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ZusammenfassungIn der vorliegenden Arbeit wurden die für die Feuhteverteilung und lufthemishe Zusam-mensetzung in MM5/MCCM relevanten numerishen Verfahren für den (i) advektiven Feuh-tetransport, (ii) advektiven hemishen Spurensto�transport und (iii) für die hemishe Um-wandlung der Spurensto�e untersuht. Dabei wurden die verwendeten Verfahren untersuht,vorhandenen De�zite identi�ziert und durh neu entwikelte alternative numerishe Verfah-ren verbessert. Die neu entwikelten Verfahren wurden in das regionale Modell MM5/MCCMeingebaut und evaluiert.Dabei lässt sih für die oben genannten drei Prozesse Folgendes zusammenfassen:(i) Advektiver Feuhtetransport: Für die Feuhteadvektion wird in MM5 ein Leapfrog-Verfahren mit einem Zeit�lter benutzt. Das Verfahren zeigt bekannte De�zite, so neigtes zu numerishen Oszillationen und erzeugt durh den glättenden Zeit�lter einen Pha-senfehler. Dies kann z.B. zu falshen Unter- und Übersättigungen in der räumlihenVerteilung der Feuhtegröÿen führen und damit physikalish niht gerehtfertigte Pha-senumwandlungsprozesse auslösen. Die davon beein�usste Temperatur-, Niedershlags-und Strahlungsverteilung ist demzufolge ebenfalls fehleranfällig. Deshalb wurde ein al-ternatives numerishes Integrations- und Advektionsverfahren entwikelt, welhes diebeshriebenen De�zite verringert und aufgrund seiner Komplexizität für Klimasimu-lationen von mehreren Dekaden geeignet ist. Dieses Verfahren wurde für die Feuhte-advektion in MM5 eingebaut. Eine Niedershlagsevaluierung einer einmonatigen Epi-sodensimulation mit DWD-Beobahtungen zeigte für MM5 mit dem neu entwikeltenVerfahren bessere Übereinstimmungen in Luv- und Lee-Bereih von Mittelgebirgen. InBezug auf die simulierten Niedershlagssummen zeigte das neue MM5 ebenfalls bessereÜbereinstimmungen mit der Literatur. Die Evaluierung von simulierten Wasserdampf-verteilungen mit zeitlih hohaufgelösten vertikalen Lidar-Beobahtungen konnte keineeindeutige Aussage liefernm, da die Simulationen aufgrund unzureihender Eingangs-daten zur exakten Modellinitialisierung die meteorologishe Situation während des Be-obahtungszeitraums niht exakt wiedergeben konnten.(ii) Advektion hemisher Spurensto�e: Räumlihe detaillierte Emissionskataster ausPunktquellen (z.B. Shornsteinen und Industrieanlagen) und aus Linienquellen (z.B.Autobahnen) erfordern für hohaufgelöste Lufthemiesimulationen Advektionsverfah-ren, die die resultierenden starken Gradienten in den Spurensto�verteilungen möglihstgut erhalten. Das bisherige in MCCM implementierte Advektionsverfahren MPDA-TA weist eine ausgeprägte numerishe Di�usion auf. Um diese Di�usion zu reduzie-ren, wurden aus der Literatur zwei geeignete, Gradienten erhaltende Advektionsver-fahren ausgewählt. Eine neue dreidimensionale Version der Verfahren wurde für die



vi MCCM-Pseudo�ussform und das bodenfolgende σ-Koordinatensystem entwikelt undin MCCM eingebaut. Durh eine Evaluierung von simulierten Spurensto�konzentratio-nen einer 18-tägigen Photosmogepisode mit Beobahtungen des bayerishen Landesam-tes für Umwelt wurde gezeigt, dass die neuen Verfahren zu wesentlih realistisherenSpurensto�konzentrationen, vor allem während der photohemish aktiven Tageszeit,führen. Ein Vergleih von simulierten CO-Abluftfahnen zeigte für die neuen Verfah-ren deutlih höhere CO-Konzentrationen mit wesentlih stärker ausgeprägten Gradi-enten in den simulierten Abluftfahnen. In der Referenzsimulation mit dem MPDATA-Advektionsverfahren wurden die Abluftfahnen durh die numerishe Di�usion sehr starkauf benahbarte Gitterzellen verteilt, so dass sie kaum mehr zu erkennen waren.(iii) Chemishe Umwandlung der Spurensto�e: In den letzten Jahren wurden die Gas-hphasenhemiemehanismen stetig weiterentwikelt, um dem Wissen über die tropo-sphärishe Ozon-Chemie und deren biogenen Vorläufersubstanzen Rehnung zu tragen.Es wurde allgemein erwartet, dass die genaueren und komplexeren neuen Mehanismenauh realistishere Spurensto�verteilungen liefern sollten als der in MCCM verwendeteeinfahere und ältere RADM2-Mehanismus mit dem QSSA-Löser. Um die Evaluierungvon Mehanismen und deren numerishe Implementierung unabhängig zu mahen, wur-den Mehanismen und Integrationsverfahren entkoppelt. Ein neu entwikeltes Verfahrengeneriert im Preproessing für jeden gegebenen Mehanismus ein identishes implizitesnumerishes Integrationsverfahren und stellt durh eine automatishe Programmgene-rierung dieses dem MCCM als Modul zur Verfügung. Der Vergleih der Chemieme-hanismen RADM, RACM und RACM-MIM in MCCM hat für die RADM-Simulationeinen systematishen Bias zu höheren Ozonkonzentrationen von a. 4 ppb gezeigt. DieUntershiede zwishen den komplexeren RACM und RACM-MIM Mehanismen liegenlediglih bei maximal 1%, mit gröÿeren Untershieden bei sehr hohen Ozonkonzentra-tionen. Die Evaluierung der Simulationen mit Beobahtungen an 8 Stationen zeigenanhand von statistishen Gröÿen für RACM-MIM die geringsten Abweihungen undsomit die besten Übereinstimmungen. In der praktishen Anwendung hat sih gezeigt,dass in einer regionalen Simulation mit MCCM der RACM-MIM-Mehanismus je nahAnzahl der Gitterpunkte a. 10 bis 25 % mehr Rehenleistung zur Integration des Ge-samtsystems erfordert, als der einfahere RADM-Mehanismus.
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1 EinleitungEine der groÿen Herausforderungen im Bereih der Atmosphärenforshung ist es, die Ver-änderungen des Klimas und ihre Folgen für Anthroposphäre und Biosphäre vorherzusagen.Dabei geht es zunähst darum, das System Erde, in dem eine Vielzahl komplexer Prozesseablaufen, zu verstehen. Ein wihtiges Hilfsmittel zur Erlangung dieses Verständnisses sind nu-merishe Modelle. Die Entwiklung numerisher Modelle hat in den letzten Jahrzehnten sehrgroÿe Fortshritte gemaht, sodass sie seit geraumer Zeit auh shon für eine Abshätzungdes zukün�tigen Klimawandels und seiner Folgen verwendet werden.Globale Klimamodelle beshreiben die wihtigsten klimarelevanten physikalishen und he-mishen Vorgänge und deren Wehselwirkungen in der Atmosphäre, den Ozeanen und aufder Erdober�ähe. Das System mit seinen Wehselwirkungen ist so umfangreih, dass dieglobalen Modelle nur in einer sehr groben räumlihen Au�ösung (von mehreren hundertKilometern) betrieben werden können und daher kaum in der Lage sind, regionale Beson-derheiten zu berüksihtigen, die das regionale Klima und die daraus resultierenden Folgenbestimmen. Es ist deshalb zwingend erforderlih, regionale Modelle zu entwikeln, die jenah Anwendungsgebiet wesentlih feinere räumlihe Au�ösungen besitzen. Im Gegensatz zuden globalen Klimamodellen können die regionalen Klimamodelle nur einen begrenzten Teilder Erdober�ähe, dafür aber mit kleineren Gitterweiten behandeln. Die an den seitlihenRändern benötigten Randbedingungen werden aus den Simulationen der Klimaszenarien miteinem globalen Modell gewonnen. Man spriht dabei vom Antrieb eines regionalen Modellsdurh ein globales Modell.Globalen und regionalen Klimamodellen ist es gemein, dass sie klimarelevante Prozessenur vereinfaht darstellen können. Zu erwähnen sind hier vor allem Prozesse in der Bio-sphäre und der Atmosphäre sowie deren komplexe Wehselwirkungen, die meistens nur sehreingeshränkt und vereinfaht berüksihtigt werden können. Um auh die durh die Klima-änderung ausgelösten Rükkopplungsmehanismen vershiedener Prozesse berüksihtigen zukönnen, werden gekoppelte Klimamodelle entwikelt, in denen die regionalen Klimamodellemit anderen Modellen, z.B. der Biospäre, Lufthemie, Hydrologie u.a. gekoppelt werden.Ein solhes gekoppeltes regionales Lufthemie-Klimamodell ist das mesoskalige Meteorolo-gie-Chemie-Modell MCCM (Multisale Climate Chemistry Model, Grell u. a. 2000) das amIMK-IFU entwikelt worden ist. Es basiert auf dem mesoskaligen Meteorologiemodell MM5(Dudhia, 1993; Grell u. a., 1994), das in den 90er Jahren von der Penn State University undNCAR (National Center for Atmospheri Researh) als Nahfolgemodell des hydrostatishenModells MM4 (Anthes u. a., 1987) entwikelt wurde. MM5 ist ein Community Modell, das imLaufe der Jahre durh eine Vielzahl von Anwendern ständig erweitert und verbessert wurde.Die zugrunde liegenden Diskretisierungen der partiellen Di�erentialgleihungen beruhen aberimmer noh auf den Verfahren aus MM4 (Anthes u. a., 1987; Grell u. a., 1994). Aus der



2 1 EinleitungLiteratur sind erheblihe De�zite der verwendeten numerishen Verfahren bekannt. DieseDe�zite können zu einer ungenauen Behandlung physikalisher und hemisher Prozesse unddamit zu einer fehlerhaften Beshreibung klimarelevanter Modellgröÿen führen.Diese Arbeit konzentriert sih insbesondere auf die lufthemishe Zusammensetzung unddie Feuhteverteilung der Troposphäre, die unseren Lebensraum in starkem Maÿe beein-�ussen. Dies gilt insbesondere für die in klimasensitiven Regionen, in denen bereits kleineÄnderungen im Niedershlag groÿe Auswirkungen auf die Vegetation und die dortigen Le-bensbedingungen haben. Darüber hinaus beein�usst der atmosphärishe Feuhtezustand auhdie Bewölkungsverhältnisse und damit weitgehend auh das Strahlungsfeld. Dieses wirkt sihdirekt auf die Photolyse und damit auh auf die lufthemishe Zusammensetzung in der At-mosphäre aus. Die hemishe Zusammensetzung wiederum ist für die Lebensbedingungeninsbesonde in Groÿstädten und Ballungsräumen von groÿer Bedeutung.Entsheidende Prozesse für die Feuhteverteilung und lufthemishe Zusammensetzungsind (i) der Feuhtetransport, (ii) der Transport und (iii) die hemishe Umwandlung derhemishen Spurensto�e. Im Rahmen dieser Arbeit werden dabei die relevanten numerishenVerfahren in MM5/MCCM untersuht, die vorhandenen De�zite identi�ziert und durh dieEntwiklung neuer numerisher Verfahren verbessert.Die Modellierung und Simulation von Detailprozessen für die oben genannten drei Teila-spekte (i) - (iii) erfolgte zunähst in einem einfahen isolierten numerishen Modell, mit demsih die zu untersuhenden Prozesse nahbilden lieÿen. Nur in einem solhen von äuÿerenEin�üssen isolierten Modell können die numerishen Eigenshaften ungestört untersuht undbewertet werden. Mit Hilfe der so gewonnen Erkenntnisse konnte ein Verfahren letztlih alsgeeignet ausgewählt und in das regionale Modell eingebaut werden.Die vorliegende Arbeit gliedert sih in insgesamt sehs Kapitel. Zunähst werden in Ka-pitel 2 die Modelle MM5 und MCCM, sowie die Formulierung der Modellgleihungen imMM5-Koordinatensystem vorgestellt. Kapitel 3 behandelt die numerishe Beshreibung derFeuhteadvektion in MM5 und MCCM, Kapitel 4 behandelt die Modellierung der Advekti-on der hemishen Spurensto�e in MCCM. Kapitel 5 beshäftigt sih mit der Modellierungder hemishen Umwandlung in MCCM hinsihtlih vershiedener Gasphasenhemiemeha-nismen. Im Kapitel 6 erfolgen eine kurze Zusammenfassung, Diskussion und Ausblik.



2 Modellbeshreibung
2.1 Das Meteorologiemodell MM5Das PSU/NCAR Meteorologiemodell MM5 (Grell u. a., 1994) ist ein nihthydrostatishes�Limited Area Model� (LAM) mit bodenfolgenden Koordinaten. Es wurde an der Penn StateUniversität und am National Center of Atmospheri Researh (NCAR) als �Community Mo-del� entwikelt um die atmosphärishe Zirkulation im mesoskaligen Bereih mit Au�ösun-gen von etwa 1 bis 100 km zu simulieren. Die wesentlihen Eigenshaften von MM5 sinddie Multinesting-Fähigkeit einshlieÿlih bewegliher Nester, niht-hydrostatishe Dynamik,welhe die Simulation von Prozessen unter 10 km Au�ösung erlaubt, vollständige plattformu-nabhängige Parallelisierung oder Vektorisierung (MPI, OpenMP und HPF) für vershiedeneComputer-Arhitekturen, vierdimensionale Datenassimilation und eine Vielzahl vershiede-ner Optionen zur Behandlung der physikalishen Prozesse. Dazu gehören die Wolken- undNiedershlagsbildung, Austaushprozesse in der Grenzshiht und am Boden, sowie die lang-und kurzwelligen atmosphärishen Strahlungsvorgänge. Angekoppelt ist ein Boden-, Shnee-und Vegetationsmodell zur Berehnung des Wärme- und Feuhtehaushalts in den oberenBodenshihten.Das vollständige Modellsystem besteht neben dem eigentlihen Simulationsprogramm MM5aus einer Kette von Pre- und Postproessor-Programmen. Abb. 2.1 zeigt den Daten�uÿ zwi-shen den einzelnen Teilen des Systems. Das erste Modul der Preproessorkette (TERRAIN)legt das Modellgebiet fest und bereitet geographishe Eingangsdaten (Orographie, Vegetati-on, Bodentyp et.) auf. Anshlieÿend werden meteorologishe Eingangsdaten (auf Druk�ä-hen gegebene atmosphärishe Strömungs-, Feuhte-, Temperatur- und Geopotentialfelder,sowie das Bodendrukfeld) aus globalen Zirkulationsmodellen durh ein weiteres Modul (RE-GRID) aufbereitet. Der meteorologishe Eingangsdatensatz kann durh zusätzlihe Boden-und Radiosondenbeobahtungen ergänzt werden (RAWINS oder LITTLE_R). Ein weite-res Modul (INTERP) führt eine vertikale Interpolation der atmosphärishen Eingangsdatenvon den Druk�ähen auf die von MM5 verwendeten geländefolgenden Koordinaten (sieheAbshnitt 2.4) durh und stellt Anfangsbedingungen, sowie die für den gesamten Simulati-onszeitraum benötigten Randbedingungen zur Verfügung. Dies ist notwendig, da MM5 alsLimited-Area-Modell nur einen begrenzten Teil der Atmosphäre betrahtet. Eine genaue Be-shreibung aller MM5-Optionen, sowie aller Pre- und Postproessor-Programme �ndet manauf der MM5-Homepage (2004) und bei Dudhia (2000).



4 2 Modellbeshreibung

Abbildung 2.1: Daten�uss des MM5-Modellsystems, Quelle: Dudhia (2000)2.2 Das Meteorologie-Chemie-Modell MCCMDas Modellsystem MCCM wurde im Laufe der letzten Jahre auf der Grundlage des Meteoro-logiemodells MM5 entwikelt. Dazu wurde MM5 mit einem Chemietransportmodell (CTM)online gekoppelt. Mathematish bedeutet online gekoppelt, dass für jede hemishe Spezieseine entsprehende Erhaltungsgleihung formuliert wird, welhe zusammen mit den MM5-Gleihungen simultan integriert wird. Dabei wird für die Spurensto�e die Advektion, turbu-lente Di�usion, Deposition, Emission und die hemishe Umwandlung berehnet. Ein onlinegekoppeltes Modell ist durh die simultane Integration prinzipiell auh in der Lage, eineRükkopplung der hemishen Veränderungen auf das Meteorologiemodell zu gewährleisten.Im Gegensatz dazu arbeiten o�ine gekoppelte Chemietransportmodelle mit externen me-teorologishen Antriebsdaten für den gesamten Simulationszeitraum. Diese Daten könnenzum Beispiel auh aus einer zuvor durhgeführten MM5-Simulation stammen. Aufgrund dergroÿen Datenmenge wird man diese jedoh nur in einer relativ groben zeitlihen Au�ösungbereitstellen können.2.3 NestungMM5/MCCM simuliert als Limited-Area-Model nur einen ausgewählten Bereih auf der Er-de. Dabei ermögliht die Nestung (�Nesting�) die Simulation von weiteren Teilbereihen ineiner höheren Au�ösung. Das eingebettete Teilgebiet wird als �Nest� bezeihnet. Prizipiellsind beliebig viele Stufen des Nestens möglih, wobei die benötigten Rand- und Anfangs-



2 Modellbeshreibung 5

Abbildung 2.2: Modellorographie und Nestung der Modellgebiete: D1 (54 km Au�ösung),D2 (18 km Au�ösung), D3 (6 km Au�ösung) und D4 (2 km Au�ösung)bedingungen aus der jeweils übergeordneten Simulation entnommen werden. Abb. 2.2 zeigtdie Modellkaskade einer Dreifah-Nestung. Das Gebiet D1 erhält die Anfangs- und Rand-bedingungen als Antrieb aus den (Re-)Analysen bzw. Simulationen eines globalen Modells,während das Gebiet D2 diese aus den Zustandsgröÿen von Gebiet D1 erhält. In analogerWeise wird mit den Gebieten D3 und D4 verfahren. Bei MCCM werden für die Anfangs- undRandbedingungen neben den meteorologishen Gröÿen auh die hemishen Spurensto�e ausden Simulationsergebnissen für das jeweils übergeordnete Gebiet herangezogen.Man spriht im Zusammenhang mit der Nestung auh von Downsaling, da hier Daten aufeiner groben Skala (z.B. von globalen Klimamodellen) durh die Nestung dynamish auf eineregionale feinere Skala herunterskaliert werden.



6 2 Modellbeshreibung
(1,1)

(IMAX,1) (IMAX,JMAX)

(1,JMAX)a) b) )Abbildung 2.3: a) Skizze für bodenfolgende Koordinaten mit σ-Shihten; b) HorizontaleGitterstruktur mit Nest: An den Punkten sind die Horizontalgeshwindigkeiten u und v, anden Kreuzen alle restlihen Gröÿen de�niert; ) Gitterzelle mit (Arakawa-B) Gitter für dieskalaren Gröÿen (z.B. T , q, p) und die Geshwindigkeitskomponenten u, v und σ̇2.4 Koordinaten und GitterstrukturIn MM5/MCCM können mehrere vershiedene Projektionen der Erdober�ähe für die Dar-stellung im Modell gewählt werden. Es stehen die Merator-, Lambert- und polar-stereo-graphishe Projektion zur Verfügung. Dabei eignet sih die Meratorprojektion (Zylinder-projektion) am Besten zur Darstellung von äquatorialen Gebieten, die Lambertprojektion(kanonishe Projektion) für mittlere Breiten wie z. B. Europa und die polar-stereographisheProjektion für polare Gebiete.Da die gekrümmte Erdober�ähe auf einer Ebene dargestellt wird, ergibt sih ein rih-tungseinheitliher aber vom Ort abhängiger Skalierungsfaktor m (map sale fator), welherzur Umrehnung von Längenverhältnissen benötigt wird:
m =

dsProjektion
dsErde =

Entfernung in der ProjektionEntfernung auf der Erde (2.1)MM5 verwendet eine hydrostatishe, eindimensionale Referenzatmosphäre, repräsentiertdurh Dihte ρ0(z), Druk p0(z) und Temperatur T0(z). Die Hydrostasiebedingung lautetdann
∂p0

∂z
= −gρ0 (2.2)wobei mit z die Höhe und mit g die Shwerebeshleunigung bezeihnet wird.Das MM5-Koordinatensystem verwendet horizontal krummlinige Koordinaten und stattder Höhe wird eine ober�ähenfolgende Koordinate verwendet. Diese ist eine auf die Refe-renzatmosphäre bezogene, zeitlih konstante σ-Druk-Koordinate, welhe durh

σ =
p0 − pt

ps − pt
=

p0 − pt

p∗
(2.3)de�niert ist. Mit p0 ist der Referenzdruk, mit pt der Referenzdruk am oberen Modellrand,mit ps der Referenzdruk an der Erdober�ähe und mit p∗ die Drukdi�erenz zwishen demunteren und oberen Modellrand bezeihnet. Aus Gl. (2.3) wird sofort ersihtlih, dass dieseverallgemeinerte Vertikalkoordinate σ am oberen Modellrand den Wert σ = 0 und an derErdober�ähe den Wert σ = 1 annimmt. Somit liegt der Nullpunkt des Koordinatensystemsauf dem oberen Modellrand. Die geländefolgende σ-Koordinate ist in Abb. 2.3a dargestellt.



2 Modellbeshreibung 7Betrahtet man einen Punkt auf der Erde, so erhält man für die di�erentiellen Linienele-mente entlang Breitenkreisen dsλ = R cos φdλentlang Meridianen dsφ = R dφ
(2.4)mit R als mittlerem Referenzradius der Erde und λ und φ als geographishe Länge und Breite.Ein horizontales di�erentielles Flähenelement shreibt sih damit als

dF = dsλdsφ (2.5)und ein di�erentielles Volumenelement als
dV = dsλdsφdz (2.6)wobei dz ein di�erentielles Linienelement entlang der Vertikalen bezeihnet. Werden die ausder Projektion resultierenden, in MM5 verwendeten Horizontalkoordinaten mit x und y be-zeihnet, so ergibt sih für ein horizontales di�erentielles Flähenelement (2.5) in der Projek-tion

dF =
1

(m(x, y))2
dx dy (2.7)Die Transformation von z nah σ

dz =

∣∣∣∣
∂z

∂σ

∣∣∣∣ dσ (2.8)ist unabhängig von der geographishen Lage. Mit Gl. (2.3) und (2.2) ergibt sih
∂z

∂σ
=

∂z

∂p0

∂p0

∂σ
= −

1

ρ0g
p∗ (2.9)Damit wird das di�erentielle Volumenelement (2.6) zu

dV =
1

m2
dx dy

∣∣∣∣
∂z

∂σ

∣∣∣∣ dσ = −
1

m2

1

ρ0g
p∗ dx dy dσ (2.10)Somit erhält man für die Funktionaldeterminante

F = −
1

m2

1

ρ0g
p∗ (2.11)und das di�erentielle Volumenelement läÿt sih als

dV = F dx dy dσ (2.12)shreiben.Für die numerishe Lösung verwendet MM5/MCCM ein dem oben beshriebenen Koor-dinatensystem angepasstes numerishes Gittersystem mit konstantem horizontalen Gitter-abstand. Es handelt sih dabei um ein ein sogenanntes Arakawa-B Gitter (staggered grid).Das Gitter der Geshwindigkeitskomponenten ist gegen das Gitter der skalaren Gröÿen umeine halbe Gitterweite versetzt. Dies wirkt sih günstig auf die Stabilität bei der numerishenIntegration der Geshwindigkeits- und Drukgleihung aus (Peyret und Taylor, 1983). Dabei



8 2 Modellbeshreibungsind alle skalaren meteorologishen Gröÿen (und bei MCCM zusätzlih alle hemishen Spu-rensto�e) in der Zellenmitte de�niert. Die horizontalen Geshwindigkeitskomponenten u und
v sind an den Zellkanten in der Shihtmitte und die vertikale Geshwindigkeitskomponente
σ̇ in der Mitte der vertikalen Zellbegrenzungs�ähen de�niert (siehe Abb. 2.3).2.5 ModellgleihungenDie atmosphärishen Modellgleihungen in MM5/MCCM sind aus den allgemeinen Erhal-tungsgleihungen für Impuls, Energie und Masse sowie den Zustandsgleihungen für ein Fluidabgeleitet. Es sind dies die prognostishen Gleihungen für die drei Geshwindigkeitskompo-nenten, die Temperatur, die Feuhte und den Druk. Die Drukgleihung wird approximativaus den Erhaltungsgleihungen von Masse und Energie für ein kompressibles Gas und derZustandsgleihung für ein ideales Gas abgeleitet. Es gibt keine explizite Erhaltungsgleihungfür die Luftmasse. Eine genaue Beshreibung der Modellgleihungen �ndet sih bei Grell u. a.(1994) oder Dudhia (1993).MM5/MCCM betrahtet die Feuhtegröÿen und die hemishen Spurensto�e als Mishungs-verhältnisse zur trokenen Luft. Eine Modellgleihung für das Wasserdampfmishungsver-hältnis wird hier exemplarish hergeleitet. Man betrahtet dazu zunähst ein kontinuierlihesMedium im dreidimensionalen Raum mit dem Ortsvektor ~x = (x1, x2, x3), der Massendihte
ρ(~x, t) und der dreidimensionalen Geshwindigkeit ~u(~x, t) = (u1, u2, u3). Alle Gröÿen seienhinreihend glatt, sodass der Gauÿshe Integralsatz angewendet werden kann. Nah Chorinund Marsden (2000) lautet die Kontinuitätsgleihung in der Euler-Formulierung in einemraumfesten Gebiet Ω0 in integraler Form

∫

Ω0

[
∂ρ

∂t
+ div(ρ~u)

]
dV = 0 (2.13)und in di�erentieller Form

∂ρ

∂t
+ div (ρ~u) = 0 (2.14)Gl. (2.14) wird auh als Flussform der Massenerhaltungsgleihung bezeihnet. Sie lässt sihunmittelbar auf eine nur aus trokener Luft bestehende Atmosphäre übertragen, wobei nun

ρ die Dihte der trokenen Luft bezeihnet. In einer realen Atmosphäre mit gasförmigen,�üssigen und festen Beimengungen gilt (2.14) in guter Näherung weiter, wobei dann ρ alsPartialdihte der trokenen Luft innerhalb der feuhten Gesamtluft zu interpretieren ist. Fürdie Komponente Wasserdampf mit der Dihte ρq gilt bei Vernahlässigung von molekularenDi�usionse�ekten approximativ
∂ρq

∂t
+ div(ρq~u) = ρQ (2.15)mit Q als eine auf die trokene Luft bezogene Produktionsrate aufgrund von Phasenumwand-lungen. Mit der De�nition des Feuhtemishungsverhältnisses

q =
ρq

ρ
(2.16)



2 Modellbeshreibung 9ergibt sih daraus
∂ (qρ)

∂t
+ div(qρ~u) = ρQ (2.17)Durh Entwikeln der Di�erentialoperatoren und unter Berüksihtigung von Gl. (2.14) erhältman die Advektionsform

∂q

∂t
+ ~u·grad q = Q (2.18)Zusammenfassend ergeben sihAdvektionsform ∂q

∂t
= −~u · grad q + QFlussform ∂ (qρ)

∂t
= −div (qρ~u) + ρQKontinuitätsgleihung ∂ρ

∂t
= −div (ρ~u) + ρQ

(2.19)
Dabei ist die Advektionsform (2.18) plus Kontinuitätsgleihung (2.14) gleihwertig mit derFlussform (2.17) plus Gl. (2.14).MM5 entstand aus dem hydrostatishen Modell MM4 (Dudhia, 1993), welhes auf einer hy-drostatishen Dihteverteilung basiert. Die Erhaltungsgleihung für q wurde in der Flussform(2.17) mit einer hydrostatishen Dihte ρ formuliert. In MM5 wird die Erhaltungsgleihungmit einer zeitlih konstanten Referenzdihte ρ0 formuliert, sodass sie formal weitgehend derMM4-Gleihung entspriht. Diese sogenannte Pseudo-Flussform

∂ (ρ0q)

∂t
+ div (qρ0~u) − q div (ρ0~u) = ρ0Q (2.20)erhält man durh Multiplikation der Advektionsform 2.18 mit ρ0 und nahfolgender mathe-matisher Umformung des Advektionsterms. Im Vergleih zur ehten Flussform enthält dieseGleihung zusätzlih einen Divergenzterm. Durh diese Formulierung der Erhaltungsgleihungkonnte in MM5 ein wesentliher Teil der numerishen Verfahren aus MM4 weiterverwendetwerden.Transformiert man Gl. (2.20) in generalisierte Koordinaten, so ergibt sih unter Verwen-dung der Funktionaldeterminanten F

∂ (ρ0Fq)

∂t
= −

∑

i

∂ (ρ0F ṙiq)

∂ri
+ q

∑

i

∂ (ρ0F ṙi)

∂ri
+ ρ0F Q (2.21)In MM5 werden die generalisierten Koordinaten ri und die generalisierten Geshwindigkeiten

ṙi als
r1 = x, ṙ1 = m u

r2 = y, ṙ2 = m v

r3 = σ, ṙ3 = σ̇

(2.22)bezeihnet, wobei die hier verwendeten Gröÿen u und v mit dem Inversen des Projektions-faktors m (2.1) skaliert sind und somit direkt den Geshwindigkeiten auf der gekrümmtenErde entsprehen.



10 2 ModellbeshreibungDurh Einsetzen von Gl. (2.11) und (2.22) in die Erhaltungsgleihung (2.21) und unter Be-rüksihtigung der zeitlihen Konstanz der Funktionaldeterminante (2.11), erhält man shlieÿ-lih mit
1

m2

∂ (p∗q)

∂t
= −




∂
(

qup∗

m

)

∂x
+

∂
(

qvp∗

m

)

∂y
+

∂
(

qσ̇p∗

m2

)

∂σ


 (2.23)

+q




∂
(

up∗

m

)

∂x
+

∂
(

vp∗

m

)

∂y
+

∂
(

σ̇p∗

m

)

∂σ


 +

p∗

m2
Qdie MM5-Pseudo-Flussform der Erhaltungsgleihung für das (Wasserdampf-) Feuhtemishungs-verhältnis q.



3 Feuhtetransport in MM5/MCCMFür das regionale Modell MM5 hat eine möglihst genaue Wiedergabe der räumlihen undzeitlihen Verteilung von Feuhtegröÿen eine zentrale Bedeutung. Die vertikale Feuhtevertei-lung beein�usst Kondensations- und Niedershlagsprozesse, sowie die daran gekoppelten lang-und kurzwelligen Strahlungvorgänge, welhe wiederum groÿen Ein�uss auf den terrestrishenWärmehaushalt haben. Wasserdampf und Wolkenwasser aber auh Wolkeneis sind wihtigeEingangsgröÿen für die Chemie- und Aerosolmehanismen in MCCM und ihr Ein�uss aufdas kurzwellige Strahlungsfeld hat groÿe Auswirkungen auf die bodennahe räumlihe undzeitlihe Verteilung von Spurensto�en.Bei der Entwiklung von MM5 wurden alle Erhaltungsgleihungen in einer Pseudo�ussformformuliert, unter anderem um in MM5 einen wesentlihen Teil der Numerik aus den Vorgän-germodell MM4 weiterverwenden zu können (Anthes u. a., 1987; Dudhia, 1993; Grell u. a.,1994). Dazu zählt vor allem die Zeitintegration und das Leapfrog-Advektionsshema. DasZeitintegrationsverfahren verwendet eine zentrierte Di�erenz zweiter Ordnung mit einen Zeit-�lter nah Asselin (1971), durh den allerdings ein numerisher Phasenfehler induziert wird.Das Leapfrog-Advektionsshema neigt dazu, unphysikalishe Oszillationen und gegenläu�geWellen zu erzeugen (Pielke, 2002; Shaer und Torrilhon, 2003; Thomas, 1995). Die MM5-Implementierung des Leapfrog-Verfahrens verletzt zusätzlih die Massenerhaltung dadurh,dass positive De�nitheit durh Nullsetzen negativer Werte explizit erzwungen werden muss.Diese De�zite der verwendeten numerishen Verfahren können in MM5 zu gravierenden Feh-lern in der räumlihen und zeitlihen Feuhteverteilung führen. Die Fehler übertragen sihauh auf abgeleitete Gröÿen wie Niedershlag, Bewölkung und Strahlungsverteilung und be-ein�ussen in MCCM damit auh die Bildung und Verteilung von hemishen Spurensto�en.In diesem Zusammenhang wird hier die Hypothese aufgestellt, dass ein neues Zeitinte-grations- und Advektionsverfahren, welhes die oben genannten De�zite niht oder nur inwesentlih geringerem Maÿe aufweist, den advektiven Transport in MM5 wesentlih besserbeshreiben kann. Es wird erwartet, dass insbesondere Verfahren die keine numerishen Oszil-lationen aufweisen zu ausgeprägteren und realistisheren Feuhtepro�len führen. Diese solltendas Einsetzen und die Intensität von Phasenumwandlungsprozessen und somit die Stärke vonBewölkung und Niedershlag genauer wiedergeben.Um diese Hypothese prüfen zu können, werden zunähst vershiedene numerishe Advekti-onsverfahren in einem eindimensionalen Modell auf ihre Advektionseigenshaften hin unter-suht. Darauf aufbauend wird ein geeignetes alternatives Verfahren auf einem niht äquidi-stanten Gitter für die Implementierung in MM5 ausgewählt. Für die Integration des neuenVerfahrens in MM5 muss allerdings das MM5-Zeitintegrationsverfahren für die Erhaltungs-gleihungen aufgebrohen werden. Die Erhaltungsgleihungen für Impuls und Energie sowiedie Drukgleihung werden wie bisher mit dem zentrierten Di�erenzenverfahren integriert,



12 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMwährend die Erhaltungsgleihungen der Feuhtegröÿen durh das neue explizite Integrations-verfahren behandelt werden. Dabei wird darauf geahtet, dass die Integration konsistent zuden restlihen Modellgleihungen (Druk, Impuls und Energie) auf 3 Zeitniveaus de�niertwird. Damit ist sihergestellt, dass wie beim original MM5, alle Modellgleihungen (Erhal-tungsgleihungen für Impuls, Energie und Feuhtegröÿen, sowie die Drukgleihung) simultangekoppelt integriert werden.Durh vergleihende Simulationen mit dem modi�zierten und dem originalen MM5 wirdanshlieÿend untersuht, wie sih das neue Integrations- und Advektionsverfahren auswirkt.Für die Modellevaluierung werden Niedershlagsdaten des Deutshen Wetterdienstes (DWD)und 3D-Wasserdampfverteilungen aus Lidar-Messungen herangezogen.3.1 Modellierung der Feuhteprozesse in MM5/MCCMMM5 beshreibt je nah Wahl der zur Verfügung stehenden Physikoptionen die Entwik-lung von bis zu 7 Feuhtekomponenten (Wasserdampf, Wolkenwasser und Regen, Wolkeneisund Shnee und zwei Graupel/Hagelgröÿen) (Dudhia, 2000; Grell u. a., 1994). Jede dieserFeuhtegröÿen wird durh Erhaltungsgleihungen kontrolliert, welhe über Phasenübergängemiteinander gekoppelt sind.Im numerishen Modell spielt die räumlihe Au�ösung eine wihtige Rolle, da die behan-delten physikalishen Prozesse auf untershiedlihen räumlihen Skalen ablaufen. Die räum-lihe Au�ösung bestimmt, ob das numerishe Modell Prozesse explizit durh die diskretenZustandsgröÿen berehnen kann oder ob dieser durh festgelegte Annahmen parameterisiertberüksihtigt werden muss. Steigt z.B. die für eine Gitterzelle errehnete Luftfeuhtigkeit aufüber 100%, so muss der übershüssige Wasserdampf in die Flüssigphase wehseln und zu Wol-kenwasser kondensieren. Gleihzeitig muss die dabei frei werdende Phasenübergangswärmeim Temperaturhaushalt berüksihtigt werden. Dieser Rükkopplungsprozess kann explizitbehandelt werden.Im Gegensatz dazu stehen in MM5 die in parametrisierter Form behandelten Prozesse op-tional zur Verfügung. Um z.B. kleinräumige Kumuluskonvektion nahbilden zu können, lässtdie Kumulusparameterisierung in MM5 bei Übershreiten bestimmter Labilitätskriterien auhdann Kondensation zu, wenn die Gitterzelle als Ganzes ungesättigt ist. Die Parametrisierungnimmt über vershiedene empirishe Relationen an, dass Teile der Gitterzelle bereits eineLuftfeuhtigkeit von 100% erreiht haben und der lokal übershüssige Wasserdampf in dieFlüssigphase wehselt und zu Wolkenwasser kondensiert. Die dabei frei werdende Phasenüber-gangswärme wird ebenfalls durh entsprehende Rükkopplungen im Temperaturhaushaltberüksihtigt. Die expliziten und parametrisierten Feuhteprozesse werden in MM5/MCCMals Quellterme in den Erhaltungsgleihungen für die Feuhtegröÿen modelliert.Die Simulation der meteorologishen Prozesse erfordert die numerishe Integration einesgekoppelten Systems nihtlinearer partieller Di�erentialgleihungen. Diese basieren, wie be-reits erwähnt, auf den Erhaltungsgleihungen für Impuls, Energie, Gesamtmasse und Partial-massen. Die Erhaltungsgleihungen für die einzelnen Feuhtekomponenten berüksihtigendie zeitlihe Entwiklung aufgrund vershiedener atmosphärisher Prozesse wie advektiverTransport T , turbulente Di�usion D, explizite Pex und parametrisierte Feuhteprozesse Pim.



3 Feuhtetransport in MM5/MCCM 13Somit lässt sih das System der Erhaltungsgleihungen für die bis zu sieben Feuhtegröÿen
qi als

∂qi

∂t
= Ti + Di + Pex,i + Pim,i i = 1, ..., 7 (3.1)shreiben.3.2 Numerishe AdvektionsverfahrenUm Erhaltungsgleihungen wie (3.1) zu integrieren, wurden vershiedene numerishe Verfah-ren entwikelt. Diese untersheiden sih unter anderem hinsihtlih des numerishen Rehen-gitters, sowie der mathematishen Formulierung der Erhaltungsgleihungen in Advektions-oder Flussform.Ein numerishes Advektionsverfahren für den Einsatz in einem regionalen Klima-Chemie-modell sollte folgende Eigenshaften besitzen:Massenerhaltung: Ein numerishes Verfahren sollte weder Masse erzeugen noh vernihten.Die Verletzung der Massenerhaltung erfolgt auh durh Interpolationsfehler in der Dis-kretisierung. In MM5 entsteht ein solher Interpolationsfehler, vor allem wenn vertikalinterpoliert wird.Stabilität: Die Stabilität eines numerishen Advektionsverfahrens besagt, dass die numeri-she Lösung beshränkt bleiben muss. Da Transportgleihungen die Eigenshaft besit-zen, starke Gradienten auszubilden, muss das numerishe Verfahren in der Lage sein,diese zu erhalten und zur shwahen Lösung der Transportgleihung zu konvergieren.Genauigkeit: Die Genauigkeit sagt aus, wie exakt ein numerishes Verfahren die analyti-she Lösung approximiert. Hier ist vor allem der Phasenfehler, d.h. die Di�erenz inder Transportgeshwindigkeit zwishen der analytishen Lösung und der numerishenApproximation, und die Eigenshaft wie exakt Gradienten erhalten bleiben von Bedeu-tung.Monotonie: Im Falle eines divergenzfreien Geshwindigkeitsfeldes sollten keine neuen Maxi-ma und Minima durh das numerishe Verfahren erzeugt werden.Positive De�nitheit: Positive Transportgröÿen, wie z.B. Mishungsverhältnisse oder Dih-ten, dürfen durh das Advektionsverfahren niht negativ werden. Wird, wie in MM5,die positive De�nitheit dadurh erzwungen, dass negative Werte explizit auf Null odereinen Hintergrundwert ε > 0 gesetzt werden, so wird die Massenerhaltung verletzt.Die meisten Advektionsverfahren erfüllen die genannten Punkte mehr oder weniger gut. Esist allerdings kein Verfahren bekannt, das(i) allen Anforderungen genügt,(ii) für vershiedene numerishe Gitter anwendbar ist und(iii) sih noh mit einem annehmbaren numerishen Aufwand berehnen lässt.



14 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMSomit muss die Wahl eines geeigneten Verfahrens durh die Anforderungen der Anwendungbestimmt werden.In Meteorologie- und Lufthemiemodellen haben sih Di�erenzenverfahren und Volumen-verfahren etabliert und breite Anwendung gefunden. Die Verfahren zeihnen sih auf struktu-rierten numerishen Gittern durh ihre relativ einfahe Implementierung aus. Drei dieser Ad-vektionsverfahren werden im Folgenden vorgestellt und detailliert untersuht: Das Leapfrog-Verfahren zweiter Ordnung, das Upstream-Verfahren erster Ordnung und ein neues Verfahrenwelhes durh eine Konvexkombination des Leapfrog- und Upstream-Verfahrens gebildet wer-den kann (Griebel u. a., 1995). Das Leapfrog- und Upstream-Verfahren werden bereits in MM5angewendet, das neue Verfahren wurde aus der Literatur entnommen und als ein alternativesAdvektionsverfahren für den advektiven Feuhtetransport in MM5 implementiert.Die nahfolgende Beshreibung der Verfahren bezieht sih, wenn niht anderweitig ange-geben, auf ein äquidistantes Rehengitter. Betrahtet wird dazu die eindimensionale Trans-portgleihung für eine spezi�she Gröÿe q in einem homogenen Geshwindigkeitsfeld u

∂q

∂t
= −

∂ (qu)

∂x
(3.2)Leapfrog-VerfahrenDas Leapfrog-Verfahren ist ein in der Vergangenheit sehr häu�g benutztes Verfahren. Eshandelt sih dabei um ein Di�erenzenverfahren zweiter Ordnung, zentriert in Zeit und Raum:

qt+∆t
i = qt−∆t

i −
∆t

∆xi

(
F t

i+1/2 − F t
i−1/2

) (3.3)mit
F t

i+1/2 = ut
i+1/2

(
qt
i + qt

i+1

) (3.4)Seine Popularität verdankt das Leapfrog-Verfahren seiner einfahen numerishen Imple-mentierung, der Genauigkeit 2. Ordnung und seiner numerishen E�zienz. Eine detaillierteStabilitätsuntersuhung �ndet sih zum Beispiel in Pielke (2002), Shaer und Torrilhon (2003)oder Thomas (1995). Als Verfahren, das auf drei Zeitniveaus (t−∆t, t und t + ∆t) arbeitet,hat das Leapfrog-Verfahren zwei Moden, einen physikalishen und einen rein numerishen.Für Courant Zahlen1 |c| ≤ 1 sind die beiden Verstärkungsfaktoren2 ∣∣λ1/2

∣∣ ≡ 1, so dass dasLeapfrog-Verfahren bedingt stabil und niht dämpfend ist. Der numerishe Mode mit demFaktor λ2 = −1 alterniert allerdings bei jedem Zeitshritt das Vorzeihen der Änderungsrateund die numerishe Lösung beginnt zu oszillieren. Der Phasenfehler wird durh das Verhältnisder numerishen Transportgeshwindigkeit unum zur realen Geshwindigkeit u beshrieben.Dieses Verhältnis steigt mit abnehmender Wellenlänge an. Pielke (2002) und Shaer undTorrilhon (2003) zeigen durh eine "von Neumann"-Stabilitätsuntersuhung, dass die Grup-pengeshwindigkeit3 cnum
u = 1

u
∂ωnum

∂k für kleine Wellenlängen das der analytishen Lösung1
c = u

∆t
∆x

bezeihnet die Courant-Zahl mit der Geshwindigkeit u, der Zeitshrittweite ∆t und der Gitter-weite ∆x (Courant u. a., 1928; Courant und Hilbert, 1953; Quarterioni und Valli, 1994).2
λ ist ein Verstärkungsfaktor und resultiert aus der �von Neumann�-Stabilitätsuntersuhung (Pielke, 2002).
λ > 1 bedeutet, dass die numerishe Lösung bei jedem Integrationsshritt verstärkt wird.3Die Gruppengeshwindigkeit ist cnum

u
= 1

u
∂ωnum

∂k
, mit der Wellenzahl k und der numerishen Dispersi-



3 Feuhtetransport in MM5/MCCM 15entgegengesetzte Vorzeihen haben kann. Diese kleinen Wellen werden dann entgegen derphysikalishen Rihtung rükwärts transportiert.Um den unphysikalishen numerishen Mode des Leapfrog-Verfahrens zu unterdrüken,wird oft ein Zeit�lter auf die transportierte Gröÿe qt angewandt. In Meteorologiemodellen istder Zeit�lter nah Asselin (1971) sehr verbreitet. Er �ltert die Gröÿe qt durh eine Konvex-kombination:
q̃t = (1 − 2ν) qt + ν

(
qt+∆t + qt−∆t

) (3.5)mit der Filterkonstanten ν. In MM5 wird ν = 0.1 gewählt. Eine detaillierte Stabilitätsunter-suhung dazu �ndet sih ebenfalls in Pielke (2002) oder Shaer und Torrilhon (2003).Explizites Upstream-VerfahrenDas explizite Euler-Upstream-Verfahren ist eines der einfahsten Advektionsverfahren undwar ebenfalls in der Vergangenheit sehr beliebt. Es ist positiv de�nit, monoton, bedingtstabil, massenerhaltend und mit einem geringen Phasenfehler behaftet. Es besteht aus einer�niten Vorwärts-Di�erenz erster Ordnung in der Zeit und einer �niten Upstream-Di�erenzerster Ordnung im Raum:
qt+∆t
i = qt

i −
∆t

∆x

(
F t

i+1/2 − F t
i−1/2

) (3.6)mit
F t
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] (3.7)Das Verfahren ist sehr einfah zu implementieren und kann numerish aufgrund der geringenAnzahl von Rehenoperationen als sehr e�zient angesehen werden. Die Genauigkeit ersterOrdnung maht es allerdings sehr di�usiv, d.h. Gradienten werden geglättet. Stabilitätsunter-suhungen (Pielke, 2002; Thomas, 1995; Shaer und Torrilhon, 2003) zeigen nur eine bedingteStabilität |λ| ≤ 1 für Courandt Zahlen |c| ≤ 1. Für abnehmende Wellenlängen nimmt dieDämpfungseigenshaft zu. Das Phasenverhältnis nimmt für c = 0.0, c = 0.5 und c = 1.0 denWert unum/u = 1.0 an, d.h. der Phasenfehler vershwindet. Für Courant Zahlen 0 < c < 0.5ist der Phasenfehler unum/u > 1.0, für 0.5 < c < 1.0 gilt unum/u < 1.0.3.3 Alternative numerishe Verfahren undEvaluierungsmethodenZunähst wird im ersten Abshnitt eine konsistente Neuformulierung eines alternativen Zeitin-tegrations- und Advektionsverfahrens für die Erhaltungsgleihungen der Feuhtegröÿen unddessen Implementierung in MM5/MCCM beshrieben. Die drei Advektionsverfahren werdenim Anshluÿ in einem eindimensionalen Advektionstest auf ihre Eigenshaften hin untersuht.Dabei wird ein �ktives numerishes Pro�l mit den Verfahren eindimensional transportiert undonsrelation ωnum = ωnum(k). Die Dispersionsrelation gibt für eine Welle das Verhältnis zwishen derKreisfrequenz ω und der Wellenzahl k an.



16 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMdie numerishen Lösungen mit der analytishen Lösung verglihen. Aus diesem Vergleih kön-nen bereits erste Aussagen über die Modellierungsgüte der Verfahren abgeleitet werden. Umalle drei Verfahren auh als Teil des Gesamtmodells MM5/MCCM testen zu können wurdeauh das neue Verfahren in die MM5-Version 3.6 eingebaut und im Rahmen dieser Arbeitüberprüft. Dabei werden zunähst MM5-Simulationen mit dem original MM5-Leapfrog unddem neuen Advektionsverfahren für eine einmonatige Episode durhgeführt. Der simulier-te Niedershlag wird anshlieÿend mit Beobahtungen des deutshen Wetterdienstes vergli-hen. Der Niedershlag eignet sih zur Modellevaluierung aus mehreren Gründen. Für sehrviele MM5-Simulationen sind Temperatur und Niedershlag als die zentralen Simulations-ergebnisse von primärem Interesse. Als zweidimensionale Verteilung - im Vergleih zu dendreidimensionalen Feuhteverteilungen - lässt sih der Niedershlag wesentlih einfaher mitBeobahtungen an den Messstationen des DWD vergleihen. Der Niedershlag stellt in ei-nem Meteorologiemodell aufgrund der zur Bildung erforderlihen komplexen nihtlinearenPhasenumwandlungsprozesse eine sehr sensitive Modellgröÿe bezüglih der Feuhteverteilungdar. Damit kann gezeigt werden, welhe Auswirkungen die im eindimensionalen Advektions-test gezeigten De�zite des MM5-Leapfrogverfahrens auf die Verteilung der Feuhtegröÿenund den daran gekoppelten Prozessen haben können. Im zweiten Teil der Evaluierung derAdvektionsverfahren in MM5 erfolgt ein Vergleih von simulierten und beobahteten Was-serdampfverteilungen. Die dazu herangezogenen Vertikalpro�le der Wasserdampfverteilungstammen aus RAMAN-Lidar-Beobahtungen der Launh-Campaign (2005). Aus dem direk-ten Vergleih von simulierten und beobahteten Vertikalverteilungen lassen sih Aussagendarüber ableiten, ob mit dem neuen Verfahren die Wasserdampfverteilung realistisher pro-gnostiziert werden kann als mit dem original MM5.3.3.1 Alternatives Zeitintegrations- und Advektionsverfahren für dieFeuhtegröÿen in MM5/MCCMDie dreidimensionalen Erhaltungsgleihungen für die bis zu sieben Feuhtemishungsverhält-nisse qi (2.23) werden in MM5/MCCM bisher durh ein Zeitintegrationsverfahren mit zen-trierten Di�erenzen zusammen mit einem Asselin-Zeit�lter simultan integriert. Es wird dabeizunähst aus den meteorologishen Gröÿen q
(n−1)
i und q

(n)
i zum Zeitpunkt n − 1 und n derZustand zum nähsten Zeitshritt n + 1 durh die numerishe Integration berehnet:

q
(n+1)
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(n−1)
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2∆t
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(
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(n)
i , q

(n−1)
i

)
i = 1, ..., 7 (3.8)Dabei entspriht Qi

(
q
(n)
i , q

(n−1)
i

) der Änderungsrate aller physikalishen Prozesse in derErhaltungsgleihung (3.1) für die Feuhtegröÿe qi. Die Berehnung der Änderungsrate erfolgtshrittweise, indem die aus den Einzelprozessen sukzessive resultierenden Teiländerungsratenauf Qi aufaddiert werden. Es wird kein Operatorsplitting-Verfahren verwendet.Für die Teiländerungsraten gilt folgendes:� Advektiver TransportDer Advektionsterm ist durh eine zentrierte Di�erenz zweiter Ordnung mit den Gröÿen
q(n) zum Zeitpunkt n diskretisiert.



3 Feuhtetransport in MM5/MCCM 17� Parameterisierte FeuhteprozesseDie Parameterisierung der Feuhteprozesse liefert eine Änderungsrate aus den Feuh-tegröÿen q(n−1) zum Zeitpunkt n − 1 und der bereits berehneten Änderungsrate Qn
i(Änderungsrate aus dem advektiven Transport) für die Integration bis zum Zeitpunkt

n + 1.� StrahlungDie Änderungsrate durh die Strahlungsberehnung basiert auf den Gröÿen q(n−1) zumZeitpunkt n − 1.� Grenzshihtparameterisierung und turbulente Di�usionDas Modul zur Berehung der Grenzshihtparameterisierung und der turbulenten Dif-fusion liefert eine Änderungsrate aus den Feuhtegröÿen q(n−1) zum Zeitpunkt n − 1und der bereits aufsummierten Änderungsrate Qn
i (akkumulierte Änderungsrate ausdem advektiven Transport, implizite Feuhteprozesse und Strahlungsberehnung) fürdie Integration bis zum Zeitpunkt n + 1.� Explizite FeuhtigkeitsprozesseDie Berehnung der expliziten Feuhteprozesse liefert ebenfalls eine Änderungsrate aufder Basis der Gröÿen q(n−1) zum Zeitpunkt n-1 und der bereits aufsummierten Ände-rungsrate Qn

i .Im Anshluss an die Integration werden durh den Asselin-Zeit�lter mit Hilfe einer Konvex-kombination aus den Feuhtegröÿen zu den drei Zeitshritten n − 1, n und n + 1 die zeitlihge�lterten Feuhtegröÿen q̃(n) zum Zeitpunkt n berehnet:
q̃(n) = (1 − 2ν) q(n) + ν

(
q(n+1) + q(n−1)

) (3.9)Der Filterkoe�zient ν ist in MM5 standardmäÿig auf ν = 0, 1 gesetzt. Am Ende der Zeitinte-gration für den Zeitshritt n+1 stehen somit die Werte q(n−1), q̃(n) und q(n+1) zur Verfügungund die Zeitintegration kann mit diesen Werten für den anshlieÿenden nähsten Zeitshrittfortgesetzt werden.Ein alternatives Advektionsverfahren für die Feuhtegröÿen in MM5 beinhaltet vor allemauh die Umstrukturierung der auf 3 Zeitniveaus arbeitenden bisherigen zentrierten MM5-Zeitintegration auf eine einfahe Vorwärts-Di�erenz erster Ordnung für die Zeitintegration.
q(n+1) = q(n) + ∆t Qi

(
q
(n)
i , q

(n−1)
i

) (3.10)Dabei wird kein Zeit�lter verwendet. Das resultierende Verfahren arbeitet aus Konsistenz-gründen jedoh immer noh auf 3 Zeitniveaus. Dies ist erforderlih, um die bisherigen MM5-Physikmodule auh weiterhin konsistent betreiben zu können. Die restlihen Erhaltungsglei-hungen benutzen nah wie vor das zentrierte Zeitintegrationsverfahren. Die Berehnung derkummulierten Änderungsrate Qten

(
q(n), q(n−1)

) erfolgt somit bis auf den Anteil aus der Ad-vektion, wie im original MM5-Modell.Die Advektion wird durh eine Kombination aus Upstream- und zentrierter Di�erenz dis-



18 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMkretisiert, die als Konvexkombination formuliert ist:
Q

(n)Advektion = γ ·UPSTREAM + (1 − γ) zentrierter Di�erenz (3.11)Dieses sehr e�ziente Verfahren wurde von Griebel u. a. (1995) vorgeshlagen um die Advekti-on in der Navier-Stokes Gleihung zu diskretisieren. Dabei kann der Kombinationskoe�zient
γ so gewählt werden, dass die Advektion entweder vom Upstream- oder vom zentrierten Dif-ferenzenverfahren dominiert wird. Das resultierende Verfahren ist aufgrund seiner geringenKomplexizität numerish wesentlih e�zienter, als andere in der Literatur beshriebene Ad-vektionsverfahren (Bott 1989a; Smolarkiewiz 1983, 1984; Smolarkiewiz und Clark 1986;Smolarkiewiz und Grabowski 1990). Gerade bei regionale Klimasimulationen - wie sie mitMM5 zunehmend durhgeführt werden - bei denen transient bis zu 100 Jahre simuliert wer-den, ist die E�zienz der verwendeten numerishe Verfahren von groÿer Bedeutung.3.3.2 Numerisher AdvektionstestZur Bewertung der vorgestellten Verfahren wird ein eindimensionaler numerisher Advekti-onstest in einem isolierten numerishen Modell für die Transportgleihung einer spezi�shenGröÿe q mit einer konstanten Dihteverteilung ρ und einem homogenen Geshwindigkeits-feld u auf gleihförmigen und nihtgleihförmigen Gittern durhgeführt. Dazu wird folgendeseindimensionales Transportproblem analog zu den MM5-Modellgleihungen betrahtet:

ρ
∂q

∂t
= −

∂ρuq

∂x
+ q

∂ρu

∂x
(3.12)Anfangsbedingung : q(t = 0) = qo, u = u0 und ρ = ρ0 (3.13)Randbedingungen: q|∂(links) = q|∂Ω(rechts) (3.14)Gl. (3.12) entspriht der MM5-Erhaltungsgleihung (2.20) in eindimensionaler Form ohneBerüksihtigung von Turbulenz und Phasenumwandlungen.Als Anfangsbedingung (3.13) wird im eindimensionalen Advektionstest ein Rehtekpro�l

q0 durh den eindimensionalen Raum x ∈ [0, 1] transportiert. Es werden dazu vier Experi-mente mit untershiedlihem Gitterabstand durhgeführt: Diskretisierung auf einem grobenGitter (32 Gitterzellen) und einem feinen Gitter (128 Gitterzellen), jeweils einmal mit kon-stantem und variablen Gitterabstand. Die Transportgeshwindigkeit ist in allen Fällen homo-gen und das Geshwindigkeitsfeld divergenzfrei. Es werden für alle Experimente periodisheRandbedingungen (3.13) verwendet. Das Pro�l wird nah Verlassen des De�nitionsbereihsdurh die periodishe Randbedingung auf der gegenüberliegenden Seite wieder eintreten.Transportgeshwindigkeit und Simulationszeit sind so gewählt, das das Pro�l genau einmaldurh das Rehengebiet transportiert wird und die analytishe Lösung zu Simulationsendewieder der Anfangsverteilung entspriht.In der Literatur existieren etlihe numerishe Untersuhungen zu Advektionsverfahren, z.B.Bott (1989a, b, 1992); Chok und Dunker (1983); Chok (1985, 1991); Crowley (1968); Dadubund Seinfeld (1994); Rood (1987); Smolarkiewiz (1982, 1983, 1984); Smolarkiewiz und Clark(1986); Smolarkiewiz und Grabowski (1990); Thilmes (1994); Trembak u. a. (1987). In all
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Abbildung 3.1: Nestung für das Simulationsgebiet mit Domain D1 und D2diesen Arbeiten werden keine standardisierten Advektionstests verwendet, sodass sih dieErgebnisse niht einfah vergleihen lassen. Chok und Dunker (1983) haben als ein geeignetesMaÿ für die Bewertung der Güte eines numerish transportierten Pro�ls zwei Maÿzahlende�niert, die seither in der neueren Literatur Anwendung �nden. Diese Maÿzahlen sind fürein transportiertes eindimensionales Pro�l qi(t) mit der analytishen Lösung qa(t) wie folgtde�niert:Massenverteilungsrate MDR (mass distribution ratio)
MDR =

n∑

i

(qi (tend))
2

n∑

i

(qa
i (tend))

2

· 100 (3.15)Durhshnittliher absoluter Fehler AAE (average absolute error)
AAE =

1

n

n∑

i

|qi (tend) − qa
i (tend)| · 100 (3.16)Mit qi(tend) ist jeweils die numerishe Lösung und mit qa
i (tend) die entsprehende analytisheLösung des Advektionsproblems zum Endzeitpunkt tend bezeihnet. Die Massenverteilungs-rate eignet sih z. B. zur Bewertung der Di�usivität eines Verfahrens. Sie wird klein, wenndi�usive E�ekte die Verteilung dämpfen und reagiert emp�ndlih auf das Vorhandenseingroÿer Werte. Der durhshnittlihe absolute Fehler ist ein Maÿ für die Verzerrung der Ver-teilung. Er wähst z. B. durh das Auftreten von Oszillationen stark an.3.3.3 Evaluierung regionaler MM5-SimulationenFür die Evaluierung wird im ersten Anwendungsfall die Niedershlagsverteilung von MM5-Simulationen (mit dem original und dem modi�zierten MM5) einer Episode im Oktober 2005mit Beobahtungen an Messstationen des DWD verglihen. Die Simulationen verwenden zweiineinander genestete Domains, wie sie in Abbildung 3.2 gezeigt und in Tab. 3.1 beshriebensind. Die Antriebsdaten für die Anfangs- und Randbedingungen für Domain D1 sind Global



20 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMTabelle 3.1: Domain-Kon�guration für die MM5-Simulationen mit derDomain Horizontale Vertikale Modell- Anzahl GitterzellenAu�ösung [km℄ shihten Nord-Süd Ost-WestD1 18 × 18 km 32 120 120D2 6 × 6 km 32 121 121

Abbildung 3.2: Orogra�e Domain D2 und Lage der DWD-Niedershlagsmessstationen(graue Kreise, siehe Tab. 3.2) und der Lidar-Messstationen (rote Kreise, siehe Tab. 3.3)Tabelle 3.2: Lage der DWD Niedershlagsmessstationen zur ModellevaluierungDWD-Messstation Lage DWD-Messstation LageDresden 51° 07' N 13° 45' O Kassel 51° 11' N 9° 17' OErfurt 50° 59' N 10° 57' O Leipzig 51° 26' N 12° 14' OFrankfurt 48° 59' N 8° 28' O Magdeburg 52° 06' N 11° 35' OHamburg 53° 38' N 09° 59' O Meiningen 50° 34' N 10° 23' OHannover 52° 27' N 09° 40' O Potsdam 52° 23' N 13° 03' OHof 50° 18' N 11° 52' OFinal (FNL) Analyses Daten mit 1 mal 1 Grad räumliher Au�ösung in 6-Stundenintervallenvon NCEP-DS-Dataset-83/2 (2005). Die verwendete MM5-Kon�guration für die Modelleva-luierung entspriht einem MM5-Setup, das am Institut für Meteorologie und Klimaforshungseit mehreren Jahren erfolgreih für eine online-Wettervorhersage verwendet wird und guteÜbereinstimmungen mit meteorologishen Beobahtungen liefert.Die verwendeten Optionen für die MM5-Modellphysik (Dudhia, 2000; Grell u. a., 1994)sind: Explizites mehrphasen Feuhtigkeitsshema nah Reisner (IMPHYS=5); Grell Kumulus-Parameterisierung (ICUPA=3); MRF-Grenzshihtparameterisierung (IBLTYP=5); MM5-Strahlungsmodell mit Wolkenbedekung (FRAD=2) und das MM5-Bodenmodell (ISOIL=1).Die Niedershlagsbeobahtungen zur Validierung der Modellergebnisse stammen aus demWitterungsreport-10/2005 (2005) des deutshen Wetterdienstes. Die Lage der berüksihtig-ten Beobahtungsstationen für Domain D2 sind in Abb. 3.2 abgebildet und deren genaueLage ist in Tab. 3.2 beshrieben.Für die zweite Evaluierung werden die simulierten Wasserdampfverteilungen mit RAMAN-Lidar-Beobahtungen verglihen. Dazu wird mit den beiden MM5 Versionen (mit dem originalund dem modi�zierten MM5) eine hohaufgelöste 24-Stundensimulationen durhgeführt. Die



3 Feuhtetransport in MM5/MCCM 21Tabelle 3.3: Spezi�kationen der Lidar-Messysteme und -Positionen, Datenquelle: Dr. DirkEngelbart, DWD Observatorium LindenbergStandort System Vertikale Au�ösung Beobahtungs- zeitlihe Geographishe& Messbereih zeitraum Au�ösung LageLindenberg RAMAN-Lidar 67,5; 127,5; 307,5 m 26.10.05 19:26 - 10 Min 52,20° N800 - 10000 m 27.10.05 04:00 14,12° OLeipzig RAMAN-Lidar 180, 300, 600 m 26.10.05 17:45 - 30 Min 51,21° N210 - 10000 m 27.10.05 05:15 12,26° OZiegendorf RAMAN-Lidar 180, 300, 600 m 26.10.05 18:18 - 30 Min 53,18° N210 - 10000 m 27.10.05 05:16 11,50° OWasserdampfpro�le der Launh-Campaign 2005 an den Standorten Leipzig, Lindenberg undZiegendorf wurden vom DWD in Lindenberg zur Verfügung gestellt. Die Simulationen fürDomain D1 wurde am 26. Oktober 0:00 Uhr initialisiert und endet am 27.10.2005 um 12:00Uhr und berüksihtigt Radiosondendaten aus dem NCEP-DS-Dataset-353/4 (2005). Das ge-nestete Domain D2 wird am 26.10.2005 um 12:00 Uhr initialisiert und simuliert 24 Stunden.Durh den Vorlauf von 12 Stunden für Domain D1 hat das Modell genügend Zeit aus demdurh die Anfangsbedingungen aufgezwungenen Anfangszustand sih aufgrund der Randbe-dingungen in einen stabilen Gleihgewihtszustand zu begeben. Für Domain D2 beträgt derVorlauf noh über 5 Stunden bis der Vergleih mit den Messungen beginnt. Dies wurde sogewählt, dass im Domain D2 die Radiosondeninformationen des 12 Uhr Aufstiegs durh dieAnfangs- und Randbedingungen noh stärker mit berüksihtigt werden.Für die Evaluierung ergab sih ein Problem aus der stark untershiedlihen räumlihen undzeitlihen Au�ösung von Messdaten und Simulationsergebnissen. Die vertikale Au�ösung derMM5-Simulationen beträgt 32 Modellshihten. An einem Punkt über dem Meer sind dieShihtmitten auf folgenden Höhen de�niert: 15, 45, 80, 119, 161, 208, 270, 357, 460, 581,719, 876, 1044, 1258, 1520, 1836, 2209, 2597, 3001, 3422, 3920, 4504, 5127, 5794, 6513, 7294,8150, 9098, 10164, 11385, 12824, 14589 und 15657 Meter. Für die Modellevaluierung muÿtendie Daten über ein Kriging-Verfahren auf ein gemeinsames räumlih und zeitlih de�niertesGitter transformiert werden. Auf diesem Daten-Gitter konnten die Di�erenzen zwishen denbeiden Simulationen und zwishen den Simulationen und den Lidar-Messungen berehnetund dargestellt werden.3.4 Eindimensionale AdvektionstestsZur Evaluierung der Güte des neuen numerishen Integrations- und Advektionsverfahrenswird ein numerisher Test für das Transportproblem (3.12) durhgeführt. Analog zu Chokund Dunker 1983; Chok 1985, 1991; Rood 1987; Dadub und Seinfeld 1994; Bott 1989a, 1992;und Thilmes 1994 wird dabei ein numerishes Pro�l (in Form einer Rehtekwelle) mit denAdvektionsverfahren durh das eindimensionale Modellgebiet transportiert und anshlieÿendwerden die numerishen Lösungen mit der analytishen Lösung verglihen.Die beiden ersten numerishen Experimente werden auf dem Gitter mit konstantem Gitter-abstand durhgeführt. Für das äquidistante Gitter betragen die Courant-Zahlen c = 0.5. Abb.3.3a) und 3.3b) zeigen die analytishe Lösung (die mit dem Anfangspro�l zusammenfällt) und
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 Abbildung 3.3: Numerisher eindimensionaler Advektionstest für ein äquidistantes Gittermit a) 32 und b) 128 Gitterzellen, sowie für ein niht-äquidistantes Gitter mit ) 32 und d)128 Gitterzellen; Der Abstand der Gitterpunkte für das niht-äquidistante Gitter ist in e) für32 und in f) 128 Gitterzellen gegen die X-Ahse dargestellt.die numerishen Lösungen jeweils für die grobe (32 Gitterzellen) und feine Gittervariante (128Gitterzellen). Abb. 3.3) und 3.3d) zeigen das zweite numerishe Experiment mit einem va-riablem Abstand der Gitterpunkte, ebenfalls mit 32 bzw. 128 Gitterzellen. Dabei variiert derAbstand der Gitterzellen in der Form einer Sinuswelle um einen festen Wert. Die resultie-renden Gitterabstände für das zweite numerishe Experiment sind in Abb. 3.3e) und 3.3f)dargestellt.Es zeigt sih, dass die räumlihe Au�ösung die Güte des transportierten Pro�ls entshei-dend beein�usst. Das Leapfrog-Verfahren zeigt wie erwartet die Ausbildung von unphysikali-shen numerish-induzierten Wellen, die die numerishe Lösung überlagern. Durh diese Wel-



3 Feuhtetransport in MM5/MCCM 23len wird der Maximal- bzw. Minimalwert des Anfangspro�ls stark über- bzw. untershritten.Das MM5-Leapfrog-Verfahren (mit dem Zeit�lter nah Asselin) ist bei der groben Au�ösungvon 32 Gitterzellen nur bedingt in der Lage die Oszillationen zu unterdrüken. Erhöht mandie Au�ösung auf 128 Gitterpunkte so zeigt das Leapfrog-Verfahren deutlih mehr Wellen inder numerishen Lösung allerdings mit kleinerer Amplitude. Das MM5-Leapfrog-Verfahrenkann dabei die Oszillationen besser unterdrüken und das Über- und Untershreiten der ana-lytishen Lösung wird erheblih verringert.Das Upstream-Verfahren zeigt wie erwartet ein sehr di�usives Verhalten, ist monoton undpositiv de�nit. Das vorgeshlagene neue Verfahren als Konvexkombination aus Upstream-und Leapfrog-Verfahren zeigt für alle Gittervariationen deutlih bessere Übereinstimmungenmit der analytishen Lösung. Diese wird nur noh geringfügig über- bzw. untershritten undes sind nur noh wenige dem Pro�l nahlaufende stehende Wellen in der numerishen Lösungvorhanden. Insbesondere bei der Anwendung im groben Modellgitter zeigt das Verfahren einebessere Übereinstimmung mit der analytishen Lösung als die 3 restlihen Verfahren.Vor allem für die vertikale Advektion in MM5 ist das Verhalten der Advektionsverfah-ren auf Gittern mit variablem Gitterabstand von Bedeutung. Die Diskretisiertung auf dervertikalen σ-Koordinate benutzt keinen konstanten Gitterabstand, sondern dieser nimmt -reziprok der Luftdihte - von einem feinen Modellgitter in bodennähe nah oben stark zu.Die beiden Leapfrog Verfahren zeigen bei dieser Gittervariante wieder sehr starke Oszillatio-nen. Aufgrund der variablen Courant-Zahlen ist der Zeit�lter im MM5-Leapfrog-Verfahrenselbst in der feinen Au�ösung niht mehr in der Lage diese Oszillationen wirkungsvoll zuunterdrüken. Das Upstream-Verfahren erzeugt aufgrund der variablen Courant-Zahlen ei-ne deutlih stärkere Di�usion als für das äquidistante Gitter. Das neue Advektionsshemazeigt sih auh hier sehr robust und kann die durh das Leapfrog-Verfahren erzeugten Wellenwesentlih besser unterdrüken.Die Maÿzahlen MDR (3.15) und AAE (3.16) sind für die beiden Experimente in Tabelle 3.4zusammengefasst. Es zeigen sih vor allem beim AAE-Fehlermaÿ die geringsten Werte für daskombinierte Leapfrog-Upstream-Verfahren. Die Massenverteilungsrate MDR zeigt hingegenfür die Leapfrog-Verfahren bessere Werte, da sih bei der Summenbildung für diese Gröÿe diestark ausgebildeten Oszilationen gegenseitig auslöshen. Das Fehlermaÿ erwies sih dadurhfür die Evaluierung als niht geeignet.Das kombinierte Leapfrog-Upstream-Verfahren zeigt in den numerishen Lösungen Maximaund Minima die wesentlih näher an den analytishen Lösungen liegen, als dies bei denLeapfrog-Verfahren der Fall ist (siehe Tab. 3.4). Das MM5-Leapfrog-Verfahren ist durh denZeit�lter zwar in der Lage die numerishen Oszilationen des standard Leapfrog-Verfahrenszu reduzieren, die numerishe Lösung übersteigt die Maxima und untershreitet die Minimader analytishen Lösung immer noh erheblih. Das stark di�usive Upstream-Verfahren zeigterwartungsgemäÿ Monotonie und positive De�nitheit.Die numerishen Advektionsexperimente haben deutlihe Untershiede in den Ergebnis-sen der Verfahren gezeigt und es wurden alle bereits aufgeführten De�zite des Leapfrog-Advektionsverfahrens sowie des Asselin-Zeit�lters bestätigt. Diese Untershiede werden deut-lihe Auswirkungen auf die Feuhteverteilungen haben. Es liegt die Vermutung nahe, dass dienumerishen Oszillationen des MM5-Leapfrog-Verfahrens Auswirkungen auf die nihtlinearen



24 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMTabelle 3.4: Bewertung des eindimensionalen Advektionstest: MDR, AAE, Maximum undMinimum für das Leapfrog, Leapfrog mit Asselin-Zeit�lter, Upstream und das kombinierteLeapfrog-Upstream-VerfahrenVerfahren Gitterabstand: äquidistant niht-äquidistantAnzahl Gitterzellen: 32 128 32 128Standard-Leapfrog MDR 99,90 100,15 102,66 100,59AAE 18,64 12,93 26,68 13,56Maximum 2,35 2,33 2,05 2,39Minimum 0,71 0,58 0,55 0,70Leapfrog mit Zeit�lter MDR 97,86 98,61 99,87 100,06nah Asselin (ν = 0, 1) AAE 14,83 6,36 20,24 13,39Maximum 2,22 2,15 1,99 2,30Minimum 0,87 0,85 0,74 0,69Upstream MDR 92,74 95,63 95,12 95,84AAE 19,10 9,96 18,43 13,18Maximum 1,62 1,88 1,48 1,68Minimum 1,00 1,00 1,00 1,00Leapfrog-Upstream- MDR 96,81 98,07 97,82 98,29Kombination (γ = 0, 1) AAE 13,67 6,36 18,30 6,38Maximum 1,95 2,09 1,80 2,10Minimum 0,86 0,90 0,80 0,90Phasenübergangsprozesse haben werden. Dies zu quanti�zieren ist nur durh einen Vergleihrealer dreidimensionaler Simulationen unter Verwendung von originalem und modi�ziertemMM5 mit Beobahtungen für Niedersshlag bzw. der Feuhteverteilung möglih.3.5 Regionale Meteorologie-Simulationen mit MM5Die Evaluierung des numerish veränderten MM5-Modellsystems wird zuerst anhand dessimulierten Niedershlag für eine einmonatige Episode durhgeführt. Der Niedershlag, alseine Gröÿe die sehr stark auf externe Störungen reagiert, soll zeigen ob die Hypothese bestätigtwerden kann, dass im original MM5 die Feuhteverteilung aufgrund numerisher Oszillationenerheblih beeinträhtigt wird und somit zu ungenauen Phasenumwandlungsprozessen undNiedershlagsprognosen führt.Im zweiten Teil wird versuht anhand eines Vergleihs simulierter dreidimensionaler Was-serdampfverteilungen mit Lidar-Beobahtungen die Modellierungsgüte der beiden zugrunde-liegenden MM5-Modelle zu bewerten. In der Literatur konnte dazu noh keine vergleihbareUntersuhung gefunden werden.3.5.1 Niedershlagsevaluierung mit DWD-BeobahtungenDie simulierte Episode 'Oktober 2005' beinhaltet 2 grössere Niedershlagsereignisse. Aus demWitterungsreport-10/2005 (2005) ist dabei zu entnehmen:1. bis 2. Oktober 2005: WestlageDie Fronten eines Sturmtiefs überquerten ganz Deutshland. Mit der einge�ossenenmaritimen Polarluft gab es ausgeprägte Niedershläge. Im Laufe des 01. Oktober �el



3 Feuhtetransport in MM5/MCCM 25landesweit Dauerregen mit Tagessummen verbreitet über 10 mm. Viele der Stationenin der Südhälfte erhielten mehr als 20 mm. Im Norden waren die Niedershläge wenigerergiebig. Am 2. Oktober regnete es nur noh vereinzelt im Süden und Südosten, dieBewölkung lokerte auf.20. bis 26. Oktober 2005: SüdwestlageMit der Verlagerung eines Hohdrukrükens nah Osten, wurde der Weg für eine inten-sive Höhenströmung aus Südwesten frei. Dabei wurden sehr milde subtropishe Luft-massen herangeführt. Die von Nordwesten vordringende Kaltluft, begleitet von ergie-bigen Niedershlägen, wurde an den Mittelgebirgen gestoppt. Bis zum 25. regnete esfast im gesamten Bundesgebiet. Groÿe Tagessummen wurden vom 21. bis 23. Oktoberim Westen und Nordwesten, in den Hohlagen der Mittelgebirge sowie an der Küsteerreiht. Am Alpenrand war es bei Föhn fast niedershlagsfrei. Am 24./25. �elen in dereindringenden Kaltluft im Norden und Nordwesten groÿe Regenmengen.Der Vergleih der Monatssummen der simulierten Niedershläge (Tab. 3.5) bestätigt einekonsistente numerishe Behandlung der Erhaltungsgleihungen für die Feuhtegröÿen. DieUntershiede weihen niht gravierend von der Simulation mit dem original MM5 ab undbewegen sih im Rahmen der Variationen, die durh die Verwendung von untershiedlihenModellphysikoptionen ebenfalls auftreten können.So sind die simulierten Niedershläge an der Station Shleswig identish, an 7 Messstatio-nen (Dresden, Broken, Hanover, Kahler Asten, Leipzig, Magdeburg und Rostok) beträgt dieDi�erenz zwishen den beiden Simulationen lediglih 10 Prozent oder weniger der simuliertenNiedershläge (Mittelwert beider Simulationen an der jeweiligen Station). Hier stimmen dieSimulationen sehr gut überein. An weiteren 6 Stationen (Arkona, Erfurt, Hof, Kassel, Shwe-rin und Uekermünde) liefert das modi�zierte MM5 deutlih bessere Übereinstimmungen mitden Niedershlagsbeobahtungen und an lediglih 5 Stationen (Frankfurt, Hamburg, Mei-ningen, Neuruppin und Potsdam) stimmen die simulierten Niedershläge des original MM5besser mit den DWD-Beobahtungen überein.Darüber hinaus können aus dem Vergleih mit den DWD-Niedershlagsbeobahtungen be-reits erste Shlüsse bezüglih der Modellierungsgüte des modi�zierten MM5 gezogen werden.Kotlarski u. a. (2005) haben die Qualität von mehreren regionalen Modellen zu regionalen Kli-masimulationen für Deutshland untersuht und dabei wurden die simulierten Niedershlägemit groÿ�ähigen DWD-Niedershlagsbeobahtungen über einen Zeitraum von 15 Jahren(1979-93) verglihen. MM5 zeigte dabei die Tendenz zu geringfügig höheren Niedershlägen(siehe Abb. 7 in Kotlarski u. a. 2005). Für die Herbst- und Wintermonate mit geringeren ver-tikalen Temperaturuntershieden zeigte (das original) MM5 stets die höhsten Niedershlägealler Modelle und übershätzte im Monatsmittel die DWD-Beobahtungen um bis zu 10 %(siehe Abb. 6 in Kotlarski u. a. 2005).Im Inter-Modellvergleih zwishen dem original und dem modi�zierten MM5 zeigt dasmodi�zierte MM5 einen deutlihen Trend zu geringeren und damit realistisheren Nieder-shlägen. An lediglih 5 der 19 Messstationen in Tab. 3.5 zeigt das modi�zierte MM5 höhereMonatsniedershläge als das original MM5. Eine Betrahtung der Di�erenzabbildung 3.4 b)(Di�erenz der simulierten Niedershläge des original MM5 minus Niedershläge des modi�-



26 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMTabelle 3.5: Niedershlagssummen [mm℄ für Oktober 2005: DWD-Beobahtungen und Er-gebnisse der MM5-Simulationen (original MM5 V3.6 und modi�ziertes MM5 V3.6 ) für Do-main D2Station Beobahtung orig. MM5 mod. MM5 Di�erenz1) Di�erenz2) Di�erenz3)Arkona/Rügen 38,6 48,0 36,9 -9,4 1,7 11,1Broken 96,2 78,3 83,6 17,9 12,6 -5,3Dresden 25,8 12,9 13,1 12,9 12,7 -0,2Erfurt 24,7 32,5 26,5 -7,8 -1,8 6,0Frankfurt 30,0 24,5 16,9 5,5 13,1 7,6Hamburg 54,4 51,1 44,7 3,3 9,7 6,4Hanover 35,1 36,0 38,5 -0,9 -3,4 -2,5Hof 24,6 50,6 18,2 -26,0 6,4 32,4Kahler Asten 79,3 32,0 35,5 47,3 43,8 -3,4Kassel 23,7 32,9 18,7 -9,2 5,0 14,2Leipzig 20,8 24,5 16,9 -3,7 3,9 7,6Magdeburg 37,6 37,0 35,0 0,6 2,6 2,0Meiningen 41,8 30,8 23,9 11,0 17,9 6,9Neuruppin 37,5 40,3 25,8 -2,8 11,7 14,6Potsdam 35,1 30,2 25,0 4,9 10,1 5,2Rostok 43,1 40,7 39,7 2,4 3,4 1,0Shleswig 70,5 58,2 58,2 12,3 12,3 0,0Shwerin 44,9 35,2 39,1 9,7 5,8 -4,0Uekermünde 28,9 36,8 32,5 -7,9 -3,6 4,3Di�erenzenbildung: 1)Beobahtung (DWD-Messstation) minus simulierter Niedershlag aus original MM5,
2)Beobahtung minus Niedershlag aus modi�ziertem MM5, 3)Niedershlag aus original MM5 minus Niedershlag ausmodi�ziertem MM5zierten MM5) bestätigt diesen Trend zu geringeren Niedershlägen auh in der Flähe. DieRegionen, in denen das modi�zierte MM5 mehr Gesamtniedershlag produziert sind z.B. dieHohlagen des Harz, die Erhebungen in der Röhn (Wasserkuppe), der südwestlihe ThüringerWald, Teile des Erzgebirges und des Riesengebirges in Südpolen. Vor allem im südwestlihenThüringer Wald zeigen sih aufgrund der südwestlihen Anströmung die Untershiede inder Niedershlagsverteilung. Hier produziert das modi�zierte MM5 mehr Niedershläge imStaubereih der Erhebungen und weniger im Lee-Bereih. Diese Beobahtung zeigt sih ins-besondere in der Di�erenzabbildung 3.5 b) für das erste Niedershlagsereignis. Der Übergangzwishen Luv und Lee-Bereih ist als Wehsel des Vorzeihens in der Di�erenzabbildung zuerkennen. Dies bedeutet, dass im modi�zierten MM5 die Kondensation und damit das Ein-setzen von Niedershlag in der Anströmung der Mittelgebirge früher einsetzt als im originalMM5. Betrahtet man die Di�erenzen in Tab. 3.6 im Luv- und Lee-Bereih z.B. für den Thü-ringer Wald für das erste Niedershlagsereignis an den Stationen Meiningen (Luv) einerseitsund Erfurt, Leipzig und Hof (Lee) andererseits, so zeigt das modi�zierte MM5 eine bessereÜbereinstimmung mit den Beobahtungen. Der beshriebene Übergang zwishen Luv- undLee-Bereih ist auh für das Rothaargebirge mit der Station Kahler Asten und vor allem fürden Harz mit der Station Broken zu beobahten. Für das erste Niedershlagsereignis beträgtdie Di�erenz zwishen den beiden Simulationen an 4 Stationen (Arkona, Kassel, Hamburg undShlewwig) lediglih 10 Prozent oder weniger der simulierten Niedershläge (Mittelwert bei-der Simulationen), an 8 Stationen (Dresden, Kahler Asten, Erfurt, Hof, Leipzig, Meiningen,
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a) Niedershlagsverteilung Oktober 2005 (Simulation mit MM5 V3.6)

b) Di�erenz der simulierten Niedershläge (original minus modi�ziertes MM5)Abbildung 3.4: Niedershlagsverteilung für Oktober 2005: a) Simulation mit MM5 V3.6 undb) Di�erenzen der simulierten Niedershlagsverteilungen (original MM5 minus modi�ziertesMM5)Neuruppin und Potsdam) liefert das modi�zierte MM5 deutlih bessere Übereinstimmun-gen mit den Niedershlagsbeobahtungen und an 7 Stationen (Broken, Frankfurt, Hanover,Magdeburg, Rostok, Shwerin und Uekermünde) stimmen die simulierten Niedershläge desoriginal MM5 besser mit den DWD-Beobahtungen überein.Das zweite Niedershlagsereignis zeigt wehselnde Anströmungen aus süd- und westliherRihtung. Die stärksten Niedershläge zeigen sih im nördlihen Sauerland bis zum Harz, so-wie in den südliheren Mittelgebirgen wie der Röhn und dem Thüringer Wald (siehe Abb. ) in3.5). Im Bereih des südlihen Thüringer Waldes zeigen sih (Abb. 3.5 d) ) groÿe Untershiedein der Niedershlagsverteilung im Luv- und Lee-Bereih dieser Erhebung, die in stärkerer Aus-prägung bereits beim ersten Niedershlagsereignis zu beobahten waren. In den Gipfelberei-
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a) Niedershläge 01. - 04. Oktober 2005 (original MM5) ) Niedershläge 05. - 31. Oktober 2005 (original MM5)

b) Di�erenz simulierte Niedershläge 01. - 04. Oktober 2005 d) Di�erenz simulierte Niedershläge 05. - 31. Oktober 2005Abbildung 3.5: a) Niedershlagsverteilung 01. - 04. Oktober 2005 und b) Di�erenz der simulierten Niedershlagsverteilungen (original MM5 minusmodi�ziertes MM5) Domain D2



3 Feuhtetransport in MM5/MCCM 29Tabelle 3.6: Niedershlagssummen (wie Tab. 3.5) zwishen dem 1. und 4. Oktober 2005Station Beobahtung orig. MM5 mod. MM5 Di�erenz1) Di�erenz2) Di�erenz3)Arkona/Rügen 9,4 10,4 10,9 -1,0 -1,5 -0,5Broken 16,0 16,5 24,9 -0,5 -8,9 -8,4Dresden 13,1 6,4 8,1 6,7 5,0 -1,7Erfurt 14,0 25,7 22,3 -11,7 -8,3 3,4Frankfurt 23,3 14,4 11,9 8,9 11,4 2,5Hamburg 10,4 25,3 23,1 -14,9 -12,7 2,2Hanover 14,4 17,5 30,6 -3,1 -16,2 -13,1Hof 19,8 29,5 15,0 -9,7 4,8 14,5Kahler Asten 10,8 12,6 11,0 -1,8 -0,2 1,6Kassel 8,3 16,8 17,3 -8,5 -9,0 -0,5Leipzig 10,8 14,4 11,9 -3,6 -1,1 2,5Magdeburg 8,5 20,6 24,7 -12,1 -16,2 -4,1Meiningen 23,6 17,6 21,9 6,0 1,7 -4,3Neuruppin 8,5 19,9 14,0 -11,4 -5,5 5,9Potsdam 8,9 17,4 12,3 -8,5 -3,4 5,0Rostok 12,0 12,9 15,7 -0,9 -3,7 -2,8Shleswig 3,1 20,0 19,3 -16,9 -16,2 0,8Shwerin 12,5 14,5 17,9 -2,0 -5,4 -3,4Uekermünde 5,1 10,4 12,0 -5,3 -6,9 -1,6Di�erenzenbildung: 1)Beobahtung (DWD-Messstation) minus simulierter Niedershlag aus original MM5,
2)Beobahtung minus Niedershlag aus modi�ziertem MM5, 3)Niedershlag aus original MM5 minus Niedershlag ausmodi�ziertem MM5hen der Mittelgebirge (Wasserkuppe/Röhn, Kahler Asten/Rothaargebirge, Brokens/HarzRiesengebirge und die hohe Tatra) werden mit dem modi�zierten MM5 höhere Niedershlä-ge simuliert, während im übrigen Gebiet das original MM5 wesentlih höhere Niedershlägeliefert.Da die skaligen und subskaligen Phasenumwandlungen in beiden MM5 Modellen durhidentishe physikalishe Module berehnet werden, sind für die gezeigten Untershiede nur dieuntershiedlihen Zeitintegrations- und Advektionsverfahren verantwortlih. Das heiÿt, die inden Advektionstests gezeigten numerish erzeugten Oszillationen des MM5-Leapfrogverfahrenskönnen tatsählih deutlihe Untershiede in den Niedershlagsmustern, vor allem im Luv-und Lee-Bereih orographisher Erhebungen erzeugen. Die nihtlinearen skaligen und subska-ligen Phasenumwandlungsprozesse reagieren auf Untershiede in der Wasserdampfverteilungvor allem in der Nähe des Sättigungsniveaus sehr emp�ndlih, sodass die gezeigten Unter-shiede bereits durh geringfügige Abweihungen in der Wasserdampfverteilung entstehenkönnen. Aufgrund der Phasenumwandlungen und den damit verbundenen Rükkopplungenzum Energiehaushalt können solhe E�ekte vor allem in den wärmeren Sommermonaten auhAuswirkungen auf die atmosphärishe Dynamik haben, welhe wiederum z.B durh Advektionund Turbulenz auf die Verteilung der Feuhtegröÿen rükkoppelt.Die Analyse der simulierten Niedershläge zeigt für das modi�zierte MM5 eine Tendenz zugeringeren Niedershlägen in der Flähe und zu höheren Niedershlägen im Bereih starkerorographisher Erhebungen. Aufgrund der bereits erwähnten Untersuhung von Kotlarskiu. a. (2005) in der das original MM5 geringfügig zu hohe Niedershläge vorhersagt, liegt



30 3 Feuhtetransport in MM5/MCCMdie Shlussfolgerung nahe, dass das modi�zierte MM5 dadurh realistishere Niedershlägeprognostiziert. Der Vergleih der simulierten Niedershlagsmonatssummen mit den DWD-Beobahtungen bestätigt dies eindruksvoll.3.5.2 Evaluierung der vertikalen Wasserdampfverteilung durh Lidar-BeobahtungenIm zweiten Teil der Evaluierung des modi�zierten MM5 wird die simulierte Wasserdampf-verteilung mit vertikalen Wasserdampf-Pro�l-Messungen durh Lidarsysteme der Launh-Campaign (2005) an den Standorten Leipzig, Lindenberg und Ziegendorf verglihen. DieLidarsysteme sind in Tab. 3.3 beshrieben und die genaue Position im Domain D2 ist inAbb. 3.2 dargestellt. Ein Datensatz der Messungen der Launh-Campaign (2005) für dieModellevaluierung wurden freundliherweise von Dr. Dirk Engelbart (DWD ObservatoriumLindenberg) zur Verfügung gestellt.Für die Simulationen verwenden die gleihe Modellkon�guration und Antriebsdaten wie inAbshnitt 3.5.1. Es wurden dabei mit beiden MM5 Versionen Domain D1 vom 26.10.05 0:00Uhr bis 27.10.05 12:00 Uhr simuliert und durh Nestung Rand- und Anfangsbedingungen fürDomain D2 erzeugt.Die MM5-Simulationsergebnisse sind jeweils im Mittelpunkt der 32 vertikalen Shihtende�niert. Die Verteilung der Shihtdiken erfolgt dabei reziprok der vertikalen Dihtever-teilung. Aufgrund der bodenfolgenden σ-Koordinaten variieren für jede Shiht Shihtdikesowie deren absolute Höhe über Normalnull je nah geogra�sher Lage. Die Lidar-Systemearbeiten bei der vertikalen Abtastung mit konstanten, zumindest über bestimmte Bereihekonstanten Shihtdiken. Die zu vergleihenden Daten aus den Simulationen und den Be-obahtungen sind somit an untershiedlihen Punkten de�niert, so daÿ die Daten für einenVergleih auf ein gemeinsames Datengitter transformiert werden müssen. Durh diese Trans-formation geht Information verloren, aber nur so ist ein direkter Vergleih der Pro�le möglih.Zur Evaluierung der MM5-Simulationen werden an den 3 Lidar-Standorten jeweils dieWasserdampf-Vertikalpro�le der Lidar-Beobahtung, sowie der Referenzsimulation (mit demoriginalen MM5) und der Di�erenz zwishen den Simulationen auf den jeweiligen Datengitterngezeigt. Im Gegensatz dazu werden anshlieÿend auf dem gemeinsamen neuen Datengitterdie transformierten Pro�le sowie die entsprehenden Di�erenzen dargestellt.Berliner Wetterkarten 26.10.05:In Deutshland kam es in den letzten 24 Stunden in der Nordhälfte zu weiteren teilssehr ergiebigen Niedershlägen. [...℄ Dabei wanderte die Kaltfront des SturmwirbelsHEIDO sehr rash von den Britishen Inseln über die Nordhälfte hinweg nah Polen.Ihr folgte aber nur in höheren Luftshihten kältere Meeresluft nah, in Bodennähewar praktish keine Temperaturänderung zu verzeihnen. So blieb es für die Jahreszeitzu mild. In den kommenden Tagen wird es aller Voraussiht nah sogar noh milder.Auf der Vorderseite eines sih dann über dem östlihen Nordatlantik etablierendenlangwelligen Höhentroges dreht die Strömung über Mitteleuropa auf Südwest bis Süd,so dass subtropishe Luftmassen zu uns gelangen können. Im 850-hPa-Niveau werdenam kommenden Wohenende Temperaturwerte zwishen 10 und 15°C über Deutshland
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Abbildung 3.6: Lidar-Beobahtung Lindenberg: Vertikalpro�l (von a. 800 - 10 000 m überGrund) des Wasserdampfmishungsverhältnisses [g/kg℄ vom 26.10. 19:23 - 27.10.05 4:03 Uhrerwartet. Vor allem an den Nordrändern der Mittelgebirge und am Alpenrand sind dannTemperaturwerte bis zu 25°C möglih.Vorhersage für Donnerstag, den 27.10.2005: Am Donnerstag halten sih vor allem in denNiederungen Süddeutshlands teils reht zähe Nebel- oder Hohnebelfelder. Sonst ist esnah Nebelau�ösung wolkig oder heiter und troken, lediglih in Rihtung Ostseeküstebleibt es zunähst noh trüb mit etwas Regen oder Sprühregen. Die Temperaturenerreihen Höhstwerte zwishen rund 14°C in Vorpommern und 22°C im Westen, amRhein und am Nordrand des Hohen Venn (Raum Aahen) örtlih mögliherweise auhetwas darüber. Es weht shwaher bis mäÿiger, in Böen im Norden und auf den Bergenauh frisher südliher bis südöstliher Wind.3.5.2.1 Beobahtungsstation LindenbergDas RAMAN-Lidar-System am Standort Lindenberg lieferte die Beobahtungsdaten in derhöhsten räumlihen und zeitlihen Au�ösung (siehe Tab. 3.3). Das Vertikalpro�ls des Was-serdampfmishungsverhältnises der Lidar-Messung ist in Abb. 3.6 dargestellt. Im Bereihzwishen 01:00 und 02:00 Uhr in a. 3300 m Höhe sind Datenlüken zu erkennen. DieserDatenbereih wurde bei der Transformation der Messdaten auf das Vergleihsgitter durheine horizontale Interpolation korrigiert. Das Vertikalpro�l zeigt sehr feuhte Luftmassen inHöhen bis zu 6000 m, die beim Transport in nordöstlihe Rihtung absinken.In Abb. 3.7 a) ist das Vertikalpro�l der Referenzsimulation und in 3.7 b) die Di�erenz derden Simulationen (original MM5 minus modi�ziertes MM5) auf dem MM5 Gitter gezeigt.Die MM5-Referenzsimulation ist nur bedingt in der Lage die vertikale Wasserdampfvertei-lung wie durh die Lidar-Messung gezeigt wiederzugeben. Das Absinken feuhter Luftmassenwird durh die Simulation zwar grundsätzlih wiedergegeben, die ausgeprägte vertikale Was-serdampfverteilung bis in a. 5000 m Höhe wird durh die Simulation deutlih untershätzt.Die ausgeprägten positiven Di�erenzen der Simulationen zeigt zu Beginn der Beobahtung inden Bereihen bis a. 4000m Höhe deutlih höhere Werte beim original MM5 (positive Di�e-renz) und höhere Werte für das modi�zierte MM5 (negative Di�erenz) in darüberliegenden
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a) Referenzsimulation (orig. MM5) b) Di�erenz der SimultionenAbbildung 3.7: Standort Lindenberg: a) MM5-Simulation (original MM5) für die Verti-kalverteilung des Wasserdampfmishungsverhältnisses [g/kg℄ und b) Di�erenz des Wasser-dampfmishungsverhältnis (original minus modi�ziertes MM5) vom 26.10. 19:15 - 27.10.054:00 UhrShihten. Das modi�zierte MM5 liefert in der unteren Hälfte des beobahteten Vertikalpro�lsdeutlih trokenere Verhältnisse.Für die Evaluierung wurden alle 3 Vertikalpro�le auf das neue Datengitter tansformiert.Das äquidistante Gitter ist dabei mit einer Au�ösung von 52 Gitterpunkten auf der Zeitahse(Gitterabstand 10 Minuten) und 100 Gitterpunkte auf der Höhenahse (Gitterabstand 100m)de�niert. Die resultierenden Vertikalpro�le sind in Abb. 3.8 dargestellt. Es zeigen sih imVergleih zur Darstellung auf dem Modellgitter in Abb. 3.7 a) deutlihe Informationsverluste.Der Vergleih der Simulationen mit den Lidar-Messungen auf dem gemeinsamen Daten-gitter zeigt an der Station Lindenberg in Abb. 3.9 ein untershätzen der vertikalen Was-serdampfverteilung für beide Simulationen über weite Bereihe der vertikalen Verteilungenim Vergleihszeitraum. Das modi�zierte MM5 zeigt hier ausgeprägt höhere Di�erenzen, d.h.die Simulation prognostiziert geringere Werte als durh die Lidar-Messung beobahtet. Dasoriginal MM5 produziert aufgrund der stärker ausgeprägteren vertikalen Wasserdampfvertei-lung entsprehend geringere Di�erenzen zur Lidar-Messung und zeigt damit an der StationLidenberg eine besssere Übereinstimmung mit der Lidar-Beobahtungen.Der Intermodellvergleih zwishen den beiden Simulationen zeigt - wie bereits auf demModellgitter in Abb. 3.7 b) beobahtet - zwishen der Grenzshiht und einer Höhe von a.4000 m deutlih geringere Werte für das modi�zierte MM5, während Letzteres vor allem inder Grenzshiht höhere Mishungsverhältnisse produziert (siehe Abb. 3.9). Dies gilt auh inder oberen Hälfte des Vertikalpro�ls ab a. 5000m Höhe über Grund. Hier liefert das mo-difzierte MM5 ebenfalls höhere Mishungsverhältnisse als das original MM5. Die maximalenUntershiede liegen dabei in a. 1000 m Höhe bei a. 2 g Wasserdampf und in a. 3500m beia. 1,2 g Wasserdampf je Kilogramm trokene Luft.
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Abbildung 3.8: Vertikale Verteilung der Wasserdampfmishungsverhältnisse [g/kg℄ gegendie Beobahtungszeit [Minuten℄ der MM5 Simulationen und vom RAMAN-Lidar an der Lidar-Station Lindenberg; Vertikale Verteilung des Wasserdampfmishungsverhältnis vom Boden (0m) bis auf 10 000 m über Grund; Beobahtungszeitraum: 26.10. 19:23 - 27.10.05 04:40 Uhr3.5.2.2 Beobahtungsstation LeipzigDie Lidar-Messung am Standort Leipzig zeigt über dem Beobahtungszeitraum ausgeprägtevertikale Wasserdampfverteilungen, siehe Abb. 3.10. Die Beobahtung zeigt eine deutlihtrokenere Situation als an der Station Lindenberg (vergl. Abb. 3.6). Der zeitlihe Verlaufder vertikalen Shihtung lässt aber ebenfalls den Ein�uss absinkender Luftmassen die an derMessstation vorbeigeführt wurden erkennen. Die in der Abb. 3.10 auftretenden Datenfehlerwurden durh horizontale Interpolation korrigiert.Die MM5-Referenzsimulation prognostiziert an der Station Leipzig eine Zunahme des Was-serdampfmishungsverhältnisses in den unteren Modellshihten ohne dabei die im Verlauf derMessung beobahtete, durh absinkende Luftmassen erzeugte typishe Shihtung erkennenzu lassen. Die Referenzsimulation liefert im Gegensatz zur Lidar-Beobahtung gegen Endedes Beobahtungszeitraums ab a. 2000 m Höhe deutlih feuhtere Verhältnisse. Der direkteVergleih zwishen den Simulationen (siehe Abb. 3.7) zeigt in einer Höhe von a. 1000m deut-lih geringere Werte für das modi�zierte MM5. Hier liefert Letzteres eine Vertikalverteilungmit höheren Mishungsverhältnissen in der Grenzshiht bis a. 300 m und einem mit zuneh-mender Höhe stärker abfallenden Pro�l. Die starke Wasserdampfakkumulation gegen Ende
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Abbildung 3.9: Wie Abb. 3.8 aber für die Di�erenzen der Wasserdampfmishungsverhält-nisse [g/kg℄ an der Lidar-Station Lindenberg

Abbildung 3.10: Lidar-Beobahtung Standort Leipzig: Vertikalpro�l (von a. 200 - 10 000müber Grund) des Wasserdampfmishungsverhältnis [g/kg℄ vom 26.10. 17:45 - 27.10.05 5:15 Uhrdes Beobahtungszeitraumes in a. 2000 m Höhe wird durh das modi�zierte MM5 deutlihgeringer prognostiziert.Das Datengitter für den Lidar- und Inter-Modell-Vergleih ist dabei mit einer Au�ösung
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a) Simulation original MM5 b) Simaltion Di�erenzAbbildung 3.11:Wie Abb. 3.7 an der Lidar-Station Leipzig (vom 26.10.05 17:45 bis 27.10.0604:45 Uhr)

Abbildung 3.12:Wie Abb. 3.8 an der Lidar-Station Leipzig (vom 26.10.05 17:45 bis 27.10.0604:45 Uhr)von 23 Gitterpunkten auf der Zeitahse (Gitterabstand 30 Minuten) und 100 Gitterpunkteauf der Höhenahse (Gitterabstand 100m) de�niert.Der Vergleih der beiden MM5 Simulationen resultiert - wie am Standort Lindenberg -
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Abbildung 3.13:Wie Abb. 3.9 an der Lidar-Station Leipzig (vom 26.10.05 17:45 bis 27.10.0604:45 Uhr)in einem systematishen Untershied. Der Vergleih mit den Lidar-Messungen zeigt, dassin beiden Simulationen zu Beginn des Beobahtungszeitraums in Höhen zwishen 1000 unda. 3000m die Wasserdampfmishungsverhältnisse deutlih untershätzt werden. Das modi-�zierte MM5 zeigt hier erheblih gröÿere Untershiede. Im Verlauf der Beobahtung zeigtdie Lidar-Messung eine Wasserdampf-Akkumulation in den bodennahen Shihten bis 1000müber Grund. Die Simulationen beinhalten diese Akkumulation ebenfalls. Beide Simulationenzeigen allerding in den darüberliegenden Shihten ein zunehmendes Übershätzen der Mi-shungsverhältnisse. Hier zeigt vor allem das original MM5 deutlih gröÿere Abweihungenvon den Lidar-Messungen.3.5.2.3 Beobahtungsstation ZiegendorfDie Lidar-Messung am Standort Ziegendorf zeigt für den Zeitraum vom 26.10. 18:15 - 27.10.054:45 Uhr wie zuvor eine ausgeprägte vertikale Feuhteverteilung in Höhen bis über 6000mHöhe über Grund und Bereihe mit hohen Wasserdampfmishungsverhältnissen in den un-tersten bodennahen Shihten, siehe Abb. 3.10. Die vertikale Shihtung ist dabei über denBeobahtungszeitraum hinweg ebenfalls durh absinkende Luftmassen geprägt. Die Lidarmes-sung weist Datenfehler auf, die für den Vergleih durh horizontale Interpolation korrigiertwurden.
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Abbildung 3.14: Lidar-Beobahtung Ziegendorf: Vertikalpro�l (von a. 200 - 8 250m überGrund) des Wasserdampfmishungsverhältnisses [g/kg℄ vom 26.10. 18:15 - 27.10.05 4:45 Uhr

a) Simulation original MM5 b) Simaltion Di�erenzAbbildung 3.15: Wie Abb. 3.7 an der Lidar-Station Ziegendorf (26.10.05 18:00 - 27.10.055:00 Uhr)Abb. 3.14 a) zeigt die vertikale Wasserdampfverteilung [g/kg℄ der Referenzsimulation. Diesebeinhaltet eine deutlih geringer ausgeprägte vertikale Feuhteverteilung mit einem sehr star-ken Gradienten bis a. 1500 m Höhe. Die darüberliegenden Shihten zeigen im Vergleih zurLidar-Beobahtung wesentlih trokenere Verhältnisse. Die Referenzsimulationen beinhaltetin den Vertikalpro�len den Ein�uss absinkender Luftmassen, allerdings deutlih weniger de-tailliert als in der Lidar-Messung zu beobahten. Die maximalen Werte zeigen über 8 GrammWasserdampf je Kilogramm trokener Luft in den untersten Modellshihten in Bodennähewie in der Lidar-Messungen.Das Datengitter für den Vergleih ist dabei mit einer Au�ösung von 21 Gitterpunkten aufder Zeitahse (Gitterabstand 30 Minuten) und 100 Gitterpunkte auf der Höhenahse (Gitter-abstand 100m) de�niert. Die positiven Di�erenzen während der ersten Stunden des Vergleihsüberhalb von 6000m Höhe resultieren durh die fehlenden Lidardaten. Der Vergleih der Si-mulationen in Abb. 3.17 liefert den bereits diskutierten systematishen Untershied in derVertikalverteilung. Der Vergleih der Simulationsergebnisse mit den Lidar-Messungen zeigt
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Abbildung 3.16: Wie Abb. 3.8 an der Lidar-Station Ziegendorf (vom 26.10.05 18:45 -27.10.05 4:45 Uhr)für beide Simulationen ab a. 2000m Höhe ein deutlihes untershätzen der Mishungsver-hältnisse. Das original MM5 zeigt hier aufgrund geringere Di�erenzen deutlih bessere Über-einstimmung mit den Lidar-Beobahtungen. In den unteren Modellshihten bis a. 2000 mHöhe werden die Mishungsverhältnisse mit dem original MM5 allerdings stärker übershätztals dies mit dem modi�zierte MM5 der Fall ist.3.6 Zusammenfassung und BewertungDer numerish Advektionstest hat für das neue Integrations- und Advektionsverfahren deut-lih bessere Ergebnisse im Vergleih zu dem in MM5 verwendeten Leapfrog-Verfahren mitdem Asselin Zeit�lter gezeigt. Durh den gewählten Ansatz konnte beim neuen Verfahrendie Bildung von numerish erzeugten Wellen in der numerishen Lösung wesentlih stärkerunterbunden werden, als dies beim Asselin-Zeit�lter für das Leapfrog-Verfahren der Fall ist.Die Evaluierung des neuen Verfahrens in MM5 hinsihtlih der Niedershlagsverteilungergab eine deutlihe Verbesserung der simulierten Niedershläge, vor allem im Luv- undLee-Bereih der Mittelgebirge. Hier setzte die Kondensation in der Anströmung durh dasmodi�zierte Verfahren deutlih früher ein als mit dem original MM5, was zu realistisherenNiedershlägen führt. Entsprehend erhalten die Gebiete im Lee-Bereih weniger Niedershlä-
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Abbildung 3.17: Wie Abb. 3.9 an der Lidar-Station Ziegendorf (vom 26.10.05 18:45 -27.10.05 4:45 Uhr)ge, was sih als konsistent mit den vorhandenen DWD-Niedershlagsbeobahtungen erwies.Die Wasserdampfpro�le der LIDAR-Beobahtungen an den Stationen Lindenberg, Leipzigund Ziegendorf zeigten deutlihe Untershiede zu den simulierten Wasserdampfverteilungen.Grundsätzlih lassen sih dabei keine Aussagen darüber mahen, ob das neue Verfahren dieSimulation der vertikalen Wasserdampfverteilung verbessert, da die MM5-Simulationen nihtin der Lage waren, die ausgeprägte atmosphärishe Shihtung an den Beobahtungsstationendetailliert genug wiederzugeben. Der Eingangsdatensatz mit den Radiosondendaten (NCEP-DS-Dataset-353/4, 2005) liefert für die Simulationen eine unzureihende Modellinitialisierung,um die meteorologishe Situation an den Messstationen wiederzugeben.Im Intermodellvergleih diagnostiziert das modi�zierte MM5 eine um a. 50-75 Meter tieferliegende Grenzshihthöhe. Der am Boden verdunstende Wasserdampf verteilt sih somit aufein geringeres Volumen und führt in der Grenzshiht zu feuhteren Verhältnissen, da dervertikale Austaush über die Grenzshiht hinaus sehr gering ist. Dieses Phänomen zeigte sihsystematish für alle in MM5 zur Verfügung stehenden Grenzshihtparameterisierungen.



4 Advektion hemisher Spurensto�eIn der Troposphäre bewirken strömungsmehanishe und thermodynamishe Prozesse diegröÿten für den Menshen täglih zu beobahtenden Veränderungen. Die numerishe Simu-lation der Atmosphäre beinhaltet die Modellierung dieser strömungsmehanishen Prozesseund numerishe Behandlung durh Advektionsverfahren.Die numerishen Verfahren stellen bei der atmosphärishen Modellierung eine mögliheQuelle für Ungenauigkeiten dar. Aufgrund von nihtlinearen Prozessen und Rükkopplungenkönnen selbst geringe Störungen durh numerish erzeugte Ungenauigkeiten verstärkt werdenund sih so weit aufshwingen, bis das Gesamtsystem instabil wird. Für ein numerishesAdvektionsverfahren in einem dreidimensionalen regionalen Lufthemiemodell gelten deshalbhohe Anforderungen.Die Grundanforderung an ein numerishes Verfahren ist Konsistenz und Konvergenz. Konsi-stenz ist dadurh de�niert, dass die numerishe Lösung des Verfahrens die analytishe Lösungder zugrunde liegenden partiellen Di�erentialgleihung approximieren muss und zwar umsobesser, je kleiner die Gitterabstände in Raum und Zeit gewählt werden. Das Lax-RihtmeyerTheorem besagt, dass ein konsistentes Diskretisierungsverfahren genau dann konvergiert,wenn es stabil ist. Ein konsistentes Verfahren ist einfah zu konstruieren. Damit rükt die nu-merishe Stabilität der Diskretisierungsverfahren in den Vordergrund. Grundsätzlih besitzenimplizite Diskretisierungsverfahren wesentlih bessere Stabilitätseigenshaften als explizite.Letztere haben aber entsheidende Vorteile vor allem in Bezug auf die numerishe E�zienz,die geringere Komplexizität bei der softwareseitigen Umsetzung und auh die Parallelisier-barkeit in Bezug auf wissenshaftlihes Rehnen. Courant u. a. (1928) haben als erste dieStabilität solher expliziter Diskretisierungsverfahren untersuht sie haben und für Advek-tionsprobleme die nah ihnen benannte CFL-Bedingung als bedingtes Stabilitätskriteriumfür explizite Integrationsverfahren eingeführt (Courant u. a. 1928; Courant und Hilbert 1953;Thomas 1995; Quarterioni und Valli 1994).Das numerishe Integrationsverfahren für die Erhaltungsgleihungen der hemishen Spu-rensto�e in MCCM verwendet eine �nite Di�erenz erster Ordnung in der Zeit zusammenmit einem Time-Splitting-Verfahren für Advektion, turbulente Di�usion, hemishe Um-wandlung, Deposition und Emission. In MCCM ist eine modi�zierte Version des MPDATA-Advektionsverfahrens (Multidimensional Positive De�nite Advetion Transport AlgorithmSmolarkiewiz, 1983, 1984; Smolarkiewiz und Clark, 1986; Smolarkiewiz und Grabowski,1990) für die Advektion der hemishen Spurensto�e von Grell u. a. (2000) implementiertworden. Zahlreihe Autoren (Chok und Dunker 1983; Chok 1985, 1991; Rood 1987, Dadubund Seinfeld 1994, Bott 1989a, b, 1992, 2003, und Thilmes 1994) haben bereits vershiedenenumerishe Advektionsverfahren auf deren Eigenshaften hin untersuht und bewertet. Chok(1991) beshreibt dabei wesentlihe Shwahstellen des MPDATA-Verfahrens, die in Abhän-



4 Advektion hemisher Spurensto�e 41gigkeit der transportierten Gradienten und der Hintergrundkonzentrationen lokale Maximaverstärken und lokale Minima weiter absenken können. Ebenso beshreibt er die Möglihkeit,dass sih kleinskalige Wellen ausbilden können und das Advektiosnsverfahren ein transpor-tiertes Pro�l verformt. Das MPDATA ist aufgrund seiner starken numerishen Di�usion nihtin der Lage, starke Gradienten zu erhalten und es ist für die Advektion von Spurensto�en inmesoskaligen Lufthemiemodellen nur bedingt geeignet (Chok, 1991).Ziel der vorliegenden Arbeit in diesem Abshnitt ist die Untersuhung der Auswirkungenvershiedener numerisher Advektionsverfahren auf die Verteilung hemisher Spurensto�eim Lufthemiemodell MCCM. Es liegt die Vermutung nahe, dass in MCCM ein Gradientenerhaltenderes Advektionsverfahren im Vergleih zum MPDATA-Referenzverfahren bessereÜbereinstimmungen zwishen den Simulationsergebnissen und Beobahtungen liefert. DieseHypothese wird durh einen detaillierten Vergleih von simulierten und gemessenen Ozon-konzentrationen an 8 Beobahtungsstationen für Simulationen mit vershiedenen numerishenAdvektionsverfahren analysiert.Aus vershiedenen Publikationen (Chok und Dunker 1983; Chok 1985, 1991; Rood 1987;Dadub und Seinfeld 1994; Bott 1989a, b, 1992, 2003; und Thilmes 1994) wird dazu ein neuesdreidimensionales Advektionsverfahren für das MCCM-Modellgitter entwikelt, anshlieÿendfür die Advektion der hemishen Spurensto�e in MCCM implementiert und auf dessen Ei-genshaften und die Auswirkungen auf die räumlihe und zeitlihe Verteilung der Spurensto�ehin analysiert. Im ersten Teil wird bei der Evaluierung die Qualität der numerishen Advekti-onsverfahren im dreidimensionalen Modell MCCM für ein isoliertes Advektionsproblem ohneInteraktion mit anderen pysikalishen und hemishen Prozessen untersuht werden. Dabeiwird ein Testpro�l dreidimensional durh das Modellgebiet transportiert und anshlieÿendmit der analytishen Lösung verglihen. Durh die Visualisierung der Untershiede zwishennumerisher und analytisher Lösung, sowie durh die Berehnung von statistishen Feh-lermaÿen wird die Qualität der numerishen Advektionsverfahren in MCCM bewertet. Imzweiten Teil werden durh vergleihende Simulationen einer realen Photosmogepisode dieUntershiede in den räumlihen und zeitlihen Spurensto�verteilungen zum bisherigen Ad-vektionsverfahren erarbeitet. Diese Untersuhungen beinhalten auh eine Evaluierung derSimulationsergebnisse mit Messdaten an ausgewählten Messstationen des bayerishen Lan-desamtes für Umweltshutz (LfU).4.1 Spurensto�advektion in MCCM und ihre mathematisheModellierungDas Lufthemiemodell MCCM beruht im Kern auf dem mesoskaligen MeteorologiemodellMM5. Dieses wurde durh die Kopplung mit einem Chemietransportmodell (CTM) um die Er-haltungsgleihungen für die hemishen Spurensto�e erweitert. Diese Modellgleihungen sind,wie in Abshnitt 2.4 beshrieben, in MM5-Koordinaten formuliert und im MM5-Gitter diskre-tisiert. MCCM beinhaltet nah Grell u. a. (2000) den RADM-Gasphasenhemiemehanismusmit 63 hemishen Spezies. Der QSSA-Löser behandelt 24 Spezies als quasi stätionär, d.h.deren Konzentrationen werden zu jedem Zeitshritt durh den Chemiemehanismus aus denKonzentrationen der restlihen 39 Spezies diagnostish bestimmt. Somit ergeben sih lediglih



42 4 Advektion hemisher Spurensto�efür 39 hemishen Spurensto�e ci Erhaltungsgleihungen
∂ci

∂t
= Ti + Di + Mi + Ni + Ei i = 1, ..., 63 (4.1)mit Ti als Advektionsterm, Di als turbulenter Di�usionsterm, Mi als Umwandlungstermdurh den Chemiemehanismus, Ni als Depositionsterm und Ei als Emissionsterm. Gl. (4.1)werden in MCCM im Gegensatz zum MM5 durh ein Operator-Splitting-Verfahren approxi-miert. Im Weiteren wird lediglih der entsprehende Operatorsplit-Shritt für die numerisheBehandlung des advektiven Transports für einen Spurensto� c betrahtet. Mit dem Mas-senmishungsverhältnis für den Spurensto� c = ρc/ρl shreibt sih die Gleihung für denOperatorsplit-Shritt der Advektion unter den Einshränkungen aus Abshnitt 2.5 als
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∂ (p∗c)

∂t
= −m2





∂
(

p∗cu
m

)

∂x
+

∂
(

p∗cv
m

)

∂y



−

∂ (p∗cσ̇)

∂σ
+ cDIV (4.4)mit

DIV = m2





∂
(

p∗u
m

)

∂x
+

∂
(

p∗v
m

)

∂y



+

∂ (p∗σ̇)

∂σViele vershiedene numerishe Verfahren wurden entwikelt, um Gleihungen wie (4.2) zuintegrieren. Diese untersheiden sih unter anderem hinsihtlih des numerishen Rehengit-ters, sowie der mathematishen Formulierung der Erhaltungsgleihungen in Advektions- oderFlussform.Ein numerishes Advektionsverfahren für den Einsatz in einem regionalen Klimahemiemo-dell sollte die Eigenshaften besitzen, wie sie bereits in Abshnitt 3.2 beshrieben wurden. Diemeisten Advektionsverfahren erfüllen bereits einige der genannten Punkte. Es ist allerdingskein Verfahren bekannt, das allen Anforderungen genügt, für vershiedene numerishe Gitteranwendbar ist und sih noh mit einem annehmbaren numerishen Aufwand berehnen lässt.Somit muss die Wahl eines geeigneten Verfahrens durh die Anforderungen der Anwendungbestimmt werden.In Meteorologie- und Lufthemiemodellen haben sih einige Finite-Di�erenzenverfahrenund -Volumenverfahren etabliert und breite Anwendung gefunden. Dies liegt im Wesent-lihen an der relativ einfahen Implementierung und der Flexibilität der Verfahren bei derDiskretisierung anderer physikalisher Prozesse, wie der Wolken- und Niedershlagsphysik. Es



4 Advektion hemisher Spurensto�e 43wird im Weiteren das numerishe Advektionsverfahren MPDATA vorgestellt und detailliertuntersuht.4.1.1 Das Referenzverfahren MPDATA nah SmolarkiewizDas Advektionsverfahren in MCCM (Grell u. a., 2000) beruht auf einem für den Einsatzin MCCM modi�zierten Verfahren (MPDATA) nah Smolarkiewiz (1984); Smolarkiewizund Clark (1986); Smolarkiewiz und Grabowski (1990). Es führt für alle inneren Gitter-zellen einen Antidi�usionsshritt durh. Alle Randzellen werden ohne diesen Antidi�usions-shritt behandelt. Das Verfahren ohne den Antidi�usionsshritt ist mit dem gewöhnlihenUpstream-Verfahren identish. Das stark di�usive Upstreamverfahren verhindert unphysika-lishe numerishe Oszillationen, welhe in der Nähe von stark emittierenden Quellen durhstarke Gradienten auftreten können.Das Advektionsverfahren nah Smolarkiewiz wird nun für die eindimensionale Transport-gleihung (3.2) erklärt. Die Idee des Verfahrens basiert auf einem expliziten Euler-Upstream-Verfahren, wobei die Di�usion des Upstream-Verfahrens durh einen sogenannten Antidi�u-sionsshritt iterativ verringert oder eliminiert werden soll. Smolarkiewiz (1983) zeigt, dassdas Upstream-Verfahren in zweiter Ordnung niht die Transportgleihung, sondern die umeinen Di�usionsterm erweiterte Gleihung
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0 für q = 0als Di�usionsgeshwindigkeit umgeshrieben. In einem zweiten Upstream-Advektionsshrittwird nun anstelle der realen Transportgeshwindigkeit u die Antidi�usionsgeshwindigkeit
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0 für q = 0verwendet, um die obige Di�usionsgleihung (4.5) umzukehren. Damit shreibt sih das Ver-
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t
i)
] (4.6)mit

Fi+1/2 =
1

2

[(
ui+1/2 +

∣∣ui+1/2

∣∣) qi +
(
ui+1/2 +

∣∣ui+1/2

∣∣) qi+1

]
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∆xIn der Literatur (Thilmes, 1994) �ndet man das Verfahren nah Smolarkiewiz oftmals alsSMSn bezeihnet, wobei die Zahl n angibt, wie oft die Gleihung (4.6) iteriert wird. Mit stei-gendem n wähst natürlih der Rehenbedarf für das Advektionsverfahren stark an. Grund-sätzlih zeigen numerishe Experimente (Thilmes, 1994) dass das SMSn die Di�usion desUpstream-Verfahrens unterdrüken kann. Die Hauptnahteile des SMSn-Verfahrens sind einerhebliher Phasenfehler, es erzeugt kurze Wellen (Thilmes, 1994) und starke Gradienten wer-den nur shwah erhalten. Smolarkiewiz (1983) emp�ehlt für die praktishe Anwendungendes Verfahrens lediglih einen Antidi�usionsshritt durhzuführen, um aus E�zienzgründenden Rehenaufwand zu begrenzen.In der Einleitung wurden bereits wesentlihe Shwahstellen des Verfahrens erwähnt unddie Hypothese formuliert, dass ein genaueres Advektionsverfahren für die Spurensto�advek-tion im dreidimensionalen mesoskaligen Lufthemiemodell MCCM wesentlihe Untershiedein der räumlihen und zeitlihen Verteilung der Spurensto�e bezüglih des Verfahrens nahSmolarkiewiz (1983, 1984) zeigen wird und dass diese Untershiede ebenfalls Auswirkun-gen auf die nihtlinearen Prozesse in MCCM haben werden. Das MCCM-Modell mit demMPDATA-Advektionsverfahren wird im weiteren Veraluf der Evaluierung als Referenzmodellmit MPDATA bezeihnet.4.1.2 Alternative Advektionsverfahren nah BottEs wurden zwei alternative Verfahren zu MPDATA auf der Grundlage von in der Literatur(Chok und Dunker 1983; Chok 1985, 1991; Rood 1987; Dadub und Seinfeld 1994; Bott1989a, b, 1992, 2003; und Thilmes 1994) verö�entlihten Untersuhungen zu atmosphäri-shen Advektionsmehanismen ausgewählt. Es handelt sih dabei um die �usslimitierendenAdvektionsverfahren nah Bott (1989a, b, 1992, 2003).Das Advektionsverfahren nah Bott (1989a, b, 1992) ist ein Flussverfahren, das die Flüssenihtlinear so limitiert, dass positive De�nitheit gewährleistet und der Phasenfehler reduziertwird. Diese Art der Flusslimitierung ist auh auf andere Advektionsverfahren übertragbar.Bott (1989b) stellt die �ähenerhaltende Flussform vor, die die numerishe Di�usion des zu-grundeliegenden Upstream-Verfahrens erheblih reduziert. Sie basiert auf einer lagrangshenPolynomanpassung nah Crowley (1968) und Trembak u. a. (1987). Das resultierende Ad-vektionsshema ist stabil, shwah di�usiv, massenerhaltend und positiv de�nit. Ohne dieFlusslimitierung wäre das Verfahren unter der Verwendung von Polynomen zweiter Ordnungauh von Genauigkeit zweiter Ordnung (Bott, 1989a, b). Nah Bott (1992) kann das Verfahreneinfah auf eine monotone Version erweitert werden.



4 Advektion hemisher Spurensto�e 45Es wird nun das �usslimitierende Verfahren nah Bott unter Verwendung von Polynomenzweiter Ordnung für eine Advektionsgleihung in Flussform
∂c

∂t
= −div (c~u)vorgestellt werden. Mit der Courant-Zahl

ci = ui
∆t

∆xwird
c±i+1/2 = ±

1

2

(
ci+1/2 ±

∣∣ci+1/2

∣∣)de�niert. Damit shreiben sih die Flüsse des Upstream-Verfahrens als
Fi+1/2 =

∆t

∆x

(
c+
i+1/2q

n
i − c−i+1/2q

n
i

)und die CFL-Bedingung (Courant u. a., 1928; Courant und Hilbert, 1953; Quarterioni undValli, 1994) lautet damit
c+
i+1/2 + c−i+1/2 ≤ 1.Betrahtet man die Gitterzelle i, so wird die kontinuierlihe Verteilung von q(x) durh einPolynom zweiter Ordnung approximiert

qi(x
′) =

2∑

k=0

αi,k (x′)kmit −1/2 ≤ x′ ≤ 1/2 und x′ = (x − xi)/∆xi. Bott untersheidet die positiv de�nite Version(Bott, 1989a, b) und die monotone Version (Bott, 1989b, 1992):� Für die positiv de�nite Version wird für jede Gitterzelle i folgendes Gleihungssystemgelöst 
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 (4.7)

X ′~ai = ~qi (4.8)In Bott (1989a) sind für den Fall von äquidistanten Gitterzellen die Koe�zienten ai,0,
ai,1 und ai,2 tabelliert, im Fall von niht-äquidistanten Gitterzellen müssen für die i-Koe�ziententripel (ai,0, ai,1 und ai,2) genau i lineare Gleihungssysteme der Form (4.7)gelöst werden. Dies muss für ein festes Gitter lediglih einmal berehnet werden unddamit lassen sih die i-Polynome qi(x

′) für alle Zeitshritte de�nieren.� Für die monotone Version des Bott-Verfahrens führt Bott (1989a, b) im Gegensatz zuCrowley (1968) und Trembak u. a. (1987) für die Berehnung der Koe�zienten αi,kdie Bedingung ein, dass das Integral von qi über die Gitterzelle i dem Wert qi∆xi
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qi(x

′)∆xi =

∫ xi+1/2

xi−1/2

(
αi,0 + αi,1x

′ + αi,2(x
′)2
)
dx′Dies führt auf das Gleihungssystem
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X ′′ ~ai = ~q′i (4.10)Mit den De�nitionen
I+
i+1/2 =

∫ 1/2

1/2−c+
i+1/2

qi(x
′) dx′

I−i+1/2 =
∫ −1/2+c−

i+1/2

−1/2 qi(x
′) dx′

Ii =
∫ 1/2
−1/2 qi(x

′) dx′

(4.11)lässt sih nun der eigentlihe Fluss als
Fi+1/2 = I+

i+1/2 − I−i+1/2berehnen. Dieser Teil des Bott-Verfahrens kann die numerishe Di�usion des Upstream-Verfahrens sehr wirksam einshränken. Für Polynome höherer Ordnung wird durh die fol-gende zusätzlihe Bedingung
0 ≤ I+

i+1/2 + I−i−1/2 ≤
∆xi

∆t
qi (4.12)gewährleistet, dass der Gesamt�uss aus der Gitterzelle i positiv und niht gröÿer als der Inhalt

∆xi
∆t qi ist. Gleihung (4.12) ist die Flusslimitierung des Bott-Verfahrens. Dazu werden dieFlüsse mit einen Faktor qi

∆xi
∆t /Ii multipliziert, um danah nihtlinear beshränkt zu werden.Für positive Geshwindigkeiten erreiht man nun positive De�nitheit, indem Fi+1/2 gleihNull gesetzt wird, falls I+

i+1/2 < 0 ist, bzw. gleih ∆xi
∆t qi gesetzt wird, falls I+

i+1/2 > Ii ist.Werden entsprehende Forderungen auh für negative Geshwindigkeiten formuliert, shreibtsih das Bott-Verfahren als
Fi+1/2 =

(
i+i+1/2

ii
qi −

i−i+1/2

ii
qi+1

) (4.13)mit den Limitierungen
i+i+1/2 := maxi

(
0, I+

i+1/2

)

i−i+1/2 := maxi

(
0, I−i+1/2

)

ii := maxi

(
Ii,

∆t
∆xi

I+
i+1/2 + ∆t

∆xi
I−i−1/2 + ε

)
(4.14)



4 Advektion hemisher Spurensto�e 47Dabei ist ε eine sehr kleine positive Zahl, die siherstellt, dass der limitierte Fluss (4.13)de�niert bleibt. Strand und Hov (1993) haben eine einfahe Version des Bott-Verfahrensfür nihtäquidistante Gitter beshrieben, welhe das Gleihungssystem (4.7) bzw. (4.9) fürjeden Gitterzellenabstand einer Koordinatenrihtung genau einmal lösen muss. Strand undHov (1993) zeigen dies für Polynome zweiten Grades durh die Cramershe Regel, welhe dielinearen Gleihungssysteme mit drei Unbekannten noh explizit beherrsht. Für Polynomehöherer Ordnung müssen die resultierenden linearen Gleihungssysteme für jede Koordina-tenrihtung numerish berehnet werden. Li und Chang (1996) haben die Gleihungssystemeexplizit gelöst und für Polynome zweiter und vierter Ordnung einen expliziten Formalismuszur Bestimmung der Koe�zienten der Polynome qi(x
′) angegeben.Die Erhaltungsgleihung für einen hemishen Spurensto� in MCCM wird durh ein Opera-tor-Splitting-Verfahren integriert. Die für den numerishen Advektionstest im dreidimen-sionalen Modell ausgewählten Bott-Verfahren führen die numerishe Berehnung der drei-dimensionalen Advektionsgleihung durh ein Time-Splitting-Verfahren für die drei Koor-dinatenrihtungen durh. Für den horizontalen Transport stehen mehrere eindimensionaleVerfahren nah Bott (1989a, b, 1992) zur Verfügung. Es handelt sih dabei um die posi-tiv de�niten wie auh monotonen Versionen zweiter und vierter Ordnung. Für den Time-Splitting-Integrationsshritt in vertikaler Rihtung wurde analog zur obigen Beshreibungeine Version für das vertikale MCCM-Gitter entwikelt, welhe auf Gittern mit einem va-riablen Gitterabstand basiert. Das resultierende dreidimensionale Bott-Advektionsverfahrenist ein Time-Splitting-Verfahren für das MCCM-Gitter zweiter oder vierter Ordnung. Bei-de Advektionsverfahren wurden in das regionale Lufthemiemodell MCCM implementiertund stehen optional zur Verfügung. Im Weiteren wird die positiv de�nite und die monotoneVersion des Bott-Verfahrens vierter Ordnung verwendet und die MCCM-Modelle wie auhdie Simulationen mit den Advektionsverfahren werden entsprehend mit BOTTP (MCCMmit positiv de�nitem Bott Advektionsverfahren vierter Ordnung) und BOTTM (MCCM mitmonotonem Bott Advektionsverfahren vierter Ordnung) bezeihnet.4.2 Methoden zur Evaluierung der Advektionsverfahren inMCCM4.2.1 Numerisher Advektionstest im dreidimensionalen regionalenModellUm die Qualität der 2 neuen Advektionsverfahren für den advektiven Spurensto�transportin MCCM zu bewerten, wird zuerst ein numerisher Advektionstest durhgeführt. Bei demTest wird numerish ein Transportproblem (wie in Abb. 4.1 dargestellt) simuliert, indem ein�ktives dreidimensionales Pro�l einer skalaren Information durh das MCCM-Modellgebietnumerish transportiert wird. Die Ergebnisse der 3 Advektionsverfahren lassen sih im An-shluss mit der analytishen Lösung des Transportproblems vergleihen. Der Vergleih liefertbereits eine erste qualitative Aussage über die Güte der Advektionsverfahren in MCCM.Zur Evaluierung des Advektionstests werden neben der visuellen Bewertung der Ergebnis-se auh die statistishen Gröÿen MDR und AAE verwendet, die für den eindimensionalen



48 4 Advektion hemisher Spurensto�eAdvektionstest bereits in Gl. 3.15 und 3.16 de�niert wurden. Die beiden Gröÿen werden fürden in diesem Abshnitt durhgeführten Advektionstest dreidimensional erweitert:Massenverteilungsrate MDR (mass distribution ratio)
MDR =

ni,nj ,nk∑

i,j,k

(ci,j,k(tend))
2 /

ni,nj ,nk∑

i,j,k

(
ca
i,j,k(tend)

)2
· 100 (4.15)Durhshnittliher absoluter Fehler AAE (average absolute error)

AAE =
1

ni nj nk

ni,nj ,nk∑

i,j,k

∣∣ci,j,k(tend) − ca
i,j,k(tend)

∣∣ · 100 (4.16)mit c(tend) als die simulierte Spurensto�verteilung durh den advektiven Transport zum Endeder Simulationszeit tend, ca ist die entsprehende analytishe Lösung des Transportproblems.Die Massenverteilungsrate MDR eignet sih z. B. zur Bewertung der Di�usivität eines Ver-fahrens. Sie wird klein, wenn di�usive E�ekte die Verteilung dämpfen und reagiert durhdie Quadrierung der Residuen emp�ndlih auf das Vorhandensein groÿer Werte. Der durh-shnittlihe absolute Fehler AAE ist ein Maÿ für die Verzerrung der Verteilung. Er wähst z.B. durh das Auftreten von Oszillationen oder durh einen Phasenfehler stark an.4.2.2 Methoden zur Evaluierung von regionalen LufthemiesimulationenDas Modellgebiet und die Simulationsparameter zur Modellevaluierung sind in Abbildung2.2 und in Tabelle 4.1 beshrieben. Zur Modellierung der antropogenen Emissionen primärerLuftshadsto�e wurde ein Emissionskataster basierend auf dem Jahr 2000 vom Institut fürEnergiewirtshaft und Rationelle Energieanwendung (IER) der Universität Stuttgart (Fried-rih u. a., 2002, 1999) verwendet. Die Emissionen liegen dabei di�erenziert nah Emissions-
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a) Anfangspro�l b) analytishe LösungAbbildung 4.1: Horizontalshnitte durh a) das Anfangspro�l und durh b) die analytisheLösung nah 36 Stunden. Das horizontale Geshwindigkeitsvektorfeld wurde zur Darstellungausgedünnt.



4 Advektion hemisher Spurensto�e 49Tabelle 4.1: Simulationsparameter zum ModellvergleihModellgebiet Au�ösung [km℄ Modellgitter Vertikalshihten DomaingröÿeDomain D1 54 64 x 66 25 12 317 184 km²Domain D2 18 64 x 64 25 1 327 104 km²Domain D3 6 64 x 64 25 147 456 km²Domain D4 2 115 x 106 25 48 760 km²
Mitt lere NO Emiss ion   [kg/km²/h]
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Abbildung 4.2: Interpolierte räumlihe Verteilung der mittleren täglihen NO-Emission in
kg/km2/h im Domain D4 mit der Lage der LfU-Messstationen.klassen in stündliher Au�ösung für die 7 Wohentage vor. Die Emissionsdaten wurden durhein geographishes Informationssystem aufbereitet und von ihrer räumlihen Au�ösung von2 km für Deutshland und von 10 km für Europa auf die MCCM-Modellgitter transformiert.Die Domains D1 und D2 verwenden dazu den Europadatensatz in 10 km Au�ösung. FürDomain D3 wurden die beiden Emissionsdatensätze für das Modellgebiet vershnitten. AlleGitterzellen innerhalb Deutshlands verwenden den hohaufgelösten 2 km Datensatz und dierestlihen Gitterzellen greifen auf den 10 km Datensatz für Europa zurük. Die Emissionenfür das Domain D4 basiert vollständig auf dem 2 km Datensatz. Abb. 4.2 zeigt beispiel-haft die räumlihe Verteilung der gemittelten täglihen NO-Emission für das Domain D4in kg km−2 h−1. Die Emissionen aus Flähenquellen werden als Flussrandbedingung für dieunterste Modellshiht modelliert. Die Emissionen aus Punktquellen im Modellgebiet - z.B.aus hohen Shornsteinen in das Modellgebiet emittiert - werden als Quellterme direkt an denentsprehenden Gitterpunkten berüksihtigt.Für die Validierung der regionalen Simulationen wurden Ozon-Messungen der Luftshad-sto�messstationen des Bayerishen Landesamtes für Umwelt (LfU) herangezogen. Abb. 4.2zeigt die Lage der Stationen im Untersuhungsgebiet. Die Ozon-Messstationen wurden unterBerüksihtigung einer Rihtlinie des US-EPA (US-EPA-454R98002, 1998) ausgewählt underfüllen die Kriterien zur Validierung von Modellergebnissen anhand von Stationsmessdaten.



50 4 Advektion hemisher Spurensto�eMessstationen zur Luftqualitätsüberwahung, die für Vergleihe mit Simulationsrehnungengeeignet sind, dürfen niht an besonders stark belasteten Expositionen, wie z.B. Straÿenmit hohem Verkehrsaufkommen oder Industriegebiete mit starken Emissionsquellen plaziertsein. Der Grund dafür ist, dass solhe Messstationen räumlih sehr spezi�she Punktmessun-gen liefern, während die Simulationsrehnungen Mittelwerte einer Modellgitterzelle mit einerräumlihen Au�ösung von 2 mal 2 Kilometer Grund�ähe für D4 und von 6 mal 6 KilometerGrund�ähe für D3 und einer jeweiligen Zellenhöhe in Bodennähe von a. 40 Metern reprä-sentieren. Daher ist darauf zu ahten, dass nur solhe Stationen verwendet werden, derenMessungen als Durhshnittswerte für Gebiete gelten können, die in ihrer Ausdehnung mitder Modellskala vergleihbar sind. An den Ozon-Messstationen sind lediglih für Augsburgund für Münhen-Johanneskirhen zusätzlih NOx-Messungen über den simulierten Zeitraumverfügbar. Diese Messungen sind allerdings nur bedingt verwendbar, da sie oben diskutierteKriterien niht uneingeshränkt erfüllen.Graphishe ModellevaluierungDie in dieser Arbeit verwendeten gra�shen Verfahren zur Bestimmung der Modellgüte sind:Zeitreihenplots: Vergleih von simulierten und gemessenen Ozon-Tagesgängen an ausgewähl-ten Messstationen über die Gesamtepisode.Satterplots: Gegenüberstellung von simulierten und gemessenen Ozon-Tagesmaxima undder täglihen 8-Stundenmittelwerte (jeweils von 10:00 - 18:00 Uhr Ortszeit). (Die Ge-samtepisode liefert mit 2976 halbstündlihen Werten zu viele Datenpunkte für denSatterplots.)Quantile-Quantile-Plots: Dazu werden die simulierten bzw. gemessenen Konzentrationenaus den Zeitreihen als Verteilung betrahtet und in gleih groÿe Gruppen aufgeteilt.Hier entspriht jede Quantile (oder in diesem Fall Perzentile) 1 % der Gesamtdaten-menge (100 Teile pro Zeitreihe). Das Quantile Q95 (Perzentil P95) gibt z.B. die Ozon-Konzentration an, unterhalb deren 95 % aller Punkte der Verteilung liegen (und 5 %der Punkte liegen darüber). Das Quantile ist unabhängig von den tatsählihen Werten,die über der Quantile-Grenze liegen.Der Quantile-Quantile-Plot (Q-Q-Plot) stellt die simulierten Quantilen auf der y-Ahsegegen die Quantilen der jeweiligen Messstation auf der x-Ahse als Satterplot gegen-über. Wenn die simulierte Verteilung der gemessenen Verteilung entspriht, so solltendiese Punkte auf der Diagonalen y = x liegen. Damit lassen sih für Ozon-Konzentra-tion z.B. Aussagen über die Höhe und die Verteilung des Modellbias der Mehanismenableiten.Statistishe ModellevaluierungEine weitere US-EPA-Rihtlinie (US-EPA-450/4-91-1013, 1991) beshreibt grundlegende sta-tistishe und graphishe Verfahren zur Bestimmung der Güte eines Simulationsmodells (sieheauh Atmospheri Environment Volume 40, Issue 26, August 2006; Speial Issue on Mo-del Evaluation: Evaluation of Urban and Regional Eulerian Air Quality Models). Zusätzlih



4 Advektion hemisher Spurensto�e 51Tabelle 4.2: Statistishe Maÿzahlen zur Bestimmung der Güte eines regionalen Modellsdurh Vergleih von Simulation und BeobahtungName Mathematishe De�nitionMean bias (MB) MB = 1
N

N∑

1

(Modell − Beobachtung)Mean normalized bias error(MNBE) MNBE = 1
N

N∑

1

Modell − Beobachtung

Beobachtung
· 100%Mean frationalized bias (MFB) MFB = 1

N

N∑

1

Modell − Beobachtung

(Modell + Beobachtung)/2
· 100%Mean absolute gross error(MAGE) MAGE = 1

N

N∑

1

|Modell − Beobachtung|Mean normalized gross error(MNGE) MNGE = 1
N

N∑

1

|Modell − Beobachtung|

Beobachtung
· 100%Normalized mean error (NME) NME =

N∑

1

|Modell − Beobachtung|

N∑

1

Beobachtung

· 100%

Normalized mean bias (NMB) NME =

N∑

1

(Modell − Beobachtung)

N∑

1

Beobachtung

· 100%Root mean square error (RMSE) RMSE =

√√√√ 1
N

N∑

1

(Modell − Beobachtung)2Modell: Simulationsergebnis für die Modellgitterzelle; Beobahtung: Messwert an der LfU-Messstationwerden in dieser Arbeit neben den dort empfohlenen statistishen Maÿzahlen noh weitereverwendet (Jimenez u. a., 2006). Shaoai u. a. (2006) diskutieren die Qualität vershiede-ner statistisher Maÿe zur Evaluierung von Lufthemiemodellen. Die verwendeten Gröÿensind in Tabelle 4.2 beshrieben. Zur Untersuhung des Zusammenhangs zweier Zeitreihenwird der Korrelationskoe�zient herangezogen. Der Korrelationskoe�zient als dimensionslo-ses Maÿ für den Grad des linearen Zusammenhangs zwishen zwei zeitgleihen Wertemengen
x1, x2, x3, ..., xn und y1, y2, y3, ..., yn (z.B. simulierte und gemessene Zeitreihe der Ozonkon-zentration) ist durh

r =

n∑

i=1

(xi − x̄) (yi − ȳ)

√∑n
i=1 (xi − x̄)2 ·

√∑n
i=1 (yi − ȳ)2

(4.17)mit x̄ = 1
n

∑n
i=1 xi und ȳ = 1

n

∑n
i=1 yi gegeben.Für die diagnostishe Evaluierung wird von Arnold u. a. (2003) insbesondere das Verhältniszwishen [O3] und [NOx] zur Bestimmung der O3-Modellierungsgüte empfohlen. Dieser Wertist besonders geeignet, da NOx als Messwert an wesentlih mehr Messstationen verfügbar ist



52 4 Advektion hemisher Spurensto�eals z.B. H2O2 oder HNO3, die von anderen Autoren (Sillman 1995 und Sillman u. a., 1997)zur Berehnung komplexerer Maÿzahlen verwendet werden.4.2.3 Untersuhung der Auswirkungen auf eine PhotosmogepisodeEs werden aufgrund der vershiedenen Advektionsverfahren erheblihe Auswirkungen auf dieVerteilung von primären und sekundären Luftshadsto�en erwartet. Dazu werden neben denOzonkonzentrationen auh die NO- und NO2-Konzentrationen sowie das photostationäreGleihgewiht betrahtet.Für die Evaluierung der regionalen dreidimensionalen Simulationen ist ein Vergleih derOzonkonzentrationen niht aussagekräftig genug, da diese nihtlinearen physikalishen undhemishen Prozesse unterliegen. Deshalb werden zuerst einige zum Verständnis der tropo-sphärishen Photohemie grundlegende Prozesse erläutert, die für die weitere Evaluierungder Lufthemiesimulationen von Bedeutung sind.Zunähst wird das photostationäre Gleihgewiht (Jaobson, 1999) betrahtet, welhes be-sagt, dass Stiksto�monoxid (NO), Stiksto�dioxid (NO2) und Ozon (O3) in der Troposphärebei Tagesliht ein Gleihgewiht annehmen (sofern keine weiteren hemishen Prozesse be-trahtet werden):
NO + O3 → NO2 + O2 (4.18)

NO2 + hν → NO + O λ > 420 nm (4.19)
O + O2 + M → O3 + M (4.20)Angenommen Reaktion 4.18 hat die Ratenkonstante k1 und Reaktion 4.19 die Photolyse-frequenz J so lässt sih aus Reaktion 4.18 bis 4.20 für NO2 folgende Di�erentialgleihungshreiben:

d[NO2]

dt
= k1[NO][O3] − J [NO2] (4.21)Wenn die Änderungsrate für die NO2-Konzentration d[NO2]/dt im Vergleih zu denen von

NO und O3 sehr viel geringer ist und man somit annimmt, dass NO2 sih annähernd imGleihgewiht be�ndet, dann reduziert sih Reaktion 4.21 zu
[O3] =

J [NO2]

k1 [NO]
(4.22)Gleihung 4.22 bezeihnet man auh unter den gemahten Annahmen als das Photostatio-näre Gleihgewiht. Dies besagt unter den gemahten Annahmen lediglih, dass sofern in derfreien Troposphäre die Konzentrationen von zwei der Spurensto�e aus Gl. 4.22 bekannt sind,sih die des Dritten nah Gl. 4.22 berehnet werden können.Die Bildung des anthropogenen Ozons in der Troposphäre erfolgt über komplexe photohe-mishe Prozesse. Die wesentlihen Grundprozesse sind in den Gleihungen 4.18 bis 4.20 auf-geführt. In Bezug auf diese hemishen Reaktionen ist grundsätzlih darauf hinzuweisen, dassim Verlauf der Reaktionen Ozon sowohl gebildet als auh zerstört wird. Die Bildung des tro-posphärishen Ozons erfolgt durh die photohemishe Zersetzung von Stiksto�dioxid unter



4 Advektion hemisher Spurensto�e 53der Einwirkung energiereiher Sonneneinstrahlung (Gl. 4.19) und der nahfolgenden Reaktiondes atomaren Sauersto�s mit einem Sauersto�molekül zu Ozon (Gl. 4.20). In Abwesenheitweiterer Reaktanten in der Atmosphäre wird das gebildete Ozon durh die Rükreaktion(Gl. 4.18) mit Stiksto�monoxid weitgehend wieder abgebaut. Ohne weitere Reaktionspart-ner würde sih in dieser Reaktionskette also photostationäres Gleihgewiht gemäÿ Gl. 4.22einstellen. Nahdem aber die Auÿenluft, insbesondere im Bereih von Ballungsgebieten auseinem Gemish von reaktionsfähigen Spurengasen besteht, kommt es zu einer Vielzahl wei-terer hemisher Reaktionen. Von entsheidender Bedeutung ist die shnelle Oxidation desin dieser Reaktionskette gebildeten NO zu NO2, das dann für die erneute Ozonbildung zurVerfügung steht. Diese Oxidation wird im Wesentlihen durh Peroxiradikale bewerkstelligt,die auf diese Weise eine zentrale Rolle spielen. Gebildet werden sie durh die Reaktion �ühti-ger organisher Verbindungen (VOC) mit OH-Radikalen nah Anlagerung von Luftsauersto�.Daraus kann sih wiederum Ozon bilden, das NO aufoxidieren kann u.s.w. Der Prozess kommtzum Erliegen, wenn die Intensität der Sonneneinstrahlung zum Abend hin geringer wird. Inden Ballungsgebieten wird dann das Ozon durh das aus antropogenen Emissionquellen (z.B.dem Kfz-Verkehr) emittierten NO weitgehend abgebaut. Der rashe Reaktionsverlauf bei derOxidation von emittiertem NO zu NO2 hat auh zur Folge, dass dieser Prozess vorwiegendin Emittentennähe, z.B. im Nahbereih verkehrsbelasteter Straÿen abläuft und das emittier-te NO damit kaum groÿräumigen Transportprozessen unterliegt. Bei Wetterlagen mit hoherund intensiver Sonneneinstrahlung ergibt sih somit tagsüber eine O3-Produktion und abendsund nahts wird O3 bei vorhandenen NO-Konzentrationen wieder abgebaut.4.3 Dreidimensionaler Advektionsest im regionalen ModellWie bereits erwähnt, gibt es in der Literatur unzählige Arbeiten über die Qualität von ein-und zweidimensionalen numerishen Advektionsverfahren. Die meisten Verfahren beziehensih auf die Advektionsgleihung in Flussform für gleihförmige (strukturierte) numerisheGitter. Aufgrund des transformierten Koordinatensystems von MCCM, der Pseudo�ussfor-mulierung der Advektion und der variablen Shihtdiken in vertikaler Koordinatenrihtunglassen sih diese Erkenntnisse aus der Literatur niht eins zu eins übertragen. Es wurdedeshalb ein Advektionstest im isolierten dreidimensionalen Modell de�niert, welher bereitsauf den transformierten MCCM-Erhaltungsgleihungen (4.4) in den massenbehafteten Koor-dinaten aufsetzt. Die Simulation berüksihtigt ausshlieÿlih die Advektion der hemishenSpurensto�e in MCCM und alle übrigen hemishen und physikalishen Prozesse werden nihtberüksihtigt. Es wird damit lediglih der Operatorsplit-Shritt der Advektion berehnet.Es wurde mit den drei MCCM-Varianten MPDATA, BOTTP und BOTTM ein dreidi-mensionaler Advektionstest durhgeführt. Dabei wurde für einen hemishen Spurensto� einquaderförmiges Gebiet, bestehend aus horizontal 9 mal 9 und vertikal 5 Gitterzellen mitdem Wert 3,0 initialisiert, während der Hintergrundwert auf 1,0 gesetzt wird. Als Transport-geshwindigkeit verwendet das Modell ein künstlihes Windfeld, das im Gesamtgebiet mit
u = 10 m

s , v = 10 m
s und w = 0 m

s initialisiert wird. In einem im Modellgebiet zentrier-ten, 30 Gitterzellen breiten Band, wird eine Vertikalgeshwindigkeit in Form einer Sinuswelleaufgeprägt, die im Maximum 0,0025 m
s erreiht. Das resultierende Geshwindigkeitsfeld ist
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a) Anfangspro�l b) Transportiertes Pro�lAbbildung 4.3: Referenzsimulation mit MPDATA: a) Volumenansiht des quaderförmigenAnfangspro�ls mit dem Wert 3,0 zusammen mit dem Vertikalshnitt des Geshwindigkeits-feldes; b) transportiertes Pro�l nah 36 Stundenlokal niht mehr divergenzfrei. Das Anfangspro�l wird in der Simulationszeit von 36 Stunden(entspriht 1440 Zeitshritte) genau 40 Gitterzellen nah Osten und nah Norden transpor-tiert. Der Zeitshritt beträgt ∆t = 90 Sekunden, die Gitterweite ∆x = 27000 Meter unddie daraus resultierenden horizontalen Courantzahlen cu = 1/30 und cv = 1/30. Für dasTransportproblem kann somit die analytishe Lösung bestimmt werden. In Abb. 4.1 ist einhorizontaler Shnitt der Anfangsbedingung, sowie der analytishen Lösung des Transportpro-blems dargestellt und Abb. 4.3 illustriert für die Referenzsimultaion mit dem MPDATA dasTransportproblem in einer dreidimensionalen Ansiht. In den Teilabbildungen ist ein Verti-kalshnitt durh das Geshwindigkeitsfeld dargestellt. Ebenfalls wird in a) das Anfangspro�lals Volumenansiht des Quaders mit dem Wert 3,0 und in b) das resultierende transportiertedreidimensionale Pro�l als Volumenansiht des Gebietes mit dem Wert 3,0 nah 36 Stundengezeigt. Der Hintergrundwert beträgt 1,0, sodass zwishen Testpro�l und Hintergrund einausreihend groÿer Gradient entsteht.Die Ergebnisse der Simulationen sind in Abb. 4.4 als Horizontalshnitte für die Di�erenzenzwishen analytisher und numerisher Lösung dargestellt. Es zeigt sih in Abb. 4.4 a), dassdas Advektionsverfahren in der MPDATA-Simulation einen positiven Phasenfehler erzeugt,da das transportierte Pro�l einige Gitterzellen weiter transportiert wurde als die analytisheLösung. Weiter ist durh die Di�usion des Verfahrens die Quaderform des Anfangspro�ls kaummehr zu erkennen, wie bereits zuvor die Abb. 4.3 gezeigt hat. Betrahtet man die Gestalt destransportierten Pro�ls für MPDATA, so zeigt es eine kugelähnlihe Form mit einem innerenMaximum von 3,69. Der Anfangswert des Quaders (3,0) wird um 23,1% übershritten. Abb.4.5 zeigt Vertikalshnitte durh die transportierten Pro�le und durh die Di�erenzen zwishenanalytisher und numerisher Lösung bezüglih des Modellgitters. Es sind dabei lediglih dieentsprehenden 20 horizontalen Gitterzellen in x-Rihtung (Gitterzellen 45 bis 65) und die 25vertikalen σ-Shihten dargestellt. Hier ist der positive Phasenfehler durh ein deutlih weitertransportiertes Pro�l und die starkte numerishe Di�usion durh die kugelähnlihe Gestaltim Vergleih zum Anfangspro�l deutlih zu erkennen.Für die BOTTM-Simulation zeigen die Abb. 4.5 und 4.5 einen erkennbaren aber im Ver-gleih zum MPDATA wesentlih geringeren positiven Phasenfehler. Das Advektionsverfahrenerhält die quaderförmige Gestalt des Anfangspro�ls wesentlih besser. Es zeigen sih aufgrundder geringen numerishen Di�usion des Verfahrens, abgerundete Kanten für das transportier-
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a) analytishe Lösung b) MPDATA
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) BOTTM d) BOTTPAbbildung 4.4: MCCM-Advektionstest: a) analytishe Lösung; Horizontaler Shnitt derDi�erenzen zwishen analytisher und numerisher Lösung: a) MPDATA, b) BOTTM und) BOTTP4te Pro�l in der numerishen Lösung, vor allem in den Eken. Diese Di�usion ist aber weitgeringer als beim MPDATA. Die quaderförmige Anfangsgestalt des transportierten Pro�lsist wesentlih besser zu erkennen. Das Maximum des transportierten Pro�ls liegt mit 3,35lediglih 11,7 % über dem Wert des Anfangspro�ls. Durh das niht divergenzfreie dreidi-mensionale Geshwindigkeitsfeld bleibt das transportierte Pro�l niht monoton.Die BOTTP-Simulation zeigt in den dargestellten Abbildungen die besten Ergebnisse. Esist kein Phasenfehler erkennbar. Erwartungsgemäÿ erhält das positiv de�nite Bott-Verfahrendie starken Gradienten des transportierten Pro�ls wesentlih besser, als die beiden anderenVerfahren. Die Form des transportierten Pro�ls ist nahezu vollständig erhalten geblieben undes sind kaum Ein�üsse aufgrund numerisher Di�usion erkennbar. Es zeigen sih die lokalenMaxima niht wie beim MPDATA und BOTTM in der Mitte, sondern an den Ränderndes transportierten Pro�ls in Abb. 4.5 durh das Übershieÿen des Advektionsverfahrens anstarken Gradienten. Das Maximum des transportierten Pro�ls liegt mit 3,33 lediglih 11,0 %über dem Wert des Anfangspro�ls.
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 25) BOTTP f) BOTTPAbbildung 4.5: Linke Spalte: Vertikalshnitt durh die Mitte des numerish transportiertenPro�ls; Rehte Spalte: Vertikalshnitt des Pro�ls der Di�erenzen zwishen analytisher undnumerisher Lösung; Dargestellt sind die Gitterzellen von 45 - 65 in x-Rihtung und von 1-25in vertikaler Rihtung (MCCM-Orientierung von oben nah unten).Die Maÿzahlen MDR und AAE für die statistishe Bewertung der Güte der Advektions-verfahren sind in Tab. 4.3 zusammengefasst. Diese Maÿzahlen liegen aufgrund des hohenHintergrundwertes von 1,0 sehr eng beieinander. Die Massenverteilungsrate bestätigt die Be-obahtungen und zeigt für die BOTTP-Simulation die beste Übereinstimmung mit der analy-tishen Lösung und für den durhshnittlihen absoluten Fehler den geringsten Wert. Um dieMaÿzahlen zu entzerren wurde mit der gleihen Kon�guration ein zweites Experiment durh-geführt, wobei für das Pro�l ein Wert von 2,0 bei einem Hintergrundwert von 0,01 verwendetwurde. Durh den sehr geringen Hintergrundwert werden die Maÿzahlen herunterskaliert undsind damit wesentlih aussagekräftiger. Die Maÿzahlen für das zweite Advektionsexperimentsind in Tab. 4.4 dargestellt. Die resultierenden Pro�le zeigen keine neuen Erkenntnisse.Das numerishe Experiment hat bereits den ersten Teil der Hypothese bestätigt und deut-lihe Untershiede durh die Advektionsverfahren in den transportierten Pro�len gezeigt.



4 Advektion hemisher Spurensto�e 57Tabelle 4.3: Dreidimensionaler Advektionstest in MCCM: MDR und AAE für die Simula-tionen mit MPDATA, BOTTP und BOTTM mit Anfangspro�l von 3,0 und Hintergrundwertvon 1,0 Modell MDR [%℄ AAE [%℄ Maximalwert Abweihung [%℄MPDATA 99,14 1,01 3,64 23,10BOTTM 99,50 0,73 3,36 11,87BOTTP 99,93 1,32 3,33 10,93Tabelle 4.4: Dreidimensionaler Advektionstest mit Anfangspro�l von 2,0 und Hintergrund-wert von 0,01: MDR und AAE für MPDATA, BOTTP und BOTTMModell MDR [%℄ AAE [%℄ Maximum Abweihung [%℄MPDATA 55,99 0,87 2,69 34,45BOTTM 69,61 0,61 2,34 17,20BOTTP 81,66 0,38 2,33 16,35Das Referenzmodell MPDATA erzeugt aufgrund seiner Di�usivität aus dem quaderförmi-gen Anfangspro�l eine kugelähnlihe Gestalt und transportiert das Pro�l mit einem nihtunerheblihen positiven Phasenfehler. Das numerishe Advektionsexperiment favorisiert dasBOTTP Verfahren für die Behandlung der Advektion, da dieses Verfahren keinen erkennba-ren Phasenfehler zeigt und die Gestalt des quaderförmigen Anfangspro�ls in der numerishenLösung erhalten bleibt. Auh die Maÿzahlen für die Gütebewertung der Verfahren in Tab.4.3 und 4.4 zeigen für das BOTTP-Verfahren die besten Ergebnisse.Die gezeigten Untershiede in der Advektion werden in einer realen MCCM-Simulationdurh die nihtlinearen physikalishen und hemishen Prozesse und deren Rükkopplungenstarke Auswirkungen auf die Spurensto�verteilungen in MCCM haben, welhe siherlih nihtvernahlässigt werden können.4.4 Auswirkungen der Spurensto�advektion in MCCMUm die Auswirkungen der vershiedenen Advektionsverfahren auf die Spurensto�verteilung inMCCM zu untersuhen und zu quanti�zieren, wurde eine Photosmogepisode wie in Abshnitt5.3 beshrieben vom 29.07. - 07.08.03 mit den 3 Advektionsverfahren in MCCM simuliert. ImEinzelnen wurden dabei zwei Shwerpunkte betrahtet:� Untersuhungsshwerpunkt I: Simulation einer AbluftfahneIn Abshnitt 4.4.1 werden die 3 Advektionsverfahren im Hinblik auf die hohaufgelösteSimulation einer Abluftfahne getestet. Dabei werden die simulierten Luftshadsto�ver-teilungen von Kohlenmonoxid (CO) im Lee-Bereih einer industriellen Emissionquellebetrahtet und miteinander verglihen. CO reagiert in der Troposphäre sehr langsammit anderen Spurengasen. Es eignet sih dadurh und aufgrund von hohen antropogenen
CO-Emissionen sehr gut als passiver Traer für den Advektionstest.� Untersuhungsshwerpunkt II: Regionale LufthemiesimulationIn Abshnitt 4.4.2 wurde die Modellkaskade ineinander genesteter Domains D1 bis D4jeweils mit den drei Advektionsverfahren simuliert. Durh die Nestung werden sih



58 4 Advektion hemisher Spurensto�eUntershiede in den Spurensto�verteilungen in dem jeweils übergeordneten Domainsdurh die aus den Ergebnissen erzeugten Rand- und Anfangsbedingungen für die nah-folgenden Domains mit höherer räumliher Au�ösung auswirken. Die Untershiede inden Spurensto�verteilungen ergeben sih somit niht nur aus den vershiedenen Advek-tionsverfahren im jeweiligen Domain, sondern werden über die Rand- und Anfangsbe-dingungen auh ganz wesentlih durh die Nestung beein�usst.Somit lassen sih die Auswirkungen der Advektionsverfahren auf die Spurensto�verteilungenim Inter-Modellvergleih und im Vergleih mit Messungen an den 8 Messstationen des LfUbestimmen. Zur Evaluierung werden die in Abshnitt 4.2.2 beshriebenen Methoden ange-wendet.4.4.1 Spurensto�verteilung in einer AbluftfahneDer numerishe Advektionstest in Abshnitt 4.3 zeigte bereits die untershiedlihe Qualitätder Advektionsverfahren für den Spurensto�transport aufgrund der deutlihen Qualitätsun-tershiede im Hinblik auf die Gradientenerhaltung sind entsprehend deutlihe Untershiedevor allem in der Nähe der Emissionsquellen zu erwarten. Dazu wird zunähst eine Abluftfahneaus industriellen Emissionen betrahtet. Hier ist vor allem die Kohlenmonoxidemission vonInteresse, da CO in der Troposphäre als inert betrahtet werden kann und somit Ein�üssedurh hemishe Reaktionen keinen Ein�uss auf die Spurensto�verteilung haben.Abb. 4.6 zeigt eine Momentaufnahme (30. Juli 2003, 4:30 Uhr) der bodennahen CO-Verteilung für die Region Augsburg mit einer deutlihen Abluftfahne aus industriell emittier-tem CO aus einer sehr starken CO-Emissionspunktquelle, nördlih von Augsburg im Bereihder A8 gelegen. Die Abluftfahne der Autobahn A8 zwishen Ulm - Augsburg und Münhenist ebenfalls zu erkennen. Die Anströmung der Emissionsquellen wehselt dabei zwishen a.3:00 Uhr von aus südöstliher Rihtung auf Süd bis Süd-West. Die in Abb. 4.6 a) dargestellteAbluftfahne zeigt einen sehr starken di�usiven Ein�uss, da die CO-Emission bereits auf meh-rere Gitterzellen verteilt ist und lokale Gradienten nur unmittelbar an der Emissionsquellezu erkennen sind. Betrahtet man im Gegensatz dazu die Abluftfahnen der Simulationen mitden Bott-Advektionsverfahren in Abb. 4.6 b) und ), so liefern die Simulationen mit den neu-en Advektionsverfahren deutlih ausgeprägtere Abluftfahnen. Die sehr starken Gradientender Abluftfahnen in Abb. 4.6 b) und ) bleiben auh im Lee-Bereih der Emissionsquelle imGegensatz zur Abluftfahne der MCCM-MPDATA Simulation noh erhalten. Die Di�erenzenzwishen der Referenzsimulation mit dem MPDATA- und den Bott-Advektionsverfahren inAbb. 4.6 d) und e) zeigen deutlih die starke Di�usivität des MPDATA-Advektionsverfahrens,da hier die hohen CO-Konzentrationen auf eine sehr breite Abluftfahne verteilt werden, wo-hingegen die Bott-Advektionsverfahren eine wesentlih kompaktere Abluftfahne mit deutlihhöheren CO-Konzentrationen liefern.Wie der numerishe Advektionstest im 3D Modell in Abshnitt 4.3 bereits gezeigt hat,besitzt die positiv de�nite Version des Bott-Advektionsverfahrens aufgrund seiner geringenDi�usivität die Eigenshaft, starke Gradienten zu erhalten. Bei der Anströmung von starkenEmissionsquellen (Punktquellen) können sehr groÿe Konzentrationsgradienten entstehen. DieEmission wird als Quellterm je Zeitshritt auf die Konzentrationen der entsprehenden Git-



4 Advektion hemisher Spurensto�e 59

a) Referenzsimulation MCCM-MPDATA
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b) MCCM-BOTTM Simulation ) MCCM-BOTTP Simulation
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d) Di�erenz: MPDATA - BOTTM e) Di�erenz: MPDATA - BOTTPAbbildung 4.6: Momentaufnahme (30.07.03, 4:30 Uhr) für die Region Augsburg mit a)der bodennahen CO-Verteilung mit einer deutlihen CO-Abluftfahne und dem bodennahenWindfeld; b) CO-Ablu�ahne der BOTTM-Simulation und ) der BOTTP-Simulation; d)Di�erenz MCCM-MPDATA minus MCCM-BOTTM; e) Di�erenz MCCM-MPDATA minusMCCM-BOTTP
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a) Eindimensionale Oszillation b) Dreidimensionale OszillationAbbildung 4.7: a) Oszillationen bei einem numerishen Advektionstest mit dem BOTTP-Verfahren; b) Momentaufnahme (30. Juli 2003, 4:30 Uhr) für die Region Sulzbah-Rosenbergim Domain D4 der bodennahen CO-Verteilung einer Abluftfahne aus industriell emittier-tem CO (Stahlverhüttung) und dem bodennahen Windfeld; Numerishe Instabilitäten durhOszillationen an starken Gradiententerzelle aufaddiert. Auf diese Weise wurden in der Anströmrihtung je nah räumliher Git-terau�ösung Konzentrationsuntershiede um den Faktor 10-20 beobahtet. Die resultierendenKonzentrationsgradienten können im Extremfall bei der positiv de�niten Version des Bott-Advektionsverfahrens zu unphysikalishen und rein numerish verursahten Oszillationen füh-ren, wie in Abb. 4.7 dargestellt. Abb. 4.7 b) zeigt die bodennahen CO-Konzentrationen in derUmgebung der Stadt Sulzbah-Rosenberg mit ihren starken CO-Emissionsquellen durh dieEisenverhüttung. Die Oszillation führt zu einem Untershreiten der Hintergrundkonzentrati-on in der Anströmung direkt vor den Emissionquellen (gelb bis rote Bereihe) und zu einementsprehenden Übershreiten der durh die Emission resultierenden Konzentration an derEmissionsquelle. Dies beeinträhtigt zunähst die Genauigkeit des numerishen Modells. Be-trahtet man hingegen Emissionen stark reaktiver Spurensto�e wie NO, so können diese Os-zillationen aufgrund nihtlinearer Rükkopplungen zu Instabilitäten im Chemiemehanismusführen. Numerishe Experimente haben gezeigt, dass MCCM Simulationen mit dem BOTTP-Advektionsverfahren wesentlih sensitiver auf gröÿere Zeitshritte reagieren und wesentlihfrüher zu Instabilitäten (Singularitäten in der Integration des nihtlinearen Chemiemeha-nismus) führen, während die Simulationen mit dem MPDATA und dem BOTTM-Verfahrendiesbezüglih wesentlih robuster sind und Integrationszeitshritte nahe der Stabilitätsbedin-gung durh das CFL-Kriterium (Courant u. a., 1928) erlauben.4.4.2 Regionale Lufthemiesimulationen für die Stadt-UmlandWehselwirkungFür den zweiten Untersuhungsshwerpunkt wurden mit den 3 Advektionsverfahren geneste-te Simulationen (Domains D1 bis D4) für eine 10-tägige Photosmogepisode aus dem Sommer2003 durhgeführt. Im Vordergrund der Untersuhung stehen dabei die Auswirkungen un-tershiedliher numerisher Advektionsverfahren auf die räumlihe und zeitlihen Verteilungder Ozonkonzentrationen. Die Rand- und Anfangsbedingungen für Domain D1 stammen vomNCEP GDAS (Global Data Assimilation System) Datensatz (NCEP-DS-Dataset-82/1, 2003)und für D2 bis D4 wurden diese durh Nestung aus den jeweils übergeordneten Domains er-



4 Advektion hemisher Spurensto�e 61stellt, sodass sih Untershiede aufgrund der Advektionsverfahren in den einzelnen Domainsüber die Rand- und Anfangsbedingungen auf die jeweils feiner aufgelösten Sub-Domains fort-p�anzen können. Die MCCM-Simulationen verwenden wie in Grell u. a. (2000) beshriebenden RADM-Chemiemehanismus (Stokwell u. a., 1990) mit dem QSSA-Löser (Chang u. a.,1989).Zur Evaluierung der lufthemishen Simulationsgüte durh die Advektionsverfahren werdenin Abb. 4.8 für Domain D3 und in 4.9 für Domain D4 der zeitlihe Verlauf der Ozonkonzen-trationen an den Messstationen des LfU dargestellt. Es zeigt sih im Inter-Modellvergleih imDomain D3 während den Tagesstunden ein eindeutiger Trend zu wesentlih höheren Ozon-konzentrationen durh das MPDATA-Verfahren, die teils erheblih über den gemessenen Ta-geshöhstwerten liegen. Das monotone Bott-Verfahren BOTTM liefert während den Tages-stunden tendenziell höhere Ozonkonzentrationen als das positive Bott-Verfahren BOTTP.Dies wird vor allem durh die Satter-Plots der Quantilen der Simulationen gegen die Quan-tilen der Beobahtungen an den Messstationen in Abb. 4.10 deutlih und ist an nahezu allenMessstationen zu beobahten. Die Quantilen mit niedrigem Rang repräsentieren die nähtlihniedrigen O3-Konzentrationen in der Verteilung und die mit hohem Rang die ensprehendhohen Konzentrationen während der Tageszeit. Es zeigt sih an einigen Messstationen, dassdie Simulationen mit den Bott-Verfahren nahts und über weite Teile auh tagsüber deutlihgeringere O3-Konzentrationen als die Beobahtungen liefern, während die Referenzsimulationdiese tendenziell übersteigen. Keine der 3 Simulationen zeigt eindeutig bessere Übereinstim-mungen mit den Beobahtungen (Abb. 4.10).Betrahtet man die statistishen Maÿzahlen, die in Tab. 4.5 zusammengefasst sind, sowerden die bereits gewonnenen Erkenntnisse statistish bestätigt. Mittelwerte und Quan-tilen der Zeitreihen zeigen den Trend zu höheren O3−Konzentrationen für die MPDATA-Referenzsimulation im Vergleih mit den Beobahtungen und den Bott-Simulationen. Diebeiden Bott-Simulationen liefern deutlih geringere O3−Konzentrationen als die Beobah-tungen. Die statistishen Fehlergröÿen (nah Tab. 4.2) liefern eine geringfügig bessere Über-einstimmung bzw. geringere Abweihungen von den Beobahtungen für die Simulationen mitden Bott-Verfahren im Vergleih zur Referenzsimulation für das Domain D3.Der nähtlihe Ozonabbau ist durh die Titration von O3 durh NO dominiert (siehe Gl.4.18). Diese Reaktion �ndet innerhalb von Sekunden statt, während die übrigen relevan-ten Abbaureaktionen und Verdünnungse�ekte von Ozon (z.B. durh Deposition) wesentlihlangsamer statt�nden. Bodennahes NO stammt vor allem aus antropogenen Emissionsquellenwie dem Straÿenverkehr, industriellen Anlagen und Verbrennungen aller Art und reagiert sehrshnell mit Kohlenwassersto�en oder in langsamerer Reaktion mit Sauersto� zu NO2. EinAdvektionsverfahren, welhes die Gradienten dieser lokal teils sehr starken NO-Emissionenbeim atmosphärishen Transport besser erhält, liefert in den Abluftfahnen auh wesentlihhöhere NO-Emissionen als ein stark di�usives Verfahren, welhes die Konzentrationen aufmehrere Gitterzellen verteilt. Diese höheren NO-Konzentrationen tragen somit wesentlihstärker zur lokalen Ozontitration bei.Abb. 4.11 und 4.12 zeigt die Zeitreihen der Konzentrationen für die Spurensto�e O3, NO,
NO2, NOx sowie für das NO2/NO-Verhältniss detailliert an den Messstationen Augsburg-LfU und Münhen-Johanneskirhen (für die entsprehende Beobahtungen verfügbar sind).
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Domain D3 - Messstation Ansbach
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Domain D3 - Messstation Augsburg LFU
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Domain D3 - Messstation Erlangen
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Domain D3 - Messstation München-Johanneskirchen
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Domain D3 - Messstation Neustadt a. d. Donau
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Domain D3 - Messstation Neu-Ulm
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Domain D3 - Messstation Regensburg
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Abbildung 4.8: Domain D3: Zeitreihen der O3-Konzentrationen [ppb℄ an den Messstationen
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Domain D4 - Messstation Andechs
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Domain D4 - Messstation Ansbach
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Domain D4 - Messstation Augsburg LFU
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Domain D4 - Messstation Erlangen
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Domain D4 - Messstation München-Johanneskirchen
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Domain D4 - Messstation Neustadt a. d. Donau
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Domain D4 - Messstation Neu-Ulm
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Domain D4 - Messstation Regensburg
 Mpdata    Bottm    Bottp    Messung

Abbildung 4.9: Domain D4: Zeitreihen der O3-Konzentrationen [ppb℄ an den Messstationen
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Tabelle 4.5: Statistik D3: O3-Konzentrationen vom 29.07. - 07.08.03; r: Korrelationskoe�zient, MD: Mittelwert, SD: Standardabweihung, Q: Quo-tilen; Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEMittelwert über alle 8 MessstationenMPDATA 0,83 47,49 31,36 46,63 89,45 100,19 109,95 116,57 3,39 37,45 1,44 8,02 55,23 36,63 16,20 14,01BOTTM 0,84 35,13 26,85 33,26 71,17 79,65 87,21 91,16 -3,47 2,00 -21,97 7,30 37,34 32,49 -14,80 12,55BOTTP 0,83 32,29 25,77 30,00 66,96 75,73 86,97 91,52 -5,05 -5,24 -28,34 8,02 36,08 35,65 -7,38 13,56Messung 41,39 25,98 38,95 76,67 84,70 89,79 91,98Andehs MPDATA 0,77 62,01 20,93 61,73 86,63 99,23 116,08 121,89 4,38 16,27 8,77 7,00 21,10 23,32 14,60 12,17BOTTM 0,84 54,29 26,66 53,08 88,84 100,90 108,67 110,90 0,10 2,15 -2,82 6,49 16,39 21,63 0,32 10,74BOTTP 0,84 52,33 25,72 51,08 84,71 99,06 108,80 109,95 -0,99 0,30 -4,82 6,20 16,03 20,64 14,52 10,55Messung 54,12 21,29 52,96 83,29 93,06 99,43 101,39Ansbah MPDATA 0,86 45,03 33,21 45,94 89,19 98,45 103,90 105,72 3,38 9,94 -4,38 8,36 31,44 38,70 15,65 13,95BOTTM 0,86 31,07 26,82 28,83 65,90 73,34 80,71 83,22 -4,37 -16,61 -32,61 6,69 25,58 30,98 -20,21 11,73BOTTP 0,84 29,13 25,78 27,56 63,83 71,50 79,45 80,85 -5,44 -18,93 -36,32 7,47 27,23 34,57 -9,55 12,80Messung 38,94 23,64 37,53 70,95 75,06 79,38 81,23Augsburg MPDATA 0,90 46,69 32,00 44,54 85,13 101,56 113,28 116,48 3,45 38,53 6,77 6,57 52,67 29,27 15,36 11,43BOTTM 0,92 33,29 27,51 32,21 69,00 76,56 86,22 90,24 -3,99 -8,80 -24,92 6,16 28,24 27,45 -17,75 10,08BOTTP 0,91 30,75 26,23 29,12 64,41 70,03 86,64 93,80 -5,39 -14,05 -30,69 7,06 28,67 31,45 -8,14 11,69Messung 40,47 29,82 32,39 80,21 88,43 95,84 98,92Erlangen MPDATA 0,89 44,39 35,59 43,50 92,37 99,78 112,39 119,82 1,86 84,04 -6,05 7,04 110,62 30,93 8,19 12,57BOTTM 0,88 32,21 26,98 30,75 67,51 74,81 81,60 83,51 -4,89 31,33 -20,90 7,49 70,00 32,90 -21,48 13,41BOTTP 0,87 29,43 25,80 27,52 62,02 72,19 81,44 86,66 -6,44 21,59 -26,28 8,41 65,38 36,94 -14,17 15,09Messung 41,03 33,28 43,70 86,38 91,00 95,32 96,76Münhen- MPDATA 0,82 45,93 31,47 45,59 91,76 99,81 106,98 119,66 2,36 57,92 5,71 8,19 73,56 35,44 10,22 14,20Johannes- BOTTM 0,84 32,39 25,53 31,80 67,64 76,89 83,08 87,71 -5,15 12,72 -19,74 7,87 47,28 34,03 -22,26 13,78kirhen BOTTP 0,84 28,40 24,43 26,35 64,77 72,81 80,97 86,02 -7,36 -2,54 -31,36 9,04 42,99 39,08 -32,02 15,39Messung 41,67 29,53 39,59 80,72 97,17 100,67 101,80Neustadt MPDATA 0,83 45,54 32,82 44,26 93,27 101,12 110,76 114,01 -0,44 -4,83 -14,92 7,40 22,08 28,79 -1,72 13,80BOTTM 0,84 32,06 27,58 26,84 71,61 78,33 86,60 92,76 -7,92 -22,85 -40,49 9,70 28,16 37,74 -30,81 15,53BOTTP 0,82 28,71 26,28 23,65 64,42 73,58 85,39 91,32 -9,78 -26,85 -47,31 11,27 31,45 43,82 -25,01 17,44Messung 46,34 25,09 41,65 82,26 89,46 93,06 94,19Neu-Ulm MPDATA 0,87 44,40 33,42 41,89 85,50 101,74 109,20 115,35 3,55 33,37 1,74 7,80 51,68 36,98 16,82 13,39BOTTM 0,85 33,31 28,16 30,75 71,22 79,46 87,70 93,19 -2,60 0,30 -22,76 6,48 35,93 30,75 -12,34 11,81BOTTP 0,84 31,17 27,52 28,41 66,75 73,83 92,07 97,55 -3,79 -4,78 -28,06 7,26 36,33 34,45 7,51 12,58Messung 38,00 26,48 34,45 73,52 82,26 86,79 90,49Regensburg MPDATA 0,69 45,93 31,47 45,59 91,76 99,81 106,98 119,66 8,55 64,37 13,92 11,79 78,71 69,59 50,46 20,56BOTTM 0,72 32,39 25,53 31,80 67,64 76,89 83,08 87,71 1,04 17,74 -11,53 7,53 47,16 44,48 6,12 13,29BOTTP 0,71 28,40 24,43 26,35 64,77 72,81 80,97 86,02 -1,18 3,30 -21,88 7,49 40,56 44,22 7,80 12,96Messung 30,53 18,72 29,31 56,04 61,18 67,87 71,05
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3
-Messung [ppb]Abbildung 4.10: Domain D3: Quantilen-Satterplots für bodennahes Ozon [ppb℄ an denMessstationenEs zeigen sih dabei eindeutige Korrelationen in den Di�erenzen der simulierten NO-Kon-zentrationen zu den Di�erenzen in den resultierenden O3-Konzentrationen zwishen den Si-mulationen. Es gilt dabei zu beahten, dass aufgrund der Nestung bereits Untershiede ausdem gröberen Domain D2 durh die Randbedingungen Ein�uss auf die Spurensto�verteilungim Domain D3 haben. Die Untershiede durh die Randbedingungen konzentrieren sih hieraber im Wesentlihen auf die langlebigeren und langsamer reagierenden sekundären Luft-shadsto�e wie z.B. O3, sodass vereinzelte Untershiede in den O3-Konzentrationen auh zueinem geringen aber niht vernahlässigbaren Anteil durh die Randbedingungen verursahtwerden ohne dass hierfür lokale NO-Untershiede notwendig sind. Die Untershiede an denMessstationen in den gezeigten NO-Konzentrationen sind aber aufgrund der kurzen Lebens-dauer von NO eindeutig durh Prozesse in unmittelbarer Nähe zu den Emissionsquellen (sieheAbb. 4.2) aufgrund der Behandlung mit vershiedenen Advektionsverfahren zu erklären.Das O3/NOx-Verhältnis, das nah Arnold u. a. (2003) als Kriterium für die Limitierungder Photohemie dient, liefert eine Aussage über die lokalen NOx-V OC-Verhältnisse, die
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Abbildung 4.11: Domain D3: Zeitreihen für die Konzentrationen von O3, NO, NO2, NOxund für das O3/NOx-Verhältnis an der Messstationen Augsburg-LfU
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Domain D3 - Messstation München-Johanneskirchen    Mpdata    Bottm    Bottp    Messung
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Abbildung 4.12: Domain D3: Zeitreihen für die Konzentrationen von O3, NO, NO2, NOxund für das O3/NOx-Verhältnis an der Messstation Münhen-Johanneskirhen
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Abbildung 4.13: Domain D3: Verteilung der NO-, NO2-, O3- und CO-Konzentrationen alsMittelung über die jeweilige Modellshiht und die Simulationszeit, alle Konzentrationen in[ppb℄zu den entsprehenden Ozonkonzentrationen führen (siehe Abshnitt 5.5.1 bzw. Arnold u. a.2003). O3/NOx-Verhältnisse unterhalb von 15 kennzeihnen eine Radikal-Limitierung und
O3/NOx-Verhältnisse mit Werten über 46 kennzeihnen NOx-limitierte und deshalb NOx-sensitive Verhältnisse. Das O3/NOx-Verhältnis liefert somit einen guten Indikator für denphotohemishen Zustand und es zeigen sih in Abb. 4.11 und 4.12 deutlih höhere O3/NOx-Verhältnisse für die Referenzsimulation. Einem hohen Angebot von Kohlenwassersto�en stehthier nur ein sehr limitiertes Angebot an NO und NO2 zur Ozonbildung zur Verfügung. Beiden Simulationen mit den Bott-Verfehren kommt es andererseits zu geringeren O3/NOx-Verhältnissen, welhe durh die höheren NO- und NO2-Konzentrationen begründet sind.Betrahtet man in Abb. 4.13 die vertikale Verteilung der NO-Konzentration als Mittelungüber die jeweilige Modellshiht und die Simulationszeit für Domain D3, so zeigen sih inder untersten Modellshiht der BOTTP- und BOTTM-Simulationen wesentlih höhere NO-Konzentrationen die zu geringeren O3-Konzentrationen führen. Die NO-Akkumulationen inder untersten Modellshiht der BOTTP- und BOTTM-Simulationen entsprehen geringe-ren NO-Konzentrationen in den darüberliegenden Modellshihten (bis zur Grenzshiht) imVergleih zur Referenzsimulation. Die einzige Erklärung dafür ist, dass das MPDATA Verfah-ren durh di�usive E�ekte wesentlih mehr NO aus der untersten Modellshiht (Shiht mitden stärksten Emissionsquellen) in die darüberliegenden Shihten transportiert, während



68 4 Advektion hemisher Spurensto�edie Simulationen mit den Bott-Verfahren wesentlih stärkere Konzentrationen und Gradien-ten in der untersten Modellshiht liefern. Während der Photosmogepisode herrshte einestabile Hohdrukwetterlage über Mitteleuropa mit sehr geringen Windgeshwindigkeiten.Die lokale Dynamik war aufgrund geringer Drukuntershiede durh sehr shwah ausgepräg-te kleinskalig konvektive Zirkulationen geprät. Bei den Simulationen mit den BOTTP- undBOTTM-Verfahren �ndet ein deutlih geringerer advektiver Vertikaltransport statt, was zuden ensprehend höheren bodennahen Konzentrationen führt. Begründet ist dies durh dieTatsahe, dass alle 3 MCCM-Modelle bis auf die numerishe Behandlung des Advektionstermsidentish sind. Die gezeigten Untershiede in der räumlihen NO-Verteilung müssen aus dengezeigten di�usiven Eigenshaften der numerishen Advektionsverfahren resultieren. Durhdie Nestung können sih die Untershiede durh die Generierung der Randbedingungen ausden lokalen Verteilungen noh deutlih verstärken, wenn z.B. starke Emissionsquellen und Re-gionen mit hohen Konzentrationen in unmittelbarer Nähe zum Modellrand des Sub-Domainsliegen. So können die bereits gezeigten erheblihen Untershiede in den Abluftfahnen direktdie Randbedingungen für das Sub-Domain in erheblihem Maÿ beein�ussen.Die vertikalen Verteilungen in Abb. 4.14 liefern für das hohaufgelöste Domain D4 noheindeutigere Korrelationen zwishen den gemittelten O3- und den NO-Konzentrationen. Diegroÿen Untershiede in den NO-Konzentrationen zeigen im Vergleih zum D3 noh ausge-prägtere Di�erenzen in der O3-Vertikalverteilung, da die höheren NO-Konzentrationen durhdie O3-Titrationen die geringeren Ozonkonzentrationen im Vergleih zur Referenzsimulationbewirken. Da bei der Titration NO2 Molekühle erzeugt werden (siehe Gleihung 4.18), be-stätigen die höheren NO2-Konzentrationen in den unteren Modellshihten diese Annahme.In den Abb. 4.13 und 4.14 sind auh die vertikalen Verteilungen der gemittelten CO-Konzentrationen dargestellt. CO kann für die hier durhgeführten Betrahtungen praktishals passiver Traer angesehen werden, da es nur extrem langsam mit wenigen anderen Spuren-sto�en reagiert. Somit liefert die CO-Verteilung einen Aussage über den advektiven Trans-port, der nur sehr shwah durh die Rükkopplungsprozesse aus dem Chemiemehanismuswie bei den stark reaktiven Spurensto�en dominiert wird. In D3 und D4 liefern die Simula-tionen mit den Bott-Verfahren im betrahteten Mittel deutlih höhere CO-Konzentrationenals die Referenzsimulation. Dieser E�ekt kann nur durh die bereits erwähnte Fortp�anzunglokaler Untershiede im Domain D1 und D2 durh die Nestung entstanden sein. Grundsätz-lih liefern die beiden Bott-Verfahren höhere CO-Konzentrationen, die aufgrund ihrer Eigen-shaft lokale Gradienten besser zu erhalten nur so zu erklären sind, dass das Domain D2 imSüdwesten unmittelbar an den Groÿraum Barelona angrenzt. Im vorliegenden Emissionska-taster stellt diese Region eine der höhsten CO-Emissionen dar. In den Simulationen mit denBott-Verfahren sind die CO-Konzentrationen in unmittelbarer Nähe zu den Emissionsquellendeutlih höher, sodass sih diese stärkeren Abluftfahnen durh die Nestung auh auf die Rand-bedingungen für das nähste Domain auswirken. Aufgrund der turbulenten Durhmishungin der Grenzshiht werden diese höheren bodennahen Konzentrationen auh entsprehendstark vertikal transportiert. Die Referenzsimulation verteilt die Konzentrationen in Quellnähedurh die numerishe Di�usion des Advektionsverfahrens hauptsählih horizontal, da auf-grund der dominierenden horizontalen Strömung die numerishe Di�usion hier am stärkstenzu tragen kommt. Im Domain D1 wurden für alle Simulationen an den seitlihen Rändern
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Abbildung 4.14: Wie Abb. 4.13 nur für Domain D4Randbedingung gesetzt, die für einströmenden Luftmassen zeitlih konstante hemishe Hin-tergrundkonzentrationen de�nieren. Es besteht somit die Möglihkeit, dass durh di�usiveE�ekte aus den Advektionsverfahren Spurensto�e wesentlih shneller zum Modellrand unddamit aus dem Modellgebiet transportiert werden, während diese bei gradientenerhaltendennumerishen Verfahren wesentlih länger im Modellgebiet verweilen und sih durh die tur-bulente Durhmishung im Modellgebiet verteilen können. Dieser E�ekt ist für die gezeigtenUntershiede in den CO-Verteilungen verantwortlih.Betrahtet man die Ergebnisse der drei Simulationen im Domain D4, so sind in Abb. 4.9 dieDi�erenzen für die bodennahen O3-Konzentrationen vor allem tagsüber im Vergleih zum Do-main D3 geringer geworden. An den Messstationen Augsburg und Münhen-Johanneskirhenin Abb. 4.15 bewirken die geringeren Untershiede in den NO-Konzentrationen im Vergleihzum Domain D3 auh deutlih geringere Untershiede in den resultierenden O3-Konzentra-tionen. Hier zeigen die Simulationen vor allem für die primären Luftshadsto�e wie NOdurh die feinere räumlihe Au�ösung eine grundsätzlih geringere Sensitivität im Vergleihzum Domain D3. Aufgrund der feineren räumlihen Au�ösung wirkt sih die Di�usivitätder MPDATA-Verfahrens weniger stark auf die NO- und die daraus resultierenden O3-Konzentrationen aus, als dies im Domain D3 beobahtet wurde. Die Quantilen der O3-Verteilungen aus den 3 Simulationen in Abb. 4.16 liegen im Vergleih zum Domain D3 in Abb.4.10 deutlih näher beieinander und der eindeutige Trend zu höheren O3-Konzentrationen in
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Abbildung 4.15: Domain D4: Zeitreihen für O3, NO, NO2, und NOx- Konzentratio-nen sowie für das O3/NOx-Verhältnis an den Messstationen Augsburg-LfU und Münhen-Johanneskirhen
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-Messung [ppb]Abbildung 4.16: Domain D4: Quantilen-Satterplots der bodennahen Ozonkonzentrationen[ppb℄ an den Messstationender MPDATA-Simulation wie im Domain D3 ist in Abb. 4.16 niht mehr zu erkennen. DieMPDATA-Simulation zeigt lediglih an einzelnen Stationen noh grundsätzlih höhere Quan-tilen in den O3-Verteilungen. Es liefert aber an allen Messstationen die höhsten Werte in denVerteilungen der O3-Konzentrationen, welhe durh die Quotilen Q95 - Q100 (mit höhstemRang) wiedergegeben werden.Der Vergleih der O3-Konzentrationen zeigt im Domain D4 (Abb. 4.9) wie bereits diskutiertgeringere Untershiede zwishen den Simulationen im Vergleih zum Domain D3 (Abb. 4.8).Eine eindeutige Aussage bezüglih der Übereinstimmung der simulierten O3-Konzentrationenmit den Beobahtungen ist aber nur mit Hilfe der statistishen Gröÿen in Tab. 4.6, 4.7 und4.8 möglih.Für die statistishe Evaluierung wurden die Zeitreihen der simulierten und beobahteten

O3-Konzentrationen, die täglihen Maximalkonzentrationen, sowie die täglihen 8-Stunden-mittelwerte (jeweils von 10:00 - 18:00 Uhr Ortszeit gemittelt) herangezogen. Das 8-Stunden-



72 4 Advektion hemisher Spurensto�emittel und die Maximalkonzentration repräsentieren ein Maÿ für die möglihe Exposition vonMensh und Umwelt auf die täglihe Ozon-Belastung und �ndet in der Luftshadsto�model-lierung breite Anwendung. In Zeitfenster des 8-Stundenmittelwertes treten in der Regel diehöhsten bodennahen Ozonkonzentrationen auf. Das 8-Stundenmittel und die Maximalkon-zentrationen haben für die Berehung der Statistiken einen weiteren Vorteil, denn es werdenVerzerrungen durh kleine Werte bei der Quotientenbildung verhindert. Diese Verzerrungendurh einzelne Werte können letztlih das Fehlermaÿ dominieren und unbrauhbar mahen(Jimenez u. a., 2006; Shaoai u. a., 2006).Betrahtet man die kontinuierlihen Zeitreihen der O3-Konzentrationen, so liefert das Mit-tel über alle Messstationen bessere Korrelationskoe�zienten für die Bott-Simulationen. DieMittelwerte und die Quotilen in Tab. 4.6 zeigen für die Bott-Simulationen ebenfalls bessereÜbereinstimmungen mit den Beobahtungen wie auh die übrigen statistishen Fehlergröÿen.Wesentlih detailiertere Informationen bezüglih den Übereinstimmungen mit den Beob-ahtungen zur photohemish aktiven Tageszeit liefert die statistishe Betrahtung der täg-lihen Ozonmaxima und 8-Stundenmittelwerte in Tab. 4.7 und 4.8. Hier werden die stati-stishen Untershiede zwishen den simulierten O3-Konzentrationen und den Beobahtun-gen deutliher, da die nähtlihen Ozonwerte die statistishen Gröÿen niht mehr beein-�ussen. Die statistishen Gröÿen für die Zeitreihen der täglihen Ozonmaxima liefern fürdie BOTTP-Simulation die beste Übereinstimmung mit den Beobahtungen (Tab. 4.7). Hierzeigt die BOTTM-Simulation ähnlih hohe Ozonmaxima wie die Referenzsimulation mit demMPDATA-Verfahren, wie bereits in Abb. 4.9 beobahtet wurde.Betrahtet man die Statistiken für die 8-Stundenmittelwerte, so stimmen dabei O3-Mittel-werte und Quotilen der Bott-Simulationen im Vergleih zur Referenzsimulation wesentlihbesser mit den Beobahtungen überein. Dies gilt auh für die übrigen statistishen Fehlergrö-ÿen in Tab. 4.8. Es zeigt sih dabei im betrahteten 8-Stundenmittel eine deutlihe Tendenzin der Referenzsimulation zu höheren O3-Konzentrationen. Der mittlere Bias beträgt für dieReferenzsimulation a. 5 ppb, während die Simulationen mit dem BOTTM einen deutlihgeringeren Bias von a. 2 ppb, bzw. BOTTP einen Bias von nur a. 1 ppb im täglihen8-Stunden-Ozonmittel zeigt.4.5 Zusammenfassung und BewertungIn der vorliegenden Arbeit konnte gezeigt werden, dass sih durh die Entwiklung und Imple-mentierung alternativer Advektionsverfahren in MCCM dessen Eigenshaften zur Simulationund Prognose von hemishen Spurensto�en wesentlih verbessert haben.Im Einzelnen konnte dabei durh ein numerishes Experiment verdeutliht werden, dassdie numerishen Advektionsverfahren eine groÿe Quelle für Fehler und Ungenauigkeiten sind.Der numerishe Test - welher auf den MM5/MCCM-Modellgleihungen und -Modellgitterbasierte - wurde dabei so gewählt, dass sih die gewonnenen Erkenntnisse auh auf dasMM5/MCCM-Modell übertragen lassen, anstatt wie in der Literatur einen zweidimensionalenAdvektionstest für ein Transportproblem in Flussform zu behandeln. Bei diesem numerishenAdvektionstests wurde ein numerish erzeugtes Pro�l einer skalaren Information dreidimen-sional durh das Modellgebiet transportiert. Das Transportproblem wurde so de�niert, dass
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Tabelle 4.6: Statistik D4: O3-Konzentrationen vom 29.07. - 07.08.03;Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEMittelwerte über alle MessstationenMPDATA 0,83 49,51 29,67 48,55 88,19 99,16 110,80 116,23 4,50 49,32 6,97 8,31 63,43 37,96 20,88 14,45BOTTM 0,84 46,33 31,58 46,62 88,10 96,33 104,57 106,88 2,74 30,81 -2,22 7,83 51,20 35,94 13,61 13,49BOTTP 0,85 43,14 29,96 42,69 81,77 92,08 100,64 102,79 0,97 23,59 -7,00 7,12 47,10 32,50 26,86 12,45Messung 41,39 25,98 38,95 76,67 84,70 89,79 91,98Andehs MPDATA 0,77 62,01 20,93 61,73 86,63 99,23 116,08 121,89 4,38 16,27 8,77 7,00 21,10 23,32 14,60 12,17BOTTM 0,84 54,29 26,66 53,08 88,84 100,90 108,67 110,90 0,10 2,15 -2,82 6,49 16,39 21,63 0,32 10,74BOTTP 0,84 52,33 25,72 51,08 84,71 99,06 108,80 109,95 -0,99 0,30 -4,82 6,20 16,03 20,64 14,52 10,55Messung 54,12 21,29 52,96 83,29 93,06 99,43 101,39Ansbah MPDATA 0,84 52,40 31,63 55,73 93,53 101,16 110,64 116,07 7,47 35,84 14,01 10,00 45,33 46,28 34,55 16,46BOTTM 0,86 46,44 32,59 50,63 87,40 96,64 103,58 105,57 4,16 10,94 -4,04 8,30 31,57 38,40 19,25 14,02BOTTP 0,86 44,27 31,23 47,75 82,68 91,53 97,52 101,33 2,96 8,53 -5,94 7,37 29,69 34,09 39,88 12,80Messung 38,94 23,64 37,53 70,95 75,06 79,38 81,23Augsburg MPDATA 0,84 54,70 27,23 53,40 86,86 99,82 112,60 118,79 7,89 91,03 23,83 9,56 96,40 42,57 35,16 16,20BOTTM 0,87 51,05 29,16 50,21 90,14 97,98 108,24 110,70 5,87 63,82 19,38 8,09 70,44 36,03 26,12 13,53BOTTP 0,87 48,05 27,53 47,31 82,42 98,02 107,78 108,52 4,21 56,92 16,48 7,32 64,94 32,60 35,32 12,26Messung 40,47 29,82 32,39 80,21 88,43 95,84 98,92Erlangen MPDATA 0,88 43,10 35,33 44,48 86,41 99,33 109,54 115,08 1,15 70,04 -11,11 6,62 99,09 29,09 5,06 12,54BOTTM 0,89 42,64 34,49 47,22 86,33 93,81 100,39 101,08 0,89 66,20 -12,06 6,31 96,09 27,74 3,92 12,06BOTTP 0,88 40,26 32,55 45,62 81,81 87,18 92,30 94,52 -0,42 61,40 -15,11 6,04 93,30 26,54 18,43 11,79Messung 41,03 33,28 43,70 86,38 91,00 95,32 96,76Münhen- MPDATA 0,87 43,40 30,08 36,66 80,95 97,03 110,24 118,50 0,96 56,98 2,49 6,90 75,36 29,85 4,15 11,60Johannes- BOTTM 0,87 42,85 32,08 37,48 88,81 96,43 100,70 103,40 0,66 35,54 -2,43 7,10 57,52 30,69 2,84 11,77kirhen BOTTP 0,88 38,96 29,77 31,45 78,98 90,58 97,70 100,38 -1,50 24,54 -8,28 6,34 50,34 27,42 8,77 10,86Messung 41,67 29,53 39,59 80,72 97,17 100,67 101,80Neustadt MPDATA 0,82 48,39 29,78 46,68 91,00 99,04 107,84 111,30 1,14 3,24 -3,22 6,74 19,45 26,21 4,43 12,78BOTTM 0,86 47,93 31,17 48,27 90,24 96,20 104,56 106,46 0,88 -1,04 -9,21 6,77 19,88 26,34 3,42 11,79BOTTP 0,87 43,24 29,77 43,79 83,07 87,65 99,20 102,28 -1,72 -7,73 -17,03 6,54 19,96 25,44 11,58 11,23Messung 46,34 25,09 41,65 82,26 89,46 93,06 94,19Neu-Ulm MPDATA 0,87 50,28 28,67 46,80 89,33 102,71 111,45 114,18 6,81 85,83 22,90 8,34 89,84 39,56 32,32 14,08BOTTM 0,84 41,66 33,01 40,65 85,31 95,19 108,78 114,15 2,03 20,43 -8,15 7,57 45,83 35,89 9,62 13,60BOTTP 0,85 39,70 31,86 37,91 79,93 96,37 107,27 109,56 0,94 15,10 -11,94 6,88 42,77 32,64 35,85 12,69Messung 38,00 26,48 34,45 73,52 82,26 86,79 90,49Regensburg MPDATA 0,72 41,75 33,72 42,95 90,80 94,97 107,99 114,04 6,23 35,30 -1,89 11,31 60,84 66,77 36,76 19,76BOTTM 0,72 43,77 33,49 45,43 87,74 93,47 101,63 102,80 7,35 48,46 1,56 11,99 71,85 70,78 43,39 20,42BOTTP 0,72 38,33 31,28 36,58 80,54 86,26 94,54 95,76 4,33 29,63 -9,36 10,26 59,80 60,61 50,56 17,42Messung 30,53 18,72 29,31 56,04 61,18 67,87 71,05
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Tabelle 4.7: Statistik D4: O3-Maximalkonzentrationen vom 29.07. - 07.08.03;Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEMittelwerte über alle 8 MessstationenMPDATA 0,83 89,67 17,89 85,13 112,05 117,45 120,69 121,78 5,58 7,61 6,50 7,36 9,61 16,66 13,03 11,26BOTTM 0,78 89,76 18,78 87,90 109,51 117,47 122,24 123,83 5,63 7,70 6,44 7,43 9,86 16,77 13,11 11,91BOTTP 0,81 85,54 18,16 81,36 106,55 113,72 118,02 119,45 3,19 4,47 3,66 6,05 7,81 13,55 8,57 9,91Messung 80,03 13,36 77,44 95,24 98,26 100,08 100,68Andehs MPDATA 0,86 87,81 17,28 80,45 104,78 116,01 122,75 125,00 2,59 3,32 2,99 4,16 4,88 8,63 5,37 7,31BOTTM 0,89 90,89 19,68 84,21 113,30 118,36 121,39 122,40 4,37 5,18 4,68 5,37 6,54 11,14 9,06 8,78BOTTP 0,92 90,17 20,01 81,85 114,53 118,95 121,61 122,49 3,96 4,55 4,18 4,71 5,60 9,77 9,45 7,89Messung 83,34 15,56 77,12 101,29 105,14 107,46 108,23Ansbah MPDATA 0,85 93,86 18,69 86,20 124,37 124,49 124,56 124,58 11,83 15,77 13,54 12,14 16,17 28,56 27,83 17,76BOTTM 0,83 90,98 20,78 90,20 108,61 122,85 131,39 134,24 10,16 13,31 11,48 10,16 13,31 23,90 23,90 16,77BOTTP 0,86 87,49 18,23 83,37 106,02 116,65 123,02 125,15 8,14 10,67 9,45 8,14 10,67 19,15 20,12 13,46Messung 73,43 9,28 72,49 85,35 85,35 85,35 85,35Augsburg MPDATA 0,85 91,38 16,28 88,61 107,19 115,93 121,18 122,93 3,71 4,38 4,00 4,56 5,45 9,27 7,54 7,94BOTTM 0,77 91,36 18,84 87,30 112,83 119,94 124,20 125,62 3,70 4,30 3,70 6,15 7,12 12,50 7,52 10,09BOTTP 0,76 87,42 19,74 79,43 111,88 118,23 122,04 123,31 1,42 1,50 0,99 6,11 6,85 12,41 4,19 9,64Messung 84,97 12,89 80,21 100,77 103,60 105,30 105,86Erlangen MPDATA 0,81 91,71 18,23 88,46 118,97 120,82 121,92 122,29 3,65 4,55 3,98 6,25 7,43 12,65 7,39 9,20BOTTM 0,80 91,17 18,32 83,75 102,80 120,71 131,46 135,05 3,35 4,29 3,72 5,68 6,94 11,49 6,77 9,12BOTTP 0,82 85,83 16,31 83,45 97,47 111,23 119,49 122,24 0,25 0,66 0,28 4,49 5,53 9,09 -0,14 6,92Messung 85,39 15,34 85,35 99,74 107,20 111,67 113,16Münhen- MPDATA 0,78 85,13 18,48 80,07 110,21 116,04 119,54 120,71 0,22 0,32 -0,11 5,21 6,02 10,62 0,46 8,33Johannes- BOTTM 0,76 87,35 18,23 87,51 106,96 112,35 115,59 116,67 1,51 1,91 1,36 5,88 7,10 11,98 3,08 8,77kirhen BOTTP 0,82 81,70 18,93 75,55 105,62 111,92 115,69 116,95 -1,76 -2,22 -2,66 4,61 5,24 9,40 -2,77 8,23Messung 84,74 14,61 81,23 101,80 103,86 105,09 105,50Neustadt MPDATA 0,73 88,72 16,81 86,40 108,37 110,78 112,23 112,72 1,52 1,90 1,43 5,48 6,29 10,99 3,05 8,57BOTTM 0,76 88,02 16,28 91,09 109,32 110,13 110,62 110,78 1,12 1,42 0,97 4,73 5,82 9,48 2,24 7,91BOTTP 0,81 83,54 15,10 84,84 106,34 107,37 107,99 108,19 -1,48 -1,65 -1,96 4,36 5,02 8,74 -2,00 6,77Messung 86,09 13,48 84,32 100,26 105,66 108,89 109,97Neu-Ulm MPDATA 0,92 90,94 19,51 83,36 115,86 122,38 126,28 127,59 8,08 10,32 9,28 8,08 10,32 18,14 18,14 12,47BOTTM 0,80 89,25 21,48 84,88 117,52 123,76 127,51 128,76 7,10 9,06 7,86 7,71 9,90 17,31 15,94 13,48BOTTP 0,85 86,48 20,30 79,18 112,65 117,47 120,36 121,32 5,50 6,92 6,14 6,29 7,90 14,10 13,65 10,96Messung 76,98 13,43 70,95 94,09 94,09 94,09 94,09Regensburg MPDATA 0,86 87,78 17,89 87,46 106,64 113,17 117,09 118,39 13,02 20,35 16,89 13,02 20,35 34,43 34,43 18,49BOTTM 0,63 89,03 16,62 94,27 104,76 111,66 115,80 117,18 13,74 22,15 17,76 13,74 22,15 36,34 36,34 20,37BOTTP 0,66 81,69 16,63 83,17 97,87 107,91 113,94 115,95 9,49 15,35 12,82 9,73 15,71 25,74 26,01 15,45Messung 65,30 12,31 67,87 78,66 81,23 82,78 83,29
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Tabelle 4.8: Statistik D4: 8-Stundenmittelwerte der O3-Konzentrationen vom 29.07. - 07.08.03;Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEMittelwerte über alle 8 MessstationenMPDATA 0,81 79,47 15,32 73,85 96,16 105,17 110,57 112,37 5,10 7,99 7,05 6,25 9,34 15,29 12,48 9,54BOTTM 0,88 74,42 14,69 70,43 91,48 96,35 99,27 100,24 2,18 3,50 3,15 3,63 5,25 8,87 5,33 5,94BOTTP 0,86 73,86 14,75 69,53 89,31 95,63 99,43 100,70 1,86 3,06 2,69 3,55 5,12 8,68 4,75 6,11Messung 70,65 14,81 66,32 88,22 89,94 90,98 91,32Andehs MPDATA 0,81 79,47 15,32 73,85 96,16 105,17 110,57 112,37 5,10 7,99 7,05 6,25 9,34 15,29 12,48 9,54BOTTM 0,88 74,42 14,69 70,43 91,48 96,35 99,27 100,24 2,18 3,50 3,15 3,63 5,25 8,87 5,33 5,94BOTTP 0,86 73,86 14,75 69,53 89,31 95,63 99,43 100,70 1,86 3,06 2,69 3,55 5,12 8,68 4,75 6,11Messung 70,65 14,81 66,32 88,22 89,94 90,98 91,32Ansbah MPDATA 0,81 84,91 17,15 80,77 109,77 112,23 113,70 114,20 15,61 26,50 21,11 15,61 26,50 46,53 46,53 22,39BOTTM 0,67 81,26 18,94 78,92 95,55 110,77 119,90 122,94 13,49 22,90 18,37 13,49 22,90 40,22 40,22 20,91BOTTP 0,70 77,57 16,67 72,46 93,87 104,86 111,46 113,65 11,36 19,30 15,94 11,36 19,30 33,85 34,94 17,63Messung 57,95 6,69 56,31 66,11 66,25 66,33 66,36Augsburg MPDATA 0,79 80,81 13,14 77,14 94,34 100,79 104,65 105,94 8,17 12,65 11,00 8,17 12,65 21,16 21,16 12,23BOTTM 0,71 79,23 16,57 76,69 100,55 103,78 105,71 106,35 7,26 10,97 9,40 7,26 10,97 18,80 18,80 12,77BOTTP 0,70 75,12 16,83 70,23 97,72 101,15 103,21 103,90 4,88 7,35 6,23 5,62 8,38 14,57 13,72 10,87Messung 66,69 10,29 64,18 78,63 81,20 82,75 83,26Erlangen MPDATA 0,64 79,48 16,66 71,55 105,42 106,23 106,72 106,88 3,95 5,78 4,82 7,47 10,28 17,75 9,40 10,63BOTTM 0,62 79,63 17,94 73,84 95,17 109,02 117,33 120,10 4,04 5,85 4,82 5,93 8,28 14,10 9,61 11,55BOTTP 0,67 74,22 15,84 70,38 91,12 101,27 107,36 109,39 0,91 1,49 0,89 4,31 5,86 10,24 1,08 8,70Messung 72,65 11,67 75,34 86,07 86,59 86,90 87,00Münhen- MPDATA 0,78 70,30 16,44 64,82 88,87 96,98 101,84 103,47 0,66 1,13 0,64 4,81 6,67 12,01 1,64 7,49Johannes- BOTTM 0,81 71,23 17,46 73,80 96,54 96,62 96,66 96,68 1,20 1,73 1,12 5,06 7,49 12,65 2,99 7,53kirhen BOTTP 0,85 65,65 16,94 63,56 94,01 94,55 94,87 94,98 -2,03 -3,07 -3,60 4,44 6,39 11,08 -4,17 6,97Messung 69,16 13,46 66,93 85,44 86,57 87,25 87,48Neustadt MPDATA 0,23 77,38 15,45 75,78 91,63 97,14 100,44 101,54 5,60 9,49 7,23 7,84 12,39 19,99 14,30 14,16BOTTM 0,58 76,14 17,24 76,02 97,77 98,49 98,92 99,07 4,89 7,56 5,98 7,84 12,06 19,99 12,47 12,07BOTTP 0,64 71,27 16,54 71,98 94,87 95,56 95,98 96,12 2,07 3,24 2,13 6,65 10,32 16,97 6,53 9,58Messung 67,70 10,75 65,78 79,84 83,53 85,75 86,48Neu-Ulm MPDATA 0,72 78,44 13,93 73,59 98,35 100,02 101,03 101,36 10,65 17,86 15,02 10,65 17,86 30,63 30,63 15,67BOTTM 0,31 74,40 19,03 70,37 102,94 106,50 108,64 109,35 8,31 14,31 11,11 9,19 15,59 26,43 23,90 17,21BOTTP 0,38 71,63 18,16 65,38 97,03 101,51 104,20 105,10 6,71 11,49 9,03 7,59 12,76 21,84 21,47 15,08Messung 60,05 8,66 56,49 76,09 76,12 76,14 76,15Regensburg MPDATA 0,53 73,78 17,78 74,56 94,22 98,69 101,37 102,27 19,31 47,98 32,73 19,31 47,98 82,49 82,49 27,75BOTTM 0,30 72,53 17,15 73,57 97,55 97,63 97,68 97,70 18,58 47,07 31,72 18,58 47,07 79,40 79,40 27,16BOTTP 0,33 67,32 17,03 65,77 89,56 94,14 96,89 97,80 15,57 39,31 27,63 15,57 39,31 66,53 70,90 23,55Messung 40,43 6,04 41,71 45,76 46,30 46,63 46,74



76 4 Advektion hemisher Spurensto�edie analytishe Lösung bekannt war und mit den numerishen Lösungen auf dem Modellgit-ter verglihen werden konnte. Der Vergleih zeigte für die beiden Bott-AdvektionsverfahrenBOTTM und BOTTP deutlih Gradienten erhaltendere Eigenshaften im Vergleih zumMPDATA-Referenzverfahren. Das positiv de�nite Bott-Advektionsverfahren zeigte durh sei-ne sehr geringe numerishe Di�usion die beste Übereinstimmung der numerishen mit deranalytishen Lösung. Das MPDATA-Referenzverfahren produzierte aufgrund seiner ausge-prägten Di�usion und eines positiven Phasenfehlers eine deutlih shlehtere Übereinstim-mung der numerishen Lösung des Transportproblems mit der analytish exakten Lösung.Das quaderförmige Anfangspro�l wurde durh die Di�usion so stark verändert, dass die Formder numerishen Lösung nur noh eine sehr geringe Ähnlihkeit mit der analytishen Lösunghatte und das Maximum der numerishen Lösung hat den Wert des Anfangspro�ls erheblihübershritten. Damit konnte bereits die erste Vermutung bestätigt werden, dass die beidenGradienten erhaltenderen Bott-Verfahren wesentlih exaktere numerishe Lösungen für denadvektiven Transport in MCCM liefern.Die in den regionalen Simulationen mit MCCM erwarteten erheblihen Untershiede in denSpurensto�verteilungen durh die numerishen Advektionsverfahren konnten im ersten Teilder Evaluierung anhand der Simulation von CO-Abluftfahnen bestätigt werden. Wie erwartetlieferten die wesentlih gradientenerhaltenderen Advektionsverfahren BOTTM und BOTTPin den Simulationen deutlih ausgeprägtere Abluftfahnen in unmittelbarer Nähe zu den Emis-sionsquellen als die Referenzsimulation mit dem wesentlih di�usiveren MPDATA-Verfahren.Die lokalen Untershiede in den CO-Konzentrationen in den simulierten Abluftfahnen lagenbei über 100%. Es konnte bei der Untersuhung auh gezeigt werden, dass das positiv de�ni-te Bott-Advektionsverfahren BOTTP aufgrund der sehr starken lokalen Gradienten an denEmissionsquellen durh ein Übershwingen an den Gitterpunkten in Anstömrihtung vor undhinter der Emissionquelle auh erheblihe numerishe Fehler induzierte. Diese numerishenFehler traten besonders an den starken Gradienten der antropogenen Emissionsquellen auf.Die Emissionen werden in MCCM als Flüsse bei der Integration der Erhaltungsgleihungenfür die hemishen Spurensto�e berüksihtigt und entweder als Flähenemissionen (über denunteren Modellrand) in der untersten Modellshiht oder als Punktquellen (z.B. von hohenShornsteinen) direkt in einzelne Gitterzellen im Modellgebiet modelliert. Bei quasi-inertenSpurensto�en wie CO haben diese Fehler keine gröÿeren Auswirkungen. Handelt es sih beiden Emissionen aber um sehr shnell reagierende Spurensto�e wie NO, so erfolgt z.B. durhdie nihtlineare Lufthemie eine sehr shnelle hemishe Umwandlung durh O3 in NO2. Dienumerish induzierten Fehler können auf diese Art das lokale photostationäre Gleihgewihtvershieben. Die numerish verstärkten lokalen Spurensto�gradienten können in den niht-linearen hemishen Prozessen auh zu numerishen Stabilitätsproblemen führen, wenn dielokalen Zeitshritte sehr progressiv gewählt wurden.An den Messstationen haben die Untershiede in den Verteilungen von reaktiven Emitten-ten in unmittelbarer Nähe zu antropogenen Emissionsquellen bei den sehr shnell reagieren-den Spurensto�en wie z.B. NO deutlihe Untershiede von bis zu 100 % hervorgebraht. DieSimulationen mit den Bott-Verfahren haben in der bodennahen, als auh in den unmittel-bar darüberliegenden Modellshihten wesentlih höhere NO-Konzentrationen gezeigt, die zuentsprehend geringeren O3-Konzentrationen führten.



4 Advektion hemisher Spurensto�e 77Die O3-Konzentrationen an den Messstationen zeigten in den Simulationen mit der räum-lihen Au�ösung von 6 km bei den Bott-Verfahren wesentlih geringere O3-Konzentrationen,als dies für die Referenzsimulation der Fall war. Die Untershiede in den O3-Konzentrationenkorrelierten dabei eindeutig mit den Untershieden in den lokalen NO-Konzentrationen, wiean den zwei Messstationen Augsburg und Münhen-Johanneskirhen detailliert dargestelltwurde. Die Simulationen mit den Bott-Verfahren untershätzten dabei die simulierten O3-Konzentrationen im Vergleih zu den Beobahtungen im selben Maÿ, wie die Referenzsimu-lation diese übershätzten. Hier zeigten die O3-Konzentrationen in den Simulationen mit 6km Au�ösung eine starke Sensitivität bezüglih den numerishen Advektionsverfahren. DieSimulationen mit der feinsten räumlihen Au�ösung von 2 km führten an den Messstationenwährend der Tageszeit zu geringeren Untershieden in den urbanen NO-Konzentrationenund konsequenterweise zu entsprehend geringeren Untershieden in den simulierten O3-Konzentrationen. Hier zeigen die O3-Konzentrationen eine wesentlih geringere Sensitivitätals bei der gröberen Au�ösung von 6 km.Die hohaufgelösten MCCM-Simulationen mit den Bott-Advektionsverfahren haben bei derEvaluierung der O3-Konzentrationen mit den Beobahtungen durh die statistishen Grö-ÿen deutlih bessere Übereinstimmungen gezeigt, als für die Referenzsimulation mit demMPDATA-Verfahren. Vor allem das positiv de�nite Bott-Advektionsverfahren - welhes sihdurh seine Eigenshaft auszeihnet starke Gradienten beim advektiven Transport sehr gut zuerhalten - produzierte hier die beste Übereinstimmung mit den Beobahtungen. Anhand derstatistishen Kenngröÿen konnte somit detailiert belegt werden, dass die O3-Modellierungsgütevon MCCM durh die Implementierung der neuen numerishen Advektionsverfahren verbes-sert wurde.



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM5.1 EinleitungMCCM ist ein regionales Meteorologie-Chemie-Modell, das durh die Kopplung eines CTM(Chemie-Transport-Modell) an das Meteorologiemodell MM5 entstand (Grell u. a., 2000).Chemie-Transport-Modelle und auh das gekoppelte Modell MCCM werden zur Vorhersagevon Luftshadsto�entwiklungen (z.B. O3, SO2 und NOx) oder auh für Simulationen zurShadsto�minderung verwendet.Das zentrale Element zur Shadsto�modellierung stellt beim gekoppelten Modell, wie auhbei den CTMs stets der verwendete Gasphasenhemiemehanismus dar. Dieser Mehanismusbeshreibt die Zusammensetzung der Luft bezüglih ihrer hemishen Komponenten (Spe-zies oder zusammengefasste Speziesklassen) und er bildet deren hemishe Reaktionspfadeab. Der bisher in MCCM implementierte Chemiemehanismus RADM (Stokwell u. a., 1990)liegt in einer ursprünglih durh ein so genanntes QSSA-Verfahren (Hesstvedt u. a., 1978;Chang u. a., 1989) diskretisierten Form vor. Das QSSA-Verfahren führt für den Chemie-mehanismus eine �Entsteifung� durh, indem für zeitlih shnell reagierende Spurensto�eein quasi stationärer Zustand angenommen wird. Für diese Spurensto�e wird keine Di�e-rentialgleihung gelöst, sondern ihre Konzentration wird als Gleihgewiht aus den jeweiligenProduktions- und Abbautermen für den betrahteten Zeitshritt berehnet. Dadurh wird dasresultierende di�erential-algebraishe Gleihungssystem wesentlih weniger steif und folglihkann das numerishe Integrationsverfahren e�zienter mit gröÿeren Zeitshritten arbeiten.Diese Vereinfahung verletzt aber die Konsistenz des numerishen Integrationsverfahrens,da niht mehr das ursprünglih steife Di�erentialgleihungssystem, sondern ein verändertesdi�erential-algebraishes Gleihungssystem approximiert wird. Vershiedene Autoren habengezeigt, dass durh Konvergenzprobleme groÿe Untershiede in den Verteilungen der Spu-rensto�e resultieren können (Hertel u. a., 1993; Jay u. a., 1997). Das QSSA-Verfahren war inder Vergangenheit trotz dieser gravierenden Nahteile bezüglih der Konsistenz sehr beliebt,da es den benötigten Rehenaufwand stark reduzierte. Inzwishen sind aber robustere undshnelle, implizite numerishe Integrationsverfahren verfügbar, mit denen das steife Di�eren-tialgleihungssystem exakt approximiert werden kann.Für den RADM-Mehanismus wurde in dieser Arbeit zunähst ein Vergleih von Boxmo-dellsimulationen (Simulation eines nulldimensionalen Lufthemiemodells in einer diskretenGitterbox mit einem begrenzten Luftvolumen) mit dem QSSA-Verfahren und einem konsi-stenten impliziten Verfahren (Hairer und Wanner, 2000) durhgeführt. Dieser Vergleih solltedazu dienen, Abweihungen zu analysieren und die Notwendigkeit zur Änderung der Imple-mentierung in MCCM aufzuzeigen.Eine möglihst exakte Vorhersage von Luftshadsto�konzentrationen z.B. für O3 erfor-



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 79dert niht nur ein möglihst exaktes numerishes Integrationsverfahren für das Di�erential-gleihungssystem des zugrundeliegenden Gasphasenhemiemehanismus. Für eine möglihstexakte Prognose mit einem regionalen Modell ist es besonders wihtig, dass der zugrun-de liegende Chemiemehanismus alle notwendigen Spurensto�e und deren Reaktionspfadebeinhaltet. Der in MCCM bisher vorhandene RADM-Mehanismus stammt aus dem RADM-Modell von Chang u. a. (1989). Er wurde Ende der ahziger Jahre entwikelt, um vor allemdie Luftvershmutzung durh Photooxidantien, sowie die Entstehung des Sauren Regens inNordamerika zu untersuhen. Aus dem RADM-Modell wurde von Stokwell u. a. (1990) derRADM2-Gasphasenhemiemehanismus entwikelt, der durh eine komplexere Beshreibungder Reaktionskinetik und durh Hinzunahme weiterer Spurensto�e gekennzeihnet ist. Inzwi-shen ist der RADM2-Mehanismus einer der am weit verbreitetsten Chemiemehanismuszur Shadsto�modellierung. Während der neunziger Jahre ist das Wissen über die tropo-sphärishe Ozon-Chemie und deren biogener Vorläufersubstanzen stetig gewahsen, sodassStokwell u. a. (1997) aus dem RADM2-Mehanismus den RACM-Gasphasenmehanismusentwikelten. Ende der neunziger Jahre wurde auh der MIM (Mainzer Isopren Mehanismus,Poeshl u. a. 2000) verö�entliht. Mit diesem Mehanismus wird die Isopren-Chemie, sowiedie Chemie biogener Vorläufersubstanzen für das Ozon detailliert beshrieben. Die Formulie-rungen sind teils aus dem Master Chemial Mehanism (MCM, Jenkin u. a. 1997, Saundersu. a. 1997), einem besonders umfassenden Chemiemehanismus abgeleitet. Im BMBF ProjektAFO-2000 wurde von Geiger u. a. (2003) der MIM in den RACM-Mehanismus eingebaut (imweiteren RACM-MIM genannt). RACM-MIM ist wesentlih komplexer als RADM, aber beiweitem niht so ausführlih wie der MCM und somit für den Einsatz in einem regionalenModell aufgrund des notwendigen Rehenaufwandes noh geeignet. Es wird allgemein erwar-tet, dass die genaueren und komplexeren Chemiemehanismen RACM und RACM-MIM auhrealistishere Spurensto�verteilungen als der einfahere und ältere RADM-Mehanismus lie-fern. Um diese Annahme zu untersuhen, wurden ebenfalls Boxmodelle für den RACM- undden RACM-MIM-Mehanismus erstellt. Durh vergleihende Boxmodellsimulationen sollendie Untershiede zwishen den drei Chemiemehanismen (jeweils mit dem gleihen numeri-she Integrationsverfahren integriert) anhand der Analyse von resultierenden von Spuren-sto�verteilungen gezeigt werden. Eine weitere Aufgabe dieser Arbeit besteht daher darin, dieChemiemehanismen RADM, RACM und RACM-MIM (in Verbindung mit einem implizitenIntegrationsverfahren) in das dreidimensionale regionale Modell MCCM zu integrieren unddie Leistungsfähigkeit der drei Mehanismen für die Ozon-Simulation im direkten Vergleihuntereinander und im Vergleih mit Messdaten zu zeigen.5.2 Chemiemehanismen - Ein kurzer Überblik und Stand desWissensIm weiteren Verlauf der Arbeit werden die folgenden drei Gasphasenhemiemehanismenbehandelt:RADM2 wurde von Stokwell u. a. (1990) aus dem RADM-Modell (Regional Aid Depositi-on Model, Chang u. a., 1989) entwikelt. Er beinhaltet 63 Spezies, wobei diese sih in



80 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMehte Spezies, wie NO, NO2 oder O3 und in zusammengefasste Spezies, wie die Koh-lenwassersto�e HC3, HC5 oder HC8 (siehe Chang u. a., 1989; Stokwell u. a., 1990)aufteilen. RADM beinhaltet 21 Photolysereaktionen und 136 hemishe Reaktionenhöherer Ordnung. Im Weiteren wird mit der Bezeihnung RADM stets der Gasphasen-hemiemehanismus von Stokwell u. a. (1990) bezeihnet.RACM wurde von Stokwell u. a. (1997) am IFU Garmish-Partenkirhen aus RADM ent-wikelt. Er beinhaltet 77 Spezies (ehte Spezies und zusammengefasste Speziesgruppen),sowie 23 Photolyse- und 214 hemishe Reaktionen höherer Ordnung.RACM-MIM wurde von Geiger u. a. (2003) aus RACM und dem MIM (Mainzer Isopren Me-hanismus, Poeshl u. a., 2000) entwikelt. Er beinhaltet 84 Spezies, sowie 23 Photolyse-und 221 hemishe Reaktionen höherer Ordnung. Er trägt im Wesentlihen der verän-derten Wissenslage über die organishen Ozonvorläufersubstanzen Rehnung, welheim Vergleih zu RACM detaillierter wiedergegeben werden.Die Grundlage für die mathematishe Modellierung der Lufthemie bildet je eine Erhaltungs-gleihung für die Massenmishungsverhältnisse ci der hemishen Spurensto�e
∂ci

∂t︸︷︷︸
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+
∂ (ujci)

∂xj︸ ︷︷ ︸
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∂
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︸ ︷︷ ︸
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+ Ei︸︷︷︸
(e)

+ Gi︸︷︷︸
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+ Di︸︷︷︸
(g)

(5.1)mit i = 1, ..., n (n ist die Anzahl der hemishen Spurensto�e), uj ist die Geshwindigkeits-komponente der atmosphärishen Strömung zur Koordinatenrihtung xj mit j = 1, 2, 3, Kjjist der Di�usionskoe�zient (dieser kann orts-, zeit- und rihtungsabhängig sein). Eine Erhal-tungsgleihung (5.1) für das Massenmishungsverhältniss ci für den i-ten Spurensto� bestehtdamit aus folgenden Termen:a) zeitlihe Änderung des Massenmishungsverhältnisses ci,b) Veränderungsrate durh Massen�üsse (Advektion),) Veränderungsrate durh turbulente Di�usions�üsse,d) Änderungsrate aufgrund hemisher Produktion P (ci) und Abbau D(ci)~c durh denChemiemehanismus,e) Quellrate aufgrund von biogenen und antopogenen Emissionen,f) Massentransferrate zwishen den Aggregatszuständen,g) Deposition an festen und �üssigen Ober�ähen.Die Erhaltungsgleihungen (5.1) werden in MCCM numerish durh ein Operator-Splitting-Verfahren behandelt. Berüksihtigt man lediglih den Operator-Split-Shritt für die Integra-tion des Chemiemehanismus und bezeihnet man mit ~c den Vektor aller hemishen Spezieseines gegebenen Chemiemehanismus, so erhält man mit P (~c) den Produktionsvektor undmit D(~c)~c den Abbauvektor für die hemishen Spezies. Das Di�erentialgleihungssystem



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 81für den Operator-Split-Shritt (Integration des Chemiemehanismus) shreibt sih damit inProduktions- und Abbaushreibweise als
∂~c

∂t
= P (~c) − D(~c)~c (5.2)oder in aggregierter Form als
∂~c

∂t
= A(~c) (5.3)mit A(~c) als Aggregatfunktion, welhe die Di�erenzen zwishen den Produktions- und Ab-bautermen enthält. Einige numerishe Integrationsverfahren berehnen die Produktions- undAbbauterme aus Gl. (5.2), andere benötigen lediglih die Aggregatfunktion aus Gl. (5.3).Implizite Integrationsverfahren benötigen zur Integration von Gl. (5.3) die Jakobimatrix derAggregatfunktion

JA(~c) =

[
∂Ai

∂cj

]

i,jDie mathematishe Modellierung eines Chemiemehanismus wird hier anhand des einfahenProblems nah Robertson (Hairer und Wanner, 2000) gezeigt. Man betrahtet dazu folgendedrei Reaktionsgleihungen für die hemishen Spezies A, B und C

i) A k1−−→
B (langsam)

ii) B + B k2−−→
C + B (shnell)

iii) B + C k3−−→
A + C (moderat) (5.4)

[A] gibt die Konzentration der Spezies A in [mol
cm3

] an und ki die Ratenkonstanten für dieReaktionen i = 1, 2, 3 (k1 = 0.04, k2 = 3 · 107 und k3 = 104). ki hat die Dimension [ cm3

mol s

].Das entsprehende Di�erentialgleihungssystem zu (5.4) erhält man nun durh Aufsummierender Produktions- und Abbauterme in Gl. (5.4)
d [A]

dt
= −k1 [A] + k3 [B] [C] (5.5)

d [B]

dt
= k1 [A] − k3 [B] [C] − k2 [B]2 (5.6)

d [C]

dt
= k2 [B]2 (5.7)Für A erhält man als Produktionsterm P (A) = k3 [B] [C] und als Abbauterm D(A) =

−k1 [A]. Für B und C folgt dies äquivalent. Das entstandene Gleihungssystem (5.5) - (5.7) istein homogenes System gewöhnliher Di�erentialgleihungen erster Ordnung. Man bezeihnetein gewöhnlihes Di�erentialgleihungssystem (DGLS) welhes aus einem Reaktionssystemwie in (5.4) gegeben, als steifes System (Jaobson, 1999), wenn sih die Lebensdauer derbeteiligten Reaktionspartner stark voneinander untersheiden (wie in den Gleihungen (5.4)angedeutet). Shreibt man das Di�erentialgleihungssystem 5.5 - 5.7 in Vektorform
∂~c

∂t
= f(~c)



82 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMwobei f(~c) eine Vektorfunktion ist, so kann man folgende äquivalente Aussgage tre�en: �Beisteifen Di�erentialgleihungssystemen liegen die Eigenwerte der Jaobimatrix
J =

∂f

∂t
(5.8)weit auseinander� (Hairer und Wanner, 2000).Numerishe IntegrationsverfahrenEs gibt viele Vorgehensweisen, um die kinetishen Gleihungen (5.5) - (5.7) in einem mathe-matishen Modell numerish zu integrieren. Für die Lufthemiemodellierung sind die folgen-den drei Methoden in der Praxis die am häu�gsten gewählten:Festkodierte Methode Dabei werden die Produktions- und Abbauterme für die Reaktio-nen in einer vorgegebenen Programmiersprahe kodiert. Dies kann für eine bestimmteComputerplattform durh gezieltes Ausnützen deren Eigenshaften sehr e�zient durh-geführt werden. Der Hauptnahteil liegt in der Tatsahe, dass eine Änderung im Che-miemehanismus (z.B. zusätzlihe oder veränderte Reaktionsgleihungen) faktish einenahezu komplette Neuprogrammierung der Produktions- und Abbauterme erforderlihmahen kann. Dies resultiert in einem erheblihen Arbeitsaufwand und ist zudem nohextrem fehleranfällig. Für die hier verwendeten Mehanismen mit mehreren hundertGleihungen wird diese Vorgehensweise damit sehr unzuverlässig. Beispiele für dieseVorgehensweise sind STEM I und II von Carmihael u. a. (1986), sowie die QSSA-Löserfür RADM (Chang u. a., 1989) und RACM (Stokwell u. a., 1997).Integrierte Methode Dabei werden die De�nitionen der Reaktionsgleihungen zu Beginnder Simulation aus externer Quelle eingelesen und die entsprehenden Produktions-und Abbauterme werden während der Simulation aufgrund der aktuellen Konzentra-tionen gebildet. Damit wird der Nahteil der mangelnden Flexibilität von festkodiertenMethoden vermieden. Dies geshieht allerdings auf Kosten der E�zienz, da das Glei-hungsystem zu Beginn der Simulation im Computer abgebildet werden muss und inder Regel die numerishen Eigenshaften des entstehenden Gleihungssystems nihtausgenützt werden. Ein Beispiel für diese Vorgehensweise ist LARKIN (Nowak, 1982).Preproessing Methode Hier ist die De�nition des Mehanismus ebenfalls in einer spezi-�shen Formulierung in einer externen Quelle (Datei) de�niert. Diese wird durh einPreproessor-Programm eingelesen und daraus entsteht ein hohoptimiertes Programmzur numerishen Integration des zugrunde liegenden Mehanismus, welhes auh dieEigenshaft ausnutzt, dass die resultierenden Matrizen nur dünn besetzt sind (d.h.sehr viele Elemente der Matrix sind Null). Die numerishe E�zienz des resultierendenModells entspriht durh die verwendeten hohoptimierten Lineare-Algebra-Unterpro-gramme der optimierten festkodierten Methode, allerdings bleibt die volle Flexibilitätbezüglih Änderungen am Reaktionsmehanismus erhalten. Weiter können die verwen-deten numerishen Methoden evaluiert werden (zum Beispiel durh die Verwendungeines DGLS, dessen analytishe Lösung bekannt ist). Die Preproessing-Methode wur-de erstmals bei CHEMKIN (Kee u. a., 1989) und SBOX (Seefeld und Stokwell, 1999)



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 83angewendet. Jedoh waren die numerishen Integrationsmethoden noht niht für stei-fe Di�erentialgleihungssysteme optimiert und sie nutzten die dünnbesetzte Strukturder Matrizen nur sehr ungenügend aus. Das im Folgenden noh näher beshriebeneProgrammpaket KPP (Kineti Preproessor, Sandu u. a., 2003) ist dagegen einer dermodernsten Vertreter dieser automatishen Codegenerierungs-Werkzeuge. Es stellt eineVielzahl von optimierten impliziten numerishen Integrationsverfahren für steife DGLSzur Verfügung, nützt die dünnbesetzte Struktur der Matrizen aus und liefert den Pro-grammode in einer sehr e�zienten Hohsprahe (Fortran90 oder C). KPP kann somodi�ziert werden, dass es sih auf der niedrigsten Software-Ebene beim übersetzendes MCCM-Programmodes in die MCCM-Quellode-Struktur einpasst und somit je-den beliebigen Chemiemehanismus für MCCM als optionale Subroutine liefert.RADM-QSSA-Integrationsverfahren in MCCMDer bisherige Gasphasenhemiemehanismus in MCCM ist RADM in Verbindung mit einenQSSA-Löser (Chang u. a., 1989; Hesstvedt u. a., 1978). Dieser verwendet zur e�zienten In-tegration einen hemish motivierten Ansatz, um die Stei�gkeit des Di�erentialgleihungssy-stems zu verringern. Ausgehend vom Operator-Splitting-Shritt für die Integration des Che-miemehanismus in Gl. 5.1, erhält man die Di�erentialgleihung des Chemiemehanismus inProduktions- und Abbaushreibweise wie in Gl. (5.2) gezeigt mit dem Produktionsterm P (~c)und dem Abbauterm D(~c)~c. Unter der Annahme dass P (~c) und D(~c)~c zeitlih konstant sind,hat diese für den nähsten Zeitshritt t+∆t die analytish diskrete Lösung in der Form einerExponentialfunktion
ci(t + ∆t) ≈

Pi(t)

Di(t)
−

(
Pi(t)

Di(t)
− ci(t)

)
e−Di∆t (5.9)mit der Zeitshrittweite ∆t. Untersheidet man nun die hemishen Spezies nah ihrer Le-bensdauer, so erhält man folgenden Formalismus:� Für Spezies ci mit einer sehr langen Lebensdauer, also sehr kleinem Abbauterm Di,kann der Term e−Di∆t in erster Näherung durh 1 − Di∆t ersetzt werden, sodass ausGl. (5.9) die explizite Euler Formel wird

ci(t + ∆t) ≈ ci + (Pi − Dici(t)) ∆t i ∈ Il (5.10)mit Il als Indexmenge der langlebigen Spezies.� Für Spezies ci mit einer sehr kurzen Lebensdauer, also sehr groÿem Abbauterm Di, kannder Term e−Di∆t durh 0 approximiert werden, sodass aus Gl. (5.9) folgende expliziteGleihung entsteht
ci(t + ∆t) ≈

Pi(t + ∆t)

Di(t + ∆t)
i ∈ Ik (5.11)mit der Indexmenge Ik der sehr kurzlebigen Spezies. Das QSSA-Verfahren nimmt an,dass diese sehr kurzlebigen Spurensto�e, sobald sie erzeugt werden, augenbliklih durheinen ihrer Reaktionspfade umgewandelt werden. Ihre Abbaurate Di ist damit gleih



84 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMihrer Produktionsrate Pi. Damit reduziert sih die gewöhnlihe Di�erentialgleihung fürden kurzlebigen Spurensto� ci zu einer (nihtlinearen) algebraishen Gleihung
0 = P (ci) − D(ci)ci i ∈ Il (5.12)Dies ist niht gleihbedeutend mit einer zeitlihen Unveränderbarkeit des Spurensto�es

ci, sondern dieser wird für den jeweiligen Zeitshritt aus dem Gleihgewiht zwishenaktuellem Produktions- und Abbauterm berehnet.� Für Spezies ci mit einer mittleren Lebensdauer gilt Gl. (5.9)
ci(t + ∆t) ≈

Pi

Di
−

(
Pi

Di
− ci(t)

)
e−Di∆t i ∈ Im (5.13)mit Im als der Indexmenge der Spezies mit mittlerer Lebensdauer.Man erhält damit für das QSSA-Verfahren das diskrete di�erential-algebraishe Gleihungs-system (DAGLS) (5.10), (5.11) und (5.13). Mit QSSA wird lediglih ein Verfahren skizziert.Wendet man es für einen konkreten Chemiemehanismus an, so muss genau spezi�ziert wer-den, wie die oben beshriebenen Indexmengen de�niert sind, d.h. welhe Spezies eine kurze,mittlere oder eine lange Lebensdauer besitzen. Das resultierende System (5.11) besteht inder Regel aus nihtlinearen algebraishen Gleihungen und es wird in MCCM durh eine Fix-punktiteration approximiert. Je nah Mehanismus kommen noh weitere Gleihungen zurFixpunktiteration hinzu, welhe durh Bündelung von Speziesgruppen (Lumping) für lokaleMassenerhaltung dieser Spurensto�e sorgen (Jay u. a., 1997). Im RADM-QSSA (Stokwellu. a., 1990; Chang u. a., 1989; Hesstvedt u. a., 1978) werden die Gröÿen NOx, HOx, N2N3und PAO3 durh die folgenden Gleihungen

NOx = NO + NO2

HOx = OH + HO2

N2N3 = N2O5 + NO3

PAO3 = PAN + ACO3

(5.14)zu Beginn jedes Zeitshrittes de�niert. Diese Gleihungen stellen eine lineare Transformationdar, welhe das Gleihungssystem stabilisieren und Massenerhaltung für die zusammenge-fassten Gröÿen garantieren sollen. Daraus werden anshlieÿend die Gröÿen NO, OH, N2O5und PAN mit Hilfe der Gleihungen (5.14) errehnet. Ohne diese Kopplung der Gröÿenkonvergiert das QSSA-Verfahren shleht (Hertel u. a., 1993; Jay u. a., 1997). Die De�nitionder Gleihungen (5.14) ist hemish motiviert. Das Verfahren konvergiert in der Regel zueiner Lösung des DAGLS (5.10), (5.11) und (5.13), welhes selbst nur eine Approximationzum konsistenten Di�erentialgleihungssystem des Chemiemehanismus (5.9) darstellt. DieFixpunktiteration im RADM-QSSA iteriert aus E�zienzgründen lediglih dreimal über dieGl. (5.11) und (5.14), wobei eine zweite Fixpunktiteration in jedem äuÿeren Iterationsshrittnohmals über die Gl. (5.11) iteriert. Die Fixpunktiteration wird aus E�zienzgründen danahohne Prüfung auf Konvergenz beendet.



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 85Es stellen sih natürlih einige Fragen bezüglih der E�zienz und der Genauigkeit desQSSA Verfahrens für einen Chemiemehanismus. Der Vorteil der shnellen numerishen In-tegration wird allerdings durh eine Inkonsistenz vor allem bei der Berehnung der Radikaleerkauft. Da Photooxidanzien wie NO direkt mit Radikalen wie OH reagieren, werden auhdiese indirekt vom QSSA-Verfahren beein�usst. Jay u. a. (1997) zeigen, dass für bestimmteSpurensto�e eines Chemiemehanismuses der relative Fehler durhaus zwishen 10 und 50% liegen kann. Weitere Informationen zum QSSA-Verfahren �ndet man in Hesstvedt u. a.(1978), Sandu u. a. (1996), Sandu u. a. (1997) und Hertel u. a. (1993). Zudem zeigen QSSA-Verfahren einen weiteren beahtlihen Nahteil: Sie sind niht generell für einen beliebigenChemiemehanismus anwendbar, denn sie erfordern vom Modellierer ein sehr detaillierteshemishes Fahwissen über den zugrunde liegenden Mehanismus.Moderne Integrationsverfahren für ChemiemehanismenAufgrund der vorangegangenen Überlegungen wurde der KPP Preproessor (Sandu u. a.,2003) zur mathematishen Modellierung der Chemiemehanismen ausgewählt. Dieser bietetein Höhstmaÿ an Flexibilität und stellt zahlreihe e�ziente numerishe Integrationsverfahrenfür steife DGLS zur Verfügung:Rosenbrok-Verfahren Die Rosenbrok Verfahren basieren auf der Vermeidung von nihtli-nearen GLS, wie sie z.B. bei impliziten Runge-Kutta Verfahren entstehen. Diese wer-den linearisiert und somit durh eine Sequenz von linearen Gleihungssystemen ersetzt.Ausgehend von dem diagonal impliziten Runge-Kutta-Verfahren
ki = hf

(
yn +

∑i−1
j=1 aijkj + aiiki

)
, i = 1, ..., s

yn+1 = yn +
∑s

i=1 biki

(5.15)wird durh die Linearisierung
ki = hf(gi) + hf ′(gi)aiiki

gi = yn +
∑i−1

j=1 aijkj

(5.16)Gl. (5.16) stellt eine Newton Iteration für jede Stufe s von (5.15) dar. Die diskreteJakobimatrix J = f ′(gi) wird durh J = f ′(y0) approximiert, sodass das Rosenbrok-Verfahren shlieÿlih folgende allgemeine Form erhält (Rosenbrok, 1962; Hairer undWanner, 2000):
ki = hf

(
yn +

∑i−1
j=1 aijkj

)
+ hJ

∑i
j=1 γijkj , i = 1, ..., s

yn+1 = yn +
∑s

j=1 bjkj

(5.17)Im Speziellen stehen aus Hairer und Wanner (2000) folgende Versionen zur Verfügung:ROS3 dreistu�ge Rosenbrok Methode 3. OrdnungROS4 vierstu�ge Rosenbrok Methode 4. OrdnungRODAS3 dreistu�ge �sti�y aurate� Rosenbrok Methode 3. Ordnung



86 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMSEULEX basiert auf der Extrapolation der linear impliziten Euler Methode (Sti� linearlyimpliite EULer EXtrapolation method) nah Deu�hard (1985). Dabei wird für y′ =

f(x, y), y(x0) = y0 ein fester Basiszeitshritt H > 0 gewählt. Danah werden positiveganze Zahlen ni, mit n1 < n2 < n3 < ... ausgewählt, welhe die korrespondierendenZeitshritte hi, h1 > h2 > h3 > ... mit hi = H/ni de�nieren. Ausgehend von der linearimpliziten Euler Methode der Ordnung p

(I − Jh)(yn+1 − yn) = hf(xn, yn)werden nun in ni Zeitshritte mit der Zeitshrittweite hi

Ti,1 := yhi
(x0 + H)berehnet. Die numerishe Lösung wird shlieÿlih nah Hairer und Wanner (2000) überfolgende Extrapolationsformel für x0 + H berehnet

Tj,k+1 = Tj,k +
Tj,k − Tj−1,k

(nj/nj−k) − 1Die Approximation ist nah Hairer und Wanner (2000) von der Ordnung p + k − 1.SDIRK ist eine diagonal implizite Runge-Kutta Methode (singly diagonally impliite Runge-Kutta method, Hairer und Wanner, 2000). Dieses Verfahren benötigt für die numerisheIntegration im Vergleih zu den zuvor genannten Verfahren eine wesentlih längereRehenzeit und wurde deshalb niht weiter untersuht.Nah Hairer und Wanner (2000) gibt es noh weitere geeignete implizite Integrationsverfah-ren für steife Di�erentialgleihungssysteme. Allerdings empfehlen sie für Probleme wie (5.4)bereits die Intergrationsverfahren ROS, RODAS und SEULEX.5.3 Evaluierungsmethoden für regionaleLufthemiesimulationenKPP verwendet Templates und Programm-Module zum Erzeugen eines Boxmodells für denMehanismus. Die Idee bei der hier aufgezeigten Vorgehensweise ist, diese Programmteileso anzupassen, dass das resultierende Boxmodell für den Modellvergleih bereits vollständigvorbereitet ist. Dazu werden die Gleihungen zur Berehnung der Photolyseraten und derRatenkonstanten der Reaktionskinetik für die drei Chemiemehanismen in KPP integriert. Indas Hauptprogramm zur Steuerung der Integration wird eine Shnittstelle implementiert, umso z.B. auh die Auswirkungen zeitlih variierender Emissionen auf die Simulationsergebnisseberüksihtigen zu können.Durh das beshriebene Vorgehen beim Einsatz von KPP können nulldimensionale Box-modelle, die identishe Rand- und Anfangswerte sowie identishe numerishe Integrationsver-fahren verwenden, automatish erzeugt werden. Dies ist die Grundvoraussetzung für einenkonsistenten Boxmodellvergleih von vershiedenen Chemiemehanismen.



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 87Weiterhin wurde KPP so modi�ziert, dass es für einen beliebigen Mehanismus ein FortranProgramm liefert, welhes ohne weitere Modi�kationen als optionales Unterprogramm in MC-CM integriert werden kann. Somit steht erstmals ein automatishes Programm-Generierungs-werkzeug zur Verfügung, welhes jeden beliebigen Chemiemehanismus als komplettes Soft-ware-Paket für MCCM automatish erzeugt. Damit ist die Grundlage für konsistente Ver-gleihe mit dem regionalen Modell, aber auh für eventuelle Erweiterungen der MCCM-Gasphasenhemie gelegt. Das Verfahren wird hier auf die drei Chemiemehanismen RADM,RACM und RACM-MIM angewendet. In MCCM selbst sind damit nur noh wenige me-hanismus spezi�she Modi�kationen notwendig. Dies sind insbesondere die Initialisierungder hemishen Spurensto�e, die Behandlung der Anfangs- und Randbedingungen sowie derEmissions- und Depositionsprozesse. Prozesse wie die Advektion oder die turbulente Di�usionsind generish gestaltet, d.h. diese Prozesse laufen hier für alle Spurensto�e identish ab.Vergleihende dreidimensionale LufthemiesimulationenVershiedene Publikationen (Kuhn u. a. 1998; Sandu u. a. 1996, 1997; Jay u. a. 1997; Jime-nez u. a. 2003) haben gezeigt, dass konsistente Integrationsverfahren dem QSSA-Verfahrenvorzuziehen sind. Um einen konsistenten Vergleih der Chemiemehanismen zu gewährlei-sten, wird deshalb der MCCM-RADM-QSSA Mehanismus für die vorliegende Untersuhungniht verwendet. Statt dessen wird - wie in den oben aufgelisteten Publikationen empfohlen- der original RADM-Mehanismus (Stokwell u. a., 1990) zusammen mit einem konsistentenimpliziten Integrationsverfahren benutzt.Aufgrund der Tests zur Auswahl eines geeigneten Integrationsverfahrens (siehe Abshnitt5.4.1) wurden die Chemiemehanismen RADM, RACM und RACM-MIMmit dem Rosenbrok-Löser ROS4 in MCCM neu implementiert. Dieses Verfahren zeigte bei den Boxmodellsimu-lationen für alle drei Mehanismen auh bei gröÿeren Zeitshritten und moderaten Genauig-keitsanforderungen an die iterativen Gleihungslöser eine gute numerishe E�zienz und einstabiles Verhalten.Zur Modell-Evaluierung wird mit den drei Mehanismen eine Photosmog-Episode aus demSommer 2003 vom 1. Juli bis 31. August nahsimuliert. Das Modellgebiet und die Simulati-onsparameter sind im Abb. 2.2 und in Tab. 4.1 in Abshnitt 4.2.2 beshrieben.Die hier angewendeten Methoden für die Evaluierung der regionalen Simulationen anhandvon Beobahtungsdaten, wurden bereits im Abshnitt 4.2.2 beshrieben.5.4 Boxmodell-Vergleih vershiedener Integrationsverfahrenund ChemiemehanismenZur Evaluierung der numerishen Integrationsverfahren durh den Vergleih von Luftshad-sto�konzentrationen müssen vershiedene Szenarien de�niert werden. Kriterien für geeigneteSzenarien sind bei Poppe u. a. (2001) beshrieben. Für diese Untersuhung wurde hierausdas URBAN-Szenario ausgewählt, da es im Wesentlihen den Luftqualitätszustand in einemurbanen Gebiet beshreibt und damit typish für den gröÿten Teil der regionalen MCCM-Simulationen ist.



88 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMTabelle 5.1: Meteorologishe Parameter für das Szenario �Urban� aus Poppe u. a. (2001)Gröÿe Wert Einheit Gröÿe Wert EinheitHöhe NN 0.0 [m℄ Luftteilhendihte 2.46 · 1019 Teilchen/cm3Temperatur 298.0 [k℄ Luftfeuhte 1.0 % v/vDruk 1013.25 [mbar℄Tabelle 5.2: Anfangsbedingungen für das Szenario Urban. Anfangskonzentrationen [ppm℄wurden den RADM-Klassen zugeteilt.Nr. Spezies Formel RADM Nr. RADM Name Anfangswert1 Stiksto� N2 20 N2 1062 Sauersto� O2 19 O2 2 · 1053 Wassersto� H2 14 H2 0.54 Wasser H2O 21 H2O 1.3 · 1045 Ozon O3 8 O3 0.036 Stiksto�monoxid NO 2 NO2 0.00017 Stiksto�dioxid NO2 3 NO2 0.00018 Salpetersäure HNO3 7 HNO3 0.00159 Kohlenmonoxid CO 12 CO 0.110 Kohlendioxid CO2 13 CO2 35011 Methan CH4 22 CH4 1.712 Isopren 30 ISO 013 Wassersto� H2 14 H2 0.514 Wassersto�peroxid H2O2 9 HCHO 0.00215 Formaldehyd HCHO 34 ALD 0.00116 Niht-Methan-Kohlenw. NMHC 017 Shwefeldioxid SO2 24 SO2 018 HCl HCl - 019 Amoniak NH3 NH3 - 0.0007Tabelle 5.3: Nah RADM-Klassen (Chang u. a., 1989; Stokwell u. a., 1990) aufsummierteEmissionen für das Szenario Urban. Gesamtemission siehe Tabelle 5.4.Spezies-Nr. Klasse Emission [ppm/s℄ Nr. Klasse Emission [ppm/s℄2 NO 2.2358 · 10−7 29 OLI 4.2919 · 10−910 SO2 8.9431 · 10−9 30 ISO 5.3241 · 10−823 ETH 4.1580 · 10−9 31 TOL 1.1372 · 10−824 HC3 3.7848 · 10−8 33 XYL 8.9628 · 10−925 HC5 1.3042 · 10−8 34 HCHO 2.3988 · 10−926 HC8 7.2630 · 10−9 35 ALD 6.2462 · 10−1027 OL2 7.8819 · 10−9 36 KET 7.6272 · 10−928 OLT 9.2018 · 10−9Das ausgewählte Szenario stellt eine �ktive Photosmogepisode von 5 Tagen Dauer dar. Diemeteorologishen Randbedingungen sind in Tab. 5.1 und die Anfangsbedingungen für diehemishen Spurensto�e in Tab. 5.2 gegeben. Die Emissionen für das Szenario URBAN sindursprünglih in wesentlih mehr Sto�gruppen aufgegliedert, als in den verwendeten Mehanis-men enthalten sind (Tab. 5.4). Die Emissionen wurden daher entsprehend der Sto�gruppender Mehanismen zusammengefasst. Für RADM sind die zusammengefassten Emissionen in



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 89Tabelle 5.4: Gesamtemissionen für das Szenario UrbanNr. Klasse Emission [ppm/s℄ Nr. Klasse Emission [ppm/s℄23 ETH 1.386e-14 29 OLI 1.430e-1424 HC3 1.261e-13 31 TOL 3.790e-1425 HC5 4.347e-14 33 XYL 2.987e-1426 HC8 2.420e-14 34 HCHO 7.996e-1527 OL2 2.627e-14 35 ALD 2.082e-1528 OLT 3.067e-14 36 KET 2.542e-14Tab. 5.3 dargestellt.5.4.1 Evaluierung der numerishen IntegrationsverfahrenTab. 5.5 zeigt die benötigte Rehenzeit für die verwendeten numerishen Verfahren bei identi-shen Genauigkeitsanforderungen für die iterativen Gleihungslöser. Die Simulationen zeigen,dass das Extrapolationsverfahren SEULEX nah Hairer und Wanner (2000) den Gaspha-senhemiemehanismus RADM am shnellsten numerish integriert. Ebenfalls sehr shnellapproximiert das Rosenbrok Verfahren RODAS3 nah Hairer und Wanner (2000) das Di�e-rentialgleihungssystem.Die Ergebnisse in Tab. 5.5 geben allerdings lediglih die E�zienz der Verfahren für die ge-wählte numerishe Toleranz der iterativen Verfahren und den globalen Integrationszeitshrittwieder. Das SEULEX-Verfahren hat aber nah Hairer und Wanner (2000) Probleme mitgroÿen Integrationszeitshritten, wie sie in MCCM durhaus vorkommen. Durh ein Operator-Splitting kann der Integrationszeitshritt der Reaktionskinetik zudem bis zu fünfmal gröÿerwerden, als der meteorologishe Zeitshritt. Numerishe Experimente im Boxmodell habengezeigt, dass das SEULEX-Verfahren für moderate Fehlertoleranzen mit Zeitshritten vonüber 300 Sekunden tatsählih instabil werden kann. Diese Gefahr ist bei den Rosenbrok-Verfahren geringer, wie ein Test auf Robustheit der Integrationsverfahrens gezeigt hat, weisensie ein stabileres Verhalten selbst für groÿe Integrationszeitshritte auf. Insgesamt vertrug derROS4-Löser die gröÿten Zeitshritte bei den geringsten Fehlertoleranzen ohne dabei instabilzu werden.Die Abb. 5.1 zeigt Zeitreihen für ausgewählte hemishe Spurensto�e wie bei Poppe u. a.(2001), die zum einen mit dem QSSA-Verfahren und zum anderen mit den neuen implizi-ten Integrationsverfahren berehnet wurden. Zwishen den impliziten Integrationsverfahrenwaren keine nennenswerten Untershiede festzustellen und die simulierten Tagesgänge derKonzentrationen stimmen mit Poppe u. a. (2001) überein. Das QSSA-Verfahren zeigt dage-Tabelle 5.5: Rehenzeit in Sekunden für den Testfall URBAN für die Mehanismen RADM,RACM und RACM-MIM für die entsprehenden numerishen Integrationsverfahren. Die Re-henzeit wurde als Mittelwert aus zehn Programmläufen ermittelt.QSSA ROS3 ROS4 RODAS3 SEULEX SDIRKRADM 2.57 2.49 3.15 1.38 1.04 4.07RACM 4.21 5.30 2.40 1.60 7.17RACMMIM 4.11 5.34 2.47 1.66 7.67
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Abbildung 5.1: Zeitreihen (über 120 Stunden, Start 12 Uhr mittags) für ausgewählte Spu-rensto�e für den Testfall URBAN für den Gasphasenmehanismus RADM: Vergleih zwishendem MCCM-QSSA und dem impliziten Integrationsverfahren ROS4 nah Hairer und Wanner(2000).gen für die Tagesgänge der meisten Spurensto�e - wie erwartet - teils groÿe Untershiede zuden impliziten Verfahren und zu Poppe u. a. (2001). Für die Spurensto�e NO, NO2, HNO3und PAN sind die Abweihungen in der Amplitude und Frequenz deutlih. Die Untershiedein den NOx-Konzentrationen (NOx = NO+NO2) variieren z.B. nahts zwishen ein und vierppb, dies entspriht einer Abweihung von 20 bis 100 %. Für die Spurensto�e O3, HNO3 und
PAN ist zu beahten, dass der Untershied der Zeitreihen mit fortshreitender Zeit immergröÿer wird, wobei die Frequenz erhalten bleibt.Die Untershiede zwishen dem QSSA- und den impliziten Verfahren sind auf die Inkonsi-stenz des QSSA-Verfahrens bezüglih des Gleihungssystems (5.9) zurükzuführen. Sheinbar



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 91wird durh das QSSA-Verfahren nahts wesentlih mehr Stiksto� in den Spurensto�en NO,
NO2, HNO3 und PAN angereihert. Dies kann durh die nihtlinearen Reaktionsmehanis-men groÿe Auswirkungen auf Simulationsergebnisse von sekundären Luftshadsto�en wie O3haben.Die in den Boxmodellsimulationen gezeigten Untershiede durh die Verwendung unter-shiedliher Integrationsverfahren für den selben Chemiemehanismus sind gravierend undniht akzeptabel. Kuhn u. a. (1998) beshreibt in Boxmodellvergleihen bereits Untershie-de zwishen den vershiedenen Löser-Varianten für den RADM-Mehanismus (QSSA, Gear,impliziter Euler) und kommt ebenfalls zu dem Shluss, dass stets ein exakt integrierendesVerfahren bevorzugt werden sollte, sofern ausreihend Rehenleistung zur Verfügung steht.5.4.2 Vergleih von ChemiemehanismenIm zweiten Teil des Vergleihs der Boxmodellsimulationen werden die Untershiede zwishenden drei Gasphasenhemiemodellen RADM, RACM und RACM-MIM untersuht. Bereits inder Einleitung zum Kapitel 5 wurde die Hypothese formuliert, dass neuere Mehanismen wieRACM oder RACM-MIM für Photooxidantien und die Ozonhemie realistishere Ergebnisseliefern sollten als der alte RADM-Mehanismus. Hier soll dieser Untershied zwishen denMehanismen analysiert werden. Die Boxmodellsimulationen (Poppe u. a., 2001) liefern dabeidie Anfangs- und Randbedingungen.Für den Vergleih wurde für jeden Chemiemehanismus (RADM, RACM und RACM-MIM)ein Boxmodell mit dem numerishen Integrationsverfahren ROS4 erstellt. Bei der Anwendungauf den Testfall URBAN (Poppe u. a., 2001) wurde dabei ein globaler Integrationszeitshrittvon 300 Sekunden gewählt.Bevor die Ergebnisse der Simulationen diskutiert werden, soll auf die Problematik der-artiger Modellvergleihe hingewiesen werden. Jimenez u. a. (2003) und Oreskes u. a. (1994)mahen darauf aufmerksam, dass ein Chemiemodell sih nie hundertprozentig validieren lässt.Es existiert weder eine analytishe Lösung für das jeweilige Di�erentialgleihungssystem, nohkann man die Ergebnisse direkt mit Experimenten und Messungen vergleihen, da es selbstin einer Smog-Kammer nahezu unmöglih ist, die Simulationsbedingungen für einen Che-miemehanismus vollständig nahzubilden. Jimenez u. a. (2003) benutzen Mittelwerte zurBeurteilung der Chemiemodelle, während Poppe u. a. (2001) und Geiger u. a. (2003) Tages-gänge für Spurensto�e über 120 Stunden vergleihen. Hier sollen ebenfalls die Tagesgänge fürSpurensto�e über 120 Stunden verglihen werden.Die drei Mehanismen zeigen für O3 nur einen geringen Untershied in der Amplitude derZeitreihen, wobei der Tagesgang von allen drei Mehanismen übereinstimmend wiedergege-ben wird. RACM und RACM-MIM erzeugen tagsüber leiht höhere O3-Konzentrationen alsRADM. Für NO und NO2 treten dagegen Untershiede in der Amplitude von bis zu 100%auf. Am gröÿten sind die Untershiede für PAN (Peroxyaetylnitrat). Hier steigt allerdingsbei gleihbleibender Frequenz die Amplitude der Zeitreihe für RADM wesentlih stärker an,als dies für die Simulationen mit RACM und RACM-MIM der Fall ist. Die Ursahe dafürliegt darin, dass RADM das PAN mit 3 Reaktionsgleihungen modelliert, während es imRACM bereits wesentlih komplexer mit 5 Reaktionsgleihungen modelliert wird. RACM-
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Abbildung 5.2: Vergleih der Gasphasenmehanismen RADM, RACM und RACM-MIM fürden Testfall URBAN (über 120 Stunden, Start 12 Uhr mittags). Alle Mehanismen wurdeneinheitlih mit dem ROS4-Löser (Hairer und Wanner, 2000) integriert.MIM beinhaltet auÿer PAN noh die ungesättigten Peroxyaetylnitrate (TPAN) und die
PAN -Analoge (MPAN - Peroxy-Metharyloylnitrate). PAN wird über 5 Reaktionsgleihun-gen ähnlih wie beim RACM modelliert, wobei aber für MPAN noh 11 Reaktionsgleihun-gen hinzukommen.Insgesamt zeigt Abb. 5.2 zwishen den drei Mehanismen deutlihe Untershiede in denSpurensto�verteilungen. Eine Aussage darüber, welhe der Simulationen der Realität amnähsten kommt, lässt sih aber daraus niht ableiten. Um eine solhe Aussage tre�en zu kön-nen, müssen regionale Simulationen durhgeführt werden, deren Ergebnisse sih mit Messda-ten vergleihen lassen. Dies wird im nähsten Abshnitt beshrieben.



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 935.5 Dreidimensionale Lufthemie-SimulationenDie Simulation einer räumlih hohaufgelösten Photosmogepisode ermögliht einen Vergleihder drei Mehanismen untereinander, wie auh mit Messdaten. Dies liefert zum einen eineGröÿenordnung der räumlih und zeitlih zu erwartenden Variationen und zum anderen eineAussage darüber, wie realitätsnah die Simulationen mit den einzelnen Mehanismen sind.Hierbei wird sih auf die Ergebnisse der einzelnen Mehanismen bezüglih der regionalenOzon-Simulation beshränkt, da für weitere Spurensto�e wie NO, NO2 und PAN keineausreihenden Messdaten zur Verfügung stehen, die die Kriterien zur Modellevaluierung (sieheAbshnitt 5.3) erfüllen.Im weiteren Verlauf sind mit den Bezeihnungen RADM, RACM und RACM-MIM stets diejeweiligen Modellsimulationen mit MCCM gemeint. Dabei wird in allen Fällen die Simulationmit dem ROS4-Integrationsverfahren durhgeführt.Eine Evaluierung der Modellgüte zur Simulation von bodennahem Ozon auf der Grundlageder US-EPA-450/4-91-1013 (1991) Rihtlinie wurde für das regionale Modell MCCM bereitsmehrfah durhgeführt (Grell u. a., 2000; Suppan, 2001; Jazilevih u. a., 2003; Suppan undShaedler, 2004). Das Modell zeigte dabei bereits seine grundsätzlihe Eignung zur Simu-lation von bodennahem Ozon in Photosmogepisoden sowie zur regionalen Ozonvorhersage.Für die im Weiteren vorgestellte Evaluierung wurde eine Episode von 2 Monaten im Som-mer 2003 (Juli-August) gewählt, die aufgrund der hohen Temperaturen im August sehr hoheOzonwerte hervorgebraht hat. Die lang anhaltende, stabile Hohdrukwetterlage maht die-se Episode zu einem idealen Zeitraum, um statistish abgesiherte Shlussfolgerungen ausder Modellevaluierung ziehen zu können und um damit die Frage zu beantworten, welherder drei Mehanismen für die regionale Ozon-Modellierung mit MCCM die besten Ergebnisseliefert.5.5.1 Graphishe ModellevaluierungAbb. 5.3 zeigt simulierte Ozon-Tagesgänge der drei Mehanismen (Wert der Gitterzelle derMessstation Erlangen), sowie die entsprehenden Ozon-Messungen. Der visuelle Vergleihzeigt für beide Domains eine sehr gute Übereinstimmung zwishen Simulation und Messwer-ten über den gesamten Zeitraum der 62-Tage-Episode. Dabei lassen sih visuell nahezu keineUntershiede zwishen den Simulationen mit 6 Kilometer und mit 2 Kilometer Au�ösungerkennen. Die geringen Abweihungen lassen sih durh die Unsiherheiten bei der Simulati-on der meteorologishen Bedingungen erklären. Wenn das Modell z.B. die lokale Wolkenbe-dekung und damit die lokale Temperatur und Strahlungssituation niht exakt wiedergibt,müssen sih diese Untershiede auh auf die Simulation der Luftshadsto�e wie Ozon auswir-ken.Fokussiert man den visuellen Vergleih aber auf die Untershiede in den simulierten Zeitrei-hen der Spurensto�en aufgrund der einzelnen Mehanismen und vergleiht diese mit denMessdaten wie z.B. in Abb. 5.3, so zeigt sih für nahezu alle simulierten Tagesgänge ein ein-deutiges Bild. Die RADM Simulation liefert stets deutlih höhere Tageswerte als die Simu-lationen mit RACM und RACM-MIM. Dieser Untershied kann bei den Tageshöhstwertenlokal über 10 ppb bzw. 20 % Ozon ausmahen. Dies gilt für beide Domains D3 und D4.



94 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMDer visuelle Vergleih zwishen RACM und RACM-MIM liefert einen wesentlih geringe-ren Untershied von ein bis zwei ppb an den meisten Tagen. Welher der Mehanismen dieMessdaten besser wiedergibt, lässt sih im visuellen Vergleih niht eindeutig entsheiden, dadie Simulationen die Messdaten teils exakt wiedergeben, teils über- und untershätzen. Derpositive Bias der RADM-Simulation bezüglih RACM und RACM-MIM, sowie der wesent-lih geringere positive Bias von RACM bezüglih RACM-MIM ist dabei unabhängig von demGrad der Übereinstimmung mit den Messdaten. Dieses beispielhaft an der Station Erlangendargestellte Ergebnis �ndet sih an allen untersuhten Messstationen.Eine wesentlih bessere Möglihkeit einen Modellbias gra�sh darzustellen sind Satter-Plots: In Abb. 5.4 werden die simulierten täglihen Ozon-Maxima mit den Maxima derOzon-Messungen für alle 8 Messstationen verglihen. Um den jeweiligen Bias der Meha-nismen deutlih zu mahen wurden für alle Mehanismen Regressionsgeraden eingezeihnet.In dieser Darstellung ist der positive Bias der RADM Simulation von a. 2 bis 10 ppb anden Messstationen eindeutig sihtbar. Die Messstationen zeigen eine geringere Steigung derRACM-Regressionsgeraden im Vergleih zu RACM-MIM. Während RACM im Bereih vonniedrigen Ozon-Tagesmaxima noh ein bis zwei ppb mehr Ozon prognostiziert als RACM-MIM, so verhält sih dies für hohe Ozon-Tagesmaxima entgegengesetzt: Hier erzeugt RACMein bis zwei ppb weniger Ozon als RACM-MIM. Ausnahmen sind die Stationen Ansbah undRegensburg, wo die Regressionsgeraden nahezu parallel zur Winkelhalbierenden verlaufen,sodass der Bias hier für alle Bereihe der Ozon-Tagesmaxima gilt.Eine weitere Möglihkeit der Modellgüte-Evaluierung liegt in der Betrahtung von tägli-hen 8-Stundenmittelwerten (jeweils von 10:00 - 18:00 Uhr Ortszeit gemittelt). In diesemZeitfenster treten in der Regel die höhsten bodennahen Ozonkonzentrationen auf. Das 8-Stundenmittel repräsentiert ein Maÿ für die möglihe Exposition von Mensh und Umwelt aufdie täglihe Ozon-Belastung und �ndet in der Luftshadsto�modellierung breite Anwendung.Abb. 5.5 zeigt entsprehende Satter-Plots für die 8 Messstationen. Die Regressionsgera-den zeigen ebenfalls einen deutlihen Bias von RADM gegenüber RACM bzw. RACM-MIMin der gleihen Gröÿenordnung wie bei den Ozon-Maxima. RACM und RACM-MIM zei-gen leiht untershiedlihes Verhalten für kleine und groÿe 8-Stundenmittelwerte. Für dieMessstationen Ansbah und Regensburg verlaufen die Regressionsgeraden wie bereits zuvornahezu parallel zur Winkelhalbierenden. Die Häufungen der Datenpunkte in den Plots der8-Stundenmittelwerte entsprehen denen der täglihen Maximalwerte.Die Q-Q-Plots (wie in Abshnitt 4.2.2 beshrieben) dienen zum Vergleih von Verteilun-gen der Ozonkonzentrationen in den simulierten und gemessenen Zeitreihen. Dazu werdenan allen 8 Messstationen die Quantilen Q1 bis Q100 für die drei Simulationsergebnisse denMessungen gegenübergestellt (Abb. 5.6). Der Q-Q-Plot zeigt beispielsweise für die StationRegensburg für geringe Ozonkonzentrationen eine sehr gute Übereinstimmung zwishen Si-mulationen und Messung, da hier die Quantilen-Paare auf der Winkelhalbierenden liegen.Für zunehmend höhere Ozonkonzentrationen zeigen die Quantilen-Paare einen deutlihenBias, d.h. die Quantilen der Simulationen wahsen shneller an, als die der Messung. Diesbedeutet, dass bei höheren Ozonkonzentrationen (die vor allem tagsüber auftreten) die Simu-lationsergebnisse die Messungen an dieser Station deutlih übersteigen, während bei geringenOzonkonzentrationen (die vor allem nahts auftreten) die Simulationsergebnisse sehr gut mit
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a)
b)

Abbildung 5.3: Vergleih von simulierten Ozon-Zeitreihen mit den Messungen an der Station Erlangen für a) Domain D3 mit 6 km und b) D4 mit2 km Gitterzellengröÿe
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Messung O3 [ppb]Abbildung 5.4: Vergleih der simulierten Ozon-Tagesmaximalwerte mit den gemessenentäglihen Ozon-Maximalwerten an den entsprehenden Stationen
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Messung O3 [ppb]Abbildung 5.5: Vergleih der simulierten täglihen Ozon-8-Stundenmittelwerte mit dengemessenen täglihen Ozon-8-Stundenmittel an den entsprehenden Stationen



98 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMden Messungen übereinstimmen.Weiterhin zeigen die Q-Q-Plots in welhen Bereihen der Verteilungen der Ozonkonzentra-tionen ein mögliher Bias auftritt. Für die Station Regensburg bildet sih der positive Biasvon RADM ab a. 28 ppb Ozon aus und erreiht bei Konzentrationen zwishen 40 und 50 ppbsein Maximum. Bezogen auf Q100 (absolutes Maximum der Zeitreihe) liefert RACM-MIM denhöhsten Wert und RADM mit a. 3 ppb weniger Ozon den geringsten.An der Station Andehs sind die Untershiede zwishen den drei Mehanismen durhgängigausgebildet. Hier liefert RADM über nahezu die gesamte Verteilung mehr Ozon als RACM,welher wiederum mehr Ozon als RACM-MIM liefert. Die Station Andehs liegt in einer sehrländlih geprägten Region mit wesentlih geringeren antropogenen Emissionsquellen als anden restlihen Messstationen. Die Ozonkonzentrationen sind daher NOx-limitiert, d.h. dasausreihende Angebot an biogenen Kohlenwassersto�en (VOCs) reiht zur Ozonbildung allei-ne niht aus. Erst zusammen mit dem notwendigen aber nur relativ geringfügig vorhandenen
NOx ergeben sih die erfoderlihen Bedingungen zur Ozonbildung (Sillman u. a., 1990; Sill-man, 1995; Sillman u. a., 1997). Unter diesen Bedingungen sheint sih die untershiedliheKomplexizität der drei Mehanismen durhgängig über den ganzen Bereih meteorologisherRandbedingungen auszuwirken.Die Q-Q-Plots für die Stationen Augsburg, Ansbah, Erlangen und Neu-Ulm zeigen fürgeringere Ozonkonzentrationen eine deutlihe Übershätzung durh die Simulationen. DieserE�ekt rührt daher, dass für nähtlihe Verhältnisse keiner der Mehanismen in der Lage isteine nahezu vollständige Titration von bodennahem O3 durh antropogen emittiertes NOin NO2 abzubilden (siehe Reaktionsgleihung 4.18). Dafür gibt es eine Vielzahl mögliherGründe. Eine möglihe Erklärung liegt darin, dass das Modell nahts eine noh zu starkeDurhmishung simuliert und somit die bodennahen Emissionen auf ein gröÿers Volumenverteilt, als dies in der Realität der Fall ist. Ebenfalls von wesentliher Bedeutung sind E�ek-te durh lokale Emissionen die entweder niht im Emissionskataster erfasst sind und somitin den Simulationen niht berüksihtigt sind oder in räumliher Nähe zur Messstation lie-gen und dort zu lokal begrenzten und von den Messungen erfassten Reaktionen führen, diein der Simulation auf der Gitterzellen-Skala niht abgebildet werden können. In diesem Zu-sammenhang ist noh einmal darauf hinzuweisen, dass die meisten Stationen in urbanenRegionen relativ nah an starken antropogenen Emissionsquellen liegen (siehe Abb. 4.2). Dieam weitesten abgelegenen Stationen Andehs und Neustadt an der Donau zeigen gleihzei-tig zusammen mit der Station Münhen-Johanneskirhen die besten Übereinstimmungen derQuantilen.Die Q-Q-Plots in Abb. 5.6 bestätigen die Erkenntnisse aus der vorangegangenen Betrah-tung der Ozon-Maxima und der 8-Stundenmittelwerte für Ozon. Die RADM-Simulation wei-sen vor allem für Ozonkonzentrationen über 30 ppb hörere Werte als RACM und RACM-MIMauf, die wiederum ein ähnlihes Verhalten zeigen.Die Q-Q-Plots zeigen aber im Gegensatz zu den bereits diskutierten Abbildungen die Lageder systematishen Abweihungen innerhalb der Verteilung der Ozonkonzentrationen. So zei-gen sih im oberen Bereih der Verteilungen die deutlihsten systematishen Abweihungenzwishen den Mehanismen. Das Bias-Maximum in der Verteilung der Ozonkonzentrationenliegt z.B. an der Station Ansbah bei über 10 ppb mehr Ozon für RADM gegenüber RACM
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Abbildung 5.7: Flähendarstellung der Ozon-Isoplethe aus Arnold u. a. (2003).und RACM-MIM. Die Q98, Q99, und Q100 (welhe die absoluten Maximalwerte repräsentie-ren) liegen an allen Messstationen aber wieder sehr eng beieinander.Generell zeigen die Q-Q-Plots, dass für die meisten Stationen die Ozonkonzentrationenübershätzt werden. Dies ist aber wie oben ausgeführt auh eine Folge der räumlihen Auf-lösung des Modells und gilt grundsätzlih unabhängig vom jeweiligen Chemiemehanismus.Für shnell reagierende Spurensto�e wie NO sind aufgrund räumlih variierender Emissio-nen die Übereinstimmungen der Simulationen mit den Messungen shlehter als beim Ozon.Dies bestätigen auh Jimenez u. a. (2006) oder Arnold u. a. (2003) für andere CTMs. Nebenphotohemisher Prozesse aufgrund solarer Einstrahlung oder Titration von O3 durh frishemittierte kleinräumig variable NO-Shwaden und sih teils zeitlih sehr shnell änderndeEmissionsmuster z.B. durh den Verkehr tragen zur Fluktuation der täglihen O3 und NObzw. NOx-Verteilungen auh atmosphärishe Prozesse bei, wie z.B. advektiver Transport,turbulente Durhmishung, Aufbau und Zerfall der atmosphärishen Grenzshiht und De-position.Arnold u. a. (2003) shlagen als weiteres Kriterium das O3/NOx-Verhältnis zur Modelle-valuierung vor. Dazu betrahten sie die Flähendarstellung der nihtlinearen Ozon-Isopletenwie sie in Abb. 5.7 dargestellt ist. Hier ist vor allem die gepunktete Linie von Bedeutung.Arnold u. a. (2003) bezeihnen sie als ridgeline. Sie repräsentiert NOx-V OC-Verhältnisse diezu maximalen Ozonkonzentrationen führen und sie trennt in der Darstellung NOx-limitierterehts der ridgeline von V OC-limitierten Ausgangsgemishen links. O3/NOx-Verhältnisseunterhalb von 15 kennzeihnen eine sehr starke Radikal-Limitierung und damit eine NOx-gehemmte Situation. Dies deutet darauf hin, dass selbst hohe NOx-Konzentrationen aufgrundvon fehlenden �ühtigen Kohlenwassersto�en als Reaktionspartner kaum mehr zur Ozonbil-dung beitragen können. Diese O3/NOx-Verhältnisse entsprehen daher Positionen links derGratlinie. O3/NOx-Verhältnisse mit Werten über 46 beshreiben eine Position weit auf derrehten Seite der Gratlinie und kennzeihnen NOx-limitierte und deshalb NOx-sensitive Ver-hältnisse. Einem hohen Angebot von Kohlenwassersto�en steht hier nur ein sehr limitiertes
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 [ppb]Abbildung 5.9: Q-Q-Plots für die simulierten und gemessenen O3/NOx-Verhältnisse an den3 Stationen nah Arnold u. a. (2003)Angebot an NO und NO2 zur Ozonbildung zur Verfügung. Um zu untersuhen, inwieweitdie Art der Limitierung der Ozonbildung von den Mehanismen wiedergegeben wird, sindsimulierte und gemessene O3/NOx-Verhältnisse berehnet worden.Die Berehnung erfolgt nur für die 3 Messstationen, an denen NOx-Messungen verfügbarwaren und für alle Zeitpunkte der 62-tägigen Zeitreihen (in 30-minütiger Au�ösung). Abb.5.8 zeigt die Ergebnisse in Histogrammen, eingeteilt in rehtso�ene Wertebereihe [0,15),[15,25), [25,46) und [46,∞) wie von Arnold u. a. (2003) vorgeshlagen. Die Histogrammesind in Prozent angegeben, da die absolute Anzahl verfügbarer Messzeitpunkte aufgrund vonLüken in den Messdaten für die 3 Stationen niht exakt übereinstimmt.Die Ergebnisse weisen für RADM wesentlih häu�ger Werte im NOx-limitierten Bereihauf. Obwohl RADM einen ausgeprägten positiven Ozon-Bias gegenüber RACM und RACM-MIM aufweist, kann diese Vershiebung auh durh geringere NOx-Konzentrationen erklärtwerden. Für RACM und RACM-MIM zeigen sih keine grundsätzlihen Untershiede in denErgebnissen, lediglih an der ländlihen Station Andehs treten für die Wertebereihe bis 15und 15 bis 24 (NOx-limitierte Region) geringe Untershiede auf. Interessant ist das häu�geVorkommen von NOx-limitierten Situationen, das deutlih den ländlihen Charakter derStation zeigt.



102 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMUm die Untershiede zwishen den Simulationen an den 3 Stationen deutliher zu mahen,sind Q-Q-Plots für das O3/NOx-Verhältnis in Abb. 5.9 dargestellt. Im Wertebereih derSimulation bis zu O3/NOx-Verhältnissen von 15 sind hier kaum Untershiede erkennbar.Für mittlere Quotienten ist aber der bereits im Histogramm angedeutete Bias der RADMSimulation deutlih erkennbar. Im oberen Bereih vershwindet dieser allerdings wieder oderändert sogar sein Vorzeihen wie in den Ergebnissen für die Station Augsburg.Abshlieÿend ist in Abb. 5.10 a) die räumlihe Verteilung der O3/NOx-Verhältnisse gemit-telt über 62 Tage (Mittelungszeitraum jeweils von 10:00 bis 18:00 Uhr Ortszeit) aufgetragen.Die hohen O3/NOx-Werte �nden sih nur in den ländlihen Regionen die damit als NOx-sensitiv erkennbar sind. In Regionen mit starken antropogenen Emissionen wie den Städtenund entlang der Autobahnen �nden sih geringe O3/NOx-Werte, die auf V OC-limitierte undsomit V OC-sensitive Regionen hinweisen. In Abb. 5.10 b) ist der Bias von RADM bezüg-lih RACM (O3/NOx: RADM minus RACM) und in Abb. 5.10 ) bezüglih RACM-MIM(O3/NOx: RADMminus RACM-MIM) dargestellt. Es zeigen sih in beiden Fällen ausshlieÿ-lih positive Di�erenzen, die in ländlihen Regionen wesentlih deutliher ausgeprägt sind.Die gra�she Modellevaluierung hat gezeigt dass RADM einen deutlihen Modellbias gegen-über RACM und RACM-MIM aufweist. Auÿerdem konnte gezeigt werden, dass mit RACMund RACM-MIM wesentlih geringere Abweihungen zwishen Simulationsergebnissen undMessungen erzielt werden. Die gra�she Modellevaluierung konnte aber kein eindeutiges Er-gebniss bezüglih der Untershiede zwishen RACM und RACM-MIM liefern, da sih beideMehanismen sehr ähnlih verhalten. Daher wird mit Hilfe der statistishen Modellanaly-se und -evaluierung im nähsten Abshnitt der Modellbias für RADM und der Untershiedzwishen RACM und RACM-MIM näher untersuht.5.5.2 Statistishe ModellevaluierungDie Evaluierung in Abshnitt 5.5.1 zeigte bereits den Modellbias von RADM, konnte diesenallerdings niht genau quanti�zieren. Es konnte ebenfalls keine einheitlihe Aussage abge-leitet werden, welher Mehanismus die beobahteten Ozonkonzentrationen am genauestenwiedergibt. Diese Aussagen werden im Weiteren anhand der Analyse der statistishen Gröÿenund Fehler abgeleitet.Die US-EPA-450/4-91-1013 (1991) Rihtlinie emp�ehlt für eine Modellevaluierung einePhotosmogepisode von mindestens 3 Tagen. Es ist darauf zu ahten, dass die Meteorolo-gie in den Simulationen sehr exakt wiedergegeben wird, da diese eine wesentlihe Voraus-setzung für eine möglihst genaue Modellierung der photohemishen Prozesse darstellt. Indieser Arbeit wird eine ausreihend hohe Güte des regionalen Modells MCCM zur regiona-len Luftshadsto�-Simulation vorausgesetzt. Diese wurde bereits durh etlihe Publikationenuntersuht (Grell u. a., 2000; Jazilevih u. a., 2003; Suppan, 2001; Suppan und Shaedler,2004). Daher soll hier nur kurz auf die meteorologishe Modellierungsgüte für die Lufttem-peratur eingegangen werden. Dabei wurden statistishe Gröÿen aus Tab. 4.2 zur Beurteilungherangezogen und das Ergebnis ist beispielhaft für die Station Augsburg in Tab. 5.6 dar-gestellt. Es zeigt sih eine etwas höhere Standardabweihung für die Messung bei nahezuübereinstimmenden Mittelwerten, was darauf hindeutet, dass die Messungen einen ausge-
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a)

b)

)Abbildung 5.10: O3/NOx-Verhältnis (Mittelwerte über 62 Tage, jeweils 10:00-18:00 UhrOrtszeit); a) RADM-Simulation, b) Di�erenzen zwishen der RADM und der RACM Simu-lation und ) Di�erenzen zwishen der RADM und der RACM-MIM Simulation



104 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMTabelle 5.6: Station Augsburg LFU Domain D4: Statistik für die Lufttemperatur (boden-nahe Modellshiht) vom 01.07. - 31.08.03;MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99Simulation 21,14 5,93 20,00 33,60 35,70 36,20 36,20Messung 21,08 6,44 20,89 29,55 31,87 32,94 33,55Vergleih Simulation - Messung r MB MNBE MAGE MNGE0,88 0,06 1,88 2,44 11,98prägteren Tagesgang der Lufttemperatur mit höheren Amplituden aufweisen. Dies wird auhdurh andere statistishe Fehlergröÿen bestätigt. Die Ursahe für die Abweihung liegt aberniht in einer mangelhaften Modellgüte, sondern in den Unzulänglihkeiten beim Vergleihder Werte. Die Messung der Lufttemperatur erfolgt wie auh die der hemishen Spuren-sto�e in a. 4 m Höhe über dem Grund, während die simulierten Ergebnisse repräsentativsind für Gitterzellen mit einer Höhe von a. 40 Metern und einer sehr groÿen horizontalenAusdehnung. Die Luftshiht in 4 Meter Höhe weist durh die Aufheizung des Untergrundsaufgrund der solaren Einstrahlung in der Regel einen höheren Tagesgang auf als dies für denrepräsentativen Wert des gesamten Gitterzellenvolumen der Fall ist.Die statistishe Modellevaluierung für die Ozonkonzentrationen auf der Grundlage der obengenannten Rihtlinie und der statistishen Evaluierungsgröÿen aus Tab. 4.2 wurde für die si-mulierten Zeitreihen von mittleren Ozonkonzentrationen an allen 8 Messtationen für DomainD3 mit 6 Kilometer horizontaler Au�ösung (Tab. 5.7) und für D4 mit 2 Kilometer Au�ösung(Tab. 5.8) erstellt. Für das hohaufgelöste Domain D4 wurde die Statistik getrennt für die Ta-gesmaxima (Tab. 5.9) und für die täglihen 8-Stundenmittelwerte der Ozonkonzentrationen(Tab. 5.10) berehnet. Dabei wurden auh der Korrelationskoe�zient r, der Mittelwert MW,die Standardabweihung SD, sowie die Quantilen Q50, Q90, Q95, Q98 und Q99 aufgelistet.Jimenez u. a. (2006) oder Hogrefe u. a. (2001) verwenden zur Modellevaluierung eine Mit-telung über die Einzelstatistiken der Messstationen. Tab. 5.6 fasst die statistishen Gröÿenaus Tab. 5.7 - 5.10 als entsprehende Mittelung über alle Messstationen zusammen. Die US-EPA-450/4-91-1013 (1991) Rihtlinie setzt die Grenzen für eine akzeptable Modellgüte bei ±5-15% für den MNBE, 30-35% für den MNGE, sowie ± 5-15% für den NMB und 30-35% fürden NME. Diese Grenzen sind allerdings in der vorliegenden Analyse nur begrenzt anwend-bar, da sie für eine typishe Photosmogepisode (a. 3 bis 8 Tage) gelten und die Statistikennah der Rihtlinie werden erst ab einem bestimmten Niveau (Cut-O�-Niveau) berehnet(z.B. für die Ozonkonzentrationen ab 40 oder 60 ppb), um Verzerrungen durh kleine Wertebei der Quotientenbildung zu verhindern, da diese Verzerrungen durh einzelne Werte dasFehlermaÿ dominieren können. Diese Niveaus shlieÿen die niedrigeren Ozonkonzentrationennahts aus der Statistikberehnung aus. Gerade hier zeigen sih aber deutlihe Di�erenzen imInter-Modellvergleih und im Vergleih zu den Messungen, weshalb hier für die Berehnungder statistishen Gröÿen der gesamte kontinuierlihe Zeitraum vom 1. Juli bis 31. Augustherangezogen wurde.Ein Vergleih der statistishen Gröÿen für die Ozonkonzentrationen laut Tab. 5.6 zeigt für



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 105die 62 Tage-Episode für die gröbere Au�ösung von 6 Kilometer in D3 eine bessere Über-einstimmung der Simulationen mit den Messergebnissen als für die feine Au�ösung von 2km in D4. Diese Erkenntnis gilt auh für die Korrelationskoe�zienten, Mittelwerte und dieQuantilen, wie auh für die statistishen Fehlergröÿen MB, MNBE, MFB, MAGE, MNGE,NME, NMB und RMSE.Bei der Betrahtung der Tab. 5.6 zeigt sih der erwähnte Bias in allen sensitiven Gröÿen.Die Mittelwerte für die kontinuierlihen Zeitreihen zeigen für RADM a. 4 ppb mehr Ozon inD3 und in D4. Für die Tagesmaxima und 8-Stundenmittel in D4 sind es a. 5 ppb mehr Ozonfür RADM im direkten Vergleih zu RACM bzw. RACM-MIM. Der MB-Fehler bestätigtdiese systematishen Abweihungen für die kontinuierlihen Zeitreihen von a. 4 ppb sowiefür die Tagesmaxima und 8-Stundenmittel von a. 5 ppb mehr Ozon für RADM. Dies ist dieerste zentrale Aussage der statistishen Modellanalyse.Der Untershied zwishen den Simulationen für RACM und RACM-MIM ist aufgrund ih-rer Ähnlihkeit in den Reaktionspfaden sehr gering und liegt je nah statisitsher Gröÿe beieinem Drittel bis zu einem Hundertstel des absoluten Untershieds zwishen RADM undRACM bzw. RACM-MIM. Tab. 5.6 zeigt für RACM-MIM im Vergleih zu RACM für dieMittelwerte der Zeitreihen der Ozonkonzentrationen sowie für die Q50-Quantile geringereWerte. Die Untershiede sind aber kleiner als 1 % der betrahteten Gröÿe. Im Domain D4zeigt der Bias bezüglih den Messungen ebenfalls weniger Ozon für RACM-MIM als RACM.Die Untershiede betragen hier maximal 5% des Bias. Betrahtet man dagegen die Quantilenhöhrer Ordnung Q90 - Q99 so zeigt RACM-MIM hier a. 1 ppb mehr Ozon als RACM. DieseUntershiede wurden bereits in den Diskussionen der Abb. 5.5 und 5.6 in der gra�shen Mo-dellevaluierung erkannt und konnten hier quanti�ziert werden. Dies ist eine weitere zentraleAussage der statistishen Modellanalyse.Als letzte zentrale Aussage der statistishen Modellevaluierung bleibt die Antwort auf dieFrage, welher der 3 Mehanismen die realistishsten Ozonkonzentrationen liefert. Die gra-phishe Modellevaluierung konnte hier lediglih bei den Quantilen ein eindeutiges Ergebnisliefern. Der direkte Vergleih mit den Beobahtungen an den Messstationen zeigt in Tab. 5.6für RADM eine wesentlih shlehtere Übereinstimmung als für RACM und RACM-MIM.Selbst bei der Betrahtung der einzelnen Statistiken in Tab. 5.7 bis 5.10 bestätigt sih die-se Aussage bis auf einzelne wenige Ausnahmen. Somit reduziert sih die Betrahtung aufRACM und RACM-MIM. Konzentriert man sih in Tab. 5.6 auf die Mittelwerte, so zeigenalle Simulationen eine Übershreitung der Mittelwerte der Messungen. Der Fehler ist dabei fürRACM-MIM am geringsten. Dies gilt ebenfalls für den Median (die Q50-Quantile) der Vertei-lungen der simulierten Ozonkonzentrationen und für den Bias MB. Die relativen Fehlergröÿenin Tab. 5.6 bestätigen dies ebenso wie die detaillierte Betrahtung der einzelnen Statistikenin Tab. 5.7 bis 5.10 die einzelne Ausnahmen liefert. Bei höheren Ozonkonzentrationen zei-gen die Quantilen höhrer Ordnung Q90 - Q99 dagegen bessere Übereinstimmungen für dieRACM Simulation, wobei auh hier einzelne Ausnahmen in Tab. 5.7 bis 5.10 auftreten. DieBeantwortung der zentralen Frage nah den am realististen simulierten Ozonkonzentrationendurh die Mehanismen muss somit di�erenziert beantwortet werden. Für prognostizierteOzonkonzentrationen bis a. 80 ppb zeigt RACM-MIM die realististen Ergebnisse währendfür Konzentrationen über 80 ppb RACM-MIM diese leiht übershätzt und RACM die rea-
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CM Tabelle 5.6:Mittelwerte über alle 8 Messstationen der statistishen Gröÿen für die O3-Konzentrationen; vom 01.07.-31.08.03 (30 Minuten Au�ösung);r: Korrelationskoe�zient, MD: Mittelwert, SD: Standardabweihung, Q: Quotilen;Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEDomain D3: Vergleih von Simulationen und Messdaten;RADM 0,788 45,48 43,60 43,60 80,09 90,69 99,89 109,78 4,43 61,62 9,88 12,78 84,15 34,45 14,03 16,72RACM 0,768 41,67 40,59 40,59 74,51 84,71 95,34 107,04 0,77 44,83 0,64 12,51 75,08 33,15 4,22 16,15RACM-MIM 0,764 41,67 40,54 40,54 75,04 85,70 96,77 108,86 0,77 45,59 0,31 12,72 76,29 33,64 4,23 16,48Messung 40,86 38,75 38,75 71,66 80,27 89,37 93,89Domain D4: Vergleih von Simulationen und Messdaten;RADM 0,734 49,28 47,64 50,93 81,10 91,66 100,04 108,41 9,64 113,13 29,10 15,32 126,40 41,87 27,38 19,26RACM 0,711 45,70 44,50 47,80 76,14 86,53 96,58 107,31 6,10 93,39 20,77 14,46 112,47 39,04 17,65 18,11RACM-MIM 0,710 45,41 44,11 47,71 76,40 87,36 97,48 108,08 5,80 92,54 20,21 14,51 112,11 39,21 17,11 18,16Messung 39,54 37,15 37,15 70,67 79,40 88,01 92,12Domain D4: Vergleih von simulierten und gemessenen täglihen Ozon-Maximalkonzentrationen;RADM 0,772 75,37 17,21 76,35 98,27 104,69 114,87 118,33 6,84 13,27 10,45 12,04 19,66 18,35 11,19 14,31RACM 0,731 70,40 17,76 69,64 93,41 101,65 114,10 118,40 1,87 5,64 3,25 11,81 18,35 17,63 3,71 14,08RACM-MIM 0,727 70,28 18,26 69,60 94,37 102,81 115,14 119,54 1,76 5,39 2,95 12,02 18,57 17,94 3,55 14,34Messung 68,77 16,45 67,29 91,93 97,19 101,12 102,86Domain D4: Vergleih von simulierten und gemessenen täglihen 8-Stundenmittelwerte der Ozonkonzentrationen;RADM 0,702 70,17 16,26 71,00 92,72 99,14 106,81 109,91 10,23 25,04 18,22 14,30 30,29 26,89 21,09 16,96RACM 0,649 65,28 16,77 65,09 87,89 95,50 105,67 109,77 5,34 16,04 10,57 13,33 26,89 24,16 12,25 15,93RACM-MIM 0,649 65,14 17,19 64,84 89,09 96,49 106,67 110,91 5,21 15,66 10,24 13,44 26,90 24,34 12,03 16,09Messung 60,10 14,67 59,61 79,73 84,21 87,37 89,35



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 107lististen Ergebnisse liefert.Die Statistiken der täglihen Ozonmaxima und 8-Stundenmittelwerte liefern unverzerrteFehlermaÿe, da keine Quotientenbildung bei kleinen Werten statt�ndet. Die Fehlergröÿen inTab. 5.6 erfüllen die Grenzwerte der US-EPA-450/4-91-1013 (1991) Rihtlinie für eine akzep-table Modellgüte (± 5-15% für den MNBE, 30-35% für den MNGE, sowie ± 5-15% für denNMB und 30-35% für den NME). Die beshriebenen Grenzen gelten für eine typishe Photos-mogepisode von 3 bis 8 Tagen Dauer. Für die betrahtete Episodenlänge von 2 Monaten sinddeutlih shlehtere Übereinstimmungen zu erwarten, sodass die hier gezeigten Statistikenals sehr gute Ergebnisse zu bewerten sind. Die Daten in Tab. 5.6 sind Mittelwerte über dieStatistiken an allen 8 Messstationen. Die detaillierten Daten für die einzelnen Messstationen�nden sih in Tab. 5.9 und 5.10.Der Vollständigkeit halber sind in Tab. 5.11 statistishen Gröÿen und Fehlermaÿe für dieZeitreihen der O3/NOx-Verhältnisse an den Stationen Andehs, Augsburg und Münhen-Johanneskirhen (für die NOx-Messdaten verfügbar sind) aufgelistet. Hier zeigen sih imInter-Modellvergleih bessere Korrelationskoe�zienten für RADM, wobei Mittelwerte undQuantilen höhere O3/NOx-Verhältnisse für RADM als RACM bzw. RACM-MIM zeigen. DieAbweihungen von den Messungen sind für RADM ebenfalls deutlih gröÿer. Die Ergebnisseder RADM-Simulation sind an den 3 Messstationen damit deutlih NOx-limitierter als diesbei RACM und RACM-MIM der Fall ist.RADM (Stokwell u. a., 1990), RACM (Stokwell u. a., 1997) und RACM-MIM (Geigeru. a., 2003) wurden entwikelt um Photooxidantien zu simulieren, wobei hier die höhstePriorität beim Ozon liegt (Poppe, 2006). Diese Arbeit hat gezeigt, dass neue Mehanismenwie RACM-MIM die Ozonkonzentrationen in einem regionalen Modell deutlih realistisherprognostizieren. An dieser Stelle soll abshlieÿend noh kurz erwähnt werden, dass die Meha-nismen diese Modellierungsgüte bei weitem noh niht für alle relevanten Spurensto�e liefern.Der Boxmodellvergleih in Abshnitt 5.4.2 hat für Spurensto�e wie PAN , NOx oder ONITdeutlihe gröÿere Abweihungen als für die Ozon-Konzentrationen gezeigt. Die regionalenSimulationen mit den Mehanismen liefern z.B. für PAN Untershiede in den Mittelwertender Zeitreihe von bis zu 100%. PAN speihert NOx und ist bei moderaten Temperaturenrelativ stabil. Das NOx kann somit über weite Streken transportiert werden, bis es bei hö-heren Temperaturen wieder freigesetzt wird und dort lokal in die Photohemie eingreifenkann. Es konnte keine Literatur gefunden werden, die eine Evaluierung regionaler Modelleoder Simulationen mit den besprohenen Mehanismen mit PAN -Messungen beinhaltet. Eineweitere zusammengefasste Gröÿe sind die organishen Siksto�verbindungen ONIT (Stok-well u. a. 1990, Stokwell u. a. 1997 und Geiger u. a. 2003). Hier treten in den simuliertenMittelwerten Untershiede im Inter-Modellvergleih von über 200 % auf. Die Auswirkungendieser Untershiede sind ebenfalls bisher in der Literatur niht beshrieben. Für die betrah-teten Spurensto�e PAN oder ONIT liegen leider keine verfügbaren Messdaten vor, um dieMehanismen hier genauer zu evaluieren.
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CM Tabelle 5.7: Statistik D3: Vergleih von Simulationen und Messdaten der O3-Konzentrationen vom 01.07.-31.08.03 in 30 Minuten Au�ösungStation r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEAndehs RADM 0,683 56,49 22,22 55,05 86,84 96,74 105,97 110,94 1,87 12,40 2,15 13,20 32,39 24,27 3,43 16,86RACM 0,648 52,87 20,43 51,79 80,95 90,61 102,50 105,92 -1,74 6,85 -3,82 13,78 33,64 25,33 -3,20 16,84RACM-MIM 0,646 53,03 22,19 51,53 83,38 94,15 105,65 111,28 -1,58 5,55 -5,01 14,24 33,33 26,18 -2,90 17,73Messung 54,62 19,50 52,44 61,74 89,46 95,12 98,71Ansbah RADM 0,820 41,75 25,01 39,46 74,81 88,69 94,82 109,72 8,37 48,93 18,96 12,87 66,14 38,66 25,14 16,55RACM 0,805 37,49 23,62 36,50 68,02 82,64 90,59 109,01 4,12 30,75 6,16 11,02 55,73 33,10 12,38 14,54RACM-MIM 0,802 37,54 23,65 36,63 67,97 82,79 91,18 110,41 4,18 32,54 6,36 11,10 57,33 33,34 12,55 14,66Messung 33,31 19,40 30,85 60,67 69,92 77,12 81,75Augsburg RADM 0,837 45,56 26,65 44,47 82,28 91,04 102,67 110,76 2,24 40,04 4,71 11,26 64,11 27,47 5,48 14,62RACM 0,816 41,70 25,55 41,97 77,10 83,99 98,91 108,28 -1,42 22,75 -5,47 11,85 56,05 28,90 -3,46 15,02RACM-MIM 0,811 41,89 25,60 41,84 77,40 84,55 99,97 110,14 -1,23 26,79 -4,97 12,01 60,05 29,31 -3,01 15,20Messung 42,79 24,81 40,62 77,12 84,73 96,14 98,71Erlangen RADM 0,814 41,99 26,72 39,64 78,33 90,62 102,66 113,43 7,29 217,78 30,61 12,52 234,83 38,54 22,41 17,53RACM 0,806 37,77 25,09 36,10 71,52 85,23 95,88 107,93 3,29 172,16 19,26 11,81 197,15 36,30 10,13 16,14RACM-MIM 0,804 37,90 25,14 36,25 71,39 85,78 96,92 108,45 3,41 176,11 20,03 11,89 200,73 36,56 10,49 16,27Messung 34,22 26,71 31,88 70,28 84,32 95,12 99,74Münhen- RADM 0,792 46,31 26,39 44,70 81,94 91,82 100,98 109,47 0,39 37,14 0,60 12,38 64,54 28,43 0,89 16,31Johannes- RACM 0,775 43,14 24,85 42,45 77,44 85,87 96,73 105,98 -2,62 28,14 -6,19 13,05 62,35 29,95 -6,01 16,65kirhen RACM-MIM 0,762 42,93 25,38 42,18 78,28 86,98 97,15 107,71 -2,82 26,05 -8,10 13,40 61,87 30,78 -6,47 17,32Messung 45,72 25,15 43,70 80,21 89,38 98,48 101,29Neustadt RADM 0,821 44,26 24,95 42,18 78,95 87,68 94,07 107,56 12,01 13,99 -8,10 10,65 39,88 26,08 2,86 14,07RACM 0,796 40,33 23,51 39,06 73,82 81,52 88,72 107,02 -2,56 4,67 -11,14 11,34 40,48 27,78 -6,28 14,57RACM-MIM 0,790 40,33 23,77 38,90 74,39 82,43 90,08 108,65 -2,57 4,37 -11,45 11,56 40,69 28,31 -6,29 14,86Messung 42,87 22,30 40,62 74,04 81,75 92,54 99,11Neu-Ulm RADM 0,829 41,83 27,69 40,16 78,71 90,24 102,56 110,76 -1,14 1,77 -16,26 11,63 41,09 28,49 -2,80 15,12RACM 0,811 38,64 26,33 37,46 73,71 85,01 99,93 109,21 -4,17 -6,34 -25,65 12,23 41,91 29,96 -10,21 15,62RACM-MIM 0,808 38,28 26,44 37,35 73,72 85,39 101,35 109,83 -4,50 -6,61 -26,49 12,48 42,75 30,57 -11,03 15,90Messung 33,54 22,92 29,82 67,35 75,99 83,29 86,77Regensburg RADM 0,710 45,64 23,92 43,14 78,86 88,67 95,39 105,64 15,27 120,92 42,10 17,75 130,17 63,69 54,79 22,70RACM 0,689 41,40 22,66 39,42 73,52 82,84 89,43 102,97 11,26 99,72 32,02 15,01 113,32 53,88 40,42 19,80RACM-MIM 0,687 41,42 22,82 39,64 73,77 83,56 91,85 104,43 11,28 99,91 32,07 15,07 113,56 54,09 40,48 19,93Messung 28,99 17,23 27,25 53,47 59,13 66,08 70,83
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Tabelle 5.8: Statistik D4: Vergleih von Simulationen und Messdaten der O3-Konzentrationen vom 01.07.-31.08.03Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEAndehs RADM 0,675 60,12 18,16 60,63 86,95 95,05 104,58 108,87 7,06 27,76 14,491 13,30 37,56 24,46 12,98 16,77RACM 0,618 58,15 17,96 58,20 84,63 93,43 103,81 109,77 5,44 25,36 11,721 14,00 38,79 25,74 10,01 17,27RACM-MIM 0,631 54,62 18,77 56,08 84,85 93,22 104,70 109,80 3,48 20,21 7,868 13,66 36,45 25,12 6,40 16,79Messung 54,62 19,50 52,44 61,74 89,46 95,12 98,71Ansbah RADM 0,817 49,82 22,35 46,85 79,25 92,49 99,40 113,80 16,49 105,98 27,51 17,49 109,05 52,54 49,55 20,97RACM 0,804 45,29 21,44 43,03 73,05 86,90 95,61 112,89 11,96 83,36 21,35 14,06 89,48 42,25 35,95 17,62RACM-MIM 0,797 45,36 21,54 43,23 73,19 87,87 95,84 113,82 12,03 85,52 21,44 14,23 91,76 42,75 36,15 17,86Messung 33,31 19,40 30,85 60,67 69,92 77,12 81,75Augsburg RADM 0,814 51,33 22,41 49,00 81,64 91,49 103,29 108,52 8,31 91,82 15,69 13,24 101,36 30,97 19,44 16,47RACM 0,777 48,30 21,74 47,16 77,82 86,30 101,35 107,05 5,30 80,76 11,31 13,29 96,08 31,08 12,40 16,38RACM-MIM 0,789 47,85 22,10 46,46 78,21 87,26 103,34 108,28 4,85 76,07 10,73 12,99 91,69 30,38 11,34 15,87Messung 42,79 24,81 40,62 77,12 84,73 96,14 98,71Erlangen RADM 0,810 41,95 24,82 40,26 74,83 85,52 98,59 109,67 7,45 241,40 15,88 12,75 101,36 39,17 22,90 17,38RACM 0,804 37,75 23,48 36,99 68,31 79,59 92,55 106,46 3,44 187,29 8,79 12,02 96,08 36,93 10,59 16,03RACM-MIM 0,801 37,88 23,49 37,04 68,30 80,17 93,54 106,68 3,63 195,71 9,67 12,13 91,69 37,27 11,16 16,16Messung 34,22 26,71 31,88 70,28 84,32 95,12 99,74Münhen- RADM 0,769 47,98 24,88 47,93 81,14 90,43 100,24 106,82 2,24 54,39 2,18 13,65 78,20 29,88 4,91 17,12Johannes- RACM 0,759 44,62 23,80 44,77 76,41 84,62 97,87 104,67 -1,10 42,70 -3,82 13,84 73,73 30,32 -2,42 17,07kirhen RACM-MIM 0,742 44,55 24,30 44,44 77,08 85,91 97,96 105,45 -1,17 40,76 -4,58 14,38 72,93 31,50 -2,56 17,79Messung 45,72 25,15 43,70 80,21 89,38 98,48 101,29Neustadt RADM 0,799 47,97 21,95 46,20 78,42 87,40 92,41 105,88 5,09 35,29 7,84 11,44 49,14 26,72 11,88 14,91RACM 0,773 43,94 21,01 42,11 72,90 81,67 87,66 105,65 1,07 23,09 1,46 11,50 45,13 26,85 2,49 14,67RACM-MIM 0,770 43,91 21,21 42,03 73,14 82,13 88,74 107,27 1,03 23,44 1,22 11,57 45,68 27,00 2,42 14,82Messung 42,87 22,30 40,62 74,04 81,75 92,54 99,11Neu-Ulm RADM 0,731 49,65 23,46 46,96 81,57 91,90 103,15 111,17 16,10 200,00 51,97 18,90 206,88 56,40 48,04 23,43RACM 0,706 45,89 22,63 43,87 76,02 86,57 99,34 111,35 12,34 178,50 44,28 17,13 189,52 51,12 36,82 21,37RACM-MIM 0,701 45,65 22,80 43,66 76,12 87,56 100,49 112,08 12,10 172,30 43,57 17,24 184,13 51,46 36,12 21,41Messung 33,54 22,92 29,82 67,35 75,99 83,29 86,77Regensburg RADM 0,686 43,71 24,94 43,23 76,57 88,08 93,61 102,23 14,21 104,80 35,05 18,74 121,70 64,73 49,08 22,83RACM 0,667 39,64 23,73 39,80 70,91 81,74 88,36 100,45 10,18 86,42 23,71 16,43 109,85 56,73 35,17 20,21RACM-MIM 0,667 39,77 23,81 39,82 71,25 82,34 89,79 101,04 10,32 86,27 24,32 16,43 108,92 56,75 35,63 20,31Messung 29,15 17,24 27,25 53,68 59,64 66,26 70,92
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CM Tabelle 5.9: Statistik D4: Grundlage Zeitreihen der Tagesmaxima der O3-Konzentrationen vom 01.07.-31.08.03Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEAndehs RADM 0,727 78,55 16,80 76,99 103,12 108,86 115,92 117,49 2,84 5,19 3,76 10,36 14,23 13,68 3,74 12,44RACM 0,666 75,12 17,75 69,95 101,66 107,42 117,32 119,99 -0,59 0,66 -1,04 12,14 16,28 16,04 -0,78 13,85RACM-MIM 0,673 74,87 18,16 69,88 103,40 108,60 117,32 119,72 -0,85 0,20 -1,51 12,17 16,28 16,07 -1,11 13,94Messung 75,71 16,26 72,49 98,71 101,29 106,63 107,76Ansbah RADM 0,851 74,83 17,92 70,64 96,36 101,47 118,91 124,83 15,38 27,60 14,70 15,48 27,75 26,04 25,86 17,98RACM 0,809 69,25 18,60 63,44 90,81 97,29 117,11 124,37 9,80 17,96 9,53 11,99 21,22 20,17 16,48 14,61RACM-MIM 0,810 69,00 18,88 62,99 90,91 98,13 117,12 124,30 9,55 17,43 9,22 11,87 20,90 19,98 16,05 14,55Messung 59,45 14,94 56,04 81,75 85,35 94,09 96,76Augsburg RADM 0,798 76,45 17,13 74,45 100,38 108,32 114,53 116,99 2,41 4,62 2,03 9,39 13,39 12,68 3,25 10,95RACM 0,745 72,15 17,66 67,91 95,57 107,39 113,33 116,61 -1,88 -1,19 -2,10 10,68 14,73 14,43 -2,54 12,37RACM-MIM 0,742 72,05 18,11 67,54 96,10 109,21 114,60 118,61 -1,98 -1,41 -2,30 10,81 14,85 14,60 -2,67 12,64Messung 74,04 16,81 75,58 100,77 102,83 102,83 104,27Erlangen RADM 0,860 70,81 18,69 67,19 98,05 103,56 114,36 118,62 3,20 6,93 3,40 8,13 13,16 12,68 4,98 10,46RACM 0,837 65,08 18,84 59,21 92,68 96,91 113,49 118,65 -2,25 -1,46 -2,22 8,77 13,42 13,68 -3,51 11,00RACM-MIM 0,833 64,98 19,29 58,52 93,50 97,82 114,74 120,11 -2,35 -1,71 -2,43 9,01 13,69 14,05 -3,65 11,24Messung 67,45 19,95 65,30 97,94 105,55 113,06 114,36Münhen- RADM 0,720 76,51 16,82 76,12 97,10 108,53 110,02 113,63 -0,59 0,74 -0,74 10,48 13,95 13,60 -0,76 12,34Johannes- RACM 0,671 71,66 17,41 67,67 93,57 103,20 107,08 112,61 -5,53 -5,78 -5,62 12,58 16,30 16,32 -7,17 14,69kirhen RACM-MIM 0,658 71,60 18,07 66,96 95,63 105,49 109,07 114,68 -5,60 -5,93 -5,83 13,02 16,78 16,89 -7,26 15,23Messung 77,81 16,35 75,58 99,74 105,40 106,32 110,54Neustadt RADM 0,798 74,12 16,17 71,50 92,17 93,01 111,62 115,59 1,097 3,03 1,05 8,53 12,13 11,70 1,50 10,39RACM 0,748 68,73 16,86 65,24 86,83 89,43 110,71 115,71 -4,465 -4,83 -4,55 10,06 13,53 13,79 -6,12 12,58RACM-MIM 0,739 68,68 17,51 64,87 87,54 90,30 112,10 117,20 -4,436 -4,86 -4,67 10,40 14,00 14,26 -6,08 12,96Messung 73,47 16,68 73,01 95,12 104,88 106,94 108,89Neu-Ulm RADM 0,643 78,00 18,19 75,75 99,18 111,77 120,71 123,55 13,02 25,08 19,54 16,02 28,83 24,67 20,05 19,86RACM 0,612 73,23 18,60 69,19 92,79 111,97 122,01 123,98 8,16 17,32 12,90 15,09 26,37 23,24 12,56 17,80RACM-MIM 0,607 72,88 19,14 68,82 93,70 113,20 123,36 125,05 7,85 16,72 12,32 15,27 26,46 23,51 12,09 17,98Messung 65,89 17,83 65,30 88,95 93,57 94,09 94,70Regensburg RADM 0,780 73,73 15,97 72,05 94,09 94,92 111,30 115,98 17,41 32,96 26,87 17,88 33,84 31,75 30,91 20,04RACM 0,761 68,01 16,37 62,78 87,63 89,68 109,12 115,26 11,69 22,45 18,54 13,13 24,92 23,30 20,75 15,74RACM-MIM 0,757 68,19 16,94 63,74 88,96 91,03 110,42 116,67 11,87 22,67 18,63 13,57 25,60 24,10 21,08 16,16Messung 56,32 12,76 55,01 72,49 78,66 85,04 85,55
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Tabelle 5.10: Statistik D4: Grundlage Zeitreihen der täglihen 8-Stundenmittelwerte (10 - 18 Uhr Ortszeit) der der O3-Konzentrationen vom 01.07.- 31.08.03Station r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MFB MAGE MNGE NME NMB RMSEAndehs RADM 0,727 78,55 16,80 76,99 103,12 108,86 115,92 117,49 2,84 5,19 3,76 10,36 14,23 13,69 3,74 12,44RACM 0,666 75,12 17,75 69,95 101,66 107,42 117,32 119,99 -0,59 0,66 -1,04 12,15 16,28 16,04 -0,79 13,85RACM-MIM 0,673 74,87 18,16 69,88 103,40 108,60 117,32 119,72 -0,85 0,12 -1,51 12,17 16,28 16,08 -1,12 13,94Messung 75,71 16,26 72,49 98,71 101,29 106,63 107,76Ansbah RADM 0,780 67,82 16,41 63,33 90,54 96,50 107,39 110,31 20,86 48,57 22,87 20,86 48,57 44,41 44,41 23,21RACM 0,748 62,03 16,77 56,20 85,15 89,82 105,33 109,99 15,07 35,75 17,31 15,37 36,27 32,72 32,08 18,68RACM-MIM 0,751 61,97 17,22 55,97 86,13 91,88 107,04 111,49 15,01 35,35 17,15 15,30 35,89 32,59 31,96 18,77Messung 46,96 12,48 45,88 64,15 66,11 72,26 75,63Augsburg RADM 0,734 68,97 15,61 68,81 87,65 97,43 102,04 105,71 7,77 14,56 7,42 10,65 19,27 17,39 12,70 13,27RACM 0,675 64,53 16,22 61,59 83,72 93,53 100,78 105,27 3,33 7,19 2,72 10,68 18,70 17,45 5,44 12,64RACM-MIM 0,679 64,44 16,67 62,02 83,38 94,26 102,75 107,50 3,24 6,93 2,52 10,83 18,84 17,69 5,30 12,80Messung 61,20 13,75 63,27 78,63 82,99 86,19 87,31Erlangen RADM 0,789 61,95 16,89 59,12 88,46 92,18 99,53 103,66 9,37 22,15 10,75 11,05 24,72 22,31 18,91 14,07RACM 0,746 56,46 17,18 51,11 83,30 86,05 98,28 103,50 4,15 11,67 4,66 9,60 21,05 19,38 8,38 12,17RACM-MIM 0,749 56,32 17,48 50,76 84,10 86,85 99,45 104,78 4,02 11,22 4,44 9,66 20,93 19,51 8,11 12,19Messung 52,10 15,66 50,34 74,41 80,41 85,06 86,90Münhen- RADM 0,599 66,21 16,00 64,01 87,44 92,53 98,02 101,00 2,39 6,49 1,77 11,25 19,57 17,69 3,75 14,01Johannes- RACM 0,562 61,01 16,44 57,30 82,81 90,26 94,71 100,16 -2,84 -1,97 -4,25 12,63 20,93 19,85 -4,46 14,94kirhen RACM-MIM 0,534 61,46 17,25 54,95 83,91 91,78 96,95 101,77 -2,45 -1,32 -4,07 13,31 22,05 20,91 -3,85 15,76Messung 64,40 14,84 64,48 84,38 86,62 89,93 92,69Neustadt RADM 0,624 66,68 14,97 64,20 83,52 87,05 100,36 104,50 6,76 13,49 6,57 10,53 19,33 17,63 11,32 13,78RACM 0,550 61,61 15,44 59,54 77,81 82,55 99,29 104,24 1,59 4,81 0,91 11,35 19,83 19,00 2,66 13,50RACM-MIM 0,549 61,45 16,04 58,75 79,49 83,13 100,29 105,55 1,47 4,49 0,61 11,55 20,05 19,33 2,47 13,83Messung 60,16 12,67 61,00 74,82 84,29 85,80 86,39Neu-Ulm RADM 0,445 69,01 16,19 65,64 89,21 98,82 105,50 108,35 18,17 48,31 32,49 19,68 50,82 38,77 35,79 24,59RACM 0,386 64,18 16,73 60,89 82,25 95,59 105,84 108,78 13,25 38,12 24,93 17,87 45,61 35,20 26,18 22,15RACM-MIM 0,386 63,84 16,81 60,56 84,26 96,12 105,33 108,76 12,98 37,42 24,51 17,81 45,21 35,08 25,56 22,02Messung 51,66 15,65 52,65 69,05 72,52 76,14 77,08Regensburg RADM 0,733 64,41 14,91 62,04 83,64 85,76 99,69 104,30 22,05 57,26 42,06 22,05 57,26 52,05 52,05 24,24RACM 0,679 59,00 15,21 55,71 78,09 82,09 96,23 102,43 16,63 44,25 33,11 17,03 45,06 40,21 39,27 20,01RACM-MIM 0,685 58,99 15,62 54,78 78,44 81,96 97,88 103,71 16,62 43,97 32,98 17,23 45,21 40,67 39,24 20,11Messung 42,36 11,46 43,34 56,19 60,82 63,92 66,22



112 5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCMTabelle 5.11: Statistik D4: O3/NOx-Verhältnis vom 01.07.-31.08.03; alle Gröÿen in ppb.r MW SD Q50 Q90 Q95 Q98 Q99 MB MNBE MAGE MNGEAndehsRADM 0,60 22,83 19,45 15,20 52,90 63,59 72,68 77,22 13,9 158,50 15,1 172,56RACM 0,56 19,55 16,38 14,26 45,28 54,28 63,51 71,77 10,6 129,04 11,9 145,05RACM-M. 0,56 17,39 15,95 11,87 42,60 51,41 61,39 70,08 8,4 97,83 10,5 122,09Messung 8,96 3,90 8,72 14,23 15,80 17,76 18,68AugsburgRADM 0,793 12,21 12,24 6,42 32,54 37,43 42,64 45,31 6,63 295,46 7,21 305,24RACM 0,700 11,68 13,04 6,05 32,69 40,64 47,16 52,49 6,10 253,44 7,31 274,59RACM-M. 0,711 11,10 12,42 5,84 30,38 38,13 45,47 50,74 5,51 217,38 6,75 238,97Messung 5,81 5,23 4,25 14,08 15,97 18,47 19,52Münhen-JohanneskirhenRADM 0,60 6,78 7,70 4,10 17,04 22,27 29,67 34,13 1,18 95,29 3,88 141,25RACM 0,59 5,84 7,09 3,27 14,61 20,41 27,40 33,63 0,24 65,86 3,65 122,37RACM-M. 0,58 5,66 6,68 3,31 14,19 19,07 25,55 30,48 0,06 63,64 3,62 121,67Messung 5,69 5,16 4,16 13,08 16,57 19,75 21,155.6 Zusammenfassung und BewertungDer Inter-Modellvergleih der drei Chemiemehanismen anhand von regionalen Lufthemiesi-mulationen hat einen deutlihen systematishen Bias zu höheren Ozonkonzentrationen für denRADM-Mehanismus im direkten Vergleih mit dem RACM- bzw. RACM-MIM-Mehanis-mus gezeigt. Diesen Bias verdeutlihen sowohl die kontinuierlihen Zeitreihen der Ozonkon-zentrationen an den Messstationen für Domain D3 und D4, wie auh die Satter-Plots für dietäglihen Ozonmaxima und 8-Stundenmittelwerte. Bei den Satter-Plots konnte der Bias vorallem durh die Regressionsgeraden verdeutliht werden. Eine detailliertere Aussage bezüglihder Abweihung lieferten auh die Quantile-Quantile-Plots an allen 8 Messstationen. Diesezeigten vor allem in den Quantilen mit mittlerem bis höherem Rang (also den Bereihen der
O3-Verteilung mit mittleren bis hohen O3-Konzentrationen) deutlih höhere Werte für RADMals bei den Simulationen mit RACM bzw. RACM-MIM. Die Quantile-Satter-Plots liefertensomit niht nur eine Aussage über die Abweihungen in der Verteilung der Ozonkonzentratio-nen, sondern auh über den Wertebereih in dem diese Abweihungen statt�nden. Der Biasder mit dem RADM-Mehanismus simulierten O3-Konzentrationen gegenüber RACM bzw.RACM-MIM ist die erste Aussage der Modellanalyse. Für den Inter-Modellvergleih und dieEvaluierung mit den Beobahtungen wurden eine Reihe statistisher Gröÿen bereitgestellt.Diese lieferten im Mittel für den RADM-Mehanismus eine systematishe Abweihung inden Simulationen von a. 4 ppb mehr Ozon im Vergleih zu RACM und RACM-MIM undquanti�zieren damit die erste Aussage dieses Abshnitts.Die Untershiede der simulierten O3-Konzentrationen zwishen RACM und RACM-MIMwaren sehr gering. Sie untersheiden sih in der graphishen Modellevaluierung vor allembei hohen O3-Konzentrationen. Die Quantile-Plots zeigten für RACM und RACM-MIM sehrähnlihe Verteilungen im unteren und mittleren Bereih der Quantilen, während der RACM-MIM Mehanismus für die Quantilen mit höherem Rang deutlih höhere O3-Konzentrationenlieferte. Dies ist die zweite Aussage der Modellanalyse. Der Untershied zwishen RACM und



5 Gasphasenhemiemehanismen in MCCM 113Tabelle 5.12: Statistik D4: NOx, PAN und ONIT vom 01.07.-31.08.03; alle Gröÿen in ppb.Andehs Ansbah Augsburg ErlangenMW SD MW SD MW SD MW SD
NOxRADM 4,91 3,64 11,23 8,89 9,19 7,56 21,63 22,00RACM 6,07 4,40 13,18 9,53 10,44 8,00 23,74 22,11RACM-M. 6,12 4,35 13,27 9,49 10,62 8,10 23,72 22,20
PANRADM 1,19 0,40 0,96 0,35 1,07 0,50 0,92 0,35RACM 0,68 0,24 0,51 0,21 0,55 0,23 0,50 0,20RACM-M. 0,66 0,23 0,49 0,20 0,53 0,22 0,48 0,20
ONITRADM 0.26 0.17 0.21 0.11 0.25 0.15 0.24 0.14RACM 0.92 0.67 0.75 0.55 0.86 0.67 0.83 0.63RACM-M. 0.45 0.34 0.37 0.26 0.41 0.31 0.45 0.37M-Johanneskirhen Neustadt Neu-Ulm RegensburgMW SD MW SD MW SD MW SD
NOxRADM 17,37 14,35 11,42 9,16 15,05 11,44 19,13 15,69RACM 18,85 15,11 13,07 9,43 16,57 11,63 21,12 16,31RACM-M. 18,90 14,89 13,34 9,70 16,89 11,99 21,09 16,10
PANRADM 1,04 0,36 0,95 0,32 1,08 0,38 0,94 0,32RACM 0,59 0,25 0,52 0,20 0,58 0,22 0,52 0,20RACM-M. 0,58 0,24 0,51 0,19 0,55 0,21 0,50 0,20
ONITRADM 0.27 0.19 0.22 0.13 0.24 0.13 0.23 0.14RACM 0.84 0.70 0.79 0.58 0.86 0.64 0.75 0.58RACM-M. 0.44 0.38 0.42 0.33 0.36 0.23 0.42 0.35RACM-MIM beträgt für den Mittelwert der Zeitreihe der O3-Konzentrationen und für dieQuantilen a. 1 %. Somit konnte auh die zweite zentrale Aussage quanti�ziert werden.Die graphishe Modellevaluierung zeigte für den RACM bzw. den RACM-MIM-Mehanis-mus bessere Übereinstimmungen der Simulationsergebnisse mit den Beobahtungen als fürden RADM-Mehanismus. Dies verdeutlihten vor allem die Satter-Plots der 8-Stunden-mittelwerte und der Quantilen. Die statistishen Fehlergröÿen bezüglih den Beobahtungenan den Messstationen zeigten für den RACM-MIM-Chemiemehanismus die geringsten Ab-weihungen und somit die besten Übereinstimmungen. Die Fehlergröÿen waren im direktenVergleih zum RACM-Mehanismus nur minimal geringer. Dies ist die dritte Aussage derModellanalyse.Als weitere Gröÿe zur Evaluierung der Mehanismen wurde das O3/NOx-Verhältnis be-trahtet. Hier zeigten Histogramm und Satter-Plots an 3 Messstationen (NOx-Messdatenwaren nur an 3 Stationen verfügbar) für RADM einen deutlihen Trend zu höheren Werten.Dies bedeutet, dass RADM einen Trend zu mehr NOx-limitierten Situationen zeigt, als diesbei den Simulationen mit RACM oder RACM-MIM der Fall war. Die höheren Werte im
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O3/NOx-Verhältnis sind niht nur auf höhere Ozonkonzentrationen zurükzuführen, sondernauh auf geringere NOx-Konzentrationen. Dies zeigte sih z.B. in den wesentlih höheren
PAN -Konzentrationen für den RADM-Mehanismus. Diese Vershiebung lässt sih damiterklären, dass sih PAN als Reservoir für NOx verhält und dieses bei niedrigen Tempera-turen stabil bindet, was zu geringeren NOx-Konzentrationen und damit auh zu höheren
O3/NOx-Verhältnissen führt.Die sehr ländlih gelegene Station Andehs zeigte hier für das O3/NOx-Verhältnis eine sehrstarke Übershätzung durh die Simulationen im Vergleih zur Messung. Hier zeigten sih vorallem E�ekte der räumlihen Au�ösung der regionalen Modellierung. Die hohen simulierten
O3/NOx-Verhältnisse im Vergleih zur Messung in dieser Region resultierten aus geringenlokalen NO-Emissionen für die entsprehende Modellgitterzelle. Während die Messung auf-grund lokaler E�ekte noh wesentlih höhere NOx-Konzentrationen erfassen konnte, warendiese jedoh für die räumlihe Au�ösung der regionalen Modellierung niht repräsentativsondern lediglih punktuell lokal. Die urbane Messstation Münhen-Johanneskirhen zeigtehingegen für das O3/NOx-Verhältnis eine wesentlih bessere Übereinstimmung mit der Mes-sung. Hier repräsentierten die ebenfalls punktuellen Messungen die Werte der Simulationenfür die räumlihe Au�ösung der regionalen Modellierung.Der Inter-Modellvergleih hat für die regionale Ozonvorhersagegüte gezeigt, dass der RADM-Mehanismus shlehtere Ergebnise liefert und durh den RACM- oder dem RACM-MIM-Mehanismus abgelöst werden muÿ. Eine Zunahme der Rehenzeit für die Berehnung der he-mishen Umwandlung bei regionalen Simulationen von 10 - 20% (abhängig von der Anzahl derGitterpunkten, Zeitshrittweiten et.) beim Wehsel vom RADM- zum RACM-Mehanismusliefert wesentlih realistishere Ozonkonzentrationen. Der RACM-MIM-Mehanismus erfor-dert im Vergleih zum RACM-Mehanismus in einer regionalen Simulation mit MCCM noh-mals a. 10 - 15 % mehr Rehenleistung zur Integration des Gesamtsystems.



6 Diskussion und AusblikDas letzte Kapitel dieser Arbeit soll die Ideen, Umsetzungen und Ergebnisse, wie sie inden vorhergehenden Kapiteln beshrieben wurden, zusammenfassen, diskutieren und einenAusblik auf möglihe zukünftige Arbeiten präsentieren.6.1 Vertikale Feuhteadvektion in MM5/MCCMIn Kapitel 3 wurde ein neues Integrations- und Advektionsverfahren für die Feuhteadvekti-on in MM5 vorgestellt. Bei der Entwiklung des Verfahrens musste darauf geahtet werden,dass sih das Verfahren konsistent in das numerishe Integrationsshema in MM5 integrie-ren lässt. Bei der simultanen Integration aller in MM5 gekoppelten Erhaltungsgleihungen(Impuls, Energie und Partialmassen, sowie der Zustandsgleihungen für ein Fluid) wird keinTime-Splitting Verfahren verwendet, sondern die einzelnen Beiträge aus allen gekoppeltenpysikalishen Prozessen werden als Teiländerungsraten berehnet und für die Integration desGesamtsystems zur Verfügung gestellt. Durh nihtlineare Limitierungen wird dabei Stabilitätsihergestellt. Aufgrund der sehr starken Abhängigkeit der pysikalishen Module untereinan-der, musste bei der Verfahrensentwiklung auf eine entsprehend konsistente Formulierungdes neuen Integrations- und Advektionsverfahrens auf drei Zeitniveaus geahtet werden. AlsNebenbedingungen für die Verfahrensentwiklung kamen im Hinblik auf den Einsatz dermodi�zierten MM5-Version für regionale Klimasimulationen (Simulationszeiträume von 10 -100 Jahren) eine möglihst hohe numerishe E�zienz und die Einshränkungen durh die inMM5 benutzten Parallelisierungswerkzeuge hinzu, die den Einsatz von Diskretisierungsshe-mata höherer Ordnung beshränken (Mihalakes 2000a, b).Die deutlihe Verbesserung der advektiven Transporteigenshaften des neuen numerishenVerfahrens wurde anhand von eindimensionalen Advektionstests gezeigt. Das Verfahren re-duzierte die zuvor erwähnten De�zite des in MM5 verwendeten Leapfrog-Verfahrens mit demAsselin Zeit�lter deutlih. Es konnte gezeigt werden, dass durh den gewählten Ansatz dieBildung von numerish erzeugten Wellen in der numerishen Lösung wesentlih stärker un-terbunden wird, als dies beim original MM5-Verfahren der Fall ist.Eine Evaluierung der MM5-Simulationen mit DWD-Niedershlagsbeobahtungen bestätig-te, dass das neue Verfahren zu deutlihen Verbesserungen in der Niedershlagsvorhersageführt. Es ergab sih vor allem im Luv- und Lee-Bereih der Mittelgebirge eine deutliheVerbesserung der simulierten Niedershläge. Hier setzt die Kondensation in der Anströmungdurh das modi�zierte Verfahren in MM5 deutlih früher ein als mit dem original MM5, waszu realistisheren Niedershlägen führt. Entsprehend erhalten die Gebiete im Lee-Bereih ge-ringere Niedershläge. Die vorhandenen DWD-Niedershlagsbeobahtungen bestätigten dies.Die mit dem modi�zierten MM5 erzielten Niedershlagsverteilungen haben im Vergleih



116 6 Diskussion und Ausblikzum original MM5 bessere Übereinstimmungen mit den Ergebnissen einer Studie gezeigt, inder mehrere regionale Klimamodelle anhand von �ähenbezogenen Niedershlagsbeobahtun-gen evaluiert wurden. Es wird aufgrund der gezeigten Ergebnisse erwartet, dass das modi�-zierte MM5 in regionalen Klimasimulationen realistishere Niedershlagsverteilungen produ-zieren wird. Damit wurde ein wesentliher Beitrag dazu geleistet, die Genauigkeit zukün�tigerregionaler Klimasimulationen zu verbessern.Die Evaluierung von räumlih und zeitlih hohaufgelösten Simulationen der Wasserdampf-verteilung mit Vertikalpro�len aus LIDAR-Beobahtungen an den Stationen Lindenberg,Leipzig und Ziegendorf führte niht zu dem gewünshten Erfolg. Die Untersuhung hat ge-zeigt, dass die verfügbare MM5-Modellinitialisierung für eine derartige Untersuhung nihtgeeignet ist. Trotz der Verwendung der Radiosondendaten über die MM5-FDDA-Optionkonnten in den Simulationen die beobahteten Feuhteverteilungen niht ausreihend exaktwiedergegeben werden.Der Intermodellverlgeih der MM5-Simulationen diagnostiziert für das modi�zierte MM5eine um a. 50-75 Meter tiefer liegende nähtlihe Grenzshihthöhe. Der am Boden ver-dunstende Wasserdampf verteilt sih somit auf ein geringeres Volumen und führt in derGrenzshiht zu feuhteren Verhältnissen, da der vertikale Austaush über die Grenzshihthinaus gering ist. Dieses Phänomen zeigte sih systematish für alle in MM5 zur Verfügungstehenden Grenzshihtparameterisierungen.Die Untersuhung hat ein möglihes Vorgehen für eine dreidimensionale Evaluierung vonMM5-Simulationen gezeigt. Für einen Vergleih von simulierten Wasserdampfverteilungenmit Lidar-Beobahtungen sind allerdings wesentlih genauere Modellinitialisierungen erfor-derlih. Denkbar wären z.B. zusätzlihe Radiosondenaufstiege an den Stationen vor dem Be-obahtungszeitraum. Mit diesen zusätzlihen Informationen zur Modellinitialisierung sollteMM5 in der Lage sein, die meteorologishe Situation möglihst exakt zu erfassen und wie-derzugeben. Aufgrund der sehr beshränkten Datenlage bezüglih geeigneter und verfügbarerLidar-Messungen, war eine solhe Initialisierung niht möglih.In der Literatur konnte bisher keine vergleihbare dreidimensionale Evaluierung von MM5-Simulationen gefunden werden. Die meisten Modellevaluierungen beshränken sih auf einenVergleih von Simulationsergebnissen mit Beobahtungen am Boden. Einzelne Arbeiten zuEvaluierungen von Simulationen mit Beobahtungen aus Radiosondenaufstiegen oder Flug-zeugmessungen sind zwar vorhanden, die Messungen repräsentieren aber lediglih räumliheund zeitlihe Punktmessungen im Modellgebiet. In der dreidimensionalen Modellevaluierungregionaler Meteorologiemodelle besteht somit noh erhebliher Bedarf, die vorhandenen Wis-sensde�zite bezüglih der Genauigkeit der regionalen Simulationen zu befriedigen.6.2 Advektion hemisher Spurensto�eIm Kapitel 4 der vorliegenden Arbeit wurde anhand von O3-Konzentrationen gezeigt, dasssih durh die Implementierung zweier alternativer Advektionsverfahren in MCCM dessenEigenshaften zur Simulation von hemishen Spurensto�en wesentlih verbessert haben.Dabei wurde zuerst anhand eines numerishen Advektionsexperiments verdeutliht, dassdie vershiedenen numerishen Advektionsverfahren eine groÿe Quelle für Ungenauigkeiten



6 Diskussion und Ausblik 117bei der Simulation von Spurensto�verteilungen sind. Für den numerishen Advektionstest imMCCM wurden mehrere Verfahren aus der Literatur ausgewählt, eine dreidimensionale Ver-sion für die MCCM-Modellgleihungen in Pseudo�ussform und für das MCCM-Modellgitterentwikelt und als optionales Verfahren in MCCM implementiert. Anshlieÿend wurde derAdvektionstest basierend auf den MCCM-Modellgleihungen und -Modellgitter durhgeführt.Das numerishe Experiment zeigt für das MPDATA-Referenzverfahren starke numerishe Dif-fusion sowie einen positiven Phasenfehler und für die beiden alternativen Advektionsverfah-ren BOTTM und BOTTP deutlih Gradienten erhaltendere Eigenshaften. Damit bestätigtesih bereits die erste Vermutung, dass die untershiedlihen Advektionsverfahren in regiona-len Simulationen deutlihe qualitativ Untershiede in den transportierten Gröÿen erzeugenwerden.Dass diese Untershiede niht vernahlässigbar sind, wurde anhand detaillierter Betrah-tungen von simulierten CO-Abluftfahnen in unmittelbarer Nähe zur Emissionsquelle bestä-tigt. Die Advektionsverfahren BOTTM und BOTTP produzierten in den Simulationen deut-liher ausgeprägte Abluftfahnen mit wesentlih höheren CO-Konzentrationen. In der Refe-renzsimulation mit dem wesentlih di�usiveren MPDATA-Verfahren waren die Abluftfahnenkaum erkennbar und resultierten in wesentlih geringeren CO-Konzentrationen. Die lokalenUntershiede in den CO-Konzentrationen lagen bei über 100%. Es wurde bei dieser Unter-suhung ebenfalls gezeigt, dass das positiv de�nite Bott-Advektionsverfahren BOTTP beider Simulation der sehr starken lokalen Gradienten an den Emissionsquellen durh ein Über-shwingen erheblihe numerishe Fehler induzierte. Bei quasi-inerten Spurensto�en wie COhaben solhe Fehler keine gravierenden Auswirkungen auf die Gesamtsimulation. Handelt essih bei den Emissionen aber um sehr shnell reagierende Spurensto�e wie NO, so erfolgtdurh die nihtlineare Lufthemie eine sehr shnelle hemishe Umwandlung und die nume-rish induzierten Fehler beein�ussen das lokale photostationäre Gleihgewiht. Die numerishverstärkten lokalen Spurensto�gradienten können vor allem bei der Verwendung des QSSA-Lösers als numerishes Integrationsverfahren durh nihtlineare Rükkopplungen im Modellzu numerishen Stabilitätsproblemen führen, wenn die Integrationszeitshritte sehr progressivgewählt wurden.In den Verteilungen von reaktiven Emittenten, z.B. bei den NO-Konzentrationen, wurdendurh die vershiedenen Advektionsverfahren in den regionalen Simulationen im Mittel überden Simulationszeitraum im Domain D3 und D4 Untershiede von bis zu 100% erzeugt. DieUrsahen für diese Untershiede liegen an untershiedlihen lokalen Spurensto�verteilungenin der Nähe der Emissionsquellen. Diese Untershiede p�anzen sih z.B. durh die Nestung aufdie Unter-Domains entsprehend fort. In den Simulationen für Domain D2 haben die lokalen
NOx-Abluftfahnen von Barelona, Paris und London, die alle in Domain D1 in unmittelbarerNähe zum D2 lagen, die Randbedingungen für Domain D2 sehr stark beein�usst. Für DomainD3 haben ähnlihe E�ekte in den lokalen NOx-Abluftfahnenan den Domainrändern (Emissi-onsquellen entlang des Rheins im Westen und in Tshehien im Osten) die Untershiede nohverstärkt und zu den gezeigten untershiedlihen Spurensto�verteilungen, vor allem für die
NO-Konzentrationen geführt. Diese wirkten sih durh eine stärkere O3-Titration erheblihauf die Verteilung von sekundären Luftshadsto�en wie O3 aus.Es konnte gezeigt werden, dass die Sensitivität der simulierten O3-Konzentrationen be-



118 6 Diskussion und Ausblikzüglih der numerishen Advektionsverfahren bei der gröberen Au�ösung von 6 km deutlihstärker war, als bei der feinen Au�ösung von 2 km. In den 3 Simulationen mit der fein-sten Au�ösung waren die Untershiede in den simulierten O3-Konzentrationen wesentlihgeringer, trotz deutlih höheren urbanen NO-Konzentrationen in den Simulationen mit denBott-Verfahren. In dieser Au�ösung sind o�enbar andere Prozesse dominant und beein�ussendie O3-Konzentrationen weit wesentliher, als es die Untershiede in den Advektionsverfahrenvermögen.Den hohaufgelösten MCCM-Simulationen mit den Bott-Advektionsverfahren bestätigendie statistishen Gröÿen und Fehlermaÿe deutlih bessere Übereinstimmungen mit den Beob-ahtungen als für das Referenzverfahren. Vor allem das positiv de�nite Bott-Advektionsver-fahren, welhes sih durh seine Eigenshaft auszeihnet, starke Gradienten beim advektivenTransport sehr gut zu erhalten, produzierte hier die beste Übereinstimmung, bzw. die gering-sten Abweihungen mit den Beobahtungen.Aufgrund der Tatsahe, dass nur sehr wenige, mit dem MCCM vergleihbare Modelle exi-stieren, sind in der Literatur nur einzelne Arbeiten über Advektionsverfahren für Lufthe-miemodelle verö�entliht. Die meisten Publikationen behandeln aber globale Chemiemodel-le mit einer spektralen Diskretisierung. Lediglih Chok u. a. (2005) und Perell und Byun(2006) zeigen jeweils eine Implementierung eines Lagrangshen Transportverfahrens in die o�-line Chemietransportmodelle CMAQ und CAMX. Chok u. a. (2005) zeigen dabei mit demCAMX-Modell im Vergleih zu dieser Arbeit wesentlih gröÿere Untershiede in den simulier-ten bodennahen CO- und O3-Konzentrationen aufgrund von untershiedlihen numerishenAdvektionsverfahren.Aufgrund der Datenlage konnten lediglih bodennahe punktuelle Beobahtungen aus demBeobahtungsnetz des bayerishen Landesamtes für Umwelt zur Evaluierung der Simula-tionen verwendet werden. Wünshenswert wäre aber eine dreidimensionale Evaluierung derSimulationsergebnisse z.B. mit Spurensto�-Beobahtungen von Lidarsystemen, Radiosonden-beobahtungen und auh Messungen von Messtürmen über einen ähnlih langen Zeitraumwie in dieser Untersuhung. Ensprehende geeignete Datensätze sind entweder niht bekanntoder niht verfügbar. Dreidimensionale Messungen wie z.B. aus der BerliOZ Kampagne sindaufgrund des kurzen Beobahtungszeitraums von unter 48 Stunden nur bedingt eine Alter-native, ebensowenig wie Flugzeugmessungen. Bei letzteren ist der Fehler durh die vertikaleInterpolation auf dem Modellgitter bereits in der Gröÿenordnung der durh diese Studiegezeigten Untershiede. Wünshenswert wären für die Modellierung repräsentative Langzeit-messungen einer Vielzahl hemisher Spurensto�e z.B. auf Fernsehtürmen, Windräder oderhohen Gebäuden verteilt rund um groÿe Städte wie z.B. Münhen oder Berlin. Die aus diesenMessungen resultierenden Datensätze würden für eine dreidimensionale Modellevaluierungdie ideale Datengrundlage sha�en, anstatt auf die Daten zur lokalen Luftshadsto�überwa-hung zurükgreifen zu müssen. Letztere sind, wie in dieser Arbeit diskutiert, nur begrenztzum Vergleih mit regionalen Simulationen geeignet.Eine dreidimensionale Modellevaluierung der hemishen Spurensto�verteilungen ist ausvielerlei Hinsiht wünshenswert und notwendig. Vor allem in Hinblik auf die Modellierungvon sekundärem Aerosol in der Troposphäre haben die in dieser Untersuhung gezeigten Un-tershiede in den dreidimensionalen Spurensto�verteilungen deutlihe Auswirkungen sowohl



6 Diskussion und Ausblik 119auf die Aerosol-Bildungsraten als auh auf die resultierenden Konzentrationen. Die Verände-rung im sekundären Aerosol beein�usst wiederum ganz wesentlih die optishen Eigenshaf-ten des Gesamtaerosols und damit den terrestrishen Strahlungshaushalt, der wiederum diePhotohemie antreibt.6.3 Vergleih von Mehanismen für die troposphärisheLufthemieDie Evaluierung der drei Chemiemehanismen im regionalen Modell MCCM hat für denRADM-Mehanismus im direkten Vergleih mit dem RACM- bzw. RACM-MIM-Mehanis-mus Bias hervorgebraht. RADM produziert in den Simulationen um a. 4 ppb höherebodennahe Ozonkonzentrationen. Durh eine detaillierte Betrahtung der simulierten O3-Verteilungen an den 8 Messstationen zeigen die Quantilen mit mittlerem bis höherem Rangdeutlih höhere Ozonkonzentrationen für RADM als bei den beiden anderen Mehanismen,während letztere sehr ähnlihe Verteilungen im unteren und mittleren Bereih der Verteilungproduzieren. Der Untershied zwishen RACM und RACM-MIM beträgt für den Mittelwertder Zeitreihen der Ozonkonzentrationen und für die Quantilen maximal 1 %. RACM-MIMzeigt für die Quantilen mit höherem Rang (also für die hohen Konzentrationen in der Vertei-lung) deutlih höhere Ozonkonzentrationen als RACM.RACM, bzw. der RACM-MIM-Mehanismus produzieren bessere Übereinstimmungen derSimulationsergebnisse mit den Beobahtungen, vor allem für die betrahteten täglihen 8-Stundenmittelwerte der O3-Konzentrationen.Das O3/NOx-Verhältnis zeigt in den Simulationen für RADM einen deutlihen Trend zuhöheren Werten, also einen Trend zu mehr NOx-limitierten Situationen, als dies bei denSimulationen mit RACM oder RACM-MIM der Fall ist. Die höheren Werte im O3/NOx-Verhältnis sind niht nur auf höhere Ozonkonzentrationen zurükzuführen, sondern auh aufgeringere NOx-Konzentrationen.Der Inter-Modellvergleih hat für die regionale Ozonvorhersagegüte gezeigt, dass der RADM-Mehanismus wesentlih shlehtere Ergebnisse liefert und durh den RACM- oder demRACM-MIM-Mehanismus abgelöst werden sollte. Eine Zunahme der Rehenzeit für die nu-merishe Integration bei regionalen Simulationen von 10 - 25% beim Wehsel vom RADM-zum RACM-Mehanismus liefert wesentlih realistishere Ozonkonzentrationen und sollte so-mit kein Hinderniss darstellen. Der RACM-MIM-Mehanismus erfordert nohmals a. 10 %mehr Rehenleistung zur Integration des Gesamtsystems, als der RACM-Mehanismus. Hiermüssen die geringfügig besseren Ergebnisse mit einem wesentlih gröÿeren Rehenaufwanderbraht werden.Für die dreidimensionale Modellevaluierung gelten auh hier die bereits in Abshnitt 6.2diskutierten Punkte.Darüberhinaus hat der Inter-Modellvergleih der drei Chemiemehanismen in MCCM ne-ben den wissenshaftlihen Erkenntnissen über die regionale Ozon-Modellierungsgüte auheinen völlig neuen Weg beshrieben, um in der Zukunft weitere Chemiemehanismen in MC-CM oder andere regionale Modelle zu integrieren. Es wurde für die gezeigte Untersuhungin MCCM eine Shnittstelle gesha�en und darüber hinaus eine Vorgehensweise beshrieben,



120 6 Diskussion und Ausblikdie es in der Zukunft ermögliht, einfah und e�zient jeden beliebigen Gasphasenhemie-mehanismus in MCCM zu implementieren. Damit wurde das regionale Modell MCCM ent-sheidend weiterentwikelt und vorbereitet, um auh in der Zukunft neue Herausforderungenim Bereih der regionalen Lufthemiemodellierung bearbeiten zu können. Hier sind vor allemgekoppelte regionale Lufthemie-Klimasimulationen zu nennen. Hierzu sind z.B. vereinfahteChemiemehanismen notwendig, um solhe Simulationen selbst mit den modernsten Hoh-leistungsrehnern noh in endliher Zeit durhführen zu können, da regionale Chemie-Klima-Simulationen bis zu 500% mehr Rehenleistung erfordern als regionale Klimasimulationen.Für die Klimamodellierung sind weitere Aspekte der Klimaänderung von besonderem In-teresse, wie z.B. die Auswirkungen durh die von der Klimaänderung hervorgebrahten Ver-änderungen in der Atmosphäre auf die hemishen Eigenshaften und Zusammensetzung dertropospärishen Luft. Zu erwähnen sind hier vor allem die Veränderungen im Strahlungshaus-halt durh die klimabedingten Änderungen in den optishen Eigenshaften der Atmosphäre(z.B. durh Wasserdampf, Aerosole und hemishe Spurensto�e), Veränderungen in den bio-genen Kohlenwassersto�emissionen durh klimabedingte Veränderungen in der Biosphäre undderen Auswirkungen auf die troposphärishe Chemie, wie z.B. auf das Ozonbildungspotential.
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