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Kapitel 1
Einleitung

Anthropogene Aerosole besitzen einen signifikanten Einfluss auf das globale Klima und auf die
menschliche Gesundheit. Fiir die atmosphérischen Prozesse sind die chemischen und physika-
lischen Eigenschaften der Partikel und die chemische Zusammensetzung der Partikelmasse von
Bedeutung. Einen Grofiteil der Partikelmasse stellen Sulfat und andere anorganische Ionen dar.
Die restliche Masse besteht aus einem kohlenstofthaltigen Anteil. Dieser kann als organischer
Kohlenstoff oder als elementarer Kohlenstoff, auch Rufl genannt, vorliegen. Die beiden Kohlen-
stoffgruppen unterscheiden sich hauptsichlich in ihrem relativen Kohlenstoffgehalt.

Das atmosphérische Aerosol hat eine Auswirkung auf den Strahlungshaushalt der Atmosphire. Zu
sehen ist dies vor allem an der reduzierten Sichtweite in belasteten Luftmassen (Riemer, 2002).
Laut dem Zwischenstaatlichen Ausschuss fiir Klimainderungen (Intergovernmental Panel on Cli-
mate Change, IPCC) ist die Rolle des Rufles beziiglich der Klimawirksamkeit auch heute noch
mit hohen Unsicherheiten verbunden (IPCC| [2007a). Wihrend die meisten Aerosole das Sonnen-
licht hauptséchlich streuen und somit abkiihlend auf die Atmosphére wirken, absorbiert Ruf3 die
solare Strahlung und fiihrt in der jeweiligen Schicht zu einer Erwidrmung (Grassl, [1999). Befin-
det sich die Ruf3schicht am Boden wird die bodennahe Schicht erwidrmt. Befindet sich jedoch der
RuB in hohen Schichten ist der Effekt genau anders herum. Die Strahlung wird in der Hohe von
den RuBpartikeln absorbiert und erwérmt die Schicht. Aufgrund der Absorption gelangt jedoch
weniger Strahlung auf den Boden und die bodennahe Schicht kiihlt ab. Das Absorptionsvermogen
von Ruf} kann dabei verstidrkt werden, wenn die RuBpartikel aufgrund Kondensations- oder Ko-
agulationsvorginge in eine nicht absorbierenden Hiille eingebettet sind. Auch die Grofe und der
Mischungszustand der Aerosolpartikel spielt hier eine wichtige Rolle.

RuB entsteht aus der unvollstindigen Verbrennung von kohlenstoffhaltigem Material. Neben Wald-
brianden sind die Hauptquellen von Ruf3 in der unteren Troposphire zum einen Dieselfahrzeuge,
Kraftwerke und private Heizungen, wéhrend in der oberen Troposphire und unteren Stratosphire
aufgrund geringer Hintergrundkonzentrationen Flugzeugabgase eine wichtige Quelle sind. Dabei
spielt in der Siidhemisphére und in den Tropen die Verbrennung von Biomasse die groBere Rolle
(Cooke und Wilson, 1996} Hansen et al.,|{1988)) und in Ballungszentren auf der Nordhalbkugel die
Verbrennung von fossilen Brennstoffen.

Die Kondensations- und Koagulationsvorginge werden auch als Alterungsprozess bezeichnet
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(Weingartner et al., [1997). Aufgrund dieses Prozesses dndern sich die hygroskopischen Eigen-
schaften der RuBpartikel von hydrophob zu hydrophil und damit auch ihre Fihigkeit als Wolken-
kondensationskeime zu wirken (Cubison et al., [2008)).

Eine Abschitzung des durch Ruflpartikel hervorgerufenen Klimaeffekts wurde zum Beispiel durch
Jacobson|(2002)) mittels eines globalen Klimamodells durchgefiihrt. Er fand heraus, dass fiir einen
bestimmten Zeitraum eine Reduktion der Rulemissionen die globale Erwidrmung mehr verlang-
samt als durch eine Emissionsreduktion von Kohlenstoffdioxid und Methan. Diese Theorie wurde
jedoch in vielen weiteren Arbeiten nicht bestitigt (zum Beispiel Jones et al., 2005).

Aerosole und besonders Rufl haben zudem einen Einfluss auf die Gesundheit. Wihrend grofere
Partikel nur bis in den Rachenraum gelangen, konnen die schwarzen, filigran veristelten Partikel
so klein sein, dass sie tief in die Lunge gelangen und das Herzkreislaufsystem schidigen konnen.
An der Aerosoloberfliche konnen sich dabei Schwermetalle oder Krebs erzeugende polyzykli-
sche aromatische Kohlenwasserstoffe anlagern (Umweltbundesamt, [2009). Um dem gesundheit-
lichen Risiko entgegen zu wirken, legte die europidische Kommission im April 1999 die Richtlinie
1999/30/EG fiir Grenzwerte fiir die Partikelmasse von Feinstaub fest. Diese Grenzwerte werden
jedoch zur Zeit in mehreren europdischen Lindern iiberschritten. Um dem entgegen zu wirken

wurden zum Beispiel Fahrverbote, Mautzonen und Partikelfilter eingefiihrt.

Laut Wang| (2004)) besitzen Ruf3partikel einen signifikanteren Einfluss auf den Klimaeffekt auf
der regionalen Skala als auf der globalen Skala. Baumer et al.| (2008) untersuchten zum Beispiel
den Einfluss von Ruflpartikeln auf den Atmosphirenzustand in Baden-Wiirttemberg innerhalb
weniger Tage mittels COSMO-ART. Sie fanden heraus, dass die kurzwellige Strahlungsbilanz ty-
pischerweise um etwa 10 W/m? verringert wird und die bodennahe Temperatur im Flichenmittel

um etwa 0,1 °C zuriick geht.

Das in dieser Arbeit verwendete Modellsystem COSMO-ART (Vogel et al., 2009) ist eines der
wenigen regionalen Modelle, die vollstindig gekoppelt operieren. Eine Besonderheit in COSMO-
ART ist die explizite Behandlung der RuBalterung, die einen bedeutsamen Einfluss auf das Klima
und auf die Gesundheit des Menschen hat. Das vollstindig online gekoppelte Modellsystem er-
laubt die Untersuchung der Wechselwirkung zwischen Aerosolen und Strahlungsfeldern. Eine
weitere Besonderheit von COSMO-ART ist, dass bereits die gasformigen Emissionen im Modell
beschrieben werden und auch der Transport der Partikel innerhalb des meteorologischen Modells

berechnet wird.

Ziel dieser Arbeit ist, den Einfluss von RuBlpartikel auf den Atmospharenzustand zu untersuchen.
Dafiir werden zum ersten Mal Simulationen mit COSMO-ART iiber zwei Monate wihrend der
Hitzeperiode 2003 iiber Europa durchgefiihrt. In diesem Zeitraum war der Himmel ungewohn-
lich klar und im betroffenen Gebiet lag eine hohe Aerosolkonzentration vor (Hodzic et al., 2006).
Um den Einfluss von Rufl quantifizieren zu kénnen, werden verschiedene Simulationen mit der
Betrachtung von RufBipartikeln und ohne der Betrachtung von Ruflpartikel durchgefiihrt. Somit

konnen Riickschliisse auf die Verdnderung der Aerosolkonzentrationen und Feinstaubbelastun-
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gen gezogen werden. Durch das Fehlen von Ruf} in der Atmosphére verdndert sich ebenfalls die
Durchmesserverteilungen der Aerosole.

RuBpartikel verdndern ebenfalls die meteorologischen Bedingungen. In dieser Arbeit wird ins-
besondere die Auswirkung des Rufles auf die Temperatur in 2 m Hohe untersucht, aber auch die

vertikalen Hohenprofile werden betrachtet.

In Kapitel [2] werden zunichst die theoretischen Grundlagen des atmosphirischen Aerosols und
dessen Einfluss auf das Klima und der Rufpartikel und ihrer Auswirkung auf die Stabilitit der
Atmosphire betrachtet. AuBerdem wird kurz die Feinstaubbelastung innerhalb Europas disku-
tiert. Die Beschreibung des Modellsystems COSMO-ART, das verwendete Untersuchungsgebiet
und eine synoptische Analyse des Sommers 2003 befindet sich in Kapitel 3] Kapitel @] befasst sich
mit dem Einfluss von Ruf auf die Luftqualitdt. Der Einfluss von Ruf3 auf die Durchmesserver-
teilung verschiedener Aerosole werden in Kapitel [5| vorgestellt. Zum Schluss der Auswertung, in
Kapitel [6| wird auf den Einfluss von Ruf} auf die Temperatur eingegangen. Die Arbeit endet mit

einer Zusammenfassung in Kapitel [7]
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Kapitel 2

Die Bedeutung von Aerosol fiir

Klima und Luftreinhaltung

Dieses Kapitel gibt zunichst einen kurzen Uberblick iiber das atmosphirische Aerosol und seinen
Einfluss auf das Klima. Danach folgt eine nihere Betrachtung des Aerosol Ruf3. Um der Fein-
staubbelastung entgegen zu wirken fiihrte die Europdische Gesetzgebung einen PM1y-Grenzwert
in der Luftqualitétsrichtlinie ein. Dies wird im Abschnitt besprochen. Zum Schluss wird der
Einfluss von Ruf} auf die Stabilitdt der Atmosphéire diskutiert und insbesondere auf den Einfluss

von RuB3schichten in verschiedenen Hohenniveaus eingegangen.

2.1 Atmosphéirisches Aerosol

Als atmosphirisches Aerosol wird die Dispersion fester oder fliissiger Partikel in der Luft be-
zeichnet. Grundsitzlich wird bei Aerosolen zwischen Primirpartikeln und Sekundirpartikeln un-
terschieden. Primérpartikel sind Partikel, die direkt in der Umgebung emittiert werden, wie zum
Beispiel Seesalz, Mineralstaub und Ruf} aus Verbrennungsprozessen. Sekundérpartikel sind Par-
tikel, die erst in der Atmosphire aus Vorldufersubstanzen in der Gasphase gebildet werden, wie
zum Beispiel Sulfat-Aerosole aus Schwefeldioxid. Durch die unterschiedlichen Bildungsprozesse
erstrecken sich die Aerosolpartikel tiber mehrere Groenordnungen. Nach Junge| (1952)) (deutsche
Bezeichnung) und Whitby| (1978)) (englische Bezeichnung) konnen die Aerosole grob eingeteilt

werden in:
¢ Aitkenpartikel mit einem Radius von 0,01 bis 0,1 um (Nucleation mode),
* GroBe Partikel mit einem Radius von 0,1 bis 1 um (Accumulation mode) und
* Riesenpartikel mit einem Radius groBer als 1 pm (Coarse mode).

Abbildung [2.1] zeigt die verschiedenen Quell- und Senkprozesse der unterschiedlichen Partikel-
groBenverteilungen. Die kleinsten Partikel entstehen durch Nukleation von gasformigen Substan-
zen (Nukleationsmode). Ein Verlustprozess fiir diese kleinen Partikel ist die Deposition. Auch

durch Koagulation (Anlagerung) aufgrund der Brownschen Bewegung ist die Lebensdauer von
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Abb. 2.1: Schematische Darstellung des Lebenslaufes eines Aerosols (nach
:

kleinen Partikeln begrenzt. Dieser Prozess und die Sublimation oder Kondensation von Gasen
und Wasserdampf lassen die Partikel zuerst langsam und ab einem Durchmesser von 0,05 bis
0,1 um schneller anwachsen. Sind die Partikel sehr groB, ist die Sedimentation der Hauptprozess
der die Partikel aus der Atmosphire entfernt. In der sogenannten Akkumulationsmode (Partikelra-
dius zwischen 0,1 und 1 pm) sind weder Sedimentation, Koagulation oder die trockene Deposition
von Bedeutung. In diesem GroBenbereich hingt die Lebensdauer der Partikel, je nach ihren hy-
groskopischen Eigenschaften, von der nassen Deposition ab. Hygroskopische Aerosole konnen

auch als Wolkenkondensationskeime dienen und so die Tropfenbildung anregen (siehe Kapitel

22).

Um auf das physikalische und chemische Verhalten eines Aerosols schlieen zu konnen, ist es
wichtig seinen Mischungszustand zu kennen. Bei einer vollstindig externen Mischung liegen die
verschiedenen Substanzen getrennt in verschiedenen Partikeln vor, wihrend bei einer vollstindig
internen Mischung jedes Partikel aus mehreren Substanzen besteht und die Massenverhiltnisse
der verschiedenen Substanzen nicht vom Radius abhingen. Abbildung [2.2] stellt schematisch die
zwei Mischungszustinde dar. Wahrend Nukleation und Emission von Primérpartikeln zu einer ex-
ternen Mischung fiihren, fiihrt die Alterung eines Aerosols zu einer internen Mischung. Zwischen

den zwei Extremen konnen unterschiedliche Zwischenstufen vorkommen.
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externe Mischung interne Mischung

Abb. 2.2: Schematische Darstellung der Mischungszustinde der externen und internen
Mischung (Riemerl, [2002).

2.2 Einfluss von atmosphirischem Aerosol auf das Klima

Aerosolpartikel, Wolken und atmosphirische Gase (vor allem Wasserdampf und Kohlenstoffdi-
oxid) wirken als Strahler und absorbieren und emittieren die solare und terrestrische Strahlung.
Das erst ermoglicht das Leben auf der Erde. Dieser natiirliche Effekt erwdrmt die Temperatur in
2 m Hohe von -18 °C auf ein globales und langzeitliches Mittel von 15 °C (Kraus, 2004), wenn
allen anderen Parameter gleich bleiben.

Das atmosphirische Aerosol hat einen signifikanten Einfluss auf das Klima. Die globale Strah-
lungsbilanz wird durch sie sowohl positiv (Erwdrmung) als auch negativ (Kiihlung) beeinflusst.
In Abbildung 2.3]ist der globale durchschnittliche Strahlungsantrieb, ein MaB fiir den Einfluss
verschiedener Faktoren auf die globale Erderwdrmung, aufgetragen. Er beschreibt wie sich die
Strahlungsbilanz der Erde im Mittel im Jahr 2005 gegeniiber 1750 veridndert hat.

Nach |[IPCC|(20074) hat der globale durchschnittliche anthropogene Netto- Gesamtbetrag eine Er-
wirmung mit einem Strahlungsantrieb von 1,6 (0,6 bis 2,4) W/m? zur Folgeﬂ Dabei betréigt der
gesamte Strahlungsantrieb aufgrund des Anstiegs von Kohlendioxid 1,66 (1,49 bis 1,83) W/m?.
Durch die anthropogenen Beitridge der Aerosole (vor allem Sulfat, Nitrat, organischer Kohlen-
stoff, Rufl und Staub) wird ein direkter Strahlungsantrieb von -0,5 (-0,9 bis -0,1) W/m? und ein
indirekter Strahlungsantrieb durch Anderung der Wolkenalbedo durch die Aerosole von -0,7 (-1,8
bis -0,3) W/m? erzeugt. Die Anderung der Sonneneinstrahlung triigt einen Strahlungsantrieb von
0,12(0,06 bis 0,3) W/m? bei.

Als direkter Effekt des Aerosols wird die Streuung und Absorption von kurz- und langwelliger
Strahlung bezeichnet. Wichtig fiir die Bestimmung des direkten Strahlungseffekts von Aerosolen
sind die Einfachstreualbedo, der Extinktionskoeffizient und die Streufunktion. Diese optischen

Eigenschaften hiangen wiederum von der Feuchte, der Wellenlinge, der Aerosolbeladung und der

'Die Werte geben den Nettobetrag und die Bandbreite zwischen 5 und 95 % des anthropogenen Strah-
lungsantriebs an. Da deren Berechnung die Summierung von asymmetrischen Unsicherheitsabschétzungen
der einzelnen Faktoren benétigt, kann sie nicht durch Addition durchgefiihrt werden (IPCC| |2007a)).
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Abb. 2.3: Globaler durchschnittlicher Strahlungsantrieb im Jahr 2005 gegeniiber 1750 fiir
verschiedene Faktoren, zusammen mit der typischen geographischen Ausdeh-
nung des Antriebs und einer Beurteilung des Grades des wissenschaftlichen

Verstindnis (GDWYV) 2007 modifiziert nach 2007d).

Aerosolverteilung ab. Wihrend die meisten Aerosole, mit Ausnahme von Mineralstaub und Ruf3-
partikeln, auf langwellige Wirmestrahlung so gut wie keinen Einfluss haben, absorbieren und
reflektieren sie die Solarstrahlung. So streuen Aerosole wie Sulfat, Nitrat und Ammonium das
Sonnenlicht und Aerosole wie Mineralstaub und Ruf3 absorbieren es [1993). Auch die
GroBenverteilung der Partikel ist wichtig fiir das Streuverhalten der Aerosole. Bei einem Wellen-
langenbereich des sichtbaren solaren Spektrums zwischen 280 nm und 700 nm lésst sich diese fiir
Partikel kleiner als 0,3 um durch die Rayleighstreuung und gréBer 0,3 um durch die Miestreuung
beschreiben (Bdumer et al., 2008)).

Als indirekter Effekt wird die Beeinflussung der Aerosole auf Strahlungseigenschaften, Anzahl
und Lebenszeit der Wolken bezeichnet. Wichtig hierfiir ist die Wirksamkeit eines Aerosolparti-
kels als Wolkenkondensationskeim. Hier wird zwischen zwei Arten von Effekten unterschieden.

Als Wolken-Albedo-Effekt (Lohmann et al., [2003), erster indirekter Effekt (Forster et al., 2007)
oder Twomey-Effekt (Twomey, [1977)) wird der Effekt bezeichnet, in dem die Anzahlkonzentratio-
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nen der Wolkentrépfchen vergroflert, der Fliissigwassergehalt aber konstant gehalten wird. Dies
fiihrt zu einer Verstirkung der Mehrfachstreuung des Lichtes und somit zu einer Erhohung der
Wolkenalbedo. Als Wolken-Lebensdauer-Effekt (Lohmann et al.,[2005), zweiter indirekter Effekt
(Forster et al., 2007) oder Albrecht-Effekt (Albrecht, |[1989) wird der Effekt bezeichnet, in dem
die TropfengroBe reduziert wird. Dadurch wird der Fliissigwassergehalt, die Hohe der Wolken

und ihre Lebensdauer veriandert.

Als semi-direkten Aerosoleffekt versteht man die Erwdrmung der lichtabsorbierenden Aeroso-
le. Dieser hat Einfluss auf die relative Feuchte, die Stabilitit der atmosphérischen Schichtung, die
Wolkenbildung und deren Lebenszeit. In Abbildung [2.4] sind die verschiedenen Aerosoleffekte

grafisch zusammengefasst.

Liu et al.| (2002) stellte fest, dass die Massenkonzentration von Ruf} in der Atmosphire zu ge-
ring ist und somit die Wolkenalbedo nicht signifikant beeinflussen kann. |/Ackerman et al.| (2000),
Koren et al.|(2004) und Johnson et al.|(2004) haben in ihren Studien gezeigt, dass eine Ru3schicht

in der Atmosphére eine Heizrate von 1-3 K pro Tag bewirken kann.

Eine Gesamtbilanz iiber den Einfluss von Rufl auf das Klima zu ziehen, ist mit groBen Unsi-
cherheiten verbunden. Geografische Verteilung, Massen- und Anzahlkonzentration, Grofe und
Form von Ruf} beeinflussen die verschiedenen Effekte. Fiir den Einfluss von Ruf} finden sich in
der Literatur Abschiitzungen des Strahlungsantrieb zwischen 0 W/m? und +0,8 W/m? (zum Bei-
spiel |Penner et al.,[2003; [Hansen et al., 2005).

2.3 Rufl

Eine wichtige Komponente des atmosphérischen Aerosols ist der RuB3. Er stellt zwar nur etwa 5%
der Gesamtmasse des atmosphirischen Aerosols dar, ist jedoch wegen seinem hohen Absorpti-
onsvermogen von grofler Bedeutung. Ruf3 entsteht aus der unvollstidndigen Verbrennung von koh-
lenstoffhaltigem Material (Abb. [2.5)). Somit sind alle Quellen von RuB, auBler der natiirlichen Ver-
brennung von Biomasse, anthropogen. Die Ru3bildung beginnt mit der Oxidation bzw. Pyrolyse
des Brennstoffs. Bei der Verbrennung entstehen neben Kohlendioxid, Kohlenmonoxid und Wasser
reaktive Zwischenprodukte. Durch Polymerisationsprozesse an diesen Verbindungen bilden sich
hochmolekulare zyklische Verbindungen, wie zum Beispiel polyaromatischer Kohlenwasserstoff
(PAH = polycyclic aromatic hydrocarbons). Die Partikelbildung beginnt, wenn zwei PAH Mole-
kiile aufeinander treffen. Die dreidimensionale Strukturen werden durch heterogene Oxidations-
und Wachstumsreaktionen an der Teilchenoberfliche zu Ruflteilchen mit einem Durchmesser iiber
10 nm. Durch Koagulation der Ru3partikel entstehen kettenformige Agglomerate mit einigen hun-
dert Nanometer Durchmesser (Burtscher, [1992)). Sie haben eine Lebensdauer von 6 bis 10 Tagen

in der Atmosphire (Cooke und Wilson, 1996)), wobei ihre einzigen Senken die trockene und nasse
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Abb. 2.4: Schematische Darstellung des direkten, semi-direkten und indirekten Aerosolef-
fekts. Die geraden Pfeile stellen die ankommende und reflektierte solare Strah-
lung dar, die geschwungenen Pfeile die langwellige Strahlung und die gestri-

chelte Linien den Niederschlag modifiziert nach|Forster et all,
007

Deposition sind.

Bond und Bergstrom| (2006) fanden heraus, dass die Absorptionseigenschaften von lichtabsor-

bierendem Kohlenstoff nicht so variabel sind wie allgemein vermutet. Laut ihnen befindet sich
der massennormierte Absorptionsquerschnitt fiir eine Lichtwellenldnge von 550 nm bei 7,5 £
1,2 m?/g. Fiir stark absorbierende RuBpartikel empfehlen sie einen Brechungsindex von m = 1,95

— 0,791. Der hohe Imaginirteil zeigt das starke Absorptionsvermogen von Ruf3.

Fiir die optischen Eigenschaften der Ruflpartikel ist ihr Mischungszustand von Bedeutung. Haben
intern gemischte Ruflpartikel eine Hiille aus nicht absorbierenden Substanzen, fokussiert diese
die Strahlung auf den Ruflkern und ihr Absorptionsvermogen pro Masse erhoht sich im Gegen-
satz zu extern gemischten Partikeln. Es wird angenommen, dass in unmittelbarer Ndhe von der

RuBquelle die Partikel extern gemischt vorliegen und durch den Alterungsprozess (Koagulation

und Kondensation) zu intern gemischten Partikeln iberfiihrt werden (Hitzenberger und Puxbaum,

[1993). Dabei dndern sich auch die hygroskopischen Eigenschaften eines RuBpartikels von ur-
spriinglich hydrophob zu hydrophil und damit ihre Fahigkeit als Wolkenkondensationskeime zu
wirken (Cubison et al., 2008} [McFiggans et al., 2006; McMurry und Stolzenburg), [1989; Moffet
2008). Auch dndert sich die Morphologie der RuBpartikel (Colbeck et al., [1990). Durch

den Alterungsprozess kollabiert die zuerst fraktale Struktur und die fraktale Dimension nimmt zu
(Ramachandran und Reist, [1993).

2http://www.dlr.de/vt/desktopdefault.aspx/tabid-3069/4642_read-6709/ (Stand 16.8.12)
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Abb. 2.5: Schematische Darstellung der Rufentstehung 2 modifiziert nach |Bockhorn
(1994).
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Da die Hauptquelle von Ruf} Verbrennungsprozesse sind, sind die Konzentrationen auf dem Lande
niedriger als in der Stadt. AuSerdem konnten Unterschiede zwischen den Winter- und Sommer-
monaten festgestellt werden. Wihrend in Kirchstetter et al.| (2008)) die Winterkonzentrationen bis
zu fiinf mal hoher sind als die Sommerkonzentrationen (in San Francisco, Californien), stellten
Kleefeld et al.| (2002)) eine geringere Ruflkonzentration im Winter fest (in Mace Head, Irland).
Auch konnen Abhingigkeiten der RuBkonzentrationen zwischen den Wochentagen und Tages-
zeiten gefunden werden. Es wurde festgestellt, dass unter der Woche (Kirchstetter et al., |2008;
Madhavi Latha und Badarinath), 2003)) und wahrend des Stoverkehrs (Madhavi Latha und Bada-
rinath, 2003) die Konzentrationen ansteigen.

Bei der GroBenverteilung von Ruf} ist wie bei der Massenkonzentration die Verteilung der Emis-
sionen von Bedeutung. Laut Ogren et al.| (1984) hat die Anzahlgro3enverteilung ihr Maximum
im Akkumulationsbereich. In diesem Bereich sind die Depositionsgeschwindigkeiten fiir die tro-
ckene Deposition zu klein, womit die Partikel je nach meteorologischen Bedingungen weit trans-
portiert werden konnen. Die GroBenverteilung dndert sich auch mit dem Alter von Ruf3. Durch
die Anderung der hygroskopischen Eigenschaften wird das GroBenwachstum bestimmt, was wie-

derum Auswirkungen auf die optischen Eigenschaften hat.

2.4 Einfluss von Ruf} auf die Stabilitidt der Atmosphére

Da RuBpartikel das Sonnenlicht absorbieren und dabei ihre Umgebung erwiarmen, verdndert sich
auch die Schichtungsstabilitit der Atmosphdre. Durch den Vergleich der Temperaturinderung
eines Luftpakets beim Auf-bzw. Absteigen mit seiner Umgebungstemperatur kann man auf die
Schichtung der Atmosphire schlieBen. Es wird zwischen einer stabilen, labilen oder neutralen

Schichtung unterschieden.

Eine ausfiihrliche Herleitung der Stabilitétskriterien befindet sich in [Pichler (1997). Fiir unge-
sattigte Luft gelten folgende Stabilitétskriterien:

00

EP > 0 oder N?>>0 oder I' >~ stabile Schichtung (2.1)
z
0
g = 0 oder N?>=0 oder T'=+ indifferente Schichtung (2.2)
z
0
g < 0 oder N2<0 oder T'<~v labile Schichtung, (2.3)
z

mit @ als potentielle Temperatur, N als Brunt-Viisidld-Frequenz (ohne Sittigung), I als trockena-
diabatischer Temperaturgradient und ~y als Temperaturgradient der Umgebungsluft.

Bei einer stabilen Schichtung ist das Luftpaket beim Aufsteigen kilter als seine Umgebung und
kehrt deshalb in seine Ausgangslage zuriick.

Bei einer labilen Schichtung ist das Luftpaket beim Aufsteigen wiarmer als seine Umgebung und
steigt weiter, bis es eine stabile Schichtung erreicht. Ist die Umgebungstemperatur gleich der Tem-

peratur des aufsteigenden Teilchens, handelt es sich um eine neutrale Schichtung.
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Abb. 2.6: Lungengdngigkeit von Aerosole in Abhdngigkeit der Durchmesser nach|StMUG V)
(2005).

In dieser Arbeit ist die Anderung der Stabilitit der Atmosphére anhand der RuBkonzentrationen
von Interesse. Wichtig dabei ist die Hohenlage der Ruflschicht. Eine bodennahe RuB3schicht fiihrt
aufgrund der Absorption von solarer Strahlung an den Partikeln zu einer Erhhung der Tempera-
tur in der bodennahen Schicht. In einer abgehobenen RufB3schicht fiihrt die Absorption der solaren
Strahlung innerhalb der RuB3schicht ebenfalls zu einer Erhohung der Temperatur. Hier kommt je-
doch weniger Strahlung durch diese RuB3schicht, was zu einer Reduktion der Temperatur an der
Erdoberflache und innerhalb der Grenzschicht fiihrt. Aufgrund des Temperaturriickgangs verrin-
gert sich die Grenzschichthohe. Durch die Erhéhung der Temperatur innerhalb der Ruf3schicht
wird die thermische Schichtung am Unterrand der Ruf3schicht stabiler und am Oberrand instabi-

ler.

2.5 Feinstaubbelastung

Als Feinstaub (engl. particulate matter, PM) oder Schwebstaub werden Partikel in der Luft be-
zeichnet, welche nicht sofort zu Boden sinken (Umweltbundesamt, |2009)). Es handelt sich also
um kleinere Partikel (einatembare Teil der Aerosole), welche mit dem bloBen Auge nicht erkenn-
bar sind. Die Definition des Feinstaubs geht auf den im Jahre 1987 eingefiihrten PM-Standart
(National Air Quality Standard for Particulate Matter) der US-Umweltbehérde EPA (Environ-

mental Procection Agency) zuriick.

Feinstaub wird nach dem aerodynamischen Durchmesser unterteilt. Als Gesamtschwebestaub
(engl. total suspended partikulate matter, TSP) werden Partikel mit einem aerodynamischen Durch-
messer kleiner als etwa 60 pm bezeichnet. Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser klei-

ner als 10 um nennt man PM1. Als PM 5 versteht man alle Partikel mit einem aerodynamischen
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Durchmesser kleiner als 2,5 um. Haben die Partikel einen aerodynamischen Durchmesser kleiner

als 0,1 um werden sie als ultrafeine Partikel bezeichnet.

Feinstaub kann mit der Luftstrémung iiber grofere Entfernung transportiert werden. Seine Quel-
len sind vor allem der Verkehr, Industrie, Landwirtschaft, private und gewerbliche Heizungsanla-
gen und der Umschlag staubender Giiter (Umweltbundesamt, 2009)). Um der Feinstaubbelastung
in Europa entgegen zu wirken gilt seit dem 1. Januar 2005, dass weder der Tagesmittelwert fiir
PM die Grenze von 50 ug/m? ofter als 35 Tage im Kalenderjahr, noch der Jahresmittelwert von
40 ug/m?3 iiberschritten werden darf. Seit dem 11. Juni 2010 gilt fiir PM, 5 ein vorerst anzustreben-
der Jahresmittelgrenzwert von 25 ug/m?>, welcher aber erst ab 2015 verbindlich in Europa gelten
soll. Damit lokal die Grenzwerte eingehalten werden kdnnen, werden zum Beispiel Partikelfilter

fiir Dieselfahrzeuge und Umweltzonen eingefiihrt.

Besonders an Messstationen an verkehrsreichen Stralen wird dieser Grenzwert immer wieder
iiberschritten. Die hohen Feinstaubkonzentrationen haben einen erheblichen Einfluss auf die Ge-
sundheit der Menschen. Wie hoch das Gesundheitsrisiko ist, hidngt vor allem davon ab, wie tief
die Partikel in den Atemweg eindringen und wie lange sie dort verweilen. Wihrend grof3e Partikel
bereits im Rachenraum deponieren, gelangen mittelgrofe Partikel bis in die Bronchien. Sehr klei-
ne Partikel konnen die Atemweg-Filtersysteme ungehindert passieren und bis in die Alveolen der
Lungen eindringen. Von dort kdnnen sie zum Teil auch in den Blutkreislauf gelangen und sich im
Korper ausbreiten (Abb. 2.6). Dies kann neben einer entziindlichen Verinderung des Atemtrakts
auch zu einer Stérung von Herz und Kreislauf fithren (Bayerisches Staatsministerium fiir Umwelt,
Gesundheit und Verbraucherschutz StMUGYV|, 2005)).

Nicht nur kurzzeitige erhohte Konzentrationen fithren zu einer gesundheitlichen Gefdhrdung. Ge-

rade langfristige, geringere Konzentrationen von Feinstaub leisten einen deutlichen Beitrag zur
Schidigung der Gesundheit (Umweltbundesamt, 2009).
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Kapitel 3

Numerische Simulationen mit

COSMO-ART

Im Folgenden wird das verwendete Modellsystem COSMO-ART beschrieben. Danach folgt ei-
ne kurze Einfiihrung in das Aerosolmodul MADEsoot und in die Behandlung der Strahlung in
COSMO-ART. Zum Schluss werden die in dieser Arbeit verwendeten Konfigurationen, das Un-

tersuchungsgebiet und der Untersuchungszeitraum beschrieben.

3.1 Das Modellsystem COSMO-ART

Die Simulationen in dieser Arbeit wurden mit dem Modellsystem COSMO-ART (Vogel et al.,
2009) durchgefiihrt, welches auf dem operationellen Wettervorhersagemodell COSMO (Baldauf
et al., [2011) des Deutschen Wetterdienstes (DWD) aufbaut. COSMO steht fiir COnsortium for
Small scale MOdelling. Es wurde 1999 erstmals operationell zur Wettervorhersage verwendet
und war eines der ersten operationellen Wettervorhersagemodelle weltweit, das die dynamischen
Grundgleichungen (Eulersche Gleichungen) ohne skalenabhingige Nidherungsannahmen verwen-
det (Baldauf et al., 2011). Das globale Wettervorhersagemodell (GME) simuliert das Wetterge-
schehen auf dem ganzen Globus mit einer Maschenweite von 20 km. Regionalmodelle berechnen
in einem kleineren Simulationsgebiet. Dies ermoglicht eine hohere Auflosung als in einem globa-
len Modell. Die Maschenweite des Regionalmodells COSMO-EU (Europa) betrdagt 7 km und des
Regionalmodells COSMO-DE (Deutschland) 2,8 km. Zudem gibt es die Klimaversion COSMO-
CLM (COSMO model in CLimate Mode; [Rockel et al.l [2008)). Das Modell dient Studien zur

Klimainderung und Klimafolgenforschung.

ART steht fiir Aerosols and Reactive Trace Gases. Dabei handelt es sich um ein vollstindig online
gekoppeltes Modell. Das ermoglicht die Berechnung von Wechselwirkungen zwischen Gasen und
Aerosolen mit dem Zustand der Atmosphire. Das Modell arbeitet auf kontinentaler bis regionaler
Skala. Die schematische Darstellung des Modellsystems wird in Abbildung [3.1] gezeigt.

Mit dem Gasphasenmechanismus RADMKA (Regional Acid Deposition Model version KArls-

ruhe) werden die chemische Umwandlungen sowie die Verlust- und Quellterme reaktiver gas-
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Abb. 3.1: Schematische Darstellung des Modellsystems COSMO-ART (Vogel et all,[2009).

formiger Luftbeimengungen berechnet (siehe [Vogel et all 2009). Es handelt sich dabei um eine
erweiterte Version von RADM?2 (Stockwell et al., [1990). Dabei wurde der Isoprenmechanismus
nach Geiger et al. (2003) integriert und im Hinblick auf die Behandlung von HONO
[2003) und der heteorogenen Hydrolyse von N2Oj5 (Riemer et al.,[2003)) erweitert. Die sekundiren
organischen Aerosole werden mittels eines VBS Schemas (Volatility Basis Set) simuliert
[nasopoulou et all,[2012). Die Photolysefrequenzen werden unter Beriicksichtigung der aktuellen

Wolkenbedeckung mit dem Photolysemodell PAPA (PArameterization of Photolysis frequencies
for Atmospheric modeling) nach (2006) bestimmt. In dem Modul MADEsoot wird die
chemische Zusammensetzung der Aerosolpartikel und ihre GroBenverteilung berechnet
[mann et al.] [1998}; [Schell et al., 2001} [Riemer, 2002). Dies wird im niichsten Abschnitt niher
betrachtet. In dem Strahlungsschema GRAALS (General Radiative Algorithm Adapted to Linear-
type Solutions; Ritter und Geleyn, [1992)) wird der Zustand der jeweiligen Aerosolmoden in der

Berechnung der lang- und kurzwelligen Strahlung beriicksichtigt (Abschnitt[3.3)). Dies ermoglicht
eine Wechselwirkung zwischen den Aerosolen und den meteorologischen Variablen im Modell.

3.2 Das Aerosolmodul MADEsoot

In dem Aerosolmodul MADEsoot (Modal Aerosol Dynamics model for Europe extended by soot)

wird die chemische Zusammensetzung der Aerosolpartikel sowie die zeitliche Anderung der Ae-
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rultfreie Partikel reine Rupartikel rutenthaltende Partikel
Moden it Mode s Moden i+,

Abb. 3.2: Schematische Darstellung der Partikelsorten in MADEsoot (Riemer, |2002).

rosolpartikelgroenverteilung mittels Lognormalverteilungen berechnet. Um die gesamte Gro-
Benverteilung wiederzugeben werden fiinf Unterverteilungen betrachtet. Die Nukleationsmoden
werden dabei mit dem Buchstaben i und die Akkumulationsmoden mit dem Buchstaben j bezeich-
net. AuBlerdem gibt es noch die Grobpartikelmode c. Die zwei Moden i und j; reprisentieren die
rulfreien Partikel. In der Mode s wird der reine Ruf3 betrachtet, wihrend die zwei Moden i. und
jc die gealterten Ruflpartikel darstellen. Diese werden durch Koagulation der reinen Rumode mit
Partikeln aus den Moden if und j; gebildet oder durch Kondensation von Schwefelsdure auf den
RuBpartikeln. Es handelt sich dabei um Mischpartikel. Durch die zwei oben genannten Prozesse
kann Ruf von einer externen Mischung in eine interne Mischung iiberfiihrt werden (siehe Ab-
satz[2.1)). Die beschriebenen Partikelsorten werden in Abbildung schematisch dargestellt. In
Tabelle [3.1] wird die chemische Zusammensetzung, der Mischungszustand und die Standardab-
weichung der einzelnen Moden dargestellt. Letztere wird konstant gehalten.

Neben Rufl wird in COSMO-ART auch Seesalz (Lundgren, 2006) und Mineralstaub (Stanellel
2008) beriicksichtigt. Die Seesalzemission ist abhiingig von der Windgeschwindigkeit und der
Wassertemperatur. Sie wird im Modell durch drei verschiedene Moden realisiert (Tabelle [3.2).
In der Mode a (engl. film) sind Partikel mit einem Mediandurchmesser von 0,2 um, in der Mode
b (engl. jet) Partikel mit einem Mediandurchmesser von 2 pm und in der Mode c (engl. spume)
befinden sich Partikel mit einem Mediandurchmesser von 12 um. Die Standardabweichung wird
in allen drei Moden konstant gehalten und betrdgt in Mode a 1,9, in Mode b 2,0 und in Mode
¢ 1,7. Die Mineralstaubemission ist von der Schubspannungsgeschwindigkeit und der Oberfla-
chenbeschaffenheit abhingig. Sie wird ebenfalls in drei Moden unterteilt (Tabelle[3.2). In Mode a
befinden sich Partikel mit einem Mediandurchmesser von 1,7 um (Standardabweichung von 1,5).
In der Mode b sind Partikel mit einem Mediandurchmesser von 6,7 um (Standardabweichung von

1,6). Partikel mit einem Mediandurchmesser von 14,2 um befinden sich in Mode c. Sie hat eine
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Tabelle 3.1: Chemische Zusammensetzung, Mischungszustand und Standardabweichung
der einzelnen Moden in MADEsoot nach [Vogel et al.| (2009).

Mode Chemische Zusammensetzung und Mischungszustand Standardabweichung

if SO;~, NO;, NHj, H20, SOA (intern) 1,7
i SO3~, NO3, NHJ, H,0, SOA, Ru8 (intern) 1,7
it SO3~, NO;, NHJ, Ho0, SOA (intern) 2,0
je SO3~, NO3, NHJ, H0, SOA, Ru8 (intern) 2,0

RuB 1.4
C direkte PM7¢ Emissionen 2.5

Tabelle 3.2: Initialer Mediandurchmesser der Massendichte und Standardabweichung fiir
die Moden von Seesalzpartikel und Mineralstaubpartikel nach [Lundgren
(2006)) und |Stanelle| (2008)).

Mode Mediandurchmesser (in pm) Standardabweichung
Seesalz

a 0,2 1,9

b 2 2,0

c 12 1,7
Mineralstaub

a 1,7 1,5

b 6,7 1,6

c 14,2 1,7

Standardabweichung von 1,7.

Um mit der Behandlung von Temperatur und Luftfeuchtigkeit innerhalb vom COSMO Modell
konsistent zu bleiben, werden die Anzahldichte und die Massenkonzentration der Aerosole re-
spektive mit der Gesamtdichte der Luftmolekiile /N und mit der gesamten Massenkonzentration

von feuchter Luft p normiert (siehe |[Vogel et al., 2009):

My,
Uy = ’ 3.1
0,0 N ; ( )
U=t (3.2)
P

Wobei das nullte Moment M ; die Gesamtzahl der Dichte der Mode [ und m,, ; die Massenkon-
zentration der chemischen Komponente n des Aerosols ist.
Die Reynoldsgemittelten Bilanzgleichungen fiir das normierte nullte Moment der jeweiligen Mo-

den lauten:
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e fiir die Moden if und i.:

W, o i OWoir 1 S
at”f = —0-VVif = Vsed0if a;f +ov FYois —Wo g (3.3a)
- @o,if if — @O,if gif — @o,if ic — %U,if je— mo,if s + Nuo,
oW, - 0o 1 _
= 0 VW0~ Dsedoic =V - PV W (3.3b)
ot 0z P
- @o,ic ic — mo,ic je — mO,ie gif T mo,if s
* fiir die Moden j; und j:
oW . N OVo,ir 1 —
Ttdf = —U- v\IIU,jf — Vsed,0,5f 8Zj]f + 5V . F\Ijo’]f — W()J'f (33(})
— Cagjs jr — Cao,jyic — Cagjs je — Can jy s,
8{[10’ ] ~ 2 _ a\:A[J(), ] 1 W 5 7
atjc = —U- V\IIOJ‘C — Vsed,0,jc 82’]0 + %V N WO,jc (3.3d)
— mo,jc je — @O,jc ic + @o,jf s
e fiir die RuBmode s:
8@0 . a _ 8\1/0 1 —
87578 = —v- V\IIQS - Used,(],s?ﬁ + 5V . F‘IIO’S — W075 (3.36)
- %0,5 s ao,if s _@O,jf s mO,ic s mO,jc R
* und die Grobpartikelmode c:
oW R _ oy, 1 —
T o= . V\PO,C — Used,O,cW’c + %V cFYoe — Wo’c. (3.3f)
Dabei ist:
) ‘Windvektor,
Used, 0,1 die gemittelte Sedimentationsgeschwindigkeit fiir das nullte Moment in der Mode [,
NiuW die gemittelte lokalzeitliche Anderung des nullten Moments infolge der Nukleation,
FYou der turbulente Fluss fiir das nullte Moment der Mode I,
WO,Z Verlust von Teilchen durch Niederschlag parametrisiert nach [Rinke|(2008)),

Cagy, 1, Anderung des nullten Moments infolge von Koagulation.
Das Zirkumflex beschreibt das mit der Dichte gewichtete Reynoldsmittel:

. U
D

(3.4)

Der Prozess der Kondensation taucht in den Gleichungen nicht auf, weil sich dadurch nur das

dritte Moment dndert. Als untere Randbedingung fiir die Bilanzgleichungen flieSt die trockene
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Deposition mit ein. Die Emissionen von Primérpartikeln werden als weitere Randbedingungen
angegeben. Der durch die nasse Deposition verursachte Partikelverlust wird additiv in den Glei-
chungen beriicksichtigt. In den Gleichungen fiir das dritte Moment treten keine intramodale Ko-
agulationsterme auf, da diese keine Veridnderung der dritten Momente bewirken.

Die Reynoldsgemittelten Bilanzgleichungen fiir das normierte dritte Moment der jeweiligen Mo-

den lauten:

e fiir die Moden ir und i.:

O st . _ OWaurir 1 .
%M = —U- V\I’sulfyif - Used,sulfﬂf%m + 5V ’ Flpsuzf’zf (3.5&)
— Wauyis — (Cazif jr + Cazipic + Cazif je + Caz iy 5)
Bopir _
A}uim + Cosuif,if + Nugury,
34f
O gt . N OVsuiric 1 .
sautf’w = —U- v\Ijsulf,ic — Used,sul f,ic guzf,lc + %V ) F‘I’sulf,zc (35b)
JR— PR PR l "
- Wsulf,ic - (Ca?),ic je+ C'67'23,z‘c jf)]\s;im
3,ic
— — Voulfif = ——
+ (Cas,ific+ Cas;f S)T + Cosulfics
3if
* fiir die Moden j¢ und j;:
O it i . N OWaurir 1 3
Sgtfdf —v- v\I]sulﬁjf — Used,sulf,jf sauzfvjf + %v : F\Iisulf’”‘ (3'5C)
T or ror ~ Weups
= Wiuyjs = (Casjs e+ Casjric + Cagjir s) =
37]f
I T
+ Cag’if Jf]\}uim + Cosulf ifs
3,if
O g s i . _ OVgric 1 ,
g;f,]c = —U- V\I’sulfvjc — VUsed,sulf,jc Sauzf,]c + %v : F‘l’sulf’]c (3'5d)
\i’sulf,if ‘ilsulf,ic

— Wautje+ Casif je + (Casic je + Cas jcif)

Mg ir M3 e

)

‘ilsulf,jf

+ (Cazjf je + Cazjj s + Cagjf ic) My,
7.7

+ asulf,jm
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* fiir die Ruf} enthaltenden Moden i. und j.:

oW, . _ Vs 1 B
% = —0- V- vdW + gv CFVsie Z T e (3.5e)
+ (Ca:s sif T CaS s zc) M3 . (Ca3 ic je + CaB Jic ]f) M;:C
OV . R _ o, 1 J—
6?6 = ~u V\Il&jc - Used,snﬁ% + %V (Feae - WSJC (3'5f>
+ (Cazs jr +Cazs je) 77— M3 - — (Cagjic je + Cas,ic jy) MZZ;
e fiir die reine Ruflmoden s:
o . 3 o 1 —
76;’8 = —U- V\I/s,s — VUsed,s,s 8;78 + %v CFYss Ws,s (35g)

lI’s,ic

- (@3,5 if + m&s if + m&s ic @3,8 jc)Miv
3,s

* und die Grobpartikelmode c:

agt‘*c = —-VU,., - used,c,cagzc’c + ;v CFYee — W, (3.5h)
Dabei ist:
M3 dritte Moment der Mode 1,
Used,n,l die gemittelte Sedimentationsgeschwindigkeit in Bezug auf Masse der Mode 1,
Nug,y  die gemittelte lokalzeitliche Anderung des nullten Moments infolge der Nukleation,
FYs. der turbulente Fluss fiir die normalisierte Massenkonzentration der Mode 1,
WW Verlust von Teilchen durch Niederschlag parametrisiert nach Rinke| (2008),

Casy, 1, Anderung des nullten Moments infolge von Koagulation,

Cosyuif,  Kondensationsverlust, oder Gewinn von Masse.

Die turbulenten Fliisse F'¥Yn.t,

FYni — ”\I/”

il (3.6)
werden in Analogie zu den turbulenten Fliissen in der Diffusionsgleichung und in der Bilanzglei-
chung fiir den Wasserdampf parametrisiert.

Fiir eine detaillierte Beschreibung der Behandlung der Aerosolchemie und der Formulierung der
einzelnen aerosoldynamischen Prozesse wie Kondensation, Koagulation, Nukleation und Sedi-

mentation im Modul MADESsoot sei an dieser Stelle auf die Arbeit von Riemer| (2002)) verwiesen.
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3.3 Behandlung der Strahlung in COSMO-ART

Kurzwellige und langwellige Strahlung spielen in der Atmosphire eine wichtige Rolle, wie in
Abschnitt beschrieben. Die Divergenz der Strahlungsfliisse an der Oberfliache sind wichtige
Komponenten der Energiebilanz und somit auch fiir die zeitliche Variation der Oberflichentem-
peratur.

Fiir die vertikalen Profile der Strahlungsfliisse wird im COSMO-Modell das Strahlungsschema
GRAALS nach Ritter und Geleyn|(1992) verwendet. Die vertikalen Profile der kurz- und langwel-
ligen Strahlungsfliisse hdngen von Temperatur, Druck, Wasserkonzentration, Ozon, Kohlenstoff-
dioxid und der GroBenverteilung der Aerosolpartikel ab. Um eine vollstindig gekoppelte Simu-
lation mit COSMO-ART durchfiihren zu kdnnen, wurden nach |Vogel et al.|(2009) die optischen
Eigenschaften der Aerosole fiir jedes der acht Spektralbidnder des Strahlungsschemas GRAALS
zu jedem Zeitschritt und in jedem Gitterpunkt berechnet (Tab [3.3)). Dabei sind die optischen Ei-
genschaften der Aerosole abhingig von dem Extinktionskoeffizient, der Einfachstreualbedo und
dem Asymmetriefaktor, welche wiederum von der chemischen Zusammensetzung der Aerosole,
ihrer Groflenverteilung, sowie ihrem Ruf3- und Wassergehalt abhingen. Um die Mie-Berechnung
durchzufiihren, wurde ein Parametrisierungsschema fiir die optischen Eigenschaften entwickelt,
welches auf dem Schema von Bohren und Huffman! (1998)) und der vorher berechneten Aerosol-
verteilung basiert (Vogel et al.,2009). Um die Aerosolverteilung zu berechnen wurde in COSMO-
ART die Riickkopplung zwischen den Aerosolen und der Strahlung ausgeschaltet. Fiir jeden Git-
terpunkt wurde die Mie-Berechnung durchgefiihrt und als Funktion der feuchten Aerosolmasse
oder als Funktion des Massenanteils von Ruf} dargestellt. In Tabelle [3.3]sind die gefundenen Pa-

rameter fiir jedes Spektralband angegeben.

Der Extinktionskoeffizient b, fiir eine bestimmte Wellenlinge wird dabei folgendermaf3en be-

rechnet:

b, = Z 1076 'gk,l -my (3.7)
l

mit k£ die Indizierung fiir das Wellenlédngenintervall, [ fiir die Moden (i, j¢, ic, jo und s), EM fiir
den vorher berechneten Extinktionskoeffizient aus Tabelle [3.3|und m; fiir die nasse Aerosolmasse
der Mode [ in ug/m3.

Die Einfachstreualbedo wy, wird fiir kurzwellige und langwellige Strahlung unterschiedlich be-

rechnet. Fiir die Wellenlingenintervalle 1-3 gilt:

Wy = Wy fif + Wy fif + Wes - fo+ (2,6278 - 5fic + 1)*1,8048 i (3.8)
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und fiir die Wellenlédngenintervalle 4-8:
wi =Y Wy i (3.9)
!
Der Asymmetriefaktor g;, fiir eine bestimmte Wellenlinge wird berechnet mit:

gk = Zﬁk,l s (3.10)
!

Wobei s f;c und s f;. die RuBanteile der Moden i und i sind und f; der Massenanteil der jeweili-

gen Mode [ bezogen auf die gesamte Aerosolmasse einschlieflich Wasser ist.

Fiir die Simulationen ohne Ruf} (sieche Abschnitt wurde die Strahlungsroutine so angepasst,
dass die gemischten Moden vom Strahlungsschema als reine Moden gesehen werden (Tab. [3.4).
Da keine RuB3emissionen vorhanden sind, sind die Konzentrationen extrem niedrig, weshalb die
reine Mode als nicht existent angesehen werden konnte und somit nicht in ihrer Strahlungseigen-

schaft angepasst werden musste.

3.4 Modellgebiet und verwendete Modellkonfiguration

In dieser Arbeit wurde die Version cosmo4.18_art1.3 des Modellsystem COSMO-ART verwen-
det. Das Modellgebiet ist identisch mit dem Gebiet des operationellen Modells COSMO-EU ﬂ
Es umfasst ganz Europa (siehe Abb. [3.3). Hier wurde die Maschenweite auf 0.125° hochgesetzt
(ungefdahr 14 km) mit 332 x 328 Gitterpunkten. Die Atmosphédre wird vom Boden bis in etwa
24 km Hohe mit 40 Schichten aufgelost, wobei die erste Schicht eine Hohe von etwa 9,8 m hat.
Bei jedem Zeitschritt von 150 s werden die Variablen auf 4,4 Millionen Gitterpunkten berechnet.
Da es sich bei einem Regionalmodell um ein im Raum begrenztes Gebiet handelt, benétigt das
Modell Informationen zum globalen Zustand der Atmosphire an den Ridndern des Gebiets. Hier
wurden dem Regionalmodell alle 6 Stunden die Reanalysen (ERA-interim; |Dee et al., [2011) des
Europdischen Zentrums fiir mittelfristige Wettervorhersagen (ECMWF) zugefiihrt. Diese stellen
die Beobachtungsdaten auf einem spektralen T255 Gitter mit einer Maschenweite von etwa 60 km
dar und werden mit Hilfe des Ansatzes von |Davies| (1976) auf das regionale Gitter angepasst.
Ebenso wurden die anthropogenen Emissionen vorgeschrieben. Diese basieren auf Daten, wel-
che im Rahmen des Projekts MACC (Monitoring Atmospheric Composition and Climate; | Denier
van der Gon et al., [2010; [Kuenen et al., 2011) vom TNO (Niederlande) entwickelt wurden. Da-
bei wird sowohl der Tagesgang als auch der wochentliche Zyklus beriicksichtigt. Als Grundla-
ge fiir die Kohlenstoffemissionen aus Waldbrinden dienen die Messungen des Spektroradiome-

ters MODIS (MODerate resolution Imagery Spectroradiometer). Aus ihnen wird eine Datenbank

3http://www.dwd.de/bvbw/appmanager/bvbw/dwdwwwDesktop?_nfpb=true&_pageLabel=_dwdwww_
spezielle_nutzer_hobbymeteorologen_vorhersage&T43402627281174304668504gsbDocumentPath=
Navigation/2FForschung/2FAnalyse__Modellierung/2FFU__NM__LME__node.html%3F__nnnj3Dtrue
(Stand 26.10.2012)
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Tabelle 3.4: Verwendete Spektralbereiche der Strahlungsroutine nach [Ritter und Geleyn| (1992) und jeweilige Parameter aus der Mie-
Berechnung fiir die Simulationen ohne Rufl nach [Vogel et al.| (2009).

Mode Intervall
1 1 2 3 4 5 6 7 8
Spektralbereich 1,53-4,64 0,7-1,53 0,25-0,7 20,0-104,5 12,5-20,0 8,33-9,01 9,01-10,31 4,64 - 8,33
in pm 10,31 - 12,5
Extinktionskoeffizient if 0,6000 1,5000 3,0000 0,0522 0,1195 0,1704 0,3803 0,2160
jt 0,8000 2,0000 4,0000 0,0638 0,1156 0,2254 0,2970 0,2453
S 2,0000 6,0000 9,0000 0,6750 0,1142 0,2269 0,2669 0,2423
ic 0,6000 1,5000 3,0000 0,0522 0,1195 0,1704 0,3803 0,2160
Je 0,8000 2,0000 4,0000 0,0638 0,1156 0,2254 0,2970 0,2453
Einfachstreualbedo if 0,9000 0,9800 0,9999 0,0751 0,0937 0,4130 0,3444 0,5442
jt 0,9000 0,9800 0,9999 0,1671 0,2095 0,5736 0,4751 0,6318
S 0,1834 0,1834 0,1834 0,1932 0,2406 0,5876 0,4751 0,6389
ic 0,9000 0,9800 0,9999 0,0751 0,0937 0,4130 0,3444 0,5442
Je 0,9000 0,9800 0,9999 0,1671 0,2095 0,5736 0,4751 0,6318
Asymmetriefaktor if 0,5000 0,6000 0,6500 0,0815 0,1228 0,3952 0,3156 0,6574
jt 0,5000 0,6000 0,6500 0,1132 0,1909 0,4894 0,4442 0,7683
S 0,5000 0,6000 0,6500 0,1239 0,2158 0,5112 0,4897 0,7848
ic 0,5000 0,6000 0,6500 0,0815 0,1228 0,3952 0,3156 0,6574

je 0,5000  0,6000  0,6500 0,1132 0,1909 0,4894 0,4442 0,7683
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Abb. 3.3: Topographie des Modellgebiets. Das Untersuchungsgebiet ist rot umrandet.
Schwarz umrandet sind die in Abschnitt[4.1] verwendete Gebiete und Stddte.

fiir Waldbrandemissionen (Global Fire Emission Database) erstellt (Giglio et al., [2006). Mit den
Emissionswerten fiir Kohlenstoffmonoxid, Kohlenstoffdioxid und Kohlenstoff werden die Wald-
brandemissionen im Modell COSMO-ART implementiert 2010).

Wihrend der Hitzewelle 2003 war der Boden stark ausgetrocknet (siehe Abschnitt [3.5) . Die
Temperatur in Bodennihe ist durch den latenten Warmefluss stark mit der Bodenfeuchte gekop-
pelt (Black et al., 2004). Um dies richtig darzustellen, lief die Klimaversion COSMO-CLM ab
1. Januar 2002 ohne Datenassimilation. Dies ist die sogenannte Einschwingphase. Um Rechen-

zeit zu sparen, wurden in der Einschwingphase lediglich Simulationen mit dem COSMO Modell
durchgefiihrt. Ab dem 15. Juni wurde zusitzlich zum weiterlaufenden COSMO Lauf ein Lauf
mit COSMO-ART gestartet, mit denselben Startbedingungen fiir die meteorologischen Variablen.
Das heifit, Aerosole und deren Wechselwirkungen mit der Atmosphére wurden ab diesen Zeit-
punkt beriicksichtigt. Beide Liufe endeten am 20. August 2003.
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Die folgende Auswertung bezieht sich meistens auf das rot umrandete Gebiet in Abbildung
(linke untere Ecke; lu: N 43°, O 0°, rechte obere Ecke; ro: N 52°, O 20°). Dieses wird von
nun an Untersuchungsgebiet genannt. Das Gebiet wurde gewihlt, da die Hitzewelle hier am aus-
geprigtesten war (Black et al, 2004). Im Abschnitt 4.1] werden zudem noch kleinere Gebiete,
beziehungsweise Stidte betrachtet. Diese Gebiete wurden aufgrund ihrer hohen Ruflemissionen
ausgesucht. In Abbildung[3.3]sind die einzelnen Gebiete abgebildet. Die Gebiete werden folgen-

dermaf3en genannt:
1. Gebiet Norwegen (lu: N 59° 22.79, O 7° 55.87, ro: N 63° 35.66, O 16° 51.88)
2. Gebiet England (Iu: N 52° 05.68, O -3° 16.27, ro: N 53° 81.74, O -0° 39.36)
3. Gebiet London (Iu: N 51° 09.94, O -0° 93.72, ro: N 51° 75.62, O 0° 22.09)
4. Gebiet Benelux-Lander (lu: N 50° 04.62, O 1° 78.15, ro: N 51° 34.33, O 5° 71.53)
5. Gebiet Koln (lu: N 50° 60.13, O 6° 17.92, ro: N 51° 56.43, O 7° 63.64)
6. Gebiet Paris (lu: N 48° 28.48, O 1° 39.92, ro: N 49° 05.15, O 3° 04.24)
7. Gebiet Polen (lu: N 48° 86.68, O 15° 65.23, ro: N 53° 37.25, O 22° 02.14)
8. Gebiet Moskau (Iu: N 54° 92.50, O 36° 76.39, ro: N 56° 37.22, O 37° 89.84)
9. Gebiet Mailand (Iu: N 44° 99.94, O 8° 57.10, ro: N 45° 74.05, O 9° 64.78)
10. Gebiet Po-Ebene (lu: N 44° 47.90, O 6° 77.08, ro: N 45° 95.14, O 12° 09.29)
11. Gebiet Madrid (lu: N 39° 98.83, O -4° 38.88, ro: N 40° 56.64, O -3° 09.36)

Die Auswertung bezieht sich immer auf die schwarz umrandete Fliche des jeweiligen Gebiets.
Das Gebiet Norwegen wurde als Vergleichsgebiet ausgesucht. Es hat die gleiche Grofe wie das
Gebiet Polen.

Die Randdaten der Spurenstoffe stammen aus dem globalen Chemie-Transportmodell MOZART
(Model for OZone And Related chemical Tracers; [Emmons et al., 2010). Sie werden dem Modell
alle 6 Stunden bereitgestellt. Die Aerosole werden an den Réindern des Modells auf null relaxiert.

Somit konnen keine Aerosole in das Modellgebiet hinein transportiert werden.

In dieser Arbeit werden verschiedene Simulationen betrachtet. Zunéchst wurde nur ein COSMO-
Lauf ohne die zusitzliche Routine von ART (Referenzlauf) durchgefiihrt. Dann eine COSMO-
ART Simulation in welcher auch Ruf} betrachtet wurde (COSMO-ART_Ruf3_WW). Um Riick-
schliisse auf den Einfluss von Ruf3 ziehen zu konnen wurde eine Simulationen ohne die Emissio-
nen von Rufipartikel (COSMO-ART_oRufl_WW) gemacht. Im Modell existieren weiterhin die
gemischten Moden. Da in dem Lauf COSMO-ART_oRuf3_WW kein Rufl vorhanden ist, wurde
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die Strahlungsroutine so angepasst, dass in diesem Lauf die gemischten Moden von der Strah-
lungsroutine als reine Moden angesehen werden (Tab. [3.3|und Tab. [3.4). Nun stellte sich die Fra-
ge, ob einige Unterschiede durch die Meteorologie oder durch die Wechselwirkung zwischen den
Aerosolen und der Chemie hervorgerufen werden. Um dies zu beantworten wurde eine Simulation
ohne die Betrachtung von Ruf} und ohne Wechselwirkung zwischen Aerosolen und der Strahlung
gemacht (COSMO-ART_oRuf3_oWW). Diese Simulation hat somit die gleiche meteorologische
Bedingung wie die reine COSMO Simulation. Durch den Vergleich der vier Simulationen kdnnen
Riickschliisse auf den Einfluss von Ruf} auf Temperatur, Strahlung und Schichtung der Atmosphé-

re gezogen werden. In Tabelle[3.5]sind die verschiedenen Léufe noch einmal zusammengefasst.

Tabelle 3.5: Zusammenfassung der in dieser Arbeit verwendeten Modellsimulationen mit
Abkiirzungen.

Abkiirzung der Simulation  Bedeutung

COSMO Referenzlauf

COSMO-ART_RuB_WW COSMO-ART Lauf mit Beriicksichtigung von Ruf}

COSMO-ART_oRuB_WW  COSMO-ART Lauf ohne Beriicksichtigung von Ruf}

COSMO-ART_oRu_LoWW COSMO-ART Lauf ohne Beriicksichtigung von Rufl und
ohne Wechselwirkung der Aerosole mit der Strahlung

3.5 Synoptische Analyse des Sommers 2003

Der Sommer 2003 zeichnete sich durch eine lange Andauer von Hochdrucklagen aus. West- und
Mitteleuropa lagen in der ersten Sommerhilfte wiederholt unter dem Einfluss stabiler Hochdruck-
gebiete, die durch ihre Lage im Zentrum iiber Mittel- und Nordeuropa die Zufuhr sehr warmer
Luftmassen begiinstigen (Miiller et al., 2003)). Nach einem atlantischen Tiefausldufer Anfang Ju-
li stellte sich am Ende des Monats erneut das Hochdruckwetter mit hohen Temperaturen und
gelegentlichen Niederschldgen ein. Der Hitzewelle ging seit Friithjahr 2003 eine spiirbare Tro-
ckenperiode voraus. Diese und der klare Himmel wihrend der Sommermonate fiihrte zu einer
Austrocknung der Boden. Somit stieg durch den fehlenden latenten Warmefluss die Temperatur
in weiten Teilen Mitteleuropas auf bis zu 40 °C an (Black et al., 2004)).

Besonders auffillig war die erste Augusthilfte, das Ende der Hitzewelle: Ein kréftiger Langwel-
lenkeil wolbte sich tiber Westeuropa auf. Dieser stellte sich durch das herrschende nordhemisphé-
rische Wellenmuster mit 4 Wellen als sehr stabil dar. Wihrend dieser Periode stieg die Anzahl
der Todesfille in mehreren Landern Europas auf insgesamt 35000 Personen an (Stedmanl, [2004;
Filleul et al.l 2006).

Der Rekordsommer 2003 war in Europa sehr wahrscheinlich der heieste Sommer seit mindes-
tens 500 Jahren (Luterbacher et al., [2004; Neu und Thalmann, 2005). Abbildung @ stellt die
Temperatur in 2 m Hohe gemittelt iiber das grau eingefirbte Gebiet aus den Daten des Europii-

schen Zentrum fiir mittelfristige Wettervorhersagen (ECMWF) dar. Die blaue diinne Linie zeigt
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die Werte fiir alle 6 Stunden um 00, 06, 12 und 18 GMT (Greenwich Mean Time) und die dicke
blaue Linie das jeweilige Tagesmittel. Zum Vergleich ist das Tagesmittel der Temperatur von 1958
bis 2002 aus den Reanalysedaten des ECMWF (ERA-40;Simmons und Gibson, [2000) dargestellt

(gestrichelte Linie). Es ist zu erkennen, dass es in Europa zwischen den Monaten Mai und August

zu warm war. Besonders sticht die Hitzewelle zwischen Juni und August heraus. Wihrend diesen
Monaten erreichten die Temperaturen selbst in der Nacht die Tagesmittelwerte der Reanalyseda-
ten. Gemittelt iiber jeden Monat waren im Jahr 2003 die Temperaturen im Mai und Juli um +2 °C,
im Juni um +4,2 °C und im August um +3,8 °C hoher als die Tagesmitteltemperaturen zwischen
1958 und 2002.

Der klare Himmel wihrend der Hitzewelle fiihrte auch zu einer starken photochemischen Ak-
tivitdt. Diese zusammen mit der Stagnation der Luftmassen, den hohen Temperaturen und der
hohen Anzahl von Busch- und Waldbrénden fiihrten zu einer erstaunlich hohen Aerosolkonzen-
tration im betroffenen Gebiet (Hodzic et al., 2006).

Die Hitzewelle 2003 muss im aktuellen Klima als ein Extremereignis angesehen werden. Je-
doch haben [Schir et al.| (2004) gezeigt, dass die Temperaturen unter einem hohen Treibhausgas-
Emissionsszenario A2 bis zum Ende des 21. Jahrhunderts (2071-2100) durchaus denen der Hit-

zewelle 2003 dhneln konnen.
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Abb. 3.4: Zeitreihe fiir die Temperatur in 2m Hdéhe im Sommer 2003 aus dem ECM-
WF Datensatz. Dabei stellt die blaue diinne Linie die Werte gemessen alle 6
Stunden (00, 06, 12, 18 GMT), die dicke blaue Linie das dazugehdrige Tages-
mittel und die gestrichelte Linie die Tagesmitteltemperatur der ERA-40 Daten
zwischen 1958 und 2002 dar (Black et al., 2004)).
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Kapitel 4

Einfluss von Ruf} auf die
Luftqualitit wiahrend des
Sommers 2003

Wie in Abschnitt [3.4] beschrieben, wurden drei Simulationen mit COSMO-ART fiir die Hitze-
periode 2003 durchgefiihrt (Tab. [3.5). In diesem Kapitel wird erlidutert, wie sich die Luftqualitit
in Bezug auf das Vorhandensein von Ruf in den drei Simulationen veridndert. Zuerst werden die
anthropogenen Emissionen von Ruf3 und die Rukonzentrationen vom Modell fiir Europa und fiir
einzelne Gebiete betrachtet. Danach folgen Vergleiche der zeitlichen Verldufe einiger relevanter
Spurenstoffe und Aerosole und der unterschiedlichen Feinstaubbelastungen der drei Simulatio-

nen.

4.1 Ruflemissionen und Ruflkonzentrationen

Abbildung zeigt den Median iiber den Zeitraum vom 15. Juni 2003 bis 20. August 2003 der
anthropogenen Emissionen von Ruf. In Abbildung [4.2]ist der Median iiber denselben Zeitraum
der RuBkonzentrationen der Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW dargestellt. Beide Abbildungen
zeigen die unterste Modellschicht (9,8 m) fiir das gesamte Modellgebiet. Da die Emissionsdaten,
welche auf den Daten des Projekts MACC basieren (Denier van der Gon et al., [2010; |Kuenen
et al.l 2011), die Eingabedaten fiir das Modell sind, zeigen die beiden Abbildungen eine starke
Ahnlichkeit auf. Deutlich zu sehen sind groBere Stidte mit hohen Emissionswerten wie London,
Moskau, Ko6ln, Mailand, Paris und Madrid. Aber auch etwas groere Gebiete wie die Po-Ebene,
Polen, England und die Benelux-Léander stechen hervor. Die Emissionswerte erreichen im Me-
dian in diesen Gebieten einen Wert iiber 4kg/h/Zelleﬂ Die Konzentrationen aus der Simulation
COSMO-ART_RuB3_ WW erreichen in diesen Gebieten im Median Werte iiber 0,6 pg/m3. Zum
Teil sind auch einzelne Stralen zu erkennen, so zum Beispiel um Moskau. Wihrend in den Emis-

sionsdaten die verschiedenen Schiffsrouten erkennbar sind, ist in den Simulationsdaten nur die

4Bezieht sich auf die Zellen des Modells. Die betrachteten Werte wurden interpoliert um die Eingabe-
werte des Modells darzustellen.

Perspektiven der Luftqualitit | 33



30°W 15°W 0° 15°E  30°E 45°E 60°E

65°N
60°N
60°N
55°N
55°N
50°N
50°N
45°N
45°N
40°N
40°N
35°N
35°N

30°N
30°N

2 4 6 10

0.05 0.1 0.2 04 06 1

Abb. 4.1: Median iber den Zeitraum vom 15.06.2003 bis 20.08.2003 der Emissionen von
Ruf (kg/h/Zelle) auf der untersten Modellschicht.
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Abb. 4.2: Median tiber den Zeitraum von 15.06.2008 bis 20.08.2003 von Rujfkonzentratio-
nen (ug/m3) der Simulation COSMO-ART_Ruf-WW auf der untersten Mo-
dellschicht.
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Abb. 4.3: Zeitlicher Verlauf der Emissionen von Ruf} in kg/h/Zelle (oben) und der Ruf-
konzentrationen der Simulation COSMO-ART_Ru_ WW in pg/m3 (unten) ge-
mittelt iiber das jeweilige Gebiet (Abb. auf der untersten Modellschicht.
In blau ist der Anteil der Mode s, in griin der Mode i und in rot der Mode j

dargestellt.
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Abb. 4.4: Wie Abbildung [4.3] fiir weitere Gebiete.
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Schiffsroute im Mittelmeer vom Suezkanal bis zur Strale von Gibraltar hervorstechend.

In den Abbildungen {.3| und 4.4] sind ausgewihlte Gebiete mit hohen Rulemissionen zu sehen.
Auf den oberen Abbildungen sind jeweils die zeitlichen Verldufe der anthropogenen Emissionen
von Ruf3 und auf den unteren Abbildungen jeweils die zeitlichen Verldufe der RufSkonzentratio-
nen aus der Simulation COSMO-ART_Rufl_WW auf der untersten Modellschicht dargestellt. Die
Abgrenzungen der einzelnen Gebiete sind in Abbildung [3.3| zu sehen. Weitere zeitliche Verlaufe

der RuB3emissionen und Rulkonzentrationen der verschiedenen Gebiete befinden sich im Anhang

[Al

Im Gebiet England weisen die Emissionen einen Tagesgang zwischen 1,15 und 6,5 kg/h/Zelle
am Wochenende und zwischen 1,2 und 7,6 kg/h/Zelle unter der Woche auf. Hohe Ruflemissionen
findet man im Sommer 2003 im Gebiet Moskau, mit Werten von 3 bis circa 14,5 kg/h/Zelle. In
dem Gebiet Polen schwanken die Werte unter der Woche zwischen 1 und 2,3 kg/h/Zelle und am
Wochenende zwischen 0,95 und etwa 2,1 kg/h/Zelle. Zum Vergleich wurde das Gebiet Norwegen
mit sehr niedrigen Ruflemissionen gewihlt. Es besitzt dieselbe Grofle wie das Gebiet Polen und
erreicht Werte von 0,1 bis 0,38 kg/h/Zelle am Wochenende und 0,11 bis 0,42 kg/h/Zelle unter der
Woche.

Die MACC Daten liefern nur die typischen Tagesginge und die typischen Wochenginge der
RuBlemissionen. In den Emissionsdaten des Gebiets Moskau ist kein Wochengang vorhanden.

Hier sieht man nur die Anderungen der Emission zwischen Tag und Nacht.

In den Ergebnissen der Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW ist die RuBBkonzentration in den ver-
schiedenen Moden des Modells aufgeteilt. Blau stellt den Anteil der reinen Rufimode s, griin
der Nukleationsmode i und rot der Akkumulationsmode j dar. Wie in Abschnitt beschrieben,
haben laut |Ogren et al.| (1984) die RuB3partikel ihr Maximum in der GroBenverteilung im Akku-
mulationsbereich. Dies ist auch in den Abbildungen 4.3 und (unten, rote Fldche) zu sehen.
Zudem ist viel Ruf in der reinen Rumode vorhanden, da in dieser Mode direkt die Rufemissio-
nen einflieBen.

Je nach Hohe der Ruflemissionen ist auch in den Ergebnissen der Simulation der Wert hoher,
beziehungsweise niedriger. In dem Gebiet England ist der Hohepunkt der Hitzeperiode Anfang
August deutlich erkennbar. Bis zu diesem Zeitpunkt liegen die Werte der RuBBkonzentrationen
zwischen etwa 0,3 und 1,2 ug/m? und steigen dann bis zu 1,9 ug/m? an. Danach sinken die RuB-
konzentrationen wieder auf die vorherigen Werte. In diesem Gebiet ist eine Korrelation mit dem
zeitlichen Verlauf der Temperatur auf 2 m Hohe (Abb. [3.4) erkennbar. Da in den anderen Gebieten
die Hitzeperiode nicht so stark ausgeprigt war, ist in diesen Gebieten die Korrelation mit der Tem-
peratur auf 2 m Hohe nicht erkennbar. Hohe Ru3konzentrationen sind in dem Gebiet Moskau zu
finden. Sie erreichen ihr Maximum zwischen dem 9. und 12. Juli mit etwa 3,4 pg/m3. In dem Ge-
biet Polen steigen die Konzentrationen zum Ende der Hitzewelle, mit Ausnahme zweier Einfille,
bis auf 0,8 ug/m? an. Zum Vergleich sieht man, dass im Gebiet Norwegen die RuBkonzentrationen

bis hochstens 0,31 ug/m? steigen, meistens jedoch die Konzentrationen unterhalb von 0,15 pg/m?
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liegen.

4.2 Zeitlicher Verlauf der Konzentrationen von Spurenstof-

fen und Aerosolen

Die zeitlichen Verldufe bodennaher Volumenmischungsverhiltnisse von Schwefeldioxid und Ozon
und die bodennahen Massenkonzentration von Sulfat, Nitrat, Ammonium, Ruf}, Seesalz und Mi-
neralstaub werden in den Abbildungen[d.5]bis[4.8|gezeigt. In grau sind die Verldufe der Simulation
COSMO-ART_Ru_WW, in rot die Verldaufe der Simulation COSMO-ART_oRuf3_ WW und in
blau die Verldufe der Simulation COSMO-ART_oRul_oWW zu sehen. Die Auswertung bezieht
sich auf das Untersuchungsgebiet in Abbildung3.3]

Die zeitlichen Verldufe der Volumenmischungsverhiltnisse, auler von Sulfat, Seesalz und Mi-
neralstaub, zeigen eine starke Ahnlichkeit mit dem zeitlichen Verlauf der Temperatur in 2 m Hohe
auf (Abb. 3.4] [6.1). Dies kann, wie in Abschnitt [3.5]schon erldutert, durch eine erhohte Photoly-
serate und einer Stagnation der Luftmassen in diesem Zeitraum erkldrt werden. Letzteres fiihrt zu
einem Temperaturanstieg und zu einem Anstieg der Konzentrationen der chemischen Substanzen.
Die hoheren Temperaturen fithren zu einem Emissionsanstieg der biogenen Kohlenwasserstoffe
und zu einer Steigerung der chemischen Umwandlungsvorgéinge. Wie die Temperatur in 2 m Ho-

he, erreichen diese Spurenstoffe ihr Maximum Anfang August.

Die Mediane der verschiedenen Spurenstoffkonzentrationen der zwei Simulationen COSMO-
ART_RuB_WW und COSMO-ART_oRufl_WW (Abb. @4.5|und[4.6) stimmen weitestgehend iiber-
ein. In der Simulation COSMO-ART_Rufl_WW reicht der Median des Volumenmischungsver-
hiltnisses von Schwefeldioxid von 0,7 bis 1,7 ppb, in der Simulation COSMO-ART_oRu3_WW
von 0,7 bis 1,9 ppb. Wihrend vor August meist die Volumenmischungsverhiltnisse der Simu-
lation COSMO-ART_Ruf3_WW minimal hoher sind, sind am Ende der Hitzeperiode die Volu-
menmischungsverhéltnisse der Simulation COSMO-ART_oRuf3_WW minimal um bis zu 0,2 ppb
hoher. Die Mediane der Volumenmischungsverhiltnisse von Ozon sind beinahe identisch. Nur
am Ende der Hitzeperiode ist das Mischungsverhiltnis der Simulation COSMO-ART_Ru3_WW
mit 67 ppb um 3 ppb hoher als in der Simulation COSMO-ART_oRuf3_WW. In dem Median der
bodennahen Massenkonzentrationen von Sulfat gibt es zwischen den zwei Simulationen einen
groBlen Unterschied. Fast die ganze Zeit iiber ist der Median der Sulfatkonzentration in der Si-
mulation mit Ruf3 hoher als ohne Ruf}. Nur zwischen dem 15. und 20. Juli sind die Werte der
Simulation COSMO-ART_oRufl_WW um bis zu 0,5 pg/m3 hoher. Am Ende der Hitzeperiode
steigt der Median der Sulfatkonzentration in der Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW auf bis zu
4,3 ug/m3 an, in der Simulation COSMO-ART_oRu_WW nur bis etwa 3,3 pg/rng. Zwischen dem
17. und 20. August werden sogar Unterschiede bis zu 1,5 ug/m? erreicht. Im Vergleich mit der Si-
mulation COSMO-ART_oRuf3_oWW (Abb. @, also ohne Ruf} und ohne Wechselwirkung der
Aerosole mit der Strahlung, ist der Median der Sulfatkonzentration niedriger als fiir die Simula-
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Abb. 4.5: Verlauf der simulierten Konzentrationen von Schwefeldiozid (SO2), Ozon
(03), Sulfat (SO5~) und Nitrat (NOz ) vom 15. Juni bis 20. August 2003
auf der untersten Modellschicht. In grau sind die Ergebnisse der Simulation
COSMO-ART_Rufi WW und in rot die Ergebnisse der Simulation COSMO-
ART_oRufs WW dargestellt. Die durchgezogene Linie stellt jeweils den Median-
wert und die gestrichelte Linie jeweils den Mittelwert dar. Die jeweilige Fldche
zeigt den Bereich zwischen dem 5. und dem 95. Perzentil der Konzentrationen
im Untersuchungsgebiet.
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Abb. 4.6: Wie Abbildungﬂir Ammonium (NHI), Ruf, Seesalz und Mineralstaub.
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Abb. 4.7 Verlauf der simulierten Konzentrationen von Schwefeldiozid (SO2), Ozon
(0s3), Sulfat (SO~ ) und Nitrat (NO3 ) vom 15. Juni bis 20. August 2003
auf der untersten Modellschicht. In rot sind die Ergebnisse der Simulation
COSMO-ART_oRuf_WW und in blau die Ergebnisse der Simulation COSMO-
ART_oRufS oWW dargestellt. Die durchgezogene Linie stellt jeweils den Me-
dianwert und die gestrichelte Linie jeweils den Mittelwert dar. Die jeweilige
Fliche zeigt den Bereich zwischen dem 5. und dem 95. Perzentil der Konzen-
trationen im Untersuchungsgebiet.
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Abb. 4.8: Wie Abbildungﬁir Ammonium (NHZ), Ruf, Seesalz und Mineralstaub.
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tion COSMO-ART_oRuB_WW. Dies lisst darauf schlieBen, dass die hervorgerufen Anderungen
in den meteorologischen Bedingungen durch die Aerosole nicht der entscheidende Grund fiir den
Unterschied in der Sulfatkonzentrationen in Abbildung[.5]ist. Der Unterschied riihrt wahrschein-
lich aus der Wechselwirkung zwischen den einzelnen Aerosolen. Ein weiterer Grund kann aber
auch die Verdanderung der Partikeldurchmesser durch das Fehlen der RuBpartikel sein. In der Si-
mulation COSMO-ART_Rufl_WW sind die Durchmesser der Sulfatpartikel kleiner, die Masse
jedoch hoher. Somit steigt auch die Konzentration. Mehr dazu in Kapitel [5]

Die Mediane der Nitratkonzentrationen sind beinahe identisch. Beide reichen von 0 bis 6 ug/m?3.
Auch hier ist am Ende der Hitzeperiode die Konzentration in der Simulation mit Rufl minimal ho-
her. Die Konzentrationen von Ammonium zeigen ebenfalls eine groBe Ubereinstimmung in den
zwei Simulationen. Nur am Ende der Hitzeperiode ist die Konzentration der Simulation COSMO-
ART_RuB_WW bis zu 0,5 ug/m> hoher. RuB ist natiirlich nur in der Simulation mit Ruf (grau)

vorhanden. Hier liegt der Median der Konzentration zwischen 0,2 und 0,6 ug/m3.

Die Mediane der Konzentrationen der Simulation COSMO-ART_oRufl_oWW sind denen der
Simulation COSMO-ART_oRul_WW sehr éhnlich (Abb[4.7] und [.8). Neben der oben schon
erwihnten minimalen Differenz in der Sulfatkonzentration, ist zudem in der Simulation COSMO-
ART_oRuB_WW der Median in der Nitratkonzentration am Anfang August minimal um 0,5 pg/m?

hoher. Die restlichen Konzentrationen sind beinahe identisch.

Der synoptische Einfluss auf die Konzentrationen ist vor allem in den Konzentrationen von See-
salz und Mineralstaub zu erkennen. In der Nacht vom 1. auf 2. Juli durchzog ein atlantischer
Tiefauslaufer das Untersuchungsgebiet. Da die Luftmasse relativ sauber war, nehmen zu diesem
Zeitpunkt die Konzentrationen der Spurenstoffe sichtbar ab. Die Luftmasse konnte sich jedoch
mit Seesalz anreichern und dieses in das Gebiet transportieren. Um dem 17. Juli nimmt die See-
salzkonzentration in allen drei Liufen ebenfalls stark zu.

Im Mineralstaub gibt es auch zwei Perioden mit hohen Konzentrationen. Hier wurde Staub im
westlichen Teil von Nordafrika aufgewirbelt und iiber Spanien von Westen her ins Auswertungs-

gebiet transportiert.

4.3 Zeitlicher Verlauf der Konzentrationen von Feinstaub

Wie in Kapitel [2.5|beschrieben haben Spurenstoffe einen erheblichen Einfluss auf die Luftqualitit
und somit auf die menschliche Gesundheit. Um dies ndher zu betrachten sind in den Abbildungen
@ und @ die zeitlichen Verldufe der Konzentrationen von PM1o, PM3 5 und der Gesamtpar-
tikelmasse im Untersuchungsgebiet auf der untersten Modellschicht zu sehen. In grau sind wie-
der die Ergebnisse der Simulation COSMO-ART_Rufi_WW, in rot die Ergebnisse der Simulation
COSMO-ART_oRul_WW und in blau die Ergebnisse der Simulation COSMO-ART_oRu3_oWW
dargestellt. Da alle Aerosolgrofien bei der Initialisierung des Modellsystems auf null gesetzt wur-
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: Verlauf der simulierten bodennahen Konzentrationen von PMyy, PMs 5 und der

Gesamtpartikelmasse vom 15. Juni bis 20. August 2003 im Untersuchungsge-
biet. In grau sind die Ergebnisse der Simulation COSMO-ART_RufS WW und
in rot die Ergebnisse der Simulation COSMO-ART_oRufl_WW dargestellt. Die
durchgezogene Linie stellt jeweils den Medianwert und die gestrichelte Linie je-
weils den Mittelwert dar. Die jeweilige Fldche zeigt den Bereich zwischen dem
5. und dem 95. Perzentil der Konzentrationen.
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Abb. 4.10: Verlauf der simulierten bodennahen Konzentrationen von PMyo, PMs 5 und der
Gesamtpartikelmasse vom 15. Juni bis 20. August 2003 im Untersuchungsge-
biet. In rot sind die Ergebnisse der Simulation COSMO-ART_oRufi- WW und
in blau die Ergebnisse der Simulation COSMO-ART_oRufl_oWW dargestellt.
Die durchgezogene Linie stellt jeweils den Medianwert und die gestrichelte Li-
nie jeweils den Mittelwert dar. Die jeweilige Fldiche zeigt den Bereich zwischen
dem 5. und dem 95. Perzentil der Konzentrationen.
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den, dauert es einige Tage bis die Konzentrationen ihren eigentlichen Wert erreicht haben.

In allen drei Konzentrationen ist eine Korrelation mit dem zeitlichen Verlauf der Temperatur auf
2m Hohe zu sehen (Abb. [6.1). In den Konzentrationen von PM;( und der Gesamtpartikel-
masse sind jedoch die in Kapitel 4.2]erwihnten Seesalz- und Mineralstaub-Erh6hungen zwischen
dem 24. Juni und 27. Juni 2003 und um dem 17. Juli zu sehen. Da aufgrund des geringen Durch-
messers der Partikel nur die kleinen Moden von Seesalz und Mineralstaub Einfluss auf die PM> 5

Konzentrationen haben, sind hier die zwei Ereignisse weniger ausgeprigt.

Die Mediane der Simulationen COSMO-ART_Ru3_WW und COSMO-ART_oRu3_WW (Abb.
[.9) sind sich sehr dhnlich. Nur am Ende der Hitzewelle, Anfang August, sind groere Unterschie-
de zu erkennen. In allen drei Feinstaubkonzentrationen sind zu diesem Zeitpunkt die Mediane
der Konzentrationen der Simulation COSMO-ART_Ruf_WW bis zu iiber 10 ug/m> hoher als in
der Simulation COSMO-ART _oRuf3_WW. Da die RuBmasse im Median nur eine Konzentration
zwischen 0,2 und 0,6 pg/rn3 besitzt (Abb. , konnen die Unterschiede in den Feinstaub Kon-
zentrationen nicht nur durch den RuBanteil zustande kommen.

Der Median der PM1o Konzentrationen reicht in der Simulation mit RuB von 5 bis 43 ug/m?,
wihrend der Median in der Simulation ohne RufZ Werte von 5 bis 33 ug/m? erreicht. Zum Zeit-
punkt der Seesalz- und Mineralstaub-Erhohung um den 17. Juli ist kurzzeitig die Konzentration
der Simulation ohne RuB bis zu 5 ug/m? hoher, als die Konzentration mit Ruf. Dies ist auch in
den anderen zwei Feinstaubkonzentrationen zu sehen. Die Konzentrationen des PMs 5 erreichen
in der Simulation COSMO-ART_RuB_WW im Median Werte bis 41 ug/m? und in der Simulation
COSMO-ART_oRuB_WW Werte bis 32 ug/m>. Der Median der Gesamtpartikelmassenkonzen-
tration reicht in der Simulation COSMO-ART_RuB_WW von 5 bis 45 ug/m? und in der Simula-
tion COSMO-ART _oRuf3_ WW von 5 bis 35 pg/m3 .

Der in Europa gesetzlich vorgeschriebene PM;y Grenzwert von 50 ug/m> wird wihrend des Som-
mers 2003 an einigen Tagen im Modell iiberschritten. Zwar nicht im Median oder im Mittelwert,
jedoch im Bereich zwischen dem 5. und 95. Perzentil. Dabei muss beachtet werden, dass es sich
bei dem betrachteten Untersuchungsgebiet um ein relativ groes Gebiet handelt und somit die
Konzentrationen in einigen kleineren Gebieten zum Teil noch hoher sind. Dies zeigt wie hoch die
Feinstaubbelastung wihrend diesem Zeitraum war. So waren nicht nur die hohen Temperaturen
eine Belastung fiir die Gesundheit, auch die hohe Konzentration von Feinstaub setzte der Gesund-

heit zu.

Der Vergleich der zwei Simulationen ohne Rufl (Abb. 4.10) zeigt nur minimale Unterschiede.
Die groBten Differenzen sind wihrend der zwei Seesalz- und Mineralstaub- Ereignisse mit bis zu
5 ug/m? Unterschied zu sehen. Die Konzentrationen der Simulation COSMO-ART_oRul_WW
sind beinahe immer hoher als die Konzentrationen der Simulation COSMO-ART_oRuf3_oWW.
Aufgrund der geringen Unterschiede zwischen den Simulationen COSMO-ART_oRu3_WW und
COSMO-ART_oRul_oWW wird im weiteren Verlauf der Auswertung nur noch auf die zwei Si-
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mulationen mit Wechselwirkung der Aerosole mit der Strahlung eingegangen und die Ergebnisse
der Simulation COSMO-ART_oRuf3_oWW wird dem Anhang beigefiigt.
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Kapitel 5

Einfluss von Ruf} auf die

Groflenverteilungen der Aerosole

Da durch das Entfernen des Rufles der Kern fehlt, an denen sich andere Substanzen anlagern
konnen, erwartet man, dass sich die Durchmesserverteilungen der einzelnen Aerosole und somit
auch der verschiedenen Moden des Modells verdndern. In diesem Kapitel wird diskutiert wie
stark sich die Grofenverteilung durch das Fehlen von RuBpartikel im Modell verdndert. Da in
Kapitel dfestgestellt wurde, dass die beiden Simulationen mit Ruf3, einmal mit Wechselwirkungen
zwischen den Aerosolen und der Strahlung und einmal ohne, keine signifikanten Unterschiede
haben, werden hier nur die Ergebnisse der Simulationen COSMO-ART_Ruf3_WW und COSMO-
ART_oRuBB_WW betrachtet. Die Ergebnisse der Simulation COSMO-ART_oRuf_oWW sind im
Anhang [B| zu finden.

5.1 Chemische Zusammensetzung der Massendichtevertei-

lung der Aerosole

Die Abbildungen und zeigen die Massendichteverteilungen von Mineralstaub, Seesalz,
sekundédren organischen Aerosolen, primiren organischen Aerosolen, Sulfat, Nitrat, Ammoni-
um, Ruf} und den unspezifischen anthropogenen Aerosolerﬂ fiir die zwei Simulationen COSMO-
ART_Rufl_WW und COSMO-ART_oRufl_WW. Dargestellt ist der Median iiber den Zeitraum
vom 15. Juni 2003 bis 20. August 2003 im Untersuchungsgebiet. Die Durchmesser sind logarith-
misch aufgetragen.

Bei allgemeiner Betrachtung der Abbildungen erkennt man, dass es zwei Maxima in der Durch-
messerverteilung gibt. Bei den groferen Partikeln dominieren Mineralstaub- und Seesalzpartikel.
Bei den kleineren Partikeln besitzen vor allem die sekundéren organischen Aerosole einen hohen
Beitrag. Eine hohe Massenverteilung haben auflerdem vor allem Nitrat und Sulfat. Auer Ammo-

nium, den nicht spezifischen anthropogenen Aerosolen und Ruf sind alle Partikel hier ungefahr

5Die genaue chemische Zusammensetzung dieser Emissionen ist nicht bekannt. Nur der Emissionsfluss
und der mediane Partikeldurchmesser sind in den MACC Daten vorgegeben.

48 | Perspektiven der Luftqualitét



8.0

6.0

4.0

2.0

dM/dInD,, in wg/m®

0.0

8.0

6.0

4.0

2.0

dM/dInD,, in wg/m®

0.0

a) Simulation COSMO-ART_Rufl_WW
| | (- | | | L | | | | L | | | | (- | (-

- Mineralstaub -
| m Seesalz B
] Sek. org. Aerosole |
7] Prim. org. Aerosole I
| SO2 B
] NO, -
i NH," i
| m Rup -
] Unsp. anth. Aerosole B

T T | I
107 107 10 10° 10’ 10°

D, in um
b) Simulation COSMO-ART_oRu_WW
| | 1 | | | [ | | | [ | | | 1 | | 1

— Mineralstaub B
| ® Seesalz B
] Sek. org. Aerosole -
7] Prim. org. Aerosole I
| S0% B
— NOS‘ —
1 & NH? i
41 m Rup -
] Unsp. anth. Aerosole B

T T | I
10° 10? 10 10° 10 10°

D, in um

8.0

6.0

4.0

2.0

0.0

8.0

6.0

4.0

2.0

0.0

Abb. 5.1: Chemische Zusammensetzung der Massendichteverteilung der Aerosole im Mo-
dell. Dargestellt ist der Median tiber den Zeitraum vom 15.6.2003 bis 20.8.2003
im Untersuchungsgebiet. Oben fir die Simulation COSMO-ART_Rufi_ WW und
unten fiir COSMO-ART_oRuf_WW.

Perspektiven der Luftqualitit | 49



im gleichen Durchmesserbereich. Ruflpartikel besitzen den kleinsten Durchmesser und liegen in
einem Durchmesserbereich um die 0,1 um. Auch ihre Massenverteilung ist sehr niedrig. Trotzdem

ist nicht zu vergessen, dass sie einen signifikanten Einfluss auf das Klima besitzen (Abschnitt[2.2).

Durch das Entfernen von Ruf} verédndert sich auch die chemische Zusammensetzung der Mas-
sendichteverteilung der Aerosole. Das erste Maximum der Massendichteverteilung liegt in der
Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW (Abb. [5.Tp) bei einem Durchmesser von etwas iiber 0,4 um
und in der Simulation COSMO-ART_oRufl_ WW (Abb. @b) bei einem Durchmesser von et-
wa 0,6 um. Das Maximum der Massendichteverteilung verschiebt sich also in der Simulation
COSMO-ART_oRufl_WW zu einem groBeren Durchmesser. Der Maximalwert verringert sich
jedoch in der Simulation COSMO-ART_oRuf3_WW. Es gibt aber auch Aerosole, bei denen der
Durchmesser kleiner wird, wie Ammonium und die nicht spezifischen anthropogenen Aerosolen.
Die Unterschiede in der Massenverteilung entstehen durch das Fehlen der RuBmasse, was wieder-
um zu einer Verringerung der anderen Aerosolmassenverteilung fiithrt. Hauptsdchlich verringert
sich der Maximalwert der Massenverteilung des sekundiren organischen Aerosols und der Sulfat-
partikel.

Das zweite Maximum der Massendichteverteilung, welcher von Mineralstaub und Seesalz do-
miniert wird, liegt in beiden Simulationen bei einem Durchmesser von 1 um bei gleichem Ma-
ximalwert. Wie in Abschnitt schon herausgefunden und daher erwartet, verindert sich die
Massendichteverteilung der groferen Partikel fast gar nicht, da sie nicht mit der Chemie wechsel-

wirken.

5.2 Beitrag der Moden zu Groéfienverteilungen in COSMO-
ART

Um die in Abschnitt beschriebene Anderung der Massendichteverteilungen der zwei Simula-
tionen COSMO-ART_Rufl_WW und COSMO-ART_oRufl_WW besser im Modell zu verstehen,
werden zusitzlich die GroBenverteilungen der Moden in COSMO-ART, wie in Abschnitt[3.2] be-
schrieben, grafisch dargestellt.

In den Abbildungen[5.2h und[5.2p sind die Massendichteverteilungen fiir die RuBmode, die Grob-
partikelmode, die Nukleationsmoden, die Akkumulationsmoden, sowie fiir die drei Moden fiir Mi-
neralstaub und Seesalz der zwei Simulationen aufgezeigt. Dabei wird in der Simulation COSMO-
ART_Rull_WW fiir die Nukleations- und Akkumulationsmoden jeweils die ruifreie und die ru-
Benthaltene Mode dargestellt und fiir die Simulation COSMO-ART_oRuf3_WW nur die ruffreie
Mode, da die ruenthaltene nicht vorhanden ist. Die Verteilungen zeigen den Median iiber den
Zeitraum vom 15. Juli bis 20. August 2003 im Untersuchungsgebiet. Die Durchmesser sind loga-
rithmisch aufgetragen.

Zu sehen ist die gleiche Darstellung wie in Abbildung [5.1] jedoch jetzt fiir die einzelnen Mo-
den. Daher sind wieder zwei Maxima in der Durchmesserverteilung erkennbar. Bei den groferen

Durchmesser dominieren die mittlere Seesalzmode und die grofite Mineralstaubmode. Bei den
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Abb. 5.2: Massendichteverteilung der verschiedenen Moden in COSMO-ART. Darge-
stellt tiber den Zeitraum vom 15.6.2003 bis 20.8.2003 im Untersuchungsge-
biet. Oben fir die Simulation COSMO-ART_Rufi- WW und unten fiir COSMO-
ART oRufi WW.
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kleineren Durchmessern dominiert die ruifreie Akkumulationsmode, aber auch die ruBenthalte-
ne Akkumulationsmode hat einen groen Beitrag. Wihrend die Moden fiir Seesalz a, Mineral-
staub a und die rulenthaltene Akkumulationsmode im selben Durchmesserbereich liegen, etwa
bei 0,6 um, liegen die ruBfreie Akkumulationsmode, die beiden Nukleationsmoden und die Mo-
de des reinen Rufles darunter. Im kleinsten Durchmesserbereich um die 0,1 um liegen die reine
Rufmode und die rulfreie Nukleationsmode. Auch hier ist der niedrige Massenanteil der reinen

RuBmode zu sehen.

Wie in Abbildung [3;1'] verschiebt sich auch hier in der Simulation COSMO-ART_oRu3_WW das
erste Maximum zu einem groferen Durchmesser und der Maximalwert der Massendichtevertei-
lung verringert sich. Am stérksten verdndern sich die ruffreien Moden. Die Massenverteilung der
ruBbfreien Akkumulationsmode nimmt zu. Nicht zu erwarten war, dass die Massenverteilung der
ruBfreien Nukleationsmode abnimmt und sich iiber einen groeren Durchmesserbereich erstreckt.
Das zweite Maximum liegt ebenfalls wie in Abbildung [5.1|bei beiden Simulationen im gleichen

Durchmesserbereich bei gleicher Massenverteilung.

Neben den Massendichteverteilungen sind in den Abbildungen[5.3p und[5.3p die Anzahldichtever-
teilungen der Moden fiir die Simulation COSMO-ART_Rufl_WW und die Simulation COSMO-
ART_oRuB3_WW dargestellt.

AuBer der reinen Ruimode in Abbildung [5.3h sind in beiden Abbildungen nur die Nukleations-
moden und Akkumulationsmoden erkennbar. Die anderen Moden besitzen in dem betrachteten
Untersuchungsgebiet, wihrend der Hitzeperiode 2003, einen zu geringen Anteil, sodass sie in
dieser Darstellung nicht zu sehen sind. Dabei liegen die Akkumulationsmoden in einem grof3e-
ren Durchmesserbereich als die Nukleationsmoden. Den grof3ten Anteil auf die Anzahlverteilung
besitzen jeweils die rufreien Moden. Wie erwartet, hat die reine RuBmode eine niedrige Anzahl-
verteilung. Thr Maximum liegt jedoch in einem gréBeren Durchmesserbereich als das Maximum
der Akkumulationsmoden.

Neben der Massendichteverteilung verdndert sich auch die Anzahldichteverteilung der beiden
betrachteten Simulationen. Das Maximum der Anzahldichteverteilung liegt in der Simulation
COSMO-ART_Ruf3_WW bei einem Durchmesser von etwa 0,7 um und in der Simulation COSMO-
ART_oRuBB_WW bei einem Durchmesser von 0,6 um. Im Gegensatz zur Massendichteverteilung
verschiebt sich hier also das Maximum der Anzahldichteverteilung in der Simulation COSMO-
ART_oRuf_WW zu einem kleineren Durchmesser. Auch die Maximalwerte verringern sich in
der Simulation COSMO-ART_oRuf3_WW. Hauptsichlich verringert sich der Maximalwert der
Anzahlverteilung in der Akkumulationsmode. In der Nukleationsmode verringert sich der Maxi-
malwert der Anzahlverteilung nur minimal, aber reicht dafiir in einen groeren Durchmesserbe-

reich.
Zusammenfassend kann man sagen, dass wie in Abschnitt .3] schon herausgefunden und hier

bestitigt, die Masse der Partikel in der Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW zunehmen. Dabei ist

eine Tendenz zu kleineren Partikeln zu sehen. Auch die Anzahl der Partikel nimmt in der Simula-
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tion COSMO-ART_Ruf3_WW zu, jedoch bei tendenziell groBleren Partikeln. Fiir dieses Verhalten

konnte im Rahmen dieser Arbeit keine zufriedenstellende Antwort gefunden werden.
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Abb. 5.3: Anzahldichteverteilung der verschiedenen Moden in COSMO-ART. Darge-
stellt tiber den Zeitraum vom 15.6.2003 bis 20.8.2008 im Untersuchungsge-
biet. Oben fir die Simulation COSMO-ART_Rufi- WW und unten fiir COSMO-

ART oRufs WW.
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Kapitel 6

Einfluss von Ruf} auf die

Temperatur

Das Hauptziel dieser Arbeit ist, den Einfluss von Ruf} auf die bodennahen Temperaturen zu quan-
tifizieren. Dafiir wird zunichst der zeitliche Verlauf der Tagesmitteltemperatur zwischen der Si-
mulationen COSMO-ART_Ruf_WW und der Simulation COSMO-ART_oRul_WW verglichen.
Danach wird untersucht, welche Unterschiede der Tagesmitteltemperatur auf die unterschiedli-
chen meteorologischen Bedingungen zuriickgefiihrt werden kénnen. Um den Einfluss von Ruf3
genauer quantifizieren zu konnen, wird ein statistischer Student t-test durchgefiihrt und die hori-
zontale Verteilung der Temperaturdifferenz betrachtet. Zum Schluss wird die vertikale Verteilung

der Temperaturdifferenz analysiert.

6.1 Bodennahe Temperaturinderung

In der Abbildung [6.1]sind die Verldufe der Tagesmitteltemperaturen in 2 m Hohe, wihrend der
Hitzewelle 2003, iiber dem Untersuchungsgebiet aufgezeichnet. Die Beobachtungsdaten (grau
gestrichelte Linie) stammen aus dem EOBS Datensatz (Haylock et al., 2008). Um vergleichen zu
konnen wurden die Tagesmittelwerte von COSMO-ART_oRull_WW (schwarze durchgezogene
Linie) und COSMO-ART_Rull_WW (schwarz gestrichelte Linie) auf das 0,25° x 0, 25° Gitter
der Beobachtungsdaten interpoliert, wobei Gitterzellen iiber dem Meer nicht beriicksichtigt wur-

den.

Durch den Vergleich mit den Beobachtungsdaten sieht man, dass der Verlauf der Temperatur
in 2 m Hohe zufriedenstellend wiedergegeben wird. Eine eindeutige Ubereinstimmung war nicht
zu erwarten, da die Meteorologie des Modells ab dem 1. Januar 2002 im Modellgebiet frei lauft
und nur von den Ridndern angetrieben wird. Anfang August wird die Temperatur im Modell stark
unterschitzt.

Am Anfang der Hitzeperiode schwanken die gemittelten Tagesmitteltemperaturen im Untersu-
chungsgebiet zwischen 18,8 und 22 °C. Nach dem atlantischen Tiefausldufer in der Nacht vom

1. auf 2. Juli sinken die Temperaturen zuerst bis auf fast 17 °C, bevor sie dann kontinuierlich
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Abb. 6.1: Zeitlicher Verlauf der Tagesmitteltemperatur (°C) in 2m Hdéhe gemittelt iber das
Untersuchungsgebiet. Die grau gestrichelte Linie zeigt die Beobachtungen (aus
dem EOBS Datensatz), die schwarze durchgezogene Linie die Temperatur aus
der Simulation COSMO-ART_oRufi_WW und die schwarz gestrichelte Linie die
Temperatur fir die Simulation COSMO-ART_Rufl WW. Ist die Temperatur in
COSMO-ART_Rufl_WW tiefer als in COSMO-ART_oRufS WW st die Fldche
blau, ist sie hoher ist sie orange.

ansteigen. Die Hitzeperiode erreicht ihren Hohepunkt zwischen dem 8. und 14. August mit Ta-

gesmitteltemperaturen bis zu 25 °C, gemittelt iiber das Untersuchungsgebiet.

Uber einen lingeren Zeitraum ist der Verlauf der Tagesmitteltemperatur in der Simulation COSMO-
ART _Rufl_ WW hoher als in der Simulation COSMO-ART_oRuf3_WW. Das war zu erwarten, da
RuB die Strahlung absorbiert und dabei die Atmosphéarenschicht, in welcher der Ruf§ enthalten ist,
erwirmt. Durch das Fehlen von Ruf} sind beinahe nur Aerosole in der Atmosphére vorhanden, die
die Strahlung streuen und somit fiir eine Abkiihlung sorgen.

Am Anfang der Hitzeperiode ist der Unterschied zwischen den zwei Simulationen sehr gering.
Erst ab Juli sind groBere Unterschiede erkennbar. Vor allem in der Periode zwischen dem 5. und
25. Juli ist die Temperatur in 2 m Hohe in der Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW hoher. Hier
werden Unterschiede bis zu 0,5 °C erreicht. Es gibt jedoch auch Perioden an denen die Tempe-
raturen der Simulation mit Ruf} niedriger sind als die Temperaturen der Simulation ohne Ruf.
Insbesondere am Ende der Hitzeperiode treten Unterschiede bis zu -0,5 °C auf. Es kann zwei
mogliche Ursachen dafiir geben. Ein Grund dafiir konnen Sulfataerosole sein, welche besonders
in diesem Zeitraum eine hohere Konzentration in der Simulation COSMO-ART_Rufl_ WW auf-
weisen als in der Simulation COSMO-ART_oRuB_WW (Abb. [4.5). Nach [Forster et al.| (2007)
haben diese Partikel das grofite Streuvermdgen und tragen zu etwa 2/3 zum direkten Aerosolef-
fekt bei. Somit fithren sie zu einer Abkiihlung in der Atmosphére.

Aber auch die unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen zwischen den zwei Simulatio-
nen konnen Griinde fiir die Temperaturdifferenzen sein. Um diese besser zu verstehen sind in
den Abbildungen [6.2] und [6.3] neben der Temperatur in 2m Hohe, der Wolkenbedeckungsgrad,
die Windgeschwindigkeit (WG) in 10 m Hohe, die Grenzschichththe und die jeweilige Differenz
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Abb. 6.2: Zeitlicher Verlauf der Temperatur in 2m Hdhe, der Wolkenbedeckungsgrad,
der Windgeschwindigkeit (WG) in 10m Hohe und der Grenzschichthihe ge-
mittelt dber das Untersuchunsgebiet. Die durchgezogenen Linien sind die Er-
gebnisse von COSMO-ART _oRufs WW, die gestrichelten Linien von COSMO-
ART_Rufi-WW. Sind die Werte in COSMO-ART_Rufs WW tiefer als in
COSMO-ART_oRuf3_WW ist die Fliche blau, sind sie hoher ist sie orange.
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Abb. 6.3: Zeitlicher Verlauf der Differenzen von Temperatur in 2m Hdéhe, Wol-
kenbedeckungsgrad, Windgeschwindigkeit (WG) in 10m Héhe und Grenz-
schichthdhe zwischen den Simulationen COSMO-ART_RufS WW und COSMO-
ART_oRufl WW, gemittelt iiber das Untersuchunsgebiet.
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der beiden COSMO-ART Simulationen mit Wechselwirkung aufgezeigt. Sind die Werte in der
Simulation COSMO-ART_Ruf3_ WW tiefer als in der Simulation COSMO-ART _oRuf3_ WW ist
die Fliache zwischen den Kurven blau eingeférbt, sind die Werte hoher ist die Flidche orange ein-

gefarbt.

Bei der Wolkenbedeckung sticht sofort die Periode am Augustanfang hervor. Hier ist der Wolken-
bedeckungsgrad sehr niedrig, was zu einer hoheren Temperatur in diesem Zeitraum fiihrt. Auch
ist in dieser Periode die Windgeschwindigkeit in 10 m Hohe relativ niedrig, was die hoheren Tem-
peraturen begiinstigt. In der kurzen Periode vom 21. bis 28. Juli ist die Windgeschwindigkeit
ebenfalls sehr niedrig, was auch hier die Temperaturerhohung erkldren kann. Mit den Hochst-
werten von 4,8 m/s in der Windgeschwindigkeit wihrend des betrachteten Zeitraums und einer
Grenzschichthéhe von 950 m, ist der atlantische Tiefausldufer in der Nacht vom 1. zum 2. Juli
erkennbar.

Durch den Vergleich der Differenzen der zwei Simulationen wird deutlich, dass einige Tempera-
turerhohungen in der Simulation COSMO-ART_Rufl_WW durch die unterschiedlichen meteoro-
logischen Bedingungen erkldrbar sind. In dem Zeitraum vom 24. bis 27. Juni ist die Tagesmittel-
temperatur der Simulation COSMO-ART_Rufi_WW minimal um 0,15 °C hoher. Der Grund dafiir
konnte die niedrigere Windgeschwindigkeit sein. In den Perioden vom 4. bis 9. Juni und 12. bis
17. Juli konnen die hoheren Temperaturen wahrscheinlich auf die niedrigere Wolkenbedeckung
und ebenfalls auf die niedrigeren Windgeschwindigkeiten in diesem Zeitraum zuriickgefiihrt wer-
den.

Aber es gibt auch Perioden in denen die unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen der
zweil Simulationen nicht eindeutig mit den Temperaturdifferenzen in Verbindung gebracht wer-
den konnen. So zum Beispiel die Perioden vom 18. bis 25. Juli, vom 29. Juli bis 6. August
und vom 9. bis 12. August. Hier kénnen die hoheren Temperaturen in der Simulation COSMO-
ART_Rull_WW sehr wahrscheinlich durch das hohe Absorptionsvermogen der RuB3partikel er-
klart werden.

In der Simulation COSMO-ART_Rul_WW ist die Grenzschichthhe meist etwas niedriger, da
diese sich bei hoheren Temperaturen verringert. Am Ende der Hitzewelle ist sie sogar bis zu
45 m geringer. Zwischen dem 15. und 18. Juli ist die Grenzschicht in der Simulation COSMO-
ART_Rull_WW bis zu 45 m hoher als in der Simulation COSMO-ART_oRuB3_ WW. Der Grund
dafiir kann die hohere Windgeschwindigkeit der Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW in diesem

Zeitraum sein.

6.2 Rdiumliche Verteilung der Temperaturidnderung

In Abbildung [6.4]ist die rdumliche Verteilung der Temperaturdifferenzen in 2 m Hohe zwischen
den Simulationen COSMO-ART_Rufi_ WW und COSMO-ART_oRuf_WW in ganz Europa zu
sehen. Farblich dargestellt sind die Gitterpunkte an denen der Temperaturunterschied signifikant
auf dem wahrscheinlichen Niveau (>66%; IPCC, [2007al) ist. Die statistische Signifikanz wird mit
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Abb. 6.4: Verteilung der durchschnittlichen Temperaturdifferenz zwischen COSMO-
ART_Ruf_WW und COSMO-ART_oRufl_WW in 2m Hdéhe gemittelt iber den
Zeitraum vom 15. Juni bis 20. August 2003. Die Gitterpunkte an denen der
Unterschied zwischen beiden Simulationen signifikant auf dem wahrscheinli-
chen Niveau ist, sind eingefdrbt.

einem statistischen Student t-test mit dquivalenten Freiheitsgraden (Zwiers et al.,[1995)) berechnet.

Bis auf ein paar kleinere Gebiete ist die Temperatur in 2 m Hohe in der Simulation mit Ruf3 hoher.
Die signifikante Erwdrmung ist hauptsidchlich im Osten Europas groBflachig zu sehen. Hier er-
wirmt sich die Atmosphire in 2 m Hohe bis zu 0,6 °C, an manchen Stellen bis 0,8 °C. Ostlich der
Po-Ebene, iiber Osterreich und Ungarn, ist eine leicht signifikante Erwirmung bis zu 0,9 °C. Uber
Finnland, an der Grenze zu Russland, wird die Atmosphire signifikant bis zu 0,8 °C erwirmt.
Auch London ist mit einer signifikanten Erwirmung von 0,6 °C zu erkennen. Uber Nordafrika,
Deutschland, Schweden und Ost-Russland ist die signifikante Abkiihlung bis zu -0,6 °C zu se-
hen. Teilweise wird iiber Schweden und Nordafrika eine signifikante Abkiihlung bis zu bis zu
-0,8 °C erreicht. Wie in Abschnitt erklart, kann es dafiir zwei Griinde haben. Zum einen die
hohere Sulfatkonzentration in der Simulation COSMO-ART_Ruf3_WW und zum anderen die un-
terschiedlichen meteorologischen Bedingungen der Simulationen.
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Abb. 6.5: Temperaturdifferenz zwischen der Simulationen COSMO-ART_Rufi_WW und
COSMO-ART_oRufS_WW in 2m Hdhe gemittelt iber den Zeitraum vom 15.
Juni bis 20. August 2003 in Abhdngigkeit von der Ruffmasse.
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Abb. 6.6: Temperaturdifferenz zwischen der Simulationen COSMO-ART_RufS WW und
COSMO-ART_oRufSi_WW in 2m Hdéhe gemittelt tiber den Zeitraum vom 15.
Juni bis 20. August 2003 in Abhdngigkeit von der Rufimasse, wenn keine Wol-
kenbedeckung vorhanden ist.
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Da die Temperaturen der Meeresoberflachen vom globalen Modell vorgegeben werden und so-
mit jede Anderung, die durch den hohen Seesalzgehalt der Atmosphire hervorgerufen werden
konnte, nicht signifikant ist, gibt es iiber den Ozeanen keine signifikanten Anderungen (Ferrone
et al.[2012).

Wie in Abschnitt [6.1] gezeigt, kénnen die Temperaturunterschiede in 2 m Hohe zwischen den
Simulationen COSMO-ART_Ruf3 WW und COSMO-ART _oRu_ WW nicht nur auf die Ruf3-
partikel zuriickgefiihrt werden. Auch die unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen der
zwei Simulationen konnen die Temperatur verdndern. Um die Temperaturerhohungen zu fin-
den, welche durch das Absorbieren der RufSpartikel zustande kommen, ist in der Abbildung [6.5]
die Temperaturdifferenz in 2 m Hohe der zwei Simulationen iiber die Rumasse der Simulation
COSMO-ART_RuB3_WW aufgetragen. Es wird ganz Europa iiber den Zeitraum vom 15. Juni bis
20. August 2003 betrachtet. Wie in Abbildung [6.4] sind nur die Gitterpunkte dargestellt an denen
der Temperaturunterschied signifikant auf dem wahrscheinlichen Niveau (>66%; [IPCC, 2007al)
ist.

Eine Korrelation zwischen der RuBmasse und der Temperaturdifferenz ist hier jedoch nicht zu
sehen. Da die Simulationen iiber einen ldngeren Zeitraum laufen, konnte die Ursache hierfiir das
Rauschen im Modell sein. Zu sehen ist, dass trotz einiger negativer Temperaturdifferenzen an

manchen Gitterpunkten die positiven Temperaturdifferenzen {iberwiegen.

Um ein eindeutigeres Ergebnis zu bekommen wird dieselbe Betrachtung fiir Gebiete ohne Be-
wolkung gemacht. Abbildung [6.6] zeigt die Gitterpunkte und Zeitpunkte an denen wihrend des
Untersuchungszeitraums keine Wolkenbedeckung vorlag. Die Punkte auf der linken Seite der
blauen Linie zeigen die Gitterpunkte, an denen die RuBmasse kleiner 0,5 ug/m? sind. Diese kon-
nen aufgrund des Rauschens vernachlidssigt werden. Auf der rechten Seite der blauen Linie ist
eine Korrelation zwischen der Rumasse und der Temperaturdifferenz erkennbar. Je hoher die
RuBmasse, um so hoher wird die Temperaturdifferenz.

Aquivalent zur Abbildung [6.6/ist in Abbildung [6.7|die riumliche Verteilung der Temperaturdiffe-
renz dargestellt. Dargestellt sind die Gitterpunkte an denen die RuBmasse groBer als 0,5 ug/m? ist
und keine Wolkenbedeckung vorhanden ist. Die signifikante Erwérmung bis zu 0,9 °C ist haupt-
sichlich iiber England und dem Armelkanal zu sehen. In diesem Gebiet sind auch flichendeckend
hohe Ruflemissionen zu finden (Abb. [d.1). Dies zeigt, dass lokale Erhohungen der RuBemissio-
nen, wie es zum Beispiel in Paris und Moskau der Fall ist, keinen signifikanten Einfluss auf die

Temperaturerh6hung haben.

6.3 Vertikale Temperaturunterschiede

Wie in Abschnitt 2.4] erldutert, verdndert der Ruf die Temperatur in allen Hohenlagen der Tro-
posphire. Abbildung [6.8] zeigt die vertikale Verteilung der Temperaturdifferenz zwischen den
Simulationen COSMO-ART_Rufi_WW und COSMO-ART_oRuf3_WW. Dargestellt im Zeitraum

62 | Perspektiven der Luftqualitit



vom 15. Juni bis 20. August iiber das Untersuchungsgebiet (rot umrandetes Gebiet in Abb. [3.3).

Die rote Linie stellt die mittlere Grenzschichthohe, mit 709 m iiber der Erdoberfldche, iiber den

oben genannten Zeitraum dar.

Fast tiber die gesamte Atmosphire ist eine Erwdrmung in der Simulation COSMO-ART_Rufl_WW
zu erkennen. Bis 1,5 km Hohe gibt es einen Temperaturunterschied von 0,05 °C bis zu 0,145 °C,

was zu einer Stabilisierung der Atmosphire fiihrt. Oberhalb von 1,5 km wird die Temperaturdiffe-

renz wieder kleiner und die Stabilisierung der Atmosphire geht zuriick. Ab einer Hohe von 10 km

verdndert sich die Temperaturdifferenz kaum, da am oberen Rand des Modells COSMO-ART, wie

an den Seitenréndern die ERA-40 Daten vorgeschrieben werden (Abschnitt [3.4).

In Abbildung [6.9]ist die vertikale Verteilung der Rulkonzentration der Simulationen COSMO-
ART _RuBB_WW zu sehen. Sie hat ihr Maximum in Bodennidhe mit 0,44 pg/m3. Danach sinkt die
Konzentration mit der Hohe immer weiter ab. An der Obergrenze der Grenzschicht ist eine Ruf3-
konzentration von 0,22 ug/m3. In 4 km Hohe geht die RuSkonzentration auf 0,02 ug/m? zuriick.
In dieser Hohenlage befinden sich nur noch aufgrund von vertikalen Transportvorgingen Ru3par-
tikel. Ab 12 km Hohe ist im Modell keine Rulkonzentration mehr vorhanden.

Eine Korrelation zwischen der vertikalen Verteilung der RuB3konzentration und der vertikalen Ver-

teilung der Temperaturdifferenz ist hier nicht erkennbar.

Deshalb werden zusitzlich zur Ru3konzentration die optischen Dicken im Modell betrachtet. Die-
se werden aus den Ruflkonzentrationen im Modell wie in|Vogel et al.|(2009) berechnet und flieen
in die Berechnung der Strahlungsfliisse mit ein. In Abbildung [6.10]ist die vertikale Verteilung der
Differenz der optischen Dicke aller Aerosole im Modell bei einer Wellenléinge von 550 nm zwi-
schen der Simulation COSMO-ART_RuB8_WW und der Simulation COSMO-ART_oRu}_WW
dargestellt. Die Aerosol optische Dicke ist ein MaB fiir die exponentielle Abschwichung der Son-
nenstrahlung beim Durchlaufen der Atmosphire, die durch die Partikel verursacht wird. Berechnet
wird diese gemil dem Lambert-Beer schen Gesetz. Dabei entspricht die Aerosol optische Dicke

dem Integral des Extinktionskoeffizienten by, iiber das entsprechenden Hohenintervall (z; bis z2):

22
300 () = / b, (6.1)

21

Innerhalb der Grenzschicht gibt es eine Erhéhung der Aerosol optischen Dicke (Abb. [6.10). Das
Maximum der vertikalen Verteilung der Differenz der optischen Dicke wird am Oberrand der
Grenzschicht mit 0,0046 erreicht. Die Differenz sinkt bis zu einer Hohe von 1,5 km auf 0,0017 ab
und steigt innerhalb 500 m bis 0,0027 an. Dariiber geht der Wert gegen null.

Unterhalb der Grenzschicht steigt, wie in der Temperaturdifferenz, die Differenz der optischen
Dicke an. Das Maximum der Temperaturdifferenz in der vertikalen Verteilung kann durch die Zu-
nahme der optischen Dicke erklidrt werden. Hier spielt das Absorptionsvermdgen von Ruf} eine

dominante Rolle, aber die unterschiedlichen Streu- und Absorptionsvermogen der anderen Ae-
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rosole diirfen nicht auBer acht gelassen werden. Durch die Differenz der beiden Simulationen
flieBen die Streu- und Absorptionsvermogen der anderen Aerosole in diese Betrachtung mit ein.
Dies verdeutlicht wie komplex es ist den Effekt des Rufles darzustellen und wie bedeutsam hier

die online gekoppelten Modelle sind.

Um dabei den Effekt des Rules genauer zu Verstehen, ist in Abbildung die optische Dicke
von trockenem Rub, bei einer Wellenldnge von 550 nm, der Simulation COSMO-ART_Ru3_WW
aufgetragen. Dafiir wurde die jeweilige RuSmode (s, i, jc) mit dem passenden Parameter aus der

Strahlungsroutine (Tabelle [3.3)) wie folgt multipliziert:

220" (trockener RuB) =9-107%-s+5-107%-i. +4-107° - j.. (6.2)

Die optische Dicke von trockenem RuB betriigt am Boden etwa 0,3-10~7 und nimmt bis zu einer
Hohe von 1,5km bis auf etwa 9,2-10~7 zu. Dariiber hinaus nimmt die optische Dicke des tro-
ckenen Rufles wieder ab.

Hier ist eine gute Korrelation mit der vertikalen Verteilung der Temperaturdifferenz zu sehen
(Abb. . Beide erreichen ihr Maximum in einer Hohe von 1,5 km. Somit kann die Anderung
der Temperatur und die damit verbundene Stabilisierung sehr wahrscheinlich auf den Ruf3 zuriick-

gefiihrt werden.
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Abb. 6.7: Verteilung der durchschnittlichen Temperaturdifferenz zwischen COSMO-
ART_Rufi_WW und COSMO-ART_oRuf_WW in 2m Hdhe gemittelt tiber den
Zeitraum vom 15. Juni bis 20. August 2003 fiir einen Wolkenbedeckungsgrad
von 0%. Die Gitterpunkte an denen der Unterschied zwischen beiden Simula-
tionen signifikant auf dem wahrscheinlichen Niveau ist, sind eingefdrbt.
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Abb. 6.8: Vertikale Verteilung der Temperaturdifferenz zwischen COSMO-ART_RufS WW

Abb.

und COSMO-ART_oRufs_WW gemittelt iiber den Zeitraum vom 15. Juni bis
20. August 2003 im Untersuchungsgebiet. Die rote Linie zeigt die gemittelte
Grenzschichthohe.
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6.9: Vertikale Verteilung der Rufkonzentration der Simulation COSMO-
ART_Rufl_WW gemittelt iiber den Zeitraum vom 15. Juni bis 20. August 2003
im Untersuchungsgebiet. Die rote Linie zeigt die gemittelte Grenzschichthéhe.
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Abb. 6.10: Vertikale Verteilung der Differenz der Aerosol optischen Dicke im Modell zwi-
schen COSMO-ART_Rufi WW und COSMO-ART_oRufs_WW gemittelt tiber
den Zeitraum vom 15. Juni bis 20. August 2003 im Untersuchungsgebiet. Die
rote Linie zeigt die gemittelte Grenzschichthohe.
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Abb. 6.11: Vertikale Verteilung der Aerosol optischen Dicke von trockenem Ruf$ der Simu-
lation COSMO-ART_Rufs WW gemittelt iber den Zeitraum vom 15. Juni bis
20. August 2003 im Untersuchungsgebiet. Die rote Linie zeigt die gemittelte
Grenzschichthdhe.
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Kapitel 7
Zusammenfassung

Trotz ihrer geringen Masse und Grofe fithren die RuBpartikel zu einer Erwiarmung des Klimasys-
tems und haben einen potentiellen Einfluss auf die menschliche Gesundheit. Das atmosphérische
Aerosol wirkt sich auf den Strahlungshaushalt der Atmosphire aus. Dabei ist die Rolle des Ruf3es
auch heute noch mit hohen Unsicherheiten verbunden (IPCC|[2007a). Im Gegensatz zum Grofteil
der Aerosole, die das Sonnenlicht hauptséchlich streuen, absorbiert Ruf3 die solare Strahlung und

fiihrt zu einer Erwidrmung in der jeweiligen Atmosphirenschicht.

In dieser Arbeit wurde der Einfluss von Ruf} auf den Atmosphirenzustand quantifiziert. Dieser
Einfluss wurde zum ersten Mal iiber einen Zeitraum von zwei Monaten, wiahrend der Hitzewel-
le 2003, iiber ganz Europa mit dem Modellsytem COSMO-ART (Vogel et al. 2009) betrachtet.
Aufgrund des vollstindig online gekoppelten Modellsystems ist eine Untersuchung der Wech-
selwirkung zwischen Aerosolen und der Atmosphire iiber die Strahlungseigenschaften moglich.
Eine Besonderheit in COSMO-ART gegeniiber anderen Modellen ist die explizite Behandlung
der RuBalterung.

Fiir die Quantifizierung des Einflusses von Rufl wurden verschiedene Simulationen mit COSMO-
ART durchgefiihrt. Zum einen eine Simulation mit Betrachtung von Rufl und zum anderen eine
Simulation ohne die RuBlemissionen mit einer Anpassung des Strahlungsantriebs der gealterten
RuBBmoden. Um herauszufinden ob einige Unterschiede in der simulierten Luftqualitit durch die
Meteorologie oder durch die Wechselwirkung zwischen den Aerosolen und der Chemie hervorge-
rufen wurden, wurde eine weitere Simulation ohne Ruffemissionen und ohne Wechselwirkungen
zwischen Aerosolen und der Strahlung durchgefiihrt. Da die Meteorologie fiir diese Anderun-
gen nicht von Bedeutung war, wurde diese Simulation nicht weiter betrachtet. Die Auswertung
bezieht sich hauptsidchlich auf das Untersuchungsgebiet in Europa, welches sich dadurch aus-

zeichnet, dass die Hitzeperiode in diesem Gebiet am ausgeprigtesten war.

Zunichst erfolgte eine Quantifizierung des Einflusses von Ruf} auf die Luftqualitit im Sommer
2003. Besonders Ruflemissionen des StraBenverkehrs und der Industrie fithren zu hohen Kon-
zentrationen. Die Ballungsgebiete sind hauptséchlich in Polen, um die Po-Ebene in Italien und

flachendeckend iiber Siidengland bis Frankreich und Deutschland zu finden. Aufgrund des Ru-
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Bes in der Atmosphire veridndern sich die Konzentrationen der Spurenstoffe und Aerosole. Dies
macht sich vor allem in der Sulfatkonzentration bemerkbar. Der Rufl im Modell fiihrte beson-
ders am Ende der Hitzeperiode zu einer im Median bis zu 1,5 ug/m® hoheren Sulfatkonzentration.
Es konnte festgestellt werden, dass die Anderungen in den meteorologischen Bedingungen durch
Aerosole nicht der entscheidende Grund fiir diese Unterschiede in der Sulfatkonzentration ist. Die
Unterschiede konnen durch die Wechselwirkung zwischen den Aerosolen und der Gasphase ver-
ursacht werden, aber auch das Verschieben der Partikeldurchmesser durch das Entfernen von Ruf3
kann ein Grund sein. Mit Ruf} ist das Maximum der Durchmesser der Sulfatpartikel im Modell

bei hoherer Masse kleiner als ohne Ruf3.

Darauthin wurde der Einfluss von Ruf} auf die Groenverteilungen weiter untersucht. Allgemein
stellte sich heraus, dass aufgrund des Ruf3es eine hohere Partikelmasse vorhanden ist mit tenden-
ziell kleineren Partikeln. Die RuBmasse macht hier aber nur einen kleinen Anteil der htheren
Masse aus. Zudem fiihrt der Ruf3 zu einer hoheren Partikelanzahl, bei tendenziell groeren Par-
tikeln. Auch nicht zu erwarten war eine Verkleinerung der Massendichteverteilung der ruflfrei-
en Nukleationsmode mit einer Vergroferung des Partikeldurchmessers, als der Rufl entnommen
wurde. Eine weitere Untersuchung der Beeinflussung der RuBpartikel auf die GroBenverteilungen

wire im Rahmen einer weiteren Studie interessant.

Das Hauptziel dieser Arbeit war die Quantifizierung des Einflusses von Ruf} auf die bodenna-
he Temperatur. Durch den Vergleich mit der Wolkenbedeckung und der Windgeschwindigkeit
in 10 m Hohe stellte sich heraus, dass einige Temperaturdifferenzen auf die unterschiedlichen
meteorologischen Bedingungen zuriick zu fithren waren. Um den Einfluss von Rufl niher zu
quantifizieren, wurden die Gitterpunkte an denen der Temperaturunterschied signifikant auf dem
wahrscheinlichen Niveau (>66%) ist betrachtet. Dabei wurde 6stlich der Po-Ebene (Italien), tiber
Ungarn, eine signifikante Erwdrmung bis zu 0,9 °C festgestellt. Es konnte jedoch keine Korrelati-
on zwischen der RuBmasse und der Temperaturdifferenz festgestellt werden. Eine Ursache hierfiir
kann das interne Rauschen im Modell sein. Deshalb wurde dieselbe Betrachtung ohne Bewolkung
durchgefiihrt. Hier ist eine eindeutige Korrelation zwischen der Rumasse und der Temperaturdif-
ferenz zu erkennen. Ohne Bewolkung ist hauptsichlich iiber England und dem Armelkanal eine
signifikante Erwidrmung von 0,9 °C zu sehen. In diesem Gebiet wurden auch hohe Ruflemissionen
gefunden. Fiir einen signifikanten Temperaturunterschied geniigen somit nicht nur lokale Erho-

hungen der Ruflemissionen, wie zum Beispiel iiber Ballungsgebieten.

Neben dem Einflusses von Ruf3 auf die bodennahe Temperatur wurden die vertikalen Tempe-
raturunterschiede betrachtet. Der Ruf} fiihrte zu einer Stabilisierung im Mittel iiber den gesamten
Zeitraum. Bei der Betrachtung der vertikalen Verteilung der optischen Dicke von trockenem Ruf3
ist eine gute Korrelation mit der vertikalen Temperaturdifferenz zu erkennen. Das Maximum der
Temperaturdifferenz in 1,5 km Hohe kann durch die Zunahme der optischen Dicke von trockenem
RuB erkldrt werden. Dies verdeutlicht, dass online gekoppelte Modelle notig sind, um den Effekt
des Ruf3es darzustellen.
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Anhang A
Rulkonzentrationen

Weitere ausgewihlte Gebiete mit hohen RuBemissionen aus Abschnitt[d.1]

e) Gebiet: Benelux-Lénder

‘. A\'\»WwW*x‘,‘,mm\\u\\ wn,A»M,\\'M W il -
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Abb. A.1: Zeitlicher Verlauf der Emissionen von Ruf in kg/h/Zelle (oben) und der Ru$-
konzentrationen der Simulation COSMO-ART_Ru_WW in pg/m? (unten) ge-
mittelt iiber das jeweilige Gebiet (Abb. auf der untersten Modellschicht.
In blau ist der Anteil der Mode s, in griin der Mode i und in rot der Mode j
dargestellt.
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Abb. A.2: Wie Abbildung fir weitere Gebiete.
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Abb. A.3: Wie Abbildung fir weitere Gebiete.
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Abb. A.4: Wie Abbildung fir weitere Gebiete.
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Anhang B

Durchmesser

Massendichteverteilung und Anzahldichteverteilung wie in Kapitel 5] fiir die Simulation COSMO-

ART_oRuf3_oWW.
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Abb. B.1: Chemische Zusammensetzung der Massendichteverteilung der Aerosole im Mo-
dell im Untersuchungsgebiet fir die Simulation COSMO-ART_oRufS_oWW.

Dargestellt sind die

Mediane iber den Zeitraum vom 15.6.2008 bis 20.8.2003

im Untersuchungsgebiet.
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Abb. B.2: Massendichteverteilung der verschiedenen Moden im Modell fir die Simulation
COSMO-ART oRufS_oWW. Dargestellt iiber den Zeitraum vom 15.6.2003 bis
20.8.2003 im Untersuchungsgebiet.
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Abb. B.3: Anzahldichteverteilung der verschiedenen Moden im Modell im Untersuchungs-
gebiet fiir die Simulation COSMO-ART_oRufS_oWW. Dargestellt iber den Zeit-
raum vom 15.6.2003 bis 20.8.2003 im Untersuchungsgebiet.
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