD. So wird NO im Mittel um iiber 60% tiberschitzt. Zwischen den zwei RCG-Versio-
nen lassen sich in der Tagesvariabilitit kaum Unterschiede erkennen (Korrelationskoeffizien-
ten 0.28, beriicksichtigt man alle Stundenwerte, 0.32 und 0.31, wenn nur die Tageswerte be-
nutzt werden), die mit EURAD-Randbedingungen gesteuerte RCG-Version berechnet jedoch
um ca. 15% niedrigere Mittelwerte. Die Streuung bleibt dabei im Wesentlichen unveridndert.

Was fiir NO gilt, ist grundsitzlich auch fiir NO, und NOXx richtig. Der Tagesgang wird zwar
etwas besser simuliert (Korrelationskoeffizienten EURAD: 0.37 bzw. 0.42, die beiden RCG-
Versionen: 0.44 bzw. 0.5, nimmt man alle Stundenwerte, bzw. nur die Tageswerte), EURAD
tiberschitzt jedoch die Mittelwerte um ca. 60%. Ausnahme bildet die Tagessimulation an
NO,, die nur zu ca. 30% iiberschitzt wird. Der Einfluss der Randbedingungen auf die NO,-
und NOx-Simulationen ist bei den hier ausgewihlten Hintergrundstationen schwach.
Abbildung 53 fasst die beobachteten und simulierten Mittelwerte, die Abweichungen, mittle-
ren quadratischen Fehler und die Korrelationskoeffizienten fiir PM10-Inhaltsstoffe und SO;-
Tagesmittelwerte zusammen. Wie schon erldutert, konnte aus den gelieferten EURAD-Daten
nicht die Gesamt-PM10-Konzentration gebildet werden, da sekundire organische Kohlen-
stoffverbindungen fehlten. Es werden deshalb die anorganischen sekundidren PM10-Inhalts-
stoffe mit RCG-Werten verglichen. SO4 wird von EURAD um ca. 180% im zeitlichen und
rdumlichen Mittel tiberschétzt. Der mittlere quadratische Fehler liegt bei ca. 100% des simu-
lierten Mittelwertes und der Korrelationskoeffizient liegt bei 0.27. NH4 wird von EURAD um
300% tiberschétzt, der mittlere quadratische Fehler liegt bei ca. 100% des simulierten Mittel-
wertes, der Korrelationskoeftizient liegt jedoch tiber 0.4, NO; wird um ca. 400% tiiberschitzt,
der mittlere quadratische Fehler liegt bei 120% des Mittelwertes, der Korrelationskoeffizient
sinkt auf 0.24. RCG simuliert die sekunddren anorganischen PM10-Inhaltsstoffe zufrieden-
stellend, die Groenordnungen der beobachteten Mittelwerte werden getroffen, der mittlere
quadratische Fehler liegt bei ca. 100%. Die Standard-Version RCG reiht sich dementspre-
chend in die Serie der anderen europdischen Chemie-Tranport-Modelle ein (van Loon et al.,
2004). RCG reagiert statistisch starker bei der SO4-Simulation auf verdnderte Randbedingun-
gen als bei den anderen beiden anorganischen sekundiren Aerosol-Inhaltsstoffen. Hier wird in
der RCG-EURAD-gekoppelten Version der rdumliche und zeitliche Mittelwert um 80% hoher
simuliert als in der Standardversion RCG. Bei NH; ist der Unterschied im simulierten Mittel-
wert 56%, bei NO; knapp 7%. Die Korrelationskoeffizienten und somit die korrekte Simula-
tion der zeitlichen Variabilitit sind weitestgehend unabhéngig von den Randbedingungen.

Die iiber alle verfligbaren Stationen Europas und iiber alle Tagesmittelwerte durchgefiihrte
PM10-Mittelung zeigt einen relativ geringen Einfluss der Randbedingungen auf die simulier-
ten Mittelwerte: Unter Verwendung der EURAD-Randbedingungen werden mit RCG im
Mittel circa 1.5 pg/m’ héhere PM10-Werte simuliert als unter der Verwendung der Standard-
Randbedingungen, was natiirlich mit den hdheren EURAD-Werten fiir die anorganischen
Aerosole zusammenhingt. Dadurch wird der Mittelwert in der gekoppelten Version zwar bes-
ser simuliert als in der Standardversion, aber dies kann in Anbetracht der Uberschiitzung der
Aerosolkomponenten durch EURAD nicht als Verbesserung betrachtet werden. Zu-
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sammenfassend kann aus der Abbildung 54 ersehen werden, dass die EURAD-Randbedingun-
gen das PM10-Niveau in allen Bereichen erh6hen.

WHOLE DAY

03 obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 7.1 K924 2715 3368 0.57
RCG itbh RCG 5555 5493 20.18 2549 0.64
RCG ith EURAD 55 55 64 80 2343 2925 0.60
daymax O3 obs mean mod.mean residue RMSE CoIT.
EURAD 7960 86.41 2505 30.91 0.68
RCG_itb_ RCG 7892 81.35 16.87 21.79 0.74
RCG ith EURAD 7892 94 50 2350 2877 0.65
Ox obs. mean mod. mean residue RMSE COIT.
EURAD BT .22 T7.64 2226 28.18 0.59
RCG itb RCG 67 .27 58.49 16.40 2123 0.65
RCG ith EURAD 67 .27 T7.76 20.95 26.10 0.57
daymax OX obs mean mod mean residue RMSE COIT.
EURAD 87 .76 98.93 20.90 2663 0.72
RCG itbh RCG 7.1 88.07 1472 1978 0.75
RCG itbh EURAD 7.1 100.72 2169 2669 0.63
NO2 obs. mean mod. mean residus RMSE COIT.
EURAD 12.95 21.37 15.19 2046 0.36
RCG itbh RCG 13.75 14 .60 958 13.04 0.44
RCG ith EURAD 13.75 14.42 9865 13.31 0.44
NOX obs. mean mod. mean residus RMSE Corr.
EURAD 17.27 3364 24.39 37.36 0.37
RCG itbh RCG 18.45 19.42 12.54 19.12 0.44
RCG ith EURAD 18.45 18.52 12.16 18.63 0.45
NO obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 353 6.16 6.62 14.30 0.24
RCG itbh RCG aTT 2.71 351 T.58 0.28
RCG _ith EURAD aTT 2.24 3.38 7.49 0.28

Abbildung 51 Statistische KenngréBen aus Stundenwerten fiir Ozon, NO,, NOx und NO f{iber alle
verfiigbaren Messungen und den Modellen EURAD, RCG mit Standardrandbedingungen
(RCG _itb RCG) und RCG mit Randbedingungen aus EURAD (RCG _itb EURAD)
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DAY TIME

03 obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 6363 59.16 26.72 3316 0.64
RCG_itb RCG 6234 68.78 19.36 24 65 0.70
RCG itbh EURAD 62.34 80.20 25.61 3135 0.64
daymax O3 obs. meanmed. mean residue  RMSE COIT.
EURAD 7752 83.13 25 55 3149 069
RCG _itb RCG T6.76 81.35 1716 2210 0.75
RCG_itb EURAD 76.76 94 41 2462 29.87 0.66
Ox obs. mean mod. mean  residue RMSE COIT.
EURAD 7354 84.14 2237 2842 066
RCG_itb_RCG 7362 78.68 16.07 2090 0.70
RCG_itb ELURAD 7362 89.66 23.01 2810 0.60
daymax OXx obs. meanmed. mean residue  RMSE COIT.
EURAD 8632 96.12 2122 27.02 072
RCG_itb_ RCG 8627 88.02 14.82 19.79 0.76
RCG_itb_EURAD 8627 100.64 22.34 2726 0.64
NO2 obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 12.64 16.81 12.41 17.28 042
RCG_itb_ RCG 13.46 10.24 6.41 11.43 0.51
RCG_itb EURAD 13.46 10.19 8.53 11.68 0.51
NOx obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 17.36 28.74 21.32 3493 0.41
RCG_itb RCG 18.65 15.38 11.58 18.54 0.50
RCG_itb EUURAD 18.65 14.70 11.44 18.35 0.50
NO obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 386 6.37 6.62 1417 0.27
RCG_itb RCG 414 293 354 7.81 0.32
RCG_itb EURAD 414 251 345 T.80 0.31

Abbildung 52 Statistische Kenngroflen aus Tagesstundenwerten fiir Ozon, NO,, NOx und NO {iber
alle verfiigbaren Messungen und den Modellen EURAD, RCG mit Standardrandbedingunen

(RCG _itb RCG) und RCG mit Randbedingungen aus EURAD (RCG _itb EURAD)

S04 observed mean modelled mean residue RMSE correlation
EURAD 2.30 6.49 4.72 6.68 0.27
RCG_itb_RCG 2.65 2.44 1.45 217 0.52
RCG&EURAD 2.55 4.39 2.40 3.25 0.50
NH4 observed mean modelled mean residue RMSE correlation
EURAD 1.06 4.34 3.38 412 0.41
RCG_itb_RCG 1.40 1.26 0.76 1.11 0.47
RCG_itb_EURAD 1.40 1.97 1.00 1.35 0.49
NO3 observed mean modelled mean residue RMSE correlation
EURAD 1.76 8.75 7.38 10.48 0.24
RCG_ith_RCG 2.28 1.51 1.48 2.08 0.35
RCG_ith_EURAD 2.28 1.61 1.41 2.03 0.38
PM10 observed mean modelled mean residue RMSE correlation
EURAD -999.00 -999.00 -999.00 -999.00 -999.00
RCG_itb_RCG 20.48 15.10 8.95 12.30 0.51
RCG_itbh_EURAD 20.48 17.71 8.41 11.67 0.52

50

Abbildung 53 Statistische KenngroBen fiir Sulfate (SO4), Ammonium (NH,), Nitrate (NOs), Gesamt-
PM10 (PM10) iiber alle verfiigbaren Messungen und den Modellen EURAD, RCG mit Standardrand-

bedingungen (RCG _itb RCG) und RCG mit Randbedingungen aus EURAD (RCG _itb EURAD)
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Abbildung 54 Vergleich der simulierten Jahresmittelwerte aus Tagesmittelwerten an PM 10 mit unter-
schiedlichen RCG-Versionen: x-Achse: RCG-Standard; y-Achse: RCG-EURAD. Die Formel bezieht

sich die lineare Regression zwischen den simulierten Werten und den Bestimmtheitsgrad (R?).
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5 Szenariorechnungen 2010

Ein wichtiger Einsetzpunkt von Aerosol-Chemie-Tranport-Modellen ist die Fahigkeit, Szena-
rien unterschiedlicher Eingangsparameter zu rechnen. Dabei konnen entweder meteorologi-
sche, geophysikalische oder aber emissive Eingangsparameter gedndert und die Auswirkun-
gen auf die Schadstoffstruktur analysiert werden. Bei den Emissionsszenariorechnungen
spielen iiberregionale bis globale Hintergrundsfelder einen wesentlichen Faktor in der Be-
rechnung der Anderungen aufgrund von Anderungen von Emissionen. Dies zeigt sich sehr
deutlich in der lokalen bis urbanen Skala, die weitgehend von der regionalen Skala geprégt
ist. Um den Einfluss der liberregionalen Randbedingen auf die regionale Skala auch in diesem
Anwendungsgebiet strukturiert untersuchen zu konnen, wurde ein Emissionsszenario 2010
mit den einzelnen Modellversionen durchgerechnet.

Die verdnderten Emissionen 2010 wurden hemisphédrisch von EURAD von der EDGARV32-
Datenbasis ausgehend abgeleitet (Memmesheimer, 2005); auf der regionalen Basis wurden
die von RCG benutzten TNO-Emissionsdaten fiir 2010 (CLE-Szenario) benutzt. Ein Abgleich
der verschiedenen Minderungsraten konnte im Rahmen dieses Vorhabens nicht vorgenommen
werden.

Da sich gezeigt hat, dass die Randbedingungen den groBten Einfluss auf die Ozonverteilung
in der unteren Troposphére haben, soll diese Spezies detaillierter betrachtet werden. Flachen-
plots geben die gebietsstrukturellen Unterschiede aufgrund unterschiedlicher Randbedingun-
gen wieder. Die Berechnung der Schadstoffinderungen aufgrund unterschiedlicher Emissio-
nen und unterschiedlicher Randbedingungen soll des Weiteren an einzelnen Punkten Europas
und vor allem Deutschlands genauer untersucht werden.

5.1 Flachenplots

5.11 Ozon: ,,RCG-Standard“-,,RCG-EURAD* 2010 - 2001

Abbildung 55 und Abbildung 56 zeigen die mit den zwei RCG-Versionen berechneten Jahres-
mittel-Ozondnderungen, absolut und relativ, aufgrund veridnderter Emissionen. Ozonzunah-
men werden absolut mit bis zu 7 pg/m’ (15 — 25%) iiber England und dem Ruhrgebiet simu-
liert. Die Unterschiede in den Modellversionen, d.h. in den unterschiedlichen Randbedingun-
gen machen sich in den Ozon-Deltas flichenhaft teilweise deutlich bemerkbar. Wéhrend sich
bei der Standardversion absolute Ozonerhdhungen von 3-7 pg/m’® auf das Festland Englands
und auf das Ruhrgebiet und die Niederlande beschrinkten, treten diese Erhohungen in den
Ergebnissen der RCG-EURAD-gekoppelten Version iiber groBeren Gebieten auf. Auch die
maximalen Ozon-Zunahmen iiber Mittelengland steigen iiber 7 pg/m’ an. Deutschland und
Nordfrankreich werden in der RCG-EURAD-Version flichenhafter von einer Ozonzunahme
betroffen als in der Standardversion. In den mehr l&ndlicheren Regionen werden kaum
Verdanderungen oder leichte Abnahmen berechnet, wobei die Gebietemit Abnahmen in der
RCG-Standardversion grofer sind als in der RCG-EURAD-Version.

Wihrend der Sommermonate (Abbildung 57 und Abbildung 58) werden von beiden Modell-
versionen bis zu 6 pg/m’ Ozon-Zunahme iiber England und iiber dem Ruhrgebiet und bis zu 8
pg/m’ Ozon-Abnahme iiber der Poebene simuliert. Dies entspricht ungeféhr einer Zunahme
von liber 10% in der Achse England-Niederlande-Nordrhein-Westfalen und einer Abnahme
von ca. 15% in Norditalien. Wiederum sind die flaichenhaften Ozonénderungen starker in der
RCG-EURAD-gekoppelten Version als in der Standardversion. Maximale Ozonanstiege wer-
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den von der gekoppelten Version von iiber 6 pg/m’ simuliert. Im Winter werden fast iiber das
gesamte Simulationsgebiet bei beiden Modellversionen Ozonzunahmen berechnet (Abbildung
59 und Abbildung 60). Das Flachenmuster wiederholt sich wie schon in den Jahresanalysen
und in der Sommerbetrachtung. Insgesamt fallen die berechneten Ozonzunahmen in der RCG-
EURAD-Version stirker aus als in der RCG-Standard-Version.

Delta E2010-E2000 O, [pq/m*] Annual Mean RCG ITB Delta E2010-E2000 O, [pg/m’] Annual Mean EURAD ITB

>

'\

EADS: COLLEES 0~ 13- 121243 SADS: COLLEES - 13- 121248

Abbildung 55 Berechnete Ozondnderung aufgrund verénderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); absolute Jahresmittelwertinderung in pg/m’.

Delta E2010-E2000 O, [%] Annual Mean RCG ITB Delta E2010-E2000 O, [%] Annual Mean EURAD ITB
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Abbildung 56 Berechnete Ozonédnderung aufgrund verdnderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); relative Jahresmittelwertinderung in %.
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Delta E2010-E2000 O, [ng/m*] Summer Mean RCG ITB Delta E2010-E2000 O, [pg/m’] Summer Mean EURAD ITB

Abbildung 57 Berechnete Ozondnderung aufgrund verdnderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); absolute Sommermittelwertinderung in pg/m’.
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Abbildung 58 Berechnete Ozondnderung aufgrund verdnderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); relative Sommermittelwertdnderung in %.
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Delta E2010-E2000 O, [pg/m’] Winter Mean RCG ITB Delta E2010-E2000 O, [pg/m’] Winter Mean EURAD ITB
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Abbildung 59 Berechnete Ozondnderung aufgrund verdnderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); absolute Wintermittelwertinderung in pg/m’.
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Abbildung 60 Berechnete Ozondnderung aufgrund verdnderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); relative Wintermittelwertdnderung in %.
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5.1.2 NO2: ,,RCG-Standard“-,,RCG-EURAD* 2010 — 2001

Abbildung 61 und Abbildung 62 stellen die Anderungen aufgrund unterschiedlicher Emis-
sionen und unterschiedlicher Randbedingen in den flichenhaften NO,-Verteilungen dar. Wie-
derum lisst sich eine Verstirkung des Anderungspotenzials bei der RCG-EURAD-Koppelung
feststellen und wiederum tritt diese Verstarkung hauptsichlich in Mittelengland und im Ruhr-
gebiet auf. In der Standardversion werden fiir 2010 maximal 14 pg/m’ im Jahresmittel
weniger NO; in Mailand, Paris und London berechnet, in der gekoppelten RCG-EURAD-
Version sind diese Gebiete maximaler Minderung grofer. Auch das Ruhrgebiet wird
groBfldchiger von einer NO,-Reduktion in der RCG-EURAD-Version erfasst. Die hohen
relativen Abnahmen beschrinken sich nicht auf die Ballungsgebiete, d.h. auch niedrige NO,-
Konzentrationen werden von den Maflnahmen erfasst.
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Abbildung 61 Berechnete NO,-Anderung aufgrund veriinderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); absolute Jahresmittelwertinderung in pg/m’.
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Abbildung 62 Berechnete NO,-Anderung aufgrund veriinderter Emissionen: Modellversion RCG mit
Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entsprechen-
den EURAD-Lauf (rechts); relative Jahresmittelwertdnderung in %.
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5.1.3 PM10: ,,RCG-Standard“- ,,RCG-EURAD* 2010 — 2001

Abbildung 63 und Abbildung 64 zeigen die berechnete, absoluten und relativen PM10-
Anderungen aufgrund verinderter Emissionen iiber Europa, links mit Standard-RCG-Randbe-
dingungen und rechts mit Randbedingungen, die aus den jeweiligen Basis- und Szenariolauf
des EURAD-Modells stammen. Die Ballungsgebiete Paris, London, Ruhrgebiet, Mailand und
Stidpolen erfahren PM10-Minderungen von bis zu 15 pg/m’, das entspricht ungefihr einer
prozentualen Minderung iiber 20%. Stirkere Zunahmen an PM10-Belastungen iiber das ge-
samte Jahr sind vor allem in den russischen Gebieten des Rechengebietes zu erwarten. Beide
Modellversionen liefern im Jahresmittel sehr dhnliche absolute PM10-Anderungen, relative
Anderungsstrukturen sind in der Standard-RCG-Version jedoch groBflichiger als im RCG-
EURAD-gekoppelten System. Die zu erwartenden PM10-Minderungen in der Poebene bei-
spielsweise werden fldchenhaft vom Standard-RCG-System mit ca. 25-30% berechnet, wéh-
rend das gekoppelte System solche Minderungsraten nur fiir einzelne, abgegrenzte Gebiete
simuliert.
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Abbildung 63 Berechnete PM10-Anderung aufgrund verinderter Emissionen: Modellversion RCG
mit Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entspre-
chenden EURAD-Lauf (rechts); absolute Jahresmittelwertinderung in pg/m”.
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Abbildung 64 Berechnete PM10-Anderung aufgrund veriinderter Emissionen: Modellversion RCG
mit Standard-Randbedingungen (links) und RCG mit Randbedingungen, abgeleitet aus dem entspre-
chenden EURAD-Lauf (rechts); relative Jahresmittelwertdnderung in %.
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5.2 Monatsmittel an ausgewdahlten Stationen

5.2.1 Ozon

Um die berechneten Ozondnderungen zu verdeutlichen, wurden EURAD und die beiden
RCG-Versionen an verschiedenen Hintergrundstationen ausgewertet. Hauptaugenmerk liegt
wiederum auf Ozon. Die Hintergrundstation im Westen Irlands Mace Head wurde vor allem
fiir eine Beurteilung der verdnderten Hintergrundrandbedingungen aus dem Westen gewéhlt.
Die Standardversion RCG benutzt dieselben Randbedingungen fiir die Basissimulation und
fiir das Emissionsszenario 2010. Die EURAD-RCG-Version wurde fiir das Szenario 2010 mit
aus der EURAD-Rechnung fiir 2010 abgeleiteten Randbedingungen angetrieben. Wie weit
sich der Einfluss der verdnderten Randbedingung auf die Ozondeltas bemerkbar macht, hdangt
in erster Linie davon ab, welche Unterschiede sich in den reinen EURAD-Rechnungen zwi-
schen der Basissimulation und der Simulation 2010 ergeben. Sind diese gering, ist zu erwar-
ten, dass auch der Unterschied zwischen den RCG-Versionen mit bis 2010 konstanten Rand-
bedingungen und denen mit den sich zeitlich (bis 2010) dndernden Randbedingungen gering
sein wird.

5211 EURAD

Abbildung 65 zeigt die mit der hemisphéirischen EURAD-Modellversion berechneten Ozon-
Monatsmittel an der Hintergrundstation Mace Head im Westen Irlands. Diese Messstation ist
nahe am westlichen Rand des RCG-Modellgebiets. Die ausgewerteten EURAD-Léufe bezie-
hen sich zum einen auf das Emissionsbasisjahr 2001, zum anderen auf das Emissionsszenario
2010. Fiir die monatlichen Tagesmittelwerte werden aufer fiir August, September und Okto-
ber flir 2010 hohere Ozonwerte als fiir 2001 prognostiziert. Dabei sind die hoheren Werte vor
allem in den Winter- und Friihjahrsmonaten zu erwarten, bei einem maximalen Ozonzuwachs
von 10% im Maérz. Fiir den Monat Juli werden auch um beinahe 9% hohere Ozonwerte vor-
hergesagt. Die von EURAD prognostizierte Ozondnderung aufgrund der zu erwartenden
Emissionssituation 2010 liegt in Mace Head bei ca. 3.4% im Jahresmittel.

EURAD simuliert fiir die Hintergrundstation Waldhof in Deutschland (Abbildung 66) bis
2010 sehr starke Ozonzunahmen im Winter und Friithjahr (Januar +90%) und sehr schwache
Abnahmen in den heilesten Monaten (-0.76% im Juli). Der ausgeprigte Jahresgang wird sich
laut EURAD durch die verdanderte Emissionslage abschwéchen. Es werden fiir 2010 haupt-
sdchlich im Winter hhere Ozonwerte simuliert, bei gleich bleibenden Werten im Sommer.
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Abbildung 65 Von EURAD berechnete Ozon-Monatsmittel (in pg/m’) mit den Emissionen fiir 2001
(blaue Balken) und mit geschitzten Emissionen fiir das Jahr 2010 (rote Balken) und den daraus resul-
tierenden prozentualen Anderungen: Mace Head (Irland)
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Abbildung 66 Von EURAD berechnete Ozon-Monatsmittel (in pg/m’) mit den Emissionen fiir 2001
(blaue Balken) und mit geschétzten Emissionen fiir das Jahr 2010 (rote Balken) und den daraus resul-
tierenden prozentualen Anderungen: Waldhof (Deutschland)
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5.2.1.2 RCG-Versionen

Abbildung 67 bis Abbildung 69 zeigen die fiir die Messstationen Waldhof, Zingst und Deusel-
bach berechneten Ozon-Jahres- und Monatsmittelwerte. Die beiden RCG-Modellversionen
werden monatsweise gegeniibergestellt, um den Einfluss der Randbedingungen auf die
Berechnung der Ozonmittelwerte ersichtlich werden zu lassen. Im Jahresmittel wird von bei-
den Modellversionen eine leichte Zunahme an Ozon in Waldhof berechnet. Vor allem wird
jedoch die deutlich héhere Ozonsimulation bei der RCG-EURAD-gekoppelten Version fiir
Basislauf und Szenariolauf deutlich. Bis auf den Monat April werden alle Ozonmonatsmittel
hoher simuliert als mit der Standardversion. Vor allem die Wintermonate zeigen eine deutlich
hohere Ozonsimulation durch die gekoppelte Version als die Sommermonatsmittel. Dies ist
auf die hoheren Ozonrandbedingungen am oberen Modellrand (Abbildung 41) in der EU-
RAD-RCG-Simulation zuriickzufiihren. Die relativen Zu- oder Abnahmen durch die unter-
schiedlichen Modellversionen sind jedoch zum Grof3teil konform. April wird auch an den
anderen untersuchten deutschen Messstationen von der Standardversion gleich hoch geschétzt
wie die RCG-EURAD-Version (siche

Abbildung 68 und Abbildung 69). Die Unterschiede in den Immissionsdeltas 2001 bis 201
werden im nidchsten Kapitel noch ausfiihrlicher behandelt.

Waldhof Ozon Tagesmittel
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Abbildung 67 Von den zwei RCG-Versionen berechneten Ozon-Monatsmittel (in pg/m®) mit den
Emissionen fiir 2001 und mit geschétzten Emissionen fiir das Jahr fiir die Messstation Waldhof: vio-
lette Balken: Standard-RCG-Berechnung des Basislaufs, orange Balken: Standard-RCG-Berechnung
des Szenariolaufs 2010, dunkelgriine Balken: RCG-EURAD-gekoppelte Berechnung des Basislaufs,
hellgriine Balken: RCG-EURAD-gekopplete Berechnung des Szenariolaufs 2010.
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Abbildung 68 Von den zwei RCG-Versionen berechneten Ozon-Monatsmittel (in pg/m’) mit den
Emissionen fiir 2001 und mit geschétzten Emissionen fiir das Jahr fiir die Messstation Zingst: violette
Balken: Standard-RCG-Berechnung des Basislaufs, orange Balken: Standard-RCG-Berechnung des
Szenariolaufs 2010, dunkelgriine Balken: RCG-EURAD-gekoppelte Berechnung des Basislaufs, hell-
griine Balken: RCG-EURAD-gekopplete Berechnung des Szenariolaufs 2010.
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Abbildung 69 Von den zwei RCG-Versionen berechneten Ozon-Monatsmittel (in pg/m’) mit den
Emissionen fiir 2001 und mit geschétzten Emissionen fiir das Jahr fiir die Messstation Deuselbach:
violette Balken: Standard-RCG-Berechnung des Basislaufs, orange Balken: Standard-RCG-Berech-
nung des Szenariolaufs 2010, dunkelgriine Balken: RCG-EURAD-gekoppelte Berechnung des Basis-
laufs, hellgriine Balken: RCG-EURAD-gekopplete Berechnung des Szenariolaufs 2010.
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5.3 Unterschiede in den Immissionsdeltas 2001 bis 2010

Das Hauptaugenmerk dieser Studie liegt auf der Analyse der Auswirkungen der Randbedin-
gungen auf die berechneten Anderungen der Schadstoffkonzentrationen aufgrund verinderter
Emissionen. Es wurde bereits gezeigt, dass der Einfluss der Randbedingungen am deutlichs-
ten bei den berechneten Ozonkonzentrationen zu erkennen ist. Unter Verwendung der EU-
RAD-Randbedingungen wurden im Allgemeinen hohere Ozonwerte simuliert als bei Ver-
wendung der RCG-Standard-Randbedingungen, wobei letztere allerdings zu besseren statisti-
schen Maf3en fiihrte. In diesem Kapitel wird der Unterschied in den Immissionsdeltas genauer
analysiert, da auch geringe Unterschiede in der Berechnung der Schadstoffkonzentrationsent-
wicklung aufgrund verdnderter Emissionsfelder wichtig in der Beurteilung von MalBnahmen
sein konnen, wenn zum Beispiel mit einer Modellversion geringe Zunahmen, mit einer ande-
ren Modellversion aber geringe Abnahmen prognostiziert werden.

5.3.1 Flachendarstellungen

5.3.1.1 Ozon

Abbildung 70 zeigt die Differenz der Immissionsdeltas (Unterschiede in der Simulation mit
den Emissionen 2010, bzw. 2000) fiir das Ozon-Jahresmittel aus den Simulationen mit der
RCG-Standard-Version (konstante klimatologische Randbedingungen) und der RCG-EU-
RAD-Version (verschiedenen Randbedingungen fiir Basissimulation und Szenariolauf 2010).
Die Emissionsdnderung im RCG-Modellgebiet ist bei allen Liufen dieselbe und entspricht
dem CLE-Szenario 2010. Die Immissionsdeltas selbst sind in Abbildung 55 zu finden. Die
Unterschiede in den Immissionsdeltas bewegen sich zwischen —2.7 und +1.2 pg/m’. Mit der
RCG-Standard-Version werden im rdumlichen Mittel liber Mitteleuropa geringere Ozonénde-
rungen aufgrund der Emissionsprognose 2010 berechnet als mit der RCG-EURAD-Version.
Im Ruhrgebiet ergibt die Standard-RCG-Version bis 2010 Ozonzunahmen von ca. 4 bis 5
ng/m’, die RCG-EURAD-Version hingegen von 5 bis 6 pg/m’. Die Differenz dieser zwei
Prognosen fiir das Ruhrgebiet ist damit ca. 1 bis 2 pg/m’ (siche

Abbildung 70). Die groflten Unterschiede in den Prognosen aufgrund der unterschiedlichen
Modellversionen lassen sich in den Ballungsgebieten Europas erkennen. So werden
beispielsweise in Mittelengland und London mit RCG-EURAD um bis zu iiber 2 pg/m’
hohere Ozonzunahmen vorhergesagt als mit der RCG-Standard-Version, iiber den ldandlichen
Gebieten Westeuropas und iiber der Nordsee betragen die Unterschiede zwischen den
Immissionsdeltas beider Liufe circa 1 pg/m’. Im Osten und im Norden des Simulationsge-
bietes sind die Unterschiede in den Prognosen sehr gering und bewegen sich zwischen +-0.3
ng/m’. Die Tendenz der Unterschiede in den beiden Immissionsdeltas, d.h. stirkere Zunahme
oder stiarkere Abnahme, kann aus den hier vorgestellten Differenzabbildungen eindeutig nur
in den Gebieten bestimmt werden, in dem das Vorzeichen der Anderung in beiden Liufen
iibereinstimmt. Dies ist in den groBen Ballungsgebieten immer gegeben. In Gebieten, in
denen die eine Modellversion Zunahmen, die andere dagegen Abnahmen prognostiziert,
liefert die Differenzbildung der Immissionsdeltas dagegen keine eindeutige Aussage. Hier
sollte nur der Absolutbetrag der Anderung betrachtet werden und es sei auf die Abbildungen
verwiesen, in denen die Immissionsdeltas der beiden Versionen getrennt dargestellt werden
(Kap. 5).

Die Unterschiede in den Sommerprognosen (
Abbildung 71) sind sehr viel geringer als die Unterschiede in den Winterprognosen
(Abbildung 72). Im Winter simuliert RCG-EURAD grofere Ozonzunahmen in den
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Ballungsgebieten Europas als RCG-Standard, da die Stickoxide in diesen Gebieten starker
abnehmen als bei der RCG-Standard-Version (sieche Abbildung 73), was zu einer grofleren
Verminderung des Titrationseffekts fiihrt. Wahrend sich die Immissionsdeltas im Sommer im
Ruhrgebiet und in der Poebene nur um max. 1.5 pg/m’ unterscheiden, ergeben sich im Winter
in den Ballungsgebieten aufgrund der unterschiedlichen Behandlung der einstromenden
Schadstoffe Unterschiede in den Ozon-Deltas bis iiber 3 pg/m’.
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Abbildung 70 Differenz (in pg/m’) der Ozon-Jahresmittelwertsinderung von den Emissionsbedingun-
gen 2000 zu den Emissionsbedingungen 2010 aufgrund der unterschiedlichen Randbedingungen.
(RCG_Standard(E2010-E2000) — RCG_EURAD(E2010-E2000))



RCG-EURAD-Koppelung: Abschlussbericht zum F&E-Vorhaben 202 43 270 64

-3 -27 =21 =18 -1.53 1.2 06 -03 0
2005-12-12-17:34

GrADS: COLA/IGES

Abbildung 71 Differenz (in pg/m’) der Ozon-Sommermittelwertsinderung von den
Emissionsbedingungen 2000 zu den Emissionsbedingungen 2010 aufgrund der unterschiedlichen
Randbedingungen. (RCG_Standard(E2010-E2000) - RCG_EURAD(E2010-E2000))
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Abbildung 72 Differenz (in pg/m’) der Ozon-Wintermittelwertséinderung von den
Emissionsbedingungen 2000 zu den Emissionsbedingungen 2010 aufgrund der unterschiedlichen
Randbedingungen. (RCG_Standard(E2010-E2000) — RCG_EURAD(E2010-E2000))
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53.1.2 NO2

Im Jahresmittel werden in den Ballungsgebieten mit RCG-EURAD hohere NO,-Minderungen
prognostiziert als mit RCG-Standard (Abbildung 73). Die Differenzen zwischen den zwei
NO,-Deltas, die jeweils als Folge der Emissionsverdnderung von 2000 nach 2010 berechnet
wurden, sind aber relativ gering und liegen unter 2.5 pg/m’ in Mittelengland und unter 2
pg/m’ im Ruhrgebiet. Dies entspricht in etwa 10 bis 20% der Gesamtinderung durch die
Emissionsabnahme bezogen auf den RCG-Standardlauf. Im Rest des Simulationsgebietes
werden so gut wie keine unterschiedlichen Werte prognostiziert.
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Abbildung 73 Differenz (in pg/m’) der NO,-Jahresmittelwertsinderung von den Emissions-
bedingungen 2000 zu den Emissionsbedingungen 2010 aufgrund der unterschiedlichen
Randbedingungen. (RCG_Standard(E2010-E2000) - RCG_EURAD(E2010-E2000)). Positive Zahlen
bedeuten eine groBere Reduktion der NO,-Jahresmittelwerte vom Emissionszustand 2000 nach 2010
bei Verwendung der EURAD-Randbedingungen als bei Verwendung der RCG-Standardbedingungen.

5.3.1.3 PM10

Die geringsten Unterschiede in den Immissionsdeltas ergeben sich fiir die PM10-Prognose.
Hier simulieren beide Modellversionen iiber weite Teile Europas sehr dhnliche PM10-
Anderungen. Wie schon bei NO», jedoch weit geringer in der relativen Bedeutung, werden
von RCG-EURAD in den Ballungsgebieten héhere Anderungen in den Jahresmitteln
prognostiziert als von RCG-Standard (Abbildung 74). Der saisonale Einfluss ist jedoch, wie
schon bei Ozon, auch bei PM10 bemerkbar. So werden auch bei dieser Spezies im Winter
deutlich hohere Anderungen vor allem iiber den Ballungsgebieten prognostiziert, werden
EURAD-Randbedingungen benutzt, als im Sommer (Abbildung 75 und Abbildung 76).
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Abbildung 74 Differenz (in pg/m’) der PM10-Jahresmittelwertséinderung von den
Emissionsbedingungen 2000 zu den Emissionsbedingungen 2010 aufgrund der unterschiedlichen
Randbedingungen. (RCG_Standard(E2010-E2000) - RCG_EURAD(E2010-E2000))
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Abbildung 75 Differenz (in pg/m’) der PM10-Sommermittelwertsinderung von den
Emissionsbedingungen 2000 zu den Emissionsbedingungen 2010 aufgrund der unterschiedlichen
Randbedingungen. (RCG_Standard(E2010-E2000) - RCG_EURAD(E2010-E2000))
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Abbildung 76 Differenz (in pg/m’) der PM10-Wintermittelwertsinderung von den
Emissionsbedingungen 2000 zu den Emissionsbedingungen 2010 aufgrund der unterschiedlichen
Randbedingungen. (RCG_Standard(E2010-E2000) —- RCG_EURAD(E2010-E2000))

53.2 Monatsmittel fir Ozon an ausgewahlten Stationen

Es werden die Immissionsdeltas an ausgewahlten Stationen dargestellt. Wieder wurden diese
Anderungen zum einen mit der Standardversion RCG, zum anderen mit der auf den EURAD-
Randbedingungen basierenden RCG-EURAD-Version berechnet. Es wurde bereits ausge-
fiihrt, dass sich die Ergebnisse der beiden Modellversionen vor allem fiir Ozon unterscheiden,
sowohl in der Simulation des Basislaufes als auch in der Simulation der Emissionssituation
2010. Deshalb wird hier an den gewéhlten Stationen nur das Verhalten der beiden Modellver-
sionen in der Zu- und Abnahmeberechnung fiir Ozon dargestellt.

Abbildung 77 bis Abbildung 82 stellen die mit den beiden Modellversionen berechneten
Ozonédnderungen bis 2010 in Waldhof, Zingst und Deuselbach dar. Grundsitzlich wird von
beiden Modellversionen in Waldhof eine Ozonzunahme im Januar, Februar, Mirz und
Oktober, November und Dezember vorhergesagt. Im Mai, Juni, Juli und August ergeben sich
mit beiden Versionen Abnahmen der Ozonkonzentration. Die Tendenzen stimmen also bis auf
den September iiberein, die absoluten Anderungen sind jedoch teils sehr unterschiedlich bei
den beiden Modellversionen. So werden zum Beispiel im Médrz in Waldhof von RCG-
Standard ca. 3 pg/m’ Ozonzunahme, von RCG-EURAD hingegen ca. 6 pg/m’ vorhergesagt.
Auch relativ kénnen Anderungen aufgrund unterschiedlicher Randbedingungen beobachtet
werden. So werden fiir den Januar in Waldhof absolut von RCG-EURAD héhere Ozonzu-
nahmen prognostiziert, relativ aber werden von RCG-Standard hdhere Zunahmen vorher-
gesagt. Fir den September wird von RCG-EURAD sowohl absolut als auch relativ in
Waldhof eine Ozonabnahme prognostiziert, von RCG-Standard hingegen eine Ozonzunahme.
Dieses Phdnomen tritt auch in Zingst im April auf. Auch hier werden von den zwei
Modellversionen grundsitzlich unterschiedliche Aussagen iiber das Ozonverhalten aufgrund
verdnderter Emissionen gemacht. Relative Ab- oder Zunahmen sind unterschiedlich fiir
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Oktober in Zingst. Auch in Deuselbach gibt es sich widersprechende Aussagen iiber die
Ozonénderungen bis 2010.

Waldhof Ozon Tagesmittel Anderung

|D Szenario2010-Basislauf ITB Standard B Szenario2010-Basislauf ITB EURAD|

Abbildung 77 Berechnete Jahres- und Monatsmittelinderung in pg/m’ an Ozon in Waldhof,
Deutschland: Blau: RCG-Standard; Rot: RCG-EURAD
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Abbildung 78 Berechnete Jahres- und Monatsmitteldnderung in % an Ozon in Waldhof, Deutschland:
Blau: RCG-Standard; Rot: RCG-EURAD
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Zingst Ozon Tagesmittel Anderung

|E| Szenario2010-Basislauf ITE Standard B Szenario2010-Basislauf ITE EURAD|

Abbildung 79 Berechnete Jahres- und Monatsmittelinderung in pg/m’® an Ozon in Zingst,
Deutschland: Blau: RCG-Standard; Rot: RCG-EURAD
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Abbildung 80 Berechnete Jahres- und Monatsmitteldnderung in % an Ozon in Zingst, Deutschland:
Blau: RCG-Standard; Rot: RCG-EURAD
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Deuselbach Ozon Tagesmittel Anderung
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Abbildung 81 Berechnete Jahres- und Monatsmitteldnderung in pg/m’ an Ozon in Deuselbach,
Deutschland: Blau: RCG-Standard; Rot: RCG-EURAD
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Abbildung 82 Berechnete Jahres- und Monatsmittelanderung in % an Ozon in Deuselbach,
Deutschland: Blau: RCG-Standard; Rot: RCG-EURAD
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5.4 Bewertung

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Wahl der Randbedingungen in den hier vor-
gestellten Laufen fiir Ozon eine wichtige Einflussgrofe ist. Grundsitzlich werden fiir die
RCG-Modellversion, die als seitliche und obere Randbedingungen die Ergebnisse des Hemi-
spharenmodells EURAD verwendet, deutlich héhere Bodenozonkonzentrationen berechnet
als fiir die RCG-Version mit den klimatologischen Standardbedingungen. Ursache dafiir sind
vor allem die hohen Ozonkonzentrationen des EURAD-Modells in der mittleren Troposphire,
die deutlich hoher liegen als diejenigen, die aus den Logan-Daten abgeleitet werden konnen
(siche Abbildung 41). Die hohe obere EURAD-Randbedingung driickt sich infolge des
vertikalen Austauschs bis zum Boden durch und fiihrt dazu, dass mit der RCG-EURAD-
Version am Boden durchweg hohere Ozonkonzentrationen berechnet werden als mit der
RCG-Standardversion. Die hheren Ozonkonzentrationen bewirken dann vor allem im Winter
in den Ballungsgebieten mit hohen NOx-Emissionen auch hohere NO,-Konzentrationen, da
mehr NO durch Ozon in NO, umgewandelt wird. Beim PM10 sind die Unterschiede am
geringsten, aber auch hier werden mit der RCG-EURAD-Version hohere Konzentrationen
berechnet als mit der RCG-Standard-Version, da die Aerosolkonzentrationen der EURAD-
Laufe relativ hoch sind.

Bei der Beurteilung des Einflusses der Randbedingungen auf die Immissionsprognose 2010
miissen 2 Punkte beachtet werden:

¢ Die Unterschiede in der Basissimulation
e Die Unterschiede in den Randbedingungen 2010

In der RCG-EURAD-Version stammen die Randbedingungen aus einem EURAD-Lauf, der
die hemisphédrische Emissionssituation 2010 beschreibt, bei der RCG-Standard-Version
werden dagegen fiir 2010 dieselben klimatologischen Randbedingungen benutzt wie fiir die
Basissimulation. Der Abbildung 83 kann man entnehmen, dass sich die fiir die RCG-EURAD
Liufe verwendeten Randbedingungen fiir die Ist-Situation und das Emissionsszenario 2010
sehr viel weniger unterscheiden als die klimatologischen Randbedingungen der RCG-
Standard-Version und die aus den EURAD-Léufen fiir 2010 abgeleiteten Randbedingungen.
Dies bedeutet, dass die Unterschiede der Randbedingungen von der Ist-Situation zur Situation
2010 bei beiden Paaren von Simulationen (RCG-Standard Ist-Zustand und 2010, RCG-
EURAD Ist-Zustand und 2010) sehr viel geringer sind als die Unterschiede zwischen den
klimatologischen Randbedingungen und den aus den EURAD-Léiufen abgeleiteten Randbe-
dingungen. Damit sind die Unterschiede in den Immissionsdeltas auch weniger auf die zeit-
liche Variation der Randbedingungen als auf die unterschiedlichen Konzentrationsniveaus der
Basissimulationen zuriickzufiihren.
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Abbildung 83 Obere Ozon-Randbedingung im RCG-Modell nach Logan (RCG-Standard) und nach
EURAD (RCG-EURAD-Version). Monatsmittelwerte gemittelt {iber alle horizontalen Zellen des Mo-
dellgebiets. Oben: EURAD 2000 und EURAD 2010. Unten: RCG 2010 unf EURAD 2010.
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6 Sensitivitatsuntersuchungen

6.1 RCG nur mit den seitlichen Randbedingungen von EURAD

In diesem Rechenlauf wurden nur fiir die seitlichen Konzentrationsfliisse die Ergebnisse der
hemisphdrischen EURAD-Berechnungen verwendet. Die oberen Randbedingungen entspra-
chen den Werten der RCG-Standardversion. Es sei nochmals angemerkt, dass eine Bertick-
sichtigung des hemisphirischen Hintergrunds in einer kontinentaleuropdischen Modellan-
wendung aber eine Modellkoppelung benoétigt, die die seitlichen und die oberen Randbe-
dingungen umfasst. Die folgenden Berechnungen, die fiir das Basisjahr 2001 unter Ver-
wendung der TNO2000 Emissionen durchgefiihrt wurden sollen daher nur zur Einschitzung
der Bedeutung der beiden Rédnder dienen. Abbildung 84 zeigt die Differenz der Ozonkonzen-
trationen zwischen dem Lauf mit den lateralen Randbedingungen von EURAD (RCG-L-
EURAD) und dem RCG-Standardlauf. Ersetzt man die seitlichen klimatologischen Randbe-
dingungen des RCG-Modells mit den EURAD-Werten, ergeben sich fiir Deutschland Zu-
nahmen der Ozonjahresmittelwerte zwischen 1 pg/m’ in den Ballungsgebieten bis zu 5 pg/m’
in den lidndlichen Regionen. Vor allem am westlichen Rand des Modellgebiets machen sich
die hoheren Werte des EURAD-Modells stark bemerkbar. Die Zunahmen durch die Anderung
der seitlichen Randbedingungen werden hauptsichlich in den Wintermonaten produziert, im
Wintermittelwert liegen die Unterschiede zwischen 3 pg/m’ im Siiden Deutschlands und 10
pg/m’ in den Kiistenregionen der Nordsee. im Sommer sind sie dagegen in Deutschland
gering. Diese Werte konnen direkt mit denen in Abbildung 19 bis Abbildung 24 verglichen
werden, die die Unterschiede zwischen der RCG-Standardversion und der RCG-EURAD-
Version zeigt. In der letzteren wurden fiir die seitlichen und die oberen Randbedingungen die
Ergebnisse der EURAD-Rechenldufe benutzt. Es ist offensichtlich, dass in den zentralen
Regionen des Modellgebiets, die nicht in Meerndhe liegen, mehr als die Halfte der Unter-
schiede zwischen RCG-EURAD und RCG-Standard durch die Unterschiede in der oberen
Randbedingung bewirkt wird.

Abbildung 85 zeigt dieselbe Auswertung fiir NO,. Der Vergleich mit Abbildung 26 macht
deutlich, dass auch die NO,-Unterschiede zwischen den Modellversionen in den zentralen
Regionen des Modellgebiets zu mehr als der Hélfte durch die obere Randbedingung verur-
sacht werden. Lediglich in England, das unter dem starken Einfluss der westlichen seitlichen
Randbedingung liegt, kommt der seitlichen Randbedingung eine gleichwertige Bedeutung wie
der oberen Randbedingung zu. Es wurde bereits ausgefiihrt, dass die Auswirkung der Randbe-
dingungen auf die NO,-Konzentrationen ein indirekter Effekt ist, der mit der Verdnderung der
Ozonkonzentrationen zusammenhéngt.

Der Einfluss der Randbedingungen auf die PM10-Konzentrationen ist insgesamt geringer als
derjenige auf NO, und Ozon, insbesondere in den Ballungsgebieten mit hohen PM10-
Konzentrationen. Die Differenzen der Versionen RCG-L-EURAD — RCG-Standard sind auch
fiir PM10 deutlich kleiner (Abbildung 86) als diejenigen der Versionen RCG-EURAD -
RCG- Standard (Abbildung 29), d.h. auch bei den PM10-Komponenten spielen die oberen
Randbedingungen in den zentralen Modellregionen eine grof3ere Rolle als die seitlichen Rand-
bedingungen. Es muss aber auch hier betont werden, dass die EURAD-Aerosolkonzen-
trationen sehr hoch sind, wodurch auch den Beitrag der oberen Randbedingungen zu den
Bodenkonzentrationen in der RCG-EURAD-Version relativ hoch werden kann.
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Abbildung 84 Differenz der RCG-Versionen: RCG-L-EURAD — RCG-Standard in pg/m’. Jahres-,
Winter- und Sommermittelwerte an Ozon. Die Abbildungen sind autoskaliert.
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Abbildung 85 Differenz der RCG-Versionen: RCG-L-EURAD — RCG-Standard in pg/m’. NO,-

Jahres-, Winter- und Sommermittelwerte. Die Abbildungen sind autoskaliert.
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Abbildung 86 Differenz der RCG-Versionen: RCG-L-EURAD — RCG-Standard in pg/m’. PM10-
Jahresmittelwerte.

6.2 RCG mit Null-Randbedingungen

Um grundsétzliche Aussagen iiber die Bedeutung der Randbedingungen auf die Konzentra-
tionen im Simulationsgebiet machen zu konnen, wurde zusitzlich ein Basislauf gestartet, in
dem die seitlichen, oberen und Anfangsbedingungen auf Null gesetzt wurden. Die Ergebnisse
dieses hypothetischen Rechenlaufs stellen den maximalen Einfluss der Randbedingungen auf
die berechneten Konzentrationen dar. Betrachtet wurden wiederum die Schadstoffe Ozon,
NO; und PM10. Alle weiteren Eingangsdaten wurden nicht gedndert.

6.2.1 Ozon

Abbildung 87 stellt die mittlere Jahreskonzentration an Ozon dar, die zum einen (links) mit
Null-Randbedingungen, zum anderen (rechts) mit klimatologischen Randbedingungen be-
rechnet worden ist. Das Ozonniveau sinkt von der standardméfBigen Berechnung von bis zu 90
pg/m’ iiber den Meeren auf maximale 30 bis 35 pug/m’ iiber der Poebene und iiber der Adria.
Vor allem die iiber der Nordsee nimmt die berechnete Ozonkonzentration bei Vernachlissi-
gung der Randbedingungen drastisch ab. Werden mit der Standard-Version Werte von {iber
80 pg/m’ im Jahresmittel berechnet und stellen ein rdumliches Maximum dar, so werden diese
Werte mit der RCG-Version mit Null-Randbedingungen minimal simuliert und liegen bei ca.
5-10 ug/mS. Die Flachenverteilung ist zum grofiten Teil unabhingig von der Jahreszeit (siehe
Abbildung 88 und Abbildung 89). Sowohl im Sommer als auch im Winter werden die berech-
neten Ozonwerte iiber der Nordsee minimal berechnet, wenn keine Ozonwerte iiber die seit-
lichen und oberen Randbedingungen in das Simulationsgebiet flieBen. Die Niveaus zwischen
den Jahreszeiten sind sehr unterschiedlich. Im Winter reicht der Einfluss der westlichen und
nordlichen seitlichen Randbedingungen weiter in das zentrale Simulationsgebiet als im
Sommer. Dies wird vor allem in den prozentualen Anderungen der berechneten Ozonwerte
deutlich (Abbildung 90, Abbildung 91 und Abbildung 92). Im Jahresmittel ist der Einfluss der
Randbedingungen vor allem im Nordwesten des Simulationsgebietes, d.h. liber der Nordsee,
am stirksten und bedingt dort fast vollstdndig den Ozonaufbau. Am schwichsten ist der Ein-
fluss in der Poebene, wo er auf ca. 50% im Jahresmittel geschétzt werden kann. Die Ozonbil-
dung in Deutschland wird zu ca. 60% von den Ozonwerten an den Modellrdndern bedingt. Es
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wird daran erinnert, dass auch die Randbedingungen am oberen Modellrand auf Null gesetzt
worden sind. Der Einfluss der unterschiedlichen Rédnder wurde nicht getrennt analysiert. Es
lasst sich jedoch ein klarer West-Ost-Gradient in der Einflussbedeutung der Randbedingungen
auf das Ozonniveau erkennen. Des Weiteren ldsst sich sehr deutlich eine Unterscheidung zwi-
schen Land und Meer erkennen: iiber den Meeren ist der Einfluss groBer als iiber Land. Dies
ist vor allem im Winter sehr gut zu erkennen: wihrend der kalten Jahreszeit tragen fast nur die
Randbedingungen zu dem Ozonaufbau iiber Wasser bei. Die geringste Bedeutung haben die
Randwerte auf die Poebene, die weitgehend abgeschirmt von maritimem Einfluss, infolge
ihrer hohen Emissionen verbunden mit starker sommerlicher Einstrahlung eine autarke
Ozonbildung zulidsst.

0, [1g/m*] Annual Mean 2001 Zero ITB 0, [pg/m’] Annual Mean 2001 Standard ITB
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Abbildung 87 Jahresmittelwert Ozon in pg/m?: links mit Null-Randbedingungen, rechts: RCG-
Standard-Randbedingungen

0, [ng/m*] Summer Mean 2001 Zero ITB
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Abbildung 88 Sommermittelwert Ozon in pg/m’: links mit Null-Randbedingungen, rechts: RCG-
Standard-Randbedingungen
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0, [ng/m?®] Winter Mean 2001 Zero ITB
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Abbildung 89 Wintermittelwert Ozon in pg/m’: links mit Null-Randbedingungen, rechts: RCG-
Standard-Randbedingungen
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Abbildung 90 Prozentuale Ozondnderung aufgrund der Null-Randbedingungen im Jahresmittel
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delta 03 (ITB_Standard — ITB_Zero) [%] Summer Mean
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Abbildung 91 Prozentuale Ozondnderung aufgrund der Null-Randbedingungen im Sommermittel

delta 03 (ITB_Standard — ITB_Zers) [%] Winter Mean
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Abbildung 92 Prozentuale Ozonanderung aufgrund der Null-Randbedingungen im Wintermittel

6.2.2 NO2

Abbildung 93 und Abbildung 94 zeigen den Einfluss der Randbedingungen auf die NO,-
Jahresmittelwerte. Die absolute Flachenverteilung der Stickoxide ist unabhingig von den
Randbedingungen auf die Ballungsgebiete Europas konzentriert. Die maximale Hohe der
jéhrlichen NO,-Werte wird von den Randwerten im Bereich der NOx-Emissionsgebiete im
Vergleich zu dem Lauf ohne Randwerte angehoben, was wieder ein indirekter, vom Ozon
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verursachter Effekt ist. Die NO,-Randbedingen sind fiir sich gesehen sehr niedrig (GréBen-
ordnung 1 pg/m’ oder weniger) und kénnen die Anhebung alleine nicht verursachen. Der Lauf
mit Null-Randbedingungen zeigt rdumliche Maxima nur iiber den Ballungsgebieten, mit
einem starken Konzentrationsgradienten zwischen Stadt und Land. Dieser Gradient wird {liber
die Randwerte abgeschwécht, da die liber die seitlichen und oberen Rénder einstromenden
Ozonmassen mehr NO in NO, umwandeln, was vor allem im Winter der dominierende
Mechanismus der NO,-Produktion ist. Auf eine Darstellung der prozentualen Anderungen
wurde verzichtet, da fiir groe Teile des Modellgebiets sehr geringe NO,-Konzentrationen
berechnet wurden, was aber sehr groe, nicht interpretierbare relative Anderungen bewirken
kann. Deshalb wurden nur die absoluten Differenzen dargestellt. Es ist deutlich ersichtlich,
dass die absoluten Differenzen im Bereich der Ballungsgebiete am hochsten sind. Es werden
Anderungen aufgrund des Einflusses der Randwerte von iiber 20 pg/m’ berechnet. Dies sind
bezogen auf die maximalen Jahresmittelwerte in den Ballungsgebieten Paris, London und
Mailand von iiber 50 pg/m’ circa 20 bis 30% der berechneten Jahresmittelwerte des RCG-
Standardlaufs.
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Abbildung 93 Jahresmittelwert NO, in pg/m®: links mit Null-Randbedingungen, rechts: RCG-
Standard-Randbedingungen
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Abbildung 94 Absolute NO,-Anderung aufgrund der Null-Randbedingungen im Jahresmittel
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6.2.3 PM10

Abbildung 95 und Abbildung 96 zeigen den Einfluss der Randbedingungen auf die Jahres-
mittelwerte von Feinstaub. Die seitlichen Randbedingungen der sekundédren Aerosole, die
einen erheblichen Anteil am Gesamt-PM10 besitzen, machen sich insbesondere in der
Osthilfte des Modellgebiets bemerkbar, da die dstlichen Randbedingungen zur Erfassung der
Quellen in der Ukraine und WeiBrussland relativ hoch sind. Aber auch in wenig belasteten
Gebieten ist der Beitrag der Randbedingungen hoch, was auf die Bedeutung des Fern-
transports hinweist. Die geringsten relativen Anderungen, d.h. der geringste Einfluss der
Randbedingungen, zeigen sich in den Ballungsgebieten. In London, Paris, Ruhrgebiet und
Poebene ist der Einfluss der Randwerte auf die jihrlichen Mittelwerte sehr gering. Uber den
landlichen Gebieten, in denen sehr geringe PM10-Werte simuliert werden, wird der Einfluss
der Randbedingungen auf ca. 30% bi 40% geschitzt. Dies tragt zum Anstieg der Hintergrund-
werte bei, ist absolut jedoch sehr gering.

PM10 [pg/m*] Annual Mean 2001 Zero ITB PM10 [pg/m’] Annual Mean 2001 Standard ITB
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Abbildung 95 Jahresmittelwert PM10 in pg/m3: links mit Null-Randbedingungen, rechts: RCG-
Standard-Randbedingungen
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Abbildung 96 Prozentuale PM10-Anderung aufgrund der Randbedingungen im Jahresmittel

6.3 Monatsmittel vs. Stundenmittel aus EURAD-Simulationen

Die RCG-EURAD-Version wird mit Randbedingungen betrieben, die fiir jede Stunde aus den
Simulationsergebnissen der hemisphérischen Version des EURAD-Modellsystems {iiber-
nommen wurden. Neben der in den vorhergehenden Kapiteln untersuchten Frage, ob die Ver-
wendung von Modelldaten als Randbedingung zu grundsétzlich anderen Ergebnissen fiihrt als
die Verwendung beobachteter Randbedingungen, muss auch der Einfluss der zeitlichen Auf-
16sung der Randbedingungen untersucht werden. Die Beriicksichtigung der Beitrdge der in
letzter Zeit stark diskutierten hemisphérischen Transportvorginge zu den kontinentaleuro-
paischen Immissionsverteilungen ist nur moglich, wenn diese Transporte sich in den ver-
wendeten Randbedingungen abbilden lassen.

Die Sensitivitit der RCG-Modellergebnisse beziiglich der zeitlichen Auflésung der Randbe-
dingungen wurde daher ebenfalls untersucht. Dazu erfolgte eine monatsweise Mittelung der
von EURAD gelieferten Randbedingungen. Der Vergleich eines Rechenlaufs, der mit den
Monatsmitteln der EURAD-Randbedingungen gesteuert wird, mit dem Lauf, der die
EURAD-Randbedingungen in stiindlicher Auflosung verwendet, sollte zumindest einen Hin-
weis geben konnen, ob die Beriicksichtigung von hemisphérischen Transportphdnomenen fiir
europaweite Modellrechnungen von Wichtigkeit ist. Der Betrachtungszeitraum ist das ganze
Jahr 2001. Es konnte aber nicht untersucht werden, ob und wie stark dieses Bezugsjahr durch
hemisphérische Transportvorgénge geprigt war und ob die EURAD-Simulation solche Trans-
portphdnomene, falls sie denn aufgetreten sind, auch richtig wiedergegeben hat. Dazu sei auf
Feldmann et al.(2006) verwiesen. Da Ozon sich als sensibelster Schadstoff beziiglich der
Randwerte erwiesen hat, beschrinkt sich die Auswertung der zwei verschiedenen Laufe auf
diesen Schadstoft.
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Abbildung 97, Abbildung 98 und Abbildung 99 zeigen die jihrlichen und saisonalen Ande-
rungen in der simulierten Ozonkonzentration, die sich ergeben, werden anstatt der stiindlichen
Randbedingungen aus EURAD monatliche Mittelwerte verwendet. Die Unterschiede in den
Jahresmittelwerten sind, sowohl absolut als auch prozentual fiir Mitteleuropa, sehr gering.
Uber Deutschland, beispielsweise, wurden prozentual maximal 2% hdhere Werte Ozon-
Jahresmittel berechnet, wenn RCG mit monatlichen Mittelwerten aus EURAD gesteuert wird.
Mit monatlichen Mittelwerten als Randbedingungen werden immer hdéhere Ozonwerte
simuliert als mit stiindlichen Randwerten aus dem hemispharischen EURAD-Lauf. Dies ist
nicht von der Jahreszeit abhdngig. Die Unterschiede in der Néhe der Randzellen sind natiirlich
hoher. Dort werden maximal 10% héhere Ozonwerte simuliert, werden monatliche Randwerte
benutzt. Der Einfluss der unterschiedlichen Randbedingungen lisst jedoch iiber dem europdi-
schen Festlands sehr schnell nach. Die winterlichen relativen Differenzen sind dabei geringer
als die sommerlichen.

Abbildung 100 und Abbildung 101 zeigt die berechneten Mittelwerte und Korrelationskoefti-
zienten, die mit dem RCG-EURAD-Lauf mit monatlichen Randwerten fiir die Messstationen
berechnet worden sind. Diese beiden Tabellen sollen mit Abbildung 51 und Abbildung 52
verglichen werden, die den Vergleich mit Messdaten und den RCG-Ergebnissen mit Rand-
werten aus EURAD in stiindlicher Auflosung zeigen. Es ist festzustellen, dass sich die Er-
gebnisse der RCG-EURAD-Version kaum &dndern, werden anstatt stiindlicher monatliche
Mittelwerte als Randwerte genommen. Betrachtet man alle beobachteten und simulierten
Stundenwerte an Ozon an den untersuchten Messorten, steigt der Korrelationskoeffizient
sogar um ein paar Prozentpunkte, werden monatliche Mittelwerte als Randbedingungen ver-
wendet. Werden nur die Stunden zwischen Sonnenaufgang und Sonnenuntergang betrachtet,
verbessert sich das zeitliche Verhalten sogar deutlicher, wenn anstatt Stundenwerte
Monatsmittelwerte in das RCG-EURAD-System einflieBen. Allerdings sind all diese Unter-
schiede zu gering, um aus den hier prédsentierten Berechnungen eine belastbare Aussage
abzuleiten, ob hemisphérische Transportphdnomene einen Einfluss auf die in Zentraleuropa
berechneten Schadstoffkonzentrationen haben oder nicht. Dies wird nochmals in Abbildung
102 und Abbildung 103 deutlich. Hier wurden die Monatsmittel an der Station Waldhof fiir
die tiglichen Ozonmittel und tdglichen Ozonmaxima aufgetragen. Die Unterschiede in den
Monatsmitteln sind gering. Allerdings muss nochmals betont werden, dass die EURAD-
Ergebnisse weitgehend nur qualitativ in Hinsicht auf solche Transportphdnomene untersucht
wurden (Feldmann et al., 2006). Quantitative Bewertungen des Transportbeitrags sind daher
nicht moglich.

Delta 0, RCG ITB_EURAD(Monat=Stunde) Jahresmittel [%]
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Abbildung 97 Differenz der Ozonjahresmittelwerte in pg/m’ (links) und % (rechts) aus dem RCG-
Lauf mit EURAD-Monatsmitteln und dem Lauf mit EURAD-Stundenmitteln fiir die
Randbedingungen.
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Abbildung 98: Differenz der Ozonsommermittelwerte in pg/m’ (links) und % (rechts) aus dem RCG-
Lauf mit EURAD-Monatsmitteln und dem Lauf mit EURAD-Stundenmitteln fiir die
Randbedingungen.
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Abbildung 99 Differenz der Ozonwintermittelwerte in pg/m’ (links) und % (rechts) aus dem RCG-
Lauf mit EURAD-Monatsmitteln und dem Lauf mit EURAD-Stundenmitteln fiir die
Randbedingungen.
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WHOLE DAY
03 obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 57.11 k924 2718 33.68 0.57
RCG itb RCG 55.55 R4.93 20.18 25.49 0.64
RCG itb EURAD|Monthly| 55 £5 65.72 23.34 25.03 0.61
———
daymax O3 obs mean mod mean residue RMSE COIT.
EURAD 79.60 86.41 25.05 30.91 0.68
RCG itbh RCG 78.92 81.35 16.87 21.79 0.74
RCG _itb EURAD{Monthly| 73 g2 95.03 2284 2781 0.69
Ox obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 67.22 T7.64 22.26 28.18 0.59
RCG itb RCG 67.27 658.49 16.40 21.23 0.65
RCG_itb EURAD|Monthly| g7 77 78.58 20.79 2573 0.59
———
daymax OX obs mean mod mean residue RMSE COIT.
EURAD B7.75 98.93 20.90 26.63 0.72
RCG itb RCG B7.71 88.07 14.72 19.78 0.75
RCG_itb EURAD|Monthly| 87 71 101.12 20.89 25 45 0.69
NO2 obs. mean mod. mean  residus RMSE COrT.
EURAD 12.95 21.37 15.19 20.46 0.36
RCG tb RCG 13.75 14.60 958 13.04 0.44
F{CG_itI::_EURﬁ.D‘IS.?E 14.43 9.66 13.31 0.44
NOXx obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 1727 3364 24.39 37.36 0.37
RCG itbh RCG 18.46 19.42 12.54 19.12 0.44
RCG_itb_EURAD|Monthly| 15 45 18.49 1215 18.62 0.45
NO obs. mean mod. mean residue RMSE COIT.
EURAD 353 G.16 6.62 14.30 0.24
RCG itbh RCG 377 2.71 3.51 7.58 0.28
RCG_itb_EURAD|MMMY| 3 77 221 3.36 747 0.28

Abbildung 100 Statistische Kenngrofien aus Stundenwerten fiir Ozon, NO,, NOx und NO fiiber alle
verfiigbaren Messungen und den Modellen EURAD, RCG mit Standardrandbedingungen
(RCG_itb_RCG) und RCG mit Randbedingungen aus EURAD (RCG _itb EURAD) mit monatlich
gemittelten Werten.
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DAY TIME

03 obs. mean mod. mean  residue RMSE COIT.
EURAD 63.63 69.16 26.72 3316 0.64
RCG itb RCG 62.34 68.78 19.36 24.65 0.70
RCG itb EURAD(Monthly) g2 34 81.21 2567 31.17 0.66
————

daymax O3 obs. mean med. mean residue  RMSE COIT.
EURAD 7752 83.13 2555 31.49 0.69
RCG itb RCG 76.76 81.35 17.16 2210 0.75
RCG ith EURAD|Monthly] 76.76 95.03 24.18 29.11 0.71
Ox obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 7354 84.14 2237 28.42 0.66
RCG itbh RCG 7362 78.68 16.07 20.90 0.70
RCG itbh EURAD|Monthly| 73.62 90.61 2293 27.71 0.63
daymax Ox obs. mean mod. mean residue  RMSE COIT.
EURAD 85.32 96.12 21.22 27.02 0.72
RCG itbh RCG 86.27 88.02 14.82 19.79 0.76
RCG_itb_EURAD|monthly| 86.27 101.12 21.69 26.17 0.70
NO2 obs. mean mod. mean  residue RMSE COIT.
EURAD 12.64 16.81 12.41 17.28 0.42
RCG itb RCG 13.46 10.24 841 11.43 0.51
RCG _ith EURAD|Monthly] 1346 10.21 8.54 11.69 0.51
NOX obs. mean mod. mean  residus RMSE COIT.
EURAD 17.36 28.74 21.32 34.93 0.41
RCG_itb RCG 18.65 15.38 11.58 18.54 0.50
RCG _ith EURAD|Monthly| 158.65 14.68 11.44 18.35 0.51
NO obs. mean mod. mean  residues RMSE COIT.
EURAD 3.86 6.37 6.62 1417 0.27
RCG itbh RCG 414 2.93 3.54 7.81 0.32
RCG itb EURAD(Menthly[ 4 14 248 343 7.80 0.32

86

Abbildung 101 Statistische Kenngrofien aus den Stundenwerten (nur Tag) fiir Ozon, NO,, NOx und
NO iiber alle verfiigbaren Messungen und den Modellen EURAD, RCG mit Standardrandbedingungen

(RCG _itb RCG) und RCG mit Randbedingungen aus EURAD (RCG _itb EURAD) mit monatlich

gemittelten Werten.
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Waldhof Czon Tagesmittelwerte
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Abbildung 102 Ozon-Jahresmittel und Monatsmittel an der Station Waldhof. RCG-EURAD-Lauf mit
monatlich und stiindlich gemittelten Randbedingungen.

Waldhof Ozon Tagesmaxima
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Abbildung 103 Ozon-Tagesmaxima im Jahresmittel und im Monatsmittel an der Station Waldhof.
RCG-EURAD-Lauf mit monatlich und stiindlich gemittelten Randbedingungen.

87
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6.4 RCG-Lauf 2010 mit EURAD-Randbedingungen 2001

In diesem Rechenlauf wurden fiir die Immissionsprognose 2010 die EURAD-Randbedingun-
gen des Basislaufs benutzt. Dieser Ansatz entspricht der RCG-Standardvorgehensweise, nur
dass anstatt der klimatologischen Randbedingungen die vom EURAD-Modell gelieferten
Randbedingungen benutzt werden. Die Unterschiede zu dem Lauf RCG-EURAD 2010, der
die EURAD-Randbedingungen fiir 2010 benutzt, beschreiben damit den Einfluss der
zeitlichen Variation (2001 bis 2010) der EURAD-Randbedingungen auf die RCG-Immis-
sionsprognose. Abbildung 104 zeigt die Anderung der Ozonjahresmittelwerte vom Emissions-
zustand 2000 nach 2010, links unter Verwendung der EURAD-Randbedingungen 2010,
rechts unter Verwendung der EURAD-Randbedingungen 2001. Die linke Abbildung ist iden-
tisch mit der Abbildung 55 rechts. Abbildung 105 zeigt die absoluten Unterschiede zwischen
den in Abbildung 104 dargestellten Ozondinderungen. Die beiden Anderungsfelder unter-
scheiden sich nur geringfiigig. Dies bedeutet, wie schon mehrfach ausgefiihrt wurde, dass die
Unterschiede in den Immissionsdeltas weniger auf die zeitliche Anderung der Randbe-
dingungen als auf die unterschiedlichen Konzentrationsniveaus der Basissimulationen zuriick-
zufiihren sind. Fiir die jahreszeitlichen Anderungen und auch fiir die Anderungen der NO,-
und PM10-Immissionsprognosen gilt dieselbe Aussage, auf Abbildungen wurde deswegen
verzichtet.
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Abbildung 104 Berechnete Ozondnderung aufgrund der Emissionsédnderung von 2000 nach 2010:
Modellversion RCG-EURAD mit EURAD-Randbedingungen fiir 2010 (links) bzw. fiir den Basislauf
2001 (rechts); absolute Anderung der Jahresmittelwerte in pg/m’.
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Abbildung 105 Absolute Unterschiede zwischen den in Abbildung 104 dargestellten
Ozoninderungen in pg/m’.
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7 Zusammenfassung

In diesem Bericht wurde die Koppelung eines Hemisphdrenmodells mit einem kontinentalen
Modell vorgestellt. Das mit Unterstiitzung des Umweltbundesamts entwickelte REM-
CALGRID-Modell (RCG), das von der europdischen bis zur urbanen Skala eingesetzt werden
kann (Stern 2003; Stern et al., 2003; Stern 2004a) wurde dazu mit der hemisphérischen
Version des an der Universitit Kéln entwickelten EURAD-Modells (RIU, 2005) gekoppelt.
Beide Modelle sind dreidimensionale Gittermodelle, die alle fiir die Ozon- und
Aerosolbildung wesentlichen physikalisch-chemischen Prozesse in stiindlicher Auflosung
simulieren.

Das RCG-Modell wird normalerweise mit aus Beobachtungen abgeleiteten seitlichen und
oberen Randbedingungen betrieben. Diese Randbedingungen sind fiir alle Spezies auller Ozon
zeitlich konstant gesetzt. Lediglich fiir Ozon werden aus einer von Logan (1998) erstellten
Ozonklimatologie zeitlich (Monatsmittel) und rdumlich variierende Randbedingungen
benutzt. Auch fiir die Prognose der Auswirkungen von zukiinftigen Emissionsszenarien wer-
den die fiir den Ist-Zustand geltenden Randbedingungen benutzt. Damit ist es nicht moglich,
hemisphérische oder globale Emissionsentwicklungen zu beriicksichtigen. Ob eine solche Be-
riicksichtigung flir die Beurteilung der zukiinftigen europdischen Luftqualitidt notwendig ist,
wurde in diesem Bericht untersucht.

Das nordhemisphérische EURAD-System wird am Rheinischen Institut fiir Umweltforschung
(RIU) betrieben. Aus den nordhemisphérischen Laufen fiir das meteorologische Bezugsjahr
2001 lieferte RIU an die FU Berlin alle zum Betreiben des RCG-Modells notwendigen Rand-
bedingungen in einer rdumlichen Auflosung von 125 km und einer zeitlichen Auflésung von 1
Stunde. Es wurden zwei EURAD-Datensitze erstellt:

e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, Emissionsbezugsjahr 1995°
e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, Emissionsbezugsjahr 2010

Die Anpassung der EDGAR-Emissionsdaten auf 2010 erfolgte auf der Basis der IPCC-SRES
und ITASA-Szenarien (RIU, 2005).

Das RCG-Modell wird mit von der TNO erstellten Emissionsdaten betrieben, die als Bezugs-
jahr 2000 und 2010 haben, wobei der Stand 2010 den Emissionsvorgaben des im Rahmen des
CAFE-Prozesses benutzten CLE-Szenarios entspricht (Stern, 2005b; Visscherdijk und Van
der Gon, 2005 ).

Das RCG-Modell wurde fiir die hier beschriebene Untersuchung in folgenden Konstellationen
auf Zentraleuropa angewandt:

e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, TNO-Emissionen 2000, klimatologische
Randbedingungen des Ist-Zustands,

e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, TNO-Emissionen 2000, EURAD-Randbedingun-
gen (Emissionen EDGAR V3.2) in stiindlicher Auflésung ,

? Fiir den Basislauf wurden im EURAD-Modell ein hemisphérischer Emissionsdatensatz mit dem Bezugsjahr
1995 benutzt (EDGARV3.2), da neuere Emissionen nicht vorlagen.
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e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, TNO-Emissionen 2010, klimatologische
Randbedingungen des Ist-Zustands,

e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, TNO-Emissionen 2010, EURAD-Randbedingun-
gen (Emissionen EDGAR V3.2 skaliert auf 2010) in stiindlicher Auflosung,

und zusétzlich

e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, TNO-Emissionen 2000, EURAD-Randbedingun-
gen (Emissionen EDGAR V3.2) in stiindlicher Aufldsung nur fiir die seitlichen
Rénder,

e Meteorologisches Bezugsjahr 2001, TNO-Emissionen 2000, EURAD-Randbedingun-
gen (Emissionen EDGAR V3.2) in monatlicher Auflosung.

Der Lauf mit den Randbedingungen von EURAD ausschlieBlich fiir die seitlichen Riander des
RCG-Modellgebiets dient zur Separierung des Einflusses der seitlichen gegeniiber der oberen
Randbedingung. Der letzte Lauf sollte Aufschluss dariiber geben, ob die Wahl der zeitlichen
Auflosung der Randbedingungen (stiindlich gegen Monatsmittel) einen Einfluss auf die be-
rechneten Konzentrationsverteilungen hat. Hintergrund dieser Fragestellung ist, ob mogliche
interkontinentale Transportphdnomene tiber zeitlich hoch aufgeldste Randbedingungen erfasst
werden konnen und ob sich solche Transportphdnomene in bodennahen regionalen Konzen-
trationsverteilungen bemerkbar machen.

Die hemisphirischen EURAD-Konzentrationsverteilungen wurden ausschlieBlich fiir die seit-
lichen und oberen Randbedingungen des RCG-Modells verwendet. Beide Modelle wurden
vollstdndig mit ihren eigenen Datenbasen betrieben. Als meteorologischen Treiber benutzt
EURAD das prognostische MM5-Modell wihrend das RCG-Modell seine meteorologischen
Daten aus einer Analyse (Optimale Interpolation) von meteorologischen Beobachtungen be-
zieht.

Der Schwerpunkt der Analyse lag auf der Kldrung von 3 Fragen:

Welche Rolle spielt die Wahl der Randbedingungen fiir die Ergebnisse eines auf Europa
angewandten Transportmodells?

Muss fir die Berechnung von Schadstoffprognosen in Europa eine mégliche zeitliche
Anderung des hemisphirischen Hintergrunds berticksichtigt werden?

Welche Rolle spielt die zeitliche Auflésung von Randbedingungen?

Bewertung der Basislaufe fur die Ist-Situation

Die Ergebnisse des hemisphérischen EURAD-Basislauf und der regionalen RCG-Léufe mit
klimatologischen Standard-Randbedingungen bzw. EURAD-Randbedingungen wurden an-
hand der Messungen an lindlichen Stationen iiberpriift. Die Uberpriifung diente nicht zur
Evaluierung des EURAD-Modells sondern wurde nur vorgenommen, um eine Bewertung der
aus den EURAD-Ergebnissen abgeleiteten Randbedingungen zu ermdglichen. Die Standard-
version des RCG-Modells, die klimatologische Randbedingungen verwendet, lieferte dabei
die besten Resultate. Der Jahresmittelwert 2001 der Ozonstagesmaxima iiber alle Mess-
stationen wurde um 3% unterschitzt, die Simulation des Tagesganges mit einem
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Korrelationskoeffizient von 0.64 war zufrieden stellend. EURAD iiberschétzte den Mittelwert
der Tagesmaxima um 9%. Die RCG-EURAD-Version, die als Randbedingungen die von
EURAD berechneten Konzentrationen benutzt, iiberschitzte diesen Mittelwert sogar um 20%.
Die Wahl der Randbedingungen hat also einen starken Einfluss auf die Ozonkonzentrationen.
So wurden im Mittel iiber alle Messstationen und tiber das gesamte Jahr 2001 18% hohere
Ozonkonzentrationen von RCG-EURAD simuliert als von der RCG-Standard-Version. Die
Unterschiede sind besonders hoch in der kalten Jahreszeit und am geringsten im Spatfriihling.
Ursache der im Vergleich mit Messungen deutlich zu hohen Ozonkonzentrationen der RCG-
EURAD-Version sind die hohen von EURAD berechneten Ozonwerte am Oberrand des
RCG-Modellgebiets, die sehr viel hoher sind als die aus der Ozonklimatologie von Logan
(1998) abgeleiteten Werte. Die Ozoniiberschitzung des EURAD-Modells, auch an weit von
Ballungsgebieten entfernten Stationen (z.B. Mace Head in Irland) mag seine Ursache in der
EURAD-Emissionsdatenbasis haben, die den Stand von 1995 reprisentiert. Die hohen Kon-
zentrationen an den seitlichen und oberen RCG-Réndern gelangen dann durch Mischung zum
Boden und bewirken damit die Uberschiitzung der RCG-EURAD-Version.

Wie fiir Ozon, liefert die RCG-Standard-Version auch fiir NO, und PM10 im Vergleich mit
Messungen die besten Ergebnisse. Sowohl die NOx- als auch die Aerosolkomponenten wer-
den in der EURAD-Simulation am Boden iiberschitzt. Die Ursache fiir diese Uberschitzung
trotz einer Maschenweite von 125 km ist unklar, kann aber in den Emissionsdaten liegen, die
die Situation von 1995 beschreiben. In der Hohe sind die Unterschiede zwischen den klima-
tologischen Randbedingungen und den aus den EURAD-Rechnungen abgeleiteten Randbe-
dingungen fiir NOx und die PM10-Komponenten deutlich geringer als fiir Ozon. Trotzdem
werden mit der RCG-EURAD-Modellversion am Boden vor allem in den Ballungsgebieten
unter Verwendung der EURAD-Randbedingungen hohere NO,-Konzentrationen berechnet als
mit der RCG-Standardversion. Dies ist ein indirekter Effekt, der nicht auf die NO,-Randbe-
dingungen sondern auf die Ozon-Randbedingungen zuriickzufiihren ist. Die hohen Ozonwerte
der EURAD-Randbedingungen bewirken am Boden vor allem im Winter eine Verstirkung
des Titrationseffekts, d.h. der Umwandlung von NO in NO, durch Ozon.

Auch fiir PM10 werden unter Verwendung der EURAD-Randbedingungen hohere Werte
simuliert als mit der RCG-Standard-Version. In den Ballungsgebieten macht sich die Wahl
der Randbedingungen auf die PM10-Konzentrationen kaum bemerkbar, was auf den hohen
Eigenbeitrag dieser Gebiete zum Gesamt-PM 10 hinweist. Die Hintergrundwerte werden iiber
dem Kontinent um 2 bis 2.5 pg/m’ hoher simuliert, werden die Randbedingungen aus
EURAD-Rechnungen abgeleitet. Dabei muss beriicksichtigt werden, dass EURAD die beob-
achteten Aerosole zum Teil kriftig tiberschétzt.

Emissionsprognose 2010 unter Verwendung klimatologischer Randbedingungen bzw.
prognostizierter Randbedingungen

Die berechneten Anderungen der Ozonwerte iiber Europa aufgrund des Emissionsszenarios
2010 ergaben eine allgemeine Zunahme der Jahresmittelwerte in den Ballungsgebieten und
eine Abnahme in den ldndlichen Gebieten. Die deutlichsten Ozonsteigerungen bis 2010
wurden absolut mit bis zu 7 pg/m’ (15 — 25%) iiber England und dem Ruhrgebiet simuliert.
Die Ozondnderung im Winterhalbjahr war bei beiden RCG-Versionen positiv iiber das ge-
samte mitteleuropdische Festland und besonders hoch in den Ballungsgebieten. RCG-EURAD
simulierte dabei Ozonzunahmen von iiber 6 pg/m’ iiber weiten Teilen Mittelenglands, den
Niederlanden, des Ruhrgebiet und der Poebene, wohingegen RCG-Standard nur Zunahmen
von 3-6 pg/m’ in diesen Gebieten simulierte. Das Sommerhalbjahr war durch geringere Zu-
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nahmen in den nordlichen Ballungsgebieten und Abnahmen in den lédndlichen Gebieten sowie
in der Poebene gekennzeichnet.

Im Jahresmittel ergaben sich fiir die RCG-EURAD-Version groflere Ozonénderungen als fiir
die Standard-RCG-Version. Die Unterschiede lagen bei 1 bis 2 pg/m’ in lindlichen und 2 bis
3 pg/m’ in Ballungsrdumen. Im Sommer waren die Unterschiede geringer als im Winter. Fiir
PM10 und NO; sind sie geringer.

Bei der Beurteilung des Einflusses der Randbedingungen auf die Immissionsprognose 2010
missen 2 Punkte beachtet werden:

e Die Unterschiede in der Basissimulation
e Die Unterschiede in den Randbedingungen 2010

In der RCG-EURAD-Version stammen die Randbedingungen aus einem EURAD-Lauf, der
die hemisphirische Emissionssituation 2010 beschreibt, bei der RCG-Standard-Version wer-
den dagegen fiir 2010 dieselben klimatologischen Randbedingungen benutzt wie fiir die
Basissimulation. Die fiir die RCG-EURAD Léufe verwendeten Randbedingungen fiir die Ist-
Situation und das Emissionsszenario 2010 unterscheiden sich sehr viel weniger als die klima-
tologischen Randbedingungen der RCG-Standard-Version und die aus den EURAD-L&ufen
fiir 2010 abgeleiteten Randbedingungen. Dies bedeutet, dass die Unterschiede der Randbe-
dingungen von der Ist-Situation zur Situation 2010 bei beiden Paaren von Simulationen
(RCG-Standard Ist-Zustand und 2010, RCG-EURAD Ist-Zustand und 2010) sehr viel geringer
sind als die Unterschiede zwischen den klimatologischen Randbedingungen und den aus den
EURAD-Lidufen abgeleiteten Randbedingungen. Damit sind die Unterschiede in den Immis-
sionsdeltas auch weniger auf die zeitliche Variation der Randbedingungen als auf die unter-
schiedlichen Konzentrationsniveaus der Basissimulationen zuriickzufiihren. Aus den hier zur
Verfiigung gestandenen Daten kann daher nicht festgestellt werden, dass die zeitliche Ande-
rungen der hemisphérischen Hintergrundkonzentrationen, soweit sie mit dem EURAD-Modell
erfasst werden, einen signifikanten Einfluss auf die in Zentraleuropa berechneten Auswirkun-
gen von europdischen Emissionsminderungsmafinahmen auf die Luftqualitéit haben. Es muss
aber betont werden, dass diese Aussage nur flir die hier verwendeten Daten gilt. Ob die Ver-
wendung anderer hemisphérischer Modellrechnungen als Randbedingungen, die moglicher-
weise eine groere oder andere Reaktion auf hemisphérische Emissionsszenarien zeigen als
EURAD, zu anderen Aussagen fiihren wiirde, muss offen bleiben.

Zeitliche Auflésung der Randbedingungen

Die RCG-EURAD-Version wird mit Randbedingungen betrieben, die fiir jede Stunde aus den
Simulationsergebnissen der hemisphérischen Version des EURAD-Modellsystems tibernom-
men wurden. Die Berlicksichtigung der Beitrdge der in letzter Zeit stark diskutierten hemi-
sphérischen Transportvorginge zu den kontinentaleuropdischen Immissionsverteilungen ist
nur unter der Verwendung solch zeitlich hoch aufgeloster Randbedingungen moglich, da
Transporte sonst nicht erfasst werden konnen. Die Sensitivitdt der RCG-Modellergebnisse
beziiglich der zeitlichen Auflosung der Randbedingungen wurde daher ebenfalls untersucht.
Dazu erfolgte eine monatsweise Mittelung der von EURAD gelieferten Randbedingungen.
Der Vergleich eines Rechenlaufs, der mit den Monatsmitteln der EURAD-Randbedingungen
gesteuert wird, mit dem Lauf, der die EURAD-Randbedingungen in stiindlicher Auflosung
verwendet, sollte zumindest einen Hinweis geben konnen, ob die Beriicksichtigung von
hemisphérischen Transportphdnomenen fiir europaweite Modellrechnungen von Wichtigkeit
ist. Es konnte aber nicht untersucht werden, ob und wie stark dieses Bezugsjahr durch hemi-
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sphirische Transportvorginge gepragt war und ob die EURAD-Simulation solche Transport-
phédnomene, falls sie denn aufgetreten sind, auch richtig wiedergegeben hat. Dariiber hinaus
ist eine Quantifizierung des Einflusses von Interkontinental-Transporten auf die Grenzschicht
sehr schwierig, da sich die Konzentration der Spurenstoffe in Interkontinentalplumes oft nicht
sehr deutlich von der Zusammensetzung der umgebenden Luftmassen unterscheidet (siche
Feldmann et al., 2006).

Es ist festzustellen, dass sich die RCG-Modellergebnisse fiir 2001 nur geringfiigig dndern,
wenn anstatt stiindlicher, monatliche Mittelwerte als Randwerte genommen werden. Es muss
aber nochmals betont werden, dass die Identifizierung von Interkontinentalen Transporten in
der Grenzschicht schwierig ist (Feldmann et al., 2006). Es konnen auch keine quantitativen
Aussagen getroffen werden, wie stark sich die von EURAD in der freien Troposphére
berechneten einzelnen episodischen Transportphdnomene von den Monatsmitteln, die diese
Transporte ja auch enthalten, abheben. In den Auswertungen der RCG-Randbedingungen sind
die episodischen Inkremente jedenfalls gering. Es gilt weiter zu beriicksichtigen, dass sich die
Konfigurationen der beiden Modelle in allen wesentlichen Parametern unterscheiden
(Gitterauflosung, vertikale Auflésung der Atmosphire, Emissionen, Meteorologie, etc.). Von
EURAD berechnete Transportepisoden, die das RCG-Modellgebiet iiber die Randbe-
dingungen erreichen, miissen sich daher nicht notwendigerweise auch in den RCG-Bodenkon-
zentrationsfeldern bemerkbar machen.
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