TEXTE

Abschlussbericht

Quellenzuordnung der
Ozonkonzentration in
Deutschland durch
Bestimmung der Beitrage der
Vorlauferstoffe auf die
Ozonbildung

von:

Tim Butler, Edward Chan
Forschungsinstitut fiir Nachhaltigkeit | am GFZ, Potsdam

Richard Kranenburg, Claire van der Wal, Martijn Schaap
TNO Netherlands, Utrecht

Herausgeber:
Umweltbundesamt

Umwelt
Fiir Mensch & Umwelt Bundesamt







TEXTE 107/2026

REFOPLAN des Bundesministeriums fir Umwelt,
Klimaschutz, Naturschutz und nukleare Sicherheit

Forschungskennzahl 3721 512010

Abschlussbericht

Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in
Deutschland durch Bestimmung der Beitrage
der Vorlauferstoffe auf die Ozonbildung

von

Tim Butler, Edward Chan
Forschungsinstitut flir Nachhaltigkeit | am GFZ, Potsdam

Richard Kranenburg, Claire van der Wal, Martijn Schaap
TNO Netherlands, Utrecht

Im Auftrag des Umweltbundesamtes



Impressum

Herausgeber

Umweltbundesamt

Worlitzer Platz 1

06844 Dessau-RoRlau

Tel: +49 340-2103-0

Fax: +49 340-2103-2285
buergerservice@uba.de

Internet: www.umweltbundesamt.de

Durchfiihrung der Studie:

Forschungsinstitut fir Nachhaltigkeit | am GFZ
Berlinerstraf3e 130

14467 Potsdam

Abschlussdatum:
November 2025

Redaktion:
Fachgebiet Il 4.2 Beurteilung der Luftqualitat
Andrea Minkos

DOI:
https://doi.org/10.60810/openumwelt-8129

ISSN 1862-4804

Dessau-Roflau, Juli 2026

Die Verantwortung fiir den Inhalt dieser Veroffentlichung liegt bei den Autorinnen*Autoren.


mailto:buergerservice@uba.de
file:///%5C%5Cuba%5CVolumes%5Ctmb%5Cprojects%5CUBA%5Ctsclient%5CX%5C.projekte%5C19-0356%5Cchapter_00%5Cwww.umweltbundesamt.de
https://doi.org/10.60810/openumwelt-8129
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die Ozonbildung - Abschlussbericht

Kurzbeschreibung: Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland

Diese Studie zeigt die erfolgreiche Implementierung des TOAST-Quellenzuordnungssystems flr
bodennahes Ozon im Chemie-Transport-Modell LOTOS-EUROS und vergleicht es mit einer
Referenzimplementierung im Modell WRF-Chem.

Unter den Bedingungen des Jahres 2019 ist mehr als die Halfte des Ozons in den Monaten April
bis September (Peak-Season Ozone, PSO, Mittelwert iiber alle taglich hochsten 8-Stunden-
Mittelwerte in diesem Zeitraum) iiber Deutschland auf den Ferntransport zuriickzufiihren,
insbesondere auf Ozon, das aus anthropogenen NOy-Emissionen aufierhalb Europas entsteht.
Die deutschen Emissionen machen etwa ein Drittel des verbleibenden PSO aus, wobei der
Strafdenverkehr die dominierende inldndische Quelle ist. VOC-Emissionen spielen hingegen nur
eine untergeordnete Rolle bei der Ozonbildung.

Trotz einer prognostizierten Halbierung der anthropogenen NOx- und VOC-Emissionen in
Deutschland bis 2030 bleiben die iiber Deutschland gemittelten Peak-Season-Werte weitgehend
unverdndert. Wahrend die Beitrage vieler deutscher und europdischer Sektoren zurtickgehen,
wird dies durch einen Anstieg des Hintergrundozons aufgrund geringerer Titration unter
niedrigeren NOx-Bedingungen ausgeglichen. Die Ozonproduktivitit der verbleibenden NOx-
Quellen steigt, insbesondere in Sektoren mit unveranderten Emissionen. Episoden mit hohen
Ozonkonzentrationen (tiglich hochste 8-Stunden-Mittelwerte tiber 120 pg/ms3) nehmen
aufgrund des reduzierten NOy-Ausstofdes im Strafdenverkehr ab.

Die Ergebnisse bestatigen, dass NOx der Haupttreiber der Ozonbildung ist und das grofite
Potenzial zur Ozonminderung hat. Eine wirksame Ozonminderung in Deutschland sollte
NOx-Reduktionen priorisieren und durch abgestimmte Mafinahmen iiber Verwaltungs- und
Landesgrenzen hinweg erfolgen. Internationale Zusammenarbeit bleibt dabei von zentraler
Bedeutung - insbesondere mit Blick auf grenziiberschreitende Emissionen und Methan als
globaler Ozonvorlaufer.

Abstract: Source attribution of ozone concentration in Germany

This study demonstrates the successful implementation of the TOAST source attribution system
for ground-level ozone within the LOTOS-EUROS chemistry transport model and compares it
with a reference implementation in the WRF-Chem model.

Under 2019 conditions, over half of the peak season ozone (PSO, average over all maximum daily
8-hour-averages within April to September) over Germany is due to long-range transport,
particularly ozone produced from anthropogenic NO, emissions outside Europe. German
emissions account for about one-third of the remaining PSO, with road transport being the
dominant domestic source. VOC emissions, in contrast, play a minor role in ozone formation.

Despite a projected halving of anthropogenic NOyx and VOC emissions in Germany by 2030, the
national average PSO remains largely unchanged. While contributions from many German and
European sectors decline, this is offset by increased background ozone due to reduced titration
under lower NOx conditions. The ozone productivity of remaining NOx sources increases,
particularly for sectors with unchanged emissions. High ozone events (maximum daily 8-hour-
averages above 120 pg/ms3) decrease due to reduced road transport NOx.

The results affirm that NOy is the primary driver of ozone formation and has the largest potential
for ozone mitigation. Effective ozone mitigation in Germany should prioritize NOx reductions and
be implemented through coordinated action across administrative boundaries, including
international collaboration - especially targeting transboundary emissions and methane as a
global ozone precursor.
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BVOC Biogene nicht-Methan fliichtige organische Verbindung
MDAS Taglich héchster 8-Stunden Mittelwert

NMVOC Nicht-Methan fliichtige organische Verbindungen

N20s Distickstoffpentoxid

NO: Stickstoffdioxid

NOx Stickstoffoxide

O3 Ozon

Ox Odd Oxygen

OLE Olefinische Kohlenstoffbindung

PAN Peroxyacetylnitrat

PAR Paraffin-Kohlenstoffbindung

PSO Peak Season Ozonwert (Mittelwert aller MDA8 in den Monaten April bis September)
RMSE Mittlerer quadratischer Fehler

RO: Organische Peroxy-Radikale

UBA Umweltbundesamt, Dessau

VvOoC Fliichtige organische Verbindungen
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TEXTE Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland durch Bestimmung der Beitrage der Vorlauferstoffe auf
die Ozonbildung - Abschlussbericht

Zusammenfassung

Ziel dieses Projekts war es, ein System zur Zuordnung von Ozonquellen fiir modelliertes Ozon zu
seinen beiden Vorlaufersubstanzen NOx und VOCs fiir Deutschland einzusetzen und dessen
Eignung fiir die Erstellung von Empfehlungen zur regionalen und sektoralen
Emissionsminderung zu bewerten. Es wurden zwei regionale chemische Transportmodelle
(CTM) verwendet: WRF-Chem (verwendet von RIFS Potsdam) und LOTOS-EUROS (entwickelt
und verwendet von TNO). Das im WRF-Chem-Modell etablierte TOAST-System zur
Quellenzuordnung (Butler et al., 2018) wurde erfolgreich im LOTOS-EUROS-Modell
implementiert und demonstriert. Die Ergebnisse der Ozonquellenzuordnung mit LOTOS-EUROS
stehen im Einklang mit dem aktuellen Verstidndnis der Chemie des bodennahen Ozons.

Tropospharisches Ozon ist nicht nur ein starkes Treibhausgas, sondern spielt auch eine zentrale
Rolle in der Chemie und Selbstreinigung der Troposphére (Crutzen, 1973; Monks et al., 2015). In
hohen Konzentrationen in Bodennahe ist es schadlich fiir die menschliche Gesundheit (Haagen-
Smit, 1952; Monks et al., 2015) und die Vegetation (Mills et al., 2018; Reich und Amundson,
1985). Ozon wird nicht nur durch Austausch mit der Stratosphare in die Troposphére
transportiert, sondern kann auch durch chemische Reaktionen in der Troposphére entstehen.
Hierbei sind zwei chemisch unterschiedliche Vorlaufer beteiligt: Stickoxide (zusammenfassend
NOy) und reaktive Kohlenstoffverbindungen, darunter Kohlenmonoxid und fliichtige organische
Verbindungen (VOC) (Atkinson, 2000). VOCs lassen sich in das relativ langlebige Gas Methan
und nicht methanhaltige fliichtige organische Verbindungen (NMVOCs) unterteilen. Die
Vegetation ist eine wichtige Quelle fiir NMVOCs (auch biogene VOCs, BVOCs, genannt),
insbesondere fiir das hochreaktive Isopren. Etwa die Halfte aller Methanemissionen ist
natiirlichen Ursprungs. Die andere Halfte ist auf anthropogene Aktivitaten zuriickzufithren.
Anthropogene Aktivitdten sind die Hauptquelle fiir NO,, wobei der StrafRenverkehr einen
wesentlichen Beitrag leistet.

Die Konzentration eines Schadstoffs an einem bestimmten Ort wird durch eine Kombination aus
lokalen Emissionen, regionaler Bildung und weitraumiger Verfrachtung, moglicherweise iiber
interkontinentale Entfernungen, beeinflusst. Im Fall von Ozon stammt ein erheblicher Teil der
Hintergrundkonzentration tiber Europa aus interkontinentalen Quellen (Butler et al., 2020).

Die Quellenzuordnung quantifiziert den Beitrag lokaler, regionaler und entfernter Quellen zu
den beobachteten Schadstoffkonzentrationen. Das Verstandnis der Emissionsquellen unter
unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen ist fiir die Entwicklung gezielter
Emissionsminderungsstrategien von entscheidender Bedeutung. Wahrend eine gewisse
Quellenzuordnung ohne Modelle anhand chemischer Fingerabdriicke méglich ist, erfordern die
meisten Falle ein chemisches Transportmodell.

Die Quellenzuordnung in Modellstudien wird haufig mit einem Sensitivitatsansatz durchgefiihrt,
bei dem mehrere Modellldufe durchgefiihrt werden. In jedem Modelllauf werden die Emissionen
aus verschiedenen Regionen oder Sektoren systematisch um einen Standardbetrag (z. B. 15 %)
reduziert. Der Beitrag jeder Region oder jedes Sektors wird dann aus der Veranderung der
modellierten Konzentration im Vergleich zu einer Basissimulation abgeleitet, bei der alle
Emissionen unverandert bleiben. Eine Alternative zum Sensitivitatsansatz fiir die
Quellenzuordnung ist die Kennzeichnung (auch Tagging oder Labelling genannt). Bei dieser
Methode wird eine Modellsimulation mit mehreren gekennzeichneten Schadstoffkopien
durchgefiihrt, die jeweils einer bestimmten Quelle (Sektor oder Region) zugeordnet sind und
dabei die gleichen physikalischen und chemischen Prozesse durchlaufen wie der tatsachliche
Schadstoff. Im Gegensatz zur Sensitivitatsanalyse erfordert die Kennzeichnung nur eine
Simulation fiir eine vollstindige Quellenzuordnung anstelle mehrerer Modelllaufe.
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Insgesamt wurden fiir jedes Modell fiinf Simulationen durchgefiihrt: drei mit NOx-
Kennzeichnung und zwei mit VOC-Kennzeichnung. Drei Simulationen wurden fiir den Zeitraum
April bis September 2019 unter Verwendung der Emissionen fiir Deutschland aus GRETA und
der Emissionen fiir das iibrige Europa aus CAMS-REG durchgefiihrt. Die Randbedingungen
stammen aus einem Lauf des globalen Modells CAM-chem (Nalam et al., 2025), das Ozon und
andere Spezies enthalt, und ebenso eine Kennzeichnung fiir Ozon verwendet. Von diesen drei
Modellldufen fiir 2019 wird einer mit deutschen NOy-Emissionen durchgefiihrt, die nach GNFR-
Emissionssektoren gekennzeichnet sind, einer mit deutschen NOy-Emissionen, die nach
Bundeslidndern gekennzeichnet sind, und einer mit deutschen VOC-Emissionen, die entweder als
anthropogen oder biogen gekennzeichnet sind. Dartliber hinaus werden zwei Laufe mit
Emissionsszenarien aus dem Jahr 2030 durchgefiihrt: einer mit NO,-Emissionen, die nach GNFR-
Sektoren gekennzeichnet sind, und der andere mit VOC-Emissionen, die entweder als
anthropogen oder biogen gekennzeichnet sind.

Der allgemeine Aufbau der Modellldufe wurde aus einem fritheren Projekt, OzonEval” (FKZ
3720 51 201 0) iibernommen, allerdings wurde einer grobere Modellauflésung (7 km statt

2 km) verwendet. Dartiiber hinaus wurden die Randbedingungen mit gekennzeichnetem Ozon
aus interkontinentalen Quellen aus CAM-chem anstelle des ECMWF-IFS-Systems (das keine
Ozonquellenzuordnung enthilt) benutzt. Die CAM-chem-Simulationen lieferten Informationen
iiber die Beitrage anthropogener und natiirlicher Emissionen, iiber den Beitrag aus der
Stratosphdre und iiber den Beitrag von Ozon, das aus europdischen Quellen stammt, aber wieder
nach Europa zuriickgefiihrt wird. Das globale CAM-chem-Modell unterschétzte den Ozonzufluss
nach Europa im Vergleich zu den im OzonEval-Projekt verwendeten Randbedingungen, die aus
dem ECMWF-IFS-System {ibernommen wurden.

Die Auswertung der WRF-Chem- und LOTOS-EUROS-Laufe in diesem Projekt ergab, dass die
WRF-Chem-Simulationen unter einer iiberaktiven photochemischen Ozonbildung litten. Die
quantitativen Ergebnisse fiir dieses Projekt stammen daher ausschliefdlich aus den LOTOS-
EUROS-Simulationen.

Die Modellergebnisse zeigen einen starken Einfluss des interkontinentalen Ozontransports.
Episoden mit erh6hten Ozonwerten im Juni, Ende Juli und Ende August stehen im
Zusammenhang mit einer erh6hten Ozonproduktion aus verschiedenen européischen und
deutschen NOs-Quellen. Der Einfluss dieser europaischen und deutschen NOx-Quellen ist an
Stationen im Landesinneren wie Waldhof starker ausgepragt als an Kiistenstationen.

Der Peak-Season-Ozonwert, engl. Peak Season Ozone (PS0O), ist definiert als der Mittelwert der
taglich hochsten Ozon-Achtstundenmittelwerte (MDAS) fiir die sechs aufeinanderfolgenden
Monate eines Jahres mit der hochsten monatlichen MDA8-0zonkonzentration. In Europa ist
dieser Zeitraum in der Regel von April bis September. Die WHO legt einen Richtwert von

60 pg/m3zum Schutz der menschlichen Gesundheit (Langzeitbelastung) fest. Der PSO tiber
Deutschland ist in Abbildung Z-1 zusammen mit dem Beitrag von Ozon aus globalen
anthropogenen NOx-Quellen, Ozon aus europdischen (nicht deutschen) NOx-Quellen und
deutschen NOs-Quellen dargestellt. Der durchschnittliche modellierte PSO von LOTOS-EUROS
tiber Deutschland fiir das Jahr 2019 betragt etwa 80 ug/m3und weist einen deutlichen
raumlichen Gradienten auf, mit niedrigeren PSO-Werten im Nordwesten und hoheren PSO-
Werten in Siid- und Ostdeutschland.
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Abbildung Z-1: Beitrag der NOx-Emissionen zum PSO in Deutschland und in jedem Bundesland

100

90

80

70

mmm

|
50 Y @

40

Beitrag zu PSO (ug m-3)

e —

30

20

10

b

DE DEBB DEBE DEBW DEBY DEHB DEHE DEHH DEMV DENI DENW DERP DESH DESL DESN DEST DETH

Bundesland
N GLOBAPG HEGLOBSTR B GLOBNAT HEGLOBEUR BGN M FRA N SHIP M POL
HRBU M SPP B SOE W CZE B AUT B SCN HBLL NLD
m CHE m DEF DEL DEB m DEA DEI m DEC DEG
DEH DEK DED DEJ DEE

Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Der PSO in Deutschland und in allen Bundesldndern iiberschreitet den WHO-Richtwert von

60 ug/m? deutlich. Der gréfite Beitrag zum PSO iiber Deutschland stammt aus dem
interkontinentalen Transport von Ozon, das aus anthropogenen NOx-Emissionen auferhalb
Europas entsteht. Zusammen mit dem interkontinentalen Transport von Ozon, das aus biogenen
NOyx-Emissionen entsteht, und dem Zustrom von Ozon aus der Stratosphare tragt der
interkontinentale Transport von Ozon im Jahr 2019 etwa 50 pg/m?® zum PSO-Wert in
Deutschland bei. Dieser Wert ist wahrscheinlich unterschatzt, weil die Modellrandbedingung aus
dem CAM-chem Modell zu wenig Ozon enthélt. Nur etwa 30 pg/m? des PSO iiber Deutschland im
Jahr 2019 sind auf europiische NOy-Emissionen zuriickzufithren. Davon entfallen etwa 10 pg/m?
auf deutsche Emissionen und die restlichen 20 ug/m? auf nichtdeutsche europiische NOy-
Emissionen. Die siidlichen Bundeslander weisen aufgrund der aktiveren Photochemie in
Siiddeutschland einen starkeren Einfluss europdischer NOx-Emissionen auf ihren PSO-Werten
auf als die nordlichen Bundeslander.

Innerhalb Deutschlands tragen die NOy-Emissionen des Strafdenverkehrs etwa die Halfte des
gesamten deutschen Beitrags zum PSO iiber Deutschland im Jahr 2019 bei. Dies entspricht
angesichts des Umfangs der Emissionen aus diesem Sektor den Erwartungen. Die
nichtdeutschen europaischen NOx-Quellen beeinflussen die PSO-Werte liber Deutschland
unterschiedlich, wobei NOy aus franzdsischen Quellen einen besonders hohen Einfluss im
Westen und NOy aus polnischen Quellen einen besonders hohen Einfluss im Osten Deutschlands
haben. NOy aus der internationalen Schifffahrt hat einen hohen Einfluss auf die PSO-Werte tiber
den Kiistenregionen im Norden Deutschlands, der sich weit ins Landesinnere ausdehnt.

Um die deutschen Beitrige besser erklaren zu konnen, wurde ein zusétzlicher Modelllauf
durchgefiihrt, bei dem die NOy-Emissionen iiber Deutschland nicht nach ihrem GNFR-Sektor,
sondern nach dem Bundesland, in dem sie emittiert wurden, gekennzeichnet wurden. Jedes
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Bundesland - mit Ausnahme der Stadtstaaten Hamburg, Bremen und Berlin - tragt zwischen 2
und 10 % zu seinem eigenen PSO bei, wobei die grofden siidlichen Bundeslander Bayern und
Baden-Wiirttemberg den grofiten Beitrag zu ihrem eigenen PSO leisten, was mit der
geografischen Verteilung des deutschen Beitrags zum PSO iibereinstimmt.

Auf der Grundlage der gemessenen Ozonkonzentrationen an allen Hintergrundmessstationen in
Deutschland (stadtisch, vorstadtisch und landlich) wurden die tadglichen MDA8-Konzentrationen
in drei verschiedene Konzentrationsbereiche eingeteilt: 0 - 60 ug/m?, 60 - 120 pg/m?> und iiber
120 pg/m? (Abbildung Z-2). Fiir jeden dieser Konzentrationsbereiche wurde die
Quellenzuordnung aus den modellierten MDA8-Werten von LOTOS-EUROS fiir die jeweilige
Kennzeichnung verwendet, um die Beitrdge der verschiedenen NOx-Quellen zu jedem
Konzentrationsbereich abzuleiten. Bei gemessenen Konzentrationen in hoheren Bereichen
tragen nahegelegene NOx-Quellen relativ starker zu den modellierten Ozonkonzentrationen bei.
Niedrigere Ozonkonzentrationen stehen in Zusammenhang mit einem relativ h6heren Beitrag
von Ozon aus dem interkontinentalen Transport.

Die Uberschreitungen des Zielwerts von 120 pg/m? fiir MDAS8 im Jahr 2019 zeigen einen
starkeren Beitrag europdischer und deutscher NOx-Quellen, wobei etwa 25 % der
Ozonkonzentration an Tagen mit Uberschreitung des MDA8 auf anthropogene NOx-Emissionen
in Deutschland (vor allem Straflenverkehr) zuriickzufiihren sind, etwa 30 % auf anthropogene
und biogene NOx-Emissionen aus Europa und die restlichen 45 % auf den interkontinentalen
Transport von Ozon.

Abbildung Z-2: Beitrag der NOs-Emissionen nach GNFR-Sektoren innerhalb Deutschlands zum
MDAB8-0zon in verschiedenen gemessenen Konzentrationsbereichen
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Flir das Jahr 2030 wird in Deutschland, wie in vielen anderen europaischen Landern, eine
erhebliche Verringerung der NOx-Emissionen gegeniiber 2019 erwartet. Die gesamten NO,-
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Emissionen in Deutschland werden bis 2030 um etwa 50 % reduziert, wobei die Emissionen des
Strafdenverkehrs (GNFR F) besonders stark zurtickgehen werden (um etwa 75 %). Einige andere
Sektoren, insbesondere Industrieemissionen (GNFR B), werden bis 2030 im Vergleich zu 2019
nicht wesentlich reduziert. Die NMVOC-Emissionen bleiben 2030 im Vergleich zu 2019 relativ
unverandert. Die Modellrandbedingungen fiir 2030 blieben dieselben wie fiir 2019, was
bedeutet, dass mogliche Auswirkungen verdnderter Emissionen in anderen Regionen der Welt
in dieser Studie nicht beriicksichtigt wurden. Ebenso wurden die Modelllaufe mit den
meteorologischen Daten von 2019 als Eingangsdaten durchgefiihrt, sodass in dem Modelllauf fiir
2030 keine Auswirkungen des Klimawandels auf den weitrdumigen Transport von Ozon oder
auf die meteorologischen Bedingungen, die die lokale Ozonbildung begiinstigen, berticksichtigt
wurden.

Im Vergleich zu 2019 sind die PSO-Werte im Jahr 2030 in Ballungsrdumen und iiber weiten
Teilen Nordwestdeutschlands erhdht und tiber Stiddeutschland verringert (Abbildung Z-3).
Basierend auf den rdumlichen Mustern der Verdanderung des Beitrags deutscher und nicht
deutscher NOx-Quellen lassen sich diese Verdnderungen mit einer Verringerung der Titration
des Hintergrundozons iiber Nordwestdeutschland und einer Verringerung der lokalen
photochemischen Ozonproduktion tiber Stiddeutschland erklaren. Der Beitrag des globalen
Hintergrundozons zum PSO tiber Deutschland steigt wahrscheinlich aufgrund einer geringeren
Titration tiberall in Deutschland an. Alle diese Verdnderungen sind auf die Verringerung der
NOx-Emissionen im Jahr 2030 gegeniiber 2019 zuriickzufiihren.

Abbildung Z-3: Verinderung der PSO-Werte (ug/m?3) von 2019 bis 2030 iiber Deutschland und
jedem Bundesland sowie Veranderungen der Beitrage aus verschiedenen NO,-
Quellen
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Fiir Deutschland insgesamt bleiben die PSO-Werte im Jahr 2030 gegeniiber 2019 nahezu
unverdndert. Der Beitrag der NOx-Emissionen aus dem Strafsenverkehr (GNFR F) sinkt
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bundesweit um mehr als 2 pug/m?* Ozon, wobei die Reduktionen in anderen deutschen
Emissionssektoren und die Beitrdge aus Nachbarldndern geringer ausfallen. Starkere
Ozonreduktionen aufgrund der Verringerung der NO,-Emissionen des Straflenverkehrs wurden
in den stidlichen Bundesldndern modelliert. Diese Reduktionen werden fast vollstandig durch
erhohte Beitrdge des Hintergrundozons aufgrund geringerer Titration und einer erhohten
Ozonproduktion aus unveranderten NOy-Quellen - wie biogenen NOx-Emissionen und
industriellen NOx-Emissionen (GNFR B) - ausgeglichen. In den ndrdlichen Bundeslidndern, in
denen die lokale Ozonproduktion in 2019 nachweislich geringer war, tragt die Verringerung der
NOy-Emissionen aus dem Strafdenverkehr in 2030 zu einem geringeren Riickgang des Ozons bei.
Die Verdanderung des PSO in diesen nordlichen Bundesldandern ist eher auf eine Verringerung
der Titration zurilickzufiihren, wodurch der Beitrag der Hintergrundquellen zum PSO zunimmt.

Die Verdanderungen der MDA8-0zonkonzentration von 2019 bis 2030 in den drei
Konzentrationsbereichen, die auf unterschiedliche NOx-Quellen aus den LOTOS-EUROS-
Modellldufen zuriickzufiihren sind, sind in Abbildung Z-4 dargestellt. Die Einteilung der
Stationen und MDA8-Werte in diesen Konzentrationsbereichen entspricht der in Abbildung Z-2.
Die modellierten MDA8-Werte an den fiir Abbildung Z-2 anhand von Messwerten ausgewahlten
Tagen und Stationen steigt im Bereich von 0 bis 60 pg/m? um etwa 6 pg/m?, was in erster Linie
auf eine verringerte Titration des globalen Hintergrundozons zurtickzufiihren ist. Die MDAS8-
Werte im Bereich von 60 bis 120 pg/m? steigen leicht um etwa 1 ug/m?3, was auf einen
geringeren Beitrag des NOx-Ausstof3es des Strafdenverkehrs zuriickzufiihren ist, der durch einen
héheren Beitrag anderer Sektoren ausgeglichen wird. MDA8-0Ozon iiber 120 pg/m? wird um
etwa 7 ug/m? reduziert, was auf einen Riickgang des Beitrags von NOx aus dem StraRenverkehr
und geringerer NO,-Emissionen in den Nachbarldndern (Riickgang um etwa 13 pg/m?)
zurlickzufiihren ist. Dieser wird teilweise durch eine erh6hte Ozonproduktion aus
unverdnderten NOx-Emissionen, beispielsweise aus Boden und der Industrie (Anstieg um etwa 6
ug/m?), ausgeglichen. Diese Effekte zeigen deutlich das nichtlineare Verhalten der Ozonbildung
und die sich dndernden Lebensdauern und Bildungseffizienzen der beteiligten Spezies.
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Abbildung Z-4: Veranderung (2019 bis 2030) des Beitrags der GNFR-Sektoren innerhalb
Deutschlands zum MDAB8-Ozon in verschiedenen gemessenen
Konzentrationsbereichen
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Der Beitrag verschiedener VOC-Quellen zum PSO in Deutschland und in jedem Bundesland im
Jahr 2019 ist in Abbildung Z-5 dargestellt. Im Vergleich zum Beitrag verschiedener NOx-Quellen
(Abbildung Z-1) ist der Beitrag des Ferntransports wesentlich hoher, wenn Ozon den VOC-
Vorlaufern zugeordnet wird. Der Beitrag der in Europa emittierten VOC zum PSO in Deutschland
ist wesentlich geringer. Diese Unterschiede sind auf den Transport reaktiver VOC in die
Modelldoméane durch die vom globalen Modell gelieferten Randbedingungen zurtickzufiihren,
vor allem in Form von Methan, Kohlenmonoxid und anderen langlebigen NMVOC. Es wurde
quantitativ nachgewiesen, dass Methan und CO aus globalen Quellen den gréfdten Anteil an der
Ozonbildung in der europdischen Modelldomane haben und anschlief3end den globalen
anthropogenen VOC und damit den Randbedingungen zugeschrieben werden.
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Abbildung Z-5: PSO (ug/m?) fiir Deutschland und jedes Bundesland mit Beitrigen verschiedener
VOC-Quellen
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Von den in Europa emittierten VOC tragen biogene VOC (BVOC, Rest of Europe biogene VOC,
ROEBVOC, und deutsche biogene VOC, DEUBVOC) starker zum PSO {iber Deutschland bei als
anthropogene VOC (Rest of Europe anthropogene VOC, ROEAPG, und deutsche anthropogene
VOC, DEUAPG). Die deutschen AVOC-Emissionen (DEUAPG, deutsche anthropogene VOC) tragen
nur etwa 2 pg/m? zum deutschen PSO bei (Abbildung Z-5), verglichen mit den anthropogenen
NOx-Emissionen in Deutschland, die etwa 11 ug/m? zum deutschen PSO beitragen (Abbildung Z-
2). Der Unterschied zwischen diesen beiden Werten (etwa 9 ug/m?> PS0O) ist wahrscheinlich auf
die Ozonproduktion aus einer Kombination von anthropogenem NOy aus Deutschland und VOC
aus anderen Quellen zuriickzufiihren, darunter auf deutsche und europaische BVOC,
europaische AVOC und weitraumig transportierte VOC.

Fiir die stidlichen Bundeslander, in denen die lokale photochemische Ozonbildung starker ist,
wird der modellierte Riickgang durch VOC-Kennzeichnung auf européisches AVOC und BVOC
zuriickgefiihrt. Da sich diese Emissionen zwischen 2019 und 2030 kaum verandern werden,
lassen sich die hier vorgestellten Ergebnisse zusammenfassend so interpretieren, dass der
Riickgang des PSO iiber den stidlichen Gebieten Deutschlands in erster Linie auf die
Verringerung der NOy-Emissionen zuriickzufiihren ist.

Insgesamt zeigen die Ergebnisse dieser Studie, dass die Zuordnung von Ozonquellen mit
Kennzeichnung ein niitzliches Modellierungsinstrument ist, das als Grundlage fiir die
Ozonminderungspolitik dienen kann. NOx-Emissionen sind nachweislich ein starkerer Treiber
fiir Ozon und dessen Minderungspotenzial als VOC-Emissionen. Die Bedeutung der Reduzierung
der NOy-Emissionen fiir die Verringerung der Ozon-Spitzenkonzentrationen wird bestétigt,
wahrend die ausgleichenden Effekte einer verringerten Ozontitration unter niedrigeren NOx-
Bedingungen ebenfalls deutlich erkennbar sind. Die erh6hte Ozonproduktivitit der
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verbleibenden NO-Quellen unter niedrigeren NOy-Bedingungen kann quantifiziert werden. Die
Bedeutung des weitrdumigen, grenziiberschreitenden Transports von Ozon wird ebenfalls
quantifiziert. Die Ozonminderung in Deutschland sollte sich auf die Reduzierung der
verbleibenden NOx-Emissionen konzentrieren, iiber Landesgrenzen hinweg koordiniert werden
und auch internationale Maf3nahmen umfassen, um sicherzustellen, dass die NOx-Emissionen in
anderen europdischen Landern und in der gesamten ndrdlichen Hemisphare weiter sinken.
Obwohl in dieser Studie nicht direkt quantifiziert, wird auch die Rolle von Methan als
Ozonvorldufer stark angedeutet. Das internationale Engagement Deutschlands kénnte sich auch
auf die Reduzierung dieses wichtigen Ozonvorlaufers

konzentrieren.
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Summary

The aim of this project was to implement a system for assigning ozone sources for modelled
ozone to its two precursors, NOyx and VOCs, for Germany and to evaluate its suitability for making
recommendations for regional and sectoral emission reductions. Two regional chemical
transport models (CTMs) were used: WRF-Chem (used by RIFS Potsdam) and LOTOS-EUROS
(developed and used by TNO). The TOAST source attribution system established in the WRF-
Chem model (Butler et al., 2018) was successfully implemented and demonstrated in the LOTOS-
EUROS model. The results of ozone source attribution with LOTOS-EUROS are consistent with
the current understanding of ground-level ozone chemistry.

Tropospheric ozone is not only a potent greenhouse gas, but also plays a central role in the
chemistry and self-cleaning of the troposphere (Crutzen, 1973; Monks et al., 2015). In high
concentrations near the ground, it is harmful to human health (Haagen-Smit, 1952; Monks et al.,
2015) and vegetation (Mills et al., 2018; Reich and Amundson, 1985). Ozone is not only
transported into the troposphere through exchange with the stratosphere but can also be
produced through chemical reactions in the troposphere. Two chemically different precursors
are involved in this process: nitrogen oxides (collectively referred to as NOx) and reactive carbon
compounds, including carbon monoxide and volatile organic compounds (VOCs) (Atkinson,
2000). VOCs can be divided into the relatively long-lived gas methane and non-methane volatile
organic compounds (NMVOCs). Vegetation is an important source of NMVOCs (also known as
biogenic VOCs, BVOCs), particularly the highly reactive isoprene. About half of all methane
emissions are of natural origin. The other half is attributable to anthropogenic activities.
Anthropogenic activities are the main source of NO, with road traffic making a significant
contribution.

The concentration of a pollutant at a given location is influenced by a combination of local
emissions, regional formation and long-range transport, possibly over intercontinental
distances. In the case of 0zone, a significant proportion of the background concentration over
Europe originates from intercontinental sources (Butler et al.,, 2020).

Source apportionment quantifies the contribution of local, regional and distant sources to the
observed pollutant concentrations. Understanding emission sources under different
meteorological conditions is crucial for the development of targeted emission reduction
strategies. While some source apportionment is possible without models using chemical
fingerprints, most cases require a chemical transport model.

Source apportionment in model studies is often performed using a sensitivity approach, in which
multiple model runs are performed. In each model run, emissions from different regions or
sectors are systematically reduced by a standard amount (e.g., 15 %). The contribution of each
region or sector is then derived from the change in the modelled concentration compared to a
baseline simulation in which all emissions remain unchanged. An alternative to the sensitivity
approach for source attribution is tagging (also known as labelling). In this method, a model
simulation is performed with several tagged pollutant copies, each assigned to a specific source
(sector or region) and undergoing the same physical and chemical processes as the actual
pollutant. In contrast to sensitivity analysis, tagging requires only one simulation for complete
source attribution instead of multiple model runs.

A total of five simulations were performed for each model: three with NOy tagging and two with
VOC tagging. Three simulations were carried out for the period April to September 2019 using
emissions for Germany from GRETA and emissions for the rest of Europe from CAMS-REG. The
boundary conditions are taken from a run of the global model CAM-chem (Nalam et al., 2025),
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which includes ozone and other species and also includes tagging for ozone. Of these three
model runs for 2019, one is performed with German NOx emissions tagged according to GNFR
emission sectors, one with German NOy emissions tagged according to federal states, and the
other with German VOC emissions tagged as either anthropogenic or biogenic. In addition, two
runs are performed with emission scenarios from 2030: one with NOx emissions tagged
according to GNFR sectors and the other with VOC emissions tagged as either anthropogenic or
biogenic.

The general structure of the model runs was taken from an earlier project, "OzonEval" (FKZ
372051 201 0), but a coarser model resolution (7 km instead of 2 km) was used. In addition,
boundary conditions with tagged ozone from intercontinental sources from CAM-chem were
used instead of the ECMWF-IFS system (which does not include ozone source allocation). The
CAM-chem simulations provided information on the contributions of anthropogenic and natural
emissions, the contribution from the stratosphere, and the contribution of ozone originating
from European sources but returning to Europe. The global CAM-chem model underestimated
the ozone influx to Europe compared to the boundary conditions used in the OzonEval project,
which were taken from the ECMWF-IFS system.

The evaluation of the WRF-Chem and LOTOS-EUROS runs in this project showed that the WRF-
Chem simulations suffered from overactive photochemical ozone formation. The quantitative
results for this project therefore come exclusively from the LOTOS-EUROS simulations.

The model results show a strong influence of intercontinental ozone transport. Episodes with
elevated ozone levels in June, late July and late August are associated with increased ozone
production from various European and German NOy sources. The influence of these European
and German NOy sources is more pronounced at inland stations such as Waldhof than at coastal
stations.

Peak Season Ozone (PSO) is defined as the average of the daily maximum eight-hour ozone
averages (MDAS8) for the six consecutive months of a year with the highest monthly MDA8 ozone
concentration. In Europe, this period is usually from April to September. The WHO has set a
guideline value of 60 pg/m? for the protection of human health (long-term exposure). The PSO
over Germany is shown in Figure 1, together with the contribution of ozone from global
anthropogenic NOx sources, ozone from European (non-German) NOy sources and German NOx
sources. The average modelled PSO from LOTOS-EUROS over Germany for 2019 is
approximately 80 ug/m3 and shows a clear spatial gradient, with lower PSO values in the north-
west and higher PSO values in southern and eastern Germany.

25



TEXTE Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland durch Bestimmung der Beitrdage der Vorlauferstoffe auf
die Ozonbildung - Abschlussbericht

Figure 1: Contribution of NO, emissions to PSO in Germany and in each federal state

100

90

80

70

60

50

40

Contribution to PSO (ug m-3)

b ———

30

20

10

I

DE DEBB DEBE DEBW DEBY DEHB DEHE DEHH DEMV DENI DENW DERP DESH DESL DESN DEST DETH
Federal state

I

H GLOBAPG  mGLOBSTR B GLOBNAT  mGLOBEUR BGN HFRA H SHIP mPOL

HRBU H SPP H SOE mCZE mAUT HSCN HBLL NLD

m CHE m DEF DEL DEB = DEA DEI m DEC DEG
DEH DEK DED DEJ DEE

Source: own illustration (RIFS)

PSO in Germany and in all federal states significantly exceeds the WHO guideline value of

60 ug/m?3. The largest contribution to PSO over Germany comes from the intercontinental
transport of ozone, which is produced from anthropogenic NOx emissions outside Europe.
Together with the intercontinental transport of ozone resulting from biogenic NO, emissions
and the influx of ozone from the stratosphere, the intercontinental transport of ozone
contributes approximately 50 pg/m? to the PSO value in Germany in 2019. This value is
probably underestimated because the boundary conditions from the CAM-chem model contain
too little ozone. Only about 30 pg/m? of the PSO over Germany in 2019 can be attributed to
European NOx emissions. Of this, about 10 ug/m? is attributable to German emissions and the
remaining 20 pg/m? to non-German European NOy emissions. Due to the more active
photochemistry in southern Germany, the southern federal states show a stronger influence of
European NOx emissions on their PSO values than the northern federal states.

Within Germany, NOx emissions from road traffic account for around half of Germany's total
contribution to the PSO over Germany in 2019. Given the volume of emissions from this sector,
this is in line with expectations. Non-German European NOy sources have varying effects on PSO
values over Germany, with NOx from French sources having a particularly high influence in the
west and NOy from Polish sources having a particularly high influence in the east of Germany.
NO from international shipping has a high influence on PSO values over the coastal regions in
northern Germany, extending far inland.

In order to better explain the German contributions, an additional model run was carried out in
which NOy emissions over Germany were tagged not according to their GNFR sector, but
according to the federal state in which they were emitted. Each federal state - with the exception
of the city states of Hamburg, Bremen and Berlin - contributes between 2 and 10 % to its own
PSO, with the large southern federal states of Bavaria and Baden-Wiirttemberg making the
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largest contribution to their own PSO, which is consistent with the geographical distribution of
the German contribution to the PSO.

Based on the ozone concentrations measured at all background measuring stations in Germany
(urban, suburban and rural), the daily MDA8 concentrations were divided into three different
concentration ranges: 0 - 60 pg/m?, 60 - 120 ug/m? and above 120 ug/m? (Figure 2). For each of
these concentration ranges, the source allocation from the modelled MDA8 values of LOTOS-
EUROS for the respective tagging was used to derive the contributions of the various NOy
sources to each concentration range. At measured concentrations in higher ranges, nearby NOy
sources contribute relatively more to the modelled ozone concentrations. Lower ozone
concentrations are associated with a relatively higher contribution of ozone from
intercontinental transport.

The exceedances of the target value of 120 ug/m? for MDAS8 in 2019 show a stronger
contribution from European and German NOy sources, with approximately 25 % of the ozone
concentration on days exceeding the MDAS8 attributable to anthropogenic NOx emissions in
Germany (primarily road traffic), around 30 % to anthropogenic and biogenic NOx emissions
from Europe, and the remaining 45 % to intercontinental transport of ozone.

Figure 2: Contribution of NOx emissions by GNFR sectors within Germany to MDAS8 ozone in
various measured concentration ranges
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In Germany, as in many other European countries, a significant reduction in NO, emissions is
expected by 2030 compared to 2019. Total NOx emissions in Germany will be reduced by around
50 % by 2030, with road transport emissions (GNFR F) falling particularly sharply (by around
75 %). Some other sectors, in particular industrial emissions (GNFR B), will not be significantly
reduced by 2030 compared to 2019. NMVOC emissions will remain relatively unchanged in 2030
compared to 2019. The model boundary conditions for 2030 remained the same as for 2019,
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which means that possible effects of changed emissions in other regions of the world were not
taken into account in this study. Similarly, the model runs were performed using meteorological
data from 2019 as input data, so that the model run for 2030 did not take into account any
effects of climate change on the long-range transport of ozone or on the meteorological
conditions that favour local ozone formation.

Compared to 2019, PSO values in 2030 will be higher in urban areas and across large parts of
north-western Germany and lower across southern Germany (Figure 3). Based on the spatial
patterns of change in the contribution of German and non-German NOy sources, these changes
can be explained by a reduction in the titration of background ozone over north-western
Germany and a reduction in local photochemical ozone production over southern Germany. The
contribution of global background ozone to PSO over Germany is likely to increase due to lower
titration throughout Germany. All these changes are attributable to the reduction in NOx
emissions in 2030 compared to 2019.

Figure 3: Change in PSO values (ug/m?3) from 2019 to 2030 over Germany and each federal
state, as well as changes in contributions from various NOy sources
10
8
; =
"g 4 = IA%.%_l I B F%.4E‘ |- —
2 = —
o
by 2
2
80
E B E|D B E | DEHH [DEMV I'|D P L
E -2 1 — — o
£ - - ==
[v] - _— -
4 A - - - A
. —
- -
-6 =
-8
Federal state
m GLOBAPG m DEB m BGN m SHIP GLOBSTR B GLOBNAT m DEC m SPP
m DEG B GLOBEUR H RBU H SOE mPOL W DEK m DED DEJ
m DEE m DEF FRA DEI mAUT CZE m DEA DEL
NLD BLL CHE DEH SCN

Source: own illustration (RIFS)

For Germany as a whole, PSO values in 2030 will remain virtually unchanged compared to 2019.
The contribution of NO, emissions from road traffic (GNFR F) will decrease by more than

2 ug/m? ozone nationwide, with reductions in other German emission sectors and contributions
from neighbouring countries being smaller. Greater ozone reductions due to the reduction in
NOx emissions from road traffic were modelled in the southern federal states. These reductions
are almost completely offset by increased contributions from background ozone due to lower
titration and increased ozone production from unchanged NO, sources, such as biogenic NOy
emissions and industrial NOx emissions (GNFR B). In the northern federal states, where local
ozone production was demonstrably lower in 2019, the reduction in NOx emissions from road
traffic in 2030 will contribute to a smaller decrease in ozone. The change in PSO in these
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northern federal states is more likely to be due to a reduction in titration, which increases the
contribution of background sources to PSO.

The changes in MDA8 ozone concentration from 2019 to 2030 in the three concentration ranges
attributable to different NOx sources from the LOTOS-EUROS model runs are shown in Figure 4.
The classification of stations and MDAS8 values in these concentration ranges corresponds to that
in Figure 2. The modelled MDAS8 values on the days and at the stations selected for Figure 2
based on measured values increase by about 6 pg/m? in the range from 0 to 60 ug/m?, which is
primarily due to reduced titration of global background ozone. The MDAS8 values in the range
from 60 to 120 ug/m? increase slightly by about 1 ug/m?, which is due to a lower contribution
from NOy emissions from road traffic, offset by a higher contribution from other sectors. MDAS8
ozone above 120 ug/m? is reduced by about 7 pg/m?, which is due to a decrease in the
contribution of NOy from road traffic and lower NOx emissions in neighbouring countries
(decrease of about 13 pg/m?®). This is partially offset by increased ozone production from
unchanged NOy emissions, for example from soils and industry (increase of about 6 pg/m?).
These effects clearly demonstrate the non-linear behaviour of ozone formation and the changing
lifetimes and formation efficiencies of the species involved.

Figure 4: Change (2019 to 2030) in the contribution of GNFR sectors within Germany to
MDAS ozone in various measured concentration ranges
10
5 ﬁ —
Q
c
o
N
o -
2 o
S 0-60 60-120 120+
3 I
c
S
5 5
2
€
o]
“ I
-10
-15
Concentration range (ug m-3)
mBGN m DEB B GLOBAPG  mSHIP DEC H DEG H GLOBSTR m POL
mRBU B GLOBNAT H SPP m SOE m GLOBEUR m DEK mDED DEJ
m DEE mSCN DEH DEF m FRA CZE DEA DEI

DEL AUT BLL NLD CHE
Source: own illustration (RIFS)

The contribution of various VOC sources to PSO in Germany and in each federal state in 2019 is
shown in Figure 5. Compared to the contribution of various NOyx sources (Figure 1), the
contribution of long-range transport is significantly higher when ozone is attributed to VOC
precursors. The contribution of VOCs emitted in Europe to PSO in Germany is significantly
lower. These differences are due to the transport of reactive VOCs into the model domain by the
boundary conditions provided by the global model, primarily in the form of methane, carbon
monoxide and other long-lived NMVOCs. It has been quantitatively demonstrated that methane
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and CO from global sources contribute most to ozone formation in the European model domain
and are subsequently attributed to global anthropogenic VOCs and thus to the boundary
conditions.

Figure 5: PSO (ng/m?3) for Germany and each federal state with contributions from various
VOC sources
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Of the VOCs emitted in Europe, biogenic VOCs (BVOC, Rest of Europe biogenic VOC, ROEBVOC,
and German biogenic VOC, DEUBVOC) contribute more to the PSO over Germany than
anthropogenic VOCs (Rest of Europe anthropogenic VOC, ROEAPG, and German anthropogenic
VOC, DEUAPG). German AVOC emissions (DEUAPG, German anthropogenic VOCs) contribute
only about 2 pg/m? to German PSO (Figure 5), compared to anthropogenic NOx emissions in
Germany, which contribute about 11 pg/m?® to German PSO (Figure 2). The difference between
these two values (approximately 9 ug/m? PSO0) is likely due to ozone production from a
combination of anthropogenic NOy from Germany and VOCs from other sources, including
German and European BVOCs, European AVOCs and long-range transported VOCs.

For the southern federal states, where local photochemical ozone formation is stronger, the
modelled decline is attributed to VOC tagging for European AVOC and BVOC. As these emissions
will hardly change between 2019 and 2030, the results presented here can be summarised as
indicating that the decline in PSO over the southern areas of Germany is primarily due to the
reduction in NOx emissions.

Overall, the results of this study show that the attribution of ozone sources with tagging is a
useful modelling tool that can serve as a basis for ozone reduction policy. NOx emissions have
been shown to be a stronger driver of ozone and its reduction potential than VOC emissions. The
importance of reducing NO, emissions for reducing peak ozone concentrations is confirmed,
while the compensatory effects of reduced ozone titration under lower NOx conditions are also
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clearly evident. The increased ozone productivity of the remaining NOx sources under lower NOy
conditions can be quantified. The importance of long-range, transboundary transport of ozone is
also quantified. Ozone reduction in Germany should focus on reducing remaining NOx emissions,
be coordinated at the federal level rather than at the level of individual federal states and also
include international measures to ensure that NOx emissions in other European countries and
throughout the northern hemisphere continue to decline. Although not directly quantified in this
study, the role of methane as an ozone precursor is also strongly suggested. Germany's
international engagement could also focus on reducing this important ozone precursor.
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1 Einfiihrung

Tropospharisches Ozon ist nicht nur ein starkes Treibhausgas, sondern spielt auch eine zentrale
Rolle in der Chemie und Selbstreinigung der Troposphére (Crutzen, 1973; Monks et al,, 2015). In
hohen Konzentrationen in Bodenndhe ist es schadlich fiir die menschliche Gesundheit (Haagen-
Smit, 1952; Monks et al., 2015) und die Vegetation (Mills et al., 2018; Reich und Amundson,
1985). 0zon wird nicht nur durch Austausch mit der Stratosphare in die Troposphare
transportiert, sondern kann auch durch chemische Reaktionen in der Troposphare entstehen, an
denen zwei chemisch unterschiedliche Vorlaufer beteiligt sind: Stickoxide (zusammenfassend
NOy) und reaktive Kohlenstoffverbindungen, darunter Kohlenmonoxid und fliichtige organische
Verbindungen (VOC) (Atkinson, 2000). VOCs lassen sich in das relativ langlebige Gas Methan
und andere fliichtige organische Verbindungen (Nicht-Methan-VOCs, NMVOCs) unterteilen.
Vegetation ist eine wichtige Quelle fiir NMVOCs (auch biogene VOCs, BVOCs, genannt),
insbesondere fiir das hochreaktive Isopren. Etwa die Halfte aller Methanemissionen ist
natiirlichen Ursprungs, die andere Halfte ist auf anthropogene Aktivitdten zurtickzufiihren.
Anthropogene Aktivitdten sind die Hauptquelle fiir NO,, wobei der Strafdenverkehr einen
wesentlichen Beitrag leistet.

Die EU-Luftqualitatsrichtlinie (2008/50/EG) legt keinen verbindlichen Grenzwert fiir die
Ozonkonzentration fest, sondern ein langfristiges Ziel und einen Zielwert fiir den Schutz der
menschlichen Gesundheit auf der Grundlage von 120 pg/m3 fiir den taglich hochsten 8-Stunden-
Mittelwert (MDAS8). Uberschreitungen dieses Zielwerts sind seit den 1990er Jahren aufgrund der
deutlichen Verringerung der Emissionen von Ozonvorldufern seltener geworden, treten jedoch
bei hohen Temperaturen immer noch haufig auf. Die EU-Luftqualitatsrichtlinie enthalt auch
einen Zielwert zum Schutz der Vegetation auf der Grundlage eines kumulativen
Expositionswerts (AOT40), der in weiten Teilen der EU tiberschritten wird. Um die negativen
Auswirkungen sowohl der akuten als auch der langfristigen Ozonbelastung zu verringern, sind
Informationen iiber die Quellen der fiir diese Belastung verantwortlichen Vorlauferstoffe
erforderlich.

Die Konzentration eines Schadstoffs an einem bestimmten Ort setzt sich aus lokalen Emissionen
und dem Transport iiber grofde Entfernungen, moglicherweise iiber Kontinente hinweg,
zusammen. Die Quellenzuordnung bezeichnet den Prozess der Quantifizierung des Beitrags
lokaler und entfernter Quellen zur Schadstoffkonzentration, die an einem bestimmten Ort
gemessen wird. Wahrend eine gewisse Quellenzuordnung ohne Modell und mit Kenntnis der
chemischen Fingerabdriicke einzelner Emissionsquellen moglich ist, erfordern die meisten
Quellenzuordnungen in der Regel ein chemisches Transportmodell. Das Verstdandnis der lokalen
und grofdraumigen Einfliisse auf die Luftverschmutzung, das die Quellenzuordnung liefert, ist
nitzlich fiir die Formulierung von Kontrollstrategien, die auf Emissionen aus bestimmten
Sektoren oder Regionen abzielen.

Studien zur Quellenzuordnung verwenden haufig einen Sensitivititsansatz, bei dem
Simulationen mit Schadstoffemissionen aus bestimmten Regionen oder Sektoren um einen
bestimmten Prozentsatz, in der Regel 20 %, reduziert werden. Durch die Durchfiihrung
mehrerer Sensitivitatssimulationen fiir jeden Schadstoff, jede Emissionsquelle und jeden Sektor
und den anschlieféenden Vergleich dieser Sensitivititssimulationen mit einer
Kontrollsimulation, in der keine Emissionen verandert wurden, lassen sich die Reaktionen auf
diese veranderten Emissionen in einer Reihe von Rezeptorregionen ableiten. Damit kann eine
Quellen-Rezeptor-Matrix erstellt werden, die die Empfindlichkeit der Schadstoffkonzentrationen
an einem bestimmten Ort gegeniiber Emissionen an entfernten Orten darstellt. Ein Beispiel fiir
die Ozonquellenzuordnung fiir Europa ist die Multimodellstudie HTAP2 (Jonson et al., 2018).
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Eine Alternative zum Sensitivitdtsansatz fiir die Quellenzuordnung ist die ,Kennzeichnung”
(manchmal auch , Tagging” oder ,Labelling” genannt). Bei diesem Ansatz werden
Modellsimulationen verwendet, bei denen die Modelldarstellung der Schadstoffe mehrere
Kopien umfasst, die jeweils mit einem eindeutigen Namen versehen sind, der sie einer
bestimmten Quelle (Sektor oder Region) zuordnet, die jedoch im Modell denselben
physikalischen und chemischen Prozessen unterliegen wie die ,echten“ Schadstoffe. Bei der
Verwendung von Kennzeichnung ist in der Regel nur eine Modellsimulation erforderlich, um
eine vollstindige Quellenzuordnung durchzufiihren, im Vergleich zu mehreren Simulationen
beim Sensitivitdtsansatz. Ein Nachteil von Kennzeichnung gegeniiber Sensitivitatsstudien
besteht darin, dass Modelle dies ausdriicklich unterstiitzen miissen, wihrend jedes beliebige
Modell die fiir den Sensitivititsansatz erforderlichen Sensitivititssimulationen ohne Anderung
seiner Konfiguration durchfiihren kann.

Kennzeichnungs- und Sensitivitdtsansatze ergdnzen sich in der Modellierung (Butler et al., 2020;
Clappier et al., 2017; Mertens et al., 2020; Thunis et al,, 2019). Wahrend der
Kennzeichnungsansatz Informationen iiber den Beitrag verschiedener Emissionsquellen zu
einem bestimmten Schadstoff liefert, geben Sensitivititsstudien Aufschluss iiber die
Empfindlichkeit von Schadstoffen gegeniiber Emissionsinderungen, einschlielich Anderungen
der chemischen Lebensdauer von Schadstoffen als Reaktion auf Emissionsdnderungen. In
Abwesenheit nichtlinearer chemischer Wechselwirkungen fithren diese beiden
unterschiedlichen Anséatze zu denselben Ergebnissen, aber fiir tropospharisches Ozon, das
starke nichtlineare Wechselwirkungen zwischen NOx und reaktiven Kohlenstoffvorldufern
aufweisen kann, konnen diese Ansatze manchmal zu sehr unterschiedlichen Ergebnissen fiihren
(Grewe et al., 2010; Mertens et al., 2018). Da Strategien zur Verringerung der
Luftverschmutzung eine gewisse Anderung der Emissionen beinhalten miissen, sind fiir
politikrelevante atmosphéarische Chemie-Modellierungen immer Sensitivititsstudien
erforderlich. Die Kennzeichnung kann jedoch eine wichtige Rolle dabei spielen, zu ermitteln,
welche Emissionen reduziert werden miissen (Grewe et al., 2010). In Kombination mit
Sensitivitdtsstudien kann die Kennzeichnung zeigen, wie sich der Beitrag nicht reduzierter
Quellen auf die Ozonkonzentrationen als Reaktion auf Minderungsmafinahmen verandert
(Butler et al., 2020; Mertens et al., 2018).

Da sowohl NOx als auch reaktiver Kohlenstoff (im Folgenden synonym mit dem Begriff ,,VOC”
verwendet) an der chemischen Bildung von Ozon beteiligt sind, versuchen die meisten
Kennzeichnungs-Systeme, die Ozonbildung diesen beiden Arten von Vorlaufern zuzuordnen. Es
wurden drei Ansatze fiir die gleichzeitige Zuordnung von Ozon zu NO, und VOC verwendet:
Bestimmung des chemischen Regimes mit Zuordnung zum limitierenden Vorlaufer (entweder
NOy oder VOC); gleiche Zuordnung zu NOx- und VOC-Vorlaufern; und getrennte Zuordnung zu
NOx- und VOC-Vorlaufern. In jedem Fall werden dem Modell zusétzliche Tracer hinzugefiigt, die
die Emissionen von NOy- und VOC-Spezies verfolgen und in der Regel mit der Identitat ihrer
Quellsektoren (z. B. Verkehr, Industrie usw.) oder Quellregionen (z. B. Ostasien, Nordamerika
usw.) gekennzeichnet sind.

Methoden, die Ozon anhand des chemischen Regimes seinen Vorlaufern zuordnen, werden von
Dunker et al. (2002) und Kwok et al. (2015) fiir die regionalen Modelle CAMx bzw. CMAQ
beschrieben. In beiden Fallen bestimmt das Kennzeichnungs-Schema, ob die Ozonproduktion in
jeder Modellgitterzelle in einem NOx-limitierten oder einem VOC-limitierten chemischen Regime
stattfindet, und ordnet die gesamte momentane Ozonproduktion dem begrenzenden Vorlaufer
zu, wobei gekennzeichnete Ozontracer proportional zu den relativen Konzentrationen der
gekennzeichneten Vorlaufer-Tracer in dieser Gitterzelle hinzugefligt werden. Gekennzeichnete
Ozontracer werden entsprechend der modellierten momentanen chemischen Verlustrate von
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Ozon chemisch zerstort. Das chemische Regime wird in der Regel anhand des
Indikatorverhaltnisses P(H,0;) / P(HNO3) bestimmt, dem Verhaltnis zwischen den
Produktionsraten von Wasserstoffperoxid und Salpetersaure. Gemaf Sillman (1995) ist das
chemische Regime NOx- oder VOC-limitiert, wenn das Verhaltnis iiber oder unter 0,35 liegt.
Dieser Ansatz vereinfacht die hochkomplexe Chemie der Ozonbildung, bei der es einen
Ubergangsbereich der Empfindlichkeit gegeniiber NOx- und VOC-Emissionen gibt.

Ein alternativer Kennzeichnungsansatz, der NOx und reaktiven Kohlenstoffvorldufern das
gleiche Gewicht beimisst, wird von Grewe et al. (2010) und Grewe et al. (2017) vorgestellt. In
ihrem Schema wird die Produktionsrate der gekennzeichneten Ozon-Tracer explizit anhand der
Raten der zugrunde liegenden chemischen Reaktionen, die Ozon produzieren, und nicht anhand
der momentanen Gesamt-Ozonproduktionsrate bestimmt. In ihrem Schema wird
gekennzeichnetes Ozon durch Reaktionen zwischen gekennzeichnetem NO und
gekennzeichneten Peroxyradikalen erzeugt, und die letztendlich entstehenden Ozonmolekiile
erben ihre Kennzeichnungsidentitdten von beiden Vorlauferarten. Durch einen
kombinatorischen Ansatz erméglichen sie die Ubertragung von Kennzeichnungsidentitiaten
zwischen NOx- und VOC-Spezies, was zu gekennzeichneten Tracerkonzentrationen ohne
physikalische Bedeutung fiithren kann. Beispielsweise werden in Abbildung 5(b) von Grewe et al.
(2017) etwa 10 Tg CO-Produktion pro Jahr auf Blitze zurtickgefiihrt, obwohl Blitze in ihrem
Modell nur eine Quelle fiir NOy sind und keinen Kohlenstoff produzieren. Ein solch
unphysikalisches Ergebnis konnte in ihrem Kennzeichnungsschema nach der Zersetzung eines
PAN-Molekiils (Peroxyacetylnitrat, ein organisches Nitrat) erzielt werden, das aufgrund eines
Blitzschlags als aus NOx stammend gekennzeichnet wurde.

1.1 Ozon-Kennzeichnung in WRF-Chem

Die von Butler et al. (2018) beschriebene TOAST-Methode (Tropospheric Ozone Attribution of
Sources with Tagging) ist derzeit der einzige verfiigbare Ansatz, der eine separate Zuordnung
von tropospharischem Ozon zu seinen NOx- und reaktiven Kohlenstoffvorlaufern erméglicht. Das
TOAST-System verfolgt separat alle chemischen Produktions- und Verlustpfade von emittiertem
NOx und reaktiven Kohlenstoffvorlaufern sowie die gesamte chemische Sauerstofffamilie,
bestehend aus Ozon, NO; und anderen verwandten Verbindungen (Familie Oy). Der
Hauptproduktionspfad fiir Oy in der Troposphare ist die Reaktion von Peroxyradikalen (HO2 und
RO;, die beide bei der Oxidation von reaktivem Kohlenstoff entstehen) mit NO. Dabei entsteht
NO.. Das so gebildete NO, produziert Ozon. Anstatt anhand des chemischen Regimes zu
bestimmen, ob die gekennzeichnete Identitdt von NO; vom NO oder vom Peroxyradikal
iibernommen wird, werden zwei verschiedene Versionen von Oy verfolgt: eine, die die Identitat
des NOy-Vorlaufers beibehailt, und eine andere, die die Identitat des reaktiven
Kohlenstoffvorlaufers beibehilt.

Das TOAST-System funktioniert durch Hinzufiigen von Kennzeichnungen (manchmal auch als
Tags oder Labels bezeichnet) zu emittierten Vorlaufern (NO, und VOC) in einem CTM. Die
chemischen Umwandlungen dieser Vorlaufer werden durch den chemischen
Modellmechanismus verfolgt, wobei die urspriingliche Identitit der emittierten Vorlauferarten
in allen Zwischenoxidationsprodukten erhalten bleibt. Immer wenn wahrend einer chemischen
Umwandlung ein Ozonmolekiil entsteht, wird das Ozon mit der Identitit des urspriinglich
emittierten Vorldufers gekennzeichnet. Da fast die gesamte Ozonproduktion in der Troposphare
zwei Vorlaufer benotigt (einen NOx- und einen VOC-Vorladufer), muss die Kennzeichnung
zweimal erfolgen, einmal fiir NO, und einmal fiir VOC. Im TOAST-System wird CO zusammen mit
VOC (einschlieRlich Methan) als ,,VOC-Ozonvorlaufer” betrachtet. Das TOAST-System ermoglicht
auch die Kennzeichnung von Ozon, das in der Modellsimulation nicht durch NO,-VOC-Chemie
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entsteht (z. B. Ozon aus der Stratosphéare, aus Modellrandbedingungen oder aus geringfiigigen
chemischen Reaktionswegen). Das TOAST-System wird ausfiihrlich beschrieben in Butler et al.
(2018).

TOAST wurde im globalen CAM-Chem-Modell (Butler et al., 2018) und im regionalen WRF-
Chem-Modell (Lupascu und Butler, 2019) implementiert, wobei die Ergebnisse des globalen
CAM-Chem-Modells als Randbedingungen verwendet wurden. Butler et al. (2020) beschreiben
eine detaillierte globale Quellenzuordnung fiir Ozon unter Verwendung von
Vorlauferemissionen, die gemafd den HTAP2-Quellregionen gekennzeichnet sind.
Zusammengenommen liefern diese Studien mehrere Erkenntnisse tiber die Herkunft des
tropospharischen Ozons in Europa, die das etablierte Verstindnis des europaischen Ozons aus
traditionellen Sensitivitatsstudien erganzen:

» Der Ferntransport von Ozon ist die wichtigste Quelle fiir bodennahes Ozon in Europa im
Winter, wenn die Ozonkonzentrationen niedrig sind, aber auch im Friihjahr, wenn die
Ozonkonzentrationen hoch sind.

» Im Sommer sind lokale europaische Quellen von NOy und reaktivem Kohlenstoff aus
biogenen Quellen fiir die Spitzenwerte des Ozongehalts in Europa am wichtigsten.

» Anthropogene NMVOC-Emissionen aus Europa sind fiir das Ozon in Europa deutlich weniger
wichtig als BVOC-Emissionen.

» Methan tragt sowohl zum globalen Hintergrundozon tiber das ganze Jahr als auch zur
lokalen Produktion im Sommer wesentlich bei.

» NOy aus dem Seeverkehr in Kiistenndhe spielt moglicherweise eine wichtige Rolle bei der
Ozonbildung in Europa.

» Der Beitrag verschiedener Vorlauferemissionen zu den Auswirkungen des bodennahen
Ozons hangt von der Wahl der Metrik ab. Bei akuten Ozonereignissen, gemessen mit MDAS,
sind anthropogene NOy- und biogene VOC-Quellen in der Nahe am wichtigsten. Bei
langfristiger Exposition (AOT40-Wert fiir Vegetation) sind der Ferntransport und Methan
wichtiger.

1.2 Quellenzuordnung mit Kennzeichnung in LOTOS-EUROS

Das dreidimensionale regionale Chemietransportmodell LOTOS-EUROS (Manders et al., 2017)
dient der Simulation der Luftverschmutzung in der unteren Troposphére. Das Modell ist
insofern von mittlerer Komplexitit, als die relevanten Prozesse so parametrisiert sind, dass der
Rechenaufwand moderat ist und stiindliche Berechnungen iiber ldngere Zeitraume von
mehreren Jahren innerhalb einer akzeptablen Rechenzeit moglich sind. Das Modell ist ein
sogenanntes Euler-Gitter-Modell, was bedeutet, dass die Berechnungen auf einem festen
dreidimensionalen Gitter durchgefiihrt werden. Auf diesem Gitter werden die
Konzentrationsianderungen aufgrund von Advektion, vertikaler Vermischung, chemischen
Umwandlungen und Entfernung durch nasse und trockene Deposition berechnet.

Die Prozessberechnungen erfordern Informationen iiber anthropogene Emissionen,
Landnutzung und meteorologische Bedingungen, die dem Modellsystem vorgegeben werden
miissen. Auf der Grundlage dieser Eingabedatensatze und der Prozessbeschreibungen werden
stiindliche Berechnungen iiber den Untersuchungsraum durchgefiihrt. In der Regel werden
hochauflésende Simulationen iiber das Untersuchungsgebiet, d. h. Deutschland, durchgefiihrt,
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die in grofere, grober aufgeldste Domanen eingebettet sind, die z. B. Europa abdecken, um die
Auswirkungen des Ferntransports zu beriicksichtigen.

Zahlreiche Anwendungen von LOTOS-EUROS sind in der Literatur beschrieben. Eine
ausfiihrliche Ubersicht finden Sie unter Manders et al. (2017). Neben eigenen Validierungen
beteiligt sich LOTOS-EUROS so weit wie moéglich an Modellvergleichsstudien, in denen die
Modellleistung im Vergleich zu anderen Modellen bewertet wird. Diese Modellvergleiche (z. B.
EURODELTA, AQMEII) haben den Austausch mit Kolleginnen und Kollegen durch gezielte
Diskussionen und den Erfahrungsaustausch verbessert und zur Erkennung von Modellfehlern
und deren anschlief}ender Behebung beigetragen. Kiirzlich hat LOTOS-EUROS (und WRF-CHEM)
am deutschen Modellvergleich mit Schwerpunkt auf Ozon im Rahmen des UBA-Projekts
OzonEval teilgenommen. Der Modellaufbau, der fiir die Entwicklung und Demonstration des
Ozon-Kennzeichnung-Ansatzes in LOTOS-EUROS sowie fiir die explorativen
Quellenzuordnungssimulationen verwendet wurde, entspricht genau dem Aufbau dieser Studie.
Fiir eine detaillierte Beschreibung der Modellaufbauten verweisen wir auf den Bericht des
OzonEval-Projekts.

Mithilfe einer Kennzeichnungstechnik werden die Beitrage bestimmter Quellen fir alle
Modellgitterzellen und Zeitschritte berechnet. Auf diese Weise kann die Herkunft der
modellierten Konzentrationen fiir verschiedene Spurengase zuriickverfolgt werden. Die
Kennzeichnungstechnik zur Quantifizierung der Quellenbeitrage in LOTOS-EUROS wurde fiir
Feinstaub und seine Vorlauferstoffe entwickelt (Kranenburg et al.,, 2014). Sie ermoglicht die
flexible Definition von Kennzeichnungen fiir Emissionsquellensektoren, Regionen oder
Kombinationen davon. Die Quellenanteile fiir jeden modellierten Tracer, der eine nicht reaktive
Spezies oder ein Molekiil mit einem konservierten Atom (C, N, S) ist, werden durch alle
Modellprozessbeschreibungen hindurch verfolgt. Daher wird fiir alle Prozesse der (Brutto)
Massentransfer berechnet, woraufhin die Quellenzuordnung anhand der Quellenanteile der
bereits vorhandenen Konzentration und des Massentransfers berechnet wird. Durch die
Bestimmung der chemischen Produktionsbedingungen zwischen allen Reaktanten wird die
rechnerisch aufwendige Einfithrung separater Tracer fiir jede gekennzeichnete Quelle
vermieden. Diese Methodik wurde bereits haufig verwendet, um die Herkunft von Feinstaub (z.
B. Hendriks et al., 2014; Piiltz et al., 2023; Timmermans et al., 2022), Stickoxiden (Thiirkow et
al,, 2023) und Ammoniak (Hendriks et al., 2016) zu untersuchen. Derzeit werden operative
Informationen zu Feinstaub tiber Anwendungen in CAMS (Pommier et al., 2020) und den TNO
Operational Source Apportionment Service (https://topas.tno.nl) bereitgestellt.

Die Prozessbeschreibungen im Modell lassen sich in vier Gruppen einteilen:

» Emissionen
e Anthropogene Emissionen
e Natiirliche Emissionen
» Transportprozesse
e Advektion
e Diffusion
e Anpassung

e Sedimentation
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» Entfernungsprozesse
e Trockene Ablagerung
e Nasse Deposition
» Chemie
e Gasphasenchemie
e Aerosolchemie

Fiir jeden der Prozesse innerhalb der Gruppen wird der relative Beitrag jeder angegebenen
Quellenkennzeichnung zu den Gesamtkonzentrationen auf dhnliche Weise berechnet. Obwohl
die Funktionalitat fiir Ozon noch nicht vorhanden war, kénnen die bestehenden
Kennzeichnungsmethoden auf alle vom LOTOS-EUROS-Modell modellierten Spezies,
einschliefdlich Ozon, angewendet werden. Dies bot somit eine hervorragende Grundlage fiir die
Einfithrung einer Quellenzuordnungsmethode fiir Ozon. Die nichtlineare Abhédngigkeit von O3
von den Konzentrationen der Vorlauferstoffe NOx und VOC erfordert eine spezielle
Implementierung der O3-Kennzeichnung. Um dies zu erreichen, folgte die in LOTOS-EUROS
implementierte Ozon-Kennzeichnungsstrategie denselben Prinzipien wie das TOAST-Schema,
das in WRF-Chem verwendet wird.

37



TEXTE Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland durch Bestimmung der Beitrage der Vorlauferstoffe auf
die Ozonbildung - Abschlussbericht

2 Aufbau des Projekts

Das Ziel dieses Projekts ist es, die TOAST-Methode zur Zuordnung des modellierten Ozons zu
seinen beiden emittierten Vorlaufern NO, und VOCs anzuwenden, ihre Eignung zur Erstellung
von Empfehlungen fiir regionale und sektorale Emissionsminderungen zur Verringerung der
negativen Auswirkungen von Ozon iiber Deutschland zu bewerten und eine ausfiihrliche
Quellenzuordnung fiir Deutschland durchzufiihren. Es werden zwei regionale chemische
Transportmodelle verwendet: WRF-Chem (verwendet von RIFS Potsdam) und LOTOS-EUROS
(entwickelt und verwendet von TNO). Die TOAST-Methode wurde bereits bei RIFS Potsdam in
WRF-Chem implementiert und von TNO in Vorbereitung auf dieses Projekt in LOTOS-EUROS
implementiert. Beide Modelle werden mit einer harmonisierten Konfiguration und einer
einheitlichen Auswahl von Quellsektoren und Regionen fiir die Ozonquellenzuordnung
betrieben.

2.1 Konfiguration der Modelle

Beide Modelle wurden bereits im UBA-Projekt , OzonEval” (FKZ 3720 51 201 0) eingesetzt. Im
OzonEval-Projekt wurden die Modelle anhand verfligbarer Messungen und zweier anderer
vergleichbarer CTMs unter Verwendung einer harmonisierten Modellkonfiguration griindlich
evaluiert. Die vorliegende Studie TagOzon stiitzt sich auf die Arbeiten im OzonEval-Projekt,
indem sie die gleichen Modellkonfigurationen wie das OzonEval-Projekt verwendet. Es gibt nur
wenige Unterschiede zwischen der Modellkonfiguration im aktuellen Projekt und der im
OzonEval verwendeten Konfiguration:

» Anstelle einer Simulation fiir ein ganzes Jahr in OzonEval werden in TagOzon nur die Monate
April bis September 2019 simuliert, was der liblichen ,0zonsaison” entspricht.

» Anstelle des in OzonEval fiir den inneren Bereich tiber Deutschland verwendeten 2x2-km-
Gitters wird im TagOzon-Projekt ein 7x7-km-Gitter fiir den inneren Bereich verwendet. Dies
ist auf die rechnerische Komplexitat der Ozonquellenzuordnung zurtickzufiihren.

» Das TagOzon-Projekt verwendet laterale Randbedingungen, die gekennzeichnete Tracer
enthalten, die den Ferntransport von Ozon und seinen Vorlaufern aus Regionen auf3erhalb
der Modelldoméne darstellen.

» Stiindliche Oberflachenkonzentrationen von gekennzeichneten Ozonarten werden zur Liste
der gelieferten Modellergebnisse hinzugefiigt.

2.2 Quellsektoren und -regionen fiir die Ozonquellenzuordnung

2.2.1 Satz von Kennzeichnungen fiir regionale Modelltests

Bevor die beiden Modelle fiir die Ozonquellenzuordnung verwendet werden konnten, wurden
die jeweiligen Implementierungen des TOAST-Systems in jedem Modell anhand eines minimalen
Satzes reprasentativer Kennzeichnungen verglichen. Aufgrund von Unterschieden in den
Modellformulierungen (z. B. ihren chemischen Mechanismen) ist nicht zu erwarten, dass die
Modelle eine identische Quellenzuordnung fiir Ozon liefern, aber durch die Verwendung der
oben beschriebenen harmonisierten Konfiguration sollten die Unterschiede minimiert werden.
Falls die beiden Modelle deutlich unterschiedliche Ozonquellenzuweisungen liefern, deutet dies
auf potenzielle Probleme bei der Implementierung des TOAST-Systems in einem oder beiden
Modellen hin, die weiter untersucht werden sollten.
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In jeder mit dem TOAST-System durchgefiihrten Simulation miissen alle Ozon- und
Ozonvorldufer gekennzeichnet werden, sodass die Summe der Konzentrationen der
gekennzeichneten Spezies immer gleich der Konzentration der entsprechenden , echten” Spezies
im CTM ist.

Fiir den ersten Vergleich der NOx-Kennzeichnung in den beiden Modellen wurde der folgende
Satz von Kennzeichnungen verwendet:

» Ozon und Vorlauferstoffe aus den Ausgangsbedingungen.

» 0Ozon und Vorlauferstoffe aus der lateralen Randbedingung, einschliefdlich Ozon
stratosphéarischen Ursprungs.

» 0Ozon und Vorlauferstoffe aus der oberen Randbedingung (gilt nur fiir LOTOS-EUROS, da
WRF-Chem keine obere Randbedingung hat).

» Ozon aus geringfligigen Produktionswegen innerhalb der Modelldomane.

» Vorlauferstoffe, die aus natiirlichen/biogenen Quellen innerhalb der Modelldoméne
emittiert werden, und das anschliefend gebildete Ozon.

» Vorlauferstoffe, die vom Verkehrssektor in Deutschland emittiert werden, und das
anschliefend gebildete Ozon.

» Vorlauferstoffe, die von allen anderen anthropogenen Sektoren in Deutschland emittiert
werden, und das anschlief3end gebildete Ozon.

» Vorlauferstoffe, die von allen anthropogenen Sektoren im Rest der Domane (aufder
Deutschland) emittiert werden.

Die folgenden Kennzeichnungen wurden fiir den ersten Vergleich der VOC-Kennzeichnung in
den beiden Modellen verwendet:

» 0zon und Vorlauferstoffe aus den Ausgangsbedingungen.

» 0zon und Vorlauferstoffe aus der lateralen Randbedingung, einschliefdlich Ozon aus der
Stratosphare.

» 0Ozon und Vorlauferstoffe aus der oberen Randbedingung (gilt nur fiir LOTOS-EUROS, da
WRF-Chem keine obere Randbedingung hat).

» Ozon aus geringfligigen Produktionswegen innerhalb der Modelldomane.

» Vorlauferstoffe, die von allen anthropogenen Quellen in der Doméane emittiert werden, und
das anschliefRend gebildete Ozon.

» Vorlauferstoffe, die von natiirlichen/biogenen Quellen in Deutschland emittiert werden, und
das anschliefiend gebildete Ozon.

» Vorlauferstoffe, die von natiirlichen/biogenen Quellen im Rest der Doméne (aufier
Deutschland) emittiert werden, und das anschlief3end gebildete Ozon.

2.2.2 Globale Kennzeichnungen fiir die Randbedingungen

Um den Ferntransport von Ozon und Vorlaufern von aufderhalb der Modelldoméne in die
Modelldoméane darzustellen, wird das globale Modell CAM-chem verwendet, um
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Randbedingungen fiir die Produktionslaufe zu entwickeln. Die Konfiguration des Modells ist
identisch mit der in Nalam et al. (2025), die sich stark an der Konfiguration aus Butler et al.
(2020) orientiert. Das CAM-chem-Modell wird fiir das Jahr 2019 unter Verwendung der
Meteorologie aus der MERRA-Reanalyse, der Oberflichenmethanfelder aus dem globalen
inversen Produkt von CAMS und einer stratospharischen Randbedingung aus dem WACCM-
Modell durchgefiihrt. Im Projekt, OzonEval“ wurden die Modellen WRF-Chem und LOTOS-
EUROS griindlich evaluiert. Aus Griinden der Kompatibilitit mit dem OzonEval-Projekt basieren
die anthropogenen Emissionen auf dem Jahr 2018 und werden dem CAMS-GLOB-ANT-Inventar
entnommen. Biogene und anthropogene Emissionen aus der Verbrennung von Biomasse
basieren aus Griinden der Kompatibilitdt mit der meteorologischen Antriebskraft auf dem Jahr
2019 und werden dem CAMS-GLOB-BIO- bzw. dem GFED4-Inventar entnommen.

Die folgenden Kennzeichnungen werden in der globalen NOx-gekennzeichneten Simulation
verwendet:

» Globale Kennzeichnungen

Stratosphare

Biogen
Biomasseverbrennung
Flugverkehr

Blitze

Geringfligige Produktionswege (ohne Reaktion zwischen NO und Peroxy-Radicale, Butler
etal, 2018)

» Landbasierte anthropogene Kennzeichnungen

Nordamerika

Europa

Ostasien

Siidasien

Naher Osten
Russland-Weifd3russland-Ukraine
Nordafrika

Zentralasien

Mexiko und Mittelamerika
Sitidostasien

Rest der Welt

» Seeschifffahrt-Kennzeichnungen

Arktischer Ozean
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e Ostsee und Nordsee
e Mittelmeer und Schwarzes Meer

e Ostlicher Nordatlantik (6stlich von 14 Grad westlicher Linge, nordlich von 34 Grad
nordlicher Breite)

e Nordamerikanische ECA Ost

e Restlicher Nordatlantik

e Nordamerikanische ECA West

e Restlicher Nordpazifik

e Indischer Ozean

e Hudson Bay

e Ozeane der stidlichen Hemisphare

Die folgenden Kennzeichnungen werden in der globalen VOC-gekennzeichneten Simulation
verwendet:

» Globale Kennzeichnungen

e Stratosphére

e Biogen

e Biomasseverbrennung

e Flugverkehr

e Methan-Oxidation

e Geringfiigige Produktionswege
» Regionale Kennzeichnungen

e Nordamerika

e Europa

e Ostasien

e Siidasien

e Naher Osten

e Russland-Weif3russland-Ukraine

e Alle Seeverkehrsdienstleistungen

e Restder Welt
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2.23 Erste Kennzeichnungen fiir die Zuordnung von Ozonquellen

Aufgrund der rechnerischen Komplexitdt der Ozonquellenzuordnung ist es nicht méglich, eine
vollstandige Quellenzuordnung fiir jeden moglichen Quellsektor aus jeder denkbaren
Quellregion durchzufiihren. Stattdessen miissen Regionen und Sektoren aggregiert werden.
Einige Regionen und Sektoren haben einen grofieren Einfluss auf Ozon als andere. Das Ziel der
Quellenzuordnung in diesem Projekt ist es, eine explizite Zuordnung fiir Sektoren und Regionen
vorzunehmen, die den grofiten Einfluss auf das bodennahe Ozon in Deutschland haben. Die
iibrigen Sektoren und Regionen, die einen minimalen Einfluss auf das bodennahe Ozon in
Deutschland haben, werden in einer einzigen Kategorie namens ,Rest“ zusammengefasst.

Um die Regionen und Sektoren mit dem grofdten Einfluss auf das bodennahe Ozon {iber
Deutschland zu ermitteln, wurde fiir die Produktionslaufe ein iterativer Ansatz verfolgt. Erste
Modellaufe mit NOx- und VOC-Kennzeichnung wurden mit einem Satz regionaler und sektoraler
Kennzeichnungen durchgefiihrt, die in Abschnitt 3.7 naher beschrieben werden. Die Ergebnisse
dieser ersten Modelldufe wurden analysiert und die einflussreichsten Regionen und Sektoren
wurden in einen weiteren Satz von Modellldufen fiir NOx- und VOC-Kennzeichnung unterteilt,
um ein Kklareres Bild der Haupteinfliisse auf das bodennahe Ozon in Deutschland zu erhalten.

2.3 Emissionsminderungsszenarien

Neben den Produktionslaufen auf Basis der Emissionen von 2019 wurden zusatzliche Laufe
sowohl mit WRF-Chem als auch mit LOTOS-EUROS unter Verwendung von NOx-Kennzeichnung
und VOC-Kennzeichnung unter Verwendung der vom UBA fiir Deutschland fiir das Jahr 2030
bereitgestellten Szenarien durchgefiihrt. Die Emissionen fiir das iibrige Europa fiir das Jahr 2030
wurden aus CAMS iibernommen. Der Satz von Kennzeichnungen fiir diese Berechnungen
entspricht dem urspriinglichen Satz von Kennzeichnungen (Abschnitt 2.2.3).

Tabelle 1: Anderungen in den Emissionen von NO, und NMVOC zwischen 2019 und 2030
Land NO«x NOx NMVOC NMVOC
Jahr 2019 2030 2019 2030
Deutschland 1083 448 1200 998
Niederlande 208 90 240 234
Belgien 158 81 127 105
Luxemburg 12 7 11 10
Frankreich 719 251 710 893
Schweiz 61 49 86 78
Osterreich 141 51 107 100
Tschechische 160 78 237 125
Polen 686 287 763 513
Danemark 71 34 130 101

Sensitivitdtsanalysen auf Basis diesen Emissionsminderungen wurden mit beiden Modellen
durchgefiihrt. Aufgrund der Nichtlinearitdten in der Chemie des Ozons und auf der Grundlage
der historischen Entwicklung der Emissionen von Ozonvorldufern ist nicht zu erwarten, dass
Emissionsminderungen von Ozonvorlaufern zu entsprechenden Verringerungen der
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Ozonkonzentrationen fithren werden. In einigen Fallen konnen die Ozonkonzentrationen sogar
zunehmen. Durch die Durchfithrung der Emissionsszenariolaufe mit aktivierter
Kennzeichnungs-Funktion kann gezeigt werden, wie sich der Beitrag der Vorlduferemissionen
aus verschiedenen Regionen und Sektoren verdndert, um die reduzierte Ozonproduktion aus
den Zielregionen und -sektoren auszugleichen.
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3 Aufbau und Durchfiihrung der Modellierung

3.1 Referenz-Testldaufe mit WRF-Chem

Um die Implementierung der Ozon-Kennzeichnung in LOTOS-EUROS zu evaluieren, werden
Testlaufe mit WRF-Chem unter Verwendung von NOy-Kennzeichnung und VOC-Kennzeichnung
durchgefiihrt. Der Aufbau des WRF-Chem-Modells fiir diese Testlaufe entspricht dem des
OzonEval-Projekts mit den oben beschriebenen Anderungen. Die in den WRF-Chem-Testldufen
verwendeten Kennzeichnungen sind in Abschnitt 2.2.1 benannt.

3.2 Implementierung der Ozon-Kennzeichnung in LOTOS-EUROS: NO,-
Kennzeichnung

Als erster Schritt zur vollstdndigen Implementierung der NOx- und VOC O3-Kennzeichnung in
LOTOS-EUROS wurde das bestehende N-Kennzeichnungssystem in LOTOS-EUROS von TNO
erweitert, um die Ozonproduktion durch NOx-Quellen (NOx-Kennzeichnung) zu berticksichtigen.
Die in diesem Kennzeichnungssystem enthaltenen Verbindungen, die zu Os fiithren, enthalten in
der Regel sowohl N als auch O, beispielsweise NO2, HNO3, PAN und N;0s, Daher wird neben der
Kennzeichnung von N eine zusatzliche gekennzeichnete Familie (Ox-Familie) mit Tracern im O3-
ZyKlus eingefiihrt. In der aktuellen Version von LOTOS-EUROS gehoren sechs Tracer zu dieser
Familie (O3, NO2, NO3, N20s, HNO3z und PAN). Diese Komponenten werden im Reaktionsschema
des Modells verfolgt. Die produzierten Mengen dieser Komponenten erhalten die
Kennzeichnung ihrer Ursprungskomponente (in der Ox-Familie). Ein Beispiel fiir eine solche
Reaktion ist:

Gleichung 1:  Beispiel einer Reaktion in der Ox-Familie.

» NO, +OH - HNO;

Der Beitrag der durch diese Reaktion entstandenen HNO3z wird mit den Beitragen der
ausgangsseitigen NO; (die ebenfalls zur Ox-Familie gehort) gekennzeichnet.

NO, NO; und O3 befinden sich nach diesen Reaktionen unter Einwirkung von Sonnenlicht im
Gleichgewicht.

Gleichung 2:  Gleichgewichtsreaktionen von Os unter Einwirkung von Sonnenlicht.

» NO + 03 2> NO;

» NO; 2> NO+0s

Um die Kennzeichnungen in der Ox-Familie zu ,,aktivieren”, werden Reaktionen herangezogen,
bei denen NO; aus NO und einer Peroxy-Radikalverbindung entsteht. Wenn eine Reaktion
stattfindet, bei der NO ohne Verwendung eines 03-Molekiils, aber unter Verwendung eines
(in)organischen Peroxyradikals in NO, umgewandelt wird, wird im obigen Gleichgewicht ein
Molekiil Os ,eingespart”. Dies kann als Produktion von O3 ausgedriickt werden. Im CBM-IV-
Schema gibt es vier Reaktionen mit dieser Eigenschaft.

Gleichung 3: Reaktionen zur Aktivierung von Markern in der Ox-Familie.

» NO +HO; > NO; + OH
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» NO+C,0: = NO; +XO; + HCHO + HO;
» NO + XO, - NO;

» NO+TO, -2 NO; +0,9xHO, + 0,9xOpen

Die Specie ,Open” stellt die Gesamtkonzentration offenkettiger Olefine dar. Jede dieser
Reaktionen erzeugt ein NO,-Molekiil, wahrend ein Os-Molekiil verschont (oder erzeugt) wird.
Bei der NOx-Kennzeichnungsmethode werden die Quellbeitrdge von NO (aus der NO,-Familie)
verwendet, um den Quellbeitrag von NO; in der Ox-Familie zu aktualisieren. Danach werden
auch alle Reaktionen zwischen Komponenten innerhalb der Ox-Familie verfolgt und die
Kennzeichnungen innerhalb der Ox-Familie tibertragen. Alle anderen Prozesse im Modell
(Ablagerung, Diffusion und Advektion) behandeln die Quellenaufteilung identisch mit der in
LOTOS-EUROS bestehenden Methode fiir PM (particulate matter), jedoch miissen die
Berechnungen fiir beide Familien durchgefiihrt werden, was das System hinsichtlich der
Rechenleistung aufwandiger macht. Die Routinen fiir die Emissionen sind nicht betroffen, da
Ozon in der Atmosphére gebildet und nicht emittiert wird.

3.3 Implementierung der Ozonkennzeichnung in LOTOS-EUROS: VOC-
Kennzeichnung

Das Verfahren zur Kennzeichnung von O3 nach der VOC-Kennzeichnung folgt dem gleichen
Prinzip wie die NOx-Kennzeichnung. Die (photostationdren) Gleichgewichtsreaktionen fiir NO,
NO und O3 (Gleichung 2) kénnen durch Reaktionen von NO zu NO; unter Verwendung eines
Peroxyradikals (Gleichung 3) gestort werden. Im Gegensatz zur NOx-Kennzeichnungsmethode
werden die Kennzeichnungen in der Ox-Familie also nicht aus den Beitrdagen des an der Reaktion
beteiligten NO abgeleitet, sondern aus den beteiligten Peroxyradikalen.

Jeder Oxidationsschritt von VOC durch OH fiihrt im Allgemeinen zur Bildung von zwei
Peroxyradikalen, einem organischen Peroxyradikal (ROz) und HOz. Um die Bildung von Ozon mit
den Quellen der VOC in Verbindung zu bringen, muss daher die Herkunft beider Peroxyradikale
verfolgt werden. Das organische Peroxyradikal ist Teil der VOC-Familie des Kennzeichnungs-
systems, aber das HO;-Radikal wurde in der bestehenden Kennzeichnungsimplementierung
nicht beriicksichtigt. Daher wurde die Ox-Familie im Falle der VOC-Kennzeichnung um HO;
erweitert Auf diese Weise ist es moglich, die Herkunft der Peroxyradikale zu ermitteln, die ein
Ozonmolekiil speichern, indem sie NO in NO; umwandeln. HO; wird bei der Oxidation von NO zu
NO; wieder zu OH umgewandelt. Damit geht es aus der Ox-Familie verloren und das OH kann ein
anderes VOC oxidieren, wodurch ein HO; mit dem Ursprung dieses VOC entsteht.

In der Praxis erfolgt die Umwandlung der Quelle des VOC in die Spezies der Ox-Familie somit
durch die Bildung von NO; iiber RO; und die Bildung von HO>. Danach werden die an NO; oder
HO: (in der Ox-Familie) anhaftenden Kennzeichnungen durch alle Reaktionen innerhalb dieser
Familie auf Ozon und die anderen Tracer in dieser Familie tibertragen.

Wie bei der NOx-Kennzeichnungsmethode wird die Kennzeichnungsimplementierung der
anderen Prozesse (Deposition, Diffusion und Advektion) wie bei der bestehenden
Kennzeichnungsmethode in LOTOS-EUROS berechnet, jedoch erneut mit hdherem
Rechenaufwand, da beide Kennzeichnungssysteme fiir alle diese Prozesse berechnet werden
miissen. Grundsatzlich ist es moglich, die Kennzeichnung fiir NOx und VOC in einer einzigen
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Simulation (unter Verwendung zweier unterschiedlicher Ox-Familien) innerhalb der Grenzen
der Speichernutzung durchzufiihren. Dies erfordert die Verwendung genau derselben
Kennzeichnungen fiir NOy und VOC.

3.4 Testlaufe mit LOTOS-EUROS

Um die Umsetzung der Kennzeichnungsmethode zu testen und zu demonstrieren, wurden zwei
Simulationen durchgefiihrt. Eine unter Verwendung der NOx-Kennzeichnung und eine unter
Verwendung der VOC-Kennzeichnung. In beiden Simulationen wurde derselbe Satz von 33
vordefinierten Kennzeichnungen verwendet. Diese Kennzeichnungen sind eine Obermenge der
in Abschnitt 2.2.1 beschriebenen Kennzeichnungen und erméglichen einen Vergleich mit den
WRF-Chem-Testldufen. Fiir Deutschland wurden alle GNFR-Sektoren mit einer separaten
Kennzeichnung versehen. Daneben wurden den Nachbarlandern Deutschlands und
Kombinationen von weiter von Deutschland entfernten Landern individuelle Kennzeichnungen
zugewiesen. Schliefdlich werden separate Kennzeichnungen fiir die Seeschifffahrt, biogene
Emissionen und den interkontinentalen Fernverkehr verwendet. Eine vollstandige Liste der
Kennzeichnungen findet sich in Liste 1. Der Schwerpunkt dieser Simulationen lag auf dem
europaischen Raum, um die Beitrdage der Quellen zu den Ozonkonzentrationen in Deutschland
zu untersuchen.

Liste 1: Liste der Kennzeichnungen in der Testsimulation fiir LOTOS-EUROS.

» Deutschland » Schweiz (17)
e Energiesektor (1) » Osterreich (18)
e Industrie (2) » Tschechische Republik (19)
e Haushalte (3) » Polen (20)
e Fliichtige Stoffe (4) » Danemark (21)
e Losungsmittel (5) > Italien (22)
e Strafenverkehr (6) » Russland + Weifdrussland (23)
e Schifffahrt (7) » Vereinigtes Konigreich + Irland (24)
e Luftverkehr (8) » Spanien + Portugal (25)
e Sonstige Transportleistungen (9) » Osteuropa (26)
e Abfille (10) » Nordeuropa (27)
e Landwirtschaft Viehzucht (11) » Seeschifffahrt (28)
e Landwirtschaft Sonstiges (12) » Aufierhalb Europas, in der Doméne (29)
» Niederlande (13) » Biogen (30)
» Belgien (14) » Interkontinental (31)
» Luxemburg (15) » Oberste Modellgrenze (32)
» Frankreich (16) » Ausgangsbedingung (33)
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Abbildung 1: Gesamtkonzentration von O; gemaB LOTOS-EUROS, gemittelt vom 01.04.2019 bis
zum 30.09.2019 (durchschnittliche Sommerkonzentration iiber alle
Stundenmittelwerte)
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Conc 03 [ug m~3]
Quelle: eigene Darstellung (TNO)

Abbildung 1 zeigt die von LOTOS-EUROS berechneten Oz-Konzentrationen iiber Europa. Die
atmosphdrischen 03-Konzentrationen sind tiber den (Mittel-)Meeren am hochsten, wo praktisch
keine Ozonablagerungen stattfinden, sodass hohe Ozonkonzentrationen zuriickbleiben. Die
Konzentrationen iiber dem Vereinigten Konigreich, den Niederlanden, Belgien und dem
Ruhrgebiet sind im Durchschnitt relativ niedrig. Hohe NOx-Emissionen aus diesen dicht
besiedelten und industrialisierten Gebieten fiihren zu einer erhéhten Os-Titration.

3.4.1 NOx-Kennzeichnung

34.1.1 Karten

Abbildung 2, Abbildung 3 und Abbildung 4 enthalten die Karten der absoluten Quellenanteile an
der sommerlichen mittleren Ozonkonzentration fiir den gesamten Satz von Kennzeichnungen
(n=33), modelliert mit LOTOS-EUROS unter Verwendung der NOy-Kennzeichnungsmethode. Die
in diesen Abbildungen dargestellten Quellenanteile folgen vorhersehbaren Mustern. So sind
beispielsweise die O3-Beitrage des deutschen Strafdenverkehrs iiber Deutschland selbst am
grofiten. Die Oz-Beitrdge des deutschen Strafdenverkehrs sind viel hoher als die aus industriellen
Quellen, da die NOx-Emissionen des Straf3enverkehrs grofder sind und ndher an der Oberflache
auftreten. Im Durchschnitt des gesamten Sommerhalbjahres verursachen die deutschen
Emissionen aus Industrie und Energieerzeugung innerhalb Deutschlands Ozonbeitrage zwischen
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1 und 2 pg/m3. Fiir den StrafRenverkehr liegt dieser Beitrag zwischen 5 und 10 pg/m3 in der
stidlichen Halfte und zwischen 2 und 5 pg/m3 in der nérdlichen Halfte des Landes. Geringere
Beitrage leisten der nicht strafdenverbundene Verkehr und die Haushalte. Die Beitrdage der
anderen deutschen Sektoren sind eher gering und liegen in der Regel unter 0,1 pug/ms3. Der Oz-
Beitrag aller anthropogenen Emissionen in Frankreich konzentriert sich ebenfalls auf
Frankreich. Fiir alle Sektoren und Linder sind die Auswirkungen der atmosphérischen Dynamik
und des Transports der Schadstoffe an andere geografische Standorte sichtbar. Dariiber hinaus
sind die Beitrdge anderer Lander iiber Deutschland begrenzt, wobei die grofdten Beitrage aus
den Nachbarldndern Polen und Frankreich stammen (max. 5 - 10 pg/ms3). Die Ergebnisse der
weiter von Deutschland entfernten Lander zeigen, dass sie mit maximal 2 pg/m3 einen geringen
Beitrag zu Deutschland leisten. Daher ist es sinnvoll, diese Lidnder zusammenzufassen und die
Gesamtzahl der Kennzeichnungen in der Simulation zu begrenzen. Es ist zu beachten, dass die
03-Konzentrationen aus dem Seeverkehr tiber den Meeren am hochsten sind, wo die
entsprechenden Emissionen stattfinden und viel weniger Osz-Ablagerungen auftreten. Der
Beitrag der Schifffahrt zu Deutschland tiberstieg jedoch den Beitrag der Nachbarldnder, was die
Bedeutung dieses Sektors als separate Kennzeichnung hervorhebt. Biogene O3-Konzentrationen
stellen den Beitrag biogener NOx-Quellen aus dem Boden dar und sind landeinwarts am
hochsten. Mit einem Beitrag von 5 pg/ms3ist auch dieser Sektor wichtig, um separat
gekennzeichnet zu werden. Schlief3lich sind interkontinentale 0O3-Konzentrationen Oz-Molekiile,
die von auf3erhalb der Modellgrenzen stammen. Aber auch Stickstoffverbindungen (NO, NO,
PAN usw.), die in den Modellbereich gelangen und zur Bildung von Ozon beitragen, werden als
sinterkontinental“ gekennzeichnet. Es ist zu beachten, dass die einstromenden
Stickstoffverbindungen gering sind, sodass die Bezeichnung ,interkontinental” iiberwiegend
durch den direkten Oz-Zufluss dominiert wird. Im néchsten Abschnitt 3.4.2 iiber die VOC-
Kennzeichnung wird die Aufteilung zwischen direkten und indirekten interkontinentalen
Beitragen im Detail erldutert und die Bedeutung dieser Aufteilung fiir die VOC-Kennzeichnung
aufgezeigt.
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Abbildung 2: Modellierte Os-Konzentrationen aus deutschen Quellen, gekennzeichnet mit der
NOx-Kennzeichnungsmethode, in der Testsimulation in LOTOS-EUROS
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Quelle: eigene Darstellung (TNO)
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Abbildung 3: Modellierte Os-Konzentrationen aus Nachbarldndern, gekennzeichnet mit der NO,-
Kennzeichnungs-methode, in der Testsimulation in LOTOS-EUROS
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Abbildung 4: Modellierte Os-Konzentrationen aus sonstigen Quellen, gekennzeichnet mit der
NO-Kennzeichnungsmethode, in der Testsimulation in LOTOS-EUROS

West Europa Sud Europe Nord Europe
Ll T

Ost Europe Seeschifffahrt

4

Biogen Interkontinental  Obere Grenze

0O 01 02 05 10 2 5 10 20 50 100
05 conc. [ug/m~3]
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3.4.1.2 MDAS Zeitreihe April bis Oktober

Abbildung 5 zeigt die modellierte tigliche Zeitreihe des MDAS8 (taglich hochster 8-
Stundenmittelwert) von O3 von April bis September 2019 fiir den Standort Waldhof. Der MDAS-
Wert spiegelt normalerweise die Konzentrationen am Nachmittag wider. Transport von Ozon
durch die Randbedingung leistet den gréfdten Beitrag zu den Os-Konzentrationen. Wie zu
erwarten, sind starke tagliche Schwankungen zu beobachten. Ozonereignisse werden durch
regionale Bildungseffekte verursacht, bei denen die Kombination aus stark erh6hten BVOC-
Emissionen und anthropogenem NOy eine wichtige Rolle spielt. Es liberrascht daher nicht, dass
der Beitrag der deutschen und europdischen NOx-Emissionen in diesen Zeitraumen besonders
grof$ ist. Wahrend der Episode mit h6heren Werten im August erkléren die europaischen NOx-
Emissionen mehr als die Halfte der MDA-8-Werte in Waldhof.

Abbildung 5:  Zeitreihen der MDA8-Werte fiir Os. Die Beitrdge aller Kennzeichnungen werden
gestapelt und ergeben zusammen die Gesamtkonzentration von Os. Alle
europadischen (nicht deutschen) Kennzeichnungen werden unter einer Bezeichnung
»Europa” zusammengefasst. Auch alle deutschen Beitrage mit Ausnahme des
StraBenverkehrs werden zusammengefasst.
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3.4.13 Vergleich der Kennzeichnungsergebnisse mit der Brute-Force-Simulation

Eine weitere Methode zur Abschatzung der Beitrage verschiedener Quellen zum Ozon ist die
sogenannte Brute-Force-Methode. Bei dieser Methode wird eine Modellsimulation mit
reduzierten Emissionen einer einzelnen Quelle durchgefiihrt. Die Differenz der Os-
Konzentration zwischen dieser Simulation und der Referenzsimulation (unter Beriicksichtigung
aller Emissionen) wird der Quelle zugeschrieben, deren Emissionen reduziert wurden. Ein
Nachteil dieser Methode besteht darin, dass durch die Entfernung von Emissionen aus dem
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System die chemische Zusammensetzung der Atmosphére verandert wird. Um dieses Problem
teilweise zu l6sen, wird davon ausgegangen, dass sich die chemische Zusammensetzung bei nur
begrenzten Emissionsdnderungen nicht wesentlich verdndert. Daher werden in der Regel nur
15 % der Emissionen einer einzelnen Quelle entfernt. Um den Beitrag des gesamten Sektors zu
ermitteln, werden die Unterschiede zwischen dem Referenzszenario und dem
Reduktionsszenario auf 100 % skaliert (d. h. mit 100/15 multipliziert).

In diesem Test werden zwei Reduktionsszenarien angewendet. Eines mit einer Reduzierung der
Emissionen aus dem deutschen Straffenverkehr um 15 % und eines mit einer Reduzierung aller
anthropogenen Emissionen in Europa (aufder Deutschland) um 15 %. In Abbildung 6 sind die
Gesamt-MDA8-Werte fiir Os fiir das Referenz- und das Reduktionsszenario fiir eine einzelne
Messstation in Deutschland (Waldhof) dargestellt. Es werden nur sehr geringe Unterschiede
zwischen den beiden Simulationen beobachtet, mit einem Maximum von etwa 2,5 pg/m3 fir das
deutsche Strafdenverkehrsszenario und einem Maximum von 5 pg/m3 fiir das Szenario mit
reduzierten Emissionen in ganz Europa. Dies bestatigt die Annahme, dass begrenzte
Emissionsdnderungen keinen grofden Einfluss auf die chemische Zusammensetzung haben. In
Abbildung 7 werden diese Unterschiede normalisiert (mit 100/15 multipliziert), um den fiir den
gesamten Sektor giiltigen Beitrag zu schitzen, und mit den gekennzeichneten Ergebnissen
verglichen. Beide Szenarien werden zusammen mit den Vergleichs-Kennzeichnungen aus der
Simulation unter Verwendung der in Abschnitt 3.2 beschriebenen NOy-Kennzeichnungs-
methode dargestellt.

Zunichst zeigen die gekennzeichneten Quellenbeitrage und die hochskalierten Beitrage der
Brute-Force-Reduktionslaufe eine grofde Korrelation, was Vertrauen in die Umsetzung schafft.
Allerdings ist der gekennzeichnete Beitrag viel grofier als die Auswirkungen der
Reduktionslaufe. Die Griinde dafiir werden in den Szenariolaufen behandelt, sind jedoch in der
Nichtlinearitit der Reaktion auf Emissionsminderungen begriindet.
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Abbildung 6: MDAS8-Werte fiir O; sowohl fiir die Referenzsimulation als auch fiir ein
Reduktionsszenario mit einer Emissionsminderung von 15 % fiir den deutschen
StraBBenverkehr (oben) und einer Minderung von 15 % fiir alle europaischen
Emissionen auBBer Deutschland (unten)
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Abbildung 7: MDA8-Werte fiir O; aus dem deutschen StraBenverkehr (oben) und aus
anthropogenen europdischen (nicht deutschen) Emissionen (unten). Blau: Mit NOy-
Kennzeichnung gekennzeichnete Werte. Rot: Brute-Force-Methode
(Referenzsimulation minus Szenario)
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Quelle: eigene Darstellung (TNO)

3.4.2 VOC-Kennzeichnung

3.4.2.1 Karten

In diesem Abschnitt wechseln wir die Perspektive. Abbildung 8, Abbildung 9 und Abbildung 10
enthalten eine vollstindige Ubersicht iiber die Beitrage zu den Os-Konzentrationen, die mit der
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VOC-Kennzeichnungstechnik ermittelt wurden. Insgesamt sind die simulierten
Gesamtkonzentrationen von Ozon identisch mit denen, die mit der NOy-Kennzeichnung ermittelt
wurden, da die Simulationen mit denselben Gesamtemissionen und Randbedingungen
durchgefiihrt wurden. Die Simulation mit VOC-Kennzeichnung zeigt, dass die Beitrage
anthropogener Quellen fiir die meisten Kennzeichnungen deutlich geringer sind als die NOx-
gekennzeichneten O3-Beitrage. Dies liegt daran, dass anthropogene VOC-Emissionen im
Vergleich zu biogenen VOC-Emissionen und VOC, die von aufderhalb des Modellgebiets
transportiert werden, gering sind. Die relevanten Sektoren aus VOC-Sicht unterscheiden sich
von denen aus NOy-Sicht. Hier weisen die Losungsmittelverwendung, die Landwirtschaft und der
Strafdenverkehr die grofiten Beitrdge der deutschen Sektoren auf. Fiir einzelne Lander zeigen die
03-Beitrage erwartete Muster, wobei beispielsweise die Konzentrationen aus Frankreich in
Frankreich am hochsten sind. Da biogene VOC-Emissionen die grofdte Quelle von VOC sind, hat
diese Kennzeichnung den grofdten Beitrag aller Emissionen innerhalb der Doméne. Dariiber
hinaus sind biogene VOC-Emissionen im Sommer am héchsten, was aufgrund der
Sonneneinstrahlung auch der Zeitraum mit der grofdten Ozonproduktion ist. Insgesamt erhoht
dies den Beitrag biogener VOC zur Ozonproduktion.

In der aktuellen Konfiguration bestehen die mit ,Interkontinental” gekennzeichneten Os-
Konzentrationen aus zwei Teilen. Erstens erhilt Ozon, das direkt als Ozon in den Bereich
advektiert wird, diese Kennzeichnung. Zweitens wird Ozon, das innerhalb des Gebiets entsteht
und aus von aufden transportierten VOC stammt, ebenfalls als ,interkontinental” gekennzeichnet.
Dies liegt daran, dass die VOC in der urspriinglichen Kennzeichnung, die den
Kohlenstoffatomfluss verfolgt, als ,interkontinental” gekennzeichnet wurden und somit auch das
entstandene Ozon die Kennzeichnung ,Interkontinental” erhalt. Um die Bedeutung des direkten
Zuflusses und des indirekt innerhalb des Gebiets gebildeten Ozons zu bewerten, wurde eine
zusatzliche Simulation durchgefiihrt, die im nachsten Abschnitt erldutert wird.
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Abbildung 8: Modellierte Os-Konzentrationen aus deutschen Quellen, gekennzeichnet mit der
VOC-Kennzeichnungs-
methode, in der Testsimulation in LOTOS-EUROS
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Quelle: eigene Darstellung (TNO)
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Abbildung 9: Modellierte Os-Konzentrationen aus Nachbarlandern, gekennzeichnet mit der VOC-
Kennzeichnungs-methode, in der Testsimulation in LOTOS-EUROS
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Quelle: eigene Darstellung (TNO)

58



TEXTE Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland durch Bestimmung der Beitrdage der Vorlauferstoffe auf
die Ozonbildung - Abschlussbericht

Abbildung 10: Modellierte Os-Konzentrationen aus sonstigen Quellen, gekennzeichnet mit der
VOC-Kennzeichnungs-methode, in der Testsimulation in LOTOS-EUROS
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Quelle: eigene Darstellung (TNO)
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3.4.2.2 Zeitreihen

Abbildung 11 enthalt modellierte Zeitreihen von VOC-gekennzeichnetem Ozon aus
verschiedenen Kennzeichnungen fiir den Standort Waldhof. Diese Zeitreihen zeigen, dass die
Randbedingungen den grofdten Teil zum Ozon am Standort Waldhof beitragen. Daneben wurden
einige wenige Episoden mit einem signifikanten Beitrag biogener VOC-Emissionen zur
Ozonbildung festgestellt.

Abbildung 11: Zeitreihen der MDA8-Werte fiir O; fiir die Station Waldhof

0; MDAS [Lug m—3] Waldhof (DEUB005)

180

160

140

120

100

[o]
[=]

0Os MDAS8 [ug m~3]

[=)]
[=]

® 2 P
N

S © 9 O
FCREI S A SO S

S;\ qp‘b qp‘?) qp% QPCB QCB
O Oy >y oy
S S S

»

P’

o

0’9‘)' /‘)‘ 96’ 96 < NS

h b

0

A DN D DD S O O
9" O O 9 O 9 .9 o
¥ PP IS N

P D P PP P

Datum

9029
e“’eg\
\-‘0{9
‘_'!
=
\-"o{

P

I Randbedingungen W DE StraBenverkehr Biogen Il Blitz
mmm DE Sonstiger Anthro mmm Furopa N Ausgangszustand HE Sonstiger

Quelle: eigene Darstellung (TNO)

3.4.23 Spezifizierung der Randbedingungen und der anthropogenen Kennzeichnungen

Aufgrund der oben genannten Erfahrungen wurden mehrere Anpassungen an der Definition der
VOC-Kennzeichnungsstrategien vorgenommen. Die urspriinglich verwendete Definition ergab
grofde Beitrage einiger weniger Quellen, die fiir diese zusatzliche Simulation unterteilt wurden.
Die angepassten Kennzeichnungen sind in Abbildung 12 zu sehen.

Der grof3e Beitrag der Modellrandbedingung kann, wie bereits in Abschnitt 3.4.2.1 erwahnt, in
zwei Teile aufgeteilt werden. Diese beiden Teile enthalten das in den Bereich advektierte Ozon
und die Beitrage der Ozonbildung aus langlebigen VOC, die in den Bereich advektiert werden. Es
wurde eine Simulation durchgefiihrt, bei der der Ozonzufluss als Ozon tiber die Modellgrenze
hinein gekennzeichnet wurde (,boundary-03“). Gleichzeitig wurde das aus dem Zufluss von VOC-
Verbindungen gebildete Ozon separat verfolgt. Dies umfasst die Produktion aus acht
organischen Verbindungen, die aus den Domédnengrenzen stammen: CHs, CO, HCHO, C2H4, CsHs,
die PAR-Gruppe (Paraffin-Kohlenstoffbindung), die OLE-Gruppe (Olefinische
Kohlenstoffbindung) und die ALD-Gruppe (Aldehydische Kohlenstoffbindung). Fiir jede dieser
Verbindungen wird der Beitrag zur Ozonproduktion im Modellgebiet verfolgt und als ,boundary-
CH4“, ,boundary-ALD"“ usw. bezeichnet. In Abbildung 12 sind Ergebnisse dargestellt, die zeigen,
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dass neben direktem Ozon aus der Grenze die wichtigsten VOC-Verbindungen aus den Grenzen,
die zur Ozonbildung innerhalb des Gebiets beitragen, CHs, CO und die PAR-Gruppe sind. So
erklart beispielsweise die Oxidation eines kleinen Teils der hemisphéarischen
Hintergrundkonzentration von Methan zwischen 5 und 10 pg/m3 des Ozons im Sommer in
Deutschland. Eine weitere wichtige Erkenntnis ist, dass der Beitrag von direktem Ozon fast
identisch ist mit dem Beitrag von interkontinentalem Ozon unter Verwendung der NOx-
Kennzeichnung. Wie bereits im Abschnitt zur NOx-Kennzeichnung erwahnt, ist der Zufluss von
Stickstoffverbindungen sehr gering. Daher wird diese Kennzeichnung unter Verwendung der
NOx-Kennzeichnung von dem direkten Os-Zufluss dominiert, der hier in perfekter
Ubereinstimmung mit der direkten 0s-Kennzeichnung unter Verwendung der VOC-
Kennzeichnung steht.

Die anthropogenen Kennzeichnungen wurden ebenfalls angepasst. Die Produktion von Ozon
durch organische Verbindungen, die im Modellbereich emittiert werden, wird als anthropogener
Beitrag von Verbindungen gekennzeichnet (z. B. anthropogenes CH4). In der ersten
Testsimulation waren diese Beitrage Teil der anthropogenen Kennzeichnungen (Sektor/Land).
In der neuen Simulation werden sie verbindungsspezifischen anthropogenen Kennzeichnungen
(CH4/CO/HCHO/...) ohne Angabe eines Sektors oder Landes zugeordnet. Die resultierenden O3-
Konzentrationen sind in Abbildung 13 dargestellt. Die grofdten Beitrdge finden sich fiir die PAR-
Gruppe und die OLE-Gruppe, aber auch CO und C;H4 haben einen relativ grofden Beitrag zu Os.
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Abbildung 12: Konzentrationen von Os; aus Randbedingungen, gekennzeichnet mit der VOC-
Kennzeichnung-Technik, aus verschiedenen Komponenten, die iiber die
Modellgrenzen kommen
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Quelle: eigene Darstellung (TNO)
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Abbildung 13: Konzentrationen von O; aus anthropogenen Quellen, gekennzeichnet mit der VOC-
Kennzeichnungsmethode, aus verschiedenen Komponenten, die aus
anthropogenen VOC-Emissionen stammen
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Quelle: eigene Darstellung (TNO)
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3.5 Vergleich der LOTOS-EUROS-Testsimulationen mit WRF-Chem

3.5.1 Vergleich von NOx-gekennzeichneten Testldaufen

3.5.1.1 Landliche Hintergrundmessstationen

Vergleiche des MDA8-0zons zwischen den NOx-gekennzeichneten Testlaufen aus WRF-Chem
und LOTOS-EUROS werden an ausgewahlten ldndlichen Hintergrundmessstationen (zusammen
mit den Messwerten) in Abbildung 14, Abbildung 15 und Abbildung 16 dargestellt.

Abbildung 14: Vergleich von MDA8-Ozon aus den NO-gekennzeichneten Testlaufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEUB001 (Westerland)
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Abbildung 15: Vergleich von MDA8-Ozon aus den NO-gekennzeichneten Testlaufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEUB004 (Schauinsland)
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Abbildung 16: Vergleich von MDA8-0Ozon aus den NOx-gekennzeichneten Testldufen fiir WRF-Chem
(oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEUB005 (Waldhof)
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Beide Modelle stimmen relativ gut mit den Messungen iiberein, wie aufgrund ihrer im OzonEval-
Projekt nachgewiesenen guten Leistung zu erwarten war. Beide Modelle zeigen einen starken
Einfluss von Ozon, das von der seitlichen Modellgrenze transportiert wird, und einen generell
starkeren Einfluss von anthropogenen NOx-Emissionen aus anderen europdischen Landern auf
das Ozon an diesen ldndlichen Hintergrundstationen als den Einfluss von anthropogenen NOy-
Emissionen aus Deutschland. Wahrend Episoden mit hohen Ozonkonzentrationen in den
Sommermonaten zeigen beide Modelle eine starkere Rolle von NO,-Vorlaufern aus deutschen
und europdischen anthropogenen NOx-Emissionen.

Ein wesentlicher Unterschied zwischen den beiden Modellen ist der relative Beitrag des
Grenzflachenozons zum gesamten modellierten Ozon. Wahrend beide Modelle tendenziell einen
dhnlichen Beitrag des Grenzflachenozons zum Gesamtozon im April und September simulieren,
sind zwischen Mai und August Unterschiede zu erkennen. In diesen Monaten zeigt WRF-Chem
einen geringeren Beitrag des Grenzflichenozons als LOTOS-EUROS, der durch einen héheren
Beitrag von Ozon aus anthropogenen NOx-Quellen in Europa ausgeglichen wird.

3.5.1.2 Stadtische Hintergrundmessstationen

Vergleiche des MDA8-0zons zwischen den NOx-gekennzeichneten Testlaufen von WRF-Chem
und LOTOS-EUROS werden an ausgewahlten stadtischen Hintergrundmessstationen (zusammen
mit den Messwerten) in Abbildung 17, Abbildung 18 und Abbildung 19 dargestellt.
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Abbildung 17: Vergleich von MDA8-Ozon aus den NO,-gekennzeichneten Testlaufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DENW038 (Miihlheim-

Styrum)
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Vergleich von MDA8-0zon aus den NOx-gekennzeichneten Testlaufen fiir WRF-
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Abbildung 19: Vergleich von MDA8-Ozon aus den NO-gekennzeichneten Testlaufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEBE034 (Berlin Neukdlin)
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Die allgemeinen Merkmale des Vergleichs zwischen den NOx-gekennzeichneten Testldaufen
beider Modelle an ausgewadhlten stadtischen Hintergrundstationen dhneln den Merkmalen, die
an den landlichen Hintergrundstationen beobachtet wurden. Hohere Ozonwerte in beiden
Modellen stehen in Zusammenhang mit einem Anstieg des Anteils deutscher und nichtdeutscher
europaischer NOx-Quellen am gesamten simulierten Ozon. In WRF-Chem gehen Perioden mit
hoheren Ozonwerten auch mit einem geringeren Beitrag des Ozons aus der Grenzschicht einher
als in LOTOS-EUROS, was durch eine stiarkere Ozonproduktion aus NOx-Quellen innerhalb des
Modellgebiets kompensiert wird.

3.5.2 Vergleich von VOC-gekennzeichneten Testlaufen

3.5.2.1 Lindliche Hintergrundmessstationen

Vergleiche des MDA8-0zons zwischen den VOC-gekennzeichneten Testlaufen von WRF-Chem
und LOTOS-EUROS werden an ausgewdhlten landlichen Hintergrundmessstationen (zusammen
mit den gemessenen Werten) in Abbildung 20, Abbildung 21 und Abbildung 22 dargestellt.
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Abbildung 20: Vergleich von MDA8-Ozon aus den VOC-gekennzeichneten Testldufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEUB001 (Westerland)
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Vergleich von MDA8-0zon aus den VOC-gekennzeichneten Testldufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEUB004 (Schauinsland)
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Abbildung 22: Vergleich von MDA8-Ozon aus den VOC-gekennzeichneten Testldufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEUB005 (Waldhof)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Das auffilligste Merkmal der VOC-gekennzeichneten Testldufe in beiden Modellen ist der sehr
hohe Beitrag der lateralen Modellgrenzen zum simulierten Ozon. Dies hangt mit dem Transport
von Methan durch die Grenzen in den Modellbereich zusammen. Transportiertes Methan wird
als von der Grenze stammend gekennzeichnet, und diese Kennzeichnung wird an das Ozon
weitergegeben, wenn bei der Methanoxidation Ozon entsteht. Beide Modelle zeigen auch einen
sehr geringen Beitrag anthropogener VOC aus Europa (einschlieflich Deutschland) zum
simulierten Ozon. Biogene VOC-Emissionen aus Europa tragen starker zum modellierten Ozon
bei als anthropogene VOC aus Europa.

3.5.2.2 Stadtische Hintergrundmessstationen

Vergleiche des MDA8-0zons zwischen den VOC-gekennzeichneten Testlaufen von WRF-Chem
und LOTOS-EUROS werden an ausgewahlten stadtischen Hintergrundmessstationen (zusammen
mit den Messwerten) in Abbildung 23, Abbildung 24 und Abbildung 25 dargestellt.
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Abbildung 23: Vergleich von MDA8-Ozon aus den VOC-gekennzeichneten Testldufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DENW038 (Miihlheim-

Styrum)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Abbildung 24: Vergleich von MDA8-Ozon aus den VOC-gekennzeichneten Testlaufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEBW084 (Freiburg)
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Abbildung 25: Vergleich von MDA8-Ozon aus den VOC-gekennzeichneten Testldufen fiir WRF-
Chem (oben) und LOTOS-EUROS (unten) an der Station DEBE034 (Berlin Neukdlin)
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An der stadtischen Hintergrundstation dominiert in beiden Modellen weiterhin der Grenzbeitrag
zum simulierten Ozon. Wahrend hoherer Ozon-Episoden wird der Beitrag biogener VOC grofier,
aber der Beitrag anthropogener VOC zum simulierten Ozon bleibt in beiden Modellen gering.

3.6 Schlussfolgerungen aus der ersten Testsimulation

Die NOx- und VOC-Kennzeichnungsmethoden wurden in das LOTOS-EUROS-Modell
implementiert und erfolgreich zur Berechnung der Quellenbeitrage von Ozon fiir den Sommer
2019 angewendet. Beide Methoden liefern Ergebnisse, die den Erwartungen entsprechen.
Dartiber hinaus zeigen diese ersten Simulationen bereits die Bedeutung bestimmter
Quellsektoren und -prozesse. Bei der VOC-Kennzeichnungsmethode schien beispielsweise der
Beitrag der Randbedingungen im Vergleich zu dem auf der NOx-Kennzeichnungsmethode hoher,
aber da diese Kennzeichnung unterteilt wurde, konnten relevante Informationen iiber die
Bildung von Ozon aus der VOC-Kennzeichnung abgeleitet werden, namlich der Beitrag von
transportierten VOC, insbesondere Methan und dessen Oxidationsprodukten.

Da das System vollstdandig in das bestehende Kennzeichnungssystem in LOTOS-EUROS integriert
ist, lasst sich zudem ohne grofien Aufwand eine grofde Flexibilitdt bei der Definition
unterschiedlicher Kennzeichnungskonfigurationen realisieren. Da das System hinsichtlich der
Rechenleistung aufwandiger ist, darf die Anzahl der Kennzeichnungen nicht zu grof3 sein, d. h. in
der Regel maximal 35.

Im Vergleich zum etablierten Kennzeichnungssystem in WRF-Chem ist der Beitrag von Ozon aus
der lateralen Modellgrenze in LOTOS-EUROS hoher. Beide Modelle simulieren jedoch
vergleichbare Gesamtmengen an Ozon. Der zusétzliche Verlust an Grenzflachenozon in WRF-
Chem wird durch eine erhohte chemische Produktion von Ozon aus lokalen NOx-Quellen
ausgeglichen. Dies deutet auf eine aktivere Photochemie in WRF-Chem im Vergleich zu LOTOS-
EUROS hin.

3.7 Aufbau der Produktionssimulationen

Die Produktionssimulationen sind bis auf die folgenden Unterschiede identisch mit den
Testsimulationen:
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» Die Liste der Kennzeichnungen fiir die NOx- und VOC-Kennzeichnung wurde so ausgewdhlt,
dass sie alle wesentlichen Einfliisse auf das bodennahe Ozon in Deutschland abdeckt,
basierend auf den Ergebnissen des LOTOS-EUROS-Testlaufs, wie in den Abschnitten 3.3 und
3.4 beschrieben.

» Die Randbedingungen werden aus einem Lauf des globalen CAM-chem-Modells unter
Verwendung von NOy- und VOC-Kennzeichnung tibernommen, wie in Abschnitt 2.2.2
beschrieben.

» Anstelle des im Testlauf verwendeten einzelnen Kennzeichnungen fiir den Ozonzufluss von
der seitlichen Grenze wird ein Satz aggregierter Kennzeichnungen ausgewahlt, um die
wichtigsten Quellen des hemispharischen Hintergrundozons fiir den NOx-gekennzeichneten
Fall darzustellen.

3.7.1 Kennzeichnung der endgiiltigen Simulationen

3.7.1.1 Anfangliche NOx-Kennzeichnung

In Abschnitt 3.4.1 wird gezeigt, dass der Satz von Kennzeichnungen aus der Testsimulation alle
Regionen gut abdeckt. Alle deutschen GNFR-Sektoren und die Nachbarldnder werden separat
gekennzeichnet. Fiir keines dieser Kennzeichnungen ist der Beitrag so grof3, dass eine weitere
Trennung erforderlich ware. Aufserdem haben die Beitrage der kombinierten
Landerkennzeichnungen keinen sehr grof3en Einfluss auf den Ozongehalt in Deutschland. Alle
Beitrdge der kombinierten Lander zu Ozon in Deutschland liegen unter 2 pg/m3in Deutschland,
was nur 2 % der Gesamtmenge entspricht. Dartiber hinaus ist der Beitrag Danemarks und
Luxemburgs sehr gering, sodass diese Kennzeichnungen mit Nordeuropa bzw. Belgien
kombiniert werden kdnnen. Auch Italien hat einen Beitrag von weniger als 0,5 pg/m3 in
Deutschland, sodass diese Kennzeichnung mit anderen siidosteuropaischen Landern kombiniert
wird. Der Beitrag von aufderhalb Europas, der innerhalb der Modelldomane emittiert wird,
stammt nur aus Nordafrika und wird zur Kennzeichnung mit Spanien und Portugal hinzugefiigt.

In der endgiiltigen Simulation verwenden die Modelle Randbedingungen aus einem globalen
Modell CAM-CHEM, das ebenfalls eine Kennzeichnungsmethode fiir Ozon verwendet. In dieser
Simulation werden Kennzeichnungen fiir die Ozonproduktion aus anthropogenen Emissionen in
Europa, aufderhalb Europas, aus natiirlichen BVOC-Emissionen und stratospharischem Ozon
definiert. Daher wird die Grenzbezeichnung in der endgiiltigen Simulation in diese vier
Bezeichnungen aufgeteilt. Der Gesamtbestand an Bezeichnungen wird somit auf 30 festgelegt
und in Liste 2 aufgefiihrt. Diese Bezeichnungen werden sowohl vom Modell LOTOS-EUROS als
auch vom Modell WRF-CHEM verwendet.

Liste 2: Liste der in der endgiiltigen Simulation mit NO,-Kennzeichnung verwendeten
Kennzeichnungen

» Deutschland e Losungsmittel (5, DEUGNFRE)
e Energiesektor (1, DEUGNFRA) e Straflenverkehr (6, DEUGNFRF)
e Industrie (2, DEUGNFRB) e Schifffahrt (7, DEUGNFRG)
e Haushalte (3, DEUGNFRC) e Luftfahrt (8, DEUGNFRH)
e Fliichtige Emissionen (4, e Sonstige Transportleistungen (9,
DEUGNFRD) DEUGNFRI)
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vV V. v v v vV v v Y%

e Abfall (10, DEUGNFR])

e Landwirtschaft Viehzucht (11,
DEUGNFRK)

e Landwirtschaft Sonstiges (12,
DEUGNFRL)

Niederlande (13, NLD)

Frankreich (14, FRA)

Schweiz (15, CHE)

Osterreich (16, AUT)

Tschechische Republik (17, CZE)
Polen (18, POL)

Russland + Weifdrussland (19, RBU)
Belgien + Luxemburg (20, BLL)

Spanien + Portugal, Vereinigtes
Konigreich + Irland (21, SPP)
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vV v v v VY

Siidosteuropa (22, SOE)
Nordeuropa (23, SCN)
Seeschifffahrt (24, SHIP)
Biogen (25, BGN)
Interkontinental

e Anthropogene Emissionen
aufderhalb Europas (26, GLOBAPG)

e Durch européische Emissionen
erzeugtes 03, das wieder nach
Europa gelangt (27, GLOBEUR)

e Biogene VOC-Emissionen aufderhalb
des europdischen Raums (28,
GLOBNAT)

e Stratosphérisches O3 (29, GLOBSTR)

Ausgangsbedingungen (30, INIT)
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3.7.1.2 Anfangliche VOC-Kennzeichnung

Wie in Abschnitt 3.4.2 dargestellt, tragen die Kennzeichnungen fiir VOC-Emissionen aus
einzelnen Sektoren in Deutschland nur in geringem Mafde zum Ozon in Deutschland bei. Daher
werden in der endgiiltigen Simulation alle Kennzeichnungen fiir alle deutschen Quellen
zusammengefasst. Auch alle anderen Linder haben jeweils einen geringen Beitrag, sodass diese
Kennzeichnungen zu einer Kennzeichnung fiir alle anderen européaischen Lander
zusammengefasst werden. Andererseits ist der Beitrag der biogenen Emissionen relativ grof3.
Daher wird die biogene Kennzeichnung in zwei Teile aufgeteilt: Deutschland und andere
europaische Lander. Die vollstdndige Liste der Kennzeichnungen fiir die VOC-Kennzeichnung ist
in Liste 3 aufgefiihrt und wird sowohl von LOTOS-EUROS als auch von WRF-CHEM verwendet.

Liste 3: Liste der Kennzeichnungen fiir die endgiiltige Simulation unter Verwendung der
VOC-Kennzeichnung

Deutsch anthropogen (1, DEUAPG)
Européisch (nicht deutsch) anthropogen (2, ROEAPG)
Deutsch biogen (3, DEUBVOC)

Europa (nicht deutsch) biogen (4, ROEBVOC)

vV v v v Vv

Langstreckentransport in die Modelldomane (GLOB)
» Ausgangsbedingungen (11, INIT)
3.7.13 Verfeinerte Kennzeichnung

Um die Beitrage verschiedener deutscher Regionen zum modellierten Ozon in Deutschland zu
verstehen, wird fiir jedes Modell ein NOx-gekennzeichneter Lauf durchgefiihrt, bei dem
anthropogene NOy-Emissionen entsprechend dem Bundesland, in dem sie emittiert werden,
gekennzeichnet werden. In diesem Lauf werden alle anthropogenen Sektoren aggregiert, sodass
nur die gesamten anthropogenen NOy-Emissionen jedes Bundeslandes gekennzeichnet werden.

3.7.14 Szenariolaufe

Eine zuséitzliche Reihe von Modelldufen mit NOx- und VOC-Kennzeichnung wird mit Szenarien
fiir das Jahr 2030 von beiden Modellen unter Verwendung derselben Kennzeichnung
durchgefiihrt wie in den Abschnitten 3.7.1.1 und 3.7.1.2 beschrieben.
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4 Analyse der Produktionslaufe

4.1 Modellbewertung

Die Bewertung der LOTOS-EUROS- und WRF-Chem-Produktionslaufe geméafs den FAIRMODE-
Metriken ist in Tabelle 2 dargestellt. Beide Modelle weisen einen MQI von weniger als 1 auf, was
bedeutet, dass sie die FAIRMODE-Qualitdtsanforderungen erfiillen.

Tabelle 2: Modellevaluation fiir LOTOS-EUROS und WRF-Chem

Modell und Art des Anzahl der Mittlere Mittlerer Korrelations- Indikator fiir die
Messorts Messorte Verzerrung quadratischer koefficient (R) Modellqualitat
(ng m3) Fehler (pg m?3) (May)
LOTOS-EUROS 43.599 -9,92 18,45 0,80 0,46

alle Messorte

LOTOS-EUROS 14.381 -11,80 18,79 0,80 0,47
landlicher
Hintergrund

LOTOS-EUROS 12.502 -9,55 18,48 0,80 0,46
Stadtrand
LOTOS-EUROS 16.716 -8,56 18,11 0,81 0,46

urbaner Hintergrund

WRF-Chem 43.599 2,16 23,66 0,62 0,59
alle Messorte

WRF-Chem 14.381 1,49 21,98 0,64 0,55
landlicher
Hintergrund

WRF-Chem 12.502 1,24 24,68 0,61 0,62
Stadtrand
WRF-Chem 16.716 3,42 24,26 0,62 0,61

urbaner Hintergrund

LOTOS-EUROS zeigt eine mittlere Verzerrung von -9,92 pg/m3 im Vergleich zu Messungen an
allen deutschen Standorten. Die insgesamt negative Abweichung in LOTOS-EUROS resultiert
hochstwahrscheinlich aus der Verwendung der lateralen Modellrandbedingung aus dem
globalen CAM-chem-Modell, die im europdischen Zuflussgebiet im Vergleich zur Reanalyse aus
CAMS zu niedrig angesetzt ist.

WRF-Chem zeigt eine positive mittlere Verzerrung von 2,16 pg/ms3 im Vergleich zu Messungen
an allen deutschen Standorten. Diese positive Abweichung ist an stadtischen Standorten starker
als an landlichen Standorten, was der Erwartung einer geringeren mittleren Abweichung an
stadtischen Standorten entgegensteht. Die insgesamt positive mittlere Abweichung von WRF-
Chem trotz Verwendung derselben lateralen Randbedingung wie LOTOS-EUROS und die hohere
positive Abweichung an stadtischen Standorten deuten auf eine tiberaktive Photochemie in
WRF-Chem hin, die auch in der Analyse der Testldufe festgestellt wurde und bereits zuvor im
OzonEval-Projekt beobachtet wurde.
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WRF-Chem zeigt auch einen héheren RMSE und eine geringere Korrelation mit den Messungen
als LOTOS-EUROS. Insgesamt wird LOTOS-EUROS positiver bewertet als WRF-Chem.
4.2 NO«-gekennzeichneter Produktionslauf

Die tiglichen Zeitreihen von MDA8-0zon aus WRF-Chem und LOTOS-EUROS fiir den NOx-
gekennzeichneten Produktionslauf sind in Abbildung 26, Abbildung 27 und Abbildung 28 fiir
drei ausgewdhlte Stationen aus dem UBA-Messnetz dargestellt.

Abbildung 26: Zeitreihe von MDA8-Ozon in Westerland
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Abbildung 27: Zeitreihe von MDA8-Ozon am Waldhof
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Abbildung 28: Zeitreihen von MDA8-Ozon in Schmiicke
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Die geringe mittlere Abweichung von LOTOS-EUROS und die deutlich hohere Ozonproduktivitit
der nahe gelegenen NO-Quellen in WRF-Chem sind deutlich zu erkennen. WRF-Chem zeigt trotz
der Verwendung derselben lateralen Randbedingungen einen geringeren Beitrag des
Fernverkehrs als LOTOS-EUROS, was mit der zuvor festgestellten {iberaktiven Photochemie in
WRF-Chem tibereinstimmt.

Die stiindlichen Zeitreihen des Ozons aus beiden Modellen sind fiir eine Beispiel-Ozonepisode an
der Station Berlin Neukolln in Abbildung 29 dargestellt. Beide Modelle zeigen dhnliche
Anderungen in der Herkunft des Ozons iiber Berlin in dieser Episode, mit einer Verschiebung
von 6stlichen zu westlichen Winden am letzten Tag der Episode.

Abbildung 29: Beispiel einer Ozon-Episode in Berlin Neukolln
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Der flachengewichtete PSO fiir Deutschland und jedes Bundesland wird in Abbildung 30 und
Abbildung 31 fiir beide Modelle dargestellt, einschlieflich des Beitrags verschiedener NOy-
Quellen. Der geringere Beitrag des Langstrecken-Ozontransports in WRF-Chem im Vergleich zu
LOTOS-EUROS wurde bereits oben erwdhnt und ist hauptsachlich auf einen geringeren Beitrag
von Ozon aus der Stratosphare in WRF-Chem zurtickzufiihren. Der hohere Beitrag deutscher und
benachbarter europdischer anthropogener NOx-Quellen zum PSO in Deutschland wurde auch in
den vorangegangenen Abbildungen gezeigt und steht im Einklang mit der tiberaktiven
Photochemie in WRF-Chem. Diese Abbildungen zeigen auch, dass das WRF-Chem-Modell ohne
biogene NOx-Emissionen betrieben wurde.
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Abbildung 30: Peak Season Ozon in Deutschland und jedem Bundesland (LOTOS-EUROS)
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Abbildung 31: Peak Season Ozon in Deutschland und jedem Bundesland (WRF-Chem)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)
Der Gesamt-PSO iiber Deutschland aus beiden Modellen mit den Beitrdgen aus dem Fernverkehr
sind in Abbildung 32 und Abbildung 33 dargestellt. Der durchschnittliche PSO iiber Deutschland

fiir den Simulationszeitraum ist in LOTOS-EUROS niedriger und in WRF-Chem deutlich
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Deutschlands generell niedriger und im Siiden hoher, aber dieser Gradient ist in WRF-Chem
deutlich weniger ausgepragt als in LOTOS-EUROS. In LOTOS-EUROS ist der interkontinentale
Transport von Ozon aus anthropogenen NOy-Quellen der grofdte einzelne Langstreckenbeitrag
zum Ozon iiber ganz Deutschland, gefolgt vom Transport aus der Stratosphére, dem
interkontinentalen Transport von Ozon aufgrund natiirlicher NOx-Quellen und Ozon aus
europdischen anthropogenen NOx-Quellen, das wieder in den Modellbereich gelangt ist. In WRF-
Chem liegen diese Beitrage zum deutschen Ozon in dhnlichen Gréf3enordnungen, aber der
Beitrag der Stratosphare ist deutlich geringer, was wahrscheinlich auch mit der tiberaktiven
Photochemie in WRF-Chem zusammenhangt, die zu einer geringeren Lebensdauer des Ozons

fihrt.

Abbildung 32: Peak Season Ozon in Deutschland aus dem NO,-gekennzeichneten Produktionslauf
und den Beitragen der groRraumigen Kennzeichnungen (LOTOS-EUROS)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)
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Abbildung 33: Peak Season Ozon in Deutschland aus dem NO,-gekennzeichneten Produktionslauf
und den Beitrdgen der groBrdaumigen Kennzeichnungen (WRF-Chem)
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Der Beitrag der nach Landern gekennzeichneten anthropogenen NOs-Quellen in Europa zum
PSO ist fiir beide Modelle in Abbildung 34 und Abbildung 35 dargestellt. WRF-Chem zeigt einen
hoheren Beitrag deutscher NOx-Quellen zum PSO iiber Deutschland, was mit der zuvor
dargestellten iiberaktiven Photochemie iibereinstimmt. In beiden Modellen weisen die Beitrage
der NOy-Emissionen aus Nachbarldndern zum PSO tber Deutschland im Allgemeinen starke
raumliche Gradienten auf, wobei diese Beitrdge nidher an den Grenzen zwischen Deutschland

und den jeweiligen Landern starker sind.

00

Quelle: eigene Darstellung (RIFS)
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Abbildung 34: Beitrage der europ

dischen Kennzeichnungen zum Peak Season Ozon im NO,-

gekennzeichneten Produktionslauf (LOTOS-EUROS)
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Abbildung 35: Beitrage der europ

dischen Kennzeichnungen zum Peak Season Ozon im NO,-
gekennzeichneten Produktionslauf (WRF-Chem)

Europa West (SPP)

Die Niederlande (NLD)

Belgien u. Luxemburg (BLL)

Frankreich (FRA)

Tis00
100.0
50.0
20,0
100
5.0
20
10
05
02
01
0.0

ug/m®

150.0
100.0
50.0
20.0
100
50
20
10
05
02
01
0.0

ua/m®

150.0
100.0
50.0
20.0
100
5.0
20
10
05
02
01
00

Internationale Schifffahrt (SHIP)

Anthropogen Deutschland (GNFR A-L) (GERMANY)

Europa Siid (SOE)

Schweiz (CHE)

82

ug/m?
150.0

100.0

ng/m?

150.0
100.0
50.0
200

100

ugim?

150.0
100.0
50.0

200

wg/m?

150.0
100.0
50.0
200
100
50
20
10
05
02
01
0.0

wg/m?
150.0

Polen (POL)

Tschechische Republik (CZE)

100.0
L 50.0
200

100

Russland u. Weikrussland (RBU)

Osterreich (AUT)

02
E 01
00

Quelle: eigene Darstellung (RIFS)



TEXTE Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland durch Bestimmung der Beitrage der Vorlauferstoffe auf
die Ozonbildung - Abschlussbericht

Die Beitrage der NOy-Emissionen aus jedem GNFR-Sektor innerhalb Deutschlands zum
deutschen PSO sind fiir beide Modelle in Abbildung 36 und Abbildung 37 dargestellt.
Entsprechend der hoheren photochemischen Aktivitat in WRF-Chem im Vergleich zu LOTOS-
EUROS ist der Beitrag jedes Sektors zum PSO in WRF-Chem hoher als in LOTOS-EUROS. Der
grofdte einzelne NOy-Emissionssektor, der in beiden Modellen zum PSO in Deutschland beitragt,
ist GNFR_F (Strafienverkehr). Der Beitrag zeigt in beiden Modellen einen raumlichen Gradienten
mit hoheren Konzentrationen im Siiden und niedrigeren Konzentrationen im Norden.

83



TEXTE Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland durch Bestimmung der Beitrdage der Vorlauferstoffe auf

die Ozonbildung - Abschlussbericht

Abbildung 36: Beitrag der GNFR-Sektoren innerhalb Deutschlands zum Peak Season Ozon (LOTOS-

EUROS)
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Abbildung 37: Beitrag der GNFR-Sektoren innerhalb Deutschlands zum Peak Season Ozon (WRF-
Chem)
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Die drei Sektoren mit den ndchsthochsten NO,-Emissionen, die zum PSO in Deutschland
beitragen, sind GNFR_L (Nicht-Viehzucht), GNFR_A (Energie) und GNFR_B (Industrie), die
zusammen immer noch einen geringeren Beitrag zum PSO leisten als die NO-Emissionen aus
dem Straflenverkehr. Die relative Starke dieser Quellen ist in beiden Modellen dhnlich, jedoch
erzeugt WRF-Chem aufgrund einer iiberaktiven Photochemie mehr Ozon aus diesen NOx-
Quellen. Die PSO-Werte aufgrund von NOy aus dem Energiesektor sind iiber Nordostdeutschland
hoher, wahrend die PSO-Werte aufgrund von NOx aus dem Industrie- und Landwirtschaftssektor
iiber Siiddeutschland héher sind. Die NOyx-Emissionen aus der Verbrennung in Wohngebduden
(GNFR_C) und aus Offroad-Maschinen (GNFR_I) tragen beide weniger als 1 pg/m3 zum PSO iiber
Deutschland bei. Die NOx-Emissionen aus dem Luftverkehr (GNFR_H) und dem Schiffsverkehr
(GNFR_QG) leisten auf nationaler Ebene einen noch geringeren Beitrag, konnen jedoch in der
Néhe von Flughafen und in Flusstélern lokal hohe Beitrige leisten.

Abbildung 38 und Abbildung 39 zeigen den Beitrag der gekennzeichneten NOx-Quellen zum
MDAS in verschiedenen Konzentrationsbereichen. Die Konzentrationsbereiche basieren auf den
beobachteten Zeitreihen von MDAS8 an allen deutschen Messstationen. Die modellierten Werte
werden diesen Konzentrationsbereichen unabhéngig von der tatsichlich modellierten
Konzentration zugeordnet. Die Ergebnisse werden als prozentualer Beitrag der
gekennzeichneten NOx-Quellen zum modellierten Ozon iiber jeden der Konzentrationsbereiche
dargestellt.

Abbildung 38: Beitrag der GNFR-Sektoren innerhalb Deutschlands zum MDA8-Ozon in
verschiedenen gemessenen Konzentrationsbereichen (LOTOS-EUROS)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)
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Abbildung 39: Beitrag der GNFR-Sektoren innerhalb Deutschlands zum MDA8-Ozon in
verschiedenen gemessenen Konzentrationsbereichen (WRF-Chem)

100% ————

70%

60%

50%

40%

Beitrag zu MDA8-Ozon

30%

20%

10%

0%

60-120 120+
Konzentrationsbereich (ug m-3)

m GLOBAPG  mGLOBSTR B GLOBNAT  mGLOBEUR BGN HFRA W SHIP mPOL

mRBU W SPP m SOE m CZE mAUT HSCN HBLL NLD

m CHE m DEF DEL = DEB m DEA DEI m DEC DEG
DEH DEK DED DEJ DEE

Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

In niedrigeren Konzentrationsbereichen (0 - 60 pg/m3) zeigen beide Modelle einen grofien
Einfluss von Ozon aus dem Fernverkehr aus entfernten NOx-Quellen (70 % Beitrag in LOTOS-
EUROS und 50 % Beitrag in WRF-Chem). Bei hoheren Konzentrationen (iiber 120 pg/m3) sinkt
dieser Anteil auf 44 % aus weitraumigen NOx-Quellen in LOTOS-EUROS und auf 27 % aus diesen
Quellen in WRF-Chem.

Der Beitrag deutscher und benachbarter europaischer NOx-Quellen zu MDAS8 in Deutschland
steigt entsprechend bei hoheren gemessenen MDA8-Konzentrationen, was die Bedeutung der
Reduzierung der NOy-Emissionen in der Nahe fiir die Kontrolle hoher Ozonwerte zeigt.

Der AOT40 ist ein Maf? fiir die Auswirkungen von Ozon auf die Vegetation. Er ist definiert als die
kumulierte Ozonbelastung tiber einem Schwellenwert von 40 ppb (80 pug/m3) zwischen 8:00
und 20:00 Uhr in den Monaten Mai, Juni und Juli. Der AOT40-Wert aus LOTOS-EUROS und WRF-
Chem sowie die Zuordnung zu NOx-Vorldufern sind in Abbildung 40 und Abbildung 41
dargestellt. Aufgrund der Verwendung des Schwellenwerts von 40 ppb ist der Beitrag
benachbarter NOx-Quellen zum AOT40 grofier als ihr Beitrag zum PSO (Abbildung 30 und
Abbildung 31). Der AOT von WRF-Chem ist aufgrund der hoheren von WRF-Chem simulierten
Ozonkonzentration (Tabelle 2, Abbildung 32, und Abbildung 33) deutlich grofier als der von
LOTOS-EUROS.
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Abbildung 40: AOTA40 in Deutschland und jedem Bundesland (LOTOS-EUROS)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Abbildung 41: AOT40 in Deutschland und jedem Bundesland (WRF-Chem)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

4.2.1 Verfeinerte NOx-Kennzeichnung

Der NOy-gekennzeichnete Lauf mit verfeinerter Kennzeichnung wurde in Abschnitt 3.7.1.3
beschrieben. Der Beitrag der NOx-Emissionen jedes deutschen Bundeslandes zum PSO iiber
Deutschland, modelliert mit LOTOS-EUROS, ist in Abbildung 42 dargestellt. Der grofdte Einfluss
der NO4-Emissionen jedes Bundeslandes ist durchweg iiber dem Gebiet des jeweiligen
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Bundeslandes selbst zu beobachten. Im Allgemeinen gilt: Je grofier das Bundesland und je weiter
stdlich es liegt, desto mehr Ozon wird aus den NOx-Emissionen in diesem Bundesland gebildet.
Dies steht im Einklang mit den hoheren NOx-Emissionen in gréfieren Gebieten und der hoheren
Ozonbildung im Siiden Deutschlands im LOTOS-EUROS-Modell.

Abbildung 42: Beitrage der NOx-Emissionen in jedem deutschen Bundesland zum PSO iiber
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Die gleichen Ergebnisse sind in Abbildung 43 als raumliche Durchschnittswerte des PSO fiir
jedes Bundesland sowie fiir Deutschland insgesamt dargestellt. Der relativ starke Beitrag
Bayerns und Baden-Wiirttembergs zu ihrem eigenen PSO fallt deutlich ins Auge, obwohl dieser
Beitrag im Vergleich zum Gesamt-PSO relativ gering ist.
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Abbildung 43: Peak Season Ozon-Werte (pug/m?3) fiir Deutschland und jedes Bundesland mit
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Der prozentuale Beitrag jedes Bundeslandes zu seinem eigenen PSO ist in Tabelle 3 als Heatmap
dargestellt. Maximalwerte von rund 9 % sind fiir Bayern und Baden-Wiirttemberg zu
verzeichnen, wihrend die meisten anderen Bundeslander mit Ausnahme der kleinen
Stadtstaaten Berlin, Bremen und Hamburg Beitrage zu ihrem eigenen PSO im Bereich von 2 bis
4 % aufweisen.

Tabelle 3: Beitrag (%) der NO,-Emissionen in jedem Bundesland zum PSO in diesem
Bundesland

BB | BE | BW | BY | HB | HE | HH [ MV | NI | NW | RP | SH | sL | sN | sT | TH
BB 29 (37| 01[02[07|02|08|13|07| 03] 01|05]|01]|09]13]04
BE 05|14 00[00|01[00|02]03|01|00[00|01]00]01]|02]01
BW 04| 04 -ﬁ 05| 14| 04| 03|06| 08|21]03]|23|09]|06] 10
BY 08| 07| 43 06| 29| 06| 06|08| 10|19|05|15| 18| 11|26
HB 00| 00| 00| 00|04|00|01]01][01] 00|00]|01]|00]00]01]00
HE 06| 05| 07| 09| 06|43|05|04|08| 14/19|04/|10]|09]09] 19
HH 01 01| 00| 00| 01[00|06|02[01] 00[00]|03]|00]01]01]00
MV 05| 04| 00[01][02[00|09]| 18|02 01[00]|09]|00]|01]|02]01
NI 14)13| 03| 04|46|06|32|14(38| 11]/03|18|03]|09]21]10
NW 13| 13| 08|10 24 (22| 13| 10| 25| 52| 17| 11|13|12]|17]18
RP 04)03|09|07|05[19|04|03|05| 11]39|03]|28]|06]|05]08
SH 04| 04| 01]|01]|03[01]22|08[03|01|00|129]|00]|02]|02]01
st 01|01|02[01]|01][03]|01|01|[01|01|08|01|28|01|01]01
SN 11| 08| 02]04|03|05|03|04|04|04|02]|03|01]33]|13]|14
ST 12| 10| 01| 02| 06| 04| 05| 06|08| 04|01|04]|01|13|27]|09
TH 04|03|02|04|02|09]|02|02|04]| 04|02|02|01]|121]09]28
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Eine dhnliche Heatmap ist in Tabelle 4 dargestellt, jedoch mit dem Beitrag jedes Bundeslandes
zu seinem eigenen PSO als Prozentsatz des gesamten deutschen Beitrags zum PSO dieses
Bundeslandes. Die Beitrage Bayerns und Baden-Wiirttembergs zu ihrem eigenen PSO steigen
entsprechend auf 56 % bzw. 53 %, wihrend die anderen Bundesldnder im Bereich von etwa
20 bis 40 % liegen. Auch benachbarte Bundeslander leisten erhebliche Beitrage zu den PSO der
anderen, was zeigt, dass die PSO-Werte in Deutschland erheblich durch den atmosphérischen
Transport zwischen den Bundesldndern beeinflusst werden.

Tabelle 4: Beitrag (%) der NOx-Emissionen jedes Bundeslandes zum PSO in diesem
Bundesland als Prozentsatz des gesamten deutschen Beitrags zum PSO in diesem
Bundesland

BB | BE| BW [ BY | HB | HE| HH | MV | NIl [ NW | RP [ SH | SL | SN | ST | TH
BB 24| 29 1| 1 6| 2 7| 14| 5 2| 1] 5| 1 9| 3
BE 4| 11 1] 0 1 3] 1 0 1 1| 0
BW 4| 3| 53| 18| 4| 9 4 3| 5 6| 16 | 3| 18 4| 7
BY 7| 6| 26| 56 5| 18 6 7| 6 8| 14| 5| 12| 13| 8| 17
HB o| o o| o 3] 0 1 1| 1 ol o| 1| o] of| o] o
HE 5| 4 4| 6 5| 27 5 4 7| 12| 14| 5| 8| 6| 7| 13
HH 1] 1 o| o 1] 0 6 2| 1 ol 3| o| o 1| o
MV 4| 3 o| o 1] 0 8| 19| 2 ol10| of| 1| 2| o
NI 11 | 10 2| 2| 38| 4| 28| 14| 31 9 20| 2| 7| 15| 7
NW 10| 10 5| 6| 20| 14| 12| 10| 21| 42| 13| 13| 10| 9| 12| 12
RP 3| 3 5| 4| 4] 12 4 3| 4 9( 29| 4| 22| 4| 3| 5
SH 3 o| o 2| o] 10 8| 2 o o{21| o 1| 2| 1
SL 1] 1 1| 1 1] 2 1 1| 1 1| 6| 1] 23| 1| 1| 1
SN 6 1| 2 3| 3 2 4| 3 3| 1] 3| 1| 25 9
ST 0| 8 1| 1 5| 2 4 6| 7 3| 1| 4| 1| 9| 19| 6
TH 3| 2 1| 2 2| 5 2 2| 3 3] 1| 2| 1| 8| 6] 19

4.3 VOC-gekennzeichnete Produktionslaufe

Der Beitrag aller gekennzeichneten VOC-Quellen zum PSO tiiber Deutschland aus der VOC-
gekennzeichneten Produktionsreihe ist in Abbildung 44 und Abbildung 45 als Karten und
raumliche Durchschnittswerte des PSO tiber jedem Bundesland bzw. Deutschland insgesamt
dargestellt. Im Gegensatz zur NOx-gekennzeichneten Reihe umfasst die GLOB-Kennzeichnung in
dieser Reihe durch die Modellgrenzen transportiertes Ozon sowie transportierte VOCs
einschliefdlich Methan. Der Beitrag des Ferntransports zum PSO in Deutschland ist in der VOC-
gekennzeichneten Simulation wesentlich hoher als der Ferntransportbeitrag in der NOx-
gekennzeichneten Simulation, was auf einen erheblichen Transport von NMVOC-Ozonvorlaufern
tiber interkontinentale Entfernungen hindeutet. Bei diesen liber grofde Entfernungen
transportierten VOC handelt es sich hochstwahrscheinlich um Methan und Kohlenmonoxid, da
diese im Vergleich zu anderen VOC eine relativ lange Lebensdauer in der Atmosphare haben.
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Abbildung 44: Peak Season Ozon-Werte in Deutschland aus dem LOTOS-EUROS-VOC-
gekennzeichneten Produktionslauf und den Beitrdgen aller Kennzeichnungen
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Abbildung 45: Peak Season Ozon-Werte (pug/m?3) fiir Deutschland und jedes Bundesland mit
Beitragen verschiedener VOC-Quellen aus dem LOTOS-EUROS-VOC-Produktionslauf

100

90

70

60

50

40

Beitrag zu PSO (ug m-3)

30

20

10

DE DEBB DEBE DEBW DEBY DEHB DEHE DEHH DEMV DENI DENW DERP DESH DESL DESN DEST DETH
Bundesland

mGLOB B ROEBVOC B ROEAPG H DEUBVOC DEUAPG

Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Der Beitrag der europaischen (einschliefdlich deutscher) NMVOC-Emissionen zum deutschen
PSO im VOC-gekennzeichneten Lauf ist wesentlich geringer als der Beitrag der européaischen
(einschliefdlich deutscher) NOx-Emissionen im NOx-gekennzeichneten Lauf. Dies deutet darauf
hin, dass eine grofée Menge globaler Hintergrund-VOC (hochstwahrscheinlich Methan und CO)
im europaischen Raum oxidiert wird und zur Ozonbildung beitragt. Europdische NMVOC-
Emissionen tragen im Allgemeinen starker zum PSO in Deutschland bei als deutsche NMVOC-
Emissionen. BVOC-Emissionen tragen im Allgemeinen starker zum PSO bei als AVOC-
Emissionen.

4.4 Szenariolaufe fiir 2030

Die Emissionsszenarien fiir diese Modelllaufe wurden in Abschnitt 2.3 vorgestellt. Die
Veranderung des PSO von 2019 bis 2030 ist fiir beide Modelle in Abbildung 46 und Abbildung
47 dargestellt, zusammen mit der Veranderung der Beitrdge der globalen NOx-Kennzeichnungen
und der Verdanderung des Beitrags der NOy-Emissionen aus dem iibrigen Europa.

4.4.1 NOx-gekennzeichnete Simulation fiir 2030

In LOTOS-EUROS steigt der PSO in Ballungsraumen und iiber Norddeutschland, also in Regionen,
die im NOx-gekennzeichneten Produktionslauf 2019 eine geringere Ozonproduktion aus lokalen
NO«-Quellen aufwiesen. Dies steht im Einklang mit einer Verringerung der Ozontitration liber
diesen Regionen infolge der geringeren NOy-Emissionen im Jahr 2030 im Vergleich zu 2019.
LOTOS-EUROS zeigt fiir 2030 einen gewissen Anstieg des Ozons iiber landlichen Gebieten im
Vergleich zu 2019, insbesondere in Stiddeutschland. WRF-Chem zeigt eine ganz andere
Veranderung des PSO von 2019 bis 2030 im Vergleich zu LOTOS-EUROS. Der Anstieg des PSO
aufgrund der verringerten Titration beschrankt sich hierbei auf die grofiten Siedlungsgebiete im
Siiden Deutschlands, wahrend iiberall sonst ein starker Riickgang des PSO zu beobachten ist.

93



TEXTE Quellenzuordnung der Ozonkonzentration in Deutschland durch Bestimmung der Beitrdage der Vorlauferstoffe auf

die Ozonbildung - Abschlussbericht

Dies steht im Einklang mit der zuvor festgestellten {iberaktiven Photochemie in WRF-Chem. Es
scheint, dass WRF-Chem fiir 2019 ein weitgehend NOx-limitiertes chemisches Regime simuliert
und dass die NOy-Emissionsminderungen im Jahr 2030 zu einer erheblichen Verringerung des
Ozons Uber grofde Gebiete fiihren. Im Gegensatz dazu simuliert LOTOS-EUROS fiir 2019 eine
Mischung aus NOy-limitierten und NOy-gesattigten (VOC-limitierten) Regionen, und die Reaktion
auf Verdnderungen der NOx-Emissionen von 2019 bis 2030 ist heterogener.

Abbildung 46: Veranderung des PSO von 2019 bis 2030 und Veranderung des Beitrags der

globalen NO,-Kennzeichnungen (LOTOS-EUROS)
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Abbildung 47: Veranderung des PSO von 2019 bis 2030 und Verdnderung des Beitrags globaler
NOy-Kennzeichnungen (WRF-Chem)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Die Reaktionen der Beitrdge von weitrdumig transportiertem Ozon und Ozon, das aus NOx-
Vorlaufern gebildet wird, die im restlichen Europa emittiert werden, unterscheiden sich
zwischen den beiden Modellen erheblich. Dies liefert weitere Belege fiir erheblich
unterschiedliche chemische Regime in beiden Modellen und ist wahrscheinlich letztlich auf die
bereits zuvor festgestellte liberaktive Photochemie in WRF-Chem zurtickzufiihren.
Unterschiedliche chemische Regime zwischen den Modellen wiirden zu unterschiedlichen
Lebensdauern von Ozon und NOy fithren, was die Unterschiede in den Reaktionen der Beitrage
verschiedener Kennzeichnungen zum PSO von 2019 bis 2030 erkldren kénnte.

Die Veranderung des Beitrags verschiedener europaischer NOy-Emissionsquellen zum PSO von
2019 bis 2030 tber Deutschland ist in Abbildung 46 und Abbildung 47 fiir beide Modelle
dargestellt. LOTOS-EUROS zeigt von 2019 bis 2030 geringe Verdanderungen mit gemischten
Vorzeichen bei diesen Beitragen, wahrend WRF-Chem iiberwiegend Riickgédnge dieser Beitrage
zeigt. Diese Unterschiede sind wahrscheinlich auch auf die im Vergleich zu LOTOS-EUROS
iiberaktive Photochemie in WRF-Chem zuriickzufiihren. Fiir die vorliegende Studie betrachten
wir das LOTOS-EUROS-Modell als realistischere Simulation der PSO-Werte im Jahr 2019 und
damit auch als bessere Darstellung der Veranderungen des PSO von 2019 bis 2030.
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Abbildung 48: Veranderung des Beitrags europdischer NO,-Kennzeichnungen zum PSO iber

Deutschland von 2019 bis 2030 (LOTOS-EUROS)
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Abbildung 49: Veranderung des Beitrags europdischer NO,-Kennzeichnungen zum PSO liber
Deutschland von 2019 bis 2030 (WRF-Chem)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)
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Die Verdanderung des Beitrags verschiedener deutscher GNFR-Emissionssektoren zum PSO {iber
Deutschland von 2019 bis 2030 ist fiir beide Modelle in Abbildung 48 und Abbildung 49
dargestellt. Mit einigen Ausnahmen zeigen beide Modelle dhnliche Verdanderungen des Beitrags
der NOx-Emissionen aus verschiedenen deutschen GNFR-Emissionssektoren zum PSO von 2019
bis 2030. Die Veranderungen dieser Beitrage in WRF-Chem sind jedoch im Vergleich zu den von
LOTOS-EUROS modellierten Verdnderungen tibertrieben. Wie oben erwéhnt, halten wir die
LOTOS-EUROS-Simulationen fiir realistischer als die fiir diese Studie durchgefiihrten WRF-
Chem-Simulationen.
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Abbildung 50: Veranderung des Beitrags deutscher GNFR-NOx-Quellen zum PSO in Deutschland
von 2019 bis 2030 (LOTOS-EUROS)
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Abbildung 51: Veranderung des Beitrags deutscher GNFR-NOx-Quellen zum PSO in Deutschland
von 2019 bis 2030 (WRF-Chem)
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LOTOS-EUROS zeigt einen starken Riickgang des Beitrags der NOx-Emissionen aus dem
Emissionssektor GNFR_F (Strafdenverkehr) zum PSO tiber Deutschland, was die Dominanz
dieses Sektors an den gesamten NOx-Emissionen sowie die starken Reduktionen in diesem
Emissionssektor zwischen 2019 und 2030 widerspiegelt. Interessanterweise ist in LOTOS-
EUROS von 2019 bis 2030 ein Anstieg des Beitrags der NOy-Emissionen aus dem
Emissionssektor GNFR_B (Industrie) zu beobachten. Die NOx-Emissionen in diesem Sektor
bleiben von 2019 bis 2030 unverdndert. Der Anstieg des Anteils der NOx-Emissionen aus
GNFR_B am PSO iiber Deutschland im LOTOS-EUROS-Modell steht im Einklang mit einem
allgemeinen Anstieg der Ozonproduktivitit der verbleibenden NOx-Emissionen, der auf einen
allgemeinen Riickgang der NOy-Emissionen iiber Deutschland zurtickzufiihren ist.

Die rdumlich gemittelten Verdnderungen des PSO tliber Deutschland und jedem Bundesland von
2019 bis 2030 und die Verdnderungen der Beitrage aller gekennzeichneten NOx-Quellen sind fiir
beide Modelle in Abbildung 50 und Abbildung 51 dargestellt. WRF-Chem zeigt einen
konsistenten Riickgang des PSO von 2019 bis 2030 in allen Bundesldandern, wiahrend LOTOS-
EUROS ein differenzierteres Bild zeigt, bei dem der Riickgang des PSO durch einige Quellen
durch den Anstieg des PSO durch andere Quellen ausgeglichen wird. Wie bereits erwdhnt,
werden die Ergebnisse von LOTOS-EUROS in dieser Studie als zuverldssiger angesehen als die
Ergebnisse von WRF-Chem.

Abbildung 52: Veridnderung der PSO-Werte (pug/m3) von 2019 bis 2030 iiber Deutschland und
jedem Bundesland sowie Veranderungen der Beitrage verschiedener NOx-Quellen
(LOTOS-EUROS)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)
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Abbildung 53: Verinderung der PSO-Werte (pug/m3) von 2019 bis 2030 iiber Deutschland und
jedem Bundesland sowie Veranderungen der Beitrage verschiedener NOx-Quellen
(WRF-Chem)

10

i

I

Beitrag zu PSO (ug m-3)
(9]

0|
|
N
|

| B - = - = || -
- | o — — m -
N B o -
_15 — —
-20
Bundesland
B GLOBAPG HEDEB H BGN H SHIP GLOBSTR EGLOBNAT EDEC W SPP
B DEG EGLOBEUR HERBU W SOE B POL W DEK B DED DEJ
m DEE m DEF FRA DEI m AUT CZE m DEA DEL
NLD BLL CHE DEH SCN

Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

In LOTOS-EUROS steigt der PSO in den Stadtstaaten und in den nérdlichen Bundeslandern
tendenziell an, wihrend er in den siidlichen Bundesldndern abnimmt, was mit der Simulation
eines NOy-limitierten chemischen Regimes in diesen Regionen durch LOTOS-EUROS im Jahr
2019 und dem Riickgang der NOx-Emissionen von 2019 bis 2030 tibereinstimmt. Der grofdte
Riickgang des PSO-Anteils in allen Bundeslandern in LOTOS-EUROS ist auf NOx-Emissionen aus
dem GNFR_F-Sektor zuriickzufiihren. Geringere Riickgiange des deutschen PSO sind auf den
Riickgang von NOyx aus GNFR A, I und L sowie auf den Riickgang des NOx-Anteils aus
Nachbarldndern, insbesondere Frankreich, zuriickzufiihren. Der Anstieg der Beitrage zum PSO
in LOTOS-EUROS ist in erster Linie auf das globale Hintergrundozon zurtickzufiihren, teilweise
aufgrund einer Verringerung der Ozontitration und méglicherweise auch aufgrund einer
Verlangerung der Lebensdauer des grofdraumigen Ozons in diesen Simulationen. Ein Anstieg der
PSO-Werte aufgrund von GNFR_B und der internationalen Schifffahrt ist ebenfalls in allen
Bundesldandern zu beobachten, was wahrscheinlich mit der erh6hten Ozonproduktivitat von NOy
aus diesen Quellen zusammenhangt.

Abbildung 54 und Abbildung 55 zeigen die Verdnderungen von 2019 bis 2030 in den Beitragen
der gekennzeichneten NOx-Quellen zum MDA8-0zon in verschiedenen Konzentrationsbereichen
fiir beide Modelle. Die Konzentrationsbereiche basieren auf den beobachteten Zeitreihen von
MDAS an allen deutschen Messstellen im Jahr 2019. Die modellierten Werte werden diesen
Konzentrationsbereichen unabhangig von der tatsiachlich modellierten Konzentration
zugeordnet. Die Ergebnisse werden als Verdanderung des Beitrags der gekennzeichneten NOy-
Quellen zum modellierten MDA8-0zon in jedem der Konzentrationsbereiche dargestellt. WRF-
Chem zeigt eine ganz andere Reaktion als LOTOS-EUROS. Wie bereits erwahnt, halten wir die
Ergebnisse von LOTOS-EUROS fiir zuverlassiger als die Ergebnisse von WRF-Chem, die in der
vorliegenden Studie vorgestellt werden.
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Abbildung 54: Veranderung (2019 bis 2030) des Beitrags der GNFR-Sektoren innerhalb
Deutschlands zum MDAB8-Ozon in verschiedenen gemessenen
Konzentrationsbereichen (LOTOS-EUROS)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Abbildung 55: Veranderung (2019 bis 2030) des Beitrags der GNFR-Sektoren innerhalb
Deutschlands zum MDA8-Ozon in verschiedenen gemessenen
Konzentrationsbereichen (WRF-Chem)
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)
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LOTOS-EUROS zeigt einen Anstieg von etwa 6 ug/m3 bei MDA8-Werten in niedrigeren
Konzentrationsbereichen (0-60 pg/m?3), der in erster Linie auf einen Anstieg des globalen
Hintergrundozons zuriickzufiihren ist, und einen Riickgang um etwa 7 pg/m3 bei
Konzentrationen tiber 120 pg/ms3, der in erster Linie auf eine starke Verringerung um etwa

7 pg/m?3 aufgrund reduzierter NOx-Emissionen aus dem GNFR_F-Sektor sowie geringere
Verringerungen der Beitrage aus den Nachbarldndern zuriickzufiihren ist. Die Verringerungen
der Beitrage zu MDAS8 bei hohen Konzentrationen werden durch einen Anstieg der Beitrage aus
GNFR_B, wie bereits erwahnt, sowie durch einen Anstieg des Beitrags von NOy aus biogenen
Quellen ausgeglichen, der in den LOTOS-EUROS-Simulationen zwischen 2019 und 2030
ebenfalls unverandert bleibt.

4.4.2 VOC-gekennzeichnete Simulation fiir 2030

Die Verdanderung des PSO iiber Deutschland von 2019 bis 2030 und die Beitrage verschiedener
VOC-Quellen aus LOTOS-EUROS sind in Abbildung 56 und Abbildung 57 als Karten und als
raumlich gemittelte Beitrage dargestellt. Wie bereits bei der Erérterung der VOC-
gekennzeichneten Simulation von LOTOS-EUROS fiir 2019 erwéahnt, wurde festgestellt, dass ein
grofder Teil des PSO auf transportierte VOC-Vorlaufer von aufierhalb des Modellgebiets
zurlickzufiihren ist und dass der Beitrag der VOC-Emissionen innerhalb des Modellgebiets zum
PSO im Vergleich zum Beitrag der NOx-Emissionen zum PSO in den NOs-gekennzeichneten
Simulationen sehr gering war. Ein dhnliches Muster zeigt sich bei den Veranderungen der
Beitrage der gekennzeichneten VOC-Beitrage von 2019 bis 2030 in LOTOS-EUROS. Diese
Veranderungen werden durch die Verdnderung des Beitrags des weitraumig transportierten
Ozons dominiert.
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Abbildung 56: Veranderung des PSO iiber Deutschland von 2019 bis 2030 und die Veranderungen
der Beitrage verschiedener VOC-Quellen
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Abbildung 57: Verinderung des PSO (ug/m?3) iiber Deutschland und jedem Bundesland mit der
Veranderung der Beitrage verschiedener VOC-Quellen
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Quelle: eigene Darstellung (RIFS)

Trotz der Verringerung der anthropogenen VOC-Emissionen in Europa und Deutschland
steigt ihr Beitrag zum PSO in Norddeutschland, méglicherweise aufgrund einer Verringerung
der Ozontitration und der damit verbundenen Verschiebung des chemischen Regimes hin zu
einer hoheren lokalen Ozonproduktion. In den siidlicheren Bundeslandern, in denen die von
LOTOS-EUROS simulierten PSO-Werte von 2019 bis 2030 abnehmen, fithrt LOTOS-EUROS
diese Verringerungen sowohl auf anthropogene als auch auf biogene VOC zuriick, obwohl in
LOTOS-EUROS von 2019 bis 2030 keine Verringerung der biogenen VOC-Emissionen zu
verzeichnen ist.

Der im Vergleich zu den europdischen NOx-Emissionen geringere Einfluss der deutschen und
europaischen AVOC- und BVOC-Emissionen auf die Veranderung des PSO (Abbildung 52)
konnte auf die Rolle von weitrdumig transportierten VOC-Vorlaufern hinweisen,
insbesondere von Methan, das mit den européischen NOx-Emissionen interagiert.

Zusammengenommen deuten diese Ergebnisse stark darauf hin, dass die Veranderungen der
PSO-Werte von 2019 bis 2030 in erster Linie auf reduzierte anthropogene NOx-Emissionen
zurilickzufiihren sind und dass Verdnderungen der anthropogenen VOC-Emissionen von
2019 bis 2030 eine viel geringere Rolle bei den modellierten Veranderungen des PSO
spielen.
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5 Diskussion und Schlussfolgerungen

Das im WRF-Chem-Modell etablierte TOAST-System zur Quellenzuordnung wurde erfolgreich
im LOTOS-EUROS-Modell implementiert und demonstriert. Die Ergebnisse der
Ozonquellenzuordnung mit LOTOS-EUROS stehen im Einklang mit dem aktuellen Verstiandnis
der Chemie des bodennahen Ozons.

Im Vergleich zu den Beobachtungen erfiillen sowohl LOTOS-EUROS als auch WRF-Chem das
FAIRMODE-Modellqualitatsziel. LOTOS-EUROS zeigt eine negative Abweichung gegeniiber den
Beobachtungen, was zu erwarten war, da die Randbedingungen aus dem in diesem Projekt
verwendeten globalen CAM-Chem-Modell den Ozonzufluss in die Modelldomane im Vergleich
zum Reanalyseprodukt aus dem ECMWF-IFS-System unterschatzen. WRF-Chem hingegen zeigt
im Vergleich zu den Messungen eine positive Abweichung beim Ozon. Dies steht im Einklang mit
einer liberaktiven Photochemie in WRF-Chem, die hochstwahrscheinlich auf hohe Photolyse-
Raten zuriickzufiihren ist, wie im fritheren Projekt OzonEval festgestellt wurde. Die iiberaktive
Photochemie in WRF-Chem wird besonders deutlich bei der Simulation der Ozonverdnderungen
von 2019 bis 2030. Das WRF-Chem-Modell zeigt eine Verringerung des deutschen PSO um

10 pg/m3 im Vergleich zu fast keiner Verringerung des PSO iiber Deutschland im Jahr 2030 aus
der LOTOS-EUROS-Simulation. Dies deutet darauf hin, dass WRF-Chem wesentlich
empfindlicher auf NO-Emissionen reagiert als LOTOS-EUROS, was genau den Erwartungen bei
einer liberaktiven Photochemie entspricht. Quantitative Schlussfolgerungen aus dieser Studie
basieren daher auf den Simulationen mit LOTOS-EUROS.

Wenn Ozon den NOx-Emissionen zugeschrieben wird, ist von den 81 pg/m3 PSO (Peak Season
Ozonwert, Ozon in den Monaten April bis September), die von LOTOS-EUROS unter den
Bedingungen von 2019 iiber Deutschland modelliert wurden, mehr als die Halfte (50 pg/m3) auf
den Ferntransport von Ozon zuriickzufiihren. Der Ferntransport von in der Stratosphare
gebildetem Ozon macht 5 pug/m3 aus, wahrend 45 pg/m3 auf die photochemische Produktion in
der Troposphére aus NOx-Emissionen zuriickzufiihren sind. Der grofdte Teil davon (32 pg/m3) ist
auf anthropogene NOs-Emissionen aufderhalb Europas zuriickzufiihren. Von den verbleibenden
31 pg/m3 PSO aufgrund europaischer Emissionen sind 4 ug/m3 auf biogene NOy-Emissionen aus
Boden zuriickzufiihren, wahrend sich die restlichen 27 pg/m3 ungefahr zu gleichen Teilen auf
NOy-Emissionen aus Deutschland und NOx-Emissionen aus dem iibrigen Europa verteilen.

Wenn Ozon den VOC-Emissionen zugeschrieben wird, ist der Beitrag europaischer VOC-Quellen
gering. Alle europaischen VOC-Quellen, einschliefilich anthropogener und natiirlicher Quellen,
machen nur 13 pg/ms3 des PSO aus. Die restlichen 68 pg/m3 sind auf den Transport tiber die
Modellgrenzen zuriickzufiihren. Da bei der NOy-Zuordnung 45 pg/m3 des PSO auf
ferntransportiertes und aus NOx-Vorlaufern produziertes Ozon zuriickgefiihrt wird, miissen
unter der Annahme von geringem NO-Transport in die Modellregion die verbleibenden

23 pg/ms3 des Ozons, das in der VOC-markierten Simulation dem Ferntransport zugeordnet
wurde, auf den Transport langlebiger VOC in die Modelldoméne zuriickgefiihrt werden. Diese
VOC bilden innerhalb des Modells durch chemische Reaktionen mit in Europa emittiertem NOy
Ozon. Dies zeigt, dass die Kontrolle der NOx-Emissionen fiir die Verringerung des Ozons viel
wirksamer ist als die Kontrolle der VOC-Emissionen.

Innerhalb Deutschlands tragen die NOx-Emissionen des Strafsenverkehrs etwa die Halfte des
gesamten deutschen Beitrags zum PSO iiber Deutschland im Jahr 2019 bei. Dies entspricht
angesichts des Umfangs der Emissionen aus diesem Sektor den Erwartungen. Bei der Zuordnung
von Ozon zu NOx-Emissionen auf Basis der Bundeslédnder tragen die grofieren und stidlicher
gelegenen Bundesliander, insbesondere Bayern und Baden-Wiirttemberg, mit etwa 9 - 10 %
mehr zu ihrem eigenen PSO aus ihren eigenen NOx-Emissionen bei als kleinere und nérdlicher
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gelegene Bundesldnder, die etwa 2 - 5 % zu ihrem eigenen PSO beitragen. Wenn man diese
Beitriage der Bundeslander zu ihrem eigenen PSO als Prozentsatz des gesamten anthropogenen
Beitrags Deutschlands zum PSO iiber diesen Bundesldndern im Jahr 2019 ausdriickt, machen
Bayern und Baden-Wiirttemberg 53 - 56 % des gesamten deutschen Beitrags zum PSO iiber
ihrem eigenen Gebiet aus, wahrend die kleineren und nérdlicher gelegenen Bundesldander in der
Regel 20 - 30 % des gesamten deutschen Beitrags zum PSO iiber ihrem eigenen Gebiet
ausmachen. Die Stadtstaaten (Berlin, Bremen und Hamburg) sind starker von den NOx-
Emissionen ihrer grofderen Nachbarstaaten beeinflusst als von ihren eigenen NOx-Emissionen.
Dies zeigt, dass Mafnahmen zur Ozonminderung in Deutschland nicht isoliert auf Ebene
einzelner Bundeslander betrachtet werden kdnnen. Vielmehr sind eine landeriibergreifende
Abstimmung sowie nationale und internationale Rahmenbedingungen von zentraler Bedeutung.

Hohere MDA8-Ozonwerte werden stirker von NOx-Emissionen aus der Umgebung beeinflusst.
Wenn das von LOTOS-EUROS an den Standorten der Messstationen in Deutschland simulierte
MDAS8-0zon auf der Grundlage der beobachteten MDA8-Ozonkonzentration in Klassen eingeteilt
wird, zeigen Konzentrationen im Bereich von 0 bis 60 pg/ms3 einen Einfluss des weitradumigen
Ozontransports liber die Modellgrenzen hinweg von 74 %. Bei Konzentrationen iiber 120 pg/ms3
sinkt dieser Anteil auf 47 %. Deutsche anthropogene NO-Quellen tragen 25 % zu MDAS8-
Ozonkonzentrationen iiber 120 pg/ms3 bei, wobei etwa die Halfte davon auf NOy-Emissionen aus
dem Straflenverkehr zuriickzufiihren ist. Dies zeigt, wie wichtig NOy-Emissionskontrollen fiir die
Verringerung hoher Ozonwerte sind.

In einem Emissionsszenario fiir 2030, in dem die anthropogenen NOx- und VOC-Emissionen tiber
Deutschland etwa halbiert werden, bleibt der von LOTOS-EUROS fiir Deutschland insgesamt
simulierte PSO nahezu unverandert. Die starken Reduzierungen der NOx-Emissionen des
deutschen Strafdenverkehrs im Jahr 2030 gegeniiber 2019 fiihren zu einer Verringerung des
Beitrags dieser Quelle zum PSO iiber Deutschland und allen Bundeslandern. Reduktionen der
NOy-Emissionen von Offroad-Maschinen, Kraftwerken, der Landwirtschaft und des Luftverkehrs
fiihren ebenfalls zu geringeren Beitrdgen all dieser Sektoren zum PSO tber Deutschland im Jahr
2030 im Vergleich zu 2019. NOy-Emissionsreduktionen in Frankreich, Osterreich, Tschechien,
den Niederlanden, Belgien, Luxemburg, der Schweiz und den skandinavischen Liandern
verringern ebenfalls den Beitrag dieser Lander zum PSO iiber Deutschland im Jahr 2030.

Die Verringerung der Beitrage dieser Sektoren und Lander zum PSO iiber Deutschland im Jahr
2030 wird durch einen Anstieg der Beitrage anderer Regionen und Sektoren ausgeglichen. Der
Beitrag des weitrdumigen Transports von Ozon iiber die Modellgrenzen steigt im Jahr 2030
aufgrund einer Verringerung der Titration des Hintergrundozons durch NO,, insbesondere iiber
Norddeutschland und in bebauten Gebieten. Nicht alle Emissionssektoren weisen von 2019 bis
2030 eine Verringerung der NOx-Emissionen auf. Die biogenen NOx-Emissionen aus Boden
bleiben in den Laufen mit LOTOS-EUROS sowohl fiir 2019 als auch fiir 2030 konstant, und auch
die anthropogenen NOx-Emissionen aus der Industrie bleiben unverdndert. Wenn die gesamten
NOy-Emissionen reduziert werden, steigt die Ozonproduktivitat der verbleibenden NOy-
Emissionen. Dies fiihrt dazu, dass der Beitrag dieser unveranderten Emissionssektoren zum PSO
im Jahr 2030 im Vergleich zu 2019 zunimmt. Uber Norddeutschland und Ballungsrdumen fiihrt
die Verringerung der Ozontitration durch reduzierte NOx-Emissionen zu einer Zunahme des PSO
im Jahr 2030. Uber lindlichen Gebieten Siiddeutschlands fithren die reduzierten NO,-
Emissionen im Jahr 2030 zu einer geringeren lokalen Ozonproduktion und einem insgesamt
geringeren PSO.

Die MDA8-Ozonwerte an Tagen und an Standorten, an denen 2019 Werte unter 120 pg/m3
gemessen wurden, steigen 2030 vor allem aufgrund der Verringerung der Ozon-Titration durch
reduzierte NOy-Emissionen an. Die 2019 im Bereich von 0 bis 60 ug/m3 beobachteten Werte
steigen im Durchschnitt um 6 pg/m3, wahrend die Werte im Bereich von 60 bis 120 pg/m3 im
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Durchschnitt um 3 pg/ms3 steigen. Die 2019 beobachteten MDA8-Werte iiber 120 pg/m3 sinken
im Jahr 2030 um durchschnittlich 7 pg/m3. Der Riickgang der hohen MDA8-Werte im Jahr 2030
gegeniiber 2019 ist in erster Linie auf die Verringerung der NOx-Emissionen des deutschen
Straflenverkehrssektors zuriickzufiihren.

Die Ergebnisse der VOC-gekennzeichneten Simulation mit LOTOS-EUROS fiir 2030 zeigen, dass
die Verdnderungen des PSO iiber Deutschland von 2019 bis 2030 in erster Linie auf die
Veranderungen der NOx-Emissionen von 2019 bis 2030 zuriickzufiihren sind und nicht auf
Veranderungen der VOC-Emissionen. In Bundesldandern, die 2030 einen Anstieg des PSO
verzeichnen, ist dieser Anstieg liberwiegend auf einen Anstieg des Beitrags von weitrdumig
transportiertem Ozon zuriickzufiihren, das iiber die Modellgrenzen eintritt, was auf eine
verringerte Titration hindeutet. Der Beitrag der europdischen VOC-Emissionen zum PSO im Jahr
2030 istin vielen Bundesldndern im Vergleich zu 2019 zuriickgegangen, wobei jedoch sowohl
bei den Beitrdgen biogener VOC (deren Emissionen 2030 nicht reduziert werden) als auch bei
den anthropogenen VOC (die 2030 reduziert werden) Riickgdnge zu verzeichnen sind. Dies
deutet stark darauf hin, dass die Gesamt-Ozonproduktionsleistung aller VOC (sowohl
anthropogener als auch biogener) aufgrund einer geringeren Verfligbarkeit von NOy sinkt, wobei
die reduzierten Emissionen anthropogener VOC in Deutschland und Europa im Jahr 2030 nur
eine untergeordnete Rolle bei der Verringerung des Beitrags dieser Quelle zum PSO im Jahr
2030 spielen.

Die quantitativen Ergebnisse dieser Studie stammen fast ausschliefdlich aus einem einzigen
Modell. Obwohl die Studie als Modellvergleich mit zwei Modellen (WRF-Chem und LOTOS-
EUROS) konzipiert war, zeigte das Ozonquellenzuordnungssystem, dass die in dieser Studie
verwendete spezielle Konfiguration von WRF-Chem fehlerhaft war. Dieses Ergebnis zeigt zwar
die Niitzlichkeit der Ozonquellenzuordnung fiir die Diagnose von Modellméngeln, dennoch
besteht weiterhin Bedarf an einer Multi-Modell-Studie zur Ozonquellenzuordnung, um
sicherzustellen, dass die quantitativen Ergebnisse nicht nur auf einem einzigen Modell basieren.
Zukinftige Studien sollten die Ergebnisse der Ozonquellenzuordnung unter Verwendung
mehrerer Modelle vergleichen, moglicherweise einschlief3lich einer ordnungsgemaf3
konfigurierten Version von WRF-Chem.

Die Verwendung lateraler Randbedingungen aus dem globalen Modell CAM-chem in dieser
Studie ermoglichte die Zuordnung des Hintergrundozons zu verschiedenen globalen Quellen,
erschwerte jedoch den direkten Vergleich der regionalen Modellergebnisse mit Beobachtungen
aufgrund einer systematischen negativen Verzerrung in den globalen Modellergebnissen.
Dartiber hinaus war die Verwendung der aktuellen Randbedingungen fiir die Modellldufe des
Szenarios fiir 2030 angesichts der zu erwartenden Veranderungen der globalen Emissionen in
diesem Zeitraum unrealistisch. Angesichts des in dieser Studie aufgezeigten starken Einflusses
des interkontinentalen Langstreckentransports von Ozon sollten sich zukiinftige Studien darauf
konzentrieren, realistischere globale Randbedingungen fiir regionale Modellsimulationen
bereitzustellen, einschliefilich der zu erwartenden Verdnderungen der Emissionen von
Ozonvorldufern aufderhalb Europas.

Diese Studie hat gezeigt, dass der Ferntransport von VOC-Ozonvorlaufern von auf3erhalb
Europas einen erheblichen Beitrag zur Ozonbildung innerhalb Europas leisten kann. Es werden
weitere Arbeiten empfohlen, um die globalen oder hemisphérischen Urspriinge dieser
ferngetransportierten Ozonvorlaufer zu verstehen.

Insgesamt zeigen die Ergebnisse dieser Studie, dass die Zuordnung von Ozonquellen mit
Kennzeichnung ein niitzliches Modellierungsinstrument ist, das als Grundlage fiir die
Ozonminderungspolitik dienen kann. NOx-Emissionen sind nachweislich ein starkerer Treiber
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fiir Ozon und dessen Minderungspotenzial als VOC-Emissionen. Die Bedeutung der Reduzierung
der NOx-Emissionen fiir die Verringerung der Ozon-Spitzenkonzentrationen wird bestatigt,
wahrend die ausgleichenden Effekte einer verringerten Ozontitration unter niedrigeren NOx-
Bedingungen ebenfalls deutlich erkennbar sind. Die erh6hte Ozonproduktivitit der
verbleibenden NO4-Quellen unter niedrigeren NO4-Bedingungen kann quantifiziert werden. Die
Bedeutung des weitrdumigen, grenziiberschreitenden Transports von Ozon wird ebenfalls
quantifiziert. Die Ozonminderung in Deutschland sollte sich auf die Reduzierung der
verbleibenden NOx-Emissionen konzentrieren, iiber Landesgrenzen hinweg koordiniert werden
und auch internationale Mafnahmen umfassen, um sicherzustellen, dass die NOy-Emissionen in
anderen europdischen Landern und in der gesamten ndrdlichen Hemisphare weiter sinken.
Obwohl in dieser Studie nicht direkt quantifiziert, wird auch die Rolle von Methan als
Ozonvorldufer stark angedeutet. Das internationale Engagement Deutschlands kénnte sich auch
auf die Reduzierung dieses wichtigen Ozonvorlaufers konzentrieren.
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