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TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

Kurzbeschreibung: Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und
Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-Transport-Modellen

Schwarzer Kohlenstoff (Black Carbon, BC) ist eine Feinstaubkomponente, die bei
Verbrennungsprozessen in die Atmosphare freigesetzt wird und negative Auswirkungen auf die
Gesundheit und das Klima hat. Aktuelle Emissions- und Konzentrationsabschatzungen sind unsicher.
Das Hauptziel dieses Projekts ist die Verbesserung der Beschreibung der Emissionsquellen und der
Konzentrationsverteilung fir BC in Deutschland durch eine kombinierte Auswertung von Messdaten
und Modellierungsergebnissen. Die Emissionen des UBA Katasters wurden hinsichtlich
Emissionsfaktoren aus der Literatur und Konsistenz mit internationalen Emissionsdatenbanken
evaluiert. Die wichtigsten Quellsektoren fiir BC sind Hausbrand, Verkehr und landwirtschaftlicher
Verkehr. Fir Hausbrand wurden héhere Emissionsfaktoren vorgeschlagen, wahrend fiir Bremsen und
Reifenabrieb niedrigere Emissionsfaktoren angemessener waren. Darliber hinaus wurden die Ansatze
fir die raumliche Verteilung von Hausbrand und landwirtschaftlichen Verkehr modifiziert. Die
verschiedenen Herangehensweisen wurden anhand mehrerer Szenariosimulationen des
Luftqualitdatsmodells LOTOS-EUROS in Vergleich mit gemessenen Konzentrationszeitreihen
ausgewertet. Ein Labeling-Ansatz wurde verwendet, um die Beitrdage der Quellsektoren und
Quellregionen zu identifizieren und Riickschlusse auf die Emissionen zu ziehen. Diese Szenarien
beinhalteten auch die Modifikation von Zeitprofilen der Emissionen, insbesondere fiir Verkehr
(Kaltstart) und landwirtschaftliche Maschinen (Ernteart- und Temperaturabhangigkeit). Die
Auswertungen wurden erschwert, da Daten von verschiedenen Messgeratetypen verwendet wurden,
die nicht direkt vergleichbar waren und Teile Deutschlands nicht abgedeckt wurden. Insgesamt
haben die Szenariosimulationen zu einer verbesserten Erfassung der BC Konzentrationsverteilung
Uber Deutschland mit dem Chemie-Transportmodell LOTOS-EUROS gefihrt.

Fiir Berlin wurden Kampagnenmessungen an vier Standorten durchgefiihrt, bei denen der BC aus
Aethalometern mit parallelen Messungen von elementarem Kohlenstoff harmonisiert wurde. Dies
flihrte zu eBC-Konzentrationen, die etwa um den Faktor 2 niedriger waren als die, die
Standardkorrekturen erhalten wurden. Auch der Beitrag der Biomasseverbrennung wurde mit einem
neu entwickelten Ansatz geschéatzt, was zu hoheren Beitragen der Biomasseverbrennung fiihrte, als
zuvor geschatzt. Die Aethalometer -Messungen aus Berlin wurden zur Auswertung von Modelllaufen
verwendet, bei denen der regionale Hintergrund aus LOTOS-EUROS mit den lokalen Beitragen von
Hausbrand und Verkehr aus den mikroskaligen Modellen MISKAM/LASAT kombiniert wurde. Eine
gute Ubereinstimmung wurde sowohl fiir die Konzentrationswerte als auch fiir den Beitrag der
Biomasseverbrennung gefunden. Der gewahlte Ansatz hat somit zu einem konsistenten Bild der BC-
Emissionen, beobachteten und modellierten Konzentrationen in Berlin gefihrt.
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Abstract: Orienting assessment of Black Carbon (BC) in Germany and identification of relevant
sources with chemical transport models.

Black carbon (BC) is a particulate matter species that is released to the atmosphere in
combustion processes and has an adverse impact on health and climate. Current emission and
concentration estimates are uncertain. In this report, the aim is to improve this situation for
Germany. Officially reported emissions of UBA are reviewed regarding emission factors from
literature and consistency with emission databases. The most important source sectors were
residential combustion, traffic and agricultural machinery. For residential combustion, higher
emission factors were suggested whereas for break and tyre wear lower emission factors would
be more appropriate. In addition, the spatial distribution of residential combustion and
agricultural machinery was modified. The emissions were verified with concentration
simulations using the regional-scale model LOTOS-EUROS, that could be evaluated with
observations. A labeling approach was used to identify the contributions of source sectors and
source regions and provide feedback on the emissions in several scenario simulations. These
scenarios also included modification of time profiles of the emissions, in particular for traffic
(cold start) and agricultural machinery (crop-type and temperature dependent). Evaluation was
complicated by the fact that measurements from different instrument types were used that were
not directly comparable, and parts of Germany were not covered. Overall, the scenario
simulations have led to improved representation of the BC concentration distribution over
Germany using the LOTOS-EUROS chemical transport model.

For Berlin, campaign measurements at four sites were made for which BC from aethalometers
were harmonized with elemental carbon measurements that were taken in parallel. From the
combination of the Aethalometer and filter measurements, local conversion factors were derived
to correct the mass concentrations of eBC. This resulted in eBC concentrations were about a
factor two lower than those obtained using the default corrections used by the instruments. Also
the biomass burning contribution was estimated with a newly developed approach, leading to
higher biomass burning contributions than estimated before. The aethalometer measurements
from Berlin were used to evaluate model runs for Berlin, where the LOTOS-EUROS regional
background was combined with local contributions of residential combustion and traffic from
the micro-scale models MISKAM/LASAT. Good correspondence was found for both
concentration levels and biomass burning contribution. The approach taken has thus led to a
consistent picture of BC emissions, observed and modelled concentrations in Berlin.
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Zusammenfassung

Zielstellung

Black Carbon (BC) ist eine Feinstaubkomponente, die mit erhohter Sterblichkeit durch
Atemwegs- und Herz-Kreislauf-Erkrankungen, verminderter Lungenfunktion und chronischen
Lungenerkrankungen in Verbindung gebracht wird. Dariiber hinaus absorbiert BC die
Sonnenstrahlung und beeinflusst so den Strahlungshaushalt der Atmosphare und damit auch
Wetter und Klima. BC entsteht bei der unvollstindigen Verbrennung von fossilen und biogenen
Brennstoffen und ist oft mit schadlichen Verbindungen wie polyzyklischen aromatischen
Kohlenwasserstoffen verbunden. Es ist iiberwiegend in der PM2,5-Fraktion des Feinstaubs
enthalten. Wichtige Quellen in Deutschland sind Hausbrand (Holzverbrennung) und Verkehr.
Obwohl es keine europdischen Grenzwerte fiir BC gibt, wird es unter der neuen NEC-Richtlinie
(2016/2284/EU) als einer der prioritdr zu minderden Luftschadstoffe in Bezug auf die
Luftqualitit angesehen.

Das Hauptziel dieses Projekts ist die Verbesserung der Beschreibung der Emissionsquellen und
der Konzentrationsverteilung fiir BC in Deutschland durch eine kombinierte Auswertung von
Messdaten und Modellierungsergebnissen.

Unterziele sind:

» Verbesserung der sektorspezifisch berichteten jahrlichen Gesamtemissionen von BC fiir
Deutschland

» Verbesserung der rdumlichen Verteilung der Emissionen in Deutschland
» Erstellung einer flichendeckenden Karte der BC-Konzentrationen fiir Deutschland

» Verifizierung der neuen Emissionsverteilungen mit eigenen Messungen und mikroskaliger
Modellierung

Ansatz

Der Ansatz bestand aus drei Sdulen:

1. Im ersten Schritt sollte eine Uberarbeitung des aktuellen deutschen
Emissionsinventars zum Zweck der Verbesserung der BC Modellierung stattfinden.
Nach der Identifizierung der relevantesten Sektoren wurde eine kritische
Uberpriifung der verwendeten Emissionsfaktoren durchgefiihrt, indem Schitzungen
aus der Literatur verglichen und auf ihre Konsistenz mit den Ergebnissen eines
wissenschaftlichen europaischen Emissionsinventars mit harmonisierten
Emissionsschitzungen fiir Holzverbrennung gepriift wurden. Neben der
Uberarbeitung der jahrlichen Gesamtemissionen wurde auch die raumliche
Verteilung der Emissionen fiir die wichtigsten Quellsektoren behandelt.

2. In einer Messkampagne in Berlin sollten BC aus optischen Messungen und
elementarer Kohlenstoff (EC) aus Filtermessungen zur Erstellung eines
harmonisierten Datensatzes und zu den Abschidtzungen der Beitrdge von Biomasse
und fossilen Brennstoffen erfasst werden.

3. Um die BC Emissionen fiir Deutschland zu optimieren, ist eine Modellierung
erforderlich, die die Emissionsschatzungen mit den beobachteten Konzentrationen
verkniipft. Fiir die regionale Skala wird das LOTOS-EUROS-Modell verwendet, das
tiber eine Kennzeichnungs-Methode (Labeling-Ansatz) verfiigt, um die Beitrage von
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Quellsektoren und Regionen zu verfolgen. Die finalen Emissionen und ihre Verteilung
wurden verwendet, um BC fiir 2015-2019 zu berechnen. Neben der
deutschlandweiten Immissionsbelastung wurde eine Fallstudie fiir Berlin mit hoher
Auflosung erstellt. Dazu wurden mit den Modellen MISKAM und LASAT die lokalen
Emissionsbeitrage der Holzverbrennung in Haushalten und des Strafsenverkehrs
berechnet. Diese wurden zu den Hintergrundkonzentrationen aus LOTOS-EUROS
addiert und die Ergebnisse mit den entsprechenden Beobachtungen aus Saule 2
verglichen.

Emissionen

Die wichtigsten zur BC Konzentration beitragenden Sektoren in Deutschland sind die
Holzverbrennung in Haushalten, der Strafdenverkehr und der nicht strafdengebundene Verkehr.
Fiir diese Sektoren wurden die offiziell berichteten jahrlichen Gesamtwerte mit denen mehrerer
weit verbreiteter europaweiter Emissionsinventare verglichen fiir die Jahre 2011 und 2015.
Dies sind das Emissionsinventar TNO-MACC-III 2011 (Kuenen et al, 2014) und sein direkter
Nachfolger CAMS 2018 mit in 2017 offiziell berichteten PM2.5 Emissionen der europdischen
Lander von 2000 bis 2015. Dies widerspiegelt die Anderungen in der Berichterstattung der
europaischen Lander in Europa zwischen 2013 und 2017 fiir das Jahr 2011. Weiterhin wurde
mit TNO-newRWC_2011 verglichen, das fiir den Hausbrandsektor einer Bottom-up-Schatzung
fiir die Holzverbrennung enthilt, , die halbfliichtige Stoffe auf konsistentere Weise einschlief3t,
weiterhin identisch ist mit CAMS 2018.

Fiir den Strafdenverkehr waren die von Deutschland gemeldeten Emissionen im Vergleich zu
CAMS 2018 erhoht. Dies konnte auf die Verwendung eines relativ hohen BC-Anteils der
berichteten PM2,5 aus den Bereichen Bremsen und Reifenabrieb zuriickgefiihrt werden. BC wird
nicht separat aufgefiihrt, sondern als Anteil des PM2,5 angegeben. Obwohl elementarer
Kohlenstoff im Abriebprodukt vorhanden ist, ist dieses Material relativ grob und daher nicht in
dem optisch aktiven Teil, der als schwarzer Kohlenstoff beobachtet werden kann. Die Ergebnisse
sind in Tabelle Z- 1 zusammengefasst.

Fiir den Hausbrandsektor waren die in Deutschland berichteten Emissionen im Vergleich zu
TNO-newRWC_2011 geringer. Dies lag vor allem an der urspriinglich verwendeten niedrigen BC-
Fraktion, die fiir PM2,5-Emissionen einschliefdlich der mitemittierten kondensierbaren Gase
reprasentativer war als fiir die urspriinglich verwendeten Emissionsfaktoren, die feste PM2,5-
Partikel widerspiegeln. Dariiber hinaus liegt der verwendete PM2,5-Emissionsfaktor fiir die
Holzverbrennung mit 77 g/GJ am unteren Ende des Bereichs der Literaturwerte fiir moderne
Herde, und es wurde empfohlen, zumindest fiir den Zeitraum 2010-2016 einen Wert von 100
g/GJ zu verwenden.
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Tabelle Z-1:  Vergleich zwischen originalen und angepassten BC Anteilen fiir die wichtigsten

Sektoren
Quellsektor Original % Neues % BC | Referenz
BC

1A4bi, solid biomass residential | 10 30 Guidebook tables 3.40-3.42 and
Klimont et al. (2017)

1A3bvi tyre 24 0.37 Schauer (2006), as used in
EUCAARI and CAMS

1A3bvi brake 26 2.3 Schauer (2006), as used in
EUCAARI and CAMS

Auch die rdumliche Verteilung der Emissionen im UBA-GRETA-Rastertool wurde eingehend
untersucht. Fiir die raumliche Verteilung der Emissionen aus der Holzverbrennug mit dem
GRETA-Tool werden dhnliche Verteilparameter wie fiir das CAMS BC Inventar verwendet. Der
Unterschied besteht hinsichtlich der raumlichen Aggregation und Gewichtung. Im CAMS-
Inventar fehlen detaillierte Informationen zum Scheitholzverbrauch in den Bundesldndern, die
allerdings fiir GRETA verwendet werden. Fiir das CAMS Inventar wird zudem davon
ausgegangen, dass es in landlichen Gebieten doppelt so wahrscheinlich ist das Holzverbrennung
stattfindet wie in stadtisch gepragten Gebieten. In GRETA findet eine detailliertere
Differenzierung auf der Grundlage der Einwohnerzahl statt. Andererseits fasst GRETA
Informationen iiber die Bodenbedeckung pro Gemeinde oder Landkreis zusammen, was zu einer
starkeren Zuordnung von Emissionen zu Stadtzentren fithren kann. Informationen auf
Kreisebene werden sowohl fiir die nationale Aggregation der Emissionsgewichtungen als auch
fiir die spatere Disaggregation auf Kreisebene angewendet, wiahrend CAMS die Informationen
immer auf einem 0,1x0,05° Lon-Lat-Gitter (~5x5 km?) hilt. In einem detaillierten Vergleich fiir
Berlin, fiir das ein Bottom-up-Emissionsinventar verfligbar war, wurden die rdumliche
Verteilung und die Gesamtemissionen der Stadt verglichen zu GRETA und CAMS. Es wurden
grofde Unterschiede in der raumlichen Verteilung und den Gesamtemissionen zwischen den
beiden Emissionsinventaren gefunden, was fiir eine Anpassung der Rasterung der GRETA
Emissionen sprach. Fiir das finale Emissionsinventar wurde entschieden, den GRETA und den
CAMS Ansatz zu kombinieren. Als erster Verteilparameter wird die Holznutzung pro Region
(eine Region umfasst einige Bundesldnder, Verteilung nach Mantau und Soérgel (2006)) von
GRETA verwendet. Innerhalb dieser Region wurde die CAMS-Rastermethodik verwendet, um die
rdumliche Verteilung der Emissionen auf Gemeindeebene zu bestimmen. Innerhalb einer
Gemeinde werden die Emissionen auf die Landnutzungsklassen kontinuierliche und
diskontinuierliche stadtische Pragung gleichgewichtet verteilt, um zu einer landesweiten
Auflésung von 1x1 km? zu gelangen. Im Vergleich zur urspriinglichen Verteilung fiihrt dieses
Verfahren zu einer Verschiebung der Emissionen weg von Grof3stidten hin zu kleineren Dorfern.

Fiir den landwirtschaftlichen Verkehr basierte der urspriingliche raumliche Verteilparameter
auf der Anzahl der im landwirtschaftlichen Sektor titigen Personen in einer Gemeinde. Dies
kann ein realistischer Naherungswert fiir einige Emissionen sein, ist aber kein guter
Naherungswert fiir den Einsatz von Landmaschinen, der eher mit der Anbaufldche in
Verbindung gebracht werden kann. Nach einem Vergleich mit der CAMS-Rasterung wurde
beschlossen, die Informationen auf Gemeindeebene zu umgehen und die nationalen
Gesamtemissionen direkt nach der Landflache in den CORINE-Landbedeckungsklassen zu
rastern. Jeder Landkreis erhalt einen Anteil an den Landmaschinenemissionen entsprechend
dem Anteil der landwirtschaftlich genutzten Flachen, die durch die CORINE-Klassen
reprasentiert werden:
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12 irrigated arable land

13 permanently irrigated land

20 complex cultivation patterns

21 land principally occupied by agriculture, with significant areas of natural
vegetation.

B W=

Innerhalb der Kreise werden die 1 km-Raster anhand der Polygonflachen der CORINE-
Landbedeckung erstellt.

Abbildung Z- 1: Neue Verteilung der Hausbrandemissionen (links) und Landwirtschaftlicher Verkehr

(rechts)
BC - Emissionen 2018 BC - Emissionen 2018
Sektor 1A4bi - TNO Verteilparameter (Sérgel 2006) Sektor 1A4cii - Verteilung landwirtschaftl. Flache

0001
< 7 >0005 2 o R
>001
>0025
Umwelt Gitterweite: circa 1x1km?* = }z:)zu Umwelt Gitterweite: circa 1x1km?
TP stand 22.01.2020 - Submission 2020 10, T T S stand 22.01.2020 - Submission 2020
Greta-Version: 1.1.4.1 Greta-Version: 1.1.4.1

Quelle: UBA

Neben einer realistischen raumlichen Verteilung ist auch die zeitliche Verteilung von zentraler
Bedeutung fiir die Berechnung der BC Konzentration in der Atmosphare. Fiir den
Hausbrandsektor wurde der tatsachliche Heizbedarf auf Basis der Temperatur verwendet, um
die raumlich differenzierte Tagesverteilung liber das Jahr zu berechnen.

Fiir die zeitliche Verteilung der Verkehrsemissionen wurden Szenarien erstellt, die
deutschlandspezifische Verkehrszeitprofile nach Mues et al. (2014) verwenden und
Kaltstartemissionen berticksichtigen, die bei leichten Nutzfahrzeugen und Pkw in Abhéngigkeit
von der tatsdchlichen Temperatur zu hoheren Emissionen am (kalten) Morgen fiihren. Die
Emissionen des landwirtschaftlichen Verkehrs wurden unter Verwendung einer detaillierten
Karte fir die Art der Nutzpflanze (z. B. Weizen, Mais, Kartoffeln) und Temperaturdaten
aktualisiert, um die tatsachliche Anbausaisonen von Nutzpflanzen zu berticksichtigen. Dies
fiihrt zu einer rdumlich und von Jahr zu Jahr differenzierten Tagesverteilung der Emissionen. Die
Emission von Landmaschinen werden dadurch viel starker auf das Friihjahr (Vorbereitung des
Bodens, Diingerausbringung, Aussaat) und den Sommer (Ernte) konzentriert als beim
Standardansatz.
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Messkampagne

In Berlin wurde BC an vier Standorten des BLUME Messnetz der Berliner Senatsverwaltung
gemessen. Es gab eine Hintergrundstation (Stadtrand Buch, MC077), zwei stadtische Stationen
(Neukolln, Nansenstrasse, MC042, Wedding, Amrumer Strasse, MC010) und eine stark
verkehrsbelastete Station (Friedrichshain, Frankfurter Allee, MC174). Es gibt mehrere
Methoden zur Messung der Massenkonzentration von BC. Thermo-optische Methoden, die auf
Filter angewendet werden, kénnen zur Ableitung von elementarem Kohlenstoff (EC) verwendet
werden. Optische Methoden, die die Anderung der Lichtschwichung messen, werden
verwendet, um dquivalenten schwarzen Kohlenstoff (eBC) zu schatzen. In Berlin wurden im
Zeitraum September 2018-September 2019 vier Aethalometer betrieben. Diese Gerate
verwenden ein filterbasiertes optisches Verfahren und erméglichen stiindliche Messungen von
Black Carbon in mehreren Lichtwellenlangen, was die Abschitzung der Beitrage aus der
Verbrennung von Biomasse und fossilen Brennstoffen zur gesamten eBC-Masse erlaubt. Die
Verwendung optischer Methoden erfordert mehrere Korrekturfaktoren, welche zu einer
hoheren Unsicherheit der abgeleiteten eBC-Massekonzentrationen beitragen. Sowohl thermo-
optische als auch optische Methoden konnen kombiniert werden, um die Unsicherheit in den
abgeleiteten eBC zu reduzieren. Zusatzlich zu den Aethalometern wurden in Berlin am gleichen
Standort Filtermessungen zur Messung der EC Konzentrationen nach dem EUSAAR2-Protokoll
eingesetzt. Aus der Kombination der Aethalometer- und Filtermessungen wurden lokale
Umrechnungsfaktoren (MAC-Werte) abgeleitet, um die Massenkonzentrationen von eBC zu
korrigieren. Dies fiihrte zu eBC-Konzentrationen, die etwa um den Faktor 2 niedriger waren als
die, die mit den von den Instrumenten verwendeten Standardkorrekturen erhalten wurden,
siehe Abbildung Z- 2. Fiir Stationen die starker von Verkehrsemissionen beeinflusst werden, ist
der MAC-Wert tendenziell niedriger als fiir Stationen, die starker von der
Biomassenverbrennung beeinflusst werden

Abbildung Z- 2:Harmonisierte und nicht-harmonisierte eBC fiir die vier Stationen der
Messkampagne in Berlin
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Quelle: TROPOS
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Tabelle Z- 2:

Biomasse und fossilen Brennstoffen zuriickzufiihren sind

Zusammenfassung der eBC Massenkonzentrationen, die auf die Verbrennung von

Massenkonzentration

eBCpb (TROPQS)
eBCppb (Sandradewi, 2008)
eBCff (TROPOS)

eBCsf (Sandradewi, 2008)

eBCpp (TROPOS)
eBCpp (Sandradewi, 2008)
eBCyr (TROPOS)

eBCfr (Sandradewi, 2008)

eBChb (TROPOS)
eBCppb (Sandradewi, 2008)
eBCsf (TROPOS)

eBCfr (Sandradewi, 2008)

eBChb (TROPOS)
eBCpp (Sandradewi, 2008)
eBCsf (TROPOS)

eBCsf (Sandradewi, 2008)

Mittelwert
in pug m3

Wedding Amrumer Str. (MC010)

0,22
0,13
0,30

0,38

Neukdlin, Nansen Str. (MC042)

0,28
0,16
0,30

0,41

Friedrichshain, Frankfurte

0,32
0,20
0,66
0,78

Buch,

0,25
0,12
0,19

0,31

Minimum
In pg m3

0,00
0,00
0,00

0,01

0,00
0,00
0,00

0,01

0,00
0,01
0,02

0,02

Wiltberger Str. (MC077)

0,00
0,00
0,00

0,00

Maximum
inpg m3

2,53
1,50
3,21

3,57

3,74
2,14
4,45

5,12

r Allee (MC174)
2,89
1,80
10,30

6,54

6,19
2,99
8,22

4,42

Standard-
Abweichung
in pg m3

0,27
0,16
0,25

0,33

0,36
0,20
0,29

0,41

0,34
0,21
0,51

0,59

0,38
0,18
0,20

0,33

Medianwert
in ug m3

0,12
0,73
0,24

0,30

0,14
0,08
0,22

0,29

0,19
0,13
0,54

0,64

0,10
0,05
0,13

0,20

Aus der Analyse der stiindlichen, wochentlichen und monatlichen Trends wurde der Einfluss der
Verkehrsemissionen deutlich. Im Allgemeinen wurden héhere Konzentrationen wahrend der
Hauptverkehrszeiten an Wochentagen beobachtet, mit einer sichtbaren Abnahme an Sonntagen.
An der Station Buch zeigte der Trend einen leichten Anstieg der eBC-Masse an Samstagabenden,
was moglicherweise mit Emissionen aus der Biomasseverbrennung zusammenhangt. Im Herbst
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und Winter wurde ein Anstieg der eBC-Massekonzentrationen gemessen, der auf die
Biomasseverbrennung zuriickgefiihrt werden kann.

Dariiber hinaus kann der Beitrag der Biomasseverbrennung aus der Kombination von
Lichtschwachungsmessungen bei verschiedenen Wellenldngen abgeleitet werden (Sandradewi
2008). Dies geschieht mit einigen Annahmen und Standardwerten im Aethalometermodell, das
jedoch nicht unbedingt fiir alle Messorte und Jahreszeiten geeignet ist. Daher wurde in diesem
Projekt ein alternativer und eigener Ansatz zur Abschitzung des Beitrags von Biomasse und
fossilen Brennstoffen zum eBC aus den Messungen abgeleitet. Dies fiihrte zu deutlich héheren
Biomassebeitrdgen als mit dem Ansatz von Sandradewi (2008).

Die harmonisierten Messungen und die Ergebnisse des Standard-Aethalometermodells
(Sandradewi, 2008) und des eigenen Ansatzes sind in Tabelle Z- 2 zusammengefasst. Die
Konzentrationen von EC sind an MC077 am Stadtrand am niedrigsten, an MC010 und MC042 im
stiadtischen Hintergrund etwas hoher und an der Verkehrsstation MC174 am hdchsten. Die
Station MC174 wies die hochsten Konzentrationen von eBCs aller Messstationen auf. Die
niedrigsten eBCp, Konzentrationen wurden an MC010, einem stadtischen Wohngebiet, ermittelt.

Modellierung

Das regional skalierte Chemie-Transportmodell LOTOS-EUROS wurde verwendet, um die BC-
Konzentrationen auf nationaler Ebene zu simulieren und zu bewerten. Aus praktischen Griinden
wurden Szenariosimulationen fiir ein einzelnes Jahr mit einer groberen Auflosung als die finale
Simulation durchgefiihrt.

Die Szenariosimulationen wurden mit der Standardeinstellung von LOTOS-EUROS unter
Verwendung von 5 dynamischen vertikalen Schichten durchgefiihrt. Das horizontale
Modellgebiet hatte eine Auflésung von 0,1x0,05 Grad lon x lat (~5 km) und umfasste die
Niederlande, Belgien und einen Teil Frankreichs im Westen, sowie einen grof3en Teil Polens, der
Tschechischen Republik und Osterreichs im Osten. Ein Teil Ddnemarks wurde im Norden und
ein Teil der Schweiz im Siiden abgedeckt. Dieses Gebiet war in ein gréfieres europdisches Gebiet
eingebettet. Das Modell wurde von der ECMWF-Meteorologie angetrieben. Die Simulationen mit
LOTOS-EUROS wurden mit Labeln fiir die Quellsektoren Hausbrand, Verkehr, Nicht-
Strafdenverkehr, Waldbrand und Sonstiges sowie fiir die Quellgebiete Berlin, Brandenburg und
Rest von Deutschland durchgefiihrt. Auch die Nachbarldander hatten Label, um das Quellgebiet zu
verfolgen und nationale von internationalen Emissionen zu trennen. Fiir Europa wurde das
TNO_CAMS-RWC-Inventar mit harmonisierten PM2.5-Emissionen und konsistenten BC-
Fraktionen verwendet, fiir Deutschland wurden die GRETA-Emissionen und deren Szenarien
verwendet. Die Simulationen wurden mit Messungen des UBA, mehrerer Bundeslander und der
Berliner Kampagne ausgewertet. Auch Daten aus den Niederlanden und Belgien wurden
verwendet. Das Jahr 2017 war das Basisjahr fiir die Szenariosimulationen, da fiir dieses Jahr die
Datenverfligbarkeit am besten war.

Die Simulationen umfassten die folgenden Falle:

» Ausgangslage: TNO_CAMS_RWC Emissions fiir Europa, GRETA fiir Deutschland,
einschliefdlich Heizgradtag-Ansatz fiir die Verbrennung in Wohngebauden

» Erste Aktualisierung: wie oben, aber mit aktualisierten Emissionsfaktoren fiir Verkehr und
Hausbrandsektor
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» Szenario 1: wie erste Aktualisierung, jedoch mit raumlicher Verteilung der Emissionen von
Landmaschinen entsprechend der zugehoérigen Landbedeckung und Umverteilung der
Hausbrandsektor mit unterschiedlicher Gewichtung der Bebauungsklassen innerhalb eines
Landkreises

» Szenario 2: wie Szenario 1, jedoch mit deutschlandspezifischem Zeitprofil fiir den Verkehr
» Szenario 3: wie Szenario 2, jedoch mit Zeitprofilen fiir Kaltstart-Verkehrsemissionen

» Szenario 4: wie Szenario 3, jedoch mit Zeitprofilen fiir den Einsatz von Landmaschinen in
Abhangigkeit von Temperatursummen und Nutzpflanzenart

» Szenario 5: wie Szenario 4, jedoch mit raumlicher Verteilung der Hausbrandsektor aus
TNO_CAMS_RWTC fiir Deutschland

» Finale Simulation: wie Szenario 4, aber mit raumlicher Verteilung des Hausbrandsektors
basierend auf einer Mischung aus GRETA-Ansatz und TNO_CAMS_RW(C-Ansatz

Fiir die finalen Emissionen wurden die Simulationen mit der gleichen Auflésung durchgefiihrt,
aber mit mehr meteorologischen Ebenen in der Vertikalen, was zu einer detaillierteren
Darstellung der vertikalen Durchmischung fiihrt. Die Bewertung dieses Laufs kann daher nicht
mehr direkt mit den Szenario-Laufen verglichen werden, aber dieser Lauf entspricht der
bestmoglichen Modellierung der BC-Konzentrationen. Die Jahre 2015-2019 wurden simuliert,
um den Effekt der meteorologischen Variabilitdt (z. B. kalte Winter) zu berticksichtigen. Fiir den
Messzeitraum September 2018-September 2019 wurde eine Simulation mit einer hoheren
Auflésung (~2x2 km?) als fiir die anderen Laufe durchgefiihrt, und die Meteorologie von
COSMO-D2 verwendet, die eine dhnliche Auflésung hat. Diese Simulation gibt nicht nur ein sehr
detailliertes Bild von den Konzentrationen und den mit BC verbundenen mit starken Gradienten,
sondern liefert auch Hintergrundbedingungen fiir eine Bewertung von vier Teilregionen in
Berlin mit einer Messkampagne und lokalen Beitrdgen, wie sie in mikroskaligen Simulationen
mit MISKAM/LASAT berechnet wurden.

Die Modellevaluation erwies sich als anspruchsvoll, da in den verschiedenen Bundeslandern
unterschiedliche Messgerate und Protokolle verwendet wurden. Fiir die taglichen Messungen
von elementarem Kohlenstoff mit Hilfe von Filtern wurden sowohl das thermo-optische
EUSAAR?2 als auch das thermographische VDI-Protokoll verwendet. Die Messungen mit VDI-
Protokoll wurden nicht verwendet, da sie zu sehr vom neuen Standard EUSAAR2 abweichen und
hauptsachlich fiir die Vergangenheit zur Verfiigung standen. Optische Messungen haben zwar
den Vorteil, dass eine stlindliche Auflosung erreicht wird, jedoch ortsspezifische
Umrechnungsfaktoren zur Ableitung des eBC bendtigt werden. Diese Abhangigkeit ist auch fiir
den Instrumententyp unterschiedlich. Der Datensatz bestand sowohl aus MAAP- als auch aus
Aethalometer-abgeleiteten Konzentrationen, wobei einige Proben PM2.5 und einige Proben
PM10 enthielten. Wir haben angenommen, dass fiir diese optischen Messungen die Probenahme
von PM2,5 oder PM10 gleichwertig ist, da BC hauptséachlich in PM2,5 enthalten ist und nur im
PM2,5-Bereich optisch aktiv ist.

Auswertung

Die Auswertung der LOTOS-EUROS-Modellsimulationen erfolgte durch statistische Analysen
(Mittelwert, Bias, RMSE, Korrelation) an allen deutschen Hintergrundmessstellen. Zusatzlich
wurden Monatsmittel und Mittelwerte tiber Stunde des Tages und Wochentag berechnet.
Zusammen mit dem Labeling-Ansatz ist es so mdglich, den Beitrag der verschiedenen
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Quellsektoren und Regionen zu bewerten und mogliche Verbesserungsrichtungen fiir die
Emissionsverteilung zu identifizieren. Als Beispiel werden die Daten fiir die Station Melpitz
gezeigt, eine ldndliche Station in einem relativ flachen Gebiet im 6stlichen Teil Deutschlands
(Abbildung Z- 3). Die Simulation der Ausgangslage (obere Grafik) zeigt deutlich eine
Unterschatzung der Konzentrationen durch das Modell, insbesondere fiir die Wintermonate. Der
Jahresgang selbst wurde gut nachgebildet. Die erste Aktualisierung (mittlere Grafik) erhéhte den
Beitrag des Hausbrandsektors, welcher seinen Haupteinfluss in den Wintermonaten hat. Bei der
letzten Simulation (untere Grafik) haben die Anderungen in der Emissionsverteilung in
Kombination mit der besseren Darstellung der vertikalen Durchmischung im Modell zu einer
Uberschitzung fiir die Monate Januar und Februar gefiihrt, aber zu einer sehr guten Darstellung
fiir den Rest des Jahres. Die Uberschitzung fiir Januar und Februar kénnte auf einige wenige
Ereignisse zuriickzufiihren sein, die mit einer zu geringen Durchmischung im Modell
zusammenhdangen.

Bei der Auswertung wurden grofde regionale Unterschiede in der Modellleistung festgestellt, die
teilweise auf Unsicherheiten in den Messungen zuriickgefiihrt werden konnten. Fiir
Aethalometer-Messungen zeigten die Berliner Messungen, dass die Verwendung von Standard-
Umrechnungsfaktoren zu einer Uberschitzung der tatsichlichen eBC fiihren kann, eine solche
Uberschitzung ist auch fiir MAAP zu finden, wenn auch in geringerem Ausmaf3. Wir haben in
einer Sensitivititsstudie die beobachteten MAAP- und Aethalometer-Konzentrationen mit einem
Faktor 0,8 fiir MAAP und 0,5 fiir Aethalometer herunterskaliert, um dies zu kompensieren.
Durch die Skalierung wurde die Ubereinstimmung zwischen modellierten und beobachteten
Konzentrationen deutlich verbessert, und die mit dem Messnetz verbundenen Unterschiede
(Bias und RMSE) waren stark gesenkt. Da jedoch keine genauen Harmonisierungsfaktoren pro
Standort vorlagen, wurde die Modellabweichung auf Basis der berichteten Werte berechnet, um
keine zuséatzlichen Unsicherheiten in die Analyse einzufiihren.

Um alle Szenarien {iber alle Stationen zusammenzufassen, wurde fiir Bias, RMSE, und
Korrelation einen Durchschnitt fiir die Hintergrundstationen berechnet (Abbildung Z- 4). Die
Abbildung zeigt die durchschnittliche Statistik als Balken, mit Standardabweichung in vertikalen
Linien. Die minimalen und maximalen Werte sind durch Kreuze gekennzeichnet. Die grofdte
Leistungssteigerung des Modells wurde durch das erste Emissions-Update mit angepassten
Emissionsfaktoren erzielt. Diese Fehler verringerten sich und die Korrelation erhéhte sich,
wobei insbesondere die niedrigste Korrelation und die hochsten Fehler reduziert wurden. Auch
die Modellabweichungen wurden bei den nachfolgenden Szenarien reduziert. Es war eine
schwierige Aufgabe zu entscheiden, wann ein Szenario eine Gesamtverbesserung darstellte, da
es regionale Unterschiede, liberhaupt nicht abgedeckte Regionen und kompensierende Faktoren
gab. Durch sorgfiltige Betrachtung der Quellbeitrage und der modellierten und beobachteten
Variabilitat tiber das Jahr, den Wochentag und die Stunde des Tages wurde der endgiiltige
Emissionssatz erstellt. Die Anderungen in Bezug auf Ort und Zeitpunkt der Emissionen von
landwirtschaftlichem Verkehr haben zu einer Verbesserung fiir die Stationen im Osten
Deutschlands gefiihrt, was sich insbesondere an einer verbesserten Simulation der
Konzentrationen im Sommer zeigte. Dies fiihrte jedoch fiir den Westen Deutschlands zu einer
Verringerung der Konzentrationen und damit zu einer Erh6hung der Abweichung im Winter.
Dies wird teilweise durch den Anstieg der Fahrzeugemissionen kompensiert, wenn der Kaltstart
in den Emissionszeitprofile beriicksichtigt wird. Die neue Verteilung der Hausbrandemissionen
schneidet fiir Berlin und den Osten Deutschlands deutlich besser ab. Sie hat fiir Stationen im
Westen Deutschlands aber relativ geringe Auswirkungen. Aufgrund ungeeigneter Messungen im
Siiden Deutschlands, wurden die Vergleiche fiir diese Regionen nicht durchgefiihrt.
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Im Herbst wurden einige regional-skalige Episoden nicht erfasst. Die Analyse der Riickwarts-
Trajektorien wies auf Luftmassen aus Tschechien hin, wo die Verbrennung landwirtschaftlicher
Abfille eine Quelle fiir BC sein konnte.

Abbildung Z- 3:Evaluierung der Ausgangssimulation, erster Aktualisierung und Endergebnis fiir die
landliche Station Melpitz
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Melpitz; run: UBA-BC-End; tracer: ec_pm25 [ug/m3]
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Quelle: TNO

Hochaufgeldste und langjahrige mittlere BC-Konzentrationen iiber Deutschland

Fiir Deutschland wurden Karten der modellierten Konzentrationen erstellt, die die mittleren
Konzentrationen iiber den Zeitraum der Messkampagne in einer Auflésung von 2x2 km2 und
2015-2019 in einer Auflésung von 5x5 km2 zeigen. Die hochauflésende Simulation (Abbildung
Z- 5) zeigt die hochste raumliche Detaillierung. Das Langzeitmittel (Abbildung 84) in Kapitel 8)
wird berechnet, um den Effekt der interjahrlichen Variabilitat zu berticksichtigen. Die mittleren
Konzentrationen liegen im Bereich von 0,2-1,5 pg/m3 mit Maximalwerten im Rhein-Main-Gebiet
und siidlichen Grof3stadten.

Die wichtigsten Quellbeitrage fiir die BC-Konzentrationen sind der StrafRenverkehr und
Hausbrand wobei der Beitrag durch den Hausbrand in Stiddeutschland absolut und relativ
gesehen eine grofiere Bedeutung hat. Beide Sektoren kénnen lokal mehr als 0,5 pg/m3 an BC-
Konzentrationen verursachen. Landmaschinen tragen mit 0,05 pg/m3 nur unwesentlich zur BC
Konzentration bei. Der nicht strafdengebundene Verkehr tragt insgesamt bis zu 0,15 pg/m3 und
die Schifffahrt im Rhein-Ruhr-Gebiet bis zu 0,1 ug/ms3 bei. Es soll beachtet werden, dass die
Verteilung der Schifffahrtemissionen in diesem Bericht nicht gezielt betrachtet wurden.

Die modellierten Jahresmittelkonzentrationen sind niedriger als in den Nachbarldndern. Eine
detaillierte Bewertung der Modellqualitat fiir die Nachbarldnder wurde allerdings nicht
vorgenommen.
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Abbildung Z- 4:Gemeinsame Analyse aller deutschen Hintergrund-BC-Messstationen fiir die
verschiedenen Simulationen. Die Mittelwerte von Bias, RMSE und Korrelation (R2)
sind als Balken dargestellt, die schwarze Linie gibt die +/- eine Standardabweichung
an und die Kreuze kennzeichnen den hochsten und niedrigsten Wert
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Abbildung Z- 5: Hochaufgel6ste Karte der mittleren BC Konzentration und deutsche Sektorbeitrage
iiber die Periode der Messkampagne, September 2018-September 2019
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Quelle: TNO
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Fallstudie Berlin

Fiir die Stadt Berlin wurden mikroskalige Modellierungen mit dem Lagrangeschen Modell
LASAT mit Stromungsfeldern aus dem CFD-Modell MISKAM mit einer Auflésung von 2m fiir
quadratische Gebiete von etwa 1x1 km?2 um die Messstationen durchgefiihrt. Die Meteorologie
wurde von der DWD-Station Berlin-Tegel bezogen. Fiir die mikroskalige Modellierung werden
Emissionen in einer hoheren Auflésung benétigt, als sie von GRETA zur Verfligung stehen.
Daher wurden die Emissionen aus dem Emissionsinventar des Senats von Berlin fiir die
Verbrennung in Wohngebauden iibernommen. Zur weiteren Herunterskalierung dieser
gerasterten Emissionen (100x100 m) wurden die Volumenanteile der Gebaude im Rechengebiet
verwendet. Fiir den Verkehr wurde auf die Datenbank des UVM-Verkehrsmanagementsystems
des Senats von Berlin zugegriffen und fiir die Straféen in den Modellgebieten wurden raumlich
aufgeloste stiindliche Verkehrsemissionszeitprofile berechnet. Die Modellergebnisse wurden
mit der LOTOS-EUROS-Simulation auf einem 2x2 km2-Gitter kombiniert, wobei der Labeling-
Ansatz verwendet wurde, um die lokalen Emissionen in den vom lokalen Modell abgedeckten
Gebieten zu kennzeichnen, um Doppelzahlungen zu vermeiden. Der Detaillierungsgrad ist in
Abbildung Z- 6 dargestellt. Im Jahresmittel variierten die lokalen Beitrige von 0,07 ug/m3
(Modellgebiet Buch) bis 0,7 ug/m? (Frankfurter Allee). Zur Veranschaulichung sind die
Zeitreihen fiir die Frankfurter Allee, die Station mit den hochsten Konzentrationen mit starken
lokalen Beitrdgen aus dem Verkehr, dargestellt (Abbildung Z- 7). Das kombinierte Modell folgt
eng den Beobachtungen mit einigen Uberschitzungen von zufilligen Spitzenwerten.

In Abbildung Z- 7 ist auch der Anteil der Biomasseverbrennung dargestellt, wie er mit dem
kombinierten Modell berechnet wurde und wie er aus den Messungen sowohl mit dem Ansatz
von Sandradewi (2008) als auch mit dem in diesem Projekt beschriebenen neu entwickelten
Ansatz ("TROPOS") abgeleitet wurde. Der modellierte Beitrag der Biomasseverbrennung stimmt
gut mit den aus Messungen in diesem Projekt auf Grundlage des TROPOS Ansatzes abgeleiteten
Beitrigen der Biomasseverbrennung iiberein. Weniger gut ist die Ubereinstimmung mit den
Beitragen, die sich aus dem weit verbreiteten Ansatz von Sandradewi (2008) ergeben mit
Ausnahme des Sommers.

Fiir die urbane Hintergrundstation Nansenstrafde wird der Beitrag des Hausbrandes tiberschatzt
allerdings bei guten Korrelationen. Fiir die Stationen in Buch und der Amrumer Strafde war die
Modellqualitiat gut und auch die modellierten Biomasse-Verbrennungsanteile stimmten gut mit
denen iiberein, die aus den Beobachtungen abgeleitet wurden.
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Abbildung Z- 6: Modellierte jahresmittlere BC Konzentration in der Umgebung der Frankfurter
Allee, fiir die Berlinger Messkampagne. Modellwerte sind Hintergrundwerte aus
LOTOS-EUROS und Zusatzbelastung aus MISKAM/LASAT
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Tabelle Z-3:  Evaluierung der modellierten Konzentrationen von MISKAM/LASAT mit
Hintergrundkonzentrationen von LOTOS-EUROS fiir die Berliner Messkampagne.

Station mean_obs mean_mod bias RMSE R?

Amrumer StraRRe 0.52 0.80 0.28 0.52 0.60
NansenstraRRe 0.59 0.89 0.30 0.56 0.57
Buch 0.44 0.54 0.10 0.39 0.70
Frankfurter Allee 0.98 1.30 0.32 0.68 0.51
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Abbildung Z- 7: Modellierte Quellbeitrage von den LOTOS-EUROS—LASAT Simulationen in
Vergleich zu Messungen fiir die verkehrsnahe Station Frankfurter Allee,
Tagesmittelwerte. Lokale Beitrige stammen aus der mikroskaligen MISKAM/LASAT
Rechnung. In der unteren Abbildung sind die abgeleiteten Beitrage der
Biomasseverbrennung gezeigt fiir Modell (Hintergrund+ Zusatzbelastung) und
Messkampagne (Sandradewi und neue 'TROPOS’ Methode)
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Schlussfolgerungen und Empfehlungen

Die Uberpriifung der Emissionsfaktoren hat zu der Empfehlung gefiihrt, die Emissionsfaktoren
fiir Kleinfeuerungsanlagen (Hausbrand, NFR Sektor 1A4bi) von 77 auf 100 g/GJ] und den BC-
Anteil der in diesem Sektor berichteten PM2,5-Emissionen von 10 % auf 30 % zu erhohen. Fiir
Brems- und Reifenabrieb (NFR Sektor 1A3bvi) wurde eine Reduzierung des BC-
Emissionsanteils von 26% auf 2,3% fiir Bremsen und von 24% BC auf 0,37% fiir Reifen
vorgeschlagen. AufSerdem wurden die zeitliche und raumliche Verteilung der BC Emissionen
liberarbeitet. Die Uberarbeitung betrifft insbesondere die raumliche Verteilung des
landwirtschaftlichen Verkehrs (NFR Sektor 1A4cii) und des Hausbrandes sowie die Zeitprofile
fiir den Verkehr (Sektor 1A3b) und den Landwirtschaftlichen Verkehr. Aus den Untersuchungen
ergeben sich folgende Empfehlungen fiir die rdumliche Verteilung der BC Emissionen aus:

1. Landwirtschaftlicher Verkehr (NFR Sektor 1A4cii)

Verteilung iiber Kreise nach Gewichtung der Landflache der CLC Klasse
12 irrigated arable land
13 permanently irrigated land
20 complex cultivation patterns
21 land principally occupied by agriculture, with significant areas of natural
vegetation.

Verteilung innerhalb der Kreise findet auf Basis der Polygonflachen der jeweiligen CLC
Landbedeckung statt.

2. Hausbrand (NFR Sektor 1A4bi)

Verteilung nach Region nach Mantau und Sérgel (2006). Innerhalb der Regionen Zuteilung
auf Waldflache (CLC) und Bevolkerungsdichte (CAMS Ansatz). Gesamtemissionen pro

Gemeinde werden gleichgewichtet verteilt iiber Klassen CLC111 (continuous urban fabric)
und CLC112 (discontinuous urban fabric) anhand Polygonflichen der CLC Landbedeckung.

Fiir die zeitliche Verteilung haben die Untersuchungen im Projekt zu folgenden Empfehlungen
gefiihrt:

1. Verkehr (NFR Sektor 1A3b)

Anwendung von deuschlandspezifischen Zeitprofilen (Mues et al 2014) fiir 1A3bi-iii,
1A3bvi

Anwendung von Zeitprofilen die Kaltstart berticksichtigen fiir Personenwagen und
leichte Nutzfahrzeuge. (1A3bi and 1A3bii)

2. Landwirtschaftlicher Verkehr (NFR Sektor 1A4cii)

Verwendung einer detaillierten Karte fiir die Art der Nutzpflanze (z. B. Weizen, Mais,
Kartoffeln) und Temperaturdaten, um Zeitprofile zu erstellen, die die tatsachliche
Anbausaisonen von Nutzpflanzen beriicksichtigen.

Die vorgeschlagenen Anderungen der Emissionsfaktoren fiir die Verbrennung in Wohngebiuden
und in geringerem Maf3e die Reduzierung von BC aus Bremsen- und Reifenabrieb haben zu einer
deutlich besseren Ubereinstimmung zwischen modellierten und beobachteten BC-
Konzentrationen fiir Deutschland gefiihrt. Auch die vorgeschlagenen Anderungen in der
raumlichen Verteilung der Emissionen bei der Verbrennung in Wohnhausern und bei
landwirtschaftlichem Verkehr haben zu Konzentrationen gefiihrt, die besser mit den Messungen
libereinstimmen.
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Bei dem Hausbrandsektor wird vermutet, dass ein Teil der Emissionen auf die Freizeitnutzung
von Holzo6fen zuriickzufiihren ist, was sich in den Zeitprofilen nicht widerspiegelt. In den
Niederlanden werden Fragebdgen verwendet, um die Menge des fiir die hdusliche Verbrennung
verwendeten Holzes zu ermitteln. Diese Methode konnte als Ergdnzung zu den derzeit in
Deutschland verwendeten Methoden eingesetzt werden und zum Wissen iiber regionale
Unterschiede in der hduslichen Verbrennungspraxis beitragen. Einige wenige Episoden konnten
durch das Modell nicht erfasst werden, sie stehen moglicherweise im Zusammenhang mit der
Verbrennung von landwirtschaftlichen Abfillen in der Tschechischen Republik.

Der Labeling-Ansatz von LOTOS-EUROS war ein hilfreicher Ansatz im Prozess der
Identifizierung von Quellbeitragen in allen Szenariosimulationen und lieferte Hinweise zu
Emissionsquellen. Mit dem endgiiltigen Emissionsdatensatz zeigen die Karten der langjahrigen
mittleren Konzentrationen fiir BC in Deutschland maximale Konzentrationen von etwa 1,5
ug/m3 an Nicht-Verkehrsstandorten. Die Auswertung der modellierten Konzentrationen mit
Messungen war jedoch schwierig und wies aufgrund der Unsicherheiten in den BC-Werten, die
aus den optischen Messungen von MAAP und Aethalometer abgeleitet wurden,
Einschrankungen auf. Dies weist auf die Bedeutung der Ableitung von spezifischen
Umrechnungsfaktoren pro Standort hin, wie dies in der aktuellen Studie fiir Berlin durchgefiihrt
wurde. Dariiber hinaus wurden Teile Deutschlands tiberhaupt nicht durch Beobachtungen
abgedeckt. Dies bedeutet, dass unsere Emissions- und Konzentrationsdarstellung nicht iiber
grofde Teile des Landes validiert werden konnte, was eine Einschrankung der aktuellen Studie
darstellt. Dies betrifft insbesondere die Bundeslander Bayern und Baden-Wiirttemberg im
Siiden und Niedersachsen, Schleswig-Holstein und Mecklenburg-Vorpommern im Norden.

Es wird daher empfohlen, die Messungen von BC auf andere Orte auszuweiten, insbesondere im
Siiden Deutschlands, wo die Hintergrund-BC-Konzentrationen am hochsten sein diirften. Die
aktuellen Ergebnisse haben auch gezeigt, wie wichtig es ist, die optischen BC-Messungen mit
EUSAAR2-Referenz-EC-Messungen zu kalibrieren. Wenn es nicht moéglich ist,
Langzeitmessstationen mit MAAP- oder Aethalometer-Instrumenten zu installieren, ware
zumindest eine Kampagne dhnlich zu der in Berlin fiir eine der Grof3stddte und deren Umgebung
im Siiden Deutschlands (z.B. Stuttgart oder Miinchen) von grofser Bedeutung.

Die Berliner Fallstudie hat gezeigt, dass mit dem verwendeten Ansatz, regional-skalige
Hintergrundkonzentrationen aus LOTOS-EUROS mit mikroskaligen Berechnungen aus
MISKAM/LASAT zu kombinieren, die beobachtete zeitliche Variabilitit in der BC Konzentration
mit dem Modellsystem gut in Bezug auf absolute Werte, Variabilitat und Quellbeitrage
reproduziert werden konnte. Es zeigte sich aber auch, wie wichtig die Verwendung lokaler
Faktoren fiir die Ableitung von eBC-Konzentrationen aus optischen Aethalometer-Messungen
ist. Das Gleiche gilt fiir die Verwendung des standardisierten Ansatzes von Sandradewi (2008)
zur Ableitung des Biomasse-Verbrennungsanteils. Ein mafdgeschneiderter Ansatz fiir die
Messungen der Berliner Kampagne fiihrte zu hoheren Biomasse-Verbrennungsanteilen, die aus
den Messungen abgeleitet wurden. Mit diesen hoheren Biomasse-Verbrennungsanteilen
stimmten die modellierten Werte viel besser mit den Messungen iiberein.

Mit den Ergebnissen dieses Projektes wurde eine hohere Konsistenz zwischen modellierte BC
Konzentrationen und Beobachtungen erreicht fiir die gednderte BC Emissionen, Inharente
Unsicherheiten in den Messungen und den Emissionen wurden somit verringert. Dies fiihrt zu
der Schlussfolgerung, dass der hier verwendete Drei-Sdulen-Ansatz mit enger Zusammenarbeit
zwischen den Experten fiir Emissionen, Messungen und Modellierung nicht nur zielfithrend,
sondern unerlasslich ist, um die bestmdgliche Beschreibung der Emissionsquellen und der
Konzentrationsverteilung fiir BC/EC in Deutschland abzuleiten
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Summary

Rationale

Black carbon (BC) is a particulate matter component associated with increased mortality from
respiratory and cardiovascular disease, decreased lung function, and chronic lung disease. In
addition, BC absorbs solar radiation and thus affects the radiation budget of the atmosphere and,
in turn, weather and climate. BC is formed during incomplete combustion of fossil and biogenic
fuels and is often associated with harmful compounds such as polycyclic aromatic hydrocarbons.
It is predominantly present in the PM2.5 fraction of particulate matter. Important sources in
Germany are domestic heating (wood burning) and traffic. Although there are no European limit
values for B(, it is considered one of the priority air pollutants to be reduced in terms of air
quality under the new NEC Directive (2016/2284/EU).

The main objective of this project is to improve the description of emission sources and
concentration distribution for BC in Germany by a combined evaluation of measured data
and modeling results.

Subgoals are

1. Improvement of sector specific annual total reported BC emissions for Germany
2. Improvement of spatial distribution of emissions in Germany

3. Creation of an area-wide map of BC concentrations for Germany
4

Verification of the new emission distributions with dedicated measurements and micro-
scale modelling

Approach

The approach consisted of three pillars:

1. Revision of the current German emission inventory with the aim to improve modelling of
BC. After identification of the most relevant sectors, a critical review of the used
emission factors was carried out by comparing literature estimates and by checking for
consistency with findings in a scientific European emission inventory with harmonized
wood burning emission estimates. Next to the revision of the reported annual total
emissions, also the spatial distribution of emissions for the most important source
sectors was addressed.

2. Inadedicated measurement campaign in Berlin, BC measurements from optical
measurements are combined with filter measurements of elemental carbon (EC) to
create a harmonized dataset. In addition estimations of biomass and fossil fuel
contributions were derived.

3. To optimize the emission inventory for Germany, modelling of atmospheric
concentrations is required to link emission estimates to observed concentrations. For
the regional scale, the LOTOS-EUROS model is used, which has a tagging method to trace
contributions from source sectors and regions. The final emission set was used to
calculate black carbon concentrations for 2015-2019.Next to the Germany-wide
assessment, a case study for Berlin was set up at high resolution. To this end, the models
MISKAM and LASAT were used to calculate local residential wood combustion and road
transport emission contributions. These were added to background concentrations from
LOTOS-EUROS and the results were compared with the dedicated observations from
pillar 2
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Emissions

The most important sectors contributing to BC in Germany are residential combustion, road
traffic and non-road traffic. For these sectors, the officially reported annual totals were
compared to those of several widely used Europe-wide emission inventories for the years 2011
and 2015. These are emission inventory TNO-MACC-III 2011 (Kuenen et al., 2014), its successor
CAMS2018 with the officially reported PM2.5 emissions of the European countries from 2000-
2015. This reflects the differences in reporting of the European countries between 2013 and
2017 for the year 2011. Furthermore, we compared to TNO-newRWC_2011that includes a with a
bottom-up estimate for residential wood combustion including semivolatile material in a more
consistent way, but otherwise identical is to CAMS 2018. Findings are summarized in Table Z- 1.

For road transport, the German reported emissions were relatively high in comparison to CAMS
2018. This could be traced down to the use of a relatively high BC fraction of the reported PM2.5
from the brake and tyre wear sectors. BC is not reported separately but is counted as a fraction
of PM2.5. Although there is elemental carbon present in the wear product, this material is
relatively coarse and therefore not in the optically active part that can be observed as black
carbon.

For residential combustion, the German reported emissions were relatively small in comparison
to TNO-newRWC_2011. This was mainly a result of the originally used small BC fraction, which
was more representative for PM2.5 emissions including the co-emitted condensable gases than
for the originally used emission factors reflecting solid PM2.5 particles. In addition, the used
PMZ2.5 emission factor for residential wood combustion of 77 g/GJ is at the low end of the range
of literature values for modern stoves, and it was recommended to use to 100 g/GJ for at least
the period 2010-2016.

Table Z- 1: Comparison between the original and updated BC fractions for the most important
sectors
Source sector Original % New % BC Reference
BC
1A4bi, solid biomass residential | 10 30 Guidebook tables 3.40-3.42 and

Klimont et al. (2017)

1A3bvi tyre 24 0.37 Schauer (2006), as used in
EUCAARI and CAMS

1A3bvi brake 26 2.3 Schauer (2006), as used in
EUCAARI and CAMS

Also the spatial distribution of emissions in the UBA GRETA gridding tool was investigated in
detail. For wood combustion, the spatial distribution of the GRETA tool and the CAMS_inventory
use similar proxies, but with different spatial aggregation and weighing. The CAMS inventory
lacks detailed information about differences in wood use for Federal states that are included in
GRETA. For the CAMS inventory it is assumed that in rural areas it is twice as likely that people
use a wood stove than in an urban area whereas GRETA includes a more detailed differentiation
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based on number of inhabitants. On the other hand, GRETA sums up information about land
cover per municipality or county, which can lead to enhanced attribution of emissions to city
centres, and also does the national aggregation and disaggregation on county level, whereas
CAMS always keeps the information on a 0.1x0.05° lon-lat grid (~5x5 km?2). In a detailed
comparison for Berlin, for which a bottom-up emission inventory was available, the spatial
distribution and the total emissions of the city were compared. Large differences in spatial
distribution and total emissions between the two set were found, which supported an
adaptation of the gridding of the emissions. For the final emission inventory, it was decided to
use the wood use per region (a region includes up to a few Federal states, distribution according
to Mantau an Sorgel (2006)) as the first step. Within this region the CAMS gridding methodology
was used to determine the spatial distribution of the emissions at municipality level. Within a
municipality, the emissions are distributed over the land use classes continuous and
discontinuous urban fabric, with equal weight, to arrive at a nation-wide resolution of 1x1 kmz.
This procedure results in a shift of emissions away from large urban areas to smaller villages
with respect to the original distribution.

For agricultural machinery, the original spatial distribution proxy was based on the number of
people working in the agricultural sector in a municipality/county. This can be a realistic proxy
for some emissions but is not a good proxy for the use of agricultural machinery, that would be
more related to cropland area. After comparison with the CAMS gridding it was decided to
bypass the municipality-level information and directly grid the national total emissions
according to the land surface in the Corine land cover classes. Every county gets a share of the
agricultural machinery emissions depending on the share of agriculture-related surfaces, which
are represented by the CORINE classes

12 irrigated arable land

13 permanently irrigated land

20 complex cultivation patterns

21 land principally occupied by agriculture, with significant areas of natural vegetation.

B W e

Within the counties, the 1 km grids are produced using the polygon areas of the Corine land
cover.
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Figure Z- 1: New gridding of Residential combustion (left) and agricultural machinery (right)
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Source: UBA

Besides a realistic spatial distribution, also the temporal distribution is of key importance when
calculating black carbon concentrations in the atmosphere. For residential combustion, the
actual heating demand based on temperature was used to calculate the spatially differentiated
day-to-day distribution over the year.

Scenarios for the temporal distribution of traffic emissions were made, using Germany-specific
traffic time profiles based on Mues et al (2014), and accounting for cold-start emissions that give
higher emissions for light duty vehicles and passenger cars in the (cold) morning, depending on
actual temperature. The emissions of agricultural machinery were updated to include actual
growing seasons of crops, using a detailed map for crop type (e.g. wheat, maize, potatoes) and
temperature data, resulting in a day-to-day distribution specific to each year. This concentrates
the emission of agricultural machinery much more towards spring (preparation of land, manure
spreading, sowing) and summer (harvesting) than the default approach.

Campaign measurements

In Berlin, BC was measured at four locations of the BLUME network of the Senate of Berlin. These
are a background station (outskirts, Buch, MC077), two urban stations (Neukdlln, Nansenstrasse,
MC042, Wedding, Amrumer Strasse, MC010) and a traffic station (Friedrichshain, Frankfurter
Allee, MC174). Several methods are available to measure black carbon mass concentrations.
Thermo-optical methods applied to filters can be used to derive elemental carbon (EC). Optical
methods measuring the change in the light attenuation, are used to estimate equivalent black
carbon (eBC). In Berlin, four aethalometers were operated in the period September 2018-
September 2019. These instruments employ a filter-based optical method and allow hourly
measurements of black carbon in multiple light wavelengths, which is advantageously used to
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estimate the contributions from biomass burning and fossil fuel combustion to the total eBC mass.
The use of optical methods requires multiple correction factors, which contribute to a higher
uncertainty of the derived eBC mass concentrations. Both, thermo-optical and optical methods
can be combined to reduce the uncertainty in the derived eBC. In addition to the aethalometers,
co-located filter measurements were used in Berlin to measure EC concentrations following the
EUSAAR protocol. From the combination of the Aethalometer and filter measurements, local
conversion factors were derived to correct the mass concentrations of eBC. This resulted in eBC
concentrations were about a factor two lower than those obtained using the default corrections
used by the instruments, see Figure Z- 2. For the stations with stronger contribution of traffic
emissions, the MAC values tended to be lower than for the stations that are more influenced by
biomass burning.

Figure Z- 2: Harmonized eBC and non-harmonized eBC for the four stations of the Berlin
measurement campaign.

MCO010 | ‘ MCO77 MC042 MC174
6 -
E3 Harmonisierte eBC
B8 Nicht harmonisierte eBC :
& 4o i ‘
E : !
o !
2 1 g . 1 H
O ' '
Q2+ H
® : ! |
O -
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Source: TROPOS

From the analysis of hourly, weekly, and monthly trends, the influence of traffic emissions
became clear. In general, higher concentrations were observed during peak traffic hours on
weekdays, with a visible reduction on Sundays. At the Buch station, the trend showed a slight
increase in eBC mass on Saturday evenings, which may be associated with emissions from
biomass combustion. An increase in eBC mass concentrations was measured in autumn and
winter, which can be attributed to biomass burning.

In addition, the biomass burning contribution can be derived from combining light attenuation
measurements at different wave lengths (Sandradewi 2008). This is done with some
assumptions ad default values in the aethalometer model, which, however, is not necessarily
appropriate for all measurement locations and seasons. Therefore, an alternative and dedicated
approach to estimate the contribution of biomass and fossil fuel eBC was derived from the
measurements in this project. This has led to much higher biomass contributions than with the
Sandradewi (2008) approach.

44



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

The harmonized measurements and the results of the standard aethalometer model
(Sandradewi, 2008) and our own approach are summarized in Table Z- 2. The concentrations of
EC are lowest at MC077 on the urban fringe, slightly higher at MCO10and MCO042 in the urban
background, and significantly highest at traffic stationMC174. Station MC174 had the highest
concentrations of eBCy among all the monitoring stations. The lowest eBCy, concentrations were
found for MC010, an urban residential area.
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Table Z- 2:

combustion and contribution of fossil fuel combustion

Summary of eBC Mass concentrations related to contribution of Biomass

Mass concentration

eBCpbh(TROPOS)
eBCpp(Sandradewi, 2008)
eBCF{TROPOS)

eBCsf(Sandradewi, 2008)

eBCpp(TROPOS)
eBCpp(Sandradewi, 2008)
eBCH{TROPOS)

eBCgSandradewi, 2008)

eBChbh(TROPOS)
eBCpp(Sandradewi, 2008)
eBC#{TROPOS)

eBCgSandradewi, 2008)

eBChbh(TROPOS)
eBCpp(Sandradewi, 2008)
eBCHTROPOS)

eBCsf(Sandradewi, 2008)

Modeling

Mean
values in

pg m

Minimum
inpg m3

Wedding Amrumer Str. (MC010)

0,22 0,00
0,13 0,00
0,30 0,00
0,38 0,01

Neukdlin, Nansen Str. (MC042)

0,28 0,00
0,16 0,00
0,30 0,00
0,41 0,01

Friedrichshain, Frankfurte

0,32 0,00
0,20 0,01
0,66 0,02
0,78 0,02

Buch, Wiltberger Str. (MC077)

0,25 0,00
0,12 0,00
0,19 0,00
0,31 0,00

Maximum
inpg m3

2,53
1,50
3,21

3,57

3,74
2,14
4,45

5,12

r Allee (MC174)
2,89
1,80
10,30

6,54

6,19
2,99
8,22

4,42

Standard-
deviation in

pg m

0,27
0,16
0,25

0,33

0,36
0,20
0,29

0,41

0,34
0,21
0,51

0,59

0,38
0,18
0,20

0,33

Median
value in pg
m-3

0,12
0,73
0,24

0,30

0,14
0,08
0,22

0,29

0,19
0,13
0,54

0,64

0,10
0,05
0,13

0,20

The regional-scale chemistry transport model LOTOS-EUROS was used to simulate and assess
BC concentrations at a national scale. For practical reasons, scenario simulations were
performed for a single year at coarser resolution than the final assessment simulation.

The scenario simulations were performed using LOTOS-EUROS’ default setting using 5
dynamical vertical layers. The horizontal domain had a resolution of 0.1x0.05 degrees lonxlat
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(~5 km) encompassing the Netherlands, Belgium, part of France in the West, and a large share of
Poland, the Czech Republic and Austria in the East. Part of Denmark was covered in the North
and part of Switzerland in the south. This domain was nested in a larger European domain. The
model was driven by ECMWF meteorology. LOTOS-EUROS was run with labels of the source
sectors residential combustion, traffic, non-road traffic, wildfire and other, and source areas
Berlin, Brandenburg, and rest of Germany. Also the neighboring countries had labels to trace the
source area and separate national from international emissions. For Europe, the TNO_CAMS-
RWC inventory was used with harmonized PM2.5 emissions and consistent BC fractions, for
Germany the GRETA emissions and their scenarios were used. Simulations were evaluated
against measurements from UBA, several federal states and the Berlin campaign. Also data from
The Netherlands and Belgium were used. The year 2017 was the base year for scenario runs,
since for this year the data availability was best.

Simulations covered the following cases:

» Base case: TNO_CAMS_RWC emissions for Europe, GRETA for Germany, including heating
degree day approach for residential combustion

» First update: as above but with updated emission factors for traffic and residential
combustion

» Scenario 1: as first update but with spatial distribution of agricultural machinery emissions
according to land cover associated and redistribution of residential combustion with
different weight on built-up classes within a county

» Scenario 2: as scenario 1 but with time profile for traffic specific to Germany
» Scenario 3: as scenario 2 but including time profiles for cold start traffic emissions

» Scenario 4: as scenario 3 but with time profiles for use of agricultural machinery depending
on temperature sums and crop type

» Scenario 5: as scenario 4 but with spatial distribution of residential combustion taken from
TNO_CAMS_RWC for Germany

» Final simulation: as Scenario 4 but with spatial distribution of residential combustion based
on mixture of GRETA approach and TNO_CAMS_RWC approach

For the final emission set, simulations were done on the same resolution but using more
meteorological levels in the vertical, which leads to a more detailed representation of vertical
mixing. The evaluation of this simulation can therefore not be compared directly to the scenario
simulation, but this simulation represents the best possible modelling of the BC concentrations.
The years 2015-2019 were simulated to allow for the effect of meteorological variability (e.g.
cold winters). Fort the measurement period September 2018-September 2019 a simulation was
made on a resolution that was a factor 3 higher than the other runs and is about 2 km and used
the meteorology from COSMO-D2 which has a similar resolution. This simulation does not only
give a very detailed picture of the concentrations, with the strong gradients associated to black
carbon, but also provides background conditions for an assessment of four subregions in Berlin
with a measurement campaign and local contributions as calculated in micro-scale simulations
with MISKAM/LASAT.
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Model evaluation was found to be challenging, as the different federal states used different
measuring equipment and protocols. For daily measurements of elemental carbon on filters,
both thermo-optical EUSAAR2 and thermographic VDI protocol were used. It was decided not to
include the measurements with VDI protocol as they deviated too much from the new standard
EUSAAR2 and were mainly available for the past. Optical measurements, which have the
advantage that hourly resolutions can be reached, have the drawback that location-specific
conversion factors are needed to derive eBC. This dependency is different for the type of
instrument as well. The data set consisted of both MAAP and Aethalometer derived
concentrations, with some sampling PM2.5 and some sampling PM10. We have assumed that for
these optical measurements sampling of PM2.5 or PM10 is equivalent, as black carbon is
contained mainly in PM2.5 and only optically active in the PM2. 5 range.

Evaluation

Evaluation of the LOTOS-EUROS model simulations was done by statistical analysis (mean, bias,
RMSE, correlation) on all German background measurement locations. In addition, monthly
means, and averages over hour of the day and day of the week were calculated. Together with
the labeling, this enables the evaluation of the contribution of the different source sectors and
regions and to identify possible directions of improvements for the emission distribution. As an
example, the data are shown for the station Melpitz, a rural station if a relatively flat areas in the
middle-east part of Germany (Figure Z- 3). The base case simulation (upper graph) clearly
shows an underestimation of the concentrations by the model, in particular for the winter
months. The annual cycle itself was reproduced well. The first update (middle graph) increased
the contribution of residential combustion, which has its main influence in the winter months.
For the final simulation (bottom graph), the changes in emission distribution in combination
with the better representation of vertical mixing in the model have resulted in an overestimation
for January and February months but a very good representation for the rest of the year. The
overestimation for January and February could be attributed to a few events related to too little
mixing in the model.

In the evaluation, large regional differences in model performance was found, which could be
partly attributed to uncertainties in the measurements. For Aethalometer measurements, the
Berlin measurements showed that the use of standard conversion factors can result in an
overestimation of actual eBC, such overestimation can also be found for MAAP albeit to a lesser
extent. In a sensitivity experiment, we have scaled down observed MAAP and Aethalometer
concentrations with a factor 0.8 for MAAP and 0.5 for Aethalometer to compensate for this.
When doing so, the correspondence between modelled and observed concentrations was much
improved and the patches in performance related to the measurement network had vanished.
However, since we do not have the exact downscaling factors per location, we should not
introduce new uncertainty by taking values that work out to be best, but evaluate against the
reported values.
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Figure Z- 3: Evaluation of simulations for base case, first update and final simulation for the
rural station Melpitz
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To summarize all scenarios over all stations, we have calculated bias, RMSE and correlation
averaged over the background stations.(Figure Z- 4). The figure shows the average statistic as
bar, with standard deviation in vertical lines and the values for the stations with minimum and
maximum value of the statistic in crosses. The largest improvement in model performance was
from baseline to first emission update with adapted emission factors. Bias decreased and
correlation increased and in particular the lowest correlation and highest biases were reduced.
Also bias was reduced for the subsequent scenarios. It was a difficult task to decide when a
scenario was an overall improvement as there were regional differences, regions not covered at
all and compensating differences. By carefully looking at source contributions and modelled and
observed variability over the year, day of the week and hour of the day, the final emission set
was constructed. The changes in location and timing of agricultural emissions have led to an
improvement for the stations in the east of Germany where summer concentrations are
presented better, but have resulted in a reduction in concentrations going along with an increase
in bias in particular in the west of Germany in winter. This is partly compensated by the increase
in vehicle emissions when the cold start is included in the timing. The new distribution of
residential wood combustion clearly gives a better performance for Berlin and the east of
Germany, and has relatively little impact in the west. Since no suitable measurements were
available in the south of Germany, no model evaluation could take place for this part of the
country.

In fall, some regional-scale episodes were not captured. Back-trajectory analysis pointed at air
masses from the Czech Republic, where agricultural waste burning could be a source of BC.

High-resolution and long-term average BC concentrations over Germany

For Germany, maps were made of modelled concentrations, that show the average
concentrations over the measurement campaign period on a 2x2km?2 resolution and 2015-2019
on a resolution of 5x5 km2. The high-resolution simulation (Figure Z- 5) shows the highest
spatial detail. The long-time average (Abbildung 84 in Chapter 8 ) is calculated to take the effect
of interannual variability into account. Mean concentrations are in the range 0.2-1.5 pg/m3 with
maximum values in the Rhine-Main area and southern major cities.

The main source contributions for BC concentrations are road transport and domestic heating,
with domestic heating being more important in absolute and relative terms in southern
Germany. Both sectors can locally determine more than 0.5 pg/ms3 of BC concentrations.
Agricultural machinery contributes much less (0.05 pg/ms3), non-road traffic as total contributes
up to 0.15 pug/ms3. Shipping can contribute up to 0.1 pg/m3 in the Rhine-Ruhr area but it should
be noticed that shipping emissions were not targeted in this report.

The modelled annual average concentrations are lower than in the neighboring countries.
However, a detailed model evaluation for the neighboring countries was not made .
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Figure Z- 4:  Joint analysis of all German background BC measurement stations for the
different simulations. Mean values of bias, RMSE and correlation (R2) are indicated as bars, the
black line indicates the +/- one standard deviation and the crosses indicate the highest and
lowest value.
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Figure Z- 5: High-resolution map of mean BC concentrations and German sectoral
contributions, campaign period September 2018-September 2019
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Berlin case study

For the city of Berlin micro-scale modelling with the Lagrangian model LASAT with flow fields
from the CFD-model MISKAM on a 2m resolution was performed for square domains of about of
1x1 km? surrounding the measurement stations. Meteorology was obtained from the DWD
station Berlin-Tegel. The microscale modelling needs emissions on a higher resolution than
available from GRETA. Therefore, emissions from the emission inventory of the Senate of Berlin
were taken for residential combustion. To further downscale these gridded emissions (100x100
m?) the shares of the volumes of the buildings in the calculation area were used. For traffic, the
database of the UVM Traffic management system of the Senate of Berlin was accessed, and for
the roads in the model domains spatially resolved hourly traffic emission time profiles were
calculated. The model results were combined with the LOTOS-EUROS simulation on a 2x2 km?
grid, where the labeling approach was used to label the local emissions in the areas covered by
the local scale model to avoid double counting. The level of detail is illustrated in Figure Z- 6. On
annual mean basis, the local contributions varied from 0.07 pg/m? (Buch model area) to 0.7
ug/m? (Frankfurter Allee)As an illustration, the time series are shown for Frankfurter Allee, the
station with the highest concentrations with strong local contributions from traffic (Figure Z- 7).
The combined model closely follows the observations with some overestimations of incidental
peaks.

In Figure Z- 7also the biomass burning fraction is shown, as calculated from the combined
model, and as derived from the measurements with both the Sandradewi (2008) approach and
the newly developed approach described in this project (‘“TROPOS’). The modelled biomass
burning contribution is well in line with the biomass burning contributions derived from
measurements in this project based on the TROPOS approach. They are less well in line with the
biomass burning contributions resulting from the widely used Sandradewi (2008) approach,
except for summer. For the urban background station Nansenstraf3e, the contribution of
residential combustion is overestimated, but correlations are good. For the stations Buch and
Amrumer Strafie the model performance was good and also modelled biomass burning fractions
corresponded well with those derived from the observations.
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Figure Z- 6: Modelled annual mean concentration in surroundings of Frankfurter Allee,
combination of LASAT and LOTOS-EUROS for Berlin Campaign
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Table Z- 3: Evaluation of modelled concentrations of the LASAT with background

concentrations of LOTOS-EUROS for the measurement campaign in Berlin

Amrumer Stral3e 0.52 0.80 0.28 0.52 0.60
Nansenstralle 0.59 0.89 0.30 0.56 0.57
Buch 0.44 0.54 0.10 0.39 0.70
Frankfurter Allee 0.98 1.30 0.32 0.68 0.51
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Figure Z- 7:

Modelled source contribution of the combined LOTOS-EUROS -- LASAT simulations
in comparison to observations for the traffic station Frankfurter Allee, daily mean
values. Local contributions stem from the microscale simulation with
MISKAM/LASAT. In the bottom the estimated biomass burning contributions from
the combined model and the measurement campaign are shown (Sandradewi and
new ‘TROPOS’ approach)
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Final conclusions and recommendations

The review of the emission factors has resulted in the recommendation to increase emissions
factors for residential combustion (NFR sector 1A4bi) from 77 to 100 g/GJ] and to increase the
BC fraction of the reported PM2.5 emissions for this sector from 10% to 30%. For break and tyre
wear (NFR sector 1A3bvi) a reduction of the BC emission fraction was suggested (from 26% to
2.3% for break wear and from 24% to 0.37% for tyre wear). In addition the proxies for
distribution in time and space of BC emissions were revised, resulting in a new spatial
distribution of emissions for agricultural machinery (NFR sector 1a4cii) and residential
combustion as well as new time profiles for traffic (NFR sector 1A3b) and agricultural
machinery.

The project resulted in the following recommendations for the spatial distribution of BC
emissions:

1 agricultural transport (NFR sector 1A4cii)
Distribution across counties by CLC class land area weighting

12 irrigated arable land

13 permanently irrigated land

20 complex cultivation patterns

21 land principally occupied by agriculture, with significant areas of natural vegetation.

Within municipalities distribution based on polygon areas of CLC land cover.
2. Residential combustion (NFR sector 1A4biNFR)

Distribution by region according to Mantau and Sorgel (2006). Within regions allocation
to forest area (CLC) and population density (CAMS approach). Total emissions per
municipality are distributed equally across classes CLC111 (continuous urban fabric)
and CLC112 (discontinuous urban fabric) based on polycon areas of CLC land cover.

The proposed alterations in emission factors for residential combustion and to a lesser extent
the reduction of BC from brake and tyre wear have resulted in a much better agreement
between modelled and observed BC concentrations for Germany. Also the proposed changes in
spatial distribution of emissions in residential combustion and agricultural machinery have led
to more concentrations that better correspond to the measurements.

For residential combustion, part of the emissions could be due to recreational use of wood
stoves, which is not reflected in the time profiles. In the Netherlands, questionnaires are used to
investigate the amount of wood used for domestic combustion. This method could be used as a
supplement to the methods currently in use in Germany and contribute to knowledge about
regional differences in residential burning practices. A few episodes could not be captured by
the model, they are potentially related to agricultural waste burning events in the Czech
Republic.

The labeling approach of LOTOS-EUROS was a useful approach in the process of identifying
source contributions throughout all scenario simulations and provide feedback on emission
sources. With the final emission set, the long-term average concentration maps for BC in
Germany show maximum concentrations of about 1.5 pg/ms3 at non-traffic locations Evaluation
of the modelled concentrations with observations was however difficult and had limitations due
to uncertainties in BC values derived from MAAP and Aethalometer optical measurements. This
points at the importance of deriving observation-site specific conversion factors per location like
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was done in the current study for Berlin. In addition, parts of Germany were not covered at all by
observations. This means that our emission and concentration representation is not validated
over large parts of the country, which is a limitation of the current study. This holds in particular
for the federal states Bayern and Baden-Wiirttemberg in the south and for Niedersachsen,
Schleswig-Holsten and Mecklenburg-Vorpommern in the north.

[t is therefore recommended to extend the measurements of BC to other locations, especially in
the south of Germany where background BC concentrations are expected to be the highest. The
current results have also shown the importance of calibrating optical BC measurements with
EUSAAR2 reference EC measurements. If it is not feasible to install long-term measurement
stations with MAAP or Aethalometer instruments, at least a campaign similar to that for Berlin
for one of the major cities and their environment (e.g. Stuttgart, Munich) would be highly
relevant.

The Berlin case study has shown that with the approach used to combine regional-scale
background concentrations from LOTOS-EUROS with microscale calculations from
MISKAM/LASAT, the observed temporal variability in BC concentration could be well
reproduced in terms of absolute levels, variability and source contributions. In addition, the case
study has shown the importance of using local factors to derive eBC concentrations from
Aethalometer optical measurements. The same holds for using the standardized Sandradewi
(2008) approach to derive biomass burning fraction. A tailored approach for the Berlin
campaign measurements led to higher biomass burning contributions derived from the
observations. With these higher biomass burning contributions, the modelled values were much
better in line with the observations.

In the final results of this project, good consistency was reached between modelled
concentrations using revised BC emissions and observations. Inherent uncertainties in
emissions and measurements were thus reduced., This leads to the conclusion that the three-
pillar approach that was used here, with close collaboration between the experts on emissions,
observations and modelling is not only fruitful but essential in order to derive the best possible
description of emission sources and concentration distribution for BC in Germany,
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1 Einleitung

Black Carbon (BC, oder Schwarzer Kohlenstoff) ist eine Feinstaubkomponente, die mit erh6hter
Sterblichkeit durch Atemwegs- und Herz-Kreislauf-Erkrankungen, verminderter
Lungenfunktion und chronischen Lungenerkrankungen in Verbindung gebracht wird. Dariiber
hinaus absorbiert BC Sonnenstrahlung und beeinflusst damit den Strahlungshaushalt der
Atmosphéare und damit Wetter und Klima. BC entsteht bei der unvollstindigen Verbrennung von
fossilen und biogenen Brennstoffen und ist oft mit schadlichen Verbindungen wie
polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen verbunden. Es ist iiberwiegend in der PM2,5-
Fraktion des Feinstaubs enthalten. Wichtige Quellen in Deutschland sind Hausbrand
(Holzverbrennung) und Verkehr. Obwohl es keine europaischen Grenzwerte fiir BC gibt, wird es
unter der neuen NEC-Richtlinie (2016/2284 /EU) als einer der prioritdren zu behandelnden
Luftschadstoffe angesehen und es wird angeregt, iiber BC-Emissionen zu berichten.

Das Hauptziel dieses Projekts ist es, die Beschreibung der Emissionsquellen und der
Konzentrationsverteilung fiir BC/EC in Deutschland durch eine kombinierte Auswertung
von Messdaten und Modellierungsergebnissen zu verbessern.

Zwischenziele um dies zu erreichen sind

1. Verbesserung der von Deutschland berichteten sektorspezifischen
Jahresgesamtemissionen zum Zweck der Modellierung von BC/EC auf Basis aktueller
wissenschaftlicher Erkenntnisse

2. Verbesserung der rdumlichen Verteilung der Emissionen
3. Erstellung einer flaichendeckenden Karte der Immissionsbelastung von BC

4. Untermauerung der optimierten Emissionsverteilung fiir Hausbrand und Verkehr durch
einen Vergelich von eigenen Messungen mit mikroskaligen Modellrechnungen.

1.1 Relevanz von Black Carbon

Es ist wichtig zu erkennen, dass es fiir Black Carbon keine strenge Definition gibt. Wir beginnen
diese Einfiihrung mit einer Beschreibung von Black Carbon aus Bond et al. (2013). "Schwarzer
Kohlenstoff ist eine bestimmte Art von kohlenstoffhaltigem Material, das sich hauptsachlich in
Flammen bildet, direkt in die Atmosphare emittiert wird und eine einzigartige Kombination von
physikalischen Eigenschaften aufweist. Er absorbiert stark sichtbares Licht, ist feuerfest, mit
einer Verdampfungstemperatur nahe 4000K, existiert als Aggregat kleiner Kugeln und ist
unldslich in Wasser und liblichen organischen Lésungsmitteln. Die wichtigsten Emissionsquellen
sind Dieselmotoren, die Industrie, feste Brennstoffe in Haushalten (z.B. Kohle, Biomasse) und
offene Verbrennung".

Die Relevanz fiir die Atmosphare liegt in der Gesundheits- und Klimawirkung von BC. Es hat sich
gezeigt, dass elementarer Kohlenstoff (eng verwandt mit BC, siehe weiter unten in dieser
Ubersicht) ein besserer Pradiktor fiir gesundheitliche Auswirkungen ist als undifferenziertes
PM2,5 fiir kurzfristige Effektstudien (WHO et al., 2012). Dariiber hinaus wirkt Black Carbon als
Treibhaus-Aerosol und reduziert die Albedo von Schnee. Der gesamte globale Beitrag von
schwarzem Kohlenstoff zum Strahlungsantrieb wurde auf +1,1 W m-2 geschatzt (Bond et al,,
2013). Damit ist BC nach CO; die wichtigste Erwarmungskomponente. Um die Ergebnisse in die
richtige Perspektive zu stellen: Der gesamte globale Effekt aller Aerosolarten auf den
atmospharischen Antrieb, ohne EC auf Schnee, wird als kiihlender Effekt geschéatzt (-0,9 W m-2)
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(Boucher et al,, 2013; Myhre et al., 2013). Aus diesem Grund ist es, obwohl der Beitrag einer
bestimmt en Art quantifiziert werden kann, wichtig, die Auswirkungen einer bestimmten Quelle
in Bezug auf alle ihre emittierten Arten abzuschéatzen.

Die negativen Auswirkungen von schwarzem Kohlenstoff auf die Gesundheit und die globale
Erwarmung haben ihn zu einer der Zielarten fiir die Climate and Clean Air Coalition (CCAC)
gemacht. Black Carbon ist Teil der neuen NEC-Richtlinie (2016/2284/EU) geworden: Lander
sollen BC-Emissionen, wenn moglich, melden und in ihre informativen Inventarberichte
aufnehmen. Sie sollten Mafdnahmen, die BC-Emissionen reduzieren, in ihren Pldnen zur
Reduzierung von PM-Emissionen Prioritit einrdaumen. Fir eine ausfiihrliche Diskussion aller
Aspekte des globalen Black Carbon Budgets verweisen wir auf Bond et al. (2013). Ein Dokument
mit Empfehlungen fiir politische Entscheidungstrager ist (IASS, 2017), die Hauptaussagen sind:

1. Emissionen der Transportsektor (Diesel) und Hausbrand sollten gezielt reduziert
werden.
2. Es sollten nationale BC Emissionsinventare unter Verwendung einer einheitlichen

Methodik erstellt werden.

Bei der Erstellung von politischen Entscheidungen sollten Luftqualitidt und Klimawandel im
Zusammenhang betrachtet werden, um zu einer optimalen Koordination von Mafsnahmen zu
kommen.

Um zu einer flaichenhaften Beschreibung der BC Konzentration zu kommen, eignen sich Modelle,
die basierend auf Emissionsinventaren die Ausbreitung dieses Schadstoffes berechnen kénnen.
Die modellierten Konzentrationen sollten mit Messungen validiert werden. Kenntnisse der
Emissionen, Modellierung und Messungen sollten integriert verwendet werden, um zu einer
optimalen Beschreibung der Rufskonzentrationen zu kommen. Verschiedene Techniken zur
Quellenzuordnung kénnen helfen, beobachtete Konzentrationen mit den beitragenden Quellen
zu verkniipfen. Es ist zu beachten, dass schwarzer Kohlenstoff und elementarer Kohlenstoff
zwar eng miteinander verwandt, aber streng genommen nicht austauschbar sind, so dass
Modellierungsstudien und Messungen von BC nicht immer direkt vergleichbar sind.
Verschiedene Messverfahren liefern unterschiedliche Ergebnisse. Optische
Absorptionsmethoden zielen auf die Schwarze des Materials ab und liefern Black-Carbon-
Konzentrationen, wahrend thermooptische Methoden zwischen elementarem Kohlenstoff und
organischem Kohlenstoff unterscheiden. Bei der Betrachtung von Beobachtungen, Emissionen
und Konzentrationen ist es daher immer notwendig, zwischen EC und BC zu unterscheiden
(siehe Petzold et al 2013, Bond et al 2013). Dies spielt auch in der vorliegenden Studie eine
wichtige Rolle, die spater in diesem Bericht and den relevanten Stellen erldutert wird.

1.2 Projekablauf

Im ersten Schritt wird eine Literaturrecherche durgefiihrt. In Abschnitt 2 und 3 wird der
Sachstand fiir Emissionen und Modellierung beschrieben. Zunichst folgt die Bewertung der
deutschen Emissionen von BC wie vom Umweltbundesamt fiir die Berichterstattung im Rahmen
der Genfer Luftreinhaltekonvention erstellt werden. Die Bewertung wird auf Basis einer
Literaturrecherche und Konsultation von Emissionsexperten vorgenommen und in Abschnitt 4
vorgestellt. Auf der Grundlage der Auswertung wird eine erste Aktualisierung der Emissionen
fiir BC vorgeschlagen.

Parallel dazu wird eine Messkampagne in Berlin durchgefiihrt (September 2018-Septemer
2019). Es werden vier Aethalometer an urbanen Hintergrundstationen und an einer
verkehrsbelasteten Station aus dem BLUME (Senat Berlin, 2020) Messnetz installiert. Zusatzlich
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werden an den gleichen Stationen EC/OC Filtermessungen genommen, um die optischen
Messungen von BC zu kalibrieren. Die Messungen werden verwendet um die lokale BC Belastung
zu untersuchen und um die Modellldufe der Studie (Hintergrund + Mikroskala) zu validieren. Es
werden nicht nur BC Werte verglichen, sondern auch der Beitrag von BC aus
Biomasseverbrennung (Hausbrand als wichtigste Quelle) separat von Verbrennung von fossilen
Brennstoffen (Verkehr als wichtigste Quelle) betrachtet.

Das regionale Eulermodell LOTOS-EUROS wird eingesetzt, um Konzentrationen von BC mit einer
Auflésung von ~5x5 km2zu simulieren. Dabei wird BC als inerter Stoff ohne chemische
Umwandungen oder Interaktion mit sonstigen Stoffen ausser Deposition durch Wolken und
Regen betrachtet. In einem ersten Schritt werden Simulationen unter Verwendung der UBA-
Basisemissionen und der ersten Aktualisierung der Emissionen durchgefiihrt. Das Modell wird
mit Quellenzuordnung betrieben, um eine detaillierte Bewertung und erste Szenariotests zu
ermoglichen (Abschnitt 7.2). Daten zur Evaluierung stammen aus den verschiedenen
Messnetzen der Bundeslander und UBA.

Die Ergebnisse dieser regionalen Modelllaufe werden in Abschnitt 7 vorgestellt. Die Auswertung
der Modelllaufe und erste Szenariotests sollen zu Vorschlagen fiir weitere Verbesserung der
Emissionen fiithren. Diese Emissionsszenarien werden in Modellaufen fiir 2017 angewendet und
evaluiert. Aufgrund dieser Evaluierung wird eine finale Emissionsdarstellung in Raum und Zeit
abgeleitet. Mit diesen Emissionen wird die bestmogliche Darstellung der langjahrigen
Immissionsbelastung in Deutschland als flachendeckende Karte simuliert, sowie eine
hochaufgeloste (2x2 km?2) Simulation fiir Deutschland {iber das Jahr der Messkampagne erstellt.
Diese hochaufgel6ste Simulation wird mit mikroskaligen Rechnungen mit dem Lagrang’schen
Modell LASAT kombiniert, um in vier Gebieten in Berlin im direkten Umfeld der Messstationen
die BC Belastung zu simulieren. Es bietet sich dadurch auch die Moglichkeit, eine Validierung des
kombinierten Modells fiir Hintergrundbelanstung aus LOTOS-EUROS und quellnahe
Zusatzbelastung aus LASAT durchzufiihren.

Abbildung 1: Schematische Darstellung des Projektablaufes
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knowledge

Evaluation
Model runs
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Optimised
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Quelle: TNO
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2 Black Carbon Emissionsinventare

Es gibt zwei grundlegende Verfahren fiir die Erstellung von Kohlenstoff-Emissionsinventaren. In
"Bottom-up"-Inventaren werden Emissionsfaktoren einzelner Komponenten mit Aktivititsdaten
basierend auf Messungen verkniipft. In "Top-down"-Inventaren werden die offiziell gemeldeten
PM-Emissionen auf die verschiedenen PM-Komponenten verteilt, basierend auf der Aufteilung
zwischen BC, organischem Material (OM) und anderen Primarpartikeln. Anhand von Anteilen in
dieser Verteilung wird die volle molekulare Masse (organischer Kohlenstoff mit verkniipften
Sauerstoff- und Wasserstoffmolekiilen) berticksichtigt, und nicht reiner organischer Kohlenstoff
(organic carbon, OC) wie bei der thermischen Messmethode. Es gibt keinen konstanten Faktor
zwischen OM und OC, da das Verhaltnis von der Quelle und der Oxidation in der Atmosphare
abhangig ist. Aufgrund der methodischen Unterschiede zwischen den beiden Ansatzen sind die
kohlenstoffbezogenen Bottom-up- und Top-down-Inventare im Allgemeinen nicht konsistent.

Es hat eine Reihe von Bemiihungen gegeben, Emissionsinventare fiir EC und OC zu entwickeln.
Bond et al. (2004) beispielsweise lieferten globale BC- und OC-Emissionsschatzungen fiir das
Jahr 1996, die spéater auf das Jahr 2000 aktualisiert wurden (Bond et al., 2013). Eine der ersten
europaweiten Bestandsaufnahmen von EC und OC wurde von Visschedijk et al. (2009)
veroffentlicht. Abbildung 2 zeigt die Emissionen von EC und OC (ausgedriickt als volle
Molekiilmasse, d.h. als organisches Material) im Jahr 2005, aufgeschliisselt nach Hauptquellen.
Abbildung 2 zeigt, dass fir EC Hausbrand und der Strafdenverkehr die Hauptquellen sind. Fiir
organischen Kohlenstoff spielen die Emissionen aus Kleinfeuerungsanlagen die entscheidende
Rolle, da das OC-EC-Verhaltnis im Straflenverkehr viel kleiner ist

Abbildung 2:  EC und OC Emissionen in 2005 in Europa
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Kondensierbare Gase

In der Studie von Visschedijk et al. (2009) wurden EC- und OC-Anteile aus PM aus einer Vielzahl
von Literaturquellen zusammengestellt und auf das konsistente "bottom-up" PM-
Emissionsinventar des GAINS-Modells (Amann, 2009) angewendet. Die Verwendung des
erweiterten GAINS-Inventars im Rahmen des FP6-Projekts EUCAARI der Europaischen Union
zeigte erhebliche Mangel in der EC/0OC-Massenbilanz in stark holzbefeuerten Regionen. Es
wurde vermutet, dass dies durch halbfliichtige organische Aerosole verursacht wird, die sich
aufgrund der Verdiinnung und Abkiihlung des Rauchgases oder der Abgase fast augenblicklich
bilden. Fiir die offizielle Emissionsberichterstattung entscheidet jedes europaische Land selbst,
ob es diese halbfliichtigen Bestandteile (kondensierbare Stoffe) in die Emissionen miteinschief3t,
oder nicht. Denier van der Gon et al. (2015) betrachteten die Holzverbrennung genauer und
erstellten ein Bottom-up EC / OC-Inventar fiir Kleinfeuerungsanlagen einschliefdlich der
kondensierbaren Stoffe, das dann mit Ergebnissen aus Luftqualitdtsmodellierung und
Messungen fiir EC (Genberg et al., 2013) und OC (Denier van der Gon et al,, 2015) verglichen
wurde.

veranschaulicht die grofien Unterschiede bei den PM10-Emissionen aus Hausbrand zwischen
den verschiedenen Inventaren. Die folgenden Inventare werden beriicksichtigt.

1. TNO-MACC-III 2011: Dies ist die Standard-TNO-MACC-Datei, die in den vergangenen
Jahren in vielen regionalen Modellierungsstudien verwendet wurde; die nationalen
Daten wurden 2013 (Jahr der Berichterstattung) heruntergeladen. Eine allgemeine
Beschreibung des Ansatzes wird in Kuenen et al., (2014) gegeben.

2. CAMS_2015_reported 2017 Das CAMS Inventar aus 2018 ist der Nachfolger von TNO-
MACC; enthalt aktuelle offizielle Emissionsdaten der Lander fiir 2000-2015 wie
berichtet im Jahr 2017.

3. CAMS _2011_reported_2017: Diese Datei stammt aus dem CAMS inventar aus 2018

ist konsistent mit #2 und enthalt die neuesten offiziell berichteten Daten fiir 2011.
Sie kann zum Vergleich mit TNO-MACC-III verwendet werden - dies spiegelt die
Anderungen der Emissionsberichterstattung zwischen 2013 und heute wider.

4, TNO-newRWC_2011: Diese Datei stimmt mit CAMS_2011_reported_2017 iiberein,
aber SNAP2 (Holzverbrennung in Wohngebauden) wurde durch die von TNO
bottom-up geschitzte SNAP2 Emission nach dem in Denier Van Der Gon et al. (2015)
veroffentlichten Ansatz ersetzt.
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Abbildung 3: Emissionsdatensatze fiir ausgewdhlte Lander BEL DEU DNK GBR NLD. Hinweis:
CAMS_2011_reported_2017 und CAMS_2015_reported 2017 sind in der Methodik
konsistent; der Unterschied ist auf jihrliche Schwankungen und/oder Anderungen
der technischen Anwendungen zuriickzufiihren.
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Quelle: TNO.

Der Hauptunterschied wird durch die Einbeziehung oder den Ausschluss von kondensierbarem
PM als Teil der Primaremissionen verursacht. Zum Beispiel werden fiir Belgien und Deutschland
grofée Unterschiede gefunden durch einen inkonsistenten Ansatz. Bis vor kurzem bezog Belgien
kondensierbares PM nicht in seine Emissionsberichterstattung ein, was die relativ niedrigen
Emissionen im TNO-MACC-2011-Inventar erklart. Spater passte Belgien jedoch seine Methodik
an und bezog kondensierbares PM mit ein, wie der Anstieg der 2011 gemeldeten Emissionen im
Jahr 2017 zeigt (lila). Das Inventar einschlieflich kondensierbarer Stoffe (roter Balken) ist
immer noch etwas hoher als das auf Basis der offiziellen Berichterstattung. Dies kann
verschiedene Griinde haben, wie z. B. ein anderes Jahr, bessere Aktivitidtsdaten und
Informationen iiber Geratetypen in den Landerdaten. Es konnte aber auch auf eine
Untererfassung der belgischen Region, wie z. B. Briissel, zuriickzufiihren sein, da Belgien ein
Sonderfall mit drei verschiedenen offiziell gemeldeten Inventaren ist, die von einer speziellen
Agentur (IRCEL) zu einem einzigen zusammengefithrt werden. Fiir Deutschland ist die Situation
anders. Die im Jahr 2017 berichteten Emissionen fiir 2011 (lila Balken) sind niedriger als die im
Jahr 2013 berichteten (blauer Balken). Offenbar wurden die Daten fiir die Aktivitat oder den
Emissionsfaktor nach unten korrigiert. Die neuen Daten fiir 2011 (violetter Balken) und 2015
(griiner Balken) stimmen miteinander liberein (wie fiir alle Lander in Abbildung 3), sind aber
unterschiedliche Jahre, die sich in ihren Wintertemperaturen unterscheiden kénnen. Der
auffallige Unterschied in Abbildung 3 fiir Deutschland ist die Diskrepanz zwischen dem
TNO_newRWC (roter Balken) und den anderen drei Emissionsschatzungen. Dies ist darauf
zuriickzufiihren, dass kondensierbares PM im offiziellen deutschen Inventar nicht beriicksichtigt
wird. Technisch gesehen ist dies weder richtig noch falsch, weil es eine Entscheidung ist, die bei
der Inventarisierung getroffen wurde. In der Studie von Denier Van Der Gon et al. (2015) wurde
ermittelt, dass die Einbeziehung von kondensierbarem PM die PM10-Emissionen in Deutschland
um mehr als den Faktor 4 erhohen wiirden.
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PM split

Fiir Top-down-Emissionsinventare miissen die gesamten PM-Emissionen auf die verschiedenen
Komponenten verteilt werden. Der EC/OC-Anteil kann sich fiir verschiedene Quellsektoren
erheblich unterscheiden, wie in Abbildung 4 aus Klimont et al. (2017) zu sehen ist.
Verkehrsemissionen haben beispielsweise im globalen Durchschnitt einen viel h6heren EC-
Anteil als z. B. Emissionen aus der Landwirtschaft und aus Abfillen, obwohl zu beachten ist, dass
diese EC/0C-Anteile fiir Verkehrsemissionen je nach Fahrzeug- und Brennstoff-typ variieren
und daher fiir verschiedene Lander unterschiedlich sein werden.

Abbildung 4: Globale und sektorale Emissionen von PM-Substanzen (Tg) im Zeitraum 1990-2010
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TNO hat eine sogenannte PM-Splittabelle entwickelt, die Informationen iiber Quellsektoren und
Brennstofftypen nach Land verwendet, um die EC-, OC-, SO4-, Alkali-(Na)- und andere
mineralische Fraktionen von PM zu schitzen. Dieser PM-Split kann auf die von den Landern
gemeldeten PM-Daten angewendet werden. Zum Beispiel wird ein Land, das mehr
Dieselfahrzeuge hat, ein SNAP7-Profil (Strafdenverkehr) mit relativ hohem EC-Anteil haben,
verglichen mit einem Land mit mehr Benzinfahrzeugen. Bei Hausbrand ist jedoch nicht bekannt,
inwieweit die Lander kondensierbare PM einschliefsen. Das heifdt - wir konnen es vielleicht aus
Vergleichen, wie in Abbildung 3 erahnen, aber dies hat keine solide Grundlage. Daher wird in
den MACC- und CAMS-Emissionsinventaren fiir alle Lander der gleiche EC/OC-Split fiir PM aus
der Holzverbrennung verwendet, unabhangig davon, ob ein Land kondensierbare
Emissionsfaktoren anwendet oder nicht. Da der kondensierbare Anteil vollstandig aus OC
besteht, konnen die Ergebnisse bei Anwendung eines festen Holz-PM-Splits sehr unsicher sein.
Ein Vergleich der abgeleiteten EC-Emissionen fiir 3 Datensatze ist in Abbildung 5 dargestellt.
Beachten Sie, dass zum Vergleich auch die an EMEP berichteten BC-Emissionsdaten, wie sie auf
der CEIP-Website verfiigbar sind, dargestellt sind (graue Balken). Auch hier ist es illustrativ, die
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Ergebnisse fiir Belgien und Deutschland zu vergleichen, um die Auswirkungen zu verdeutlichen.
Wie zu sehen ist, stimmt der berichtete BC fiir einige Linder gut mit dem geschatzten BC
iiberein, wenn der Split des TNO-Bottom-up-RWC-Inventars verwendet wird (z.B. orange und
graue Balken fiir Belgien (BEL), Ddnemark (DNK), GrofRbritannien (GBR)). Wenn der PM-Split
auf eine berichtete Emission angewendet wird, die nur aus (grofstenteils) festem PM besteht (z.
B. die TNO-MACC 2011-Daten fiir Belgien, GBR, NLD), liegt der geschitzte BC/EC nahe an dem
berichteten BC. Der Grund fiir die niedrigen berichteten BC-Werte von Deutschland im Vergleich
zur Anwendung des PM-Splits auf das MACC- oder CAMS-Inventar war nicht bekannt. Die
Anwendung des PM-Splits auf ein Land, das Emissionen einschliefilich kondensierbarer Stoffe
meldet, fithrt zu einer erheblichen Uberschitzung der EC/BC-Emission (siehe die gelben Balken
in Abbildung 5 fiir z.B. Belgien und Grof3britannien). Es ist daher entscheidend zu wissen, ob
kondensierbare Stoffe enthalten sind oder nicht, um realistischen Splits fiir die Zuordnung der
PM-Emissionen zu EC und OC anwenden zu kdnnen.

Abbildung 5:  Ableitung von EC-Emissionen fiir den Hausbrandsektor durch Anwendung eines
PM-Splits auf MACC- und CAMS-Emissionsdaten, Berechnung von EC aus dem
Bottom-up-Inventar von TNO-newRWC und Berichterstattung von BC an EMEP
(direkt heruntergeladen von CEIP webdab)

EC emissions (kton) in MACC-III (2011), CAMS_REG (2015) and TNO RWC bottom-up (2011) plus
LRTAP reported BC for 2015

25
20
15

10

| I
. W -

BEL DEU DNK GBR NLD
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Quelle: TNO

Emissionsfaktoren

Bei der Erstellung von Bottom-up-Inventaren benotigt man Informationen iiber die Standorte
und Intensititen von Aktivitdten (z. B. Verbrennung von Pelletofen) und deren jeweilige
Emissionsfaktoren. Die Emissionsfaktoren sind stark von der Quelle abhdngig und stehen
idealerweise fiir sehr detaillierte Quellenkategorien zur Verfiigung. So reicht es z.B. nicht aus,
einen Faktor fiir den Straflenverkehr zu haben, sondern Faktoren differenziert nach
Fahrzeugtyp (Pkw, Lkw, ...) und Brennstoffart (Benzinversus Diesel) beriicksichtigt werden.
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Auch fiir die Beheizung von Wohngebiuden gibt es viele verschiedene Arten von Ofen und
Brennstofftypen, die alle ihre eigenen Emissionsfaktoren haben.

Die Emissionsfaktoren konnen sich aufgrund von Anderungen der Brennstofftypen oder von
Mafdnahmen zur Emissionsreduzierung (z. B. Filter in Autos) dndern. Klimont et al. (2017)
zeigen beispielsweise, dass sich innerhalb eines 20-jahrigen Untersuchungszeitraums (1990-
2010) die Emissionsfaktoren fiir verschiedene Quellen erheblich verandert haben. In Europa
sind die Emissionsfaktoren fiir die Holzverbrennung in Wohngebauden gesunken, und zwar um
40 % fir PM und 20 % fir BC, was auf die Zunahme effizienter Pellet6fen und -kessel
zurlickzufiihren ist. Die BC-Emissionsfaktoren fiir Dieselfahrzeuge im Strafdenverkehr sind
sowohl fiir Lastkraftwagen als auch fir leichte Fahrzeuge um 60 % oder mehr gesunken.

Speziell fiir die Holzverbrennung als Hauptquelle der priméaren Partikelemissionen in Europa
wurden in den letzten Jahren zahlreiche Messstudien durchgefiihrt, um die Variation der PM-
Emissionsfaktoren fiir verschiedene Holzarten und Verbrennungseigenschaften zu verstehen
und zu quantifizieren (z. B. Amato et al., (2016)) . Die Unsicherheit in den Emissionsfaktoren ist
grof3, wie in Abbildung 6 zu sehen ist. Dies ist eine Tabelle aus Klimont et al. (2017), die die
verschiedenen Emissionsfaktoren aus mehreren Studien fiir Holzéfen fiir Wohngebédude
zusammenfasst. Die Reduzierung der Emissionen fiir Pelletéfen im Vergleich zu anderen
Systemen ist offensichtlich, aber auch die Bandbreite der Emissionsfaktorschitzungen innerhalb
eines Kaminofentyps ist deutlich. Auch der Anteil zwischen BC und OC variiert stark zwischen
verschiedenen Studien. Um die Ursachen fiir diese Unterschiede zu verstehen, sind
Informationen iiber die zur Ermittlung der Werte verwendeten Methoden erforderlich.
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Abbildung 6:

Zusammenfassung der PM-Emissionsfaktoren fiir Holzverbrennungsanlagen fiir

Wohngebdude mit Anteilen an der emittierten Gesamtpartikelmasse (Share)

Emuission factors (mg/M7T) Shares (%) Reference
PM BC ocC BC ocC
traditional
673-1373 24-72 263-623 2-7 39-53  (Alvesetal, 2011)
300-1400 - - 2-9 35-50 (Gongalves etal  2011) incl. cold start
90-900 - - 2-9 3548 (Gongalves et al.. 2011) mcl. hot start
750-1060 - - - (Jordan and Seen, 2003), full airflow
1560-1700 - - - {(Jordan and Seen, 2005), half airflow
1870-3000 - - - (Jordan and Seen. 2005). closed airflow
128-400 20 157 8 64 (McDonald et al | 2000)
- 3943 70-390 5-14 47-67  Studies in Kupiamen& Klimont (2007)
150° - 930 (24000°  32°-100  60°-435(12000° 422 41-50 GAINS: the PM value represents PM2 5
improved
22-180 - - - (Boman et al . 2008)
86-105 9-11 52-58 - (Fine et al_, 2004)
130 38 39 68 30 {Gaegauf et al.. 2005)
60-160 - - 11-37 20-43  (Gongalves etal . 2010)
75-97 15-28 17-35 24-32 27-39  (Schmidl et al , 2011)
38-350 - - - (Pettersson et al.. 2011)
- 56-79 11-16 - Studies 1 Kupiamend Klimont (2007)
55%-372 30°-95 117-133 25-55 19-35  GAINS: the PM value represents PM2 5
new
67-122 13-15 43-67 - (Fine et al | 2004), catalytic
72-89 21-33 16-32 30-37 22-36  (Schmudl et al., 2011)
30°-186 9°-30 847 18-30  28-35 GAINS; the PM value represents PM2 5
pellet
10-66 - - - (Boman et al . 2008)
15-47 - - - (Boman et al . 2011)
17 0.7 - 4 (Frey et al . 2014)
20 0.1 09 0.5 5 (Lamberg et al . 2011b)
3-29 0-14 0.1-3 0-51 2-11  (Lamberg etal  2011a)
. - . 14 11 (Schmidl et al. 2011)
47-129 0.5-13 0.3-5.2 12 19 (Sippula et al. 2007)
10° - 47 13-4 227 10-17 12-17  GAINS:; the PM value represents PM2 5

* The lowest values represent Swiss data

b .
Norwegian wood stove

Quelle: Klimont et al (2017)
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Raumliche Verteilung

Nicht nur die Gesamtmasse der emittierten PM und die zugehorigen EC/0OC-Fraktionen, sondern
auch die raumliche Verteilung der Emissionen ist wesentlich fiir die Bestimmung der
Schadstoffbelastung. Raumlich aufgeldste PM2,5- und PM10-Emissionsdaten wurden von
Deutschland im Rahmen der neuen NEC-Richtlinie an die EU gemeldet; sie umfassen sechs
verschiedene Jahre (1990 bis 2015 in 5-Jahres-Intervallen), wobei nur die Emissionen von 2015
verpflichtend waren. Die verwendete Methode ist im aussagekraftigen Inventarbericht
Deutschlands (UBA, 2018) nachvollziehbar beschrieben. Es wurde ein Softwaretool (GRETA)
entwickelt, das es dem Umweltbundesamt ermoglicht, raumlich aufgel6ste Emissionsdaten zu
generieren, die als Input fiir die Ausbreitungsmodelle von Luftschadstoffen dienen kénnen
(siehe Abbildung 7). Damit konnen Rasterkarten gemafd den Anforderungen der Genfer
Luftreinhaltekonvention und der neuen NEC-Richtlinie ausgewiesen werden. In den GAINS und
den MACC/CAMS Inventaren, werden die Emissionen auf regelmafdigen Gitter anhand von
Proxies, wie der Bevolkerungsdichte und den Standorten von Punktquellen (e.g. Kuenen et al,
2014), verteilt.

Abbildung 7: Raumliche Verteilung von Kleinfeuerungsanlagen in GRETA

Verteilparameter Gridding Toal P w o w oz

Kleinfeusrungsanlagen {Holz) in % "
0% 0,025%-0,050% [ 0,100% - 0.250%

I <=o010% 0.050%-0.075% [ 0.250% - 0.500 I

I oo10% - 0025% 0.075%-0,100% [ - 0s00% ” -l ‘viso

Quelle: UBA,2016
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3 Methoden der BC Modellierung

3.1 BC, Partikelanzahl und Partikelgrof3e

Ein chemisches Transportmodell, das die Meteorologie beriicksichtigt, stellt die Verbindung
zwischen Emissionen und Konzentration her. BC wird in den meisten Luftqualititsmodellen als
passiver Tracer betrachtet. Unter den meisten Umstdnden ist dies gerechtfertigt, wenn die PM-
Grofienverteilung realistisch gewahlt wird. Insbesondere BC aus dem Strafenverkehr wird als
ultrafeine Partikel (kleiner als 100 nm) freigesetzt. Die Anzahl und Gréfse der Partikel kann sich
in unmittelbarer Nahe der Quelle durch Koagulation und Kondensation von Gasen schnell
dndern (Ketzel und Berkowicz, 2004), aber die BC-Masse dndert sich nicht. Es gibt mehrere
Studien, die sich mit der Beschreibung der Partikelanzahl und -gréfie im Zusammenhang mit
Rufd beschiftigen (siehe z. B. Karl et al., (2016) fiir eine Analyse des stadtischen Strafsenverkehrs
mit Messungen und einem Modell, das Aerosolprozesse beriicksichtigt). Allerdings ist die
Unsicherheit iiber die Depositionsrate fiir die kleinsten Partikel grof3, und wenn statt der
Partikelgrofdenverteilung und -anzahl die Masse relevant ist, dann ist der traditionelle Ansatz
mit nur einigen Partikelgrofienklassen ausreichend. Die meisten mikroskaligen Modelle fiir
ultrafeine Partikel beriicksichtigen diese Anderungen nicht explizit (Keuken et al., 2015b;
Kukkonen et al,, 2016). Eine zusatzliche Schwierigkeit bei der Verwendung eines detaillierten
sektionalen Ansatz ist, dass Partikelanzahl und -masse in den Emissionsinventaren nicht
gleichzeitig beschrieben werden, da die Messmethoden unterschiedlich sind.

Zunachst werden die relevanten Prozesse und iher Unsicherheiten weiter erklart anhand von
Literaturrecherche zu regionalen und lokalen Modellierungsstudien fiir BC.

3.2 BC Modellstudien in der Literatur

Der Schwerpunkt der durchgefiihrten Literaturrecherche liegt auf BC-Modellierungsstudien auf
regionaler und lokaler Skala. Es wird eine Ubersicht iiber Modellstudien zusammengestellt und
die Bewertung und Schlussfolgerungen beziiglich BC zusammengefasst. Dariiber hinaus werden
neben der besprochenen Literatur die verschiedenen fiir BC relevanten Prozesse und deren
Unsicherheiten diskutiert. Es werden Ubersichtstabellen mit Region, Modell, Auflésung,
Eingangsdaten (Emissionen, Meteorologie) und Autor angegeben. Dabei wurden nicht nur
wissenschaftliche Veroffentlichungen, sondern auch Projektberichte beriicksichtigt.

Die systematische Literaturrecherche zur Modellierung von BC wurde in drei Phasen
durchgefiihrt:

» Phase 1: Suche in Literaturdatenbanken,

» Phase 2: Suche auf den Internetseiten der Bundesbehorden, der Umweltimter der
Bundesldnder und der 10 grofdten Stadte in Deutschland zur Modellierung auf der lokalen
Skala

» Phase 3: Internetbasierte Suche.
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In Phase 1 wurden folgende Datenbanken berticksichtigt: TNO-Literaturdatenbank, IVU-
Literaturdatenbank, UBA Umweltforschungsdatenbank (UFORDAT)! und die Datenbank der
Dokumentationsstelle Luftverschmutzung und Gesundheit (LUDOK)?2

In Phase 2 wurde auf den Internetseiten des UBA, der Bundesanstalt flir Strafdenwesen (BASt),
der Umweltidmter der Bundeslander (inklusive Berlin, Hamburg, Bremen) und die zehn
sonstigen grofdten deutschen Stadte nach Modellierungen auf lokaler Ebene gesucht.

Schlief’lich wurde in Phase 3 eine internetbasierte Suche durchgefiihrt.

3.3 Regionale Skala

Es gibt mehrere regionale Modellierungsstudien von BC iiber Europa, in denen Chemie-
Transport-Modelle verwendet werden, um Emissionen von BC auf atmosphérische
Konzentrationen und Deposition zu iibertragen. BC wird oft als Teil von PM2,5 und PM10
modelliert und aufgrund fehlender Messungen nicht separat ausgewertet. Andererseits wird BC
oder EC oft als passiver Tracer betrachtet, was es zu einer relativ einfach zu modellierenden
Komponente macht, im Gegensatz zu OC, fiir das die Sekundarbildung eine wichtige Rolle spielt.
Dieser Prozess der sekundaren Bildung von OC wird in Modellen immer noch schlecht
dargestellt. Eine Ubersicht iiber die Studien ist in Tabelle 3 dargestellt und wird im Folgenden
diskutiert. Flir massenbasierte Immissionsrechnungen im Bereich der Luftqualitit ist der Ansatz
als passiver Tracer durchaus gerechtfertigt und entspricht auch der Information, die die
Emissionsinventare bieten. Das steht im Gegensatz zu BC als Stoff in Klimamodelle, bei denen
Prozesse des Partikelwachstums durch z.B. Kondensation von Gasen und Koagulation wichtig
sind, weil diese Grofienverteilung die Strahlungsbilanz und das Entstehen von Wolken
beeinflusst (z.B. Aan de Brugh et al, 2012, Kokkola et al, 2018).

Friihe Beispiele fiir Modellstudien sind Schaap et al. (2004) unter Verwendung von LOTOS,
sowie Simpson et al. (2007) und Tsyro et al. (2007) unter Verwendung des EMEP-Modells. Eine
neuere Studie war die EURODELTA III Studie, in der sieben regionale Luftqualititsmodelle
Simulationen von PM10 iiber Europa durchfiihrten, mit einem Vergleich aller Stoffen mit vier 1-
monatigen EMEP-Intensivkampagnen in mehreren Jahreszeiten in den Jahren 2006-2009. Die
Ergebnisse sind in Bessagnet et al. (2016) zusammengefasst. Die Studie ergab, dass EC in PM2,5
von den Modellen generell unterschatzt, aber fiir EC in PM10 iiberschatzt wurde. Es ist
anzumerken, dass der Satz von Stationen fiir PM10 anders war als fiir PM2,5, mit nur wenigen
Stationen, die Proben vonbeiden Grof3enklassen nahmen. An der Station Campisabalos
(Spanien) betragt der EC-Anteil in der Grobfraktion 12 %, wahrend die Modelle einen Wert im
Bereich von 0 - 4,6 % vorhersagen. An der deutschen Station Melpitz befinden sich nach den
Beobachtungen 14 % des EC in der Grobfraktion (zwischen 2,5 und 10 um), wahrend die
Modelle Werte zwischen 0 und 23 % darstellen. Dies kann auf Unterschiede in den
Depositionsraten zuriickzufiihren sein, konnte aber auch ein Ergebnis von Unsicherheiten in der
Emissionsverteilung iiber feines und grobes EC sein. Dieser Punkt wird in der Studie von Chen et
al. (2016) veranschaulicht: Sie verwendeten (hochauflosende) WRF-Simulationen iiber
Deutschland mit den EC-Emissionen von EUCAARI und zeigten, dass die Modellergebnisse im
Vergleich zu den Messungen verbessert wurden, wenn ein Teil des gesamten emittierten EC von
der Grobfraktion in die PM2,5-Fraktion verschoben wurde. In einer dhnlichen Studie mit WRF
und EUCAARI EC-Emissionen fiir Deutschland fanden Nordmann et al. (2014), dass EC-

1 https://www.umweltbundesamt.de /themen/nachhaltigkeit-strategien-internationales/information-als-
instrument/umweltforschungsdatenbank-ufordat

2 https: //www.swisstph.ch/de/projects/ludok/
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Emissionen liber bestimmten Gebieten und bei bestimmten Windrichtungen unterschatzt
wurden, was auf zu niedrige EC-Emissionen (Faktor 2-5) im Emissionsinventar, insbesondere im
suidlichen und ostlichen Teil Deutschlands, hindeutet. Das Besondere an dieser Studie ist der
Vergleich nicht nur mit Bodenmessungen, sondern auch mit AOD-Messungen und die
Verkniipfung mit der Simulation des Strahlungsantriebs von Black Carbon {iber Deutschland.

Mues et al. (2012) untersuchten die Temperaturabhangigkeit von modellierten und
beobachteten EC-Konzentrationen (abgeleitet aus Ruf3beobachtungen, eng. Black Smoke) an
einer einzelnen Station) in zwei Modellen (LOTOS-EUROS und RCG). Es wurde festgestellt, dass
die EC-Werte mit abnehmender Temperatur fiir kiltere Tage (Maximaltemperatur < 10 °C)
zunahmen und in geringerem Mafie mit steigender Temperatur fiir Tage mit
Maximaltemperatur tiber 20 °C zunahmen. Der Wintereffekt wurde von den Modellen teilweise
dargestellt, wobei er etwas unterschatzt wurde. Der Anstieg fiir warme Tage wurde nicht
modelliert. Die Diskrepanzen zwischen beobachtetem und modelliertem EC hidngen mit
Unsicherheiten bei den Emissionen in Bezug auf den Zeitpunkt und die absoluten Mengen
zusammen, aber auch mit Schwierigkeiten bei der korrekten Darstellung von Verdiinnung und
Transport unter kalten und stagnierenden Bedingungen. Diese Bedingungen fallen oft mit
Perioden mit hoheren Emissionen von z.B. Heizungen zusammen. Im Sommer kann das Grillen
lokal eine Quelle sein, die in den Modellen nicht beriicksichtigt wird und als Jahresbeitrag zu
Emissionsinventar vernachlassigbar sind (e.g. Visschedijk et al, 2020).

In Prank et al. (2016) wird die Leistung von vier regionalen Chemie-Transport-Modellen fiir
PM1o und seine Komponenten verglichen. Insbesondere fiir kohlenstoffhaltiges Aerosol wurden
grofde Biases gefunden: die Modelle unterschitzten den EC in PMz5um ~20-60% und OC um 40-
80%. Fiir EMEP und LOTOS-EUROS reduziert der Waldbrandbeitrag die Modellabweichung fiir
die kohlenstoffhaltigen Arten, wiahrend gleichzeitig die Korrelation mit den Messungen von EC
und OC in PM; s verringert wird. Die Autoren empfehlen eine bessere Beriicksichtigung von
Emissionen aus Waldbranden und eine explizite Beriicksichtigung des Aerosolwassergehalts im
Modell-Messungs-Vergleich. Die Verwendung der TNO MACC II-Emissionen fiihrte zu einer
plausibel modellierten Verteilung iiber die feine und grobe EC-Fraktion. EMEP veroffentlicht
auch Statusberichte (EMEP, 2016), in denen das Modell gegen Messungen validiert wird. Fiir
2014 waren nur 3 Standorte mit guter Datenabdeckung verfiigbar, und EC in PM25 wurde um
41 % und OC um 52 % unterschatzt, obwohl die Korrelationen recht gut waren (0,64 fiir EC und
0,9 fiir 0C).

Die meisten regionalen Modelle verwenden einen Bulk-Ansatz mit BC oder EC in einer
begrenzten Anzahl von Gréf3enklassen. Globale Modelle verfolgen oft einen anderen Ansatz,
insbesondere wenn sie darauf abzielen, die Klimaauswirkungen von PM zu untersuchen,
einschliefdlich des Wachstums von Partikeln in Richtung der Grofde von
Wolkenkondensationskernen (200-500 nm) durch Kondensation von Gasen und Koagulation
von Partikeln. Die Validierung solcher Modelle basiert oft teilweise auf optischen
Beobachtungen (Aerosol optische Dicke der atmospharischen Saule) und nicht auf
Oberflaichenkonzentrationen, da Aerosolkonzentrationen oberhalb des Expositionsniveaus
global verfiigbar und relevant sind. Langmann et al. (2008) fiihrten regionale Simulationen tiber
Europa fiir Januar 2003 und Juni 2003 unter Einbeziehung einer solchen Aerosoldynamik durch
und fanden grofdere Unterschatzungen fiir Januar als fir Juni fiir BC und grofie
Unterschatzungen in OC fiir beide Jahreszeiten. Sie wiesen auf die potenzielle Bedeutung der
Holzverbrennung in stadtischen Gebieten und von Waldbranden sowie auf eine Verbesserung
der zeitlichen Abstimmung der Emissionen hin. Reddington et al. (2013) stellen eine Studie vor,
in der das Modell GLOMAP tiber Europa fiir Mai 2008 anhand von Flugzeugmessungen

71



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

ausgewertet wurde, einschlief3lich der Auswertung der vertikalen Verteilung und der
Groflenverteilung, und fanden erhebliche Unterschitzungen im Januar. Der Vergleich zeigt eine
erhebliche Fehlanpassung zwischen der gemessenen und modellierten BC-Gréfienverteilung
iiber den Grofdenbereich des verwendeten Single Particle Soot Photometers (90-400nm BC-
Durchmesser). Das Modell sagt BC-Partikelanzahlkonzentrationen voraus, die um einen Faktor
~3,5-5,7 hoher sind als die gemessenen und einen Gréfienverteilung, der ~40-65nm kleiner ist
als beobachtet. Mehr als ~90% der Modellpartikel mit Trockendurchmessern >260nm enthalten
BC, wahrend die Beobachtungen im Durchschnitt nur 14% nahelegen. Diese Modell-
Beobachtungs-Abweichungen bei den BC-Eigenschaften sind erheblich grofier als bei der
gesamten Partikelverteilung, was darauf hindeutet, dass die Diskrepanz mit den
Modellannahmen tber die Gréf3e und den Mischungszustand der emittierten kohlenstoffhaltigen
Partikel zusammenhangt. Aan de Brugh et al. (2011) untersuchten das europdische
Aerosolbudget im Jahr 2006 mit dem TM5-Modell und fanden eine recht gute Darstellung der
jahrlichen mittleren EC-Konzentrationen an EMEP-Stationen, aber eine starke Unterschatzung
fiir OC.

Eine Kombination von Messungen und Modellierung fiir BC auf der regionalen Skala fiir Europa
finden Sie in Genberg et al. (2013). Diese Studie beinhaltet auch die Sensitivitit der EC-
Lebensdauer auf den Alterungsansatz im Modell in Bezug auf die angenommene Hygroskopizitat
der emittierten Spezies. Thre Hauptschlussfolgerung ist, dass die Verbrennung fossiler
Brennstoffe die dominante Quelle von EC in Europa ist, mit wichtigen Beitrdgen aus der
Holzverbrennung in Wohngebieten, obwohl angemerkt werden sollte, dass bei der
Holzverbrennung Partikel mit grofierem Durchmesser freigesetzt werden.

Weitere Beispiele fiir urbane Modellierungsstudien fiir BC werden in Milford et al. (2016) fiir
Sevilla und Huelva (Spanien) im Jahr 2013 und Meroni et al. (2017) fiir Marz 2013 in der Po-
Ebene vorgestellt. Diese beiden letztgenannten Studien, beide mit CAMx, schenken den
Zeitprofilen und der Beziehung zur Meteorologie besondere Aufmerksamkeit. Die Ausfiihrung
dieser Modelle mit hoher Auflésung erfordert einen erheblichen Rechenaufwand. Die
Modellierungsanalyse fiir Spanien zeigte, dass die saisonale und tageszeitliche Variabilitit der
EC-Konzentration in diesen stadtischen Gebieten in erster Linie durch die Variation der
meteorologischen Bedingungen bestimmt wird, da die Verkehrszdhlungen wenig saisonale
Variabilitat zeigten. Fiir die mittelgrof3e Stadt Sevilla waren lokale Quellen auf der Strafie
dominant, fiir die kleine Stadt Huelva waren lokale und regionale Beitrage gleichermafien
wichtig.

In BAFU (2014) wurden die BC-Konzentrationen fiir die Jahre 2010 und 2020 fiir die gesamte
Schweiz modelliert. Die raumliche Auflésung fiir die in dieser Studie als "lokal" bezeichnete
Skala betragt 200 x 200 m?. Im Rahmen dieses Projekts kann dies jedoch nicht als "lokal"
bezeichnet werden und die Studie besagt auch, dass das Modell aufgrund der Modellauflésung
von 200 m keine Variationen der Konzentrationen auf einer Skala <200 m darstellen.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass vor allem in kalten Winterzeiten hohe EC-
Konzentrationen gefunden werden, die auf den kombinierten Effekt von stabilem Wetter, einer
niedrigen Grenzschicht, Kaltstarts und verstarkter Verbrennung in Haushalten zuriickzufiihren
sind. Die Emissionen und die Darstellung der Grenzschicht werden oft als die wesentlichen
Unsicherheiten angesehen. Es ist aber zu beachten, dass auch die Deposition ein Prozess ist, der
mit relativ grofder Unsicherheit modelliert wird.

Bei den oben genannten Studien handelt es sich hauptsachlich um europaweite oder regionale
Auswertungen. Es gibt auch lokale Studien, die auf bestimmte Stadtgebiete ausgerichtet sind und
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mit hoherer Auflosung durchgefiihrt wurden. Diese lokalen Studien werden in Abschnitt 3.4
diskutiert.
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Tabelle 1: Regionale BC Modellstudien
Author and Region Model Domain and Modelled period | Input data Input data Evaluation Comment
year spatial Emissions Meteorolog
resolution y
Schaap et al Europe LOTOS 10°W-40°E 35°N | 1995 CEPMEIP Diagnostic, Compilation from simulated BC concentrations
2004 -70°N FUB various literature underestimated those measured
0.5x0.25° lon- studies by about a factor of 2.
lat.
Tsyro et al Europe EMEP 50x50km, 2002-2004 EMEP and HIRLAM EC from CARBOSOL | simulated BC concentrations
2007 rotated grid IIASA, GFED and EMEP underestimated those measured
covering 30W- wildfire campaign by about 19% on average, for
60E, 30N-90N. individual sites bias -79-77%,
depending on latitude
Simpson et al Europe EMEP See Tsyro et al 2002-2004 EMEP and See Tsyro et | CARBOSOL and emissions of primary EC and OC
2007 2007 IIASA, GFED al 2007 EMEP campaign EC, | from fossil fuel sources probably
wildfire OC, levoglucosan captured within a factor of two at
most sites. Discrepancies for
wintertime OC at some sites can
likely be accounted to missing
wood-burning contributions.
Chen et al Europe, WREF- Europe 54 x54 10-23 September | EUCAARI WRF HOPE-Melpitz Emissions of coarse mode EC point
(2016) Saxony Chem km, 2 x 2 km 2013 EC/OC campaign, GUAN sources may be overestimated
around Melpitz, network with factor 2-10, emissions of
coarse mode EC in Eastern Europe
overestimated
Nordmann et Europe, WREF- Europe 36x36 25 March to 10 EUCAARI EC WRF GUAN, MODIS, PM captured well but BC
al (2014) Germany | chem km, Germany April 2009 AERONET underestimated by factor 2.
12x12 km Senstitivity runs with emissions
and optical properties of aerosol
adjusted.
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Author and
year

Mues et al

(2012)

Prank 2016

Emep (2016)

Langmann et
al (2008)

Reddington et
al (2013)

Aan de Brugh
et al (2012)

Region

Europe

Europe

Extended
Europe

Europe

Europe

Europe

Model

LOTOS-
EUROS,
RCG

SILAM,
LOTOS-
EUROS,
CMAQ,
EMEP

EMEP

REMOTE

GLOMAP

TM5

Domain and
spatial
resolution

10 W-40E, 35-
70N ; 10W-30E,
35-66 N,
0.5x0.25 lon-lat

Europe, 18 km,
or 0.3x0.2 or
0.3x0.3

Europe +
extension 30°N-
82°N latitude
and 30°W-90°E
longitude,
0.1x0.1 lon-lat

Europe,
0.5°x0.5°
horizontal
resolution and

Europe
2.80x2.8°

Europe 21-W-
39°E 12°N-66°N,
1x1°, including
stratosphere

Modelled period

2003

2005

2013

January and June
2003

May 2008

2006

Input data
Emissions

TNO MACC
emissions

TRANSPHORM

EMEP+TNO
MACC Ill for

shipping

EMEP

AEROCOM

AEROCOM
+GFED fire
emission
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Input data
Meteorolog

\

ECMWF (L-E)
TRAMPER
(RCG)

WRF or
ECMWEF

ECMWEF

REMOTE

ECMWEF

ECMWF

Evaluation

EMEP, black smoke
for single station

EMEP network

Aerosol absorption
measurements,
elemental carbon
(EC) concentration
from EMEP
network

EMEP

LONGREX aircraft
campaign (6-22
May), also vertical
profile

EMEP+ OC/EC
campaign 2002-
2003, AERONET
AOD

Comment

Underestimation of variability of
PM and EC with meteorology, in
particular increase in EC with
temperature

Modelling of carbonaceous
compounds should be improved by
developing high-quality emissions
from wildland fires, and explicit
consideration of aerosol water
content in model-measurement
comparison

Underestimations of BC stronger in
winter than in summer

Discrepancy in modelled and
observed size distribution

Reasonable representation of EC
but underestimation of OC.
Sensitivity experiments for wet
removal rates.
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Author and
year

Genberg et al
(2013)

Milford (2016)

Meroni (2017)

Region

Europe

South-
west
Spain

Po Valley

Model

EMEP

CAMx

CAMXx

Domain and
spatial
resolution

Europe, rotated
grid, 50x50km,

Iberian
Peninsula 18 x
18 km, Southern
Spain/Portugal
6x6 km, South-
West Spain 2x2
km

Po valley 5x5
km

Modelled period

2005-2010

January 2013,
June 2013

February 2013

Input data
Emissions

EMEP/EUCAA
RI/TNO new
RWC EC/OC
inventory
FINNv1 fire
emissions

EMEP + PRTR-
E+ Spanish
national
emission
inventory for
traffic
emissions, no
residential
combustion in
inner domain

EMEP+ISPRA
national
Italian
inventory +
regional
inventories
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Input data
Meteorolog

\

PARLAM-PS
(2005-2006)
ECMWF

(2007-2010)

MM5

WRF

Evaluation

Several data
sources and
instruments, EC
and BC

Hourly equivalent
BC measurements

Daily EC
observations

Comment

Model bias less than 20%

Model captured the large diurnal,
seasonal and day to day variability,
mean biases ranged between
-0.14 and 0.07 ug m-3 in winter
and between 0.01 and 0.29 ug m-3
in summer

ECis frequently overestimated at
all sites. The overestimation is
stronger at the urban site of
Milano than at the rural site of
Ispra, suggesting that the traffic EC
used as input in CAMx should be
lowered.
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3.4 Modellierung von BC auf der lokalen Skala

Nur sehr wenige Studien zur Modellierung von BC auf der lokalen Skala wurden gefunden (siehe
Ergebnisse in Tabelle 2)), im Gegensatz zur Modellierung auf der regionalen Skala (siehe
vorheriger Abschnitt), zu Messungen oder Messmethoden von BC, zu Emissionsquellen oder
Quellenanalyse, zu gesundheitlichen Auswirkungen oder zur Modellierung der Klimawirkungen
von BC. Diese Publikationen sind jedoch nicht in den Ergebnissen enthalten. Ebenfalls nicht
enthalten sind Publikationen, die sich mit der Modellierung von Ausbreitung, Koagulation von
ultrafeinen Partikeln beschiaftigen, ohne BC, EC oder Ruf3 explizit zu berticksichtigen, wie z. B.
Nikolova et al., (2014).

Mehrere Studien fokussieren auf die Partikelanzahlkonzentration (PNC, Particle Number
Concentration). Kukkonen et al. (2016) prisentieren z. B. einen Uberblick iiber die Modellierung
der PNC in den flnf europaischen Grofdstadten Helsinki, Oslo, London, Rotterdam und Athen im
Jahr 2008. Tabelle 1 in diesem Artikel fasst die Berechnungsmethoden und die Auswertung der
Prognosen in den fiinf Stidten gemeinsam zusammen. Ein weiterer Ubersichtsartikel zur
Modellierung von PNC ist Kumar et al. (2011). Das Ziel der Studie war es, die aktuelle Praxis der
Modellierung auf fiinf verschiedenen lokalen Skalen zusammenzufassen. Es werden die
Turbulenzzone in der Nahe des Auspuffs, die Strafdenschlucht, der Stadtteil, die Stadt und der
Strafdentunnel betrachtet. Insbesondere Tabelle 2 in der zitierten Studie zeigt Beispiele fiir
Ausbreitungsmodelle auf stadtischer Skala, die sich mit der Partikelanzahlkonzentration
befassen.

Karl et al. (2016) verwenden das eindimensionale MAFOR-Modell mit dem Ziel, die
Auswirkungen relevanter Aerosolprozesse auf der Quartiers- und Stadtskala zu quantifizieren
und eine vereinfachte Parametrisierung der wichtigsten Aerosolprozesse abzuleiten, die in
urbanen Luftqualititsmodellen fiir Partikelzahlen verwendet werden sollen. Das Modell
bertcksichtigt EC und OC, wobei verkehrsinduziertes EC und OC in festen Anfangsverhaltnissen
freigesetzt werden, basierend auf der Massenzusammensetzung der
Fahrzeugabgaspartikelemissionen. Aber abgesehen von der Behauptung der Autoren, dass die
Entfernung von Nanopartikeln durch Koagulation u. a. durch die fraktale Natur der
Rufdaggregate beeinflusst wird, werden weder EC/OC noch Rufs speziell beriicksichtigt. Der
Schwerpunt der Studie liegt auf der Partikelanzahl.

Studien, die fiir die Modellierung von BC oder Ruf auf der lokalen Skala relevant sind, werden
im Folgenden kurz beschrieben und in Tabelle 2zusammengefasst.

Studien in Deutschland

Fiir RuR gab es einen Jahresgrenzwert von 8,0 ug/m? (giiltig ab 1. Juli 1998) in der 23. BImSchV.
Bei Uberschreitung waren "MaRnahmen zur Verminderung oder Vermeidung des Auftretens
schidlicher Umwelteinwirkungen durch Luftschadstoffe ... zu priifen." Die 23 BImSchV wurde
jedoch durch die22. BlImSchV vom 13. Juli 2004 ersetzt, die ihrerseits dann am 2. August 2010
durch die 39. BImSchV ersetzt wurde.

Aufgrund des Rufdgrenzwertes der 23. BImSchV wurde Rufd im Zusammenhang mit
Luftverunreinigungen z. B. in Screening-Studien fiir Hauptverkehrsstrafden bis Ende der 1990er
Jahre (und gelegentlich auch danach) berticksichtigt. In diesem Fall wurde Ruf3 in der Regel als
Anteil am Feinstaub abgeschatzt. Als Beispiel seien hier Modellrechnungen fiir Miinchen (IVU,
1996) und Hamburg (IVU, 1997a) genannt. Die Dieselrufibelastung an stadtischen Strafden
wurde in (IVU, 1997a) und Stern (1997) mit Hilfe des Modellbaukastens IMMISnet/cpb zur
Beurteilung der Konzentrationsbeeinflussung durch Kraftfahrzeugemissionen im Rahmen der

77



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

23. BImSchV modelliert. In Friedrich & Schierbaum (1997) wurde der Vergleich von
Konzentrationsmessungen mit Modellrechnungen fiir 14 Verkehrsstationen im Land
Brandenburg durchgefiihrt. Fiir Berlin wurde in IVU Umwelt (2005) der Jahresmittelwert fiir
Ruf (als EC) fiir stadtische Hintergrundstationen und Strafdenschluchten modelliert und mit den
gemessenen Werten verglichen. Diese Modellierungsansatze behandelten Ruf3 als ein fester,
inerter Anteil der PM-Emissionen fiir Ruf aus Dieselabgasen. Diese Anteile wurden in Steven
und Skrzipczyk, (1997) grob abgeschatzt und sind, zusammen mit weiteren differenzierten
Zahlen, auch in der VDI-Richtlinie 3782 Blatt 7 (KRdL, 2003) zitiert, allerdings nicht mehr im
Entwurf zur anstehenden Aktualisierung (KRdL, 2018). Die Rufdemissionen durch Reifenabrieb
wurden mit grob abgeschitzten Emissionsfaktoren fiir Reifen berticksichtigt, die aus
Tunnelmessungen in Berlin abgeleitet wurden (Rauterberg-Wulff, 1998). Mit dem Wegfall des
Grenzwertes fiir Rufd wurden diese Ansatze in der Regel nicht weiterverfolgt oder aktualisiert.
Ebenso war Ruf als EC Teil des deutschen regulatorischen Screening-Ansatzes MLuS (2002) und
wurde mit der Aktualisierung MLuS (2005) aus dieser Regelung herausgenommen.

Berechnungen der schifffahrtsbedingten zusatzlichen Rufdbelastung durch Binnenschiffe im Jahr
2013 fiir Abschnitte am Nieder-, Mittel- und Oberrhein sowie fiir einen Spreeabschnitt wurden
in Nitzsche et al. (2015a, 2015b, 2015c, 2015d) veroffentlicht. Die Emissionsfaktoren wurden
aus TREMOD (Ifeu & INFRAS, 2013) libernommen und die Ausbreitung als inerte Tracer mit
einer Bodenauflosung von 5 x 5 m? modelliert. Die Zusatzkonzentrationen durch den
Schiffsverkehr erreichten bis zu 3,5 pug/m? in der Fahrrinne, 0,4 pg/m?* am Ufer und 0,2 ug/m? in
einem Abstand von 130 m vom Ufer.

Im aktuellen UFOPLAN-Projekt "Einfluss eines Grof3flughafens auf zeitliche und raumliche
Verteilungen der Auf3enluftkonzentrationen von Ultrafeinstaub < 100 nm, um die potentielle
Belastung in der Ndhe zu beschreiben" wird neben Stickoxiden, PM10 und PM2,5 auch Ruf3
berticksichtigt. Die Auflosung der Modellierung muss kleiner als 100 x 100 m? sein. Wenn der
Abschlussbericht dieses UFOPLAN-Projekts vor dem Abschluss des hier vorgestellten Projekts
vorliegt, werden die Ergebnisse in diesen Abschnitt aufgenommen.

Internationale Studien

Brasseur et al. (2015)) modellierten BC-Konzentrationen in zwei stark befahrenen
Straflenschluchten in Briissel unter Verwendung einer Version des OSPM-Modells, wobei das
chemische Modul nicht angesprochen wurde. Validierungen wurden mit zeitlichen Daten aus
dem festen Messnetz in Briissel durchgefiihrt. Die BC-Emissionen des Strafdenverkehrs wurden
zundchst aus den PM2,5-Emissionen abgeleitet, wobei ein Faktor von 0,6611 basierend auf
Lefebvre et al. (2011) verwendet wurde. Die Emissionen wurden dann so angepasst, dass die
simulierten BC-Konzentrationen den beobachteten, iiber den gesamten Simulationszeitraum
gemittelten Konzentrationen entsprachen, was zu einen Skalierugsfaktor von fast 3 fiihrte. Diese
Anpassung spiegelt, laut den Autoren, hohere Emissionen in der Realitit aufgrund von nicht
standardmafdigen Fahrbedingungen und kalten Motoren wider. Mit dieser Anpassung war das
Modell in der Lage, sowohl die monatlichen Schwankungen der BC-Konzentrationen in
Strafdenschluchten als auch die halbstiindlichen Werte, gemittelt iiber Wochentage, Samstage
und Sonntage, gut zu reproduzieren. Weitere Analysen identifizierten Fahrzeuganzahl und
Hintergrundkonzentration zusammen mit Winddaten als wichtige Eingabeparameter und
zeigen, dass das Modell unter stabilen Bedingungen besser funktioniertt als unter instabilen
Bedingungen. Die Autoren priiften zusatzlich auf Korrelationen von meteorologischen Variablen
und gemessenen BC-Konzentrationen. Fiir eine stddtische Hintergrundstation, die weniger
durch lokale Quellen und vergleichsweise viel mehr durch meteorologische Bedingungen
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beeinflusst wird, fanden sie eine hohe Korrelation (0,73- 0,77) zwischen den taglichen BC-
Konzentrationen und der Grenzschichthéhe sowie der Windgeschwindigkeit in Oberflachenndhe
(in 10 m Hohe bzw. in der Schicht 0 - 100 m).

Keuken et al. (2009) betrachteten sowohl die Partikelzahlen als auch die EC. Sie leiteten mit
Hilfe der Riickwarts-CFD-Modellierung EC-Emissionsfaktoren fiir den Strafdenverkehr ab. Fiir
frei flieflenden Verkehr auf einer Autobahn und einer innerstiadtischen Strafie fiir das Jahr 2008
fanden sie fiir schwere und leichte Nutzfahrzeuge von 26 bzw. 3 mg EC/km. Mit diesen Faktoren
berechneten sie dann EC-Konzentrationskarten fiir Rotterdam fiir das Jahr 2006 mit dem URBIS-
Modell wobei Konzentrationen bis zu 6 ug/m?* modelliert wurden.

Keuken et al,, (2013) kombinierten lokale und regionale Modelle fiir die Niederlande fiir
2010/11. Hinsichtlich der lokalen EC-Beitrage durch den Straflenverkehr wurden das
niederldandische Standard-Strafsenschluchtenmodell "SRM1" und das Linienquellenmodell
"SRM2" fiir innerstadtische Straflen bzw. Autobahnen verwendet. Vergleiche des modellierten
jahresmittleren Beitrags der Strafdenverkehrsemissionen zu den EC-Konzentrationen mit
gemessenen Werten von etwa 1.3 ug/m? an zwei StrafRenschluchten, eine in Amsterdam und
eine in Rotterdam, zeigen eine gute Ubereinstimmung. In dhnlicher Weise wurde fiir zwei
Standorte in 25 m Entfernung von Autobahnen eine gute Ubereinstimmung der modellierten
Werte mit den gemessenen Beitrigen von 1.1 - 1.6 pg/m? gefunden. In einem letzten Schritt
kombinierten die Autoren die Ergebnisse ihrer regionalen Modellierung mit 1 x 1 km?
Gitterauflosung mit den Ergebnissen der beiden SRM-Modelle, korrigiert fiir die Doppelzahlung
von Emissionen, um eine Karte der jahrlichen mittleren EC-Konzentrationen in der Stadt
Rotterdam mit einer raumlichen Auflésung von 20 x 20 m? zu erstellen. Die modellierten EC-
Konzentrationen in der Luft erreichen Werte von bis zu 2.2 ug/m? in der Niahe von Autobahnen
und die Konzentrationen in der Ndhe von Verkehrsstandorten sind etwa 2- bzw. 3-mal héher als
die an stadtischen bzw. regionalen Hintergrundstandorten.

Keuken et al,, (2015a) beschreiben PNC- und BC-Messungen in stadtischen Gebieten der Stadt
Rotterdam in der Nahe eines Industriegebiets. Sie identifizierten dominante industrielle Quellen
und verwendeten diese als Eingabe fiir die Ausbreitungsmodellierung von PN im Jahr 2012. Sie
verwendeten das Gauss'sche Fahnenmodell SRM3 mit einer Gitterauflésung von 0.5 x 0.5 km?,
die dann durch Interpolation zwischen den modellierten Werten auf 50 x 50 m? erhoht wurde.
Die Ausbreitungsmodellierung wurde in dieser Studie jedoch nicht fiir BC durchgefiihrt, da der
Beitrag industrieller Quellen zu BC relativ zu gering war.

In vergleichbarer Weise untersuchten Keuken et al., (2015b), die Umgebung des Flughafens
Schiphol in den Niederlanden. Die BC-Messungen zeigten erhéhte Werte hauptsachlich dann,
wenn der Wind aus den stddtischen Gebieten von Amsterdam-Amstelveen wehte, was auf BC
Emissionen aus dem Straféenverkehr als Quelle hinwies. Es gab keine erh6hten Konzentrationen
von BC im Windschatten von Schiphol, in Gegensatz zu PNC der stark vom Flughafen beeinflusst
war. Es wurde in dieser Studie PNC modelliert, aber kein BC.
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Tabelle 2: Lokale BC Modellstudien
Author and | Region Model Spatial Temporal | Input data Input data Evaluation | Comment
year resolution resolution | Emissions Meteorology
Brasseur et | Brussels - two street canyons OSPM (semi- Street canyon 30 min BCasa Wind direction and | yes Model quality better in
al., (2015) empirical (parametrised) proportion of speed at above-roof stable conditions than in
gaussian + PM2.5; vehicle level (height 30 m) unstable ones; NOX and BC
box) counts measurements are highly
correlated
Keuken et al. | Rotterdam URBIS No information hourly/year | EC emissions No information no derivation of EC emission
(2009) derived from factors
inverse modelling
of measurements
Keuken et al. | Urban and traffic locations in The | SRM1 und 20x20m Year/Month | EC as source No information yes EC
(2013) Netherlands SRM2 (Rotterdam) /Week group-specific
street canyon, PM2.5 fraction
near highway from existing
inventories
Keuken et al. | Rotterdam SRM3 500 x 500 m hourly Data for industrial | Hourly wind only dispersion modeling only
(2015a) (Gaussian- (interpolated to sources from direction and speed | qualitatively | for PNC, not for BC; Focus
Model) 50 x 50 m) environmental from on industrial sources
authority measurements
Keuken et al. | Urban areas near Schiphol airport | SRM3 500 x 500 m hourly Based on traffic Hourly wind not for BC Focus on PNC, little on BC
(2015b) - Amsterdam and Amstelveen (Gaussian- (interpolated to data from the direction/speed
Model) 50 x 50 m) airport from meas.
Nitzsche et Shipping-related additional soot LuWas 5mx5m Year/Month | Bottom-up with 10-year-AKS no Soot
al. (2015 load at four river sections (Lower, | (Gaussian- /Week emission factors (stability class
a,b,c,d) Middle and Upper Rhine and Model) from TREMOD statistics)
Spree)
Lorentz. et Airport Frankfurt a.M. LASAT (and 100 x 100 m? hourly HBEFA for road Hourly wind no specific Focus on PNC, little on
al., 2020 LASPORT) for road traffic traffic direction, wind results for Soot
outside of speed and stability soot given
airport (and 200 classes from
x 200 m? for measurements

airport sources)
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4 Analyse und Vergleich des UBA-Emissionsinventars

Dieses Kapitel beschreibt die Ergebnisse der Analyse des deutschen BC-Emissionsinventars fiir
die Referenzjahre 2010 - 2016, welches vom UBA Deutschland erstellt wurde (Berichterstattung
2018). Fiir die Analyse Anfang 2019 wurden die aktuellsten, im November 2018 verfiigbaren,
Emissionen verwendet. Basierend auf dem Vergleich der Ergebnisse mit der Literatur und
sonstigen Inventaren wurde von TNO ein alternatives/aktualisiertes BC-Emissionsinventar fiir
Deutschland erstellt, in dem der Beitrag mehrerer wichtiger BC-Quellen neu geschatzt wurde.
Das neu geschitzte BC-Emissionsinventar und die neu geschatzten PM2.5 Emissionen im
Rahmen dieses Vorhabens dienen dem Zweck der BC Modellierung und haben keine Relevanz
fiir die Emissionsberichterstattung.

Das deutsche BC-Emissionsinventar wurde vom UBA erstellt, wobei die deutschen PM2.5-
Emissionen multipliziert wurden mit BC-Anteilen aus der Literatur. Daher ist die Auswertung in
drei Schritte aufgeteilt. Im ersten Schritt vergleichen wir die BC-Emissionen des UBA mit den
BC-Emissionen aus der, von TNO erstellten, europaischen CAMS-Datenbank (Berichterstattung
2017, Referenzjahr 2015). In einem zweiten Schritt bewerten wir die vom UBA verwendeten
PM2,5-BC-Fraktionen und im dritten Schritt bewerten wir die vom UBA verwendeten PM2,5-
Emissionen fiir verschiedene Sektoren.

Anderungsvorschligen beziiglich der PM2.5-Emissionsfaktoren und BC-Emissionsfraktionen, die
durch die Uberpriifung hervortraten, werden fiir die relevantesten BC-Quellen im Abschnitt 4.4
vorgestellt.

In den Emissionsinventaren wird meist EC als rein massebasierte Spezies angegeben (CAMS,
Emission Guidebook, Dutch Emission registry). Die Massenbeitrage von EC und OC basieren auf
Filtermessungen. Unterschiedliche Protokolle (EUSAAR, VDI) fiihren zu Unterschieden in der
Aufteilung von EC und OC. Jedoch liegt eine Uberpriifung welche Protokolle zur Trennung von
EC und OC in den verschiedenen zugrunde liegenden Studien verwendet wurden auf3erhalb des
Rahmens dieses Projekts. Die Arbeit von Klimont (2017) umfasst viele Studien, in denen
unterschiedliche Protokolle verwendet wurden. Angesichts der relativ grofden Bandbreite an
Emissionsfaktoren fiir dieselben Emissionsquellen in der Literatur, kann es gerechtfertigt sein,
EC und BC in der vorliegenden Studie als gleichwertig zu behandeln und sich auf Diskrepanzen
bei den verwendeten Emissionswerten und Splitfaktoren zu konzentrieren.
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4.1 Vergleich der BC-Emissionen

Abbildung 8 zeigt den Vergleich der gesamten jahrlichen (2015) BC-Emissionen pro SNAP
Sektor zwischen dem UBA-Inventar und dem von TNO erstellten CAMS-Inventar.

Abbildung 8: Vergleich der UBA-BC-Emissionen (in Kilotonnen) mit den CAMS81_RW(C
Emissionen pro SNAP-Sektor fiir das Jahr 2015
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Die wichtigsten SNAP-Quellsektoren fiir BC sind:

» SNAP2 Haushalte, etc. (z. B. Hausbrand)
» SNAP7 StrafRenverkehr (z. B. Diesel)

» SNAPS8 Andere mobile Quellen (z. B. Diesel)

Filir Haushalte (SNAP2) sind die BC-Emissionen in CAMS viel hoher als die BC-Emissionen des
UBA. Wir werden in den nachsten Abschnitten zeigen, dass dies auf hohere PM2.5-
Emissionsfaktoren und hohere BC-Anteile im CAMS-Inventar zuriickzufiihren ist.

Flir den Straflenverkehr (SNAP7) sind die BC-Emissionen des UBA hoher als die BC-Emissionen
in CAMS, wahrend hingegen die PM2.5-Emissionen vergleichbar sind. Daher ist der Unterschied
wahrscheinlich auf die hoheren BC-Anteile, die vom UBA verwendet werden, zuriickzufiihren.
Dies wird im nichsten Abschnitt diskutiert.

Der Unterschied in den anderen Quellsektoren kann durch die unterschiedliche Einbeziehung
bestimmter Prozesse erklart werden:

» SNAP1: Einbeziehung von stationdren (Verbrennungs-)Motoren in CAMS
» SNAP34: Einbeziehung der Prozessemissionen Metallurgie in CAMS
» SNAPS5: Einbeziehung von Fackeln in der Ol- und Gasproduktion in CAMS

» SNAP6: Aufnahme von versehentlichen Branden im UBA Emmissionsinventar
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Da diese vier SNAP-Quellsektoren nur kleinere Beitrage zu den gesamten BC-Emissionen liefern,
wurden diese Sektoren bei der ersten Aktualisierung der Emissionen nicht beriicksichtigt und
wir konzentrieren uns auf die dominierenden Quellsektoren (SNAP 2, 7 und 8).

4.2 Vergleich der BC-Fraktionen

Um die Unterschiede der gesamten BC-Emissionen zu bewerten, haben wir die vom UBA
verwendeten PM2.5-BC-Fraktionen mit denen in anderen EC/BC-Emissionsinventaren
verglichen:

» Ein aktuelles globales PM/BC-Inventar von Klimont et al. (2017)

» Das EC-Inventar fiir die Niederlande im Jahr 2015 basierend auf dem niederlandischen
Emissionskataster

» Neue Schatzungen fiir spezifische Fahrzeugemissionen von Ligterink (2017) (als "New
Netherlands" bezeichnet)

» BC-Emissionsfraktionen aus dem EEA Emission Inventory Guidebook 2016

» Wissenschaftsbasierte Bottom-up PM/EC/OC-Inventare fiir Europa fiir das Jahr 2011
(Denier Van Der Gon et al., 2015) und den Zeitraum 2000 - 2015 (CAMS_RW()

» [IASA GAINS EC-Inventar fiir 2010 (http://gains.iiasa.ac.at/models)

» Europaisches EC-Emissionsinventar, erstellt von TNO fiir das Jahr 2005 im Rahmen des
Eucaari-Projekts (Kulmala et al.,, 2011)

4.2.1 Hausbrand

Tabelle 3: Vergleich der PM2.5-BC-Fraktionen fiir verschiedene Kleinfeuerunsanlagen
Solid particles only Solid+ volatile

Type Guidebook? | ER Netherlands | UBA? | Guidebook! Klimont 3
Traditional fire place { 0.3 0.55 0.09

----------------------------------------------------- 0.02-0.22
Conventional stove 0.55 0.40 0.1
Improved stove 0.20 0.1-0.5

R 0.1 e

DINplus stove 0.21
Log boiler (<50kW) { 0.45 0.08
Pellet boiler (<50kW) 0.15 - 0.18 0.005-0.5
Med. Boilers (>100kW) 0.15-0.35 0.28 0.13-0.31 -

1) Sources: Nussbaumer et al. (2008), [IASA GAINS
2) Park average households
3) Klimont et al. (2017)
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Tabelle 3 zeigt die BC-Anteile in verschiedenen Inventaren. Unterschieden werden verschiedene
Arten von Ofen und ob der Emissionsanteil nur fiir Feststoffpartikel oder fiir Feststoffpartikel
und kondensierbare Stoffe giiltig ist.

Der im UBA-Inventar verwendete BC-Anteil betragt 0.1 fiir alle Arten der Kleinfeuerunganlagen
aufder den mittelgrofien Kesseln. Der Vergleich in Tabelle 3 zeigt, dass dieser Wert fiir
Feststoffpartikel plus kondensierbare Stoffe und traditionelle Gerate (0.1) reprasentativ ist,
wahrend das UBA-Emissionsinventar kondensierbare Stoffe nicht berticksichtigt. Fiir moderne
Anlagen und nur feste PM scheint ein BC-Anteil von 0,2 - 0,4 angemessener.

Der im UBA-Inventar verwendete Wert fiir mittelgrofie Heizkessel (z.B. "Landwirtschaft") ist
konsistent mit der Literatur.

Das Guidebook (Tabelle 3.42) nennt fiir Oko-gekennzeichnete Kleinfeuerungsanlagen BC-Anteile
von 28% fiir PM2.5 "Gesamtpartikel” (fest + kondensierbar) und 55% nur fiir feste PM2.5
Partikel (beheizter Filter). Fiir "Hocheffiziente Kleinfeureungsanlagen" (Tabelle 3.41) werden
16% bzw. 43% genannt und fiir konventionelle Herde (Tabelle 3.40) 10% bzw. 43%. In den
fritheren Tier-1-Emissionsfaktortabellen sind keine BC-Anteile nur fiir Feststoffpartikel
(beheizter Filter) aufgefiihrt. Die BC-Fraktionen des Guidebooks nur fiir Feststoffpartikel sind
jedoch etwas zu hoch, insbesondere in Anbetracht der jiingsten Arbeiten von Klimont et al.
(2017), die zwischen 20 % und 40 % fiir (moderne) Kaminéfen und Einzelhauskessel
vorschlagen. Das DBFZ hat vor einigen Jahren eine Studie mit zwei verschiedenen Herdtypen
(einem Billig- und einem Standardherd) durchgefiihrt und fand, je nach Zug, Belastung, Holzart
und grofde der Holzstiicke, EC-Anteile zwischen 15 % und 70 % der Gesamtpartikelemission. In
Anbetracht der Tatsache, dass mehr als 90 % der Partikelmasse aus PM1 stammen und
empfohlen wird, EC als Indikator fiir BC zu nehmen, kdnnte ein PM; s BC-Anteil von 30% ein
passender Durchschnittswert fiir alle in Deutschland betriebenen Kleinfeuerungsanlagen sein
(DBFZ, personliche Mitteilung).

4.2.2 StraBBenverkehr (SNAP 7)

Tabelle 4 vergleicht BC-Emissionsanteile fiir verschiedene Fahrzeugtypen aus unterschiedlichen
Emissionsinventaren

Tabelle 4: Vergleich der PM2.5-BC-Anteile fiir die wichtigsten Quellen im StraBenverkehr. GDI
= Gasoline direct injection, Pl = Port injection. EURO1+ bedeutet EURO1 und héher
Fuel Vehicle Category | UBA CAMS81 Dutch New
Emission Netherlands
registration
(ER)
Diesel Light EURO1+ | 0.72-0.84 0.72 0.8 0.85-0.95
Heavy EURO1+ | 0.59-0.71 0.72 0.7 0.2-0.7
Petrol Light PI 0.04-0.16 0.3 0.2
Light GDI 0.04-0.16 0.3 0.2 0.58
Wear Light+heavy | Tyre 0.24 0.004 -
Light+heavy | Brake 0.26 0.02 -
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Die in den verschiedenen Datenbanken verwendeten BC-Emissionsfraktionen zeigen fiir die
Dieselfahrzeuge keine grofRen Unterschiede. Mit Partikelfiltern sollten die neuen
Dieselfahrzeuge kaum BC emittieren. Allerdings wurden diese Dieselpartikelfilter (DPF)
moglicherweise entfernt (Staps and Ligterink, 2018), was in den jiingsten Schatzungen (new
Netherlands) berticksichtigt wurde. Fiir benzinbetriebene Fahrzeuge sind die BC-Anteile des
UBA niedriger als in den anderen Aufstellungen. Neuen Informationen (new Netherlands)
zufolge sind PM2.5 und die BC-Fraktion fiir Fahrzeuge mit Benzin-Direkteinspritzung (Gasoline
Direct Injection, GDI) hoher, z. B. 1 mg PM/km bei 60 % EC.

Die fiir das UBA-Inventar verwendeten BC-Fraktionen fiir Reifen- und Bremsenabrieb (Sektor
1A3bvi) sind im Vergleich zu den im CAMS-Inventar verwendeten Werten sehr hoch. Dies ist
auch in Abbildung 9 zu sehen, welche die SNAP 7 BC-Emissionen in den UBA-Inventaren 2010
und 2016 fiir vier verschiedene Kategorien zeigt. Hier sind die Reifen- und Bremsen-
Abriebemissionen im Jahr 2016 hoher als die Emissionen durch schwere Dieselfahrzeuge und
etwa zwei Drittel der leichten Dieselfahrzeuge, was unrealistisch erscheint. Die Literaturwerte
fiir den EC-Anteil im Reifen- und Bremsenabrieb (im Guidebook und im GAINS-Modell) beziehen
sich auf EC im rein chemischen Sinne (und nicht auf BC im optischen Sinne). Der grofite Teil des
im Reifenabrieb enthaltenen elementaren Kohlenstoffs ist in einer Gummimatrix gebunden und
nicht optisch aktiv. Die Partikelgréfien liegen zudem meist liber 1 pm und somit ist die
spezifische Oberflache der Reifenpartikel zu gering, um signifikante Mengen an Licht zu
absorbieren. Wir schlagen daher eine starke Absenkung der BC-Fraktionen von 26% auf 2,3%
fiir Bremsen und von 24% BC auf 0,37% fir Reifen vor.

Abbildung 9: Die wichtigsten Beitrdge zu den SNAP 7 BC-Emissionen wie von UBA berichtet)
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4.2.3 Mobile Quellen auBerhalb des StraBenverkehrs (SNAP 8)

Tabelle 5 enthalt einen Vergleich der BC-Emissionsanteile fiir verschiedene Kategorien mobiler
Quellen auflerhalb des Strafdenverkehrs aus verschiedenen Emissionskatastern.

Tabelle 5: Vergleich der PM2.5 BC Emissionsanteile fiir unterschiedliche SNAP 8 Kategorien
Source UBA 2010 UBA 2016 CAMS 81 & Dutch emission
registrations
Agriculture, diesel 0.58 0.61 0.45-0.52
Construction & Industry, diesel 0.71 0.76 0.45-0.52
Railways, diesel 0.65 0.65 0.45-0.52
Other mobile sources, diesel 0.66 0.76 0.45-0.52
Inland shipping, diesel 0.31 0.31 0.35/0.45
Inland shipping, heavy fuel oils 0.12 0.12 0.2
International aerial 0.48 0.48 0.75
International shipping, diesel 0.31 0.31 0.35
International shipping, heavy fuel oils | 0.12 0.12 0.2

Fiir alle dieselbetriebenen Quellen mit Ausnahme von Schiffen sind die BC-Anteile des UBA
hoher als die im CAMS-Inventar verwendeten. Da die im CAMS-Inventar verwendeten TNO-
Daten recht alt sind, sind die UBA-Werte moglicherweise besser. Fiir die mit Schwerol
betriebenen Quellen sind die UBA-BC-Anteile niedriger als im CAMS-Inventar. Dies liegt daran,
dass im CAMS-Inventar die SECA-Verordnung (Sulphur emission control area) beriicksichtigt
wird, die unter anderem in der Nord- und Ostsee niedrigere Sulfatemissionen erzwingt.
Geringere Sulfat-Anteile fithren zu hoheren relativen BC-Anteilen.

4.3 Bewertung der PM2.5-Emissionsfaktoren

Im letzten Schritt haben wir eine Uberprl'ifung der vom UBA verwendeten PM2,5-Emissionen
(Faktoren) fiir die wichtigsten Quellsektoren durchgefiihrt, die fiir schwarzen Kohlenstoff
relevant sind: Holzverbrennung in Wohngebauden, Strafdenverkehr und mobile Quellen in der
Landwirtschaft. Die Uberpriifung basierte hauptsichlich auf dem Vergleich mit der
niederldndischen Emissionsregistrierung und der zugehdrigen TNO-Literatur (Ligterink 2017,
Staps and Ligterink, 2018, Visschedijk et al. 2009), dem Leitfaden fiir Emissionsinventare der
EEA aus dem Jahr 2016 und dem aktuellen globalen PM/BC-Inventar von Klimont et al. (2017).
Basierend auf diesem Vergleich schlagen wir eine Anderung der vom UBA verwendeten PM2,5-
Emissionsfaktoren vor. Im Vergleich zu den Anderungen der BC-Anteile wird die
wissenschaftliche Grundlage fiir die Anderungen der PM2,5-Emissionsfaktoren als etwas
schwicher angesehen.
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4.3.1 Hausbrand

Tabelle 6: Vergleich der PM2.5 Emissionsfaktoren fiir unterschiedlichen
Kleinfeureungsanlagen.

Solid particles only Solid+ volatile

Type Guidebook? | ER Netherlands UBA? | Guidebook? Klimont®
Traditional fire place 260 160 900

I IR E e I SECECEEEEEEE S 90-3000
Conventional stove 150 190 800
Improved stove - 90 =

I IR R 70-85  |[---ooemeneneoe- 20-370
DINplus stove - 50 -
Log boiler (<50kW) 180 - 1000 40-2200

) ) N S SR
Pellet boiler (<50kW) 30 - 60 3-70
Med. Boilers (>100kW) 40-70 - ~77 45-80 -

1) Sources: Nussbaumer et al. (2008), IIASA GAINS
2) Park average households
3) Klimont (2017)

Aus der obigen Tabelle wird ersichtlich, dass die Einbeziehung von kondensierbare Gase in die
Emissionsfaktoren von PM2.5 zu einer 4-fachen Erh6hung der PM2,5-Emission fithren kann. Die
in der UBA-Emissionsdatenbank verwendeten deutschen PM2.5-Emissionsfaktoren scheinen
reprasentativ fiir Kaminofen zwischen den Typen "Verbessert” und "DINplus" zu sein und sind
"Solid PM only". Dies wiirde darauf hindeuten, dass fast alle Kleinfeuerunganlagen im
Hausbrandsektor in Deutschland als modern gelten, wiahrend der Anteil von Pelletkesseln in
Deutschland im Jahr 2018 nur etwa 10 % betrug (Juhrich, 2021). Es ist unsicher, ob in
Deutschland so wenig konventionelle/traditionelle Kleinfeuerungsanlagen genutzt werden.

Der Gesamt-BC-Emissionsfaktor (PMzs-Emissionsfaktor x BC-Anteil, siehe vorheriger Abschnitt)
fiir den Hausbrandsektor im UBA-Inventar betrdgt nur etwa 8 g/GJ. Vergleicht man dies mit den
in Klimont (2017) angegebenen Werten: 12 - 200 g/G] fiir traditionelle Herde, 9 - 95 g/G] fiir
verbesserte Herde, 9 - 33 g/G]J, fiir neue Herde, 0,5 - 24 g/G] fiir Pelletkessel, so kann man
wiederum zu dem Schluss kommen, dass der UBA-Wert der Gesamt-BC-Emissionsfaktor sehr
effizienten Kleinfeuerungsanlagen in Deutschland annimmt, was moglicherweise nicht sehr
realistisch ist.

Der durchschnittliche PM;s-Emissionsfaktor {iber alle Herdtypen wird wahrscheinlich zwischen
etwa 50 g/GJ und 140 g/G]J liegen (Guidebook Werte fiir Anlagen mit Umweltzeichen/DIN+ bzw.
konventionelle Anlagen). Uber 90 % aller Holzfeuerungsanlagen in Deutschland sind manuell
beschickte Scheitholzkessel/-6fen und weniger als 10 % sind Pelletéfen (Juhrich, 2021). Es wird
vermutet, dass der geplante Ausstieg aus allen alteren Holzfeuerungsanlagen (ohne
Umweltzeichen/DIN+) vor 2025 in den Jahren 2010 - 2016 keineswegs vollstindig erfolgt ist,
obwohl die Mehrzahl der eingesetzten Ofen wahrscheinlich neueren Datums war. Eine aktuelle
Studie des UBA wird den Vollzug der neuen Verordnung belegen und den Faktor mit dem die
Prifstandsemissionen in Emissionen unter realen Bedingungen umgerechnet werden
tiberpriifen. Bis die Ergebnisse dieser Studie vorliegen, halten wir einen durchschnittlichen
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Emissionsfaktor von mindestens 100 g/G]J fiir angemessener. Der Anteil der sehr sauberen
Pelletofen liegt derzeit unter 10 %, so dass diese den durchschnittlichen PM;s-Emissionsfaktor
nicht stark beeinflussen. In Abschnitt 4.4 wird daher eine Aktualisierung fiir die
Verbrennungsemissionen der Haushalte vorgeschlagen und in die erste Emissionsanpassung
aufgenommen.

4.3.2 Mobile Quellen auBerhalb des StraBenverkehrs (SNAP 8)

In Abbildung 10 ist zu erkennen, dass fiir die SNAP 8 UBA BC-Emissionen der Beitrag der
landwirtschaftlichen mobilen Quellen am grofdten ist. Dies wirft die Frage auf, ob die Nutzung
und die PM2,5-Emissionen von veralteten (aber noch in TREMOD registrierten)
landwirtschaftlichen Traktoren moglicherweise iiberschatzt werden. Nach verschiedenen
Uberpriifungen, u. a. der verbrauchten Kraftstoffmenge (z. B. Diesel), empfehlen wir jedoch
keine Anderungen fiir mobile Maschinen und Gerite. Der Einsatz von fliissigen Brennstoffen in
der Land-/Forstwirtschaft lag beispielsweise in Deutschland im Jahr 2016 bei ca. 60 PJ, in den
Niederlanden dagegen bei 17 PJ.

Abbildung 10: Die relevantesten Beitrage zu den SNAP8 BC Emissionen im UBA Inventar
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4.4 Vorgeschlagene Emissionsdanderung (Schritt 1)

Auf der Grundlage der in den beiden vorangegangenen Abschnitten beschriebenen Uberpriifung
der BC-Fraktionen und PM; s-Emissionsfaktoren des UBA wurden fiir die erste
Emissionsdanderung (Schritt 1) folgende Aktualisierungen vorgeschlagen und im Projekt
umgesetzt:

1. Aktualisierung des BC-Anteils im Hausbrandsektor in Anlehnung an Tabelle 7. von 10 auf
30 %.

2. Erhohung des PM;s-Emissionsfaktors fiir Hausbrand von 77 g/GJ auf 100 g/G]J.
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3. Anderung der BC Anteile in Abriebpartikel im StraRenverkehr von 24 auf 0.37%
(Reifenabrieb) und von 26 auf 2.3% (Bremsenabrieb).

Tabelle 7: Aktualisierte BC Anteile
Quellsektor Original % Neu % BC Referenz
BC

1A4bi, solid biomass residential | 10 30 Guidebook tables 3.40-3.42 and
Klimont et al. (2017)

1A3bvi tyre 24 0.37 Schauer (2006), as used in
EUCAARI and CAMS

1A3bvi brake 26 2.3 Schauer (2006), as used in
EUCAARI and CAMS

Abbildung 11 zeigt die Verteilung der BC-Emissionen im UBA-Basisinventar und die erste
Aktualisierung (Schritt 1) fiir das Basisjahr der Emissionen (2015). Die Emissionen sind nicht in
maximaler Auflosung dargestellt sondern auf einem 0.1x0.05 Gitter, in dem auch die Emissionen
der Nachbarldnder (CAMS-81_RWC) dargegestellt werden. Dies erlaubt die Darstellung von
geographischen Differenzen zu CAMS Emissionen in den Nachbarldandern. Abbildung 12 zeigt
den relativen Anstieg der Schritt 1-Emissionen fiir das gesamte Jahr 2015 (Basisjahr
Emissionsdaten). Zusatzlich ist der relative Anstieg fiir den Januar 2017 dargestellt, wobei
Heizgradtage beriicksichtigt sind. Das Jahr 2017 wurde ausgewahlt, weil 2017 das Basisjahr fiir
die Modellierung ist. Die Emissionen selber sind die rdumliche Verteilung der 2015 Jahreswerte.
Der Hauptanstieg der Emissionen zeigt sich im siidlichen Teil Deutschlands, wo sich die meisten
Verbrennungsemissionen der Haushalte befinden. Besonders im Januar, wenn die Temperaturen
niedrig und die Verbrennungsemissionen der Haushalte hoch sind, wird dieser Effekt mit
Anstiegen von 180 % und hoher fiir besiedelte Gebiete deutlich.
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Abbildung 11: Jahresemissionen 2015 von UBA und CAMS81_RWoC dargestellt auf dem gleichen
Gittter (0.1x0.05° lonxlat). Grundlage und Schritt 1
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BC Emission (g/m2) 2015 Grundlage
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BC emission (g/m2) 2015 Schrittl

Quelle: TNO
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Abbildung 12: Relativer Anstieg der BC Emissionen in Schritt 1, Jahresgesamtwert (oben) und
unter Verwendung von Emissionszeitprofile fiir Januar 2017 (Basisjahr
Modellierung, unten). Beachten Sie den Unterschied in der Skala
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Quelle: TNO
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5 Feldmesskampagne BC Berlin

In diesem Kapitel werden Messungen des schwarzen Kohlenstoffs (BC, engl. Black Carbon) und
deren Analyse vorgestellt, die wihrend der Feldmesskampagne von 12 Monaten in Berlin
durchgefiihrt wurden. Das Ziel dieser Messungen war es, die rdumliche und zeitliche Variabilitat
der BC-Massenkonzentrationen in der Stadt zu bestimmen. Diese sollen auch als Referenz zur
Beurteilung der Modellierung im Rahmen des Projektes zur Ermittlung des schwarzen
Kohlenstoffs verwendet werden.

Die Massenkonzentrationen von elementarem Kohlenstoff (EC) und organischem Kohlenstoff
(0C) werden ebenfalls in diesem Kapitel beschrieben. EC- und OC-Messungen wurden wahrend
der 12-monatigen Feldkampagne in Berlin gleichzeitig durchgefiihrt und zur Abschatzung der
lokalen Werte des Massenabsorptionsquerschnitts (MAC) von schwarzem Kohlenstoff verwendet.
Der MAC Wert quantifiziert die Absorptionseffizienz eines Partikels pro Masseneinheit und hangt
von der Zusammensetzung der Partikel und von der Wellenldnge ab. Der lokale MAC diente zur
Korrektur der dquivalenten BC-Massenkonzentrationen, die in der Stadt gemessen wurden.

Am Ende des Kapitels wird die Analyse des Beitrags der Biomasseverbrennung zum schwarzen
Kohlenstoff, basierend auf Messungen der Lichtabsorption bei verschiedenen Wellenlangen und
unter Verwendung von zwei Berechnungsmodellen, vorgestellt.

5.1 Messung von eBC-Massenkonzentrationen in Berlin

Die Massenkonzentrationen von schwarzem Kohlenstoff wurden mit Hilfe von Aethalometern an
vier Messstationen bestimmt. Die Messstationen sind: Wedding Amrumer Str.,, Neukolln,
Nansenstr., Friedrichshain, Frankfurter Allee, und Buch, Wiltberger Strafde. An diesen Stationen
sind Verkehrsemissionen die Hauptquellen fiir BC. Es tragen aber auch Biomasseverbrennung
und Ferntransport zu den BC Konzentrationen bei.

Das Aethalometer (Model AE33) ist ein optisches Messgerat, welches aus der Messung der
Lichtabsorption eine dquivalente Massenkonzentration eBC (engl. equivalent black carbon) mit
hoher Zeitauflosung bestimmt. Die Berechnung erfordert dabei die Annahmen eines
Massenabsorptionskoeffizienten (MAC) und eines optische Korrekturfaktors (C) aufgrund von
Mehrfachstreuung. Diese beiden Parameter hidngen vom Aerosoltyp ab und sind somit
stationsabhdngig. Im Gerdt werden zundchst Standardwerte fiir MAC und C verwendet. Diese
Konzentrationsangaben werden spater harmonisiert, um mit Messungen von EC Konzentrationen
ibereinzustimmen. In diesem Prozess werden dann auch stationsabhingige
Massenabsorptionskoeffizienten bestimmt. Harmonisierte Konzentrationen werden mit BC
bezeichnet, da diese an die Messungen von EC angebunden wurden.

Das Aethalometer misst die Lichtabsorption bei sieben optischen Wellenldngen. Aus dem
Spektralgang der Lichtabsorption kann nach einem Modell eine Faktor BB (engl. Biomass Burning
fraction) berechnet werden, der den Anteil von schwarzem Kohlenstoff auf Biomasseverbrennung
angibt.

Im Folgenden werden die Grundlagen des Aethalometers vorgestellt und Methoden zur
Harmonisierung der BC Konzentrationen und Bestimmung des Anteils von BC aus
Biomassenverbrennung dargestellt.
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5.1.1 Methoden

Aethalometer Modell AE33

Das Aethalometer ist ein filter-basiertes Absorptionsphotometer in dem Kkontinuierlich
Aerosolpartikel auf einem Filter abgeladen werden und die Anderung der Lichttransmission
gemessen wird. Beim Dual-Spot-Aethalometer Modell AE33 (Magee Scientific) wird die Probe
zunachst in zwei Kanile mit unterschiedlichen Volumenstromen aufgespalten, die durch das
Filterband geleitet werden (Drinovec et al., 2015). Die Anderung der Lichttransmission wird fiir
die beiden mit Partikeln beladenen Spots gemessen, wobei Licht unterschiedlicher Wellenlangen
(370, 470, 520, 590, 660, 880 und 950 nm) verwendet wird. Das Dual-Spot-System wird
verwendet, um einen Beladungseffekt zu korrigieren, der durch die Akkumulation von Partikeln
und einem dadurch verursachten Abschattungseffekt verursacht wird (Drinovec et al., 2017).

Die Anderung der Lichttransmission, wird zur Bestimmung der Lichtabschwichung (Gl 1)
verwendet, und anschliefRend in den Licht-Absorptionskoeffizienten (Gl. 2) transformiert:

_ S % (AATN/100)

baen = Gl.1
atn F,, * At

b
Baps = % GL2

Dabei sind batn der Licht-Abschwachungskoeffizient, baps der Licht-Absorptionskoeffizient, s, die
Flache des Spots, ATN die absolute Lichtabschwachung, F;, die Aerosol Flussraten, At die
Messzeitauflosung und C der Mehrfachstreuparameter.

Die Konzentration des schwarzen Kohlenstoffs wird anschlieffend aus dem
Absorptionskoeffizienten (Gleichung 3) abgeleitet und um den Beladungseffekt korrigiert
(Gleichung 4):

babs
BC = .
eBC MAC Gl.3
eBCmeasured
BC=—""""" .4
BC=aTksarny O

Darin sind eBCdie Konzentration des dquivalenten schwarzen Kohlenstoffs, MAC, der Massen-
Absorptionsquerschnitt und k, ein intern berechneter Parameter zur Kompensation des
Beladungseffekts. Der Kompensations-Parameter wird durch Vergleich der Lichtabschwéachung
der beiden beladenen Spots fiir jede Wellenldnge unabhdngig abgeleitet. Die Konzentration des
schwarzen Kohlenstoffs wird tliblicherweise vom Kanal 6 (880 nm) iibernommen. Die anderen
Kanile werden fiir die Quelltypisierung, die Ableitung von BB, verwendet (Magee Scientific,
2018).

Messungen der eBC-Massenkonzentration

Die Massenkonzentrationen des schwarzen Kohlenstoffs (eBC) wurden von September 2018 bis
September 2019 an vier Stationen in Berlin (Abbildung 13) mit dem Aethalometer (Modell AE33)
gemessen. Die Stationen in Neukolln (Nansen Str., MC042) und Friedrichshain-Frankfurter Allee
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(MC174) sind Teil des Berliner Luftglitemessnetzes (BLUME) und haben bereits vor Beginn des
Projektes BC Konzentrationen gemessen. Die Stationen in der Wedding Amrumer Str., (MC010)
und Buch (Wiltberger Str., MC077) wurden wegen des moglichen Einflusses von lokalen
Emissionen aus der Holz- und Biomasseverbrennung ausgewahlt.

Die zusammenfassende Statistik der an den Stationen gemessenen nicht harmonisierten eBC-
Konzentrationen ist in Tabelle 8 dargestellt. Die mittlere eBC Massenkonzentration betragt an den
vier Stationen zwischen 0,94 und 1,67 pg m-3. Die niedrigste mittlere Massenkonzentration wurde
an der Station Wedding Station (0,94 pg m3 * 0,87) gemessen, gefolgt von Buch Station (0,97 pg
m3 + 1,15) und Neukolln, Nansen Str. (1,09 pg m3 * 1,15). Die hochsten mittlere eBC
Konzentration wurde an der Messstation Friedrichshain (1,67 pg m3 + 1,33) gemessen. Die
zusatzlich zu den Konzentrationen angegebenen Unsicherheiten reprasentieren die einfache
Standardabweichung. Uber den gesamten Messzeitraum wurde eine hohe Datenverfiigbarkeit
erreicht. An allen Stationen betrugen die Ausfille weniger als 3,5% der Messzeit.

Abbildung 13: Standorte der BC-Messstationen in Berlin (Quelle: Google Earth)

Measurements of BC mass conceniralion

Berlin stations s . mBuch Wnlt%erger Str.t

~  §/Vedding’/Amrumer S_tr.
Fruqd(:chshann,-F!ank'furter Alleei@ e e

’

Neukolln, Nansen Str.

Google Earth

Quelle: Google Earth/TROPOS
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Tabelle 8: Statistische Zusammenfassung der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen

.. Wedding Neukélln, AN Buch,

Statistik Frankfurter .

Amrumer Str. Nansen Str. Wiltberger Str.

Allee

Container code MCO010 MC042 MC174 MCO077
:;::;Tj::mer AE33-507-00705 | AE33-S06-00578 | AE33-505-00443 | AE33-507-00706
Begi
“:fs':;g‘::ums 25/09/2018 18/09/2018 18/09/2018 21/09/2018
Ende des
Messzeitraums 24/09/2019 24/09/2019 23/09/2019 24/09/2019
Mittelwert pg m-3 0,94 1,09 1,67 0,97
Minimum pg m3 0,02 0,01 0,04 0
Maximum pg m 9,03 13,35 13,48 16,43
Standard-
Abweichung [1g ™ 0,87 1,15 1,33 1,15
Medianwert pg m3 0,68 0,69 1,34 0,58
P25% g m™ 0,37 0,39 0,75 0,27
P75% g m™ 1,23 1,35 2,21 1,25
Datenausfille® 0,7% 1,7% 2,8% 3,5%

aBerechnet unter Beriicksichtigung einer Datenverfiigbarkeit von mind. 75 % innerhalb der jeweiligen
Stunden.

5.1.2 Ergebnisse

Im Folgenden werden die gemessenen Konzentrationen des dquivalenten schwarzen Kohlenstoffs
eBC gezeigt. Es ist zu beachten, dass diese Konzentrationen von den Instrumenten unter
Verwendung der Standardparameter C und MAC berechnet wurden. Die Ergebnisse fiir
harmonisierte BC-Konzentrationen werden in Abschnitt 5.4 vorgestellt.

Wedding Amrumer Str. (MC010)

Abbildung 14 zeigt die Zeitserie der stiindlichen eBC Konzentrationen gemessen an der Station
Wedding Amrumer Str. Die hdchste zeitlich Variabilitdt wurde im Herbst 2018 (Mittelwert +
Standardabweichung: 1,58 pg m-3 * 1,24) und Winter 2018/2019 (1,03 pg m3 + 0,96) gemessen.
Die niedrigste Variabilitit und auch niedrigere Konzentrationen wurden um Friihjahr (0,67 pg m-
3+ 0,50) und Sommer 2019 (0,69 pg m3* 0,46) gemessen.

Die Wochen- und Tagesginge der stiindlichen Mittelwerte sind in Abbildung 15 dargestellt. Uber
die Woche sind die Konzentrationen (sehr konstant. Es wird nur eine geringe Abnahme an
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Sonntagen aufgrund verminderter Verkehrsemissionen gesehen. Im Tagesgang sind zwei Maxima
(Abbildung 15b) aufgrund der morgendlichen Stof3zeit des Berufsverkehrs und einer abendlichen
Absenkung der Mischungsschichthéhe zu sehen.

Vom 17. bis 25. Juni 2019 befanden sich die Aethalometer der vier Messstellen im WMO-GAW
World Calibration Center for Aerosol Physics (WCCAP) zu einem Kalibrier-Workshop (Cuesta-
Mosquera et al, 2020a). In den meisten Messstationen wurden wahrend dieser Zeit

Ersatzinstrumente eingesetzt.

Abbildung 14: Zeitreihe der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen an der Station Wedding
Amrumer Str.

—BC at Wedding Amrumer Str
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Abbildung 15: Tagesgdnge der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen fiir (a) alle Wochentage
und (b) im Mittel Gber alle Tage an der Station Wedding-Amrumer Str.
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Quelle: TROPOS

Abbildung 16 zeigt die monatliche Variation der eBC Konzentration an der Station Wedding
Amrumer Str. Die h6chste Konzentration wurde im November 2018 mit 1,89 ug m-3 gemessen. Die
niedrigste Konzentration mit 0,53 pg m-3 trat im Juli 2019 auf.
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Abbildung 16:

Monatliche eBC Konzentrationen an der Station Wedding Amrumer Str.
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Neukélln, Nansen Str. (MC042)

Flir die Station Neukolln, Nansenstr. sind die stiindlichen Konzentrationen in Abbildung 17
dargestellt. Die hochste Variabilitat trat im Herbst 2018 (1,84 pg m3 + 1,63) und Winter
2018/2019 (1,35 pg m3+ 1,24) auf. Die niedrigsten Konzentrationen mit geringerer Variabilitat

T T T
Dez18 Jan19 Feb19

Monat

T T T
Mrz19 Apr19 Mai19

T T T
Jun19  Jul19 Aug 19

wurden im Friihjahr (0,72 pg m3+ 0,55) und Sommer 2019 (0,64 pg m3+ 0,50) gemessen.

In dem Zeitraum vom 26. September bis 4. Oktober 2018 wurden erhohte Verluste im

Aerosoleinlass registriert. Darauthin wurde ein neu konzipierter Einlass installiert.

Abbildung 17: Zeitreihe der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen an der Station Neukélln,

Nansenstr.
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mr\ 84
1S
o))
2
[©]
m
(]
4_
0 L
Okt I2018 Dez I2018 Feb I2019 Apr I2019 Jun '2019 Aug '2019 Okt I2019
Datum

Quelle: TROPOS
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Abbildung 18 zeigt den Wochen- und Tagesgang der eBC Konzentrationen mit Werten zwischen
0,7 und 1,5 pg m-3 and Wochentagen. An Sonntagen sinkt die Konzentration aufgrund verringerter
Verkehrsemissionen ab. Der Tagesgang zeigt Maxima morgens zur Stofdzeit des Berufsverkehrs
und in den frithen Abendstunden.

Abbildung 18: Tagesgdnge der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen fiir (a) alle Werktage und
(b) im Mittel liber alle Tage an der Station Neukdlln, Nansenstr.

Montag Dienstag Mittwoch ||Donnerstag|| Freitag Samstag Sonntag
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Quelle: TROPOS

Die hdchsten monatlichen Konzentrationen wurden im November 2018 (2,45 pug m-3+ 1,35) und
Februar 2019 (1,74 ug m3 + 1,38) gemessen (Abbildung 19). Die niedrigsten Konzentrationen
traten im Mai (0,57 pg m-3+ 0,47) und Juli 2019 (0,50 pg m-3+ 0,34) auf.

Abbildung 19: Monatliche eBC Konzentrationen an der Station Neukdlin, Nansenstr
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Friedrichshain, Frankfurter Allee (MC174)
Abbildung 20 zeigt die stiindlichen eBC Konzentrationen gemessen an der Station Frankfurter
Allee mit einem Mittelwert und 1,67 ug m-3 und einer Standardabweichung von 1,33 pg m-3. Die

98



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

Konzentrationen im Herbst und Winter betrugen 2,42 pg m-3 und 1,87 pg m=3. Im Frihjahr und
Sommer betrugen die eBC Konzentrationen dagegen nur 1,24 pg m-3und 1,32 pg m-3.

Der Wochen- und Tagesgang der stiindlichen Mittelwerte wird in Abbildung 21 gezeigt. Im
Wochengang sieht man eine leichte Abnahme am Wochenende, besonders an Sonntagen durch
den reduzierten Strafdenverkehr. Im Tagesgang fallt eine Verdopplung der Konzentrationen nach
dem morgendlichen Berufsverkehr auf. Die Konzentration sinkt liber den Tag aber nur sehr
langsam ab. Der Grund fiir diese hohen Tageswerte ist die Lage der Station an einer
Hauptverkehrsstrafie mit einer hohen Verkehrsdichte iiber den gesamten Tag.

Abbildung 20: Zeitreihe der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen an der Station
Friedrichshain, Frankfurter Allee
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Quelle: TROPOS

Abbildung 21: Tagesgdnge der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen fiir (a) alle Werktage und
(b) im Mittel Giber alle Tage an der Station Friedrichshain, Frankfurter Allee
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Die hochsten monatlichen Konzentrationen wurden im November 2018 (2,85 pug m-3+ 1,38) und
Februar 2019 (2,64 pg m-3+1,85) gemessen. Die niedrigsten Konzentrationen traten im Juli 2019
(1,14 pg m3+ 0,72) und Mai 2019 (1,17 pg m-3+ 0,81) auf.
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Abbildung 22: Monatliche eBC Konzentrationen an der Station Friedrichshain, Frankfurter Allee
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Buch, Wiltberger Str. (MC077)

Die Zeitreihe der stiindlichen eBC Konzentrationen an der Station Buch, Wiltberger Strafde ist in
Abbildung 23 dargestellt. Der Mittelwert und die Standardabweichung tliber den gesamten
Messzeitraum betrug 0,97 pg m-3und 1,15 pg m3. Im Herbst 2018 und Winter 2018/2019 wurde
die hochsten Monatsmittel mit Werten von 1,69 pg m3und 1,20 pg m-3 gemessen. Spitzenwerte
der Stundenmittel von bis zu 12,5 pg m3 traten im Januar und September 2019 auf. Die mittleren
Monatswerte im Frithjahr und Sommer betrugen 0,56 pg m-3und 0,59 pg m-3.

Wahrend der Zeit des Workshops wurde ein Ersatzgerit installiert. Fiir den Zeitraum vom 26. Juli
bis 06. August wurde ohne PM2.5 Zyklon im Einlass gemessen.

Abbildung 23: Zeitreihe der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen an der Station Buch,
Wiltberger Str.
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Quelle: TROPOS
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Abbildung 24 zeigt den Wochen- und Tagesgang der eBC Konzentrationen an der Station Buch,
Wiltberger Str. Der Mittelwert der Konzentrationen ist etwas 1,0 ug m3. Es fallt ein Maximum
Samstag abends von 2,0 pg m-3 auf. Die Griinde fiir Samstagabend-Maxima werden in Ereignissen
mit Biomassen Verbrennung vermutet. Im Vergleich mit den anderen Stationen werden keine so
ausgepragten Maxima wahrend des morgendlichen Berufsverkehrs und in den frithen
Abendstunden gesehen.

Abbildung 24: Tagesgange der stiindlichen eBC Massenkonzentrationen fiir (a) alle Werktage und
(b) im Mittel liber alle Tage an der Station Buch, Wiltberger Str.
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Abbildung 25: Monatliche eBC Konzentrationen an der Station Buch, Wiltberger Str.
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Der hochsten Monatsmittelwerte der eBC Konzentration wurden im November 2018 und Februar
2019 mit 2,22 pg m3und 1,60 pg m-3 gemessen (Abbildung 25). Die niedrigsten Monatsmittel
traten im Mai und Juli 2019 mit Werten von 0,42 pg m-3und 0,44 pg m-3 auf. Im September 2019
traten Spitzenwerte der eBC Konzentration auf. Eine Ursache fiir diese Peaks konnte nicht
gefunden werden.
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5.2 ECund OC Messungen

In diesem Kapitel werden die Messungen des Arbeitspaketes ,Zusatzliche Messungen fiir
Validierung BC-EC“ berichtet. Im Arbeitspaket wurden Analysen von elementarem Kohlenstoff
(EC) durchgefiihrt, mittels derer Ubersetzungsfaktoren bestimmt werden konnen, die eine
bestmégliche Uberfiihrung der von Aethalometern im Projekt gemessenen optischen Parameter
in eine dquivalente Konzentration von schwarzem Kohlenstoff (equivalent black carbon, eBC)
ermoglichen. Gleichzeitig mit der EC-Analyse wurden Konzentrationen des organischen
Kohlenstoffs (OC) bestimmt, die im Projektverlauf fiir die Modellierung bzw. deren Evaluierung
genutzt werden konnen.

5.2.1 Methoden

Die Probenahme fiir die zusatzlichen OC/EC-Messungen erfolgte mit Kleinfiltersammelgeraten
(Typ SEQ47/50-19“RACK), die an den Messstationen Wedding Amrumer Str. (Code MC010) und
Buch Wiltberger Str. (Code MC077) im Berliner Luftgiitemessnetz installiert wurden. Mit diesen
erfolgte in Wedding jeden 3. Tag und in Buch jeden 2. Tag die Probenahme von PM2.5 auf
ausgeheizten Quarzfaserfiltern (Typ MN QF-10, 50 mm Durchmesser) bei einem Volumenstrom
von 2,3 m3 h-1 fiir 24 h (00:00 - 24:00 Uhr MEZ). Von diesen Filtern wurden die Konzentration von
0C und EC mit einem thermo-optischen Verfahren gemafd EUSAAR2-Protokoll (DIN EN ISO 16909,
2017; Cavalli et al., 2010) und optischer Korrektur von Pyrolyseartefakten mittels Transmission
(TOT) durchgefiihrt. Dies entspricht der Methodik, die im Routinebetrieb des Berliner
Luftglitemessnetzes auch an den anderen beiden Stationen des Projektes Friedrichshain
Frankfurter Allee (Code MC174) und Neukolln Nansenstr. (Code MC042) jeden 3. Tag angewandt
wird. Zur Sicherstellung einheitlicher Qualitidtsstandards wurden alle Probenahmen und
Analysen vom Berliner Luftgiitemessnetz durchgefiihrt.

5.2.2 Ergebnisse

Im Ergebnis wurde ein einjahriger Datensatz von Tagesmittelwerten EC und OC i.d.R. an jedem
3. Tag an allen 4 Stationen des Projektes erhalten, der in Tabelle 9 zusammengefasst und in

Abbildung 26 als Boxplot dargestellt ist.

Tabelle 9: Ubersicht iiber EC- und OC-Konzentrationen in ug m-3 an den 4 Messstationen des
Projektes (Min: Minimalwert, MW: Mittelwert, Max: Maximalwert)

Statistik Wedding- Neukolin- Friedrichshain- \i:ftht;erger
Amrumer Str. | Nansen Str. Frankfurter Allee Str.
Station Code MC010 MC042 MC174 MCO077
Elementarere Kohlenstoff (EC)
Anzahl Filter 131 131 130 222
Mittelwert in ug m3 0,40 0,43 0,85 0,28
Minimum in pg m3 0,11 0,18 0,28 0,05
Maximum in pg m3 1,71 2,78 4,06 1,69
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Statistik

Anzahl Filter

Mittelwert in pg m

Minimum in pg m3

Maximum in ug m3

Wedding-
Amrumer Str.

Organischer Kohlenstoff (OC)

131
2,82
0,73

13,65

Neukolln-
Nansen Str.

131
3,49
1,37

15,55

Friedrichshain-
Frankfurter Allee

130
3,45
1,14

15,31

Buch-
Wiltberger
Str.

222
2,31
0,39

17,94

Abbildung 26: Box-Whisker Plots der Konzentrationen von EC und OC an den 4 Messstationen
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Quelle: TROPOS

Aufgrund der héheren Probenahmefrequenz an Station MC077 wurden dort etwa 1,7-mal mehr
Tagesmittelwerte bestimmt als an den librigen 3 Stationen. In den Mittelwerten und Medianen
(mittlere Linie in den Boxplots) ist ein dem jeweiligen Stationscharakter entsprechender Trend
zu erkennen. Die Konzentrationen von EC sind am niedrigsten an MC077 am Stadtrand, etwas
hoher an MC010 und MC042 im stiadtischen Hintergrund und deutlich am hochsten an der
Verkehrsstation MC174. Fiir OC zeigt sich ein dhnliches Bild, wobei die Unterschiede etwas
weniger stark ausgepriagt sind und die Konzentrationen in der Nansenstr. denen der
Verkehrsstation Frankfurter Allee sehr dhnlich sind.

In Abbildung 27 sind die Konzentrationen von EC und OC von September 2018 bis Ende Oktober
2019 im Verlauf an den 4 Messstationen gezeigt.
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Abbildung 27: Konzentrations-Zeitreihen von EC und OC liber den Projektzeitraum von 1 Jahr an
den 4 Messstationen.
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Quelle: TROPOS

Fiir EC sind typische Jahresverldaufe an allen Stationen zu erkennen, mit hoheren Werten im
Winter und niedrigeren Werten im Sommer. Neben unterschiedlichen Emissionsstarken z.B. aus
der Gebdudeheizung diirften hierfiir v.a. auch meteorologische Einfliisse ursachlich sein, die zu
hoherer Anreicherung im Winter bzw. starkerer Verdiinnung der Emissionen im Sommer fithren.
Fiir OC ergibt sich wieder ein dhnliches Bild, wobei auch der Jahresgang weniger stark ausgepragt
ist, was u.a. mit der Bildung sekundarer organischer Partikelmasse im Sommer zu erklaren ist.

Im Arbeitspaket ,Zusatzliche Messungen fiir Validierung BC-EC“ wurden 2- bzw. 3-tagliche
Filterprobenahme von PM2.5 und anschlieffende Bestimmung von OC/EC an zusitzlichen 2
Messstationen durchgefiihrt, so dass an allen 4 Stationen des Projektes ein konsistenter Datensatz
tiber das Jahr zur Verfiigung steht. Dieser wird im weiteren Projektverlauf verwendet werden, um
die Ableitung von eBC aus optischen Messungen der Aethalometer zu ermdglichen, sowie die
Modellergebnisse zu validieren.

5.2.3 Zusammenfassung

Im Arbeitspaket ,Zusitzliche Messungen fiir Validierung BC-EC“ wurden 2- bzw. 3-tagliche
Filterprobenahme von PM2.5 und anschliefiende Bestimmung von OC/EC an zusétzlichen 2
Messstationen durchgefiihrt, so dass an allen 4 Stationen des Projektes ein konsistenter
Datensatz tiber das Jahr zur Verfligung steht.
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Dieser wird im Weiteren verwendet, um die Ableitung von eBC aus optischen Messungen der
Aethalometer zu ermdéglichen, sowie die Modellergebnisse zu validieren.

5.3 Harmonisierung der dquivalenten Kohlenstoffkonzentrationen (eBC)

5.3.1 Methoden

Die vom Aethalometer gemessenen Licht-Absorptionskoeffizienten werden durch Division des
Licht-Abschwachungskoeffizienten durch dem Mehrfachstreuparameter C (Gl. 2) berechnet. Die
Werte von C dndern sich in Abhdngigkeit vom Filtermaterial. Fiir die in dieser Kampagne
verwendeten Filter (M8060) betrdagt der Wert €=1,39. Verschiedene Studien haben jedoch
gezeigt, dass der Wert von C auch abhangig vom vorherrschenden Aerosoltyp ist (Ajtai et al., 2019;
Collaud Coen et al., 2010). Idealerweise sollten fiir den jeweiligen Aerosoltyp angepasste Werte
von C verwendet werden.

Daher wurden die Absorptionskoeffizienten unter Verwendung eines in ACTRIS berechneten
Harmonisierungsfaktors (H) korrigiert. Dieser beschreibt die Empfindlichkeit der Aethalometer
gegeniiber einem Mehrwinkel-Absorptionsphotometer (MAAP, Model 5012, Thermo scientific).
Gleichzeitige Messungen mit beiden Gerdaten wurden an mehreren europdischen Standorten,
einschliefdlich Melpitz in Deutschland, durchgefiihrt. Das MAAP ist als Referenzabsorptions-
Messgerit bekannt, da es nicht nur die Lichtabschwiachung, sondern auch die Streuung des Lichts
am mit Partikeln beladenen Filter misst. Mit Hilfe eines Strahlungstransport-Modells wird der
Licht-Absorptionskoeffizienten bei einer Wellenldnge von 637 nm bestimmt (Petzold and
Schonlinner, 2004).

Der Harmonisierungsfaktor H ist definiert durch:

bAE33

abs

abs

Dabei sind H der ACTRIS-Harmonisierungs-Faktor, bAE33 Absorptionskoeffizient des
Aethalometers bei 660 nm und 234*" der Absorptionskoeffizient des MAAP bei 600 nm.

Der ACTRIS-Harmonisierungsfaktor wurde zu H=1,76 bestimmt. Dieser Faktor wurde auf die
Berlin-Messungen angewandt um harmonisierte Absorptionskoeffizienten fiir das Aethalometer
mit Gleichung 6 zu bestimmen.

eBC « MAC
bgbs = TAE% Gl.6

Darin sind b%,; der harmonisierte Absorptionskoeffizient, eBC die dquivalente Konzentration
des schwarzen Kohlenstoffs und MACuzss der im Aethalometer hinterlegte Massen-
Absorptionsquerschnitt von 7.77 m2/g bei 880 nm.

Es wird angenommen, dass der Wert von H fiir alle Wellenldangen gleich ist. Bisher wurde nur ein
korrigierter und harmonisierter Absorptionskoeffizient berechnet. Die im Gerat hinterlegten
Werte von C und MAC wurden nur angewandt um im Geradt durchgefiihrte Berechnungen
riickgingig zu machen.

5.3.2 Ergebnisse

Die harmonisierten Absorptionskoeffizienten waren im Durchschnitt um 43% niedriger als die
nicht harmonisierten Werte. Auch die Streuung der Werte verringerte sich nach der
Harmonisierung um den gleichen Faktor. Die mittleren Absorptionskoeffizienten waren fiir die
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Stationen in den stadtischen Wohn- und Geschaftsvierteln Wedding Amrumer Str. und Neukélln
Nansen Str. dhnlich niedrig mit Werten zwischen 4,43 und 4,09 Mml. Auch fiir die
Hintergrundstation Buch Wiltberger Str. waren die Werte mit 4,43 Mm-! dhnlich hoch, obwohl fiir
diese Station ein geringerer Einfluss durch Fahrzeug- oder industrielle Emissionen erwartet
wurde. Eine h6here Absorption mit 7,69 Mm-1 wurde in Friedrichshain Frankfurter Str. gemessen,
wo eine mittlere bzw. hohe Verkehrsbelastung vorherrscht.

Tabelle 10: Statistische Zusammenfassung der harmonisierten und nicht harmonisierten
Absorptionskoeffizienten

Station
Statistik . .. .. . .
Wedding Amrumer Neukdlln, Nansen Friedrichshain, Buch, Wiltberger
Str. Str. Frankfurter Allee Str.
Container code MC010 MC042 MC174 MC077
Abso[‘p.tlons- Nicht harmo- Harmo- hal:lrlng Harmo- hal:lrﬁ:f Harmo- hal:lrlmizf Harmo-
koeffizienten nisierte nisierte .. nisierte .. nisierte .. nisierte
nisierte nisierte nisierte

Mittelwert Mm-
1 7,79 4,43 8,63 4,90 13,50 7,69 7,80 4,43
Minimum Mm™ 0,16 0,08 0,08 0,04 0,31 0,18 0,00 0,00
Maximum Mm* 68,80 39,10 96,20 54,70 105,00 59,50 128,00 72,50
Standard-
Abweichung 6,77 3,85 8,32 4,72 10,10 5,72 8,43 4,79
Mm?
Medianwert

1 5,83 3,31 5,83 3,31 11,10 6,31 4,97 2,83
Mm
P25% Mm™ 3,19 1,81 3,34 1,89 6,29 3,58 2,41 1,37
P75% Mm™ 10,33 5,87 11,03 6,27 18,10 6,31 10,25 5,83
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Abbildung 28: Boxplots der harmonisierten und nicht harmonisierten Absorptionskoeffizienten
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MC010: Wedding Amrumer Str. Station; MCO77: Buch, Wiltberger Str. Station; MC174: Friedrichshain,
Frankfurter Allee Station; MC042: Neukdlln, Nansen Str. Station; abs880: Nicht harmonisierte
Absorptionskoeffizienten gemessen mit dem Aethalometer bei 880 nm; abs880H: Harmonisierte
Absorptionskoeffizienten bei 880 nm.

Quelle: Dieses Projekt

5.4 Ermittlung der Massen-Absorptionsquerschnitte (MAC) und
harmonisierte BC-Konzentrationen

5.4.1 Methoden

Der Massen-Absorptionsquerschnitt (MAC) setzt die Absorptionseffizienz eines Partikels mit der
Masse in Beziehung. Der Wert von MAC hadngt von der Wellenldnge, der Partikelgrofie und
Partikel-Zusammensetzung ab, d.h. der Wert kann sich in Abhdngigkeit vom Aerosoltyp dndern
(Yuan et al, 2020; Zanatta et al, 2016). Der MAC-Wert kann durch eine Korrelation des
Absorptionskoeffizienten (bass) und der Massenkonzentration des elementaren Kohlenstoffs
(EC) berechnet werden. Dabei wird angenommen, dass der optisch gemessene dquivalente und
thermografisch bestimmte Kohlenstoff die gleichen Kohlenstoff-Fraktion im Partikel darstellen.
Die harmonisierte MAC wurde wie folgt berechnet:

H

b
MACH = 28bs GL7
EC

Darin sind MAC¥ der harmonisierte Massenabsorptions-Querschnitt, b7,; der harmonisierte
Absorptionskoeffizient und ECdie Konzentration elementaren Kohlenstoffs.

Die harmonisierte Rufkonzentration eBC* kann dann mit folgender Gleichung bestimmt werden.

BCH = babs GL8
eBL = MacH '

5.4.2 Ergebnisse

Die berechneten Werte der Massenabsorptions-Querschnitte fiir die vier Stationen sind in Tabelle
11 zusammengefasst. An den Stationen, die starker durch lokale Verkehrsemissionen beeinflusst
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sind (Wedding Amrumer Str., Neukolln Nansenstr. und Friedrichshain Frankfurter Allee), lagen
die mittleren MAC-Werte zwischen 7,5 und 8,1 m2g-1. Dies sind typische Werte fiir BC-Partikel mit
sehr geringem organischem Anteil aus Verbrennungsprozessen fossiler Brennstoffe. Etwas
hohere MAC-Werte im Mittel von 9,79 m? g1 wurden an der Station Buch gemessen, was durch
eine Zunahme der Menge an organischen Kohlenstoff auf dem Rufékern erklart werden kann. Eine
Zunahme der organischen Hiille kann eine Folge der Alterung des Aerosols durch, mittel- und
weitrdumigen Transport, oder durch nahegelegenen Biomassen Verbrennungsquellen erklart
werden kann.

Tabelle 11: Statistische Zusammenfassung des Massenabsorptions-Querschnitts
Station

Statistik Wedding Neukolln, Nansen Friedrichshain, Buch,

Amrumer Str. Str. Frankfurter Allee | Wiltberger Str.
Container code MC010 MC042 MC174 MC077
Mittelwert m? g 7,98 8,21 7,53 9,79
Standard- ) 1 2,96 2,95 1,69 3,66
Abweichung m* g

Abbildung 29 bis Abbildung 32 zeigen die Zeitreihen und die Haufigkeitsverteilung der
berechneten Werte der MAC fiir die vier Messstation.

Abbildung 29: MAC-Werte berechnet fiir Wedding, Amrumer Str.
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Quelle: TROPOS
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Abbildung 30: MAC-Werte berechnet fiir Neukolln, Nansen Str.
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Quelle: TROPOS

Abbildung 31: MAC-Werte berechnet fiir Buch, Wiltberger Str.
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Quelle: TROPOS

Abbildung 32: MAC-Werte berechnet fiir Friedrichshain, Frankfurter Allee
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Die berechneten harmonisierten eBC-Konzentrationen sind in Abbildung 33 und die statistische
Zusammenfassung in Tabelle 12 gegeben. Im Durchschnitt sanken die Konzentrationen durch die
Harmonisierung zwischen 40 und 50%. Da die Konzentrationen direkt proportional zu den
harmonisierten Absorptionskoeffizienten sind, wurden beim Vergleich der Beobachtungen
zwischen den Stationen dhnliche Trends beobachtet: hohere eBC-Werte in Friedrichshain-
Frankfurter Allee Station, gefolgt von Neukoélln-Nansen Str., Wedding-Amrumer Str. und Buch-

Wiltberger Str.

Abbildung 33: Harmonisierte und nicht harmonisierte eBC-Massenkonzentrationen

MCO010

| ‘ MCO77

MCo042

MC174

—

& Harmonisierte eBC
8 Nicht harmonisierte eBC

-

==

-

Quelle: TROPOS

Station

Tabelle 12: Statistische Zusammenfassung der harmonisierten eBC-Massenkonzentrationen
Station
Statistik Wedding Neukolln, Nansen Friedrichshain, Buch,
Amrumer Str. Str. Frankfurter Allee | Wiltberger Str.
Container code MCO010 MCO042 MC174 MCO077
Mittelwert ug m-3 0,53 0,60 1,03 0,39
Minimum pg m?3 0,11 0,18 0,28 0,05
Maximum pg m-3 1,71 2,78 4,06 1,69
Standard- 0,36 0,45 0,64 0,31
Abweichung pg m3
Medianwert pg m3 0,43 0,44 0,85 0,28
P25% pg m 0,29 0,31 0,61 0,18
P75% pg m 0,71 0,72 1,26 0,50
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5.5 Anteil der Biomassenverbrennung an der Lichtabsorption

Model 1: BB Aethalometer Modell (Sandradewi, 2008)

Ein Modell um den "Prozentsatz des durch Biomasseverbrennung entstandenen schwarzen
Kohlenstoffs" - BB (%) (Magee Scientific, 2018) zu berechnen ist im Aethalometer enthalten. Das
Modell basiert auf den Absorptionskoeffizienten und dem Spektralgang der Absorption, die durch
den Absorptions-Angstrom-Exponenten (AAE) wiedergegeben wird. Es werden zwei
Hauptquellen von lichtabsorbierenden Aerosolen beriicksichtigt: Emissionen aus der
Verbrennung fossiler Brennstoffe (ff, engl. fossil fuel) und Emissionen aus der Verbrennung von
Biomasse (bb, engl. biomass burning) (Sandradewi, 2008). Die Gesamtabsorption ldsst sich wie
folgt darstellen:

babs(l) = babs(l)bb + babs(/l)ff GL.9

Darin sind bgps(4) gesamte Absorptionskoeffizient bei der gegebenen Wellenlénge, bgys(4)s

der Absorptionskoeffizient aus Quellen fossiler Brennstoffe und ?«::(0s» der Absorptionskoeffizient
aus Biomassenverbrennung.

Die Berechnungen basieren auf den Werten der Absorptionskoeffizienten bei 470 nm und 950
nm. Dabei absorbieren Partikel aus Biomassenverbrennung Licht im nahen UV sehr stark aber
kaum im Nahinfrarot (brauner Kohlenstoff). Schwarzer Kohlenstoff aus Verbrennung fossiler
Brennstoffe ist dagegen fiir die Gesamtabsorption im nahen Infrarot verantwortlich. Fiir die
jeweiligen Aerosolquellen werden die Beziehungen zwischen den Absorptionskoeffizienten und
dem jeweiligen AAE durch Gl. 10 und Gl. 11 dargestellt. Die Gesamtabsorption bei 470 und 950
nm wird durch GIL. 12 und. GI. 13 gegeben.

b,,.(470 nm 470\ "%ff
abs( )rr _ ( ) GL.10
babs(950nm)ff 950

baps(470 nm) ), (470)‘““’ L1t
baps(950 nm),,  \950 '

baps(470 nm) = bgps (470 nm) r5 + baps(470 nmM)py, Gl.12
baps(950 nm) = bgps (950 nM) rr + baps(950 nM)py, Gl.13

Darin sind babs(a)ff der Absorptionskoeffizient von fossilen Brennstoffen, bavs(Mop  der
Absorptionskoeffizient durch Biomassenverbrennung, a;r der Absorptions Angstrom
Exponent fiir fossile Brennstoffe, @pp der Absorptions Angstréom Exponent fiir
Biomassenverbrennugs-Produkte und A die Wellenldnge.

In dem im AE33 verwendeten Modell nach Sandradewi et al. (2008) werden Werte von @¢f =1,0
fiir Verbrennungsprodukte aus fossilen Brennstoffen und Werte von ®bb=2,0 fiir Produkte aus
Biomassenverbrennung verwendet. Mit diesen Angaben kann der Anteil der Absorption aus
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Biomassenverbrennung an der Gesamtabsorption fiir eine gegebene Wellenldngen bestimmt
werden.

babs(950 nm)bb
0, =
BBOG) = o GL14

Die prozentualen Anteile des schwarzen Kohlenstoffs aus Biomassenverbrennung bzw.
Verbrennung fossiler Brennstoffe werden wie folgt berechnet:

BB(%)

100 Gl.15

eBCy, = eBC *

eBC;r = eBC — eBCp,  GL16

Limitierungen des Modells

Obwohl das Modell vielfach verwendet wird, um die Beitrage der Biomasseverbrennung zu den
Schwarzkohle-Massekonzentrationen abzuschitzen (Favez et al., 2010; Fuller et al., 2014; Helin
et al., 2018; Herich et al.,, 2011; Martinsson et al., 2017), besteht eine erhebliche Unsicherheit bei
den abgeleiteten Werten von BB(%) (Harrison et al,, 2013).

In Modellalgorithmus verwendet spezifische Werte fiir AAE fiir Aerosole aus fossilen
Brennstoffen (af = 1,0) und Biomasseverbrennung (ap» = 2,0). Obwohl das Geratehandbuch die
Moglichkeit der Feinabstimmung des Algorithmus durch die Einfithrung lokaler Werte von AAE
abhingig vom Untersuchungsort vorschlagt, vertrauen die Benutzer des Gerats in der Regel den
Ergebnissen mit den voreingestellten Werten von AAE. In mehreren Studien wurden Werte fiir
AAE fiir Aerosole aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe @y im Bereich von 0,9 bis 1,1
(Bond et al., 2013; Kirchstetter et al., 2004; Liu et al., 2018) und fiir Aerosol aus der
Verbrennung von Biomasse apy im Bereich von 1,3 bis 4,5 (Garg et al,, 2016; Martinsson et al,,
2017; Russell et al., 2010) abgeleitet. Die Werte von AAE hiangen von der Verbrennungseffizienz,
der chemischen Zusammensetzung des Brennstoffs, dem Mischungszustand der Aerosole und
ihrer Partikelgrofie ab (Bond et al,, 2013; Garg et al., 2016; Liu et al., 2018).

Das Modell ist stark empfindlich gegeniiber den Werten von @ und @pp. Eine Sensitivitatsanalyse
von BB(%) wurde durch Variation von AAE durchgefiihrt, wobei auch Werte verwendet wurden,
die zuvor in den Studien Senat Berlin (2018a, 2018b) abgeleitet wurden. Die fir die
Empfindlichkeitsanalyse verwendeten AAE sind in Tabelle 13 aufgefiihrt. Die Ergebnisse sind in
Abbildung 34 im Abschnitt der Ergebnisse dargestellt.

Tabelle 13: Werte der Absorption-Angstrém-Exponenten fiir eine Sensitivititsstudie
2:;2:::::?- AE33 . Berlin Sen:ilte Sen:ilte Melpitz
S (ZSoa:)nsc;radewb g(llle;:)ir; )et :B:)rlm 2018 :B:)rlm 2018 Lctt:st;:\z/l:;)quera
(AAE) “ "
oy 1,0 0,9 1,0 1,1 1,0
Obb 2,0 1,9 1,6 1,7 1,4
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Model 2: TROPOS Modell

Es wird angenommen, dass die gesamte Aerosolabsorption, die bei einer bestimmten Wellenldnge
A gemessen wird, durch den Beitrag von zwei Licht absorbierenden Aerosoltypen erzeugt wird:
schwarzer Kohlenstoff und organische Aerosole (OA) (Gl. 17).

babs(A) = baps(Dpc + bars(A)oa Gl.17

Dabei ist b,,,(1) der Gesamtabsorptionskoeffizient bei einer bestimmten Wellenldnge, b, (1)p¢

ist der Absorptionskoeffizient von schwarzem Kohlenstoff und baps(Doa ist der
Absorptionskoeffizient fiir organische Aerosolpartikel.

Der spektrale Verlauf der Lichtabsorption von BC und OA Aerosolen folgt einem Potenzgesetz mit
den jeweiligen Angstrom Exponenten -asc und -aoa

balidoe _ (1) ™y 4
babs(AZ)BC l2

Pasdoa _ (1) ™ gy 49
baps(A2)04 Az .

Darin sind asc der Absorptions-Angstrom-Exponent (AAE) von schwarzem Kohlenstoff und «osder
Absorptions-Angstrom-Exponent von organischen Aerosolen.

Der Wert von AAE fiir schwarzen Kohlenstoff wird mit ;. = 1 angenommen, in Ubereinstimmung
mit in der Literatur berichteten Werten (0.9 < oy < 1.1) Bond et al,, 2013; Kirchstetter et al., 2004;
Liu et al,, 2018). Fiir die organischen Aerosole wurde %04 aus reprasentativen Messungen fir
einen landlichen Hintergrund in Slowenien iibernommen. Der Untersuchungsort war das Dorf
Retje in der Gemeinde LoSki Potok. An diesem Standort ist die Holzverbrennung in den
Wintermonaten die Hauptquelle fiir organische Aerosolpartikel. Die lokalen Verkehrsemissionen
sind in dem Gebiet sehr gering. Im Durchschnitt werden weniger als 100 Fahrzeuge pro Tag
gezahlt, und die nichsten Industriebetriebe befinden sich mehr als 10 km entfernt (Glojek et al.,
2020).

Der Wert fiir AAE und der Massenabsorptionsquerschnitt fiir organische Aerosole Mg, (470 nm),
die lokal durch die Verbrennung von Biomasse erzeugt werden, wurden anhand von Messungen
der  Aerosolabsorption  bei mehreren  Wellenldngen und Messungen der
Aerosolmassenkonzentrationen wahrend der Winterzeit in Zeiten mit hoher atmospharischer
Stabilitdt berechnet. Aus den Daten von LoSki Potok ergibt sich ags = 1.9 fiir den
Wellenlangenbereich von 470-950 nm.

Mit den Werten von @4 = 1,9 und azc = 1 kdnnen Gleichung 18 und 19 fiir die Wellenldngenpaare
470 und 950 nm geschrieben werden als:

baps(470)pc (470)‘1

b,p:(950)5c  \950
baps(470)04 470\
babs(sgo)OA B (590)
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Durch Kombination dieser Gleichungen und unter der Annahme, babs (950) = babs (950)5¢,
d.h., dass die Absorption bei 950 nm durch BC dominiert wird, erhalt man:

50 Mgp * MAC(590) 04
(W>

9
babs(470) = babs(gso) * 4

Darin sind Moa die Massenkonzentration von organischen Aerosolen undMAC(590)o4 der
zugehorige Massenabsoptionskoeffizient bei der Wellenldnge 590 nm.

1.9

(bas(470) — by (950) * 320) * (320)

MAC(590)0, GL.20

Moa =

Es sei hier darauf hingewiesen, dass alle Berechnungen unter Verwendung der harmonisierten
Absorption durchgefiihrt wurden, wie sie in Abschnitt 10.3 (Gl. 6) beschrieben wurden.

Die Gesamtmasse des organischen Aerosols Moa wird durch das durchschnittliche OC/EC-
Verhaltnis aus Filtermessungen geteilt, um die gesamte EC-Masse zu berechnen, die durch die
Verbrennung von Biomasse erzeugt wird (ECus)- Hier wird die Masse von OA durch die OC-Masse
ersetzt. Aus Griinden der Konsistenz entspricht der im Modell verwendete Wert von OC/EC dem
fiir LoSki Potok, flir Perioden mit hohen Konzentrationen von Biomasseverbrennungsaerosolen.
Da Moa mit der harmonisierten Absorption berechnet wird, gilt mit ECu» =BGy

Moa

oc

EC)yp

ECbb = = eBCbb GE.Z]

Die eBC-Masse aus der Verbrennung von fossilen Brennstoffen e5¢;; wird durch:

eBCff = BBCH — ECbb Gl. 22

berechnet, wobei eBC” die harmonisierte gemessenen eBC Massenkonzentration ist.

5.5.1 Ergebnisse

Sensitivitatsanalyse fiir den Parameter BB(%)

Abbildung 34 zeigt exemplarisch BB(%)-Werte fiir einen Zeitraum von einer Woche gemessen an
der Station Wedding, Amrumer Str. Dabei wurden die Ausgangsparameter @ und @b aus
Tabelle 13 iibernommen. Das Modell nach (Sandradewi, 2008) liefert Werte iiberwiegend im
Bereich zwischen 15 und 30%. Fiir konstante Werte von @¢r= 1.0 ist der Wert von BB negativ
mit @pp Kkorreliert. Bei einem Wert von@,, = 1.4 (Cuesta-Mosquera et al., 2020b) kann der
BB(%)-Wert 100% tberschreiten. Nach der Definition, dass BB(%) den Anteil der Absorption
durch Biomassenverbrennungs-Produkte an der gesamten Absorption beschreibt, ist dieses
Ergebnis physikalisch nicht sinnvoll. Die Werte des BB-Anteils wurden ebenfalls berechnet,
indem der eBCy, aus dem TROPOS-Modell durch die gesamte harmonisierte BC-Masse geteilt
wurde. Diese BB-Werte lagen liberwiegend zwischen 20 und 60 % und damit hoher als die mit
der Standardeinstellung im Sandradewi-Modell berechneten Werte.
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Diese einfache Sensitivitidtsstudie unter Verwendung von Initialisierungsparametern aus der
Literatur zeigt, dass der absolute Wert von BB(%) sehr grof3en Unsicherheiten unterliegt.

Abbildung 34: Sensitivitdtsanalyse fiir den BB(%)-Wert gezeigt am Beispiel von Wedding-Amrumer
Str.

— AAEff=0.9; AAEbb=1.9; Clemen et al, 2018
— AAEff=1.0; AAEbb=14; Cuesta et al_, 2020
— AAEff=1.0; AAEbb=1.6; Senate Berlin, 2018a
AAEff=1.0; AAEbb=2.0; Sandradewi et al., 2008
— AAEff=1.1; AAEbb=1.7; Senate Berlin, 2018b
| — TROPOS model, 2021
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Diese Ergebnisse stimmen mit den Ergebnissen einer Sensitivitatsstudie in Deng et al. (2020)
iiberein. In dieser Studie wurde auch beobachtet, dass eBCi und eBCy, sehr sensible auf
Anderungenvon a; und |@p reagieren.

Vergleich zwischen dem Sandradewi Modell und dem TROPOS-Modell

Tabelle 14 fasst die Ergebnisse fiir die abgeleiteten Massenkonzentrationen von schwarzem
Kohlenstoff, die der Verbrennung von Biomasse und den Emissionen fossiler Brennstoffe
zugeschrieben werden, zusammen. Ergebnisse werden fiir die Modelle nach Sandradewi (2008)
(af = 1,0 ; app =2,0) und TROPOS (2021) gezeigt. Die zusatzlich zu den mittleren
Konzentrationen angegebenen Unsicherheiten stellen die einfache Standardabweichung dar.

Fiir alle Messstationen war die durchschnittliche Masse des vom TROPOS-Model berechneten
Werts von eBCp, hoher als der Wert nach dem Sandradewi-Modell (Wedding-Amrumer Str.
MCO010: hoher um 69%; Neukolln-Nansen Str., MC042: hoher um 75%; Friedrichshain-
Frankfurter Allee, MC174: hoher um 60%; Buch-Wiltberger Str., MC077: hoher um 108%).
Folglich war der Anteil, der den Emissionen fossiler Brennstoffe eBCi zugeschrieben wurde,
geringer als der Wert, der durch das Sandradewi Modell berechnet wurde (Wedding-Amrumer
Str.,, MC010: 21% niedriger; Neukolln-Nansen Str., MC042: 27% niedriger; Friedrichshain-
Frankfurter Allee, MC174: 15% niedriger; Buch-Wiltberger Str., MC077: 39% niedriger).

Im gesamten Untersuchungszeitraum (September 2018 - September 2019) wurden die hochsten
mittleren Konzentrationen von eBCyy fiir Friedrichshain-Frankfurter Allee bestimmt (Sandradewi
Modell: 0,20 = 0,21; TROPOS Modell: 0,32 * 0,34). Aufierdem wies diese Station die hochsten
Konzentrationen von eBCg unter allen Messstationen auf (Sandradewi Modell: 0,78 + 0,59;
TROPOS Modell: 0,66 + 0,51). Es sei hier nochmal angemerkt, dass sich die Station Friedrichshain
in der Ndhe einer stark befahrenen Strafde befand. Die niedrigsten eBCp, Konzentrationen wurden
fiir Wedding-Amrumer Str., einem stadtischen Wohngebiet, ermittelt (Sandradewi Modell: 0,13 *
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0,16; TROPOS Modell: 0,22 * 0,27). Die Station Buch dagegen zeigte die geringsten eBCgx
Konzentrationen (Sandradewi Modell: 0,31 + 0,33; TROPOS Modell: 0,19 + 0,20). Diese Station
wird als stadtischer Hintergrund betrachtet und liegt in einem Waldgebiet.

Tabelle 14:

Biomasse und fossilen Brennstoffen zuriickzufiihren sind

Zusammenfassung der eBC -Massenkonzentrationen, die auf die Verbrennung von

Massenkonzentration

eBCpb (TROPOS, 2021)
eBCpp (Sandradewi, 2008)
eBCff (TROPOS, 2021)

eBCsf (Sandradewi, 2008)

eBChb (TROPOS, 2021)
eBCpp (Sandradewi, 2008)
eBCsf (TROPOS, 2021)

eBCsf (Sandradewi, 2008)

eBCpbb (TROPOS, 2021)
eBCpb (Sandradewi, 2008)
eBCsf (TROPOS, 2021)

eBCsf (Sandradewi, 2008)

eBCpb (TROPOS, 2021)
eBCpb (Sandradewi, 2008)
eBCff (TROPOS, 2021)

eBCsf (Sandradewi, 2008)

Mittelwert
in ug m3

Wedding Amrumer Str. (MC010)

0,22

0,13

0,30

0,38

Neukélin, Nansen Str. (MC042)

0,28

0,16

0,30

0,41

Friedrichshain, Frankfurte

0,32
0,20
0,66
0,78

Buch,

0,25
0,12
0,19

0,31

Minimum
In pg m3

0,00
0,00

0,00

0,01

0,00

0,00

0,00

0,01

0,00

0,01

0,02

0,02

Wiltberger Str. (MC077)

0,00

0,00

0,00

0,00

Maximum
in ug m3

2,53
1,50

3,21

3,57

3,74

2,14

4,45

5,12

r Allee (MC174)
2,89

1,80

10,30

6,54

6,19
2,99

8,22

4,42

Standard-
Abweichung
in ug m3

0,27
0,16
0,25

0,33

0,36
0,20
0,29

0,41

0,34
0,21
0,51

0,59

0,38
0,18
0,20

0,33

Medianwert
in pg m3

0,12
0,73
0,24

0,30

0,14
0,08
0,22

0,29

0,19
0,13
0,54

0,64

0,10
0,05
0,13

0,20

Die saisonalen Schwankungen der eBCp,-Massekonzentrationen der einzelnen Messstation sind
in Abbildung 35 dargestellt. Hohere Konzentrationen wurden im Herbst und Winter beobachtet.
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Spitzenwerte von eBCyy, traten wahrend des Winters an der Station Buch-Wiltberger Str. (MC077)
mit Konzentrationen bis zu 2,99 ug m-3 (Sandradewi Modell) und > 4,0 pg m-3 (TROPOS Modell),
auf. Niedrigere oder dhnliche Konzentrationen von eBCp, wurden iiber das ganze Jahr an den
Stationen Wedding-Amrumer Str., Neukdlln-Nansen Str. (MC042) und Friedrichshain-Frankfurter
Allee (MC174) gemessen.
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Abbildung 35: Saisonale Variation der eBCy, -Massenkonzentrationen, die auf die Verbrennung

von Biomasse zuriickzufiihren sind

eBCpp (ug m™)

Herbst

Winter

Frihling

Sommer

MCO010

I_ .
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44
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MC010: Wedding-Amrumer Str. Station; MCO77: Buch-Wiltberger Str. Station; MC174: Friedrichshain-

Quelle: TROPOS

Frankfurter Allee Station; MC042: Neukolln-Nansen Str. Station
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Abbildung 36 zeigt den stiindlichen Verlauf der eBCy,-Massenkonzentrationen nach Jahreszeit
und Messstation. Im Tagesverlauf wurden zwei leichte Maxima beobachtet, die morgens und
abends auftraten, und minimale Werte zur Mittagszeit. Dieses Verhalten war im Herbst und
Winter am starksten ausgepragt. Im Gegensatz dazu waren die stiindlichen Konzentrationen im
Friithjahr und Sommer deutlich stabiler iiber den Tag verteilt.

Abbildung 36: Stiindliche Variation der eBCy, -Massekonzentrationen, die auf die Verbrennung
von Biomasse zuriickzufiihren sind

Herbst Winter Frihling Sommer
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MC010: Wedding-Amrumer Str. Station; MCO77: Buch-Wiltberger Str. Station; MC174: Friedrichshain-
Frankfurter Allee Station; MC042: Neukdlln-Nansen Str. Station

Quelle: TROPOS
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5.6 Schlussfolgerungen

Die raumlichen und zeitlichen Anderungen der eBC Konzentrationen wurden mittels
Aethalometern (Model AE33) an vier Stationen in Berlin untersucht. Es wurden héhere eBC
Konzentrationen an Stationen mit direktem Einfluss von Straffen mit mittlerem und hohem
Autoverkehr beobachtet (Wedding-Amrumer Str., Neukolln-Nansenstr., und Friedichshain-
Frankfurter Allee). Die niedrigsten Konzentrationen wurden an der Station Buch-Wiltberger Str.,
die in der Ndhe eines Waldgebietes liegt, beobachtet. Die Werte sind aber nur geringfiigig
niedriger als die Werte, die in Wedding-Amrumer Str. und Neukolln-Nansenstr. gemessen
wurden.

Aus der Analyse der stiindlichen, wochentlichen und monatlichen Trends wurde der Einfluss der
Verkehrsemissionen deutlich. Im Allgemeinen wurden wahrend der Hauptverkehrszeiten an
Wochentagen hohere Konzentrationen festgestellt, mit einer sichtbaren Reduzierung an
Sonntagen. An der Station Buch zeigte der Trend eine leichte Zunahme der eBC-Masse an den
Samstagabenden, was mit Emissionen aus Biomasseverbrennung in Verbindung gebracht
werden kann. Im Herbst und Winter wurde ein Anstieg der eBC-Massenkonzentrationen
gemessen, der auf die Verbrennung von Biomasse zuriickzufiihren ist.

Fiir die vier Messstationen wurden lokale Werte der Massenabsorptions-Querschnitte (MAC)
bestimmt und zur Neuberechnung der eBC-Massenkonzentrationen herangezogen. Die Werte
von MAC zeigen leichte Unterschiede zwischen den Stationen auf. Fiir Stationen mit einem
stiarkeren Einfluss durch Verkehrsemissionen ist der Wert von MAC tendenziell niedriger als fiir
Stationen, die starker von Biomassenverbrennung beeinflusst werden.

Die abgeleiteten eBC-Massenkonzentrationen wurden zusatzlich harmonisiert, wodurch die
Absolutwerte an ein anerkanntes Referenz Messgerit angeglichen wurden. Die harmonisierten
eBC-Konzentrationen, die anhand der lokalen MAC-Werte berechnet wurden, sanken im
Durchschnitt um 40 bis 50% im Vergleich zu den Konzentrationen, die von den Aethalometern
in den Messstationen direkt gemessen wurden. Durch diese Mafnahme wird ein realistischerer
Vergleich mit der im Rahmen des Projekts durchgefiihrten Modellrechnungen erméglicht.

Die Verwendung des Aethalometermodells zur Abschatzung des Biomasse-Verbrennungsanteils
(BB%-Wert) und der eBCbb- und eBCff-Massenkonzentrationen, muss von Fall zu Fall sorgfaltig
abgewogen werden. Erstens verwendet das Modell in den Aethalometern feste Werte fiir die
Absorptions-Angstrom-Exponenten (AAE), die nicht immer die Aerosole an den Messstellen
reprasentieren. Das Auftreten des Wertes von AAE ist sehr komplex und hingt von der
Verbrennungseffizienz, der chemischen Zusammensetzung und der Partikelmorphologie ab.
Zweitens wurde bei der Sensitivitdtsanalyse festgestellt, dass sich die Ergebnisse fiir BB(%)
deutlich dndern, sobald die AAE-Werte im Algorithmus gedndert werden, und auch iiber 100%
hinausgehen konnen, was nicht realistisch ist. Daher sollte die Verwendung des BB(%)-Wertes
als Tracer fiir die Biomasseverbrennung kritisch betrachtet werden.

Als Alternative zur Abschatzung der eBC Massenkonzentrationen aus Biomasseverbrennung
wurde ein neues Modell vorgeschlagen und angewandt. Dieses Modell verwendet Messungen
des Lichtabsorptionskoeffizienten, des Massenabsorptionsquerschnitts (MAC) und der
Absorptions-Angstrom-Exponenten (AAE) von organischem Kohlenstoff (a«_0C) und schwarzem
Kohlenstoff (a_BC). Der Anteil von schwarzem Kohlenstoff aus der Verbrennung von Biomasse
wurde durch eine Kalibrierung (Loski Potok Experiment) ermittelt und auf die Berlin-
Messungen iibertragen. Eine dhnliche Annahme wird auch in dem Sandradewi Modell gemacht,
auch wenn dies nicht explizit in dem Modell erwahnt wird. Die Ergebnisse beider Modelle zeigen
fiir eBCbb unterschiedliche Absolutwerte, aber dhnliche Tendenzen.
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6 Regionale Modellierung

6.1 LOTOS-EUROS Modellbeschreibung

LOTOS-EUROS ist ein Open-Source 3D-Chemie-Transportmodell, das die Prozesse der Emission,
Konzentration und Deposition chemischer Stoffe in der unteren Troposphare simuliert. Das
Modell wurde am TNO in Zusammenarbeit mit Partnern wie RIVM und der Freien Universitit
Berlin entwickelt. Das Modell wird sowohl fiir wissenschaftliche Forschungsarbeiten als auch fiir
gesetzliche Beurteilungen, zum Beispiel fiir Prognosen der Luftqualitdt oder Szenario-
Rechnungen in Klimastudien eingesetzt. Das Modell ist Teil des regionalen Ensembles
Copernicus Atmospheric Monitoring Service (CAMS), das operative Prognosen und Analysen fiir
ganz Europa liefert. In diesem Zusammenhang wird das Modell regelméaf3ig aktualisiert und
validiert, indem Daten aus Boden- und Satellitenbeobachtungen verwendet werden. Fiir eine
detaillierte Beschreibung des LOTOS-EUROS-Modells, seine Historie und Anwendungen,
verweisen wir auf Manders et al. (2017) und darin angegebene Referenzen.

Das LOTOS-EUROS-Modell simuliert Luftschadstoffkonzentrationen in der Troposphare auf
einem regelméafiigen Euler-Gitter mit variabler Auflosung iiber Europa. Das vertikale Gitter
basiert auf gelandefolgenden Koordinaten und erstreckt sich bis zu 5 km iiber dem
Meeresspiegel. Das Modell verwendet dynamische Grenzschichthéhen zur Bestimmung der
vertikalen Struktur, d. h. die vertikalen Schichten variieren in Raum und Zeit. Diese Struktur
macht das Modell weniger rechenintensiv und ist ein realistischer Ansatz fiir eine horizontale
Auflésung im Bereich 5-25 km. Eine relativ neue Entwicklung ist, dass das Modell auch auf den
vertikalen Schichten der treibenden Meteorologie gerechnet werden kann. Dies erlaubt eine
bessere Darstellung des vertikalen Austauschs von Stoffen, was vor allem bei einer hoheren
horizontalen Aufléosung (2-5 km) wichtig ist.

Das Modell ist von mittlerer Komplexitidt in dem Sinne, dass die Prozessbeschreibungen
optimiert sind auf die Rechenanforderungen. Dadurch kénnen die Emissionen, Konzentrationen
und Deposition mit einer stiindlichen Frequenz liber mehrere Jahre in akzeptabler Rechenzeit
berechnet werden. In dem Euler-Gitter werden die Konzentrationsanderungen durch Advektion,
vertikale Durchmischung, chemische Umwandlung, physikalische Aerosol-Prozesse und
Abreicherung durch nasse und trockene Deposition berechnet. Die Prozessbeschreibung
erfordert Informationen tiber die anthropogenen Emissionen, die Flachennutzung und die
meteorologischen Bedingungen. Die Ergebnisse des Modells werden in Ausgabedateien
gespeichert, welche die modellierten Konzentrationen und Depositionsfliisse enthalten

6.2 Modelleinrichtung

Es wurden zwei Versionen von LOTOS-EUROS verwendet. Fiir die Simulation der
Ausgangssituation, Schritt 1, und die Szenarien- wurde v2.2.000 verwendet. Fiir die
Simulationen der Laufe mit optimierten Emissionen wurde auf v2.2.001 gewechselt, Diese
Version ist nahezu identisch mit v2.2.000, bietet aber eine optimierte Darstellung der
Vertikalschichtung. Im Folgenden werden die Modelleinrichtung, die Eingangdaten und die
Modellparametrisierungen kurz beschrieben. Fiir eine ausfiihrliche Beschreibung der Prozesse
und der verwendeten meteorologischen Variablen verweisen wir auf die LOTOS-EUROS
Rerefence Guide (Manders et al, 2016). Fiir eine schematische Ubersicht iiber die Modellgebiete
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verweisen wir auf die Tabelle 15. Eine schematische Ubersicht iiber alle Simulationen finden Sie
in Tabelle 16.

Meteorologischer Treiber

Der Auswahl der Meteorologie und Vertikalschichtung des Modells ist vor allem fiir einen
inerten Stoff mit starken lokalen Quellen und Gradienten wie BC wichtig. Dies zeigt Thuerkow et
al (2021) mit LOTOS-EUROS fiir PM in Deutschland. Die meterologischen Schichten des
Treibermodells bestimmen teilweise die Struktur der Vertikalschichtung von LOTOS-EUROS.

Als Grundlage fiir Schitt 1 und die Szenarien wurden die operationellen Vorhersagen des
Europaischen Zentrums fiir mittelfristige Wettervorhersagen (ECMWF) verwendet. Es wurden
die 12h-Vorhersagen mit einer Aufldsung von etwa 16 km (F640) verwendet.

Fiir die hochaufgeldsten Simulationen des Zeitraums der Messkampagne wurden die Daten von
COSMO-DE verwendet (Consortium for Small-scale Modeling). Mit COSMO-DE in einer Auflésung
von 2x2 km? ist eine detailliertere Darstellung von raumlichen Differenzen moglich. Dies ist vor
allem wichtig im Hinblick auf Unterschiede zwischen Stadt und Umland und innerhalb von
Grofdstadten. Wir verwenden tigliche COSMO-DE Vorhersagedaten, wie sie vom DWD im
operationellen Zyklus bereitgestellt werden.

Modellgebiete und Vertikalstruktur

Die Modellierung wurde auf drei verschiedenen Doméanen mit Schachtelung der inneren
Domanen durchgefiihrt. Die dufiere Doméane (D1) reprasentiert den europdischen Kontinent und
reicht von 15 °W-35 °E, 35-70°N bei einer Auflosung von 0.5 °x 0.25° lon x lat. Die innere
Domane D2 reprasentiert Deutschland mit den angrenzenden Landern (hauptséchlich Benelux
und Frankreich im Westen und Polen im Osten) mit einer um den Faktor 5 hoheren Auflosung
(0.1°x 0,05° lon x lat). Diese Auflosung entspricht der Auflosung und Definition des
europaweiten Emissionsinventars, das verwendet wurde. Die Ausdehnung der Doméne (2-20°E,
46-56 °N) wurde gewdhlt, um Unterschiede zwischen den modellierten Konzentrationen in den
Nachbarldndern und Deutschland sichtbar zu machen und zu interpretieren, und um mit BC-
Messungen aus den Niederlanden und Belgien vergleichen zu kénnen. Die innerste Doméane D3
umschliefst Deutschland eng und hat eine um einen Faktor 3 hohere Aufl6sung als D2, also 1/30°
x 1/60°. Dies entspricht fiir Deutschland ungefahr 2x2 km?2. Dieses Gitter ist auch genau einen
Faktor 2 grober als die Greta-Emissionen, die als Eingangsdaten fiir Deutschland verwendet
wurden, so dass die Emissionen nicht interpoliert werden miissen. Das Gitter reichte von 5,73-
15,366 °E und 47.133-55.133°N.

Fiir die Simulation der Grundlage-, Schritt 1 und -die Szenarioldufe wurde der Modellaufbau mit
dynamischen vertikalen Schichten verwendet (25 m Oberflachenschicht, Mischungsschicht
(=ECMWF-Grenzschichthéhe) + 3 Reservoirschichten bis zu 5 km Hohe). Dies ist eine haufig
verwendete Modellkonfiguration, die es erlaubt relativ viele Laufe auszufiihren.

Fiir die endgitiltigen Simulationen 2015-2019 auf der D2-Doméane wurden die vertikalen
Schichten der treibenden ECMWF-Meteorologie verwendet. In Oberflichenndhe wurden die
urspriinglichen ECMWF-Schichten verwendet, aber mit zunehmender Héhe wurden mehrere
ECMWEF-Schichten kombiniert, um die Rechenzeit zu reduzieren, wobei die Auflésung nach oben
abnahm. Das Modell verwendet 13 Schichten, die bis in ~8 km Hohe reichten.

Fiir die Simulationen des Kampagnenzeitraums wurden COSMO-D2-Modellschichten verwendet,
wobei 11 Schichten bis zu einer Héhe von ~5 km reichten. Die untersten drei Schichten wurden

direkt von COSMO-D2 iibernommen, fiir nachfolgende Schichten wurden 2 COSMO-Schichten zu
einer einzigen LOTOS-EUROS-Schicht kombiniert.
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Fiir D1 wurde kein BC aus externen Randbedingungen bezogen. Fiir D2 sind die
Randbedingungen fiir BC aus D1 Simulationen entnommen. Griinde dafiir sind, dass die BC
Konzentrationen aus globalen Modellen wenig akkurat und Hintergrundkonzentrationen von BC
iiber dem Atlantik sehr niedrig sind. Auflerdem sind Transportabstdnde fiir BC fiir bodennahe
Emissionen relativ gering, so dass die Konzentrationen am Rand wenig Einfluss haben auf BC
Konzentrationen in Deutschland. Fiir einige Szenarioldufe sind Randbedingungen aus D1 neu
berechnet.

Zeitraume

Es war urspriinglich vorgesehen, das Jahr 2015 als Basisfall zu verwenden, da dies das letzte
Jahr war, fiir das offiziell gemeldete Emissionen verfligbar waren. Fiir dieses Jahr waren jedoch
extrem wenige Validierungsdaten verfiigbar. Fiir 2017 war die Situation mit verfiigbaren
Validierungsdaten deutlich besser, daher wurde dieses Jahr gewdhlt. So kénnen z.B. die
Messungen aus dem PM-Ost-Projekt (Heizungssaison 2016-2017) beriicksichtigt werden. Um
alle Messungen verwenden zu kdnnen, wurde auch der Zeitraum September -Dezember 2016
modelliert. Das Jahr 2017 war gepragt durch eine Episode mit relativ hohen PM
Konzentrationen im Winter, was dieses Jahr sehr geeignet macht fiir eine Analyse von
Hausbrandszenarien.

Die Meteorologie hat einen wesentlichen Einfluss auf die Konzentrationen. Der Effekt der
Meterorologie auf die Jahresmittelkonzentration ist oft hoher als der Effekt von
Emissionsdanderungen fiir zwei aufeinanderfolgende Jahre. Eine Periode von 5 Jahren bildet den
Einfluss der meteorologischen Variabilitit auf die Konzentrationen in der Regel gut ab. Deshalb
wurde fiir das Endergebnis mit optimierten Emissionen der Zeitraum 2015-2019 modelliert und
durchschnittliche Ergebnisse abgeleitet.

Landnutzung

Es wurden die CORINE2006 Landnutzungsdaten verwendet. Fiir Bereiche im Modellgebiet, bei
denen diese Information nicht verfligbar war, wurden die CORINE /Smiatek (2000)
Landnutzungsdaten verwendet.

Prozesse

Black Carbon ist ein inerter Stoff und wird als PM2.5 Komponente modelliert. Fiir die
Partikeldeposition wird das Schema von Zhang (Zhang, 2001) verwendet. Das
Nassdepositionsmodul beriicksichtigt die Sattigung der Wassertropfen (Banzhaf et al., 2012).
Die horizontale Advektion von Schadstoffen wird nach einem monotonen Advektionsschema
berechnet (Walcek, 2000). Im FKZ- 3716 51 203 0 Projekt haben wir fiir die Stabilitat und
Deposition iiber Schneeflachen relevanten Parameter aktualisiert, um eine Konsistenz innerhalb
der verschiedenen Prozesse im Modell zu erreichen. Zum Beispiel gehen wir davon aus, dass die
Landnutzungsklassen Gras und (unbebautes) Ackerland eine geschlossene Schneedecke haben.
Fiir die Berechnung der Stabilitdt und des Oberflichenwiderstandes im Modul zur Berechnung
der trockenen Deposition werden daher die Oberflachenparameter fiir Schnee anstelle der
Parameter fiir Ackerland oder Gras verwendet. Zusatzlich haben wir flir die Berechnung des
Oberflachenwiderstands im Modul die Einstellungen fiir Eis verwendet, wenn die Temperaturen
unter -5 Grad Celsius liegen. In dieser Situation wirkt die Schneeoberflache eher wie eine
Eisflache als eine Wasserflache. Dies hat zur Folge, dass die Stabilitdt der Atmosphare erhoht ist
und die Effizienz der Deposition reduziert wird.
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6.3 Emissionen

Fiir das Modellgebiet aufierhalb Deutschlands wurden, wie zuvor in Abschnitt 4.4. beschrieben,
die CAMS81_RWC-Emissionen verwendet, die europaweit konsistente Faktoren fiir
kondensierbare Emissionen aus der privaten Holzverbrennung enthalten. Fiir Deutschland
wurden die Daten vom UBA bereitgestellt, wobei das Greta-Tool (UBA, 2016) zur rdumlichen
Verteilung der offiziell gemeldeten Emissionen verwendet wurde. Das Basisjahr fiir beide
Datensatze ist 2015. Im Schritt 1 wurden die Emissionen fiir Deutschland mit den
vorgeschlagenen Faktoren fiir die Verbrennung in Haushalten und den Brems- und Reifenabrieb
skaliert.

Die Emissionen wurden in der Vertikalen unter Verwendung der EC4MACS/EURODELTA III-
Definitionen (adaptiert von Thunis et al 2008) fiir beide Inventare verteilt. Die Emissionen
wurden unter Verwendung von Standard-Emissionsfaktoren von Roemer et al., 2003 (Montats-,
Wochen und Tageszeitprofile) iiber die Zeit verteilt.

Die zeitliche Variabilitidit der PM-Emissionen aus Kleinfeuerungsanlagen von Privathaushalten
wurden jedoch auf der Grundlage des sogenannten Heizgradtage (Heating Degree Days (HDD))
Ansatzes berechnet. In diesem Konzept variieren die Emissionen taglich, basierend auf der
Differenz zwischen der tatsdchlichen Umgebungstemperatur und einer Referenztemperatur, bei
der nicht von einem Heizvorgang ausgegangen wird. Das fiihrt dazu, dass die Emissionen bei
Kalteepisoden im Vergleich zu Perioden mit relativ warmem Winterwetter erhoht sind. Um die
Variabilitit zu bestimmen, wird zunichst der Warmebedarf iiber das ganze Jahr berechnet. Der
Tagesanteil der jahrlichen Emission wird dann als Verhéltnis des Tagesbedarfs zur jahrlichen
Summe abgeleitet. Nachfolgend (Mues et al., 2014) gehen wir von 20%
Privathaushaltemissionen aus, die nicht mit dem Heizen in Verbindung gebracht werden
(Kochen, warmes Wasser), und nehmen eine Referenzumgebungstemperatur von 18°C an, bei
der die Heizungsaktivititen eingestellt werden.

Eine weitere Verfeinerung der raumlichen und zeitlichen Verteilung der Emissionen ist Teil der
Szenarien.

Zusatzlich sind Emissionen von Waldbranden berticksichtigt. Die Emissionen stammen vom
CAMS GFAS Waldbrandprodukt (Kaiser et al, 2012), und sind direkt dargestellt als Tageswert
von BC Emissionen, werden dann von LOTOS-EUROS in der zweiten Modellschicht iiber die
Stunden verteilt.

6.4 Kennzeichnung (Labeling Anszatz)

Im Rahmen des FP7-Projekts EnerGEO hat TNO ein System zur Verfolgung der Auswirkungen
von Emissionskategorien innerhalb einer LOTOS-EUROS-Simulation basierend auf einer
Kennzeichnungstechnik entwickelt (Kranenburg et al., 2013). Neben den
Spezieskonzentrationen werden die Beitrage der vordefinierten Quellkategorien berechnet. Die
Kennzeichnungsroutine wird sowohl fiir primare, inerte Aerosol-Tracer als auch fiir chemisch
aktive Tracer mit einem C-, N- (reduziert und oxidiert) oder S-Atom durchgefiihrt, da diese
konserviert und riickverfolgbar sind. Das Quellzuordnungsmodul fiir LOTOS-EUROS bietet eine
Quellzuordnung, die fiir die aktuellen atmosphéarischen Bedingungen giiltig ist, da alle
chemischen Umwandlungen bei gleichen Konzentrationen von Oxidanten erfolgen. Zu
Einzelheiten und Validierung dieses Quellzuordnungsmoduls verweisen wir auf Kranenburg et
al.(2013). Die Technik der Quellzuordnung wurde bisher zur Untersuchung der Herkunft von

124



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-

Transport-Modellen

PM (Episoden) (Hendriks et al., 2016; Timmermans et al.,, 2017) und Stickstoffdioxid (Schaap et
al, 2013) angewendet.

Tabelle 15: Zielregionen, Eingangsdaten und Label Definition
Zielregion Eingangsdaten Label Definition
Europa ECMWF Meteorologie StraBenverkehr, libriger Verkehr, Hausbrand, Wildbrand
D1 (0.5x0.25°) 16x16 Km?
15°W-35°E Berlin, Brandenburg, Baden-Wiirttemberg
35-70°N Deutschland-Restlich

Mitteleuropa
D2 (0.1x0.05°)
2°W-20°E
46-56°N

Deutschland

D3 (0.0333x0.0167)
5.73°W-15.33°E
47.13-55.13°N

ECMWF Meteorologie
16x16 Km?

COSMO-DE Meteorologie
2x2 Km?

Randbedingung von D1

COSMO-DE Meterologie
2x2 km?
Randbedingungen von D2

Benelux, Frankreich, Schweiz-Osterreich-Tschechien, Polen,
Danemark,
Ubrig

StraBenverkehr, libriger Verkehr, Hausbrand, Wildbrand

Berlin, Brandenburg, Baden-Wirttemberg,
Deutschland-Restlich,

Benelux, Frankreich, Schweiz-Osterreich-Tschechien, Polen,
Dénemark,

Ubrig

StraBenverkehr, tibriger Verkehr, Hausbrand, Wildbrand

NansenstraBe, Frankfurter Allee, Amrumer
StraRe,Buch,Berlin-Restlich, Deutschland-Restlich, Ubrig

Tabelle 16: Kennzeichung der Modellaufe
Lauf Zeitraum Met. Emissionen Kennzeichnung
Treiber

D1_ECMWEF_O 2015 ECMWEF CAMS Grundlage
Sep 2016- GRETA
Dez 2017

D2_ECMWEF_O 2015, ECMWF CAMS Grundlage
Sept GRETA
2016-
Dez2017

D1_ECMWEF_1 2014- ECMWEF CAMS Schritt 1
2018 GRETA_1

D2_ECMWEF_1 2014- ECMWEF CAMS Schritt 1
2018 GRETA_1
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Lauf

D1_ECMWF_Szenl

D2_ECMWF_Szen1

D2_ECMWF_Scen2

D1_ECMWF_Szen3

D2_ECMWEF_Szen3

D2_ECMWF_Szen4

D2_ECMWF_Szen5

D1_ECMWF_End

D2_ECMWF_End

Zeitraum

Sep 2016-
Dec 2017

Sep 2016-
dec 2017

Sep 2016-
dec 2017

Sep 2016-
Dec 2017

Sep 2016-
dec 2017

Sep 2016-
dec 2017

Sep 2016-
dec 2017

2015-
2019

2015-
2019

Met.
Treiber

ECMWF

ECMWF

ECMWF

ECMWEF

ECMWF

ECMWEF

ECMWF

ECMWF
(multilayer)

ECMWEF
(multilayer)

Emissionen

CAMS
GRETA_RWC_OFFR

CAMS
GRETA_RWC_OFFR

CAMS
GRETA_RWC_OFFR
Zeitprofile Kfz

CAMS +Zeitprolfile Kalter
Start

GRETA_RWC_OFFR
Zeitprofile Kfz
+Zeitprolfile Kalter Start

CAMS+Zeitprolfile Kalter
Start
GRETA_RWC_OFFR
+Zeitprofile Kfz
+Zeitprolfile Kalter Start

CAMS+Zeitprolfile Kalter
Start

GRETA_RWC_OFFR
+Zeitprofile Kfz

+Zeitprofile Kalter Start
+Zeitprofile
Landwischaftliches Verkehr

CAMS

+Zeitprolfile Kalter Start
GRETA_RWC_II_OFFR
+Zeitprofile Kfz

+Zeitprofile Kalter Start
+Zeitprofile
Landwischaftliches Verkehr

CAMS

+Zeitprolfile Kalter Start
GRETA_RWC_FINAL
+Zeitprofile Kfz

+Zeitprofile Kalter Start
+Zeitprofile
Landwischaftliches Verkehr

CAMS

+Zeitprolfile Kalter Start
GRETA_RWC_FINAL
+Zeitprofile Kfz

+Zeitprofile Kalter Start
+Zeitprofile
Landwischaftliches Verkehr
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Lauf Zeitraum Met. Emissionen Kennzeichnung
Treiber
D3_COSMO_End Sept COSMO-DE | CAMS Endergebnis

2018-Sept | (multilayer) | +Zeitprolfile Kalter Start
2019 GRETA_RWC_FINAL
+Zeitprofile Kfz

+Zeitprofile Kalter Start
+Zeitprofile
Landwischaftliches Verkehr

6.5 Messungen zur Evaluierung auRerhalb Berlins

In Abschnitt 5 wurde die Messkampagne in Berlin besprochen und die Besonderheiten und
Aquivalenz der Aethalometermessungen von BC im Vergleich zu EC Filtermessungen abgeleitet.
Fiir eine deutschlandweite Evaluierung der Modellldufe sind zusatzliche Messungen
unentbehrlich.

6.5.1 Bereits verfiigbare Messungen in Deutschland

Messungen sind bezogen aus verschiedenen Quellen und damit aus verschiedenen
Messprotokollen. Die Protokolle haben sich dazu noch iiber die Zeit gedndert. Dies macht es
schwierig eine konsistente zeitliche und raumliche Abdeckung Deutschlands zu erziehen. In der
finalen Validierung sind die folgenden Gegebenheiten beriicksichtigt:

>

Stiindliche BC Messungen mit Aethalometern sind in einigen Messnetzen im PM; 5 Anteil
enthalten, in anderen Messnetzen im PM10 Anteil. Diese Messungen werden in der
Auswertung vom Modell nicht differenziert, weil, beide reprasentieren das optisch aktive BC,
welches einen Durchmesser kleiner als 2.5 um hat.

MAAP und Aethalometer Daten sollen bei der Auswertung der Modelllaufe differenziert
werden: Aethalometer Daten sind oft 10-20% hoher als MAAP.

Filtermessungen mit VDI Protokoll verursachen Artefakte. Die Messungen sind hier in der
quantitativen Validierung deshalb nicht enthalten und kénnen nur fiir den qualitativen
Vergleich angewandt werden (Episodendarstellung).

Filtermessungen mit EUSAAR TOT Protokoll (DIN EN ISO 16909, 2017,Cavalli et al, 2010),
wie beschrieben in Abschnitt 5, werden verwendet fiir Evaluierung und Validierung . Die
Daten der PMOst Messkampagne und die Station Melpitz decken jeden Tag abund zeigen den
Verlauf der Konzentrationen in der Zeit. Fiir andere Stationen ist die zeitliche Auflosung
meist drei oder sechs Tage (siehe z.B. Abbildung 37) und die Werte sind fast konstant iiber
den Friihling und Sommer. Damit geben diese Stationen eine weitgehende Unterschatzung
der Variabilitat und moglicherweise eine Unterschatzung der Jahresmittelwerte.

Stationen, die als verkehrsbelasteten Stationen gekennzeichnet sind, werden in erstem
Ansatz nicht miteinbezogen in der Evaluierung, weil die raumliche Auflésung des Modells
nicht ausreichend ist um die lokalen starken Gradienten zu reprasentieren.
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» Stationen auf Berggipfeln (z.B. Schauinsland) werden in erstem Ansatz nicht miteinbezogen
in der Evaluierung, weil die rdumliche Auflésung des Modells nicht ausreichend ist um die
lokalen starken Gradienten zu reprasentieren.

Die Tabellen im Appendix A geben einen Uberblick iiber die verfiigbaren Messungen.

Als wichtigste Stationen der Evaluierung wurden die folgenden ausgewahlt:

» Melpitz (DE0044R), Rurales Gebiet, Hintergrundbelastung. Langjahriges EMEP Station.
Tagliche EC Daten mit EURSAAR_ TOT Protokoll.

» Waldhof (DE0005). Rurales Gebiet, Hintergrundbelastung. Langjdahriges UBA Messtation.
Stiindliche BC Daten in PM2.5 mit MAAP Instrument.

» Mainz Mombach (RP0007). Urbanes Gebiet, Kennzeichnung urbaner Hintergrund, nicht zu
stark von lokalem Verkehr betroffen. Stiindliche BC Messungen in PM2.5 mit MAAP
Instrument.

Diese Stationen reprasentieren verschiedene Regionen und Bedingungen und verfiigen {iber
Daten von hoher Qualitat liber lange Zeitrdume hinweg.

6.5.2 Messungen Europaweit

Im Rahmen des EMEP berichten einige Lander langfristig iiber die Konzentrationen von
Feinstaub und seiner Bestandteilen. Nicht alle Stationen decken alle Jahre ab und die
Berichterstattung kann mehr als ein Jahr zurtickliegen. Insbesondere sind wenig Messungen fiir
EC verfiigbar. Fiir Deutschland ist die Station Melpitz in der EMEP-Datenbank enthalten und ist
die einzige Station, die EC liber einen langen Zeitraum meldet.Um ein besseres Verstdndnis fiir
den Beitrag der Hausbrandsektor zum EC zu erhalten, wurde im Rahmen einer
EMEP/ACTRIS/COLOSSAL-Initiative eine europaweite Messkampagne (Intensive Measurement
Period, IMP) durchgefiihrt
(https://projects.nilu.no/ccc/tfmm/Winter%?20intensive%20measurement%?20period.pdf ). In
dieser Kampagne wurde nur die Winterperiode 2017-2018 in einem umfangreichen Programm
gemessen. Es wurde nicht nur BC gemessen, sondern an einigen Stationen auch Levoglucosan.
Fiir Deutschland wurden Daten aus Berlin, Melpitz und Hohenpeissenberg einbezogen. Diese
Daten sind bereits in den oben beschriebenen Datensatzen enthalten, mit Ausnahme der Station
Hohenpeissenbergs, die eine Bergstation ist und vom Modell nicht gut dargestellt werden kann,
da sie oft in der freien Troposphire liegt. Da die Daten nur eine Winterkampagne betreffen und
die Auswertung von EURODELTA-CARB noch aussteht, wurden diese Daten nicht in das aktuelle
Projekt aufgenommen.

Zusatzlich wurden Daten von der flamischen Umweltagentur (Vlaamse Milieumaatschappij,
VMM) und dem niederldndischen nationalen Luftqualititsiiberwachungsnetzwerk (Landelijk
Meetnet Luchtkwaliteit, LML, verwaltet von RIVM, Nationales Institut fiir 6ffentliche Gesundheit
und Umwelt) zur Verfiigung gestellt. Dies sind beides Messungen von MAAP PM10-Geraten und
beziehen sich auf die Jahre 2017 und 2018. Sie sind eine wertvolle Ergdnzung zu den Daten aus
Deutschland. Die Niederlande und Belgien sind Nachbarldnder und bieten die Moglichkeit, das
Modell auferhalb Deutschlands mit der gleichen Modelldoméane zu validieren. Auf3erdem wird
erwartet, dass die BC-Werte in diesen Landern ahnlich sind wie in Deutschland. Sie werden als
Hintergrundstationen in die Analyse einbezogen. Es liegt aufderhalb des Rahmens des Projekts,
Messdaten aus anderen europédischen Landern zu sammeln.
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Abbildung 37: Messungen der Station Colimberg, zusammen mit Modellierte Konzentration.
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7 Ergebnisse der Modellierung: Grundlage und Effekt der
Emissionsfaktoren

7.1 Modellierte BC Konzentrationen (Grundlage)

Abbildung 38 zeigt die modellierte durchschnittliche jahrliche BC-Konzentration. Die Abbildung
zeigt, dass BC starke Gradienten aufweist und dass der Beitrag zur Konzentration aufierhalb der
Emissionsbereiche deutlich abnimmt. Dies unterstiitzt unsere Annahme, dass es gerechtfertigt
ist, die BC-Randbedingungen fiir D1 zu ignorieren. Fiir Deutschland sind die Konzentrationen
niedriger als in den Nachbarlandern, und die BC-Konzentrationen sind in Gebieten mit hohen
Verkehrsemissionen am hochsten.

Abbildung 38 Jahressmittelwerte von BC Konzentration im Jahr 2017 fiir Grundlage

0.00 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25 1.50 1.75 2.00
BC Grundlage 2017(ua/m3)

Quelle: TNO
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Abbildung 39: Verhiltnis simulierte/gemessene BC und EC Werte im Jahr 2017 Grundlage D2
(links: alle Stationen, rechts: nur deutsche Hintergrundstationen mit geeigneter
Datenqualitat)

0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 11 1.2 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 11 12
Ratio ['BC'] sim/obs [-] base_0 Ratio ['BC'] sim/obs [-] Schritt_0

Quelle: TNO

Abbildung 39 zeigt die Ubereinstimmung zwischen Messungen und simulierten Werten. Gezeigt
wird das Verhaltnis modellierte/gemessene BC-Werte fiir alle vorhandenen Stationen im Jahr
2017. Es fallt auf, dass die Werte vom Modell meist niedriger sind (Verhaltnis um 0,7 fiir nicht
verkehrsbelastete Stationen). In Nord- und Mitteldeutschland werden die Werte deutlich starker
unterschatzt (Verhaltnis um 0,4), mit Ausnahme von Melpitz. Die héheren Werte (Verhaltnis
iiber 1 in Sachsen) stammen alle aus Tagesmittelwerten von EC-Filtermessungen mit geringer
zeitlicher Auflésung und relativ niedrigen Sommerwerten (z. B. Abbildung 37). Das hohe
Verhaltnis im Siidwesten (Schauinsland) kann vom Modell nicht gut dargestellt werden, da die
Station in grofder Hohe liegt und das Modell die starken topographischen Gradienten und die
Auswirkungen der Mischungsschicht nicht auflésen kann. Die Werte im Nordosten werden
weniger unterschatzt. Flr das Ruhrgebiet entsprechen die Werte denen in Belgien und den
Niederlanden. Grofde Gebiete wie Bayern und Schleswig-Holstein sind iiberhaupt nicht von
Messungen erfasst.

7.2 Bewertung der modellierten BC Konzentrationen mit hoheren
Emissionsfaktoren (Schritt 1)

Schritt 1 ist die Modellierung von BC mit neuen Emissionsfaktoren, wie in Abschnitt 4.4
beschrieben. Hier zeigen wir die Auswirkungen dieses Schritts auf die Jahresmittelwerte der
Konzentrationen und die relativen Beitrdage der Sektoren, und bewerten die Modelllaufe mit
Messungen. Fiir diese Emissionen wurden die Jahre 2014-2018 modelliert, um die Variabilitat
zwischen den Jahren widerzuspiegeln und um eine Auswertung der Messungen aus mehreren
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Jahren zu ermoglichen. Da die Qualitdt und Verfiigbarkeit der Daten fiir 2014 und 2015 meist
schlecht waren, werden die Modelllaufe hauptsachlich fiir 2017 ausgewertet.

Der erste Vergleich betrifft das Jahr 2015. Die Jahresmittelwerte der Laufe D2_ECMWF_0 und
D2_ECMWEF_1 zeigen den Unterschied zwischen den Emissionsinventaren (Abbildung 40). Die
Konzentrationen sind wie erwartet wesentlich hoher, wenn die hoheren Emissionen von Schritt
1 verwendet werden. Die Verschiebung zwischen den sektoralen Beitrdgen ist signifikant
(Abbildung 41): Hausbrand hat einen hoheren absoluten Beitrag und einen mehr als
verdoppelten relativen Beitrag in Schritt 1. Fiir den Strafdenverkehr sind die Emissionen
geringer. In Kombination mit den héheren Emissionen fiir Hausbrand wird der Beitrag des
Strafdenverkehrs zu den gesamten BC in Schritt 1 stark reduziert.

Im nicht strafdengebundenen Verkehr stammen die Emissionen hauptsachlich aus dem Verkehr
in der Land- und Forstwirtschaft. Die Verteilung dieser Emissionen, mit den hochsten
Konzentrationen im Nordwesten, entspricht jedoch nicht der erwarteten Verteilung aufgrund
der landwirtschaftlichen Flache. Die aktuelle Verteilung basiert auf der Anzahl der in der
Landwirtschaft tatigen Personen. Im nachsten Schritt wird eine bessere Verteilung der
Emissionen vorgenommen, die die Fahrzeugnutzung besser berticksichtigt.

Abbildung 40: Jahressmittlere BC Konzentration im Jahr 2017 fiir Grundlage (oben) und Schritt 1
(unten)

0.00 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25 1.50 1.75 2.00
BC Grundlaae 2017{ua/m3)

0.00 0.25 0.50 0.75% 1.00 1.25 1.50 1.75 2.00
BC Schritt 1 2017{ua/m3}

Quelle: TNO
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Abbildung 41: Relativer Betrag der deutschen Sektoren an Jahresmittelwerten von BC fiir 2017
mit Ausgangsemissionen (links) und erster Optimierung (Schritt 1, rechts). Ende der
Skala=50% Beitrag.
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Quelle: TNO

Die Ergebnisse von Schritt 1 werden mit Messungen der Station Melpitz verglichen, einer
landlichen Station, die Messungen im Rahmen des EMEP-Programms liefert und eine lange,
konsistente Zeitreihe von Messungen hoherer Qualitat bereitstellt. Die Daten der Jahre 2015 bis
2017sind in Abbildung 42 dargestellt. Die Messungen zeigen Werte von weniger als 0,1 pg/m3
bis 2,5 pg/ms3. Maximalwerte werden im Winter und Herbst erreicht, niedrige Werte im Sommer.
Die drei Jahre zeigen Unterschiede in der Anzahl und Intensitit der Perioden, was auf die
interannuelle Variabilitat der Meteorologie zuriickzufiihren ist. Die Eigenschaften der
Messungen werden vom Modell gut wiedergegeben, mit einer Unterschatzung der
Maximalwerte in den Perioden, Friihling, Herbst und Winter. Eine lineare Regression ergibt den
Modellwert~0,8*Messung, die Korrelation R? betragt etwa 0,7.
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Abbildung 42: Vergleich zwischen Messungen und Modell (Schritt 1) fiir Melpitz fiir die Jahre
2015, 2016, 2017
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Flir eine detaillierte Analyse des Jahres 2017 haben wir eine Station mit tdglichen Messungen
(Melpitz, PM2.5) und zwei Stationen mit stiindlichen PM2.5 Messungen (Mainz und Waldhof)
verwendet. Diese Stationen sind von der Lage her sehr unterschiedlich und verfiigen iiber
Messdaten, deren Qualitat akzeptabel ist. Das Jahr 2017 war durch hohe PM10-Konzentrationen
im Januar und Februar gekennzeichnet (UBA, 2018a).

Melpitz ist eine Hintergrundstation. Die taglichen Mess- und Modellwerte sind in Abbildung 42
dargestellt fiir 2015-2017. In Abbildung 43 sind die modellierten Sektor- und Landerbeitrage fiir
2017 gezeigt. Die modellierten Werte entsprechen dem Jahreszyklus und auch den Episoden,
unterschdtzen aber die absoluten Werte, insbesondere wahrend der hochsten Konzentrationen.
Es fallt auf, dass die Episode mit den héchsten Werten (Februar 2017), in der der Einfluss aus
Polen grof3 ist, weniger unterschatzt wird als die vorangegangene Episode, in der der Beitrag der
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auslandischen Emissionen gering ist. Dies deutet darauf hin, dass die lokalen Emissionen
unterschatzt werden. Abbildung 44 zeigt die monatlichen mittleren gemessenen und
modellierten Konzentrationen mit Sektorbeitragen fiir Grundlage und Schritt 1. Die Erhéhung
der Emissionen in Schritt 1 bewirkt, dass die Monatsmittelwerte ein geringeren Bias aufweisen,
insbesondere im Januar und Februar. Es ist auffillig, dass die Unterschiatzung am Samstag
starker ist (Abbildung 45).

Abbildung 43: Tagliche gemessene und modellierte Werte mit Sektor- und Landerbeitrag,
Grundlage
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Abbildung 44 Melpitz Monatliche mittlere gemessene und modellierte Konzentrationen mit
Sektorbeitragen fiir Grundlage (oben) und Schritt 1 (unten).
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Abbildung 45: Mittlere Konzentration pro Wochentag (1 Montag, 7 Sonntag), Schritt 1
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Die Station Mainz ist eine stadtische Hintergrundstation mit relativ geringer Unterschatzung der
Konzentration durch das Modell (Abbildung 46). Die Emissionen aus Schritt 1 fithren dazu, dass
die Monatsmittelwerte insbesondere im Januar und Februar einen deutlich geringeren Bias

aufweisen. Die BC-Werte in Mainz sind, wie von einer stadtischen Station zu erwarten, deutlich
hoher als in Melpitz.

Fiir Mainz sind die Maximalwerte in Kilteepisoden leicht unterschatzt, ebenso ein Teil der
Sommer- und Herbstwerte. Die Hintergrundwerte im Winter und Friihjahr stimmen gut iiberein.
Das Tages- und Jahresprofil (Abbildung 47) wird vom Modell gut wiedergegeben, aber das
Wochenprofil mit den hochsten Werten am Donnerstag und Freitag ist im Modell weniger stark
ausgepragt.
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Abbildung 46: Mainz Mombach, Monatliche mittlere gemessene und modellierte Konzentrationen
mit Sektorbeitrigen fiir Grundlage (oben) und Schritt 1 (unten)
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Abbildung 47: Mainz Mombach Messungen und modellierte Werte Schritt 1. Zeitreihe
(Tagesmittelwerte), Tagesprofil, Wochenprofil.
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Waldhof ist eine landliche Station mit starker Unterschitzung der modellierten Konzentration
(Abbildung 48), besonders in der kalten Episode im Januar- Februar 2017. Tages- und
Wochenprofil sind, wie erwartet von einer Hintergrundstation, relativ schwach (Abbildung 49).
Dies wird auch vom Modell gut wiedergegeben. Der beobachtete Jahresverlauf wird vom Modell
auch wiedergegeben allerdingsaber mit grof3er Unterschatzung. Die absoluten
Unterschatzungen an den drei Stationen sind nicht sehr unterschiedlich, mit Mittelwerten von
0.2-0.3 pg/ms3 (Tagesgang, Wochentag), nur im Winter sind die Unterschatzungen starker in
Waldhof (0.5-1 pg/m3). Relativ sind die Unterschatzungen am groften in Waldhof.

Abbildung 48: Waldhof, Monatliche mittlere gemessene und modellierte Konzentrationen mit
Sektorbeitragen fiir Schritt 0 (oben) und Schritt 1 (unten)
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Abbildung 49: Waldhof Messungen und modellierte Werte. Zeitreihe (Tagesmittelwerte),
Tagesprofil, Wochenprofil, Jahresprofil.
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Fiir alle Stationen gilt, dass Hausbrand und Strafienverkehr die wichtigsten Beitrage liefern. Der
relative Anteil von Strafdenverkehr ist grofder fiir Mainz, wie erwartet fiir eine stadtische Station.

Die erhohten Emissionsfaktoren und BC-Anteile im Hausbrandsektor fiihren zu einer starken
Verbesserung der modellierten Konzentrationen fiir die kalten Monate in Mainz, und etwas
weniger in Melpitz. In Waldhof ist die Unterschiatzung immer noch grof3, was auf eine nicht
optimale raumliche Verteilung der Hausbrandemissionen hinweisen kénnte. Diese Emissionen
sind stark im Stiden konzentriert und in der Region um Waldhof relativ gering. Die geringeren
BC-Anteile von Brems- und Reifenpartikeln fiihren zu etwas geringeren Verkehrsbeitragen,
insbesondere in Mainz. Bei der Analyse der raumlichen Verteilung zeigt sich weiterhin, dass die
Emissionen aus dem landwirtschaftlichen Verkehr nicht auf landwirtschaftliche Flachen
konzentriert sind. Dies konnte zur Unterschitzung der Konzentrationen in Waldhof und Melpitz
beitragen, insbesondere im Friihjahr, Sommer und Herbst (Diingen, Sden, Ernten).

7.3 Erste Szenarios

Das Muster in den Unterschieden Model-Messung konnte wichtige Hinweise auf die Quellgruppe
geben, die die Unterschiede verursacht. Mit dem Labeling-Ansatz konnen einige Szenarien
getestet werden. Diese sind:

1. Doppelte Emissionen vom Hausbrand

2. Doppelte Emissionen aus dem Strafsenverkehr

3. Doppelte Emissionen aus Frankreich (alle Quellsektoren)
4. Doppelte Emissionen aus Polen (alle Quellsektoren)

Die Szenarien werden unter Verwendung der Emissionen aus Schritt 1 erstellt, um zu sehen, ob
weitere Emissionsdnderungen noétig sind. Die Ergebnisse sind fiir Mainz und Waldhof in
Abbildung 50 bis Abbildung 53 dargestellt. Fiir diese Stationen sind auch Tagesginge aus den
Messungen erzeugt, was fiir Melpitz nicht moéglich ist.

Es zeigt sich, dass flir Mainz das Szenario mit verdoppelten Strafenverkehrsemissionen eine
deutliche Verbesserung bringt: Die Unterschitzung wird auch im Sommer reduziert und das
Wochenprofil wird besser wiedergegeben. Bei einer Verdopplung der Hausbrand-Emissionen
werden die Werte im Modell im Winter oft liberschitzt und auch das Wochenprofil wird etwas
schlechter wiedergegeben. Fiir Waldhof bringt ein grofierer Verkehrsbeitrag kaum eine
Verbesserung, aber wenn die Hausbrandemissionen verdoppelt werden, verbessert dies die
Wiedergabe der BC Konzentrationen in den Kélteepisoden und damit auch die Wiedergabe des
Jahresprofils. Das Szenario mit doppelten Emissionen in Frankreich (3) bringt fiir die Station
Pirmasens (nahe der franzosischen Grenze) keine signifikante Verbesserung und wird auch
nicht weiterverfolgt. Das Szenario mit doppelten Emissionen aus Polen hat fiir Waldhof eine
dhnliche Wirkung wie doppelte inlindische Emissionen der Hausbransektor fiir die hochste
Episode, wahrend das Szenario mit doppelten inldndischen Emissionen auch fiir andere
Episoden eine Verbesserung bringt. Es ist daher nicht moglich, diese beiden Ursachen auf der
Grundlage dieser Ergebnisse zu trennen, und es sind weitere Analysen erforderlich.
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Abbildung 50: Zeitreihen und Wochenprofile der Szenarios 2x Verkehr (oben) und 2x Hausbrand
(unten), Mainz
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Abbildung 51: Wochenprofile der Szenarios 2x Verkehr (oben) und 2x Hausbrand, Mainz

B
b

=

£r_ami % ansereranes juamal
2
3

o
i

=
5]

0 1 3 1 [
T

o i i 3 i
Tra

®  Measurernenls  Pesidential E Poad E Non-road Ol . Tire

Er_ s % sanconmran o [ugei]

(5]

Quelle: TNO

143



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

Abbildung 52: Zeitreihen der Szenarios 2x Verkehr (oben) und 2x Hausbrand (unten), Waldhof

w

pm2_5 concentration [ug/m3]

~

be.

e )0 . o
° 1 2te0 1210 el % yite el o i it o et

2019—01701 2017-01-20 2017-02-08 2017-02-27 2017-03-18 2017-04-06 2017-04-25 2017-05-14 2017-06-02 2017-06-21 2017-07-10 2017-07-29 2017-08-17 2017-09-05 2017-09-24 2017-10-13 2017-11-01 2017-11-20 2017-12-09 2017-12-28
Time

w

»

w

pm2_5 concentration [ug/m3]

~

be.

-

. . ~ e 4 e L lle o
e, * e S o oo, 0% Ky N A PPy A Y e 22 on’ Lol a1 ) o
ool e p oot PO T PP CHE e A

2019-01-012017-01-20 2017-02-08 2017-02-27 2017-03-18 2017-04-06 2017-04-25 2017-05-14 2017-06-02 2017-06-21 2017-07-10 2017-07-29 2017-08-17 2017-09-05 2017-09-24 2017-L0-13 2017-11-01 2017-11-20 2017-12-09 2017-12-28
Time

& Measurernanls e Pesiderntial . Aesd E Non-rosd Ol  Tire

Quelle: TNO

Abbildung 53: Jahresprofile der Szenarios 2x Verkehr (oben) und 2x Hausbrand (unten), Waldhof
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Fiir die Stationen in Nordrhein-Westfalen, den Niederlanden und Flandern (nicht gezeigt) ergibt
das Szenario mit doppelten Verkehrsemissionen eine grofiere Verbesserung als das Hausbrand-
Szenario. Es konnte sein, dass diese Stationen vom lokalen Verkehr beeinflusst werden, den das
Modell bei der heutigen Auflésung nicht darstellen kann. Das bedeutet, dass nicht die
Verkehrsemissionen per se erhoht werden sollten, sondern dass der Stationsstandort besser
berticksichtigt werden sollte (oder die Modellauflosung erh6ht werden sollte). Ein Indiz dafiir ist
die Station Pirmasens, eine Kleinstadt, in der der Tagesgang gut dargestellt wird, aber mit einer
starken Unterschatzung des Modells. Lokale Emissionen beeinflussen die Messungen dort, aber
die Emissionen werden vom Modell bei der aktuellen Aufldsung stark verschmiert. Obwohl die
Station als Hintergrund gekennzeichnet ist, unterschitzt das Modell die Werte in einem
ahnlichen Ausmafd wie bei verkehrsbelasteten Stationen (nicht gezeigt). Aufierdem werden
derzeit die Auswirkungen der starkeren Emissionen beim Starten des Fahrzeugs ("Kaltstart")
nicht berticksichtigt. Dies motivierte dazu, die zeitliche Verteilung zu verbessern, insbesondere
am Morgen, was die Konzentrationen und die tageszeitliche Variation beeinflussen wiirde.
Aufierdem werden diese Kaltstarts hauptsachlich in stark besiedelten Gebieten (Stadten)
auftreten, so dass eine bessere Modellierung dieses Effektes die raumliche Verteilung der
Straflenverkehrsemissionen weiter optimieren konnte.

Andererseits sind es bei den 0stlichen Stationen die verdoppelten Hausbrandemissionen, die die
Verbesserung bringen. Bei den Hausbrandemissionen der ldndlichen Stationen spielt das
Argument der Modellauflésung eine geringere Rolle. Im Projekt FKZ 3716 51 203 O (Beitrag der
polnischen grenziiberschreitenden Luftverschmutzung in Ostdeutschland) zeigte sich, dass die
Verwendung des wissenschaftlichen Inventars mit neuen Emissionsfaktoren fiir EC und OC
(TNO-RWC() fiir Stationen der PM-Ost-Messkampagne eine wesentliche Verbesserung brachte.
Die heutigen Emissionen sind zwar hoher als die der Grundlage, aber wesentlich niedriger als
diese TNO-RWC-Emissionen. Dies ist ein Hinweis darauf, dass es moglicherweise regionale
Unterschiede bei den Emissionsfaktoren fiir Hausheizungen gibt oder dass die Verteilparameter
aus GRETA nicht optimal sind.

Es gibt jedoch Episoden bei denen beide Ansatze zu keiner Reduktion der Differenzen fiihren.
Diese Differenzen miissen daher eine andere Ursache haben. Zum Beispiel ist das Verbrennen
von organischem Material am Ende des Sommers/Herbstes in einigen Regionen iiblich, wird
aber nicht in den Emissionsinventaren erfasst. Diese werden nach der Analyse der Szenario-
Laufe weiter erforscht.
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8 Modellierung: Effekt von Szenarien fiir raumliche und
zeitliche Verteilung der Emissionen

Die Auswertung von Schritt 0 und Schritt 1 hat zu Vorschlagen gefiihrt, wie die Verteilung der
Emissionen weiter verbessert werden kann. Diese Vorschlage werden hier in 5 Szenarien
ausgearbeitet fir September 2016-April 2017 (zum Vergleich mit PMOst Messungen) und das
ganze Jahr 2017 (zum Vergleich mit tibrigen Messungen und Vergleich von Effekten auf den
Jahresmittelwerten).

Zunichst werden die Szenarien erldutert und ihre Auswirkungen auf die Jahresmittelwerte der
Konzentration dargestellt. Die Auswirkungen der Szenarien werden dann mit Messungen
verglichen und analysiert. Die Szenarien sind so formuliert, dass sie die vorherigen Szenarien
immer erginzen, so dass Schritt fiir Schritt die beste Konfiguration gesucht werden kann. Der
Labeling Ansatz ermoglicht es, den Beitrag von Anderungen nach Sektoren zu analysieren.

Einzelne Episoden erhohter Konzentrationen kénnen durch solche allgemeinen Szenarien nicht
korrigiert werden. Der Grund dafiir ist, dass bestimmte Emissionen in den offiziellen
Emissionsdaten nicht erfasst werden oder nur schwer zeitlich aufzuteilen sind und deshalb nicht
in das Modell eingehen. Dies sind z.B. Osterfeuer, das Verbrennen von landwirtschaftlichen
Abfillen nach der Ernte oder das Verbrennen von Laub im Herbst. Selbst wenn dies in
Deutschland nicht vorkommt, kdnnen Emissionen aus z.B. Polen und Tschechien zu Episoden zu
erhohten BC-Konzentration in Deutschland beitragen. Bei Episoden, die sich mit den Szenarien
nicht verbessern, wird nach Hinweisen auf solche Quellen gesucht. Einzelne Episoden werden
mit Riickwarts-Trajektorien (Backtrajectories) detailliert untersucht.

8.1 Szenario 1: Anderung der raumliche Verteilung Hausbrand und
landwirtschaftlicher Verkehr

Es wurden Szenarien fiir den landwirtschaftlichen Verkehr und den Hausbrandsektor erstellt,
die beide eine neue raumliche Verteilung der Emissionen umfassen. Diese beiden Sektoren
werden in einem Szenario kombiniert, wobei der Labeling Ansatz sicherstellt, dass die Einfliisse
separat bewertet werden kénnen.

Es scheint, dass besonders in Ostdeutschland der Beitrag der Hausbrandemissionen noch
unterschatzt wird. Die von GRETA und CAMS81-RWC verwendete Verteilung der Emissionen
wurde in zwei Schritten verglichen. In GRETA ist die Verteilung auf Kreise fiir den Bereich
Hausbrand am einflussreichsten mit weiteren Faktoren (Ortsgrofie, Waldflache im Bezirk,
regionale Unterschiede im Holzverbrauch). Fiir CAMS werden die Bevdlkerungsdichte und die
Entfernung zum Wald verwendet. In beiden Fallen wird erwartet, dass weniger Haushalte in
Grofdstadten mit Holz beheizt werden, aber die Gewichtung ist unterschiedlich. Obwohl der
Ansatz auf Gemeindeebene die Grofie der Orte beriicksichtigt, bedeutet die Verteilung der
Emissionen auf die Corine Landcover Classes, dass immer noch ein relativ grofder Teil der
Emissionen in dicht besiedelten Gebieten landet. Die relevanten Klassen (CLC2006) sind:

» CLC 111: continuous urban fabric

» CLC 112: discontinuous urban fabric

CLC121: industrial and commercial units
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Im ersten Szenario ist die Verteilung innerhalb der Gemeinden nun doppelt gewichtet auf CLC
112. CLC111 wird nur mit einzelner Gewichtung berticksichtigt. Dies sollte dazu fiihren, dass
sich die Emissionen weniger in den stadtischen Zentren konzentrieren und mehr in diinner
besiedelten Gebieten mit Gebauden (z. B. Stadtrand), die iiberwiegend ihre eigene
Feuerungsanlage besitzen. Fiir Deutschland und Berlin sind die Unterschiede in Abbildung 54
und Abbildung 55 dargestellt. Fiir Berlin stimmt die neue rdumliche Verteilung eher mit der
Verteilung des Berliner Senatsinventars iiberein (siehe auch Abbildung 63 und Abschnitt 8.5),
wo die raumliche Verteilung detaillierte Katasterinformationen enthalt.

Abbildung 54: Originale (links) und neue (rechts) Verteilung Emissionen Hausbrand
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Quelle: UBA
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Abbildung 55: BC Emissionen in Berlin Hausbrand Sektor, originale Verteilung (links) und neu
gewichtete Verteilung (rechts), Ekataster Berlin (Unten)
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Quelle: UBA

Der BC Emissionsanteil des landwirtschaftlichen Verkehrs ist viel hoher als der des
forstwirtschaftlichen Verkehrs und dominiert den Sektor 1a4cii. Die Emissionsverteilung des
landwirtschaftlichen Verkehrs (Abbildung 41) entspricht nicht dem, was man aufgrund von
Ackerbaugebieten erwarten wiirde. Die Emissionen sind in bestimmten Bezirken zu stark
konzentriert. Die GRETA-Verteilung fiir den landwirtschaftlichen Verkehr basiert auf der Anzahl
der in der Landwirtschaft beschaftigten Personen.

Nach dem neuen Ansatz wird 1A4cii nun ausschliefdlich auf die landwirtschaftlichen Flachen des
CLC verteilt, d.h. jeder Kreis bekommt die Emissionen in Abhdngigkeit von seiner
landwirtschaftlichen Flache zugeteilt. Innerhalb der Kreise wird sie entsprechend der Grofde der
Polygone zugewiesen. Die folgenden CLC-Klassen sind als landwirtschaftliche Flachen
ausgewiesen:

> 12 Non-irrigated arable land
> 13 Permanently irrigated land
» 20 Complex cultivation patterns

> 21 Land principally occupied by agriculture, with significant areas of natural vegetation

Damit verschieben sich die Emissionen deutlich von den Regionen im Westen und Siiden
Deutschlands in die Mitte, den Osten und Norden. Das bedeutet, dass die Emissionen
gleichmaf3iger liber Deutschland verteilt sind (Abbildung 56).
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Abbildung 56: Urspriingliche (links) und neue (rechts) Verteilung der BC Emissionen aus dem
Sektor des landwirtschaftlichen Verkehrs

BC - Emissionen 2018 BC - Emissionen 2018
Sektor 1A4cii - Standardverteilparameter Sektor 1A4cii - Verteilung landwirtschaftl. Flache

Umwelt Gitterweite: circa 1x1km”
TTEEE ) Stand 22.01.2020 - Submission 2020
Greta-Version: 1.1.4.1

Quelle: UBA

Abbildung 57 zeigt den Effekt des Szenarios. Fiir die Verdnderungen in der raumlichen
Verteilung der Hausbrandemissionen ist der Effekt kleiner als 0,02 pg/ms3. Insbesondere in den
Grofdstadten sanken die Jahresmittelwerte, in der unmittelbaren Umgebung der Stidte stiegen
sie an. Da die Kreise relativ grofd sind, sind die Effekte auch bei einer Modellauflosung von 5 km
noch sichtbar. Mit dieser neuen Verteilung kann die Unterschatzung bei landlichen Stationen
jedoch nur sehr limitiert verbessert werden, da diese Stationen aufderhalb der
bevolkerungsreichen Kreise liegen.

Mit der neuen Emissionsverteilung des landwirtschaftlichen Verkehrs dndern sich die
Jahresmittelwerte der Konzentrationen auf nur 0,02 pg/ms3, was bei einem Jahresmittelwert von
typischerweise 0,5-1 ug/ms3 eine Anderung von 2-5 % bedeutet. Der relative Beitrag des Sektors
hat sich allerdings stirker verdndert. In den landwirtschaftlich geprigten Gebieten
Mitteldeutschlands, in denen die BC-Konzentrationen relativ gering sind, verdoppelte sich der
relative Beitrag des Sektors (Abbildung 58), in den Gebieten mit urspriinglich hoher
Konzentration halbierte er sich.
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Abbildung 57: Differenz modellierter Beitrage zum BC Jahresmittlwert aus dem Hausbrandsektor
(oben) und dem landwirtschaftlichen Verkehr (unten)
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Abbildung 58 Maodellierte Beitrdage des landwirtschaftlichen Verkehrs zum BC Jahresmittlwert fiir
Schritt 1 (oben) und Szenario 1 (unten)

Germany nen-road fraction rwc-offr other

Quelle: TNO

8.2 Szenario 2: + Zeitprofile Verkehr

Die Zeitprofile der Modelllaufe der Grundlage und Schritt 1 wurden aus niederldandischen
Verkehrsdaten abgeleitet. Fiir Deutschland wurden weitere Profile fiir LKW, PKW, Stadtverkehr
und Autobahnen abgeleitet (Mues et al., 2014). Diese werden im Szenario 2 zusatzlich zu den
raumlichen Anderungen von Szenario 1 angewendet. Fiir den StraRenverkehr wird die
Verteilung der Treibstoffe (Autogas/Diesel/Benzin) im aktuellen Modellauf nicht weiterverfolgt.
Die Verteilung in Raum und Zeit konnte durch die Berticksichtigung des Treibstoffes verbessert
werden, wobei Diesel am meisten zu BC beitragt. Jedoch sollte der Effekt, relativ zu den heutigen
Unsicherheiten, klein sein.

Der Effekt der neuen Zeitprofile verursacht einen hoheren Jahresmittelwert der BC-
Konzentration (Abbildung 59) von bis zu 0,02 pg/m3. Der Effekt ist in Stddten und dicht
besiedelten Gebieten, wie dem Ruhrgebiet, am grofdten. In diesen Gebieten ergibt sich ein
modellierter Beitrag von 0,2-0,4 pg/m3 (z.B. Mainz), was einer Zunahme von 5-10% entspricht.

151



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

Die Jahressumme der Emissionen hat sich nicht verdandert, d.h. Emissionen treten eher unter

Bedingungen auf, bei denen die Verdiinnung geringer ist, was zu einem Nettoanstieg der
Konzentrationen fiihrt.

Abbildung 59: Differenz modellierter Beitrage zum BC Jahresmittlwert: Effekt der deutschland-
spezifischen Verkehrszeitprofile, Szenario 2 -Schritt 1 (oben) und Gesamteffekt der
Zeitprofile und Kaltstart Zeitprofile (Szenario 3-Schritt 1, unten).
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Quelle: TNO
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8.3 Szenario 3: + Kalter start PKW

Bei der Ermittlung der Jahressummen der Emissionen des Strafenverkehrs durch das UBA wird
bertcksichtigt, dass die Emissionen bei kaltem Motor hoher sind und bei warmem Motor
abnehmen. Die im Modell verwendeten Zeitprofile (Basis und Szenario 2) basieren auf
Verkehrszahlungen und stellen somit nur Aktivitaten dar. In Szenario 3 wird dies verbessert,
indem auch die Emissionen aus dem Kaltstart von PKWs und leichten Nutzfahrzeugen
(Lieferwagen) explizit beriicksichtigt werden. Dies fithrt zu hoheren Emissionen am Morgen,
insbesondere im Winter. Die Kaltstartprofile sind nicht relevant fiir LKWs, die ein ganz anderes
Aktivitatsmuster haben. Zur Ermittlung der zeitlichen Umverteilung wird hier die Beschreibung
der Emissionen aus dem EMEP/EEA Air Pollutant Emission Inventory Manual verwendet
(EMEP/EEA 2018).

Etotat = Enot + Ecota

e
Feota =N M x ey f (£ 1)
€n
Epot =N*M *x ey

Ecow = Kaltstart Emissionen

it = Verhaltnis der Strecke, die mit kaltem Motor gefahren ist

N = Anzahl der Fahrzeuge

M = Totale Strecke des Fahrzeugtyps,

€hot = hot emission factor pro Fahrzeugtyp und Schadstoff,

€cold/ €hot = cold/hot emission Quotient pro Fahrzeugtyp und Schadstoff. Fiir PM ist

€cold/€hot=3.1-0.1 t, mit t, Auflentemperatur in Grad Celsius.

Der Parameter f und der Quotient ecold/€enot Sind temperaturabhangig und werden zur
Umverteilung der Emissionen iiber die Zeit verwendet. Im aktuellen Ansatz werden die
Gesamtemissionen von Diesel-Pkw und leichten Nutzfahrzeugen auf Basis von Zeitprofilen
verteilt. Streng genommen sollten die Emissionen vor allem Wohngebieten zugeordnet werden
und weniger den Autobahnen, wo der Motor meist schon warm ist. Die raumliche Verteilung von
GRETA beriicksichtigt die Strafdenklassifizierungen und die Verkehrsaktivitat, so dass der
Grof3teil der Emissionen in stadtischen Gebieten liegt. Durch die reine Arbeit mit Zeitprofilen in
unserem Ansatz wird ein kleiner Teil der Kaltstart-Emissionen falschlicherweise den
Autobahnen zugeordnet. Der hier gemachte Fehler sollte, im Verhaltnis zu der
Nettoverbesserung durch Einbeziehung des Kaltstarts, gering sein.

Diese Aufteilung wird auf PKW 1A3bi und leichte Nutzfahrzeuge (LDV, 1A3bii) angewendet. Es
wird angenommen, dass im Durchschnitt EURO 3 und ein Hubraum von 1,4 Litern gelten und
dass LDVs die gleichen Zeitprofile wie PKWs haben. Der Beitrag wird fiir Strafsen, die als
stadtisch und landlich klassifiziert sind, getrennt berechnet.

Die Folge ist ein weiterer Anstieg der Jahresmittelwerte der BC-Konzentration (Abbildung 59).
Der Anstieg ist starker als bei den Verkehrsprofilen von Szenario 2. Der Gesamteffekt betragt bis
zu 0,05 pg/ms3 auf Jahresbasis, fiir Kalteperioden steigen die Beitrage starker an.

Die Summe der Emissionen hat sich nicht verandert, d.h. die Emissionen wurden lediglich

zeitlich umverteilt und sind damithoher unter kalten Bedingungen mit geringerer Verdiinnung
und die BC Konzentrationen steigen.
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8.4 Szenario 4: + Zeitliche Verteilung landwirtschaftlicher Verkehr

Die Verteilung der Emissionen iiber die Zeit kann weiter runtergebrochen werden, wenn die
landwirtschaftlichen Praktiken besser parametrisiert sind. Zum Beispiel wurde eine
Emissionsverteilung fiir Ammoniak fiir Flandern erstellt, die auf Temperatur, Schnee und
Bodenfeuchtigkeit sowie der Tatsache basiert, dass der Sonntag ein Ruhetag ist (Hendriks et al,,
2016). Dadurch wurden die Emissionen zeitlich starker konzentriert, was zu einer besseren
Darstellung der Episoden fiihrte.

Fiir Deutschland wird vorgeschlagen Temperatursummen zu verwenden, um Zeiten der
Landbearbeitung besser zu berticksichtigen. Der Zeitpunkt der Emissionen variiert von Jahr zu
Jahr und hdngt auch von der genauen Kulturart ab. Bodenbearbeitung, Diingung und Aussaat
beginnen im Frithjahr, wenn eine kulturspezifische Temperatur erreicht ist und der Boden
aufgetaut sein muss.

Der Ansatz ist das Bodenbearbeitung in engem zeitlichem Zusammenhang mit der Diingung
steht und auch die Erntesaison nach einer pflanzenartenspezifischen Zeit nach der Diingung und
Aussaat beginnt. Basierend auf einer detaillierten Karte fiir Deutschland werden unter
Beriicksichtigung von Kulturart und Temperatursumme jahresspezifische Zeitprofile erstellt.
Der Ansatz dhnelt dem Ansatz fiir Ammoniak (Hendriks et al., 2016), wobei es in Deutschland
keinen solchen Ruhetag gibt und die Gewichtung unterschiedlich ist, mit weniger konzentrierten
Emissionen im Frithjahr und mehr Emissionen in der Erntezeit als fiir Ammoniak, das starker
mit Diingung zusammenhalt

Die Emissionen sind in den Gitterzellen der Messstationen fiir Melpitz, Waldhof und Mainz
dargestellt (Abbildung 60). Es gibt deutliche Unterschiede zwischen den Standorten und eine
starke zeitliche Variabilitdt bei der Verarbeitung und Ernte.

Der Einfluss auf die Jahresmittelwerte ist relativ gering (0,01 pg/ms3, Abbildung 61). Die
Jahresmittelwerte haben sich mit diesen Zeitprofilen verringert, obwohl sich die Jahressummen
nicht verandert haben. Die Emissionen treten nun mehr im Frithjahr und Sommer auf als in
kalten und stabilen Winterperioden, bei denen die Verdiinnung geringer ist. Die starkeren
Emissionen im Sommer fiithren jedoch dazu, dass ein Teil der Unterschitzung des Modells
beseitigt wird, was z. B. fiir Melpitz deutlich sichtbar ist (Abbildung 71).

Abbildung 60: Emissionszeitprofile fiir landwirtschaftlichen Verkehr

Agricultural emissions

—— Melpitz
—— Mainz
— Waldhof

emission factor

T T T T T
0] 2000 4000 6000 8000
time

Quelle: TNO
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Abbildung 61: Differenz modellierter Beitrage zum BC Jahresmittlwert Szenario 4-Szenario2
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8.5 Szenario 5: + Hausbrandemissionen wie in CAMS-RWC

Es gibt zwei Griinde dafiir, der raumlichen Verteilung der Hausbrandemissionen ein zweites
Szenario zu widmen. Als alternative Verteilung der Hausbrandemissionen steht die Methode
CAMS81_RWC zur Verfiigung.

Zunachst zeigten die Analysen von Grundlage und Schritt 1, dass die BC Werte im
Hausbrandsektor in Ostdeutschland deutlich unterschitzt werden, wahrend hingegen die
Hausbrandemissionen in Rheinland-Pfalz nur gering unterschatzt werden. Szenario 1 fithrt zu
einer neuen Verteilung der Hausbrandemissionen, wobei Gebiete mit nicht durchgidngiger
Bebauung starker gewichtet werden. Dies reduzierte aber die Unterschatzung fiir landliche
Gebiete nicht wesentlich, da die Landkreisinformationen immer noch die nationale Verteilung
dominieren.

Zweitens liegt ein Bottom-up-Emissionsinventar fiir Berlin vor (Berliner Emissionskataster,
Abschlussbericht 2016). Darin betragt die Summe fiir die Hausheizung 44029,8 kg. Diese
Emissionen sind deutlich geringer als die Emissionen, die Berlin in GRETA zugeordnet werden.
Fiir dieses Inventar wurden Gebaudecharakteristika, wie der Warmebedarf (aus dem Kataster),
Daten von Schornsteinfegern und die Nutzung von Fernwarme in bestimmten Stadtvierteln als
Datensatze genommen. Die Emissionen aus diesem Inventar werden mit den GRETA-Emissionen
fiir Berlin und den CAMS81_RWC-Emissionen fiir Berlin verglichen. Es ist zu beachten, dass fiir
Berlin auch die Kohleverbrennung zum EC beitragt. Der Anteil der Holzverbrennung (nicht
Pellets) betragt 26000 kg/Jahr. Um die Emissionen vergleichbar zu machen, werden auch die
Emissionsfaktoren fiir die Holzverbrennung gegeniibergestellt. Die PM2,5-Emissionsfaktoren
sind mit 99 g/GJ vergleichbar mit dem Emissionsfaktor aus Schritt 1. Die in dem Berliner
Kataster verwendeten EC-Faktoren (17,0 %) sind niedriger als im Schritt 1 fiir GRETA
angenommen (30 %). Daher wird eine zuséatzliche Schiatzung vorgenommen, um dies
auszugleichen.
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Die Emissionen fiir Berlin (Tabelle 17) sind aufgrund der GRETA-Verteilung fast doppelt so hoch
(Faktor 1,76) wie die Berliner Bottom-up-Emissionen. Wenn die CAMS81_RWC-Verteilung
angenommen wird, sind die Emissionen viel niedriger als die Bottom-up-Emissionen (Faktor
0,6) sowie als auch fiir GRETA (Faktor 0,35).

Tabelle 17: Vergleich der Emissionen fiir Berlin aus dem Berliner Emissionskataster, dem UBA-

Inventar mit GRETA-Verteilung und dem UBA-Inventar mit CAMS81_RW(C-
Verteilung.

Quelle Kg BC/Jahr

Senat Berlin original (Hausbrand total) 44000

Holz 26000

Senat Berlin 30% EC factor 57239

Nur Holz 46000

Greta Berlin 25908

Greta Berlin Schritt 1 100940

Greta Berlin genauer Ausschnitt Schritt 1+CAMS81_RWC 35427

Verteilung

In Abbildung 62 und Abbildung 63 sind die rdumliche Verteilung mit CAMS81_RWC und der
Unterschied zur GRETA abgebildet. Diese Abbildung 62 kann verglichen werden zu Abbildung
54. Die Unterschiede zwischen den raumlichen Verteilungen mit CAMS81_RWC und GRETA
zeigen sich am starksten in den Grofdstadten (z.B. Berlin, Miinchen, Frankfurt),wo die
CAMS81_RWC Gitter zu niedrigeren Emissionen fiihrt, wobei die kleinen Siedlungen in
CAMS81_RWC hohere Emissionen haben. Auch sind in den GRETA Emissionen die Werte in den
sudlichen Bundesldndern Baden-Wiirttemberg und Bayern hoéher als in den CAMS Emissionen.

Auch ist die rdumliche Variabilitat in Berlin mit CAMS81-RWC geringer (Abbildung 63), wobei
die Emissionen aufderhalb Berlins grofder sind als innerhalb Berlins, mit unrealistischen
Gradienten an den Stadtgrenzen.
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Abbildung 62: Verteilung Hausbrandemissionen mit urspriinglich (links oben) und mit CAMS_RWC
Parameter (rechts oben) Unten: Verhiltnis der beiden Verteilparameter

BC - Emissionen 2018 BC - Emissionen 2018
Sektor 1A4bi - Standardverteilparameter Sektor 1A4bi - TNO Verteilparameter

Umwelt Gitterweite: circa 1x1km’ Umwelt Gitterweite: cirea 1x1km’
an. 2020 - Submission and 22. - Submission
TG [E511)|  | Stand 22.01.2020 - Submission 2020 : UV (251114 | Stand 22.01.2020 - Submission 2020
Greta-Version: 1.1.4.1 Greta-Version: 1.1.4.1

BC - Emissionen 2018 - Sektor 1A4bi
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10200
Umwelt Gitterweite: circa 1x1km* | ot
T |4 |Stand 22.01,2020 - Submission 2020 ] =
Grets-Version: 1.1.4.1 | EEX)

Quelle: UBA
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Abbildung 63: Verteilung der bottom-up Emissionen fiir 2016 in Berlin: Berliner Emissionskataster
100m (links), GRETA Standard (mitte) und CAMS_RW(C (rechts). Siehe auch

Abbildung 29
& o A
B B T
e i s 1 - “ g
= o ; PR S R T P Y
& - i . ¢ -
- N P L .
7 =l
i 2 i b .‘"‘“‘ 7
I-'*'\ > f b i [ 5
,// Ly \‘.T\_ // P \'_T N // N -
- ; o
) {lﬁ | i | i~
at ) S/ _ - Y 4 - . §
a WAL R ” e OR o - N A =) a
L L5 '\j 4 N . L > L_; hes
( & 5
Quelle: UBA

Beide Verteilungen, CAMS81_RWC und GRETA (Tabelle 18), haben starke Einschrankungen. Die
Aufteilung mit der Waldflache auf Kreisebene fithrt dazu, dass fiir Berlin und Brandenburg eine
Waldflache von 0,365 angenommen wird, was fiir die Stadt Berlin zu hoch erscheint und die
Diskrepanz zur Bottom-up-Inventar teilweise erklaren kann. Die Verwendung der Regionen
nach Mantau und Sérgel (2006) fiihrt zu einer stirkeren Gewichtung von Bayern und Baden-
Wiirttemberg. Diese Gewichtung zeigt deutlich eine starke Abgrenzung zwischen den
Bundesldandern, die vermutlich nicht realistisch ist. Andererseits erlaubt dieser Ansatz die
Beriicksichtigung von regionalen Unterschieden, die auf andere Weise nicht dargestellt werden
kénnen. In der CAMS81_RWC Verteilung gibt es keinen solchen regionalen Unterschied. Die
CAMS81_RWC Verteilung hat einen starkeren Einfluss von Waldflache und Bevolkerungsdichte
pro Gitterzelle, was zu relativ geringen Emissionen in Berlin fiihrt. Wo der Kreisansatz zu einer
Uberschitzung fiihrt, fithrt der lokale Ansatz zu einer Unterschitzung der Emissionen. Es kénnte
sein, dass auch der Waldtyp relevant ist. Die Verteilung der Waldflache in Deutschland mit der
Unterscheidung zwischen Laubwald, Nadelwald und Mischwald ist in Abbildung 64 dargestellt.
Es konnte sein, dass Nadelwélder aufgrund ihrer geringeren Holzqualitat und ihres schnelleren
Wachstums mehr zum Heizen genutzt werden als Laubwaélder. Der Unterschied ist in den
Regionalfaktoren von Mantau und Sérgel (2006) impliziert, nicht aber im Faktor Waldflache pro
Bezirk oder Waldflache pro Gitterzelle.

Der Effekt des Szenarios auf die Jahresmittelkonzentrationen (Abbildung 65) ist mit bis zu 0,1
ug/ms3 relativ grofs. Die Konzentrationen sind im Siiden niedriger und im Norden héher und sind
in den grofden Stadten, wie Berlin und Miinchen, aber auch in den kleineren Stadten im Norden
Deutschlands stark gesunken.
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Tabelle 18

Vergleich der raumlichen Verteilparameter in CAMS81_RWC und GRETA

Bevolkerung

Waldflache

Regionale
Differenzen

Gewichtung
Bevolkerungsdichte,
Rural/Urban. In ruralen
Gebieten 2-mal so viel
Feuerungslagen

Gewichtung
Bevodlkerungsdichte mit
Waldflache pro Gitterzelle

Keine

Anzahl der Einwohner, Anzahl der Haushalte, Anzahl der
Feuerungsanlagen und Holzbedarf auf Gemeinde-Ebene mit
Faktoren abhangig von Einwohnerzahl pro Gemeinde.

Gewichtung mit Waldflache auf Kreis-Ebene

Gewichtung 5 Regionen

Abbildung 64 Verteilung von Waldtypen in Deutschland
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Quelle: https://www.nees.uni-bonn.de/pdf/mutke_quandt_2018_forschungundlehre_deutschewald
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Abbildung 65: Differenz der modellierten BC Konzentrationen im Jahresmittel (Szenario5 -
Szenariol)
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Quelle: TNO

8.6 Zusammenfassung der Szenarien

Alle Szenarien werden mit Messungen verglichen fiir September 2016-April 2017 (PMOst) und
das ganze Jahre 2017 (MAAP and Aethalometermessungen und EC Melpitz, siehe Anhang A und
Abschnitt 6.5) . Die Auswertungen sind pro Szenario fiir jede Station in Anhang B aufgelistet. Ein
Vergleich der Mittelwerte ist in Abbildung 66 dargestellt. Minimum und Maximum werden als
Kreuze dargestellt, die Standardabweichung wird als Linie angezeigt. Die Abbildung zeigt, dass
sich die Qualitdt des Modells hinsichtlich Bias, RMSE und Korrelation mit jedem Schritt
verbessert. Obwohl sich die Mittelwerte von Schritt zu Schritt nur geringfiligig andern (mit
Ausnahme der relativ grofse Abnahme des Bias von Schritt 0 zu Schritt 1), wird die Variabilitat
kleiner und vor allem die Stationen, die am schlechtesten modelliert sind, zeigen eine héhere
Korrelation und einen geringeren Bias. Fiir einige Stationen waren die Mittelwerte einiger
Modellaufe hoher als die Mittelwerte der Messungen. Bei der Interpretation ist zu beachten, dass
die Messungen mit unterschiedlichen Gerdten durchgefiihrt wurden, so dass regionale
Unterschiede teilweise darauf zuriickzufiihren sind.
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Abbildung 66: Mittelwerte der Statistik fiir alle nicht-StraRenstationen im Jahr 2017 und
September 2016-April 2017. Standardabweichung als schwarze Linien, Minimum
und Maximum sind mit Kreuz gekennzeichnet.
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Flir Aethalometerdaten werden tiblicherweise Standardfaktoren verwendet, um von der
gemessenen Extinktion zur BC-Masse zu gelangen. Dieses Verfahren wird in Kapitel 5 naher
erldutert. Fiir die Berliner Messungen wurde eine Reduktion des BC um etwa einen Faktor 2
festgestellt, wenn anstelle von Standardfaktoren optimierte Umrechnungsfaktoren verwendet
werden, die auf EC-Filtermessungen beruhen, die gleichzeitig mit BC-Messungen am gleichen
Standort durchgefiihrt wurden. Die Umrechnungsfaktoren sind abhangig von der
Zusammensetzung des Aerosols (direkt nach dem Auspuff oder nach Wechselwirkung in der
Atmosphare). Petzold et al. (2013) beschreiben, dass Vergleiche von chemischen und optischen
Methoden fiir BC-Konzentrationen bis zu einem Faktor 7 Unterschied zeigen, obwohl die
Korrelation gut ist. Bond et al. (2013) beschreiben in ihrem Review MAC-Werte im Bereich von
2-20 m2g! (Standardwert 7,77 m2g-1). Der Absorptionskoeffizient enthélt auch eine
Abhangigkeit fiir die Aerosolzusammensetzung und -grofie, die bei der Anwendung von
Standardwerten nicht berticksichtigt wird. Bei Aethalometern werden oft 10-20% héhere Werte
als bei MAAP-Geraten gefunden. Petzold et al. (2013) empfehlen, die verwendeten MAC-Werte
zusatzlich zu erwahnen, wenn BC-Werte aus Absorptionsmessungen berichtet werden.
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Das bedeutet, dass ein Teil der Diskrepanz zwischen Modell und Messungen durch eine
Uberschitzung des BC von Aethalometern (und vielleicht im geringeren Ausmaf? fiir MAAP)
verursacht werden kénnte, wenn Standardfaktoren verwendet werden. Der Vergleich von
Modellrechnungen mit Messungen zeigt ebenfalls Biases, die fiir die Messnetze unterschiedlich
und fiir die aus Aethalometern bestehenden Messnetze (Nordrhein-Westfalen, Sachsen-Anhalt)
starker sind.

Als Sensitivitatsexperiment beziiglich der Messungen werden die modellierten Werte mit
skalierten BC-Konzentrationen von Aethalometern verglichen, bei denen die gemessene
Konzentration halbiert wird (Abbildung 68 und Abbildung 69). Die Korrelation dndert sich nicht,
aber der Bias und der RMSE dndern sich deutlich. Das Ergebnis ist, dass der Bias an diesen
Stationen stark reduziert wird, ebenso wie der RMSE. Die Werte stimmen jetzt viel besser mit
den Werten der EC-Messungen {iberein.

Flir MAAP ist eine Halbierung nicht vertretbar, aber es ist auch bei diesen Messungen durchaus
moglich, dass die angegebenen BC-Werte etwas zu hoch sind. Fiir diese Messungen wurde auch
ein neuer Vergleich ausgewertet, bei dem die MAAP-Konzentrationswerte um 30 % reduziert
wurden.

Es ist nicht mdglich, MAAP- und AE33-Daten ohne weitere Untersuchungen zu skalieren. Wir
zeigen hier nur, dass die Diskrepanz zwischen Messnetzen (MAAP-, AE-, EC-Filter) im Vergleich
zu Modellrechnungen fiir ganz Deutschland deutlich abnimmt, wenn wir davon ausgehen, dass
insbesondere die AE33-Messungen und im geringeren Mafde die MAAP-Messungen eine
Uberschitzung der BC im Vergleich zu EC-Messungen mit dem TOT-Protokoll zeigen.
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Abbildung 67: Statistische Parameter fiir Szenario 5, direkter Vergleich zu Messungen
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Quelle: TNO

163



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

Abbildung 68: Mittelwert RMSE und Bias fiir skalierte PM2.5 und PM10 stiindliche Werte
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Abbildung 69: Statistische Parameter fiir skalierte Messungen: MAAP*0.8 und AE*0.5
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8.7 Gesamtanalyse der Szenarioldufe pro Messstation

Um die Auswirkungen der Szenarien in verschiedenen Regionen besser zu verstehen und um
saisonale Effekte zu sehen, werden einige Stationen genauer untersucht. Die Gesamtanalyse der
Szenarien ist komplex, da verschiedene Sektoren ihren grofdten Beitrag zu verschiedenen Zeiten
des Jahres leisten. Zum Beispiel fiihrt die Umverteilung des landwirtschaftlichen Verkehrs im
Winter zu hoheren Jahresmittelkonzentrationen in Ostdeutschland, aber wenn die verbesserten
Emissionszeitprofile fiir diesen Sektor beriicksichtigt werden, verlagern sich die Emissionen in
den Sommer, wenn mehr vertikale Verdiinnung stattfindet, so dass die
Jahresmittelkonzentrationen abnehmen. Die Korrelation kann abnehmen, weil urspriinglich der
iiberschatzte Beitrag des landwirtschaftlichen Verkehrs im Winter den unterschatzten Beitrag
von Hausbrand teilweise kompensiert hat. Hier werden die Ergebnisse fiir drei Stationen mit
der hochsten Datenqualitét in verschiedenen Regionen vorgestellt. Tabellen mit Statistiken fiir
alle im Jahr 2017 verfiigbaren Stationen finden Sie in Anhang B. Szenario 2 wird hier nicht
explizit gezeigt, aber zusammen mit Szenario 3 betrachtet. Der Vorteil der Betrachtung einzelner
Stationen ist auch, dass die Auswirkungen von Unsicherheiten in den MAC-Werten dann eine
andere Rolle spielen.

8.7.1 Melpitz

Abbildung 70 bis Abbildung 72 zeigen die Ergebnisse der Laufe fiir Melpitz. Fiir Melpitz wird EC
direkt mit der EUSAAR-Referenzmethode anstelle von BC gemessen, so dass die Unsicherheit in
MAC keine Rolle spielt.

Die Konzentrationen steigen in der ersten Winterepisode mit Schritt 1 und Szenario 5 an, aber
nicht fiir die zweite Winterepisode. Fiir die zweite Episode zeigt die Label-Analyse (Abbildung
43), dass die Beitrdge aus Polen dominieren, so dass die Anpassungen fiir Deutschland nur einen
begrenzten Effekt haben.

» Szenario 1 fithrt zu hoheren Jahresmittelwerten, was auf einen grofieren Beitrag des
landwirtschaftlichen Verkehrs zurtickzufiihren ist.

» Die Szenarien 2 und 3 haben an dieser Station nur geringe Auswirkungen.

» In Szenario 4 nehmen die Konzentrationen im Winter ab und im Sommer zu, was auf eine
Verschiebung des Beitrags des landwirtschaftlichen Verkehrs zuriickzufiihren ist.

» Anstieg der Konzentrationen im Winter mit Szenario 5

» Die Jahresmittelkonzentrationen werden in den Szenariosimulationen weniger unterschatzt,
wobei die grofte Anderung von Schritt 0 zu Schritt 1 und die geringste Unterschitzung in
Szenario 5 zu verzeichnen ist.

» Beste Korrelation mit Szenario 1 und 3, geringster Bias mit Szenario 5, geringster RMSE mit
Szenario 5.
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» Episode 15-16 Oktober nicht vom Modell dargestellt, Episode Ende September unterschétzt
vom Modell.

» Dezember-Episode unterschitzt vom Modell.

Abbildung 70: Melpitz, Tagesmittelwerte fiir Messungen und Modell fiir Melpitz. Ganzes
Jahr(oben), Wintermonate (Mitte) und Sommermonate (unten)
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Abbildung 71: Melpitz, Monatsmittelwerte der Sektorbeitrage fiir Szenarioldufe, Szenario 1
(Oben), Szenario 4 (Mitte) und Szenario 5 (Unten)
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Melpitz, Statistische Analyse der Szenarioldufe

Abbildung 72
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8.7.2 Waldhof
Abbildung 73 bis Abbildung 75 zeigen die Ergebnisse der Laufe fiir Waldhof.

Waldhof ist die Station mit einer der niedrigsten beobachteten Konzentrationen und niedrigen
modellierten Konzentrationen, aber immer noch relativ starken absoluten und relativen
Modellunterschatzungen in allen Jahreszeiten. Dies kann teilweise durch die Verwendung eines
Standard-MAC-Wertes (MAAP-Instrument fiir PM2,5), aber auch durch eine Unterschitzung der
(lokalen) Emissionen verursacht werden. Die Korrelation ist dhnlich wie die von Melpitz, aber
RMSE und Bias sind viel hoher, was auf den ersteren Effekt hinweisen kénnte.

» Grofdte Reduzierung des Biases fiir Schritt 1, geringe Reduzierung der Bias in den
nachfolgenden Szenarien.

» Geringer Anstieg der Konzentrationen im Sommer durch die Szenarien 1 und 4. Geringerer
Bias im Sommer, aber grofderer Bias im Winter.

» Die Korrelation steigt fiir Schritt 1 und die Szenarien 1, 2 und 3, sinkt aber fiir die Szenarien
4 und 5, wahrscheinlich aufgrund von Kompensationsfehlern

» Abnehmender RMSE fiir aufeinanderfolgende Szenarien.

» Episoden Ende September, Mitte Oktober-Anfang November werden vom Modell nicht
dargestellt. Unterschatzung starker als bei Melpitz fiir diese Episoden.
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Waldhof, Tagesmittelwerte fiir Messungen und Modell fiir Melpitz. Ganzes Jahr

(oben), Wintermonate (Mitte) und Sommermonate (unten)
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Abbildung 74: Waldhof, Monatsmittelwerte der Sektorbeitrage fiir Szenarioldufe, Szenario 1
(Oben) Szenario 4 (Mitte) und Szenario 5 (Unten)
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Abbildung 75: Waldhof, statistische Analyse der Szenarioldufe
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8.7.3 Mainz Mombach

Abbildung 76 bis Abbildung 78 zeigen die Ergebnisse der Laufe fiir Mainz.

An dieser stadtischen Hintergrundstation sind die modellierten und gemessenen BC-Werte
hoher als bei Melpitz und Waldhof. In diesem Gebiet sind sowohl Verkehrsemissionen als auch
Holzverbrennung wichtige Quellen. Fiir diese Station wurde BC in PM2,5 mit einem MAAP-Gerit
gemessen. Modellunterschatzungen kdnnen mit Messunsicherheiten zusammenhangen, aber
auch die relativ geringe Modellauflésung in einem Gebiet mit starkeren Quellen kann dazu
beitragen.

Der Effekt von Schritt 1 wird in den Winterperioden deutlich. Die beobachteten hohen Werte
werden nun vom Modell erreicht, wiahrend die niedrigeren Werte im Winter iberschatzt
werden. Schritt 1 fithrt zu einer besseren Darstellung der Winterperioden. Fiir den Sommer sind
die Ergebnisse aller Simulationen nahezu identisch.

» Szenario 1 fiihrt zu geringeren Emissionen aus dem landwirtschaftlichen Verkehr in dieser
Region, wodurch die Konzentrationen sinken und der Bias steigt.
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» Die Szenarien 2 und 3 erhohen den Beitrag des Verkehrs, insbesondere in der kalten
Periode, was zu einem geringeren Bias, aber auch zu einer etwas geringeren Korrelation
fiihrt.

» Szenario 4 hat nur geringe Auswirkungen auf dieser urbanen Station.

» Szenario 5 verlagert die Emissionen fiir diese Region in andere Teile des Landes, was zu
einem starkeren Bias, einer niedrigeren Korrelation und einem héheren RMSE fiihrt. Der
Bias ist immer noch geringer als bei Waldhof, trotz der viel hoheren beobachteten
Konzentrationen. Die auch fiir Waldhof beobachteten Episoden (Ende September-Mitte
Oktober-Anfang November) werden nicht modelliert. Das Maximum in der November-
Episode tritt ein paar Tage friiher auf als bei Waldhof.
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Mainz Mombach, Tagesmittelwerte fiir Messungen und Modell fiir Melpitz. Ganzes

Jahr (oben), Wintermonate (Mitte) und Sommermonate (unten)

Abbildung 76
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Abbildung 77: Mainz Mombach, Monatsmittelwerte der Sektorbeitrage fiir Szenarioldufe in
Melpitz, Szenario 1 (Oben) Szenario 4 (Mitte) und Szenario 5 (Unten)
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Abbildung 78: Mainz Mombach, statistische Analyse der Szenarioldufe
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8.7.4 Herbstepisoden mit hohen BC Konzentrationen

Einige beobachtete Perioden im Herbst wurden in den Modellsimulationen schlecht dargestellt.
Fiir die drei Stationen und drei Zeitraume wurde eine sogenannte Backtrajectory-Analyse mit
NOAA HYSPLIT (Stein et al., 2015) durchgefiihrt, um den Ursprung dieser Luftverschmutzung
besser zu verstehen. Die Trajektorien werden immer mit einer Starthéhe von 50 m, 200 m und
500 m und einer Startzeit von 12 UTC 24 Stunden zuriick in der Zeit verfolgt.

Die Episode von Ende September (Abbildung 79) ist die erste Herbstepisode und ist durch eine
stidostliche Stromung gekennzeichnet. Zu dieser Jahreszeit ist es moglich, dass die BC-Werte
durch das offene Verbrennen von landwirtschaftlichen Riickstanden nach der Ernte beeinflusst
werden. Die europdische Situation ist in Amann et al. (2017) zusammengefasst. Offiziell hat die
EU-Gesetzgebung diese Praxis verboten, aber in der Realitat ist die Verbrennung der Riickstédnde
in einigen europdischen Gebieten immer noch tiblich. Insbesondere in Tschechien belaufen sich
die GAINS-Schatzungen fiir die Verbrennung von landwirtschaftlichen Abfillen auf 11 % der
gesamten PM2,5-Emissionen (Null im nationalen Bericht). Selbst in den Niederlanden und
Deutschland kann eine lokale Verbrennung von landwirtschaftlichen Abfallen nicht
ausgeschlossen werden, obwohl der Beitrag gering ist. Bei dieser Emissionsquelle finden die
Emissionen lber einen relativ kurzen Zeitraum statt, so dass sie als saisonale Ereignisse
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auftreten, die schwer zu modellieren sind und oft nicht Teil der offiziell gemeldeten
Gesamtemissionen des Landes sind.

Abbildung 79: NOAA Hysplit 24 Stunden Backtrajectories fiir 27 September Melpitz, Waldhof und
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Die Episode um den 15. und 17. Oktober (Abbildung 80) ist eine besondere Episode mit
Beitragen von Waldbrdnden in Portugal mit stark erh6hten PM10-Konzentrationen iiber
Nordwesteuropa. Obwohl LOTOS-EUROS die PM10-Summe in diesem Zeitraum im CAMS-
Ensemble realistisch modelliert hat, konnte der Beitrag von BC unterschatzt worden sein. Fiir
alle drei Stationen zeigt die stidwestliche Stromung den Ursprung der Luftmasse aus dem
Siidosten an, was mit dieser Annahme iibereinstimmt. Auch der Beitrag von "Wildbrand" zur
Kennzeichnung ist in diesem Zeitraum grofier als zu anderen Zeiten des Jahres, aber der
Nettobeitrag ist immer noch gering. Aufgrund der stidwestlichen Stromung war der Zeitraum
relativ warm, so dass der Beitrag von Hausbrand wahrscheinlich nicht signifikant ist.

Abbildung 80: NOAA Hysplit 24 Stunden Backtrajectories fiir 16 Oktober, Melpitz, Waldhof und
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Fiir die Episoden Anfang November (Abbildung 81) zeigen die Trajektorien, dass die Station
Mainz von Luft aus Siidwesten beeinflusst wird, wobei am 4. November eher stagnierende
Bedingungen herrschen, die hoheren Konzentrationen entsprechen. Es ist wahrscheinlich, dass
fiir diesen relativ kurzen Zeitraum stagnierende Bedingungen nicht vollstandig in der
Eingangsmeteorologie und/oder dem LOTOS-EUROS-Modell wiedergegeben werden, was zu
einer Unterschatzung fiihrt. Melpitz und Waldhof werden in dieser Zeit von Luft aus Siidosten
beeinflusst. Das Verbrennen von landwirtschaftlichen Abféllen oder Laub kann zu dieser
Episode beitragen.

Abbildung 81: NOAA Hysplit 24 Stunden Backtrajectories fiir 8 November, Melpitz, Waldhof und
Mainz, und fiir 4 September (nur Mainz)
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8.8 Schlussfolgerungen fiir GRETA und Endergebnis

Die Szenarioldufe zeigen, dass neue Emissionsfaktoren zu modellierten Konzentrationen fiihren,
die besser mit den Messungen {libereinstimmen.

» Die Anpassung des BC-Faktors fiir Reifen- und Bremsenabrieb ist grof3, aber diese
Emissionskategorie leistet einen relativ kleinen Beitrag zum Gesamt-BC.
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» Insbesondere die hoheren BC-Emissionsfaktoren fur den Hausbrandsektor fithren zu einer
besseren Ubereinstimmung mit den Messungen.

» Die modifizierte raumliche Verteilung fiir den landwirtschaftlichen Verkehr ist konzeptionell
realistischer und liefert eine bessere Ubereinstimmung mit den Messungen.

» Die neuen Zeitprofile tragen auch zu einer besseren Modellierung der Konzentrationen bei.

Fiir die Verteilung der Hausbrandemissionen wurde ein letzter Schritt vereinbart. Wichtige
Griinde dafiir sind die tatsachlich beobachteten regionalen Unterschiede im Holzverbrauch
(Mantau und Sorgel, 2006) und die Erh6hung des Bias fiir Mainz in Szenario 5, bei dem diese
regionalen Unterschiede nicht berticksichtigt wurden. Andererseits fiihrte die urspriingliche
Verteilung zu tibermaf3ig hohen Emissionen in Berlin, da fiir dieses Gebiet ein sehr grofder
Waldfaktor angenommen wurde, der zwar fiir das Berliner Umland, nicht aber fiir die Stadt
selbst, realistisch ist.

Die Hausbrandemissionen werden zunachst auf die Gruppen der Bundesldnder nach Mantau
und Sorgel (2006) aufgeteilt. Innerhalb dieser Bereiche wird dann der CAMS-Ansatz zur
Gewichtung verwendet (Waldflache und Einwohneranzahl pro 0.1x0.05 ° lon x lat Gitterzelle).
Um einen hochauflésenden Datensatz zu erhalten, werden die Emissionen dann pro Kreis
summiert und weiter in die CLC-Klassen unterteilt, die bebaute Gebiete darstellen. Die CLC-
Gewichtung wird modifiziert, um den Effekt der Bevolkerungsdichte und die damit verbundene
Wahrscheinlichkeit, dass ein Haushalt mit Holz heizt, zu berticksichtigen. Die Emissionen
werden nun in CLC 111 (continuous urban fabric) und CLC 112 (non-urban fabric)
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gleichgewichtet. Die CLC-Klasse 121 (industrial and commercial units) erhalt keine Emissionen
aus dem Hausbrandsektor mehr.

Abbildung 82: Verteilung von BC der Hausbrandsektor (1A4bi), Endergebnis

BC - Emissionen 2018
Sektor 1A4bi - TNO Verteilparameter (Sérgel 2006)
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Quelle: UBA
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9 Endergebnis regionale Modellierung mit optimierten
Emissionen

In diesem Abschnitt werden die Laufe mit den optimierten Emissionen auf der regionalen Skala
ausgewertet und diskutiert.

9.1 Europaweit

Zunichst wird die Konzentration fiir ganz Europa als Referenz angegeben (Abbildung 83). Ein 5-
Jahres-Mittelwert reduziert den Einfluss der interjahrlichen Variabilitdt in der Meteorologie und
liefert somit eine allgemeinere Darstellung als ein Jahresmittelwert. Besonders hoch sind die
Konzentrationen in der Alpenregion, in der Po-Region, in Polen und in der Balkanregion, vor
allem aufgrund von Hausbrand und Industrie. Im Westen sind die Beitriage des Verkehrs, wie in
den Niederlanden und Belgien, in Paris und anderen Grof3stadten, sichtbar.

Abbildung 83: Mittelwert BC Konzentration 2015-2019, europaweit
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Quelle: TNO

9.2 Deutschland und Umgebung

Flachendeckende Immissionsbelastung

Eine der Hauptfragen ist, wie hoch die Immissionsbelastung von BC in Deutschland ist. Die
Belastung in Deutschland und seiner unmittelbaren Umgebung ist in Abbildung 84 dargestellt,
wobei neben den Gesamtkonzentrationen auch die Beitrage der wichtigsten Sektoren angegeben
sind. Abbildung 85 zeigt die relativen Beitrage von Deutschland und den deutschen Sektoren.
Die Jahresmittelkonzentrationen liegen bei 0,2-1,5 pg/m3 mit Maximalwerten im Main-Rhein-
Gebiet und den siidlichen Grofdstadten. Fir die Hintergrundgebiete betragen die Werte zwischen
0,2 und 0,8 pg/m3.
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Abbildung 84: Mittelwert der BC Konzentrationen von 2015-2019: Gesamt und Beitrage der
wichtigsten Sektoren
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Quelle: TNO
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Abbildung 85: Relative Beitrage zu den BC Gesamtkonzentrationen, Deutschland und deutsche
Emissionssektoren
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Die wichtigsten Quellbeitrdge sind Verkehr und Hausbrand, wobei Hausbrand im Stiden
Deutschlands absolut und relativ gesehen wichtiger sind. Obwohl der nicht strafdengebundene
Verkehr (,0ff-road transport’) in absoluten Zahlen einen geringeren Beitrag leistet, kann er lokal
bis zu 15 % beitragen. Auch die Schifffahrt, die hier als Sonstige klassifiziert wird, kann lokal
einen wesentlichen Beitrag leisten. Dies ist in den Szenario-Laufen bereits beriicksichtigt, wird
hier aber als langjahriges Mittel und mit einer hoheren Modellauflésung in der vertikalen Ebene
separat dargestellt. Diese Grafik ist daher sowohl allgemeiner als auch genauer als die Grafik von
2017.

Die jahrlichen Mittelwertkonzentrationen sind niedriger als in den Nachbarlandern. Der
Kontrast zu Polen ist grof2. In Polen wird relativ viel mit Holz und Kohle geheizt, die
Hausbrandanlagen sind relativ alt und daher sind hohere Emissionsfaktoren zu erwarten. Der
grofde Unterschied in den BC-Emissionen zwischen Deutschland und Polen ist daher nicht
unrealistisch. Starke Unterschiede gibt es auch in den Grenzgebieten zu Frankreich und der
Schweiz. Es gibt Hinweise von dem Projekt EURODELTA_CARBS, dass die aktuellen
Hausbrandemissionen fiir Frankreich und die Schweiz in CAMS81_RWC tiberschatzt werden.
Hohere Konzentrationen finden sich auch fur die Niederlande, was vor allem auf das dichte
Autobahnnetz zuriickzufiihren ist. Das Ruhrgebiet sollte relativ vergleichbar sein, aber die
modellierten BC-Konzentrationen sind etwas niedriger.

Auswertung und Zeitprofile

Der Vergleich mit den Messungen von 2017 ist in Abbildung 86 dargestellt und der Vergleich der
Statistiken mit fritheren Laufen in Abbildung 87 und den Tabellen in Anhang B. Das Endergebnis
hat ein deutlich geringeres Bias und RMSE als die Grundlage, Schritt 1 und die einzelnen
Szenarien. Hinsichtlich der Korrelation gibt es Messpunkte, bei denen das Endergebnis eine
Verbesserung darstellt, aber auch Messpunkte, bei denen die Korrelation leicht gesunken ist. Es
ist zu bedenken, dass das Endergebnis den Effekt der Emissionsfaktoren, den Effekt der
Emissionsverteilung und den Effekt einer besseren Darstellung der Meteorologie durch die
Verwendung von mehr Modellschichten beinhaltet. Der RMSE ist bei stadtischen Stationen
besonders hoch.

Zusatzlich zur Auswertung fiir 2017 wird auch eine Auswertung fiir 2018 vorgenommen. Fiir
dieses Jahr sind weniger Messungen verfiigbar als fiir 2017, aber viel mehr als fiir andere Jahre.
Im Jahr 2018 gab es keine so starke Winterepisode wie im Jahr 2017. Der RMSE ist fiir 2018 bei
den meisten Stationen etwas niedriger, aber die Korrelation und der Bias sind nicht tiberall
besser. Fiir die Stationen in Ostdeutschland ist die Uberschitzung im Modell im Jahr 2017
geringer, aber fiir die anderen Stationen gibt es keinen grofden Unterschied zwischen den beiden
Jahren.

3 https://wiki.met.no/emep/emep-experts/tfmmeurodeltacarb
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Abbildung 86: Auswertung des Endlaufs fiir 2017

-10 -08 -06 -04 -0.2 0.0 0.2 04 05 06 07 08 09 10 11 12
Bias ['BC'] UBA-BC-End Ratio ['BC'] sim/obs [-] UBA-BC-End

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
RMSE [-] ['BC'] UBA-BC-End Correlation [-] ['BC'] UBA-BC-End

Quelle: TNO
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Abbildung 87: Auswertung des Endlaufs fiir 2017. Mittelwerte der Statistik fiir alle Nicht-
StraBenstationen. Standardabweichung als schwarze Linien, Minimum und
Maximum sind mit Kreuz gekennzeichnet.
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Abbildung 88: Auswertung des Endlaufs fiir 2018
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Quelle: TNO

Die Stationen Melpitz, Waldhof und Mainz sind in Abbildung 89 bis Abbildung 91 wieder als
Zeitreihen dargestellt. In der Sensitivitatsstudie beziiglich BC von MAAP und harmonisierte eBC
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haben wir gesehen, dass fiir Waldhof und Mainz die gemessenen Konzentrationen
wahrscheinlich etwas zu hoch sind. Dies wurde hier nicht korrigiert.

Flir Melpitz wird die Winterkonzentration noch tiberschéatzt, die Sommerwerte werden vom
Modell gut wiedergegeben. Im Wochenzyklus werden die Werte fiir Montag-Donnerstag am
meisten liberschatzt, und das Modell reproduziert das gemessene Maximum fiir Samstag nicht.

Fiir Waldhof werden die Werte immer unterschatzt. Der Jahreszyklus wird vom Modell
qualitativ gut wiedergegeben, aber mit Bias. Die Unterschitzung ist starker im Winter als im
Sommer. Der Wochenzyklus zeigt eine kleinere Unterschatzung fiir Montag und Dienstag, fiir die
anderen Tage ist die Unterschitzung relativ stabil, und der Wochenzyklus wird vom Modell
qualitativ gut wiedergegeben. Auch der Tagesgang wird realistisch wiedergegeben, allerdings
mit einer stirkeren Unterschitzung am Abend. Das kann auf eine Unterschatzung des
abendlichen Beitrags der Hausbrandemissionen hinweisen, aber auch auf Schwierigkeiten bei
der Modellierung der vertikalen Durchmischung (Auftreten Bildung einer stabilen Atmosphare
rund um den Sonnenuntergang).

Die Werte fiir Mainz Mombach sind ebenfalls leicht unterschitzt, jedoch mit einer realistischen
Darstellung des Jahresverlaufs. Das Wochenprofil wird grofdtenteils gut wiedergegeben, nur fiir
den Dienstag ist das Modell verhaltnismaf3ig etwas zu hoch. Bei der Darstellung des Tagesprofils
werden die Morgenwerte vom Modell gut wiedergegeben, aber der Rest des Tages wird
unterschatzt, besonders am spiten Abend. Dies kann auf die Schwierigkeit zuriickzufiihren sein,
Anderungen der atmosphérischen Stabilitit genau zu modellieren.

Alles in allem ergibt der Endlauf iiberwiegend eine realistische Darstellung der Messwerte.
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Abbildung 89: Auswertung Endlauf, Melpitz
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Abbildung 90 : Auswertung Endlauf, Waldhof
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Wayhof; run: UBA-BC-End; tracer: bc__pm2_5 [ug/m3]
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Abbildung 91: Auswertung Endlauf, Mainz Mombach

Mainz-Mombach; run: UBA-BC-End; tracer: bc__pm2_5 [ug/m3]
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Maj_nz-Mombach; run: UBA-BC-End; tracer: bc__pm2_5 [ug/m3]
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9.3 Deutschland, Hochaufgelost

Fiir die Messkampagne September 2018-September 2019 wurde eine hochaufgeldste Simulation
durchgefiihrt (~2 km). Der Jahresmittelwert ist in Abbildung 92 dargestellt. Dieser Lauf wird als
Hintergrund fiir die Detailauswertung fiir Berlin (siehe Kapitel 10) verwendet und zeigt die
Autobahnstrecken, Fliisse, Stidte, und dicht besiedelte Gebiete als Bereiche hoher BC
Konzentrationen, aber auch den Kontrast zu groferen Naturgebieten oder anderen diinn
besiedelten Gebieten. Im Vergleich zu den Laufen mit ~5 km Auflésung wurde fiir die
Hintergrundwerte kein signifikanter Unterschied gefunden. Details werden tlibersichtlicher
dargestellt.

Der Lauf liefert Hintergrundkonzentrationen fiir die mikroskalige Modellierung in Berlin und
wird fiir Berlin anhand der Messkampagne ausgewertet, wobei die Beitrdage der lokalen Quellen
aus den mikroskaligen Berechnungen beriicksichtigt werden, d.h. die Gesamtkonzentration. Die
Messkampagne in Berlin wird in Abschnitt 7 ausfiihrlich beschrieben. Dieser Lauf wird nicht
weiter mit Messungen in ganz Deutschland ausgewertet, da die weitere Datenverfiigbarkeit fiir
2019 stark eingeschrankt ist.
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Abbildung 92: Mittlere BC Konzentration und deutsche Sektorbeitrage, Kampagneperiode,
hochaufgelost.
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Quelle: TNO
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10 Mikroskalige Detailmodellierung

10.1 Modellierungsansatz

Die mikroskaligen Berechnungen fiir das jeweilige Umfeld der vier Messstationen fiir den
Zeitraum 1.9.2018 - 31.8.2019 wurden mit einer Kopplung der in den folgenden Kasten
beschriebenen Modelle MISKAM fiir die Stromungsmodellierung und LASAT fiir die
Ausbreitungsmodellierung durchgefiihrt, um die jeweiligen Vorteile beider Modelle (z. B. die
prognostische Windfeldmodellierung von MISKAM und die dynamischen Quelleigenschaften von
LASAT) zu kombinieren. Die horizontale Auflosung betragt dquidistant im ganzen Modellgebiet
2 x 2 m? Die Ergebnisse wurden jeweils in der Schicht ausgewertet, in der der Messkopf der
jeweiligen Messstation (3.6 - 3.7 m) liegt.

Das Gebiet um die Hintergrundmessstation Buch weist im Vergleich mit den iibrigen drei
Standorten eine vollig andere raumliche Struktur auf. Das Umfeld der Station ist sehr diinn
besiedelt und nicht stadtisch gepragt. Die Station selbst steht in einem kleinen Waldgebiet. Fiir
diese Situation ist der Standardansatz der Stromungsmodellierung mit MISKAM, bei dem von
einer neutralen Schichtung - wie sie in Stadtgebieten i. d. R. gegeben ist - ausgegangen wird,
nicht angemessen. Fiir das Gebiet um die Messstation Buch wurde daher die
Stromungsmodellierung mit LASAT, bzw. dem darin enthaltenen diagnostischen
Windfeldmodell, unter Beriicksichtigung der Stabilitdtsklassen durchgefiihrt.

Das Verfahren der Kopplung von MISKAM und LASAT wurde u. a. auch in einem UBA-Projekt zur
Ermittlung von Grundlagen fiir die Entwicklung einer modellgestiitzten flichenbezogenen
Beurteilung der Luftqualitit eingesetzt (FKZ 3715 51 200 0; IVU Umwelt, 2017). Dort wurde,
neben Ansitzen zur Vermeidung von Doppelzdhlungen von Emissionen bei der Kombination mit
grofdraumigen Modellierungen, explizit untersucht, wie mikroskalige Modell- und
Untersuchungsgebiete gewahlt werden sollten, um Randeffekte méglichst zu vermeiden. Gemaf
der dort gewonnenen Erkenntnisse wurde im vorliegenden Projekt fiir jede Messstation
zunichst ein mindestens 500 x 500 m? grofRes Untersuchungsgebiet definiert. Um Randeffekte
zu vermeiden, wurde dann um diese Untersuchungsgebiete ein Puffer von 300 m gelegt, so dass
die Modellgebiete jeweils mindestens 1100 x 1100 m? grof sind. Hinzu kommen dann
gegebenenfalls noch weitere Vergroferungen, um die Stromungssituation am Gebietsrand, z. B.
bei hohen Gebauden, sachgerecht abzubilden. Fiir die Modellierung wurden die Modellgebiete so
gedreht, dass die Strafdenachsen bzw. Hauserfluchten der jeweiligen Strafle mit der Messstation
parallel zu den Gitterkanten ausgerichtet sind.

Im Einzelnen wurden fiir jede der vier Messstationen die folgenden Arbeitsschritte
durchgefiihrt:

» Festlegung des Untersuchungs- und Modellgebiets, so dass Randeffekte vermieden werden

» Beschaffung und Zusammenstellung der Geometriedaten (Strafden bzw. Fahrbahnen,
Gebaude)

» Berechnung der Emissionen des Kfz-Verkehrs in hoher raumlicher und zeitlicher Auflésung

» Ableitung der Hausbrandemissionen aus dem Berliner Kataster und in hoher radumlicher und
zeitlicher Aufl6sung

» Aufbereitung der Geometrie- und Quelldaten entsprechend den Modellanforderungen
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» Erstellung der Windfeldbibliothek mit MISKAM (bzw. mit LASAT fiir Buch)

» Ausbreitungsrechnung mit LASAT in stiindlicher Auflosung fiir den Messzeitraum
» Ermittlung der Gesamtbelastung

» Auswertung der Konzentrationszeitreihe fiir den Ort der Messstation

» Aufbereitung der mittleren Konzentrationen iiber den gesamten Zeitraum als
flaichendeckende Karten fiir die Untersuchungsgebiete

Zur Abbildung der Gebaude als Stromungshindernisse in der mikroskaligen Modellierung
wurden Daten des Geodatenportals der Senatsverwaltung Berlin genutzt. Diese standen in den
beiden ,Level-of-Detail“ 1 (LoD1; ,Klotzchenmodell“) und 2 (LoD2; ,,Gebaudemodell mit
Dachformen®) zur Verfiigung. Stichprobenhafte Priifungen ergaben, dass die LoD1-Daten die
tatsachlichen Gebaudeho6hen besser abbilden und daher wurden diese als Datengrundlage
genutzt. Fiir jedes Modellgebiet wurden diese Gebaudedaten vor Luftbildern visualisiert und
fehlende Gebaude erganzt.

Die Messstation an der Amrumer Strafde steht innerhalb einer Gruppe von Laubvegetation, was
bei der Modellierung beriicksichtigt wurde.

Die vier Modell- und Untersuchungsgebiete der mikroskaligen Berechnungen sind in Abbildung
93 zusammen mit den verwendeten Gebaudedaten und den Querschnittsmittelachsen der fiir
die Kfz-Emissionen (s. Abschnitt 10.3) berticksichtigten Strafsen dargestellt.
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Abbildung 93: Modell- und Untersuchungsgebiete der mikroskaligen Modellierungen
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MISKAM

MISKAM (Mikroskaliges Stromungs- und Ausbreitungsmodell; Eichhorn, 2013) ist ein
dreidimensionales nicht-hydrostatisches numerisches Stromungs- und Ausbreitungsmodell zur
kleinraumigen Berechnung von Windverteilungen und Immissionskonzentrationen in bebauten
Gebieten.

Die Simulation der Stromungsverhaltnisse im Modellgebiet basiert auf den vollstandigen
dreidimensionalen Bewegungsgleichungen (prognostischer Modellansatz) in Form der
Reynolds-gemittelten Navier-Stokes-Gleichungen (Reynolds-Averaged Navier-Stokes, RANS).
Fiir die auf den berechneten Stromungsverhaltnissen aufbauende Ausbreitungsrechnung wird
in MISKAM die Advektions-Diffusions-Gleichung verwendet.

Das Modellgebiet wird durch ein rdumliches Gitter in geeigneter Auflésung dargestellt. MISKAM
erlaubt sowohl in horizontaler als auch in vertikaler Richtung variable Gitterweiten. Gebdude
und andere Stromungshindernisse werden explizit als 3D-Objekte in der Auflésung des der
Rechnung zu Grunde liegenden Modellgitters berticksichtigt.

Die verkehrserzeugte Turbulenz im Straflenraum ist in MISKAM selbst nicht enthalten. Sie kann
nur im Postprocessing iiber einen pauschalen Korrekturfaktor beriicksichtigt werden. Die
Berechnung von Zeitreihen von Konzentrationsfeldern ist mit MISKAM nur mit grofdem rechen-
und datentechnischen Aufwand zu realisieren und in der allgemeinen Anwendung bis heute
nicht tiblich. In diesem Projekt wurden mit MISKAM die Wind- und Turbulenzfelder fiir
definierte meteorologische Zustiande berechnet und diese in eine Windfeldbibliothek fiir LASAT
konvertiert. Die Ausbreitungsmodellierung erfolgte dann auf Basis dieser Windfeldbibliothek in
LASAT (s. folgender Kasten).

LASAT

Das Ausbreitungsmodell LASAT (Janicke, 2015) ist ein Partikelmodell nach Richtlinie VDI 3945
Blatt 3 (KRdL, 2004) und die Grundlage des Ausbreitungsmodells AUSTAL2000 der TA Luft
(2002). Es berechnet fiir ein dreidimensionales Modellgebiet die Ausbreitung von Spurenstoffen
in der Atmosphare, indem es fiir ein reprasentatives Ensemble von Spurenstoff-Partikeln die
Bewegung im Stromungsfeld mit Hilfe eines stochastischen Prozesses simuliert (Lagrange-
Verfahren).

Das Modellgebiet wird durch ein rdumliches Gitter in geeigneter Auflésung dargestellt. LASAT
verwendet in horizontaler Richtung ein dquidistantes Gitter, in vertikaler Richtung sind variable
Gitterweiten moglich. Die Verwendung mehrerer ineinander geschachtelter Netze zur feineren
Auflosung einzelner Bereiche innerhalb eines Modellgebiets ist mdglich und erlaubt so auch die
Abdeckung ganzer Stadtgebiete oder Regionen in angemessener Auflésung. Gebaude und andere
Stromungshindernisse werden explizit als 3D-Objekte in der Auflésung des der Rechnung zu
Grunde liegenden Modellgitters bertcksichtigt.

Um mit LASAT Wind- und Turbulenzfelder zu ermitteln, sind dort verschiedene Anséatze
implementiert, u. a. ein diagnostisches Windfeldmodell zur Berticksichtigung von komplexem
Geldande mit oder ohne Gebaude. In diesem Projekt wurde das Wind- und Turbulenzfeld, mit
Ausnahme fiir die Station Buch, nicht mit LASAT ermittelt. Stattdessen wurde mit MISKAM
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jeweils eine Windfeldbibliothek fiir LASAT erstellt. Zum Antrieb der mikroskaligen
Berechnungen wurde eine stiindlich aufgeloste Zeitreihen der benotigten meteorologischen
Grofden (Windrichtung, Windgeschwindigkeit, Stabilitatsklasse) AKTerm verwendet. Auf Basis
dieser Antriebs-Zeitreihen und der Windfeldbibliotheken wurde dann mit LASAT die
Ausbreitung modelliert.

Emissionen konnen als Punkt-, Linien-, Flachen-, Raster- und Volumen-quellen angegeben und
mit Freisetzungseigenschaften, z. B. Winkel, Geschwindigkeitsstreuung und Abklingfunktion,
versehen werden. Abgasfahnentiberhohungen kdnnen iiber giangige Eingangsdaten wie
Warmestrom oder Volumenstrom und Temperatur beriicksichtigt werden. Sowohl die
meteorologischen Daten als auch die Quellstarken der einzelnen Quellorte konnen als Zeitreihe
vorgegeben werden. Die Ergebnisse werden fiir jeden Zeitschritt der Zeitreihe berechnet und
konnen beliebig aggregiert ausgegeben werden, so dass Aussagen sowohl zu
Kurzzeitkennwerten als auch zu Jahresmittelwerte direkt aus den Ergebnissen abgeleitet
werden konnen. Die verkehrserzeugte Turbulenz im Strafdenraum wird in LASAT als Eigenschaft
der Emissionsquelle parametrisiert und nimmt mit Abstand von der Quelle ab.

LASAT wurde fiir die Simulation der Ausbreitung nicht-reaktiver Substanzen entwickelt und
kann nur chemische Umsetzungen erster Ordnung fiir Einzelstoffe und Deposition simulieren.

10.2 Meteorologie

Als meteorlogischer Antrieb fiir die mikroskalige Modellierung wurden die Messdaten der DWD-
Station Berlin-Tegel verwendet, die in Abbildung 94 fiir den Modellierungszeitraum als
Haufigkeitsverteilungen der Windrichtungen und -geschwindigkeiten dargestellt sind.

Abbildung 94: Windrose Berlin-Tegel fiir den Modellierungszeitraum

— 0.5bis 1.4 mis
— 1.4bis 1.9 m's
1.9 bis 2.4 mis
— 2.4bis 3.9 mis
3.9 bis 5.5 mis
—— 55bis 7.0 m's
— 7.0bis 3.5 mis
—— 8.5 bis 10.0 mis
— »=10.0 m's

Quelle: IVU
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10.3 Emissionen

In den mikroskaligen Ausbreitungsrechnungen wurden alle Quellen der Emittentengruppen Kfz-
Verkehr sowie kleine und mittlere Feuerungsanlagen (,Hausbrand") innerhalb der jeweiligen
Modellgebiete berticksichtigt.

Beim Kfz-Verkehr war die Datengrundlage das sogenannte , Detailnetz“ aus der 2.
Fortschreibung des Luftreinhalteplans Berlin (Senat Berlin, 2019), das Angaben zum Verkehr als
Jahresmittelwerte der durchschnittlichen taglichen Verkehrsstarke fiir 2015 enthélt. Die Lage
der Strafden im Verhaltnis zu den Gebdaudedaten wurde gepriift und ggf. korrigiert. Bei grofden
Verkehrsachsen und bei komplexen Kreuzungsanbindungen wurde das Strafdennetz teilweise
raumlich verfeinert und beispielsweise Mittelachsen des StrafRenquerschnitts in zwei
Mittelachsen der Richtungsfahrbahnen aufgeteilt.

Um differenzierte Verkehrsdaten fiir den Modellierungszeitraum zu beriicksichtigen, wurde auf
die Datenbasis des umweltvertriglichen Verkehrsmanagementsystems (UVM) der
Senatsverwaltung Berlin zugegriffen. Aus diesem UVM-System wurden fiir Straféen, die in den
jeweiligen Modellgebieten liegen, richtungsgetrennte stiindliche Kfz-Belastungen und weitere
emissionsrelevante Parameter fiir den Modellierungszeitraum extrahiert und in dieser
Detaillierungsstufe die Kfz-Emissionen auf Basis des aktuellen Version 4.1 des Handbuchs fiir
Emissionsfaktoren (HBEFA; INFRAS, 2019) mit dem stlindlichen Emissionsmodell IMM]ISemh
(IVU Umwelt, 2020) berechnet. Damit liegen direkt differenzierte stiindliche
Emissionszeitreihen der betrachteten Hauptstrafen vor.

In den Modellgebieten der Frankfurter Allee und der NansenstrafRe sowie fiir Buch lagen fiir
vereinzelte untergeordnete Strafdenabschnitte am Rand bzw. aufderhalb der jeweiligen
Untersuchungsgebiete keine detaillierten Verkehrsdaten aus dem UVM vor, so dass fiir diese die
Jahresverkehrswerte des ,Detailnetzes” des Luftreinhalteplans Berlin verwendet wurden. Um
die Emissionsdatenbasis fiir den Kfz-Verkehr zu erweitern, wurde bei der Senatsverwaltung
Berlin recherchiert, ob in den betrachteten Modellgebieten ergdnzende Verkehrsdaten aus
Zahlungen vorliegen. Dies war fiir die Modellgebieten der Frankfurter Allee und der
Nansenstrafde der Fall, wo so auf Basis dieser Zahldaten aus den Jahren 2011 und 2016 fiir
weitere untergeordnete Strafienziige Kfz-Emissionen ermittelt und angesetzt werden konnten.

Die Hausbrandemissionen lagen als Summenwerte im 100-m-Raster aus dem Emissionskataster
Berlin (AVISO & IE, 2016) vor und wurden anhand von Gebaudevolumina differenziert rdumlich
verteilt. Dazu wurde fiir jedes Gebdude eine Emissionsquelle auf dessen Dach generiert und
jeder dieser Quellen eine Emissionsmenge entsprechend dem Anteil des Volumens des
zugehorigen Gebdaudes am gesamten Gebaudevolumen der 100-m-Rasterzelle zugewiesen.
Damit sind die Hausbrand-Emissionen im Modellgebiet sowohl in der Flache als auch in der
Hohe entsprechend der Gebdudestruktur verteilt. Der zeitliche Verlauf der Emissionen des
Hausbrands wurde anhand der Heizgradtagwerte ermittelt. Die Gebaude im
Untersuchungsgebiet fiir Buch werden alle mit Fernwérme versorgt, so dass in diesem
Untersuchungsgebiet keine Hausbrandemissionen auftreten.

10.4 Hintergrund- und Gesamtbelastung

In der mikroskaligen Modellierung wird zunéchst nur die Zusatzbelastung berechnet, die sich
aus den in der Modellierung explizit bertiicksichtigten Quellen ergibt. Zur Ermittlung der
Gesamtbelastung muss diese mit der Hintergrundbelastung kombiniert werden. Die
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Hintergrundbelastung ist im vorliegenden Fall das Modellergebnis der LOTOS-EUROS-
Modellierung der hochsten Auflosung D3 fiir die entsprechende Gitterzelle.

Allerdings sind in diesen von LOTOS-EUROS berechneten Konzentrationen auch die lokalen
Emissionen aus den Untersuchungsgebieten der mikroskaligen Berechnungen enthalten. Um
diese Emissionen nicht doppelt zu beriicksichtigen, wurden in der LOTOS-EUROS-Modellierung
die Emissionen des Hausbrands und des Kfz-Verkehrs der 1x1 km2 GRETA
Emissionsgitterzellen, in denen die jeweilige Messstation liegt, mit entsprechenden Labeln fiir
die vier Standorte und je zwei Sektoren Hausbrand und Kfz-Verkehr versehen. Die Ermittlung
der Hintergrundbelastung fiir die vier Gebiete der mikroskaligen Modellierung erfolgte dann
ohne Berticksichtigung der jeweiligen lokalen Beitrage in LOTOS-EUROS.

Eine vollstandige Konsistenz zwischen den Emissionen der Mikroskala und denen aus LOTOS-
EUROS kann dabei allerdings aus den folgenden Griinden nicht erreicht werden:

» De mikroskalige Modellierung verwendet raumlich und zeitlich hochaufgeldste
Emissionsdaten mit zugrundeliegenden Berliner Aktivitdtsdaten, die in GRETA mit seinen
deutschlandweiten Verteilparametern so nicht abgebildet werden kénnen.

» Die mikroskaligen Modellgebiete wurden anhand fachlicher Griinde definiert, was zu einer
jeweiligen Lage, GrofRe und z. T. auch Drehung fiihrt, die sich nicht 1:1 auf die Gitterzellen
von LOTOS-EUROS abbilden lassen. Dies illustriert Abbildung 95 Abbildung 95 fiir die
Frankfurter Allee als ungiinstiges Beispiel. Fiir die Nansenstrafie ist die Situation dhnlich.
Fiir Buch und die Amrumer Strafde ist das jeweilige mikroskalige Untersuchungsgebiet von
einer LOTOS-EUROS Gitterzelle abgedeckt.

Abbildung 95 Modellgebiete der Mikroskala (rot), GRETA Gitter (schwarz) und LOTOS-EUROS
Gitterzellen (blau, jeweils vier GRETA Gitterzellen formen eine LOTOS-EUROS Zelle)

FrankfurerAllee

Quelle: IVU

Die Emissionen des Berliner Katasters und die aus GRETA in Ubereinstimmung zu bringen, stellt
eine komplexe, hier nicht leistbare Aufgabe dar. Auch das “einfache” skalieren von Emissionen
aus GRETA fiir Berlin auf die Werte des Katasters von Berlin ist nicht sinnvoll, weil die rdumliche
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Verteilung nicht ibereinstimmt. Es ist daher ein besserer Ansatz, sich der gegenwértigen
Grenzen und Unsicherheiten in der raumlichen Differenzierung der GRETA-Emissionen, die eine
moglichst gute deutschlandweite Verteilung abbilden sollen, bewusst zu sein. Fiir Standorte, die
stark von lokalen Quellen beeinflusst sind wie Frankfurter Allee l4sst sich eine gute Darstellung
der lokalen Emissionsbeitrage nur mit einem mikroskaligen Ansatz erreichen.

Der letztlich gewdhlte Ansatz, nur die Emissionen der GRETA-Gitterzelle, die die Messstation
enthilt, als lokale Emissionen zu kennzeichnen, ist durch Uberlegungen motiviert, dass dies zu
so wenig moglich Doppelzdhlung der Emissionen wie moglich fithrt. Wenn stattdessen z. B. die
Emissionen in den vier Gitterzellen um das mikroskalige Modellgebiet betrachtet wiirden, waren
relativ zum mikroskaligen Modellgebiet zu viele Emissionen als lokal gekennzeichnet.
Auflerdem wiirde das mikroskalige Modellgebiet in vier verschiedene LOTOS-EUROS
Gitterzellen fallen, was dann fiir eine weitere ungiinstige Verschmierung der Emissionen in dem
LOTOS-EUROS Modell fithren wiirde. Eine weitere, noch kompliziertere Alternative wére die
Verendung einer anteiliger Emissionen abhangig der Flache und Landnutzung. Solch ein Ansatz
ware gerechtfertigt wenn in LOTOS-EUROS direkt die Emissionen des Berliner Katasters
verwendet wiirden, wiirde in der gegenwartigen Situation nur eine Scheingenauigkeit
vortauschen.

Die Auswertung der modellierten Konzentrationen am Messstandort wird jetzt von einer
LOTOS-EUROS Gitterzelle und dem dortigen mikroskaligen Beitrag bestimmt. Die mikroskalig
berechneten Konzentrationen werden mit den Hintergrundkonzentrationen von LOTOS-EUROS
zur Gesamtbelastung addiert. Dabei werden in LOTOS-EUROS jeweils die fiir die betrachtete
Messstation als lokaler Beitrag gelabelten Konzentration nicht berticksichtigt. Gradienten der
Konzentrationen in LOTOS-EUROS sind klein im Verhéltnis zu den starken lokalen
Konzentrationsgradienten, die vor allem durch den Strafdenverkehr zu erwarten sind und lassen
sich deshalb in den Abbildungen der Jahresmittelwerte nicht direkt erkennen. Abbildung 96
zeigt die mittlere BC Konzentration der LOTOS-EUROS Simulation, zusammen mit mittlerer
Konzentrationsbeitrag der Berliner Hausbrandemissionen und mittlerer Konzentrationsbeitrag
der Berliner Verkehrsemissionen, und Anteil BC aus Biomasseverbrennung and totale BC
Immission.

Obschon der hier konkret ausgewahlte Ansatz zur Kopplung der Modellskalen ohne
Doppelzdhlung keine perfekte Abstimmung der Emissionen leistet, bietet er einen guten
Kompromiss zwischen konsistenten deutschlandweiten Hintergrundkonzentrationen und hoher
Detaillierung bei den lokalen Beitragen. Damit ergeben sich in LOTOS-EUROS als Mittelwerte
iiber den Modellierungszeitraum die Hintergrundbelastungen geméaf3 Tabelle 19.

Tabelle 19 Hintergrundbelastungen fiir die mikroskaligen Modellierungen
Station Frankfurter Allee Nansenstr. Amrumer Str. Buch
Hintergrundbelastung 0.652 pg/m3 0.650 pg/m3 0.652 pg/m3 0.522 pg/m3

10.5 Ergebnisse Mikroskala

Mit der mikroskaligen Modellierung wurden fiir den Modellierungszeitraum 1.9.2018 -
31.08.20109 fiir jedes Modellgebiet Konzentrationszeitreihen in stiindlicher Auflosung ermittelt.
Fiir den Ort der Messstation werden die berechneten Konzentrationen als Zeitreihen
vorgehalten. Die mittleren Konzentrationen liber den gesamten Zeitraum wurden jeweils als
flachendeckende Karten fiir die Untersuchungsgebiete aufbereitet.
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10.5.1 Flachenhafte Auswertung

Die mittleren Konzentrationen fiir den Modellierungszeitraum sind fiir die vier
Untersuchungsgebiete in Abbildung 97 dargestellt. Die Konzentrationen im Gebiet der
Frankfurter Allee sind deutlich durch Belastungen entlang der Frankfurter Allee dominiert, die
sich dort durch die Kfz-Emissionen und die weitgehend geschlossene Randbebauung entlang der
Frankfurter Allee ergeben. Maximal werden Zusatzbelastungen in Héhe von 0.7 pg/m? bzw.
Gesamtbelastungen von 1.4 pg/m?> modelliert. Fiir den Ort der Messstation betrigt die
modellierte Zusatz- bzw. Gesamtbelastung 0.6 bzw. 1.3 pg/m?.

Flir die Amrumer Strafde und die Nansenstrafie, bei denen es im Untersuchungsgebiet keine
ausgepragten Strafdenschluchten mit hohen Verkehrsbelastungen gibt, werden die héchsten
Konzentrationen fiir einzelne Innenh6fe modelliert. Die in diesen Untersuchungsgebieten
vereinzelt auftretenden, auch im Vergleich zur Frankfurter Allee, hohen Werte sind in den hohen
Hausbrandemissionen in den Modellgebieten der Amrumer Strafde und insbesondere der
Nansenstrafde begriindet. Diese sind summiert iiber das Modellgebiet in der Amrumer Strafde
tiber doppelt und in der Nansenstrafe fast vier Mal so hoch wie in der Frankfurter Allee. Da die
raumliche Verteilung der Hausbrandemissionen innerhalb der Modellgebiete tiber die
Gebaudevolumina erfolgte und keine konkrete Kenntnis tiber die Emissionen einzelner Gebdude
oder die Lage der Kamine berticksichtet wurde, ist die dargestellte raumliche Verteilung
hinsichtlich Konzentrationsspitzen in einzelnen Innenhdéfen nicht belastbar

Fiir das Untersuchungsgebiet der Amrumer Strafle werden Zusatzbelastungen in Hoéhe von 0.7
ug/m? bzw. Gesamtbelastungen von 1.4 pg/m?> modelliert. Fiir den Ort der Messstation betragt
die modellierte Zusatz- bzw. Gesamtbelastung 0.1 bzw. 0.8 pg/m?. Fiir das Untersuchungsgebiet
der Nansenstrafle erreichen die modellierten Zusatzbelastungen bis zu 0.9 pg/m? und die
Gesamtbelastungen bis zu 1.6 pg/m?3. Fiir den Ort der Messstation betrigt die modellierte
Zusatz- bzw. Gesamtbelastung 0.2 bzw. 0.9 pg/m>.

Fiir Buch gibt es keinen lokalen Beitrag der Quellengruppe Hausbrand, da alle Gebaude im
Modellgebiet mit Fernwarme versorgt werden. Der lokale Beitrag des Kfz-Verkehrs ist sehr
gering und auch die Hintergrundkonzentration ist hier niedriger als fiir die anderen Gebiete.
Maximal werden Zusatzbelastungen in Hohe von 0.07 ug/m? bzw. Gesamtbelastungen von 0.6
ug/m?3 modelliert. Fiir den Ort der Messstation betragen die modellierte Zusatz- bzw.
Gesamtbelastung 0.01 bzw. 0.5 pg/m>.
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Abbildung 96 Jahresmittlere BC Konzentrationen fiir Berlin und Umgebung. Mittlere BC
Konzentration (oben links) , Mittlerer Anteil der Biomasseverbrennung (oben

rechts). Unten: Mittlere Konzentrationen die Emissionen in Berlin zufolge sind, links
fiir Biomasseverbrennung, rechts fiir Verkehr.

Berlin Endergebnis
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Abbildung 97 Jahresmittlere Konzentrationen in den Untersuchungsgebieten der Mikroskala. Fiir
die Legende fiir Buch wurde eine andere Skala verwendet
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10.5.2 Vergleich zu Messungen

Die Modellergebnisse (Hintergrund+ Lokal) wurden mit den Daten der Messkampagne
verglichen. Die statistischen Kenngro6f3en sind in Tabelle 20 zusammengefasst. Fiir die
Nansenstrafde und die Frankfurter Allee sind Zeitreihen der Tagesmittelwerte sowie Jahres-,
Monats- und Tagesprofile dargestellt in Abbildung 98 und Abbildung 99. In Abbildung 100 sind
fiir alle Stationen die Anteile der Biomasseverbrennung dargestellt. Die Modellierung von Buch
zeigt die besten statistischen Kenngrofden. Diese Station ist am wenigsten von lokalen Quellen
beeinflusst und daher weniger sensitiv beziiglich Unsicherheiten in den lokalen Beitragen und
kann damit besser als die anderen Stationen mit einem Modell mit Gitterweite ~2 km abgebildet
werden.

Die Daten und Abbildungen zeigen, dass die modellierten Werte die Messungen generell gut
widerspiegeln. Der Verlauf in der Zeit wird gut abgebildet und die modellierten Konzentrationen
haben die richtige Grof3enordnung. Die hoheren Konzentrationen werden aber oft tiberschatzt.
Ein Grund dafiir ist, dass in der hochaufgeldsten Simulation von LOTOS-EUROS der vertikale
Austausch in Situationen mit sehr stabiler Grenzschicht etwas unterschatzt wird. Dieser Effekt
ist bei hoher Auflésung und bei Verwendung von mehr Ebenen in der Vertikalen stirker als bei
den Szenarioldufen. Jahres- Wochen- und Tagesgang werden meist gut reprasentiert, wobei fiir
die Nansenstrafde die Konzentrationen freitags am meisten tiberschatzt werden. Im Oktober
werden die Konzentrationen in einer Episode unterschatzt. Dies ist in der Frankfurter Allee, wo
der lokale Verkehrsbeitrag dominiert, nicht sichtbar, aber deutlich fiir z.B. die Nansenstrafde und
auch in den relativ hohen gemessenen Biomasse-Beitragen um den 10. Oktober zu erkennen. Die
Tatsache, dass dies die einzige Episode ist, die unterschitzt wird, weist darauf hin, dass die
Episode stark von einer (oder ggf. auch mehreren) Quelle beeinflusst ist, die nicht im Inventar
enthalten ist oder bei der die zeitliche Verteilung nicht korrekt abgebildet wurde (spezifisches
Ereignis). Eine HYSPLIT Backward Trajectory Simulation zeigte eine Anstromung aus der
Tschechei, wie bereits in Abschnitt 8.7.4 diskutiert wurde.

Tabelle 20 Statistische Auswertung Berlin Endergebnis

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
MC010 0.52 0.80 0.28 0.52 0.60
MC042 0.59 0.89 0.30 0.56 0.57
MC077 0.44 0.54 0.10 0.39 0.70
MC174 0.98 1.30 0.32 0.68 0.51
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Abbildung 98 Modellierte Sektorbeitrage und Messungen fiir die Nansenstrasse
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Abbildung 99 Modellierte Sektorbeitrage und Messungen fiir die Station Frankfurter Allee
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Mit dem Aethalometer war es moglich, den Beitrag von EC aus der Verbrennung von Biomasse
von dem aus fossilen Brennstoffen zu trennen. Fiir Berlin wurde eine Zuordnung zu EC_ff und
EC_bb vorgenommen, wie im Abschnitt 5.5 beschrieben. Dies ist ein Unterschied zum Ansatz von
Sandradewi, der direkt einen Anteil schatzt. Dennoch wurde aus den EC_ff und EC_bb aus den
Beobachtungen ein Anteil der Biomasseverbrennung berechnet, um ihn mit den
Modellergebnissen und den Ergebnissen, die sich aus dem Sandradewi-Ansatz ergeben wiirden,
zu vergleichen. Fiir diesen Vergleich sind alle modellierten Konzentrationen aus Hausbrand und
Waldbrand als Biomassebeitrag addiert und der Anteil am gesamten BC berechnet worden. Der
Vergleich ist in Abbildung 100 wiedergegeben.

Bei dem neuen Ansatz stimmt der modellierte Anteil von Biomasse mit den Messungen gut
liberein. Vor allem im Winter ist die Ubereinstimmung hoch. Im Sommer hingegen wird der
Biomasseanteil in der Modellierung hinsichtlich der von den Messwerten abgeleiteten Werten
etwas unterschatzt. Der Sandradewi-Ansatz wiirde implizieren, dass der modellierte Anteil von
Biomasse zu hoch ist. Die gute Ubereinstimmung zwischen modellierten und gemessenen
Konzentrationen mit dem neuen Ansatz spricht dafiir, dass der neue Ansatz in diesem Fall der
wahrscheinlicherere ist. Nur im Sommer gibt der Sandradewi-Ansatz eine bessere
Ubereinstimmung zwischen dem modellierten und dem durch Messungen abgeleiteten
Biomassebeitrag. Fiir die Nansenstrafie ist der Unterschied zwischen modelliertem und
gemessenen Biomasseanteil am groften mit einer Uberschitzung der modellierten Beitrige. An
dieser Station sind die modellierten lokalen Hausbrandbeitrage am gréfidten und konnten wegen
der limitierten Genauigkeit der Emissionen {iberschitzt sein

Es ist eine Episode um den 10. Oktober zu erkennen, in der es eine erhohte Biomassebeitrag in
den Messungen gibt, die nicht vom Modell wiedergeben ist. Dieser Fall hangt wieder mit Zufluss
von Luftmassen aus Tschechien zusammen, wo die Verbrennung von Biomasse in der
Landwirtschaft eine Rolle spielen kénnte (siehe Abschnitt 8.7.4). Der Biomasseanteil steigt bei
diesem Ereignis nicht in allen Stationen gleichermaf3en, weil die lokalen Gesamtkonzentrationen
und die lokalen Verkehrsbeitrage nicht die gleichen sind. Insbesondere fiir die Nansenstrafie wo
der Biomassebeitrag des Modells generell eher tiberschatzt wird ist dies eine Episode in der das
Modell dann eine gute Ubereinstimmung mit den Messungen gibt.
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11 Diskussion

Die Studie fiihrte zu einer verbesserten Darstellung der BC-Emissionen und der BC-
Konzentrationen in Deutschland mit allgemein hoheren BC-Konzentrationen. Zuséatzlich zu den
Anderungen der Emissionsfaktoren wurden neue rdumliche und zeitliche Verteilungen fiir
Verbrennung, Strafdenverkehr und sonstigen Verkehr abgeleitet. In Deutschland handelte es sich
dabei hauptsachlich um die Emissionen aus dem landwirtschaftlichen Verkehr. Zusatzlich
wurden Messungen in Berlin durchgefiihrt, wobei die BC-Messungen mit dem Aethalometer mit
den EC-Messungen harmonisiert wurden und der Beitrag der Biomasse zum Gesamt-BC mit
einer neuen Methode abgeleitet wurde.

Es wurde ein integraler Ansatz mit zwei Sdulen gewahlt. Die Emissionsfaktoren wurden anhand
von Vergleichen mit der Literatur aktualisiert. Diese Emissionen wurden mit Hilfe von
Euler‘schen (Europa, Deutschland) und Lagrang‘schen Modellen (Berlin) in Konzentrationen
umgerechnet. Die modellierten Konzentrationen wurden anhand von Messungen validiert, was
eine Bewertung der vorgeschlagenen Emissionsianderung ermoglichte. Dariiber hinaus liefern
die modellierten Konzentrationen eine flichendeckende Karte der BC Immissionsbelastung in
Deutschland.

Der Prozess erforderte eine starke Zusammenarbeit von Experten fiir Emissionen, Modellierung
und Beobachtungen, um zu einem konsistenten Bild zu gelangen, da es in all diesen Bereichen
grofde Unsicherheiten gibt. Die wichtigsten Unsicherheiten und Empfehlungen werden hier
erlautert.

Messungen

Die Analyse der Aetholometerdaten fiir Berlin hat klar gezeigt, dass fiir die Ableitung der eBC
aus optischen Messungen die Anwendung von lokal bestimmten MAC Werte unentbehrlich ist.
Dafiir wurden zusétzliche EC Messungen verwendet. Der Effekt war grof3: die harmonisierten
eBC-Konzentrationen waren 40-50% niedriger als die urspriinglich ausgewertete BC
Konzentrationen mit Standardwerten fiir MAC. Diese Erkenntnis wurde weiter miteinbezogen
in die Auswertung der Modelllaufe fiir Stationen bei welchen Standardfaktoren angewendet sind
um BC Konzentrationen zu messen.

Auch fiir die Auswertung der Biomassenbeitridge wurde eine neue Methode mit Kalibrierung an
einer Station die stark von Biomassenverbrennung dominiert ist entwickelt und angewandt. Im
Vergleich zu den Uiblichen Sandradewi (2008) Ansatz hat die neue Methode einen starken
Anstieg des berechneten Biomassebeitrages zur Folge.

In der Modellierung werden oft die Daten der Messungen als Wahrheit genommen. Diese Studie
zeigt, dass der Effekt von Unsicherheiten in den Messungen grofd sein kann und das fiir eine
Modellstudie harmonisierte eBC Werte erforderlich sind. In der EMEP Intensivstudie zu BC in
2018-2019, zum Beispiel, sind fiir einen Teil der Messungen solche Harmonisierungen mit
lokalen MAC Werte durchgefiihrt worden. Umgekehrt konnen Modellwerte die von Messungen
abgeleitete eBC Werte gut widerspiegeln. Dies fiihrt zu einer weiteren Akzeptanz der
verwendeten Ansatze und Verringerung der Unsicherheiten in den Messungen. Wenn, wie in
dieser Studie, Messungen und Modellwerte so gut libereinstimmen, gibt das Vertrauen in sowohl
Messungen als auch das Modell.
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Emissionen

Die Schitzung von Emissionen ist eine Herausforderung, insbesondere bei dem
Hausbrandsektor. Die Anpassung der Emissionsfaktoren fiir diesen Sektor (Schritt 1) zeigte die
grofite Verbesserung fiir die modellierte BC-Konzentration. Die modellierten Konzentrationen
stimmten besser mit den Messungen iiberein. Auffillig ist, dass die Konzentrationen in
Deutschland immer noch niedriger sind als in den Nachbarlandern. Fiir einige Stationen werden
die BC-Konzentrationen noch unterschatzt. Die aktuellen Emissionen sind fast um den Faktor 4
hoher als die urspriinglichen Emissionen, aber immer noch geringer als die CAMS81_RWC-
Emissionen, wie sie in der FKZ verwendet werden: 3716 51 203 0.

In Deutschland gibt es strenge Richtlinien fiir die Verbrennung von Holz. Daher sollten
Wohnungsalter und soziale Faktoren eine sehr begrenzte Rolle spielen. Fiir Melpitz wurde
festgestellt, dass die beobachteten EC-Konzentrationen am Freitag und Samstag am hochsten
sind. Dies wurde auch in Van Pinxteren et al. (2020) dokumentiert. Bei der Auswertung der
lokalen Beitrdge in Melpitz wurde ein abendliches Maximum bei PM-Messungen im Herbst und
Frithjahr, ein morgendliches Maximum im Winter und ein Maximum bei EC-Messungen am
Samstag gefunden. Einer der Griinde kdnnte die Verwendung von Holz als Sekundarheizung
sein. Ein ahnlicher Befund wurde in der vorliegenden Studie fiir die Station Buch gemacht, wo in
den Wochenprofilen der Messungen ein kleines Maximum des eBC am Samstag gefunden wurde.
Dies bedeutet, dass Zeitprofile, die nur auf dem Heizbedarf basieren, nicht vollstandig
reprasentativ sind. Aufderdem kdnnen die niedrigen Emissionsfaktoren fiir reale Bedingungen
optimistisch sein. In einer Studie von Sturmlechner et al. (2019) wurde gezeigt, dass die
Verbrennung in der Praxis nicht immer optimal ist, insbesondere bei der Raumheizung war die
Variabilitat hoch. Auch die Qualitdt des Holzes konnte eine Rolle spielen. Es ist schwierig, diese
zufdlligen und unerwiinschten hoheren Emissionsfaktoren in einer offiziellen
Emissionsinventarberechnung zu beriicksichtigen. Diese Unsicherheiten miissen jedoch beim
Vergleich von modellierten und gemessenen BC-Konzentrationen mitbetrachtet werden. In den
Niederlanden, wo die Holzverbrennung liberwiegend in der Freizeit stattfindet, wird eine
zusatzliche Informationsquelle zur Holznutzung durch Umfragen gewonnen. Dies, zusatzlich zur
Verwendung von Daten von Schornsteinfegern, wie es in Deutschland gemacht wird, konnte ein
detaillierteres Bild der Holzverbrennungspraktiken ergeben.

Die Verwendung der generellen Bezeichnung BC fiir eBC, EC und BC fiihrt zu weiteren
Unsicherheiten. Bei der Abschatzung der Emissionen aus der Holzverbrennung wird BC als
relevanter Stoff angenommen. Dies kann zu kleinen Unterschieden in der Masse fiihren, wenn
modellierte Ergebnisse mit BC-Emissionen mit EC-Messungen verglichen werden. Bezogen auf
die Masse kann diese BC-Masse etwas mehr sein als reiner elementarer Kohlenstoff.
Andererseits kann elementarer Kohlenstoff ein Bestandteil von groberem Material sein, wie z. B.
in Brems- und Reifenabrieb, der im optisch aktiven Bereich nicht als schwarzer Kohlenstoff
gezahlt wird. Dies motivierte dazu, niedrigere Emissionsfaktoren fiir den Reifen- und
Bremsenabrieb im Strafdenverkehr vorzuschlagen.

Zu guter Letzt gibt es Emissionen, die entweder nicht in den Inventaren enthalten sind oder
einen geringen Beitrag zu den Gesamtemissionen leisten, aber zu bestimmten Zeiten lokal einen
relevanten Beitrag zu den Konzentrationen leisten. Als Beispiel sei hier das wahrscheinliche
Verbrennen von Laub oder Pflanzenresten nach der Ernte genannt, aber auch Brande zu Ostern
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oder Weihnachtsmarkten gelten als solche Quellen. Es ist schwierig, diese Emissionen zeitlich
und raumlich korrekt darzustellen, so dass man eine vollstindige Ubereinstimmung der
Modellergebnisse mit den Messwerten nicht erwarten darf. Die Emissionen von Waldbranden
werden jedoch in das Modell einbezogen, indem das CAMS-Emissionsmodell fiir Waldbrande
verwendet wird (Kaiser et al, 2012).

Modell

Bei der Modellierung von BC als Feinstaubkomponente in Modellen, die auf die Luftqualitat
ausgerichtet sind, wie z. B. LOTOS-EUROS, wird BC haufig als inerte Substanz behandelt. Das
bedeutet, dass keine Unsicherheiten hinzukommen, die z. B. durch chemische Reaktionen mit
anderen Stoffen und zugehorige Unsicherheiten in den Emissionen dieser Komponente
entstehen. Auf der anderen Seite ist BC besonders empfindlich fiir Unsicherheiten in den
Prozessen Mischung, Transport und Deposition. Viele BC-Quellen sind Oberflachenquellen, so
dass BC in der Nahe dieser Quellen starke Gradienten aufweist, was die BC-Konzentration stark
von der korrekten Verteilung der Emissionen in Raum und Zeit, der Modellauflésung und der
Meteorologie abhangig macht.

Fiir die Grundlage- und Szenario-Laufe wurde eine fiinfschichtige Version von LOTOS-EUROS
verwendet. Dies ist seit vielen Jahren die Standardkonfiguration des Modells, das fiir PM10 und
PM2,5 an Hintergrundstationen gute Ergebnisse erzielt. LOTOS-EUROS wurde in dieser
Konfiguration bereits in mehreren Projekten in Deutschland eingesetzt. Fiir BC neigt es dazu, die
Konzentrationen unter stabilen Bedingungen, die iiblicherweise schwer zu erfassen sind (z. B.
Stern et al,, 2008, wo Modelle typischerweise zu stark verdiinnen, indem sie den vertikalen
Austausch und die Grenzschichthohe liberbewerten), zu unterschatzen. Dies muss bei der
Interpretation der Szenarioergebnisse berticksichtigt werden. Aus diesem Grund wurden die
abschliefdenden Simulationen mit einer Multilayer-Version durchgefiihrt (siehe z.B. Thuerkow et
al, 2020). Durch eine hohere Auflésung in der vertikalen Ebene wurde der vertikale Austausch
besser dargestellt. In dieser letzten Simulation wurden die Auswirkungen der vorgeschlagenen
Anderungen bei den Emissionen und der verbesserten Meteorologie kombiniert. Fiir die
hochstaufgeloste Simulation wurden auch hochaufgeldste meteorologische Eingangsdaten von
COSMO-D2 verwendet, um Unterschiede zwischen Stadt und Umland und Gebieten mit starken
Hohenunterschieden (Gebirgsregionen, Rheintal) besser darstellen zu konnen.

Die Anderungen in der raumlichen Verteilung fiir den landwirtschaftlichen Verkehr fiihrten aus
konzeptionellen Griinden zu einer realistischeren Darstellung. Die Einbeziehung neuer
Zeitprofile ist ein innovativer Aspekt der Studie und fithrt eindeutig zu einer besseren
Modellierung der Konzentrationen in landlichen Gebieten im Frithjahr und Sommer. Der Effekt
der damit verbundenen Abnahme der BC-Konzentrationen im Winter wird durch die neuen
Verkehrszeitprofile, insbesondere die Kaltstart-Emissionen, ausgeglichen. Dies bedeutet, dass
wir in der urspriinglichen Situation kompensierende Fehler hatten. Obwohl der
Kennzeichnungsansatz (Labeling) es uns ermdéglicht, die beiden beitragenden Sektoren zu
unterscheiden, konnen die Beobachtungen nicht verwendet werden, um sie zu trennen, da sie
beide fossile Brennstoffe verwenden und die Messungen mit dem Aethalometer nur fossile
Brennstoffe von Biomasse unterscheiden kénnen. Daher ist man auf die Darstellung von
Monats-, Wochen- und Tageszyklen angewiesen, um Hinweise auf die korrekte Darstellung der
Zeitprofile in den Sektoren zu erhalten. Diese Ergebnisse implizieren, dass es von dufderster
Wichtigkeit ist, Korrelationen und Modellabweichungen an verschiedenen Stellen sorgfaltig zu

213



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

untersuchen, einschliefdlich eines Kennzeichnungsansatzes, wie hier verfolgt. Dieses Verfahren
wird jedoch teilweise durch die Inhomogenitiat der Messdaten erschwert.

Die Modellvalidierung war in diesem Projekt besonders herausfordernd. Die Daten wurden zwar
iiberwiegend zentral vom Umweltbundesamt bezogen, stammten aber aus unterschiedlichen
Messnetzen (Bundeslander, UBA, Kampagne) und wurden mit teilweise unterschiedlichen
Methoden erfasst. Der Unterschied bei der Probenahme von PM2,5 und PM10 ist gering im
Hinblick auf die grofden Unsicherheiten, die durch die Verwendung von Standard-MAC-Werten
entstehen, wie sie in Bond et al. (2013), Petzold et al. (2013) beschrieben und kiirzlich von Pileci
et al. (2021) fir Europa quantifiziert wurden. Obwohl nur fiir Berlin korrigierte Daten zur
Verfiigung standen, fiihrte die Erkenntnis dieser Unsicherheiten zu dem
Sensitivitdatsexperiment, das darauf hinwies, dass ein Teil der Modellunterschatzungen durch
Uberschitzungen der beobachteten BC-Konzentrationen aufgrund der Verwendung von
Standard-Instrumentenwerten zuriickzufiihren sein konnte. Obwohl es im Rahmen des Projekts
nicht moglich war genauere Schatzungen der beobachteten MAAP- und Aethalometerdaten zu
erhalten, veranschaulicht das Problem die Bedeutung einer engen Zusammenarbeit von
Experten fiir Modellierung und Beobachtungen. Umgekehrt kann die Modellierung auch den
experimentellen Ansatz zur Ableitung von Konzentrationen und Abtrennung bei der
Verbrennung fossiler Brennstoffe und Biomasse aus Absorptionsmessungen unterstiitzen. Die
enge Ubereinstimmung zwischen den modellierten und beobachteten Beitrigen der
Biomasseverbrennung fiir Berlin in diesem Bericht gibt sowohl den Modellierungs- als auch den
Beobachtungsergebnissen eine solidere Grundlage.

Ein weiteres Problem ist, dass fiir einige Bundeslander keine Messdaten verfiigbar sind.
Zumindest fiir Brandenburg und Berlin, Nordrhein-Westfalen, Rheinland-Pfalz, Thiiringen und
Sachsen war es trotz der Schwierigkeiten bei der Vergleichbarkeit méglich, die raumliche und
zeitliche Variabilitdt zu betrachten und Muster in den Beitrdgen der verschiedenen Sektoren zu
erkennen. Man konnte feststellen, dass der Ansatz fiir die betrachteten Stationen das
Verstdndnis und die Darstellung von BC in Deutschland verbessert. Allerdings muss man
vorsichtig sein, wenn man die Ergebnisse auf ganz Deutschland extrapoliert. Berlin wurde als
Fallstudie ausfiihrlich analysiert, aber Berlin unterscheidet sich in vielerlei Hinsicht von den
grofden Stadten im siidlichen Teil Deutschlands, in denen und deren Umgebung die
Holzverbrennung eine wichtigere Rolle spielt. Daher wird empfohlen, das BC-Messnetz zu
erweitern oder Messkampagnen fiir eine bestimmte Stadt (z.B. Miinchen, Stuttgart) und ihre
Umgebung einzurichten, um die aktuelle BC-Emissionsverteilung und BC-Immissionsbelastung
besser zu verifizieren.
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12 Schlussfolgerung und Empfehlungen

Emissionen

Als Grundlage werden die Emissionen fiir Deutschland aus GRETA und fiir Europa aus CAMS
ibernommen, wobei fiir den Hausbrandsektor der wissenschaftlich harmonisierte Ansatz fiir
BC/0C verwendet wird.

Die wichtigsten Sektoren flir BC-Emissionen sind Hausbrand, Strafdenverkehr (Diesel) und
landwirtschaftlicher Verkehr.

|

UBA Deutschland verwendet niedrige Emissionsfaktoren fiir die Holzverbrennung als
Heizung fiir Wohnhauser. Es wird vorgeschlagen, den PM2,5-Emissionsfaktor von 77 g/G]J
zu erh6hen und 100 g/G]J als Mittelwert fiir den Zeitraum 2014-2019 zu verwenden,
basierend auf Literaturwerten von 50-140 g/GJ in dem Emission Guidebook.

Dieser PM2.5-Faktor entspricht PM2.5 ohne kondensierbare Gase. Daher sollte fiir diesen
Sektor ein BC-Anteil von 30 % EC verwendet werden. Bisher wurde stattdessen ein Anteil
von 10% verwendet, der PM2.5 inklusive kondensierbare Gase entsprechen wiirde.

Die raumliche Verteilung der Hausbrandemissionen war aufgrund einiger ungiinstiger
Gewichtungskombinationen in GRETA zu stark auf Grof3stadte konzentriert.

Der Abrieb von Reifen enthéalt elementaren Kohlenstoff. Dieser kann aber nicht als BC
charakterisiert werden, da das Material in groben Partikeln enthalten ist, die nicht optisch
aktiv sind. Daher sinken die Emissionen aus dem Transportsektor von 25% BC auf 0,37%
(Reifen) und 2,3% (Bremsen).

Die raumliche Verteilung der Emissionen durch den landwirtschaftlichen Verkehr wurde
angepasst, wobei landwirtschaftliche Flaichen nun maf3gebend sind. Dadurch verschieben
sich die Emissionen von Gebieten, in denen viele Menschen in der Landwirtschaft titig sind,
zu Gebieten mit Ackerbau.

In den Niederlanden wird mit Hilfe von Fragebdgen die Menge an Holzabgeschitzt, die fiir
die Verbrennung in Haushalten verwendet wird. Diese Methode konnte als Ergdnzung zu
den derzeit verwendeten Methoden eingesetzt werden um zum Wissen iiber regionale
Unterschiede der Holzverbrennung in Wohngebieten in Deutschland beizutragen. Dies
konnte auch zu einer Verbesserung der deutschen Gesamtemissionen fiihren.

Modellierung

>

Das Modell ist in der Lage die gemessenen Konzentrationen wiederzugeben, inklusive der
Verteilung der Beitrage von Biomasse und fossilem Brennstoff, wenn die Messungen
ortsspezifisch harmonisiert sind auf eBC und eine Verfeinerung nach Sandradewi (2008)
abgeleitet und angewendet wird.
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» Der Labelling Ansatz ermoglichte es den Einfluss von verschiedenen Quellen und Regionen
effektiv zu erforschen.

» Fiir EC als inerter Stoff mit stark lokalisierten Quellgebieten (Orte, Strafden) ist der Einfluss
von Meteorologie und Modellauflésung auf die Modellergebnisse relativ grof3.

» Genaue raumliche Verteilung der Emissionen sind wesentlich. Durch die rdumlichen
Anderungen der Emissionen fiir die Sektoren Hausbrand und Landwirtschaft wurden
Verbesserungen in den modellierte Konzentrationen erreicht.

» Bei mikroskaligen Modellierungen von BC fiir Bereiche, die nicht durch lokale
Verkehrsemissionen dominiert werden bzw. keine hoch belasteten Strafdenschluchten
darstellen, haben die Hausbrand-Emissionen eine hohe Bedeutung. Die modellierten
Konzentrationen hdngen stark von der rdumlichen Verteilung dieser Emissionen im
Modellgebiet ab. Diese ist aber in der Regel nicht bekannt. Selbst bei einem raumlich hoch
aufgelésten Emissionskataster von 100 x 100 m?, wie es fiir Berlin vorliegt, hat die raumliche
Verteilung der Emissionen auf die Gebdude innerhalb einer Rasterzelle bei einer
hochauflésenden Modellierung mit 2 x 2 m? Gitterweite einen grof3en Einfluss auf die
modellierten Konzentrationen, wie beispielsweise in schlecht durchliifteten Innenhéfen. Da
die rdumliche Verteilung der Emissionen mangels weiterer Kenntnisse meist nur pauschal
quantifiziert, , z. B. wie hier tiber Gebdudevolumina, und ebenfalls nur pauschal verortet, wie
hier als Schornstein in der Mitte des Gebaudes, ist, besteht die Gefahr, die in hoher
raumlicher Auflésung vorliegenden mikroskaligen Konzentrationsfelder zu
liberinterpretieren. Die dafiir eigentlich erforderliche genaue raumlichen Verteilung der
Hausbrandemissionen war in diesem Projekt nicht bekannt.

» Die genaue Verteilung der Emissionen mit der Zeit ist wesentlich. Heizgradtage wurden
schon vom Anfang an verwendet. Weitere Verbesserungen in den modellierten
Konzentrationen wurden durch Deutschlandspezifische Verkehrszeitprofile und
Berticksichtigung von Kaltstartemissionen fiir den Personenverkehr gefunden. Auch die
Verwendung von saisonalen Profilen, die Aktivititen in der Landwirtschaft regional
differenziert darstellen (diingen, sdhen, Ernte nach ortliche Temperatursumme und
Pflanzentyp), tragt zu einer Verbesserung bei.

» Im Herbst gibt es noch einige Episoden, die nicht gut modelliert wurden. Es gibt starke
Hinweise dafiir dass diese zusammenhdngen mit Verbrennung in der Landwirtschaft nach
der Ernte in Tschechien. Solche Ereignisse sind nicht mit Zeitprofilen zu erfassen, finden nur
in sehr eingeschrankten Episoden statt und sind damit schwierig zu modellieren.

» Obwohl die Effekte der Emissionsdnderung in bestimmten Jahreszeiten und an bestimmten
Auswertepunkten (Messstationen) gefunden werden, ist es nicht immer einfach zu
bestimmen, ob ein einzelner Schritt eine klare Verbesserung ist, da es kompensierende
Fehler gibt (z.B. unrealistische Emissionen von landwirtschaftliches Verkehr im Winter
kompensieren teilweise Abwesenheit von Kaltstart Zeitprofile). Die Abdeckung von
Deutschland mit Messungen ist nicht gut genug, um dies detailliert zu entwirren.
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» Beider Modellevaluierung sollen die Messungen von unterschiedlichen Datensitzen und
Messverfahren getrennt evaluiert werden und die Effekte von Unsicherheiten in den
Messungen durch die Benutzung von Standardfaktoren beachtet werden, um zu einer
harmonisierten Darstellung zu kommen.

Messungen

» Die filir die BC-Messungen aus Aethalometer und MAAP verwendeten MAC-Werte sollten die
Metadaten mitaufgenommen werden

» Harmonisierungsfaktoren fiir AE33, die aus dem Vergleich von AE33 und MAAP abgeleitet
wurden, konnen die Unsicherheiten bei der Ableitung von MAC mit AE33 und die
gravimetrische Analyse von Filterproben um einen Faktor 2 reduzieren. Harmonisierte und
nicht harmonisierte eBC-Konzentrationen aus AE33 unterscheiden sich weniger, da MAAP
und AE33 unterschiedliche MAC bzw. spezifische Absorptionsquerschnitte verwenden.

» Als international akzeptierte Referenzmethode eignet sich der eBC aus EUSAAR/ACTRIS.

» Nichtalle Bundesldander messen BC. Eine Erweiterung des Messnetzes fiir BC wire
wiinschenswert, um die regionalen Unterschiede der BC-Konzentrationen innerhalb
Deutschlands genau abzubilden. Insbesondere eine Messkampgane in einer der
stiddeutschen Stadte und ihrer Umgebung (z.B. Miinchen, Stuttgart) ist empfehlenswert.

» Die Verwendung des Aethalometermodells zur Abschatzung des Biomasse-
Verbrennungsanteils (BB%-Wert) und der eBCy,- und eBCi-Massenkonzentrationen, muss
von Fall zu Fall sorgfaltig abgewogen werden. Es wurde ein neues Modell zur Abschatzung
der eBC Massenkonzentrationen aus Biomasseverbrennung vorgeschlagen und angewandt.
In Vergleich zum Ansatz von Sandradewi (2008) stellte sich heraus, dass die Ergebnisse
beider Modelle fiir eBCy, unterschiedliche Absolutwerte zeigen, aber ahnliche Tendenzen.

Immisionsbelastung Deutschland

» Die Jahresmittelkonzentrationen befinden sich bei 0.2-1.5 pg/m3 mit Héchstwerten im Main-
Rheinbereich und den siidlichen Grof3stiddten. Fiir Hintergrundgebiete sind Werte von 0.2-
0.8 pg/m3 modelliert. Fiir stark verkehrsbelastete Standorte (Frankfurter Allee) wird eine
Zusatzbelastung von ~0.5 ug/m3 gefunden.

» Maximale Tageswerte werden erreicht im Winter in kalten und stabilen Episoden durch eine
Kombination von erhéhten Emissionen fiir Hausbrand, Kaltstartemissionen und weniger
Verdiinnung und Transport der lokalen Emissionen. Der maximale Tageswerte befindet sich
bei 4 pg/ms3 fiir die Frankfurter Allee, mit Verkehrsbeitrdge bis zu 2 pg/m3. In Gebieten mit
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einem grofieren Beitrag von Holzfeuerung konnten die Tageswerte hoher sein. Z.B. hat
Mainz Mombach eine maximale Hintergrundkonzentrationen von 4 pg/m3. Die relevantesten
Emissionsquellen sind Verkehr und Hausbrand, wobei Hausbrand im Siiden Deutschlands
absolut und relativ wichtiger sind. Beide Sektoren kdnnen lokal tiber 0.5 pg/m3 der BC
Konzentrationen bestimmen. Landwirtschaftlicher Verkehr tragt viel weniger bei (0.05
pg/ms3), der gesamte nicht-Strafdenverkehr tragt bis zu 0.15 pg/ms3 bei. Schifffahrt kann im
Rhein-Ruhr Bereich einen Beitrag von bis zu 0.1 pg/m3 liefern. Es soll beachtet werden dass
die Verteilung der Schifffahrtemissionen in diesem Bericht nicht gezielt betrachtet wurden.

» Die Jahresmittelkonzentrationen sind niedriger als in den Nachbarldndern. Der Kontrast zu
Polen ist grof3. In Polen wird relativ viel mit dlteren Herden und Kohle geheizt und der
Unterschied ist daher nicht unrealistisch. Die dichtbesiedelten Gebieten lassen sich
vergleichen zu den Niederlanden, wo die Konzentrationen leicht hoher sind. Der Kontrast in
den Grenzbereichen mit Frankreich und Schweiz kann Hinweise auf die relativ niedrige
Emissionsfaktoren fiir Hausbrand fiir Deutschland geben.
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A Anhang Ubersicht Messungen

Tabelle 21: Ubersicht Messungen

Tabelle 21a: PM2.5 Stiindlich

Database | Station ID Latitude | Longitude | Altitude | Station name Airbase Airbase Instrument | Period
station type | station

type of

area
UBA DERP007 50.0171 | 82165 120 Mainz-Mombach background | urban MAAP 2017-2018
UBA DERP010 50.0010 | 8-2613 85 Mainz-Parcusstrasse traffic urban MAAP 2017-2018
UBA DERP041 49.4787 | 8.4437 94 Ludwigshafen-Heinigstrasse traffic urban MAAP 2017-2018
UBA DERP045 50.3596 | 7-5925 70 Koblenz-Hohenfelder Strasse | traffic urban MAAP 2017-2018
UBA DERP046 50.4314 | 74608 65 Neuwied-Hermannstrasse traffic urban MAAP 2017-2018
UBA DERP047 6.6905 131 Trier-Pfalzel industrial MAAP 2017-2018

49.7839 suburban

UBA DERPO60 49.1920 | 7.6146 378 Pirmasens-Innenstadt background | urban MAAP 2017-2018
UBA DESTO50 51.496 11.9791 116 Halle/Nord background | urban AE33 2018
UBA DESTO77 52.1279 | 11.6115 58 Magdeburg/West background | urban AE33 2017-2018
UBA DESTO89 525931 | 11.1723 95 Zartau/Waldstation background | rural AE33 2017-2018
UBA DEST103 52.1208 | 11.6327 53 Magdeburg Schleinufer traffic urban AE33 2017-2018
UBA DEUB005 52.8008 | 10.7567 74 Waldhof background | rural MAAP 2017-2018
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Tabelle 21b:  PM10 Stiindlich
Database | Station ID Latitude | Longitude | Altitude | Station name Airbase Airbase Instrument Periode
station type | station
type of
area
UBA DETHO020 50.9795 | 11.0379 195 Erfurt Krampferstr. background | urban MAAP 2017-2018
UBA DETHO036 50.6559 | 12.2052 265 Greiz Mollbergstr. background | urban MAAP 2017-2018
UBA DETHO043 50.9849 | 11.0194 195 Erfurt Bergstr. traffic urban MAAP 2017-2018
UBA DEUB004 47.9133 | 79080 1205 Schauinsland background | rural MAAP 2017-2018
UBA DEUBO030 53.1413 | 13.0317 65 Neuglobsow background | rural MAAP 2017-2018
MC042 52.489 13.431 35 B Neukolln-Nansenstrasse background | urban AE33 2018
MC174 52.514 40 B Friedrichshain-Frankfurter traffic urban AE33 2018
13.470 Allee
NRW DENWO021 51.5260 | 6.9769 40 Bottrop-Welheim industrial urban AE33 2017-2018
NRW DENWO038 51.4534 | 6.8651 37 Mulheim-Styrum background urban AE33 2017-2018
NRW DENWO064 50.6532 6.2811 572 Simmerath (Eifel) background rural AE33 2017-2018
NRW DENW112 51.4377 6.7718 34 Duisburg Kardinal-Galen- traffic urban AE33 2017-2018
Strasse
NRW DENW381 51.2196 6.7041 30 Neuss (Rheinhafen) background urban AE33 2017-2018
NRW DENW382 51.4607 6.7275 28 Duisburg (Rheinhafen) background urban AE33 2017-2018
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Tabelle 21c:  PM10 24Stunden TOT Protokoll
Database | Station ID Latitude | Longitude | Altitude | Station name Airbase Airbase Instrument Periode
station type | station
type of
area

UBA DEBBO53 52.5638 14.0153 88 Hasenholz background rural 2016-2017
UBA DEBB054 52.3939 13.0375 31 Potsdam Zeppelinstr. traffic urban 2016-2017
UBA DEBB064 51.7463 14.3346 75 Cottbus background urban 2016-2017
UBA DEMV012 53.5205 14.2574 17 Locknitz background rural 2016-2017
UBA DESNO20 51.1558 | 14.9740 210 Gorlitz traffic urban 2016-2017
UBA DESNO25 51.3442 | 12.3772 110 Leipzig-Mitte traffic urban 2016-2017
UBA DESNO051 51.1195 13.6750 246 Radebeul-Wahnsdorf background rural 2016-2017
UBA DESNO59 51.3179 12.2974 115 Leipzig-West background urban 2016-2017
UBA DESNO061 51.0649 13.7414 112 Dresden-Nord traffic urban 2016-2017
UBA DESNO074 50.6591 13.4651 785 Schwartenberg background rural 2016-2017
UBA DESNO076 51.3038 13.0094 313 Collmberg background rural 2016-2017
UBA DESNO77 51.3359 12.3347 113 Leipzig Lutzner Str. 36 traffic urban 2016-2017
UBA DESNO079 51.2854 14.7497 148 Niesky background rural 2016-2017
UBA DESNO083 50.8457 12.9034 327 Chemnitz-Leipziger Str. traffic urban 2016-2017
UBA DESNO084 51.0263 13.7316 150 Dresden-Bergstr. traffic urban 2016-2017
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UBA DESN092 51.0361 | 13.7302 112 Dresden-Winckelmannstr. background | urban 2016-2017

UBA DESN093 50.6081 12.2111 430 Brockau background | rural 2016-2017

UBA DEBE034 52.4894 13.4308 35 B Neukolln-Nansenstrasse background | urban 2016-2017

UBA DEBEO65 52.5141 | 13.4699 40 B Friedrichshain-Frankfurter traffic urban 2016-2017
Allee

UBA DEUBO030 53.1413 | 13.0316 65 Neuglobsow background | rural 2016-2017

UBA DE0044 51.5301 | 12.9339 Melpitz Background | rural PM2.5 2015-2018
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Tabelle 22: Messungen die nicht verwendet wurden, alle VDI Protokoll, Taglich
Database Station ID | Latitude Longitude Altitude | Station name Airbase Airbase Period
station station type
type of area
UBA DEBBO44 | 51.75648 | 14.328 70 Cottbus traffic 2014,2017
UBA DEBB045 | 52.33734 | 14.5386 56 Frankfurt (Oder) traffic 2016
UBA DEBB049 | 52.40931 | 12.54838 33 Brandenburg traffic 2016
UBA DEBBO54 | 52.39393 | 13.03747 | 31 Potsdam Zeppelinstr. urban traffic 2014, 2016
UBA DEBBO55 52.42044 12.5523 33 Brandenburg a.d. Havel suburban background 2017
UBA DEBBO60 | 52.83247 | 13.82221 20 Eberswalde Breite Strasse urban traffic 2016-2017
UBA DEBB086 | 52.3497 13.4243 43 Blankenfelde-Mahlow suburban | background | 2014, 2016-2017
UBA DEBB087 | 51.75413 | 14.32555 | 75 Cottbus urban traffic 2014
UBA DESN020 | 51.1558 14.97396 | 210 Gorlitz urban traffic 2014-2015
UBA DESN025 | 51.34416 | 12.37716 110 Leipzig-Mitte urban traffic 2014-2015
UBA DESNO51 | 51.11951 | 13.67501 246 Radebeul-Wahnsdorf rural background | 2014-2015
UBA DESNO59 | 51.31791 | 12.29741 115 Leipzig-West urban background | 2014-2015
UBA DESNO61 | 51.06493 | 13.7414 112 Dresden-Nord urban traffic 2014-2015
UBA DESNO76 | 51.30377 | 13.00941 313 Collmberg rural background | 2014-2015
UBA DESNO77 51.33587 12.33469 113 Leipzig Lutzner Str. 36 urban traffic 2014-2015
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B Statistische Auswertung der Laufe

Stationen, die als Industrienah oder Strafdenstation gekennzeichnet sind als kursiv
gekennzeichnet

Stlindliche Messwerte sind separat ausgewertet als stiindliche und als tégliche Messungen um
den Vergleich zu tiglichen EC Messungen zu vereinfachen und um den Einfluss des Tagesgang
auf die Korrelation zu reduzieren, um somit besser die Variabilitat aufgrund von grofdraumiger
Meteorologie und die Emissionen, die damit zusammen hangen, zu analysieren kénnen.

B.1 Grundlage

Tabelle 23: Stiindliche PM2.5 Grundlage

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERP0O0O7 1.05 0.69 -0.36 0.96 0.45
DERP010 2.43 0.69 -1.75 231 0.33
DERP0O41 2.69 0.8 -1.89 2.47 0.3

DEST103 1.76 0.34 -1.42 1.87 0.24
DERPO45 1.38 0.51 -0.87 1.27 0.13
DERP0O46 1.39 0.55 -0.84 1.43 0.33
DERPO47 1.16 0.4 -0.76 1.25 0.31
DERPO60 1.05 0.31 -0.73 1.04 0.22
DESTO77 0.8 0.34 -0.46 0.88 0.47
DEST089 0.55 0.2 -0.36 0.64 0.56
DEUBOO5 0.49 0.19 -0.3 0.59 0.65

Tabelle 24: Tagliche PM2.5 Grundlage

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERP0O0O7 1.05 0.69 -0.36 0.81 0.64
DERPO10 2.43 0.69 -1.75 2.05 0.54
DERPO41 2.69 0.8 -1.89 2.19 0.49
DEST103 1.76 0.34 -1.41 1.6 0.43
DERPO45 1.38 0.51 -0.86 1.07 0.2

DERP046 1.39 0.55 -0.84 1.2 0.57
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Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERP0O47 1.16 0.4 -0.76 1.05 0.57
DERPO60 1.05 0.31 -0.73 0.9 0.47
DEST077 0.8 0.34 -0.46 0.73 0.69
DEST089 0.55 0.2 -0.36 0.58 0.69
DEUBOO5 0.49 0.19 -0.3 0.55 0.77

Tabelle 25: Stiindliche PM10 Grundlage

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.25 0.05 0.25 0.08
DEUBO030 0.53 0.18 -0.34 0.67 0.58
DETH020 1.02 0.33 -0.69 1.19 0.51
DETHO036 1.26 0.24 -1.02 1.7 0.41
DETHO43 1.63 0.33 -1.29 1.79 0.38
DENWO021 1.19 0.55 -0.65 1.13 0.33
DENW382 1.29 0.6 -0.64 0.94 0.46
DENWO064 0.41 0.26 -0.08 0.35 0.24
DENWO038 1.04 0.65 -0.4 0.83 0.44
DENW112 0.96 0.62 -0.35 0.63 0.53

Tabelle 26: Tagliche PM10 Grundlage

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.25 0.05 0.19 0.12
DEUBO030 0.53 0.18 -0.35 0.64 0.72
DETHO020 1.02 0.33 -0.69 1.08 0.72
DETHO036 1.26 0.24 -1.02 1.44 0.68
DETHO043 1.63 0.33 -13 1.56 0.65
DENWO021 1.19 0.55 -0.64 0.89 0.56
DENW382 1.29 0.6 -0.63 0.77 0.7

DENWO064 0.41 0.26 -0.08 0.26 0.37
DENWO038 1.04 0.65 -0.4 0.6 0.69
DENW112 0.96 0.62 -0.35 0.49 0.77
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Tabelle 27: PM10 TOT Grundlage

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESN020 0.95 0.42 -0.52 0.7 0.31
DESN025 0.96 0.38 -0.58 0.68 0.18
DESNO51 0.36 0.35 0.01 0.22 0.72
DESNO59 0.36 0.33 -0.04 0.23 0.63
DESN061 0.74 0.47 -0.27 0.4 0.51
DESNO74 0.2 0.24 0.05 0.19 0.68
DESNO76 0.24 0.24 0.01 0.11 0.8

DESNO77 1.02 0.38 -0.64 0.74 0.38
DESN0O79 0.35 0.31 -0.05 0.26 0.62
DESN083 0.99 0.35 -0.64 0.83 0.24
DESN0O84 1.16 0.45 -0.69 0.84 0.2

DESN092 0.41 0.45 0.06 0.29 0.58
DESNO093 0.24 0.26 0.02 0.11 0.76
DE00O44R 0.37 0.23 -0.14 0.26 0.72

Tabelle 28: PMOst Grundlage

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBE065 1.57 0.72 -0.86 1.15 0.31
DEBEO34 0.89 0.64 -0.25 0.51 0.41
DEBB064 0.82 0.45 -0.37 0.6 0.31
DEBBO53 0.49 0.38 -0.1 0.27 0.58
DEBBO054 1.29 0.41 -0.88 1.04 0.29
DEUBO030 0.45 0.27 -0.18 0.29 0.52
DEMVO012 0.68 0.49 -0.18 0.51 0.49
EMEPDE44 0.63 0.32 -0.3 0.44 0.71
DESNO093 0.48 0.36 -0.12 0.22 0.61
DESNO79 0.69 0.48 -0.21 0.43 0.65
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B.2 Schritt 1

Tabelle 29: Stiindliche PM2.5 Schrittl

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERP0OO7 1.05 0.92 -0.13 0.88 0.45
DERPO10 243 0.92 -1.52 2.12 0.29
DERP0O41 2.69 1.25 -1.44 2.21 0.25
DEST103 1.76 0.42 -1.34 1.81 0.19
DERP045 1.38 0.63 -0.76 1.24 0.09
DERPO46 1.39 0.66 -0.73 1.31 0.37
DERP0O47 1.16 0.48 -0.68 1.17 0.35
DERP060 1.05 0.38 -0.67 0.98 0.25
DEST077 0.8 0.42 -0.38 0.82 0.43
DEST089 0.55 0.22 -0.34 0.62 0.52
DEUB005 0.49 0.21 -0.28 0.57 0.66

Tabelle 30: Tagliche PM2.5 Schrittl

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOO7 1.05 0.92 -0.13 0.65 0.61
DERP0O10 2.43 0.92 -1.52 1.82 0.46
DERP0O41 2.69 1.25 -1.45 1.83 04

DEST103 1.76 0.42 -1.33 1.53 0.36
DERP045 1.38 0.63 -0.75 1.01 0.13
DERPO46 1.39 0.66 -0.73 1.07 0.58
DERP0O47 1.16 0.48 -0.68 0.95 0.59
DERP060 1.05 0.38 -0.67 0.83 0.5

DEST077 0.8 0.42 -0.38 0.65 0.63
DEST089 0.55 0.22 -0.33 0.57 0.65
DEUBO005 0.49 0.21 -0.28 0.53 0.79
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Tabelle 31: Stiindliche PM10 Schrittl

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.34 0.14 0.39 0.05
DEUBO030 0.53 0.19 -0.33 0.65 0.61
DETH020 1.02 0.45 -0.56 1.06 0.47
DETHO36 1.26 0.3 -0.96 1.62 0.45
DETHO43 1.63 0.45 -1.17 1.67 0.32
DENWO021 1.19 0.62 -0.57 1.07 0.35
DENW382 1.29 0.67 -0.56 0.89 0.44
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.35 0.27
DENWO038 1.04 0.71 -0.33 0.78 0.47
DENW112 0.96 0.69 -0.28 0.58 0.55

Tabelle 32: Téagliche PM10 Schritt 1

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.31 0.06
DEUBO030 0.53 0.19 -0.33 0.62 0.76
DETH020 1.02 0.45 -0.56 0.94 0.66
DETHO36 1.26 0.3 -0.96 1.35 0.72
DETHO43 1.63 0.45 -1.17 1.42 0.56
DENWO021 1.19 0.62 -0.57 0.8 0.57
DENW382 1.29 0.67 -0.56 0.72 0.64
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.25 0.41
DENWO038 1.04 0.71 -0.33 0.52 0.71
DENW112 0.96 0.69 -0.28 0.4 0.8

Tabelle 33: PM10 TOT Schritt 1

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESN020 0.95 0.46 -0.49 0.68 0.34
DESNO25 0.96 0.43 -0.53 0.65 0.19
DESNO51 0.36 0.42 0.08 0.29 0.74
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Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESN059 0.36 0.37 0 0.21 0.67
DESN061 0.74 0.54 -0.2 0.38 0.52
DESN074 0.2 0.27 0.07 0.21 0.67
DESNO76 0.24 0.27 0.04 0.13 0.82
DESNO077 1.02 0.43 -0.59 0.7 0.35
DESNO79 0.35 0.33 -0.03 0.26 0.63
DESN083 0.99 0.44 -0.55 0.76 0.26
DESN084 1.16 0.53 -0.61 0.81 0.18
DESN092 0.41 0.53 0.14 0.39 0.59
DESNO093 0.24 0.34 0.09 0.16 0.75
DEO0O44R 0.37 0.26 -0.11 0.23 0.77

Tabelle 34: PMOst Schritt 1

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBEQ65 1.57 0.95 -0.63 1.03 0.26
DEBE034 0.89 0.81 -0.08 0.54 0.32
DEBB064 0.82 0.54 -0.29 0.56 0.33
DEBBO53 0.49 0.44 -0.05 0.26 0.59
DEBB054 1.29 0.52 -0.76 0.96 0.24
DEUBO030 0.45 0.3 -0.15 0.26 0.56
DEMVO012 0.68 0.51 -0.16 0.5 0.5

EMEPDE44 0.63 0.38 -0.25 0.39 0.75
DESNO093 0.48 0.49 0 0.21 0.62
DESN079 0.69 0.51 -0.18 0.41 0.66
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B.3 Szenariol

Tabelle 35: Stiindliche PM2.5 Szenario 1

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOO7 1.05 0.87 -0.18 0.89 0.45
DERP010 2.43 0.87 -1.56 2.16 0.29
DERP0O41 2.69 1.15 -1.54 2.25 0.26
DEST103 1.76 0.44 -1.32 1.79 0.19
DERP045 1.38 0.6 -0.78 1.25 0.09
DERP046 1.39 0.63 -0.76 1.33 0.38
DERP0O47 1.16 0.47 -0.69 1.18 0.36
DERPO60 1.05 0.38 -0.67 0.98 0.25
DESTO77 0.8 0.44 -0.36 0.8 0.44
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.61 0.52
DEUBO005 0.49 0.21 -0.27 0.56 0.68

Tabelle 36: Téagliche PM2.5 Szenario 1

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DERPOO7 1.05 0.87 -0.18 0.67 0.61
DERPO10 2.43 0.87 -1.57 1.86 0.46
DERP0O41 2.69 1.15 -1.55 1.9 04
DEST103 1.76 0.44 -1.31 1.51 0.37
DERP045 1.38 0.6 -0.77 1.03 0.14
DERP046 1.39 0.63 -0.76 1.09 0.58
DERP0O47 1.16 0.47 -0.69 0.96 0.59
DERPO60 1.05 0.38 -0.67 0.83 0.5
DEST077 0.8 0.44 -0.36 0.64 0.64
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.56 0.65
DEUBO005 0.49 0.21 -0.27 0.53 0.8
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Tabelle 37: Stiindliche PM10 Szenariol
Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.38 0.05
DEUBO030 0.53 0.2 -0.32 0.65 0.61
DETH020 1.02 0.46 -0.55 1.06 0.47
DETHO36 1.26 0.3 -0.95 1.62 0.45
DETHO43 1.63 0.46 -1.16 1.67 0.32
DENWO021 1.19 0.6 -0.59 1.08 0.35
DENW382 1.29 0.65 -0.58 0.9 0.44
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.35 0.27
DENWO038 1.04 0.7 -0.35 0.78 0.47
DENW112 0.96 0.68 -0.29 0.59 0.55

Tabelle 38: Téagliche PM10 Szenario 1
Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.3 0.06
DEUBO030 0.53 0.2 -0.33 0.61 0.76
DETH020 1.02 0.46 -0.56 0.93 0.66
DETHO36 1.26 0.3 -0.96 1.35 0.72
DETHO43 1.63 0.46 -1.16 1.41 0.56
DENWO021 1.19 0.6 -0.59 0.81 0.58
DENW382 1.29 0.65 -0.58 0.73 0.64
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.25 0.41
DENWO038 1.04 0.7 -0.35 0.53 0.71
DENW112 0.96 0.68 -0.29 0.41 0.8

Tabelle 39: PM10 TOT Szenario 1
Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DESN020 0.95 0.46 -0.49 0.68 0.34
DESNO25 0.96 0.44 -0.52 0.64 0.19
DESNO51 0.36 0.43 0.09 0.29 0.74
DESNO059 0.36 0.38 0.02 0.2 0.68
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Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESNO061 0.74 0.53 -0.21 0.39 0.52
DESN074 0.2 0.27 0.08 0.21 0.67
DESNO76 0.24 0.28 0.05 0.14 0.82
DESNO77 1.02 0.44 -0.58 0.69 0.36
DESNO79 0.35 0.34 -0.03 0.26 0.63
DESN083 0.99 0.45 -0.54 0.75 0.26
DESN084 1.16 0.54 -0.61 0.81 0.18
DESN092 0.41 0.54 0.14 0.39 0.59
DESNO093 0.24 0.34 0.09 0.16 0.75
DEO044R 0.37 0.27 -0.1 0.22 0.78

Tabelle 40: PMOst Szenario 1

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBE0O65 1.57 0.93 -0.64 1.03 0.27
DEBE034 0.89 0.83 -0.07 0.54 0.32
DEBB064 0.82 0.55 -0.28 0.55 0.33
DEBBO53 0.49 0.45 -0.04 0.26 0.59
DEBB054 1.29 0.53 -0.76 0.95 0.24
DEUBO030 0.45 0.31 -0.15 0.26 0.57
DEMVO012 0.68 0.53 -0.15 0.49 0.51
EMEPDE44 0.63 0.39 -0.24 0.38 0.76
DESNO093 0.48 0.49 0 0.21 0.62
DESNO79 0.69 0.52 -0.17 0.41 0.66

244



TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

B.4 Szenario 2

Tabelle 41: Stiindliche PM2.5 Szenario 2

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOO7 1.05 0.88 -0.16 0.89 0.45
DERPO10 2.43 0.88 -1.55 2.15 0.29
DERP041 2.69 1.16 -1.53 2.24 0.26
DEST103 1.76 0.44 -1.31 1.78 0.2

DERP045 1.38 0.61 -0.78 1.25 0.09
DERP046 1.39 0.64 -0.75 1.34 0.36
DERP0O47 1.16 0.47 -0.69 1.18 0.34
DERPO60 1.05 0.38 -0.67 0.98 0.25
DESTO77 0.8 0.44 -0.36 0.8 0.44
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.61 0.52
DEUBO005 0.49 0.21 -0.28 0.56 0.68

Hier steht eine Tabellenunterschrift

Tabelle 42: Téagliche PM2.5 Szenario 2

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DERPOO7 1.05 0.88 -0.16 0.67 0.6
DERPO10 2.43 0.88 -1.55 1.85 0.47
DERP0O41 2.69 1.16 -1.53 1.88 0.41
DEST103 1.76 0.44 -1.31 1.5 0.4
DERP045 1.38 0.61 -0.77 1.02 0.15
DERP0O46 1.39 0.64 -0.75 1.08 0.58
DERP0O47 1.16 0.47 -0.69 0.96 0.59
DERPO60 1.05 0.38 -0.67 0.83 0.5
DEST077 0.8 0.44 -0.36 0.63 0.64
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.56 0.65
DEUBO005 0.49 0.21 -0.27 0.52 0.8
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Tabelle 43: Stiindliche PM10 Szenario 2
Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.39 0.05
DEUBO030 0.53 0.2 -0.32 0.65 0.61
DETH020 1.02 0.46 -0.55 1.06 0.47
DETHO36 1.26 0.3 -0.95 1.62 0.44
DETHO43 1.63 0.46 -1.16 1.66 0.33
DENWO021 1.19 0.61 -0.58 1.07 0.35
DENW382 1.29 0.67 -0.58 0.89 0.46
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.35 0.27
DENWO038 1.04 0.71 -0.34 0.78 0.47
DENW112 0.96 0.69 -0.28 0.58 0.56

Tabelle 44: Tagliche PM10 Szenario 2
Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.3 0.06
DEUBO030 0.53 0.2 -0.33 0.61 0.76
DETHO020 1.02 0.46 -0.55 0.93 0.66
DETHO036 1.26 0.3 -0.95 1.35 0.72
DETHO43 1.63 0.46 -1.16 1.4 0.58
DENWO021 1.19 0.61 -0.58 0.8 0.57
DENW382 1.29 0.67 -0.58 0.72 0.68
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.25 0.42
DENWO038 1.04 0.71 -0.34 0.52 0.71
DENW112 0.96 0.69 -0.28 0.39 0.82

Tabelle 45: PM10 TOT Szenario 2
Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DESNO020 0.95 0.46 -0.49 0.68 0.34
DESNO025 0.96 0.45 -0.52 0.63 0.22
DESNO51 0.36 0.43 0.09 0.29 0.74
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Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESN059 0.36 0.39 0.02 0.2 0.68
DESN061 0.74 0.53 -0.21 0.38 0.53
DESN074 0.2 0.27 0.08 0.21 0.67
DESNO76 0.24 0.28 0.05 0.14 0.82
DESNO077 1.02 0.45 -0.58 0.68 0.39
DESNO79 0.35 0.34 -0.03 0.26 0.62
DESN083 0.99 0.45 -0.54 0.75 0.27
DESN084 1.16 0.54 -0.6 0.8 0.2

DESN092 0.41 0.54 0.15 0.39 0.6

DESNO093 0.24 0.34 0.09 0.16 0.75
DEO0O44R 0.37 0.27 -0.1 0.22 0.77

Tabelle 46: PMOst Szenario 2

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBE0O65 1.57 0.94 -0.64 1.02 0.28
DEBEO34 0.89 0.83 -0.06 0.54 0.33
DEBB064 0.82 0.55 -0.28 0.55 0.33
DEBB053 0.49 0.45 -0.04 0.26 0.59
DEBB054 1.29 0.53 -0.75 0.94 0.25
DEUBO030 0.45 0.31 -0.15 0.26 0.57
DEMVO012 0.68 0.53 -0.15 0.49 0.51
EMEPDE44 0.63 0.39 -0.24 0.38 0.75
DESNO093 0.48 0.49 0 0.22 0.61
DESNO79 0.69 0.52 -0.17 0.41 0.66
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B.5 Szenario 3

Tabelle 47: Stiindliche PM2.5 Szenario 3

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOOQ7 1.05 0.9 -0.15 0.9 0.44
DERPO10 243 0.9 -1.53 2.14 0.29
DERP0O41 2.69 1.18 -1.51 2.25 0.25
DEST103 1.76 0.45 -1.31 1.78 0.2

DERPO45 1.38 0.62 -0.77 1.25 0.08
DERPO46 1.39 0.66 -0.74 1.32 0.35
DERP0O47 1.16 0.48 -0.68 1.17 0.34
DERP060 1.05 0.38 -0.66 0.98 0.25
DEST077 0.8 0.45 -0.35 0.8 0.43
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.61 0.51
DEUB005 0.49 0.21 -0.27 0.56 0.68

Tabelle 48: Tagliche PM2.5 Szenario 3

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOO7 1.05 0.9 -0.15 0.67 0.59
DERP0O10 2.43 0.9 -1.54 1.84 0.45
DERP0O41 2.69 1.18 -1.52 1.89 0.4

DEST103 1.76 0.45 -1.3 1.49 0.38
DERP045 1.38 0.62 -0.75 1.02 0.13
DERPO46 1.39 0.66 -0.74 1.07 0.57
DERP0O47 1.16 0.48 -0.68 0.95 0.59
DERP060 1.05 0.38 -0.66 0.82 0.49
DEST077 0.8 0.45 -0.35 0.63 0.62
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.56 0.64
DEUBO005 0.49 0.21 -0.27 0.52 0.8
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Tabelle 49:

Stiindliche PM10 Szenario 3

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.4 0.05
DEUBO030 0.53 0.2 -0.32 0.65 0.62
DETH020 1.02 0.47 -0.55 1.05 0.46
DETHO36 1.26 0.31 -0.95 1.62 0.44
DETHO43 1.63 0.47 -1.15 1.65 0.33
DENWO021 1.19 0.62 -0.57 1.07 0.34
DENW382 1.29 0.68 -0.56 0.88 0.45
DENWO064 0.41 0.28 -0.03 0.35 0.27
DENWO038 1.04 0.72 -0.32 0.78 0.46
DENW112 0.96 0.7 -0.27 0.57 0.57

Tabelle 50: Téagliche PM10 Szenario 3

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.31 0.06
DEUBO030 0.53 0.2 -0.33 0.61 0.77
DETH020 1.02 0.47 -0.55 0.92 0.64
DETHO36 1.26 0.31 -0.95 1.34 0.72
DETHO43 1.63 0.47 -1.15 1.4 0.56
DENWO021 1.19 0.62 -0.57 0.8 0.56
DENW382 1.29 0.68 -0.56 0.71 0.66
DENWO064 0.41 0.28 -0.03 0.25 0.42
DENWO038 1.04 0.72 -0.32 0.52 0.69
DENW112 0.96 0.7 -0.27 0.38 0.81

Tabelle 51: PM10 TOT Szenario 3

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESNO020 0.95 0.46 -0.49 0.68 0.34
DESNO25 0.96 0.45 -0.51 0.63 0.22
DESNO51 0.36 0.44 0.1 0.31 0.74
DESNO059 0.36 0.39 0.02 0.2 0.68
DESN0O61 0.74 0.54 -0.2 0.39 0.53
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Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESN074 0.2 0.27 0.07 0.21 0.67
DESNO76 0.24 0.29 0.05 0.14 0.82
DESNO77 1.02 0.45 -0.57 0.68 0.38
DESNO79 0.35 0.34 -0.03 0.26 0.63
DESN083 0.99 0.46 -0.54 0.75 0.27
DESN084 1.16 0.55 -0.6 0.81 0.19
DESN092 0.41 0.55 0.15 0.41 0.6

DESNO093 0.24 0.34 0.09 0.16 0.74
DEO044R 0.37 0.27 -0.1 0.22 0.78

Tabelle 52: PMOst Szenario3

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBE065 1.57 0.97 -0.61 1.01 0.27
DEBEO34 0.89 0.86 -0.03 0.57 0.3

DEBB064 0.82 0.55 -0.27 0.55 0.33
DEBBO53 0.49 0.45 -0.03 0.26 0.58
DEBB054 1.29 0.54 -0.74 0.94 0.24
DEUBO030 0.45 0.31 -0.14 0.25 0.58
DEMV012 0.68 0.53 -0.14 0.49 0.51
EMEPDE44 0.63 0.4 -0.23 0.37 0.75
DESNO093 0.48 0.5 0.01 0.23 0.6

DESNO79 0.69 0.52 -0.17 0.41 0.66
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B.6 Szenario 4

Tabelle 53: Stiindliche PM2.5 Szenario 4

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOO7 1.05 0.9 -0.15 0.9 0.43
DERPO10 2.43 0.9 -1.54 2.14 0.29
DERP0O41 2.69 1.18 -1.51 2.24 0.25
DEST103 1.76 0.45 -1.31 1.78 0.19
DERP045 1.38 0.62 -0.77 1.25 0.09
DERP046 1.39 0.66 -0.74 1.33 0.34
DERP0O47 1.16 0.48 -0.68 1.18 0.33
DERPO60 1.05 0.38 -0.67 0.98 0.25
DESTO77 0.8 0.45 -0.35 0.8 0.42
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.61 0.53
DEUBO005 0.49 0.22 -0.27 0.56 0.64

Tabelle 54: Téagliche PM2.5 Szenario 4

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOO7 1.05 0.9 -0.15 0.67 0.59
DERPO10 2.43 0.9 -1.54 1.84 0.45
DERP0O41 2.69 1.18 -1.52 1.88 0.4

DEST103 1.76 0.45 -1.3 1.49 0.39
DERP045 1.38 0.62 -0.76 1.02 0.14
DERP0O46 1.39 0.66 -0.74 1.08 0.56
DERP0O47 1.16 0.48 -0.68 0.95 0.58
DERPO60 1.05 0.38 -0.67 0.83 0.49
DESTO077 0.8 0.45 -0.35 0.63 0.61
DEST089 0.55 0.23 -0.32 0.55 0.68
DEUBO005 0.49 0.22 -0.27 0.53 0.78
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Tabelle 55: Stiindliche PM10 Szenario 4

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.39 0.05
DEUBO030 0.53 0.2 -0.32 0.65 0.59
DETH020 1.02 0.47 -0.55 1.06 0.45
DETHO36 1.26 0.31 -0.95 1.63 0.41
DETHO43 1.63 0.47 -1.15 1.66 0.32
DENWO021 1.19 0.62 -0.57 1.07 0.34
DENW382 1.29 0.68 -0.57 0.89 0.45
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.35 0.27
DENWO038 1.04 0.72 -0.32 0.78 0.46
DENW112 0.96 0.7 -0.27 0.57 0.56

Tabelle 56: Tégliche PM10 Szenario 4

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.34 0.13 0.3 0.07
DEUBO030 0.53 0.2 -0.33 0.62 0.74
DETH020 1.02 0.47 -0.55 0.93 0.64
DETHO36 1.26 0.31 -0.95 1.35 0.68
DETHO43 1.63 0.47 -1.15 1.4 0.57
DENWO021 1.19 0.62 -0.57 0.8 0.55
DENW382 1.29 0.68 -0.57 0.72 0.66
DENWO064 0.41 0.27 -0.04 0.25 0.41
DENWO038 1.04 0.72 -0.32 0.52 0.69
DENW112 0.96 0.7 -0.27 0.38 0.81

Tabelle 57: PM10 TOT Szenario4

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESNO020 0.95 0.46 -0.48 0.67 0.34
DESNO25 0.96 0.45 -0.51 0.63 0.21
DESNO51 0.36 0.44 0.1 0.3 0.72
DESNO059 0.36 0.39 0.02 0.22 0.63
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Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESNO061 0.74 0.54 -0.2 0.38 0.52
DESN074 0.2 0.27 0.08 0.21 0.66
DESNO76 0.24 0.29 0.05 0.14 0.79
DESNO77 1.02 0.45 -0.57 0.68 0.39
DESNO79 0.35 0.34 -0.02 0.27 0.6

DESN083 0.99 0.46 -0.53 0.75 0.27
DESN084 1.16 0.55 -0.6 0.8 0.2

DESN092 0.41 0.55 0.15 0.4 0.59
DESNO093 0.24 0.34 0.09 0.16 0.72
DEO044R 0.37 0.27 -0.1 0.24 0.73

Tabelle 58: PMOst Szenario 4

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBE0O65 1.57 0.96 -0.62 1.01 0.27
DEBE034 0.89 0.85 -0.04 0.56 0.31
DEBB064 0.82 0.54 -0.28 0.56 0.33
DEBBO53 0.49 0.44 -0.05 0.25 0.6

DEBB054 1.29 0.53 -0.75 0.94 0.25
DEUBO030 0.45 0.3 -0.15 0.27 0.55
DEMVO012 0.68 0.51 -0.16 0.5 0.49
EMEPDE44 0.63 0.38 -0.25 0.39 0.72
DESNO093 0.48 0.48 0 0.22 0.61
DESNO79 0.69 0.51 -0.18 0.42 0.65
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B.7 Szenario 5

Tabelle 59: Stiindliche PM2.5 Szenario 5

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERP0OO7 1.05 0.76 -0.29 0.94 0.42
DERPO10 243 0.76 -1.68 2.26 0.28
DERP0O41 2.69 0.79 -1.9 2.5 0.26
DEST103 1.76 0.43 -1.32 1.8 0.2

DERP045 1.38 0.65 -0.73 1.24 0.08
DERPO46 1.39 0.69 -0.7 1.31 0.33
DERP0O47 1.16 0.45 -0.7 1.19 0.33
DERP060 1.05 0.38 -0.67 0.98 0.26
DEST077 0.8 0.43 -0.37 0.81 0.44
DEST089 0.55 0.25 -0.3 0.6 0.51
DEUBO005 0.49 0.23 -0.26 0.55 0.64

Tabelle 60: Tagliche PM2.5 Szenario 5

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERPOO7 1.05 0.76 -0.29 0.76 0.57
DERP0O10 2.43 0.76 -1.68 1.98 0.47
DERP0O41 2.69 0.79 -1.91 2.21 0.45
DEST103 1.76 0.43 -1.32 1.51 0.42
DERP045 1.38 0.65 -0.72 1 0.13
DERPO46 1.39 0.69 -0.7 1.04 0.54
DERP0O47 1.16 0.45 -0.7 0.97 0.59
DERP060 1.05 0.38 -0.67 0.83 0.5

DEST077 0.8 0.43 -0.37 0.64 0.64
DEST089 0.55 0.25 -0.3 0.54 0.65
DEUBO005 0.49 0.23 -0.26 0.52 0.78
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Tabelle 61:

Stiindliche PM10 Szenario 5

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.26 0.05 0.26 0.09
DEUBO030 0.53 0.21 -0.31 0.65 0.6

DETH020 1.02 0.41 -0.6 1.11 0.47
DETHO36 1.26 0.34 -0.92 1.59 0.42
DETHO43 1.63 0.41 -1.21 1.71 0.34
DENWO021 1.19 0.69 -0.5 1.03 0.34
DENW382 1.29 0.67 -0.58 0.89 0.45
DENWO064 0.41 0.28 -0.03 0.36 0.27
DENWO038 1.04 0.73 -0.32 0.77 0.47
DENW112 0.96 0.69 -0.28 0.58 0.57

Tabelle 62: Téagliche PM10 Szenario 5

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.26 -0.05 0.2 0.14
DEUBO030 0.53 0.21 -0.31 0.61 0.75
DETH020 1.02 0.41 -0.6 0.99 0.67
DETHO36 1.26 0.34 -0.92 1.32 0.68
DETHO43 1.63 0.41 -1.21 1.46 0.61
DENWO021 1.19 0.69 -0.5 0.75 0.53
DENW382 1.29 0.67 -0.58 0.72 0.65
DENWO064 0.41 0.28 -0.03 0.26 0.41
DENWO038 1.04 0.73 -0.32 0.51 0.69
DENW112 0.96 0.69 -0.28 0.39 0.81

Tabelle 63: PM10 TOT Szenario 5

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESN020 0.95 0.47 -0.47 0.66 0.35
DESNO25 0.96 0.48 -0.49 0.61 0.22
DESNO51 0.36 0.48 0.13 0.33 0.73
DESNO059 0.36 0.42 0.05 0.21 0.66

255




TEXTE Orientierende Erfassung von Black Carbon (BC) in Deutschland und Identifikation relevanter Quellen mit Chemie-
Transport-Modellen

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor
DESNO061 0.74 0.55 -0.19 0.38 0.52
DESN074 0.2 0.28 0.09 0.21 0.65
DESNO76 0.24 0.31 0.08 0.16 0.8
DESNO77 1.02 0.48 -0.55 0.66 0.4
DESNO79 0.35 0.35 -0.01 0.27 0.6
DESN083 0.99 0.44 -0.55 0.76 0.26
DESN084 1.16 0.56 -0.58 0.79 0.2
DESN092 0.41 0.56 0.17 0.41 0.59
DESNO093 0.24 0.37 0.11 0.19 0.7
DEO044R 0.37 0.3 -0.07 0.21 0.76

Tabelle 64: PMOst Szenario 5

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBE0O65 1.57 0.78 -0.79 1.09 0.33
DEBE034 0.89 0.7 -0.19 0.5 0.39
DEBB064 0.82 0.54 -0.28 0.55 0.33
DEBBO53 0.49 0.44 -0.05 0.25 0.59
DEBB054 1.29 0.5 -0.78 0.96 0.27
DEUBO030 0.45 0.31 -0.14 0.25 0.56
DEMVO012 0.68 0.53 -0.14 0.49 0.5

EMEPDE44 0.63 0.42 -0.21 0.36 0.76
DESNO093 0.48 0.52 0.04 0.25 0.6

DESNO79 0.69 0.53 -0.16 0.41 0.65
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B.8 Endergebnis

Tabelle 65: Stiindliche PM2.5 Endergebnis

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERP0OO7 1.05 0.87 -0.18 0.92 | 0.46
DERPO10 243 0.87 -1.56 213 | 033
DERP0O41 2.69 1.07 -1.62 225 | 033
DEST103 1.76 0.5 -1.25 1.73 | 0.18
DERPO45 1.38 0.68 -0.71 1.24 0.12
DERPO46 1.39 0.7 -0.69 135 | 0.26
DERP0O47 1.16 0.6 -0.56 1.11 | 0.28
DERP060 1.05 0.59 -0.46 0.82 | 0.35
DEST077 0.8 0.5 -0.29 0.74 | 0.45
DEST089 0.55 0.36 -0.19 0.50 | 0.51
DEUBO005 0.49 0.33 -0.15 0.42 | 0.69

Tabelle 66: Tagliche PM2.5 Endergebnis

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DERP0OO7 1.05 0.87 -0.18 0.59 | 0.69
DERPO10 2.43 0.87 -1.57 1.79 0.59
DERP0O41 2.69 1.07 -1.62 1.86 | 0.59
DEST103 1.76 0.5 -1.24 1.42 0.39
DERPO45 1.38 0.68 -0.7 0.97 0.21
DERP046 1.39 0.7 -0.69 1.03 | 0.49
DERP0O47 1.16 0.6 -0.56 0.82 | 0.56
DERPO60 1.05 0.59 -0.46 0.6 | 0.64
DEST077 0.8 0.5 -0.29 0.52 | 0.68
DEST089 0.55 0.36 -0.19 0.42 | 0.63
DEUBO005 0.49 0.33 -0.15 0.36 | 0.85
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Tabelle 67:

Stiindliche PM10 Endergebnis

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.42 0.22 0.66 0.06
DEUBO030 0.53 0.34 -0.19 0.46 0.70
DETH020 1.02 0.47 -0.55 1.05 0.41
DETHO36 1.26 0.43 -0.82 1.51 0.35
DETHO43 1.63 0.47 -1.15 1.65 0.30
DENWO021 1.19 0.79 -0.41 1.05 0.28
DENW382 1.29 0.83 -0.27 0.85 0.35
DENWO064 0.41 0.4 0.09 0.41 0.37
DENWO038 1.04 0.84 -0.21 0.80 0.40
DENW112 0.96 0.83 -0.14 0.62 0.51

Tabelle 68: Tagliche PM10 Endergebnis

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEUB004 0.21 0.42 0.22 0.42 0.10
DEUBO030 0.53 0.34 -0.19 0.39 0.83
DETH020 1.02 0.47 -0.55 0.89 0.66
DETHO36 1.26 0.43 -0.83 120 | 0.61
DETHO43 1.63 0.47 -1.15 1.37 0.62
DENWO021 1.19 0.79 -0.4 0.72 0.47
DENW382 1.29 0.83 -0.27 0.57 0.54
DENWO064 0.41 0.4 0.09 0.28 0.55
DENWO038 1.04 0.84 -0.21 0.50 0.59
DENW112 0.96 0.83 -0.14 0.38 0.72

Tabelle 69: PM10 TOT Endergebnis

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESN020 0.95 0.71 -0.33 0.62 0.27
DESNO25 0.96 0.57 -0.42 0.64 | 0.22
DESNO51 0.36 0.57 0.21 0.47 0.70
DESNO059 0.36 0.52 0.14 0.30 0.71
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Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DESNO61 0.74 0.63 -0.13 0.50 0.38
DESN074 0.2 0.41 0.22 0.41 0.65
DESNO76 0.24 0.43 0.17 0.28 0.81
DESNO77 1.02 0.57 -0.48 0.65 0.39
DESNO79 0.35 0.58 0.15 0.43 0.41
DESNO83 0.99 0.47 -0.54 0.79 0.14
DESN084 1.16 0.6 -0.57 0.81 0.15
DESN092 0.41 0.6 0.18 0.44 | 0.54
DESNO093 0.24 0.45 0.21 0.32 0.70
DEOO44R 0.37 0.45 0.08 0.34 | 0.77

Tabelle 70: PMOst, Endergebnis

Station mean_obs mean_mod bias rmse cor

DEBE0O65 1.57 1.12 -0.45 0.98 0.30
DEBEO34 0.89 1.04 0.15 0.72 0.35
DEBB064 0.82 0.87 0.05 0.74 0.34
DEBBO53 0.49 0.77 0.28 0.66 0.49
DEBB054 1.29 0.76 -0.53 0.86 0.23
DEUBO030 0.45 0.55 0.10 0.43 0.55
DEMVO012 0.68 0.89 0.22 0.95 0.51
EMEPDE44 0.63 0.70 0.08 0.41 0.75
DESNO093 0.48 0.69 0.21 0.43 0.51
DESNO079 0.69 0.94 0.25 0.78 0.55
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