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1. EINLEITUNG

Der Ferntransport von Schadstoffen iiber unterschiedliche Distanzen kann zu erhohten
Schadstoffkonzentrationen fithren, die nicht unmittelbar mit lokalen Verursachern in
Verbindung zu setzen sind. Dieser Transport kann nicht nur auf der kontinentalen
sondern auch auf der hemisphérischen oder sogar der globalen Skala stattfinden. Die
quantitative Bestimmung des Einflusses iiberregionaler und hemisphérischer
Hintergrundkonzentrationen auf lokale Luftbeimengungen ist wichtig, will man
realistische Minderungsstrategien fiir einzelne Gebiete ausarbeiten. In den letzten Jahren
ist neben den kontinentaleuropdischen Transporten vor allem auch der interkontinentale
Transport von Schadstoffen in den Mittelpunkt des wissenschaftlichen Interesses geriickt.
Sowohl Beobachtungen als auch Modellrechnungen haben gezeigt, dass
interkontinentaler Transport Ozon und dessen Vorlduferstoffe, feine Staubpartikel,
Versduerungssubstanzen, Quecksilber und schwer abbaubare organische Schadstoffe
betrifft.

Interkontinentaler Transport kann sowohl in der atmosphirischen Grenzschicht, als auch
in der freien Atmosphire stattfinden. Orographische Effekte sowie starke Konvektion
konnen Luftmassen in die mittlere bis obere Troposphére verfrachten, wo sie dann mit
den groBraumigen Drucksystemen transportiert werden (,,warm conveyor belt*). Dieses
Phinomen scheint beispielsweise nach dem jetzigen Kenntnisstand der wichtigste
Mechanismus fiir den Transport nordamerikanischer Luft nach Europa zu sein. Der
Luftschadstofftransport von Europa nach Asien hingegen scheint sich eher in der
atmosphirischen Grenzschicht abzuspielen’.

Die Emissionen eines Kontinents konnen die Luftqualitit in einem anderen Kontinent
durch ein generelles Anheben der Hintergrundgrundbelastung beeinflussen aber auch
durch episodisch auftretende Transporte erhohter Schadstoffstoffkonzentrationen. Der
Beitrag dieser interkontinentalen episodischen Schadstofftransporte ist ort-, zeit- und
schadstoffspezifisch.

Bei Ozon scheint eher die allgemeine Zunahme des hemisphérischen Hintergrunds als der
Beitrag einzelner Transportphanomene eine Rolle zu spielen. Die hemisphdrischen Ozon-
konzentrationen haben sich verglichen mit den vorindustriellen Konzentrationsniveaus
um 50 bis 100% erhoht und auf Basis der gegenwirtig zur Verfiigung stehenden
Beobachtungen kann davon ausgegangen werden, dass die mittlere hemisphirische
Ozonbelastung weiter ansteigen wird. Bei den Aerosolen und deren Vorlauferstoffen
scheinen im Gegensatz zum Ozon episodisch auftretende Transportlagen den gréften
Beitrag zu den interkontinentalen Transporten zu liefern, da die hemisphirische
Aerosolverteilung wegen der episodischen Emissionscharakteristik der Hauptverursacher
(Waldbrinde, Sandstiirme) und der ortlich- und zeitlich stark variablen Wirkung der

' Siehe Ergebnisprotokoll des workshops: Hemispheric Air Pollution: Trends and Intercontinental
Transport of Photo-Oxidants, Particles and their Precursors across the Northern Hemisphere (Observations,
Models, Policy Implications), Bad Breisig, Germany,7-9 October 2002, http://www.physchem.uni-
wuppertal.de/PC-WWW _Site/Bad_Breisig/badbreisig final report.pdf.
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nassen Entfernung sehr viel inhomogener als die von Ozon ist. Die Abschidtzung dieser
Transporte ist wegen der groBen Kenntnisliicken im Wissenstand zur Entstehung und des
Transports von Aerosolen noch sehr viel unsicherer als fiir Ozon.

Sandstiirme in der Sahara konnen bei entsprechenden Wetterlagen zur Erhohung der
Aerosolbelastung in Europa beitragen. Nach Modellrechnungen (Builtjes, 2005) betréagt
der Beitrag von Saharastaub zum PM10 im Jahresmittel circa 1 ug/m3, in Friithjahr circa
3 pg/m3. Nach dem Uberblick von Builtjes (2005) lassen sich in Europa von den
beobachteten 15 bis 30 pg/m® PM2.5 circa 3% auf den transatlantischen Einfluss (US
Quellen und internationaler Schiffsverkehr) und circa 1 % auf asiatische Quellen
zuriickfiihren.

Die meisten kontinentaleuropdischen Modellrechnungen benutzen als seitliche und obere
Randbedingungen beobachtete mittlere Konzentrationenverteilungen und in manchen
Fillen die Ergebnisse hemisphirischer oder globaler Transportmodelle (siehe dazu van
Loon et al., 2004). Mit klimatologischen Randbedingungen lassen sich Transportphéno-
mene naturgemiB3 nicht abbilden, der generelle hemisphirische Anstieg der Ozon-
konzentrationen kann aber beriicksichtigt werden. Auch Modellrechnungen, die als Rand-
bedingungen auf hemisphérische Modellergebnisse zuriickgreifen, benutzen diese oft nur
als Mittelwert iiber Ort und Zeit (z.B. Monatsmittel). Mit der fortschreitenden
Entwicklung der Globalmodellierung gewinnt die Koppelung von groBrdumigen
Modellen mit Regionalmodellen eine immer grofere Bedeutung, da die Auswirkungen
globaler Minderungsstrategien auf die regionale Luftqualitit nur mit Hilfe solcher
Koppelungen untersucht werden kénnen.

In diesem Bericht wird die Koppelung eines Globalmodells mit einem kontinentalen
Modell vorgestellt. Es wird untersucht, wie weit die Prognosen der regionalen Luft-
qualitit in Europa von der Wahl der Randbedingungen beeinflusst werden. Das mit
Unterstiitzung des Umweltbundesamts entwickelte REM-CALGRID-Modell (RCG), das
von der europdischen bis zur urbanen Skala eingesetzt werden kann (Stern, 2003; Stern,
2004) wurde dazu mit dem globalen TM5-Modell (Krol et al., 2005) koppelt. Beide
Modelle sind dreidimensionale Gittermodelle, die alle fiir die Ozon- und Aerosolbildung
wesentlichen physikalisch-chemischen Prozesse simulieren.

Das RCG-Modell wird normalerweise mit aus Beobachtungen abgeleiteten seitlichen und
oberen Randbedingungen betrieben. Diese Randbedingungen sind fiir alle Spezies aufler
Ozon aus klimatologischen Standardwerten abgeleitet. Lediglich fiir Ozon werden aus
einer von Logan (1998) erstellten Ozonklimatologie zeitlich (Monatsmittel) und rdumlich
variierende Randbedingungen benutzt.

Der Schwerpunkt des vorliegenden Berichts liegt in der Analyse des Einflusses der ver-
schiedenen Randbedingungen auf die berechneten Bodenkonzentrationen von Ozon und
PM10. Eine Modellevaluierung hingegen war nicht Ziel dieser Studie.

Diese Studie baut auf die Diplomarbeit von Katrin Hannig auf, die am Institut fiir
Meteorologie der Freien Universitit Berlin durchgefiihrt worden ist. Die TMS-
Modellergebnisse hingegen wurden von Arjo Segers an der TNO — Niederlande erzielt
und der FU-Berlin freundlicherweise zur Verfiigung gestellt.
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2. MODELLBESCHREIBUNG

2.1. RCG

Das REM-CALGRID-Modell (RCG) ist ein dreidimensionales chemisches
Transportmodell. Das Modell entstand aus der Verschmelzung des urspriinglich fiir die
groBraumige Skala entwickelten REM3 (Stern, 1994) und des fiir die urbane Skala
entwickelten CALGRID-Modells (Yamartino et al., 1992). Das RCG-Modell kann zur
Bestimmung der Luftqualitidt und des Eintrags von Schadstoffen in den Boden in der
europaweiten und der nationalen Raumskala (Auflésungen von ca. 30x30 km? bis circa
7x7 km?) und in der urbanen Raumskala (Ballungsgebiet, Auflosung von ca. 1x1 km? und
hoher) verwendet werden. Die aus hoher-skaligen Modellanwendungen abgeleitete
Hintergrundbelastung wird als Randbedingung fiir kleiner skalige Berechnungen
verwendet (,,one-way-nesting*). Die Berechnung erfolgt auf Stundenbasis fiir das ganze
Jahr. Betrachtet werden alle relevanten Spurenstoffe in der Gasphase und deren
chemische Reaktionen sowie die Feinstaubproblematik. Bei den Partikeln kénnen neben
der Gesamtsumme der Partikel < 10 um (PM10) auch die Einzelkomponenten PM10-
PM2.5, PM2.5, EC, OC, die anorganischen Sekundéraerosole SO4, NHy4, und NO3 sowie
einige organische Aerosole getrennt ausgewiesen werden. Die Parametrisierungen der
physikalisch/chemischen Prozesse erfolgten mit Modellierungsansidtzen mittlerer
Komplexitidt, um die auf Langfristberechnungen abzielende Anwendung des Modells
gewihrleisten zu konnen. In der praktischen Anwendung bedeutet dies, dass die
physikalisch-chemischen Parametrisierungen so gewihlt wurden, dass einerseits eine dem
Problem angemessene Darstellung der relevanten Prozesse gewihrleistet ist und
andererseits der Rechenzeitbedarf des Modells eine Erstellung von Jahresldufen auf
einem modernen PC gestattet.

2.1.1. Numerische Struktur — Gitterstruktur

Das RCG-Modell ist ein Eulersches Gittermodell in dem der Ausbreitungsraum mit
einem dreidimensionalen Gitter {iiberzogen wird an dessen Knotenpunkten die
Massenkonzentrationen der Spurengase und Partikel berechnet werden.
Das Koordinatensystem ist flexibel und hat folgende Optionen fiir den Aufbau des
Vertikalgitters:
¢ Dynamische Schichten mit einer beliebigen Anzahl von Schichten
unterhalb und oberhalb der Mischungsschichththe. Die Schichtbewegung
wird durch die Anderung der MischungsschichthShe gesteuert.
e Feste Schichten mit einer beliebigen Anzahl von Schichten.
In dieser Studie wurde das dynamische Vertikalkoordinatensystem gewdhlt.
Im Modell erfolgt eine numerische Losung der dreidimensionalen Advektions-
Diffusionsgleichung in der folgenden Form:
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%, v[(;c,. kv Ve, m ~0

mit C; der Schadstoffkonzentration der betrachteten Spezies i, \:dem Windvektorfeld,

k dem Diffusionstensor und p der atmosphirischen Dichte. Der Horizontaltransport

wird mit dem von Walcek (2000) entwickeltem numerischen Verfahren berechnet,
wihrend der Vertikaltransport nach Yamartino et al. (2004) erfolgt.

Die horizontale Auflosung des RCG-Gitters in dieser hier beschriebenen Anwendung
betrdgt im europdischen Bereich rund 30x30 km?2, also 0,5° in WestOst Richtung und
0,25° in Nord-Siid Richtung. Dabei entstehen zwischen Skandinavien, dem Atlantik, dem
Mittelmeer sowie den osteuropdischen Staaten 82x125 Gitterkédsten (Abbildung 1). Das
Ausbreitungsgebiet erstreckt sich von 10.5° West bis 35° Ost sowie von 41.75° Nord bis
62.5° Sid {iiber Mitteleuropa. Wie bereits erldautert, konnen in das groBrdumige
europaweite Gebiet fiir regionale Untersuchungen ausgelegte kleinrdumige Gitternetze
genestet werden. Die Auflosung kann bis zu 1 x 1 km? erhoht werden. Die
Hintergrundkonzentrationen des groBriumigen Gitters liefern dabei die Randbedingungen

fiir die regionale Skala.
Mﬁﬁ%“ﬁ“_h e
FpninanEseo e R —

2 iy 8
r.]

Abbildung 1: Das in dieser Studie verwendete RCG Rechengebiet mit horizontaler Auflosung von 0.5° in
Ost-West-Richtung und 0.25° in Nord-Siid-Richtung.

In der Vertikalen wurden in der verwendeten Modellversion fiinf Schichten festgelegt.
Die erste Schicht erstreckt sich bis zu einer Hohe von konstant 20 m, die zweite bis zu
60 m. Die dritte Schicht wird zwischen 60 m und der variablen tageszeitabhingigen
Mischungsschichthéhe eingeordnet. Oberhalb der Mischungsschichthohe befindet sich
die vierte Schicht mit einer variablen Obergrenze von maximal 3480 m. Die fiinfte
Schicht erreicht mit 3500 m die Obergrenze des Modells. In Abbildung 2 wird
schematisch die Wahl der Vertikalschichtung dargestellt. Der Vorteil der gewihlten
Vertikalkoordinate liegt in der verminderten Anzahl an vertikalen Schichten, was die
Rechenzeit erheblich mindert. Grundannahme dieser Koordinatenwahl muss aber sein,
dass sich die Schadstoffe in der Mischungsschicht (,,mixing layer*) sehr schnell verteilen.
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Die Untersuchung ist auf die ersten 3500 m limitiert, was fiir Schadstoffsimulationen in
Bodennihe ausreicht. Die Reservoirschicht wird dabei zwischen Modellobergrenze und
einer zwischen Mischungsschichtobergrenze und Modellobergrenze gelegten Schicht
angenommen.

3500
3000
2500
2000
1500
1000

500

0
1 2 3 4 56 7 8 910 11 1213 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 24

M mixing layer ©midlayer Mtop layer

Abbildung 2: Schematische Darstellung der Vertikalkoordinate: x-Achse: Stunde pro Tag, y-Achse: Hohe
[m] iiber Grund. Mixing-layer: Mischungsschicht; mid-layer: Schicht zwischen Modellobergrenze und
Mischungsschichtobergrenze. Top-layer: Reservoirschicht.

2.1.2. Gasphasenchemie

Das RCG-Modell berechnet die chemischen Umwandlungen der gasformigen
Luftschadstoffe mit dem von Gery et al. (1989) entwickelten und von Carter (1996) um
die Isopren-Komponente erweiterten CBMIV-Mechanismus. Der CBM-IV-Mechanismus
umfasst als Schema unter anderem die Chemie der hoheren Kohlenwasserstoffe. Die
Kohlenwasserstoffe werden in Gruppen untergliedert, die sich aufgrund der
Bindungseigenschaften der C-Atome unterscheiden. Der Losungsansatz wird dabei auf
ein iteratives Verfahren, der Euler-Riickwirts-Integration (EBI) zuriickgefiihrt. Der
photochemische Gasphasenmechanismus enthilt auch die Gasphasenoxidation des
Schwefeldioxids zu Schwefelsdure und eine einfache Parametrisierung der
Nassphasenoxidation unter Beriicksichtigung der O3;- und H,O;-Reaktionen in der
Nassphase (Beekmann et al., 2007).
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2.1.3. Aerosole

Die Aerosolbehandlung im RCG wird relativ einfach gehandhabt, um den Charakter
eines operationell einsetzbaren Langfristmodells nicht zu verlieren. Das RCG-Modell
unterscheidet folgende Partikelarten in dem GroBenbereich kleiner 10 pum:
a) primdr emittierte anthropogene und natiirliche Partikel (organisch und
anorganisch),
b) iiber chemisch/physikalische Prozesse aus anthropogenen und natiirlichen
Vorlduferstoffen sekundar gebildete organische und anorganische Partikel.
Die Emissionsdatenbasis liefert die primdren PMI10-Emissionen aufgeteilt in zwei
Kategorien, PM10 gesamt und Partikel mit einem Durchmesser kleiner 2.5 pm (PM2.5).
Die PM2.5-Emissionen werden mit Hilfe verursacherspezifischer Faktoren in die
Untergruppen EC (Elementarer Kohlenstoff) und OC (Organischer Kohlenstoff) und
einen mineralischen Rest (PM2.5prim) aufgeteilt (Beekmann et al., 2007). Diese
Emissionen werden den vier Modellspezies PMCO = PM10 — PM2.5, EC, OC und
RPM25 = PM2.5-EC-OC zugeordnet.
Das anorganische Aerosolmodul (ISORROPIA, Nenes et al., 1998) behandelt die
thermodynamischen Gleichgewichtsreaktionen der Sulfat-, Nitrat-,
Ammoniumaerosolkomponenten SO4, NO3, NHy4, sowie von Na und CI in Abhéngigkeit
von Temperatur, Feuchte und den Gasphasenkonzentrationen von Salpetersiure,
Schwefelsdure und Ammoniak. Das organische Modul (SORGAM, Schell et al., 2001)
liefert die Konzentrationen der organischen Aerosole. Damit setzt sich das PM10
zusammen aus:
PM10 = RPM25 + PMCO + EC + OC + SIA +SOA+Na+Cl

RPM25, PMCO, EC und OC bezeichnen die primédren Aerosole, SIA und SOA die
sekundiren anorganischen und organischen Aerosole. Na und CI sind die betrachteten
Seesalzkomponenten. Dynamische Prozesse, die zur GroBeninderung von Aerosolen
beitragen, wie die Koagulation und die Kondensation, werden nicht betrachtet. Es zeigten
Experimente mit dem EURAD-Modell, dass sich die PM10-Masse bei Vernachldssigung
der Aerosol-Dynamik nur in geringem Malle dndert (Feldmann et al., 2006). Alle PM10-
Komponenten werden transportiert und unterliegen der nassen und trockenen Deposition.

2.1.4. Trockene und nasse Depositionen

Die Entfernung von Schadstoffen aus der Atmosphédre wird im RCG-Modell iiber die
Prozesse der trockenen und nassen Deposition behandelt. Betrachtet wird das
Auswaschen mit dem Regenniederschlag (nasse Deposition) und die trockene
Ablagerung von Partikeln und Gasen auf Pflanzen und anderen Oberfldachen (trockene
Deposition).

Die trockene Ablagerung von Gasen und Partikeln erfolgt durch Transport aus der
atmosphiérischen Grenzschicht zur Oberfliche, wo die Schadstoffe aufgenommen
werden. Die Entfernung der Luftbeimengungen aus der Atmosphire wird mit Hilfe der so
genannten Depositionsgeschwindigkeit v; beschrieben, die als das Verhiltnis des in
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Bodennihe hohenkonstanten Flusses der Luftbeimengung F; zu deren Konzentration C; in
der Hohe z definiert ist:

v ="

Konzeptionell wird die trockene Ablagerung im RCG-Modell damit analog zum
Stromfluss durch einen elektrischen Schaltkreis iiber Widerstandsgesetze behandelt. Der
Transport von Gasen durch die bodennahe Atmosphire zu einer Oberfldche wird danach
durch einen "atmosphirischen Widerstand" und einen "Oberflaichenwiderstand"
bestimmt.

Die nasse Deposition hingegen wird durch einfache Auswaschkoeffizienten
parametrisiert, die von der Regenmenge abhédngen. Die Auswaschkoeffizienten fiir Gase
hingen des Weiteren von der Loslichkeit des Schadstoffes ab, die mit der Henry-
Konstanten berechnet wird. Fiir Partikel werden konstante Auswaschkoeffizienten
verwendet.

2.1.5. Meteorologie

Das RCG-Modell benétigt fiir das Modellgebiet in der gewéhlten Maschenweite folgende
meteorologischen GroB3en:
Dreidimensionale Felder:

u,v-Komponenten des Windes
Temperatur
Feuchte

Dichte
Zweidimensionale Felder:

Bodentemperatur

Bodenwindgeschwindigkeit

Monin-Obukhov-Linge

Schubspannungsgeschwindigkeit

Mischungsschichththe
Der meteorologische Antrieb des Modells wird routinemifBig aus meteorologischen
Beobachtungen mit dem am Institut fiir Meteorologie betriebenen Programmsystem
TRAMPER (Tropospheric Realtime Applied Meteorological Procedures for
Environmental Research) erstellt (Kerschbaumer und Reimer, 2003). Alternativ

existieren Schnittstellen zu dem Output der prognostischen Modelle MMS5 und
COSMO_EU.

2.1.6. Emissionen

RCG bendétigt Jahressummen an anthropogenen VOC-, NOx-, CO-, SO,-, NH3-, PM10-
und PM2.5 — Emissionen, aufgeteilt auf Punkt- und Flachenquellen. VOC-Emissionen
werden auf Massenbasis in CBMIV-Klassen aufgeteilt. Alle Emissionen werden im
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RCG-Modell auf Stundenwerte skaliert. Dies ist sektoren-, wochentags- und
stundenabhéngig.

Die im RCG verwendeten Emissionsdaten fiir 2005 wurden aus dem EMEP-
Linderdatensatz genommen und von der TNO nachbearbeitet.

2.1.7. Anfangs- und Randbedingungen der Standard-RCG-
Version

Anfangs- und Randbedingungen werden entweder extern vorgegeben oder intern
abgeleitet. Bei der internen Ableitung werden breitenabhingige und saisonabhingige
klimatologische Hintergrundkonzentrationen verwendet. Die dazu verwendete Methodik
entspricht der Vorgehensweise im EMEP-Modell (EMEP, 2003).

Anfangs- und Randbedingungen fiir Ozon werden aus der Ozon-Klimatologie von Logan
(1998) abgeleitet. Bei genesteten Anwendungen kénnen die Randbedingungen direkt aus
den Berechnungen fiir die iibergeordnete Skala iibernommen werden.
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2.2. TM5

Das TMS5 (Krol et al., 2005) ist ein globales Chemie-Transportmodell. Entwickelt wurde
die erste Version unter dem Namen TM2 von Heimann (1988). Danach folgten
Veridnderungen, wie z.B. die Einfiihrung von Sigma-Druck-Fliachen im TM3. In der
neuesten Version, dem TMS, gibt es im Gegensatz zu den Vorgingern die Moglichkeit,
in verschiedene Regionen hineinzuzoomen. Die TM5-Modellldufe wurden von A. Segers
bei TNO fiir diese Studie in der nachfolgend beschriebenen Konfiguration durchgefiihrt
und der FU-Berlin, Institut fiir Meteorologie, zur Verfiigung gestellt.

2.2.1. Numerische Struktur — Gitterstruktur

Die Advektion von Schadstoffen wird mit einer Transportmethode berechnet, die ein
Schema zweiter Ordnung beinhaltet. Die Methode ist in Russel and Lerner, 1981,
beschrieben. Da das TMS5 ein globales Gittermodel mit einer Léngen-Breiten-
Gitterstruktur ist, miissen in Polregionen Néherungen eingefiihrt werden. In Polnihe
werden deshalb Gitterzellen in der Advektionsroutine massenerhaltend zusammengefasst.
Das gesamte Gitternetz des TMS5Modells hat eine globale Auflosung von 6°x4°. Sechs
Regionen darunter Europa, Afrika, Nord- und Siidamerika, Australien und der Siiden
Asiens lassen sich bis zu einem 1°x1°-Gitter auflosen (siehe zum Beispiel Abbildung 3).
Dazwischen gibt es Regionen mit einer Auflésung von 3°x2°. Die mittlere Auflosung ist
dabei nur von geringem Interesse, sorgt aber fiir einen besseren Ubergang zwischen der
groberen zur feineren Auflosung. Beim TMS spricht man zudem von einem ,,zweifach-
genestetem® Modell. D.h., dass Hintergrundkonzentrationen einerseits die
Randbedingungen fiir die hoher aufgelosten Regionen darstellen, andererseits aber auch
die Konzentrationen dieser hoher aufgelosten Gebiete Werte fiir die globale Struktur
liefern.

In der vertikalen Schichtung (Abbildung 3 — rechts) liefert das Model des ECMWF 60
Sigma-Druckfldchen. Alle Regionen teilen sich dabei die Vertikalschichten. Gearbeitet
wird in der vorliegenden Modellversion mit 25 Hybrid-Sigma-Druck-Schichten, die aus
den 60 Schichten des ECMWF-Modells transformiert wurden. Fiinf Schichten befinden
sich dabei in der Grenzschicht, jeweils zehn in der Troposphire und Stratosphire.



TM5-RCG-Kopplung

i

200

400

Pressure (hPa)

600"

800

1000

Abbildung 3: TMS5-Gitterstruktur: horizontal (links) und vertikal (rechts). Blaues Gitter: horizontale
Auflésung von 6°x4°, griines Gitter: 3°x2° und rotes Gitter 1°x1°.

2.2.2. Gasphasenchemie

Chemische Spurengase, die in TMS5 unter anderem beriicksichtigt werden sind Ox
(O3+O), NOx (N02+NO), NOy (NOX, HNO3, HNOz, NO3, N205, PAN), SOQ, und eine
fir den CBMIV-Mechanismus notwendige Unterklasse aller Nicht-Methan-
Kohlenwasserstoffe (NMHC). Insgesamt werden 144 Gasphasen-Reaktionen und 48
Photolyse-Reaktionen gerechnet. Uber look-up-tables werden temperaturabhiingige
Absorptionskoeffizienten und Quantenausbeute modifiziert. Dabei wird der gleiche
CBM-IV-Mechanismus (Gery et al., 1989) wie in RCG verwendet, der wiederum mit der
,Bulerian Backward Iterative*-Methode (Hertel et al., 1993) numerisch integriert wird.

2.2.3. Aerosole

In TMS werden folgende Aerosolkomponenten behandelt: BC (black carbon -
elementarer Kohlenstoff), POM (partikelformige organische Materie), Mineralstaub,
Seesalz, Sulfat, Nitrat und Ammonium. Die Mineralstiube sowie die Seesalzpartikel
werden in einer log-normalen Verteilung in 2 Klassen (fiir Mineralstaub) bzw. 3 Klassen
(fiir Seesalze) beschrieben (Vignati et al., 2005). Fiir die sekundiren Aerosole NO3, SOy
und NHy wird ein Gleichgewichtsmodell zwischen Gasphase und fester Phase unter
Einbeziehung von Wasseraufnahme nach Metzger et al. (2002) benutzt. Sekundire
organische Aerosole werden mit so genannten Pseudoemissionen an organischen
Aerosolen parametrisiert.

10
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2.2.4. Trockene und nasse Depositionen

Die trockene Deposition wird nach Ganzeveld et al. (1998) parametrisiert. Die
Nassdepositionen hingegen unterscheiden zwischen Prozessen, die in der Wolke vor sich
gehen und Auswaschprozessen unterhalb der Wolke aufgrund der Niederschlige. Des
Weiteren wird zwischen konvektiven und stratiformen Niederschlagsereignissen
unterschieden. Details konnen in Guelle et al. (1998) und Jeuken et al. (2001) gefunden
werden.

2.2.5. Meteorologie

Meteorologische Felder wurden vom Europdischen Zentrum fiir Mittelfristvorhersagen
(EZMW) fiir das TMS aufbereitet. Eine detaillierte Beschreibung der Methodik kann in
Segers et al. (2002) nachgelesen werden. Des Weiteren kann TMS nun auch iiber den am
EZMW laufenden meteorologischen Koppler OASIS mit Chemie-Transport-Modellen
verbunden werden (Flemming et al., 2007).

2.2.6. Emissionen

Als Datenbasis fiir anthropogene Emissionen diente in dieser Anwendung der globale
EDGAR3.2 Datensatz (Olivier et al., 2001). Innerhalb des EDGAR-Systems kénnen
globale, regionale und nationale Emissionen in unterschiedlichen Formaten generiert
werden. Dabei finden folgende Stoffe und Verursacher Verwendung:
(a) fossile Brennstoffe und damit betriebe Quellen auf nationaler Ebene,
(b) Biobrennstoffe und deren Quellen auf nationaler Basis,
(c¢) industrielle Produktionsprozesse und gesamtwirtschaftlicher Verbrauch (auch
Losemittelproduktion) auf Linderbasis,
(d) landnutzungsabhingige Quellen wie beispielsweise Abfallwirtschaft, zum Teil auf
Gitterbasis, zum Teil auf Lianderbasis und
(e) natiirliche Emissionen auf Gitterbasis.

11
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3. KOPPLUNG TM5-RCG

Um die seitlichen und oberen Randbedingungen des RCG-Modells dynamisch zu
gestalten und so die Darstellung von globalen Zusammenhingen zu verbessern, werden
die Stoffkonzentrationen der Randgitterboxen verdndert. Entlang der rot markierten
Boxen in Abbildung 5 werden statt der im Standardmodell des RCG verwendeten Werte,
die des TM5 eingelesen. Die Koppelung des globalen mit dem europaweiten Modell
gelingt dabei durch verschiedene Interpolationen.

Als horizontaler Interpolationsansatz wurde die 4fach abstandsgewichtete Interpolation
durchgefiihrt. Dabei werden die beiden Gitter ,.iibereinander gelegt®. In jeder Schicht des
RCG-Modells werden zu jeder Gitterbox die vier nichstgelegenen Kistchen des TMS-
Modells gesucht und je nach Abstand mit der prozentualen Konzentrationsmenge des
TM5-Modells gefiillt. Um vertikal zu interpolieren, wurden fiir die fiinf Schichten des
RCG-Modells jeweils die Schichtmittelpunkte sowie die Schichtdicken berechnet. Die
der Hohe zugeordneten Schicht im TMS5 wurde dann fiir das RCG iibernommen. Eine
zeitliche Interpolation war insofern nicht noétig, da das TMS dreistiindige Werte liefert
(00.00h, 03.00h, 06.00h, 09.00h, 12.00h, 15.00h, 18.00h, 21.00h) und das RCG in der
Lage ist, dreistiindige Werte einzulesen. Es wurden chemisch aktive und inerte Spezies
aus einem TMS5-Lauf fiir das Jahr 2005 den RCG-Spezies molar-gewichtet zugewiesen.

3.1.1. Horizontale Interpolation

Das gesamte Gitternetz des TMS5-Modells hat eine globale Auflosung von 6°x4°. Sechs
Regionen darunter Europa, Afrika, Nord- und Siidamerika, Australien und der Siiden
Asiens lassen sich bis zu einem 1°x1° Gitter auflosen. Dazwischen gibt es Regionen mit
einer Auflosung von 3°x2°.

Abbildung 4 zeigt die in dieser Studie verwendete Modellgitterwahl. Da die
Luftzusammensetzung in Nordamerika hdufig Einfluss auf die Schadstoffkonzentrationen
in Europa hat, wurde das 1°x1°-TMS5-Gitter bis in diese Region erweitert. Des Weiteren
sind in der hochaufgelosten TMS5-Version auch die Wiistenregionen Nordafrikas und
Zentralasiens beinhaltet. Die Randbedingungen fiir dieses 1°x1°-TM5-Gitter wurden von
dem iibergeordneten TMS5-Lauf {ibernommen, der mit einer Auflosung von 3°x2°
durchgefiihrt worden ist.

Der von TNO bereitgestellte 1°x1°-aufgeloste TMS5-Lauf hat seinen siid-westlichsten
Gitterpunkt bei -71.50° Lange und 20.50° Breite und umfasst 132 Gitterpunkte in West-
Ost-Richtung und 56 Gitterpunkte in Siid-Nord-Richtung. Der RCG-Lauf hingegen war
im Siid-Westen vom Gittermittelpunkt -10.5° Linge und 35° Breite begrenzt und hatte
bei einer Auflésung von 0.5° in West-Ost-Richtung und 0.25° in Siid-Nord-Richtung 82
Gitterpunkte entlang eines Breitengrades und 125 Gitterpunkte entlang eines
Lingengrades. Die Zuordnung erfolgte iiber eine abstandsgewichtete Interpolation der 4
am nichsten liegenden TMS5-Zellen zu jeder RCG-Zelle.

12
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Abbildung 4: die in dieser Studie verwendete TM5-Gitterstruktur: horizontal (links) und vertikal (rechts).
Grobes graues Gitter: horizontale Auflosung von 3°x2°, feines graues Gitter: 1°x1° und rotes Gitter RCG-
Horizontalauflésung von 0.5°x0.25°.

Die RCG-Randzellen sind in Abbildung 5 rot markiert. Fiir die Anfangsbedingungen
wurden mit der selben Interpolationsroutine fiir die erste Simulationsstunde 1.1.2005, 0
Uhr nicht nur fiir die Randzellen, sondern fiir alle RCG-Zellen die TMS5-
Schadstoffkonzentrationen berechnet.

e i W
)

s

S

Abbildung 5: RCG Rechengebiet mit verwendetem horizontalem Rechengitter; Auflosung ist 0.5° in Ost-

West-Richtung und 0.25° in Nord-Siid-Richtung. Die rot-markierten Zellen zeigen die Randzellen in der
Simulation.
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3.1.2. Vertikale Interpolation
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Abbildung 6: Schematische Darstellung der Vertikalkoordinate in RCG (links) und der Vertikalkoordinate
in TMS5 (rechts).

In Abbildung 6 wird nochmals die Problematik der unterschiedlichen Vertikalkoordinaten
der beiden verwendeten Modelle dargestellt. RCG verwendet eine zeitlich variable
Hohenschichtung, die von der Mischungsschichthohe abhidngt, TMS hingegen verwendet
eine dem EZMW-Modell konforme Hybrid-Sigma-Druckflichen angepasste
Vertikalkoordinate. Um von TMS5-Schichten auf RCG-Schichten interpolieren zu kénnen,
wurde entschieden, dass die TM5-Schadstoffkonzentrationen reprisentativ fiir die TMS-
Schicht angesehen werden kann. Auch die Schadstoffkonzentrationen im RCG-System
wurden reprédsentativ fiir die jeweilige Schicht angenommen. Dies erlaubte eine
Schadstoffzuordnung iiber die Vertikalschichtenmittelpunkte. Da aber RCG ein zeitlich
variables System benutzt, das wiederum von der Meteorologie abhingt, musste fiir jeden
TMS-Zeitschritt  (3-stiindlich) die dazugehorige Mischungsschichththe eingelesen
werden. Die TMS-Sigma-Fldchen mussten in z-orographie-folgende Koordinaten unter
Beriicksichtigung des Druckes und der Temperatur umgewandelt werden. Danach konnte
eine Eins-zu-Eins-Zuordnung der Schadstoffkonzentrationen erfolgen.

14



3.1.3. Zuordnung der Spezies: TM5 — RCG

Tabelle 1 gibt die Anfangskonzentrationen der in der Standardversion RCG verwendeten
Spezies wieder. Des Weiteren werden fiir bestimmte Spezies in der Kommentarspalte
sowohl die Konzentrationen in ppb als auch in pg/m3 angegeben, da diese aus
unterschiedlichen Datenbasen abgeleitet worden.

Tabelle 1: CBM-1V-und Aerosol-Spezies, wie sie in der Standardversion RCG als Anfangsbedingungen

TM5-RCG-Kopplung

einfliefen
Standardwert

Spezies Molekulargewicht [ppDb] Kommentar
NO2 46 0.0001
NO 30 0.0001
0 16 1.00E-20
03 48 0.035
NO3 62 1.00E-20
0o1D 16 1.00E-20
OH 17 1.00E-20
HO2 33 1.00E-20
N205 108 1.00E-20
HNO3 63 0.0001
HONO 47 1.00E-20
PNA 79 1.00E-20
H202 34 1.00E-20
CO 28 0.125
FORM 30 1.00E-20
ALD2 44 1.00E-20
C203 75 1.00E-20
X02 1 1.00E-20
PAN 121 1.00E-20
PAR 14 0.001
XO2N 1 1.00E-20
ROR 31 1.00E-20
NTR 130 1.00E-20
OLE 27 1.00E-20
ETH 28 1.00E-20
TOL 92 1.00E-20
CRES 108 1.00E-20
TO2 109 1.00E-20
TOLAER 92 1.00E-20
OPEN 84 1.00E-20
CRO 139 1.00E-20
CSLAER 108 1.00E-20
XYL 106 1.00E-20
MGLY 72 1.00E-20
XYLAER 106 1.00E-20
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ISOP 68 1.00E-20
ISPD 70 1.00E-20
S02 64 3.80E-07 | 0.001 ug/m3 => 0.376e-6 ppm
SULF 96 1.25E-04 | 0.5 ug/m3 => 1.2537e-4 ppm
SULAER 96 1.00E-20
TERP 56 1.00E-10
TERPAER 56 1.00E-20
PMCO 100 2.41E-06 | 0.01 ug/m3 => 2.40716e-6 ppm
PM25 100 2.41E-06 | 0.01 ug/m3 => 2.40716e-6 ppm
NH3 17 1.42E-05 | 0.01 ug/m3 => 1.41597e-5 ppm
NO3A 62 3.88E-06 | 0.01 ug/m3 => 3.88e-6 ppm
NH4A 18 1.42E-05 | 0.01 ug/m3 => 1.42e-5 ppm
SODA 23 1.00E-10
CHLA 36.5 1.00E-10
HCL 36.5 0.001
BENZ 78 1.00E-10
EC 100 2.41E-06 | 0.01 ug/m3 => 2.40716e-6 ppm
oC 100 2.41E-06 | 0.01 ug/m3 => 2.40716e-6 ppm
GAR1 150 1.60E-06 | 0.01 ug/m3 => 1.60477e-6 ppm
GAR2 140 1.72E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.71939e-5 ppm
GOL1 193 1.23E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.23444e-5 ppm
GAP1 198 1.23E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.23444e-5 ppm
GAP2 193 1.23E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.23444e-5 ppm
AAR1 150 1.72E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.71939e-5 ppm
AAR2 140 1.72E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.71939¢e-5 ppm
AOLA1 193 1.23E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.23444e-5 ppm
AAP1 198 1.23E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.23444e-5 ppm
AAP2 193 1.23E-05 | 0.1 ug/m3 => 1.23444e-5 ppm
WBFI 100 1.00E-20
WBCO 100 1.00E-20
AERW 18 1.00E-20
NO3C 62 1.00E-20

Tabelle 2 listet die in TMS5 berechneten und an die FU-Berlin iibermittelten

Schadstoffspezies in der Gasphase und in der festen Phase auf. Wie aus den beiden
Tabellen ersichtlich wird, sind bei weitem nicht alle in RCG benutzten Spezies von TM5
berechnet worden. Deshalb wurde entschieden, fiir die nicht vorhandenen Spezies die
Werte aus dem RCG-Standardlauf beizubehalten. Wie bereits erwidhnt, berechnet TM5
die Seesalz- und die Minaralstaubkonzentrationen in unterschiedlichen 3 bzw. 2 log-
normal-verteilten Klassen. Dabei werden Seesalze kleiner als 0.05 um innerhalb einer
Standardabweichung von 1.59 um als SS1 gekennzeichnet, Seesalze groBer als 0.05 um
und kleiner als 0.5 pm mit einer Standardabweichung von 1.59 pm als SS2 und Seesalze
grofer als 0.5 um und einer Standardabweichung von 2 um als SS3. Die Mineralstdube
hingegen werden in DUST2 (Durchmesser zwischen 0.05 um und 0.5 um bei einer
Standardabweichung von 1.59 um) und in DUST3 (Durchmesser groBer als 0.5 um bei
einer Standardabweichung von 2 pm) unterteilt.
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Tabelle 2: CBM-IV- und Aerosol-Spezies, die im TM5-Modell berechnet werden.

Spezies | Molekulargewicht Kommentar
NO2 46
NO 30
03 48
OH 16
HNO3 47
H202 34
CO 28
CH20 30
PAN 121
PAR 14
OLE 27
ETH 28
ISOP 68
SO2 64
S04 96 | Sulfataerosol
NH3 17
NO3 A 62 | Nitrataerosol
NH4 18 | Ammoniumaerosol
0.005 < r=<0.05 pm,
SS1 M 23 | 0=1.59
SS2 M 59 | 0.05<r<0.5um, o=1.59
SS3 M 59 | r20.5um,0=2.0
BC 100 | Elem. Kohenstoff
POM 100 | Priméarer organ. Kohlenstoff
DUST2 M 100 | 0.05<r<0.5um, o=1.59
DUST3 M 100 | r=20.5um,0=2.0

In Tabelle 3 werden die in dieser Studie verwendeten Zuordnungen der TM5-Spezies zu
den RCG-Spezies aufgelistet. Da beide Modelle in der Gasphase mit dem CBMIV-
Mechanismus arbeiten, war die Zuordnung fiir die gasférmigen Schadstoffe eindeutig.
Die Aerosolpartikel hingegen mussten fiir die Seesalze und die Mineralstdube auf die
RCG-Klassen aufgeteilt werden. Da in TMS5 sowohl alle Seesalz- als auch alle
Mineralstaubklassen von der GroBenverteilung her in die feine RCG-Fraktion (< 2.5 um)
fallen wiirden, wurde entschieden, die TMS5-GroBenverteilung, auch unter
Beriicksichtigung der Standardabweichungen, auf die beiden RCG-GroBenverteilungen
aufzuteilen. Des Weiteren werden in RCG alle Seesalze in der groben Fraktion
(aerodynamischer Durchmesser zwischen 2.5 pm und 10 pm) angesiedelt, und es wird
zwischen Chlorteilchen und Natriumteilchen unterschieden. Diese Unterscheidung gibt es
in TMS5 nicht. Deshalb wurde entschlossen 2/3 der Gesamtseesalzmasse Na-Partiklen
zuzuweisen und 1/3 Cl-Partikeln. Diese Entscheidung wurde aufgrund der
unterschiedlichen Groflen der Seesalzkomponenten getroffen. Na-Partikel sind um ca. 1/3
groer (180 pm Atomradius) als Cl-Partikel (100 pm Atomradius). Bei den
Mineralstduben hingegen wurde beschlossen, dass DUST2 (Durchmesser < 0.5 um) zur
RCG-Klasse WBFI (mineralische Feinstdaube kleiner als 2.5 um) gerechnet, DUST3
hingegen (Durchmesser > 0.5 pm) zur RCG-Klasse WBCO (mineralische Feinstiube
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groBer als 2.5 um) gezihlt werden. Diese Entscheidung ist sicherlich physikalisch nicht
genau, soll aber einer Unterscheidung zwischen feinen und groben TMS5-Partikeln gerecht
werden.

Tabelle 3: Zuordnung der TM5-Spezies zu den RCG-Spezies

TM5-Spezies RCG-Spezies
NO2 NO2
NO NO
03 03
OH OH
HNO3 HNO3
H202 H202
CO CO
CH20 FORM
PAN PAN
PAR PAR
OLE OLE
ETH ETH
ISOP ISOP
S02 S02
S04 SULF
NH3 NH3
NO3_A NO3A
NH4 NH4A
SS1m + SS2m + SS3m (2/3)*"SODA
SS1m + SS2m +SS3m (1/3)*CHLA
BC EC
POM oC
DUST2m WBFI
DUST3m WBCO
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4. RESULTATE

4.1. RCG mit Null-Randbedingungen

Um die Abhdngigkeit unterschiedlicher Luftschadstoffe von den Randbedingungen zu
untersuchen, wurde eine Studie mit dem RCG-Nulllauf durchgefiihrt. Beim so genannten
RCG-Nulllauf wurden die seitlichen und die oberen Randbedingungen des RCG-Gitters
auf Werte um anndhernd Null gesetzt. Nur die meteorologischen Parameter sowie die
Emissionen haben damit noch Einwirkungen auf die Konzentrationen der Stoffe im Un-
tersuchungsgebiet. Dieser hypothetische Rechenlauf zeigt in der anschlieenden
grafischen Auswertung die lokalen Konzentrationen der verschiedenen Stoffe. Der
Versuch der Darstellung der Realitit riickt dabei in den Hintergrund. Wenn Stoffe aus
dem Modellgitter heraustransportiert werden, dann senkt sich die Konzentration des
Stoffes. Gleichzeitig werden aber keine Stoffe herantransportiert, so dass die
Hintergrundkonzentration weiter sinkt. Zur Darstellung der Abhéngigkeit eignet sich der
Vergleich der Jahresmittelkonzentrationen. Die Versuchsreihe umfasst dabei die Stoffe
Ozon, Stickstoffdioxid und Schwefeldioxid.

Abbildung 7: Mittlere Ozonbelastung in pg/m?3 fiir 2005 aus dem Standardlauf (links) und angetrieben mit
Null-Randbedingungen (rechts).

Abbildung 7 stellt die mittlere Jahreskonzentration an Ozon dar, die zum einen (links) mit
Standard-Randbedingungen, zum anderen (rechts) mit Null-Randbedingungen berechnet
worden ist. Das Ozonniveau sinkt von der standardméBfigen Berechnung von iiber
90 ug/m’ iiber den Meeren auf maximale 30 bis 35 pg/m’ iiber dem Mittelmeer. Vor
allem iiber der Nordsee nimmt die berechnete Ozonkonzentration bei Vernachlédssigung
der Randbedingungen drastisch ab. Werden mit der Standard-Version dort Werte von
iiber 80 u g/m3 im Jahresmittel berechnet und stellen dort ein raumliches Maximum dar,
so werden diese Werte mit der RCG-Version mit Null-Randbedingungen minimal
simuliert und liegen bei ca. 5-10 u g/m3. Die Flichenverteilung ist dabei zum groften Teil
unabhingig von der Jahreszeit. Sowohl im Sommer als auch im Winter werden die be-
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rechneten Ozonwerte iiber der Nordsee minimal berechnet, wenn keine Ozonwerte tiber
die seitlichen und oberen Randbedingungen in das Simulationsgebiet flieBen. Die
Niveaus zwischen den Jahreszeiten sind sehr unterschiedlich. Im Winter reicht der
Einfluss der westlichen und nordlichen seitlichen Randbedingungen weiter in das zentrale
Simulationsgebiet als im Sommer. Dies wird vor allem in den prozentualen Anderungen
der berechneten Ozonwerte deutlich. Im Jahresmittel ist der Einfluss der Rand-
bedingungen vor allem im Nordwesten des Simulationsgebietes, d.h. iiber der Nordsee,
am stidrksten und bedingt dort fast vollstindig den Ozonaufbau. Am schwéchsten ist der
Einfluss in der Poebene, wo er auf ca. 50% im Jahresmittel geschiitzt werden kann. Die
Ozonbildung in Deutschland wird zu ca. 60% von den Ozonwerten an den Modellrdndern
bedingt. Es wird daran erinnert, dass auch die Randbedingungen am oberen Modellrand
auf Null gesetzt worden sind. Es lédsst sich jedoch ein klarer West-Ost-Gradient in der
Einflussbedeutung der Randbedingungen auf das Ozonniveau erkennen. Des Weiteren
lasst sich sehr deutlich eine Unterscheidung zwischen Land und Meer erkennen: iiber den
Meeren ist der Einfluss groBer als tiber Land. Dies ist vor allem im Winter ausgeprigt:
wihrend der kalten Jahreszeit tragen fast nur die Randbedingungen zu dem Ozonaufbau
iiber Wasser bei. Die geringste Bedeutung haben die Randwerte auf die Poebene, die
weitgehend abgeschirmt von maritimem Einfluss, infolge ihrer hohen Emissionen
verbunden mit starker sommerlicher Einstrahlung eine autarke Ozonbildung zul&sst.

Abbildung 8: Mittlere NO,-Belastung in pg/m3 fiir 2005 aus dem Standardlauf (links) und angetrieben mit
Null-Randbedingungen (rechts).

Abbildung 8 zeigt den Einfluss der Randbedingungen auf die NO,-Jahresmittelwerte,
links mit den Standardwerten, rechts mit den Null-Werten. Die absolute
Flachenverteilung der Stickstoffdioxide ist unabhéngig von den Randbedingungen auf die
Ballungsgebiete Europas konzentriert. Die maximale Hohe der jahrlichen NO,-Werte
wird von den Randwerten im Bereich der NOx-Emissionsgebiete im Vergleich zu dem
Lauf ohne Randwerte angehoben, was ein indirekter, vom Ozon verursachter Effekt ist.
Die NO,-Randbedingen sind fiir sich gesehen sehr niedrig (GroBenordnung 1 pg/m’ oder
weniger) und konnen die Anhebung alleine nicht verursachen. Der Lauf mit Null-
Randbedingungen zeigt rdaumliche Maxima nur iiber den Ballungsgebieten, mit einem
starken Konzentrationsgradienten zwischen Stadt und Land. Dieser Gradient wird iiber
die Randwerte abgeschwicht, da die {iiber die seitlichen und oberen Réinder
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einstromenden Ozonmassen mehr NO in NO, umwandeln, was vor allem im Winter der
dominierende Mechanismus der NO,-Produktion ist. Auf eine Darstellung der
prozentualen Anderungen wurde verzichtet, da fiir groBe Teile des Modellgebiets sehr
geringe NO,-Konzentrationen berechnet wurden, die aber sehr grofle, nicht
interpretierbare relative Anderungen bewirken. Deshalb wurden nur die absoluten
Differenzen dargestellt. Es ist deutlich ersichtlich (Abbildung 9), dass die absoluten
Differenzen im Bereich der Ballungsgebiete am hochsten sind. Hier werden Anderungen
aufgrund des Einflusses der Randwerte von iiber 20 ug/m® berechnet. Dies sind bezogen
auf die maximalen Jahresmittelwerte in den Ballungsgebieten Paris, London und Mailand
von iiber 50 pug/m’ circa 20 bis 30% der berechneten Jahresmittelwerte des RCG-
Standardlaufs.

Differenz der Mittleren NO2—Konzentration

Abbildung 9: Differenz zwischen der mittleren NO2-Belastung in pg/m? fiir 2005 aus dem Standardlauf
und aus dem Lauf mit Null-Randbedingungen.

Abbildung 10 zeigt den Einfluss der Randbedingungen auf die SO,-Jahresmittelwerte,
links mit den Standardwerten als Randbedingungen, rechts mit den Null-
Randbedingungen. Es wird sehr deutlich, dass die seitlichen und oberen
Randbedingungen einen sehr geringen Einfluss auf die Jahresmittelwerte an
Schwefeldioxid im Untersuchungsgebiet haben. Die Maximalwerte liegen bei beiden
Laufen im Siiden von Bulgarien, lokal erhohte Werte werden des Weitern in Serbien,
Westruminien, Siidpolen, Mailand und im Nordwesten Spaniens simuliert, unabhiingig
von den Randbedingungen. SO, wird vor allem anthropogen aus Kohlekraftwerken und
bei der Erdolverbrennung in die Luft eingespeist. Die Verweildauer von SO, in der Luft
liegt bei ca. einer Woche, Abbauprozesse sind vor allem trockene Deposition oder
Umwandlung zu SO, in der Nassphase. Die natiirlichen Hintergrundkonzentrationen von
SO, sind wie die von NO, sehr niedrig. Dies macht die Stoffe sehr lokal begrenzt. Im
Unterschied zu NO, ist die Abhingigkeit von Ozon bei SO, sehr viel niedriger. Wurden
die Stickstoffoxidabhdngigkeiten von den Randbedingungen indirekt {iber die
Ozonidnderungen erkldrt, so ist dies bei den Schwefeldioxidkonzentrationen nicht
moglich.
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mittlere S02—Konzentration 2005 RCG mittlere SO02—Konzentration 2005 RCG-null
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Abbildung 10: Mittlere SO2-Belastung in ug/m3 fiir 2005 aus dem Standardlauf (links) und angetrieben
mit Null-Randbedingungen (rechts).

Zusammenfassend ldsst sich aus der Sensitivitdtsstudie mit Null-Randbedingungen
feststellen, dass Ozon bei Weitem die hochste Abhédngigkeit von Randwerten zeigt, NO,
deutlich weniger und diese Abhéngigkeit ldsst sich iiber die chemischen Reaktionen mit
Ozon erkldren, und SO, zeigte die geringste Abhingigkeit von den Randwerten. Dabei
konnte auch gezeigt werden, dass prozentual im Winter die Einfliisse stirker sind als im
Sommer, die Absolutwerte hingegen sind im Sommer fiir Ozon ausgeprigter als im
Winter. Dies ist auf die schwichere Einstrahlung und deshalb auf die niedrigere
Ozonproduktion im europdischen Winter zuriickzufithren, wenn die {iiberregionalen
Phinomene sich deutlicher zeigen als die lokalen Episoden. Des Weiteren konnte auch
festgestellt werden, dass die Schadstoffverteilung weitgehend unabhingig von den
Randwerten ist. Bei SO, und NO, zeigen sich sehr deutlich die Abhéngigkeiten der
lokalen Emissionsquellen, bei Ozon hingegen ldsst sich ein allgemeiner Trend von
hoheren Werten im Siiden und niedrigeren Werten im Norden, sowie aufgrund des
Titrationseffektes niedrigere Werte in NO;-belasteten Gebieten ersehen. Nur iiber der
Nordsee konnte eine Umverteilung der rdumlichen Os-Struktur aufgrund der
Randbedingungen beobachtet werden: dies lédsst sich auf die fehlenden Vorlduferstoffe
iiber den Meeren und bei Null-Randbedingungen auch auf die fehlende Zufuhr von Ozon
iber die seitlichen und oberen Modellrdnder erkléren.
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4.2. Vergleich der beiden Modellversionen fiir Ozon: RCG-
Standard vs. RCG-TM5

Wie in der Vorlduferstudie gezeigt, sind die hochsten Abhidngigkeiten von Randwerten
bei der Ozonsimulation zu erwarten. NO, wurde indirekt iiber die Ozonrandwerte
beeinflusst, SO, hat keine Abhéngigkeit von den Randwerten gezeigt. Deshalb wird sich
die weitere Analyse auf Oz beschrinken. PM10 besteht im RCG-Modellsystem aus
primdren und sekundir-gebildeten Partikeln. In einer Fallstudie zum Einfluss von
primdren Saharastaubpartikeln auf die Luftgiite in Mitteleuropa wird auch auf diesen
Luftschadstoff eingegangen.

Es sollen die flichenhaften Eigenschaften der Schadstoffe und die durch unterschiedliche
Randbedingungen verdnderten Charakteristika hervorgehoben werden. Dafiir werden
Jahresmittelwerte der mit dem RCG —System berechneten Ozonschadstoffe aus der ersten
Modellschicht dargestellt. Der Einfluss der Randbedingungen ergibt sich dann aus den
unterschiedlichen Verteilungen. Die untersuchten RCG-Modellversionen sind:

¢ Standard-RCG-Modell mit den Randbedingungen aus klimatologisch
abgeleiteten, monatlichen, hohen- und breitengradabhédngigen Ozonwerten und
den zeitlich interpolierten Werten aus den Anfangsbedingungen nach dem EMEP-
Ansatz (EMEP, 2003) fiir alle anderen simulierten Spezies, im Weiteren als RCG-
Standard-Version gefiihrt, und

e RCG-Modell mit den seitlichen und oberen Randbedingungen abgeleitet aus den
Ergebnissen der TM5-Rechnungen (RCG-TMS5-Simulation).

mittlere 03—Konzentration 2005 RCG mittlere 03-Konzentration 2005 RCG-TM5S
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Abbildung 11: Mittlere O3-Belastung in pg/m? fiir 2005, berechnet mit RCG (Standardversion) (links) und
mit der gekoppelten RCG-TM5-Version (rechts).

Abbildung 11 zeigt die mittlere Ozonbelastung im Jahre 2005, berechnet mit der
Standardversion des RCG (links) und mit RCG-TMS5 (rechts). Die rdumliche Verteilung
ist bei beiden Liufen gleich: es werden erhohte Ozonkonzentrationen vor allem iiber dem
Mittelmeer und iiber Siid- und Siidosteuropa berechnet. Da Ozon nicht auf Wasserfldchen
deponiert wird, sind iiber den Meeren Ozonanhidufungen zu verzeichnen. Des Weiteren
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wird Ozon {iiber die Strahlung produziert, wobei Stickoxide und fliichtige
Kohlenwasserstoffverbindungen als Vorlduferstoffe erhohte Ozonwerte im bodennahen
Bereicht zu verantworten haben. Dies wird sehr deutlich in den Modellsimulationen. Der
sonnenreiche Siiden Europas begiinstigt die Ozonproduktion. Stickstoffmonoxid wird
jedoch von dem starken Oxidansstoff Ozon zu Stickstoffdioxid umgewandelt, was fiir die
Ozonbilanz einen Verlustterm bedeutet. Dies ist bei beiden RCG-Liufen vor allem in der
emissionsstarken Po-Ebene zu sehen. Auch in den Ballungsgebieten von Paris, London
und Mittelengland sowie im Ruhrgebiet fallen die Ozonkonzentrationen niedriger aus als
in ldndlich geprigten Gegenden. Diese Verteilung ist unabhingig von den Randwerten.
Dass Stickoxide iiber den Titrationseffekt Ozon abbauen, wird auch sehr deutlich, sieht
man sich das Mittelmeergebiet an. Auffallend ist der Streifen niedriger Ozonwerte
entlang der Hauptschifffahrtslinien zwischen Gibraltar und dem Suez-Kanal.

™

RCG-TM5 — RCG Q3 2005
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Abbildung 12: Differenz der Ozonjahresmittelwerte [ug/m3] zwischen der gekoppelten RCG-TMS5-Version
und der RCG-Standard-Version.

Vergleicht man nun die beiden Modellldufe miteinander (Abbildung 12), so sieht man,
dass im Jahresmittel die hochsten Ozonzunahmen aufgrund der TM5-Randbedingungen
im Nordwesten des Simulationsgebietes zu finden sind, und dass die niedrigsten
Anderungen aufgrund unterschiedlicher Randbedingungen iiber dem Mittelmeerraum und
tiber dem Siidosten Europas zu finden sind. Im Osten des Modellgebietes werden
niedrigere Ozonwerte mit RCG simuliert, wenn anstatt der Standard-Randwerte TMS5-
Werte verwendet werden. Die absoluten Anderungen betragen dabei im Nordwesten des
Rechengebietes zwischen +5 und +10 pg/m3, die absoluten Anderungen an den ostlichen
Randgebieten betragen hingegen ca. -5ug/m3. Der Einfluss auf Deutschland im
Jahresmittel ist vernachldssigbar. Vergegenwirtigen wir uns nochmals, dass RCG-
Standard seine Ozon-Randwerte aus dem Logan-Datensatz bezieht, der zu einem groB3en
Teil auf die jahrelangen Messungen in Macehead (Irland) beruht, so lésst sich aus dieser
Differenzdarstellung ableiten, dass das Jahr 2005 eher iiberdurchschnittliche Ozonwerte
im Nordwesten Europas erfahren hat. Gehen wir davon aus, dass TMS5 die allgemeine
Jahresmittelkonzentration von Ozon zufrieden stellend fiir das Jahr 2005 simuliert hat, so
muss festgestellt werden, dass die Logan-Ozonwerte nicht allgemeingiiltig als Randwerte
eingesetzt werden konnen. Im Osten des Modellgebietes weichen die Ozonwerte
zwischen klimatologisch-abgeleiteten Konzentrationen und von TMS5-simulierten
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Konzentrationen deutlich von einander ab. Hier gehen aber in den Logan-Datensatz
weniger Messdaten ein. Auch ist der Einfluss sehr viel geringer auf benachbarte Gebiete.
Dies liegt vor allem an der synoptischen Wettersituation in den mittleren Breiten, zu
denen Europa gehort, die vor allem von Westwinden gekennzeichnet sind. Deshalb
werden auch Schadstoffe im Jahresmittel eher von Westen nach Osten als umgekehrt
transportiert.

mittlere 03-Konzentration jun—aug 2005 RCG
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Abbildung 13: Sommermittel (Juni, Juli, August) der Oz-Belastung in pg/m3 fiir 2005, berechnet mit RCG
(Standardversion) (links) und mit der gekoppelten RCG-TM5-Version (rechts).

Abbildung 13 zeigt die Ozonwerte fiir die Sommermonate Juni, Juli und August, die mit
RCG-Standard (links) und mit RCG-TMS5 (rechts) simuliert worden sind. Auffallend hier
ist, dass es kaum Unterschiede zwischen den beiden Liufen gibt. Sowohl die rdumliche
Struktur als auch die Absolutwerte sind in den beiden Liufen sehr dhnlich. Maximale
Ozonwerte werden iiber dem Mittelmeerbereich, Italien und Siidosteuropa simuliert,
Minima hingegen werden iiber Paris, Ruhrgebiet und im Allgemeinen iiber Nord- und
Nordwesteuropa berechnet.

RCG-TM5 — RCG 03 [%] jun—aug 2005
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Abbildung 14: Differenz der Ozonsommermittelwerte [%] zwischen der gekoppelten RCG-TMS5-Version
und der RCG-Standard-Version.
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Abbildung 14 zeigt die prozentualen Anderungen in den Ozonsimulationen aufgrund der
unterschiedlichen Randbedingungen wihrend der Sommermonate. Die Differenzen in
den Sommermittelwerten fiir Ozon bewegen sich zwischen *10% im gesamten
Untersuchungsgebiet. Uber Deutschland und Mitteleuropa sind die Anderungen noch
kleiner, wenn unterschiedliche Randbedingungen das RCG-Modell antreiben.

mittlere 03-Konzentration jan—mrz 2005 RCG mittlere 03—-Konzentration jan—-mrz 2005 RCG-TM5
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Abbildung 15: Wintermittel (Januar, Februar, Mérz) der O3-Belastung in pg/m?3 fiir 2005, berechnet mit
RCG (Standardversion) (links) und mit der gekoppelten RCG-TMS5-Version (rechts).

Auch die Wintermonate Januar, Februar und Mérz (Abbildung 15) scheinen sowohl von
RCG-Standard als auch von RCG-TMS5 sehr dhnlich simuliert zu werden, wenn es um
den Luftschadstoff Ozon geht. Niedrigste Werte werden in den stddtischen und
emissionsreichen Ballungsgebieten Europas simuliert, Hochstwerte hingegen wiederum
im Mittelmeerraum, und das unabhiingig von den Werten, die als obere und seitliche
Randbedingungen benutzt werden.

RCG-TM5 — RCG 03 [%] jan—mrz 2005
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Abbildung 16: Differenz der Ozonwintermittelwerte [%] zwischen der gekoppelten RCG-TM5-Version
und der RCG-Standard-Version.

Abbildung 16 zeigt die prozentuale Anderung der Ozonwintermittelwerte aufgrund der
unterschiedlichen Randwerte. Im Winter ist prozentual der Einfluss im Westen hoher als
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im Sommer. Des Weiteren kann im Winter auch ein rdumlicher Gradient zwischen
Westen mit hoheren Os;-Werten aus der RCG-TM5-Version und Osten mit niedrigeren
Os-Konzentrationen aus der RCG-TM5-Version im Vergleich zur RCG-Standard-Version
festgestellt werden. Dies liegt an der stirkeren Weststromung im Winter als im Sommer.
Mitteleuropa wird vor allem im Winter von Westwinden und Winterstiirmen betroffen.
Diese Luftmassen transportieren dann auch Schadstoffe, die in entfernten Gebieten ihren
Ursprung haben konnen. Dass die Anderungen prozentual so akzentuiert sind mit bis zu
30% hoheren Ozonkonzentrationen iiber dem Nordwesten des Rechengebietes hat auf der
anderen Seite mit den absolut niedrigeren Ozonwerten im Winter gegeniiber den
Sommerwerten zu tun. Aufgrund der Tatsache, dass Ozon vor allem auch als Oxidans in
der Atmosphire Einfluss auf andere Komponenten hat, sei es auf NO, oder auch als
Produzent von OH-Radikalen iiber luftchemische Reaktionen, sind auch die Winterwerte
von Bedeutung, auch wenn sie niedrig sind. Deshalb ist es wichtig, auch im Winter die
Ozonkonzentrationen so gut wie moglich zu simulieren. Dass dabei die Randbedingungen
einen Einfluss haben, wurde mit dieser Studie gezeigt. Das Globalmodell TMS ist dabei
in der Lage, dem Regionalmodell RCG zeitlich variable Felder zu liefern, was wiederum
zeitlich  begrenzte Transportepisoden modellierbar macht. Werden hingegen
Ozonrandwerte aus Klimareihen abgeleitet, konnen Episoden natiirlich nie
wiedergegeben werden. Aus der Unterscheidung zwischen Winter- und Sommermonaten
ist klar geworden, dass prozentual der Winter mehr von Randwerten im Nordwesten
Europas abhiéngt als der Sommer.

4.3. Winter vs. Sommer

Beim saisonalen Vergleich zeigten sich in Abbildung 14 und Abbildung 16 &dhnliche
Differenzen der beiden Modellversionen. Die Konzentrationen lagen in weiten Teilen des
europiischen Kontinents bei Unterschieden um maximal 5%. Uber dem Atlantik wurden
dagegen Konzentrationsdifferenzen bis zu 10% dargestellt. Im Winter wurden die
Unterschiede allerdings iiber einem weitaus groleren Gebiet festgestellt. Das deutet auf
einen hoheren Einfluss der hemisphirischen Bedingungen hin. Ein Grund fiir diesen
Einfluss konnte die saisonal recht unterschiedliche Stirke der Westwinddrift sein. Im
Sommer ist diese Stromung deutlich schwiécher ausgeprigt als im Winter. Im
nordhemisphérischen Winter 2005 herrschte aulerdem eine positive NAO-Phase (siehe
Abbildung 17). Die Nordatlantische Oszillation beschreibt die Schwankung des
Luftdruckgegensatzes zwischen dem Islandtief im Norden und dem Azorenhoch im
Stiden. Diese Oszillationsbewegung beeinflusst die Wetter- und Klimabedingungen
zwischen Nordamerika und Europa, ihre Auswirkungen reichen allerdings auch bis
Sibirien. Einen besonders groBen Einfluss hat die NAO auf die winterlichen
Wetterbedingungen Europas. Unter anderem werden dabei die Westwinde verstirkt. Eine
Verstarkung der Westwinde hitte damit auch einen Einfluss auf die Heranfithrung
amerikanischen Ozons nach Europa.
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Abbildung 17: NOA-Index von 1900 bis 2005

4.4. Tagesgang
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Abbildung 18: Tagesmittel (22. Juni 2005) der O;-Belastung in pg/m3, berechnet mit TM5
(Standardversion) (links) und mit RCG (Standardversion) (rechts).

Abbildung 18 zeigt einen Tagesmittelwert (22. Juni 2005) fiir bodennahes Ozon, zum
einen simuliert mit dem globalen TM5-Modell allein (rechts), zum anderen mit dem
RCG-Standard-Modell, also mit den Randbedingungen aus dem Logan-Datensatz.
Deutlich wird, dass TMS5 weit niedrigere Ozonwerte iiber weiten Gebieten Europas
simuliert als RCG. Dies ist zum einen auf die Gitterauflosung zuriickzufiihren, die bei
TMS bei 1°x1° liegt, wihrend sie bei RCG bei 0.5°x0.25° liegt, zum anderen iiber die
unterschiedlichen Vertikalkoordinaten, die bei RCG ein bodennahes Ozonanhiufen tiber
die zeitlich variable z-Koordinate begiinstigt, wihrend bei TMS5 iiber die Sigma-Fldachen
ein Austausch zwischen unterschiedlichen Hohen erschwert zustande kommt. Zwar ist
die Darstellung nur auf einen Tag begrenzt und zeigt somit nur einen kleinen zeitlichen
Ausschnitt aus dem Modelllauf, dennoch lassen sich interessante Schliisse ziehen. Die
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rdumliche Auflosung schldgt sich vor allem in den Ballungsgebieten nieder: RCG-
Standard simuliert in den Européischen GrofBstddten Paris, London und Madrid fiir den
22. Juni im Vergleich zu den umliegenden Gebieten lokale Ozon-Minima, die beim
grober aufgelosten TMS5-Modell nicht sichtbar sind. Im Allgemeinen sind in der RCG-
Standard-Modellanwendung die Ozonkonzentrationen um ca. 20 bis 30% hoher als bei
TMS5, auch an den Randzellen, die ja im RCG-Standard-Lauf aus den Klimadaten nach
Logan stammen. TMS5 simuliert also fiir diesen speziellen Tag im Sommer 2005 deutlich
niedrigere Ozonkonzentration sowohl im Siidwesten des Rechengebietes als auch im
Osten als der Logan-Datensatz. Auch die iibrigen Rénder werden von TMS niedriger
simuliert als die Klimadaten.

mittlere 03—Konzentration 2005-06-22 RCG-TM5

rADS: COLA/IGES 2008-05-12-15:05

Abbildung 19: Differenz der Ozontagesmittelwerte [g/m3] zwischen der gekoppelten RCG-Standard-
Version und der TMS5-Standard-Version fiir den 22. Juni 2005.

Abbildung 19 zeigt den Tagesmittelwert der Ozonkonzentration fiir den 22. Juni 2005 aus
der gekoppelten RCG-TMS5-Version. Die rdumliche Struktur ist dabei dem RCG-
Standard-Lauf konform, das allgemeine Konzentrationsniveau ist jedoch in dieser
gekoppelten Version deutlich niedriger, was wiederum aus den niedrigeren Randwerten
aus dem TMS5-Lauf hergeleitet werden kann. Auch iiber Deutschland werden mit dem
gekoppelten RCG-TMS5-System bis zu 15% niedrigere Ozonwerte fiir diesen Tag
vorhergesagt. Betrachten wir uns nun eine Messzeitreihe fiir diesen Tag und vergleichen
die Werte mit den 3 unterschiedlichen Modellen bzw. Modellversionen (Abbildung 20),
so sieht man, dass keines der Modelle das absolute Maximum um 12 Uhr mittags richtig
simuliert hat. Als Messstation wurde Westerland auf Sylt gewihlt. Diese Station ist in
allen Modellkonfigurationen stark von maritimen Einfliissen gekennzeichnet, das heif3t,
kein Modell kann den lokalen Charakter der Insel in der Nordsee wiedergeben. Die
Modelle konnen diese Landmasse im Meer aufgrund ihrer Gitterweite nicht auflésen. Da
jedoch auch die Messstation auf Sylt stark vom Meer beeinflusst wird, soll bei diesem
Vergleich die unterschiedliche Gitterauflosung zum Teil herausgefiltert werden, in dem
alle Modelle, aber auch die Messung selbst, stark von der Nordsee beeinflusst sind.
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Abbildung 20: Vergleich der Stundenmittel zwischen gemessenen Ozonwerten (orange Linie mit
Dreiecken), simulierten Werten aus der RCG-Standard-Version (blaue Linie mit Rombus), aus der TM5-
Standard-Version (magenta Linie mit Quadraten) und der gekoppelten RCG-TMS5-Version (griine Linie mit
Rombus).

Die Messung zeigt einen konstanten zeitlich Verlauf zwischen 2 Uhr morgens und 10 Uhr
morgens, der von allen Modellversionen so auch wiedergegeben wird. Danach steigt die
Beobachtungsreihe jedoch stark an, und zwar von ca. 60 ug/m3 wihrend der spiten
Nachstunden auf iiber 120 pg/m3 zwischen 12 und 14 Uhr. Ab 15 Uhr fillt die Messkurve
wiederum auf ca. 80 ug/m3 Os-Konzentration ab und bleibt auf diesem Niveau fiir den
Rest des 22. Juni 2005. Das TM5-Modell hingegen simuliert durchgehend zwischen 3
Uhr morgens und 18 Uhr abends (TM5-Ergebnisse liegen nur 3stiindig vor) Werte um
80 pug/m3, die Nachstunden zwischen 21 Uhr und 24 Uhr des 22. Juni 2005 werden von
TMS5 mit ca. 40 ug/m3 berechnet. Das RCG-Standard-Modell hingegen simuliert die
Nachstunden zwischen 1 Uhr und 6 Uhr morgens mit tiber 100 pg/m3, was mit dem
maritimen Charakter der RCG-Sylt-Zelle zu tun hat. Da Ozon nicht auf Wasserfldchen
deponiert, wird in der stabilen nédchtlichen Grenzschicht iiber Wasser Ozon angehéutft.
Dies wird von allen Modellen auch so simuliert. Um 7 Uhr morgens, mit Sonnenaufgang
und dementsprechender hoherer lokaler Turbulenz, simuliert RCG-Standard ein zeitliches
Minimum an Os;, danach werden bis 12 Uhr mittags Ozonanstiege berechnet, die ihr
Maximum um ca. 12 Uhr finden. Die Nachmittags- und Abendstunden werden dann
durch einen stetigen Ozonabbau simuliert, der auf die geringere Einstrahlung
zuriickzufithren sein diirfte. Im Vergleich zu den Messungen sind die néchtlichen
Ozonwerte sowohl bei TMS5, aber noch viel mehr bei RCG-Standard iiberschitzt. TMS
trifft das allgemeine néchtliche Niveau bei weitem besser als RCG-Standard, das
mittdgliche Maximum wird jedoch mit TMS deutlich unterschitzt, wihrend RCG-
Standard zumindest den zeitlichen Anstieg richtig wiedergibt. Die gekoppelte RCG-
TM5-Version behilt den zeitlichen Charakter der RCG-Standard-Version bei, wird aber
vor allem nachts durch die TM5-Randbedingungen auf ein niedrigeres Niveau gebracht.
Tagsiiber dndert sich nicht viel. Wie schon bei den jahreszeitlichen Untersuchungen und
bei den rdaumlichen Untersuchungen, so kann auch an diesem Tagesverlauf festgestellt
werden, dass TMS5 die RCG-Simulation vor allem bei niedriger lokaler oder bei niedriger
strahlungsbedingter Beeinflussung deutlich &ndert, bei Situationen mit hoher
Ozonproduktion hingegen kaum Einwirkungen auf den RCG-Lauf hat.
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5. FALLSTUDIE

Pro Jahr werden bis zu fiinf Milliarden Tonnen Staubteilchen oder Aerosolpartikel durch
anthropogene und natiirliche Prozesse in die Atmosphire aufgewirbelt. 1,5 Milliarden
Tonnen stammen dabei allein aus den Wiistengebieten der Erde. Davon gelangen 60%
aus der groBten Wiiste, der Sahara in die hoheren Luftschichten. In trockenen
Diirreperioden werden noch mehr Staubteilchen aufgewirbelt und durch globale
Windsysteme transportiert (Heinold et al., 2007).

Abbildung 21: Satellitenaufnahme einer Staubwolke auf dem Weg aus der Sahara nach Europa,
28.07.2005. Quelle: http://earthobservatory.nasa.gov/NaturalHazards.

Im Juli 2005 kam es iiber Siid- und Mitteleuropa zu einem Anstieg der Fein-
staubkonzentration. Ab dem 27.07.2005 wurden an mehreren siid- und mittel-
europdischen Stationen allméhlich ansteigende Feinstaubimmissionen gemessen. Ab dem
30.07.2005 ging die Konzentration rasch wieder zuriick. Es wurde dabei ein
groBraumiges Ereignis des Ferntransports von Staubpartikeln aus der Sahara festgestellt
(Abbildung 21). Griinde fiir diesen Partikeltransport iiber mehrere hunderte oder tausende
Kilometer sind  Staubaufwirbelung und die jeweiligen meteorologischen
Ausbreitungsbedingungen.
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Abbildung 22: Darstellung der Bodenwetterkarte, 28.07.2005, 00 UTC.

Vom 27.07.2005 bis zum 30.07.2005 herrschte in weiten Teilen Mittel- und Osteuropas
Hochdruckeinfluss. Der Himmel zeigte sich abgesehen von vereinzelten Gewitterwolken
meist strahlend blau. Zudem war es wihrend dieser Zeit am Boden weitgehend
schwachwindig. Uber den Britischen Inseln befand sich zur genannten Zeit ein
Tiefdruckgebiet (Abbildung 22), an dessen Vorderseite subtropische Warmluft nach
Mitteleuropa herangefithrt wurde. Dabei gab es einen Warmluftvorsto3 vom
nordafrikanischen Kontinent nach Europa in 850 hPa Hohe. Uber der Sahara miissen
einige Tage zuvor Staubteilchen z.B. durch einen Sturm aus der bodennahen Schicht
aufgewirbelt worden sein. Dies geschieht meist durch einen Kaltluftvorsto3 aus Europa in
die Sahara. (Heinold et al., 2007). Die anschlieBende Erwdrmung der Luft {iber dem
afrikanischen Kontinent fiihrt zu Labilisierung der herangefiihrten Luft und kann folgend
zu Staubstiirmen fiithren. Sandteilchen gelangen anschlieBend durch hinreichendes
Aufsteigen in die troposphirischen Luftschichten. Die ,,Verweildauer der Partikel ist in
der freien Atmosphédre deutlich erhoht. Durch das Fehlen von Niederschlag, der
Hauptsenke des Feinstaubs, konnen die Teilchen iiber weite Strecken transportiert
werden. Die aufgewirbelten Partikel gelangen mithilfe der trogvorderseitigen siidlichen
Windstromungen, nach Siid- und Mitteleuropa. Durch Winde wie z.B. den Scirocco oder
den Fohn konnen Partikel sogar bis Nordeuropa transportiert werden.
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Abbildung 23: Darstellung der Bodenwetterkarte, 29.07.2005, 00 UTC.

In Mitteleuropa fiihrte das meist schwachwindige Wetter in den ersten Tagen des oben
genannten Staubevents zu verbreitetem Absinken der Teilchen und damit zu leicht
erhohten Messwerten. Von Westen her niherte sich das oben genannte Frontensystem an
(Abbildung 23), dessen Kaltfront mit Niederschlagen am 30.07. und 31.07. (Abbildung
24) dann die Episode der erhohten Feinstaubkonzentrationen iiber Mitteleuropa beendete.
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Abbildung 24: Darstellung der Bodenwetterkarte, 30.07.2005, 00 UTC..
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Abbildung 25: gemessene Feinstaubkonzentrationen an der Station Wien-Neustadt in [ug/m?3].

Die Abbildung 25 zeigt die gemessenen Feinstaubimmissionen an der Station Wien-
Neustadt. Der Verlauf des Feinstaubereignisses zeigt sich deutlich. Wahrend der ersten
Tage findet ein allmihlicher Anstieg der Konzentration statt, Staubpartikel werden
herantransportiert und  sinken aufgrund der Schwerkraft und  geringer
Windgeschwindigkeiten ab. Niederschldge waschen die Luft aus und nach dem Durchzug
der Kaltfront gehen die Konzentrationen dann deutlich zuriick. Am 31.07.2005 wurden
an der Wiener Station wieder sehr geringe Werte gemessen.

Auch an der Innsbrucker Station Reichenau zeigte sich der erhohte Feinstaubeintrag
withrend des oben genannten Zeitraums (Abbildung 26).
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Abbildung 26: gemessene Feinstaubkonzentrationen an der Station Innsbruck-Reichenau in [ug/m3].

Mit dem Wechsel der Stromung auf eine siidliche Windrichtung nimmt die gemessene
Feinstaubimmission ab dem 26.07.2005 allmihlich zu. Die Werte steigen dabei schon an
diesem Tag erstmals tiber 50 pg/m3 an. Am 29.07.2005 werden die Hochstwerte erreicht,
die im halbstiindigen Mittelwert nur knapp unter 140 pg/m3 liegen. Anschlieend gehen
die Konzentrationen rasch zuriick. Die herannahenden kiihlen Luftmassen und die
aufkommenden Niederschlédge fithren zum Riickgang.
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Abbildung 27: Tagesmittelwert an mineralischem Feinstaub aus dem TM5-Modell: RCG-
Ausschnitt (links) und erweiterter Ausschnitt (rechts).

Fiir die Darstellung der Saharastaubfahne wurde fiir beide Modelle, das RCG und das
TMS erneut die Auswertung als Fldchenplot gewihlt. In beiden Modellen wurde der oben
genannte Zeitraum des gemessenen Anstiegs der Feinstaubimmission {iiberpriift.
Betrachtet wird allerdings nicht die gesamte PM10-Konzentration, sondern nur der
Mineralstaubanteil. Dargestellt wird aulerdem nur die unterste Schicht der Modelle. Das
RCG zeigt fiir den betrachteten Zeitraum vom 26.07.2005 bis zum 31.07.2005 iiber dem
gesamten Simulationsgebiet Staubkonzentrationen unter 10 pg/m3. Die Messungen
sowohl in Wien als auch in Innsbruck zeigten jedoch sehr viel hohere Werte, die iiber die
reine lokale Staubaufwirbelung, wie im RCG-Standard-Modell parametrisiert, nicht
erkldrt werden konnten.

Fiir denselben Zeitraum zeigt sich im TMS5 ein anderes Bild. Der Staubeintrag liegt im
Stiden Europas an allen Tagen iiber 10 pg/m3. Als Beispiel ist in Abbildung 27, links, der
28.07.2005 fiir das Simulationsgebiet dargestellt, rechts hingegen wurde das
Darstellungsgebiet noch etwas erweitert. Es lassen sich stark erhohte Konzentrationen im
Bereich Nordafrikas, also uiber der Sahara erkennen.
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Abbildung 28: Tagesmittelwerte an mineralischem Feinstaub, simuliert mit RCG-TM5, fiir den
Zeitraum 22.Juli 2005 (oben links) bis 30. Juli 2005 (unten rechts).

Bei der Darstellung der gekoppelten RCG-TMS-Version ldsst sich der Verlauf des
Staubereignisses erkennen. Es wird auch bei dieser Auswertung nur die untere Schicht
betrachtet. Es zeigt sich dementsprechend nicht der Transport der Partikel, sondern der
Ort des Absinkens. An allen bei der Simulation betrachteten Tagen (22.07. bis zum
31.07.) lésst sich eine erhohte Staubkonzentration erkennen (Abbildung 28). Zwischen
dem 22.07. und dem 25.07. werden entlang der nordafrikanischen Mittelmeerkiiste sowie
auf den Mittelmeerinseln bereits Konzentrationen bis zu 70 pg/m3 simuliert. Am 26.07.
zeigen sich entlang der westeuropdischen Mittelmeerkiiste geringe Staubkonzentrationen,
im Algerischen Raum liegen die Werte iiber 90 ug/m3. Da die Betrachtung nur die
unterste Modellschicht mit einschlieBt, fillt auf, dass eine Vielzahl der Partikel schon
wihrend dieser Zeit wieder absinkt. Am 27.07. werden auch in Siidfrankreich, Italien und
der Schweiz Partikelanhdufungen simuliert. Die héchsten Konzentrationen liegen dabei
im Mittelmeerraum. Die Konzentrationen entlang der afrikanischen Kiiste nehmen
dagegen ab. Am 28.07. simuliert das RCG-TMS5 insgesamt schon geringere Werte als an
den Tagen davor, die Hochstwerte liegen zwischen Tunesien und dem Siidosten
Frankreichs zwischen 80 und 90 pg/m3. Ab dem 29.07. zeigt sich die Staubfahne mit
Hochstwerten iiber Norditalien und Osterreich weiter 6stlich. An den letzten beiden
Tagen der Simulation, dem 30. und dem 31.07., zeigen sich die absinkenden Partikel
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weiter ostlich. Uber dem siideuropiischen Raum liegen die simulierten Werte wieder
unter 10 pg/m3.

Solche Staubeintrige bis weit in den mitteleuropdischen Raum, die zeitlich und lokal sehr
begrenzt sind, konnen auf keinen Fall mit klimatologischen Randwerten erfasst werden.
Dafiir ist ein iiberregionales Modell wie das globale TM5-Modell notwendig.
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Abbildung 29: Darstellung der wichtigsten Entstehungsgebiete von mineralischem Staub nach
dem IPCC-Bericht).

Abbildung 29 zeigt die Entstehungsgebiete von mineralischem Staub auf der Erde. Fiir
Europa sind vor allem die Sahara, aber auch die Wiisten in Zentralasien von Bedeutung.
Uber Siidanstromung konnen Saharastiube, iiber Ostanstromung Stiube aus West- und
Zentralasien bis nach Deutschland transportiert werden. Die Haufigkeit dieser Ereignisse
ist in Deutschland eher gering, in Siideuropa, aber auch in Osteuropa sind solche
Episoden jedoch sehr viel wahrscheinlicher.
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6. ZUSAMMENFASSUNG

In diesem Bericht wurde die Koppelung des globalen Chemie-Transport-Modells TMS
mit dem regionalen Modell RCG vorgestellt. Es sollte untersucht werden, welche
Einfliisse die Wahl der Randbedingungen auf die Resultate des Regionalmodells haben.
Das RCG-Modell wird standardméfig mit aus Beobachtungen abgeleiteten seitlichen und
oberen Randbedingungen angetrieben. Ozon wird dabei anders behandelt: Fiir O; werden
aus einer von Logan (1998) erstellten Ozonklimatologie zeitlich (Monatsmittel) und
rdaumlich (breitengradabhingig) variierende Randbedingungen benutzt. Die in dieser
Studie benutzte RCG-Konfiguration rechnete mit einer Auflosung von 0.5°x0.25°. TM5
hingegen ist ein globales off-line Chemie-Transport-Modell, das kleinere Gebiete mit
einer Auflosung von bis zu 1°x1° rechnen kann. Die globale Anwendung wird
standardmifBig mit einer Auflosung von 6°x4° gerechnet und zwischen den beiden
Auflosungen wird zur Relaxation meist ein Zwischenschritt mit einer Auflosung von
3°x2° gerechnet. Der chemische Mechanismus zur Behandlung der Gasphase (CBMIV)
ist in beiden vorgestellten Modellen der gleiche, die sekundidren Aerosole Sulfate, Nitrate
und Ammonium werden auch sehr analog iiber den so genannten Geichgewichtsansatz
gerechnet. Die Mineralstiube und die Seesalze werden jedoch in unterschiedliche
GroBenverteilungsklassen unterteilt. Auch die meteorologischen Felder stammen von
unterschiedlichen Modellen. So benutzt TM5 das EZMW-Modell, wihrend RCG
regionale diagnostische oder prognostische Modellergebnisse als Inputparameter benutzt.
Auch die Emissionen sind auf dem gemeinsamen Raster unterschiedlich: TMS benutzt
EDGAR3.2, RCG benutzt in seinem Rechengebiet EMEP-Daten, die von TNO hoher
aufgelost aufbereitet worden sind.

Die technische Koppelung zwischen den beiden Modellen erfolgte in der Horizontalen
abstandsgewichtet, in der Vertikalen hingegen wurden einfache Zuordnungen der TMS5-
Konzentrationen zu den zeitlich variablen, von der Mischungsschicht abhingigen
Vertikalschichten durchgefiihrt. Die TMS5-Spezies konnten den RCG-Spezies eindeutig
zugewiesen werden, da sie dem gleichen Gasphasenmechanismus und einer sehr
dhnlichen Aerosolbehandlung folgten.

Es wurde anfinglich eine Sensitivititsstudie durchgefiihrt, bei der die Randbedingungen
auf Null gesetzt wurden. Dabei hat sich gezeigt, dass Ozon bei Weitem die hochste
Abhingigkeit von Randwerten zeigt, NO, deutlich weniger, und diese Abhédngigkeit ldsst
sich iiber die chemischen Reaktionen mit Ozon erkldren, und SO, zeigte die geringste
Abhiéngigkeit von den Randwerten.

Der Vergleich zwischen RCG-Standard-Simulationen und RCG-TMS5-Simulationen hat
gezeigt, dass der Einfluss der dynamischen Randbedingungen auf Ozonverteilungen iiber
der Nordsee, aber auch iiber weite Teile Mitteleuropas im Winter viel hoher ist als im
Sommer. Gerade im Winter bei erhohter Westwindanstromung auf Europa, aber auch bei
niedrigeren Ozonabsolutwerten, konnen mit den TMS angetriebenen Randbedingungen
auch in Mitteleuropa bis zu 30% hohere Ozonwerte simuliert werden. Eine Detailstudie
fiir einen bestimmten Junitag hat dariiber hinaus gezeigt, dass die dynamischen
Randbedingungen vor allem bei schwacher oder nicht vorhandener lokaler
Ozonproduktion (nachts) wichtig werden. Absolut gesehen sind die Anderungen zwar
sehr niedrig, dennoch kann davon ausgegangen werden, dass iiber die dynamische
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Behandlung der Randwerte aus einem Globalmodell Transportprozesse besser wieder
gegeben werden als iiber klimatologische Werte. Des Weiteren scheint vor allem im
Winter und nachts RCG-TMS5 mehr Oxidansien zu simulieren als RCG-Standard.

Die Untersuchung fiir ein Saharaereignis im Juli 2005 hat gezeigt, das RCG-Standard
natiirlich solche Feinstaubepisoden nicht simulieren kann, RCG-TMS5 hingegen war sehr
wohl in der Lage, sowohl zeitlich als auch ortlich hohere Feinstaubkonzentrationen
aufgrund von Mineralstaubtransporten aus Afrika wieder zu geben. Solche Ereignisse
sind fiir Stid- und Osteuropa wichtiger als fiir Deutschland.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass RCG erfolgreich mit dem globalen TMS5-
Modell gekoppelt worden ist, dass fiir Ozon, NO,, SO, und auch fiir Feinstaub in
Deutschland im Jahresmittel der Einfluss der unterschiedlichen Randbedingungen nicht
wichtig ist, aber auch, dass iiberregionale Episoden, auch wenn selten, nur mit der
gekoppelten Version reproduzierbar sind.
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