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1. Einleitung

Ziel des PAREST-Vorhabens war es, die Ursachen fiir die Grenzwertiiberschreitungen von
PM;y und des geplanten Grenzwerts von PM,s zu ermitteln und geeignete
emissionsmindernde MaBBnahmen zur Reduzierung der Feinstaubbelastung zu identifizieren.
Die bereits in vorhergehenden Forschungsvorhaben des Umweltbundesamts untersuchten
EinzelmaBnahmen  wurden @ dazu zu  MaBnahmenbiindeln = zusammengefasst
(Mafinahmenszenario). Die Minderungspotentiale der MaBnahmenbiindel und die damit
verbundenen Kosten waren zu ermitteln. Die immissionsseitigen Auswirkungen der
MaBnahmenbiindel sollten mit Hilfe geeigneter Ausbreitungsrechnungen bestimmt werden.
Die auf Basis der einzelnen MaBBnahmenbiindel prognostizierte Immissionssituation sollte
mit den  Zielvorgaben der 39. Verordnung zur  Durchfiihrung  des
Bundesimmissionsschutzgesetzes verglichen werden, um den zur Einhaltung der Grenzwerte
notwendigen Umfang der Emissionsminderungen zu ermitteln.

Innerhalb des Gesamtprojekts PAREST kam als Ausbreitungsmodell hauptsédchlich das im
Institut fiir Meteorologie der Freien Universitdt Berlin entwickelte REM-CALGRID-Modell
zur Anwendung. Insbesondere zur Qualitéitssicherung und zur Abschétzung der Bandbreite
der Modellergebnisse wurden aber weitere Simulationen mit den Modellsystemen LOTOS-
EUROS und COSMO-MUSCAT ausgefiihrt. Neben dem Basislauf fiir das Referenzjahr
2005 sind dazu auch die Emissionsreferenz 2020 und das MFR-Szenario 2020 (,,Maximum
feasible reduction®) mit allen drei Modellen berechnet worden. Der Vergleich der
Modellergebnisse fiir 2005 ist in sehr detaillierter Form in den PAREST-Berichten
“Anwendungen von chemischen Transportmodellen im Rahmen des PAREST-Projekts:
Ergebnisvergleich REM-CALGRID, LOTOS-EUROS und MUSCAT-COSMO* (R. Stern,
2010c) fiir die Schadstoffkonzentrationen und “Meteorologie — Vergleich zum besseren
Verstiandnis der unterschiedlichen Schadstoffkonzentrationssimulationen mit verschiedenen
Chemie-Transport-Modellen (A. Kerschbaumer, Mai 2010) fiir die meteorologischen
GroBen dargestellt worden. Hier findet man auch einen Vergleich mit Bodenmessungen fiir
ausgewdhlte Stationen und eine statistische Analyse der Simulationsergebnisse. Im Bericht
“Analyse der Unsicherheiten/Bandbreiten in der im PAREST-Projekt verwendeten
Kausalkette Emission-Transmission-Immission® (R. Stern, 2010d) werden die Simulationen
der Zukunftsszenarien und die daraus abgeleiteten Reduktionspotentiale fiir die drei
Modellsysteme miteinander verglichen, bewertet und diskutiert.

In diesem Bericht werden anhand der Simulationen mit dem am Leibniz-Institut fiir
Troposphérenforschung (IfT) entwickelten komplexen Modellsystem COSMO-MUSCAT
die Beitrdge der primér emittierten und der sekunddr gebildeten Partikelmasse an der
Gesamtbelastung etwas detaillierter untersucht. Dabei zeigt sich, dass insbesondere in
landlichen Regionen der Hauptteil der bis 2020 prognostizierten PM-Reduktion durch eine
Verringerung des sekundir gebildeten Anteils erreicht wird. Die Ansétze zur Beschreibung
der sekundiren Aerosolbildung sind in den drei verwendeten Modellsystemen zum Teil
unterschiedlich. Neben den ebenfalls unterschiedlichen meteorologischen Antrieben (mit
insbesondere als Resultat verschiedenen Mischungsschichth6hen) sollte hierin eine
Hauptursache der beobachteten Bandbreite in den Reduktionsszenarien liegen. COSMO-
MUSCAT wurde auflerdem fiir Untersuchungen zum Einfluss ausgewéhlter Ballungsrdume
auf die Immissionssituation in Deutschland eingesetzt. Durch die Option zur Verwendung
feinerer oder groberer Gitterauflosungen in einzelnen Teilgebieten und dem damit
einhergehenden “two-way nesting* bietet MUSCAT hierfiir sehr gute Moglichkeiten.
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2. Ziel und Methodik der Untersuchungen

Das COSMO-MUSCAT-System benutzt als meteorologischen Antrieb das operationelle
Vorhersagemodell des Deutschen Wetterdienstes COSMO. Dieses Modell wird gegenwértig
fiir die operationelle Wettervorhersage mit einer Maschenweite von ca. 2,8 km betrieben.
Die mit MUSCAT gekoppelte aktuelle Version enthilt aber auch Optionen zur Verwendung
feinerer Aufldsungen (bis zu 1 km horizontaler Gitterweite) und einen Klima-Mode, bei dem
klimatologische Anderungen beriicksichtigt werden k&énnen. Durch das implementierte
Online-Kopplungsschema werden auch kleinere zeitliche und rdumliche meteorologische
Schwankungen direkt fiir die Ausbreitungsrechnung beriicksichtigt.

Die Simulationen mit dem Modellsystem COSMO-MUSCAT hatten im Wesentlichen die
zwei folgenden Ziele:

@) Ergebnisabsicherung. Hierzu wurden das Basisszenario und zwei ausgewdhlte
Minderungsszenarien simuliert und die Ergebnisse mit den RCG- und LOTOS-Rechnungen
verglichen. Die Anwendung des Modellsystems erfolgte auf zwei Nestern mit folgenden
Gitterauflosungen fiir COSMO (vgl. Abb. 2.1):

a) Nest N1 (europdische Skala) mit einer horizontalen Gitterweite von 0.25° x 0.25°
und 40 vertikalen Schichten bis zu einer Modellhéhe von ca. 25 km Hohe

b) Nest N2 (Deutschland) mit einer horizontalen Gitterweite von 0.0625° x 0.0625° und
50 vertikalen Schichten bis zu einer Modellh6he von ca. 25 km.

COSMO Gitter-Nestung MUSCAT N1-Gitter

I
SEREREENE
BEEEEEEEE,
EEEEEEE!

GleichmaRige Gitterauflésung:

N1: 28 km x 28 km 40 Schichten
N2: 7kmx 7 km 50 Schichten
N3: 2.8 km x 2.8 km 50 Schichten

Unterschiedliche Aufldsung:
56 km - 28 km - 14 km,
22 Schichten

Abb. 2.1: Modellierungsgebiete und Gitterauflosungen
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COSMO verwendet rotierte Lambda-Phi-Koordinaten in den horizontalen Raumrichtungen,
die aus den geographischen Koordinaten durch eine Verschiebung des Nordpols
hervorgehen. In der Regel wird die Transformation so gewihlt, dass das Simulationsgebiet
in Aquatornihe liegt. Damit werden Singularititen in Polnihe, wie sie bei den
geographischen Koordinaten auftreten, vermieden und man erhdlt ein horizontales
Rechengitter mit “fast quadratischen* Gitterzellen. Die obigen Angaben zur horizontalen
Gitterweite beziehen sich auf das rotierte Gitter. Deshalb erhdlt man beispielsweise in
Aquatornihe fiir 0.25° eine horizontale Auflésung von ca. 28 km. Da es durch die
Koordinatentransformation zu einer "Verzerrung" der Zellen kommt, lassen sich die
Gitterweiten in geographischen Koordinaten nur ndherungsweise angeben. Bei der
Longitude ergibt sich etwa der Faktor 1,6 und bei der Latitude ca. 1,1. Die rotierten
sphdrischen Koordinaten sind fiir regionale Modelle sehr flexibel und rechendkonomisch,
haben allerdings den Nachteil, dass alle Eingangsdaten im Rasterformat (z. B.
Landnutzung, Flidchenquellen) sowie alle Felder  fiir die graphische Darstellung
transformiert werden miissen. Fiir die in PAREST bereitgestellten Emissions- und
Landnutzungsdaten wurden die entsprechenden Preprozessoren modifiziert und
weiterentwickelt. Auerdem ist ein Tool implementiert worden, das die Ausgabedateien
von COSMO-MUSCAT in ein von FLADIS lesbares NetCDF-Format tiberfiihrt.

In MUSCAT kann fiir ausgewihlte Gebiete eine feinere oder grobere horizontale Auflosung
gewdhlt werden. Unter Ausnutzung dieser Option wurde bei den NI1-Simulationen das
Deutschlandgebiet bereits mit einer einmal verfeinerten Auflosung von 0,125° gerechnet
(vgl. Abb. 2.1). Bei den N2-Simulationen wurde ein uniformes Gitter mit derselben
Auflosung verwendet. Die Modellhohe wird in MUSCAT auf ca. 6000 m begrenzt, um
Rechenzeit zu sparen. Aufgrund der Unterschiede in der Auflosung, dem meteorologischen
Antrieb und in einigen Prozessparametrisierungen waren Differenzen in den Ergebnissen der
drei Modellsysteme zu erwarten. Diese gestatten Aussagen iiber die Sensitivitit der
simulierten Immissionsfelder gegeniiber den Emissionsdaten und damit iiber die
Belastbarkeit der Bewertungen der Minimierungsszenarien. Fiir die N1-Simulationen
standen die grofraumigen GME-Reanalysedaten vom DWD als Rand- und Anfangswerte
fir COSMO zur Verfiigung. Fiir die NI-MUSCAT-Simulationen wurden als Rand- und
Anfangswerte der Konzentrationsfelder klimatologisch bestimmte Hohenprofile eingesetzt.

(ii) Bewertung von unterschiedlich aufgelosten Emissionskatastern in ausgewdhlten
Ballungsrdumen. Fiir das Gebiet Deutschland (Nest N3 in Abb. 2.1) erfolgten Modell-
simulationen, bei denen zwei Regionen (NRW und Grofiraum Berlin) mit feiner aufgeldsten
Emissionskatastern gerechnet wurden. Die Emissionsdaten sind ebenfalls nach dem ,,top-
down*-Prinzip abgeleitet worden, und unterscheiden sich vom Basisdatensatz nur durch die
feinere horizontale Auflosung. Mit den durchgefiihrten Simulationen koénnen Einfliisse
unterschiedlicher rdumlicher Auflosungen zwischen den Katastern besser bewertet werden.
Durch das “two way nesting® ldsst sich aulerdem die Sensitivitit der Simulationsergebnisse
gegeniiber unterschiedlichen Emissionskatastern fiir das gesamte Modellgebiet abschitzten.
Mit dieser Vorgehensweise konnen auch die Auswirkungen von gezielt in Ballungsraumen
angewendeten MinderungsmafBinahmen auf die angrenzenden Regionen und die gesamte
Immissionssituation in Deutschland quantifiziert werden. Die Auswahl der entsprechenden
Bundeslidnder bzw. Ballungsraume erfolgte in Abstimmung mit dem UBA und den anderen
Projektpartnern. Als feinste horizontale Auflosung innerhalb der Ballungsraume wurden 1,4
km innerhalb von MUSCAT verwendet (vgl. Abschnitt 7). Der hierfliir verwendete
Emissionsdatensatz ist im Rahmen des Projektes durch das IER erarbeitet und durch die FU
bereitgestellt worden.
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3. Modellbeschreibung

Am Leibniz-Institut fiir Troposphdrenforschung Leipzig wird das Modellsystem COSMO-
MUSCAT entwickelt und fiir lufthygienische Untersuchungen eingesetzt (Wolke et al.,
2004; Hinneburg et al., 2009). Dabei wurde das Chemie-Transport-Modell MUSCAT
(MultiScale Chemistry Aerosol Transport) mit dem meteorologischen Modell COSMO
gekoppelt. Die Modelle arbeiten hierbei weitestgehend unabhéngig. Der Austausch von
Daten und Steuerparametern wurde in separaten Kopplerroutinen implementiert. Auf Grund
der Online-Kopplung mit dem Meteorologie-Modell COSMO laufen die Transport- und
Reaktionsvorgiange unter aktuell berechneten Mischungs- und Ausbreitungsbedingungen der
Atmosphére ab.

3.1 Meteorologie-Modell COSMO

Das drei-dimensionale nicht-hydrostatische Model COSMO st das operationelle
Vorhersagemodell des Deutschen Wetterdienstes (Steppeler et al., 2003;_Schittler et al.,
2008). Es beschreibt die den meteorologischen Ablédufen in der Troposphire zu Grunde
liegenden Prozesse und Erhaltungsgesetze, beispielsweise hinsichtlich der Dynamik der
Luftmassen, der bodennahen Austauschbedingungen fiir Impuls, Temperatur und Feuchte,
der Strahlungsbilanz und der Wolkenbildung. Je nach gewdhlter rdumlicher Auflosung
beherrscht das Gitterpunktsmodell Phédnomene unterschiedlichster GroBenordnung im
Ausmal} von Hoch- und Tiefdruck-Gebieten (Meso-a-Skala: Gitterweite 100 km) bis zu
lokalen Windsystemen (Mikro-a-Skala: Gitterweite 100 m). In der Vertikalen wird eine
verallgemeinerte geldndefolgende Hohenkoordinate benutzt. Auf der europdischen Skala
(Gebiet N1) werden 40 vertikale Schichten mit 65 m Schichtdicke am Boden bis in ca. 25
km Hohe verwendet. Fiir die Deutschland- Simulationen (N2-Gebiet) wird die vertikale
Auflosung in Bodenndhe bis auf ca. 20 m verfeinert. Damit ist COSMO in der Lage, auch
die Eigenschaften der bodennahen Grenz- und Mischungsschicht differenziert nachzubilden.

Das nicht-hydrostatische, kompressible und assimilationsfahige Modell ist auf ein rdumlich
begrenztes (mesoskaliges) Modellgebiet anwendbar. Fiir die européische Skala werden die
Randwerte i. Allg. durch das Global-Modell GME des Deutschen Wetterdienstes
bereitgestellt. Auf kleineren Skalen kann das mesoskalige Modell COSMO in sich selbst
genestet werden, d. h. es eignet sich fiir eine schrittweise Verkleinerung der Modellgebiete
mit entsprechend feineren Auflosungen. So konnen in einer abgestuften Anwendungskette
global oder grofBskalig kontrollierte Simulationen bis zu einer Auflésung von 1 km
durchgefiihrt werden. Wenn entsprechende Reanalysedaten (verifizierte Wetterabldufe)
bereit stehen, lassen sich zuriickliegende Episoden sehr realitdtsnah modellieren. Auf Grund
seiner umfassenden Modellphysik, kleinskaligen Orientierung und datenméBigen
Absicherung iibernimmt das COSMO in zunehmendem MaBe die Rolle des
meteorologischen Treibers in unterschiedlichsten mesoskaligen Anwendungen.
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3.2 Chemie-Transport-Modell MUSCAT

Die Berechnung des Transports und der chemischen Umwandlungen fiir definierte
Spurenstoffe in der Atmosphdre erfolgt mit dem Chemie-Transport-Modell MUSCAT
(Knoth und Wolke, 1998; Wolke und Knoth, 2000). Zu den modellierten dreidimensionalen
Transport-Prozessen zdhlen Advektion und turbulente Diffusion ebenso wie Sedimentation
sowie trockene und nasse Deposition. Die dafiir erforderlichen transportierenden Fliisse,
Diffusionskoeffizienten und anderen Parameter bezieht das Modell aus dem
meteorologischen Treibermodell COSMO, mit dem es online gekoppelt ist. Beziiglich der
physikalisch-chemischen Reaktions- und Emissionsmechanismen ist MUSCAT prinzipiell
uneingeschrankt, und auch in der Zahl der zu betrachtenden gas- oder partikelformigen
Spurenstoffe setzt das Modell keine Grenzen. Zum standardmiBigen und auch hier
genutzten Bestandteil des Modells gehdoren je ein Chemie- und Aerosolmodul zur
Beschreibung der luftchemischen bzw. aerosoldynamischen Prozesse sowie ein komplexes
Emissionsmodul.

Das verwendete Gasphasenchemie-Modul RACM-MIM2 (Karl et al., 2006) beinhaltet
neben dem RACM-Mechanismus (Stockwell et al., 1997) auch eine im Wesentlichen aus
Laboruntersuchungen abgeleitete Isopren-Chemie. Insgesamt werden 95 reaktive
Spurengase in ca. 300 Reaktionen betrachtet. Zu den anorganischen Spezies gehdren u. a.
NOy, O3, SO, und NHj3; die organische Gasphase wird durch eine Vielzahl umweltrelevanter
Kohlenwasserstoffe charakterisiert. Der Mechanismus schliefit 22 photolytische Reaktionen
in Abhéngigkeit von Sonnenstand und Bewdlkung ein, wobei die aus dem Meteorologie-
Modell iibernommene Bewolkungssituation in Abschattungsverhéltnisse umgewandelt wird.
Auch andere meteorologische Grof3en wie beispielsweise Dichte, Temperatur und Feuchte,
die Einfluss auf Reaktionsmechanismen haben, werden vom Modell COSMO geliefert. Das
Acrosolmodell ist ein massebasierter Mechanismus, der vor allem die Kondensation von
sekundidrem anorganischen Material auf vorhandenen Aerosolpartikeln beschreibt. Die
physikalisch-chemische Bildung und Verdnderung der Partikel wird in direkter
Wechselwirkung mit der Gasphasenchemie modelliert.

3.3 Aerosolmodell

Innerhalb von PAREST wurde in COSMO-MUSCAT wie in den beiden anderen
Modellsystemen ein massenbasiertes Aerosolmodell verwendet. Insbesondere die Bildung
des sekundéren Aerosols wird dabei in den Modellen zum Teil unterschiedlich beschrieben.
Deshalb sollen hier einige Modellansidtze des in MUSCAT verwendeten Aerosolmoduls
noch einmal kurz dargestellt werden.

Im Blickpunkt der Untersuchungen stehen Aerosole mit einem Durchmesser kleiner als 2,5
um (PMys) bzw. 10 pum (PMjg), da deren zukiinftige Konzentrationen innerhalb dieses
Projekts abgeschitzt werden sollen.. Eine Zunahme an Aerosolmasse erfolgt vorwiegend
durch heterogene Kondensation von Vorldufergasen auf vorhandenen, kleinen Partikeln.
Durch verschiedene Bildungspfade ist die Aerosolphase unmittelbar mit der
Gasphasenchemie gekoppelt. Aus primdren Luftschadstoffen entstehen beispielsweise
Schwefel- und Salpeterséure, die zur Entstehung von Sulfat- und Nitrataerosolen in fester
bzw. fliissiger Phase fithren. Im Einzelnen wirken an der Bildung und dem Abbau der
Aerosole folgende im Modell beriicksichtigte Prozesse mit:
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1) Primdre Aerosolemission:

Die Emission von primdrem Feinstaub der GroBe < 10 um (PPM;o) ergibt sich aus den
Staub-Emissionsfliissen der Punkt- und Flachenquellen. Dabei wird eine groBenméiBige
Aufteilung von PPM; auf die Intervalle O ... 2,5 um (PPM,s) und 2,5 ... 10 um (PPMj¢5)
mit entsprechender Auswirkung auf die Depositions- bzw.
Sedimentationsgeschwindigkeiten =~ vorgenommen.  Seesalz-Emissionen  werden in
Abhidngigkeit von den konkreten meteorologischen Verhiltnissen (insbesondere der
Windgeschwindigkeit) direkt im Modell berechnet. Hierfiir wird ein Ansatz von Gong
(2003) verwendet.

2) Bildung von Sulfataerosol:

Die Sulfatbildung setzt die Entstehung von Schwefelsdure bzw. Sulfationen voraus. Im
Modell werden sowohl die Reaktion von Schwefeldioxid mit Hydroxylradikalen in der
Gasphase als auch eine Fliissigphasenreaktion, die in stark vereinfachter Form die Oxidation
von Schwefeldioxid in Wolken abbildet, beriicksichtigt.

Die Gasphasenreaktion wird in folgender Weise formuliert:

SOQ + OH + Oz + Hzo T 4 HQSO4 + HOZ (1)

Diese von Druck, Temperatur und Feuchte abhéngige Reaktion steht in enger Wechsel-
wirkung mit der strahlungsbedingten Photooxidantienchemie, die fiir freie OH-Radikale
sorgt.

Die Fliissigphasenreaktion wird als Reaktion erster Ordnung mit einer Reaktionskonstante
Rk beschrieben, die als Funktion der relativen Feuchte (in %) und dem Grad der
Wolkenbedeckung (&) berechnet wird:

Rk = 8,3¢-5(1+2¢)(min™)
Fiir RH < 90 %

Rk = 8,3e-5(1+2¢)[ 1,0+0,1(RH-90.0)](min™)
Fiir RH > 90 %.

Die Parametrisierung ist gleich der, die in Schaap et al. (2004) beschrieben ist. Diese
Reaktion erhoht die Sulfatbildung unter kiihlen und feuchten Bedingungen.

SO4-Ionen konnen auch direkt aus Emissionsquellen freigesetzt werden. Bei den
beschriebenen Simulationen wird angenommen, dass 5% der SO,-Emissionen direkt als
Sulfat emittiert werden (Simpson et al., 2003).

Bei Vorhandensein von Ammoniak wird die Aerosolbildung durch die schnelle irreversible
Reaktion der Schwefelsdure (bzw. der SOs-lonen) mit NHj3 auf der Partikeloberfliche in
zwei Reaktionspfaden bestimmit.

HzSO4 + 2NH3 — {(NH4)2$O4}a (2)
HzSO4 + NH3 — {NH4HSO4}a (3)
Als Néherung wird angenommen, dass beide Reaktionsprodukte in der gleichen

Konzentration vorliegen. Deshalb wird mit einer ,,Pseudospezies mit einem effektiven
stochiometrischen Faktor (NH4), sSO4 gerechnet (Ackermann, 1997, Simpson et al., 2003).

8
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Schwefelsdure, die nicht durch Ammoniak gemdB (2 und 3) neutralisiert ist, liegt in
kondensierter Form an der Partikeloberflédche vor und trdgt ebenfalls zum Sulfatgehalt bei.

3) Bildung von Ammoniumnitrat:
Die zur Entstechung von Ammoniumnitrat notwendige Salpetersdure bildet sich
hauptséchlich tiber die folgenden Reaktionsketten:

Tag: NO, + OH — HNO; 4)
Nacht: NO; — ... (NO3 , NoOs ) ... — HNO; (5)

Im Gegensatz zu Ammoniumsulfat vollzieht sich die Bildung von Ammoniumnitrat in
einem Gleichgewichtsprozess zwischen den gasférmigen Ausgangssubstanzen Ammoniak
und Salpetersdure sowie dem Produkt auf der Aerosolhiille (Mozurkewich, 1993; Zhang et
al., 2000):

HNO3 + NH3 > {NH4NO3}a (6)

Dieses Gleichgewicht ist abhdngig von der Temperatur und der Feuchte und ist bei warmen,
trockenen Bedingungen hin zur Gasphase verschoben. Die implementierte Aufteilung ist
gleich der, die in Galperin and Sofiev (1998) unter der Nutzung der
Gleichgewichtsbedingung von Mozurkewich (1993) beschrieben ist.

4) Bildung von sekunddrem organischen Aerosol (SOA):

Zur Beschreibung der SOA-Bildung wird in MUSCAT das Modell SORGAM (Schell et al.,
2001) verwendet. Es basiert auf einem 2-Produkt-Schema und wird gegenwirtig in einer
Reihe von Chemie-Transport-Modellen eingesetzt.

5) Gesamt PM
Als Zusammenfassung aller Komponenten, die zum PM;;—Gehalt beitragen, ergibt sich
demnach:

PM10 = PPM 245+PPM10_2_5 + {(NH4)1’5SO4}3 + {8042-}3 + {NH4NO3}3+SOA (7)

6) Aerosolsenken:

Die nicht chemisch bedingten Verluste (Senken) fiir die Gas- und Aerosolspezies sind durch
trockene Deposition, Auswaschung durch Niederschlag sowie gravitatives Absinken
(Sedimentation) gegeben. Die Depositions- bzw. Sedimentationsgeschwindigkeiten werden
in Abhéngigkeit von der PartikelgroB3e berechnet, wobei alle sekunddren Partikel der Grof3e
PM, s zugeordnet werden. Die trockene Deposition wird iiber ein Widerstandsmodell aus
dem atmosphdrischen Turbulenzzustand, der kinetischen Viskositdit und der
Sedimentationsgeschwindigkeit hergeleitet. Eine effektive Senke fiir Partikel ist die nasse
Deposition. Dabei werden ,,in-cloud* bzw. ,,sub-cloud* Aerosolprozesse unterschieden, die
in Abhéngigkeit von der ,,scavenging® and ,,collection* Effektivitit parametrisiert werden
(Tsyro and Erdman, 2000).
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3.4 COSMO-MUSCAT-Kopplung

Die vom Chemie-Transport-Modell MUSCAT bendétigten meteorologischen GroBBen werden
durch das Meteorologie-Modell COSMO iiber Online-Kopplung zu jedem Zeit- und in
jedem Gitterpunkt zur Verfiigung gestellt, sodass die Umwandlungs- und
Transportvorgédnge stets unter aktuellen Bedingungen ablaufen. Um die Massenerhaltung zu
sichern, wird hierbei ein modifiziertes divergenzfreies Windfeld verwendet. Im Unterschied
zu anderen Ansdtzen (z. B. Odman & Russell, 2000) werden in COSMO-MUSCAT neben
den Vertikalfliissen auch die horizontalen Fliisse korrigiert. Gelost wird ein
Optimierungsproblem, bei dem die Fliisse so adjustiert werden, dass die Masseerhaltung gilt
und die Fliisse selbst "moglichst wenig" gedndert werden. Die modifizierten Windfelder
werden ebenso wie die benétigten skalaren Gréfen in zeit- und ortsinterpolierter Form zur
Losung der Gleichungen fiir die Spurenstoffe herangezogen.

Das in MUSCAT verwendete implizit-explizite Verfahren (Wolke und Knoth, 2000) nutzt
eine vom meteorologischen Code weitestgehend unabhingige eigene Schrittweitensteuerung
bei der Zeitintegration der Chemie-Transport-Gleichungen und beriicksichtigt mogliche
Unterschiede in der horizontalen Auflosung. Alle chemischen bzw. aerosol-dynamischen
Umwandlungen werden implizit und gemeinsam mit den vertikalen Advektions-,
Diffusions- und Depositionsvorgdngen integriert, wihrend der horizontale Transport in
expliziter Weise einbezogen wird.

In MUSCAT wird ein eigenes, variabel untergliedertes horizontales Gitter verwendet
(Multiblock-Gittertechnik: Knoth und Wolke, 1998), womit die rdumliche Auflosung der
Simulationen gebietsweise erhoht werden kann. Das vertikale Gitter wird aus COSMO
iibernommen, wobei die oberen COSMO-Schichten weggelassen werden konnen, um
Rechenzeit einzusparen. Das Modellsystem ist voll parallelisiert. Dabei wird die
Blockstruktur in MUSCAT ausgenutzt. Die “sequentielle* Kopplungsstrategie sowie eine in
MUSCAT implementierte Strategie zur Lastbalancierung sichern die Skalierbarkeit und gute
numerische Effizienz des Codes.

Das Modellsystem COSMO-MUSCAT nahm an verschiedenen Modellvergleichen und

Studien erfolgreich teil, bei denen die Simulation der Partikel-Ausbreitung den Fokus
bildete (Stern et al., 2008; Hinneburg et al., 2009; Renner und Wolke, 2010).
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4. Emissionen
4.1 Anthropogene Emissionen

Das Emissionsmodul von MUSCAT beriicksichtigt die anthropogenen Emissionen in Form
von Punkt- und Flichenquellen. Bei groBen Punktquellen kdnnen dabei optional zugehdrige
“Schornsteiniiberh6hungen in Abhdngigkeit von den konkreten meteorologischen
Bedingungen und gegebenen quellspezifischen Parametern (z. B. Volumenstrom,
Austrittstemperatur) berechnet werden. Diese Mdglichkeit wurde in PAREST nicht genutzt.
Hier waren die entsprechenden Uberhdhungen (Einzelwert oder Profil) bereits als
Jahresmittelwert im Punktquellen-Datensatz beriicksichtigt worden. Die verfiigbaren
Emissionskataster enthalten in der Regel Jahresemissionssummen fiir die hauptsédchlichen
Abluftkomponenten SO,, NOy, CO, NHj3, Methan, andere Kohlenwasserstoffe sowie die
priméren Partikelemissionen PPM; 5 und PPM; 5_59. Diese sind nach Verursachergruppen auf
die international {blichen SNAP-Klassen aufgeteilt. Die notwendige zeitliche
Differenzierung von Jahres-Emissionswerten erfolgt mittels emittentenspezifischer
saisonaler und diurnaler Verteilungsfunktionen, so dass die jahres-, wochentags- und
tageszeitlichen Schwankungen beschrieben werden konnen (siehe: CORINAIR; Fath, 2002).
Innerhalb des PAREST-Projektes wurde die zeitliche Disaggregation in den verwendeten
Modellen vereinheitlicht und ldnderspezifisch modifiziert.

Die fiir das Basisjahr 2005 benutzen européischen und deutschen Emissionsdaten wurden im
Rahmen des PAREST-Projekts erstellt. Fiir Deutschland basieren sie auf den im
Arbeitspaket I des FE-Vorhabens entwickelten deutschen Emissionsabschédtzungen fiitr das
Referenzjahr 2005 (JorB et al., 2010). AuBlerhalb von Deutschland wurden die ebenfalls im
Rahmen des FE-Vorhabens von der TNO erhobenen Emissionen verwendet (Denier van der
Gon et al., 2010). Beide Datensitze enthalten Abschidtzungen zu den durch Kfz verursachten
PM—Aufwirbelungsemissionen. =~ Neben diesem Referenzszenarium wurde das
Minderungspotential fiir zwei unterschiedliche Zukunftsszenarien untersucht. Das
Referenzszenarium 2020 beschreibt den prognostizierten Emissionszustand, der nach
Umsetzung jetzt bereits beschlossener Maflnahmen im Jahr 2020 erreicht werden soll.
Dariiber hinaus ist das sogenannte MFR-Szenario (“Maximum Feasable Reduction®)
simuliert worden, bei dem weitere Biindel von technischen und nichttechnischen
Minderungsmafinahmen realisiert werden, die im Detail in Theloke et al. (2010) beschrieben
sind.

Die entsprechenden Datensidtze wurden in das MUSCAT-Gitter transformiert und an die in
MUSCAT erforderlichen Datenstrukturen angepasst.  Die Differenzierung der in den
Emissionskatastern angegebenen Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe erfolgt mit Hilfe des
VOC-Splits von Winiwarter und Ziiger (1996), der die spezifischen Eigenschaften der
SNAP-Klassen beriicksichtigt. Die Emissionswerte von 32 VOC-Spezies werden auf diese
Weise in Anpassung an das Chemiemodell RACM generiert.

4.2 Biogene Emissionen

Die biogenen Emissionen werden in Abhéngigkeit von Bewuchs, Temperatur und Tageszeit
im Modell generiert. Die Einbeziehung der biogenen NO- und VOC-Emission erfolgt als
vertikal nach oben gerichtete Flussrate durch den unteren Modellrand (Renner und
Miinzenberg, 2003), separat fiir jeden Modellzeitschritt und jede untere Modellzelle. Die
Flussrate fiir die NO-Emissionen ist in Abhidngigkeit von Vegetationstyp und
Oberflachentemperatur und die fir VOC-Emission in zusétzlicher Abhédngigkeit vom
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Sonnenstand modelliert. Diese Berechnung fiihrt zwangsldufig zu einer zeitlichen und
rdumlichen Differenzierung entsprechend den meteorologischen Bedingungen und der
Untergrundstruktur im Modellgitter. Im Einzelnen bestimmt sich die Flussrate aus einem
Standardwert F,, der von der Spezies und der Vegetationsart abhidngt, und zwei
Korrekturfaktoren, die die Abhingigkeiten von Sonnenstand (cL) und Temperatur (cr)
berticksichtigen:

Foio = Fo*cp*cr )
mit den in Tab. 4.1 spezifizierten GroBen.

Das Isopren ist in RACM als Spezies enthalten. Das Terpen wird anteilig auf API (Alpha-
Pinene) und LIM (Limonene) verteilt (API mit 0.67 und LIM mit 0.33 Anteilen). Primire
Partikelemissionen aus biogenen Quellen (z. B. Pollen) und Staubaufwirbelungen aus
landwirtschaftlichen Aktivititen (z. B. Bodenbearbeitung, Mihdrusch) werden nicht
berticksichtigt.

Die verwendeten Landnutzungsdaten basieren auf Smiatek (1998) und haben eine
Auflésung von 0.0083333°. Sowohl die Deposition als auch die biogenen Emissionen
werden anteilig fiir jede Landnutzungsklasse und Gitterzelle berechnet. Der Gesamtfluss pro
Zelle wird dann als Summe iiber die Flachenanteile gebildet.

Tab. 4.1: Parameter der biogenen Emissionen.

Parameter/Funktion Emission von
NO " Isopren ? Terpen ?
Feld (Mai-Aug) 15,9
Feld (Sept-April) 1,2
Wiese 1,5
Fo | Heide 0,9
[ng/m*s] | Buschwerk 0,9 584 103
Laubwald 0,12 584 103
Nadelwald 0,12 207 380
Stadt 0,12
c, ¥ 1 cos a / cos dg 1
cr ¥ expl0,071 T,] logro(cr) = - 0,796 expl0,1 (Te-T)]
+1,2/{1 + exp[-0,4 (T<-T1)]}

Y Williams et al., 1992; Stohl et al., 1996

2 Pierce et al., 1990; Veldt, 1991; Giinther et al., 1993

3 o, ap: aktueller und Zenit-Sonnenstandswinkel

Y T,, T1, To: Bodentemperatur und Referenztemperaturen 28,3 bzw. 30 ( jeweils °C)
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5. Modellevaluierung fiir den Basislauf 2005: Vergleich der Tagesmittelwerte an
ausgewihlten Stationen

Der Vergleich der Modellergebnisse fiir 2005 ist in sehr detaillierter Form in den PAREST-
Berichten “Anwendungen von chemischen Transportmodellen im Rahmen des PAREST-
Projekts: Ergebnisvergleich REM-CALGRID, LOTOS-EUROS und MUSCAT-COSMO*
(R. Stern, 2010c) fiir die Schadstoffkonzentrationen und “Meteorologie — Vergleich zum
besseren Verstdndnis der unterschiedlichen Schadstoffkonzentrationssimulationen mit
verschiedenen Chemie-Transport-Modellen (A. Kerschbaumer, Mai 2010) fiir die
meteorologischen Groflen dargestellt worden. Hier findet man auch einen Vergleich mit
Bodenmessungen fiir ausgewédhlte Stationen und eine statistische Analyse der
Simulationsergebnisse. Nachfolgend soll noch einmal speziell auf die mit COSMO-
MUSCAT berechneten NO, und PM-Konzentrationen eingegangen werden. Bei den PM
liegt dabei der Fokus auf einer detaillierteren Diskussion der Anteile der primér emittierten
und der sekundir gebildeten Partikelmasse an der Gesamtbelastung.

Eine zeitliche Auswertung im Vergleich mit gemessenen Tagesmittelwerten erfolgt fiir
ausgewdhlte Stationen in Deutschland. An einigen wenigen Hintergrundstationen stehen fiir
solch einen Vergleich neben PM;o, PM, s (nur 2 Stationen) und NO, auch Messungen der
Aerosolkomponenten zur Verfligung: Westerland, Waldhof, Zingst, Neuglobsow und
Melpitz.

AuBerdem werden die NO,— und PM,p—Tagesmittelwerte flir zwei hoch belastete Stationen
aus dem Ruhrgebiet verglichen: Bottrop und Duisburg-Bruckhausen.

Die Abbildungen 5.1 und 5.2 zeigen den Vergleich der an den Hintergrundstationen
berechneten und beobachteten Tagesmittelwerte als Streudiagramme fiir verschiedene
Stoffe. Die zeitlichen Verldufe der Tagesmittelwerte sind fiir die Station Melpitz in den
Abbildungen 5.3 bis 5.6 dargestellt. Fiir NO, und PM,( sind hier auBerdem die Zeitreihen
fiir die Stationen Waldhof und Westerland abgebildet worden, um die rdumliche Variabilitét
deutlich zu machen.

Die niedrigen beobachteten NO,-Tagesmittelwerte werden von COSMO-MUSCAT
iiberschitzt (Abb. 5.1). Dagegen werden hohe gemessene Werte deutlich unterschitzt.
Auffillig ist hier die groBe Streuung der NO,-Tagesmittelwerte. Die Analyse der
Jahreszeitreihen (Abb. 5.3) bestitigt diese deutliche Unterschéitzung gerade bei hohen NO,—
Tagesmittelwerten. Insbesondere in Melpitz kdnnen die hohen Konzentrationen wahrend der
Wintermonate nicht reproduziert werden. Dafiir werden niedrigere Messwerte im
Juli/August stark {iberschétzt. Dies ist auch wihrend des Sommers in Waldhof zu
beobachten. Auffillig ist das fast gleiche Winter-Sommer-Niveau der Melpitz-Ergebnisse,
was sich auch in dem flachen Verlauf der Punktwolke im Streudiagramm widerspiegelt
(Abb. 5.1). Abgesehen von den bereits diskutierten Problemen (Unterschétzung fiir sehr
hohen NO,-Tagesmittelwerte, Uberschiitzung im Sommer), werden die zeitlichen Verlidufe
fiir Waldhof und Westerland relativ gut reproduziert.

Die hohen beobachteten PM;—Tagesmittelwerte werden nicht reproduziert (Abb. 5.1 und
5.4). COSMO-MUSCAT unterschétzt die liber die 5 Hintergrund-Stationen gemittelten
PM,(—Jahresmittelwerte um circa 15 %. (vgl. auch Tab. 6.1). Diese relativ geringe
Unterschitzung der Jahresmittelwerte wird aber nur bedingt durch eine bessere Simulation
der hohen Tagesmittelwerte sondern eher durch eine groBere Anzahl von Uberschitzungen
im unteren Konzentrationsbereich hervorgerufen. Die Tagesmittelwerte fiir PM, 5 liegen nur
fir 2 Stationen vor, Melpitz und Waldhof (Abb. 5.1 und 5.5). Die gemessenen
Tagesmittelwerte =~ werden  zumeist unterschétzt. Lediglich in den unteren
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Konzentrationsbereichen zeigen sich an manchen Tagen Uberschitzungen der gemessenen
PM, s-Tagesmittelwerte. Im Mittel iliber die 2 untersuchten Stationen unterschitzt COSMO-
MUSCAT die PM; s-Jahresmittelwerte um circa 15% (vgl. auch Tab. 6.1).

PM, 5 besteht zu einem groBen Teil aus den anorganischen sekundédren Aerosol-Ionen Sulfat,
Nitrat und Ammonium, fiir die ebenfalls Messungen vorliegen. Die Streudiagramme fiir
diese Komponenten zeigt Abb. 5.2. Die Zeitreihen fiir Melpitz sind exemplarisch in Abb.
5.6 zusammengestellt.

Die Sulfatbildung wird im Mittel um circa 20% unterschétzt (vgl. auch Tab. 6.1). Dafiir
iiberschitzt MUSCAT im Mittel die Ammonium- und die Nitrat-Konzentrationen.
Interessant ist die stirkere Streuung der berechneten Nitrat-Tagesmittelwerte im Vergleich
zu den Sulfat- und Ammonium-Tagesmittelwerten.

Der Anteil der sekundér gebildeten Partikelmasse an der Gesamtmasse ist insgesamt sehr
grof (vgl. Flachenplot der Jahresmittelwerte in Abb. 6.6). Im ldndlichen Bereich liegt er im
Mittel bei 50 % oder dariiber. Lediglich in Regionen mit starken Primdremissionen  (z. B.
Ruhrgebiet, Rhein-Main-Region, Grofiraum Berlin und Miinchen) tiberwiegt der Beitrag der
primir emittierten Partikelmasse. Die entsprechende Zeitreihe fiir Melpitz (Abb. 5.7)
verdeutlicht aulerdem, dass dieser hohe Anteil {iber das gesamte Jahr auftritt. Simulierte
PM-Spitzen werden im Wesentlichen durch einen starken Anstieg der sekundir gebildeten
Partikelmasse verursacht. In den Messwerten werden solche hohen Belastungen héiufig bei
starken Eintragen durch Ferntransport (Saharastaub oder Emissionen durch Bridnde) oder bei
stabilen Wetterlagen mit starken Inversionen hervorgerufen. Ferntransport-Ereignisse
scheiden hier als Ursache aus, da sie in den verwendeten Emissionen und Randdaten nicht
beriicksichtigt sind. Offenbar kommt es im Falle starker Inversionen zu einer starken
Erhohung der gasformigen Vorldufersubstanzen, was dann wiederum die Bildung
sekundirer Partikelmasse forciert.

Beim Vergleich der Modelle (Stern, 2010c) wurde festgestellt, dass COSMO-MUSCAT im
Vergleich zu den anderen Modellen relativ hohe Konzentrationen an sekundér gebildeter
Partikelmasse modelliert. Dies fiihrt dann in der Fliache zu vergleichsweise hohen PM,o—
Konzentrationen. Sulfat entsteht aus der Oxidation des Schwefeldioxids wobei der
Hauptoxidationspfad iiber die Nassphase lduft. Dieser Prozess wird in allen Modellen nur
vereinfacht aber unterschiedlich dargestellt, was eine Erkldrung fiir die unterschiedlich
hohen Sulfatkonzentrationen ist. Die Berechnung der Ammoniumnitrat-Aerosole erfolgt in
allen Modellen mit Hilfe eines Aerosolmoduls, das von einem thermodynamischen
Gleichgewichtszustand zwischen der Aerosol- und der Gasphase ausgeht (vgl. Abschnitt
3.3). Aerosoldynamische Prozesse wie Koagulation oder Kondensation von Spurengasen an
existierende Partikel werden innerhalb des Projektes von keinem der Modelle betrachtet. Die
Menge des gebildeten Ammoniumnitrats hingt von der Temperatur, der Feuchte und den
Konzentrationen der Vorldufersubstanzen Ammoniak und Salpetersdure ab. Alle diese
Groflen haben in den verschiedenen Modellen unterschiedliche Werte, was dann trotz
dhnlicher physikalischer Behandlung zu unterschiedlichen Nitrat- und Ammonium-
Konzentrationen fithrt. Das komplexe Zusammenwirken der meteorologischen
Einflussgrofen und der Konzentrationen in der Gasphase beeinflusst letztlich die sekundére
Aerosolbildung und damit die PM-Konzentrationen.
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Im Mittel werden die PM,s-Konzentrationen stirker unterschitzt als die sekunddren
anorganischen Aerosole. Wesentliche andere Bestandteile von PM; 5 sind das primédre EC
und OC sowie die sekundéren organischen Aerosole (SOA). Fiir diese Komponenten liegen
sehr wenige Messungen vor, da deren messtechnische Erfassung auBerordentlich schwierig
ist (Putaud et al., 2004). Auch in der Modellrechnung ist die Behandlung dieser
Komponenten schwierig, da die Emissionsabschétzungen fiir EC und OC ungenau sind und
die physikalisch/chemischen Prozesse, die zur Bildung der organischen Aerosole fiihren, nur
zum Teil bekannt sind (Simpson et al., 2007).

Das Modellverhalten an zwei stark durch industrielle Emissionen geprigten Stationen
zeigen die Abb. 5.8 und 5.9. An beiden Standorten reproduziert COSMO-MUSCAT die
Hohe der gemessenen NO,— und PM,p—Konzentrationen relativ gut. An einzelnen Tagen
zeigt sich aber auch hier die schon mehrfach diskutierte Uberschitzung der Messung, die
wahrscheinlich durch einen zu geringen vertikalen Austausch verursacht wird. Es muss auch
beriicksichtigt werden, dass durch die Maschenweite der Modelle in Gebieten mit hoher
Emissionsdichte eine Station in der Rechnung unter Umstdnden von Quellen beeinflusst
wird, die sich bei bestimmten Windrichtungen im Luv des Messgerétes befinden und damit
keinen Konzentrationsbeitrag liefern konnen. Eine solche Uberschitzung des
Emissionseinflusses kann dann in Abhidngigkeit von der meteorologischen Situation zu
Uberschiitzungen der gemessenen Konzentrationen fiihren, anderseits bei entgegen gesetzten
Windrichtungen eher zur Unterschitzung fithren. Dies kann ohne eine Detailanalyse der
lokalen Umgebungsverhéltnisse an den Stationen nicht gekldrt werden. Diese Problematik
wird im Zusammenhang mit den hoher aufgeldsten Ballungsraumrechnungen in Abschnitt 7
noch einmal diskutiert.
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COSMO-MUSCAT: Tagesmittelwerte NO, fiir 2005
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Abb. 5.1: Streudiagramme der berechneten und gemessenen Tagesmittelwerte [pg/m’]
an den Umlandstationen fiir NO; (oben), PM o (mitte) und PM; 5 (unten).
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COSMO-MUSCAT: Tagesmittelwerte Sulfat 2005
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Abb. 5.2: Streudiagramme der berechneten und gemessenen Tagesmittelwerte [pg/m’]
an den Umlandstationen fiir Sulfat (oben), Nitrat (mitte) und Ammonium (unten).
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Abb. 5.3: Zeitreihen der berechneten und gemessenen NO,—Tagesmittelwerte [pg/m’]
an den Stationen Melpitz (oben), Waldhof (mitte) und Westerland (unten).
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Abb. 5.4: Zeitreihen der berechneten und gemessenen PM;—Tagesmittelwerte [pug/m’]
an den Stationen Melpitz (oben), Waldhof (mitte) und Westerland (unten).
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Abb. 5.5: Zeitreihen der berechneten und gemessenen PM, s—Tagesmittelwerte [pg/m’]
an den Stationen Melpitz (oben) und Waldhof (unten).
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Abb. 5.6: Zeitreihen berechneten und gemessenen Tagesmittelwerte [pug/m’] an der
Stationen Melpitz fiir Sulfat (oben), Nitrat (mitte) und Ammonium (unten).
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Abb. 5.7: Zeitreihen berechneten und gemessenen Tagesmittelwerte [pug/m’] an der
Stationen Melpitz fiir die sekundér gebildete Partikelmasse
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Abb. 5.8: Zeitreihen der berechneten und gemessenen NO,—Tagesmittelwerte [pg/m’]
an den Stationen Bottrop (oben) und Duisburg-Bruckhausen (unten)
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Abb. 5.9: Zeitreihen der berechneten und gemessenen PM,o—Tagesmittelwerte [pg/m”]
an den Stationen Bottrop (oben) und Duisburg-Bruckhausen (unten)
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6. Abschiitzung der Reduzierung der mittleren jihrlichen Schadstoffbelastung fiir zwei
ausgewihlte Emissionsminderungsszenarien

Die Anwendung mehrerer Modelle innerhalb des PAREST-Projektes diente der
Ergebnisabsicherung und der Abschitzung einer Bandbreite der zu erwartenden
Reduzierung der mittleren  Jahresbelastungen. Im  Bericht  “Analyse  der
Unsicherheiten/Bandbreiten in der im PAREST-Projekt verwendeten Kausalkette Emission-
Transmission-Immission* (R.  Stern, 2010d) werden die Simulationen der
Zukunftsszenarien und die daraus abgeleiteten Reduktionspotentiale fiir die drei
Modellsysteme miteinander verglichen, bewertet und diskutiert. Die nachfolgende
Darstellung bezieht sich ausschlieBlich auf die mit COSMO-MUSCAT berechneten
Minderungspotentiale fiir NO, und PM. Bei der Analyse zeigt sich, dass insbesondere in
landlichen Regionen der Hauptanteil der bis 2020 prognostizierten PM-Reduktion durch
eine Verringerung des sekundér gebildeten Anteils erreicht wird. Die Minderung der
primidren PM-Emissionen wirkt dagegen vor allem in den hoch belasteten Regionen. Diese
Effekte sollen hier ndher untersucht werden. Dabei werden sowohl Flichenplots der
Jahresmittelwerte als auch Streudiagramme und Zeitreihen flir die in Abschnitt 5
betrachteten Messstandorte berticksichtigt. Die grafischen Darstellungen werden durch einen
Vergleich der entsprechenden Jahresmittelwerte in Tab. 6.1 und 6.2 ergédnzt.

Mit COSMO-MUSCAT wurde die Minderung der Schadstoffbelastung fiir zwei
unterschiedliche Zukunftsszenarien untersucht. Das Referenzszenarium 2020 beschreibt den
prognostizierten Emissionszustand, der nach Umsetzung jetzt bereits beschlossener
MaBnahmen im Jahr 2020 erreicht werden soll. Dariiber hinaus ist das sogenannte MFR-
Szenario (“Maximum Feasable Reduction®) simuliert worden, bei dem weitere Biindel
realisiert werden, die im Detail in Theloke et al. (2010) beschrieben sind. Diese
MaBnahmenbiindel beschreiben die gegenwirtig mit technischen und nicht-technischen
MaBnahmen noch erreichbaren Emissionsminderungen. Das MFR-Szenario beschreibt also
die maximalen Emissionsminderungen, die mit heute umsetzbaren Malnahmen bis zum Jahr
2020 erreicht werden konnten.

Die Simulation der Zukunftsszenarien erfolgte mit demselben Modell-Setup wie fiir das
Basisjahr 2005. Es wurden lediglich die entsprechenden Datenfiles fiir die anthropogenen
Emissionen ersetzt. Dabei sind die benétigten Randwerte fiir das Deutschlandgebiet N2
vorab mit einen N1-Lauf generiert worden, bei dem die Emissionen des Referenzszenarios
2020 fir Europa verwendet wurden. Die daraus resultierenden Randwerte sind dann fiir
beide Zukunftsszenarien genutzt worden. Allen Simulationen liegt die Meteorologie des
Jahres 2005 zugrunde.

Die Abb. 6.1 zeigt die mit COSMO-MUSCAT fiir 2005, das Referenzszenario 2020 und das
MFR-Szenario berechnete Verteilung der NO,—Jahresmittelwerte in Deutschland. Zur
besseren Einschidtzung der Auswirkungen der Maflnahmenpakete zeigt die Abbildung auch
die absoluten NO,—Abnahmen beziiglich der Emissionsreferenz 2005 und die Differenz
“Referenz 2020 — MFR2020“ (unterschiedliche Skala!). Alle Abbildungen wurden so
skaliert, dass die flichenmédfigen Minderungen deutlich sichtbar sind. Bei der gewihlten
Niveaufldchen-Darstellung steht dabei der oberste Wert der Skala fiir alle Gebiete, in denen
mindestens diese Konzentrationen erreicht werden. Dariiber hinaus sind zur Analyse der
Ergebnisse weitere Abbildungen verwendet worden. Dies trifft insbesondere fiir die
Untersuchung aufgetretener Maxima und der Konzentrationsinderungen innerhalb von
Ballungsrdumen zu.
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Im Jahr 2005 werden die maximalen NO,-Jahresmittelwerte von iiber 25 pg/m’
hauptséchlich im Ruhrgebiet berechnet. Lokale Maxima findet man weiterhin im Bereich
der groBBen Ballungsriume (Rhein-Main, Miinchen, Berlin). Einen groBen Beitrag leisten
hier auch grofle Flughidfen mit sehr hohen NOx-Emissionen. Wie die Abbildung zeigt, liegt
in diesen Regionen auch das hochste Minderungspotential. Durch die bis zum Jahre 2020
umgesetzten Maflnahmen sinken die NO,—Jahresmittelwerte hier zum Teil um mehr als 15
ng/m’. Sehr hohe Abnahmen der NO,—Jahresmittelwerte werden auch im Umfeld der
Hauptverkehrsadern berechnet, da die NOy-Emissionen des Stralenverkehrs im
Referenzszenario 2020 um 70% bis 80% abnehmen (vgl. Stern, 2010b). Die zusétzlichen
MaBnahmen des MFR-Szenarios fiihren zu einer weiteren Senkung der Konzentrationen um
ca. 2 pg/m’, speziell in den Ballungsrdumen mit groen Flughifen. Durch die relativ starke
Reduzierung der NO-Konzentrationen zeichnen sich die Emissionen der internationalen
Schifffahrt auf dem Nord-Ostseekanal noch deutlicher in den 2020-Szenarien ab.

Im Streudiagramm (Abb. 6.7) ist die Reduktion der NO,—Konzentrationen an den
Umlandstandorten sehr gut ablesbar. Die relativ groe Streuung zeigt aber auch, dass die
Abnahme nicht linear verlduft, sondern rdaumlich und zeitlich variiert. Im Jahresmittel kann
die NO,—Belastung auBlerhalb der stark belasteten Gebiete beim Referenzszenario 2020 auf
ca. 60-70 % und beim MFR-Szenario um weitere 5 % gesenkt werden (Tab. 6.1). In den
Ruhrstandorten (Tab. 6.2) wird fiir das Referenzszenario 2020 eine Reduzierung um ca. 10
ng/m’ auf ebenfalls 60-70 % der 2005-Werte prognostiziert. Durch die zusitzlichen
MaBnahmen des MFR-Szenarios ldsst sich die Belastung etwas mehr als im Umland um
ungefdhr 6-10 % verringern. Die Melpitz-Zeitreihe (Abb. 6.10) macht deutlich, dass die
Minderungsmallnahmen vor allem bei sehr hohen Konzentrationen in den Winter- und
Herbstmonaten sehr effektiv sind. Dagegen konnen hohe Belastungen wéhrend des
Sommers vergleichsweise nur wenig verringert werden. Die Abb. 6.2 zeigt die fiir das
Emissions-Referenzjahr 2020 und das MFR-Szenario berechneten Verteilungen der PM,o—
Jahresmittelwerte in Deutschland. Die maximalen Werte von iiber 30 pg/m’ werden im
Ruhrgebiet und im Raum Ludwigshafen/Mannheim berechnet. Zur besseren Einschitzung
der Auswirkungen der MaBnahmenpakete zeigt die Abbildung auflerdem die absoluten
PM,p—Abnahmen (unterschiedliche Skalen!). Durch die bis zum Jahre 2020 umgesetzten
MaBnahmen sinken die PMp—Jahresmittelwerte nach den Berechnungen zwischen 2 und 6
pug/m’. In Tab. 6.1 erkennt man  die Bandbreite der im Umland berechneten
Immissionsminderungen fiir die Emissionsentwicklung von 2005 nach 2020. Insgesamt
kann die PM;o—Belastung hier auf 75-80 % reduziert werden. Dass diese Werte in den
Kiistenbereichen (Westerland, Zingst) nicht ganz erreicht werden, liegt hier am relativ hohen
Seesalz-Anteil an der Gesamtmasse. Die geringere Reduzierung in Westerland (griin) ist
auch sehr gut im Streudiagramm (Abb. 6.7) erkennbar. Innerhalb der Ballungsrdume kann
die PM;(—Konzentration bis 2020 auf fast 80 % verringert werden (Tab. 6.2). Die
Umsetzung der MFR-Mafinahmen wiirde hier zu einer zusétzlichen Minderung um mehr als
1 pg/m’ und in lindlichen Gebieten um 0,5-0,9 pg/m’ fithren.
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Tab. 6.1: Zusammenstellung der gemessenen und berechneten Jahresmittelwerte an den

Umlandstandorten.
Messung | 2005 202\(1)erhéilt- MFRZ\(;tzaghéilt-
. Mittel- Mittel- | Mittel- . Mittel- .
Station Stoff nis zu nis zu
wert3 wert3 wert3 2005 wert3 2005
[wg/m?] | [ng/mT | [ug/m] | o/ | [HG/m?T | "

Melpitz NO2 6.30 8.18 4.85 59 4.44 54
PM10 22.44 15.86 1217 76 11.27 71

PM2.5 17.65 12.94 9.10 70 8.25 63

Sulfat 3.40 2.57 1.48 57 1.30 50

Nitrat 3.78 4.05 2.41 59 2.02 49

Ammonium 2.23 1.90 1.12 58 0.95 50

Primare PM - 4,55 452 99 4.360 95

Neuglobsow | NO2 5.45 5.51 3.26 59 2.98 53
PM10 13.78 14.72 11.67 79 11.00 74

PM2.5 - 11.49 8.52 74 7.88 68

Sulfat 2.63 2.20 1.36 61 1.24 56

Nitrat 2.36 3.30 2.08 63 1.77 53

Ammonium 1.26 1.58 0.99 62 0.86 54

Primare PM - 418 412 98 4.02 96

Waldhof NO2 7.54 7.45 4.60 61 4.22 56
PM10 17.71 16.21 12.68 78 11.90 73

PM2.5 13.37 12.73 9.18 72 8.44 66

Sulfat 1.90 2.10 1.34 63 1.21 57

Nitrat 1.67 4.30 2.62 60 2.24 52

Ammonium 0.94 1.84 1.14 61 0.99 54

Primare PM - 4.42 4.32 97 4.19 94

Westerland | NO2 6.30 418 2.89 69 2.70 64
PM10 19.62 1717 14.67 85 14.26 83

PM2.5 - 10.48 8.05 76 7.66 73

Sulfat 2.59 1.63 1.15 70 1.10 67

Nitrat 3.56 3.16 1.98 62 1.75 55

Ammonium 1.27 1.37 0.90 65 0.82 59

Primare PM - 412 412 100 4.08 99

Zingst NO2 8.47 5.83 4.25 72 4.04 69
PM10 17.26 15.18 12.57 82 12.07 79

PM2.5 - 10.66 8.15 76 7.66 71

Sulfat 2.69 1.96 1.32 67 1.23 62

Nitrat 3.39 2.84 1.77 62 1.52 53

Ammonium 1.43 1.37 0.88 64 0.79 57

Primare PM - 4.21 4.25 100 4.18 98
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Tab. 6.2: Zusammenstellung der gemessenen und berechneten Jahresmittelwerte an zwei
urbanen Standorten im Ruhrgebiet.

2020 MFR2020
Messung 2005 = =
. Mittel- | Mittel- | Mittel- | VoAl | pigeer. | Verhalt
Station Stoff nis zu nis zu
wert wert wert 2005 wert 2005
[ug/m’] | [ug/m?] | [ug/m?] %] [ng/m?] [%]

Duisburg- NO2 40.123 30.81 22.56 73 19.45 63
Bruckhausen | PM10 39.399 24.00 19.86 82 18.69 77
PM2.5 - 17.49 12.95 74 11.89 67

Sulfat - 2.91 1.96 67 1.68 57

Nitrat - 5.38 3.42 63 3.10 57

Ammonium - 2.38 1.54 64 1.37 57

Primére PM - 10.70 9.53 89 9.16 85

Bottrop- NO2 31.134 31.78 | 20.50 64 18.45 58
Welheim PM10 28.686 2573 | 20.76 80 19.44 75
PM2.5 - 18.32 13.53 73 12.32 67

Sulfat - 3.29 2.25 68 1.90 57

Nitrat - 5.17 3.34 64 3.01 58

Ammonium - 242 1.60 66 1.41 58

Primére PM - 10.97 10.14 84 9.69 80

Fiir PM; s liegen die erreichbaren absoluten Minderungspotentiale im selben Bereich wie die
fiir PM; diskutierten Werte (Abb. 6.3). Dies fiihrt sowohl in urbanen als auch ldandlichen
Regionen zu einer Verringerung der PM, s—Belastung auf 70-75 %. Fiir das MFR-Szenario
ist eine weitere Reduzierung um ca. 5 % zu erwarten. Wie die Simulationen zeigen, beruht
ein Grofteil der zu erwartenden PM-Minderung auf einer Reduzierung der sekundir
gebildeten Partikelmasse. Nachfolgend sollen deshalb die Minderungspotentiale der
einzelnen Anteile detaillierter diskutiert werden. Neben den in Tab. 6.1 und 6.2 aufgefiihrten
PM-Quellen werden in MUSCAT noch Seesalz und SOA modelliert. Die Seesalz-
Emissionen werden im Modell in Abhéngigkeit von der meteorologischen Situation
(insbesondere der Windgeschwindigkeit) direkt berechnet. Da in allen Szenarien dieselbe
Meteorologie verwendet wird, gibt es hier keine relevanten Unterschiede. Auch die
biogenen Vorldufersubstanzen fiir die SOA-Bildung (Schell et al., 2001) werden im Modell
unter Beriicksichtigung der aktuellen meteorologischen Felder (Temperatur, Feuchte,
Strahlung) emittiert. Der Bildungsmechanismus beriicksichtigt aber auch anthropogene
Vorldufersubstanzen und Reaktionspartner aus der Gasphase, die in den beiden Szenarien
fiir 2020 ebenfalls reduziert wurden. Die resultierenden Anderungen in den SOA-
Konzentrationen bewegen sich aber nur im Bereich von 0,2 pg/m’ und sollen deshalb hier
nicht diskutiert werden.

Das Minderungspotential fiir die primiren Partikelemissionen ist relativ gering (Abb. 6.5).
Die Jahresmittel der primér emittierten Partikel (PPM;o = PPM, s + PPM, 5.1¢) erreichen in
den Ballungsriumen (vgl. Tab. 6.2) zwar Werte iiber 10 pg/m’, konnen aber im
Referenzszenario 2020 nur um ca. 1 pg/m’ und durch die zusitzlichen MFR-MaBnahmen
um weitere 0,5 pg/m’ gesenkt werden. In den lindlichen Regionen ist die vorhergesagte
Reduktion noch wesentlich geringer ( < 0,3 pg/m’). Das belegen auch die entsprechenden
Streudiagramme fiir die Umlandstandorte (Abb. 6.9).
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Die erreichbaren Minderungen in der PM-Belastung basieren im Wesentlichen auf der
Verringerung der sekundir gebildeten Masse an Ammonium-Sulfat und Ammonium-Nitrat.
Der Bildungsprozess ist nichtlinear und hiangt stark von den Vorldufersubstanzen SO,, NOx
und NHj ab, die direkt emittiert bzw. in der Gasphase gebildet werden (vgl. Abschnitt 4).
Die entsprechenden Bildungsraten werden teilweise wesentlich durch meteorologische
Parameter (Temperatur, Feuchte) beeinflusst. In Abb. 6.4 sind die Jahresmittelwerte fiir
Ammonium-Sulfat und Ammonium-Nitrat flichenmifBig dargestellt. Im Jahr 2005 erreichen
die mittleren Konzentrationen fiir Ammonium-Nitrat maximale Werte von iiber 7 pg/m’ und
fiir Ammonium-Sulfat von iiber 4 ug/m’. Die hohen Sulfat-Werte im Siidosten resultieren
aus den immer noch recht hohen SO, —Emissionen im angrenzenden Polen und Tschechien.
Diese Emissionen in den Nachbarlindern sollen bis 2020 gesenkt werden, was zur
Reduzierung des Ammonium-Sulfats im Siidosten Deutschlands fiihren wird. Die
Ammoniak-Emissionen bleiben im Referenzszenario 2020 nahezu konstant. Sie werden erst
durch die zusétzlichen MFR-MafBinahmen verringert, was dann zu einer Verminderung der
Ammonim-Sulfat-Konzentrationen um ca. 2 % in dieser Region fiihrt.

Beim Nitrat zeichnen sich zwei Regionen mit Spitzwerten deutlich ab: Nordwestdeutschland
und Mittelbayern. Im Nordwesten und in den angrenzenden Niederlanden gibt es eine
intensive Viehhaltung mit sehr groen Ammoniak-Emissionen. Im nicht weit entfernten
dicht besiedelten Ruhrgebiet mit viel Verkehr und Industrie wird wiederum sehr viel NOx
emittiert. Beides zusammen bietet gute Voraussetzungen fiir die Ammonium-Nitrat-
Bildung. Die Ursache fiir die bis 2020 prognostizierte Verringerung des Jahresmittelwertes
um iiber 3 pug/m’ liegt in der drastischen Reduktion der NOx-Emissionen in diesem Gebiet.
In Mittelbayern gibt es ebenfalls Tierhaltung und viele Verkehrstrassen. Hinzu kommt hier
auBerdem der GroBflughafen Miinchen. Ahnlich wie im Nordwesten wiirde dies sowohl die
Spitzenwerte als auch die Reduktion bis 2020 erkldren. Die Umsetzung der MFR-
MaBnahmen wiirde bei Ammonium-Nitrat nur zu einer zusétzlichen Minderung um maximal
0,5 pg/m’ fithren. Bei Ammonium-Sulfat konnte damit die Belastung insbesondere im
Siidosten um weiter 2 pg/m’ gesenkt werden.

Der Anteil der sekunddr gebildeten Partikelmasse am gesamten PM;o wird in Abb. 6.6
gezeigt. Im Jahr 2005 waren dies im Mittel aulerhalb der urbanen Regionen 50 % oder
mehr. Dabei fillt auf, dass der relative Anteil vor allem in Siidost-Deutschland (Bayern,
Thiiringen, Sachsen) besonders hoch ist. Dieser Effekt ldsst sich bereits bei den
Absolutwerten feststellen, wird aber durch die kleineren PM,;—Konzentrationen in diesen
Bereichen noch verstirkt. In den Ballungsrdumen (Ruhrgebiet, Rhein-Main-Region,
Regionen um Mannheim, Miinchen und Berlin) liegt der relative Anteil um die 40 %. Fiir
2020 wird eine Reduzierung des sekunddren Anteils um bis zu 25 % auf durchschnittlich 35-
45 % vorhergesagt. Die zusidtzlichen MFR-MaBnahmen fithren nur zu einer weiteren
unwesentlichen Verringerung des Anteils um 1-2 %. Bemerkenswert in Abb. 6.6 ist
aullerdem der starke Siid-Nord-Gradient in den Differenzen zu den Jahresmittelwerten von
2005. Wie bereits ausgefiihrt, liegt das Hauptpotential zur Minderung der PM-Belastung in
der Verringerung des sekundéren Anteils. Dies zeigt auch ein Vergleich der Mittelwerte der
sekundir gebildeten Aerosolmassen an den Stationsstandorten in den Tab. 6.1 und 6.2. Fiir
das Referenzszenario 2020 wird eine Reduzierung auf 55-65 % des Niveaus von 2005
prognostiziert. Lediglich in Kiistennéhe konnen diese Werte nicht ganz erreicht werden. Die
MFR-MaBinahmen fiihren zu einer weiteren Reduzierung um ca. 5 %. Die prozentuale
Abnahme ist fiir alle drei anorganischen sekundiren Komponenten vergleichbar.
Massenmifig leistet Nitrat den groBten Beitrag. Die Heterogenitét in Raum und Zeit bei der
Minderung der Konzentrationen erkennt man in den entsprechenden Streudiagrammen sehr
gut (Abb. 6.8). Hierin kommt auch das nichtlineare Verhalten der Bildungsprozesse zum
Ausdruck. Die Zeitreihen fiir Melpitz in Abb. 6.11 zeigen dies ebenfalls, da die Abnahme
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von 2005 nach 2020 nicht streng anteilig erfolgt. Die Konzentrationsspitzen werden
teilweise fast vollstdndig reduziert. Wahrend der Sommermonate werden deutlich kleinere
Tagesmittelwerte prognostiziert. Die grofle zeitliche Variabilitét findet man aber auch hier.
Auf Grund des hohen Anteils der sekundéren Partikelmasse am PM;, wird diese Variabilitét
auch den PM;,—Konzentrationen aufgeprigt (Abb. 6.10). Insbesondere gilt dies fiir die
hohen Maxima im Friihjahr und Herbst.
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Abb. 6.1: NO, —Jahresmittelwerte in pg/m?, links: Konzentrationen der Szenarien 2005, 2020
und MFR2020, rechts: die entsprechenden Differenzen.
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Abb. 6.2: PM,( —Jahresmittelwerte in pg/m?, links: Konzentrationen der Szenarien 2005, 2020
und MFR2020, rechts: die entsprechenden Differenzen.
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Abb. 6.3: PM, 5 —Jahresmittelwerte in pg/m?, links: Konzentrationen der Szenarien 2005,
2020und MFR2020, rechts: die entsprechenden Differenzen.
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Abb. 6.4: Jahresmittelwerte in pg/m?* fiir 2005 und die Differenzen 2005 und 2020 sowie
2020 und MFR2020: Ammoniumnitrat (links) und Ammoniumsulfat (rechts).
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Abb. 6.5: Jahresmittelwerte in pg/m?* fiir 2005 und die Differenzen 2005 und 2020 sowie
2020 und MFR2020: PPM; 5 (links) und PPM; (rechts).
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Abb. 6.6: Anteil der sekundar gebildeten Partikelmasse an der gesamten Partikelmasse,
links: Szenarien 2005, 2020 und MFR2020; rechts: entsprechende Differenzen.
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Abb. 6.7: Streudiagramme der Jahresmittelwerte [pg/m’] fiir 2005 und das Referenz-
Szenario 2020 an den Umlandstandorten fiir NO, (oben) und PM; (unten) .
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COSMO-MUSCAT: Vergleich der Tagesmittelwerte fiir Sulfat
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COSMO-MUSCAT: Vergleich der Tagesmittelwerte fiir Ammonium

12
.
. -
5 9
£ "
g
g + Waldhof
8 6 = Melpitz
-8 4 Neuglobsow
g = Westerland
@
N 3 o Zingst
[0
0

0 3 6 9 12
Basis-Szenario 2020 [ug/m?d]

Abb. 6.8: Streudiagramme der Jahresmittelwerte [pg/m’] fiir 2005 und das Referenz-

Szenario 2020 an den Umlandstandorten fiir Sulfat (oben), Nitrat (mitte) und
Ammonium (unten).
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Abb. 6.10: Zeitreihen der Tagessmittelwerte [pug/m’] fiir 2005 und das Referenz-Szenario
2020 am Standort Melpitz fiir NO, (oben), PM;( (mitte) und PM; s (unten).
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Abb. 6.11: Zeitreihen der Tagessmittelwerte [pg/m’] fiir 2005 und das Referenz-Szenario
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Ammonium (unten).

40



PAREST: COSMO-MUSCAT Simulationen

7. Ballungsraum-Simulationen mit unterschiedlichen Gitterauflosungen

Fiir das Deutschland-Gebiet N3 (Abb. 2.1) erfolgten Modellsimulationen mit hoéherer
horizontaler Gitterauflosung, bei denen zusétzlich zwei Regionen (NRW und Grofraum
Berlin) mit feiner aufgelosten Emissionskatastern simuliert wurden. Dadurch konnen
Einfliisse unterschiedlicher rdumlicher Auflosungen bei den Modellrechnungen und
zwischen den Katastern besser bewertet werden. Das Ziel ist auch hier, die Absicherung der
Ergebnisse und die Abschitzung von Bandbreiten flir die prognostizierten
Minderungspotentiale. Durch das “two way nesting” in MUSCAT lidsst sich aulerdem die
Sensitivitit der Simulationsergebnisse gegeniiber unterschiedlichen Emissions-Katastern fiir
das gesamte Modellgebiet abschitzen. Die Auswahl der entsprechenden Bundeslédnder bzw.
Ballungsrdume erfolgte in Abstimmung mit dem UBA und den anderen Projektpartnern. Der
hierfiir verwendete hoch aufgeloste Emissionsdatensatz ist im Rahmen des Projektes durch
das IER erarbeitet und durch die FU bereitgestellt worden.

MUSCAT N3fine-Gitter

1
~al

~~

Al

Unterschiedliche Auflosung:
56 km-2.8km-1.4 km,
30 Schichten

Abb. 7.1: Modellierungsgebiet und MUSCAT-Gitter zur Simulation zweier
ausgewdhlter Ballungsrdume (Ruhrgebiet und Berliner Raum) mit
unterschiedlichen Auflésungen.
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Auf Grund des groflen Rechenaufwands konnte die Simulation nur fiir eine Beispielepisode
durchgefiihrt werden. Unter Einbeziehung der N2-Ergebnisse (Animation der PM;;—
Bodenkonzentrationen und Auswertung der entsprechenden Zeitreihen) ist hierfiir die
Periode vom 1.-15. Februar 2005 ausgewéhlt worden. Fiir COSMO wurde ein uniformes
Gitter mit 0,025°-Auflésung verwendet, was in etwa einer horizontalen Gitterweite von 2,8
km entspricht. Fiir MUSCAT ist ein Gitter mit drei unterschiedlichen horizontalen
Auflésung verwendet worden (Abb. 7.1). Als feinste horizontale Auflésung innerhalb der
Ballungsrdume wurde dabei 1,4 km verwendet. Die vertikale Diskretisierung sowohl fiir
COSMO als auch fir MUSCAT entsprach derselben Konfiguration wie bei den N2-
Simulationen. Der meteorologische Antrieb erfolgte direkt mit Reanalyse-Daten von
COSMO-DE-Léufen. Die hoch aufgelosten Simulationen (N3fine) wurden mit Messwerten,
den N2-Ergebnissen und Laufen mit einer uniformen MUSCAT-Auflésung von ca. 5,6 km
(N3coarse) verglichen. Die N2-Rechnung entspricht dem Basislauf 2005. Hier wurde die
Meteorologie mit 7 km Auflésung und das entsprechende "grobe" Emissionskataster
verwendet. N3-fein und N3-grob unterscheiden sich nur in der Gitteraufldsung von
MUSCAT innerhalb der Ballungsrdume.

Die Abb. 7.2 bis 7.4 zeigen Konzentrationsfelder fiir NO, und PMy am 6. Februar um 8.00
Uhr in der Bodenschicht fiir Deutschland, das Ruhrgebiet und den Berliner Raum. Dabei
wurden die beiden Ballungsgebiete jeweils aus dem Deutschland-Plot herausgezoomt. Diese
“Momentaufnahmen® sollen beispielhaft deutlich machen, wie die Emissionsstrukturen in
den unterschiedlich aufgelosten Konzentrationsfeldern abgebildet werden. Fiir Deutschland
(Abb. 7.2) sind zwischen N3coarse und N3fine kaum Differenzen zu erkennen.
Erwartungsgeméfl sind die Unterschiede zur N2-Simulation gréfer. In den feiner
aufgelosten Ergebnissen sieht man deutlichere Strukturen (z. B. die Autobahnen im NO,—
Plot). Aber auch hier sind die Abweichungen in der Fldche nicht sehr markant. Schaut man
in die Ballungsrdume (Abb.7.3 und 7.4), so sind zwischen den drei Simulationen deutliche
Unterschiede zu erkennen. Insbesondere bei NO, wird das feine Emissionskataster im
Ruhrgebiet im N3fine-Lauf sehr gut abgebildet (Abb. 7.3). In Abhéngigkeit von der
jeweiligen Auflosung werden die feinen Strukturen immer mehr verschmiert, was
gleichzeitig zu einer Verringerung der maximalen Konzentrationen im Gebiet fiithrt. Da NOx
direkt emittiert wird, sind hier die Strukturen deutlicher ausgeprégt als bei PM;o. Wie in den
Abschnitten 5 und 6 dargestellt, wird der GrofBiteil von PM,, als sekunddres Aerosol
gebildet. Dieser zeitabhidngige Prozess fiihrt zu einer groBBeren rdumlichen Verschmierung
auch in der hoch aufgeldsten Rechnung.

Beim Berlin-Plot (Abb. 7.4) spiegelt sich die Auflosung sehr gut an den Réndern der
Abluftfahne der Stadt wider. Unterschiede in der Hohe der Konzentrationen innerhalb der
Abluftfahne sind aber kaum festzustellen. Das wird auch durch den Vergleich der Zeitreihen
in  Neuglobsow (Abb. 7.5 und 7.6) unterstrichen. Obwohl innerhalb des
Simulationszeitraums iiberwiegend Siidwind zu beobachten war, sind die drei berechneten
Zeitreihen in dieser nordlich von Berlin gelegenen Station nahezu identisch. Das lésst
vermuten, das der Einfluss der Auflosungen innerhalb der Ballungsrdume nur geringen
Einfluss auf die Konzentrationsfelder im “weiteren Umland hat. Vergleiche von
Flachenplots zu anderen Zeitpunkten untermauern diese These. Die Zeitreihen der
Ruhrgebiet-Stationen  zeigen deutliche Abhingigkeiten von der entsprechenden
Gitterauflosung. Hohere Konzentrationen konnen besser reproduziert werden. Das zeigt sich
vor allem an den Konzentrationsspitzen zwischen 6.-10. Februar 2005. Insgesamt 1dsst sich
feststellen, dass weder die hohere Auflosung im meteorologischen Modell COSMO noch
das feinere Emissionskataster einen wesentlichen Einfluss auf Konzentrationen im Umland
haben. Innerhalb der Ballungsrdume werden die feineren Strukturen aber besser abgebildet.
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N3coarse N3coarse

Abb. 7.2: Konzentrationen (Deutschland) in pg/m? fiir Simulationen mit unterschiedlichen
Gitterauflosungen am 6. Februar 2005, 8:00 Uhr: NO; (links) und PM;, (rechts).

43



PAREST: COSMO-MUSCAT Simulationen

N3coarse N3coarse

N3fine N3fine

Abb. 7.3: Konzentrationen (NRW) in pg/m? fiir Simulationen mit unterschiedlichen
Gitterauflosungen am 6. Februar 2005, 8:00 Uhr: NO; (links) und PM,g (rechts).
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N2

N3coarse N3coarse

N3fine N3fine

Abb. 7.4: Konzentrationen (Berliner Raum) in pg/m? fiir Simulationen mit unterschiedlichen
Gitterauflosungen am 6. Februar 2005, 8:00 Uhr: NO;, (links) und PMy (rechts).
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Abb. 7.5: Zeitreihen der berechneten und gemessenen NO,—Tagesmittelwerte [jig/m”’]
an den Stationen Bottrop (oben), Duisburg-Bruckhausen (mitte)
und Neuglobsow (unten).
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Abb. 7.6: Zeitreihen der berechneten und gemessenen PM,, —Tagesmittelwerte [pg/m’]
an den Stationen Bottrop (oben), Duisburg-Bruckhausen (mitte)
und Neuglobsow (unten).
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8. Zusammenfassung

Ziel des PAREST-Vorhabens war es, die Ursachen fiir die Grenzwertiiberschreitungen von
NO;, PMjp und des geplanten Grenzwerts von PM,s zu ermitteln und geeignete
emissionsmindernde MaBBnahmen zur Reduzierung der Feinstaubbelastung zu identifizieren.
Fir die Abschidtzung der Minderungspotentiale wurde hauptsdchlich das RCG-Modell
verwendet (Stern, 2010a, b). Insbesondere zur Qualitdtssicherung und zur Abschétzung der
Bandbreite der Modellergebnisse sind weitere Simulationen mit den Modellsystemen
LOTOS-EUROS und COSMO-MUSCAT ausgefiihrt worden. Neben dem Basislauf fiir das
Referenzjahr 2005 sind dazu auch die Emissionsreferenz 2020 und das MFR-Szenario 2020
mit allen drei Modellen berechnet worden. Der Vergleich der Modellergebnisse
untereinander sowie mit Messungen ist in sehr detaillierter Form in mehreren PAREST-
Berichten (Stern, 2010c, d, f; Kerschbaumer, 2010) zusammengefasst worden.

Im vorliegenden Bericht wurden anhand der COSMO-MUSCAT-Simulationen die Beitridge
der primdr emittierten und der sekundér gebildeten Partikelmasse zur Gesamtbelastung
detaillierter untersucht. Dabei zeigt sich fiir das Basisszenario 2005, dass insbesondere
aullerhalb der urbanen Regionen iiber 50 % der Partikelmasse sekundér gebildet werden.
Hier liegt auch das grofite Minderungspotential, so dass der Hauptteil der bis 2020
prognostizierten PM-Reduktion durch eine Verringerung dieses Anteils erreicht wird. Die
Ursache fiir diese Verringerung wiederum sind die zum Teil drastischen
Emissionsminderungen fiir die Vorldufersubstanzen NOx und SO,. Die Ansitze zur
Beschreibung der sekundiren Aerosolbildung sind in den drei verwendeten Modellsystemen
zum Teil unterschiedlich. Neben den ebenfalls unterschiedlichen meteorologischen
Antrieben (mit insbesondere als Resultat verschiedenen Mischungsschichthéhen) sollte
hierin eine  Hauptursache der Dbeobachteten Bandbreite im  vorhergesagten
Minderungspotential liegen (Stern, 2010c). Dabei prognostiziert COSMO-MUSCAT
vergleichsweise hohe Reduktionen fiir PM,.

Fiir den Basislauf 2005 unterschitzt das Modell COSMO-MUSCAT die sehr hohen
NO,-Tagesmittelwerte, tendiert aber zur Uberschitzung in den Sommermonaten. AuBer in
Melpitz werden die zeitlichen Verldufe aber relativ gut simuliert. Die hohen beobachteten
PM,-Tagesmittelwerte werden nicht reproduziert. COSMO-MUSCAT unterschétzt die
iiber die 5 Hintergrund-Stationen gemittelten PM,o—Jahresmittelwerte um circa 15 %. (Tab.
6.1). Der Anteil der sekundir gebildeten Partikelmasse an der Gesamtmasse ist mit tiber 50
% im Durchschnitt sehr grof3. Lediglich in Regionen mit starken Primédremissionen  (z. B.
Ruhrgebiet, Rhein-Main-Region, Grofraum Berlin und Miinchen) iiberwiegt die direkt
emittierte Partikelmasse. Die verfiigbaren Messungen der Nitrat-, Sulfat- und Ammonium-
Massen werden durch das Modellsystem gut reproduziert (vgl. Abschnitt 5 und Tab. 6.1).

Durch die bis zum Jahre 2020 umgesetzten Maflnahmen im Referenzszenario sinken die
NOy-Jahresmittelwerte zum Teil um mehr als 15 pg/m’. Die PM,—Jahresmittelwerte
verringern sich nach den Berechnungen um 2-6 pug/m’. Fiir PM, s liegen die erreichbaren
absoluten Minderungspotentiale im selben Bereich. Dies fiihrt sowohl in urbanen als auch
landlichen Regionen zu einer Verringerung der PM;o—Belastung auf ca. 75-80 % und der
PM, s—Mittelwerte auf ca. 70-75 %. Fiir das MFR-Szenario ist jeweils eine weitere
Reduzierung um ca. 5 % zu erwarten. Wie die Simulationen zeigen, beruht ein Grofteil der
zu erwartenden PM-Minderung auf einer Reduzierung der sekundir gebildeten
Partikelmasse. Die Ursache fiir die bis 2020 prognostizierte Verringerung des sekundér
gebildeten Anteils liegt in der starken Reduzierung der Emissionen fiir NOx in Deutschland
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und fir SO, in den 6stlichen Nachbarldndern. Fur das Referenzszenario 2020 wird fiir die
sekundédre Partikelmasse eine Reduzierung auf 55-65 9% des Niveaus von 2005
prognostiziert (vgl. Abschnitt 6).

Im Abschnitt 7 wurden anhand einer Beispielepisode die Einfliisse unterschiedlicher
horizontaler Gitter-Auflosungen bei den Modellrechnungen und zwischen den Katastern
untersucht. Das Ziel war auch hier, die Absicherung der Ergebnisse und die Abschitzung
von Bandbreiten fiir die prognostizierten Minderungspotentiale. Insgesamt ldsst sich
feststellen, dass weder die hohere Auflosung im meteorologischen Modell COSMO noch
das feinere Emissionskataster einen wesentlichen Einfluss auf Konzentrationen im Umland
haben. Innerhalb der Ballungsrdume werden die feineren Strukturen aber besser abgebildet.
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