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Zusammenfassung

Die Vorhersage des Zustandes der Atmosphire ist mathematisch gesehen ein Anfangswertpro-
blem; eine mdoglichst genaue Kenntnis des Zustandes der Atmosphére zum Ausgangszeitpunkt
ist eine notwendige Bedingung fiir eine realistische Prognose. Die vorliegende Arbeit hat die
Bereitstellung von Anfangswerten atmosphérischer Spurenstoffe fiir Chemie-Transportmodelle
(CTMs) mittels Datenassimilation zum Thema.

Die Datenassimilation spielte im Bereich der Chemie-Transport-Modellierung im Gegensatz zur
numerischen Wettervorhersage (NWV) bisher eine untergeordnete Rolle. Dies hat zwei grund-
legende Ursachen. Erstens ist die Datenlage wesentlich schlechter als in der Meteorologie. Dies
bezieht sich sowohl auf die Verfiigbarkeit von Mefidaten und deren Qualitdt als auch auf die
chemischen und physikalischen Eigenschaften der beobachteten Spurenstoffe. Die Untersuchun-
gen in dieser Arbeit unter anderem von Daten von iiber 430 europiischen Stationen ergeben,
dafl derzeit nur die Beobachtungen des bodennahen Ozons die Kriterien erfiillen. Zweitens ist
das Problem der Reprisentativitdt chemischer Daten komplexer als fiir die meteorologischen
GréBen. In der NWYV ist dies hauptsichlich eine Frage der rdumlichen Ubertragbarkeit der
Werte. Die Vergleichbarkeit von Daten atmosphirischer Spurengase hingt auch bei rdumlicher
Nihe der MeBorte und dhnlichen meteorologischen Bedingungen stark vom chemischen Regime
der entsprechenden Luftmassen ab. Es mufl somit quantifiziert werden kénnen, inwieweit Mes-
sungen und modellierte Daten vergleichbaren Regimen angehoren. Dafiir wird in dieser Arbeit
mit Hilfe der Hauptkomponentenanalyse (PCA) ein Index entwickelt, der das aktuelle Regime
bestimmt. Dieser ist sowohl fiir Mef3- als auch fiir Modelldaten giiltig, so dal durch den Ver-
gleich der Mafzahlen fiir verschiedene Orte — MefBstationen oder Modellgitterpunkte — die
gegenwiirtige chemische Reprisentativitit der Daten fiireinander quantifiziert werden kann.
Die Assimilation baut auf analysierten Verteilungen des bodennahen Ozons auf. Nach der Me-
thode der optimalen Interpolation wird ein Verfahren fiir die Erstellung der Analysen entwickelt.
Algorithmen dieser Art nutzen modellierte Daten als Hintergrundfelder und beriicksichtigen die
Fehler der Mef3- und Modelldaten sowie die Reprasentativititsfehler. Im Rahmen der vorlie-
genden Arbeit wurden Simulationen mit dem EURAD-CTM (EURopéisches Ausbreitungs- und
Depositionsmodell) auf einem europaweiten Gitter und einem Deutschland iiberdeckenden Nest
durchgefiihrt. Die Auswertungen dieser modellierten und der beobachteten Daten ergeben einen
Erwartungswert fiir die Fehlervarianz der Ozonmessungen von ca. 50 ppbv® und einen um et-
wa einen Faktor sechs grofieren Wert fiir die Daten aus dem Modell. Die physikalische und
chemische Konsistenz der resultierenden Analysen ist insbesondere auf die Wichtung mit dem
Ma# fiir die chemische Reprisentativitit zuriickzufiihren. Ein Assimilationsverfahren wird ent-
wickelt, mit dem die Analysen periodisch in das Modell eingebracht werden. Das Resultat ist
eine konsistente Anfangsverteilung, mit der eine signifikante Verbesserung der Kurzfristvorher-
sage fiir das bodennahe Ozon erreicht wird.

Ein zweiter Schwerpunkt der Arbeit ist zwangsldufig die Diskussion der Evaluierung, da die
Methoden und Ergebnisse der Datenassimilation fiir diesen Zweck iibertragbar sind. Zum Bei-
spiel liefern die Untersuchungen der Daten, insbesondere mit der PCA, Informationen iiber
die Messungen und die Mefinetze. Die Reprisentativitit von Daten ist das zentrale Problem
auch der Evaluierung, dazu erméglicht die Quantifizierung der aktuellen Regime eine Bewer-
tung der Vergleichbarkeit von Beobachtungen und modellierten Daten. Die Aussagen iiber das
klimatologische Verhalten des Modelles und der Mef3daten sind ein wichtiger Beitrag zur Model-
levaluierung, und die Analysen von Schadstoffverteilungen sind u. a. fiir die Qualitidtssicherung
von Messungen von Nutzen. Eine parallele Betrachtung beider Problemkreise — Assimilation
und Evaluierung — ist fiir beide Bereiche vorteilhaft.



Abstract

From the mathematical point of view predicting the state of the atmosphere is an initial value
problem; the thorough knowledge of the present state of the atmosphere is necessary for a
realistic forecast. This paper aims at providing initial values of atmospheric trace gases for use
in chemistry transport models (CTMs) by data assimilation.

This task mainly suffers from two fundamental problems. The first one concerns the availability
and quality of the underlying observations. Investigations — besides others of data from more
than 430 European sites — were carried out within the frame of this work showing that at
present only the observations of ground level ozone concentrations fulfill the desired criteria.
The second obstacle is the problem of the representativeness of the data which is much more
complex than for meteorological parameters. The comparability of atmospheric trace gas data
not only is a question of spatial distances, but also depends on the regime or state of the
air masses. It is necessary to quantify how far data — measured or modelled — belong to
comparable regimes. For this purpose an index will be developed that is based on a principal
component analysis (PCA) quantifying the present regime of measured and modelled data. By
comparing the index values determined for different locations — observation sites or model
gridpoints — the mutual specific representativeness of the data is measurable.

The proposed data assimilation scheme is based on an optimal interpolation algorithm for
the analysis of ground level ozone. This kind of scheme is able to include modelled data as
a first guess and to consider errors in the observed and modelled data and also the errors
of representativeness. The model applied in the studies is the EURAD-CTM (EURopean Air
pollution Dispersion model) of the University of Cologne. The evaluation of modelled and
measured data gives an expected error variance for the ozone observations of circa 50 ppbv*
and a value about six times as high for the model. The physical and chemical consistency
of the analysed fields is especially achieved by including the measure of representativeness in
the calculation of the analysis weights. An assimilation algorithm will be developed where the
objective analyses are intermittently assimilated into the model. Consistent initial values are
the result which lead to a significant improvement of the forecast skill of the CTM.

A second focus of this paper inevitably is a discussion of model evalution, since many methods
and results from data assimilation are transferable to this topic. Especially investigations with
the PCA lead to information on measurements and observation networks. The representative-
ness of data is a central problem of model evaluation, too. For that purpose the quantification of
the current regime allows for an evaluation of the comparability of observations and modelled
data. The derived statements on the climatological behaviour of models and measured data
are an important contribution to the evaluation of models. In addition, the spatial objective
analyses of air pollutants are helpful in terms of quality control of measurements. A parallel
view of these areas — assimilation and evaluation — is of great advantage for both of them.



Kapitel 1

Einleitung

Das Thema der vorliegenden Arbeit ist die Bestimmung von Anfangsdaten mittels der Assi-
milation von Messungen atmosphirischer Spurengase in dreidimensionale regionale Chemie-
Transportmodelle (CTMs). Laut Duden- und Bertelsmann-Worterbuch versteht man unter
Assimilation eine , Angleichung®, ,,Verschmelzung® oder . Uberfiihrung®. Hier bezieht sich dies
auf die Angleichung einer Modellvorhersage an die tatsichliche Entwicklung des Zustandes der
Atmosphire, wie sie durch Messungen beschrieben wird. Wie bei der Kohlendioxidassimilation
in Pflanzen werden MefBdaten in die Modellsimulation iiberfiihrt. Das Resultat ist ein dreidi-
mensionales Bild der Atmosphiire, eine Analyse, die als Anfangszustand einer Prognose mit
einem CTM benutzt werden kann.! Wie Bjerknes (1911) bemerkte, ist eine Grundvorausset-
zung fiir eine Prognose die moglichst genaue Kenntnis des aktuellen Zustandes der Atmosphire.
Heutzutage ist es z. B. so, dal man sich durch die Forschung im Bereich der Assimilation am
ehesten Fortschritte bei der Verbesserung der Wettervorhersage verspricht (Wergen, 1998), also
eine Steigerung der Prognosegiite ohne eine Modifikation des Modelles selbst.

1911 bezeichnete Bjerknes die Vorhersage zukiinftiger atmosphirischer Zustinde als das ,ulti-
mative Problem® in der Meteorologie. Seit damals ist dies nicht nur das Ziel der Meteorologen
sondern u.a. ebenso das der Atmosphirenchemiker und auch von allgemeinem Interesse. Zum
Beispiel sieht das geltende Gesetz (die Sommersmogverordnung nach §40 BImschG) vor, dafl
die Bundeslinder ein Fahrverbot verhiingen koénnen, wenn folgende Bedingungen erfiillt sind:
Es miissen mindestens drei Stationen, die mindestens 50 km und maximal 250 km auseinan-
derliegen, einen Ozonstundenmittelwert von mindestens 240 pg/m® messen. Mindestens zwei
der drei Stationen miissen im betreffenden Bundesland liegen (fiir die Stadtstaaten und das
Saarland gelten Ausnahmen). Fiir den néchsten Tag miissen dhnlich hohe Konzentrationen
im Bereich dieser Stationen ,erwartet* werden. Wie die Prognose erfolgt, ist genauso wie die
Entscheidung, ob tatsichlich MaBnahmen ergriffen werden, Sache der einzelnen Bundeslander.
Fiir den 12. August 1998 wurde zum ersten Mal ein Fahrverbot nach der Sommersmogverord-
nung verhiingt, da weitrdumig Ozonkonzentrationen von iiber 240 pg/m? erwartet wurden. Fiir
diesen Tag zeigt die Abbildung 1.1 links eine vom Umweltbundesamt (UBA) am 12. August
im Internet verdffentlichte Prognose und rechts die am 13. August verdffentlichte Diagnose
der maximalen Ozonkonzentrationen iiber Deutschland. Die Grundlage fiir beide Bilder sind
Werte an den Meforten der Bundeslinder und des UBA. Fiir die Prognose sind dies mittels
einer statistischen Methode (Reimer et al., 1996) vorhergesagte Daten, fiir die Diagnose sind es
Beobachtungen. Eine flichendeckende Ozonverteilung wurde mittels eines einfachen Interpola-

1Laut Bertelsmann-Worterbuch ist das Resultat einer Assimilation ein Assimilat, als Beispiel wird Zucker genannt, entsprechend
wire die Analyse als das ,Bonbon® aus Modellvorhersage und Meflwerten zu bezeichnen.
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Abbildung 1.1: Ozonprognose (links) und -diagnose (rechts) fiir dem 12. August 1998 heraus-
gegeben vom Umweltbundesamt (Quelle: http://www.umweltbundesamt.de/cgi-local fozon-heute.sh und
http://www.umweltbundesamt.de/cgi-local fozon-gestern.sh).

tionsverfahrens von den unregelméfig verteilten Stationen auf ein regulires Gitter erstellt.

Das Problem bei punktuellen Ozonmessungen, die in die einfachen Interpolationsverfahren ein-
gehen, ist die Repréisentativitdt der Daten. Die Werte konnen iiber grofie Distanzen reprisen-
tativ sein, wenn sich das Regime der Luftmassen (etwa ein ldndlich geprigter Charakter) nicht
dndert. Daten sind aber nur sehr eingeschrinkt iibertraghar, wenn das Regime nicht iiber-
einstimmt (z. B. auch bei dicht beeinanderliegenden lindlichen und verkehrsnahen Stationen).
In Abbildung 1.1 wird deutlich, daff man dem Problem der Reprisentativitit mit diesen dort
angewandten einfachen Methoden nicht gerecht werden kann. Die fleckenhafte Struktur der dar-
gestellten Karten ist in dieser Beziehung unphysikalisch. Eine flichenhafte physikalisch und che-
misch konsistente Darstellung ist nur mit einem regionalen Eulerschen CTM mit einer moglichst
vollstandigen Behandlung der relevanten Prozesse zu erreichen. Es ist dabei die Aufgabe der
Datenassimilation, dafiir zu sorgen, daf sich eine Modellsimulation — z. B. aufgrund ungenauer
Eingangsdaten, vereinfachter Modellgleichungen oder einer groben Auflésung — nicht zu weit
von den tatsdchlich gemessenen Daten entfernt.

Die Datenassimilation beschrankt sich somit nicht alleine auf den Algorithmus, der auf eine
bestimmte Art Mefidaten interpoliert, vielmehr ist die Problematik wesentlich weitreichender.
Vorbedingungen sind z. B. die Uberpriifung der Eignung verfiigbarer Mefdaten fiir die Assimila-
tion und die Untersuchung der klimatologischen Eigenschaften von Beobachtungen und Modell.
Von grofier Wichtigkeit ist die Frage nach der Reprisentativitdt der Daten. Neben der rium-
lichen Ubertragbarkeit mufl auch die chemische Reprisentativitit untersucht und quantifiziert
werden konnen. Der nichste Schritt ist die Konstruktion eines Analyseverfahrens, das in der
Lage ist, all diese Informationen bei der Erstellung konsistenter Karten der Schadstoffvertei-
lungen zu beriicksichtigen. SchlieBlich mufi der Assimilationsalgorithmus sicherstellen kénnen,
dafl die Assimilation der Analysen vertriglich zum Modellverhalten erfolgt. Im Folgenden wird
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der Aufbau dieser Arbeit zusammengefafit, mit dem versucht wird, der Problemstellung der
Assimilation atmosphirischer Spurengasmessungen in ein CTM, hier ist es das EURAD-CTM
(EURopéisches Ausbreitungs- und Depositionsmodell, Ebel et al., 1997), gerecht zu werden.

Fiir eine Prognose kénnen nur operationell erhobene Daten bei der Assimilation beriicksich-
tigt werden. Neben der Verfiigbarkeit und Qualitdt der Messungen sind fiir die Eignung zur
Assimilation besonders die chemischen und physikalischen Eigenschaften der Stoffe wichtig. In
Kapitel 2 werden Schadstoffmessungen dahingehend diskutiert. Im Rahmen dieser Arbeit wur-
den fiir den Zeitraum Juni - August 1994 europaweit Daten von ca. 430 Mefistationen (siehe
Anhang A) gesammelt und statistisch ausgewertet. Es zeigt sich, daf zur Zeit nur die Messun-
gen des bodennahen Ozons den Anforderungen der Assimilation zur Modellierung des Sommer-
smogs entsprechen. Die Zeitreihen der Ozonkonzentrationen von Stationen in Ballungsrdumen
unterscheiden sich grundsitzlich von solchen, die auf dem Land gemessen wurden, so daf} eine
Klassifizierung der Mefistandorte notwendig fiir die statistische Interpretation der Daten ist.
Kriterien zur Beschreibung der mittleren Regime, des vorherrschenden Zustandes oder Ver-
schmuztungsgrades der Luft an den Mefistationen, werden dazu in Kapitel 2 entwickelt.

Die Simulation der Sommersmogepisode vom 19. — 31. Juli 1994 (jeweils 00 UT'C') mit dem
EURAD-Modell erfolgt auf einem europaweiten Gitter (Gitterweite 54 km) und einem Deutsch-
land iiberdeckenden Nest (Gitterweite 18 km). Eine Beschreibung des Modelles und des simulier-
ten Zeitraumes findet sich in Kapitel 3. Dort wird auch die simulierte Verteilung des bodennahen
Ozons diskutiert. Dabei interessiert insbesondere, inwieweit das mittlere Modellverhalten mit
den Statistiken der Messungen im Einklang ist, ob eine Vergleichbarkeit der beobachteten mit
den simulierten Daten gegeben ist und inwieweit dies von der betrachteten Episode abhéngt.
Dies sind Voraussetzungen fiir die Assimilation, um eine Storung des Modellgleichgewichtes
durch die Assimilation zu vermeiden.

Diese beiden Kapitel zeigen zweierlei: Erstens sind die Ozonwerte der verschiedenen Regime von
unterschiedlicher rdumlicher Reprisentativitat. Aulerdem sind die Regime an Stationen und
auch im Modell zeitlich variabel, abhingig z. B. von der meteorologischen Situation oder den
Emissionen. In Kapitel 4 wird die Hauptkomponentenanalyse (Preisendorfer, 1988) eingefiihrt,
eine algebraische Methode zur Analyse der Varianzstruktur in Datensitzen mittels empirischer
orthogonaler Funktionen. Mit dieser Methodik wird die Vergleichbarkeit und Repriisentativitat
der verschiedenen Datenarten untersucht. Aus den Ergebnissen wird ein quantitatives Maf zur
Beschreibung des aktuellen und klimatologischen Regimes abgeleitet, und es wird gezeigt, daf
dieses sowohl fiir Messungen als auch fiir Modellwerte giiltig ist. Damit wird die quantitative
Bestimmung der Vergleichbarkeit von Beobachtungen und Modelldaten erméglicht. Desweite-
ren liefern die Untersuchungen wichtige Hinweise iiber das Modellverhalten sowie die Beob-
achtungen und die Mefinetze. Die Hauptkomponentenanalyse wird auch fiir andere gemessene
Komponenten angewandt.

Der niichste Schritt in Richtung Datenassimilation ist die Analyse der Daten auf das regelméfli-
ge Modellgitter. Da diese Analysen dem Modell als Anfangsverteilungen dienen sollen, miissen
sie soweit wie moglich im Einklang mit den Modellgleichungen sowie dem Modellklima sein.
Das Beispiel der Analyse aus Abbildung 1.1 ist aus folgenden Griinden nicht geeignet. Das
angewandte Interpolationsverfahren wichtet die Beobachtungen bei der Bestimmung der Werte
an den Gitterpunkten nur nach ihrem rdumlichen Abstand zum Gitterpunkt, eine Beriicksich-
tigung der chemischen Reprisentativitdt findet nicht statt. Erkennbar ist dies an den runden
Strukturen im Ozonfeld, die oft nur den vorgegebenen EinfluBbereich einzelner Stationen mar-
kieren. Das ist unphysikalisch, da weder die meteorologischen Strukturen noch die Einfliisse
anderer, die Konzentrationen bestimmender Gréfien (Emissionen, Orographie, etc.) — also das
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vorherrschende Regime — beriicksichtigt werden. Fiir die Anwendung als Anfangsdaten des
Modelles miissen die Analysen also mit einem ausgereifteren Verfahren bestimmt werden. Dazu
bietet sich die statistische oder optimale Interpolation (OI, Daley, 1991) an, die fiir ihnliche
Zwecke in der Meteorologie weit verbreitet ist. Dieses Analyseverfahren beriicksichtigt neben
den Mefidaten und einem aus vorangegangenen Modellprognosen gewonnenen , Hintergrund-
feld* Informationen iiber die zu erwartenden Fehler der Beobachtungen und des Modelles.
Uber lange Zeitrdume gemittelt ist das Verfahren optimal, es minimiert die mittleren qua-
dratischen Fehler der Analyse, allerdings nur dann, wenn die nétigen Eingangsgrifien korrekt
bestimmt sind — ndherungsweise ist dies moglich. In dem in dieser Arbeit entwickelten Verfah-
ren (Kapitel 5) werden die Fehlergrofien der Mef- und Modelldaten statistisch abgeschiitzt. Das
aus der Hauptkomponentenanalyse bestimmte Ma8 fiir das aktuell vorherrschende Ozonregime,
die Représentativitit der Daten, wird in dem Verfahren beriicksichtigt, um eine weitgehende
chemische und physikalische Konsistenz der Analysen zu gewihrleisten.

Die ersten Kapitel dieser Arbeit erméglichen vielfiltige Aussagen iiber das Modellverhalten des
EURAD-CTMs. Dies geschieht nahezu zwangsldufig, denn die Evaluierung eines Modelles ver-
folgt in diesem Sinne diegleichen Ziele wie die Assimilation, die Eigenschaften der Daten miissen
moglichst exakt beschrieben werden kénnen. Ebenso lassen sich die Analysen zu Zwecken der
Verifikation nutzen. Aus diesen Griinden fafit Kapitel 6 die bis dahin erzielten Ergebnisse aus
dem Blickwinkel der Modellevaluierung zusammen. Fiir diese Arbeit ist dies wichtig, da ein so
umfangreicher Datensatz aus routinemaiflig erhobenen Messungen zusammengetragen wurde,
neue Ansitze zur Verifizierung der Prognosen miissen gesucht werden.

Das Problem der Anfangs- und Randdaten fiir Chemie-Transportmodelle wird in Kapitel 7
behandelt. Begonnen wird dies mit der Untersuchung der generellen Einfliisse von Anfangsda-
ten auf die Prognose. Dazu stehen die Ozonbeobachtungen der Bodenstationen sowie einiger
Stationen, die regelmifliig Vertikalprofile mittels Sondenaufstiegen messen, zur Verfiigung. Die
Simulation einer Episode mit dem CTM geht von einem ,Kaltstart“ des Modelles aus, also
von klimatologischen Verteilungen der Schadstoffe. Als zweiter Schritt wird ein neues Verfah-
ren (siche Anhang B) entwickelt, in dem klimatologische Verteilungen an die aktuellen Werte
meteorologischer Parameter gekoppelt werden. Im weiteren Verlauf der simulierten Episode
werden jeweils Prognosen fiir 48 Stunden berechnet, die die vorangegangene Vorhersage als
Anfangszustand nutzen. Hier ist die eigentliche Aufgabe der Datenassimilation zu sehen, die
aus der Verbindung der vorangegangenen Simulation und den aktuellen Beobachtungen neue
Anfangsdaten fiir die nachfolgende Kurzfristvorhersage erstellt. Es wird ein neuer Algorithmus
vorgestellt, der auf den in Kapitel 5 beschriebenen Analysen aufbaut. Diese werden mit zusitz-
lichen aktuellen Informationen iiber die Dicke der planetaren Grenzschicht in der Vertikalen
ausgewertet und dem Modell als Anfangswerte zur Verfiigung gestellt. Das Verfahren wird an-
hand von Sensitivititsuntersuchungen und Mefidaten auf seinen Einfluf§ auf die Prognose der
bodennahen Ozonverteilung hin untersucht. Es wird gezeigt, dafi eine signifikante Verbesserung
der Vorhersage erzielt wird.
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Gegenstand dieses Kapitels sind die Messungen der Verteilung atmosphérischer Spurengase.
Eine moglichst genaue Untersuchung der zugrundeliegenden Daten ist eine wesentliche Vorbe-
dingung fiir die Assimilation von Beobachtungen und Modelldaten. Dazu gehort die Diskussion
der Verfiigbarkeit und der MeBunsicherheiten genauso wie die Kenntnis der chemischen und
physikalischen Eigenschaften der beobachteten Stoffe und der Représentativitdt der Messungen.
Dies alles sind notwendige Informationen, die in die Verfahren zur Analyse und Assimilation
einflieBen miissen, wenn diese unter realitdtsnahen Bedingungen eingesetzt werden sollen.

Es gibt auffillige Parallelen zwischen den Entwicklungen meteorologischer und atmosphéren-
chemischer Beobachtungen, nur daff die der chemischen Seite eine grofie zeitliche Verzogerung
aufweist.! Ein Grund dafiir ist, dal — anders als bei meteorologischen Phéinomenen — sich die
luftchemischen Vorgiinge in der Regel der direkten Beobachtung entziehen. Die Effekte lassen
sich meist nur indirekt und langfristig nachweisen, wihrend Wetterphdnomene zum direkten
Erfahrungsschatz gehoéren. Zum Beispiel wurde das Ozon erst 1840 von Christian Friedrich
Schénbein entdeckt und damals fiir einen dem Chlor oder dem Brom verwandten Stoff ge-
halten. Schénbein (1840, 1854) gab dem Stoff aufgrund des auffilligen Geruches den Namen
Ozon (nach dem Griechischen Wort fiir ,riechen”). Gemessen hat er das Ozon, indem er mit
Stirke-Jodid-Losung gesittigte Papierstreifen der Luft aussetzte. Die Oxidation des Jodids zu
Jod fiithrt zu einer charakteristischen Blaufirbung des Papiers, die typisch fiir den Stérke-Jod-
Komplex ist (Warneck, 1988). Die Annahme, dafl Ozon wegen seiner desinfizierenden Wirkung
auch gut fiir die Gesundheit sei, machte diese Mefmethode in der Mitte des letzten Jahrhun-
derts in Europa sehr populir. Erste regelmiflige Ozonmessungen wurden — angefangen von
dem Chemiker Albert-Lévy (sieche z.B. Albert-Lévy, 1878) — zwischen 1876 und 1910 am
Observatoire de Montsouris in Paris durchgefiihrt. Diese Mefireihe wurde von Volz und Kley
(1988) mit dem Ergebnis evaluiert, daf in Zentraleuropa vor 100 Jahren das Ozonmischungs-
verhiltnis im Mittel ca. 10 ppbu, also weniger als die Hilfte des heutigen Wertes, betrug. Eine
verliBliche quantitative Mefitechnik, beruhend auf Kaliumjodid, wurde relativ spét entwickelt
(Cauer, 1935). Ehmert (1949, 1951) fiihrte eine Methode ein, die den bei der Ozon-Jodid Reak-
tion in einer elektrochemischen Zelle entstehenden Strom nutzt. Dieses Signal wird verstarkt,
und kontinuierliche Mefireihen kénnen aufgenommen werden. Brewer und Milford (1960) iiber-
nahmen dieses Konzept und konstruierten daraus eine Ozonsonde, die auch heute noch bei
Aufstiegen zur Messung des stratosphirischen Ozons genutzt wird. Querempfindlichkeiten der
Kaliumjodid-Methode gegen andere Oxidantien spielen in sauberen Gegenden und der freien

!Der grofte Unterschied liegt wohl darin, dafi die Fortschritte im Bereich der Luftchemie nicht durch militdrische Bediirfnisse
bedingt waren, sondern durch die Erkenntnis, dafl der Mensch so stark in die bestehenden Gleichgewichte eingreift, dali dadurch
seine eigene Gesundheit bedroht wird.
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Troposphére nur eine geringe Rolle. Moderne kommerzielle Instrumente bestimmen das Ozon-
mischungsverhiltnis mittels ultravioletter Absorption oder Chemolumineszenz. Diese Gerite
sind relativ unempfindlich gegen Interferenzen mit anderen Spurengasen und besitzen einen
grofieren Mefbereich.

In diesem Zusammenhang erdffnen sich einige Probleme, wenn es um die Vergleichbarkeit von
Messungen geht. Einerseits muf die Querempfindlichkeit der Gerite gegen andere Spurengase
genau bekannt sein, besonders, da in der Regel Daten vorliegen, die mit unterschiedlichen Me-
thoden ermittelt wurden. Andererseits werden die Schadstoffgehalte iiblicherweise als Dichten
(z.B. in ug/m®) angegeben, u.a. aus dem Grund, daB auch die Schwellwerte, die von offiziellen
Stellen, wie der EU oder den Umweltdmtern der einzelnen Staaten, festgelegt werden, in eben-
diesen Einheiten vorliegen. Gemessen werden aber Mischungsverhiltnisse (z.B. in ppbv)! Es
gibt EU-Richtlinien, die zu einer Vereinheitlichung der Daten fiihren sollen, aber bis zu global
konsistenten Datensétzen ist es noch ein weiter Weg.

Im nichsten Abschnitt wird ein Uberblick iiber die gegenwiirtigen Mef3netze atmosphirischer
Spurenstoffe gegeben. Darauf folgt eine Diskussion méglicher Fehlerquellen, soweit sie sich aus
der Sicht des Modellierers noch erschliefien lassen. Schliefilich soll in den folgenden Abschnitten
der Versuch unternommen werden, die fiir den Zeitraum Juni — August 1994 vorliegenden Mes-
sungen von Ozon, NO,;, NO und SO, auszuwerten und ihre Verwertbarkeit im Hinblick auf
eine Assimilation der Daten zu beurteilen. Das Hauptaugenmerk liegt auf Ozon, da sich heraus-
stellt, dafi dessen Eigenschaften und Messungen es fiir die weiteren Untersuchungen am besten
geeignet erscheinen lassen. Eine Klassifizierung der OzonmefBstationen im Hinblick auf mittlere
beobachtete Verldufe der Ozonzeitreihen ist der erste Schritt in Richtung der Beschreibung der
Reprisentativitit der Daten.

2.1 Allgemeine Datenlage

An existing meteorological station in the British Isles has been either an outgrowth from an
astronomical or magnetic observatory, or it has adjoined the house of an enthusiast who lived there
for reasons unconnected with meteorology, or it has been placed in charge of coastguards because
they are on duty at night, or it has been set on a mountain to test the upper air. Excellent practical
reasons all these, but it is remarkable that the properties of the atmosphere, which are expressed
by its dynamical equations of continuity, appear to have no influence on the selection. (Richardson,
1922, S. 217)

Ahnlich, wie 1922 Richardson, der zu dieser Zeit den ersten Versuch einer numerischen Wetter-
vorhersage (mit , Papier und Bleistift“!) unternahm, die Lage sah, stellt sie sich heute beziiglich
der Messungen von Luftschadstoffen dar. Messungen werden mit meist sehr inhomogenen Be-
obachtungsnetzen durchgefiihrt, und es gibt viele Griinde, nach denen die Stationen verteilt
sind, aber nicht immer sind es die zugrundeliegenden physikalischen Gesetze (oft sind es eher
politische Griinde).

Soll etwas iiber Messungen von Spurengasen gesagt werden, so miissen einige Aspekte angespro-
chen werden, um abschitzen zu kénnen, inwieweit Daten fiir die Modellierung zur Verfiigung
stehen und wie sie am sinnvollsten genutzt werden konnen:

e was wird gemessen im Hinblick auf die im Modell behandelten Spezies bzw. Stoffklassen;
e wie wird gemessen, dabei interessieren hier weniger die konkreten Methoden als die ver-
schiedenen Arten von Beobachtungssystemen;
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e wo wird gemessen im Hinblick auf die horizontale und vertikale ridumliche Verteilung der
Messungen;

e wann wird gemessen, d. h. wie ist die zeitliche Verteilung der Beobachtungen;

e wer nimmt (warum) die Messungen vor; obwohl dieser Punkt auf den ersten Blick etwas
unsachlich scheinen mag, ist er doch von besonderer Wichtigkeit.

Da am Schluf3 dieses Abschnittes stehen soll, welche Daten im weiteren benutzt werden, mufl
mit der Diskussion der einzelnen Punkte die Auswahl begriindet werden. Man unterscheidet
die Beobachtungssysteme danach, ob sie In-Situ- bzw. Punktmessungen sind oder ,remote®
bzw. aus der Ferne messen. Mit Punktmessungen sind Messungen gemeint, bei denen das In-
strument bzw. das Luftvolumen, aus dem der Wert bestimmt wird, viel kleiner als die Skalen
der zu beobachtenden Phinomene sind. In-Situ-Mefigeréte finden sich in Bodenstationen und in
Flugzeugen, Schiffen oder auch Bojen und bei Ballonaufstiegen (oder z. B. der Trans-Sibirischen
Eisenbahn, Crutzen et al., 1998). Je nach Spezies wird der Meflwert direkt bestimmt oder es
werden Luftproben genommen, die spater im Labor analysiert werden, was natiirlich einen
Einfluff auf die Meflhdufigkeit hat.

Aus der Ferne messende Systeme nutzen die variierenden Ubertragungseigenschaften der Atmo-
sphiire in bezug auf verschiedene Frequenzen des elektromagnetischen Spektrums und bestim-
men Mittelwerte iiber Flichen oder Volumina, die im Vergleich zu den interessierenden Skalen
nicht mehr klein sind. Ein Beispiel sind die Geriéte auf Satelliten. Fiir Messungen troposphiri-
scher Spurengaskonzentrationen ist diese Anwendung noch am Anfang der Entwicklung. Die
ersten troposphirischen Beobachtungen werden von dem GOME(Global Ozone Monitoring
Experiment)-Sensor, der auf dem Satelliten ERS2 (European Remote Sensing Satellite) mon-
tiert ist, seit Anfang 1996 geliefert. Aus der gemessenen wellenlingenabhéngigen Strahlungs-
dichte des von der Erde zuriickgestreuten Sonnenlichtes konnen Ozonprofile mit einer vertikalen
Auflésung von 3 — 5 km und einer horizontalen Auflésung von ca. 40 x 320 km? bei einer Uber-
deckung der gesamten Erde alle drei Tage (in Anwesenheit von Wolken nur oberhalb von diesen)
berechnet werden (Balzer et al., 1996). Fiir die Simulation von Ozonverteilungen in der unte-
ren Troposphire sind diese Daten z. Z. noch von untergeordneter Bedeutung, da nur ca. 10%
des atmosphirischen Ozons in der Troposphére zu finden sind und das ungefihr der MeBunsi-
cherheit entspricht. Auch z. B. mit DIAL(DIfferential Absorpiton Lidar)-Geridten kann aus der
Ferne gemessen werden. Dabei wird mittels pulsierender Laser-Strahlung zweier verschiedener
Wellenldngen, die Absorptionslinien des zu messenden Gases entsprechen, der Partialdruck des
Gases bestimmt. Diese Geriite liefern Daten mit hoher ridumlicher und zeitlicher Auflésung,
werden aber i.allg. nur zu Kampagnen eingesetzt und sind noch nicht sehr verbreitet. Das
heifit also, da zuniéchst nur mit in situ vorgenommenen Beobachtungen zu rechnen ist.

Wann wird wo gemessen? RegelmiBige In-Situ-Beobachtungen chemischer Konstituenten wer-
den bis auf wenige meist wichentliche Ozonaufstiege nur am Boden vorgenommen. In der freien
Troposphire und iiber den Ozeanen wird gegenwirtig nur sporadisch gemessen. Die iibrigen,
in der Literatur zugéinglichen Daten sind zum gréfiten Teil nicht ausreichend, um allgemeine
oder klimatologische Aussagen iiber die Verteilung von Spurengasen in der freien Troposphére
oder der maritimen Atmosphire zuzulassen (siehe z. B. Schell, 1996).

Wer nimmt Messungen vor? Die meisten Stationen — zumindest in Deutschland und Oster-
reich — werden von Landesimtern (oder den entsprechenden Stellen in anderen Staaten) vor-
genommen. Da der Grund fiir die Messungen in der Regel in der Verpflichtung der Lénder
zur Smogiiberwachung zu suchen ist, sind die Stationen zum groBten Teil in den dicht besie-
delten, von Emissionen stark beeinflufiten stidtischen Regionen aufgestellt. Historisch gese-
hen lag der Schwerpunkt in der Messung von SO,, der Uberwachung des Wintersmogs. Dabei
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sind in Deutschland Unterschiede zwischen den einzelnen Bundeslindern zu beobachten, auf
die in den nichsten Abschnitten noch einzugehen sein wird. Des weiteren werden eine grofie
Anzahl von Stationen von Bundesbehérden (Umweltimtern oder Wetterdiensten) betrieben.
Dabei liegt der Schwerpunkt eher in der Bestrebung, raumlich reprisentative Aussagen iiber
die Luftqualitdt zu erhalten. Auch die finanzielle Ausstattung der verantwortlichen Stellen hat
Auswirkungen auf die Qualitit der Messungen (Qualitit der Gerite, Personal, Haufigkeit der
Kalibrationen, usw.). Da die Uberwachung der Luftgiite das Hauptziel offizieller Betreiber von
Meflstationen ist, werden an deren Stationen meist nur Ozon, Stickoxide, Schwefeldioxid und
eventuell Kohlenmonoxid in stiindlicher oder halbstiindiger Auflésung gemessen. Fiir die An-
wendungen in dieser Arbeit sind die CO-Messungen aufgrund der langen Lebensdauer von CO
jedoch nur von geringem Interesse. C'O-Daten liegen zum grifiten Teil fiir stark belastete Sta-
tionen vor. Die dort beobachteten hohen Konzentrationen sind aber nicht reprisentativ und
geben nur qualitative Auskunft iiber die gesamte lokale Belastung der Luft. Bisweilen wird
auch Methan oder die Gesamtmenge an Kohlenwasserstoffen gemessen. Auch diese Daten sind
hier nur von untergeordnetem Wert, da besonders Methan eine lange Lebensdauer hat und
Angaben iiber die Kohlenwasserstoffkonzentrationen ohne eine Aufteilung in einzelne Kompo-
nenten oder Stoffklassen nur qualitative Aussagen iiber den allgemeinen Verschmutzungsgrad
der Luft zulassen. Zusdtzlich dazu gibt es wenige, meist von Forschungsinstituten betriebene
Stationen, die dariiber hinaus Spezies wie einzelne Kohlenwasserstoffe und zusitzliche Stick-
stoffkomponenten messen. Einige internationale Programme, wie TOR (Tropospheric Ozone
Research) oder EMEP (Co-operative Programme for Monitoring and Evaluation of the Long
Range Transmission of Air Pollutants in Europe), verwalten Datenbanken, in denen solche Mes-
sungen gesammelt und verschiedenen Nutzergruppen zur Verfiigung gestellt werden. Nachteile
dabei sind, daf# zum einen auf die Daten erst nach mehreren Jahren zugegriffen werden kann.
Zum anderen sind die Datenbanken zur Zeit noch sehr liickenhaft und eine Qualitdtskontrolle
findet nicht statt bzw. ist fiir den Nutzer nur schwer nachvollziehbar.

Die nédchste Frage, die sich stellt, ist die nach der Verfiigbarkeit der Daten. Die offiziellen Stellen
sind gesetzlich verpflichtet, die Daten zu veréffentlichen. Es ist also in der Regel ,nur® eine
Frage der Zeit und Geduld, um Zugang zu diesen Daten zu bekommen. Sind wissenschaftliche
Institutionen die Betreiber der Mefistationen, ist es meist erst nach einigen Jahren méglich, die
Daten zu nutzen, da Auswertungen verstandlicherweise zuerst vor Ort vorgenommen werden.

Fiir die vorliegende Arbeit wurden Daten fiir den Zeitraum Juni - August 1994 von ca. 440
Stationen gesammelt. Tabelle A.1 listet die Stationen und die gemessenen Spurenstoffe auf.
Aus den oben genannten Griinden werden nur die Spezies O3, NO, NO, und SO; betrachtet.
Im Anhang A.1 werden auch die verschiedenen Datenquellen genannt. Abbildung 2.1 zeigt als
Beispiel die Verteilung der Ozon-Bodenmessungen auf den in dieser Arbeit genutzten Simula-
tionsgebieten.

2.2 Fehlerquellen

Modelle haben die Aufgabe, physikalische Phianomene zu simulieren und zwar auf der Basis
theoretischer Beziehungen. Der wichtigste Weg, die , Wirklichkeit”, die damit beschrieben wer-
den soll, zu definieren, geht iiber die Beobachtungen der Wirklichkeit. So ist es nicht méglich
zu beurteilen, wie gut oder vollstandig ein Modell die Wirklichkeit wiedergibt, ohne abschitzen
zu konnen, wie gut Beobachtungen der Wirklichkeit entsprechen. An dieser Stelle sei darauf
hingewiesen, dafl der Begriff ,Fehler* hier eine besondere Bedeutung innehat. Er bezieht sich
auf eine Wahrheit, die nicht objektiv oder absolut ist (also eigentlich auch nichts mit der géngi-
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Daten von OzonemeBstationen, die fiir den Zeitraum Juni — August 1994 vorliegen
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Abbildung 2.1: Stationen, fiir die fiir den Zeitraum Juni -~ August 1994 Ozon-Bodenmessungen vorliegen. Gezeigt
ist die Verteilung der Stationen fiir das grobe und das Nest 1-Gitter (Erkldrungen dazu finden sich im folgenden
Kapitel). Auf die Klassifizierung der Stationen wird in Abschnitt 2.3 eingegangen.

gen Definition von ,Wahrheit“ gemein hat). Im Gegenteil, die Wahrheit oder Wirklichkeit (wie
in Kapitel 5 nocheinmal ausgefiihrt) wird vielmehr abhingig von der aktuellen Aufgabe. Die
objektive Analyse untersucht Mefldaten und modellierte Daten, um so eine Verteilung auf ei-
nem regelmifligen Gitter zu erhalten. Es sollen zeitliche und rdumliche Mittel so dargestellt
werden, dafl dabei Effekte, die auf kleinen Skalen stattfinden, unter das Rauschen der Daten
fallen — also in gewisser Weise zu den Meffehlern gehéren —, wihrend sie unter einem anderen
Blickwinkel durchaus zum Signal zdhlen wiirden. Im allgemeinen wurde in der Vergangenheit
diesem Aspekt bei dem Vergleich von gemessenen und modellierten Spurenstoffkonzentrationen
zu wenig Beachtung geschenkt.

Einige Gedanken, soweit sie fiir ein Eulersches Ausbreitungsmodell bedeutsam sind, sollen hier
dargestellt werden. Bei der Nutzung von Mefldaten hat man sich mit folgenden Fehlerquellen
auseinanderzusetzen:

e Bearbeitungsfehler beim Nutzer;

¢ Instrumentenfehler;

 Systematische Ungenauigkeiten einzelner MeBverfahren;

Ubertragungsfehler auf dem Weg zum Nutzer (nicht nur bei der Ubertragung der MeBwerte,
sondern auch der nétigen Zusatzinformationen);

e Umrechnung von Einheiten;

o Positionsangaben der Mefistation;

e Zeitangaben fiir die Messungen;

o Hohenabhingigkeit der Konzentrationen bei , Bodenmessungen*;

e Rauschen in den Daten;
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e Reprisentativitat der Messungen.

Nun geht es darum zu diskutieren, inwieweit Fehler verhindert, beseitigt oder, falls das nicht
moglich ist, quantitativ abgeschitzt werden kénnen.

Bearbeitungsfehler beim Umgang mit den Daten kénnen nur durch weitgehende Automatisie-
rung und Standardisierung der Anwendungen minimiert werden. Ansonsten mufi mit haufigem
Auftreten dieser Fehlerquelle, die im iibrigen vollig unsystematisch in Erscheinung tritt, gerech-
net werden. Allerdings konnen sie, sobald sie auffallen, durch — allerdings ebenso manuelle —
Konsistenzpriifungen beseitigt und oft richtiggestellt werden. In der Natur dieser Fehler liegt
es, dafy sie meist recht gravierend sind und so leicht auffallen.

Bei Instrumentenfehlern mufl unterschieden werden. Einerseits gibt es die iiblichen Mefunsi-
cherheiten, die abhéngig vom Gerit sind und bei jedem Mefiwert mit angegeben werden sollten
(aber nur selten angegeben sind), so daB sie bei der Verwendung der Daten quantitativ beriick-
sichtigt werden konnen. Andererseits gibt es Fehler, die durch defekte Gerdte, Funktionssto-
rungen bei Messung oder Aufzeichnung der Daten oder durch ungenau oder zu selten kalibrierte
Instrumente entstehen. Solche inkonsistenten Daten sind nicht weiter benutzbar. Ein Beispiel
zeigt Abbildung 2.11. Gegen Ende des gezeigten Zeitraumes am 30.07.94 treten an der Station
Hunsriick untypische NO,-Konzentrationen konstant nahe null auf. Kurze Zeit spiter (in der
Abbildung nicht gezeigt) gibt die Reihe vermehrt MeBausfille an. Das Gerit scheint offensicht-
lich schon vor den Ausfillen fehlerhaft gearbeitet zu haben. In diesem Zusammenhang bietet
die NO-Mefireihe der Station Giilzow in Abbildung 2.12 ein weiteres Beispiel. Bis auf einige
Anstiege liegt ein nahezu konstanter MeBwert von 3 ug/m® vor. Sporadisch tauchen kleinere
Werte auf, es sollte sich somit nicht um eine MeBuntergrenze handeln. Da keine physikalischen
Griinde fiir ein solches Verhalten auf der Hand liegen, sind Zweifel an der Richtigkeit der gesam-
ten Mefireihe angebracht. Ein anderes Beispiel ist die Zeitreihe der Station Schwarzwald.Sued
(Kilbelescheuer). Dort fehlte, zumindest im Jahr 1994, die Druckkalibrierung, was bei einer
so hoch gelegenen Station (920m @/NN) Fehler von ca. 15% zur Folge hat (Wallasch, pers.
Mitteilung, 1997). Solche Konsistenziiberpriifungen sind nur teilweise automatisierbar, auf eine
subjektive Priifung der MeBidaten ,,von Hand“ kann deshalb vorerst nicht verzichtet werden.

In der Einleitung zu diesem Kapitel wurde bereits auf systematische Ungenauigkeiten der Mef-
verfahren eingegangen. Bei der Messung der kleinen Gréfien fiir Mischungsverhiltnisse atmo-
sphérischer Spurengase spielen Querempfindlichkeiten eine grofie Rolle, besonders da sie teilwei-
se schwer zu entdecken sind. Als Beispiel soll hier die Kaliumjodid-Methode zur Ozonmessung
genannt werden. Aufgrund von Querempfindlichkeiten sind die damit erzielten Werte um ca.
8% zu hoch. Diese Zahl ist wiederum abhiingig vom Verschmutzungsgrad der Luft. Nach einer
EU-Richtlinie (92/72/EWG) sind Ozonwerte bezogen auf die UV-Mefmethode anzugeben, so
daB von den mittels der KJ-Methode gemessenen Werten pauschal 8 % abgezogen wird. Soweit
festzustellen war, dafl diese MefBmethode benutzt wurde, ist auch mit den dieser Arbeit zugrun-
deliegenden Daten so verfahren worden. Fiir andere Spurenstoffe wird dieser Fehler bedeutend
groBer und vor allem noch weniger nachvollziehbar sein. Insbesondere sind die Benutzer der
Daten auf die (meist fehlenden) Angaben der fiir die Daten verantwortlichen Stellen angewie-
sen.

Auch bei der Ubertragung der Werte vom MeBgerit bis zum Nutzer bietet eine noch un-
zureichende Automatisierung genug Moglichkeiten zum Auftreten von Fehlern. Abbildung 2.22
enthilt ein Beispiel fiir die vom IFU (Fraunhofer-Institut fiir Atmosphérische Umweltforschung)

YIn allen Abbildungen, die wie diese Zeitreihen iiber mehrere Tage darstellen, stehi der vertikale Balken fiir den Zeitpunkt
00 U'T'C des darunter angegebenen Tages.
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Differenzen der Ozonkonzentrationen an der Station Wank
fiir verschiedene Datenquellen: 0" (LUB) — 0)"(IFU) [ug/m’] fiir
den Zeitraum 19.07. — 30.07.1994
(der Mittelwert iiber den Zeitraum Juni — August 1994 betragt 10 pg/m’)
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Abbildung 2.2: Ozonkonzentrationen fiir die Station Wank liegen aus zwei verschiedenen Quellen vor, dem
Bayerischen Landesamt fiir Umweltschutz (LUB: Lufthygienisches LandesUberwachungssystem Bayern) und
dem IFU (Fraunhofer-Institut fiir Atmosphérische Umweltforschung), die die Daten erhoben haben. Gezeigt sind
die Differenzen beider MeBreihen in pug/m? fiir den Zeitraum 19. - 30.07.94; die LUB-Zeitreihe fiir denselben
Zeitraum ist in Abbildung 2.8 zu sehen.

betriebene Station Wank. Diese Mefreihe stand zweimal zur Verfiigung, einmal vom IFU sowie
als Teil des LUB (Lufthygienisches LandesUberwachungssystem Bayern). In der Abbildung sind
die Differenzen zwischen beiden Datensitzen gezeigt (Abbildung 2.8 zeigt zum Vergleich die
LUB-Mefreihe selbst). Zuvor wurde allerdings schon ein Fehler beseitigt, der darin bestand, daf
die vom LUB gelieferten Daten angeblich in M ESZ (MittelEuropaische SommerZeit) vorliegen
sollten, diese aber offensichtlich doch nicht von den urspriinglich in M EZ (MittelEuropiische
Zeit) angegebenen Messungen umgerechnet worden sind. Uber die drei Monate Juni — Au-
gust 1994 gemittelt, zeigt sich eine systematische absolute Abweichung von 10 pg/m?® zwischen
beiden Reihen. Uberlagert ist eine systematlsche relative Abweichung von ca. 2%, die auf die
Umrechnung der Einheiten von ppbv in ug/m3 zuriickzufiihren ist. Wie bereits gesagt, llegen die
Rohdaten (so auch die vom IFU vorliegenden) in ppbv vor. Der Umrechnungsfaktor in ug/m? ist
proportional zur Temperatur in K, wird aber i. allg. konstant gewihlt. Fiir die IFU-Reihe betrug
er 1.96 ppbv /(png/m?), fiir die LUB Daten wurde offensichtlich 2 ppbv/(ug/m3) gewihlt. Diese
Unsicherheit ist in der Regel noch gréfier. Bisher wurde als Referenztemperatur oftmals 0°C
benutzt, die besagte EU-Richtlinie schreibt nun eine Referenztemperatur von 20°C vor, und
traditionell wird bei EURAD von 25°C' ausgegangen. Da die Umsetzung solcher Vorschriften
nur sehr schleppend vonstatten geht, wurde 1994 teilweise noch der alte Wert zur Umrechnung
benutzt, was zu um ca. 7% hoheren Ozonkonzentrationen fithrt. In der vorliegenden Arbeit
wurde versucht nachzuvollziehen, welche Referenztemperatur den Messungen zugrunde liegt,
und die Daten weitestgehend zu vereinheitlichen. Da im CTM mit Mischungsverhiltnissen ge-
rechnet wird, muBten die Werte wieder in ppbv zuriickgerechnet werden.

Die Art der Einheitenumrechnung ist ein Beispiel fiir Zusatzinformationen, die mit den Da-
ten mitgeliefert werden miifiten. In dieser Beziehung sind die Daten von EMEP sicherlich die
Vollstandigsten. Aber laut Hjellbrekke (pers. Mitteilung, 1996) fehlen auch dort viele Informa-
tionen, da diese nicht bekannt oder fehlerhaft sind. Ein weiteres Beispiel ist die Angabe einer
MeBuntergrenze, die i. allg. bei jeder Datenquelle anders sein kann. In Nordrhein-Westfalen ist
sie bei vielen Stationen fiir verschiedene Konstituenten z. B. 5 ug/m?. In Abbildung 2.18 ist die
S50,-Mefireihe der Station Soest zu sehen. Der niedrigste auftretende Wert betriigt 5 ug/m?®, der
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zweitniedrigste 10 ug/m?, hohere Werte sind dagegen besser aufgeldst. Ahnliches tritt auch fiir
die anderen Spurenstoffe auf. Da aber Konzentrationen in dieser Grofenordnung fiir SO, oder
NO bzw. NO; durchaus normal sind (siehe die entsprechenden Abbildungen in den folgenden
Abschnitten), ist die Verwertbarkeit solch ungenauer Daten stark eingeschriankt. Insbesondere
zeigt sich, daB das Fehlen der nétigen Zusatzinformationen den Wert der Daten stark beein-
trachtigt.

Neben dem Mefiwert und seinen moglichen Unsicherheiten ist es ebenso wichtig, die genaue
zeitliche und raumliche Lage des MeBpunktes zu kennen. Fiir dreidimensionale Modelle ist eine
genaue Kenntnis der geographischen Lage der Station fiir einen Vergleich modellierter und
gemessener Daten unumgénglich. Allerdings sind die Angaben der Mefinetzbetreiber teilweise
recht grob. In Gauf-Kriiger-Koordinaten ist eine Positionsangabe mit einer Genauigkeit von
1 km keine Seltenheit, und in geographischen Koordinaten ist es iiblich, Angaben auf eine
Bogenminute genau zu machen. Dies entspricht einer maximalen Unsicherheit von ca. 1.9 km.
Fiir die vorliegende Arbeit ist diese vernachldssigbar. Aber fiir zukiinftige Anwendungen bei
Auflésungen im km-Bereich und feiner sind genauere Angaben notwendig.

Im gegenwiirtigen Fall bedeutender sind Unsicherheiten in der Bestimmung des Zeitpunktes,
fiir den die Messung reprisentativ ist. Da die modernen Gerate mehr oder weniger kontinuier-
lich messen, sind die in halbstiindiger oder stiindlicher Auflésung vorliegenden Daten zeitlich
gemittelt. Allerdings existiert keine einheitliche Regelung (noch ist es fiir die Nutzer immer
nachvollziehbar), wie das Zeitfenster, in dem die Mittelung erfolgt, iiber dem mit den MeBwer-
ten angegebenen Zeitpunkt liegt. Also ist z. B. der mit 0:30 Uhr angegebene Wert das Mittel
des Intervalls 0:00 — 0:30, 0:15 — 0:45 oder 0:30 — 1:007 In der Praxis tauchen simtliche Varia-
tionen auf. Zusammen mit der Unsicherheit der Bezugszeitzone sind Fehler in der Zeitangabe
von einer Stunde durchaus vorstellbar. Um den daraus in den Konzentrationen resultierenden
Fehler abschitzen zu konnen, sind fiir Abbildung 2.3 am Beispiel der Station Neubrandenburg
Differenzen der urspriinglichen und der um eine bzw. eine halbe Stunde verschobenen Zeitreihe
dargestellt. Es zeigt sich, da8 dabei grofie Unterschiede auftreten. Die von Modellen angegebe-
nen Werte sind in der Regel keine zeitlichen Mittel sondern Werte, die das Modell fiir einen
bestimmten Zeitpunkt vorhersagt. Dazu ist in Abbildung 2.3 (unten) der Fehler dargestellt,
der durch zeitliche Interpolation entsteht. Gezeigt sind die Differenzen zwischen zeitlich inter-
polierten Stundenmitteln und den Originaldaten (Halbstundenmitteln zu den entsprechenden
Zeiten). Dies diirfte fiir den Fehler Stundenmittel minus nicht gemittelter Wert vergleichbar
sein, wenn man zeitlich subskalige Fluktuationen vernachlissigt. Der Fehler ist im Vergleich
mit der dariiber gezeigten Unsicherheit klein.

Fiir dreidimensionale Modelle spielt die Vertikale eine besondere Rolle. Insbesonders besteht
grofie Unsicherheit, wie die vertikalen Variationen in bezug auf die Vergleichbarkeit zwischen
simulierten Werten und Mefidaten einzuschitzen sind. Die eine Seite des Problems ist die Dif-
ferenz zwischen Modelltopographie und der tatséchlichen Gelindehéhe. Nicht nur, dafi an den
Gitterpunkten eine gemittelte Hohe angenommen wird — wobei noch nicht einmal die Art der
Mittelung unumstritten ist —, sondern aufgrund numerischer Anforderungen werden z. B. Ge-
birgsziige im Modell nur sehr geglittet reprisentiert. Dadurch kénnen in Bodennéhe im Modell
physikalisch andere Verhiltnisse vorherrschen als in der Realitdt. Wihrend also der Modellwert
an einem Gitterpunkt einer Konzentration innerhalb der planetaren Grenzschicht entspricht,
kann der Mefiwert einer Bergstation die freie Troposphiire reprisentieren und miifite deshalb mit
dem Modellwert einer héheren Schicht verglichen werden. Dabei konnen die unterschiedlichen
Verhiltnisse von der Tageszeit und der allgemeinen meteorologischen Situation abhéingen. Die
andere Seite der Schwierigkeiten in bezug auf die Vertikale ist die Zuordnung eines Wertes zu
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Differenzen der gemessenen Ozonmischungs- Hiufigkeitsverteilung
verhiltnisse an der Station Berlin/Grunewald: der Ozon-Differenzen
0,(25 m ii. Grund) — 04(3.5m ii. Grund) 3000 - 6507
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] =
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Angaben fiir Juni — August 1994: z 0¥ - 6-5“"?:_
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350
- 4 "t # f*o-_:',_ +H
* £ + % Lo+ 4
E‘W"Tru‘##“* Aiilggiitt I J?#L'F ma.md"*w‘ 1;&.:_&# * ™ n.l-:'" b .I"Nq 0
>

T Kt .
19. 20. 21. 22. 23 24 25 26  27. 28 29 30. Ty
Ozonmischungsverhiltnis [ppb] (Stundenmittel; 3.5 ii. Grund)
fiir die Episode 19.07. - 30.07.1994
150 1150
L . ]
100} P I e N P L
= i Fat 7 e .p".“‘_ - *; 1 v+ + + T
g _t + + 4 + 7 T N * ] + fosl s E
=50 o o £ % * R T B b * 4 0 * Je ™50
. R ‘ + " . 4+ A
© 4"'-’# 1:41— +‘ + . :- W ' +;“'+++ :'"*';-': 1‘-'!“’ s b ﬂ: | 5
0 F N *tru_ ot + o Py i A 3 0
19. 20 21 2. 23 24, 25. 26, 27. 28 29. 30

Abbildung 2.4: Ozonmischungsverhiltnisse fiir die Station Grunewald liegen aus zwei verschiedenen Hohen
vor (25m bzw. 3.5m iiber Grund). Gezeigt sind die Differenzen beider Mefireihen und die 3.5m iiber Grund
gemessenen Mischungsverhiltnisse in ppbv (Ausfille sind als Werte kleiner null dargestellt) fiir den Zeitraum
19. — 30.07.94 und einige Angaben fiir den gesamten vorliegenden Zeitraum Juni — August 1994.

einer bestimmten Héhe iiber Grund. Zwar gibt es Standardmefihshen iiber Grund, aber die-
se sind uneinheitlich bzw. werden nicht konsequent durchgesetzt. Beispielsweise sind fiir die
EMEP-Daten Hohen zwischen 0m und 8 m iiber Grund angegeben. Die Meflhéhe iiber Grund
gehort auch zu den Zusatzinformationen, die den Daten oft fehlen. An der Station Grunewald
wird Ozon in zwei unterschiedlichen Hohen gemessen, 25 m und 3.5 m iiber dem Boden. Die Dif-
ferenz beider Mefireihen ist in Abbildung 2.4 zu sehen (zu beachten ist, dafl die urspriinglichen
Halbstundenwerte nur jeweils abwechselnd fiir beide Mefpunkte vorlagen, der Vergleich also
nur nach einer zeitlichen Verschiebung der beiden Reihen gegeneinander moglich war). Es zeigt
sich eine systematische Abweichung. Die Werte des unteren MeBpunktes sind nachts deutlich
niedriger, was auf trockene Deposition zuriickzufiihren ist. Tagsiiber ist die Grenzschicht gut
durchmischt, und die Werte fiir beide Hohen stimmen gut iiberein. Dies muf im Vergleich mit
simulierten Daten, die Mittelwerten iiber unterschiedlich dicke vertikale Schichten entsprechen,
beriicksichtigt werden.

Ein weiterer Punkt in der Diskussion der MeBunsicherheiten ist das zeitliche und raumliche
Rauschen in den Daten. In Abbildung 2.5 sieht man anhand der Ozon-Messungen an der Sta-
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Ozon-Halbstundenmittel [Lg/m’] gemessen an der Station Nordrhein-Westfalen/
Essen.Bredeney fiir die Episode 19.07 - 30.07.1994
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Abbildung 2.5: Ozonkonzentrationen gemessen an der Station Essen-Bredeney fiir den Zeitraum 19. — 30.07.94
(in pg/m?®; MeBausfille sind als Werte kleiner null angezeigt).

tion Essen-Bredeney® ein Beispiel fiir starke zeitliche Fluktuationen in den Beobachtungen
und die Zeitabhingigkeit dieser Fluktuationen. An einigen Tagen, wie dem 25.07.94, werden
Schwankungen gemessen, die vom Modell nicht wiederzugeben sind. Zuriickzufiihren sind diese
— wenn nicht auf fehlerhafte Instrumente — auf sehr lokal begrenzte Besonderheiten, wie die
Nihe zu Emissionsquellen, die Landnutzung in der Umgebung oder spezielle meteorologische
Bedingungen. Daten mit solch grofien zeitlichen Variationen konnen hier nicht benutzt werden
und miissen mittels geeigneter Algorithmen oder ,von Hand“ herausgefiltert werden.

Das Problem des raumlichen Rauschens oder der Repriisentativitit einzelner Standorte ist
in Abbildung 2.6 verdeutlicht. Dort werden gemessene Tagesginge fiir den 25.07.94 von acht
verschiedenen Stationen gezeigt, die maximal 64 km (der Auflosung des groben Gitters ent-
sprechend) voneinander entfernt liegen. Darunter sind Stationen, die unter villig verschiedenen
Einfliissen — von stark stidtischen bis zu ldndlichen — stehen. Fiir ein grobes Modellgitter
sind dies subskalige und damit nicht auflésbare Unterschiede. Die Frage ist, welches Regime re-
prasentativ fiir einen bestimmten Gitterpunkt ist oder welche der gezeigten Kurven modelliert
werden kann oder soll. Die nétigen Informationen dazu kénnen nur aus der Untersuchung langer
Zeitreihen modellierter und gemessener Daten, also klimatologischer Betrachtungen, gewonnen
werden.

Die genannten Beispiele zeigen zusammengefafit, daf man mit unterschiedlich grofien Fehlern
in den Beobachtungen rechnen mufl. Diese treten systematisch oder zufillig oder raumlich oder
zeitlich korreliert oder abhingig von der meteorologischen Situation und der Vorgeschichte der
verschiedenen Luftmassen auf. Insbesondere wenn Messungen zur Datenassimilation benutzt
werden sollen, sind umfangreiche Kontrollmechanismen notwendig, &hnlich den in der Meteoro-
logie verwendeten Algorithmen zur Qualititskontrolle (siehe z. B. Gandin, 1988). Dabei sind die
Ergebnisse von Analysen sensitiv gegeniiber den benutzten Kontrollmethoden (Hollingsworth et
al., 1986). Mit Hilfe von modellierten Daten ist es moglich, die Konsistenz von Beobachtungen
zu priifen und zur Qualitdtskontrolle oder der sinnvollen Gestaltung von Mefinetzen beizutra-
gen. Sinnvoll nicht nur im Hinblick auf die Uberpriifbarkeit von Modellergebnissen, sondern
auch um den Aufgaben entsprechend optimierte Mefinetze zu entwerfen. Einige Ansatzpunkte
dazu werden im weiteren Verlauf dieser Arbeit aufgezeigt.

3Die Station Essen-Bredeney befindet sich im dichtbesiedelten Ruhrgebiet in einemn Waldgebiet in der Nihe einer Autobahn,
und, Geriichten zufolge, zeigen die Aufzeichnungen des in der Nihe des Parkplatzes des Landesumweltamtes Nordrhein-Westfalen
postierten OzonmeBgerites Signale, die sehr gut mit Beginn und Ende der dortigen Arbeitszeiten korrelieren.
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Gemessene Ozon-Tagesgiinge ' ' ' 1200
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Abbildung 2.6: Ozon-Tagesgiinge fiir den 25.07.94; gemessen an verschiedenen dicht beieinanderliegenden Sta-
tionen (in pg/m?).

2.3 Auswertung und Interpretation von Ozon-Bodendaten

Ozon ist der einzige sekundire Schadstoff, der an einer grofieren Zahl von Stationen kontinu-
ierlich gemessen wird. Fiir diese Arbeit liegen fiir den Zeitraum Juni — August 1994 Messungen
von iiber 400 Bodenstationen vor. In diesem Abschnitt wird nun mit Hilfe der Daten eine Klas-
sifizierung verschiedener typischer Regime fiir eine Charakterisierung des chemischen Zustandes
der Luft entwickelt. Es soll nur insoweit auf chemische oder physikalische Zusammenhinge ein-
gegangen werden, als notig ist, um die aus den Daten abgeleiteten Kriterien auch theoretisch
plausibel zu machen. Des weiteren wird anhand von Korrelationsanalysen untersucht, welche
in den Daten enthaltenen Informationen geeignet sind, zu einer Validierung des Modelles oder
zur Datenassimilation herangezogen zu werden. Es sei betont, daff die getroffenen Aussagen
nur aus den vorliegenden Daten abgeleitet werden. Das heifit, sie beziehen sich nur auf Daten
aus drei Sommermonaten. Aufgrund der Menge der Daten kann den Resultaten trotzdem eine
gewisse Aussagekraft — zumindest fiir die sommerliche Jahreszeit — zugestanden werden.

Fiir die Ozonkonzentration ist das photostationare Gleichgewicht des Ozons mit NO und NO;
wichtig

NO + 03 — NOQ + Og, (R?l}
NO,+hr — NO+O(P), (R2.2)
OCP)+0, % 05 (R2.3)

Ublicherweise stellt sich dieses Gleichgewicht innerhalb von Minuten ein. Die Reaktion R2.3
ist der einzige signifikante Produktionsmechanismus fiir Ozon. Die Konzentration von Ozon ist
somit stark abhingig von der vorhandenen Menge an Stickoxiden. Zusitzlich spielen die meist
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kurzlebigen fliichtigen Kohlenwasserstoffe (VOC: Volatile Organic Compounds; ohne Methan)
eine Rolle. Sie greifen in das Gleichgewicht ein, z. B. indem die Reaktionen von Peroxiradikalen
mit NO eine weitere Quelle fiir NO, anstelle von Reaktion R2.1 bilden. Dies verschiebt das
Gleichgewicht und resultiert in einer Nettoproduktion von Ozon. Fiir eine Darstellung der
troposphirischen Ozonchemie sei auf die géngige Literatur verwiesen (z. B. Finlayson-Pitts und
Pitts, 1986, Seinfeld, 1986, Warneck, 1988, einen kurzen Uberblick vermittelt Schell, 1996).

Somit ist die Ozonbildung am Boden zum grofiten Teil abhédngig von den Konzentrationen von
NO und NO, einerseits und andererseits von den Konzentrationen und der Zusammensetzung
der VOCs. Diese Vorlaufersubstanzen sind hauptsichlich auf anthropogene Emissionen der
Industrie und aus dem Straflenverkehr zuriickzufiihren. Fiir eine erste Charakterisierung von
Luftmassen anhand der beobachteten Konzentrationen wire also die Untersuchung hilfreich,
ob ein Einflu von anthropogenen Emissionen festzustellen ist oder nicht. Im dicht besiedelten
Europa findet man nur wenige von anthropogenen Emissionen véllig unbeeinflufite Stationen.
Diese befinden sich meistens auf Bergen und sind deshalb, wie im vorigen Abschnitt gesagt, eher
reprisentativ fiir Luft der freien Troposphire. Solch ein Regime wird in der Literatur als ,,remo-
te“ bezeichnet. Die Namensgebung der Regime oder Stationstypen ist i.allg. recht willkiirlich
und uneinheitlich. Nichtsdestoweniger miissen die Klassen irgendwie benannt werden. Sinn-
vollerweise sollen also Stationen, deren vorherrschendes Regime ,remote” ist, , Bergstationen*
genannt werden.*

Ein weiteres Regime ist das lindliche oder ,rural“ (oder, wieder aufgrund des dort hiufigen
Auftretens, als ,Wald“ bezeichnet). Es ist gekennzeichnet durch niedrige Werte von NO und
NQO,. Man spricht von ,gealterter Luft, da die fiir ,frische“ Emissionen charakteristischen
hohen Konzentrationen dieser Stoffe bereits abgebaut wurden. Zusammen sind beide bisher
genannten Regime typisch fiir das, was man iiblicherweise als ,saubere Luft* bezeichnet.

Die restlichen Klassen, die hier eingefiihrt werden sollen, sind simtlich beeinflufit von frischen
Emissionen und daher nicht mehr als sauber zu bezeichnen. Die weitere Unterteilung orientiert
sich am Grad des Einflusses der Stickoxide und der rdumlichen Reprisentativitat. Flichen-
stationen (,suburban®) stehen unter dem Einflufl von stadtischen (oder frischen) Emissionen,
sind aber trotzdem repriisentativ fiir grofiere Gebiete. Diese Klasse bildet den Ubergang von
der Reinluft zur verschmutzten Luft. Als stédtisch (oder ,urban“) wird das nichste Regime
bezeichnet, es zeigt einen starken Einfluf von Emissionen. Schlielich das Regime , Verkehr®
(oder ,traffic“), das in nichster Nihe zu starken Emissionsquellen, wie z. B. vielbefahrenen
StraBenkreuzungen, vorherrscht. An dieser Stelle sei betont, daf die Einteilung auf der Sich-
tung der Daten beruht. Man kann also davon ausgehen, dafi man das beobachtete Verhalten der
Ozonkonzentrationen zum groften Teil einer dieser fiinf Klassen zuweisen kann. Es bleibt, jetzt
Kriterien chemisch oder physikalisch genauer (,objektiver“) festzulegen und zu begriinden. In
Abbildung 2.7 sind die Klassen zusammenfassend definiert, und Abbildung 2.8 zeigt typische
Beispiele fiir die verschiedenen Regime.

Das wichtigste Kriterium zur Einteilung der Regime ist die Form des Tagesganges der Ozonkon-
zentration. Die Nihe zu Emissionsquellen hat — aufgrund der hdheren NO-Konzentrationen —
einen sehr grofen Einflul auf den Ozontagesgang. Aufgrund des fehlenden Sonnenlichtes findet
Reaktion R2.2 nachts nicht statt, und Ozon wird so lange abgebaut, bis simtliches NO in NO,
umgewandelt oder kein Ozon mehr vorhanden ist. Fiir Verkehrsstationen ist deshalb typisch,
daB nachts die Ozonkonzentration schnell auf null sinkt. Dieser Effekt spielt fiir stidtische und

4Es ist anzunehmen, daff auch iiber weiten Bereichen der Ozeane das Regime ,remote” ist. Da von dort aber keine Messungen
vorliegen und auch Stationen auf Inseln immer Landeinfliisse zeigen, kann das nur anhand von Modellergebnissen untersucht werden.
Es sei also auf die folgenden Kapitel verwiesen.,
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Kriterien
Typ Charakterisierun Anteil Form der ..
& | niedriger | Hiufigkeits- Tagesgiinge/
Werte verteilung Tagesmittelwerte
remote unbeeinfluBt alle Werte I kaum Tagesginge; | |
f:, (Berg) von Emissionen >40 pg/m’ sehr hohe Mittel- | | ~
E ] Einfluf trans- alle Werte 1:“:" T?Bessﬁngf;
rura portierter, gealteter (>99 %) ohe Mittelwerte; | 1
(Wald) Emissi 10 3 evtl. , verspiitete
missionen >10 pg/m Maxima -
= suburban repriisentativ trotz nur ~ 1—33% mittlere Tagesgiinge
é (Fliche) EinfluBl von Emissionen | <10 pg/m und Mittelwerte
.ﬂ !E
-g g i ausgepriigte Tages-
2 -: urban starker EinfluB von ~59 E gg::r ﬁiedﬂ_ gge ﬁ
:‘..".= g (Stadt) Emissionen <10 “g{n? Mitl‘elwerle
s .2
FE| e | |t ettt a7 | | e |
r '
= [(Verkehr) Emissionen <10 pg/m Mittelwerte

Abbildung 2.7: Definition verschiedener Regime fiir eine Charakterisierung der MeBstandorte anhand der Ozon-
Messungen. Siehe auch Abbildung 2.8 mit Beispielen fiir die verschiedenen Typen.

noch weniger fiir Flachenstationen eine geringere Rolle. Aufgrund der nahezu verschwindenden
Konzentrationen von NO ist es deshalb typisch fiir Reinluftstationen, daf keine niedrigen Wer-
te der Ozonkonzentration auftreten. Diese hohen Werte entsprechen nicht dem ,natiirlichen
Hintergrund“ (siehe z. B. Volz und Kley, 1988). Nahezu der gesamte européische ,,Hintergrund*
ist bereits durch anthropogene Einfliisse angehoben.

Der weitere Verlauf des Ozontagesganges ist durch einen raschen Anstieg der Konzentration ge-
kennzeichnet. Bevor die Photochemie einsetzt, kann ein erster Anstieg auf eine Durchmischung
der untersten Luftschichten bedingt durch das Anwachsen der planetaren Grenzschicht zuriick-
gefiihrt werden. Da nachts die Durchmischung der Luft aufgrund der stabilen Schichtung fehlt,
beschrinkt sich der Abfall der Ozonkonzentrationen auf die Bodenndhe, wihrend sich in den
dariiberliegenden Luftschichten die Ozonwerte weniger verindern. Die photochemische Produk-
tion bewirkt das weitere Ansteigen der Ozonkonzentration in der Nihe der Emissionsquellen,
bis gegen ca. 16 Uhr Ortszeit das Maximum erreicht wird. Je sauberer die Luft oder je landlicher
das Regime, desto groBer ist der Einfluf des Transportes von Luftmassen auf die Konzentra-
tion von Ozon vor Ort, da in der gealterten Luft chemische Umwandlungen eine geringere Rolle
spielen. So findet man bei Waldstationen hiufig ein verspiitetes, auf den Transport zuriickfiihr-
bares Tagesmaximum. Bei den von Emissionen unbeeinfluten Bergstationen fehlt das typische
Maximum. Zusammenfassend gilt: je ausgepridgter der Tagesgang der Ozonkonzentration ist,
desto grofer ist der Einflul der Emissionen.

Damit zusammenhéngend gilt, je grofier der Mittelwert der Ozonkonzentration, desto , reiner*
ist die Luft. Andererseits steigt der Tagesmittelwert wahrend einer Sommersmogepisode — auch
an landlichen Stationen und teilweise sogar an Bergstationen — mehr oder weniger kontinuier-
lich. Das gleiche gilt fiir die Tagesmaxima von Ozon. Allgemein hingen sie von der grofiriumi-
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gen Wetterlage ab, fiir Sommersmogepisoden ist eine sommerliche Hochdruckwetterlage mit
hohen Lufttemperaturen Vorbedingung. Auf die Regime bezogen sind die Tagesmaxima in ver-
schmutzter Luft am grofiten. Allerdings findet effektive Ozonproduktion erst ab einem gewissen
Abstand von den Emissionsquellen statt (siehe z. B. Derwent und Davies, 1994). Das heifit, dafl
an extrem belasteten Orten die Ozonwerte allgemein niedriger liegen als in der Umgebung.

Mit den aufgefithrten Kriterien ist bereits eine Bewertung der Regime méglich. Tiefergehende
Betrachtungen gingen entweder auf Kosten der Einfachheit der MaBstdbe oder sind aufgrund
fehlenden Datenmaterials nicht moglich. Anhand der Form und der Amplitude eines beob-
achteten Tagesganges und des Tagesmittelwertes kann jedoch eine grobe Zuteilung zu einem
bestimmten Regime vorgenommen werden. Es ist wichtig, zwischen einem aktuellen und ei-
nem mittleren Regime zu unterscheiden. Das aktuell vorherrschende Regime an einem Ort ist
natiirlich abhéngig von den aktuellen Umstdnden und kann in der Regel stark von dem im
Mittel vorliegenden Regime abweichen. Die erwdhnten ausgeprigten Tagesgidnge sind die Folge
lingerer sommerlicher Hochdruckwetterlagen, wihrend z.B. Frontendurchginge solche Aus-
priagungen abrupt abbrechen kénnen. Fiir eine Bewertung der Mefistationen ist eine Zuteilung
zu einem reprisentativen Regime wichtig. Dazu wird zusétzlich die Haufigkeitsverteilung des
Auftretens der beobachteten Werte herangezogen, in der sich die oben genannten Kriterien
wiederspiegeln. Eine von niedrigen Werten dominierte Ozonverteilung ist typisch fiir eine Ver-
kehrsstation, das Fehlen niedriger Werte und eine Verschiebung des Maximums in der Verteilung
sind dagegen die Kennzeichen einer Bergstation.

In Abbildung 2.1 sind z. B. die Stationstypen in die Darstellung durch unterschiedliche Symbole
mitaufgenommen, und in Tabelle A.1 ist fiir jede Station das mittlere Regime angegeben. Wie
bereits erwihnt, haben verschiedene Mefinetze verschiedene Charakteristika. Anhand der Klas-
sifizierung zeigt sich, dafi einige Bundesldnder, wie besonders Bayern und Nordrhein-Westfalen,
den gréfiten Teil ihrer Stationen an stark emissionsgepriagten Orten betreiben, wihrend z. B. in
den MeBnetzen des Umweltbundesamtes oder EMEP mehr lindliche Stationen zu finden sind.
Da die Einteilung bis zu einem gewissen Grad subjektiv ist, wird fiir das aktuell vorherrschende
Regime in Abschnitt 4.5 ein quantitatives MaBl entwickelt.

Im vorigen Abschnitt wurde bereits die Frage der rdumlichen Reprisentativitit von Mes-
sungen angesprochen. Hinweise, die Auskunft iiber dieses Problem geben, liefert eine Kor-
relationsanalyse der Mefidaten. Dazu soll hier die lineare Korrelation (d.h. der Pearson-
Korrelationskoeffizient) r;; der Mefireihen C; und Cj,

_ LG - TG - Ty
VELI(Ci(t) - TVEL(Gi(1) - Ty)?
berechnet werden. Dabei beschreibt C;(t) den MeBwert zum Zeitpunkt ¢ und C; den Mittelwert
an der Station i, T ist die Anzahl der Mefipunkte und N die Anzahl der Stationen. Um eine hohe
Signifikanz der Werte zu erreichen, werden nur Korrelationen zwischen Stationen berechnet, fiir

die die Uberdeckung der beiden MeBreihen, also der Anteil an den méglichen Zeitpunkten, an
denen fiir beide Reihen Werte vorliegen, mindestens 40 % betrigt.

i, j=1, ..., N, (2.1)

‘.i"',‘_.,'

In Abbildung 2.9 sind die Korrelationskoeffizienten zwischen den MefBireihen der verschiede-
nen Stationen aufgetragen, mehrere (entfernungs-)benachbarte Werte sind zu einem Balken
zusammengefafit. Neben den Werten fiir die gesamten Zeitreihen sind die Korrelationen der
Tagesmaxima bzw. die Korrelationen fiir die Smogepisode 19. — 30. Juli 1994 gezeigt. Auch
fiir kleinste Distanzen sind nur wenige Werte grofler 0.9. Dies deutet auf Meffehler und die
Unsicherheit bzgl. der Représentativitit der Mefidaten, wie sie schon in Abbildung 2.6 zu se-
hen ist, hin, da eine Extrapolation zur Distanz null eine Korrelation kleiner eins ergibt. Dafi
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Korrelationen der gesamten Zeitreihe (Juni — August 1994)
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Abbildung 2.9: Korrelationskoeffizienten (siehe Gleichung 2.1) fiir die Ozonmefreihen verschiedener Stationen
aufgetragen gegen die Entfernung zwischen den Stationen. Oben: Korrelationen zwischen den gesamten Da-
tenséitzen (Juni — August 1994); unten: links Korrelationen zwischen den Tagesmaxima der gesamten Datensitze
und rechts Korrelationen fiir die Zeitreihe 19. - 30. Juli 1994; fiir eine ibersichtliche Darstellung wurden jeweils
mehrere Punkte zusammengefafit und der Mittelwert als Balken abgebildet.

wihrend einer grofirdumigen sommerlichen Hochdruckwetterlage, wie sie wahrend der Smog-
episode vom 19. — 30. Juli 1994 vorherrscht, die Ozonkonzentrationen stirker korreliert sind,
ist in der Abbildung 2.9 rechts unten zu sehen. Obwohl signifikant, ist der Unterschied jedoch
nicht bedeutend. Die insgesamt hohen Korrelationskoeffizienten sind auf die natiirliche Ahn-
lichkeit der Tagesginge zuriickzufiihren, so daf die Korrelationslinge (Distanz bis zu der die
Korrelationskoeffizienten Werte grofier 1/e =~ 0.37 besitzen) fiir die Tagesmaxima in Abbil-
dung 2.9 unten links — also ohne EinfluB der Ahnlichkeit der Tagesginge — nur noch ca.
800 km, ungefiahr 300 km weniger als in Abbildung 2.9 oben links, betrigt. Dieser Effekt wird
auch aus Abbildung 2.10 ersichtlich. Dort sind die fiir den gesamten dreimonatigen Zeitraum
ermittelten Korrelationen nach Stationstypen getrennt dargestellt. Je gréer der Unterschied
zwischen den an den Stationen im Mittel vorliegenden Regimen, desto geringer ist die Korre-
lation zwischen den Mefireihen. Besonders beim Vergleich der stark belasteten Stationen mit
den ,remote“-Stationen, bei denen die Tagesginge kaum noch Ahnlichkeiten aufweisen, sind
die Korrelationen sehr klein. Daf} sie trotzdem Werte um 0.37 aufweisen, ist ein Indiz dafiir,
dafl Stationen sdmtlicher Typen von den grofirdumigen Sommersmogepisoden betroffen sind.
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Abbildung 2.10: Korrelationskoeffizienten fiir die Ozonmefreihen verschiedener Stationen aufgetragen gegen
die Entfernung zwischen den Stationen, getrennt nach den jeweiligen Stationsypen; es wurden jeweils mehrere
Punkte zu einem Balken zusammengefaBt; die Bezeichnung der Stationstypen ist wie in Abbildung 2.7.

Anhand dieser Untersuchung (in der Abbildung aber nicht zu sehen) zeigt sich auch, da8 die
lokalen Maxima der in Abbildung 2.9 gezeigten Korrelationen bei Distanzen gréfier 1000 km,
auf das in bezug auf die rdumliche Verteilung der Stationstypen inhomogene Mefinetz zuriick-
zufithren ist. Daten von z.B. Verkehrsstationen liegen hauptsédchlich fiir die Niederlande,
Deutschland, die Schweiz und Osterreich vor, wohingegen die Reinluftstationen gleichméaBiger
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iiber die Staaten verteilt sind (siehe auch Abbildung 2.1). Des weiteren unterstreicht Abbil-
dung 2.10, dafl die oben beschriebene Klassifizierung der Stationen Sinn macht und niitzliche
Ergebnisse liefert, die fiir die Interpretation der Daten notwendig sind.

2.4 Auswertung und Interpretation von NO,-Bodendaten

Die primére Schadstoffklasse NO, — die Summe aus NO und NO; — bildet den Hauptanteil an
den emittierten Stickstoffkomponenten. Sie entsteht zum iiberwiegenden Teil bei der Verbren-
nung fossiler Brennstoffe, und die Hauptquelle stellt der Straflenverkehr dar. Dementsprechend
verhalten sich die gemessenen Zeitreihen (Beispiele fiir NO, sind in Abbildung 2.11 und fiir
NO in Abbildung 2.12 zu sehen). Die Konzentrationen von NO, sind in der Regel héher als
die von NO, da, wie im vorigen Abschnitt beschrieben, das Stickstoffmonoxid sehr schnell in
Stickstoffdioxid umgewandelt wird. Ausnahmen sind nur an von Emissionen extrem belasteten
Stationen zu beobachten (in den Abbildungen z. B. die Station Ffm.Friedb.Landstrasse; diese
Station taucht in der Stationsliste in Anhang A.2 nicht auf, da ihr Standort nicht exakt bekannt
ist und dort kein Ozon gemessen wird). Ansonsten spiegeln die Maxima in den NO-Tagesgingen
die tdglichen Stofzeiten im StraBenverkehr wieder. Die NO,-Tagesginge verhalten sich genau
umgekehrt zu den Ozontagesgingen — Maxima in der Nacht, Minima am Tag —, auch das
wurde bereits im vorigen Abschnitt diskutiert. Da anthropogene Emissionen die Hauptquelle
fiir NO, sind und wihrend der ,,Alterung®” der Luft NO, mehr und mehr in komplexere Stick-
stoffverbindungen umgewandelt wird, ist eine sehr starke Abhingigkeit der Konzentrationen
vom Stationstyp zu beobachten. Die MeBwerte reichen z.B. fiir NO von mehreren hundert
pg/m® an einigen Verkehrsstationen bis unter ein pg/m® an Wald- und Bergstationen. Die
Reprisentativitit von einzelnen Standorten fiir NO, ist somit weit geringer als fiir Ozon.
Dies zeigt sich auch an den Korrelationen zwischen den Stationen, wie sie in den Abbildun-
gen 2.13 und 2.14 zu sehen sind. Dargestellt sind die Korrelationskoeffizienten zwischen den
NO;- bzw. den NO-Mefreihen und zusitzlich stationstypenabhingige Korrelationen. Die Kor-
relationsldnge fiir NO ist mit ca. 80 km weniger als halb so grof§ wie die fiir NO; und beide um
etwa eine Groflenordnung kleiner als die fiir Ozon. Die typenabhiingige Darstellung zeigt, daf
die beobachteten Konzentrationen von Reinluftstationen mit denen von unter Emissionseinflufi
stehenden Standorten gar nicht korreliert sind.

Kley et al. (1994) weisen darauf hin, dafi O, — die Summe aus NO, und Ozon — aufgrund des
photostationiren Gleichgewichtes fiir kurze Zeitskalen eine Erhaltungsgrofe ist. Die Ergebnisse
einer Korrelationsanalyse von O, unterstiitzen diese Feststellung. In Abbildung 2.15 sind eini-
ge Beispiele fiir die stationstypenabhidngigen Korrelationen von O, gezeigt. In keinem Fall ist
die Korrelation von O, schlechter als die von Ozon. Es zeigt sich im Gegenteil, dafl z. B. Ver-
kehrsstationen bei der Betrachtung von O, wesentlich besser mit Wald- und auch Bergstationen
korrelieren als bei der Auswertung der Ozonmessungen. Unter anderem laBt sich auch schliefen,
wie Kley et al. (1994) schreiben, dafl an Waldstationen oft die gealterte Stadtluft beobachtet
wird, also an solchen Orten indirekte Effekte von Emissionen zu beobachten sind. Tatséchlich
weisen nur Bergstationen , Hintergrundwerte” fiir die Konzentration von Spurengasen auf.

Der Wert der vorliegenden NO,-Messungen fiir eine Verwendung der Daten im Modell ist recht
gering. Die grofle Spanne in den beobachteten Griflenordnungen der Konzentrationen, geringe
Reprisentativititen der Stationen bzw. sehr kurze Korrelationslangen sind Griinde dafiir. Aber
auch meBtechnische Argumente sprechen dagegen. Bei verschiedenen MeBnetzen liegt die aus
den Daten ersichtliche Mefuntergrenze wesentlich hoher als die an einigen Reinluftstationen
beobachteten Konzentrationen (z. B. beim TEMES-Mefinetz in Nordrhein-Westfalen liegt die
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Stations-
typ

Verkehr
(traffic)

Verkehr
(traffic)

Stadt
{urban)

Wald
(rural)

Berg
(remote)

Station/NO,-Statistik
fiir Juni — August 1994

Hessen/Ffm.Friedb.Landstrasse
Max. = 229.0 [ug/m"]; Ausfallrate = 3.60 %;
Mittelwert = 78.3; Median = 73.0;
Standardabweichung = 36.5

Hessen/Viernheim

Max. = 121.0 [pg/m']; Ausfallrate = 2.69 %;
Mittelwert = 33.2; Median = 28.0;
Standardabweichung = 22.3

Niedersachsen/Rinteln

Max. = 58.00 [pg/m’); Ausfallrate = 7.49 %;
Mittelwert = 12.7; Median = 11.0;
Standardabweichung = 7.72

Rheinland-Pfalz/Hunsrueck

Max. = 39.00 [ug/m']; Ausfallrate = 3.19 %;
Mittelwert = 9.23; Median = 8.00;
Standardabweichung = 5.16

Bayern/Garmisch-P.Wank

Max. = 13.00 [pg/m']; Ausfallrate = 2.62 %;

Mittelwert = 2.66, Median = 2.00;
Standardabweichung = 1.60

Haufigkeitsverteilung
der NO,-MeBwerte
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Abbildung 2.11: Beispiele fiir verschiedene N(,-Messungen (rechts: Ausfille sind als Werte kleiner null dargestellt).
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Korrelationen der gesamten Zeitreihe (Juni — August 1994)
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Abbildung 2.13: Korrelationskoeffizienten fiir die NO; /N O-Mefireihen verschiedener Stationen aufgetragen ge-
gen die Entfernung zwischen den Stationen fiir den Zeitraum Juni - August 1994; links: Korrelationen fiir NOs,
rechts: Korrelationen fiir NO; es wurden jeweils mehrere Punkte zu einem Balken zusammengefafit.

MeBuntergrenze bei 5 ug/m?). Zusitzlich ist davon auszugehen, daB bei den oxidierten Stick-
stoffkomponenten grofie Meflunsicherheiten vorliegen konnen. Oft werden diese indirekt gemes-
sen, indem sie zuvor mittels eines aufgeheizten Konverters chemisch in NO umgewandelt werden
und dann die NO-Konzentration mit einem Chemolumineszenzdetektor bestimmt wird (siehe
z.B. Schultz et al., 1996). Dabei besteht eine grofie Unsicherheit in bezug auf die genaue Be-
nennung des Ausgangsstoffes. Bei den von den Umweltédmtern iiblicherweise benutzten Geréten
sind so Querempfindlichkeiten gegeniiber HNQO;, PAN, usw. zu erwarten. Vergleichsmessungen
zeigen, daf} solch ein Fehler systematisch und episodenhaft abhéngig vom Verschmutzungsgrad
der Luft sein kann (H. GeiB, pers. Mitteilung, 1996). Bei vielen Instrumenten liegt die Meflun-
tergrenze mindestens bei 5 ug/m?, und der Bereich, in dem die Messungen einigermaflen genau
sind, beginnt erst oberhalb von einigen 5 ug/m® (Wallasch, pers. Mitteilung, 1997). Damit sind
nur Daten von verkehrsnahen Stationen einigermaflen zuverlissig (wofiir die Mefinetze auch
urspriinglich ausgelegt sind) und evtl. nutzbar, aber dort von geringer rdumlicher Représenta-
tivitét.

An einem Beispiel wird die Repriisentativitdt von NO, im Vergleich zu Ozon an belasteten
Stationen demonstriert. Corsmeier und Vogel (1998) stellen eine MeBlkampagne vom 8. - 30.
Juli 1997 vor, bei der beidseits einer Autobahn u.a. NO, und Ozon gemessen wurde. Fiir
die vorliegende Arbeit hat Frau Dr. Vogel freundlicherweise die Zeitreihen von zwei Stationen
zur Verfiigung gestellt. Station1 stand 100m vom einen Rand der Autobahn entfernt, und
gegeniiber, 25m vom anderen Rand der Strafie befand sich Mefistelle2. Abbilung 2.16 zeigt
in der obersten und dritten Reihe die in zehnminiitiger Aufiésung vorliegenden Ozon- und
NO.-Messungen der beiden MeBstationen. Jeweils darunter sind die Differenzen der Kurven
der verschiedenen Stationen dargestellt, einmal die Differenzen der Originaldaten und zusitz-
lich, zum besseren Vergleich mit den iibrigen Darstellungen dieses Kapitels, die Differenzen
von Zeitreihen aus stiindlich gemittelten Werten. An den NO,-Reihen ist zu sehen, daf es sich
um sehr belastete Standorte handelt (éhnlich belastet wie viele Stationen der Mefinetze der
Bundeslinder, siehe z. B. die Abbildungen 2.11 und 2.12). Deutlich zeigt sich der EinfluBl der
Autobahn in der Differenz der NO,-Kurven. Je nach Windrichtung (die Effekte der Meteoro-
logie werden hier nicht weiter diskutiert, siehe dazu die Arbeit von Corsmeier und Vogel, 1998)
sind Unterschiede von iiber 50 ppbv keine Seltenheit. Eine gute Ubereinstimmung (mit umge-
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Abbildung 2.14: Korrelationskoeffizienten fiir die NO;-Mefreihen verschiedener Stationen aufgetragen gegen
die Entfernung zwischen den Stationen, getrennt nach den jeweiligen Stationsypen (fiir einige Konstellationen
von Typenzusammenstellungen liegen zu wenig Daten vor); es wurden jeweils mehrere Punkte zu einem Balken

zusammengefalt.

kehrtem Vorzeichen) zeigt sich in den Verldufen der Differenzen der Ozon- und NO,-Messungen.
An der Station mit den jeweils hoheren NO,-Werten ist das Ozonmischungsverhaltnis niedriger.
Teilweise ist die Belastung der Luft so grof, dafi nahezu das ganze Ozon durch NO abgebaut
wird, oder sich ein Ozontagesgang gar nicht erst ausbilden kann. So zeigen auch die Ozon-
reihen die Charakteristika von sehr belasteten Stationen. Allerdings sind die Differenzen der
Ozonmischungsverhaltnisse nur selten grofler als 20 ppbv. Auf eine wesentlich ausgedehntere Re-
prisentativitdt der Ozonmessungen deutet auch hin, daff die aus Stundenmitteln berechneten
Korrelationen der Ozonreihen 0.9 und die der NO,-Daten nur 0.4 betragen. Dies sind typische
Werte, die in guter Ubereinstimmung mit den in diesem Kapitel fiir die Mefnetze bestimmten
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Abbildung 2.15; Korrelationskoeffizienten fiir die O,-Mefireihen verschiedener Stationen aufgetragen gegen die
Entfernung zwischen den Stationen, getrennt nach den jeweiligen Stationsypen (nur einige Konstellationen sind
gezeigt); es wurden jeweils mehrere Punkte zu einem Balken zusammengefafit.

Korrelationskoeffizienten sind.

In belasteten Gegenden ist die Schwankung in den NO,-Werten somit auf Distanzen von weni-
gen 100 m eine Grofienordnung héher als der iibliche Meffehler oder ein mehrfaches des Mef-
wertes selber. Fiir die entsprechenden Ozonreihen liegt hingegen die Variabilitat lediglich im
Bereich der MeBunsicherheit (MefBunsicherheit, wie sie fiir die Daten der Mefinetze diskutiert
wurden, der Fehler in den Daten von Corsmeier und Vogel, 1998, wird wesentlich geringer sein).

Messungen beidseits der Bundesautobahn 656 vom 21. — 28. Juli 1997
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Abbildung 2.16: Ergebnisse einer MeBkampagne im Juli 1997 an der Autobahn 656 (Corsmeier und Vogel, 1998);
die Einheit ist ppbv; oben: Ozonzeitreihen von zwei Mefistationen, die beiderseits der BAB 656 im Abstand von
25m (Station 1) bzw. 100 m (Station 2) aufgestellt wurden, die zeitliche Aufldsung betrégt zehn Minuten; zweite
Reihe: Differenzen der beiden Ozonreihen einmal in der originalen Zeitauflésung, einmal als Stundenmittel; dritte
und untererste Reihe: Wie die oberen Reihen nur fir NO,.
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2.5 Auswertung und Interpretation von SO;-Bodendaten

SchlieBlich soll noch kurz auf die SO,-Daten ein-
gegangen werden. SO, ist ein primirer Schadstoff, Korrelationen der gesamten

der hauptsichlich von Kraftwerken und Hausbrand Zeitreihe (Juni — August 1994)
emittiert wird. Im Gegensatz zu Photooxidanti- " ) ) ]
S0, -

=
=

e
o

en wie Ozon zeigt das SO» die hichsten Konzen-
trationen im Winter, die fiir Juni - August 1994
vorliegenden Daten sind somit nicht sehr aussage-
kraftig. Abbildung 2.18 zeigt einige Beispiele fiir
die SO,-Messungen. Die hichsten Konzentrationen
werden morgens beobachtet, auch ist ein episoden-
haftes Auftreten hoherer Werte typisch. In den neu-
en Bundeslindern sind die SOj;-Konzentrationen
im betrachteten Zeitraum grundsitzlich hoher als
in den alten. In Abbildung 2.17 ist zu sehen, daf die
Konzentrationen an der? versr.zhiedenen S.ta,ti(.).nen Abbildung 2.17: Korrelationskoeffizienten fiir die
sehr schlecht korreliert sind. Die Korrelationslinge g0, Mereihen verschiedener Stationen aufgetra-
betrﬁgt deutlich weniger als 100 £m. Dies ist in gu-  gen gegen die Entfernung zwischen den Stationen;
ter Ubereinstimmung mit Ergebnissen von Ebel et es wurden jeweils mehrere Punkte zu einem Bal-
al. (1994). Auch fiir SO, gilt, daB oftmals eine ho- ken zusammengefafit.

he MeBuntergrenze angegeben wird. Es gelten somit in noch verstirktem Maf die gleichen
Argumente wie bei NO,, die gegen eine Nutzung der vorliegenden Beobachtungen zur Daten-
assimilation sprechen.
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2.6 Mefidaten im Zusammenhang mit Modellrechnungen

Zusammenfassend zeigt dieses Kapitel, dafi es grofie Liicken in der Beurteilung der Qualitit von
Messungen atmosphérischer Spurengase gibt. Fiir eine Validierung von Modellen sind MeBnetze
zu anisotrop, die Charakteristiken der einzelnen Stationen unzureichend bekannt (siehe auch
Hass et al., 1996). Viele der gemessenen Stoffe geben nur qualitative Auskunft iiber den Grad
der Luftverschmutzung, da sie entweder zu kurzlebig oder zu stark von den lokalen Emissionen
abhiéngig sind (bei ausreichender Kenntnis der lokalen Gegebenheiten kénnten jedoch auch
solche Informationen sinnvoll z. B. zur Beurteilung der modellierten Emissionen genutzt werden,
siehe auch Hass et al., 1995), oder die Konzentrationen sind zu gering, um von den iiblichen
Geriiten ausreichend exakt bestimmt werden zu kénnen. Andere als an ortsfesten Stationen in-
situ-gemessene Daten, wie Messungen von Ballonaufstiegen oder satellitengestiitzten Sensoren,
sind heutzutage noch sehr selten. Auch die Zahl der gemessenen Spurenstoffe ist aufgrund des
heutigen Standes der Technik zu klein. Einzig Ozon als relativ leicht zu messender sekundirer
Schadstoff scheint derzeit eine mogliche Gréfie fiir die Datenassimilation zu sein. Ozon wird an
verhiltnisméfBig vielen Stationen regelméflig gemessen und besitzt eine Lebensdauer, die gerade
lang genug ist, um nicht ausschlieflich von lokalen Verhiltnissen beeinflut zu werden. Da zur
Zeit die Automatisierung der Datenerhebung und -verarbeitung noch unzureichend ist, kann auf
eine grobe, manuelle Qualitdtskontrolle nicht verzichtet werden. Eine quantitative Abschitzung
der Beobachtungsfehler ist von dieser Stelle aus nicht durchfiihrbar, so dafl in Abschnitt 5.4 zu
diesem Zweck eine andere Methode — der Vergleich langer Mefireihen mit simulierten Daten
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Stations-
typ

Verkehr
(traffic)

Stadt
(urban)

Flache
(suburban)

Wald
(rural)

Berg
(remote)

Station/SO -Statistik
fiir Juni — August 1994

Nordrhein-Westfalen/Soest

Max. = 72.00 [pg/m']; Ausfallrate = 12.9 %;
Mittelwert = 12.9; Median = | 1.0;
Standardabweichung = 9.31

Niederlande/Schipluiden

Max. = 120.0 [ug/m']; Ausfallrate = 0.00 %;

Mittelwert = 10.9; Median = 7.00;
Standardabweichung = 12.8

Sachsen/Fichtelberg

Max. = 2075, [pug/m']; Ausfallrate = 1 1.5 %;
Mittelwert = 47.6; Median = 29.0;
Standardabweichung = 89.1

Rheinland-PfalzZHunsrueck

Max. = 36.00 [ug/m’], Ausfallrate = 2.71 %;
Miitelwert = 4.24; Median = 3.00;
Standardabweichung = 3.33

Bayern/Garmisch-P.Wank

Max. = 10.00 [ug/m’]; Ausfallrate = 3.01 %;
Mittelwert = 0.56; Median = 0.000;
Standardabweichung = 0.79

Hiufigkeitsverteilung
der SO -MeBwerte
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Abbildung 2.18: Beispiele fiir verschiedene SO;-Messungen (rechts: Ausfille sind als Werte kleiner null dargestellt).
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— angewandt werden muf.

Bevor nun Messungen und modellierte Werte verglichen werden, miifite eine dhnliche Untersu-
chung auch fiir das Modell durchgefiihrt werden. Es muB jedem Gitterpunkt ein Regime (aktuell
bzw. klimatologisch) zugewiesen werden kénnen. Erst nachdem iiberpriift ist, inwieweit die Re-
gime iibereinstimmen, darf ein direkter Vergleich zwischen Messung und Modell vorgenommen
werden. Es ist zu beachten, daf die am Gitterpunkt vorherrschenden Regime zum grofilen Teil
von der Modellstruktur und den Eingabedaten abhéingen. Zum Beispiel sind horizontale und
vertikale Auflésung und Emissionen wichtig, aber auch Daten wie die Héhe der Modelltopo-
graphie oder die vorliegende Landnutzungsklasse. Ein Vergleich modellierter und beobachteter
Regime kann sowohl in bezug auf eine Validierung des Modelles als auch zur Bewertung von
Mefinetzen dienen. Es kénnen Aussagen iiber eine korrekte Wahl der oben genannten Parameter
fiir einzelne Gitterpunkte sowie iiber die Reprisentativitit der Ortswahl fiir eine MeBstation
getroffen werden. In Abschnitt 5.4 wird ein Verfahren fiir eine rdumliche Analyse der Vertei-
lung von Ozonmischungsverhiltnissen vorgestellt, in dem versucht wird, solche Informationen
optimal zu nutzen.



Kapitel 3

Modellierte Daten

Neben den Beobachtungen gibt es als zweite Datenquelle die Modellsimulationen, die das The-
ma dieses Kapitels sind. Die numerische Wettervorhersage ist erst ein halbes Jahrhundert alt,
und Chemie-Transportmodelle werden erst seit zwei Jahrzehnten entwickelt, so ist die Tradition
modellierter Daten wesentlich jiinger als die der Messungen. — Wie bereits erwidhnt versuchte
sich Richardson (1922) als erster an einer numerischen Wetterprognose. Allerdings erwog er,
ob seine Methode iiberhaupt besser sein kénne als die damals iibliche Form der Wettervorher-
sage. Diese bestand darin, aktuelle Wetteranalysekarten von Hand mit archivierten Karten zu
vergleichen. Hatte man die am besten iibereinstimmende Wettersituation gefunden, erwartete
man, dafl sich das Wetter dhnlich dem dokumentierten Fall entwickeln wiirde. Bisweilen hat
man heutzutage den Eindruck, da$ z. B. fiir die Ozonprognose dhnliche Gedanken angebracht
wiren, aber die Fortschritte der mittlerweile etablierten numerischen Wettervorhersage seit
Richardson lassen auch fiir diese Aufgabe hoffen.

Die kurze Geschichte der Chemie-Transportmodelle begann in den 70er Jahren im Zusammen-
hang mit der wachsenden Bedeutung umweltrelevanter Probleme, wie der Verschmutzung der
Gewiisser und Boéden und der Verschlechterung der Luftqualitit in Grofistidten durch Industrie
und Verkehr. Hauptbeschrinkungen der Modelle der ersten Generation waren das Fehlen jegli-
cher Information iiber Emissionen, mangelnde chemische Beobachtungen fiir Anfangswerte oder
die Modellvalidierung sowie ungeniigende Computerresourcen. In den 90er Jahren zeichen sich
die regionalen Modelle der zweiten Generation im wesentlichen durch aufwendigere Chemie-
mechanismen (30 — 60 prognostizierte Spezies) und eine detailliertere numerische Behandlung
der physikalischen und chemischen Vorginge in Wolken sowie die Verwendung meteorologischer
Felder aus Wettervorhersagemodellen aus. Zur Zeit sind Anforderungen an Modelle der dritten
Generation im Gespriich (z. B. Peters et al., 1995, oder Dennis et al., 1996). Im Grunde sind
immer noch die Probleme, die schon fiir die erste Generation von Chemie-Transportmodellen
wichtige Schranken waren, aktuell. Hinzu kommen neue Anforderungen, wie z. B. die Féhigkeit,
belastbare Ergebnisse zu liefern, nach denen immer 6fter politische Entscheidungen getroffen
werden miissen. Ebenso sollen die Modelle benutzerfreundlich und modular aufgebaut sowie
evaluiert sein. Auch eine direkte Kopplung an die meteorologischen Treibermodelle und eine
Riickkopplung z.B. von Aerosoleffekten auf die Meteorologie werden fiir Modelle der dritten
Generation angestrebt. Nicht zuletzt tritt auch die chemische Datenassimilation in den Vorder-
grund. Uber die Zukunft der Entwicklung von Chemie-Transportmodellen liele sich wohl mehr
als iiber ihre Geschichte sagen, besonders da die Aufgaben eher zunehmen (Klimaeinfliisse,
Ozonlécher, troposphérische Luftqualitit, anstehende und zukiinftige politische Entscheidun-
gen, etc.). Auch Experimentatoren greifen immer 6fter auf Modelle zuriick, um mit deren Hilfe
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ihre Daten nachvollziehen und erklidren zu kdnnen.

Auf dem Weg zu einem Modell der dritten Generation ist auch das EURAD-Modell, das im
niichsten Abschnitt vorgestellt wird. Im Rahmen dieser Arbeit wurde mit dem EURAD-Modell
eine Sommersmogepisode aus dem Jahr 1994 simuliert. Speziell fiir diesen Zeitraum, 19. — 30.
Juli 1994, wurde die groBie Zahl der im vorigen Kapitel diskutierten Beobachtungen gesammelt.
Die Episode ist bereits in friiheren Arbeiten der EURAD-Gruppe untersucht worden (Hass et
al., 1994, Memmesheimer et al., 1995a), und sie diente als Referenzfall fiir verschiedene Sensi-
tivititsstudien mit dem EURAD-Modell (Memmesheimer et al., 1996). In Abschnitt 3.2 wird
die Episode beschrieben. Die meteorologische Situation und die Entwicklung der bodennahen
Ozonkonzentration werden dargestellt. Im letzten Abschnitt des Kapitels sollen schliefilich die-
se Ozondaten statistisch im Hinblick auf das klimatologische Verhalten des EURAD-Modelles
sowie weitgehend in Analogie zur Diskussion der Beobachtungen untersucht werden.

3.1 Das EURAD-Modellsystem

Das EURAD-System wird ausfiihrlich in Ebel et al. (1997) vorgestellt. Eine Beschreibung der
einzelnen Komponenten des EURAD-Modelles findet man bei Grell et al. (1993) (die Beschrei-
bung des Penn State/NCAR Mesoscale Model, MM5, dem meteorologischen Treiber), Memmes-
heimer et al. (1991, 1995b) (iiber das EURAD-Emissionsmodell, EEM) sowie bei Hass (1991)
(eine Dokumentation des CTM2). Das EURAD-Modell ist ein regionales Gitterpunktsmodell
mit frei wihlbarem Integrationsgebiet. Es erlaubt eine sukzessive Verfeinerung der Auflésung in
interessanten Teilen des Simulationsgebietes, wobei die horizontale Gitterweite in jedem Schritt
um einen Faktor drei verkleinert wird. Im meteorologischen Teil gibt es die Option des Nestings
mit Riickkopplung vom feineren zum groberen Gebiet nach Zhang et al. (1986), im CTM2 ist ein
Einweg-Nesting nach Pleim et al. (1991) moglich. Anfangs- und Randwerte erhilt das MMS5 in
der EURAD-Version aus Analysen des EZMW (Européisches Zentrum fiir mittelfristige Wetter-
vorhersage). Fiir das CTM2 wird zur Initialisierung zur Zeit ein zweitédgiger Vorlauf ausgehend
von klimatologischen Schadstoffverteilungen — ein , Kaltstart” des Modelles — durchgefiihrt.
Die klimatologischen Daten dienen auch als Randwerte fiir das am grébsten aufgeldste Gitter
(siehe dazu auch Kapitel 7). Aufbauend auf dem MMS5 bestehen fiir das EURAD-Modell die
Optionen einer hydrostatischen sowie einer nicht-hydrostatischen Dynamik. Vertikal wird eine
gelindefolgende Koordinate benutzt. Die hier benutzte Aufteilung besteht aus 15 Schichten
zwischen dem Erdboden und dem Modelloberrand bei 100 hPa, dabei liegen ca. 7 Schichten
in der atmosphirischen Grenzschicht. Horizontal rechnen das MM5 auf einem Arakawa-B- und
das CTM auf einem Arakawa-C-Gitter (Arakawa und Lamb, 1977). Typische Gebietsgrofien
sind ca. 80 x 80 Gitterpunkte, die horizontale Gitteraufteilung fiir die in dieser Arbeit unter-
suchte Simulation ist Abbildung 2.1 zu entnehmen. Sowohl das MMS5 als auch das CTM bieten
diverse Optionen zur Parametrisierung physikalischer Prozesse an, wie z. B. fiir die implizite
und explizite Wolkenberechnung, Prozesse der planetaren Grenzschicht und der Bodenschicht
sowie die atmosphérische Strahlung. Das CTM benutzt die Operator-Splitting Methode nach
McRae et al. (1982), und die horizontale und vertikale Advektion wird nach Bott (1989a, b)
gerechnet. Der chemische Reaktionsmechanismus ist der RADM?2 (Stockwell et al., 1990), aber
auch andere Mechanismen stehen zur Verfiigung.

Das EEM (EURAD Emissionsmodell) berechnet die Emissionsraten fiir verschiedene anthro-
pogen emittierte Stoffe abhiingig von Tageszeit, Wochentag und Jahreszeit (Memmesheimer et
al, 1991, 1995b). Dazu stehen z.B. Zahlen fiir die gesamte Menge an emittierten Stoffen pro
Jahr und Staat zur Verfiigung. Von EMEP werden Angaben auf einem recht groben Gitter
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(ca. 150 km Gitterweite) bereitgestellt. Diese werden vom EEM auf die nétige zeitliche und
raumliche Aufidsung z. B. mit Hilfe von Angaben iiber die Bevilkerungsdichte abwértsskaliert.
Biogene Emissionen werden abhingig von meteorologischen Parametern wie der Temperatur
und dem vorliegenden Landnutzungstyp berechnet.

3.2 Die Sommersmogepisode 19. — 30. Juli 1994

Die in dieser Arbeit behandelte Sommersmogepisode gehért zu den — bezogen auf Deutschland
— ausgeprigtesten des Jahres 1994, welches sich auch insgesamt durch einen iiberdurchschnitt-
lich warmen Sommer (besonders die Monate Juli und August) auszeichnete (z. B. Memmes-
heimer et al., 1995b). Eine ausfiihrliche Darstellung ist sinnvoll, um einerseits ein mehrdi-
mensionales Bild der Episode zu zeigen, anders als es nur mit Punktmessungen méglich ist.
Mittels graphischer Verarbeitung lassen sich diese zwar auch zweidimensional darstellen, aber
eine physikalische Konsistenz der Daten kann nicht erreicht werden. Zum zweiten ist eine Schil-
derung der konkreten rdumlichen und zeitlichen Entwicklung der Sommersmogepisode fiir ein
Verstdndnis der Daten ebenso wichtig, wie deren Zusammenfassung in statistischen MaBzah-
len. In diesem Abschnitt wird zuerst auf das wihrend dieser Episode in Europa vorherrschende
Wetter eingegangen, wie es z. B. in den Berliner Wetterkarten des Instituts fiir Meteorologie
der Freien Universitit Berlin oder dem Europiischen Wetterbericht des Deutschen Wetter-
dienstes dokumentiert ist. Dann wird die mit dem EURAD-Modell simulierte Entwicklung der
Stromungsverhéltnisse und der Verteilung des bodennahen Ozons beschrieben.

3.2.1 Die Wetterlage

Der 48-Stunden-Vorlauf fiir das CTM ist quasi auch der Vorlauf der Ozonepisode, denn am 19.
und 20. Juli waren die Temperaturen mit durchschnittlich 20 - 25°C zu kalt fiir hohe Ozon-
konzentrationen. Erst in den nichsten Tage stiegen die Temperaturen grofirdumig iiber 27 °C.
Die Wettersituation wihrend des Vorlaufes ist charakterisiert durch ein Hochdruckgebiet iiber
Skandinavien zusammen mit einem Tief siidlich von Finnland, die ins nérdliche Deutschland
méfig warme Luft transportierten. Wihrenddessen bewegte sich ein Hohentief von der Breta-
gne in Richtung Italien und brachte dem siidlichen Teil Deutschlands feuchtwarme Luft und den
Seealpen bzw. spiter auch der italienischen Riviera kriftige Gewitter. Am 21. befand sich dieses
Hohentief iiber dem Zentrum Italiens, so dafl im Siiden Deutschlands nur 17 - 23°C' erreicht
wurden und die Sonne nur wenig schien. Im Norden betrug dagegen die Sonnenscheindauer um
15 Stunden und die Temperaturen stiegen bereits auf bis zu 27°C.

Auch am 22. dnderte sich nicht viel an der Wetterlage. Das Hoch iiber Skandinavien verstirkte
sich wieder tiber der Ostsee und der Hohentrog wanderte von Gewittern begleitet langsam nach
Osten bis zum Balkan, beeinfluite aber Mitteleuropa kaum, so daBl im Siidosten Deutschlands
Temperaturen um 22°C, im Norden aber bis zu 30°C, gemessen wurden. Von Westen niherte
sich ein neues Hochdruckgebiet dem Siiden Englands, welches das Wetter in den nichsten Tagen
mitbestimmte.

Es erreichte am 23. die Nordsee, wiihrend das éstliche Hoch sein Zentrum iiber der Danziger
Bucht hatte. In ganz Deutschland war es 26 — 32°C warm. Den Weg des letzten Hohentiefs
nahm direkt ein weiteres, dieses wanderte iiber den Golf von Biscaya, iiber Siidfrankreich und
erreichte am 24. Italien. Mitteleuropa war von einem Hochdruckgiirtel bedeckt, nachdem sich
die beiden Hochs vereinigt hatten, so daf die Temperatur in Deutschland bei sehr trockener
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Luft 28 — 33°C erreichte.

Auch am 25. setzte sich die Hitzewelle mit Temperaturen iiber 30°C besonders im Norden
Deutschlands fort. Eine nach Westen wandernde Konvergenzlinie ersetzte dort die sehr trockene
durch feuchte Luft und fiihrte mittags im Westen vereinzelt zu Gewitterbildung. Dahinter
niherte sich iiber Frankreich und der Westkiiste Grofibritanniens eine zum Frontensystem eines
ausgepragten Tiefs siidlich von Island gehorende Okklusion.

Beide Luftmassengrenzen erreichten am 26. Ostdeutschland und brachten im Anschluf8 bis zum
Mittag Gewitter iiber den Mittelgebirgen. Trotz der Feuchtigkeit stieg der Wirmeinhalt der
Luft, in fast ganz Deutschland lagen die Temperaturen iiber 30 teilweise iiber 35°C.

Am 27. war die Situtation iiber Europa und dem éstlichen Atlantik unverdndert. Das Tief hatte
sein Zentrum genau iiber Island und schob die Kaltfront schnell nach Nordeuropa wiéhrend sie
iiber dem Festland nur langsam vorwiirts kam. An der Vorderseite des Wirbels kam iiber den
Nordatlantik warme Luft nach Nordosten heran, bis iiber fast ganz Skandinavien. Bedingt durch
das Frontensystem gab es eine sehr scharfe Grenze mit deutlich kélteren Temperaturen hinter
der Front. In Deutschland war es mit 27 — 31 °C insgesamt etwas kilter.

Am 28. steilte sich der Langwellenhochkeil weiter auf und transportierte warme Luft bis nach
Finnland, wihrend sich die Hochdruckzelle iiber der Ostsee und damit auch das Frontensystem,
das sich von Skandinavien iiber die Norsee bis Frankreich erstreckte, nur langsam nach Osten
bewegten. Der Nordwesten von Deutschland wurde erneut von einer schwachen Konvergenzlinie
iiberquert, dahinter lag die Front, in deren Verlauf ein kleiner Tiefdruckwirbel mittags vor
der hollindischen Kiiste entstand. Es gab kurze Gewitter, die Temperaturen waren nur im
Nordwesten voriibergehend etwas niedriger.

Am 29. kam die Kaltfront ziigiger in Richtung Osten voran, zeichnete sich dabei aber nur durch
eine Winddrehung aus. Im Norden von Deutschland war es etwas kilter, sonst {iberall sehr heif},
im Westen gab es einige Gewitter. Derweil zog ein neues Hoch von England nach Osten und
bewirkte ein Andauern des schonen Wetters.

Am 30., zum AbschluB der simulierten Episode, waren die Temperaturen insgesamt etwas kilter
und erreichten nur im Osten Deutschlands mehr als 30°C, so da8 die Ozonlage sich grofiten-
teils voriibergehend entspannte. Dies hielt aber nur kurz an, und die Sommersmoglage dauerte
schlieBlich bis ungefihr zum 6. August an.

3.2.2 Die Entwicklung der Ozonepisode

Nach der Beschreibung der Wetterlage nun zur Entwicklung der Sommersmogepisode, wie sie
vom EURAD-Modell simuliert wurde. Diskutiert wird die bodennahe Ozonverteilung, auf Be-
obachtungen soll in diesem Abschnitt nur nebenbei eingegangen werden. Héhere Konzentratio-
nen traten wihrend der Episode fast ausschlieBlich iiber Deutschland und den angrenzenden
Lindern auf. Spanien und Portugal sind iiberhaupt nicht betroffen. Skandinavien wird erst ge-
gen Ende der Episode von aus Zentraleuropa herantransportierten Ozonwolken erreicht. Aus-
nahmen sind einerseits der Bereich des Golfes von Genua, der nahezu wihrend der ganzen Zeit
hohe Werte aufweist, sowie einzelne Kiistenstiidte, wie Barcelona, Marseille, Athen, Kopen-
hagen, etc. Im Modell liegen diese Stéidte aufgrund der groben Auflésung oft in Gitterboxen,
deren Landnutzungstyp Wasser ist. Den hohen Emissionswerten stehen dort weniger Senken
gegeniiber, da das Ozon iiber Wasser fast nicht trocken deponiert wird, also werden oft lokale
Ozonspots iiber diesen Stiddten simuliert. Dies sind sehr interessante Effekte, die aber anhand
von Messungen validiert werden miissen.
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In den ersten Tagen der Episode werden kaum erhthte Werte simuliert, im Gebiet des Nest 1
werden 70ppbv kaum iiberschritten. Die Tagesmaxima steigen erst langsam bis zum 23.,
wihrend sie am 24. wieder etwas schwiicher sind. Bis zum Nachmittag des 25. herrscht da-
bei iiber Zentraleuropa (dem Nest 1-Gebiet) eine Oststrémung vor. Im groben Gitter finden in
dieser Zeit zwei erwidhnenswerte Transportereignisse statt. Am 21. zieht eine Ozonwolke vom
Armelkanal aus entlang der Kiiste einer Front folgend nach Spanien und am 22. weiter an Por-
tugal vorbei, bis ihre Uberreste am Morgen des 24. im Siiden das Modellgebiet verlassen. Auch
bei den wihrend dieser Tage vorliegenden relativ niedrigen Konzentrationen sind bereits die
Abluftfahnen grofiler Stddte wie Berlin zu beobachten. Ein Beispiel am 22. ist die Fahne von
Hamburg (Mischungsverhiltnisse iiber 100 ppbv), die sich westwirts auf die Nordsee bewegt.
In der Nacht zum 23. wird sie wieder auf das Festland gedriickt und wandert bis weit in die
Niederlande hinein.

Am 23. werden in Deutschland zum ersten Mal grofiflachig die 90 ppbv, der Grenzwert fiir die
Benachrichtigung der Bevélkerung, {iberschritten. Maxima iiber 100 ppbv finden sich iiberwie-
gend im Nordwesten Deutschlands z. B. in der Abluftfahne von Nordrhein-Westfalen, die sich in
Richtung Belgien hinzieht. Hohe Werte liegen auch in Nordfrankreich und den Benelux-Staaten
vor. Ein weiteres Transportphdnomen ist im Westen von Grofibritannien zu beobachten. Eine
Abluftfahne zieht von Wales westwirts aufs Meer hinaus und dann Richtung Norden und 16st
sich erst am Abend des 25. am Nordrand des Modellgebietes auf. Verantwortlich ist dasselbe
Frontensystem, das im Siiden fiir den Transport entlang der Kiiste der Iberischen Halbinsel
verantwortlich ist. Damit zusammenhiéngend ist auch eine Ozonwolke, die ortsfest iiber der
Biscaya liegt. Die Ozonmischungsveriltnisse in Bodennihe liegen in diesen Wolken bei iiber 70

- 80 ppbu.

Die Konzentrationen am 24. sind allgemein etwas niedriger als am 23. Die oben beschriebene
Front driickt die ozonreiche Luft nach Osten bis zur Nordseekiiste Englands, so dafi nun iiber
Grofibritannien und der Biscaya niedrige Ozonwerte vorliegen. Im Nest 1-Gebiet sind leichte
Abluftfahnen von z. B. Hamburg, Bremen und Rotterdam iiber der Nordsee zu sehen. Im Laufe
des Tages entstehen sie, vereinigen sich (auflerhalb des Nest 1-Gebietes) mit einer Fahne aus
dem Siidosten Englands, und diese zieht dann entlang des Frontensystems nach Norden und in
den ndchsten Tagen weiter nach Osten.

Ab dem 25. bildet sich die Sommersmogepisode voll aus, besonders hohe Werte liegen im Nor-
den und im Osten Deutschlands vor. Der Wind dreht mit der sich von Westen nihernden
Konvergenzlinie. Dort stromen die Abluftfahnen aus den Niederlanden, dem Ruhrgebiet (iiber
Bremen hinweg) und z. B. aus Berlin, die sich iiber Hamburg weiter anreichert (iiber 100 ppbv),
zusammen und vereinigen sich mit der Wolke, die sich am Vortag im Westen gebildet hatte.
Die grofle Wolke zieht in einem Band iiber die Nordsee nach Norden entlang der Kiiste von
Dénemark, nun nur noch auf dem groben Gitter zu beobachten.

Im Laufe des 26. (siche Abbildung 3.4) verlagert sich die Konvergenzlinie weiter nach Osten,
und die Fahne erstreckt sich iber Dédnemark und Norwegen. Die dieser Linie folgende Front
hinterldit z. B. iiber den Niederlanden gereinigte Luft. Dagegen bauen sich am friihen Morgen
bereits die vom Vortag noch hohen Ozonwerte iiber den Mittelgebirgen, wie dem Taunus und
dem Westerwald auf. Werte iiber 90 — 100 ppbv werden auch im Saarland und dann von Mann-
heim iiber Frankfurt bis zum Osten von Nordrhein-Westfalen erreicht. Dort ist es wieder eine
Abluftfahne in der Leelage des Ruhrgebietes, wo jedoch selbst ein relatives Konzentrations-
minimum prognostiziert wird, das sich allerdings in Beobachtungen nicht so stark ausgeprigt
findet. Seit dem Vortag herrschen in der Nordhilfte von Deutschland hinter der Front leichte
Westwinde vor, so daf§ die Abluftfahnen, z. B. die von Berlin, die Richtung éndern. Im {ibrigen
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Europa bleibt es fiir die folgenden Tage mit Ausnahme des Nordwestens recht windschwach,
bis sich erst am 30. wieder leichte Siidostwinde einstellen.

Mit dem 27. erreicht die Sommersmogepisode ihren Hoéhepunkt. Uber dem gesamten Gebiet
des Nest 1 ist es windstill, so daf sich groBfiichig hohe Ozonkonzentrationen aufbauen konnen.
Nur im Norden treibt neuerlich eine schwache Konvergenzlinie eine Ozonfahne aus Richtung
Bremen nach Norden. Die Ozonwolke in Nordeuropa gelangt im Bereich des Frontensystems
weiter ostwiirts iiber Schweden bis iiber die Ostsee — dies sind in diesem Gebiet die ersten
Auswirkungen der Episode. Die héchsten Werte von Deutschland (iiber 90 — 100 ppbv) werden
fiir die gesamten alten Bundeslander und den siidlichen Teil von Brandenburg berechnet. Werte
{iber 60 — 70 ppbv treten auch im Osten Frankreichs und iiber Belgien auf, in den Niederlanden
dagegen nur im Bereich der Grenze zu Deutschland, da der Nordosten von Holland unter dem
Einflu sauberer Luftmassen steht. In dieser Nacht gehen die Konzentrationen aufer in den
stiddtischen Gebieten nur sehr langsam zuriick. In der Eifel z. B. halten sich Mischungsverhiilt-
nisse iiber 100 ppbv bis in den Morgen des 28.

Der Riickgang der hohen Ozonwerte hingt mit der erneuten Passage einer Konvergenzlinie mit
nachfolgender Front zusammen. Diese erstreckt sich von Nordrhein-Westfalen iiber Hamburg
und Dénemark. Westlich der Front sind die Ozonwerte niedrig, zwischen Front und Konver-
genzlinie treten kaum hohe Werte auf. Ostlich der Linie sind aber im ganzen Nest 1-Gebiet die
Werte hoch und erreichen Maxima westlich von Berlin, in Mecklenburg-Vorpommern und in
Rheinland-Pfalz. Den ganzen Tag sind iiber der Ostsee hohe Ozonkonzentrationen zu sehen.

Am 29. ist das Bild dhnlich, aufier daf die Luftmassengrenzen weiter siidéstlich vorgeriickt sind,
sie erstrecken sich nun iiber Baden-Wiirttemberg, Nord-Bayern und Berlin bis zur Ostkiiste von
Schweden. Westlich davon ist die Luft sauberer als am Vortag mit einem breiten Ubergangsbe-
reich zwischen der Konvergenzlinie und dem Frontensystem.

Mit dem Wechsel auf siidostliche Winde treten schliefilich am 30. hohe Konzentrationen nur
noch im Norden von Baden-Wiirttemberg, in der Linie Mannheim — Frankfurt und im Westen
von Nordrhein-Westfalen auf. Eine ostwestlich orientierte Ozonwolke zieht von Siiden iiber
Berlin hinweg.

3.3 Auswertung der Ozon-Bodendaten

Fiir die Validierung eines Modelles und den Nachweis seiner Prognoseféhigkeit ist die Kenntnis
der Modellklimatologie wichtig. Ebenso sind Informationen iiber die klimatologischen Eigen-
schaften fiir die objektive Analyse in Kapitel 5 notig. Fiir diese Zwecke soll hier ein Anfang mit
der statistischen Auswertung der rdumlichen und zeitlichen Entwicklung der Ozonverteilung
der untersten Modellschicht (ca. 0 = 70m iber Grund) gemacht werden. Die Untersuchung
der Ergebnisse der oben beschriebenen Episode kann allerdings auch nur ein erster Schritt in
diese Richtung sein und kann keine umfassende Klimatologie liefern, es kénnen aber Methoden
getestet und erste Hinweise auf das mittlere Verhalten des Modelles erzielt werden.

Es ist zu erwarten, daf§ die Modellklimatologie von der Gitterweite abhéngt, da aufgrund der
Nichtlinearitit der Chemie eine grofie Abhiingigkeit der Ozonkonzentration von dem vorherr-
schenden VOC/NQ,-Verhiiltnis besteht. Dieses wiederum héngt in starkem Mafe von den Ein-
gangsdaten des Modelles insbesondere den Emissionen ab. Jang et al. (1995a, b) demonstrieren,
daB z. B. Transport als Funktion der Gitterweite ein linearer Proze8, die Chemie in diesem Sin-
ne aber nichtlinear ist. Sie zeigen dies mit dem Vergleich von Rechnungen auf unterschiedlichen
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Gitterweiten, wobei die Summenwerte der Emissionen gleich, die VOC/NQ,-Verhiltnisse der
feineren Gitter aber von denen der gréoberen Gitter abweichen. Zum Beispiel sind Autobahnen
in den NO,-Emissionen bei Gitterweiten von 18 km (Nest 1) noch nicht aufgelost, wiahrend sie
bei einer Gitterweite von 6 km (einem moglichen Nest 2) bereits deutlich hervortreten.

Hier sollen ebenfalls unterschiedliche Auflésungen diskutiert werden. Der Effekt auf das Modell-
verhalten wird allerdings unrealistisch klein sein, da die dieser Arbeit zur Verfiigung stehenden
Emissionsdaten interpoliert sind, also auch bei héherer Auflésung, z. B. Autobahnen, aufgrund
des Verfahrens nicht erfafit werden kénnen. Die Wichtung der Emissionen im EEM mittels
der Einwohnerdichte 148t trotzdem einen Effekt erwarten, da sie zu stidrkeren Gradienten in
den Emissionen fiihrt. Es werden dazu immer die verschiedenen Auflésungen des groben und
des Nest 1-Gitters nebeneinander betrachtet. Im Hinblick auf die weiteren Anwendungen der
Ergebnisse in dieser Arbeit sollen dieselben Untersuchungen, wie im vorigen Kapitel fiir die
Mefidaten, vorgenommen werden. Das sind Zeitreihen an ausgewéhlten Gitterpunkten, Haufig-
keitsverteilungen der aufgetretenen Werte und Korrelationsuntersuchungen.

Eine Charakterisierung der Regime an einzelnen Gitterpunkten ist an dieser Stelle nicht sinnvoll,
da die Methode aus Abschnitt 2.3 eine subjektive Betrachtung jedes einzelnen Gitterpunktes
erfordern wiirde. Es wird deshalb auf Abschnitt 4.5 verwiesen, wo eine objektive Klassifizie-
rung in aktueller sowie in klimatologischer Hinsicht vorgestellt wird. Die Untersuchungen von
Gitterpunkten iiber Land werden getrennt von solchen iiber Wasser vorgenommen. Diese Unter-
scheidung konnte fiir die Messungen nicht durchgefiihrt werden, da ausschliefilich Daten land-
gestiitzter Mefistationen vorliegen. Ein deutlicher Unterschied ist zu erwarten, da iiber Wasser
sowohl die ,frischen NO,-Emissionen fehlen — die Luft ist bereits gealtert —, als auch die
trockene Deposition des Ozons verschwindend klein ist. Des weiteren bietet die Episode —
zumindest im groben Gitter — an, den Einflufl langerer Photosmogepisoden auf das Modell-
verhalten zu untersuchen. Denn, wie im vorigen Abschnitt beschrieben, lagen im betrachteten
Zeitraum fast ausschlieBlich in Zentraleuropa Photosmogbedingungen vor, und somit kénnen
einzelne Gebiete separat untersucht werden.

In Abbildung 3.1 sind die modellierten Zeitreihen fiir vier Gitterpunkte, die alle im Gebiet des
Nest 1 liegen, gezeigt. Sie sind so ausgesucht, daB moglichst unterschiedliche Regime betrachtet
werden. So steht ,Ruhrgebiet” (die Bezeichnungen sollen nur ungefihr die geographische Lage
der Gitterpunkte wiedergeben) fiir die am stirksten belasteten Gebiete des Simulationsgebie-
tes. An den meisten Tagen gehen nachts die Ozonkonzentrationen auf null zuriick, wie es fiir
Verkehrs- und Stadtstationen typisch ist. Allerdings gibt es aufgrund der groben Auflésung ins-
besondere der Emissionsdaten nur sehr wenige Gitterpunkte mit diesem Belastungsgrad (siehe
weiter unten). Der Vergleich grobes Gitter/Nest 1 deutet an, daf§ bei der feineren Auflésung
die Werte am Nachmittag etwas schneller abfallen als bei der gréberen Auflésung und langer
niedrig bleiben, also einen belasteteren Charakter aufweisen.

Auf einen generellen Trend zu mehr ,stidtischem® Verhalten bei feinerer Auflosung 14t sich
aber an diesem einen Beispiel nicht schliefen. Wie im vorigen Abschnitt erwéhnt, ist im Ruhrge-
biet, wihrend die Sommersmogepisode am 25. - 27. ihr Maximum erreicht, ein lokales Minimum
zu beobachten. In diesem Sinne sind die Konzentrationsverldufe am 25. sowie am 27. und 28.
Juli interessant. Wihrend an den ersten beiden genannten Tagen im groben Gitter gerade zur
Zeit des Tagesmaximums die Ozonkonzentration leicht einbricht, im Nest 1-Gitter aber weiter
anwiichst (am 27. betrigt der Unterschied bis zu ca. 30 ppbv), ist es am 28. gerade umgekehrt.
Eine ausfiihrliche Diskussion dieses Effektes ist an dieser Stelle nicht mdglich, es zeigt sich
aber, dafl unter gewissen Umsténden das Verhalten der simulierten Ozonkonzentration extrem
sensitiv ist, obwohl i. allg. die Unterschiede zwischen den Modelldufen gering sind.
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Abbildung 3.1: Zeitreihen modellierter Ozonmischungsverhéltnisse (in ppbu) fiir verschiedene typische Regime;
grobes Gitter durchgezogen, Nest 1 gepunktet dargestellt.

Der Gitterpunkt ,Rothaargebirge®, auch in Nordrhein-Westfalen gelegen, zeigt ein typisch lind-
liches Verhalten mit deutlich ausgeprigten Tagesgingen, aber auf einer hohen Hintergrundkon-
zentration aufsetzend. Der Verlauf der Sommersmogepisode in dieser Zeitreihe — die Ent-
wicklung der Tagesmaxima bzw. -mittelwerte — entspricht dem nahegelegenen ,,Ruhrgebiet®.
Zwischen den verschiedenen Gittern ist kein tendenzieller Unterschied zu beobachten.

Mit ,,Wank®“ wird ein Gitterpunkt bezeichnet, der den Charakter einer Bergstation besitzt. Hier
bietet sich der Vergleich mit der gemessenen Zeitreihe aus Abbildung 2.8 an. Die simulierten
Werte zeigen einen anderen Tagesgang als die gemessenen. Der beobachtete Tagesgang weist
ein umgekehrtes Vorzeichen auf. Die Beobachtungen zeigen zum grofiten Teil hohere Werte.
Andererseits ist der qualitative Verlauf, z. B. der generelle Trend der Episode sowie der abrupte
Abfall in der Nacht zum 30. gut getroffen. Bei Bergstationen ist der direkte Vergleich mit
Messungen kritisch, da die Stationen einerseits aufgrund der grolen Hohen zeitweise in der
freien Troposphiire liegen und deshalb vom grofiskaligen Transport beeinflufit sind. Andererseits
konnen aber auch Einfliisse beobachtet werden, die typisch fiir die Grenzschicht sind und durch
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Talwinde aus verschmutzten Gebieten herantransportiert werden. Dagegen liegen, durch die
Formulierung der Modelle bedingt, alle Gitterpunkte der niedrigsten Modellschicht tagsiiber
innerhalb der PBL. Je nach aktueller Situation sind solche Stationsdaten also mit simulierten
Daten aus unterschiedlichen Modellschichten zu vergleichen. Die feinere Auflosung des Nest 1
zeigt einen leichten Trend zu einem flacheren — eher den Beobachtungen entsprechenden —
Verlauf der Tagesginge. Auch hier sind die Zeitreihen zu kurz fiir belastbare SchlufBifolgerungen.

SchlieBlich wird ein Gitterpunktstyp betrachtet, der in den Mefinetzen nicht vorkommt, ein
_Wasserpunkt“. Der Gitterpunkt ,Nordsee® liegt im Modell ca. 20 - 30 km vor der deutschen
Kiiste. Die Zeitreihe verliuft insgesamt wesentlich glatter als bei den Landpunkten. Tagesgange
sind nur sehr schwach ausgepriigt, die trockene Deposition und die Emissionen sind iiber dem
Wasser nicht wirksam. Auftretende Maxima (z.B. am 24. und 25. - 26.) sind, wie im vorigen
Abschnitt beschrieben, auf den Transport von Abluftfahnen von Ballungsgebieten aus unter-
schiedlichen Richtungen und unterschiedlichen Alters zuriickzufiihren. Eindeutig ist, daf mit
der feineren Auflosung eine bessere Wiedergabe transportbedingter steiler Gradienten (hier
zeitlich) maoglich ist.

Die Zeitreihen in Abbildung 3.1 beginnen mit der Initialisierungsphase am 19. Juli 00 UTC. Zu
sehen ist, im Vergleich mit der tiiglichen Entwicklung im Vortlauf der Episode, dafl an allen
gezeigten Gitterpunkten die Tagesgénge sofort ihren fiir diesen Gitterpunkt typischen Verlauf
annehmen (dies ist fiir die Moglichkeiten der objektiven Beurteilung des Ozonregimes in Ab-
schnitt 4.5 besonders wichtig). Die Anfangswerte des Ozons zu Beginn der Initialisierungsphase
haben also keinen qualitativen, sondern hichstens einen quantitativen Einflufl auf die Konzen-
trationsverliufe der ersten Tage einer simulierten Episode.

Deutlichere Informationen iiber das Modellverhalten liefern Haufigkeitsverteilungen der Ozon-
werte. Die simulierte Episode ist zu kurz, als dafBl diese fiir einzelne Gitterpunkte aussagekraftig
wiiren. Eine Unterscheidung nach Regimen wie in Abschnitt 2.3 fiir die Mefidaten wére daher
nicht sinnvoll. Es werden also eine Anzahl von Punkten zusammen untersucht, dabei ist die
Wahl der fiir eine Hiufigkeitsverteilung herangezogenen Gitterpunkte bei der Diskussion ent-
scheidend. So ist einerseits, wie gerade besprochen, eine Trennung zwischen Land- und Wasser-
punkten wichtig, aber auch die synoptische Entwicklung withrend der Episode ist zu beachten,
da sie zu kurz fiir ,klimatologische* Betrachtungen ist. In Abbildung 3.2 wird dazu nicht nur
zwischen allen Gitterpunkten (linke Spalte) sowie Land- bzw. Wasserpunkten (mittlere bzw.
rechte Spalte) unterschieden. Da die simulierte Episode hauptsichlich im vom Nest 1 abgedeck-
ten Gebiet Sommersmogcharakter aufweist (siehe den vorigen Abschnitt), werden neben den
Hiufigkeitsverteilungen fiir das gesamte grobe und das Nest 1-Gitter (obere bzw. untere Zeile)
auch welche fiir die Gitterpunkte des groben Gitters gezeigt, die das Nest 1-Gebiet abdecken
(mittlere Zeile).

Aufgrund der Anzahl und Unterscheidungen der Gitterpunkte kann man fiir die Diskussion der
Hiufigkeitsverteilungen hoffen, trotz der Kiirze der Episode einige belastbare, aussagekraftige
Ergebnisse zu erhalten. Als erstes ist zu sagen, daf die Form der Haufigkeitsverteilungen fiir
die gemessenen Werte — der groBte Teil der Stationen liegt im Nest 1-Gebiet — sich in bezug
auf die in Abschnitt 2.3 entwickelten Kriterien stark von denen fiir das grobe Gitter unter-
scheiden. Die Stationen sind also nicht fiir das gesamte Gebiet reprisentativ. Einerseits zeigt
die spezielle Ozonepisode, wie im vorigen Abschnitt beschrieben, starke regionale Unterschiede
im Verhalten des modellierten Ozons, andererseits unterliegen verschiedene Gebiete Europas
grundsitzlich anderen ,Regimen®. Nur fiir das gesamte grobe Gitter (obere Reihe) sind die
Hiufigkeitsverteilungen fir Land- und Wasserpunkte ziemlich dhnlich. Mittelwerte, Mediane,
Standardabweichungen und die Perzentile fiir die hoheren Werte stimmen jeweils gut iiberein.
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Abbildung 3.2: Haufigkeitsverteilungen modellierter Ozonmischungsverhiltnisse; oben fiir die Gitterpunkte des
groben Gitters, in der Mitte fiir den Teil des groben Gitters, der das Nest 1-Gebiet abdeckt, unten fiir die Gitter-
punkte des Nest 1; linke Reihe alle Punkte, mittlere Reihe nur Landpunkte und rechte Reihe nur Wasserpunkte.

Nur die 10 %- und 30 %-Perzentile sind fiir die Landpunkte signifikant niedriger. Dies ist z. B.
eine Folge der trockenen Deposition und der nichtlichen Umwandlung von Ozon in NO; unter
Verbrauch der frisch emittierten NO-Konzentrationen. In den Héufigkeitsverteilungen fiir das
gesamte grobe Gitter sind die Klassen der hohen Konzentrationen deutlich unterbesetzt, da
sich im Gegensatz zum Nest 1-Gebiet als auch zu den Messungen nur auf einem kleinen Teil
des gesamten Gitters Ozonepisoden ausbilden.

Die entsprechenden Verteilungen auf dem Nest 1-Gebiet gleichen sich fiir die grobe und die fei-
nere Auflésung. Ein Unterschied zwischen den Statistiken fiir die Landpunkte ist eine Tendenz
zu hoheren Werten beim groben Gitter. Dort fithrt dies zu einem Bild, das dem einer Waldsta-
tion entspricht (vergleiche die Abbildungen 2.7 und 2.8). Das Nest 1 tendiert dagegen eher zu
einem etwas stddtischeren Verhalten, nach der Einteilung aus Abschnitt 2.3 zu der Kategorie
»Fliche®. Allerdings hat die Klasse mit den niedrigsten Konzentrationen deutlich weniger An-
teil als bei den Messungen beobachtet wird, das Modell kann die niedrigen néchtlichen Werte
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nur bedingt simulieren.

Die Héufigkeitsverteilungen fiir die Wasserpunkte auf allen Gebieten sowie fiir alle Typen 1im
gesamten groben Gitter fallen (in der gewihlten Darstellungsart mit logarithmischer y-Achse)
vom Maximum linear ab. Dagegen éhneln die Haufigkeitsverteilungen fiir die Landpunkte auf
dem Nest 1-Gebiet denen der entsprechenden Mefstationen mit einem runderen, symmetri-
scheren Verlauf. Auf dem Nest 1-Gebiet duBert sich der Land /Wasser-Unterschied also in einer
Verschiebung der mittleren Wertebereiche. Wihrend die hohen und niedrigen Konzentrationen
ahnlich verteilt sind, sind die iibrigen Werte iiber Wasser generell niedriger. So liegen die Me-
diane fiir die Wasserhdufigkeitsverteilungen um fast 10 ppbv niedriger als fiir Landpunkte. Eine
Erklarung unter Beriicksichtigung der vorliegenden synoptischen Situation ist, dafl iiber Wasser
in der Regel die Werte niedriger sind. Die hiufig auftretenden, persistenten Abgasfahnen aber
fiihren zu dieser Verschiebung in den Hiufigkeitsverteilungen, die die Abweichung zur Vertei-
lung der Werte fiir das gesamte grobe Gitter darstellt. Die chemische Produktion von Ozon
wird teilweise erst ab einer bestimmten Distanz im Lee der Emissionsgebiete wirksam (z.B.
Imhoff et al., 1995). Dies war in der untersuchten Episode bei vorherrschenden Ostwinden in
dem Nest 1-Gebiet oft iiber der Nordsee der Fall. — Leider fehlen entsprechende Bilder fiir
gemessene Werte.

Fiir die Beurteilung des klimatologischen Modellverhaltens ist wichtig, dal sowohl Land- als
auch Wasserpunkte fiir die grobe Aufléssung mit Ausnahme des 10 %-Perzentils zu signifikant
hoheren Werten hin verschoben sind, z.B. sind die Mittelwerte jeweils ca. 4 ppbv, die 90 %-
Perzentile um 10 ppbu hoher als bei der feineren Auflésung. Bemerkenswert ist auch ein Ver-
gleich der jeweiligen Standardabweichungen der Verteilungen. Sie sind weitestgehend davon
unabhéngig, ob es sich um Land- oder um Wasserpunkte handelt. Fiir das grobe Gitter auf
dem Nest 1-Gebiet (iiber 20 ppbv) sind sie generell hoher als die der feineren Auflésung (ca.
17 ppbv), withrend erwartungsgeméB das gesamte grobe Gitter die niedrigsten Standardabwei-
chungen in den Ozonkonzentrationen (im Mittel 14.5 ppbv) aufweist.

Insgesamt ist zur Betrachtung der Hiufigkeitsverteilungen zu sagen, dafl bei einem Vergleich
z. B. verschiedener Gitterauflosungen — aber auch beim Vergleich mit Messungen — auf die
Wahl der Datengrundlage zu achten ist. Bei gleichem betrachteten Gebiet und Simulationszeit-
raum tendiert das grobe Gitter in der untersuchten Episode zu einem léndlicheren Verhalten mit
durchschnittlich héheren Werten. Nur die niedrigen Werte treten mit vergleichbarer Haufigkeit
auf liegen aber deutlich hoher als bei gemessenen Werten. Die Konzentrationen fiir die Land-
punkte sind eher normalverteilt als die fiir die Wasserpunkte. Aber auch dieser Unterschied
verschwindet bei der Betrachtung des gesamten groben Gitters. Dies relativiert auch die Er-
gebnisse aus Abschnitt 2.3. Da die Stationen hauptséchlich im Nest 1-Gebiet liegen, miissen
die aus diesen Daten gezogenen Schlufifolgerungen aber nicht ohne weiteres auf ganz Europa
extrapolierbar sein!

Eine weitere geeignete Grifle zur Bewertung des Modellverhaltens ist der nach Gleichung 2.1
berechnete Korrelationskoeffizient. Wieder wurden das gesamte grobe Gitter, die Gitterpunkte
der groben Auflssung auf dem Nest 1-Gebiet und das Nest 1-Gitter getrennt untersucht. Im
Gegensatz zu den knapp 400 Gitterpunkten grober Maschenweite auf dem Nest 1-Gebiet sind
die Anzahlen der Gitterpunkte auf den gesamten Gittern zu grof. Deshalb wurden nur 400
ausgewihlte Gitterpunkte aus diesen Gebieten betrachtet. Sie {iberdecken das jeweilige Gebiet
wie eine Wolke mit zum Zentrum hin zunehmender Dichte. Abbildung 3.3 zeigt in den ersten
beiden Reihen die Ergebnisse fiir das gesamte grobe Gitter (oben iiber den gesamten Entfer-
nungsbereich, darunter die horizontale Skala, die der Skala des Nest 1 entspricht), die dritte
Zeile enthiilt die Korrelationen fiir die das Nest 1-Gebiet bedeckenden groben Gitterpunkte und
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Korrelationen zwischen den Gitterpunkten
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Abbildung 3.3: Korrelationen zwischen den an den Gitterpunkten simulierten Zeitreihen des bodennahen Ozons
gegen die Entfernung zwischen den Gitterpunkten (in km); rechte Spalte Korrelationen zwischen Landpunk-
ten, mittlere Spalte Korrelationen zwischen Land- und Wasserpunkten, rechte Spalte Korrelationen zwischen
Wasserpunkten; obere Zeile gesamtes grobes Gitter, zweite Zeile wie obere nur anderer Entfernungsbereich,
dritte Zeile Korrelationen fiir die Gitterpunkte des groben Gitters, die im Nest 1-Gebiet liegen, untere Zeile
Nest 1-Gitter; es sind wie in Abbildung 2.9 zehn einzelne Punkte zu einem dargestellten Wert zusammengefafit
worden.

die vierte die Werte fiir das Nest 1-Gitter. Wie in Abbildung 2.9 sind je zehn entfernungsmégig
benachbarte Werte gemittelt als ein ,Balken® dargestellt. Das hat den Effekt, dal bei kurz-
en Distanzen oftmals aufgrund der nur diskret méglichen Gitterpunktsabstinde die Spriinge
zwischen diesen mit relativ langen ,Balken“ {ibersprungen werden, wihrend an den diskreten
Distanzen selbst mehrere streuende Punkte zu sehen sind.

Deutlich unterscheiden sich die Korrelationen zwischen Land- (linke Spalte) und Wasserpunk-
ten (rechte Spalte). Die Korrelationslingen (Distanz, bei der die Korrelationen unter den Wert
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1/e = 0.37 fallen) betragen ca. 2000 bzw. 300 — 400 km, nur geringfiigig iiber dem kleineren Wert
liegt die Korrelationslinge fiir die gemischten Korrelationen (mittlere Spalte). Der Hauptgrund
dafiir ist, daf die typischen Tagesginge der Ozonkonzentrationen iiber Wasser nicht auftreten,
so daB dort die wichtigste Ursache der hohen Korrelationen, die auch fiir die gemessenen Werte
typisch sind, fehlt. Ahnliche Ergebnisse zeigt Abbildung 2.9 fiir die Messungen. Die Korrelati-
onslingen fiir die im Simulationszeitraum gemessenen Konzentrationen stimmen gut mit den
hier gezeigten iiberein. Ebenso ergab sich fiir die Korrelationen der beobachteten Tagesmaxima
ein deutlich niedrigerer Wert analog zu der niedrigeren Korrelation fiir Wasserpunkte.

Bei Entfernungen zwischen den Gitterpunkten von iiber ca. 2000 km (ca. 37 grobe Gitterweiten)
ist fiir das gesamte grobe Gitter — auBer fiir die Wasserpunkte, bei denen dort die Korrelationen
im Mittel null betragen, — ein abrupter Abfall der Korrelation zu beobachten. Ein Vergleich
mit MeBwerten hilft hier nicht zur Erkldrung, da das Stationsnetz fiir diese Distanzen nur eine
inhomogene Verteilung aufweist. Allerdings ist ein &hnlicher Einbruch fiir die Beobachtungen
bei Entfernungen von ca. 700 — 900 km zu beobachten, bei dem als Grund ebenfalls die In-
homogenitét der Stationsverteilung (und insbesondere der Stationstypenverteilung) naheliegt.
2000 km entsprechen ungefihr der Entfernung von Skandinavien zum Mittelmeer, so daf§ durch
die Unterschiede der entsprechenden Klimata — zusammen mit einer inhomogenen Land-/See-
Verteilung — eine Erklarung méglich ist. Auch kann dies zum Teil ein Effekt der Modellrdnder
sein. Da es sich aber um Daten der untersten Schicht (geringe Windgeschwindigkeiten) handelt,
ist anzunehmen, dafi die Randwerte dort schnell vergessen werden und deren Einflufi auf die
Korrelationsldangen sekundir ist.

Die Abbildungen fiir die Landpunkte stimmen zwischen den verschiedenen Aufldsungen gut
iiberein. Die Landpunkte-Korrelationen des Nest 1 zeichnen sich durch eine geringere Streuung
aus. Der Verlauf ist in guter Ubereinstimmung mit den beobachteten Daten. Allerdings gibt es
in Modellen kein ,,weiles Rauschen“, das in Messungen immer vorhanden ist. So sind die zu
Distanzen von null extrapolierten Korrelationen genau eins, wihrend sie fiir die Beobachtungen
immer kleiner eins sind.

Einige Unterschiede sind auch fiir die Ergebnisse der Wasserpunkte (und entsprechend in etwas
abgeschwiichter Form fiir die gemischten Punktepaare) zu sehen. Die gréfiten Korrelationen
zeigt das gesamte grobe Gitter, die niedrigsten der Nest 1-Ausschnitt des groben Gitters. Der
Grund liegt wahrscheinlich wieder in der Wahl sowohl der betrachteten Auswahl an Gitterpunk-
ten als auch der speziellen Episode. Fiir belastbare Hinweise auf die Klimatologie des Modelles
reichen diese Daten nicht aus.

Zum Abschlufl der Diskussion der modellierten bodennahen Ozonkonzentrationen soll noch ein
Beispiel fiir zweidimensionale Verteilungen gegeben werden. In Abbildung 3.4 sind die Ergeb-
nisse fiir den 26. Juli 1994 14 UT'C gezeigt. Dies ist eine fiir Gitterpunktsdaten naheliegende Art
der Darstellung. Angewandt auf StationsmeBdaten bringt solch eine Prisentation in bezug auf
Ausfithrung und Interpretation viele Probleme mit sich, was u. a. eine Hauptmotivation fiir die
Entwicklung der objektiven Analyse ist (Kapitel 5). Zu sehen sind die Mischungsverhiltnisse
der untersten Modellschicht (0 - ca. 70 m iiber dem Boden). Der Termin wurde ausgewéhlt,
da er bei der Simulation Probleme bereitete (Hass et al., 1994, Memmesheimer, 1995a). Gut
zu sehen ist das Frontensystem westlich von Skandinavien und Danemark und quer iiber den
Niederlanden, im Nest 1 ist auch eine vorgelagerte Konvergenz in der Ozonverteilung iiber Déne-
mark zu erkennen (siehe den vorigen Abschnitt). Hauptsichlich iiber dem Nest 1-Gebiet liegen
hohe Konzentrationen vor, aber auch im nordwestlichen Mittelmeer vor den grofien Emissions-
quellen, wie Barcelona, Marseille oder Rom. Hinter der Front im nérdlichen Holland und iber
GroBbritannien (grobes Gitter) sind die Werte sehr niedrig. Gut zu sehen ist der im Nest 1 we-
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Abbildung 3.4: Modellierte zweidimensionale Verteilung des bodennahen Qzons (unterste Modellschicht, 0 - ca.
70m iiber dem Boden) fiir den 26. Juli 1994 14UTC. Gezeigt sind die Resultate des groben Gitters fiir das
gesamte Gebiet und den Nest 1-Ausschnitt und des gesamten Nest 1-Gitters.

sentlich schirfer simulierte, durch die Verlagerung des Frontensystems bedingte Gradient. Das
Problem, das die Modelle mit diesem Tag haben, sind zu niedrige Ergebnisse iiber Deutschland.
Im gezeigten Beispiel wird dies besonders an dem lokalen Minimum iiber dem Ruhrgebiet deut-
lich. In dessen Abgasfahne, zum gezeigten Zeitpunkt ungefihr iiber dem Egge-Gebirge im Osten
von Nordrhein-Westfalen, steigen die Werte allerdings an. Auch dieses Phidnomen &uflert sich
in den verschiedenen Auflosungen auf unterschiedliche Art. Dies zeigt, dal die Modellresultate
nicht nur in bezug auf den Transport (schirfere Gradienten, zwei Fahnen — Front und Konver-
genz im Nest 1 anstatt nur einer im groben Gitter), sondern auch auf andere Prozesse sensitiv
gegen die Auflésung sind. So gibt es auch im groben Gitter Maxima, die im Nest 1 keine sind
(z. B. Ober-Lausitz, Siidschweiz, Schleswig-Holstein). Die bessere Auflisung der Emissionsda-
ten bereits fiir das Nest 1-Gitter haben z. B. zur Folge, daBi das Ozonmaximum im Siiden von
Hessen im Nest 1-Gitter in mehrere Maxima zerféllt. Die Ballungsraume Wiesbaden/Frankfurt
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am Main und Ludwigshafen/Mannheim werden bei der 18 km-Gitterweite aufgelost.

Die diskutierten Ergebnisse erlauben einige Hinweise auf das klimatologische Verhalten des
Modelles. In bezug auf die Korrelationen besteht eine gute Ubereinstimmung mit den beob-
achteten Daten. Dies trifft nicht uneingeschrinkt auf den Vergleich der Haufigkeitsverteilungen
zu. Fiir das Nest 1-Gebiet sind diese zwar insgesamt ahnlich, aber ein detaillierter Vergleich
ist mit den vorhandenen Daten nicht méglich. Deutlich wird nur bereits hier, da das Modell
niedrigere Konzentrationen nur schlecht modelliert. Ein Grund, nicht der alleinige, ist, daf§ die
Modellergebnisse Mittel iiber eine ca. 70 m dicke Schicht sind, was nach Abbildung 2.4 bereits
einen deutlichen Effekt auf die Tagesminima zeigt. Aus den Zeitreihen fiir verschiedene Gitter-
punkte (Abbildung 3.1) geht hervor, da8 die in den Messungen gefundenen Regime alle auch
im Modell auftreten. Es ist an dieser Stelle aber noch nicht méglich zu sagen, welche Regime
wie oft auftreten. Wichtig fiir die Diskussion des Modellklimas ist erstens, dal die simulierte
Episode fiir allgemeine Schliisse zu kurz ist. Zweitens deuten die Ergebnisse an dieser Stelle auf
ein im Mittel ,ldndliches® Modellverhalten hin. Allerdings ist diese Aussage nur als vorlaufig
anzusehen, da drittens gezeigt werden konnte, daff die Ergebnisse sensitiv beziiglich der be-
trachteten Auswahlen an Gitterpunkten sind. Schliefilich scheint das Klima des Modelles von
der Gitterweite abzuhéingen. Es zeigt sich eine Tendenz zu stddtischerem Klima bei feinerer
Auflésung, sicherlich hauptsichlich bedingt durch Unterschiede in den Emissionen als exter-
ne Eingabedaten des Modelles. Diese Diskussion wird in den folgenden Kapiteln mit anderen
Methoden weiter ausgefiihrt werden.




Kapitel 4

Die Hauptkomponentenanalyse (PCA)

Die Hauptkomponentenanalyse (Principal Component Analyse, PCA) ist ein Diagnosewerk-
zeug dhnlich der Fourier-Zerlegung zur Untersuchung der riumlichen und zeitlichen Struktur
von physikalischen Feldern. Eine besonders niitzliche Eigenschaft der PCA ist ihre Fihigkeit,
die hochdimensionale Komplexitit, die in beobachteten Daten enthalten ist, auf eine relativ
anschauliche, niedrig-dimensionale Darstellung zu reduzieren. Dazu werden Eigenvektoren (em-
pirische orthogonale Funktionen, EOFs) benutzt, die — im Gegensatz zur Fourier-Analyse, bei
der die Basisfunktionen Sinus-/Kosinus- oder komplexe Exponentialfunktionen sind, — direkt
aus dem gegebenen Datensatz abgeleitet werden.

Die erste Anwendung der PCA in der Meteorologie geht auf die Arbeiten von Wadsworth
(1948) am Massachusetts Institute of Technology (M.I.T.) zuriick. Sein Ziel war es, eine Me-
thode zur Kurzfristvorhersage des Bodendruckes auf der Nordhemisphire zu entwickeln. In
einem Test {iber dem Nordatlantik sah er sich dem Problem gegeniiber, die Eigenstruktur einer
91 x 91-Matrix mit Handrechenmaschinen bestimmen zu miissen. Nachdem mehrere Personen
mehrere Wochen daran safien, die ersten sieben Eigenwerte und die zugehorigen -vektoren zu
berechnen, wurde dieser Ansatz fallengelassen, und das Projekt wurde mit theoretischen or-
thogonalen Funktionen (Tschebyschev-Polynomen) zu Ende gebracht. Auf dieser Arbeit baute
Lorenz (1956) auf, als die ersten Computer am M. 1. T. verfiighbar waren. Er unternahm Studien
zur Vorhersage der 500 hPa-Hohenanomalien iiber Nordamerika auf einem Gitter mit 64 Punk-
ten. Die Arbeit ist inzwischen klassisch auf dem Gebiet der statistisch-dynamischen Ansitze
zur Wettervorhersage.

Ungeféhr gleichzeitig wurden in Ruflland neue Fortschritte in der PCA iiber den Weg der Wahr-
scheinlichkeitsrechnung und Statistik erzielt. Unter Verwendung von EOFs wurden auf effiziente
Art die Tagesginge des barometrischen Druckfeldes als Funktion der Héhe beschrieben. Obuk-
hov (1960) war sich bewufit, daf es oft theoretische Erklarungen fiir die spezielle Form einzelner
EOFs gibt. Im weiteren verbreiteten sich die Anwendungen der PCA sehr schnell in den Ver-
einigten Staaten, England und Europa. Es soll nur noch die klassische Arbeit von Grimmer
(1963) erwihnt werden. Die PCA wurde dort benutzt, um Probleme der Handhabung von
Datensidtzen und des Herausfilterns von Rauschen aus den Daten anzugehen. Es wurden die
monatlichen Anomalien von Bodentemperaturen an 32 Orten in Europa iiber einen Zeitraum
von 80 Jahren untersucht. Das heifit, die Karte fiir einen Kalendermonat wurde durch 32 EOFs
reprasentiert. Von diesen enthielten die ersten acht iiber 80% der totalen Varianz fiir jeden
Monat. Die Komplexitdt des Problems konnte mit Hilfe der PCA um circa 75% verringert
werden.
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Dieser kurze Uberblick iiber die Anfinge der PCA sowie die Einfiihrung in die Methode' im
niichsten Abschnitt folgen dem Buch von Preisendorfer (1988), auf das auch fiir eine ausfiihr-
lichere Darstellung der Thematik und der Beziehungen der PCA mit verwandten Techniken
verwiesen werden soll. Im weiteren Verlauf des Kapitels werden Ergebnisse einer Untersuchung
von MeBreihen atmosphérischer Spurengase (Abschnitte 4.2 und 4.3) sowie simulierter Ozon-
verteilungen (Abschnitt 4.4) mittels der PCA vorgestellt. Schlieflich wird in Abschnitt 4.5 aus
den Resultaten der PCA von gemessenen und modellierten Ozondaten ein objektives Ma8 fiir
das aktuell an einem Mefort oder Modellgitterpunkt vorliegende Regime gewonnen.

4.1 Einfiihrung in die PCA

Gegenstand der Untersuchung soll ein Datensatz F sein, der aus T Datenpunkten/-vektoren
f(t) besteht. Ein Datenvektor ist ein Element eines K-dimensionalen Vektorraumes. Anschau-
lich gesehen steht ein einzelner Vektor fiir die Aufzeichnung eines ,Schnappschusses® z. B. der
raumlichen Verteilung des Bodendruckes, repriisentiert durch gleichzeitige Messungen an K fe-
sten MeBorten. Jeder dieser , MeBorte“ entspricht somit einem Freiheitsgrad in dem Datensatz
oder einer Komponente des Vektors bzw. einer Koordinatenachse des betrachteten Vektorrau-
mes. Der MeBwert steht fiir die jeweilige Koordinate des Datenpunktes im Raum der Mefidaten.
Vorausschauend bietet sich an, von der Amplitude des Datenpunktes beziiglich einer den MeBort
reprisentierenden Achse des Koordinatensystems zu sprechen. Fiir statistische oder klimatolo-
gische Betrachtungen geht man von langen Zeitreihen aus, so da8 iiblicherweise T > K ist. Der
Datensatz wird zu einer reellwertigen skalaren T x K-Matrix zusammengefaft:

FL1) - fLK) |
E= : : : (4.1)

f(T,l} f(T:K) ]

Jede Zeile von F entspricht einem Datenpunkt/-vektor f(t), jedes Element f(t,k) steht fiir
einen MeBwert des Feldes f zum Zeitpunkt ¢, 1 <t < T, am Ort k, 1 < k < K.

Interessiert ist man an der zeitlichen? Variabilitéit in den atmosphérischen Gréfien, oder — an-
ders gesagt — der Varianzstruktur des Datensatzes . Die PCA sucht nach rdumlichen Mustern
der gréBten zeitlichen Variationen. Bezeichnet man mit F(k) den Mittelwert der Messungen an
einem MefBort k,

HORE:

WE

f(t, k),

und [ definiert als

t

o =

so ist die Kovarianz o, zwischen zwei MeBorten

T = T% g[f(t, k) - ?{k)] [f{r,!} - ?(f)], (4.2)

1\Wie man sich nach dem bisher Gesagten denken kann, gibt es keine einheitliche Notation oder Terminologie fiir die PCA. Dem
soll hier kaum nachgestanden werden, indem Notation und Terminologie einfach der vorliegenden Arbeit angepafit werden. In der
Literatur wird z. B. oft nicht deutlich zwischen PCA oder Faktoranalyse unterschieden, genause wie die Begriffe , Eigenvektor” und
_EOF* bisweilen synonym benutzt werden. Hier soll in Anlehnung an das Buch von Preisendorfer (1988) eine Diagnosemethode
vorgestellt werden, die im Folgenden auf Daten atmosphirischer Spurenstoffe angewandt wird. Aufgrund dieser Anlehnung wird
der Anspruch erhoben, die spiter angewandte Methode PCA nennen zu diirfen.

2Dje Interpretation von ¢ und k als zeitliche und riumliche Dimensionen ist nicht zwingend und dient hauptséichlich der An-
schauung.
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und die Varianz o} am MeBort k ergibt sich nach dieser Bezichung im Fall k = [. Aus der
Datenmatrix F wird eine Matrix abgeleitet, die Auskunft iiber die in E enthaltenen Varianzen
und Kovarianzen gibt. Der erste Schritt besteht in der Berechnung der Abweichungen der
Messungen vom zeitlichen Mittel oder, anders ausgedriickt, der Zentrierung des Datensatzes
bzgl. des zeitlichen Index ¢. Man erhélt die Anomalien

f(t k)= f(t, k) — (k).

Aus diesen t-zentrierten Werten f'(¢, k) wird die neue T x K-Matrix F' analog zu Gleichung 4.1
zusammengesetzt. Definiert man f'(¢) folgendermafien

(0 = [F60, . 6K

wobei T als Superskript Transposition bedeutet, so gilt

=[rw o]

Man kann nun F' als Schwarm von 7' Punkten im K-dimensionalen Euklidischen Raum deuten.
Der Schwerpunkt dieses Schwarmes ist der Ursprung. Der neue Datensatz ist also um einen
Vektor gegeniiber den Originaldaten verschoben, der die zeitlichen Mittelwerte f(k) fiir die
einzelnen Meflorte k enthélt.

Die Projektion von f'(t) auf einen beliebigen Einheitsvektor e = [e(1), ..., e(K)], eTe =1, ist

Ty e=e"f'(t) =3 f'(t,k)e(k).
k=1

Dabei entspricht im urspriinglichen Koordinatensystem e einem bestimmten Meflort. Im allge-
meinen ist e hier aber eine beliebige normierte Linearkombination aller Meforte. Die Strenung
W(e) von F' entlang einem beliebigen Einheitsvektor e wird definiert als
T
¥ =Y (10) =¢ (zf' (0)e > 0
=1

sie ist also ein Ma8 fiir die Streuung oder Varianz der Daten in bezug auf etwas, das man einen
verallgemeinerten Meflort nennen kénnte. Nun folgt die Definition der K x K-Streumatrix:

S=F"F. (4.3)
Fiir das Element s(k,l) aus der kten Reihe und der lten Spalte von S gilt

s(k,0) =3 f'(t. k) F(1,1).

5(k, 1) ist damit nach Gleichung 4.2 bis auf den Faktor (T'—1) die Kovarianz — also die Streuung
im alten System — zwischen den Zeitreihen an den Orten k und [. Die Untersuchung der Matrix
S ist das Hauptanliegen der PCA.

Die Streuung ¥(e) beziiglich eines beliebigen Eigenvektors e kann jetzt geschrieben werden als

¥le)=€"Se >0. (4.4)

Nun sollen diejenigen Richtungen e gesucht werden, in denen die Streuung ¥(e) der Datenpunk-
te extrem ist (sie nimmt lokale Maxima/Minima an). Das heifit, es wird in dem ¢-zentrierten
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Schwarm der Datenpunkte nach den Richtungen gesucht, beziiglich denen der Datensatz z. B.
maximale Varianz aufweist. Sei ¢ eine solche Richtung, dann gilt fiir kleine Stérungen de der
Richtung in erster Naherung

V(e) =~ V(e + de). (4.5)

Aus Gleichung 4.4 und der Symmetrie von S (7S b= b"S a) folgt

W(e+de) = e"S e +2(de)’S e + (8e)” S de.

In erster Niherung bzgl. de verschwindet der letzte Term auf der rechten Seite, und Glei-
chung 4.5 bedeutet
(de)"S e =0. (4.6)

Die Stérung de mufB so gewihlt werden, dafl e + de ein Einheitsvektor mit
(e +de)(e+ de) =1
ist, so dafl in erster Naherung in de
(6§)T§ = G)
die Storung muf} also orthogonal zu e sein. Ist jetzt £ eine reelle Zahl mit der gleichen Einheit

wie die Eintrige von S (d.i. [f]?), so gilt mit Gleichung 4.6

(8e)TS e — £(de)Te =0

und somit

{6§)T[§ e— fc;] =0.
Da dies fiir alle (zu e orthogonalen) de erfiillt sein muf, gilt die Aquivalenz zu

Se="Ve.

Diese Gleichung bestimmt schliellich die Richtungen mit extremer Streuung. Algebraisch gese-
hen entspricht die Suche nach ,Richtungen® mit extremen Varianzen einer Drehung des Koor-
dinatensystems, es wird die Eigenstruktur der Matrix S gesucht.

Das zentrale algebraische Konzept der PCA besteht somit in der Auswertung der Eigenstruk-
tur der Streumatrix S. Im allgemeinen besitzen symmetrische K x K-Matrizen wie S K
reellwertige, nicht negative Eigenwerte £;,, 1 < j < K, mit den zugehirigen Eigenvektoren
e; = [e;(1), ..., e;(K)]". Diese Eigenvektoren werden oft als EOFs bezeichnet. Definiert man

E= [gl ﬁx].

L= g .., ]
wobei €; > £, > ... > £x > 0 gewihlt wird, so gilt
SE=EL (4.7)

Mit Hilfe der Matrix E wird die Streumatrix S in Diagonalgestalt gebracht. Das heifit, die Ei-
genvektoren spannen ein Koordinatensystem auf, in dem es keine Kovarianzen gibt und in dem
die Elemente der gedrehten Streumatrix L abseits der Hauptdiagonalen null sind. Auflerdem
besitzt der Datensatz seine gréBte Varianz in Richtung des Eigenvektors e, und der kleinste
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Betrag der Streuung ist bzgl. des Vektors ex zu suchen (s.u.). Die Anzahl nichtverschwinden-
der Eigenvektoren ist gleich dem Rang von F' und im praktischen Fall bei verrauschten Daten
gleich K. Dazu muf natiirlich auch K > T — 1 sein (i. allg. rang(S) < min[K, T — 1]}, aber
es soll davon ausgegangen werden, dafl eine ausreichend grofie Datenmenge vorliegt, um die
Reprisentativitit der Ergebnisse zu gewihrleisten und theoretische Probleme auszuschliefen,
die eine besondere Betrachtung erfordern (wie z. B. verschwindende oder identische Eigenwer-
te). Zusammenfassend besteht die Vorgehensweise bei der PCA zuerst in der {-Zentrierung des
Datensatzes, dann der Bildung der Streumatrix nach Gleichung 4.3 und schlielich der Bestim-
mung der Eigenstruktur — der Berechnung der Eigenvektoren und -werte — dieser Streumatrix
nach Gleichung 4.7. Es bleibt im Folgenden zu beschreiben, wie die Ergebnisse der PCA genutzt
und interpretiert werden konnen.

Wichtige Eigenschaften der Eigenvektoren sind ihre Orthonormalitét und ihre Vollstindigkeit.:
wenn [, die K-dimensionale Einheitsmatrix ist, gilt

und fiir die ¢-zentrierte Datenmatrix F' gilt
£-2(e8) - (£ 0)E
Nach dieser Identitit wird die T x K-Amplitudenmatrix 4 definiert

A=FE (4.8)

Gleichung 4.8 wird als die ,Analysegleichung der PCA*® bezeichnet. Entsprechend wird die
»Synthesegleichung der PCA* formuliert

E=AE"=AE"
Wie bei der Datenmatrix definiert man die Amplituden a;(t), 1 < j < K sowie 1 <t < T, und
die Amplitudenvektoren a; = [a;(1), ..., a;(T)]", so daB A = [a; - - ag]. Die Amplituden

werden auch als ,Hauptkomponenten“ (Principal Components, PCs) bezeichnet und haben
dieselbe Einheit wie die Daten. Im Koordinatensystem der Einheitsvektoren entsprechen die
Amplituden a;(t) den MeBwerten f’(k, t) des Systems der physikalischen Meflorte. Gleichung 4.8
gibt die Rechenvorschrift zur Bestimmung der Amplituden aus den MeBdaten an. Mit der
Definition der Amplitudenmatrix erhdlt man nach

&a=(zE) (zE)-E(£2)E-E(sE) - £ (E L)

die sogenannte ,PCA-Eigenschaft“ des Datensatzes F'":

ATA=L

In der skalaren Form schreibt sich diese — zur Definition der Streumatrix nach Gleichung 4.3
analoge — Beziehung unter Verwendung des Kronecker-Deltas d;;:

T
Z a,-(t) aj(t] = fg 5,;3',
=1
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d. h. die Kovarianzen der Hauptkomponenten verschwinden und die Varianz des Datensatzes
bzgl. eines Eigenvektors ist gerade das 1/(7T — 1)fache des Eigenwertes. Die Bedeutung der
einzelnen Eigenvektoren fiir die Reprisentation der Originaldaten lidfit sich somit an der Grifie
des zugehorigen Eigenwertes ablesen. Dies zeigt einen wichtigen Vorteil der PCA gegeniiber z. B.
der Fourier-Zerlegung. Man hat die Moglichkeit, die Komplexitit (oder die grofie Anzahl von
Freiheitsgraden) eines Datensatzes drastisch zu verringern, indem man sich auf die ,,wichtigsten®
Eigenvektoren als neue Freiheitsgrade beschrinkt, damit kann ein grofier Teil der Varianz erklirt
werden. Mit Hilfe der ,unwichtigen“ Eigenvektoren ist es méglich, das ,,Rauschen® in den Daten
zu quantifizieren und aus den Mefiwerten zu entfernen. Ein weiterer Vorteil der PCA ist, dafl den
filhrenden Eigenvektoren oft eine theoretische Bedeutung zufillt: die Form der ersten Vektoren
laBt sich mit physikalischen GesetzméifBigkeiten erkldren, deren Bedeutung wiederum an der
GroBe der zugehorigen Eigenwerte oder den individuellen Amplituden ablesbar ist. Anders
herum gesagt: da meist einzelne physikalische Phianomene den Hauptteil der Varianz in den
Daten erkldren, spiegeln sich diese in der Form der fiihrenden Eigenvektoren wieder.

Damit kénnen weitere Eigenschaften der PCA — Aussagen iiber Streuungen, Varianzen und
Korrelationen — abgeleitet werden. Die Streuung der ¢-zentrierten Daten, (T — 1) mal die
Varianz, an einem festen Ort k ist

T
SRt k) = ij. el (k (4.9)
t=1

Die totale Streuung des Datensatzes (also (T — 1} mal die totale Varianz) ist somit durch die

Summe der Eigenwerte gegeben

K T K K T
Y-y (-Xyan)
k=1t=1 j=1 j=1t=1

und die duale Identitdat zu Gleichung 4.9, die sogenannte Rayleigh-Relation, lautet fiir einen

Zeitpunkt ¢
K

K
2[Rt k) =3 aj(t)
k=1 i=1
Die totale Streuung der Daten ist also invariant gegen eine Rotation des Koordinatensystems.
Die Verallgemeinerung dieser Beziehung ist fiir Zeitpunkte ¢ und ¢

Zf (t, k) f Za}(t}aj () = ZE a;(t) a;(f)

=1

wobei a;(t) = aj(t}f\/!,’_j dimensionslose bzw. normierte Amplituden sind. Dies ist das Pendant
in der PCA zur Parseval-Beziehung (Vollstindigkeitsrelation) in der Fourier-Zerlegung. Der
Vollstiandigkeit halber soll noch eine Art der SVD (singular value decomposition) erwéhnt
werden. Bezeichnet A’ die A entsprechende T’ x K-Matrix mit den Elementen «;(t), kann die
t-zentrierte Datenmatrix F' zerlegt werden, so daf§ ihre zeitliche Struktur (mittels der Matrix
A') gleichbehandelt wird wie die raumliche Struktur (représentiert durch das Gegenstiick E).

Die Varianzstruktur von F' ist nun klar ersichtlich aus der Matrix La = diag[V¥t, ..., Vik].
Die daraus resultierende Form der SVD lautet
F=ALE"

Weitere niitzliche Informationen enthalten die Korrelationen zwischen Daten und Amplituden
sowie — dual dazu — zwischen Daten und Eigenvektoren. Darauf soll aber (auf Kosten der
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Vollstindigkeit der Darstellungen) nicht ndher eingegangen werden, und der enttduschte Leser
sei wieder auf das Buch von Preisendorfer (1988) verwiesen.

Ein Wort muf} allerdings noch iiber eine direkte Analyse nicht zentrierter Daten und rdumlich
oder zeitlich zusammengesetzter Daten unterschiedlicher Art verloren werden. Es sollen z. B.
Daten verschiedener physikalischer Gréfien oder Dimensionierung gemeinsam untersucht wer-
den oder einem Datensatz ein anderer hinzugefligt werden. Dazu werden die entsprechenden
Spalten (falls die zusitzlichen Werte zu denselben Zeitpunkten genommen werden) oder die
jeweiligen Zeilen (fiir zusétzliche Zeiten an denselben Meflorten) der urspriinglichen Datenma-
trix F angegliedert. Im allgemeinen weisen unterschiedliche Datensitze auch unterschiedliche
Wertebereiche oder Variabilitdten auf. Deshalb sollten, um systematische Fehler in den Dia-
gnoseergebnissen der PCA zu vermeiden, beide Datensiitze zuvor separat t-zentriert und z. B.
mit der Standardabweichung ¢ dimensionslos gemacht bzw. normiert werden, also

f(t. k) — f(k)
a(k)

- o3 gl n -7

Diese Normierung kann auch bei einem einzelnen Datensatz von Nutzen sein, da zum einen
damit nicht die Varianz-, sondern die Korrelationsstruktur in F' untersucht wird und zum an-
deren grofien Schwankungen im Originaldatensatz Rechnung getragen wird. Wird andererseits
die Streumatrix S aus nicht t-zentrierten Daten gebildet, so beschreibt die PCA nicht ldnger
die Varianzstruktur: der erste Eigenvektor wird groBere Ahnlichkeit mit den Originaldaten als
— wie im Fall der f-zentrierten Daten — mit den Anomalien der Daten haben.

f't, k) =

mit o2

Ist die rdumliche Dichte der Meforte sehr inhomogen, empfiehlt es sich bisweilen, mehrere dicht
beieinanderliegende Meflpunkte zu einem Punkt zusammenzufassen. Damit vermeidet man, daf§
solchen Werten eine unangebracht grofie Wichtung bei der PCA zukommt. Zu beriicksichtigen
ist dabei die Struktur des Feldes selbst — z. B. evtl. auftretende Inhomogenititen oder Aniso-
tropien, die eine lokal hohere Auflosung des Mefinetzes erforderlich machen.

4.2 PCA der Ozon-Bodendaten

In diesem Abschnitt werden einige Ergebnisse einer PCA von Ozonmessungen vorgestellt. Es
wird die praktische Anwendung und eine kleine Abidnderung des Verfahrens beschrieben, eine
Diskussion der Eigenstruktur der Streumatrix vorgenommen, und einige Ergebnisse fiir eine
Verkehrs- und eine Waldstation werden gezeigt.

Grundlage der Untersuchung sind die Mefireihen von ca. 350 Stationen fiir die Monate Juni -
August 1994. Das Ziel am Ende dieses Kapitels ist die Bestimmung eines quantitativen Mafles
fiir die Charakterisierung des aktuell vorherrschenden Regimes an einer bestimmten Station.
Wie schon in Abschnitt 2.3 diskutiert, duflert sich das Regime in Form und Amplitude des
Tagesganges und dem Tagesmittelwert der Ozonkonzentration. Uber lingere Zeitreihen schligt
sich diese Information in der Haufigkeitsverteilung der gemessenen Werte nieder und ermdaglicht
so die , klimatologische“ Klassifizierung einer Station. Fiir eine Bewertung des lokalen, aktuellen
Belastungszustandes der Luft sind die einzelnen Tagesginge von Ozon geeignet, deshalb wird
die PCA auf der Grundlage von Tagesgidngen durchgefiihrt. Die Datenreihen werden dazu nach
Gleichung 4.1 in eine Matrix J geschrieben. Jede Zeile der Matrix entspricht einem einzelnen
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beobachteten Tagesgang und jede Spalte einer festen Tageszeit. Die Matrix besteht aus T
Tagesgéngen mit jeweils K Werten von Stundenmitteln, die aus den teilweise in halbstiindiger
Auflésung vorliegenden Daten interpoliert wurden.®* Nun mufi die Matrix zentriert werden,
und zwar wird von jeder Spalte der Mittelwert dieser Spalte subtrahiert. Multiplikation der
Transponierten dieser zentrierten Datenmatrix mit sich selbst nach Gleichung 4.3 liefert die
quadratische Streumatrix S. Bis auf einen Faktor (T — 1)~' gibt das Element s(k,l) dieser
Matrix die Kovarianz (oder im Fall ¥ = [ die Varianz) zwischen den Tageszeiten k und [ des
gesamten Datensatzes wieder.

Die einzelnen Stunden des Tages entsprechen den Koordinatenachsen eines (K = 24)-
dimensionalen Raumes. Jeder einzelne Tagesgang ist ein Punkt in diesem Raum, dessen Ko-
ordinaten durch die t-zentrierten Mefiwerte zu bestimmten Stunden gegeben sind. Dabei liegt
der Schwerpunkt des Punktschwarmes der Tagesginge (oder der Matrix ') aufgrund der Zen-
trierung im Ursprung des Koordinatensystems. Die Untersuchung der Eigenstruktur der Streu-
matrix S nach Gleichung 4.7 beschreibt eine Hauptachsentransformation. Entsprechend den
Tageszeiten im alten System sind die neuen Koordinatenachsen die Eigenvektoren, und an die
Stelle der MeBwerte treten die Hauptkomonenten oder Amplituden. Der Streumatrix entspricht
im rotierten System die Matrix L, deren Diagonalelemente die Eigenwerte sind. Es existieren
keine Kovarianzen, die Matrix L ist diagonal. Die Anordnung der Eigenvektoren bzw. -werte in
der Matrix E bzw. L erfolgt sortiert nach der Grée der entsprechenden Eigenwerte: der grofite
Eigenwert steht oben links.

Eine der wichtigsten Eigenschaften der PCA ist die Méglichkeit, die Anzahl der Freiheitsgrade
zu beschrinken, die nétig ist, um die Originaldaten bis zu einer gewissen Genauigkeit reprodu-
zieren zu kénnen. Dies veranschaulicht Abbildung 4.1. Dargestellt ist die Varianz des gesamten
Datensatzes einmal verteilt auf die einzelnen Stunden des Tages in UTC (gestrichelt) und
einmal verteilt auf die Eigenvektoren (Eigenwerte multipliziert mit (T — 1)~'; durchgezogen).
Wihrend im alten System die Varianzanteile nur um maximal einen Faktor vier schwanken,
liegen mehr als drei Gréfenordnungen zwischen dem gréBten und dem kleinsten Eigenwert, und
alleine die ersten vier Eigenvektoren beschreiben iiber 93 % der gesamten Varianz des Daten-
satzes.

Die Eigenvektoren und zugehérigen Eigenwerte der Analyse sind in Abbildung 4.2 zu sehen.
Dargestellt sind die Koordinaten der Eigenvektoren im System der Tageszeiten. Wie bereits
im vorigen Abschnitt gesagt, gibt es bei der PCA oft eine physikalische Interpretation fiir die
ersten Eigenvektoren. Im vorliegenden Fall lassen sich fiir die Form der ersten Vektoren auch
physikalische Ursachen nennen. So entspricht der erste Vektor hauptsichlich dem Tagesmittel-
wert. Dessen Grofie ist z. B. abhingig von der Jahreszeit, der aktuellen Wettersituation oder der
Hohe der Station. Der typische Ozontagesgang ist im zweiten Vektor zu finden. Allerdings kann
nicht einem konkreten Vektor ein eindeutiger physikalischer Prozefi zugeschrieben werden, da
verschiedene Prozesse ahnliche Einfliisse auf die Ozonkonzentrationen besitzen. So zeigen die
MeBwerte z. B. eine geringe Varianz, wenn eine Station fernab von Emissionsquellen liegt, der
Grund dafiir kann jedoch ebenfalls in der meteorologischen Situation zu finden sein. Der tégliche
Anstieg der Ozonkonzentration belasteter Stationen kann durch eine Einmischung von Ozon
aus einer nichtlichen Reservoirschicht eingeleitet werden, aber auch aus NO,-Emissionen des
Berufsverkehrs resultieren. Andererseits kénnen diese Effekte zu einer zeitlichen Verschiebung
des Anstieges oder des Auftretens der Maximalkonzentration fiihren. In diesem Sinne lassen
sich die nichsten Vektoren interpretieren. Sie bewirken hauptsichlich eine geringe Deformation

3Die Daten sind im Folgenden in ppbv und UTC angegeben, die Umrechnung der Einheiten erfolgte mit dem Faktor
2 ppbu/(pg/m?3) (siche Abschnitt 2.2).
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Mittlere Varianz pro Tag in
den verschiedenen Koordinatensystemen
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Abbildung 4.1: Varianzen des gesamten Ozondatensatzes in den Koordinatensystemen der Eigenvektoren (durch-
gezogene Linie) und der Tageszeiten (urspiingliche Mefireihen in UTC; gepunktete Linie); die totale Varianz
beschreibt hier die durchschnittliche totale Varianz pro zentriertem Tagesgang (siehe Text).

des durch den zweiten Eigenvektor geprigten Tagesganges, z. B. zeitlich verschobene Maxima
oder eine friihere, schnellere Abnahme der Konzentrationen gegen Abend.

Noch einmal herausgestrichen sei die spezielle Form des zweiten Eigenvektors. Sie zeigt an,
zu welchen Tageszeiten die groften Unterschiede/Varianzen anzutreffen sind, ndmlich gegen 5
bzw. 15UTC (also 7 bzw. 17 MESZ), und entspricht damit dem Bild, daB aus Abbildung 4.1
gewonnen wird. Bemerkenswert ist auch, dal dieser Eigenvektor sogar fiir Bergstationen von
besonderer Bedeutung ist. Allerdings weisen die entsprechenden Amplituden oft ein im Ver-
gleich zu anderen Stationen umgekehrtes Vorzeichen auf. Das heifit, andere physikalische oder
chemische Prozesse spielen eine Rolle, obwohl sie groftenteils letztendlich mit dem Sonnenstand
zusammenhéngen, sei es iiber die Photochemie, eine Erhéhung der Konzentrationen aufgrund
einer Einmischung von oben oder einer Absenkung bewirkt durch kriiftige Talwinde oder ein
zeitweises Eintauchen in die planetare Grenzschicht. Unterschiedliche PCAs von Teildatensétzen
(z.B. Mefwerte ausgesuchter Stationen) zeigen, dafi die Ergebnisse — Eigenvektoren und Ei-
genwerte — fiir Ozon sehr robust sind. Qualitativ sind die Resultate gleich, Unterschiede dufilern
sich darin, daf kleine Fragmente zwischen den benachbarten Eigenvektoren ,ausgetauscht® wer-
den. Eine Erklarung ist beispielsweise, daff bei landlichen Stationen wohl hiufig ein typischer
Tagesgang zu beobachten ist, dafl extreme Minima in den frilhen Morgenstunden aber eher
selten sind. Also ist die auf diese Minima zuriickzufilhrende Varianz kleiner als bei Stadtsta-
tionen. Zwei Griinde sprechen nun fiir eine leichte Abwandlung des Verfahrens fiir die weitere
Anwendung in dieser Arbeit. Im Folgenden soll der Datensatz nicht beziiglich der t-Koordinate
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Eigenvektoren und zugehorige mittlere Varianz [ppbv?]
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Abbildung 4.2: Eigenvektoren dargestellt in Koordinaten der Tageszeit (auf der Abszisse sind die Tageszeiten
00 - 23UTC aufgetragen) und zugehérige Varianzen (Eigenwerte multipliziert mit (T — 1)) aus der PCA der
Ozonbodenmessungen; die Einheit der Varianzen ist ppbv?.

um den Mittelwert zu jeder Stunde des Tages sondern beziiglich k um den aktuellen Tagesmit-
telwert zentriert werden. Der erste Grund ist ein praktischer: um einen einzelnen Tagesgang
zu untersuchen, miissen nicht die klimatologischen Stundenmittelwerte bekannt sein, fiir die
Zentrierung reichen die Daten des Tages selbst aus. Der zweite Grund liegt darin, da8 fiir die
beabsichtigte Charakterisierung eine deutliche Trennung zwischen Tagesgang und Tagesmittel-
wert wiinschenswert ist — in Abbildung 4.2 weist auch der erste Eigenvektor einen leichten
Tagesgang auf. Abbildung 4.3 zeigt nun die ersten zwdlf Eigenvektoren resuitierend aus einer
PCA mit der Zentrierung beziiglich dem Tagesmittelwert. Die angegebenen Zahlenwerte ent-
sprechen jetzt nicht mehr genau den Varianzanteilen. Mit der neuen Zentrierung der Daten ist
nun bereits ein Freiheitsgrad aus den Daten entfernt. Entsprechend ist der Rang der Streu-
matrix um eins abgesenkt, und es gibt nur noch 23 Eigenvektoren. So zeigt es sich, dafi die
Eigenvektoren aus Abbildung 4.3 sehr gut mit denen aus Abbildung 4.2 — allerdings dort um
eine Nummer versetzt — iibereinstimmen. Eine Anderung des Vorzeichens der Vektoren resul-
tiert in einem anderen Vorzeichen der jeweiligen Amplituden und hat keine algebraische oder
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Eigenvektoren und zugehdrige mittlere Varianz [ppbv?] aus 36588
gemessenen Ozontagesgiingen; Mittelung der Ausgangsdaten bzgl.
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Abbildung 4.3: Eigenvektoren und zugehdrige , Varianzen“ (Eigenwerte multipliziert mit (7' — 1)~') aus der
PCA der Ozonbodenmessungen, die hierfiir beziiglich des aktuellen Tagesmittelwertes zentriert wurden; die
angegebenen Zahlenwerte entsprechen aufgrund der Zentrierung nicht exakt den Varianzanteilen am gesamten
Datensatz; die Einheit ist ppbv?.

physikalische Bedeutung. Es zeigt sich aber auch, dafi nur der Eigenwert des ersten (vorher
zweiten) Eigenvektors gedndert ist, da er zusitzlich einen Anteil der Varianz des vorher ersten
Eigenvektors iibernommen hat. Alle iibrigen Eigenwerte weichen um nicht mehr als ca. 4% von
ihren entsprechenden Gegenstiicken ab. Diese Art der Zentrierung wird fortan fiir jede PCA
angewandt.

Fiir einen Vergleich mit modellierten Daten stellt sich die Frage, bei welchem Eigenvektor das
vom Modell reproduzierbare Signal aufhort und das Rauschen beginnt:

K K _
f'it) = ailt)e; + > ailt)e; 1<K<K. (4.10)
=1 i=K+1

Preisendorfer (1988) schléigt verschiedene Methoden fiir die Bestimmung von K vor, die letzt-
endlich darauf hinauslaufen, in der Kurve der Varianzen (siche Abbildung 4.1, durchgezogen)
einen plotzlichen Abfall zu finden, ab dem dann die Eigenwerte nahezu gleichgrof sind. Solch
ein Verlauf ist im vorliegenden Fall nicht festzustellen. Eine weitere Méglichkeit ist eine Quan-
tifizierung von Beobachtungsfehlern, aus der sich ableiten liefle, welcher Anteil der Varianz
eines Datensatzes auf MeBunsicherheiten zuriickfiihrbar ist. Dann wiirde die Grenze zwischen
Signal und Rauschen bei dem Vektor K gesucht, bei dem die akkumulierte Varianz gerade
dem Schwellwert entspricht. Schlieflich kann die Form der Eigenvektoren den Ausschlag geben.
Mit steigender Nummer der Vektoren wird die Frequenz der Vorzeichenwechsel in den Vekto-
ren gréfer. Die Eigenvektoren kénnen nur bis zu einer gewissen Frequenz signifikante Beitrige
liefern, oder anderes herum, ein Modell kann nur in einer begrenzten zeitlichen Auflésung Va-
riationen im Tagesgang reproduzieren. Je nach Fragestellung sind auch Kriterien denkbar, die
z. B. darauf abzielen, wieviele Vektoren nétig sind, um das Tagesmaximum — Konzentration
oder auch Zeitpunkt — bis zu einer gewissen Genauigkeit zu nihern. Die Ergebnisse werden
meistens voneinander abweichen, zusammenfassend kann trotzdem gesagt werden, da8 fiir die
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Anwendungen der oben beschriebenen Analyse hichstens die ersten sechs bis acht Eigenvekto-
ren relevant sind. Bereits der achte Eigenwert ist um zwei Grofienordnungen kleiner als der erste
und triigt weniger als 1% zur Gesamtvarianz bei, bzw. der Beitrag der hoheren Eigenvektoren
ist zusammen nur ca. 2%. Die Komplexitit des Problems sinkt dabei um wenigstens 75 %, die
Anzahl der Freiheitsgrade von 24 auf maximal 8.

Fiir zwei Stationen — die Verkehrsstation Viernheim (links) und die Waldstation Hunsriick
(rechts) — zeigt Abbildung 4.4 konkrete Beispiele fiir die Ergebnisse der PCA fiir die Ozonepiso-
de 19. — 31. Juli 1994.4 Oben sind die gemessenen Zeitreihen dargestellt. Zum direkten Vergleich
dazu zeigt die zweite Reihe die Amplituden zu den Eigenvektoren fiir die entsprechenden Tage,
jeweils vom ersten (links) bis zum 23. Wert (rechte Begrenzung des Tages). Zu beachten ist, daB
sowohl in dieser als auch in der dritten Zeile der Abbildung die Skalen fiir die beiden Stationen
unterschiedlich sind. Die unterschiedliche Skalierung ist schon ein wichtiger Hinweis der PCA
auf die verschiedenen Regime an den Meflorten, an der Verkehrsstation ist die tégliche Varianz
im Tagesgang bedeutend grofler als an der Waldstation.

In der dritten Zeile ist die akkumulierte Varianz dargestellt, einmal die Anteile der Hauptkom-
ponenten (dick) zum anderen die akkumulierte Varianz der gemessenen Stundenmittel (diinn).
Fiir die Verkehrsstation zeigt sich ein Trend zu hoherer tiglicher Varianz im Laufe der Entwick-
lung der Ozonepisode, analog zum Verlauf des Betrages der Amplitude zum ersten Eigenvektor,
der mit Abstand die dominierende Komponente ist. Im Gegensatz dazu dufert sich die Sommer-
smogentwicklung an der Waldstation hauptsichlich in einem Ansteigen des Tagesmittels. Dort
spielen eine groBere Anzahl von Vektoren eine Rolle, jedoch weist immer einer der ersten drei
Eigenvektoren die grofite Amplitude auf. Allerdings ist einzig der erste Eigenvektor bestiandig
im Vorzeichen seiner Amplitude, diese wird an beiden Stationen nur in seltenen Ausnahmefillen
positiv. Die Dominanz der ersten Vektoren — bei der Verkehrsstation ist es nahezu immer al-
leine der erste Eigenvektor — zeigt sich besonders deutlich in den Kurven der akkumulierten
Varianz, zu der die héheren Vektoren keinen signifikanten Beitrag liefern konnen. Der Ver-
gleich mit dem fast linearen Anstieg der Varianz fiir die Mefiwerte beweist die Effektivitit der
Beschreibung der Daten im System der Eigenvektoren.

Es lassen sich viele interessante physikalische oder chemische Effekte anhand der dargestellten
Ergebnisse diskutieren, dies fiihre aber leider in dieser Arbeit zu weit. Fiir die Beurteilung der
Méglichkeiten der PCA kann aber noch ein anderes Kriterium sehr hilfreich sein: die Wieder-
gabe des Tagesmaximums. Dazu dient die unterste Reihe in Abbildung 4.4. An den Tagen,
an denen in den MeBwerten ein eindeutiges Tagesmaximum zu finden ist, ist dieses (Wert und
Zeitpunkt) mit einem Pfeil gekennzeichnet, die Linien stehen fiir Abweichungen von +15 % vom
beobachteten Maximalwert. Die Symbole geben nun die Maxima an, die aus der Rekonstruktion
des Tagesganges durch die unter der Abbildung angegebenen Anzahl von Vektoren resultieren
(K aus Gleichung 4.10). An 11 von 16 Tagen liegt das mit nur einem Vektor reproduzierte Ma-
ximum bereits innerhalb der 15 %-Grenze, bei vier Vektoren fillt das rekonstruierte Maximum
nur noch in einem Fall aus diesem Bereich. Ein Spezialfall liegt am 25. Juli an der Station
Hunsriick vor. Zwei nahezu gleichgrofe zeitlich deutlich getrennte Maxima wurden gemessen.
Mit den verschiedenen Anzahlen von beriicksichtigten Eigenvektoren wechselt jeweils das rekon-
struierte Maximum zwischen den beobachteten. Der Vergleich mit der Mefireihe zeigt, dafl beide
Maxima letztendlich gut wiedergegeben werden und das tatsdchliche mit acht Eigenvektoren
bzgl. Wert und Zeitpunkt getroffen wird.

4Grundlage der Untersuchung sind die Eigenvektoren, wie sie in Abbildung 4.3 zu sehen sind, d. h. aus einer Zentrierung bezilglich
der aktuellen Tagesmittel resultierend.
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Eigenvektoren und zugehorige mittlere Varianz [ppbv?] aus 29373
gemessenen NO-Tagesgingen; Mittelung der Ausgangsdaten bzgl.

der einzelnen Tagesmittelwerte
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Abbildung 4.5: Eigenvektoren und zugehorige ,Varianzen® (Eigenwerte multipliziert mit (T — 1)~!) aus der
PCA der NO-Bodenmessungen, die hierfiir beziiglich des aktuellen Tagesmittelwertes zentriert wurden; die
angegebenen Zahlenwerte entsprechen aufgrund der Zentrierung nicht exakt den Varianzanteilen am gesamten
Datensatz; die Einheit ist ppbu?.

4.3 PCA der NO;- und SO;-Bodendaten

Neben Ozon wurden auch die Tagesginge von NO, NOy, NO,, O, und SO, mittels der PCA
untersucht. Die jeweils ersten 16 Eigenvektoren und -werte fiir NO, NO, und SO; sind in den
Abbildungen 4.5- 4.7 dargestellt.

Die Analyse der NO-Bodendaten ist, anders als bei den Ozondaten, extrem durch die Ver-
kehrsstationen geprigt. Wie schon in Kapitel 2 anhand von Abbildung 2.12 diskutiert, kénnen
die Werte an Verkehrsstationen um Gréfienordnungen iiber den an den iibrigen Stationen be-
obachteten Konzentrationen bzw. Konzentrationsschwankungen liegen. In diesem Fall kénnte
eine Normierung der Tagesginge mit den téglichen Standardabweichungen sinnvoll sein. Im
Gegensatz zu den Ozonwerten ist die Varianz im NO groBtenteils auf eine Tageszeit — den
Morgen — beschrinkt. So zeigen viele Vektoren Auffilligkeiten, die auf die hohe Konzentration
der Varianz zuriickzufiihren sind, die durch die starken morgendlichen Emissionen bedingt ist.
Eventuell ist eine Anwendung dieser Ergebnisse eher niitzlich, um den Tagesgang der Emis-
sionen zu bestimmen, als zur Assimilation der Mischungsverhiltnisse zu dienen. Es kénnten
z. B. ortsabhiingige Emissionstagesginge abgeleitet werden. Die Dominanz der extremen Ver-
kehrsstationen zeigt sich auch an der Grofie der Gesamtvarianz bzw. der Eigenwerte, die mit
denen der Ozonanalyse vergleichbar ist, da NO-Mefireihen der iibrigen Standorte wesentlich
weniger Varianz aufweisen. Dies ist auch der Grund dafiir, daB die Ergebnisse fiir NO, denen
von NO sehr dhnlich sind — das NO, liefert nur einen untergeordneten Beitrag — und deshalb
nicht weiter diskutiert werden. Der erste Eigenvektor und auch die folgenden haben eine weit
weniger herausragende Rolle als beim Ozon. Das deutet auf grofiere Unterschiede zwischen den
Stationen und damit eine geringere riumliche Reprasentativitit von NO-Messungen hin.

Die NO,-Daten (Abbilung 4.6) zeigen im Vergleich eine wesentlich geringere Varianz auf (re-
sultierend in einer Dominanz des Ozons bei der PCA von O, die deshalb ebenfalls nicht weiter
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Eigenvektoren und zugehorige mittlere Varianz [ppbv?*] aus 31550
gemessenen NO,-Tagesgingen; Mittelung der Ausgangsdaten bzgl.

der einzelnen Tagesmittelwerte
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Abbildung 4.6: Eigenvektoren und zugehérige , Varianzen“ (Eigenwerte multipliziert mit (T — 1)~!) aus der
PCA der NO3z-Bodenmessungen, die hierfiir beziiglich des aktuellen Tagesmittelwertes zentriert wurden; die
angegebenen Zahlenwerte entsprechen aufgrund der Zentrierung nicht exakt den Varianzanteilen am gesamten
Datensatz; die Einheit ist ppbv®.

diskutiert wird). Der mittlere Tagesgang — zu sehen im ersten Vektor — entspricht sehr gut
dem des Ozons, allerdings (aus Abbildung 4.6 nicht ablesbar) iiblicherweise mit anderem Vor-
zeichen. Das deutet noch einmal auf die in Kapitel 2 bereits diskutierte Bedeutung des photo-
chemischen Gleichgewichtes zwischen NO, NO; und Ozon hin. Allerdings zeigt die Abbildung
auch, daf dieser Tagesgang weniger dominant fiir das NO, als fiir das Ozon ist. Die Grofenun-
terschiede der sortierten Eigenwerte sind wesentlich geringer. Auch hier ist die Analyse geprigt
durch staddtische Stationen, da die NO;-Konzentrationen in Reinluftgebieten wesentlich gerin-
ger sind. Jedoch ist dieser Effekt weniger stark ausgeprigt als beim NO, die Werte sind weniger
extrem durch Emissionen geprigt. Ahnlich zum Ozon zeigen die héheren Eigenvektoren einen
symmetrischeren und die filhrenden einen glatteren Verlauf mit breiteren Spitzen auf als die
Gegenstiicke fiir NO.

Bei der PCA der SO,-Daten (Abbildung 4.7) gibt es keine so grofe Dominanz eines einzelnen
Eigenvektors. Insgesamt weisen die Messungen eine sehr niedrige Varianz auf, und die Eigen-
werte liegen noch dichter zusammen als bei NO und NO,. Anders als bei den iibrigen Analysen
findet man beim SO, zwei fiihrende Vektoren, die beide die Form eines Tagesganges nur mit
zeitlich verschobenen Maxima aufweisen. Dies alles deutet darauf hin, da8 die die Analyse be-
stimmenden Stationen mit den hohen Konzentrationswerten stark durch Emissionen geprigt
sind. Diese allerdings unterscheiden sich von Station zu Station im Tagesverlauf, anders als
z.B. die NO-Emissionen des Autoverkehrs, die an den meisten Stationen dhnliche Tagesgéinge
aufweisen. Die geringe Reprisentativitiit einzelner — belasteter — Stationen zeigt sich u. a. in
der Anzahl der Eigenvektoren, die einen wichtigen Beitrag zur Gesamtvarianz beitragen. So
hat erst der 22. Eigenwert einen Betrag kleiner als 1 % des ersten, beim O3, NO und NO; wird
diese Marke bereits vom 8., 15. bzw. 16. Vektor unterschritten.

Insgesamt unterstiitzen diese Ergebnisse die Uberlegungen aus Kapitel 2, daf die SO,-Daten
und auch die NO,-Messungen nur einen geringen Wert fiir die Datenassimilation haben. Ei-
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Eigenvektoren und zugehorige mittlere Varianz [ppbv?] aus 26882
gemessenen SO,-Tagesgingen; Mittelung der Ausgangsdaten bzgl.

der einzelnen Tagesmittelwerte
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Abbildung 4.7: Eigenvektoren und zugehérige , Varianzen® (Eigenwerte multipliziert mit (T' — 1)~') aus der
PCA der SO;-Bodenmessungen, die hierfiir beziiglich des aktuellen Tagesmittelwertes zentriert wurden; die
angegebenen Zahlenwerte entsprechen aufgrund der Zentrierung nicht exakt den Varianzanteilen am gesamten
Datensatz; die Einheit ist ppbv?.

nerseits sind Stationen, an denen hohe Konzentrationen gemessen werden nur sehr begrenzt
repriisentativ, andererseits sind die Werte an den iibrigen Stationen meist zu niedrig, um — im
Rahmen der Mefigenauigkeiten bzw. -untergrenzen — verlaflliche Aussagen zuzulassen.

4.4 PCA der simulierten Bodenverteilungen von Ozon

Nun werden in diesem Abschnitt die in Kapitel 3 diskutierten simulierten Daten der bodennahen
Ozonkonzentrationen fiir verschiedene Gitterauflésungen einer PCA unterzogen. Diese Untersu-
chung ist aus verschiedenen Griinden interessant. Sie liefert eine neue Methode, Aussagen iiber
die klimatologischen Eigenschaften des Modelles machen zu kénnen. Der Vergleich der Eigen-
vektoren und Eigenwerte fiir verschiedene Gitterweiten kann Hinweise auf eine Abhédngigkeit
des Modellverhaltens von der Auflésung geben. Im Hinblick auf eine Evaluierung des Model-
les ist der Vergleich mit den Ergebnissen fiir die Messungen aus Abschnitt 4.2 wichtig. Eine
Vergleichbarkeit ist Voraussetzung fiir die im néchsten Abschnitt vorgestellte Definition eines
quantitativen Mafes fiir das aktuell vorherrschende Regime an einer Mefistation oder einem
Modellgitterpunkt.

Ebenso wie fiir die gemessenen Daten wurden die an den einzelnen Gitterpunkten fiir den
Zeitraum 21. — 30. Juli 1994 simulierten Daten jeweils als Tagesgiinge in der Datenmatrix F
zusammengefaBt. Die Tagesginge wurden bzgl. des Tagesmittelwertes zentriert und die Streu-
matrix ermittelt. Deren Eigenstruktur wurde berechnet. Diese Analyse wurde fiir verschiedene
Teildatensitze durchgefiihrt; neben den Modelldaten fiir die unterschiedlichen Gitterauflosun-
gen wurden sowohl Wasser- als auch Landgitterpunkte getrennt und auch zusammen untersucht.
Die Ergebnisse aus Abschnitt 3.3 zeigen, da8 es ebenfalls sinnvoll ist, den Teil des groben Gitters
fiir sich zu betrachten, der das Nest 1-Gebiet bedeckt.
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Abbildung 4.8: Die fiihrenden sechs Eigenvektoren und ,, Varianzen® (Eigenwerte multipliziert mit (I'—1)!) aus
der PCA von unterschiedlichen Ozondatensétzen (siche Beschriftung links), die hierfiir beziiglich des jeweils ak-
tuellen Tagesmittelwertes zentriert wurden; die angegebenen Zahlenwerte entsprechen aufgrund der Zentrierung
nicht exakt den Varianzanteilen am gesamten Datensatz; die Einheit ist ppbv?.

Die Unterschiede in der Form der Eigenvektoren beschrinken sich auf die fiihrenden Vektoren.
Abbildung 4.8 zeigt deshalb nur die ersten sechs Eigenvektoren resultierend aus unterschiedli-
chen Datensiétzen. Die erste Zeile zeigt fiir einen leichteren Vergleich noch einmal die Ergebnisse
aus Abbildung 4.3 fiir die Messungen. Die nichsten drei Zeilen zeigen Resultate fiir die Land-
gitterpunkte zuerst fiir das ganze grobe Gebiet, dann fiir den Nest 1-Ausschnitt des groben
Gebietes und fiir das Nest 1-Gitter. SchlieBlich zeigt die unterste Zeile die Eigenvektoren fiir die
Wasserpunkte des groben Gitters. Uber den Eigenvektoren stehen die mit (7' — 1)~! multipli-
zierten Eigenwerte, T ist die Anzahl der betrachteten Tagesgénge.

Die Form der Eigenvektoren ist generell — auch fiir die fithrenden Vektoren — sehr &hnlich.
Einzig die Wasserpunkte zeigen glattere Verlaufe bzw. breitere Maxima der Eigenvektoren. —
Das umgekehrte Vorzeichen des ersten Vektors der Wasserpunkte ist bedeutungslos, da entspre-
chend auch die zugehérigen Amplituden ein anderes Vorzeichen haben werden. — Ahnlich den
Messungen an Bergstationen gilt fiir die Wasserpunkte, daf die Tagesginge deutlich weniger
Varianz aufweisen als die Stationen, die mehr unter dem Einflu anthropogener Emissionen
stehen. Als Folge davon sind die Eigenwerte sehr niedrig, und die Dominanz des ersten Vektors
ist weniger herausragend. Auch die glatteren Formen der Eigenvektoren sind ein Hinweis auf
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das Fehlen des Einflusses von frischen Emissionen, die stirkere zeitliche Anderungen in den
Konzentrationen hervorrufen kénnen. Darauf deutet ebenso hin, dal das Tagesmaximum ca.
zwei bis drei Stunden spiter liegt als bei den gemessenen und modellierten Landstationen/-
gitterpunkten. Diese Resultate zeigen aber auch, daff fiir eine Evaluierung des Modelles die
Gitterpunkte iiber den Meeren getrennt betrachtet werden miissen und dafl die Datengrundla-
ge dafiir zur Zeit fehlt.

Bei der Diskussion der Landgitterpunkte ist ein Vergleich mit Messungen zumindest zum Teil
moglich. Am auffalligsten ist die Dominanz des ersten Eigenvektors. Tabelle 4.1 listet die re-
lativen Anteile der ersten beiden Vektoren an der Gesamtvarianz des jeweiligen Datensatzes
auf, dabei sei noch einmal darauf hingewiesen, da von jedem Tagesgang vor der Analyse der
Tagesmittelwert abgezogen wurde, also nicht zur Varianz beitriagt. Zusammen tragen die ersten
beiden Vektoren, bemerkenswert iibereinstimmend fiir alle Datensitze, 85 — 90% zur Varianz
bei, dabei ist der Anteil des zweiten Vektors um einen Faktor 0.34 — 0.07 mal so groB wie der des
ersten. Da auflerdem die Formen der Vektoren fiir alle Teildatenséitze sehr dhnlich ist, diirften
héchstens die geringen Unterschiede in der Form des ersten Eigenvektors signifikant sein.

Tabelle 4.1: Anteile der ersten beiden Eigenvektoren an der Gesamtvarianz der jeweiligen Datensétze in %.

i Nr. des Beobachtungen grobes Gitter Nest 1-

}Eigenvektors Episode | 3 Monate | ges. Gebiet | Nest 1-Ausschnitt | Gitter

1 84 78 64 75 70

| 2 6 9 22 15 15

Obwohl auch beim ersten Vektor die Unterschiede klein sind, fillt folgendes auf. Das Tagesma-
ximum der Beobachtungen ist schmaler und symmetrischer als bei den Modellergebnissen. Das
heifit, bei den simulierten Daten ist das Maximum etwas asymmetrisch, der nachmittigliche und
néchtliche Riickgang der Konzentrationen verlduft langsamer, so dafl der Abstand zwischen den
Nulldurchgéingen fiir die gemessenen Daten ca. eine Stunde breiter ist. Eine Erklarung ist, daf
die Beobachtungen im Mittel stadtischer sind, es stehen mehr NO,-Emissionen zur Verfiigung,
die den raschen Abfall der Konzentrationen bewirken. Auflerdem ist der Anstieg um die Mit-
tagszeit herum im Modell deutlich langsamer, was auf dieselbe Ursache zuriickfiihrbar ist.

Insgesamt sind die Unterschiede in der Form der Vektoren so gering, dafi von einer Ubertragbar-
keit der aus Messungen resultierenden Vektoren auf die CTM-Ergebnisse ausgegangen werden
kann, obwohl die beiden vorangegangenen Kapitel Hinweise auf unterschiedliche Klimata in
Modell und Beobachtungen gegeben haben. Die Zerlegung der Daten in die Eigenvektoren
mittels der PCA ist somit iibertragbar.

Neben den Eigenvektoren enthalten auch die zugehérigen Eigenwerte niitzliche Information.
Dazu zeigt Abbildung 4.9 die auf die jeweilige Gesamtvarianz normierten Eigenvektoren (re-
sultierend aus simtlichen Stations- bzw. Gitterpunktstypen; logarithmische y-Achse) fiir die
Beobachtungen, einmal des gesamten dreimonatigen Zeitraumes und einmal der simulierten
Episode, sowie fiir die Modelldaten, das gesamte grobe Gitter, den Nest 1-Ausschnitt des gro-
ben Gitters und das Nest 1-Gitter. Der Unterschied der beiden Datensitze fiir das grobe Gitter
besteht, wie in Abschnitt 3.3 gezeigt, darin, daf8 fiir den Nest 1-Ausschnitt in der simulierten
Episode hohere Ozonwerte und ein leicht stiidtischeres Regime typisch sind. Das ist derselbe
Unterschied wie fiir die verschiedenen Beobachtungsdatensiitze, dort bewirkt durch die Langen
der Zeitreihen. In Abbildung 4.9 duflert sich beides auf dieselbe Weise. Héhere Ozonkonzentra-
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Abbildung 4.9: Anteile der Eigenvektoren an der Gesamtvarianz der verschiedenen Datensitze in %.

tionen wéhrend einer Sommersmogepisode duflern sich hauptséchlich in einer noch deutlicheren
Dominanz des ersten Eigenvektors, die typischen Tagesgiinge sind ausgeprigter. Die Anteile
der iibrigen Komponenten dndern sich gegeneinander nur wenig.

Der Unterschied zwischen Messungen und Modelldaten zeigt sich auf verschiedene Arten, Wie
Tabelle 4.1 zu entnehmen, ist bei den Beobachtungen die Dominanz des ersten Vektors grofler
als bei den simulierten Werten, was einmal mehr auf ein stirker von Emissionen geprigtes
Klima bei den Messungen zuriickzufiihren ist. Zweitens zeigt sich, daff die Anteile der héheren
Eigenvektoren beim Modell deutlich niedriger sind, was, wie zu erwarten, auf kleinskalige Effek-
te bei den Mefidaten hindeutet, die im Modell nicht auftreten. Schliellich sind die Werte fiir die
jeweilige Gesamtvarianz interessant. Besonders fiir den Episodenzeitraum der Beobachtungen
zeigen sich sehr grofie Unterschiede zu den Simulationen. Wie auf andere Art noch in Kapitel 6
gezeigt wird, ist dies ein deutliches Mafl dafiir, dal das CTM die Varianz in den Tagesgéngen
deutlich unterschiitzt. Die niedrigen néchtlichen Werte werden ebenso nicht erreicht, wie das
CTM Schwierigkeiten hat, hohe Ozonkonzentrationen zu modellieren. Neben den Unsicherhei-
ten in den Emissionsdaten ist ein wichtiger Grund, dafi die simulierten Mischungsverhéltnisse
Mittelwerte einer ca. 70m dicken Schicht sind, wihrend die Beobachtungen in der Regel in
einer Hohe von 3 — 5m gemacht werden. Der Einflufi, den dies auf die Werte haben kann, wird
in Abbildung 2.4 angedeutet.
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Abbildung 4.10: Definition eines quantitativen Mafles fiir den Belastungszustand eines Ozontagesganges.

4.5 FEin quantitatives Maf fiir das aktuelle Regime aus der PCA
von Ozondaten

In dieser Arbeit wurde bereits mehrfach die Notwendigkeit deutlich, das aktuelle Regime in
einer Ozonzeitreihe objektiv quantifizieren zu kénnen. Eine Abschitzung des Belastungsgra-
des ist z. B. anhand der NO;-Messungen méglich und wird 6fters durchgefiihrt (z. B. Kéble et
al., 1997). Dies hat den Nachteil, da§ NO,, also die Summe aus NO; und NO, ein priméirer
Schadstoff ist. Wie in Abschnitt 2.4 gezeigt, wird NO, besonders im interessanten Konzentra-
tionsbereich mit wesentlich gréfleren Ungenauigkeiten als das Ozon gemessen. Auflerdem weist
NO, eine geringere Reprisentativitit auf als das Ozon. Daraus folgt, daB es fiir verschiedene
Stoffe an einer Station auch verschiedene entsprechende Regime gibt. Ozon ist aber ein se-
kundérer Schadstoff und damit — auch aufgrund seiner Lebensdauer — besser geeignet fiir
eine Bestimmung des Zustandes einer Luftmasse, der von lokalen Einfliissen bereinigt ist. Eine
Quantifizierung des Regimes ist aus verschiedenen Griinden notwendig. Einerseits erméglicht
sie objektive Kriterien zur Beschreibung von Mefistandorten und Mefinetzen fiir einen aktu-
ellen Zeitpunkt sowie in klimatologischer Hinsicht. Genauso liefert sie Hinweise, die fiir einen
Vergleich mit Modelldaten von Bedeutung sind. Ein weiterer Grund — der eigentliche Zweck
dafiir, dies in dieser Arbeit vorzunehmen — ist, ein Ma8 fiir die Repriisentativitiit zu haben, das
dann in ein objektives Analyseverfahren fiir eine zweidimensionale Ozonverteilung auf einem
regelméfligen Gitter eingeht.

In Abschnitt 2.3 wurden bereits Kriterien beschrieben, die eine Klassifizierung von Ozonzeitrei-
hen erlauben. Mit den Ergebnissen der PCA sollen diese Kriterien quantifizierbar werden. Dort
waren die wichtigsten Hinweise, wie sehr der zu bewertende Tagesgang einem , typischen* Ozon-
tagesgang gleicht und wie niedrig die dadurch bedingten néchtlichen Konzentrationsminima
sind, also der Anteil niedriger Werte in den Haufigkeitsverteilungen. Die Idee, die hinter dem
Index steht, ist folgende: das normierte Verhiltnis zwischen dem Tagesmittelwert und dem
nédchtlichen Minimum, das auf den fiir verschmutzte Luft typischen Tagesgang zuriickzufiihren
ist, gibt ein MaB fiir den Belastungsgrad. Abbildung 4.10 veranschaulicht die Ableitung des
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fiir einen einzelnen Ozontagesgang an einem Ort berechnet wird. C ist dabei der Tagesmittel-
wert des Ozons, a' die Amplitude zum ersten Eigenvektor (der, wie in den vorangegangenen
Abschnitten dargestellt, fiir den typischen Ozontagesgang steht), und a ~ 0.3 ist der Wert des
ersten Eigenvektors, der das Ozontagesminimum beschreibt. In der Regel wird der Term aa’
ein negatives Vorzeichen aufweisen, da o aufgrund der Form des ersten Eigenvektors — um-
gekehrtes Vorzeichen im Vergleich mit der entsprechenden Form des Tagesganges (siehe z.B.
Abbildung 4.8) — positiv ist, die Amplitude aber zumeist negativ. Die Summe des Tages-
mittelwertes und dieses Termes ist genau dann klein, wenn die Ozonkonzentrationen, fiir ein
stidtisches Regime, nachts bis null absinken. Verschwindet das Ozon nachts fiir lingere Zeit
ganz, duflert sich dies in einem griferen Betrag der Amplitude des ersten Eigenvektors und
die Summe kann kleiner null werden, typisch fiir extrem belastete Situationen. Dominiert im
Gegensatz dazu der Tagesmittelwert die Summe, wird der Index grofler, was auf ein lindliches
Regime hindeutet. Das Extrem in diese Richtung wird erreicht, wenn die Amplitude positiv
ist, wie es an Bergstationen oder bei entsprechenden meteorologischen Bedingungen auch an
anderen Stationen auftreten kann (siehe Abschnitt 4.2). In diesem Fall nimmt der Index Werte
grofer eins an. Fiir die Berechnung des Index miissen lediglich 24 zusammenhéngende Stunden-
mittelwerte zur Verfiigung stehen (einzelne Ausfille lassen sich interpolieren). Es miissen nicht
zwingend die Werte von 0 — 23 UTC sein, da den Daten entsprechend auch der erste Vektor
dem betrachteten Zeitfenster angepaflt werden kann.

u (4.11)

Die ,, Arbeitsweise“ des Index u ist in Abbildung 4.11 zu sehen, sie zeigt Ergebnisse fiir den Au-
gust 1994 fiir die dénische Station Lille Valby. Lille Valby ist besonders fiir diese Demonstration
geeignet. Sie besitzt einerseits im Mittel, wie anhand der Haufigkeitsverteilung zu sehen, einen
eher reprisentativen Charakter. Da sie aber nur ca. 35 km nordwestlich von Kopenhagen liegt,
steht sie — abhingig von der Windrichtung — bisweilen unter stidtischem Einfluf, wie in der
Ozonzeitreihe fiir diesen Monat an einigen Tagen zu sehen ist (z. B. der 4. und 23. August). Der
25. August wird nicht weiter betrachtet, an diesem Tag lagen fiir die Berechnung der Haupt-
komponenten zu viele Ausfille vor. Die Zeitreihe fiir die Tagesmittelwerte zeigt, daf8 die Episode
hoher Ozonwerte, die bereits im Juli begonnen hat, ab dem 6. August zu Ende geht. Der gene-
relle Trend geht in diesem Monat zu niedrigeren Tagesmittelwerten, iibereinstimmend mit der
zu dieser Jahreszeit abnehmenden Sonneneinstrahlung. Die Zeitreihe der Konzentrationswerte
zeigt aber z. B. auch fiir den 23. August einen Verlauf, der fiir einen starken Einflufi von Emis-
sionen spricht: die Werte bleiben lange bei ungefihr null, um dann sehr schnell anzuwachsen
und am spiten Nachmittag wieder abzusinken. Demzufolge weist dieser Tag auch einen hohen
Betrag der Amplitude zum ersten Eigenvektor auf. Diese ist ein MaB dafiir, wie ausgeprigt
der Tagesgang in der Zeitreihe ist. Als absolutes MaB fiir den Belastungsgrad ist sie aber nicht
geeignet. Als Beispiel dafiir kénnen der 9. und 10. August genannt werden. Beide Tage weisen
eine vergleichbare Amplitude im Tagesgang auf, unterscheiden sich aber deutlich im Tagesmit-
telwert. Dem 10. ist ein eher flichenbezogener Charakter zuzuweisen, da der Tagesgang auf
einem hoheren Sockel aufsitzt. Die Zeitreihe fiir den Index zeigt, dafl dieses MaB} in der Lage
ist, auf solche Unterschiede zu reagieren. (Als Anhaltspunkte fiir Werte dieses Mafles sind die
Minima des Index fiir die dreimonatigen Zeitreihen der Bergstation Wank und der Waldstation
Hunsriick eingezeichnet.) Der 9. August weist einen Wert von ca. 0.15 und der 10. einen von
iiber 0.4 auf.

Die Zeitreihe fiir die Station Lille Valby zeigt einen grofien Wertebereich des Index. Das Regime
des 23. schldgt sich im Index mit ca. -0.15 als extrem stédtisch nieder. Ein Beispiel fiir das andere
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Lille Valby (Didnemark)
Stundenmittelwerte der Ozonkonzentration (August 1994) [g/m’]
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Abbildung 4.11: Demonstration der Arbeitsweise des Index fiir das Regime der Ozonkonzentrationen fiir die
Station Lille Valby in Ddnemark; unten rechts die Statistik fiir Juni — August 1994, oben die im August gemes-
senen Konzentrationen, unten links zuerst die Tagesmittelwerte, dann die Amplituden des ersten Eigenvektors

und schlieflich die Zeitreihe des Index.

Extrem ist der 6. August. An diesem Tag ist ein sehr hoher Mittelwert zu beobachten, aber
die Amplitude des ersten Vektors ist, wenn auch von niedrigem Betrag, positiv und folglich ist
auch der Index grofler eins. Ein dhnliches Beispiel bei wesentlich niedrigerem Tagesmittel ist
der 14. Das zeigt, dafl der Index auch abseits der extremen hochsommerlichen Smoglagen fihig
ist, ein verldBliches Maf} fiir das Regime zu liefern. Die Zeitreihen fiir die Amplitude zum ersten
Eigenvektor und die fiir den Index korrelieren sehr gut in ihrem Verlauf. Die Amplituden sind
aber zu abhingig von den Absolutwerten, um auch bei niedrigen Konzentrationen das Regime
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wiedergeben zu konnen. So haben z.B. der 10. und der 23. nahezu gleiche Amplituden, der
Index zeigt aber eine Differenz von fast 0.6 und klassifiziert treffend den 23. als extrem belastet
und den 10. als flichenbezogen stéadtisch.

Eine ,,Eichung” des Index kann durch den Vergleich mittlerer Indexwerte mit der Typenklas-
sifizierung aus Abschnitt 2.3 vorgenommen werden. Dazu zeigt Abbildung 4.12 unten links die
Indexmittelwerte fiir die Monate Juni — August 1994 fiir die im Nest 1-Gebiet liegenden Sta-
tionen. Dort stehen wie in Abbildung 2.1 die Symbole fiir den Stationstyp. Zum Beispiel ist
zu sehen, daf alle Land- und Bergstationen (Quadrate und Rauten) Indexmittelwerte groBer
0.7 aufweisen, solch hohe Werte aber fiir Verkehrs- oder Stadtstation (kleine und grofie Kreise)
nicht auftreten. Deren Werte liegen typischerweise bei Werten unter 0.5, fiir Verkehrsstationen
meist unter 0.3.

Fiir klimatologische Betrachtungen ist ein dreimonatiger Zeitraum zu kurz. Um einen Eindruck
fiir die Schwankungen des Indexwertes abhingig vom Mittelungszeitraum zu geben, sind die
iiber die simulierte Episode gemittelten Werte in Abbildung 4.12 oben links dargestellt. Da es
sich bei diesem Zeitraum um eine extreme Sommersmogepisode handelt, sind die Unterschiede
zwischen den Regimen deutlicher als fiir den dreimonatigen Mittelungszeitraum. Nahezu alle
Verkehrsstationen haben mittlere Indexwerte kleiner 0.3, einige sogar kleiner null. Es gilt aber
immer noch (mit wenigen Ausnahmen), daf bei 0.7 die untere Grenze fiir die sauberen Stationen
liegt.

Beide Bilder zeigen eine sehr gute Ubereinstimmung der verschiedenen Methoden, das Regime
zu bestimmen. Allerdings zeigt der Vergleich der beiden Methoden auch einige Stationen, die
sich dieser Bestimmung des Regimes entziehen. Als Beispiel sei die Station Essen-Bredeney in
Nordrhein-Westfalen genannt, sie zeigt einen mittleren Index von ca. 0.55. Fiir dieses Beispiel
liegt der Grund darin, da§ die Mefiwerte an dieser Station allgemein eine grofie Variabilitat
mit hoher Frequenz aufweist. Dies wurde bereits anhand von Abbildung 2.5 diskutiert. Diese
Variabilitit schligt sich in hohen Amplituden der héheren Eigenvektoren nieder. Ahnliches gilt
z.B. fiir Stationen in Miinchen und Lausanne. Die daraus zu ziehende Konsequenz ist aber,
daf$ die Daten dieser Stationen fiir einen Vergleich mit modellierten Werten nicht geeignet sind.
Solche starken Fluktuationen oder extremen Regime werden von Modellen der regionalen Skala
nicht wiedergegeben werden kénnen. Es bleibt die Frage, wie die betreffenden Stationen oder
Tagesginge durch einen einfachen objektiven Algorithmus herausgefiltert werden konnen. Denk-
bar ist eine Betrachtung der Verteilung der Varianz dieser Tagesgidnge auf die Eigenvektoren.
Ein im Verhiltnis grofer Anteil auf hohere Eigenvektoren zuriickzufiihrender Varianz wiirde auf
eine Untauglichkeit schlieflen lassen. Dabei ist das Problem die Normierung. Bei niedriger tota-
ler Varianz trifft dieses Kriterium auch auf Reinluftstationen zu, dort ist dies aber physikalisch
sinnvoll, da der ansonsten dominante Tagesgang fehlt. Die einzige Moglichkeit besteht darin,
Informationen iiber das Klima an der Station mit heranzuziehen (natiirlich wére auch eine exak-
te Charakterisierung seitens der Mefinetzbetreiber, die die Stationen wesentlich besser kennen,
hilfreich). Dies fiihrt aber wieder auf die subjektiv erstellte Klassifizierung der Stationstypen
zuriick. Zur Zeit ist also eine subjektive Vorpriifung der Daten noch unabdingbar.

Auch in diesem Sinne ist die rechte Spalte von Abbildung 4.12 interessant. Gezeigt ist der Anteil
der Varianz, der durch den Index, also den mittleren Tagesgang, erklirt wird, oben wieder fiir
die simulierte Episode und unten fiir den dreimonatigen Zeitraum. Oben ist zu sehen, daf fiir
die stidtischen Stationen wihrend der Smogepisode iiber 75% der Varianz auf den typischen
Tagesgang zuriickzufiihren ist. Dies gilt nahezu allgemein fiir das gesamte Gebiet bis auf den
Nordwesten der Niederlande, der den groBten Teil der Episode auf der ,sauberen® Seite einer
Front lag. Diese Unterschiede verwischen fiir den dreimonatigen Zeitraum, nur die abgelegensten
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Abbildung 4.12: Mittlere Indexwerte (links) und die mittleren durch den Index erklidrten Varianzanteile (rechts,
in %) fiir die Ozonmefistationen; oben fiir den zehntigigen simulierten Zeitraum, unten fiir die gesamten drei
Monate (kleine Kreise, grofie Kreise, Dreiecke, Quadrate, Rauten entsprechen jeweils Verkehrs-, Stadtstationen,
flichenbezogenen Stationen sowie Wald- und Bergstationen).
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Stationen in den Alpen behalten die niedrigen Werte der relativen Varianz. Interessant ist
eine Haufung hoher Varianzwerte im Siidwesten Deutschlands, die auf eine langerfristige hohe
Belastung hindeutet.

Die subjektive Bestimmung der Stationstypen sowie die mittleren Indexwerte erlauben nun auch
eine Beurteilung der unterschiedlichen Stationsnetze. Als Beispiel seien die Niederlande genannt.
Die Verteilung der Stationen ist sehr homogen, es zeigt sich ein genereller grofiraumiger Trend
mit wachsendem Abstand von der Kiiste zu stirker verschmutzten Regimen. Ebenso zeigen die
Ballungsrdume in Nordrhein-Westfalen von Bonn bis zum Ruhrgebiet sehr verschmutzte Luft.
In Bayern sind nur sehr wenige saubere Stationen, eher deutet die Verteilung der Stationen
an, dafl nur an extrem verschmutzten, wenig repréisentativen Stellen gemessen wird. Andere
Stationsnetze, wie das in Rheinland-Pfalz, haben eine groflere Bandbreite an Stationstypen.

Min/Max I:_']dex}: 0.361968/1.10806

Min/Max (Index): 0.28696/1.20465
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Abbildung 4.13: Episodenmittel der Indexwerte fiir die modellierten bodennahen Ozonkonzentrationen auf den
verschiedenen Modellgittern.

Ein Vorteil des Index ist, dafl er genauso wie fiir die Stationen auch fiir die bodennahen mo-
dellierten Ozonwerte giiltig ist. Fiir den Index wird nur die Allgemeingiiltigkeit der Form des
ersten Eigenvektors vorausgesetzt. Diese wurde im vorigen Abschnitt gezeigt. Da der Index das
Regime unabhingig von den absoluten Ozonkonzentrationen bestimmt, ist er bereits fiir die In-
itialisierungsperiode des CTMs einsetzbar (siche Abschnitt 3.3, dort wurde gezeigt, daB bereits
wihrend des Vorlaufes das Regime der Gitterpunkte ausgeprigt ist, auch wenn die absoluten
Konzentrationen noch stark von den Anfangsdaten bestimmt sind). In Abbildung 4.13 sind
nun die iiber die Episode (ohne Initialisierungsperiode) gemittelten Indexwerte auf den unter-
schiedlichen Gittern dargestellt. Fiir das grobe Gitter zeigt sich, dafl das vorherrschende Regime
Reinluftbedingungen entspricht. Flichenbezogen, also mifig verschmutzt, sind hauptséchlich
groBe Teile Deutschlands und der Benelux-Staaten. Dies kann, wie im vorigen Kapitel beschrie-
ben, auch auf die spezielle Episode zuriickzufiihren sein. Stadtisches Verhalten mit Werten unter
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0.5 sind nur an wenigen Punkten und extreme Verschmutzung gar nicht zu beobachten. Ahnlich
sieht es auf dem Nest 1-Gitter aus. Nur ein Gitterpunkt im Ruhrgebiet weist einen mittleren
Index kleiner 0.3 auf. Das Ruhrgebiet selbst ist das gréfite zusammenhingende ,stidtische®
Gebiet des Modelles.

Fiir die Bewertung der ,Modellklimatologie“ sind diese Bilder sehr hilfreich. Sie geben wie be-
schrieben den mittleren Zustand an. Zusitzlich wird aber auch — besonders im Nest 1-Gebiet
— der Grund dafiir deutlich. Dieser liegt eindeutig in den zugrundeliegenden Emissionsda-
ten. So sieht man auf dem Nest 1-Gebiet die Struktur des EMEP-Gitters (ungefihr 150 km
Gitterweite, diagonal zum CTM-Gitter gelegen), auf dem urspriinglich die Emissionsdaten vor-
lagen. Die Unzuldnglichkeit einer Abwértsskalierung wird deutlich. Die Wichtung mittels der
Bevalkerungsdichte vermag diesen Effekt zum Teil abzuschwichen (z. B. Ruhrgebiet und andere
europiische Ballungszentren). Bemerkenswert ist, daf} dieses Ergebnis alleine aus der Untersu-
chung der Ozonwerte resultiert.

Ein Vergleich mit den Werten fiir die Mefistationen (Abbildung 4.12 oben links) zeigt die grofien
Unterschiede zwischen dem Modell und den Mefinetzen, die iiberwiegend stadtischen Charakters
sind. Sieht man dazu, wie unterschiedlich auch dicht beieinander gemessene Ozonzeitreihen
fiir unterschiedliche Stationstypen sein konnen (z.B. Abbildung 2.6), so wird deutlich, daf3
nur wenige Stationen fiir einen direkten Vergleich mit Simulationen geeignet sein kénnen. Das
Regime der modellierten Zeitreihen ist zu sehr von den Eingangsdaten abhingig, als da8, ohne
deren Qualitit zu kennen, Aussagen iiber die Fihigkeiten des Modelles selber getroffen werden
kénnen.

Eine weitere Auswertung der Indexwerte fiir modellierte und gemessene Ozondaten zeigt die
Haufigkeitsverteilungen der Indexwerte in Abbildung 4.14. Dargestellt sind relative Hiufigkei-
ten normiert mit der Anzahl der Werte in der entsprechenden Datenuntermenge. In der oberen
Reihe sind die Indexwerte der Messungen gezeigt, links fiir den dreimonatigen Zeitraum, rechts
fiir die simulierte Episode, jeweils die gesamten Beobachtungen und nach Stationstyp getrennt.
Auch hier zeigt sich, dafl die Klassifizierungsmethoden vergleichbare Ergebnisse liefern. Die
Klassen der unterschiedlichen Typen sind deutlich getrennt, auch wenn man die unterschied-
lichen Zahlen, mit denen die Klassen besetzt und die Haufigkeitsverteilungen normiert sind,
beriicksichtigt. Die deutlichste Trennung liegt zwischen Reinluft (Wald- und Bergstationen)
und den verschmutzten Regionen (Verkehrs-, Stadt- und flichenbezogenen Stationen) bei ei-
nem Indexwert von ca. 0.7. Gewisse Uberschneidungen gibt es zwischen den Klassen, die eine
Uberpriifung anhand langerer Datensitze wiinschenswert erscheinen lit. Auch Ausreifier wie
die Station Essen-Bredeney (mittlerer Index iiber 0.5) miiiten untersucht werden. Es zeigt sich
aber auch, daff Reinluftstationen in den Mefinetzen zahlenmifig deutlich unterreprésentiert
sind.

In der Abbildung oben rechts sind die Werte fiir die Messungen wihrend der simulierten Episode
dargestellt und erméglichen so, den EinfluB eines kiirzeren Zeitraumes zu betrachten. Wesent-
liche Anderungen bei den Wald- und Bergstationen sind nicht zu beobachten. Die Trennung
von den stadtischen Stationstypen verlduft weiterhin bei 0.7, und die beiden Reinluftklassen
selbst sind auch hier gut voneinander getrennt. Bei den iibrigen Stationstypen stellt man ei-
nige interessante Effekte fest. Im Mittel werden die Indexwerte der verschmutzten Stationen
um 0.1 kleiner. Dies fillt besonders fiir die flichenbezogenen Stationen auf, die sich dadurch
noch deutlicher von den Reinluftstationen unterscheiden und damit zeigen, da$ sie noch unter
urbanen Einfliissen stehen. Auch die Verkehrsstationen zeigen eine Besonderheit. Diese Grup-
pe teilt sich wihrend der Sommersmogepisode in zwei deutlich getrennte Untergruppen, von
denen die eine die bereits erwidhnte Verschiebung von ca. 0.1 aufweist. Die zweite Gruppe zeigt
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Abbildung 4.14: Relative Hiufigkeitsverteilungen der Indexwerte fiir die simulierte Episode (nur oben links fiir
den 3-Monate-Zeitraum der Messungen); jeweils dick durchgezogen gezeichnet ist zum Vergleich die Verteilung
fiir alle Stationen und den dreimonatigen Zeitraum dargestellt (nur oben rechts fiir die Episode); die obere
Reihe zeigt die unterschiedlichen Stationstypen, die mittlere Reihe die Ergebnisse fiir das grobe Gitter auf dem
gesamten sowie auf dem Nest 1-Gebiet, unten die Ergebnisse fiir die genesteten Simulationen; bei den Modell-
daten wurde zusitzlich zwischen Land- und Wasserpunkten unterschieden; gezeigt sind jeweils die relativen
Hiufigkeiten in % normiert bzgl. der Anzahl der Werte in der entsprechenden Datenteilmenge.
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aber eine wesentlich grofere Abnahme des Index auf Werte von ca. —0.25 bis 0.05, die fiir den
dreimonatigen Zeitraum fast nicht besetzt waren.

Im Vergleich dazu zeigen die unteren Reihen von Abbildung 4.14 Haufigkeitsverteilungen fiir
Indexwerte aus simulierten Daten (dazu jeweils zum Vergleich die Ergebnisse aller Stationen
fiir die gesamten drei Monate). Unterschieden wird zwischen allen Gitterpunkten, Land- und
Wasserpunkten. Diese beiden Gitterpunktstypen zeigen nahezu disjunkte Haufigkeitsverteilun-
gen, wobei die Wasserpunkte Indexwerte zwischen 0.8 und 1. aufweisen, also vom Typ , remote”
sind. Das Modellverhalten im Vergleich zu den Messungen zeigt sich am deutlichsten in den
Landpunkten. Wihrend das grobe Gitter (mittlere Reihe links) sein Maximum deutlich iiber
0.7 — und nur wenige Werte darunter — aufweist, zeigt das Nest 1 (unten) fiir die Landpunkte
Werte zwischen ca. 0.65 und 0.75. Dies unterstiitzt die Aussage, dafi die Simulation auf dem
groben Gitter einen iiberwiegend ldandlichen Charakter zeigt, wihrend das Nest1 zu gleichen
Teilen flachenbezogenes wie landliches Verhalten aufweist. Dafl dies zu einem bedeutenden Teil
fiir die betrachtete Episode vom gewihlten Gebiet abhédngt, zeigen die Ergebnissse des groben
Gitters auf dem Nest 1-Gebiet (Mitte rechts in der Abbildung). Diese entsprechen tendenziell
den Haufigkeitsverteilungen des Nest 1-Gitters.

Deutlich wird besonders, dafl die Schwerpunkte der gemessenen Daten wesentlich stadtischer
sind als die der simulierten Indexwerte. Die Modelldaten weisen kaum Indexwerte kleiner 0.5
(also Verkehrs- oder Stadtstationscharakter) auf, und gerade der Schwerpunkt der Simulationen
zwischen flichenbezogenem und lédndlichem Charakter ist bei den Mefdaten unterbesetzt. Dies
ist bei der Validierung des Modelles anhand der Messungen zu beachten.

Zum Schlufl dieses Kapitels sollen die aktuellen Indexwerte des 26. Juli 1994 fiir Modell und
Messungen in Abbildung 4.15 diskutiert werden. Zuerst bietet sich fiir die Modelldaten der
Vergleich mit Abbildung 4.13 an. Der einzelne Tag zeigt wesentlich mehr Struktur und grofiere
Wertebereiche als das Episodenmittel. Auch findet sich das Muster der Emissiondaten nur
bei den gemittelten Indexwerten. Fiir den 26. Juli weisen einige Gitterpunkte iiber Wasser
sogar verkehrsnahen Charakter auf. Andererseits tauchen auch extrem hohe, vorher weder fiir
Modelldaten noch fiir Messungen beobachtete Werte auf (leider bei der benutzten Skalierung
nicht zu lokalisieren). Diese hdngen mit der aktuellen Wettersituation zusammen, bzw. sind auf
Transportphdnomene zuriickzufiihren.

Die hochsten Werte werden in der Gegend von Rotterdam beobachtet, wo an diesem Tag auch
extrem niedrige Ozonkonzentrationen (siche Abbildung 3.4) modelliert werden. Wie in Ab-
schnitt 3.3 beschrieben, liegt die Kiiste der Niederlande zu dieser Zeit auf der ,sauberen“ Seite
eines Frontensystems. Eine damit zusammenhingende Konvergenzlinie ist am Morgen des 26.
iiber Norddeutschland hinweggezogen und erstreckte sich bis nach Skandinavien entlang dem
Westen von Didnemark. Dabei wurden hohe Ozonkonzentrationen nach Norden transportiert.
Auch die modellierten Indexwerte zeigen diese Fahne, charakterisiert durch Werte, die fiir das
sonst dort vorherrschende Regime zu niedrig sind. In Richtung Siiden erstreckt sich diese Zone
bis iiber Berlin hinaus.

Entgegen den Beobachtungen wurde fiir das Ruhrgebiet ein lokales Minimum im Ozon pro-
gnostiziert. Der Index zeigt aber fiir diese Gitterpunkte sehr niedrige Werte an, was darauf
hindeutet, da das Regime im Modell dort trotzdem — den Messungen entsprechend — stark
belasteter Luft entspricht. Interessant ist noch, daff im Siidosten von England die verschmutzte
Abluftfahne mehr als 100 km weit iiber der Nordsee im Index beobachtet werden kann.

Fiir die aus Messungen bestimmten Indexwerte bietet sich auch zuerst der Vergleich mit dem
Episodenmittel aus Abbildung 4.12 (dort oben links) an. Besonders in Sachsen sowie im Nord-
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westen des Nest 1-Gebietes sind die Indexwerte niedriger als im Episodenmittel. Alle Hamburger
Stationen, aber auch der gréfite Teil der niederlindischen Stationen aufier den unmittelbar an
der Kiiste gelegenen weisen Indexwerte unter 0.3 auf.

Der Vergleich der Indexwerte fiir simulierte und beobachtete Daten zeigt einmal mehr, dafl
das Modell aufler in den grofiten Ballungsraumen den stddtischen Charakter nicht wiedergeben
kann. An einzelnen Stellen ist es in der Lage, den grofien Gradienten zwischen Land und Stadt
im Index aufzulosen (u. a. Basel/Schwarzwald, Frankfurt/Konigsstuhl). Zur Bewertung der ak-
tuellen Situation a8t sich beispielsweise sagen, dafl die hoheren Indexwerte an der Kiiste der
Niederlande im Modell wesentlich weiter ins Land hineinreichen als es die Messungen andeuten.

Der Index ist ein geeignetes Mafl fiir die Diagnose von Ozonzeitreihen. Sowohl fiir Daten aus
Modellen als auch fiir Messungen kann das vorherrschende aktuelle oder mittlere Regime quan-
tifiziert werden. Fiir die vorliegende Arbeit ist dies das Hauptresultat des Kapitels. Zusammen
mit den Ergebnissen der vorigen beiden Kapitel iiber die Mefidaten und die simulierten Konzen-
trationen kénnen damit quantitive Aussagen iiber die Reprisentativitit und Vergleichbarkeit
verschiedener Daten getroffen werden. Ebenso lassen sich Charakteristika der verschiedenen
MefBinetze oder unterschiedlicher Modellgitter aufzeigen. Wie zuletzt gezeigt, kann der Index
auch ein hilfreiches Diagnosewerkzeug fiir die Auswertung von simulierten Episoden bzw. die
Entwicklung einzelner Luftmassen sein.



Kapitel 5

Die Objektive Analyse

Wenn die astronomischen Beobachtungen und die iibrigen Zahlen, auf welche die Bahnberech-
nung sich stiitzt, einer absoluten Genauigkeit sich erfreuten, so wiirden auch die Elemente, mag
man sie nun aus drei oder aus vier Beobachtungen herleiten, sogleich absolut genau herauskommen
(wenigstens so lange man voraussetzt, dass die Bewegung genau nach den Kepler’schen Gesetzen
vor sich geht) und sie kénnten daher durch Hinzunahme anderer und wieder anderer Beobachtungen
nur bestiitigt, nicht verbessert werden. Da aber alle unsere Messungen und Beobachtungen nichts als
Anndherungen an die Wahrheit sind, und dasselbe von allen darauf gestiitzten Rechnungen gelten
muss, so muss das hichste Ziel aller iiber concrete Erscheinungen angestellter Rechnungen darin
gefunden werden, der Wahrheit so nahe als moglich zu kommen. Dies kann aber in keiner anderen
Weise geschehen, als durch eine geeignete Combination von mehr Beobachtungen, als absolut zur
Bestimmung der unbekannten Gréssen erforderlich sind. Diese Arbeit ldsst sich jedoch erst dann
unternehmen, wenn man bereits eine genidherte Kenntniss der Bahn besitzt, welche dann so zu ver-
bessern ist, dass sie allen Beobachtungen so nahe als moglich entspricht. (GauB, 1809, iibersetzt
1865)

Die Aufgabe der atmosphérischen Datenanalyse ist eine vollstindige Beschreibung des Zu-
standes der Atmosphére, die konsistent mit den physikalischen und chemischen Gesetzen ist.
Grundlage dafiir sind in Raum und Zeit unregelméifBig verteilte Beobachtungen, und das Er-
gebnis ist eine in Raum und Zeit vollstindige Darstellung z. B. als Karten oder auf einem
numerischen Gitter. Der ideale Algorithmus filtert dazu den Anteil an der Varianz der Beob-
achtungen heraus, der durch die begrenzte Dichte des Mefinetzes nicht aufgeldst wird, und den
Anteil, der auf die Unsicherheiten der Messung zuriickfiihrbar ist. Das Ziel dieses Kapitels ist
die Entwicklung eines Verfahrens zur objektiven Analyse von Messungen chemischer Spuren-
stoffe. Besonderes Gewicht wird dabei auf die chemische Reprisentativitit der Daten in bezug
auf die konkrete Vergleichbarkeit gemessener und simulierter Werte gelegt. Die Grundlagen
dafiir sind die Ergebnisse der vorangegangenen drei Kapitel dieser Arbeit. Das Verfahren der
woptimalen Interpolation” ist dafiir besonders geeignet, da hierbei neben den Mefdaten selbst
auch Modelldaten als Hintergrundfeld sowie MeB3-, Modell- und Reprisentativitdtsfehler in die
Analyse eingehen. Es bietet somit die Méglichkeit, auch die chemische Reprasentativitiat mit-
tels des in Abschnitt 4.5 entwickelten Mafles zu beriicksichtigen. Die optimale Interpolation
gehort bereits seit langem zu den Standardmethoden in der Meteorologie und wird von den
meisten Vorhersagezentren fiir die Datenassimilation genutzt (Daley, 1991). Dies wird auch die
Hauptanwendung der Analysen in dieser Arbeit sein.

Bereits in der ersten Hilfte des 19. Jahrhunderts gab es Ansidtze, meteorologische Beobach-
tungen zu kartieren, und mit der Einfiihrung der Synoptischen Karten um 1860 wurde ein
wichtiges Werkzeug fiir die Untersuchung meteorologischer GesetzmifBiigkeiten und die Erstel-
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lung von Prognosen geschaffen. Diese Karten entstanden, indem zuerst die Daten auf eine
geographische Karte eingetragen und schlieilich Isolinien der betrachteten Gréfien von Hand
gezeichnet wurden. Mit den Anfiangen der numerischen Wettervorhersage entstand der Bedarf
an effektiveren Methoden, um Anfangswerte fiir die Modelle zu diagnostizieren. So wurden
numerische Algorithmen konstruiert, die ,automatisch” Daten eines Netzes aus rdumlich unre-
gelméBig verteilten Beobachtungen auf ein regulires, dquidistantes zwei- oder dreidimensionales
Gitter interpolierten. Die Ergebnisse solcher Prozeduren wurden als ,objektive Analysen® be-
kannt. Objektiv in dem Sinn, dafi sie nicht von der Subjektivitat eines menschlichen Analytikers
abhingig sind. Der Begriff der Objektivitit ist natiirlich insoweit Fiktion, als daf§ die menschli-
che Komponente in die Wahl des mathematischen oder statistischen Modelles eingeht und der
Erfolg des Algorithmus von der ,Finesse“ dieser Wahl abhingt (Daley, 1991).

Erste ernsthafte Versuche in Richtung der objektiven Analyse gingen von Panofsky (1949)
aus, der in seinem Verfahren mittels zweidimensionaler Polynome die Beobachtungen auf einen
Ausschnitt des Analysegitters interpolierte. Eine Weiterentwicklung war der Algorithmus von
Gilchrist und Cressman (1954), der das Konzept eines , Einflulbereiches” einzelner Gitterpunkte
einfiihrte. Polynome wurden nur noch lokal an die Beobachtungen innerhalb des Einfluiberei-
ches eines einzelnen Gitterpunktes angepaft. Kurz darauf kamen die ersten Schritte in Richtung
der ,,Methode sukzessiver Korrekturen (SCM)* (siehe Abschnitt 5.3) ausgehend von Bergthors-
son und D66s (1955). In deren Arbeit wurde das Konzept der Hintergrundfelder eingefiihrt, die
aus einer Klimatologie oder einer vorausgehenden Vorhersage abgeleitet werden. Die Beob-
achtungen werden nicht direkt analysiert, sondern es werden Beobachtungsinkremente — die
Differenzen von Mefi- und Hintergrundwerten — berechnet und analysiert, um Analyseinkre-
mente zu erhalten, die dann zum Hintergrundfeld addiert werden. Die Analyseinkremente sind
gewichtete Linearkombinationen aus den im Einflubereich des Gitterpunktes liegenden Be-
obachtungen, und die Gewichte berechnen sich abhiingig vom rdumlichen Abstand zwischen
dem Ort der Beobachtung und dem Gitterpunkt. Auf diesem Ansatz bauten erste operationelle
Anwendungen der Analyseverfahren auf (Bergthorsson und Déés, 1955, Cressman, 1959). Wei-
ter ging die Entwicklung parallel zu den Fortschritten in der numerischen Wettervorhersage.
Es wurde obligatorisch, einerseits Hintergrundfelder aus den vorangegangenen Modelldufen zu
nutzen und andererseits die Ergebnisse der objektiven Analyse zur Initialisierung der Modelle
heranzuziehen. Am verbreitetsten war fiir lange Zeit die Technik der ,optimalen (oder statisti-
schen) Interpolation (OI)* (Gandin, 1963; sieche Abschnitt 5.2), die in ihren ersten Anséitzen der
aus dem Bergbau und der Seismologie stammenden Methode des , Kriging“! (z. B. Matheron,
1963) dhnelte, auBer daf sie ein Hintergrundfeld voraussetzte und explizit Beobachtungsfehler
beriicksichtigte.

Der folgende Abschnitt dient einer moglichst allgemeinen Einfiihrung in die univariate Analyse
(nach Lorenc, 1986, und Daley, 1991). Die hier abgeleiteten Gleichungen sind ohne weiteres
auf eine multivariate, zeitabhédngige, nichtlineare Analyse iibertragbar. In den nachsten Ab-
schnitten kénnen die Methoden der OI und SCM als Spezialfille dieses allgemeinen Verfahrens
vorgestellt werden. Es empfiehlt sich also, die historische Entwicklung bei der Darstellung um-
zukehren. Nach diesen Vorbereitungen wird schlieSlich im letzten Abschnitt des Kapitels ein
neues Verfahren zur Analyse von Schadstoffverteilungen vorgestellt, das der besonderen Proble-
matik der chemischen Repriisentativitit der Daten Rechnung trigt. Dabei werden neben den
Beobachtungen und Modelldaten klimatologische Informationen {iber Modell- und Me8Bfehler
sowie der Index fiir das aktuelle chemische Regime beriicksichtigt. Auch an dieser Stelle sei
noch einmal darauf hingewiesen, daf sich die etwas grobe Verwendung des Begriffes , Fehler®

Kriging ist benannt nach D. Krig, einem siidafrikanischen Bergbauingenieur, der zwar nicht die Methode selbst, aber wichtige
Vorldufer davon entwickelt hat.




5.1 Ein allgemeiner Algorithmus 79

als Vereinfachung fiir alles das anbietet, was eine Messung von dem fiir ein bestimmtes Vo-
lumen ,passenden” oder ,wahren“ Wert unterscheidet. Im Folgenden wird auch darauf weiter
eingegangen.

5.1 Ein allgemeiner Algorithmus

Eine Grifle f soll in einem zwei- oder dreidimensionalen Gebiet mit K Messungen und einem
regulidren Gitter mit I Gitterpunkten r; auf das Feld fa(r;), 1 < i < I, analysiert werden.? Ge-
geben sind die MeBdaten fo(ry), 1 < k < K, und ein Hintergrundfeld fg(r;), 1 <i < I, fiir die
auf den Analysegitterpunkten r; definierte GréBe f. Eine Abschitzung fiir den Hintergrundwert
am MeBpunkt ry erhédlt man aus

fa(re) = Q(fp),

wobei fg der Spaltenvektor der Lange I mit den Hintergrundwerten an den Gitterpunkten und
2 ein (linearer oder nichtlinearer) Vorwartsinterpolationsalgorithmus ist. An dieser Stelle ist
es wichtig, die Basis des Gitters genau zu definieren, da dies Konsequenzen fiir die Interpola-
tion £ hat. Die Gitterpunktsgrofien sollen also hier den Wert am Gitterpunkt selbst und nicht
ein Mittel iiber die gesamte Gitterbox darstellen. Mit §2 kann auch die Umrechnung zwischen
physikalischen Gréfilen gemeint sein, wenn die gemessene Gréfie nicht der zu analysierenden
Feldvariablen entspricht. Ublicherweise, im univariaten Fall, beschreibt {2 nur eine bilineare
Interpolation. Ein grofleres Problem entsteht, falls in vertikaler Richtung interpoliert werden
muf, da viele physikalische Griflen in vertikaler Richtung sehr grofie Variationen aufweisen.
Aufgrund der vertikalen Gitterstruktur der Modelle kénnen minderwertige Interpolationssche-
mata grofie Fehler in der Analyse bewirken (Hollingsworth et al., 1986). Im weiteren kann von
Q als einem linearen Operator ausgegangen werden, so daf§ gilt

I
fa(re) = Z_: Qi; fa(r;).

Die Grundform der Analysegleichung, in der aus den Beobachtungsinkrementen fo(ry)— fp(r)
das Analyseinkrement f4(r;) — fg(r;) am Gitterpunkt z berechnet wird, schreibt sich

K I
Fale) = fae) + 3 Wit folew) — 32 s (x|
k=1 i=1

oder
Fa(r:) = fa(rs) + W7 [£o - Q1) (5.1)

W, ist der Spaltenvektor der Linge K mit den (linearen oder nichtlinearen) Analysegewichten
Wi, die das Gewicht der k-ten Messung auf den Wert am Gitterpunkt ¢ bestimmen, das Su-
perskript T" bedeutet Transposition,  ist die K" x I Matrix mit den Elementen §2x;, und f, ist
der Spaltenvektor der Linge K der Beobachtungen.

Eine praktische Definition fiir die ,beste* Analyse wiire die mit der besten anschlieflenden
Vorhersage. Allerdings mul man dabei die Moglichkeit ausschlieBen kénnen, daB8 Fehler in der
Analyse Modellfehler kompensieren, da die Modelle selber fehlerhaft sind und stéindig weiter-
entwickelt werden (Lorenc, 1986). Ublicherweise werden fiir einen ,,optimalen® Algorithmus die
Analysegewichte W, so bestimmt, dafl der Erwartungswert des quadratischen Analysefehlers,

?In diesem Kapitel stehen die Indizes i und j fiir Gitterpunkte, k und [ fiir MeBpunkte und m und = fiir beliebige Orte, nur in
Abschnitt 5.3 beschreibt j den Index der Iteration.
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d. h. der Varianz der Analysefehler, minimiert wird. Den Fehler der Analyse-erhélt man durch
Subtraktion des tatsédchlichen Wertes fr von Gleichung 5.1

ea(r;) = ep(r;) + Eir Eo —§lep +§F]- (5.2)

€4(r;) und ep(r;) sind die Fehler der Analyse und des Hintergrundfeldes am Gitterpunkt r;,
£p ist der Spaltenvektor der Linge K mit den Beobachtungsfehlern an den Meflpunkten, £p
bezeichnet den Spaltenvektor der Linge I mit den Fehlern des Hintergrundfeldes an den Git-
terpunkten. Der Spaltenvektor £z der Linge K steht fiir den Fehler der Vorwértsinterpolation,
und seine Elemente £¢(r;) sind definiert als

er(re) = fr(ry) Z Q; fr(r;).

J—.

Mit fr(r;) und fr(ry) sind die ,wahren“ Werte von f an den Analysegitterpunkten rj und den
Beobachtungspunkten ry gemeint. ep kann auch den Reprisentativitdtsfehler enthalten, einen
Fehler etwas ,nebuléser® Art (Daley, 1991). Gemeint sind damit die Anteile an dem gemessenen
Wert, die durch kleinskalige Prozesse verursacht sind, also auf Skalen stattfinden, die von dem
Beobachtungsnetz rdumlich nicht aufgelést werden kénnen (siehe auch Abschnitt 5.2). Ange-
nommen wird nun, daf 5, £5 und £z im Mittel verschwinden — also keine systematischen
Fehler aufweisen, die, sobald bekannt, subtrahiert werden kénnen — und nicht untereinander
korreliert sind, also

(g0) = (ep) =(er) =0

<§053> <§o=i:> <555F> <_oss(r=]> = <§FEB(1'=')> =0.

(- -) steht fiir den Erwartungswert. Quadrieren von Gleichung 5.2 und Bildung des Erwartungs-
wertes ergibt eine Beziehung fiir die Varianz des Analysefehlers:

(&0)) = (b)) - 287 2( 2pea(r)

+W7 [( éoé%";} +Q < §B££> Q'+ <§F§T>

Minimieren dieses Ausdruckes fiir {£%(r;)) beziiglich der Analysegewichte W, liefert

und

(5.3)
w

by *

[0+2B2"+E|w,-2B:. =0,

dabei sind nun O = (gpey) die K x K Kovarianzmatrix der Beobachtungsfehler, F = {grel)
die K x K Kovarianzmatrix der Fehler in der Vorwirtsinterpolation, B = (6353) die I x I
Kovarianzmatrix der Fehler im Hintergrundfeld und B; = (eggep(r;)) der Vektor der Lénge
I mit den Kovarianzen der Fehler im Hintergrundfeld. Schlieflich erhalt man die optimalen
Analysegewichte W, fiir den Gitterpunkt ¢ aus

-[o+2B9"+E| 2B. (5.4

Diese Beziehung 1438t sich auch aus der Minimierung des folgenden Funktionals J in bezug auf
den Spaltenvektor der Linge I mit den analysierten Werten f, ableiten (Lorenc, 1986)

1=}t -] [e+E] [ota-to] + [L-n] B [u-5]} 69
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Lorenc (1986) zeigt, daB Analysen mit minimaler Varianz des Analysefehlers (nach Glei-
chung 5.3) mit den Analysen, die das Funktional 5.5 minimieren, identisch sind. Kostenfunktio-
nen dhnlich der Gleichung 5.5 dienen als Grundlage fiir die variationellen Analysealgorithmen
oder die variationelle Datenassimilation. Der erste Term auf der rechten Seite von Gleichung 5.5
ist ein MaB fiir die Abweichung von den Daten, der zweite Term beschreibt die Abweichung
von zusitzlichen Informationen und Zwangsbedingungen, die in die Analyse einflieflen.

Der allgemeine Algorithmus nach den Gleichungen 5.1 und 5.4 bedarf nun einiger Diskussion.
Der Mangel an Information und Computerresourcen machen Approximationen bei der Anwen-
dung des Verfahrens notwendig, aber ebenso notwendig ist eine moglichst genaue Kenntnis iiber
den Einfluff dieser Vereinfachungen in bezug auf die ideale Losung.

Es handelt sich bei dem vorgestellten Schema um ein globales Verfahren. In der Praxis wird
entweder das Funktional 5.5 direkt minimiert, oder das Verfahren wird in vereinfachter Form
lokal angewandt, da die Inversion der Matrix fiir die Bestimmung der Analysegewichte in Glei-
chung 5.4 zu aufwendig ist. Eine lokale Anwendung bedeutet, dafl das Minimum fiir die Varianz
des Analysefehlers kein absolutes sein muf; lokal heifit, die analysierten Werte werden nicht
aus sdmtlichen zur Verfiigung stehenden MeBwerten berechnet. Eine Moglichkeit, die Zahl der
nutzbaren Beobachtungen zu vergréfiern, ist die Verwendung von Zeitreihen. Der Algorithmus
erlaubt vierdimensionale Felder in Raum und Zeit fiir die Gréfle f und die Beriicksichtigung
der Modellgleichungen als Zwangsbedingungen in der Berechnung der Kostenfunktion bzw. der
Vorwiirtsinterpolation, um die Unterbestimmtheit des Analyseproblems zu beseitigen. Damit
ist auch die Grundlage fiir die vierdimensionale variationelle Datenassimilation gelegt.

Ein groBer Vorteil des Verfahrens ist die Moglichkeit, die Fehler in den Beobachtungen sowie der
Vorwiirtsinterpolation und des Hintergrundfeldes explizit einzubeziehen. Generell ist aber davon
auszugehen, daf die Kovarianzmatrizen der Fehler des Hintergrundfeldes und der Vorwértsin-
terpolation nicht auf dem gesamten Modellgebiet hinreichend genau bekannt sind und auch
die Kovarianzen der Beobachtungsfehler nicht exakt abgeschiitzt werden konnen. Das Problem
besteht z. B. darin, da8 eine Quantifizierung dieser Groflen nur aus der Auswertung sehr langer
Datenreihen moglich ist, die verwendeten Modelle selbst — oder auch die Beobachtungssysteme
— aber in kiirzeren Abstinden modifiziert und verbessert werden. Eine Bestimmung der Va-
rianzen der Fehler im Hintergrundfeld ist besonders in datenarmen Gebieten schwierig, wo die
Bewertung von Vorhersagen erschwert ist. Die Fehlervarianzen konnen von niedrigen Werten,
wie sie fiir Gebiete mit einer guten Datenlage, in denen auch die Vorhersagen iiblicherweise bes-
ser sind, bis zu hohen Werten variieren, wo sich das Hintergrundfeld aus Mangel an aktuellen
Daten an klimatologische Werte anlehnt. Die Annahme der Abwesenheit systematischer Feh-
ler ist nicht unbedingt realistisch, nur bekannte systematische Fehler konnen vor der Analyse
von den entsprechenden Werten subtrahiert werden. Nicht bestimmbare systematische Fehler
werden in jedem Fall die Giite der Analyse negativ beeinflussen (siehe auch die Diskussion der
Fehler in Beobachtungen aus Abschnitt 2.2). Bei verschiedenen Beobachtungssystemen kénnen
Korrelationen zwischen Beobachtungs- und Hintergrundfehlern auftreten. Zum Beispiel gibt es
Verfahren, die zur Berechnung von Temperaturverteilungen aus satellitengestiitzten radiome-
trischen Messungen Hintergrundinformationen aus Vorhersagen benutzen. Dieses Problem kann
umgangen werden, indem fiir die Analyse nur die Rohdaten (z. B. bei Satellitenmessungen die
StrahlungsfluBdichten in verschiedenen Spektralintervallen) benutzt werden.
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5.2 Die Optimale Interpolation

Seit der Mitte der 70er Jahre wird die Methode der optimalen Interpolation?® bei den meisten
operationell arbeitenden westlichen Wetterdiensten fiir die objektive Analyse atmosphdrischer
Daten angewandt. Zuriickzufiihren ist dies auf den grofen Einfluf, den das 1963 in der da-
maligen Sowjetunion erschienene Buch von L. S. Gandin in Ost und West hatte. Auch in der
Ozeanographie ist das Verfahren verbreitet, dort unter der Bezeichnung ,, Gaui-Markov Metho-
de® bekannt.

In der urspriinglichen Form ist die OI ein rein rdumliches Verfahren. Der Fortschritt, den die
Einfiilhrung der OI seinerzeit mit sich brachte, war die explizite Beriicksichtigung von Beobach-
tungsfehlern im Algorithmus. Vorausgesetzt wird die Kenntnis eines Hintergrundfeldes. Dieses
wird, im Gegensatz zu dem Verfahren aus dem vorigen Abschnitt, als kontinuierlich ange-
nommen. Auf die Vorwirtsinterpolation { wird somit verzichtet, die Hintergrundwerte — und
damit auch die analysierten Werte — sind sowohl an den Gitterpunkten als auch an den Orten
der Beobachtungen bekannt. Die Konsequenz ist, dafl der Fehler der Reprisentativitiit der Be-
obachtungen nun in der Kovarianzmatrix der Beobachtungsfehler O enthalten ist. Das heifit,
die in dem OI Verfahren benutzten Beobachtungsfehler sind abhingig von der verwendeten
Auflosung des Gitters. Nach Lorenc (1986) besteht die Berechtigung, Repriisentativititsfehler
zu beriicksichtigen, in einer dem Analyseproblem angepaBiten Umdefinition des Begriffes der
Wabhrheit. Als ,,wahr” sollen nur Informationen oder Phinomene bezeichnet werden, die zu den
rdumlichen Skalen gehoren, die analysiert werden sollen. Daley (1991) weist darauf hin, da8 die
so definierte Wahrheit nur ein abgeschnittener Teil des Spektrums oder eine geglittete Version
der tatsichlichen Wahrheit ist. Es liegt also in der Natur der gestellten Aufgabe, nur an einem
Teil der Wahrheit interessiert zu sein.

Die Form der Analysegrundgleichung ist wie im vorigen Abschnitt
K
fa(ri) = fo(r) + 3 Wi [fo(rk) - fB(I'k)]- (5.6)
k=1

Da die Vorwartsinterpolation entféllt, bezeichnet fp(rx) den Wert des Hintergrundfeldes am
Beobachtungspunkt ri. Die Analysegewichte W, werden hier als linear vorausgesetzt. Subtrak-
tion des wahren Wertes fr liefert

K
Fale) = fr() = Jolw) = frlr) + 3 Wa [fo(rk) - fstrk}]* (5.7)

Das Hintergrundfeld und die Beobachtungen werden wieder als frei von systematischen Fehlern
angenommen (falls solche bekannt sind, kénnten sie vor der Analyse subtrahiert werden), also

<f3(r1) - fT[ri)> = <fﬂ(1‘k) - fT(rk)> = <fo(r;¢) - f;r-{rk}> =0.

Wegen (fo(rx) — fe(ry)) = (fo(rk) = fr(re)) — (fB(rk) — fr(rx)) ist das Beobachtungsinkrement
und aufgrund von Gleichung 5.7 auch der analysierte Wert f4(r;) ohne systematische Fehler.
Analog zur Herleitung im vorigen Abschnitt ergibt Quadrieren und Bildung des Erwartungs-
wertes von Gleichung 5.7

<(f;1(rz'} - fT(r:’))2> = <(fa{ri) - fT(rJ)2>

3 Optimale Interpolation ist die in der Literatur gebriuchliche Bezeichnung. Da in der Praxis die Anwendung des Verfahrens
aber nicht optimal sein kann, spricht z. B. Daley (1991) von statistischer Interpolation. In dieser Arbeit wird der {ibliche Ausdruck
nur deshalb beibehalten, da die Abkiirzung OJ gefilliger erscheint.
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K

+2 kzz:l We’k( (fo(l'k] - fﬂ{f!:)) (fs(l‘t) - f'r(l'i))>

K K

+3 ) W:'kWu((foirk) - fs(rk)) (fo(r:J —~ fs(r:)))

k=1 I=1

Aus der Minimierung dieser Beziehung fiir die erwartete Varianz des Analysefehlers beziiglich
der Gewichte W;; erhilt man

2 Waf((fo(!'k ~fa(r) (fo(rz)—fs{ra))> =- ((fo(rk)ﬂfs(rk)) (fatr)—trix) > (538)

Formt man z.B. die rechte Seite dieser Gleichung um

((foten) - ate)) (a0 = 1rtx0) ) = { (soten) = srte0) (sote = srte)

<(f3{l'k} fr(ri) ) (fB(l‘iJ - fT(ri))>:

so tauchen — wie hier der erste Term auf der rechten Seite — Kovarianzen
zwischen den Fehlern im Hintergrundfeld und den Beobachtungsfehlern der Form
((fo(rm) — fr(rm)) (fe(rn) — fr(r,))) auf. Unter der im vorigen Abschnitt diskutierten An-
nahme, daf} solche Fehler unkorreliert sind, verschwinden diese Kovarianzen, und Gleichung 5.8
wird zu

E Wi [<(fa ry) — fr(re) )(fﬁ(rl) - fT(H))) + <(fo(rk] - fr(rk)) (fo(r,) ~ fﬂr;)))] =
<(fB‘ (ri) — fT(Pk)) (fa(l'i) - fr(l‘i))>.

Wenn nun fg den Spaltenvektor der Linge K mit den Werten des Hintergrundfeldes an den
Beobachtungsorten bezeichnet, kann diese Beziehung schlieBlich geschrieben werden als

w,=[B+0| B. (5.9)

Dabei sind Q und B die symmetrischen K x K Kovarianzmatrizen der Fehler in den Be-
obachtungen und im Hmtergrundfeld zwischen den Stationen rp und r; mit den Elementen
((folr) = fr(re))(fo(r)) = fr(re))) und ((fu(rs) = fr(rs))(fp(r:)) — fr(ri))). B; ist der Spalten-
vektor der Linge K mit den Kovarianzen der Fehler im Hintergrundfeld zwischen der Station
r; und dem Gitterpunkt r; mit den Elementen ((fg(rx) — fr(rk))(fe(r:) — fr(r:))). Die Be-
ziehungen 5.6 und 5.9 bilden das Verfahren der OI. Die Gewichte aus Gleichung 5.9 sind nur
dann optimal — der Erwartungswert der Varianz des Analysefehlers wird minimiert —, wenn
die Fehlervarianzen in Q, B und B; genau bekannt sind. Da sie aber auf der exakten Kenntms
der wahren Werte beruhen, konnen sie nicht optimal sein und miissen abgeschétzt werden.

Eine praktische Methode zur Bestimmung der nétigen GroBen (z.B. Rutherford, 1972), die
auch in Abschnitt 5.4 fiir die Analyse der chemischen Spurenstoffe angewandt wird, geht von
folgenden Annahmen aus. Die Beobachtungen sind raumlich korreliert, nicht aber die Beobach-
tungsfehler, und die Kovarianzen der Beobachtungsfehler sind raumlich konstant. Davon kann
meistens dann ausgegangen werden, wenn es sich um nur einen Instrumententyp handelt und
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die Meflorte stationir sind (z. B. bei Radiosonden kénnen Beobachtungsfehler vertikal korreliert
sein). Dann ist die Kovarianzmatrix der Beobachtungsfehler diagonal, und es gilt

O=E4L (5.10)

E}, ist die erwartete Varianz in den Beobachtungsfehlern und I die Identititsmatrix. Die Varianz
des Fehlers im Hintergrundfeld kann ebenfalls als konstant angenommen werden, diese Fehler
sind aber in der Regel raumlich korreliert. Geht man von einer homogenen Verteilung der Fehler
aus, kann man die Kovarianzen der Fehler im Hintergrundfeld mittels deren erwarteter Varianz
Ej und Korrelationsmatrix p  — bzw. dem Vektor p, der die Korrelationen zwischen dem

Gitterpunkt r; und den Beobachtungsstationen enthélt, — beschreiben
gzit‘f,gﬂ bzw. B; = Ej pl;. (5.11)

Aus der Homogenitit der Verteilung folgt, dal man die Elemente p" der Korrelationsmatrix
und des Korrelationsvektors aus einer Funktion pg berechnen kann, die nur von der rdumlichen
Distanz und der Richtung abhingt. Da zusitzlich Isotropie in der Verteilung der Fehler des
Hintergrundfeldes angenommen wird, gilt p3" = pg(r) mit r = |r,, — r,|.

,Lange*“ Mefireihen an jedem Beobachtungspunkt des Mefinetzes kénnen benutzt werden, um
die Gréflen E2, E4 und pp(r) zu bestimmen. Dazu wird zunichst die Korrelation der Beob-
achtungsinkremente — nach der Korrektur systematischer Abweichungen — an den Stationen
k und [ berechnet

(fo(l'k) = fB(rk}) (fo(r:] - fs(r!))
Ry =

| (roter) = saten))’ (Jolon - fae)”

(--+) bedeutet das Mittel iiber eine lange MefBreihe. In einem Streudiagramm wird Ry, als
Funktion des rdumlichen Abstandes r dargestellt. Unter homogenen Bedingungen sollte die Va-
rianz (fo(rx) — fe(rk))? unabhingig von der Station k sein. Des weiteren gilt fiir unkorrelierte
Beobachtungs- und Hintergrundfelder

2

% 2= (1oten) - 1n(x0) (5.12)

K ] K 5
%’gl (fo(l'k) - fr(rk)) i+ %; (fg(l'k) - fT(rk)) = E3 + E%.

An die Werte Ry kann eine Kurve R angepafit werden. Obwohl nach Definition gilt R = 1,
ist i.d. R. R(0) # 1, da auch die beobachteten Werte dicht beieinanderliegender Stationen nicht
perfekt korreliert sein werden. Es wird also ein Wert R, = lim,_,o R(r) aus den Punkten des
Streudiagramms extrapoliert. Nun sind nach Voraussetzung die Beobachtungsfehler rdumlich
nicht korreliert, tragen also nur fiir r = 0 zu R bei, anders als die rdumlich korrelierten Fehler
im Hintergrundfeld. Damit ist R, ein Ma8 fiir den horizontal korrelierten Teil des gesamten
Fehlers
E}

- E}+E}
E}, der rdumlich unkorrelierte Anteil am Fehler, setzt sich aus den Beobachtungs- und Re-
prisentativitidtsfehlern sowie aus subskaligen Fehlern im Hintergrundfeld zusammen, also der

R, (5.13)
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nicht mehr auflésbaren Varianz. Anhand der Gleichungen 5.12 und 5.13 sind E% und E} be-
stimmbar. Fiir die Korrelation des Fehlers im Hintergrundfeld gilt dann

R(r) | . R(r)
R, it pe(0) = lim R

pa(r) = =1. (5.14)
E% ist meist kleiner, wenn fiir das Hintergrundfeld eine vorausgegangene Vorhersage benutzt
wird, als fiir einen klimatologischen Hintergrund (z. B. Schlatter, 1975), da Simulationen trotz
ihrer Fehler niiher an den wahren Werten liegen als Klimatologien. E% und pp werden iiblicher-
weise als zeitlich konstant — zumindest wihrend einer Jahreszeit — angenommen, eventuell
konnen sie andere Werte abhéngig vom Gebiet annehmen, da sie je nach Datenlage unterschied-
lich genau bekannt sind. Fiihrt man den.normierten Beobachtungsfehler €, = E}/E} ein, so
vereinfacht sich die Berechnung der Analysegewichte aus Gleichung 5.9 unter Verwendung der
Beziehungen 5.10 und 5.11 folgendermafien

-1
W,=[p, +5L] gy (5.15)

Um die Korrelationsfunktion effektiv berechnen zu kénnen, werden analytische Funktionen an-
gepafit, die sogenannten Korrelationsmodelle werden in der Literatur diskutiert (siehe z.B.
Julian und Thiebaux, 1975). Die Annahme einer diagonalen Matrix O verbessert die Eigen-
schaften der Matrix B + O, die dadurch stéirker diagonal bestimmt ist.

5.3 Die Methode Sukzessiver Korrekturen

Die Einfiithrung der Nutzung eines klimatologischen oder prognostizierten Hintergrundfeldes in
die rdumliche objektive Analyse geht auf die Arbeit von Bergthorsson und Dé6s (1955) zuriick.
Gleichzeitig bestimmten sie die Analysegewichte empirisch aus der Statistik von Analysefehlern
und kamen damit der spiteren Entwicklung der optimalen Interpolation in gewisser Weise zuvor.
Das Verfahren von Bergthorsson und Do6s wurde in einer Weiterentwicklung iterativ angewandt
und ist unter dem Namen ,Methode sukzessiver Korrekturen (SCM)* bekannt. Im Folgenden
werden das Konzept und einige Eigenschaften und Mdaglichkeiten dieser Art von Algorithmen
kurz dargestellt (sieche dazu auch Daley (1991) und die dort angegebene Literatur).

Das Schema ist ein lokales Verfahren, also wird zur Bestimmung des analysierten Wertes am
Gitterpunkt r; nur ein Teil K; der gesamten Beobachtungen benutzt. Der Index j ist der Zahler
fiir die Iterationen. Damit schreibt sich die Analysegrundgleichung fiir die Iteration j + 1

) = Al)+ Y Wj+1(rik}[f0(rk) — fhi(r)], (5.16)
k=1

dabei ist f} das Ergebnis der jten Iteration. Fiir j = 0 wird entweder ein Hintergrundfeld
benutzt (f = fg), oder f4 wird z.B. nach f}(r;) = S5, Wo(rix) fo(rk) aus den Beobachtun-
gen alleine berechnet. Ein vorgegebenes Hintergrundfeld wird als kontinuierlich, also an jedem
Ort bekannt, vorausgesetzt. Die Werte f}(rx) an den Meflorten werden fiir 7 > 0 durch eine
Vorwiirtsinterpolation aus den analysierten Werten an den Gitterpunkten f7(r;) berechnet. Die
Analysegewichte W;(ry) sind eine Funktion des rdumlichen Abstandes zwischen Gitterpunkt
und Beobachtungsort, sie werden berechnet nach

(o) = w;(rik)
Wi(ric) Efi'] wj-(r,-g}+.5§;,’ (5.17)
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wird auf ein Hintergrundfeld verzichtet, wihlt man £ = 0. Die Berechnung der Werte w;(r)
erfolgt mittels einer vordefinierten analytischen Funktion, z. B.

f?

a1t

wi(ric) =€ 7.

Es ist ein grofler Vorteil der SCM, die Analysegewichte in Abhéngigkeit von der Iteration be-
rechnen zu kénnen. Fiir grofie Werte L; werden zunédchst die grofiskaligen Phanomene im ana-
lysierten Feld wiedergegeben. Mit fortschreitender Iteration wird L; kleiner gewahlt, und damit
konvergieren auch die kleineren Skalen. Am effektivsten ist die Methode, wenn sie interaktiv
angewandt wird.

Das Konzept der iterationsabhéngigen Gewichtsfunktionen ist auf Barnes (1964, 1978) zuriick-
zufithren und wurde lange Zeit fiir die mesoskalige Analyse von Radar- und Satellitendaten
angewandt. Eine weitverbreitete Version dieses Algorithmus nach Barnes (Koch et al., 1983)
benutzt nur zwei Iterationen. Dabei sind die Werte L; abhéngig von der Auflésung des Mef}-
netzes, es konnen subskalige Anteile an den beobachteten Werten herausgefiltert werden. Das
Verhiltnis v = L?,, /L% (0 < v < 1) wird grof gewiihlt, wenn das Spektrum des Signals mit
steigender Wellenzahl rasch abfillt oder grofie Beobachtungsfehler erwartet werden, um das
Rauschen aus den Daten zu filtern. v wird klein gewihlt, wenn die Beobachtungsfehler klein
sind und das Spektrum des Signals langsam mit steigender Wellenzahl abfillt. So kann ein Ma-
ximum an Details wiedergegeben werden. Brathseth (1986) zeigt, daBl durch eine Modifikation
der Gleichungen 5.16 und 5.17 die Methode fiir j — oo gegen die optimale Losung konvergiert,
also z. B. gegen die exakte ,optimale” Losung des Verfahrens nach den Gleichungen 5.6 und 5.9
aus dem vorigen Abschnitt.

5.4 Ein Algorithmus zur Analyse von Spurenstoffbeobachtungen

Auf dem Gebiet der Atmosphédrenchemie findet man in der Literatur je nach Datengrundla-
ge oder Aufgabenstellung verschiedene Ansitze, eine rdumliche Verteilung z.B. von Schad-
stoffkonzentrationen oder Grenzwertiiberschreitungen zu bestimmen. Das Umweltbundesamt
veriffentlicht einfache Ozonkarten, die mit einem simplen Interpolationsverfahren mit dem Zu-
satz ,Aufgrund des verwendeten Interpolationsverfahren ist eine kleinrdumige Interpretation
nicht zuldssig“ (z. B. Umweltbundesamt, 1996; siehe auch die Abbildung 1.1 in der Einleitung).
Ausgehend von solchen Verteilungen werden mit Hilfe von Daten, die in hoherer rdumlicher
Auflésung vorliegen, Karten erzeugt, bei denen dieser Zusatz dann fehlt. Zum Beispiel Stedman
et al. (1997) und PORG (1997) nutzen Emissionsabschétzungen und Daten iiber die Landnut-
zung, um Hintergrundkonzentrationen von NO, oder Grenzwertiiberschreitungen der Ozon-
werte mit hoher Auflésung darzustellen. Diesen Interpolationen liegt eine einfache Regression
und bilineare Interpolation zugrunde. Verbreitet ist die Methode des Kriging und Weiterent-
wicklungen dieses Verfahrens (z. B. Fedorov, 1989). Urspriinglich wurde Kriging hauptséchlich
im Bereich des Bergbaus eingesetzt, findet nun aber auch Anwendungen in anderen Gebieten,
wie der rdumlichen Analyse von saurem Regen (Venkatram, 1988), dem Vergleich von Mes-
sungen und Modellergebnissen (Schaug et al., 1993) oder der Visualisierung (Casado et al.,
1994). Die Methode dhnelt der OI auf verschiedene Weise. Es werden Wichtungsfunktionen an-
gewandt, die von den Werten selbst unabhéngig sind, und es kénnen Hintergrundfelder benutzt
werden. Neben den Resultaten von Ausbreitungsmodellen werden dazu auch andere Felder her-
angezogen. Loibl et al. (1994) ermitteln ein Hintergrundfeld der Ozonkonzentration anhand
einer Regression, in die neben MefSwerten die relative Geldndehdhe und die Tageszeit eingehen.
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Nur aufgrund der hohen rdumlichen Auflosung, in der die Terraindaten vorliegen, enthalten die
analysierten Karten viel Feinstruktur. Auch die OI wird auf einfache Weise auf atmosphérenche-
mische Fragestellungen angewandt. Zum Beispiel Egmond und Onderlinden (1981) vergleichen
diese Methode mit anderen Verfahren. Allerdings nutzen sie bei ihren Untersuchungen keine
Hintergrundfelder.

Bei vielen Methoden aus der Literatur fillt auf, daBl die Resultate — analysierte Karten von
chemischen oder physikalischen Groflen — nur bedingt physikalisch oder chemisch sinnvoll sind.
Einerseits stehen oft zu wenig Daten zur Verfiigung, so da§ grofie Teile der Karten durch einzel-
ne Stationen geprégt sind, z. B. Land-See-Unterschiede kénnen nicht erfafit werden. Anderer-
seits wird durch zusétzlich eingebrachte Daten, die, wie z. B. GelandehGhen oder Landnutzung,
in sehr hoher rdumlicher Auflosung vorliegen konnen, eine zu grofe rdumliche Genauigkeit
impliziert. Durch die beschrinkte Auswahl der benutzten Zusatzgriéfien finden wichtige, die
(Konzentrations-)Felder beeinflussende Grifien, wie die Meteorologie oder die Vorgeschichte
der Luftmassen, keinen Eingang in die Analysen. Aus diesem Grund benutzt EMEP Kriging
hauptsichlich fiir Felder, die iiber lange Zeiten gemittelt sind. Aber auch dabei wird das Problem
nicht vollstindig umgangen, da z. B. (auch im Jahresmittel) manche Schadstoffe iiber Wasser
nicht deponiert werden, was aus den Karten der Deposition aber nicht hervorgeht. In diesem
Abschnitt wird deshalb ein neues Analyseverfahren fiir die bodennahen Ozonmischungsverhélt-
nisse vorgestellt, das auf dem OI-Ansatz basiert. Diese Art von Verfahren bieten den Vorteil,
sowohl unregelméafig verteilte Messungen und auf einem reguldren Gitter vorliegende Hinter-
grundfelder aus Modellsimulationen als auch statistische Informationen iiber beide Datenquellen
und das chemische Verhalten des Ozons zu beriicksichtigen. Dazu gehéren auch Informationen
iiber die Repriisentativitdt von Daten. In dem neuen Verfahren wird die chemische Reprisenta-
tivitdt der Daten durch den in Abschnitt 4.5 vorgestellten Index beriicksichtigt. Auf diese Weise
sollen unter Benutzung der Simulationsergebnisse des EURAD-Modelles als Hintergrundfelder
die Analysen soweit wie moglich physikalisch und chemisch konsistent sein.

In den folgenden Unterabschnitten werden zunichst das Verfahren beschrieben und zwei An-
wendungsbeispiele vorgestellt, schliefilich folgt eine Diskussion des Algorithmus und seiner Ve-
rifikation.

5.4.1 Beschreibung des Verfahrens

Die Grundgleichung des Verfahrens ist wieder Gleichung 5.6. Die Anwendung soll aber nur lokal
sein. Als ausreichend hat sich erwiesen, nicht mehr als die zwanzig nidchstgelegenen Stationen
fiir die Bestimmung des Wertes an einem Gitterpunkt zu beriicksichtigen. Auch eine Iteration
nach Gleichung 5.16 wird spiter in die Diskussion aufgenommen. Die Bestimmung der Analyse-
gewichte erfolgt nach Gleichung 5.15 (Rutherford, 1972, Daley, 1991). Da es sich in der Regel um
einheitliche Memethoden und &hnliche Instrumententypen handelt und die Meflorte stationér
sind, wird davon ausgegangen, dafl die Beobachtungen im Gegensatz zu deren Fehlern raumlich
korreliert und die Kovarianzen der Beobachtungsfehler raumlich konstant sind. Fiir die Fehler
des Hintergrundfeldes wird ebenfalls von rdumlich konstanten Varianzen aber von korrelierten
Fehlern ausgegangen. Unter diesen Voraussetzungen sollen die Korrelationsfunktionen und die
normierten Beobachtungsfehler, wie in Abschnitt 5.2 beschrieben, bestimmt werden. Nach der
Bestimmung der Fehler und der rdumlichen Représentativitit wird der Einflufl der chemischen
Reprisentativitiat auf die Korrelationsfunktion diskutiert.

Der erste Schritt ist die Berechnung der Korrelationen zwischen den Zeitreihen der Beobach-
tungsinkremente der verschiedenen Stationen — das sind die Differenzen von Mefiwerten und
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Korrelation der Beobachtungsinkremente
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Abbildung 5.1: Ermittlung der Autokorrelationsfunktion zur Bestimmung der Analysegwichte; oben sind die
Korrelationen der Beobachtungsinkremente zwischen den Stationen gegen deren Entfernung aufgetragen; links
fiir das grobe Gitter, Mitte und rechts fiir das Nest 1-Gitter fiir verschiedene Entfernungsbereiche; es sind die
Mediane der iiber 4 km-Intervalle zusammengefaBten Daten sowie (grau eingefiirbt) die 25 und 75% Perzentile
gezeigt. Die Anzahl der Daten in den Entfernungsintervallen ist unten links zu sehen. Die daraus gewonnen
Autokorrelationsfunktionen sind unten in der Mitte (dick fiir das grobe und diinn fiir das Nest 1-Gitter) und
unten rechts (fiir das grobe Gitter in Abhéngigkeit von der Differenz der Indizes) dargestellt.

Hintergrundfeld am Ort der Beobachtung. Abbildung 5.1 zeigt diese in der oberen Reihe ge-
gen die Entfernung der Stationen aufgetragen. Es wurden jeweils 4 km-Entfernungsbereiche
zusammengefafit. Die Mediane (Linien) und der Bereich zwischen 25 und 75 % Perzentil (grau
eingefiirbt) fiir die Werte innerhalb dieser Intervalle sind dargestellt. Untersuchungen, bei denen
die Breite der Intervalle variiert wurde, sprechen fiir den Wert 4 km. Dieser ist ein guter Kom-
promif zwischen grofier Streuung der Mediane und einer zu grofen Glattung. Die Sensitivitit
der abgeleiteten Korrelationsfunktionen gegen diesen Parameter ist gering. Der interessierende
Entfernungsbereich ist kleiner 300 km (Abbildung 5.1 oben links fiir das grobe, Mitte fiir das
Nest 1-Gitter), denn bereits dort ist die mittlere Korrelation zwischen den Beobachtungsinkre-
menten (nicht die Korrelation zwischen den Ozonmischungsverhiltnissen selber!) kleiner 1/e.
Zum Vergleich ist in der Abbildung oben rechts die gesamte Ausdehnung des Nest 1-Gitters zu
sehen.

Im Gegensatz zu meteorologischen Groflen, die, wie die geopotentielle Hohe, in der Literatur
diskutiert werden (Schlatter, 1975, Julian und Thiebaux, 1975, Thiebaux, 1975), fallen die
Werte mit der Entfernung sehr schnell ab und zeigen bei grifieren Abstéinden keine groBeren
Anhiufungen negativer Korrelationen. Auch bei kleinen Abstinden zeigen sich Unterschiede.
Fiir das bodennahe Ozon flacht der Anstieg der Korrelationswerte gegen verschwindende Di-
stanzen hin nicht ab. Aus diesem Grund bietet sich als erster Ansatz fiir eine Anpassung an
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die Daten eine Funktion der Form fkt(r) = cos (cr)(a exp (—r/L) + bexp (—r/D)) an. r ist der
rdumliche Abstand in km, a und b sind dimensionslos, ¢ ist von der Dimension 1/km, und die
Parameter L und D haben die Einheit km. Der Faktor cos (cr) stellt sicher, daf fiir grofie r ein
Nulldurchgang der Korrelationskoeffizienten maglich ist. Hier werden aber nur vergleichsweise
kleine Abstdnde betrachtet (< 300 km, im Vergleich zu > 1000 km, ab wo mittlere Korrelationen
kleiner null auftreten), so daf cos (cr) ~ 1 angenommen werden kann. Der Term bexp (—r/D)
ist mitaufgenommen worden, um eine maoglichst gute Anpassung fiir kleinere Distanzen zu er-
reichen. Fiir D > L kann dieser Term als grofiskaliger Einflufl interpretiert werden und fiir
kleine Distanzen durch den Parameter b angendhert werden. Der Wert an der Stelle r = 0 ist
dann R, = a + b, er ist ein Maf} fiir den horizontal korrelierten Anteil des gesamten Fehlers.
Da das ,,weifie Rauschen” vom korrelierten Teil des Fehlers getrennt werden soll, ergibt sich die
Korrelationsfunktion nach Abschnitt 5.2 durch die Normierung der an die Daten angepaften
Funktion mit R,. Die fiir das Verfahren resultierende Form der Korrelationsfunktion (giiltig fiir
Entfernungsbereiche von wenigen hundert Kilometern) ist dann:

1 _x
a_'_b(ae L+b). (5.18)

Fiir die Regression wurden nur die Werte innerhalb eines Entfernungsbereiches genutzt, der
ungefihr dem Einfluiradius r;, entspricht, also in dem die Korrelationen im Mittel gréfier 1/e
sind. Fiir jedes Gitter wird getrennt eine Autokorrelation angepafit, da die modellierten Ozon-
konzentrationen ebenfalls — direkt oder indirekt — von der Auflésung des Modelles abhéingen
(siehe Kapitel 3). Die ermittelten Parameter sind in Tabelle 5.1 aufgelistet, und in Abbil-
dung 5.1 sind in der unteren mittleren Darstellung die resultierenden Funktionen gezeigt. Der
Vergleich zwischen grobem und Nest 1-Gitter weist einen schnelleren Abfall der Korrelation fiir
das Nest 1 auf. Dieser dufert sich am auffalligsten im Unterschied der Werte fiir den Parameter
L, der eine Langenskala (aber aufgrund des Vorfaktors nicht eine Korrelationsldnge) beschreibt.
Die Einfluiradien r;, sind deutlich kleiner als die Korrelationsldngen der Ozonzeitreihen. Letz-
tere sind zum gréften Teil durch die Tagesgidnge bestimmt. Die kleinen Einfluradien zeigen,
dafl auch Stationen gleichen Typs nicht iiber synoptische Skalen hinweg ,Einflufl“ aufeinan-
der haben, oder dafi Informationen iiber diese Distanzen hinweg fiir das bodennahe Ozon ihre
Giiltigkeit verlieren. Die Bestimmung der Autokorrelation — die Form der Gleichung sowie die

pe(r) =

Tabelle 5.1: Griflen zur Bestimmung der Autokorrelationsfunktion fiir die Analysegewichte.
Gebiet Tin [km] | L [km] a b | E} [ppt?] | E% [pphv?] | R. 2

grobes Gitter 220 106.9 | 0.559 | 0.302 51.6 319.7 0.861 | 0.161

Nest 1-Gitter 210 58.0 | 0.501 | 0.364 51.3 328.6 0.865 | 0.156

sie bestimmenden Parameter — kann in dieser Arbeit nur vorliufig sein, da der zur Verfiigung
stehersle Zeitraum zu kurz ist. Genausowenig konnen die Unterschiede fiir die beiden Gitter
weitergehend diskutiert werden, da zusétzlich keine Vergleichsdaten zur Bewertung der Grofle
der Unterschiede z. B. in der Literatur existieren.

Mit Hilfe der so ermittelten Autokorrelationsfunktionen und der Varianz der Beobachtungsin-
kremente (die unter der vorausgesetzten Homogenitdt unabhéngig von der gewdhlten Station
sein sollte) kénnen die einzelnen Fehleranteile bestimmt werden. Das ist einerseits die vom
Gitter nicht auflésbare Varianz E. Diese setzt sich aus den Beobachtungs- und den réumli-
chen Reprisentativitatsfehlern der Messungen und dem subskaligen Fehler im Hintergrundfeld
zusammen. Diese Fehler sind rdumlich nicht korreliert. Fiir beide Gitter ergibt sich ein fast iden-
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tischer Wert von ca. 51 ppbv?. Andererseits la8it sich die Varianz des Fehlers im Hintergrundfeld
bezogen auf vom Gitter auflssbare Skalen E% bestimmen. Diese stellt den rdumlich korrelierten
Anteil am Fehler dar. E% ist fiir das Nest 1-Gitter etwas groBer. Neben R., dem Wert der an-
gepaBten Funktion fiir die Distanz null (nicht der Wert Autokorrelationsfunktion, der an dieser
Stelle eins ist), wird fiir die Bestimmung der Analysegewichte der normierte Beobachtungsfeh-
ler £2 benétigt. Er beschreibt das Verhiltnis der Fehlervarianzen bzgl. nicht auflésbarer Skalen
zur Varianz bezogen auf die auflésbaren Skalen (E%/FE%). Das Verhiltnis ist ca. 1:6. Dies ist
auch fiir die Evaluierung des Modelles ein wichtiges Ergebnis, da tatséchlich ein Anhaltspunkt
fiir das Verhiltnis von MeB- zu Modellfehlern gegeben wird. &7, ist fiir das Nest 1-Gitter et-
was kleiner als fiir das grobe Gitter, ein Teil des im groben Gitter subskaligen Fehlers ist nun
auflésbar. Auch fiir die Abschitzung dieser Werte findet sich keine Referenz in der Literatur.
Rutherford (1972), der diese Methode zur Analyse der geopotentiellen Hohe der 1000 hPa- und
850 hPa-Schichten angewandt hat, ermittelt fiir diese Gréflen dhnliche Verhiltnisse fiir €3,.

In den vorstehenden Kapiteln dieser Arbeit wurden systematische Unterschiede im Verhalten
der Ozonkonzentrationen abhiingig vom Regime oder dem Belastungsgrad der Luft beschrie-
ben. Sowohl in den Messungen als auch in den Modellergebnissen zeigen sich groBere Korrelati-
onslangen zwischen Stationen bzw. Modellgitterpunkten mit dhnlichem Regime im Gegensatz
zu solchen mit groflen Unterschieden im Belastungsgrad der Luft. Andererseits wurde gezeigt,
daB die Vorhersagegiite des Modelles generell vom Stationstyp abhéngt bzw. ein Vergleich nur
bei dhnlichen Regimen sinnvoll ist. Dies alles sind Zeichen einer Inhomogenitét in den Daten,
die aber nicht auf die Mefmethoden sondern einerseits auf physikalische und chemische Ursa-
chen und andererseits auf Eigenschaften des Modelles zuriickzufiihren sind. Es ist eine Frage
der Reprisentativitit der Daten. Aber anders als bisher diskutiert, bezieht sich diese Représen-
tativitit nicht hauptsichlich auf die rdumliche Skala, sondern auf das vorherrschende Regime.
Nach den Vorarbeiten in den vorangegangenen Kapiteln steht mit dem in Abschnitt 4.5 be-
schriebenen Index® ein quantitatives MaB fiir das aktuelle Regime zur Verfiigung. Nun wird
nach einer Méglichkeit gesucht, diesen Parameter bei der Berechnung der Analysegewichte zu
beriicksichtigen. Einen &hnlichen Ansatz schlagen Benjamin und Seaman (1985) vor. Sie ent-
wickeln die ,bananenférmige* Wichtung. Der iiblicherweise kreisférmige Einflulbereich einer
Messung wird in Windrichtung gedehnt, da stromauf bzw. stromab die Représentativitat der
Messung grofer ist als senkrecht zum Wind.

Am geeignetsten erscheint eine Index-Abhéngigkeit der Autokorrelationsfunktion, da damit der
auflésbare Anteil am Fehler im Hintergrundfeld modifiziert wird. Aufgrund der knappen Daten-
lage ist eine Untersuchung der Abhéngigkeit der Autokorrelation vom Index nur eingeschrénkt
moglich. Sinnvoll ist eine Darstellung der Korrelationen der Beobachtungsinkremente gegen die
Distanz (wie in Abbildung 5.1 oben) abhingig von den Stationstypen. Eine Typenklassifizie-
rung der MeBstationen wurde in Abschnitt 2.3 eingefiihrt und auf die zur Verfiigung stehenden
Messungen angwandt. Zusitzlich konnte in Abschnitt 4.5 gezeigt werden, dafl diese Stationsty-
pen in guter Ubereinstimmung mit Intervallen fiir mittlere (klimatologische) Indexwerte sind.
Es kénnen aufgrund des Datenmangels weder der Index der simulierten Daten noch der ak-
tuelle Index der Beobachtungen bei der Untersuchung beriicksichtigt werden. So wurden fiir
alle Kombinationen von Stationstypen separat die Korrelationen der Beobachtungsinkremente
gegen die Distanz der Stationen aufgetragen (hier nicht zusétzlich als Abbildung gezeigt). Das
Ergebnis ist, daf8 sich der Verlauf der Werte qualitativ nicht &ndert, aber die Korrelationen
mit der Entfernung um so schneller abfallen, je gréfier die Differenz der mittleren Indexwer-
te bzw. Stationstypen der beteiligten Stationen sind. Die in Tabelle 5.1 gegebenen Werte fiir
die EinfluBradien werden bei der differenzierteren Untersuchung — insbesondere bei gleichen

4Das Mafl zur Beschreibung des Regimes der Ozonwerte wird im Folgenden der Einfachheit halber nur ,Index” genannt.
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Stationstypen — kaum iiberschritten, sind daher als obere Schranke geeignet. Eine Indexdiffe-
renz von ca. (0.3 entspricht nach Abschnitt 4.5 in etwa dem Unterschied zwischen einer Wald-
und einer Stadtstation bzw. der Spanne der Reinluftstationen (Wald- und Bergstationen, ca.
~0.7 — ~1.0). Bei solchen Indexdifferenzen sind die Beobachtungsinkremente unkorreliert, auch
bei kiirzesten Distanzen werden kaum Korrelationen von 0.3 iiberschritten. Die Differenz der
Indexwerte ist somit ein geeignetes MaB fiir die Vergleichbarkeit von Daten.Diese Ergebnisse
werden wie folgt in das Analyseverfahren eingebracht. Es werden nur die Stationen zur Analyse
der Konzentration eines bestimmten Gitterpunktes herangezogen, deren aktueller Index um
weniger als 0.3 von dem fiir diesen Punkt prognostizierten Index abweicht. Zweitens werden die
rdaumlichen Entfernungen zwischen Stationen und Gitterpunkten sowie zwischen verschiedenen
Stationen nach

=1
* (1-1%1) rfiir |Au < 0.3,
T =

(5.19)
0 fiir |Au| > 0.3

gewichtet. Dabei sind r der rdumliche Abstand und Au die Indexdifferenz, r* ersetzt den
Abstand r in der Autokorrelationsfunktion 5.18. In Abbildung 5.1 ist unten rechts die In-
dexabhéngigkeit der Autokorrelationsfunktion fiir das grobe Gitter dargestellt. Somit ist nun
eine Vergleichbarkeit der Modelldaten mit den Beobachtungen gewiihrleistet, so daffi einem
Modellgitterpunkt, der aufgrund der vorgegebenen Emissionen und des Landnutzungstypes ein
landliches Verhalten zeigt, mittels der Analyse nicht ein verkehrsnaher Charakter aufgezwungen
wird.

Noch einmal in Kiirze stellt sich das neue Analyseverfahren folgendermafien dar. In die Ana-
lysegrundgleichung 5.6 gehen die Messungen und das Hintergrundfeld aus der Simulation ein.
Die Analysegewichte werden nach Gleichung 5.15 berechnet. Dabei wird die Autokorrelations-
funktion 5.18 angewandt. Der dort benutzte raumliche Abstand zwischen Gitterpunkten und
Beobachtungsorten wird nach Gleichung 5.19 mit der Differenz der jeweiligen aktuellen Index-
werte gewichtet. Ist die Indexdifferenz groBer oder gleich 0.3, so wird die entsprechende Messung
nicht beriicksichtigt.

5.4.2 Zwei Beispiele

Anhand von zwei Beispielen soll die Arbeitsweise des beschriebenen Analyseverfahrens demon-
striert und im nichsten Unterabschnitt diskutiert werden. Als Termine werden der 26. Juli
1994 00UTC und 14UTC gewihlt. Die verschiedenen Uhrzeiten bieten sich an, da nachts die
grofiten Konzentrationsunterschiede zwischen den Regimen vorliegen und das Modell Schwierig-
keiten hat, die Konzentrationsabnahme in der Stadt zu simulieren. 14 UT'C ist der Zeitpunkt,
an dem im Mittel die Tageshiochstwerte erreicht werden. Der 26. Juli ist einerseits aufgrund der
allgemeinen Ozonsituation, andererseits aufgrund der Schwierigkeiten, die das Modell z. B. im
Bereich des Ruhrgebietes an diesem Tag hat, interessant (sieche Abschnitte 3.2.2 und 3.3). Es
sollen die Analysen fiir das Nest 1-Gitter betrachtet werden, da in diesemn Gebiet die meisten
Beobachtungen vorliegen. Die Diskussion ist auf das grobe Gitter iibertragbar, da es auch im
Nest 1 datenschwache Gebiete gibt und i. allg. die Unterschiede zwischen den Gittern, wie in
Abschnitt 3.3 diskutiert, relativ gering sind. Zusétzlich waren auflerhalb des Nest 1-Gebietes
die Ozonkonzentrationen in der Episode recht niedrig, fiir die Diskussion des Verfahrens also
nicht interessant.

Eingangsdaten sind die Indexwerte der Mefistationen und des Modelles (siehe Abbildung C.1)
und die Ozonkonzentrationen zu den Analyseterminen (Abbildungen C.2 und C.3 jeweils obe-
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re Reihe). Fiir die Berechnung der Indexwerte sind 24 zusammenhéngende Stundenmittel, ein
Tagesgang, erforderlich. Fiir die gezeigien Beispiele werden diese 24 Werte so gelegt, dafl der
Analysezeitpunkt in der Mitte des Zeitfensters liegt (also fiir den 00 UTC-Termin von 13UTC
des Vortages bis 12UTC und fiir den 14 UTC-Termin von 02UTC bis 01 UTC des Folgeta-
ges). In Abbildung C.1 ist zu sehen, daf schon innerhalb der 14 Stunden, die zwischen den
beiden Analysezeitpunkten liegen, die Indexwerte groBflichig andere Muster aufweisen konnen.
Zum Beispiel zeigen die Indexwerte der Beobachtungen an der westlichen Kiiste der Nieder-
lande zum 14 UTC-Termin ein mehr belastetes, in Schleswig-Holstein und Hamburg aber ein
weniger belastetes Regime (ersteres ist leider nicht in den Modellwerten wiederzufinden). Bei
den modellierten Werten fallen z. B. die um 14 UT'C deutlich niedrigeren Werte im Bereich
des Ruhrgebietes auf. Zum 14 UT'C-Termin ist das Frontensystem entlang der Westkiiste von
Dinemark bis iiber Berlin hinaus deutlich durch die Indexwerte gekennzeichnet. Genauso mar-
kiert der Index eine Luftmasse, die zum 00 UTC-Termin noch iiber der Nordsee am westlichen
Rand des Gebietes zu sehen ist (aufgrund des nach oben beschrinkten Wertebereiches ist in
der Abbildung iiber der Nordsee im Indexfeld nicht mehr Struktur zu sehen).

Fiir beide Termine wurden mit dem vorgestellten Analyseverfahren verschiedene Versuche
durchgefiihrt. Die Abbildungen C.2 und C.3 zeigen unten rechts die nach dem beschriebenen
Verfahren berechneten Analysen. Jeweils links zu sehen sind die Analysen, bei denen lediglich
auf die Berticksichtigung des Index verzichtet wurde. Fiir die Diskussion der Ergebnisse wird auf
den folgenden Unterabschnitt verwiesen. Hier sollen nur einzelne qualitative Punkte angespro-
chen werden. Die indexunabhiingige Berechnung der Analysegewichte bewirkt fiir den 00 UTC-
Termin ganz offensichtlich eine Ubergewichtung der stidtischen Stationen. Die Analyse zeigt
unrealistisch groBflichig niedrige Ozonwerte. Die Ergebnisse fiir beide Termine zeigen z. B. iiber
der Nordsee, dafl die Indexwichtung physikalisch sinnvollere Strukturen erzeugt. Insbesondere
sind Meflwerte, die auf dem Festland beobachtet werden, nicht aussagekriftig fiir Gitterpunkte,
die im Meer in einigem Abstand von der Kiiste liegen. So erzeugt das Analyseverfahren ohne
Indexwichtung fiir den 14 UTC-Termin ein groBfiéichiges ausgeprigtes Ozonmaximum iiber der
Nordsee. Beim 00 UTC-Termin zerstért dasselbe Verfahren die Strukturen der modellierten
Abluftfahnen. Strukturbildend wirkt sich dabei ausschlieBlich die GroSe des Einfluiradius aus,
da dariiber hinaus die modellierten Strukturen unverindert bleiben (Beispiel Nordsee).

Fiir beide Termine ist offensichtlich, daB gegeniiber den Hintergrundfeldern die Anderungen mit
Indexwichtung geringer ausfallen als ohne. Bisweilen ist es vom Zweck der Analyse abhingig,

ob das sinnvoll ist oder nicht. Als Beispiel sei das Gebiet der Niederlande in der 14UTC-
Analyse genannt. Die Analyse ohne Indexwichtung zeigt wesentlich hohere, den Mefiwerten
niihere Werte, wihrend die Analyse mit Indexwichtung nahezu keine Anderung gegeniiber dem
Hintergrundfeld aufweist. Auch die Indexwerte aus Modell und Beobachtung sind in diesem
Bereich sehr unterschiedlich. Ein systematischer Grund ist, dafi im Modell weite Teile der Nie-
derlande filschlicherweise Wasserpunkte sind. Eine Analyse, die dort aber fiir Festland typische
Ozonverhiltnisse aufweist, wiire, wenn sie zur Bereitstellung von Anfangsdaten herangezogen
wiirde, inkonsistent zu den das Modellverhalten bestimmenden Parametern.

5.4.3 Diskussion

Fiir die Diskussion des Verfahrens wird zuerst noch einmal zusammengefafit, was die Anforde-
rungen an die Analyse sind. Das Ziel ist eine physikalisch und chemisch konsistente Darstellung,
die méglichst nahe an den MeBdaten liegt. Eine Verifizierung bzw. Validierung® des Verfahrens

5 Auf eine Verifizierung oder Validierung der Begriffe Verifizierung und Validierung im gegebenen Zusammenhang wird verzichtet.
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erfolgt also in erster Linie anhand von Messungen. Zwei Griinde sprechen nun dafiir, daf8 die
besten Analysen nicht die sein miissen, die am nichsten an den Beobachtungen liegen. Erstens
weisen die Messungen — und auch das Modell — Fehler auf, die das Analyseverfahren beriick-
sichtigt. Zweitens ist die Nihe zu den Messungen kein Beweis fiir die Konsistenz der Analyse in
bezug auf die chemischen und physikalischen Gesetze (siehe z. B. Abbildung 1.1 rechts). Diese
Konsistenz wird im Analysevefahren durch die Verbindung der Beobachtungen mit den model-
lierten Daten erreicht. Im Rahmen der Modellauflésung, der im Modell behandelten Prozesse
und der Giite der Eingangsdaten sind Simulationsergebnisse konsistent. Diese Eigenschaft wird
bei dem vorgestellten Analyseverfahren dadurch erhalten, dafi die Vergleichbarkeit der Daten
iiberpriift wird. Dies geschieht durch den Vergleich der aktuellen Regime an den Mefistationen
und den Gitterpunkten, es wird die chemische Reprisentativitit der Daten fiireinander festge-
stellt, bevor ein Mefiwert den Wert an einem Gitterpunkt beeinflussen kann. Im Mittel sollte das
Verfahren somit fiir die Stationsklassen am besten arbeiten, deren ,Klima* mit dem Modellkli-
ma iibereinstimmen. Dazu ist noch einmal zu betonen, daff das Analyseverfahren kein spezielles
Regime bevorzugt, sondern das , Klima*“ der Analysen wird durch das Modell bestimmt, um so
die Konsistenz der Resultate zu gewihrleisten.

Bei der Verifizierung der Analysen ergibt sich das Problem, daf die Beobachtungen, die dazu
herangezogen werden, selbst in die Analysen eingehen. Solange man das Verfahren testet, nutzt
man also iiblicherweise nur einen Teil der Daten fiir die Analyse und den Rest fiir deren Veri-
fikation. Man kann auch die Analysen nach der Giite der Vorhersagen, als deren Anfangsdaten
sie dienen, bewerten. Allerdings mufl dabei ausgeschlossen werden kénnen, dafl das Verfah-
ren Fehler des Modelles kompensiert (Lorenc, 1986). Dieses Vorgehen hat den Vorteil, da§ ein
neuer Satz von Daten fiir die Validierung zur Verfiigung steht. Abschnitt 7.3 beschéftigt sich
ausfithrlich mit der Nutzung von Analysen zur Datenassimilation und der damit erzielbaren
Verbesserung der Ozonprognose.

Es zeigt sich, dafi grofle Schwankungen in der Arbeitsweise der Verfahren auftreten (z. B. be-
dingt durch Tag/Nacht-Unterschiede, meteorologische Bedingungen oder die Datenlage und
-qualitdt). Ermittelt man statistische MaBzahlen fiir die Giite der Analyse (Differenzenstatisti-
ken; wie sie im Folgenden vorgestellt werden), so zeigen diese grofie Schwankungen zwischen
verschiedenen Terminen. Letztendlich kann ein Analyseverfahren nur im routinemifligen Be-
trieb iiber lange Zeitraume hinweg validiert werden. Erst dann erreichen die Statistiken die néti-
ge Signifikanz, so dafl exakte Aussagen iiber die Eigenschaften des Analyseverfahrens maglich
sind. Zum Beispiel Anthes et al. (1989) betonen, dafi die iiblicherweise benutzten Differenzen-
- statistiken von Fall zu Fall sehr unterschiedlich ausfallen kénnen, die klimatologische Giite also
nur anhand der Untersuchung vieler Einzelfille feststellbar ist. Die folgende Diskussion soll in
zwei Schritten geschehen. Zuerst werden statistische Gréflen und anschlieflend die rdumliche
Verteilung der Differenzen von Beobachtungen bzw. Hintergrundfeldern und Analysen disku-
tiert. Eine Analyse und Auswertung mit einer wie oben beschriebenen Aufteilung der Daten
fiihrt aus den genannten Griinden hier nicht zu einer tieferen Einsicht als das vorgeschlagene
Vorgehen und wire nur zur Vorstellung der Methode niitzlich.

Exemplarisch werden fiir die Differenzen Beobachtungen minus Hintergrundfeld bzw. Analyse
fiir beide analysierten Termine (26. Juli 1994 00 UTC und 14 UTC) drei Mafizahlen bestimmt.
Dies sind die Wurzel des mittleren quadratischen Fehlers (RM S; root mean square error), die
mittlere Abweichung (Bias) und der mittlere absolute Fehler (AAFE; average absolute error).
Bezeichnen O und G die Werte der Beobachtungen und des entsprechenden Gitterpunktfeldes

und (---) die Mittelung iiber die Stationen, so werden die Mafizahlen wie folgt definiert:

RMS = /(G- 0)? (5.20)
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Bias = (G-0), (5.21)
AAE = JG-0l (5.22)

Der RMS und der AAE geben einen Uberblick iiber die Genauigkeit der Felder. Dabei ist der
RMS sensitiv gegen grofie Fehler auch an wenigen Orten. Laut Anthes et al. (1989) ist eine
Vorhersage ,akzeptabel“, wenn sie einen RMS kleiner oder gleich dem Beobachtungsfehler
aufweist. Beide Grofien sagen nichts iiber eine mittlere Uber- oder Unterschitzung aus, dafiir
wird der Bias betrachtet. Da die Werte bei der Berechnung des Bias ungewichtet sind, kénnen
einzelne grofie Fehler durch viele kleine Fehler mit anderem Vorzeichen kompensiert werden,
das wiirde sich in kleinen Werten des Bias und hohen Betrigen des RM S auflern.

Fiir die Diskussion der Sensitivitit dieser Mafizahlen wurden verschiedene Experimente mit
dem Analyseverfahren durchgefiihrt. Neben den im vorigen Unterabschnitt vorgestellten Ana-
lysen ohne und mit Indexwichtung werden zwei Modifikationen der Analyse mit Indexwichtung
vorgestellt. Die erste Modifikation besteht in einem zweiten Analysedurchgang, bei dem als Hin-
tergrundfeld das analysierte Feld des ersten Durchganges benutzt und der Einfluiradius halbiert
wird. Wie in Abschnitt 5.3 diskutiert, kann so eine bessere Konvergenz auf kleineren Skalen
erreicht werden. Dementsprechend zeigen die, (hier nicht gezeigten) Analysen ausgeprigtere
Extrema und Gradienten. Dabei 148t sich aber nicht ohne weiteres sagen, ob dies allgemein
zu besseren Ergebnissen fiihrt, da auch teilweise unphysikalische Strukturen so noch verstérkt
werden. Falls ein solcher Weg fiir eine Verbesserung des Analyseverfahrens weiterverfolgt wer-
den sollte, ist die Bestimmung einer eigenen Autokorrelationsfunktion fiir jede Iteration nach
obigem Verfahren sinnvoll. Die zweite Modifikation ist die Wahl einer alternativen Beriicksich-
tigung des Index. Anstelle von Gleichung 5.19 wird

-1
. (1 - Ii—zl) r fiir |Au| < 0.6,
r* =

0 fiir |[Au| > 0.6

und als Grenzwert fiir die Indexdifferenz 0.4 anstatt 0.3 benutzt. Beides wirkt in Richtung eines
geringeren Einflusses des Index auf die Ergebnisse.

In Tabelle 5.2 sind die Differenzenstatistiken fiir die beiden Analysetermine dargestellt. Ne-
ben den oben erwihnten Analysen werden auch das Hintergrundfeld und eine Analyse ohne
Beriicksichtigung eines Hintergrundfeldes zum Vergleich in die Auswertung miteinbezogen. Die
MaBzahlen wurden jeweils fiir alle Stationen sowie nach Stationstyp getrennt berechnet (die An-
zahl der Beobachtungen, die in die Berechnung eingehen, sind ebenfalls aufgefiihrt). Generell
sind groBe Unterschiede zwischen den beiden Terminen festzustellen. Aufler fiir die Analyse ohne
Hintergrundfeld sind die Werte fiir den 14 UT'C-Termin allgemein besser als fiir den 00 UTC-
Termin. Dies ist zu erwarten, da aufgrund der néchtlichen Konzentrationsunterschiede zwischen
Stadt und Land der 00 UT'C-Termin gréflere Schwierigkeiten mit sich bringt. Die Unterschiede
zwischen den Analysen mit Indexwichtung sind relativ klein im Vergleich mit der Analyse ohne
Indexwichtung und erst recht verglichen mit der Analyse ohne Hintergrundfeld.

Betrachtet man die Werte fiir alle Stationen, so schneidet die Analyse ohne Hintergrundfeld am
besten ab, gefolgt von der Analyse ohne Indexwichtung. Erwartungsgeméf entspricht dies in
umgekehrter Folge der Miihe, die man sich gibt, den Messungen nicht allzu nahe zu kommen.
Nun miissen — angefangen mit dem 00 UT'C-Termin — einige Details der Tabelle diskutiert
werden, um diesen Aufwand zu rechtfertigen. Sowohl beim Hintergrundfeld als auch bei den
Analysen mit Indexwichtung erreicht der Bias gréfite positive Werte fiir Verkehrsstationen,
auf dem Gitter werden die niedrigen dort beobachteten Ozonwerte nicht erreicht. Dem generel-
len Modellverhalten entsprechend (siehe Abschnitt 3.3) wird der Betrag des Bias in Richtung
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Tabelle 5.2: Differenzenstatistiken der Analysen auf dem Nest 1-Gitter fiir den 26. Juli 1994 00 UT'C und 14 UTC
die Einheit fiir die Wurzel des mittleren quadratischen Fehlers (RM S), die mittlere Abweichung (Bias) und
den mittleren absoluten Fehler (AAE) ist ppbv (Stationstypen: v Verkehr, s stddtisch, f flichenbezogen, w
lindlich/Wald, b Berg).

oourc 14UTC
Stationstyp || Anzahl | RMS | Bias | AAE || Anzahl | RMS | Bias | AAE
(Beobachtungen) — (Hintergrundfeld)
alle 356 | 29.27 | 17.42 | 24.58 352 | 2897 | -11.25 | 20.54
v 160 | 35.30 | 31.43 | 31.88 160 | 32.41 | -12.37 | 23.55
s 79 | 24.20 | 17.37 | 20.14 78 | 30.90 | -8.92 | 18.89
f 64 | 23.30 7.82 | 17.95 61 | 23.87 | -12.40 | 19.03
w 45 | 21.04 | -13.05 | 16.77 44 | 19.22 | -9.89 | 16.14
b 7| 2485 | -1851 | 19.85 8] 13.30 | -9.37 | 12.35
(Beobachtungen) — (Analyse)
alle 356 | 30.14 | 19.47 | 24.64 352 | 25.92 | -3.68 | 16.41
v 160 | 36.90 | 31.80 | 32.48 160 | 27.62 | -2.31 | 18.25
s 79 | 26.19 | 19.83 | 21.89 78 | 31.48 | -3.49 | 18.16
f 64 | 23.49 | 10.48 | 17.86 61 | 21.15 | -8.50 | 14.72
w 45 | 17.37 | -7.59 | 13.32 44 | 14.45 | -2.34 | 10.97
b 7| 17.85 | -10.03 | 12.24 8 6.23 | -1.62| 517
(Beobachtungen) — (Analyse mit einer Iteration)
alle 356 | 30.62 | 19.83 | 24.71 352 | 25.78 -2.34 | 16.16
v 160 | 37.40 | 31.66 | 32.61 160 | 27.20 | -0.47 | 17.76
s 79 | 27.24 | 20.57 | 22.46 78 | 31.89 -2.39 | 18.72
f 64 | 23.59 | 10.93 | 17.98 61 | 2095 | -7.96 | 13.98
w 45 | 17.16 -6.50 | 12.56 44 1 14.13 -1.16 | 10.78
b 7| 17.28 -8.01 | 10.47 8 5.71 -0.87 | 4.98
(Beobachtungen) — (Analyse mit anderer Indexwichtung)
alle 356 | 2877 | 17.88 | 23.14 352 | 25.08 | -2.57 | 15.76
v 160 | 35.56 | 30.05 | 30.99 160 | 27.25 -1.22 | 17.93
s 79 | 24.72 | 17.89 | 20.13 78 | 30.38 -2.17 | 17.89
f 64 | 21.37 9.06 | 15.75 61 | 19.50 -7.03 | 13.26
w 45 | 17.04 | -863 | 13.05 44 | 12.82 | -2.21 | 9.72
b 7T 1525 | -8.84 | 11.34 8 5.62 | -068 | 4.81
{Beobachtungen) — (Analyse ohne Index)
alle 356 | 18.86 311 | 14.72 352 | 21.06 0.52 | 12.80
v 160 | 19.54 | 12,68 | 15.78 160 | 24.26 1.99 | 14.80
s 79 | 13.25 3.53 | 10.38 78 | 23.95 0.62 | 13.36
f 64 | 13.67 | -0.45 | 10.33 61 | 12.24 | -1.82 0.88
W 45 | 28.12 | -22.78 | 23.85 44 | 13.02 -1.07 9.78
b T 24.13 | -21.94 | 21.94 8 6.75 | -1.87 | 6.15
(Beobachtungen) — (Analyse ohne Hintergrundfeld)

alle 356 | 17.19 0.79 | 13.02 352 | 19.29 2.35 | 11.12
v 160 | 16.06 | 10.59 | 13.17 160 | 22.70 3.84 | 13.46
s 79 | 11.30 0.57 | B.76 78 | 21.75 3.40 | 10.84
f 64 | 10.82 | -247 | T7.88 61 9.74 | -1.30 | T7.69
w 45 | 30.60 | -25.08 | 25.71 44 | 10.95 0.86 | 8.78
b T | 23.86 | -22.83 | 22.83 ] 776 | -047 | 6.39
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landlicherer Regime kleiner und wechselt zwischen flichenbezogenem und lindlichem Regime
das Vorzeichen. Der kleinste Bias der Analyse ohne Hintergrundfeld findet sich allerdings fiir
Stadtstationen. Fiir AAE und RMS lafit sich dhnliches beobachten. Hintergrundfeld sowie
Analysen mit Indexwichtung haben die schlechtesten Werte fiir Verkehrs- und die besten fiir
Wald- und Bergstationen. Aufgrund der unterschiedlichen Reprasentativitit der Stationstypen
ist dies fiir das Modell (mit seiner gegenwirtig noch groben Auflosung und den interpolierten
Emissionsdaten) wiinschenswert. Die beiden anderen Analysen erreichen die besten Werte fiir
stidtische und flichenbezogene Stationen. Da die Stationen, die von frischen Emissionen be-
einfluBt sind, bei weitem in der Uberzahl sind, fallen die MafBzahlen fiir alle Stationen bei den
Analysen mit Indexwichtung am schlechtesten aus.

Ein etwas anderes Bild vermittelt der 14 UTC-Termin. Die Unterschiede zwischen den Analysen
sind nicht mehr so grof. Nur die flichenbezogenen Stationen weisen bei den Analysen mit In-
dexwichtung einen groBeren (negativen) Bias auf. Dafiir gibt es im Moment keine Begriindung,
besonders, da dieser Trend in den anderen Mafizahlen nicht zu beobachten ist. Die Reinluftsta-
tionen werden bei allen Versuchen mit vergleichbarer Giite analysiert. Dies hat zum einen den
Grund, daB i.allg. um 14 UTC — wenn die Ozonwerte hoch sind — die Verteilung réumlich
wesentlich homogener als um 00 UTC ist. Zum anderen wird ein grofler Teil der Verkehrs- und
Stadtstationen bei der Indexwichtung nicht beriicksichtigt, da die Indexdifferenzen zwischen
Messungen und Modell meist zu grof} sind.

SchlieBlich werden noch — mehr qualitativ — die rdumlichen Verteilungen der Analyseinkre-
mente (Differenzen des Hintergrundfeldes und der Analyse) sowie der Differenzen zwischen
Beobachtungen und Analyse diskutiert., Die Analysen liegen irgendwo zwischen Beobachtung
und Hintergrundfeld, und die Betrachtung der Differenzen gibt Auskunft dariiber, wo genau
sie liegen. Fiir den 00 UT'C-Termin zeigt Abbildung C.4 und fiir den 14 UT'C-Termin Abbil-
dung C.5 oben die Differenzen zwischen Beobachtungen und Hintergrundfeld und unten die
Analyseinkremente, jeweils rechts fiir die Analysen mit und links ohne Indexwichtung (die ent-
sprechenden Mefiwerte, Hintergrundfelder und Analysen sind in den Abbildungen C.1 - C.3 zu
sehen).

Die Differenzen Beobachtungen minus Analyse (rot bedeutet jeweils hohere Werte der Analy-
se) zeigen zum 00 UTC-Termin fiir die Analysen keine ausgeprigten rdumlichen Strukturen.
Es ist zu beobachten, daB bei der Analyse ohne Indexwichtung die meisten Waldstationen von
der Analyse unterschitzt werden. Bei der Analyse mit Indexwichtung gilt umgekehrt fiir den
groBten Teil der belasteten Stationen, daB die niedrigen Messungen von der Analyse nicht wie-
dergegeben werden. Die Analyseinkremente zeigen wesentlich mehr rdumliche Struktur. Bei der
Analyse ohne Indexwichtung werden fast flichendeckend die alten Bundeslinder, die Niederlan-
de und der siidliche Teil der Nordsee um mehr als 20 ppbv niedriger wiedergegeben. Betrachtet
man die Verteilung der Stationstypen, so fillt auf, daf§ genau iiber diesem Bereich (aufer iiber
der Nordsee) Verkehrs- und Stadtstationen zahlenméBig dominieren. Die grofie Anzahl von Sta-
tionen dieser Typen bewirkt somit, daB sich iiber das gesamte Gebiet diese Regime ausbreiten.
In Osterreich und den neuen Bundeslandern ist der Effekt gerade umgekehrt. Die Analysein-
kremente der Analyse mit Indexwichtung haben insgesamt niedrigere Betrige. Thre rdumliche
Verteilung ist wesentlich strukturierter. Zum Beispiel weist die Analyse im Ruhrgebiet niedri-
gere Werte, in den siidlicheren Mittelgebirgen aber hohere Werte auf als das Hintergrundfeld
und damit physikalisch und chemisch sinnvolle Anderungen.

Die Stationstypenabhingigkeit der Differenzen zwischen Beobachtungen und Analysen sind bei
dem 14 UTC-Termin nicht festzustellen. Dort fallen nur, wie bereits erwihnt, fiir die Analyse
mit Indexwichtung die zu niedrigen analysierten Werte an der Kiiste der Niederlande sowie
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z.B. im Ruhrgebiet auf. Beides wurde bereits diskutiert und ist auch hier wieder ein Hinweis
auf spezifische Schwiichen des Modelles. Genauer gesagt sind diese im konkreten Fall auf die
Eingangsdaten zuriickzufiihren. Die Landnutzung zeigt Wassergitterpunkte an, und die EMEP-
Emissionsdaten deuten — bedingt durch des grobe Ausgangsgitter — ebenfalls Wasserflichen
an. In dhnlicher Weise, wie die Analyse ohne Indexwichtung beim 00 UTC-Termin gréBflachig
Ozonwerte erniedrigt, werden iiber einem etwas kleineren Gebiet beim 14 UTC-Termin die Wer-
te erhéht. Im Siidwesten der Nordsee werden grofiflichig die Werte erhéht, vor der dénischen
Kiiste aber abgesenkt. Dort und an vielen Stellen mit geringer Stationsdichte erkennt man
an den geometrischen Mustern der Analyseinkremente die EinfluBbereiche einzelner Stationen.
Wieder weisen die Analyseinkremente der Analyse mit Indexwichtung Strukturen auf, die phy-
sikalisch interpretierbar sind. Als Beispiel sei die Abluftfahne von Berlin erwahnt, die sich in
nordwestlicher Richtung bis nach Schleswig-Holstein erstreckt. Auf der gesamten Lénge sind
die Werte der Fahne in der Analyse erhiht.

Bei der Diskussion wird deutlich, dafi das neue Analyseverfahren seinen Zweck erfiillt. Die pro-
duzierten Ergebnisse, weisen eine hohere Konsistenz zum Modell und den physikalischen und
chemischen Gesetzen auf als die Messungen und liegen ndher an den Messungen als die Si-
mulationsergebnisse. Die besten Resultate, von der Betrachtung der Differenzenstatistiken aus
gesehen, werden fiir die Stationen erzielt, deren Klima dem mittleren Modellverhalten entspre-
chen. Die Parameter des vorgestellten Verfahrens sind in soweit optimiert, als dafl sie auf den
hier zur Verfiigung stehenden Mefi- und Modelldaten beruhen (Bestimmung der Fehlervarian-
zen, Indexwichtung). Eine Uberpriifung des Verfahrens und der einfluinehmenden Parameter
anhand grioferer Datensiitze ist wichtig, da die Ergebnisse teilweise sehr sensitiv gegen kleine
Anderungen am Schema reagieren. Eine klimatologisch aussagekriiftige Bewertung des Verfah-
rens oder leichter Modifikationen ld8t sich nur anhand der Auswertung von Prognoseergebnissen
und Analysen eines lingeren Zeitraumes vornehmen, in diese Richtung geht die Diskussion der
Datenassimilation in Abschnitt 7.3. Wenn die Datenlage es erlaubt, sind weitere Verbesserungen
des Verfahrens in verschiedene Richtungen denkbar. Die Bestimmung des Indexes kénnte iiber-
priift werden, z. B. im Hinblick auf die Sensitivitit der Analyse gegen die Lage des Termins
in dem 24 Stunden-Zeitfenster oder auf die Nutzbarkeit eines klimatologischen Indexwertes.
Ebenfalls miiite die Abhédngigkeit der Beobachtungsinkremente von den aktuellen Indexwer-
ten sowohl der Messungen als auch des Modelles untersucht werden. Ein weiterer wichtiger
Punkt sind Methoden zur automatischen Qualitétsiiberpriifung und -bewertung der einzelnen
Messungen, bevor sie in die Analyse eingehen.



Kapitel 6

Ansiatze zur Modellevaluierung und zur
Qualitidtskontrolle von Messungen

Chemie-Transportmodelle werden fiir verschiedene Zwecke entwickelt. Auf der einen Seite die-
nen sie der Grundlagenforschung, der Beschreibung und dem besseren Verstindnis der physi-
kalischen und chemischen Prozesse in der Atmosphire. Auf der anderen Seite steht die Anwen-
dung, z. B. die Prognose von Schadstoffverteilungen oder Szenarienrechnungen zur Abschitzung
des Einflusses von Emissionsminderungsmafinahmen auf die Luftqualitit. Simtlich setzen diese
Anwendungen eine genaue Kenntnis der Modelleigenschaften voraus — des mittleren Modell-
verhaltens und der Modellfehler —, ohne die eine Nutzung der Ergebnisse schwierig wenn nicht
gar wertlos ist. Unter der Evaluierung eines Modelles versteht man in dieser Beziehung das
Erarbeiten von Aussagen iiber die Qualitit des Modelles im Hinblick auf bestimmte Anwen-
dungen. Die Datenassimilatin und die Modellevaluierung beruhen in weiten Teilen auf denselben
Grundlagen. Demzufolge wurden in den bisherigen Kapiteln in den Vorarbeiten fiir ein Assi-
milationschema viele Ergebnisse und Methoden herausgearbeitet, die auch der Evaluierung der
Modelle von Nutzen sein kénnen. Diese werden im Hinblick auf dieses Thema hier noch einmal
zusammenfassend diskutiert. So gibt es verschiedene Arten, Modellergebnisse zu bewerten. Es
bieten sich Vergleiche mit den analytischen Losungen der entsprechenden Gleichungen genauso
wie die Gegeniiberstellung von Ergebnissen verschiedener Modelle und der Vergleich mit Mes-
sungen an. Alle Methoden haben Vor- und Nachteile und sind alleine fiir eine Modellevaluierung
nicht ausreichend.

Der Vergleich mit analytischen Lésungen kann nicht entscheiden, ob das Modell korrekt progno-
stizieren wird, sondern nur, ob die im Modell betrachteten Prozesse korrekt behandelt werden.
Die bestimmenden Gleichungen sind nicht allgemein analytisch lésbar, nur fiir wenige Tei-
laufgaben sind unter Einschrinkungen oder idealisierten Bedingungen analytische Losungen
verfiighar. Zum Beispiel gibt es Standardtests fiir die Evaluierung der Advektionsalgorithmen.
Eine Beschrinkung liegt dabei unter anderem in der Voraussetzung einfacher divergenzfrei-
er Stromungsfelder. Eine genaue Kenntnis des Advektionsverfahrens ist fiir die Interpretati-
on der Modellergebnisse hilfreich — ob z. B. kleinskalige Strukturen numerisch oder physika-
lisch/chemisch bedingt sind. Physikalische Gesetze, wie die Massenerhaltung, kénnen dagegen
leicht iiberpriift werden, sagen aber wenig iiber die zu erwartenden Resultate des Modelles aus.
Fiir die chemischen Mechanismen, in denen viele einzelne Stoffe nach den jeweiligen Geschwin-
digkeiten der Reaktion mit dem OH-Radikal in Gruppen zusammengefafit behandelt werden,
ist die Uberpriifung der Erhaltung der Anzahl an Kohlenstoffatomen sinnvoll.

Auch bei Vergleichen von Modellen untereinander kann die korrekte Simulation der Natur
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nicht gezeigt werden. Es konnen nur Verfahren verglichen und diskutiert werden. Vergleiche
des EURAD-Modelles mit anderen regionalen Ausbreitungsmodellen finden sich z. B. in Hass
et al. (1996, 1997). Der Vorteil dieses Vorgehens ist, dafl aufler den Modellergebnissen keine
Daten benotigt werden und daff auch Ergebnisse einzelner Prozesse und Sensitivititsstudien
verglichen werden konnen. Der Nachteil ist, daf diese Methode sehr arbeitsaufwendig ist. Man
kann einerseits die Standardkonfigurationen der Modelle vergleichen, andererseits versuchen,
moglichst dhnliche Ausgangsbedingungen zu erzielen, z. B. bzgl. der Eingabedaten, der Model-
lauflésung und des Modellgebietes.

Schliefilich ist es das Ziel eines Vergleiches mit MeBdaten festzustellen, wie gut ein Modell
unter realistischen Bedingungen arbeitet. Probleme hierbei sind, dafi die Modelle fiir einen
vollstindigen Vergleich die gemessenen dreidimensionalen Verteilungen von vielen Spurenstoffen
zu vielen Zeitpunkten bendtigen — als Mittel fiir die jeweiligen Gitterboxvolumen. Zusétzlich
wird in den Chemiemechanismen eine grofie Anzahl von Stoffen in Klassen zusammengefaft,
und damit wird die Anzahl der zu messenden Spezies noch grofier. Die meisten der behandelten
Stoffe sind sehr schwer zu messen, besonders wird selten eine groflere Anzahl verschiedener
Spurengase gleichzeitig gemessen. Auch die horizontale oder vertikale Verteilung von Messungen
ist unzureichend, so dafl nur in den seltensten Fillen ein addquater Datensatz zur Verfiigung
steht und in der Regel nur Teilfragen einer Evaluierung anhand von Mefidaten unterzogen
werden konnen.

Die umfangreichsten Datensitze werden heutzutage wihrend kurzer Meflkampagnen gewon-
nen, bei deren Planung die Nutzbarkeit der Daten zu Zwecken der Modellevaluierung aber
nur untergeordnete Prioritit besitzen (z.B. Ebel et al., 1995). Bei diesen IntensivmeBphasen
werden Flugzeuge und Ballone sowie Bodenstationen mit einer breiten Palette an Memetho-
den eingesetzt. Aufgrund des betrichtlichen finanziellen Aufwandes und der mefitechnischen
Schwierigkeiten sind diese Kampagnen auf rdumlich eng begrenzte Gebiete — wie einzelne
Ballungsrdume — konzentriert. Die Mefunsicherheiten z. B. vieler Kohlenwasserstoffe sind oft
zu groff, um dann einen Vergleich mit Modelldaten sinnvoll erscheinen zu lassen. Zusétzlich
kann die meteorologische Situation der beobachteten Episode sehr komplex sein, so daf bei der
Kleinrdumigkeit des einbezogenen Gebietes schon kleine Fehler in den modellierten Windfeldern
zur Folge haben koénnen, daB die simulierten Konzentrationsverteilungen mit den beobachteten
Strukturen nicht viel gemein haben. Das heifit, die Evaluierung der chemischen Simulation kann
bereits an den Moglichkeiten scheitern, die Meteorologie genau genug zu simulieren und zu eva-
luieren. Fiir Modelle auf europiischer Skala, wie das EURAD-Modell, kommt hinzu, daf i. allg.
Ergebnisse einer Teilevaluierung fiir einen Bereich des Gebietes auch fiir dieselbe Episode nicht
auf andere Gegenden iibertragbar sind. Aus diesem Grunde ist der Vergleich der Modelldaten
mit Beobachtungen von routinemiflig messenden Netzwerken (mit all deren Nachteilen, siche
Kapitel 2) von grofier Bedeutung. Fiir das EURAD-Modell wurde dieser Vergleich z.B. von
Hass et al. (1993, 1995) grofitenteils anhand der Daten des EMEP-Netzwerkes vorgenommen.

Es standen noch nie Daten einer so grofien Anzahl von Stationen zur Verfiigung, wie sie fiir
diese Arbeit gesammelt wurden. Daraus ergeben sich neue Anforderungen an die Methoden
zum Vergleich gemessener und modellierter Daten. Dies sind dieselben Probleme, die bei der
Anwendung eines regionalen Chemie-Transportmodelles fiir eine operationelle Ozonprognose
von Interesse sind. Es stehen ausschliefilich routinemiflig erhobene Daten von unterschiedlichen
Mefinetzen zur Verfiigung. Einerseits sind dies bodennahe Messungen, daneben liegen aber
auch einige Vertikalprofile von Ozon vor, die aufgrund ihrer geringen Zahl einer gesonderten
Bearbeitung bediirfen. In den vergangenen Kapiteln wurde bereits deutlich, daf§ die Aussagen,
die anhand der Vergleiche iiber das Modell gewonnen werden kénnen, um so differenzierter
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werden, je genauer die Mefldaten selbst evaluiert sind, je mehr Informationen iiber Stationen
und Mefinetze vorliegen. Dabei ist die genaue Kenntnis von MeBunsicherheiten von mindestens
ebenso grofler Bedeutung wie die Gréfie der MeBBunsicherheiten selber. In diesem Sinne haben
die Evaluierung und die Datenassimilation viel Gemeinsames. Beide Thematiken suchen nach
einer moglichst genauen Kenntnis des Modelles sowie der Messungen. Die Assimilation geht
dann einen Schritt weiter und versucht mit dieser Kenntnis beide Datenquellen zu kombinieren,
um damit der Realitdt niher zu kommen. In den friitheren Kapiteln dieser Arbeit haben sich
viele Ansitze fiir Vergleiche und Bewertungen ergeben. Diese sollen im Folgenden noch einmal
zusammengefafit und ergénzt werden. Die Wahl der Methoden bezieht sich hauptséchlich auf
die Fragestellung, wie gut mit dem Modell das bodennahe Ozon prognostiziert werden kann.
Daneben werden Aussagen iiber die Messungen angestrebt. Zusitzlich wird nach Ursachen fiir
Abweichungen gesucht.

Die Diskussion beginnt mit der Gegeniiberstellung von Beobachtungen und modellierten Daten.
Dies ist die direkteste, aber auch subjektivste Art der Auswertung. Der darauf folgende Ab-
schnitt beschéftigt sich mit statistischen Maflzahlen. Diese quantifizieren zwar auf eine objektive
Weise die Ergebnisse, jedoch sind auch die Auswahl der Mafizahlen, die Art, sie darzustellen,
sowie letztendlich deren Interpretation dazu geeignet, Aussagen zu beeinflussen oder Ergebnis-
se zu suggerieren. Schlieflich liefern auch Methoden, mit denen die Daten aufgearbeitet oder
postprozessiert werden, interessante Informationen. Im letzten Abschnitt des Kapitels werden
die Ergebnisse noch einmal zusammengefafit.

6.1 Direkter Vergleich Messung/Modell

Vor der Interpretation — aber eigentlich schon Teil davon — ist die Darstellung das zentrale
Problem bei der direkten Gegeniiberstellung gemessener und modellierter Daten. Bisweilen sind
dies Probleme technischer Art (sind mein Rechner und ich in der Lage, ein Plotprogramm zu
schreiben und auszufiihren), oft aber sind sie eher wissenschaftlicher Natur: was soll gezeigt
werden, wie kann man bestimmte Fragestellungen untersuchen, ohne durch die Darstellung be-
stimmte Resultate zu suggerieren. Konkret formuliert sich die Aufgabe so: es gibt eine Anzahl
von Freiheitsgraden, die man beriicksichtigen mufl oder kann. Dies sind Mefiwerte und Modell-
werte, raumliche Dimensionen (iiblicherweise mindestens zwei, bei Profilen reicht oft eine) und
die Zeit, eventuell noch Zusatzinformationen wie z. B. der Stationstyp. Auf der anderen Seite
hat man auf Papier zwei rdumliche Dimensionen und Farbe/Graustufen oder z.B. Linienar-
ten und Symbole zur Verfiigung. Man kann die Werte gegen Zeit, Raum oder andere Werte
darstellen. Im Folgenden werden verschiedene Ansitze dazu diskutiert.

Die ,klassische” Gegeniiberstellung ist die von Zeitreihen modellierter und gemessener Mi-
schungsverhéltnisse. Dargestellt wird iiblicherweise eine Mefireihe und eine oder mehrere si-
mulierte Zeitreihen. Die simulierte Zeitreihe ist entweder die der Gitterbox, die den Mefipunkt
enthilt, oder es wird von den umliegenden Gitterpunkte (meist einfach bilinear) auf den Meflort
interpoliert. Dies ist die genauere Darstellung. Allerdings ist es fiir die Interpolationsverfahren
von Bedeutung, ob die modellierten Werte nur fiir den Mittelpunkt des Gitterboxvolumens
oder als Mittelwert iiber das Volumen giiltig sind. Wohl kein Modell ist in dieser Hinsicht fiir
alle Prozesse konsistent. Wichtig ist auch die Frage der vertikalen Reprisentativitdat. Modell-
werte gelten fiir Schichten (entweder Schichtmitten oder Mittelwerte iiber unterschiedlich dicke
Schichten), bei den Messungen ist die MeBhohe oft unbekannt (zusétzlich ist wenig bekannt
dariiber, wie dies gehandhabt werden sollte). Die Messungen liegen dariiber hinaus z.B. als
Stundenmittel vor, die Modelldaten als Werte zu den vollen Stunden (dieses Problem wurde
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Modellierte und gemessene Ozonmischungsverhéltnisse [ppbv]
in Berlin, Juli 1994; Gitterpunkte C: (42, 38), N1: (39, 39)
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Abbildung 6.1: Zeitreihen von Ozonmischungsverhiltnissen in ppbv fiir den modellierten Zeitraum; gezeigt sind
MeBwerte von fiinf Berliner Stationen, die in einer Nest 1-Gitterbox liegen, sowie die Werte fiir diese Gitterbox
und die der zugehérigen Gitterbox des groben Gitters; das Quadrat links oben zeigt die Gitterbox des groben
Gitters und die Lage der Nest 1-Gitterbox sowie der Stationen.

bereits in Abschnitt 2.2 angesprochen, spielt aber in diesem Abschnitt keine so grofie Rolle
und wird nur der Vollstandigkeit halber erwihnt). Abbildung 6.1 zeigt nun ein Beispiel fiir eine
solche Darstellung. Zu sehen sind die modellierten Zeitreihen der bodennéchsten Schicht fiir die
Gitterboxen des groben und des Nest 1-Gitters, die das Zentrum von Berlin enthalten. Zusétz-
lich sind auf Kosten der Ubersichtlichkeit fiinf MeBreihen gezeigt von Stationen, die innerhalb
der Nest 1-Gitterbox liegen. Die Station Stadtautobahn ist offensichtlich nicht fiir den Vergleich
geeignet, sie ist zu stark lokal belastet und wird nicht weiter in die Diskussion einbezogen (dies
ist z. B. ein erstes, schnell ersichtliches Resultat alleine der Art der Darstellung).

Es zeigt sich anhand der Darstellung in Abbildung 6.1, daB die Gegeniiberstellung von model-
lierten Daten und einzelnen gemessenen Zeitreihen, kritisch ist. Fiir die meisten Tage findet sich
eine Station, die vom Modell sehr gut wiedergegeben wird. Dies ist nicht immer dieselbe Stati-
on, aber es gibt auch keinen Grund dafiir, dafl es immer dieselbe Station sein muf8. Einheitliche
Trends zwischen den Stationen lassen sich anhand der kurzen Zeitreihen nicht feststellen. Die
beobachteten Tagesmaxima liegen teilweise iiber 20 ppbv auseinander. Wenn man also nur die
Tage beriicksichtigt, an denen Modellwerte mehr als 20 ppbv von den Beobachtungen der vier
Stationen abweichen, bleiben nur der 24. mit einer deutlichen Unterschitzung und der 29. mit
einer sehr groen Uberschitzung durch das Modell. Es ist also fraglich, ob die iibrigen Tage
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iiberhaupt bewertet werden diirfen aufler durch die Aussage, dafl das Modell ,,gute“ Resultate
liefert. Des weiteren kann eine solche Darstellung dazu dienen, die Form der Tagesgiinge und
eventuelle Phasenfehler zu untersuchen. Die Beobachtungen zeigen oft — aber nicht immer und
nicht einheitlich — ein zweites Maximum in der Nacht. Ein solches wird nur einmal vom groben
Gitter angedeutet, wahrend das Nest 1 mehrmals eines simuliert. Die simulierten néchtlichen
Maxima stimmen nicht gut mit den beobachteten {iberein, aber sie weisen darauf hin, daf8 das
grobe Gitter weniger gut solche Phianomene als das Nest 1 simulieren kann. Zusammenfassend
kann man zu dieser Art der Darstellung sagen, dafl es moglich ist, verschiedene Schliisse —
wenn auch nur recht grobe — zu ziehen. Zum Beispiel ist sie aber auch hilfreich, um Ausreifier
unter den Mefistationen zu identifizieren oder die lokale Ozonsituation anhand der Streuung
der Messungen zu beschreiben. Bei Betrachtung nur einer Mefireihe ist die Interpretation von
Abweichungen zwischen Modell und Messung nur schwer zu bewerten. Die Linge des gezeig-
ten Zeitraumes ist ebenfalls ein Parameter, mit dem Eindriicke beeinflubar sind. Zu kurze
Zeitriaume begiinstigen eine Uberinterpretation ermioglichen aber eine genauere Betrachtung
z.B. von Unterschieden in der Form von Tagesgingen (es kommt also nur auf den Standpunkt
an). Zum Beispiel bedingt durch ausgepriagte Tagesgénge wirkt der Vergleich langer Zeitreihen
oft beschonigend, hilft aber, Trends oder systematische Unterschiede zu erkennen.

Fiir dreidimensionale Eulersche Modelle ist die vertikale Verteilung von grofier Bedeutung. Al-
lerdings ist die Datenlage dafiir, wie in Kapitel 2 diskutiert, sehr diinn. Zur Zeit werden nur
an wenigen Stellen in Europa routineméifig Vertikalprofile von Ozon mit Hilfe von Sonden-
aufstiegen gemessen. LIDAR-Messungen oder troposphérische Satellitendaten sind noch nicht
routineméfig verfiigbar. Bei Ozonsonden kann man von mittleren relativen Fehlern von 10 %,
in Einzelfillen mehr, ausgehen (Claude, pers. Mitteilung, 1998). Mangels Vergleichsmoglich-
keiten sind genaue Angaben schwer zu machen. Bisweilen gibt es detailliertere Informationen
von Vergleichsmessungen mit anderen Sonden, LIDAR-Messungen, Daten von Bergstationen
oder Verkehrsflugzeugen. Fiir die vorliegende Arbeit standen Sondendaten von verschiedenen
europdischen Stationen zur Verfiigung. Ein Vergleich mit Modelldaten bietet sich allerdings
nur fiir den 27. Juli an, da an diesem Tag vier Sonden — die alle im Nest 1-Gebiet liegen —
aufgestiegen sind (eine auflergewdhnlich hohe Anzahl).

Bei der Darstellung von Sondendaten gelten dieselben Schwierigkeiten, wie beim Vergleich mit
Stationsdaten. Zuséitzlich ergibt sich das Problem, dafi die gesamten Profile weder zu einem
Zeitpunkt (ein Aufstieg kann weit iiber eine Stunde dauern) noch an einem geographischen
Ort gemessen werden. Allerdings ist es allgemein iiblich, sich die Arbeit einfach zu machen
und trotzdem genau davon auszugehen. Abbildung 6.2 zeigt die Daten der vier Sondenaufstiege
und Modelldaten des groben und des Nest 1-Gitters. Als vertikale Koordinate wurde der lineare
Druck gewihlt, da der hier interessierende Hohenbereich von der mittleren Grenzschichthéhe bis
zur oberen Troposphire reicht. Der bodennahe Bereich ist also am schlechtesten dargestellt. In
diesen Hohen sind aber auch die Me3daten am unzuverlédssigsten, da die Sonden dafiir ausgelegt
sind, bis in Hohen weit iiber 10 hPa zu messen. Wie erwihnt wird das Problem der horizontalen
Variationen der Messungen ignoriert, fiir die Darstellung der Modelldaten werden die Werte
der vier umliegenden Gitterpunkte entfernungsgewichtet interpoliert. Schwieriger ist die Dar-
stellung des vertikalen Gitters, da die Anderungen in den Ozonwerten in vertikaler wesentlich
grifer sind als die in horizontaler Richtung. Meist werden nur die Werte an den Schichtmit-
ten aufgetragen und durch Linien verbunden, was in der Regel recht brauchbare Kurven gibt.
Dabei geht aber die Information iiber die vertikale, meist nicht dquidistante Gitteraufteilung
verloren, die aber wichtig fiir die Beurteilung ist, wie gut Schichtgrenzen — wie Tropopause
oder planetare Grenzschicht — wiedergegeben werden bzw. iiberhaupt wiedergegeben werden
kénnen. Deshalb sind in Abbildung 6.2 die Ozonmischungsverhiltnisse als konstant iiber die
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Abbildung 6.2: Vergleich von Ozonmischungsverhéltnissen in ppbv von Sondenaufstiegen (mitteldick) und mo-
dellierten Profilen des groben (dick) und des Nest 1-Gitters (diinn) fiir den 27. Juli 1994; die Lage der Stationen
ist jeweils durch eine Raute in den Landkarten markiert.

entsprechende Modellschicht dargestellt. Die Daten der Aufstiege, in der Regel im Abstand
von wenigen Sekunden aufgezeichnet, zeigen wesentlich mehr Vertikalstruktur, als das Modell
auflésen kann. Eine geglittete Darstellung der Messung kann sinnvoll sein. Ein Beispiel dafiir
ist der Aufstieg der Station Hohenpeifienberg. Die Daten dieser Station liegen nur an markanten
Punkten vor. In Anbetracht der Meflunsicherheit ist dies eine sinnvolle Darstellung. Vor allem
ist sinnvoll, daB dies bereits ein Teil der Datennachbearbeitung ist und nicht vom Datennutzer
gemacht werden muf.

Der Vergleich mit den modellierten Profilen zeigt zuerst die groen Diskrepanzen in den ober-
sten beiden Modellschichten. Das Modell vollzieht den raschen Anstieg oberhalb der Tropopause
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nicht nach. In diesen Hohen weichen die Modellwerte kaum von den Randwerten ab — diese
liegen bei der bisher iiblichen Methode bei 100 ppbv (siehe Kapitel 7). Bei keinem der Profi-
le zeigen sich grofie Abweichungen von diesem Wert in den oberen zwei Schichten. Inwieweit
der Einfluf der Randwerte auch in der mittleren Troposphiire eine Rolle spielt, ist schwieriger
zu sagen. Interessant ist der Unterschied der beobachteten Profile von Uccle und Debilt, die
mit nur einer Stunde zeitlichem Versatz am Abend gemessen wurden. Zwischen ca. 950 und
400 hPa zeigen sie einen sehr dhnlichen Verlauf mit einer vertikal gut durchmischten Schicht
zwischen ca. 900 und 700 hPa. Wahrscheinlich sind dies die Uberreste der Mischungsschicht,
eine Reservoirschicht. Der vorangegangene Zusammenbruch der Mischungsschicht ist in beiden
Profilen an den bereits niedrigen bodennahen Werten zu sehen. Die zugehorigen modellierten
Profile unterscheiden sich nur in den untersten acht Schichten unterhalb ca. 750 hPa voneinan-
der. Fiir Uccle wird eine gut durchmischte Schicht prognostiziert, deren Wert sehr gut getroffen
wird. Allerdings wird die Hohe der Schicht um ca. 100 hPa — was in dieser Hohe ein bis
zwei Modellschichten ausmacht — unterschétzt. Auch sind die Werte in Bodennéihe noch nicht
zuriickgegangen. Die Unterschiede zwischen beiden Gittern sind klein. Fiir Debilt hingegen wird
keine so gut durchmischte Schicht prognostiziert. Die Werte des Nest 1-Gitters liegen in den
entsprechenden Hohen zwar auch recht gut um die Messungen herum, ihrer Struktur nach stel-
len sie aber keine durchmischte Schicht dar. Das grobe Gitter weist zwischen 900 und 850 hPa
zu hohe Werte auf, dort liegen die Werte des Nest 1 niher an den Messungen. Das Nest 1-Gitter
kann — mit den genannten Einschridnkungen — fiir Uccle den vertikalen Verlauf unterhalb
800 hPa gut wiedergeben. Den Anstieg mit der Hohe simuliert auch das grobe Gitter, dort
hingt die Frage ob gut oder schlecht nur davon ab, ob der Wert der vierten oder der fiinften
Schicht in das modellierte Profil palit oder eher einen Ausreifler darstellt. In der Troposphire
oberhalb ca. 750 hPa werden die Profile vom Modell deutlich unterschéatzt.

Die Profile Payerne und Hohenpeiflenberg im Siiden des Nest 1-Modellgebietes bieten ein ande-
res Bild. Am Hohenpeifienberg ist um 7UT'C ebenfalls eine Reservoirschicht zu beobachten, die
vom Modell recht gut wiedergegeben wird. Der niedrige bodennahe Wert wird allerdings nicht
simuliert. Interessant ist der Unterschied zwischen den beiden modellierten Profilen. Das grobe
Gitter liegt bzgl. der Werte ndher am Sondenaufstieg, wahrend das Nest 1-Gitter den Verlauf
allerdings mit einem negativen Versatz besser wiedergibt. Zu beobachten ist ebenfalls, daf fiir
das Nest 1-Gitter ein zu niedriger Bodendruck prognostiziert wurde. Das in Payerne gemessene
Profil zeigt einen nahezu konstanten Verlauf bis ca. 400 hPa. Dies wird von beiden Gittern
sehr gut wiedergegeben, wobei im unteren Bereich das Profil des Nest 1-Gitters genau auf den
MeBwerten liegt. Allerdings ist in der neunten Schicht (ca. 600 — 650 hPa) ein Minimum zu
beobachten, das in den Messungen nicht zu sehen ist. Fiir beide Gitter liegt der Bodendruck zu
niedrig, die Ursache dafiir liegt hauptséchlich in der Wiedergabe der Gelindehohe im Modell.
Die Orographie des Modelles ist — abhéngig von der Gitterweite — stark geglattet, um nume-
rische Probleme zu umgehen. Diese Abweichungen von der tatsichlichen Gelindehdhe haben
groflen Einflufl auf das Feld des Bodendruckes. Wie in den iibrigen Profilen auch, kénnen die
groflen Anstiege der Ozonwerte mit der Hohe in den obersten drei Schichten nicht wiedergegeben
werden.

Der Vergleich von Vertikalprofilen liefert viele Ansatzpunkte fiir eine Diskussion. Fiir die vier
gezeigten Profile kann man wohl sagen, dafl das Modell ,qualitativ recht gute® Ergebnisse —
aufler im oberen Bereich — produziert und dafl es nur wenige, kleine (nicht aussagekriftige)
Unterschiede zwischen grobem und Nest 1-Gitter gibt. Definitiv ist, daB fiir Uccle und Payerne
die Hohe der Mischungsschicht unterschitzt wird. Alle iibrigen oben angesprochenen Punkte
sind nur recht vage. Mehr — signifikante — Aussagen sind nur méglich, wenn eine wesent-
lich gréfere Anzahl von Profilen verglichen wird und mehr Information iiber die horizontale
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Verteilung in grofleren Hohen zur Verfiigung steht. Erst dann kann daran gedacht werden, die
Diskussion mit Statistiken zu untermauern und diese Daten eventuell fiir eine Assimilation zu
nutzen.

Nach diesen zwei Beispielen eindimensionaler folgt nun eine zweidimensionale Darstellung der
Werte als Karte. Bereits mehrfach sind in dieser Arbeit Karten von Werten gezeigt worden.
Werte — auch verschiedener Art ibereinander — kénnen mit Kontourlinien, farbig ausgefiillten
Kontouren oder als Symbole kodiert dargestellt werden. Im vorigen Kapitel wurden Analyse-
verfahren diskutiert. Man muf§ bedenken, daff viele der dort besprochenen Probleme auch fiir
die Bestimmung der Kontourlinien durch die Plotsoftware existieren. Oft ist es deshalb ange-
bracht anstelle von Kontouren eine Rasterdarstellung zu wihlen (wie z. B. in Abbildung 4.13).
Zumindest kann man auf diese Art iiber die Routinen der Plotprogramme lernen. Die Wahl von
Farben oder der Anzahl von Farben/Linien ist meist ein Problem. Soll im Plot genau der Wert
an einem Punkt abgelesen werden, diirfen nicht zu viele (dann nicht mehr unterscheidbare)
Farben/Linien benutzt werden. Ublicherweise gibt es bei den Plotprogrammen keine fiir das
menschliche Auge dquidistanten Farbskalen. Bei Graustufen ist eine logarithmische Abstufung
fiir das Auge dquidistant, helle Tone kénnen besser unterschieden werden als dunkle. Bestimm-
te Farbskalen sind typisch fiir bestimmte Grofien (z. B. fiir die Geldindehohe), andere Farbtafeln
heben extreme Werte oder bestimmte Wertebereiche hervor. Wichtig ist, die Farben fiir jedes
Bild bewufit zu wihlen.!

Abbildung 6.3 zeigt nun ein Beispiel fiir die Darstellung von Stationsmessungen und Gitter-
punktswerten. Die Werte der Felder und auch die Beobachtungen sind mittels Graustufen ko-
diert. Zuséatzlich ist der Stationstyp an der Form der Symbole abzulesen. Zu sehen sind Resultate
des groben Gitters (links), des Nest 1-Gitters (Mitte) und der Analysen auf dem Nest 1-Gitter
(rechts) fiir die beiden im vorigen Kapitel diskutierten Termine (26. Juli 1994 00UTC in der
ersten und dritten Reihe, 14 UTC in der zweiten und untersten Reihe, dieser Termin ist auch
in Abbildung 3.4 fiir die gesamten Gebiete zu sehen). Es wurden zwei gleich groe Teilgebiete
ausgesucht: Nordrhein-Westfalen in der oberen Hélfte und darunter Brandenburg mit Berlin.
Die jeweils zur Verfiigung stehenden Messungen sind als ausgefiillte Symbole zu sehen. Fiir
die geringe GebietsgriBe der Ausschnitte des groben Gitters von 5 x 5 Gitterboxen ist eine
Rasterdarstellung besser geeignet, aber die Vergleichbarkeit mit dem Nest 1-Gitter spricht in
diesem Fall fiir die ausgefiillten Kontouren.

Die Darstellung erlaubt eine subjektive Analyse von Strukturen in der Ubereinstimmung oder
Abweichung der Felder von den Stationswerten. In der obersten Reihe fillt z. B. eine geringe
Ost-West-Verschiebung der niedrigen nichtlichen Werte der Linie Duisburg-Diisseldorf-Kéln-
Bonn auf dem Nest 1-Gitter auf, und das grobe Gitter sieht dort besser aus. Genau dieser
Bereich und das Ruhrgebiet sind auch der Teil des Ausschnittes, der zum 14 UTC-Termin
schlecht wiedergegeben wird, ein Minimum wird prognostiziert anstelle der beobachteten maxi-
malen Konzentrationen. Laut Memmesheimer et al. (1995a, 1996) und Hass et al. (1994) kann
die Ursache in einem falschen Kohlenwasserstoff/Stickoxid-Verhiltnis in den Emissionen liegen.
Sensitiv sind die prognostizierten Werte in vergleichbarem Ausmafl aber auch z. B. gegen die
berechneten Photolyseraten. Auch die bereits mehrfach diskutierte niederldndische Kiiste weist
systematische Fehler auf. Im iibrigen Ausschnitt fillt das extreme Verhalten der Verkehrsstatio-
nen im Vergleich mit den iibrigen Stationen auf und die bessere Ubereinstimmung des Modelles
mit den Reinluftstationen. In Nordrhein-Westfalen beruhen die Unterschiede zwischen den Git-

I Hier ist nicht der geeignete Ort, solche Fragen zu diskutieren, sie miissen aber angesprochen und beriicksichtigt werden, da jede
Prisentation wissenschaftlicher Ergebnisse neben dem wissenschaftlichen Gehalt stark von der angemessenen Darstellung abhingt.
Ressentiments gegen bestimmte Arten von Darstellungen im wissenschaftlichen Bereich beruhen vielleicht gerade auf einer nicht
addquaten Auseinandersetzung mit diesem Thema.
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Ozonmischungsverhiltnisse [ppbv], 26. Juli 1994
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Abbildung 6.3: Modellierte, analysierte und gemessene Ozonmischungsverhiltnisse in ppbv fiir zwei Termine
und zwei Gebiete; kleine/grofie Kreise stehen fiir Verkehrs-/Stadtstationen, Dreiecke/Quadrate fiir flichenbezo-
gene/lindliche Stationen,
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tern hauptséchlich auf der verschiedenen Auflésung.

Der Brandenburger Ausschnitt zeigt grofiere Unterschiede zwischen den Gittern. Diese sind z. B.
nicht auf die unterschiedliche Auflésung der Topographien durch die Modellgitter zuriickfiihr-
bar, da das Geldnde ziemlich eben ist. Besonders zum 14 UT'C-Termin sind Abweichungen der
Lage von Extremwerten zu sehen, die aber anhand der Stationen nicht zu bewerten sind. Auch
in dieser Abbildung fillt die Station Stadtautobahn in Berlin durch die niedrigen nachmittégli-
chen Werte auf. Auf diesem Ausschnitt des Gitters arbeitet das Modell fiir diese Termine besser
als auf dem Gebiet von Nordrhein-Westfalen.

Der Vergleich mit den analysierten Feldern (in der Abbildung die rechte Spalte) gibt Auskunft
iiber das Modell und die Messungen und auch iiber das Analyseverfahren. Am Beispiel des
00 UTC-Termins fiir Nordrhein-Westfalen liaBt sich die Wirkung der Indexwichtung auf die
Analyse gut feststellen. Nur lokal im Ruhrgebiet iibernimmt die Analyse die niedrigen an den
Verkehrsstationen beobachteten Werte. Grofiflichig héhere — ldndlichere — Werte als in den
Simulationen weisen Eifel und Sauerland auf. Die dortigen Verkehrsstationen weichen zu sehr
vom Regime des Modelles ab und gehen deshalb nicht in die Analyse ein. Die Station Essen-
Bredeney fillt durch hohe Werte im Ruhrgebiet auf. Dort beeinflufit die Station die Analyse
nicht. Wie schon vorher bemerkt, scheinen die Gitterpunkte mit verkehrsnahem Regime des
Kéln-Bonner Raumes im Modell und auch in der Analyse etwas nach Osten verschoben. Der
Nachmittagstermin in Brandenburg zeigt in der Analyse die Abluftfahne von Berlin, die in der
Modellsimulation nicht so deutlich hervorgehoben war. Sie zeigt erst in einem gewissen Abstand
im Lee der Stadt hohe Konzentrationen, wie es fiir die Ozonbildung typisch ist (Imhoff et al.,
1995).

Es zeigt sich, dafl bei dieser Abbildung die Klassifizierung der Stationen dargestellt durch
die verschiedenen Symbole sehr hilfreich ist. Sie bietet eine wesentliche Unterstiitzung bei der
Beurteilung der Mefiwerte. Aber es mufi beachtet werden, wieviel zusitzliche Information bereits
in die Klassifizierung eingeflossen ist, die in dieser Hinsicht weit iiber die gezeigten Werte
hinausgeht. Des weiteren soll die Abbildung zeigen, wie wichtig es ist, die Modellergebnisse iiber
das gesamte Gebiet zu verifizieren. Einzelne kleine Ausschnitte kénnen kein reprisentatives Bild
fiir die Validierung bieten, was (auch fiir den Nachmittagstermin — sogar zum selben Zeitpunkt)
besonders am Unterschied zwischen dem Ruhrgebiet und Berlin zu sehen ist. Andererseits
konnen an ihnen Hinweise auf Schwichen im Modell abgelesen werden.

Die letzte Darstellungsart dieses Abschnittes sind Streudiagramme (MefSwerte gegen Modell-
werte). Ublicherweise werden in einem Bild alle MeBwerte gegen simulierte Daten, die auf die
Orte der Stationen interpoliert sind, aufgetragen, um Auskunft iiber eventuelle systematische
Abweichungen zu erhalten. Auch hier zeigt sich, dafi eine Differenzierung zwischen Stationen
verschiedener Typen unbedingt notig ist, um die Informationen beurteilen zu kénnen. Fiir das
grobe Gitter zeigt dazu Abbildung 6.4 fiir Stadt-, flichenbezogene und Waldstationen und fiir
alle Daten gemeinsam Streudiagramme fiir vier Termine, den 26. und 27. Juli 1994 jeweils 00
und 14UTC.

Fiir die Nachmittagstermine sind nur geringe mittleren Abweichungen zu sehen, und der weitaus
grofte Teil der Punkte liegt innerhalb der Geraden, die einen Unterschied um den Faktor
zwei markieren. Die Ergebnisse sind somit ,zufriedenstellend”. Deutlich anders sieht es in
der Nacht aus. Bei den Streudiagrammen fiir alle Stationen ist eine erhebliche systematische
Uberschitzung durch das Modell zu beobachten. Bei Betrachtung der Bilder fiir die einzelnen
Stationstypen lafit sich dieses differenzieren. Die Streuung ist dabei wesentlich geringer, und
das Vorzeichen der mittleren Abweichungen variiert. Je stidtischer das Regime, desto stéirker
ist die systematische Uberschitzung der Mefiwerte durch das Modell. Erst fiir Waldstationen
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Abbildung 6.4: Streudiagramme gemessener gegen simulierte Ozonmischungsverhiltnisse in ppbv fiir den 26.
und 27. Juli 1994 00 und 14 UTC sortiert nach Stationstypen, oben fiir Stadtstationen (v), zweite Reihe fiir

flichenbezogene (f), dritte fiir Waldstationen (w), unten fiir alle Typen zusammen.

zeigt sich eine leichte Unterschitzung. Im Einklang mit Ergebnissen anderer Abschnitte dieser
Arbeit zeigt dies, dafl das mittlere Modellverhalten zwischen flichenbezogen und landlich liegt.

Der Vergleich der 00 UTC-Termine fiir beide Tage zeigt eine grofiere Streuung der Wertebereiche
sowohl in den Messungen als auch im Modell fiir den 27. Juli, die qualitativen Ergebnisse sind
fiir beide Termine gleich. Aufgrund der Menge an Punkten fallt am deutlichsten bei den Bildern
fiir alle Stationen auf, dafl es so etwas wie eine Obergrenze fiir die modellierten Daten gibt.
Diese Grenze hat zwar fiir alle Termine unterschiedliche Werte, ist aber — bis auf den 14 UTC-
Termin am 27. Juli — sehr ausgeprigt. Bei dieser Art Abbildung ergeben sich nur wenige,
deshalb hier nicht ausgefiihrte Unterschiede zwischen grobem und Nest 1-Gitter.

Bei allen Abbildungen dieses Abschnittes fillt auf, dafi Zusatzinformationen fiir die Auswer-
tung dufBerst hilfreich sind. Die Wichtigkeit der Stationskategorisierung deutet darauf hin, daf
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es ebenso sinnvoll sein wird, auch Gitterpunkte zu kategorisieren. Die simulierte Episode ist
fiir eine signifikante Untersuchung leider zu kurz, aber mit der Berechnung des Index fiir das
Ozonregime ist eine Methode gegeben, die dazu in der Lage ist (sieche Abschnitt 4.5). Inter-
essant wird dies, wenn Emissionsdaten in besserer Auflésung vorliegen, so dafi sich auch im
Modell stiirker differenzierte Regime ausprigen konnen. Vor der statistischen Auswertung ist
eine genaue Sichtung der Beobachtungs- und simulierten Daten — z. B. mit den hier aufgefiihr-
ten Methoden — sehr hilfreich. Letztendlich ist der gréfite Teil der Statistik dafiir gut, diese
ersten hier gewonnenen Eindriicke (im Nachhinein) zu quantifizieren und evtl. zu objektivieren.

6.2 Vergleich mittels statistischer Mafle

Fiir den Vergleich mittels statistischer Mafle ist es hilfreich zu wissen, was man zeigen will, da
meist nur eine Auswahl objektiver MaBzahlen dargestellt wird. In Unterabschnitt 5.4.3 wur-
den bereits verschiedene MaBzahlen fiir die Beurteilung des Analyseverfahrens herangezogen
(Gleichungen 5.20 - 5.22). Die Wurzel des mittleren quadratischen Fehlers (RM S) ist ein Stan-
dardma8 fiir die Genauigkeit von Vorhersagen, wobei wenige grofie Fehler starker gewichtet
werden als viele kleine. Der mittlere Fehler (Bias) ist ein wichtiges Maf fiir klimatologische
Eigenschaften einer Vorhersage, er zeigt systematische Abweichungen des Modelles von den
Mefiwerten an. Der mittlere absolute Fehler (AAE) ist weniger sensitiv gegen wenige grofle
Fehler als der RM S, er kann — wie der RMS — das Vorzeichen einer systematischen Abwei-
chung nicht anzeigen. Ein weiteres Maf, der mittlere relative Fehler (M RE; mean relative error
oder fractional difference) nach Middleton et al. (1988), soll zusitzlich eingefiihrt werden:

. G-0
MRE = (G+O)’ (6.1)
mit G und O als den Werten des Gitterpunktfeldes sowie der Beobachtungen und (---) der
Mittelung iiber die Stationen. Da modellierte und gemessene Werte gleich gewichtet werden, ist
diese Definition geeignet, wenn die Unsicherheiten beider Datenquellen vergleichbar sind (was
hier nicht ohne weiteres gegeben ist). Die Werte des M RE liegen fiir positiv definite Grofien
zwischen —1 und 1. Ein Fehlerfaktor von zwei entspricht einem MRE von +0.33. Negative
Werte zeigen eine Unter-, positive eine Uberschitzung durch das Modell an. Middleton et al.
(1988) und Middleton und Chang (1990) diskutieren dieses Maf ausfiihrlich.

Wenn extreme Episoden vorliegen, kann der RM S einer Vorhersage grofl im Vergleich mit sonst
iiblichen Werten sein. Wenn aber die zeitliche und raumliche Entwicklung der Episode bis auf
die Absolutwerte der Extrema gut getroffen werden, kann man trotzdem von einer ,brauchba-
ren“ Vorhersage sprechen. Dafiir ist die fiir Zeitreihen berechnete Korrelation ein gutes Maf}
(Anthes et al., 1989). Der raumliche Korrelationskoeffizient zeigt, ob die in den Messungen ent-
haltene Variabilitit vom Modell wiedergegeben wird. Informationen iiber die klimatologischen
Eigenschaften des Modelles geben auch Vergleiche zwischen Mittelwerten sowie Standardabwei-
chungen, die jeweils fiir Modell und Messung getrennt berechnet werden. Zum Beispiel Hass et
al. (1995) und Anthes et al. (1989) diskutieren weitere Mafzahlen, die fiir andere prognostische
Grofen interessant sind. Diese sind z. B. geeignet, um Felder zu verifizieren, die — wie der Bo-
dendruck — Anderungen auf gréBeren Skalen oder — wie der Niederschlag oder die Deposition
— sehr kleinskalige Strukturen aufweisen.

Mit den vorhandenen Mefidaten und der Information iiber die Stationstypen ist es in dieser Ar-
beit méoglich, iiber die einfache Berechnung dieser Mafizahlen hinauszugehen. Im ersten Schritt
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kann die zeitliche Entwicklung der Mafizahlen fiir einen Zeitpunkt iiber das gesamte Modellge-
biet in Abhéngigkeit vom Regime der Stationen untersucht werden, um so z. B. Driften in den
Vorhersagen festzustellen. Auch im nichsten Kapitel iiber Anfangs- und Randdaten ist die Be-
trachtung der zeitlichen Verldufe der rdaumlich berechneten Mafizahlen sehr hilfreich. Im zweiten
Schritt wird am Episodenmittel des RM S und der zeitlichen Korrelation die horizontale Vertei-
lung der Fehlergréfien fiir die einzelnen Stationen diskutiert. Diese Betrachtung ermoglicht als
eine Anwendung einen guten Vergleich zwischen der Vorhersagegiite verschiedener Modelle. Sie
gibt auch Auskiinfte iiber die Messungen sowie lokale Unterschiede im Verhalten der Modelle.

Die Abbildungen 6.5 und 6.6 zeigen die Zeitreihen der verschiedenen Mafizahlen fiir das grobe
und das Nest 1-Gitter fiir den Zeitraum 27. - 31. Juli 1994 (jeweils 00 UT'C). Die Darstellung
der Anzahl verfiigbarer Messungen fiir verschiedene Stationstypen zeigt eine Abnahme der
Signifikanz der Statistiken hin zu landlicheren Regimen. Ergebnisse fiir Bergstationen werden
aber teilweise dadurch bestitigt, dafl sie oft den Trend von belasteten zu Reinluftregimen
fortsetzen.

Fiir die Mittelwerte und Standardabweichungen wurden genauso wie bei den iibrigen Maflen
nur die auf die MeBorte interpolierten Gitterpunktswerte beriicksichtigt. Der Vergleich der Mit-
telwerte zeigt zwei markante Unterschiede. Erstens weisen die Messungen wesentlich stirkere
néchtliche Unterschiede zwischen den Stationstypen auf. In den Beobachtungen der Bergstatio-
nen ist kein Tagesgang mehr festzustellen. Das Modell zeigt hingegen nur geringe Unterschiede
in den Mittelwerten fiir die verschiedenen Regime. Von Tag zu Tag sind diese Unterschiede ver-
schieden groff. Wahrend sie am 28. und 29. fast verschwinden, sind sie am 30. tagsiiber sogar
grofler als bei den Messungen. Bei den Beobachtungen sind die Differenzen tagsiiber kleiner als
nachts, beim Modell ist es eher umgekehrt. Der zweite Unterschied ist bereits in Abschnitt 4.4
bei der Berechnung der Eigenvektoren aufgefallen (siche Abbildung 4.8). Die mittleren Ta-
gesgdnge der Messungen sind in ihrem Maximum schmaler als bei den simulierten Werten, nur
am 29. stimmen die Formen gut iiberein.

Bei der Betrachtung der Korrelationen ist zu beachten, dafi die Berechnung dieses Mafles ei-
ne Normalverteilung sowie eine grofle Anzahl an Werten voraussetzt. Ersteres konnte fiir die
nachtlichen Ozonwerte von Verkehrsstationen verletzt sein, und die Zahl der Bergstationen
kann keine signifikanten Ergebnisse versprechen. Die Korrelationen sind am héchsten fiir die
flichenbezogenen Stationen, gefolgt von den Waldstationen, die niedrigsten Korrelationen wer-
den fiir die Verkehrsstationen berechnet. Erwartungsgeméif sind die Werte tagsiiber hoher als
nachts. Auffallend ist ein Trend, der bei den iibrigen Differenzenmafien gerade umgekehrt zu
beobachten ist: wihrend die Korrelationskoeffizienten am 27. und 28. zwischen den Regimen
stark streuen, ist die Streuung — besonders tagsiiber — fiir den 29. und 30. weniger ausgepragt.

RMS, Bias, AAE und M RE zeigen vergleichbare Verldufe mit geringen Unterschieden zwi-
schen den Groflen. Verkehrs- und Stadtstationen haben die schlechtesten Statistiken, flichenbe-
zogene und lindliche die besten. Die Mafizahlen sind nachts in der Regel schlechter als tagsiiber.
Wiihrend die Tageswerte fiir die vier Tage vergleichbar sind, wird z. B. die Nacht vom 28. auf
den 29. besser als die iibrigen Nichte modelliert. Die Reinluftregime weisen fiir Bias und M RE,
bei denen negative und positive Werte moglich sind, einen zu den belasteten Stationen an der
z-Achse gespiegelten Verlauf auf. Fiir diese beiden Gréflen gilt auch, dafl tagsiiber am 27. und
28. die Werte nahezu null sind, beim 28. iiber einen lingeren Zeitraum als beim 27. Die beiden
letzten Tage zeigen eine griflere Streuung zwischen den Regimen, und die Vorhersage an den
belasteten Stationen ist schlechter, die Messungen werden iiberschitzt.

Eine Beurteilung der Werte der MaSe ist hier noch nicht moglich, dafiir fehlt die Erfahrung in
dieser Art der Anwendung der Mafizahlen. Einen Anhaltspunkt liefert der Vergleich mit einer



6.2 Vergleich mittels statistischer Mafle ) 111

Verifikation bodennahes Ozon, 27. — 30. Juli 1994, grobes Gitter
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Abbildung 6.5: Verifikation der Ozonprognose des groben Gitters fiir den 27. - 30. Juli 1994 anhand verschiedener
Mafzahlen; auler fiir die dimensionslosen Grofien Anzahl der Messungen, Korrelation und mittlerer relativer
Fehler ist die Einheit ppbv; Stationstypenbezeichnung wie in Abbildung 6.4, v und b entsprechen Verkehrs- und

Bergstationen.
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Persistenzvorhersage (morgen wird es genauso wie heute sein) weiter unten in Abbildung 6.7.
Die Episode beginnt am 19. mit dem Vorlauf. In einer entsprechenden (hier nicht gezeigten)
Abbildung fiir den gesamten Zeitraum gibt es bei den allgemeinen Schwankungen der Mafizahlen
keinen Hinweis auf eine Drift der Vorhersage. Natiirlich ist die Abbildung ziemlich iiberladen,
und die Werte der einzelnen Grofen sind dadurch schlecht abzulesen, dafiir erméglicht die
Darstellung einen guten Uberblick zum Vergleich der verschiedenen Zeitreihen.

Der Vergleich mit den Ergebnissen fiir das Nest 1-Gitter (Abbildung 6.6) bringt einige Hin-
weise auf die — eher geringen — Unterschiede und zeigt, dafl diese Methode sinnvoll fiir den
Vergleich verschiedener Modelle einsetzbar ist. Deutliche Unterschiede zeigen z.B. die Stan-
dardabweichungen. Wihrend diese beim groben Gitter einen Tagesgang aufweisen, ist dieses
Verhalten beim Nest 1-Gitter wesentlich schwicher ausgeprigt. Auch scheinen sie fiir die grée-
re Auflésung eher niedriger als bei den Messungen auszufallen. Wéhrend der Bias fiir das grobe
Gitter am 27., 28. und 29. tagsiiber nahezu null wird, ist fiir das Nest 1-Gitter eine systema-
tische Unterschidtzung festzustellen. An diesen Tagen, an denen hauptsichlich auf dem Gebiet
des Nest 1-Gitters die Ozonwerte hoch sind, werden diese unterschitzt. Es 148t sich hier nicht
feststellen, ob auch das grobe Gitter dieses Verhalten zeigt, da die Statistik fiir das gesamte
Gebiet gilt. Der 30. wird dagegen vom Nest 1-Gitter insgesamt etwas besser modelliert. Fiir
die Verkehrsstationen fillt auf, dafl die Fehler des groben Gitters in der ersten Nachthilfte
eher grofler sind als in der zweiten, beim Nest 1-Gitter ist es deutlich umgekehrt. Auch fiir das
Nest 1-Gitter geben die Zeitreihen der MafBzahlen keinen Hinweis auf eine Drift des Modelles.

Abbildung 6.7 zeigt die Differenzenstatistiken fiir das grobe Gitter und eine Persistenzvorher-
sage im direkten Vergleich. Als prognostizierter Wert wird dabei der Wert angenommen, der an
der Station am Vortag zur selben Uhrzeit gemessen wurde. Der Vergleich ist sehr hilfreich, um
ein Gefiihl fiir die Groflen der Mafzahlen zu bekommen. Die Verhéltnisse am 27. waren &hnlich
wie am 26. Am 28. und 29. iiberquert eine Luftmassengrenze das Nest 1-Gebiet (und damit die
meisten Stationen), am 30. sind verbunden mit einer Winddrehung die Werte nur noch in eini-
gen Gegenden erhoht (siehe Unterabschnitt 3.2.2). Diese grofiriumigen Wechsel schlagen sich
direkt in einer deutlichen Verschlechterung der Persistenzvorhersage nieder, besonders tagiiber
schneidet die Modellvorhersage fiir den 29. und 30. besser ab. Unterschiede treten zwischen
den Stationstypen auf, Bergstationen werden am besten vorhergesagt, da sie die geringsten
Variabilitidten aufweisen. Dementsprechend sind die Verkehrsstationen am schlechtesten. Auch
zwischen den verschiedenen Maflzahlen ergeben sich Unterschiede. Fiir flichenbezogene Sta-
tionen sind die Verldufe der Korrelationen fiir alle vier Tage zwischen beiden Vorhersagen
vergleichbar. Der M RE ist fiir die Modellsimulation grundsétzlich hoher, bei AAE und RM S
ist dies unterschiedlich. Allgemein zeigt sich, dal die Persistenz durch das Modell im Mittel
nicht leicht zu iibertreffen ist. Der Vergleich hilft bei der Beurteilung des Modellverhaltens und
zeigt, in welchen Situationen das Modell gut arbeitet.

In den Abbildungen C.6 und C.7 werden nun die rdumlichen Verteilungen der Korrelationen
und des RM S der Zeitreihen in unterschiedlichen Darstellungen diskutiert. Die zeitlichen Kor-
relationen sind aufgrund der Dominanz des Tagesganges sehr grof. Insbesondere sind sie um so
grofler, je stadtischer das Regime also je ausgeprigter der Tagesgang ist (siehe Abschnitt 2.3).
Deshalb werden fiir beide Groflen — Korrelation und RM S — einmal die gesamte Zeitreihe und
einmal nur die Stunden 10 — 18 UT'C betrachtet. Fiir dieses Zeitfenster zeigen Streudiagramme
ahnlich den 14 UTC-Terminen in Abbildung 6.4 nicht die systematischen Abweichungen, die
fiir die nachtlichen Termine giiltig sind. In Abbildung C.6 sind oben die Korrelationen fiir das
Nest 1-Gitter zu sehen, links fiir den gesamten Zeitraum, rechts fiir das Zeitfenster. Fiir den
ganzen Zeitraum zeigen die verschmutzten Regime wesentlich hohere Korrelationen auf als die
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Verifikation bodennahes Ozon, 27. — 30. Juli 1994, Nest 1-Gitter
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Abbildung 6.6: Wie Abbildung 6.5 nur fiir das Nest 1-Gitter.
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Verifikation bodennahes Ozon, 27. — 30. Juli 1994

——y ---§

f —=w - b alle

-
)

sSHESE2D

=S EE &8

S BEs2 osuese bB_wpez LB _pes

- b
02 _‘-‘:.-'
-

Abbildung 6.7: Vergleich der Zeitreihen rdumlicher Differenzenstatistiken (wie Abbildung 6.5) zwischen einer
Persistenzvorhersage und der Prognose auf dem groben Gitter.
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landlichen. Dies dndert sich vollig bei der Betrachtung des Zeitfensters. Wahrend die Rein-
luftstationen kaum Unterschiede aufweisen, sind die Korrelationskoeffizienten der belasteten
Stationen generell wesentlich niedriger. Es lassen sich regionale Unterschiede beobachten: im
Norden/Nordosten Deutschlands treten fast keine Korrelationen unter 0.3 auf, wihrend an di-
versen — meist verkehrsbezogenen — Stationen im Siiden die Korrelationskoeffizienten kleiner
0.3 sind. Viele Stellen dieser Arbeit (z. B. Kapitel 3) deuten darauf hin, daff das eine Besonder-
heit der simulierten Episode ist aber auch an der Auslegung der Mefinetze liegt. Besonders fallen
z. B. der Kiistenbereich der Niederlande (wie erwihnt auf Méangel im Modell zuriickzufiihren),
weite Bereiche von Bayern (wahrscheinlich bedingt durch die Wahl der MeBstandorte) und
Nordhessen auf.

Die entsprechenden Differenzen der Korrelationskoeffizienten fiir die beiden Gitter sind in Ab-
bildung C.6 unten zu sehen (rot bedeutet eine bessere Vorhersage des groben Gitters). Auffillig
ist, daB die gréferen Differenzen fiir das Zeitfenster zu beobachten sind, in dem die Korrelations-
koeffizienten eher niedrigere Werte aufweisen. Einige Beobachtungen sind fiir beide Zeitraume
zu machen. Die Kiiste der Niederlande wird im Gegensatz zum Inland besser vom groben Gitter
wiedergegeben, genauso wie simtliche Berliner Stationen (die Station Stadtautobahn ist auch
hier auffillig). Die Stationen in Nordrhein-Westfalen werden fiir den gesamten Zeitraum durch-
weg ebenfalls vom groben Gitter besser wiedergegeben, das Zeitfenster weist dort aber fiir das
Nest 1-Gitter an den meisten Stationen hohere Werte auf. Zum Beispiel ist aber die Vorhersage
des Nest 1-Gitters in Baden-Wiirttemberg generell besser.

Bei der Darstellung des RM S sind weniger grofie Unterschiede zu sehen. Abbildung C.7 zeigt
oben links die horizontale Verteilung des RM S fiir die gesamten Zeitreihen simuliert auf dem
Nest 1-Gitter. Die Differenz des RMS fiir die beiden unterschiedlichen Zeitfenster auf dem
Nest 1-Gitter sind oben rechts dargestellt. In der Abbildung sind unten die RM S-Differenzen
zwischen den beiden Modellen links fiir den gesamten Zeitraum, rechts fiir die Werte von 10 —
18 UTC zu sehen. Es entsteht der Eindruck, dafl bzgl. des RM S der Westen des Modellgebietes
besser vorhergesagt wird als der Osten, die Differenzendarstellung oben rechts relativiert dies
ein wenig fiir das Zeitfenster. Auffallend sind der Westen der Niederlande und das Zentrum
von Nordrhein-Westfalen, dort werden die Tageswerte schlechter simuliert als die gesamten
Tagesginge. Einzelne Stationen zeigen grofie Unterschiede zwischen den Zeitfenstern, aber auch
fiir die unterschiedlichen Auflésungen, Trends lassen sich aber aus der Abbildung nicht weiter
ablesen. Fiir beide Abbildungen zeigen sich grofie Unterschiede in bezug auf den betrachteten
Ausschnitt, die verschiedenen Stationstypen und die gewihlten Zeitfenster.

Zum Abschlufl dieses Abschnittes sei noch einmal auf die Darstellung von Werten mittels
Haufigkeitsverteilungen hingewiesen. In den Kapiteln 2, 3 und 4 wurden diese eingesetzt und
diskutiert. Sie liefern Hinweise iiber das klimatologische Verhalten der Daten und Mdglichkei-
ten, die Klimatologie von Messungen und verschiedenen Modellen zu diskutieren. Anhand der
Betrachtung der Statistiken lassen sich Hinweise iiber Eigenschaften oder Verhalten der Mo-
delle quantifizieren. So konnte in diesem Abschnitt nicht gesagt werden, ob die Vorhersage des
Nest 1- oder des groben Gitters besser sind. Vielmehr konnte gezeigt werden, dafl die rdum-
lichen und zeitlichen Schwankungen in der Vorhersagegiite grofer sind, als die Unterschiede
zwischen den Modellen der verschiedenen Auflésung. Dies gilt nur im speziellen Fall, auf die
Ergebnisse bei einer weiteren Verfeinerung der Auflésung oder dem Einsatz anderer Emissions-
daten sind die Ergebnisse nicht iibertragbar — wohl aber die Methoden. Es konnte auch hier
die Aussage iiber das mittlere Modellverhalten unterstiitzt werden, das zwischen landlich und
flichenbezogen liegt, wobei das Nest 1 zu etwas stiddtischerem Verhalten hin tendiert.
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6.3 Untersuchung postprozessierter Daten

In diesem Abschnitt soll auf die Nutzung aus Daten abgeleiteter Grifien eingegangen werden.
Mehr noch als bei der Auswahl und Présentation der statistischen Gréfien zur Modellevaluierung
besteht hierbei die Gefahr einer mehr oder weniger bewufiten Subjektivitit. Aus diesem Grund
sollen nur die Ansidtze angesprochen werden, die in den vorangegangenen Kapiteln erarbeitet
und deshalb einigermafien durchschaubar sind.

Bereits zu Beginn der Arbeit (und im weiteren Verlauf immer wieder) hat sich gezeigt, wie
hilfreich eine Kategorisierung der Beobachtungen ist, also eine systematische Beschreibung der
Ozonklimatologie fiir jede Mefistation. Besonders fiir die Beurteilung der Vergleiche zwischen
Mefidaten und Modelldaten ist dies ein wichtiges Werkzeug. Allerdings ist die Methode zur
Klassifizierung diskutierbar. Sie konnte aber im Verlauf der Arbeit mit anderen Methoden ver-
glichen und bestétigt werden. Trotzdem besteht die Gefahr, bei der Betrachtung der Abbildun-
gen zu libersehen, dafl die Stationstypen nur das Resultat einer Auswertung einer dreimonatigen
Zeitreihe sind. Sinnvoller wire es, wenn eine (im Sinne der Modellierung , brauchbare*) Klas-
sifizierung von den Betreibern der Mefinetze erstellt wiirde, die die Stationen besser kennen.
Es ist auch zu beachten, dafl der Stationstyp nur ein Mittelwert ist und das aktuelle Regime
davon stark abweichen kann.

Mit Hilfe der PCA (Kapitel 4) bieten sich Ansatzpunkte, Beobachtungen und Simulationen in
gleicher Weise sowohl klimatologisch als auch aktuell auszuwerten. Die PCA liefert eine Zer-
legung der Daten in ein System von Freiheitsgraden, das nach der Grofle der Anteile an der
Varianz geordnet ist. Die Varianzstruktur in den Daten der verschiedenen Quellen 148t sich
anhand der Form der fithrenden Eigenvektoren sowie an den Betrdgen und Verhaltnissen der
Eigenwerte ablesen. Es ergeben sich Hinweise darauf, ob die Variabilitdt in den Daten kli-
matologisch dhnlich ist, oder ob z. B. vom Modell gewisse typische Varianzstrukturen, die in
den Messungen enthalten sind, fehlen oder ein anderes Gewicht haben. Die PCA erlaubt eine
Abschitzung des Rauschens und der Reprisentativitit der Mefidaten und eine Filterung der
Beobachtungen. Mit Hilfe der PCA ist es moglich, einen objektiven Weg zur Quantifizierung
des Ozonregimes zu beschreiben. Es konnte gezeigt werden, dafl die Stationskategorisierung und
der Index fiir das Ozonregime zu vergleichbaren Klassifizierungen fiihren. Fiir die Evaluierung
sowohl der Messungen als auch der Modellsimulationen kinnen diese Verfahren genutzt werden.
Abbildung 4.14 zeigt Haufigkeitsverteilungen der Indexwerte, anhand derer Eigenschaften der
verschiedenen Datenquellen (Mefinetze und Modelle) verglichen werden kénnen. Es zeigt sich,
daBl der Bereich zwischen ,flichenbezogen® und ,ldndlich® in den MefBnetzen unterreprisen-
tiert ist und es keine Mdoglichkeit gibt, Modelle iiber dem Meer zu evaluieren. Die rdumliche
Verteilung der mittleren simulierten Indexwerte in Abbildung 4.13 liefert Informationen iiber
das Modell. Es zeigt sich, daB (z. B. aufgrund der gegenwiirtig benutzten Emissionsdaten und
Auflosungen) nur an wenigen Orten der Simulationsgebiete im Mittel stédtisches Verhalten
des Ozons simuliert werden kann. Das heifit aber auch, dafl von vorn herein der Vergleich der
Simulationen mit vielen sehr belasteten Stationen z. B. nachts sinnlos ist. Aktuelle Indexwerte
sind neben den Mischungsverhiltnissen Parameter, die iiber die Giite einer Vorhersage Aus-
kunft geben. Bei der Bestimmung der Ursachen z. B. fiir grofie Abweichungen in gemessenen
und modellierten Ozondaten ist ein Vergleich der jeweiligen aktuellen Regime hilfreich, die im
Einzelfall stark von der Klimatologie abweichen.

Auch die objektive Interpolation bietet verschiedene Moglichkeiten fiir die Evaluierung von Mo-
dellen und Messungen. In Abbildung 6.3 sind rechts Beispiele analysierter Felder zu sehen. Der
Vergleich mit den Eingangsdaten zeigt, wo die Analyse in Richtung Hintergrundfeld und wo
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sie in Richtung Messungen tendiert. Die genaue Kenntnis des Analyseverfahrens hilft, die re-
sultierenden Strukturen und Abweichungen zu bewerten. Die Auswertung der Beobachtungsin-
kremente (Differenzen Modell minus Messung) erméglicht Aussagen iiber die Reprisentativitét
und Abschitzungen fiir das Verhéltnis von skaligen Fehlern der Simulation zu Repriisentati-
vititsfehlern der Beobachtungen und subskaligen Modellfehlern. Ein solches Verfahren ist zum
Vergleich der Klimatologien unterschiedlicher Modelle geeignet. In Abschnitt 5.1 wurde gezeigt,
daB eine Untersuchung der Differenzen zwischen Analysen und Beobachtungen sowie zwischen
Analysen und modellierten Hintergrundfeldern fiir die Evaluierung niitzlich ist. Rutherford
(1972) schligt ein Verfahren zur Feststellung der Plausibilitit von Messungen mittels der Ol
vor. Wenn die Abweichung Analyse minus MeBwert fiir eine Analyse, in die der spezielle MeB-
wert nicht eingeht, bestimmte Grenzen iiberschreitet, wird diese Messung als nicht plausibel
angenommen. Beispiele dafiir sind die Stationen Essen-Bredeney und Stadtautobahn in Ber-
lin in Abbildung 6.3. Auch Hollingsworth et al. (1986) berichten iiber die Uberwachung von
Beobachtungsnetzen mit Hilfe von Messungen und Analysen. Der Grund dafiir, daf8 dies hier
nicht vorgenommen wird und — entgegen der eingangs des Abschnittes gemachten Bemerkung
— nur aus der Literatur zitiert wird, liegt darin, daf} fiir die Anwendung solcher Methoden die
Informationen aus Beobachtungen und Analysen fiir lange Zeitrdume vorliegen miissen.

6.4 Diskussion der Evaluierung

Die Auswahl von Daten und Vergleichsmethoden, aber auch die Art der Darstellung beein-
fluflt in starkem Mafle die abzulesenden Informationen. Die korrekte Information zu vermitteln
ist deshalb dufBerst schwierig. Der Vergleich mit nicht repridsentativen Daten ist eher kontra-
produktiv, aber die Mdglichkeit, die Daten zu bewerten, muf erst einmal gegeben sein. Die
Fortschritte bei der Entwicklung der Modelle erméglichen neue Anwendungen, wie Szenari-
enrechnungen oder Prognosen der Luftqualitiét. Dies setzt widerum voraus, daff die Modelle
genau fiir diese Aufgabenstellung evaluiert sind — fiir lingere Zeitrdume und auf dem ganzen
Gitter, das den Anwendungen entsprechend gro8 ist (wie z. B. die in dieser Arbeit benutzten).
In der Literatur sind ausreichende Ansitze in diese Richtung zur Zeit nicht zu finden, weshalb
in diesem Kapitel einige Methoden zusammengefafit wurden.

Ein Ergebnis ist, daB ein sehr grofier Aufwand nétig ist. Es geht nicht mit wenigen Stationen.
Es reicht ebenfalls nicht aus, einfache Mafzahlen zu berechnen oder Vergleiche anzustellen.
Die spiteren Anwendungen erfordern die Evaluierung anhand grofler Datenmengen und langer
Zeitrdume, was zur Zeit nur mit den Daten der operationell betriebenen Mefinetze durch-
zufiihren ist. Vergleiche miissen sowohl raumlich als auch zeitlich differenziert erfolgen. Es gibt
viele Methoden, dies durchzufiihren, direkte Vergleiche der Daten, die Berechnung statistischer
Mafle sowie komplizierte Aufbereitungsverfahren fiir die Daten. Allerdings ist es notwendig,
auf viele verschiedene Methoden zuriickzugreifen, um durch deren Kombination Informationen
zu gewinnnen, die aussagekriiftig, objektiv, belastbar und vollstandig sind. Einfache Vergleiche
reichen aus, solange nur nach Fehlern gesucht wird, und helfen, schnell Hinweise auf grobe Defi-
zite der Simulationen zu liefern. Beachtung verdient in diesem Zusammenhang das Problem der
Darstellung. Dieses Kapitel hat auch gezeigt, dafi die Datenmenge Abbildungen beliebig kom-
pliziert und uniiberschaubar machen kann, daf die Art der Prisentation wesentlichen Anteil
daran hat, ob und wie gut und welche Informationen abgelesen werden konnen.

Nicht zuletzt erwachsen durch diese Anspriiche an die Evaluierung neue Qualitdtsanforderun-
gen an die Messungen. Mindestanforderungen sind exakte Angaben iiber die Mefistationen und
die MeBgenauigkeit. Wiinschenswert wire eine bessere Abstimmung der Mefistandorte in be-
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zug auf deren Représentativitit, was nicht nur den Modellen, sondern auch der Aussagekraft
der Messungen selbst zugute kime. Bei der Planung von Mefinetzen und der Qualititskontrol-
le sind Modelle ein wichtiges Hilfsmittel. Zwingend erforderlich, aber gegenwiirtig wohl nicht
durchsetzbar ist der Aufbau reprisentativer Mefistellen in ausreichender Zahl fiir weitere Spu-
rengase wie z. B. PAN — ganz abgesehen von dem Defizit an Informationen iiber die vertikale
Verteilung von Schadstoffen.



Kapitel 7

Zum Problem der Anfangs- und
Randwerte

Das Ziel dieses Kapitels ist die Nutzung der Datenassimilation der bodennahen Ozonmessungen
zur Verbesserung der Kurzfristvorhersage mit dem EURAD-CTM. Eingebettet ist dies in eine
allgemeinere Diskussion dariiber, wie die MeBwerte atmosphérischer Spurenstoffe, die zur Zeit
zur Verfiigung stehen, zur Verbesserung der Vorhersagegiite des CTMs genutzt werden konnen
und welchen Einfluf sie auf die Simulation haben kénnen. Bei der Diskussion kann auf eine
grofe Zahl von fritheren und aktuellen Arbeiten der EURAD-Gruppe zu diesem Thema zuriick-
gegriffen werden. Als erstes in diesem Zusammenhang ist Petry (1993) zu zitieren. Es wird der
Einfluf der Anfangswerte der verschiedenen modellierten Spurenstoffe auf die Simulation gete-
stet, dabei wurde mit synthetischen Daten gearbeitet. Diese Arbeit ist fiir die Diskussion der
Nutzung klimatologischer Daten als Anfangs- und Randwerte in Abschnitt 7.2 von besonderer
Bedeutung. Im Zusammenhang mit Flugzeugemissionen untersucht Lippert (1996) anhand von
Sensitivititsstudien den EinfluB von Anfangs- und Randwerten auf die Simulation in der obe-
ren Troposphire und unteren Stratosphire. Elbern et al. (1996) diskutieren die Moglichkeiten
der Datenassimilation mit aktuellen Beobachtungen im CTM, und Schmidt (1996) und Elbern
et al. (1997) entwickeln Methoden der variationellen Datenassimilation fiir das CTM. Schell
(1997) vergleicht die Anfangs- und Randdaten des CTMs mit Messungen aus der Literatur und
fiilhrt dazu Sensitivititsstudien mit einem Boxmodell durch.

Hier soll nun das Problem der Anfangs- und Randdaten vom Blickwinkel der Beobachtungen aus
betrachtet werden: was kann mit den MeBdaten erreicht werden, um Anfangs- oder Randwerte
zu verbessern. Es wurde bereits herausgearbeitet, dafi von den aktuellen Messungen zur Zeit nur
das bodennahe Ozon den Anspriichen des Modelles, aber auch der Qualitétssicherung geniigt.
Als zweite Quelle konnen Informationen iiber Messungen aus der Literatur auch fiir verschiedene
andere Spurenstoffe herangezogen werden (Schell, 1997). Diese Daten wurden in der Regel nicht
in den simulierten Zeitrdaumen erhoben und kénnen folglich nur klimatologisch genutzt werden.
Aus diesem Grund erfolgt die Diskussion in diesem Kapitel in drei Schritten. Der Einfluf8
der Anfangswerte auf die Simulation wird im ersten Abschnitt angesprochen. Dann wird ein
neues Verfahren zur Nutzung klimatologischer Daten fiir die Bestimmung der Anfangs- und
Randwerte, aufbauend auf Lippert (1996), vorgestellt. Dazu werden Versuche auf dem groben
Gitter ausgewertet. Das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Schema zur Assimilation akuteller
Ozondaten, aufbauend auf der OI, wird in Abschnitt 7.3 beschrieben. Aufgrund der Datenlage
werden dafiir Tests auf dem Nest 1-Gitter durchgefiihrt. AnschlieBend wird die Problematik im
letzten Abschnitt zusammengefafit.
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Verifikation bodennahes Ozon, 27. — 30. Juli 1994, grobes Gitter
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Abbildung 7.1: Vergleich der Zeitreihen riumlicher Differenzenstatistiken (wie Abbildung 6.5) zwischen dem
Kontrollauf und dem Lauf mit spaterem Startzeitpunkt fiir die Stationstypen Verkehr (strichpunktiert), Fliche
(durchgezogen) sowie Berg (gepunktet).

7.1 Der Einflul von Anfangswerten

Zuerst soll anhand der Beispiele in den Abbildungen 7.1 und 7.2 gezeigt werden, wie lange und
in welchem Ausmafl die Anfangswerte einen Einflul auf die modellierten Ozonkonzentrationen
haben. Dazu wurde der Zeitraum vom 27. — 30. Juli 1994 auf dem groben Gitter noch einmal
gerechnet — nur mit dem Unterschied, da der Vorlauf des CTMs anstatt am 19. erst am 25.
Juli beginnt. Wie bereits in Kapitel 3 und auch in Anhang B beschrieben, erhilt das CTM die
Anfangsdaten fiir die chemischen Spezies aus einem 48stiindigen Vorlauf. Dieser Vorlauf ist ein
»Kaltstart” des Modelles, der von klimatologischen Verteilungen der Konzentration ausgehend
startet. In Abbildung 7.1 sind Zeitreihen der zu festen Zeitpunkten berechneten Differenzen-
statistiken dargestellt, einmal fiir den am 19. mit dem Vorlauf startenden Kontrollauf (diinn)
und zusétzlich fiir das Experiment, dessen Vorlauf am 25. beginnt. Es ist zu sehen, da8§ am 27.
Juli, nach iiber 48 Stunden Vorhersage, die Anfangswerte noch nicht , vergessen® sind. Fiir die
gezeigten Stationskategorien sind die Kurven fiir beide Laufe qualitativ sehr dhnlich. Das CTM
modelliert den qualitativen Verlauf der Konzentrationen somit weitgehend unabhingig von den
variierten chemischen Anfangsdaten. Nur noch am 27., zur Zeit der téiglichen Maximalwerte
des Bodenozons, zeigt der Kontrollauf deutlich bessere Werte fiir die MaBzahlen (zur Definition
und Diskussion der statistischen MaBe siehe die Abschnitte 5.4.3 und 6.2). Aufgrund der allge-
mein niedrigen Anfangswerte fiir Ozon nicht nur in Bodennihe und nicht nur in Stédten (siche
Anhang B) fallen die Statistiken fiir die Verkehrsstationen nachts zu Beginn der dargestell-
ten Zeitreihen fiir den spiteren Episondenstart besser aus. Es dauert verhiltnisméafig lange —
linger als die 48 Stunden des Vorlaufes —, bis das hohe mittlere Ozonniveau aufgebaut werden
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Abbildung 7.2: Vergleich von Ozonmischungsverhiltnissen in ppbv von Sondenaufstiegen (diinn) und den mo-
dellierten Profilen des Kontrollaufes (dick), des Laufes mit spiterem Startzeitpunkt (gestrichelt) und des Laufes
mit neuen Anfangs- und Randprofilen (mitteldick, diskutiert in Abschnitt 7.2).

kann. Fiir die Bergstationen ist der Kontrollauf grundsitzlich besser, was diese Aussage in ande-
rer Richtung bestitigt, da das héhere nichtliche Ozonniveau von den niedrigen Anfangswerten
unterschiitzt wird. Ein weiteres Ergebnis des Experimentes ist, daf§ sich mit fortschreitender
Simulationsdauer die Resultate der Experimente einander ndhern — ein Zeichen dafiir, daf§ das
CTM die Anfangsdaten des Ozons vergifit und sich einem ,Modellklima®“ ndhert, das allerdings
von den Randwerten mitbestimmt sein kann. Andererseits wird deutlich, da 48 Stunden nicht
lang genug sind, um den Einflufl der Anfangsdaten vernachlissigen zu kénnen, dieser ist auch
noch fiinf Tage nach dem Start des Vorlaufes spiirbar.

Daf} sich dies aber hauptsdchlich auf die Grenzschicht und die untere freie Troposphire aus-
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wirkt, zeigt Abbildung 7.2. Fiir den Kontrollauf (dick) und das Experiment mit dem spéteren
Start des Vorlaufes (gestrichelt) werden wie in Abbildung 6.2 die Modelldaten den am 27.
gemessenen Ozonprofilen gegeniibergestellt. Alle Profile zeigen im unteren Bereich niedrigere
Konzentrationen als das Kontrollexperiment, also einen deutlichen Hinweis auf den Einflufl zu
niedriger Anfangskonzentrationen. Die obere Hilfte der Profile wird weniger durch die Anfangs-
daten gepragt, da dort iiblicherweise hohere Windgeschwindigkeiten als im unteren Bereich der
Troposphire vorliegen. Auch in Abbildung 7.2 weicht der qualitative Verlauf der Profile nicht
von dem des Kontrollaufes ab.

7.2 Klimatologische Anfangs- und Randwerte

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neues Verfahren entwickelt, um klimatologische Daten zur
Bestimmung von Anfangs- und Randwerten der chemischen Konstituenten des CTMs zu nut-
zen. Das Schema, das auf den Arbeiten von Lippert (1996) und Schell (1997) aufbaut, ist in
Anhang B beschrieben. Das Ziel des neuen Ansatzes ist es, die Anfangs- und Randdaten flexi-
bel den aktuellen meteorologischen Bedingungen anzupassen und den Einflu klimatologischer
Daten auf die Prognose zu untersuchen.

Im Unterschied zu den bisher im EURAD-CTM mdoglichen Optionen werden mehrere vom
meteorologischen Modell aktuell prognostizierte Parameter mit den zur Verfiigung stehenden
klimatologischen Beobachtungen der chemischen Spurenstoffe kombiniert. Dies sind, wie die
in Anhang B zitierte Literatur zeigt, die Hohen der Grenzschicht und der Tropopause sowie
das vertikale Profile der potentiellen Vorticity in der oberen Troposphédre und unteren Stra-
torsphire. Die Korrelationen mit der potentiellen Vorticity und die vertikalen Schichtgrenzen
sind charakteristisch fiir die Vertikalprofile vieler Spezies. Ein Vorteil des neuen Verfahrens,
das diese Parameter nutzt, ist die grofie Flexibilitit, z. B. durch die hhenabhéngige Korrelati-
on zwischen Ozon und potentieller Vorticity und der Einfachheit, neue Erkenntnisse iiber die
raumliche oder zeitliche Verteilung der Spurengase einzubauen.

Schnell werden aber auch die Grenzen eines solchen Verfahrens und damit der Nutzung klima-
tologischer Daten deutlich. Fiir die RADM-Klasseneinteilung der chemischen Spezies im CTM
(Stockwell et al., 1990) gibt es nur wenige Informationen, wie eine dreidimensionale Verteilung
aussehen konnte. Die Stoffe sind meist schwer zu messen, und die einzelnen RADM-Klassen
kénnen nur zum Teil durch Daten zugehoriger Spezies abgedeckt werden. Uber die Variatio-
nen in der Vertikalen oder bzgl. der verschiedenen geographischen Breiten und Jahreszeiten
ist wenig bekannt. Ein weiterer Faktor ist die Korrelation zwischen der potentiellen Vorticity
und Ozon. Wie in Anhang B beschrieben gibt es noch grofie Unsicherheiten in bezug auf den
linearen Zusammenhang sowie auf dessen vertikalen Giiltigkeitsbereich.

Hier soll nun untersucht werden, wie grofi der Einflufl des neuen Verfahrens ist. Dazu wurde eine
weitere Simulation auf dem groben Gitter durchgefiihrt, die sich vom Kontrollauf nur durch
die Methode der Bestimmung von Anfangs- und Randwerten unterscheidet, also ebenfalls am
19. Juli mit einem Kaltstart beginnt. Abbildung 7.3 zeigt, wie Abbildung 7.1, den Einflufi auf
die Mischungsverhiltnisse des bodennahen Ozons anhand von Differenzenstatistiken. Wieder
andert sich sehr wenig am qualitativen Verlauf der Zeitreihen. Im Gegensatz zu Abbildung 7.1
zeigt sich aber, dafl die Differenzen der beiden Experimente mit der Dauer der Episode nicht
abnehmen. Von den Randdaten wird also das Modellklima des bodennahen Ozons deutlich
mitbestimmt (die meisten Stationen liegen im Zentrum des Gebietes). Aufler fiir den RMS
zeigen die Mafizahlen durchgehend eine Verbesserung der Vorhersage fiir Bergstationen. Dies
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Verifikation bodennahes Ozon, 27. — 30. Juli 1994, grobes Gitter
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Abbildung 7.3: Vergleich der Zeitreihen riumlicher Differenzenstatistiken zwischen dem Kontrollauf (diinn)
und dem Lauf mit neuen Anfangs- und Randdaten fiir die chemischen Spezies (dick); Stationstypen wie in
Abbildung 7.1.

wird ein Effekt davon sein, da bei dem neuen Verfahren die bodennahen Ozonwerte von der
Gelindehohe abhingen: die klimatologischen Profile werden in der entsprechenden Héhe iiber
dem Meeresniveau ausgewertet. Fiir Verkehrs- und Flachenstationen wirkt sich eine leichte
Erhéhung der bodennahen Anfangs- und Randwerte in einer Verschlechterung der Mafizahlen
fiir die néchtlichen Werte aus.

Eine Moglichkeit, die durch das neue Verfahren erreichte Verbesserung zu zeigen, ist der Ver-
gleich mit den am 27. gemessenen Ozonprofilen in Abbildung 7.2. Deutlich wird der positive
Effekt der Beriicksichtigung der Tropopausenhéhe und der Kopplung des Ozons an die poten-
tielle Vorticity dariiber. Drei von vier Profilen zeigen unterhalb der Tropopause zu niedrige
Werte, niedriger noch als beim Kontrollexperiment. Eventuell muff dort das Standardozonprofil
modifiziert werden. Dafiir ist die Auswertung weiterer simulierter Episoden erforderlich. Auf
die planetare Grenzschicht haben die Anderungen an der Bestimmung der Anfangs- und Rand-
werte nur einen geringen EinfluB. Ubereinstimmend mit der Diskussion zu Abbildung 7.3 ist fiir
Payerne und Hohenpeiflenberg eine leichte Erhéhung der bodennahen Werte zu beobachten.

Eine weitere Verifizierung der Ergebnisse ist mangels MeBdaten nicht moglich, aber verschiedene
Aspekte der Einfliisse der Anfangs- und Randdaten auf die Modellergebnisse kénnen noch disku-
tiert werden. Da der Einfluf8 klimatologischer Daten untersucht wird, miissen die Auswirkungen
auf das mittlere Modellverhalten betrachtet werden. Dieses wird anhand der Abbildungen 7.4
und 7.5 vorgenommen. Die Grifle des Modellgebietes bringt es mit sich, daB klimatologisch sehr
verschiedene Regionen darin enthalten sind. In der Literatur sind gegenwirtig noch zu wenige
Informationen zu finden, die, aufler z. B. fiir NO, und Ozon, eine Abhangigkeit der klimatologi-
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schen Profile von der geographischen Breite zulassen wiirden. Trotzdem — oder gerade deshalb

sind mittlere, modellierte Verteilungen der Spurengase fiir verschiedene Gebiete interessant.
Fiir diesen Abschnitt wurden dazu fiinf Ausschnitte separat betrachtet, die in Abbildung 7.4
unten zu sehen sind. Fiir diese fiinf Regionen wurden iiber die simulierte Episode und das
entsprechende Gebiet gemittelte Vertikalprofile berechnet und fiir beide Experimente anhand
von einigen Beispielen in der Abbildung dargestellt (Ozon und PAN werden in Abbildung 7.5
gesondert betrachtet). Es bietet sich ein Vergleich mit den klimatologischen Ausgangsprofilen
aus Abbildung B.1 an. Dabei ist erstens zu beachten, dal im Anhang eine logarithmische Ska-
la in z-Koordinaten, hier aber linear aufgetragene o-Koordinaten auf der Ordinate verwandt
wurden. Zweitens ist beim Vergleich von Hohen zu beachten, dafl die neuen, im Anhang ge-
zeigten Profile an Standardhéhen fiir die PBL und die Tropopause gekoppelt sind, der direkte
Vergleich also schwierig ist. In der Arbeit von Petry (1993) sind eine grofie Anzahl von Sen-
sitivitdtsstudien mit einem Boxmodell insbesondere in bezug auf die Anfangsdaten zu finden.
Viele Ergebnisse dieser Arbeit kénnen anhand der CTM-Simulationen bestitigt werden und
helfen in der folgenden Diskussion.

Es sind Effekte verschiedener Art in Abbildung 7.4 zu beobachten. Am Beispiel der Salpe-
tersdure I NO3J ist die Beriicksichtigung der Héhe der dynamischen Tropopause gut zu beob-
achten. Die lange atmosphiérische Lebensdauer bewirkt, dafi das H NO3 oberhalb der PBL zum
groBBen Teil durch die Anfangs- und Randwerte geprigt ist. Die Werte in der Grenzschicht sind
hauptséichlich durch Emissionen und chemische Produktion (siehe besonders die hohen Werte
im Teilgebiet ,Deutschland“) bzw. Deposition bestimmt.

Das Wasserstoffperoxid H202 wird in der simulierten Episode nicht stark von den Anfangs-
und Randwerten bestimmt. Innerhalb der PBL sind die Profile fiir beide Simulationslaufe sehr
dhnlich. In den oberen Modellschichten zeigen der Kontrollauf und das Experiment mit den
neuen klimatologischen Daten Unterschiede auf. Die neuen klimatologischen Profile entsprechen
besser den mittleren modellierten Profilen, z. B. ist die Abnahme der Konzentration zum Boden
hin in allen Modellprofilen zu beobachten.

Auch die Aldehyde ALD und HCHO sind Beispiele fiir Stoffgruppen, die kaum von Anfangs-
und Randwerten beeinfluBt sind. Die héheren Werte in Bodenndhe der neuen Standardprofilen
stimmen ebenfalls besser mit dem mittleren Modellverhalten iiberein.

Die klimatologischen Daten der organischen Peroxide OP1 und OP2 wurden nur wenig
geindert. Die generell héheren Werte beider Gruppen in der Simulation mit den neuen klima-
tologischen Daten sind also auf Quereffekte durch die Modifikation der Profile anderer Stoffe
zuriickzufiihren.

Die Ameisensiure ORA1 wird in der Gasphase im CTM nicht chemisch abgebaut, sie wird
deutlich von Anfangs- und Randdaten beeinfluit. Die Werte des Kontrollaufes sind im Ver-
gleich durchweg niedriger. Zumindest in der PBL gibt es in den verschiedenen Teilgebieten
unterschiedlich starke Produktion, so dafl , GroBbritannien“ und , Griechenland“ weitestgehend
den klimatologischen Profilen entsprechende Verlidufe aufweisen. Dagegen sind die Werte z. B. in
,Deutschland® wesentlich héher. Diese Unterschiede in der chemischen Produktion von ORAl
sind u.a. bedingt durch den Verlauf der Episode, die vor allem in ,,Deutschland® einen ausge-
prigten Sommersmogcharakter aufwies.

Die langen Lebenszeiten des Ethans ETH und auch der Alkanklasse HC3 bewirken eine deut-
liche Prigung der Profile durch die Anfangs- und Randwerte. Nur in ,Deutschland® sind die
Werte innerhalb der PBL héher als die der Standardprofile. Dies ist auf hohe Emissionen
zuriickzufiihren.
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Abbildung 7.4: Vergleich von Kontrollauf und der Simulation mit den neuen Anfangs- und Randdaten mittels
{iber die Episode zeitlich und iiber die unten rechts dargestellten Teilgebiete riumlich gemittelten Vertikalprofilen
verschiedener RADM-Stoffklassen; die Einheit ist ppbuv.
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Fiir das Ethen OL2 gibt es keine chemische Produktion im CTM. Oberhalb der PBL wird es
recht schnell abgebaut. Innerhalb der PBL hingegen ist es grofitenteils durch die Emissionen
bestimmt. Der Einflufl der neuen klimatologischen Profile ist somit nur in leicht erhhten Werten
in der freien Troposphire zu beobachten. Die simulierten Werte sind dabei wesentlich niedriger
als in der Literatur (z. B. Rudolph, 1988) beschrieben und niedriger als die der Standardprofile.

Die ,,anderen organischen Nitrate“ QONIT stellen ein besonderes Problem dar (Schell, 1996), da
ihre Zusammensetzung in der Literatur uneinheitlich definiert ist. Oberhalb der PBL folgen sie
den klimatologischen Daten, innerhalb der PBL haben die Anfangs- und Randdaten — auch
die der anderen Stoffklassen — keinen signifikanten Einfluf.

Die iibrigen Stoffklassen des CTM zeigen ein Verhalten in den unterschiedlichen Simulationen,
das im Trend einer der oben diskutierten entspricht. Insgesamt zeigt sich eine grofle Abhéngig-
keit der Profile besonders in der PBL vom Simulationsgebiet. Qualitativ d@ndert sich daran
durch die gednderten Anfangs- und Randdaten wenig, da die Effekte der speziellen Wetterlage,
der klimatologischen Wetterbedingungen sowie der Verteilung der Emissionen dominieren. Die
klimatologischen Daten beeinflussen in groflerem Mafe die absoluten Werte, haben aber nur
einen geringen Einflufl auf die relativen Beziehungen zwischen den einzelnen Stoffen fiir die
verschiedenen Gebiete. Insgesamt spielen die klimatologischen Daten besonders oberhalb der
PBL fiir die Konzentrationen in allen Teilgebieten eine groBie Rolle. Aus Abbildung 7.4 kann
somit der Schlufl gezogen werden, dafl die neue Methode zur Bestimmung der Anfangs- und
Randdaten dem alten Verfahren vorzuziehen ist.

Schlieflich wird in Abbildung 7.5 anhand von Ozon und Peroxiacetylnitrat PAN die zeitliche
Variation gemittelter Vertikalprofile diskutiert. Es wurde fiir die fiinf Teilgebiete und zusitzlich
fiir das gesamte Simulationsgebiet iiber dreimal zwei Tage zeitlich gemittelt. Dies sind die
Perioden 21. - 23.07.94 (diinn dargestellt), 25. - 27.07.94 (mitteldick) sowie 29. — 31.07.94 (dick),
jeweils 00 — 00UT'C. Die Vertikalkoordinate bezeichnet in dieser Abbildung den oberen Rand
der entsprechenden Modellschicht. Die Skalierung ist zwischen den Spezies und Teilgebieten
unterschiedlich, um die Differenzen zwischen beiden Modelldufen besser hervorzuheben.

Uber das Ozon erfolgt im neuen Verfahren der Einflul der dynamischen Tropopause auf die Be-
stimmung der Anfangs- und Randdaten. Wiahrend die Ozonmischungsverhiltnisse der oberen
beiden Modellschichten im Kontrollauf immer ca. 100 ppbv betragen — das ist der entsprechen-
de ,alte* klimatologische Wert —, variieren sie im Experiment mit dem neuen Verfahren stark
in Abhiingigkeit vom Teilgebiet und von der zeitlichen Periode. In bezug auf die Teilgebiete
ist der Trend zu héheren Werten bei htheren geographischen Breiten (siehe ,,Grobritannien®
und ,,Skandinavien®) deutlich, dort ist im Mittel die Tropopause am niedrigsten. Die Dynamik
bewirkt auBlerdem Variationen, die fiir die Teilgebiete unterschiedliche zeitliche Entwicklungen
hervorruft. Im Fall von ,Griechenland® ist der Anstieg der Ozonwerte mit der Héhe in Tro-
popausennihe und dariiber weniger steil, als z.B. in ,Grofibritannien“. Das neue Verfahren
vollzieht also sehr sensitiv die lokalen dynamischen Gegebenheiten nach. In den Héhen unter-
halb der durch die potentielle Vorticity bestimmten Schichten, zeigen die mittleren Ozonprofile
nur vergleichsweise geringe Unterschiede zwischen den beiden Modelldufen, da auch die alten
und neuen klimatologischen Standardprofile dort vergleichbar sind. Die Profile der einzelnen
Teilgebiete unterscheiden sich ebenfalls wenig voneinander. Nur fiir ,,Deutschland“ — und in
geringerem Mafe fiir ,,Skandinavien“ — sind fiir die dritte und fiinfte Periode erhthte Werte
in der unteren freien Troposphiire und der PBL zu beobachten. Diese sind wieder auf die lo-
kal ausgeprigte Sommersmogepisode wihrend dieser Zeitraume zuriickzufiihren. Auch das gilt
fiir beide Simulationen. Diese Ahnlichkeit in der PBL und der freien Troposphiire zwischen
den beiden Experimenten ist ein deutlicher Hinweis darauf, da das mittlere Modellverhalten
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Abbildung 7.5: Ahnlich Abbildung 7.4 fiir Ozon und PAN; hier erfolgte die zeitliche Mittelung iiber jeweils zwei
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die Obergrenze der entsprechenden Modellschicht markiert.

von Ozon durch die (speziellen) Anderungen der iibrigen klimatologischen Profile nur méBig
beeinflufit wird.

Fiir PAN gilt, daB sich die Unterschiede zwischen dem alten und neuen klimatologischen Profil
nicht in den mittleren Profilen der beiden Modelliufe wiederspiegeln. Zwar sind die Werte des
Kontrollaufes generell leicht niedriger, dies entspricht jedoch nicht dem Betrag der Differenz
in den Standardprofilen. Dagegen weisen die modellierten Profile grofie zeitliche und raumliche
Variationen auf. Ahnlich dem Ozon fallen die Teilgebiete ,,Deutschland“ und auch ,,Skandinavi-
en* auf. Hier durch relativ hohe Werte in der PBL, die den Charakter der Episode entsprechen.
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Die Gebiete zeigen fiir beide Experimente Profile, die eher dem neuen Standardprofil gleichen
als dem alten. Das mittlere Modellverhalten liegt ndher an den Beobachtungen als das alte

Ausgangsprofile, und die Anfangs- und Randwerte des PAN sind nicht von dominierendem
Einfluf} auf die PAN-Verteilung.

Zusammenfassend zeigt sich, dafl mit dem neuen Verfahren das mittlere Modellverhalten niher
an den Beobachtungen der Spurengase liegt als mit dem bisher iiblichen Ansatz. Dieser Schluf}
folgt aus einer groBeren Ahnlichkeit der mittleren modellierten Profile mit den als Anfangs- und
Randwerte benutzten klimatologischen Daten, da diese weitestgehend aus der Literatur abge-
leitet sind. Eine Verifizierung — bis auf die fiir Ozon gezeigten Beispiele — ist nicht maoglich,
so daBl hértere Aussagen nicht begriindbar sind. Zu beachten ist auch, da die Standardprofile
eher fiir Reinluftbedingungen repriisentativ sind. Mittlere Profile in stark belasteten Gebieten
weichen besonders in der PBL stark davon ab. Eine zeitlich variable Umrechnung von den
klimatologischen Standardprofilen zu den Anfangs- und Randwerten des CTMs ist also emp-
fehlenswert, da es sowohl dem Modellverhalten als auch den Beobachtungen entgegenkommt.
Fiir kleinere Integrationsgebiete sollten Randwerte aus einer Simulation mit groberem Gitter
und gréferem Modellgebiet gewonnen werden. Dies ist jedoch auf der hier betrachteten europa-
weiten Skala des groben Gitters nur mit einem globalen oder hemisphérischen Modell moglich.
Das vorgestellte Verfahren stellt einen wirtschaftlichen Kompromif8 dar, besonders, da auch die
Anfangsdaten der globalen Modelle mit denselben Annahmen iiber die Klimatologie der Kon-
zentrationsverteilungen bestimmt werden miissen. Von grofiler Wichtigkeit ist, stindig neueste
Erkenntnisse iiber die mittleren Verteilungen der Spurengase in das Verfahren zur Bestimmung
der Anfangs- und Randdaten zu integrieren.

7.3 Assimilation von Messungen des bodennahen Ozons

Nach den notwendigen Vorarbeiten kann nun die tatsachliche Assimilation von Mefiwerten in
das Modell diskutiert werden. Ublicherweise werden mit dem CTM 48-Stunden-Vorhersagen
(jeweils von 00 — 00UTC') gerechnet. Eine simulierte Episode setzt sich somit aus mehreren
solcher Perioden zusammen. Die Vorhersage am Ende einer Periode dient als Anfangszustand
fiir die folgende, da die Vorhersagen nach 48 Stunden néher an der tatséchlichen Verteilung
der Schadstoffe liegen als die klimatologischen Daten eines Kaltstarts. Fiir die meisten Schad-
stoffe 148t sich dies nicht verifizieren, auf jeden Fall befindet sich das Modell aber in einem
dem Modellklima ndheren Zustand. Die einzige Moglichkeit, die Anfangsdaten einzelner Peri-
oden mit aktuellen Messungen zu beeinflussen, bietet zur Zeit das vergleichsweise dichte Be-
obachtungsnetz fiir bodennahe Ozonkonzentrationen. Dazu wurde im Rahmen dieser Arbeit
ein Assimilationsverfahren entwickelt, das auf den in Abschnitt 5.4 vorgestellten Analysen des
Bodenozons aufbaut. Der gewihlte Ansatz beruht auf denselben Verfahren, wie sie heutzuta-
ge die meisten Wettervorhersagezentren in ihren Assimilationszyklen verwenden. Die Analysen
bilden eine Synthese aus Mef- und Modelldaten, sie weisen die chemische und physikalische
Konsistenz der simulierten Verteilungen auf, liegen dabei aber nidher an den tatsédchlichen Be-
obachtungen. Aus diesen Eigenschaften resultiert die besondere Eignung der Analysen fiir die
Datenassimilation zur Bereitstellung von Anfangsverteilungen fiir nachfolgende Modellsimula-
tionen. Ein weiterer Vorteil ist nicht zuletzt der geringe Aufwand an Rechenrecourcen, der es
erlaubt, die Methode routinemifiig auch bei beschrinkten Computerkapazititen einzusetzen.
Im folgenden Unterabschnitt wird das Assimilationsverfahren vorgestellt. Danach werden die
Resultate verschiedener Experimente zur Datenassimilation diskutiert.
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Abbildung 7.6: Schematische Darstellung der Assimilation von bodennahen Ozonwerten in der Vertikalen; Be-
schreibung siehe Text.

7.3.1 Beschreibung des Assimilationsverfahrens

Ausgegangen wird bei dem Verfahren von Analysen der bodennahen Ozonmischungsverhdltnis-
se, die nach dem Ansatz aus Abschnitt 5.4 berechnet werden. Diese Informationen werden zuvor
zusitzlich in vertikaler Richtung ausgewertet, da das Ozon eine atmosphérische Lebensdauer
hat, die lang genug ist, damit die PBL bzgl. des Ozons gut durchmischt ist. Abbildung 7.6 zeigt
schematisch, wie diese Interpolation vorgenommen wird. Die Hohe der PBL wird im CTM
berechnet und steht der Assimilation zur Verfiigung. Zu einem Assimilationszeitpunkt wird
nun im ersten Schritt eine Analyse erstellt. Aktuelle Eingangsdaten fiir die Analyse sind die
vorhergesagte Ozonverteilung, die Mefidaten der Stationen sowie die jeweiligen Indexwerte fiir
das beobachtete und modellierte Regime. Die Analyse ersetzt die Ozonverteilung der untersten
Modellschicht. Im zweiten Schritt werden die Analyseinkremente — die Differenzen zwischen
analysiertem und vorhergesagtem Ozonwert (in Abbildung 7.6 mit AOzon bezeichnet) — be-
rechnet. Die Ozonverteilungen der hheren Modellschichten innerhalb der PBL werden nicht
durch die analysierten Bodenwerte ersetzt, sondern die Analyseinkremente werden zu den vor-
hergesagten Werten aufaddiert. Dies entspricht der Grundidee der OI, da dort die Analyseinkre-
mente und nicht die absoluten Werte bestimmt werden. Die Verteilung des Ozons in Schichten
oberhalb der PBL hiingt weniger von den unteren Modellschichten ab als innerhalb der PBL,
der horizontale Transport hat eine hohere Bedeutung. Frische Emissionen gelangen nur selten
in diese Hohen, z. B. das NO,-Mischungsverhiiltnis nimmt mit der Hohe bereits innerhalb der
PBL stark ab. Die Analysen sind somit nur fiir die PBL reprisentativ. Um aber einen zu kras-
sen Ubergang in vertikaler Richtung zu vermeiden, wird auch, wie in Abbildung 7.6 angedeutet,
zu den ersten zwei Schichten oberhalb der PBL das 0.7- bzw. 0.3-fache des Analyseinkrementes
addiert. Die Form der Vertikalprofile indert sich somit nur gering, der Bereich innerhalb der
Grenzschicht wird verschoben, und der Ubergang zur freien Troposphiire geschieht flieflend.
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Ubersicht iiber die Assimilationsexperimente
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Abbildung 7.7: Schematische Ubersicht iiber die Modellexperimente zum EinfluB der Assimilation der objektiv
analysierten Ozonverteilungen.

Die Uberlegung, zu welchem Zeitpunkt die Assimilation erfolgen sollte, verdient einige Beach-
tung. Die Ergebnisse aus Abschnitt 5.4 zeigen, dafl der EinfluBf der Medaten auf die Analysen
nachts anders ist als tagsiiber, wenn die Konzentrationen ihr Maximum erreichen. Die Stadt-
Land-Unterschiede werden nachts besonders deutlich, wenn in den verschmutzten Gebieten die
Ozonwerte sehr niedrig sind. Diese Unterschiede kénnten durch die Analyse besser als vom
Modell wiedergegeben werden. Andererseits erreicht zu Zeiten der Tageshéchstwerte des Ozons
auch i.allg. die PBL ihre groBte vertikale Ausdehnung. Das heifit, da von der Assimilation zu
diesen Tageszeiten ein hoherer Einflufl zu erwarten ist als nachts, da in einer groBeren Anzahl
von Modellschichten die Ozonwerte modifiziert werden. Eine weitere zu untersuchende Frage ist,
ob die Assimilation nur zu einem Zeitpunkt oder periodisch in einem Zeitfenster vorgenommen
werden sollte. Da sich das NO, und das Ozon in einem quasistationiren Gleichgewicht befin-
den (siehe Reaktionen R2.1 — R2.3), ist es méglich, dafl sich bei einer einmaligen Anderung
der Ozonkonzentrationen dieser Einflufi schnell iiber das NO, abschwiicht. Eine periodische
Assimilation tiber mehrere Stunden hinweg, wie sie in der Meteorologie iiblich ist, kénnte die
Ozonverteilung nachhaltiger beeinflussen. In der Meteorologie ist es dariiberhinaus notwen-
dig, die resultierenden Felder zu filtern, um die in den Analysen enthaltenen Informationen
bestimmter storender Wellenldngen zu beseitigen. Analog stellt sich fiir das CTM die Frage,
inwieweit das Modellgleichgewicht durch die Assimilation gestért wird. Allgemein gesehen ist es
aufgrund der Nichtlinearitdt der chemischen Zusammenhiinge méglich, da$ durch von auflen in
das System eingebrachte Storungen unphysikalische (,unchemische*) numerische Instabilitdten
erzeugt werden. Da das Ozon aber chemisch recht ,gutmiitig® ist, eine relativ lange Lebens-
dauer besitzt, und die Anderungen durch die Analysen moderat sind, ist ein solches Verhalten
nicht zu erwarten. In der Diskussion wird darauf weiter eingegangen.

Abbildung 7.7 gibt eine Ubersicht der zur Untersuchung dieser Fragen durchgefiihrten Experi-
mente mit dem CTM. Um den Einflu8 der klimatologischen Anfangsdaten zu minimieren, star-
ten alle vier Experimente erst am 25. Juli auf einem Kaltstart des Modelles am 19. aufsetzend.
Die Experimente wurden auf dem Nest 1-Gitter durchgefiihrt, um einerseits auch den Einflufl
der aus den Standardprofilen abgeleiteten Randwerte — hier kommen sie aus dem groben Git-
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ter — zu minimieren. Andererseits kann so die hohe Stationsdichte auf diesem Gebiet genutzt
werden. In Abbildung 7.7 zeigen die vertikalen Pfeile an, zu welchen Stunden eine Assimilation
mit Ozonmessungen stattfindet. In Experiment A00 bzw. A14 ist das jeweils nur ein Termin,
der 26. Juli 00UTC bzw. 14UTC. In den Experimenten A23 und ASS wird wihrend eines
Zeitfensters (25. Juli 12UTC - 23UTC sowie 26. Juli 00UTC - 14UTC) stiindlich assimiliert.
Die Zeitfenster wurden so gelegt, um die Tageszeiten der groten Variationen im Ozontagesgang
zu erfassen.

7.3.2 Auswertung der Assimilationsexperimente

Bevor die Experimente durch einen Vergleich mit Mefidaten diskutiert werden, erfolgt eine
Untersuchung der Reaktion des chemischen Systems auf die Stérung durch die eingebrachten
Analysen. Dazu wurden fiir den Kontrollauf und die Assimilationsexperimente fiir verschiedene
Spezies (Ozon, NO, NO,, OH und einige VOCs) die Tendenzen der horizontalen und verti-
kalen Advektion, der vertikalen Diffusion (eine horizontale Diffusion wird nicht berechnet) und
der Quellen und Senken betrachtet. In den Quellen und Senken sind chemische Produktion und
Verlust, Emissionen und Deposition zusammengefafit. Es interessieren hierbei nur die Zeitspan-
nen, in denen die Assimilation stattfindet, da sich danach ein neues chemisches Gleichgewicht
einstellt. Dieses mufl anhand von Messungen verifiziert werden (s. u.). Im Folgenden wird das
Modellverhalten an zwei Gitterpunkten in Nordrhein-Westfalen diskutiert. Ausgewahlt wurde
der Punkt (15, 33) mit stadtischem und der Punkt (18, 30) mit léndlichem Charakter, die
beide stark von der Assimilation beeinfluBt werden (siehe fiir die simulierten Zeitreihen auch
Abbildung 3.1). Die Effekte in den Tendenzen treten am deutlichsten fiir das Experiment ASS
hervor, deshalb soll sich darauf beschriinkt werden. Das OH, das im CTM diagnostiziert wird
(weshalb es nur Tendenzen der chemischen Reaktionen gibt), ist ein Indikator fiir die Reakti-
vitit des chemischen Systems und deshalb besonders geeignet, um Stérungen anzuzeigen. Die
Auswertungen zeigen jedoch keine nennenswerten Reaktionen der Konzentrationen und der che-
mischen Tendenzen des OHs auf die Assimilation. Auch die VOCs zeigen keine kurzfristigen
Anderungen in den Tendenzen. Die deutlichsten Effekte ergeben sich fiir das Ozon selbst und
das NO,, letzteres auch nur fiir den stidtischen Gitterpunkt, da am landlichen Gitterpunkt die
entsprechenden Emissionen und auch die Konzentrationen zu niedrig sind. Es wird nun also auf
die Reaktion des Ozons an beiden Gitterpunkten (Abbildung 7.8) und des NO, am stidtischen
Gitterpunkt (Abbildung 7.9) eingegangen. Beide Abbildungen zeigen jeweils die Mischungs-
verhiiltnisse und Tendenzen als Zeitreihen fiir den 26. Juli 1994. Die zeitliche Auflosung betrigt
600 s entsprechend dem Transportzeitschritt in der Simulation. Beim Experiment ASS wurde
von 00 — 14 UTC jeweils zur vollen Stunde eine Analyse in das Modell eingebracht.

Fiir den ldndlichen Gitterpunkt (Abbildung 7.8 rechts) ist zu beobachten, daff, obwohl be-
sonders nachts die Ozonwerte durch die Assimilation um iiber 20 ppbv angehoben werden, die
Tendenzen kaum darauf reagieren. Charakteristisch fiir lindliche Regime sind die hohen nécht-
lichen Konzentrationen, da das Ozon nachts nicht abgebaut wird. Die chemischen Quellen und
Senken spielen keine grofie Rolle, da die NO-Werte niedrig sind. Die vertikale Diffusion ist auch
tagsiiber niedrig. Eine gute Durchmischung bleibt in der Nacht erhalten, da die Quellen und
Senken am Boden gering sind. Es dominieren weitgehend die horizontale und vertikale Advek-
tion, und diese zeigen fiir das Assimilationsexperiment keine kurzzeitigen Fluktuationen, der
Verlauf dhnelt dem des Kontrollexperimentes.

Fiir die Ozonwerte am stéidtischen Gitterpunkt (Abbildung 7.8 links) spielt die Advektion eine
ihnlich Rolle wie fiir den ldndlichen. Die vertikale Diffusion stellt hingegen eine wichtige Quelle
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Mischungsverhiiltnisse und Tendenzen
des modellierten bodennahen Ozons fiir den 26. Juli 1994
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Abbildung 7.8: Modellierte Mischungsverhiltnisse und Tendenzen verschiedener simulierter Prozesse fiir das
bodennahe Ozon an einem ,stidtischen® Gitterpunkt (links) und einem lindlichen (rechts) fiir den 26. Juli
1994; gezeigt sind der Verlauf des Kontrollexperimentes CON (diinn) und des Assimilationslaufes ASS (dick),
bei dem von 00 - 14UTC stiindlich die Ozonanalysen in die Simulation eingebracht wurden.
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Mischungsverhiiltnisse und Tendenzen des modellierten bodennahen
NO und NO, fiir den 26. Juli 1994, Nest 1-Gitterpunkt (15, 33)
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Abbildung 7.9: Wie Abbildung 7.8 fiir NO (links) und NO: (rechts) am verschmutzten Gitterpunkt (15, 33).
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zwischen ca. 05 und 17UT'C dar. In den friithen Morgenstunden gibt es einige Fluktuationen in
der vertikalen Diffusion, die fiir den Assimilationslauf ausgeprigter sind als fiir den Kontrollauf,
dort aber auch deutlich hervortreten. Der Grund dafiir liegt im verstirkten chemischen Abbau
in der untersten Modellschicht. Dieser erhéht die vertikalen Konzentrationsunterschiede und
damit den turbulenten Austausch. Bedingt ist er durch die in diesen Stunden besonders hohen
NO-Emissionen des Straenverkehrs. Daf es sich bei diesem Gitterpunkt um einen stéidtischen
handelt, zeigen ebenfalls die NO- und NO,-Mischungsverhiltnisse in Abbildung 7.9. Es sei
dabei auf die Ahnlichkeit der beiden Kurven mit den Formen der entsprechenden ersten Ei-
genvektoren in den Abbildungen 4.5 und 4.6 hingewiesen. Typisch sind auch die Verliufe der
Zeitreihen der Tendenzen des NO,. Da das meiste NO chemisch sehr schnell umgesetzt wird,
spielt die Advektion eine untergeordnete Rolle. Die vertikale Diffusion ist aber am frithen mor-
gen zu Zeiten des Tagesmaximums eine wichtige Senke. Fiir das NO; ist sie allerdings iiber den
ganzen Tag hinweg die wichtigste Senke. Die Chemie und die Emissionen sind fiir das NO am
frithen morgen die bestimmenden Prozesse. Fiir das NO; sind die Emissionen von geringerer
Bedeutung (nur 10% des NO, werden im Modell als NO, emittiert). Die Chemie ist sehr eng
an die des Ozons gekoppelt, nur das Vorzeichen der Tendenzen ist umgekehrt. Entsprechend ist
auch der Verlauf des Tagesganges quasi gespiegelt. Wihrend des Assimilationszeitraumes 00 -
14UTC ist der grofite Einflufl im Vergleich zum Kontrollauf am friihen Morgen zu beobachten,
da er iiber das NO auch auf das NO, iibergeht. An der Kurve fiir das Mischungsverhéltnis
des Ozons ist zu sehen, daf§ die durch die vor 04 UTC erhéhten assimilierten Werte horizontal
advehiert werden. Interessant ist die Reaktion auf die geringfiigig erhéhten Ozonwerte fiir das
Experiment ASS um 04UTC. Dieser Zeitpunkt fillt mit dem Einsetzen der NO-Emissionen
zusammen. Fiir das NO kompensiert dabei kurzfristig der chemische Abbau die Quelle durch
die Emissionen. Dies bewirkt sofort eine Spitze im chemischen Abbau des Ozons und in der
chemischen Produktion von NO;, die im Kontrollauf fehlen. Die zwischen 05 und 07 UT'C durch
die Assimilation abgesenkten Werte haben einen geringen Effekt auf die vertikale Diffusion, die
chemische Umsetzung und die Deposition. Es wird weniger Ozon in NO, umgesetzt, folglich
steigen die NVO-Werte leicht an und das N, sinkt im Vergleich zum Kontrollauf etwas ab. Fiir
die Betrachtung der Stérungen des Systems durch die Assimilation geht hieraus klar hervor,
daf} sich die Reaktionen des Systems auf eine schnelle, moderate Justierung des NO,/Ozon-
Gleichgewichtes beschriankt. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dafl bei der Assimilation die Ver-
gleichbarkeit der chemischen Regime der verschiedenen Daten gewihrleistet werden kann. Es
zeigen sich keine Anzeichen fiir eine instabile Reaktion des Systems, so da die Schluifolgerung
daraus gezogen werden kann, dafl die entwickelte Methode der Assimilation angemessen ist. Es
sind keine weiteren Anstrengungen zu Initialisierung im Rahmen der Assimilation erforderlich.
Der Verlauf der Tendenzen der verschiedenen Prozesse zeigt nur geringe Verinderungen im
Vergleich zu den Anderungen der Mischungsverhiltnisse des Ozons.

Die weitere Beurteilung der Assimilationslidufe erfolgt iiber die Verifizierung der jeweiligen Pro-
gnosen. Es stellt sich die Frage, wie lange und in welchem Ausmafl die Assimilation die Vorher-
sage der bodennahen Ozonverteilung beeinflut. Das geeignetste Mittel, sich einen Uberblick
zu verschaffen, sind die Zeitreihen der Differenzenstatistiken in Abhéngigkeit vom Stations-
typ analog zu den Abbildungen 7.1 und 7.3. Die Ergebnisse der Laufe fiir den Bias und den
RMS (siehe zur Definition der MaBzahlen die Gleichungen 5.20 und 5.21 und zur Interpreta-
tion der Groflen die Abschnitte 5.4.3 sowie 6.2) zeigen die Abbildungen 7.10 sowie 7.11 fiir die
Stationstypen Verkehr (v), flichenbezogen (f) und Hintergrund/Berg (b). Eine Abschitzung,
wie sehr die Prognose durch die Assimilation iiberhaupt beeinflufit werden kann, ermdéglicht
der Vergleich der Ergebnisse des Kontrollaufes CON mit denen der Analysenzeitreihen ANA,
die ebenfalls mit in die Abbildungen aufgenommen wurden. Es sei noch einmal daran erinnert,
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Verifikation der Assimilationsliufe,
25. — 30. Juli 1994, Nest1-Gitter
Bias [ppbv]
—— CON ——— ANA A23 ---A00 ——ASS - Al4
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Abbildung 7.10: Vergleich der Zeitreihen des riumlichen Bias in ppbv zwischen dem Kontrollauf CON, den
Analysen ANA und den Assimilationsexperimenten A23, A00, ASS und A14 fiir die Stationstypen Verkehr

(oben), Fliche (Mitte) sowie Berg (unten).

daB dieselben Stationen, deren Messungen die Grundlage der Analysen darstellen, auch fiir die
Verifikation herangezogen werden und daf hier noch keine Vorauswahl der Stationen getroffen
wurde. Ahnlich wie in Abschnitt 5.4 diskutiert, sind die Statistiken fiir die Analysen der einzel-
nen Stationstypen sehr unterschiedlich. Fiir die Bergstationen sind die Betrage des RM.S und
Bias fiir die Analysen deutlich geringer. Dagegen gibt es fiir die Verkehrsstationen eine tages-
zeitliche Abhiingigkeit. Withrend am Tage die Analysen bessere Ergebnisse als der Kontrollauf
liefern, ist es nachts bisweilen umgekehrt. Der Grund dafiir ist, daf durch die eher flichenbezo-
genen und lindlichen Regime an den Gitterpunkten nur relativ wenige Verkehrsstationen in die
Analyse Eingang finden und die repriisentativeren Tageshochstwerte auch durch andere Stati-
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Verifikation der Assimilationslaufe,
25. — 30. Juli 1994, Nest1-Gitter
RMS [ppbv)
——CON - ~ANA ~ A23 --- A00 ——ASS - Al4
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Abbildung 7.11: Wie Abbildung 7.10 fiir den riiumlichen RMS.

onstypen der Analyse aufgepragt werden. Die Statistiken der flichenbezogenen Stationen liegen
im ‘Irend zwischen den Verkehrs- und Bergstationen. Meist liegt der Kontrollauf schlechter als
die Analysen.

Die Ergebnisse der Assimilationsldufe fallen bis auf wenige Ausnahmen zwischen die Kurven
CON und ANA. Es sind folgende Trends festzustellen:

e alle Assimilationsexperimente zeigen beim Vergleich mit Messungen im Mittel Verbesserun-
gen der nachfolgenden Prognose, die aber unterschiedlich grof sind;

¢ eine Assimilation zur Zeit des Tagesmaximums hat den gréften positiven Effekt (Experimen-
te ASS und A14; A23 weniger, die Assimilation wihrend der nachfolgenden Nachtstunden
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wirkt diesem positiven Effekt entgegen);

e eine geringere Verbesserung der Prognose wird auch durch die periodische Assimilation
erzielt (A23 im Vergleich zu A00 sowie ASS zu A14);

e nach der Assimilation ist der Verlauf der Zeitreihen dem des Kontrollaufes dhnlicher als der
Zeitreihe fiir die Analysen.

Zu den Experimenten im einzelnen. Der Einflufl von Experiment A00 (einmalige Assimilation
um 00 UTC) verschwindet bereits nach weniger als zwolf Stunden. Fiir Experiment A23 (peri-
odische Assimilation von 12 — 23UTC) gilt das gleiche fiir die flichenbezogenen Stationen, es
wird keine Verbesserung der nachfolgenden Prognose erreicht. Bei den Verkehrsstationen ist —
wihrend die Tageswerte nahezu unbeeinflufit bleiben — in der auf die Assimilation folgenden
Nacht vom 26. auf den 27. eine leichte Verschlechterung der Prognose zu beobachten. Experi-
ment A23 liefert fiir die Bergstationen eine bestindige, wenn auch im Vergleich zu ASS und
A14 geringe Verbesserung, die iiber mehr als 60 Stunden bis zum Mittag des 28. zu beobachten
ist. Der Grund dafiir liegt darin, dafl in der Nacht in verschmutzten Gebieten das Ozon schnell
durch frisch emittiertes NO zu NO; umgewandelt wird, wihrend sich das durch die Analyse
eingebrachte Ozon in den landlichen Gebieten langer halten kann.

Auch nach iiber zweieinhalb Tagen ist noch ein Einfluff der Assimilation fiir Experiment ASS
(periodische Assimilation von 00 — 14 UT'C) festzustellen. Eine signifikante Verbesserung beson-
ders des Bias ist nach 24 Stunden Vorhersage tagsiiber fiir alle Stationstypen zu beobachten.
Nachts wird allerdings fiir Bias und RMS eine Verschlechterung fiir die belasteten Statio-
nen (Verkehr und flichenbezogen) bewirkt. Die Ursache dafiir liegt darin begriindet, da8 die
hoheren, tagsiiber dem Modell aufgeprigten Werte durch das eher flichenbezogene Modellkli-
ma nachts nicht soweit abgebaut werden, wie es bei den Verkehrsstationen der Fall ist. Der
Einfluff auf die Bergstationen ist dagegen fiir beide Mafizahlen immer positiv und nimmt mit
der Zeit gleichméBig ab. Experiment A14 (einmalige Assimilation um 14 UT'C) zeigt das gleiche
Verhalten wie Experiment ASS. Der Einflu} ist nur leicht geringer, so daf die Aussagen zu ASS
iibertragbar sind.

Am Beispiel des 27. Juli 14UTC listet Tabelle 7.1 noch einmal explizit die Ergebnisse aller
Experimente fiir den RMS und den Bias auf. Der Termin steht fiir den Zeitpunkt der Ta-
geshochstwerte am Tag nach dem Start der Simulationen mit Datenassimilation. Es ist also der
Zeitpunkt, der fiir die Prognose am interessantesten ist und zu dem sich die Vorhersagegiite
messen lassen muf. Neben den in diesem Abschnitt besprochenen Assimilationslaufen sind auch
Simulationen aus den vorangegangenen Abschnitten mitaufgenommen (allerdings ist die Mef-
datengrundlage etwas anders, da das grobe Gitter betrachtet wurde). Dies sind der Kontrollauf
auf dem groben Gitter CC0, das Experiment mit dem spéteren Start des Vorlaufes CB1 (siehe
Abschnitt 7.1), das Experiment mit dem neuen Verfahren zur Bestimmung der Anfangs- und
Randwerte aus klimatologischen Daten IBT (siehe Abschnitt 7.2) sowie die Persistenzvorhersa-
ge PER (siehe Abschnitt 6.2). Da dies nur eine Auswertung zu einem Zeitpunkt ist, empfiehlt
sich fiir eine Verallgemeinerung der Trends der Vergleich mit den Zeitreihen der statistischen
MafBe aus den Abbildungen 6.7 (CC0, PER), 7.1 (CB1), 7.3 (IBT) sowie 7.10 und 7.11 (Assi-
milationsldufe, CON, ANA).

Das mit Abstand beste Ergebnis erzielt die Analyse ANA, das deutlich schlechteste das Experi-
ment mit dem spiteren Startzeitpunkt CB1. Diese beiden stecken den Einflufl der Mefidaten auf
die Gitterpunktsfelder ab. Die Assimilationsexperimente ASS und A23 liegen auch nach einem
Tag besser als der Kontrollauf, was sich insbesondere fiir den Bias bei allen Stationstypen und
fiir den RM S auf die flichenbezogenen und die Reinluftstationen auswirkt. Der RM S zeigt im
Vergleich zum Bias zwischen den Simulationen eine geringere Variabilitit, da besonders unre-
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Tabelle 7.1: Rdumlich berechneter RM S und Bias fiir den 27. Juli 1994 14 UT'C aus verschiedenen Experimenten
(siehe Text).

Experiment: CON ANA ASS A00 Al4 A23 ) CCO CBl1 IBT PER

Stationstyp RMS [ppbv] (27. Juni 1994 14UTC)
v 19.23 16.31 19.28 19.21 19.22 19.26 | 2097 2643 21.62 20.04
s 15.07 1347 15.82 15.06 1569 15.04 | 1513 1845 15.85 16.60
f 17.67 1339 17.19 1766 17.15 17.54 | 13.99 19.82 13.94 19.32
w 1422 7.89 1326 14.17 1342 1391 | 1471 1664 1518 13.01
b 13.52  5.67 1252 13.47 1263 1283 | 1758 19.15 1743 5.32
alle 17.37 1412 1734 17.35 17.29 17.31 | 17.60 22.16 18.10 18.05

Bias [ppbv] (27. Juni 1994 14UTC)

v -3.53 330 -1.32 -349 -1.34 -3.18 )| 0.82 -1490 328 -1.61
s -272 073 -1.34 -269 -1.26 -241 | 3.20 -10.84 547 -1.97
f -8.44 446 -745 -844 -T37 -8.26 | -1.82 -13.95 048 0.08
W -5.34 001 -3.30 -5.31 -347 -491 | 155 -990 4.04 -1.63
b -740 -136 -554 -7.35 570 677 | -1.86 -9.68 230 -0.09
alle -4.56 0.82 -2.77 -453 -277 -423| 082 -1299 326 -1.30

priasentative Stationen mit extremen Abweichungen durch die quadratische Wichtung stéarker
ins Gewicht fallen als beim Bias. Dies zeigt sich — sogar bei der Persistenzvorhersage — bei
den Stationen mit iiberwiegend stadtischen Regimen. Wie schon zuvor erwihnt, liefern auch
in diesem Einzelbeispiel die Experimente AQ0 und A14 sowie ASS und A23 jeweils dhnliche
Ergebnisse. Eine Assimilation zu Zeiten des Tagesmaximums — bzw. das Ende des Assimila-
tionszeitfensters am Nachmittag — bewirkt einen grofieren positiven Effekt als zu Zeiten der
Tagesminima, bei Abwesenheit einer michtigen durchmischten Grenzschicht.

Als ein Beispiel fiir die rdumliche Entwicklung zeigt Abbildung C.8 Ozonmischungsverhiltnisse
der bodennichsten Schicht fiir das Assimilationsexperiment ASS (oben) sowie die Differenzen
zum Kontrollauf CON (unten). Dargestellt sind die Termine 26. Juli 18 UT'C, 27 Juli 00, 06
sowie 12UTC, also Prognosen von 4, 10, 16 und 22 Stunden nach dem Assimilationszeitraum
(siehe zum Vergleich auch die entsprechenden Abbildungen C.3 und C.5 fiir den Assimilations-
termin 26. Juli 14 UTC). Die zeitliche Abschwichung des Einflusses der geénderten Startwerte
zeigt sich bereits in den unterschiedlichen dargestellten Wertebereichen fiir die Differenzen.

Uber Deutschland erreichte der Sommersmog in diesem Zeitraum einen Héhepunkt (siehe Un-
terabschnitt 3.2.2). Wiahrend der Norden des Gebietes von einer schwachen Konvergenzlinie
iiberquert wurde, war es im iibrigen Gebiet windschwach. Demzufolge bleiben die Differenzen
zwischen den beiden Laufen im unteren Teil des Modellgebietes relativ ortsfest. Dort behalten
sie auch ihr Vorzeichen. Im nordlichen Gebiet werden die Differenzen mit den Ozonfahnen trans-
portiert und lassen sich wiahrend der Vorhersage nachverfolgen. Insbesondere im Bereich von
Berlin wechseln die Differenzen zwischen den beiden Simulationen transportbedingt das Vor-
zeichen. Zu Beginn der Prognose bewirkt die Assimilation héhere Konzentrationen iiber Berlin,
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wihrend die Ozonwerte spéter niedriger als im Kontrollauf sind. Ein weiteres Phinomen ist
eine persistente Dipolstruktur in den Differenzen zwischen Assimilationslauf und Kontrollauf
iiber der Kiiste der Niederlande, die in der Analyse vom 26. Juli 14 UTC (siehe Abbildung C.5,
dort ist das Vorzeichen der Werteskale umgekehrt) in dieser Stirke nicht beobachtet wurde.
Sie ist bereits vier Stunden nach der Assimilation sehr ausgeprigt und wihrend des néchsten
Tages auf dem Weg nach Nordosten zu beobachten.

Die Abbildung zeigt, dafl bei den windschwachen Hochdrucklagen der Effekt der Assimilati-
on auch nach einem Tag lokal in einer Gréfenordnung von ca. 5% der Ozonwerte liegt. Die
Differenzen werden transportiert und dabei relativ gleichméflig abgebaut. Sie behalten inner-
halb der einzelnen Luftmassen in der Regel ihr Vorzeichen bei. Das heifit, bei der betrachteten
Modellkonfiguration mit flichenbezogenem bis ldndlichem Charakter reagiert das System iiber-
wiegend linear auf den Eingriff durch die Assimilation, hauptsichlich wird das Ozonniveau
beeinflufit. Dafiir sprechen auch die Ergebnisse der Untersuchungen der Tendenzen des Oz-
ons und der Zeitreihen der Differenzenstatistiken. Bei einem differenzierteren Modellklima —
also variablerem, gebietsabhingigeren Modellverhalten durch hohere raumliche Auflésung des
Gitters oder der Emissionsdaten — kann das anders sein. Zum Beispiel kann innerhalb des
Gebietes die Spanne der Kohlenwasserstoff/Stickoxid-Verhéltnisse grofier sein, so dafl die Reak-
tionen des Chemiemechanismus auf Variationen der Anfangsdaten in vergleichbarer Grofle sehr
unterschiedlich sein konnen. Die hier durchgefiihrten Versuche und Untersuchungen zeigen, dafi
das Modell stabil auf die externe Beeinflussung der Ozonwerte reagiert. Diese Einfliisse konnen
schnell iiber weite Strecken transportiert werden. Eine Modellierung und Assimilation auf einem
entsprechend grofien Gebiet ist also eine Vorraussetzung fiir 24 Stunden-Prognosen, auch wenn
das interessierende Gebiet wesentlich kleiner als das hier betrachtete ist. Von ebenso grofier
Bedeutung ist ein dichtes, fliichendeckendes Beobachtungsnetz, insbesondere um die Struktu-
ren der Ozonverteilung auflésen zu kénnen. Es konnte gezeigt werden, dafl die in dieser Arbeit
vorgestellten Analyse- und Assimilationsverfahren eine Verbesserung der Kurzfristprognosen
erreichen und physikalisch und chemisch sinnvolle Ergebnisse produzieren.

7.4 Diskussion des Anfangswertproblems

In diesem Kapitel wurde gezeigt, da die chemischen Anfangs- und Randwerte von grofler
Bedeutung fiir die Giite der CTM-Simulationen sind. Trotz der gegenwirtig allgemein diinnen
Abdeckung durch Mefdaten, kénnen die Modellergebnisse mit geeigneten Methoden durch
Beobachtungen signifikant verbessert werden.

Die Anfangsdaten des Initialisierungsvorlaufes haben einen Einflu auf das Modellverhalten,
der weit iiber die 48 Stunden des Vorlaufes hinausgeht, und die Randwerte bestimmen deutlich
das Modellklima mit. Dabei ist der Einfluff klimatologischer Daten zur Bestimmung der Rand-
und Anfangsdaten fiir die Vorhersagen fiir verschiedene Stationstypen unterschiedlich. Dies ist
zum Teil darauf zuriickzufiihren, dafl das Modell grifitenteils ein Verhalten aufweist, das einem
flichenbezogenen bis ldndlichen Regime entspricht, also die groBere Spannbreite der Regime der
Mefstationen nicht wiedergibt. Der Einflufl der klimatologischen Eingangsdaten ist in der freien
Troposphire und dariiber aufgrund des stirkeren horizontalen Transportes und der schwécheren
photochemischen Aktivitit grofer als in der PBL, ldfit sich aber nur eingeschriankt validieren.

Eine Datenassimilation mit aktuellen Beobachtungen ist mit dem hier vorgestellten Verfahren
fiir das bodennahe Ozon sinnvoll. Diese ist eine Voraussetzung fiir eine operationelle Ozonpro-
gnose mit einem CTM. Das Verfahren der Assimilation mittels objektiver Analysen erreicht eine
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deutliche Verbesserung der Kurzfristprognosen der bodennahen Ozonverteilung mit einem ge-
ringen Aufwand an Rechenkapazititen. Fiir die Vorhersagegiite ist es wichtig, daBl der Kaltstart
des Modelles mehrere Tage (mindestens 4 — 6 Tage) zuriickliegt. Den griofiten Effekt zeigt die
periodische Assimilation mit einem Assimilationszeitraum, der dann endet — also die tatséchli-
che Prognose startet —, wenn die Konzentrationen ihr Tagesmaximum erreichen. Die besten
Ergebnisse erzielt die Assimilation entsprechend dem mittleren Modellverhalten fiir flichenbe-
zogene und Reinluftstationen. Kurzfristig dulert sich der Effekt der Assimilation der Ozonmi-
schungsverhiltnisse hauptséchlich in einer Verschiebung des Ozonniveaus. Der Effekt auf die
Tendenzen der einzelnen Prozesse ist kleiner, so dafl die Form der simulierten Verldufe eine
geringere Anderung zeigt. Die Anderungen der absoluten Werte sind zeitlich relativ besténdig,
das Ozon ist also eine fiir die Datenassimilation gut geeignete Grofle.




Kapitel 8

Schlufifolgerungen

Das Ziel dieser Arbeit war die Entwicklung von Verfahren der Assimilation aktueller
Mefidaten atmosphérischer Spurenstoffe zur Verbesserung der Vorhersagegiite von Chemie-
Transportmodellen. Zuerst war festzustellen, welche Daten zur Verfiigung stehen und welche
Eigenschaften und Fehlerquellen diese aufweisen. Im néchsten Schritt wurde die Vergleichbar-
keit der Messungen mit den vom Modell simulierten Werten untersucht. Es wurde eine Metho-
de entwickelt, den Belastungszustand der Luft anhand von Tagesgingen der Ozonmischungs-
verhiltnisse quantitativ zu charakterisieren. Damit war es moglich, ein Analyseverfahren fiir die
bodennahe Ozonverteilung zu formulieren, das simulierte und gemessene Daten unter Beriick-
sichtigung der Mefl- und Modellfehler sowie der Vergleichbarkeit der Daten zusammenbringt.
Auf dieser Grundlage aufbauend waren nun neue Ansitze zur Bestimmung der Anfangswerte
(und Randdaten) moglich. Es wurde ein Algorithmus vorgestellt, der klimatologisch aussa-
gefihige Daten aus der Literatur mit aktuell bestimmten meteorologischen Parametern verbin-
det und daraus einen Anfangszustand fiir einen ,Kaltstart“ des CTMs bestimmt. Schlieflich
wurde ein Datenassimilationsverfahren entwickelt, das Analysen der bodennahen Ozonvertei-
lung periodisch in das Modell assimiliert. Die Anderungen und Sensitivititen in bezug auf
die Modellvorhersagen wurden untersucht und, soweit méglich, mit Beobachtungen verglichen.
Die Verbesserungen der Prognosen — insbesondere von 24-Stunden-Kurzfristvorhersagen —
wurden diskutiert. Es folgen die wichtigsten Ergebnisse im einzelnen.

Verfiigbarkeit der Daten

Es ist zu unterscheiden zwischen zeitkritisch zur Verfiigung stehenden Daten und Daten aus
der Literatur. Von den aktuellen Daten sind allein Ozonmessungen niitzlich: Beobachtungen
der bodennahen Konzentrationen zur Verifikation sowie zur Datenassimilation, Vertikalprofile
zur Zeit nur fiir die Verifikation. Die iibrigen Daten (NO, NO,, CO, SOy, etc.) sind aus ver-
schiedenen Griinden nicht geeignet. Oft ist die Qualitdt nicht ausreichend oder die Menge an
aufkommenden Daten zu gering, oder die Messungen weisen eine zu geringe Reprasentativitit
auf. Informationen aus der Literatur sind in der Regel qualititsgesichert. Somit sind sie kli-
matologisch zur Bestimmung eines Anfangszustandes fiir einen Kaltstart des Modelles oder als
Randwerte nutzbar, aber auch zur Verifikation des mittleren Modellverhaltens. Allerdings gibt
es immer noch grofie Liicken in diesen Daten, sie reichen fiir eine vollstindige Beschreibung al-
ler vom CTM benétigten Spurenstoffverteilungen nicht aus. Besonders in der Vertikalen, sowie
in Abhéngigkeit von Jahreszeit und geographischer Lage fehlen aussagekriftige Informationen.
Neben Literaturdaten wurden fiir diese Arbeit hauptsichlich operationell erhobene Messungen
von iiber 430 europiischen Bodenstationen und einige Ozonsonden fiir den Zeitraum Juni —
August 1994 gesammelt und ausgewertet.
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Untersuchungen der Messungen des bodennahen Ozons

Die grofle Menge an Daten brachte neue Anforderungen an die Verarbeitung, Auswertung und
Darstellung mit sich. Ein Schwerpunkt war die Untersuchung der Datenqualitit, da die Da-
ten aus operationell betriebenen Mefinetzen stammen. Man mufl neben den Geritefehlern
mit Fehlern aufgrund der Kalibrierungsmethoden, der Einheitenumrechnung sowie der Da-
teniibertragung rechnen. An verschiedenen Stellen der Arbeit wurden Aussagen iiber eine Feh-
lerabschétzung moglich, so deuten die Korrelationsanalysen auf Fehler in der Groflenordnung
von 10 % hin. Damit gut iibereinstimmend ergeben Untersuchungen im Rahmen der Entwick-
lung des OI-Verfahrens eine mittlere Fehlervarianz von etwa 50 ppbv?. Der zweite Schwerpunkt
lag in der Untersuchung der Ozonzeitreihen. Es gibt groBe Unterschiede im mittleren Verhal-
ten des Ozons zwischen stddtischen Stationen mit ausgeprigten Tagesgingen und lindlichen
Standorten mit geringen bis ganz fehlenden Tagesgangen. Extrem belastete Standorte bilden
eine Ausnahme, dort werden die Zeitreihen von den Fluktuationen in den Daten dominiert.
Zur Beschreibung der Stationscharakteristika wurde eine Klasseneinteilung der MefBorte mit
Abstufungen von ,verkehrsnah® bis , Hintergrund/Berg® entwickelt.

Modelldaten

Die Grundlage an modellierten Daten liefert die von einem Kaltstart des CTMs aus simulier-
te Episode vom 19. — 31. Juli 1994 (jeweils 00 UT'C). Gerechnet wurde auf einem Europa
iiberdeckenden Gitter mit 54 km Gitterweite und einem Nest iiber Deutschland mit 18 km
Gitterweite. Eine Eigenheit der Episode war, daf sie nur iiber dem Nest 1-Gebiet einen ausge-
priagten Sommersmogcharakter aufwies. Aus den Ozondaten der bodenniichsten Modellschicht
wurde, dhnlich wie bei den Messungen, das mittlere Modellverhalten bestimmt. Es zeigt sich,
daB es dringend nétig ist, lingere Zeitrdume zu simulieren, um aussagekriftigere Informatio-
nen iiber das Modellverhalten zu erhalten, die hier nur angendhert herausgearbeitet werden
konnten. Das mittlere Modellverhalten liegt im Vergleich zu den Messungen zwischen landlich
und flichenbezogen stiddtisch. Die héhere Auflésung des Nest1 zeigt ein leicht stadtischeres
Verhalten im Vergleich zum groben Gitter. Allerdings ist der Effekt der Auflésung gering, da
die Emissionseingangsdaten fiir die Simulationen nur interpoliert sind, also nicht der Modell-
gitterweite entsprechend aufgelost sind. Es zeigen sich Unterschiede zwischen dem mittleren
Verhalten von Wasser- und Landpunkten sowie zwischen dem Nest 1-Gebiet und dem Rest von
Europa. Letztere sind grofitenteils auf die betrachtete Episode zuriickzufiihren, da diese nur lo-
kal Photosmogcharakter aufwies. Es ist somit notwendig, das Ozonklima ebenfalls fiir einzelne
Gitterpunkte bestimmen zu konnen. Die Stationskategorisierung ist dafiir nicht geeignet. Im
ibrigen zeigt sich eine Vergleichbarkeit im Verhalten des Modelles und der Messungen z. B. bei
der Betrachtung der Korrelationslangen.

Hauptkomponentenanalyse (PCA)

Die PCA ist ein algebraisches Verfahren. Sie bietet eine Moglichkeit, die Daten in bezug auf
die Varianzstruktur zu untersuchen und zu beschreiben. Es ergeben sich neue Methoden zur
Beschreibung der Modelleigenschaften, der Mefidaten und MeBnetze. Modellierte und gemes-
sene Daten des bodennahen Ozons wurden wieder getrennt untersucht. Bei der PCA werden
empirische orthogonale Funktionen, die Eigenvektoren oder EOFs, bestimmt. Damit wird ei-
ne direkte Vergleichbarkeit von Beobachtungen und Modellwerten erreicht. Es zeigt sich, daf§
die dominierenden Eigenvektoren, das sind die mit den grofiten Anteilen an der Varianz der
Daten, fiir Modell und Beobachtung iibertragbar sind. Nur die Modellgitterpunkte iiber den
Ozeanen fallen aus der Reihe, so wie es schon vorher festgestellt wurde. Lokale Einfliisse in
den Mefireihen konnen herausgefiltert werden, da sie sich zum grofiten Teil auf die Eigenvek-
toren mit den kleinen Eigenwerten auswirken. Der fiilhrende Eigenvektor — bei der PCA mit
einer Zentrierung der Daten bzgl. der Tagesmittel — beschreibt einen typischen Tagesgang des
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Ozons. Der zugehorige Eigenwert quantifiziert also den Einflu dieses Tagesganges. Fiir die Be-
obachtungen ist er héher als fiir das Modell, fiir den Nest 1-Ausschnitt etwas hoher als fiir das
gesamte grobe Gitter. Das mittlere Verhalten der Messungen ist somit stérker von Emissionen
beeinflufit — stddtischer — als das des Modelles, und das Modell zeigt in Gebieten, die von
einer Sommersmogepisode betroffen sind, ein ,stddtischeres* Verhalten. Es wurden auch die
vorliegenden Messungen von NO, NO; und SO, mit der PCA untersucht. Es konnte damit
bestiitigt werden, daff diese Daten im Mittel eine wesentlich niedrigere Reprisentativitit aui-
weisen als die Ozondaten und daher im Rahmen dieser Arbeit keine weitere Verwendung fiir
die Assimilation finden konnten.

Index fiir das aktuelle Ozonregime

Aus dem Verhiltnis der Amplituden des Tagesganges, wie er durch den ersten Eigenvektor
beschrieben wird, und dem Tagesmittelwert lafit sich eine MaBzahl fiir das Ozonregime ablei-
ten. Dieser Index ist sowohl klimatologisch — iiber die Zeitreihen gemittelt — als auch aktuell
zur Beschreibung eines einzelnen gemessenen oder modellierten Tagesganges anwendbar. Die
klimatologische Anwendung auf die beobachteten Daten zeigt eine gute Ubereinstimmung mit
der Stationsklassifizierung. Damit ergibt sich also eine Methode, um das chemische Regime von
Beobachtungen und Modelldaten zu quantifizieren. Es kann z. B. das mittlere Modellverhalten
mit dem Klima an den Stationen verglichen werden. Das fiihrt zu einigen wichtigen Erkennt-
nissen. Es konnte auch hier gezeigt werden, daBl das mittlere Modellverhalten zwischen landlich
und flichenbezogen liegt. Es konnte weiter gezeigt werden, das dieses zu einem grofien Teil
durch die vorgegebenen Emissionen geprégt ist: das Gitter, auf dem die Emissionen urspriing-
lich vorlagen, tritt in der mittleren Indexverteilung wieder hervor. Auch andere Eigenheiten des
Modelles werden deutlich. Zum Beispiel zeigt sich ein systematischer Fehler an der Kiiste der
Niederlande, verursacht wahrscheinlich durch die vom Modell genutzte Verteilung der Landnut-
zungsklassen. Das aktuelle Regime zu einzelnen Terminen kann jedoch stark davon abweichen
und zeitlich sehr variabel sein. Es konnte ebenso gezeigt werden, dafi der relativ enge Bereich
der Regime, in den das mittlere Modellverhalten fillt, in den Mefnetzen unterreprisentiert ist.
Dies ist bei der Evaluierung des Modelles zu beachten, liefert aber auch Informationen, die bei
der Konstruktion neuer Mefnetze hilfreich sein kénnen. Auch zur Qualitétssicherung ist der
abgeleitete Index hilfreich. Wenig représentative Stationen unter iiberwiegend lokalem Einflu
konnen leicht erkannt werden. Dies ist besonders interessant, da in den meisten Fillen die ur-
spriingliche Konzipierung der Mefinetze nicht dafiir ausgelegt war, reprisentative Ozondaten
zu liefern. Vielmehr lag die Aufgabe in der Wintersmogiiberwachung, die gerade an belasteten
Standorten Messungen erfordert.

Objektive Analyse

Es wurde ein Verfahren zur objektiven Analyse der Verteilung des bodennahen Ozons ent-
wickelt, das auf dem Ansatz der optimalen Interpolation (OI) aufbaut. Eingangsdaten sind
neben den Ozonmessungen die fiir den Termin prognostizierten Daten. Auflerdem werden die
Fehlerkovarianzen der Beobachtungen und des Modelles beriicksichtigt. Diese wurden aus den
vorhandenen Daten abgeschiitzt. Es zeigt sich dabei, daf die Modellfehler im Mittel ca. zwei-
einhalb mal so groB sind wie die Meffehler. Einer der Vorteile der OI ist die Moglichkeit, die
Reprisentativititsfehler der Daten zu beriicksichtigen. Im Gegensatz zur Meteorologie ist hier
die Reprisentativitét nicht hauptsichlich von der Entfernung abhéngig. Eine grofie Rolle spielt
der chemische Zustand oder das Regime der verschiedenen Luftmassen. Fiir das Ozon kann die
chemische Repriisentativitit durch den mittels der PCA bestimmten Index beschrieben werden.
Dieses MaBl wird in dem Analyseverfahren bei der Berechnung der Analysegewichte benutzt.
Damit ist der neue Algorithmus in der Lage, auf physikalisch und chemisch sinnvolle Weise die
Daten der Beobachtungen und des Modelles zu kombinieren.
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Evaluierung

Es wurden Methoden zur Evaluierung des Modelles und zur Verifikation der Prognosen vor-
gestellt und diskutiert, die den Besonderheiten der vorliegenden Beobachtungsdaten Rechnung
tragen. Durch die im Vergleich zu wissenschaftlich durchgefiihrten Messungen geringere Qua-
litdt, aber raumlich und zeitlich gréflere Anzahl an Daten ergeben sich spezielle Anforderungen
und Moglichkeiten fiir den Vergleich von Messung und Modell. Eine grofie Rolle spielt wieder
die Reprasentativitit der Daten. Es ergibt sich durch die Menge an Daten die Moglichkeit, die
rdumlichen und zeitlichen Schwankungen der Reprisentativitit zu beriicksichtigen. Es erweist
sich als notwendig, bei der Verifizierung die Stationstypen getrennt zu betrachten. Auflerdem
erfordert die Verifizierung sowohl die Betrachtung des gesamten Modellgebietes, da es grofie
regionale Unterschiede im Modellverhalten gibt, als auch eine zeitlich differenzierte Auswer-
tung. Es zeigen sich grofle Schwankungen in der Vorhersagegiite fiir verschiedene Termine,
aber es zeigen auch statistische Maflzahlen grofle Unterschiede, wenn sie nur fiir bestimmte
Tagesabschnitte berechnet werden. Neben den bis hierher bereits erarbeiteten Moglichkeiten
zur Verifikation mittels Statistiken oder z. B. der PCA liefern auch die objektiven Analysen
neue Ansitze zur Beurteilung der Vorhersagen. So hilft der Vergleich von Zeitreihen der Dif-
ferenzenstatistiken von Analysen und auch von Persistenzvorhersagen bei der Beurteilung der
Auswertungen der Simulationen. Die Analysen lassen sich ebenfalls fiir die Qualititskontrolle
der Messungen einsetzen. Dies alles sind Ergebnisse, die nur aufgrund der grofen Datenmenge
erzielt werden konnten. Ebenfalls sind aufwendige Vorarbeiten, wie z. B. die Stationskategori-
sierung, unumganglich.

Anfangs- und Randdaten

Der Einflufi der Anfangswerte eines Kaltstarts ist langer als fiinf bis sechs Tage mefibar, deutlich
linger als durch die zweitédgige Initialisierungsperiode des CTMs beriicksichtigt wird. Es zeigt
sich dabei, dafl der Einflul auf die absoluten Niveaus der Konzentrationen gréfler ist, als der auf
die zeitlichen Verldufe, die sich insgesamt schneller auspragen. Im Hinblick auf einen Abgleich
mit den Moglichkeiten, die die Messungen der Spurengase bieten, wurde eine vollstindige Stra-
tegie zur Behandlung der Anfangs- und Randdaten fiir das CTM erarbeitet. Fiir den Kaltstart
des Modelles zu Beginn einer Episode wurde ein Verfahren vorgestellt, das die klimatologischen
Verteilungen der Spurengase, die aus Daten aus der Literatur abgeleitet wurden, an die aktu-
elle meteorologische Situation anpafit. Parameter, wie die Hohe der PBL und der Tropopause
oder das Profil der potentiellen Vorticity, bestimmen die Vertikalprofile vieler Spezies mit. Die
Verifizierung des Verfahrens zeigte verschiedene Ergebnisse. Zum Beispiel stimmen das mittlere
Verhalten des Modelles und die klimatologischen Daten nun besser iiberein. Eine deutliche Ver-
besserung der simulierten vertikalen Ozonverteilung zeigt der Vergleich mit den Sondendaten
besonders im oberen Modellbereich. Es ist ebenfalls ein Einflufi auf die bodennahe Verteilung
des Ozons zu beobachten. Es ergibt sich eine Verbesserung der Prognose fiir landliche Gebiete.

Datenassimilation

Fiir die Anfangswerte des Ozons bei Simulationen, die auf vorherigen Modelldufen aufsetzen,
wurde ein Algorithmus zur Datenassimilation entwickelt. Nach den notwendigen Vorarbeiten
konnte ein Algorithmus vorgestellt werden, der in der Lage ist, die Reprasentativitit der Mes-
sungen — insbesondere in bezug auf die chemische Vergleichbarkeit der Daten — mit einzube-
ziehen. Aktuelle Messungen des bodennahen Ozons werden nach einem Verfahren der objek-
tiven Analyse diagnostiziert. Unter Beriicksichtigung der Hohe der Mischungsschicht werden
diese vertikal ausgewertet. Diese Analysen werden periodisch in das Modell assimiliert. Bedingt
durch die Konsistenz der resultierenden Anfangsverteilungen wird erreicht, dafl die numerischen
Storungen des chemischen Systems durch die Assimilation sehr gering sind und nach sehr kurzer
Zeit verschwinden. Aufgrund der giinstigen chemischen Lebensdauer des Ozons ist dieses be-
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sonders fiir die Assimilation geeignet. Die durch die Assimilation bewirkten Anderungen in den
Mischungsverhiltnissen bleiben relativ lange erhalten und beeinflussen damit die Vorhersage
iiber mehrere Tage hinweg. Die Verifikation des Schemas zeigt einen EinfluBl auf die Prognose,
der noch nach mehr als zwei Tagen beobachtbar ist. Empfehlenswert ist eine periodische Daten-
assimilation, bei der in einem Zeitfenster stiindlich Analysen ins Modell eingebracht werden.
Das Ende dieses Zeitraumes sollte zur Zeit der Ozontagesmaxima liegen. Eine Verbesserung
der Kurzfristvorhersage des bodennahen Ozons wird erreicht. Der Vergleich mit den Zeitreihen
analysierter Verteilungen gibt eine Abschitzung fiir die Grofe der Effekte, die durch die Assi-
milation mit diesem Verfahren erreicht werden konnen. Bei der Verifikation wurde eine separate
Betrachtung der Stationstypen vorgenommen, da die Effekte und deren Ursachen zwischen den
Kategorien verschieden sind. Das Verfahren erzielt die besten Resultate fiir flichenbezogene
und Reinluftstationen. Das ist ein Ergebnis davon, dafl die Analysen das Modellverhalten bei
der Berechnung der Analysegewichte fiir die Mefidaten beriicksichtigen, also die chemische Ver-
gleichbarkeit der Daten gewéhrleistet wird. Insgesamt konnte gezeigt werden, dafi mit einer
den zur Zeit zur Verfiigung stehenden MeBdaten angepaften Berechnung der Anfangs- und
Randwerte des CTMs eine deutliche Verbesserung der Modellprognosen erreicht werden kann.

Ausblick

Die in dieser Arbeit vorgestellten Methoden sind sédmtlich auch auf andere Modelle iibertrag-
bar. Eine Untersuchung einer langen von unterschiedlichen Modellen simulierten Zeitreihe mit
diesen Methoden wire vielversprechend fiir einen Modellvergleich aber auch fiir die Weiterent-
wicklung der Verfahren.

Die statistischen Untersuchungen, die der Analyse zugrunde liegen, miissen mittels lingerer
Zeitreihen iiberpriift werden. Bei Anderungen am Modell oder den Eingangsdaten sollten sie
ebenfalls erneut durchgefiihrt werden, da sie Auskunft iiber die langfristigen Einfliisse der Ande-
rungen geben kénnen und fiir eine Anpassung der Assimilationsverfahren wichtig sind. Insbeson-
dere sind z. B. Anderungen durch eine hohere Auflésung der Emissionsdaten zu erwarten. Eine
Weiterentwicklung in bezug auf die Nutzung zusitzlicher Parameter — etwa der Temperatur-
oder Windabhingigkeiten — sind denkbar.

Das Assimilationsverfahren bendtigt nur geringe Rechenkapazititen und ist somit fiir die routi-
neméflige Anwendung z. B. fiir operationelle Ozonprognosen im Rahmen der Sommersmogiiber-
wachung geeignet. Auch die Ergebnisse der aus der Assimilation resultierenden Simulationen
empfehlen den Einsatz des Verfahrens fiir das CTM. Sinnvoll kann eine Kombination mit varia-
tionellen Methoden der Datenassimilation (z. B. nach Elbern et al., 1997) sein. Diese erfordern
aber einen so grofen Rechenaufwand, daf sie nur fiir einzelne experimentelle Anwendungen
durchfiihrbar sind.

Fiir die Zukunft am wiinschenswertesten wiire eine Zusammenarbeit mit den Betreibern der
Mefnetze. Eine genaue Kenntnis der Messungen und ihrer Qualitét ist die Grundlage der As-
similation. Genauso sinnvoll ist der Riickfluf von Informationen fiir die Qualitédtskontrolle der
Beobachtungen. Dies konnten z. B. Aussagen iiber die abgeschitzten Fehler und die Reprisen-
tativitit einzelner Standorte und ganzer MeBnetze aber auch die Interpretation von Zeitreihen
der analysierten Ozonverteilungen sein. Andere Spurenstoffe und Datenquellen sollten in die
Bestimmung der Anfangs- und Randwerte aufgenommen werden, sobald Messungen in ausrei-
chender Menge und Qualitit zur Verfiigung stehen.






Anhang A

Datenquellen

A.1 Mefinetzbetreiber

Nachfolgend sind (in alphabetischer Reihenfolge) die Datenquellen aufgelistet, deren Messungen
dieser Arbeit zugrundeliegen. An dieser Stelle soll auch all den Personen fiir die freundliche
Zusammenarbeit gedankt werden, die die Daten zur Verfiigung gestellt haben.

Baden-Wiirttemberger-Mefnetz: UMEG (Gesellschaft fiir Umweltmessungen und Umwelter-
hebungen mbH); Herr Scheu-Hachtel.

BLUES-MeBnetz: der Senator fiir Frauen, Gesundheit, Soziales und Umweltschutz; Herr
Endler.

BLUME-MeBnetz: die Senatsverwaltung fiir Stadtentwicklung, Umweltschutz und Techno-
logie; Herr Dr. Lenschow.

The Danish Air Quality Monitoring Programme, NERI, Ministry of the Environment; Herr
Kemp, Herr Palmgren, Herr Manscher.

DWD, Met. Observatorium Hohenpeiflenberg, Herr Dr. Kohler.

EMEP-Mefinetz; Frau Hjellbrekke.

Hessische Landesanstalt fiir Umwelt; Herr Dr. Biichen.

IFU, Garmisch-Partenkirchen; Herr Dr. Scheel.

IMMESA-Mefnetz: staatliches Institut fiir Gesundheit und Umwelt; Saarland; Herr Dr.
Luther.

International Science Consultants; Herr Dr. Simmonds.

IVL, Swedish Environmental Research Institute; Frau Dr. Lindskog, Frau Sjéberg.

KMI, Briissel, Belgien; Herr Dr. de Muir.

Landesamt fiir Umwelt und Natur Mecklenburg-Vorpommern; Herr Dr. Sattler, Herr Wosc-
Zyna.

e Landesumweltamt Brandenburg; Herr Dr. Kiihne, Frau Mattick.
e LUB-MeBnetz: Bayerisches Landesamt fiir Umweltschutz; Herr Béllmann.

L]
[ ]
L ]
L ]
L ]

NABEL-Mefnetz: Bundesamt fiir Umwelt, Wald und Landschaft; Schweiz; Herr Dr. Nyffeler,
Herr Dr. Filliger. _

Niedersiichsisches Landesamt fiir Okologie; Herr Miiller.

NILU, Norwegian Institute for Air Research; Herr Tgrseth.

Osterreich, Umweltbundesamt; Frau Dr. Baumann, Frau Girbardt.

PROGNOS AG, Basel; Herr Hartmann.

Rheinland-Pfilzer-Mefinetz: Landesamt fiir Umweltschutz und Gewerbeaufsicht; Herr Kam-
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pe.
e RIVM, Niederlande; Herr Dr. de Leeuw, Herr Dr.Swart.

o Sichsisches Landesamt fiir Umwelt und Geologie; Herr Griife.

e Schleswig-Holsteiner-Mefinetz: Gewerbeaufsichtsamt Itzehoe; Herr Dr. Lehmhaus.
e SMA, Station Aerologique Payerne; Herr Dr. Jeannet.

e TEMES-Mefinetz: Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen; Herr Dr. Beier.

e Thiiringer Landesanstalt fiir Umwelt; Herr Dr. Schmidt.

¢ Umweltbehérde Hamburg; Herr Matzen.

e Umweltbundesamt Deutschland.
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A.2 Meflistationen

Tabelle A.1: Liste der Mefstationen fiir die Bodenmessungen fiir
August 1994 vorliegen.

den Zeitraum Juni

] —
£ = E. Mefgrofe?

Stationsname® .a& E ‘: P S S -
& 5 5 3 ¢ = = 3

Baden- Wuerttemberg
Aalen s 420 4885 10.10 e . . .
Albstadt 5 710 4821 9.03 = . . .
Baden-Baden 8 150 48,77 B.22 . . .
Balingen v 520 4828 8.86 e . . .
Bernhausen v 370 4868 922 . . . .
Biberach v 560 48.09 980 e . . .
Boeblingen U 445 48.69 902 e . . .
Bruchsal v 113 49.12 B58 . . .
Calw v 332 4871 BT4 e . . .
Edelmannshof w 500 48.89 957 e . . .
Eggenstein v 110 49.08 840 . . .
Ehingen L 530 4828 9.72 e . . .
Emmendingen v 200 4812 785 e . . .
Erpfingen w 799 4835 921 e . . .
Esslingen v 240 48773 934 e . . .
Freiburg.Mitte § 240 4800 783 e . . .
Freiburg.Nord s 260 48.00 T7.86 e . . .
Freudenstadt w 750 4847 841 e . . .
Friedrichshafen 8 402 4766 949 . . . .
Goeppingen ] 318 48.70 967 e . . .
Heidelberg v 110 4942 868 o . . .
Heidenheim v 480 4866 10.16 e . . .
Heilbronn v 152 49.16 922 . . .
Karlsruhe Mitte v 115 4901 842 . . .
Karlsruhe. Nordwest 7 110 49.04 B36 = . . .
Karlsruhe. West v 115 49.01 835 = . . .
Kehl.Sued v 137 4856 T.83 . . . .
Kehl v 135 4858 T80 e . . .
Konstanz b 400 47.67 917 . . . .
Kuenzelsau s 214 4928 969 . . .
Ludwigsburg v 300 4890 9.17 e . . .
Mannheim.Mitte 7 95 4948 B48 e . . .
Mannheim.Nord v 05 4954 BAT e . . .
Mannheim.Sued v 95 4943 B53 e . . .
Mosbach v 147 49.35 9.14 . . .
Neckarsulm v 160 49.20 923 e . . .
Neuenburg v 227 4782 757 e . . .
Pforzheim.Mitte v 250 4889 871 e . . .
Pforzheim. West v 260 4889 B.67 e . . .
Plochingen v 250 4871 942 . . . .
Rastatt v 117 4885 B.23 » . . .
Ravensburg 5 435 47.78 961 e . . .
Reutlingen § 385 4849 921 e . . .
Rheinfelden $ 285 4756 T.79 e . . .
Rottweil v 660 48.17 862 . . .

Fortsetzung auf der nichsten Seite
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E = 3 MefgroBe
Stationsname® 2 o = - &

& = E -~ © ©°o 4

= < — = Q Z =, w0
Schwaebisch.Hall v 300 49.11 9.73 e . . .
Schwarzwald.Sued w 920 47.81 T77T e . . .
Sigmaringen v 580 48.09 921 . . . .
Stuttgart.Bad.Cannstatt v 235 48.81 9.23 . . . .
Stuttgart.Hafen v 235 4873 927 e . . .
Stuttgart.Mitte v 260 4878 0.17 . . . .
Stuttgart.Zuffenhausen v 260 48.83 9.17 . . . .
Tauberbischofsheim v 117 4964 966 e . . .
Tuebingen v 330 4853 9.06 e . . .
Tuttlingen v 640 47.99 883 e . . .
Ulm v 480 4840 999 . . . .
Villingen.Schwenningen v 705 48.05 846 e . . .
Waiblingen s 275 48.83 930 e . . .
Waldshut s 340 4762 822 . . * .
Weil.am.Rhein f 250 4759 763 e . . .
Weinheim s 102 4955 B.66 e . . .
Wiesloch s 160 4930 B70 e . . .
Bayern
Ansbach v 402 4931 1058 . . .
Arzberg v 470 50.06 1220 e . . .
Aschaffenburg v 140 4999 9.13 o« . . .
Augsburg v 500 4831 1091 - - .
Bad.Reichenhall f 495 4774 1285 e . . .
Burghausen s 370 48.17 1283 . . .
Erlangen.Haeusling U 300 49.59 1094 . . .
Garmisch-P.Degernlahne L 735 4748 11.06 e . . .
Garmisch-P.Wank b 1776 4752 11.14 » . . .
Hof v 510 50.32 1191 . . .
Kempten E T00 47.73 1031 . . . .
Kulmbach v 326 50.11 1145 e . . .
Lauf v 311 4951 11.29 o« . . .
Mehring § 430 4818 12,78 e - - .
Muenchen.Johanneskirchen v 528 48.18 1165 e . . .
Muenchen.Lothstrasse v 520 48.15 11.56 e . . .
Muenchen.Stachus v 520 48.14 1157 e . . .
Neu-Ulm v 470 4839 10.03 . . . .
Neustadt.a.d.D.Eining 5 360 48.86 11.77 = . . ™
Nuernberg. Hauptmarkt v 320 4945 11.08 e . . .
Nuernberg. Willy-Brandt-Platz v 300 49.45 11.08 » . . .
Oberaudorf 5 482 4765 12.17 e . . .
Passau v 310 4B58 1346 e . . .
Regen v 536 48.98 1313 e - - .
Regensburg.Rathaus v 330 49.02 1210 e . . .
Schweinfurt v 230 50,04 1023 e . . .
Tiefenbach w 700 4944 1255 e . . .
Tirschenreuth s 504 4988 1233 = - - .
Trostberg v 479 48.03 1254 = . . .
Wuerzburg.Kard.-Faulhaber-Platz v 180 4980 994 - . . .
Wuerzburg. Kopfklinik v 270 49.80 9.96 e - - .

Berlin

Fortsetzung auf der nichsten Seite
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Fortsetzung der vorigen Seite

£ = ) MeBgroBe
Stationsname® 2, e ‘:‘ = S 5 -
g £ B 3 8 =z = B

Buch 5 7 5264 1349 e . . -
Friedrichshagen f 7 5245 1364 e . . -
Funkturm w ? 52.65 1330 e . . -
Grunewald.25m 5 7 5247 1323 e . . -
Grunewald v 7 5247 13.23 e . . -
Heiligensee v 7T 5262 1323 e . . -
Marienfelde f 7 5240 1337 . . . -
Mitte § 7 5252 1341 e . . -
Neukoelln E 7 5249 1343 e . . -
Stadtautobahn v 7 5252 1328 e . . -
Wedding E 7 5254 13.35 e . . -
Brandenburg

Brandenburg.Zentrum f 33 5241 1235 e . . .
Burg f 54 51.84 1415 = . . .
Cottbus.Sued f 76 51.74 1433 = . . .
Eisenhuettenstadt f 40 5215 1464 e . . .
Frankfurt.Oder f 45 52.35 1454 e . . .
Guben v 46 5195 1472 - . . .
Kleinmachnow v 43 5241 1322 - . . .
Koenigs. Wusterhausen s 48 5230 1362 . . . .
Ludwigsfelde v 41 52.30 13.25 - . . .
Potsdam.Hermannswerder 5 32 5239 13.04 e . . .
Potsdam.Zentrum 5 31 5240 13.06 e . . .
Premnitz f 30 5253 1234 . . . .
Prezlau f 30 53.30 1392 . . . .
Ruedersdorf v 60 5247 13.79 - . . .
Schwedt f 10 53.07 14.29 . . .
Senftenberg f 103 51.53 14.00 e . . .
Spremberg.Sued f 100 51.56 14.38 e . . .
Wittenberge f 22 52,99 11.77 = . . .
Bremen
Bremen-Mitte § 7 5309 BBl e . . .
Bremen-Nord s 7 5318 B63 e . . .
Bremen-Ost v 7 53.06 BO92 e . . .
Bremen-West 5 7 5311 B75 e . . .
Bremerhaven f 7 53.56 857 e . . .
Daenemark
Lille.Valby f 15 55.70 12,12 » . . —
Ulborg w 0 56.28 843 e - - -
EMEP
Achenkirch f 960 47.55 11.72 e - - —
Ahtari v 162 62.53 24.22 = E - -
Ansbach 5 481 4930 10.57 = i - -
Aspvreten 8 20 5880 17.38 e - - -
Aston.Hill f 370 5250 -3.04 e - - -
Bassum f 52 5285 872 e - - =
Bottesford § 32 5292 -0.80 e - - -
Brotjacklriegel b 1016 4882 13.22 e - - -
Bush f 180 55.85 -3.20 e - - -
Cartuja s 720 37.20 -3.60 e - - -

Fortsetzung auf der nichsten Seite
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Fortsetzung der vorigen Seite

o E = oﬁ‘ MeBgrified
tationsname® o 2 = : & -
& B F § s 2 2 8

Chaumont w 1130 47.05 6.98 - - -
Cubuk.II w 1169 40.50 33.00 = - - -
Deuselbach w 480 49.76 T.05 e - - -
Eskdalemuir f 243 55.30 -3.20 . - - -
Frederiksborg 3 10 5597 1133 » - - -
Glazebury v 21 5345 -247 . = = -
Great.Dun.Fell w 847 5468 -244 e - - -
Harwell 5 137 51.57 -1.30 e — - -
High.Muffles f 267 54.33 -0.80 e - - =
Hohenwestedt f 75 54.10 967 . - - -
Ispra v 209 4580 B.63 e — — -
Kosetice f 633 4958 15.08 e - - —
Kovk 3 6 46.13 15.11 e - - —
Krvavec w 32 4630 1454 = - - —
Ladybower f 420 53.39 -1.75 e - - -
Logrono f 370 4245 -235 e - - -
Lough.Navar b 126 54.43 -T.87 e - - -
Lueckendorf w 400 50.83 1477 e - - —
Lullington.Heath f 120 50.78 017 e — = -
Meinerzhagen 5 510 51.12 7.63 e - - -
Monte.Velho w 43 3808 -B8.80 e - - =
Neuglobsow f 62 53.15 13.03 e - - -
Noia w 685 4273 -8.92 - - -
Oulanka w 310 66.32 2040 e - - -
Preila f 5 55.35 21.07 e - - -
Rucava f 18 5622 21.22 - - -
San.Pablo b 917 3955 -435 e - - -
Schauinsland b 1205 4791 791 . - - -
Schmuecke w 937 5065 10.77 e - - -
Sibton f 46 52.29 147 = — - -
Sogne f 15 58.08 7.85 e - - -
Stara-Lesna f 808 49.15 20.28 » - - -
Starina f 345 49.05 2227 - - -
Stevenage v 90 51.88 -0.20 e - — -
Strath.Vaich w 270 57.73 477 e - - -
Svratouch w 737 49.73 16.03 e - - -
Tortosa f 50 4082 050 e - - -
Tustervatn w 439 65.83 13.92 - - -
Ueckermuende f 1 53.75 14.07 = - - -
Uto w T 59.78 2138 e - - -
Virolahti 8 8 6053 2760 e - - —
Waldhof f 74 5280 10.76 = - - -
Westerland w 12 5493 831 e . . -
Wharleycroft w 26 54.60 -247 e - - -
Wiesenburg f 107 5212 1247 » - - -
Yarner. Wood s 119 5059 -3.70 e - - -
Zavodnje w 770 46.43 15.00 e - - -
Zingst w 1 5443 1273 e - - -
Hamburg

Bahrenfeld v 7 5356 990 -— . . .
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Billbrook v ? 53.53 1008 - . . .
Flughafen v 7 5364 1000 - . . .
Goehlbachtal v 7 5346 997 e . . .
Hochkamp 8 7 5356 9.84 e . . .
Horner.Rennbahn v 7 53.56 1009 - . . .
Kirchdorf v 7 5349 1002 - . . .
Lokstedt v 7 53.60 996 - . . .
Luebecker.Strasse v ? 5356 1003 - . . .
Neuer. Kamp t.l 7 5356 997 - - - -
Rahlstedt v 7 53.60 10.15 e . . .
Steinwerder v 7 5353 997 - . . .
Sternschanze v T 5357 097 . . . .
Tatenberg v 7 5349 1009 . . »
Veddel v ? 5352 10.02 - . . .
Waltershof v 7 5353 990 - . . .
Hessen
Bebra v 225 5097 980 e . . -
Biebesheim v 7 4978 849 e . . -
Borken s 225 51.08 9028 e . . =
Burg.Herzberg v ?7 5167 1033 - - - -
Darmstadt.Huegelstrasse v 7 4987 865 - . . -
Darmstadt v 140 4988 869 . . —
Dillenburg v 225 50.74 829 e . . -
Ffm.Bockenheim v 98 50.12 864 e . . -
Ffm.Griesheim v 7 5010 861 e . . -
Ffm.Hoechst v 100 50.10 854 e . . -
Ffm.Hoehenstrasse v 7 5013 870 - . . -
Ffm.Niederrad v 97 5009 864 e . . -
Ffm.Ost v 101 50.13 B75 e . . -
Ffm.Sindlingen v 7 50.08 852 e . . -
Frankenberg f 395 51.10 B77 e . . -
Fuerth.Odenwald w 480 49.65 B8.82 . . -
Fulda v 310 5055 970 e . . -
Giessen v 150 50.59 B6T e . . -
Grebenau f 370 50.76 947 e . . -
Hanau v 7 5014 892 e . . -
Kassel . Bettenhausen v 143 5131 953 . . -
Kassel. Nord v 167 5134 948 e . . -
Kassel.Sued 1] 7 51.30 Q48 e . [ —
Koenigstein w 520 50.20 844 . . -
Maintal v 7 50.14 8.83 e . . -
Mainz.Kastel v ?7 5001 829 e . . -
Marburg v 118 50.80 877 . . -
Nidda s 194 50.42 9.00 e . . -
Offenbach v 7 50,10 87T e . . -
Raunheim ] 91 50.01 845 e . . -
Spessart w 485 50.16 940 . . -
Viernheim ] 99 4955 8.58 e . . -
Wetzlar v ? 50.57 B50 e . . -
Wiesbaden.Mitte v 115 5008 824 . . -
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Wiesbaden.Ringkirche v ? 5008 823 - . . -
Wiesbaden.Sued v 130 50.05 B.25 e . . -
Witzenhausen w 605 51.29 9.78 . -
Mecklenburg-Vorpommern
Guelzow f 17 53.82 1207 . . .
Loecknitz f 18 53.52 1426 . . .
Neubrandenburg s 15 53.56 1327 e . . .
Rostock v 10 54.09 1210 e . . .
Schwerin 8 42 5364 1141 . . .
Selmsdorf f 63 53.87 1090 e . . .
Stralsund s 15 54.31 1307 . . .
Stuthof § 5 54.16 1217 . . .
Niederlande
Balk f 7 5292 557 e . . .
Barsbeek f ?7 5266 6.02 e . ® .
Biddinghuizen 5 7 5245 562 e . . .
Braakman f ? 5130 375 e . . .
Budel 5 ?7 5127 556 e . . .
Cabauw 8 7 5197 493 e . . .
Eibergen v 7 5209 661 e . . .
Hellendoorn v 7 5239 640 e . . .
Houtakker v 7 5152 515 e . . .
Huijbergen v ? 5144 436 e e e e
Kollummerwaard f 0 5333 628 e . . .
Kwadijk f 7 5251 501 e . . )
Posterholt v 7 5112 6.04 . . . .
Sappemeer ] 7 5314 680 e . . »
Schipluiden 5 7 5199 428 e . . .
Volkel v 7 5164 566 e . . .
Vredepeel v 7 5139 5.B5 e . . .
Wageningen v 7 5197 565 e . . .
Westmaas s 7 5179 445 e . . .
Wieringerwerf f 7?7 5280 505 e . . .
Wijnandsrade v ?7 5090 588 e . - .
Witteveen v ?7 5281 667 e . . .
Zegveld 8 7 5214 48B4 e . . .
Zierikzee f ? 5164 392 e . . .
Niedersachsen
Braunlage w 992 51.76 10.62 e . . -
Braunschweig.Broitzem f 98 52.23 1047 e . . -
Bueddenstedt. Reinsdorf 8 130 52.16 11.04 . . -
Buxtehude 8 2 5348 970 e . . -
Cloppenburg 8 42 5284 B06 e . . -
Duderstadt s 185 51.50 10.27 = . . -
Emden.City f 1 5337 720 . . . -
Goettingen s 162 5155 9.95 e . . -
Hann.Muenden v 195 5140 9.66 e . . -
Hannover.Linden 5 110 5236 972 e . . -
Herzberg f 248 51.66 1034 = . . -
Lingen § 30 5250 732 e . . -
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Lueneburg s 48 53.24 1045 e . . -
Nordenham.City f 2 5350 848 . . . -
Oker.Harlingerode f 220 51.90 1048 e . . =
Osnabrueck $ 95 52.26 B8.05 e . . -
Rinteln 3 58 5218 9.07 . . —
Salzgitter.Lebenstedt s 94 5215 1035 . . -
Schladen 5 130 52.03 1054 e . . -
Solling. Dassel w 500 51.76 958 e . . -
Walsrode v 50 5283 064 e . . -
Wilhelmshaven.Volslapp f 2 5360 B.09 e . . -
Wolfsburg 8 60 5244 1082 e . . -
Nordrhein-Westfalen
Bergkamen 72 5162 765 -
Bielefeld 102 5202 855 e
Bochum.Wiemelshausen 85 5147 724 -
Bonn 57 3076 T.08 e
Borken 42 5185 686 e
Bottrop 40 51.53 698

110 5153 735 -
60 5150 735 e
B0 5164 733 -
44 51.10 6.80 e
85 5153 759 -

110 5149 7.50 -
75 9154 T46 e
33 53132 674 -
60 51.23 6.86 -

Castrop-Rauxel.Frohlinde
Castrop-Rauxel Ickern
Datteln

Dormagen

Dortmund. Asseln
Dortmund.Hoerde
Dortmund.Mitte
Duesseldorf. Einbrungen
Duesseldorf.Gerresheim

Duesseldorf. Loerick 32 51.25 6.73 e
Duesseldorf.Moersenbroich 38 5125 680 -
Duesseldorf.Reisholz 40 51.19 6.86 -
Duisburg. Buchholz 30 5139 6.76 -

30 5139 665 -
30 5147 6.79 -
28 51.53 6.75

Duisburg.Kaldenhausen
Duisburg.Meiderich
Duisburg. Walsum

" 8 8 8 & & & & & & % 8 & 4 & " B F B S B B e " e RN
" 8 & & ® % & & & & & 9 9 9 " B S 8"
& & ® & & & ® ® & ® B 0 8 0 B B B B " 8 8 8RR

2 2 e eaaaaaaea@ 82 2 ddd s d e @& 2 & dd 2o

Eggegebirge 450 51.83 8.95

Eifel 572 50.65 6.28 e

Essen.Altendorf 70 5146 697 -

Essen.Bredeney 153 5141 697 e

Essen.Leithe 97 5146 T.09 -

Essen.Ost 100 5145 7.03 -

Essen.Vogelheim 47 51.50 6.98 -

Finnentrop 310 51.17 797 - - -
Frechen 68 5092 681 - . . .
Gelsenkirchen 40 51.53 T7.10 - . . .
Gladbeck 80 5158 7.01 . . .
Hattingen 03 5141 721 e . . .
Herne 70 5153 7.22 -— . . .
Herten 102 5160 7.13 e . . .
Hilden 58 51.17 695 e . . .
Huenxe.Bruckhausen 32 5160 676 - . . .
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Huerth v 90 50.88 687 e . . .
Koeln.Chorweiler v 45 51.02 6.89 « . . .
Koeln.Riehl v 40 5097 699 e . . .
Koeln.Rodenkirchen v 45 5089 699 e . . .
Koeln.Vogelsang v 50 5096 6.88 - . . .
Krefeld.Linn v 32 5134 664 e . . .
Krefeld. Mitte v 39 5132 6.55 -— . . .
Ladbergen v 49 5214 T.76 e - - -
Langenfeld v 65 51.09 698 - . . .
Leverkusen v 45 51.04 7.01 - . . .
Luenen.Brambauer ] 90 51.60 745 - . . .
Luenen.Niederaden v 58 51.89 T.57T - . . .
Marl.Polsum v 54 5163 7.06 - . . .
Marl.Sickingmuehle v 42 51.70 T.12 e . . .
Meerbusch v 40 51.27 663 - . . .
Moers.Meerbeck v 28 5146 6.65 e . . .
Muelheim.Styrum v 37 5146 6.87 e . . .
Nettetal v 49 5133 620 e . . .
Neuss.Uedesheim v 37 5116 678 - . . .
Neuss v 40 51.18 669 e . . .
Niederkassel v 49 50.84 7.03 - . . .
Niederzier v 105 50.89 647 e - - -
Oberhausen.Osterfeld v 76 5153 6.87 - . . .
Pulheim v 45 51.01 6.79 — . . .
Ratingen v 63 51.29 6.86 — . . .
Recklinghausen v 67 5160 T7.22 - . . .
Rheinberg.Budberg v 25 5153 664 - . . .
Rothaargebirge w 635 5093 819 e . . .
Schwerte v 118 51.45 T7.58 e . . .
Soest v 110 51.57 B.15 e . . .
Unna v 72 5155 T.69 e . . .
Voerde.Spellen v 25 51.60 6.62 — . . .
Werne v 64 5167 T.65 - . . .
Wesel v 25 51.67 663 . . .
Wesseling v 58 50.83 697 - . . .
Witten v 105 51.45 7.36 - . . .
Norwegen
Birkenes f 190 5838 825 e - - -
Jeloeya w 5 5943 1060 e - - -
Jergul w 255 69.45 2460 e - = =
Kaarvatn v 210 62.78 B8R e - . -
Nordmoen s 200 60.27 11.10 - - —
Osen s 440 61.25 11.78 = - - -
Prestebakke f 160 59.00 1153 e - - -
Svanvik f 30 69.45 30.03 e - — -
Voss f 500 60.60 6.53 e - - -
Zeppelinfjellet b 474 7T8.90 1188 e - - -
Oesterreich
Annaberg w 880 47.87 1532 - - -

Arnfels w 785 46.65 15.37 e . . .
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Dunkelsteinerwald f 305 4838 1556 = - - -
Feldkirch.Hirschgraben v 460 47.24 9.60 - . - -
Gaenserndorf f 161 48.34 16.74 . - -
Gerlitzen b 1900 46.68 13.90 = - - -
Graz.Mitte v 355 47.07 1544 - . - -
Graz.Platte b 661 47.11 1544 e - - -
Graz.West v 370 47.07 1541 - . - -
Hall. Muenzergasse v 560 47.28 1151 - . - -
Haunsberg w 730 4794 13.01 e -~ - -
Hochburg f 463 48.15 12.87 = . . .
Hochgoessnitz w 900 47.06 15.02 e - - -
Illmitz f 117 47.77 16.77 - -
Innsbruck.Reichenau v 570 47.27 1142 - . - -
Innsbruck.Sadrach s 670 4727 1137 e - - -
Innsbruck.Seegrube b 1910 4731 11.38 e - - -
Klagenfurt.Koschatstrasse v 440 46.63 14.30 - . - -
Klagenfurt.Kreuzbergl f 550 46.63 1429 e - - -
Kollmitzberg w 465 48.18 1485 o - - -
Leoben v 540 47.38 1509 e . - -
Linz.Berufsschule v 274 48.28 1431 . - -
Linz.Ursulinenhof v 262 48.30 1429 - . - -
Lustenau 5 417 4741 965 e - - -
Masenberg b 1137 47.35 1588 . -
Oberwart s 330 4731 16.18 » - - -
Pillersdorf w 315 4872 1594 e . - -
Salzburg.Mirabellplatz E 430 4781 13.05 » . - -
Schoeneben w 920 4871 13.95 e - - -
Sonnblick b 3105 47.05 1296 e - - -
St.Johann.im.Pongau v 620 47.35 13.21 e - - -
St.Koloman w 1005 47.65 13.23 e - — -
St.Paul.Herzogberg f 540 46.71 14.89 e - - -
St.Poelten v 270 4820 1563 - . - -
St.Veit.Oktoberplatz v 475 46.77 1436 - . o -
Stixneusiedl w 210 48.05 16.68 = - - -
Sulzberg w 1020 47.52 9.87 e - - -
Traun v 274 4823 1425 . - - -
Villach.Tirolerbruecke s 490 46.61 13.84 = . - -
Vorhegg w 1020 46.68 1297 . . -
Wels v 316 48.17 14.04 - . - -
Wien.Belgradplatz v 220 48.17 1636 - . - =
Wien.Gerichtsgasse v 155 4826 16.40 . - -
Wien.Hermannskogel w 520 48.27 1630 . - - -
Wien.Hietzinger.Kai v 195 48.19 1630 - . - -
Wien.Stephansplatz $ 173 48.21 16.37 » - =
Woergel v 510 4749 1207 - -
Rheinland-Pfalz
Bad.Kreuznach § 108 4992 786 e . . .
Frankenthal v 95 4954 836 e . . -
Hunsrueck w 650 4974 T7.20 e . . .
Kaiserslautern v 232 4945 17T . . . .
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Koblenz U 68 5036 T60 e . . .
Ludwigshafen.Mun v 98 4946 843 e . . .
Ludwigshafen.Opp v 91 4952 B840 e . . .
Mainz v 120 50.02 822 o . . .
Neustadt s 138 4935 B8.14 . . -
Neuwied v 65 5043 T.48 e . . .
Pfaelzer. Wald w 606 49.27 T.83 e . . .
Speyer U 110 49.32 844 » . . .
Trier v 140 49.75 6.64 e . . .
Westeifel w 680 50.27 6.38 e . . .
Westerwald.Herdorf w 480 50.77 T.97 e . . .
Westerwald. Neuhaeusel w 540 5043 T.73 e . . .
Westpfalz w 455 4942 T7.20 . . .
Woerth v 104 4905 B8.25 e . . .
Worms v 90 4963 B8.36 e . . .
Saarland
Bexbach v 7 4936 72T e — - -
Diefflen v ? 4937 6.76 - . - .
Dillingen-City v ?7 4936 6.74 . . - .
Nonnweiler s 7 4963 T00 . — - -
Saarbruecken-Burbach v 7 49.25 695 - . - .
Saarbruecken-City v 7 490.23 6.99 - . - .
Saarbruecken-SIGU v 7 4924 697 . - - -
Saarlouis-Fraulautern v ?7 4933 6.76 - . - .
Voelklingen-City v 7 49.25 6.87 e . - .
Voelklingen-Heidstock v 7 4926 689 - . -
Sachsen
Auerbach v 7 5051 1240 - - - .
Boehlen v 130 51.21 1239 - - — .
Borna v 145 51.13 1250 - - - -
Carlsfeld w 806 50.43 1261 e - - .
Chemnitz-Altendorf v 315 50.83 1289 - - - -
Chemnitz-F .-Heckert-Gebiet v ? 50.80 12.89 - - = .
Chemnitz-Mitte 5 7 50.83 1292 e - - .
Delitzsch v 7 5153 1234 - - — .
Doebeln v 170 51.12 1312 - - - .
Dresden-Postplatz 5 7 51.06 1373 = - - .
Dresden-Reichenbachstr. v 7 51.03 13.75 - - - .
Eilenburg v 100 51.46 12.64 - - - .
Fichtelberg w 1214 5043 1296 - - .
Freital-DRK v ? 51.00 13.65 -— - - .
Goerlitz-Sued v ? 51.13 1498 - - - .
Grimma v 150 51.23 12.72 - - - .
Hoyerswerda v 7 51.44 1425 - - - .
Klingenthal v 7 5036 1247 - - - .
Leipzig-Mitte s ? 5135 1238 . . .
Leipzig-Mittel v 130 51.33 1237 - - - .
Leipzig-Nordost v 118 51.36 1242 - - - .
Leipzig-Sued v 7 5132 1238 - . . -
Leipzig-Suedost v 7?7 5132 1241 - - - .
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Leipzig-Suedwest v 116 51.33 1234 - - - .
Leipzig-West v 7 5133 1233 - - - -
Meissen v 7 51.16 1349 - - - .
Moelbis v 150 51.20 12.50 - - - .
Olbernhau v ? 50.66 13.34 - - - .
Pirna $ 7 5096 13.94 e . . .
Plauen v 7 5049 1214 e . . .
Radebeul-Wahnsdorf f 246 51.12 1368 e . . .
Radebeul v 7 51.10 13.68 — - — .
Reichenbach v 7 5062 1231 - - - .
Roetha v 140 51.20 1242 - — - .
Wurzen v 130 51.37 12.74 - - - .
Zinnwald v 877 50.73 13.75 - . . .
Zitt-Ost v 7 50.80 1482 . - - -
Schleswig-Holstein
Altendeich f 1 5367 959 e . . .
Bargteheide s 48 53.74 10.27 e . . .
Bornhoeved f 45 54.10 10.24 . . .
Brunsbuettel f 7 5391 923 e . . .
Fehmarn w 7 5441 11.22 e - - -
Itzehoe f 7 5392 953 e - - -
Kiel-Schuetzenwall s 17 54.32 1012 . . .
Kiel-Stadtrand 8 25 54.35 1011 = - — -
Luebeck-Lindenplatz s 7 53.87 10.68 . . .
Luebeck-Schoenboecken v 16 53.87 10.64 . . .
Schleswig f 42 5453 955 e . . .
St.Peter-Ording f 7 5433 862 e - - -
Schweden
Esrange w 475 67.88 21.07 e - - -
Norra.Kvill w 255 57.72 1572 - - -
Roervik f 10 57.42 11.93 - - -
Vavihill w 172 56.02 13.15 - - -
Vindeln f 230 64.23 19.77 e - - -
Schweiz
Basel-Binningen $ 320 4754 758 e . . .
Bern v 540 46.95 T44 e . . .
Chaumont w 1140 47.05 6.98 o . . .
Davos w 1640 46.82 9.86 o » . .
Duebendorf v 430 4740 862 e . . .
Haerkingen v 430 4731 782 . . . .
Jungfraujoch b 3580 46.53 T7.99 e . . =
Laegeren w 690 4748 835 e . . .
Lausanne v 530 46.52 664 . . . .
Lugano ] 280 46.01 8.96 e . . .
Magadino ] 200 46.16 8.93 e . . .
Payerne 5 490 46.80 6.94 e . . .
Rigi w 1030 47.07 847 e . . .
Sion v 480 46.22 734 . . . .
Taenikon f 540 4747 B90 e . . .
Zuerich s 410 47.38 B.H3 e . . .
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TOR
Mace.Head b 10 53.33 -9.90 e - - -
Thueringen
Erfurt U 190 50.98 11.04 . . .
Gera v 190 50.88 12.08 . * .
Ilmenau ] 7?7 50.68 1092 . . .
Jena v 140 50.93 11.57 e - - .
Meiningen 5 285 50.57 1042 - - .
Muehlhausen $ 200 51.21 1047 - - .
Neuhaus w 845 50.50 11.14 = - - .
Saalfeld v 210 5065 11.36 = - - .
Suhl v 430 50.61 10.69 e . . .
UBA
Angermuende f 56 53.33 14.00 e - - -
Doberlug-Kirchhain f 97 5165 1358 = - - -
Helgoland w 50 54.18 787 e - - -
Herleshausen f 380 51.02 10.16 e - - -
Kyritz f 40 5293 1242 . - - -
Lehnmuehle f 877 50.73 13.75 = - - -
Leinfelde f 356 51.40 1032 e - - -
Lindenberg w 98 5227 1442 e - E -
Melpitz s 86 51.33 1293 = - - -
Rottenburg f 427 4843 897 e - - -
Schleiz f 500 50.57 11.82 - - -
Schwerin f 59 5365 1138 = - - -
Starnberg f 729 48.02 1135 - - -
Teterow f 46 53.77 1262 = - - -

aDie Stationen sind nach Datenquellen geordnet (also z. B. den entsprechenden Umweltdmtern oder Organi-
sationen); die Schreibweise entspricht dem Namen des Datenfiles. Doppelt vertretene Stationen sind nur einmal
in der Liste beriicksichtigt.

bDefinition der Typenklassen (Erlduterungen siche Abschnitt 2.3) b: Berg (remote); w: Wald (rural); £ Fliche
(suburban); s: Stadt (urban); v Verkehr (traffic).

“Hohe iiber NN.
dMeBdaten in halbstiindiger oder stiindlicher Auflésung fiir die entsprechende Spezies liegen vor.



Anhang B

Klimatologische Anfangs- und
Randwerte von Spurengasen

Im Rahmen dieser Arbeit wurde u. a. ein neues Verfahren fiir die Bestimmung der Anfangs- und
Randwerte fiir die prognostischen Spurenstoffe des CTMs aus klimatologischen Daten erarbei-
tet. Zum einen besteht dieses aus einer neuen Struktur und teilweise {iberarbeiteten Werten der
vorgegebenen Standardprofile, wie im folgenden Abschnitt beschrieben. Zum anderen erfolgt
die Ubertragung der klimatologischen Daten auf die aktuellen meteorologischen Verhiltnisse
nach einer aufwendigeren Methode als bisher (Abschnitt B.2). Des weiteren findet die Bestim-
mung der Randwerte nicht mehr wiahrend des CTM-Laufes statt, sondern in einem Priaprozessor
zusammen mit der Aufbereitung der meteorologischen Daten fiir das CTM.

B.1 Klimatologische Profile

Anhand der Arbeit von Schell (1996) und weitergehender Literatur wurden die bisher benutzten
Profile zur Ermittlung der Anfangs- und Randwerte fiir die Spurengase im CTM iiberarbeitet.
Hilfreich waren dabei auch die von der ,STRATFLUT“-Gruppe benutzten Werte (Lippert,
pers. Mitteilung, 1997), da darin Erfahrungen mit der unteren Stratosphire enthalten sind,
und Kommentare bzgl. der Konsistenz der verschiedenen Stoffe von Zimmermann (pers. Mit-
teilung). Aufgrund der diinnen Datenlage wurde die Zahl von einem Profil pro Spurengas bei-
behalten, fiir eine Abhingigkeit von der geographischen Lage oder der Jahreszeit reichen die in
der Literatur zu findenden Messungen nicht aus. Da mit dem in Abschnitt B.2 beschriebenen
Verfahren versucht wird, zumindest teilweise eine Anpassung an die aktuellen meteorologischen
Verhiltnisse zu gewihrleisten, sind die Standardprofile so formuliert, daf sie einer einheitlichen
,klimatologischen“ Tropopausenhthe von 9km und einer Hohe der planetaren Grenzschicht
(PBL) von 1km entsprechen. Der absolute Wert dieser Héhenangaben ist in soweit nicht von
Bedeutung, als diese Hohen spiiter an die aktuellen Verhiltnisse angepafit werden. Die Profile
bestehen aus 20 Stiitzstellen zwischen dem Meeresniveau und einer Hohe von 34 km mit einem
vertikalen Abstand der Stiitzpunkte zwischen 0.5 km am Boden und 6.0 km in der Stratosphére.
Eine hshere Auflésung in Bodennihe ist nicht erforderlich, da einerseits die Verhéltnisse zu va-
riabel sind oder klimatologische Daten fehlen und andererseits die Werte der Grenzschicht fiir
den Ferntransport von geringer Bedeutung sind. Die Obergrenze der Profile erméglicht Simu-
lationen mit einem oberen Rand des Modellgebietes bis 10 hPa.

Im Folgenden sind die gegeniiber den alten Daten vorgenommenen Anderungen dokumentiert,
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so dafl das Zustandekommen der in Abbildung B.1 gezeigten Profile nachvollzogen werden kann
und anhand neuer Literatur weitere Anpassungen erwiigt werden kénnen.

1. SO2 Schwefeldioxid wie bisher;
2. SULF Sulfat (Schwefelsiure, H,S0,) dhnlich STRATFLUT;

3. NO2 Stickstoffdioxid untere Troposphére dhnlich NO, obere Troposphire ca. 50 % von
NO (Rohrer, 1996), in der Stratosphére dhnlich STRATFLUT;

4. NO Stickstoffmonoxid nach Drummond et al. (1988), nur in der PBL etwas hohere Werte
(bei Rohrer (1996) noch héhere Konzentrationen);

5. O3 Ozon am Boden 30ppb (Simmonds et al., 1996), Profil wie bei Marenco und Said
(1989), oberhalb der Tropopause aus Schwarz und Steinbrecht (1996), Literaturdaten (wie
z. B. bei Beekmann et al., 1994) sind noch unzureichend fiir eine Bestimmung des Profiles
nach der Korrelation von Ozon mit der potentiellen Vorticity;

6. HNO3 Salpetersidure (nitric acid) dhnlich STRATFLUT, oberhalb der Tropopause er-
folgt ein friiherer Anstieg (Schell, 1996), konsistent zu NO,;

7. H202 Wasserstoffperoxid dhnlich STRATFLUT, ausgepriagterer Knick an der Tropo-
pause (Sprung an der Tropopause aufgrund der Feuchteabnahme), niedrige Werte der
PBL nach Tremmel et al. (1993), Profil bis ca. 5 km dhnlich Daum et al. (1990);

8. ALD hdhere Aldehyde (CH3;CHO, acetaldehyd) nach Arlander et al. (1992), ober-
halb 5 km in etwa wie ETH (Bodenwert nach Slemr et al., 1996, wire 0.7 ppb);

9. HCHO Formaldehyd nach Arlander et al. (1992), oberhalb 10 km extrapoliert, noch
hoher stdrkere Abnahme als friilher, Bodenwert ist ungefihr konsistent zu Slemr et al.
(1996);

10. OP1 Methylhydrogenperoxid (CH30OOH) wie bisher, betontere PBL-Obergrenze,
stirkere Abnahme in der Stratosphire als H202;

11. OP2 hoéhere organische Peroxide (C,H2,,,O0H, 7t = 2) dhnlich wie friiher, &hnlich
OP1 betontere PBL-Obergrenze, in der Stratosphire auf null zuriickgehend;

12. PAA Perséuren (CH3;COOOH) nur Endprodukt, konsistent zu PAN, starkere Abnah-
me ab der Tropopause mit der Héhe als PAN;

13. ORAl Ameisensédure (formic acid, HCOOH) nur Endprodukt, teilweise nach der
Ubersicht in Chebbi und Carlier (1996);

14. ORA2 héhere organische Siuren (acetic acid, CH;COOH) nur Endprodukt, wie
ORAL, teilweise nach der Ubersicht in Chebbi und Carlier (1996);

15. NH3 Ammoniak (ammonia) nach Schell (1996), weitere Abnahme mit der Héhe ober-
halb Tropopause bis auf null;

16. N205 Distickstoffpentoxid wie bisher;
17. NO3 Stickstofftrioxid (nitrate radical) wie bisher;

18. PAN Peroxiacetylnitrat und héhere PANs (CH3;CO3NO,) nach Schell (1996) und
z. B. Roberts (1990), h6here PBL-Hohe;
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Abbildung B.1: Klimatologische Vertikalprofile der im CTM prognostizierten Spurengaskonzentrationen; aufge-
tragen sind Konzentrationen in ppbv gegen die Hohe iiber dem Meeresspiegel in km; dick gezeichnet sind die
fiir diese Arbeit ermittelten neuen Profile, diinn, durchgezogen die alten von EURAD benutzten und diinn,

gestrichelt die von STRATFLUT benutzten Profile.
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32.
33.

34.

35.
36.
37.
38.
39.

HC3 Alkanel (C,Hzp42, @ = 2.9, Propan) Profil nach Rudolph (1988) und Schell
(1996), auch Rohrer (1996), in der Stratosphire ganz auf null zuriickgehend, ungefihr

konstant in der Troposphéare, Bodenwerte nach Laurila und Hakola (1996), Lindskog und
Moldanova (1994) und Rudolph und Johnen (1990);

HC5 Alkane2 (C,Hy,y2, 7 = 4.8, Pentan) Profil nach Rudolph (1988), Rohrer (1996),
Schell (1996) und Singh und Zimmerman (1992), dhnlich HC3, in niedrigerer Héhe auf
null zuriickgehend, Bodenwerte nach Laurila und Hakola (1996), Lindskog und Moldanova
(1994) und Rudolph und Johnen (1990);

HC8 Alkane3 (C,Hay42, 7 = 7.9, Oktan) dhnlich HC3 und HC5, in noch niedrigerer
Hohe auf null zuriickgehend, dhnlich den alten Profilen;

ETH Ethan (C3Hg) Profil nach Rudolph (1995), oberhalb Anpassung an altes Profil
(Jahreszeiten- und Breitenabhéngigkeit z. B. bei Rudolph, 1995, zu finden);

CO Kohlenmonoxid Boden < 150 ppb (Simmonds et al., 1996), dhnlich vorher, geringere
Werte in unterer Troposphire (Rohrer, 1996, Marenco et al., 1984);

OL2 Ethen (CyH,) Rudolph (1988), Schell (1996), auch Rohrer (1996), ca. 50 % von
HC3, schnellere Abnahme mit der Héhe als ET H, dhnlich HC3;

OLT Alkenel (C,Hy,, @ = 3.8, Propen) ca. 50 % von OL2 nach Rudolph (1988), auch
Rohrer (1996), Bodenwerte nach Laurila und Hakola (1996), Lindskog und Moldanova
(1994) und Rudolph und Johnen (1990);

OLI Alkene2 (C,H;,, n = 4.8, Penten) ihnlich wie friiher;
TOL Aromatenl (u.a. Toluole, CH;C¢H;) 10times[GLY);
XYL Aromaten2 (u.a. Xylole, (CH3),Cs¢Hy) wie TOL;
ACO3 Acetylperoxyradikal (CH;C0;) 107° x [PAN};

TPAN Trans-PAN (CHOCH=CHCO3NQO,) 1072 x [PAN|, weniger weit in die Stra-
tosphére reichend;

HONQO salpetrige Séure (nitrous acid) ungefahr 0.05 x [NO)] in der Troposphire, <
10~ ppb am Boden;

HNO4 Persalpetersdure wie HONO;

KET Ketone (CpH3,4COCH;3, 7t = 1.2, Aceton) unterhalb der Tropopause wie ALD,
oberhalb Verlauf dhnlich HC3 auf null zuriickgehend (Bodenwert nach Slemr et al., 1996,

wiire 2.6 ppb);

GLY Glyoxal ((CHO),;) Verlauf wie frither, mit TOL abgestimmt, ab der Tropopause
auf null zuriickgehend;

MGLY Methylglyoxal (CH;COCHOQO) wie GLY;
DCB ungesittigte Dicarbonyle (C,Hy,4+1(CHO)2, 7t = 2) wie GLY;
ONIT andere organische Nitrate (C,Hz,+1ONO,, 71 = 4) wie HC5;
CSL Phenole/Kresole (HOCgH,CH;) wie GLY;

ISO Isopren (CsHjg) oberhalb der PBL auf null, Bodenwert nach Laurila und Hakola
(1996);
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B.2 Aktualisierung der klimatologischen Profile

Das bisher im EURAD-Modell angewandte Verfahren zur Bestimmung der Anfangs- und Rand-
werte der chemischen Konstituenten bestand darin, in einer DATA-Anweisung global festzule-
gen, welcher Modellschicht welcher der sechs Werte der Standardprofile zugewiesen wird. Dieses
Verfahren wird durch das im Folgenden beschriebene ersetzt. Die weiteren im CTM optional
zur Verfiigung stehenden Methoden — z. B. die Kopplung der H>0O»-Konzentrationen an die
spezifische Feuchte — sind auch weiterhin méglich.

Ziel des neuen Verfahrens ist eine Kopplung der Anfangs- und Randwerte an die aktuelle me-
teorologische Situation. Diese wird durch verschiedene Parameter, die Einflul auf die Profile
haben kénnen, reprisentiert. Aktuelle Parameter sind die Héhen in m der Modellschichten, die
Gelindehohe, die Hohe der PBL sowie die Héhe der Tropopause. Der Begriff , Tropopause® wird
nur der Einfachheit halber benutzt. Die Tropopause entspricht hier der Schicht, in der vom Mo-
delloberrand aus gesehen die Ozonkonzentration zum ersten Mal auf einen Wert von 100 ppbv
absinkt. Oberhalb dieser Hohe ist das Ozonprofil sehr gut mit dem Profil der potentiellen Vor-
ticity korreliert (siehe z. B. Beekmann et al., 1994, Ebel et al., 1991). Das Profil der potentiellen
Vorticity oberhalb der so definierten Tropopause geht ebenfalls als Parameter in das Verfahren
ein. Klimatologische Eingangsdaten sind die im vorigen Abschnitt beschriebenen Standardpro-
file mit einheitlichen Héhen der PBL und der Tropopause (z.B. hier 1km bzw. 9 km). Dabei
weist das Ozonprofil in Tropopausenhshe den entsprechenden Wert von 100 ppbv auf. Das Ver-
fahren erlaubt eine Beriicksichtigung von breiten- oder jahreszeitabhingigen Profilen, aufgrund
des Mangels an klimatologischen Informationen iiber die Verteilung der Spurengase wird diese
Option derzeit nicht genutzt.

Das Verfahren besteht nun darin, jeder Modellschicht der Siule, die zu einem Punkt des ho-
rizontalen Gitters gehort, aktuell eine entsprechende Hohe zuzuweisen, in der die Standard-
profile ausgewertet werden. Die Konzentrationen der klimatologischen Daten in diesen Hohen
— linear interpoliert aus den umgebenden Stiitzpunkten der Profile — werden als Anfangs-
oder Randwerte der Modellschicht angenommen. Diese Abbildung erfolgt in drei verschiedenen
Schichten (Stratosphiire, freie Troposphidre und PBL) nach unterschiedlichen Methoden mit
stetigen Ubergidngen an den Schichtgrenzen:

1. Stratosphiire: mittels der Korrelation zwischen der potentiellen Vorticity und der Ozon-
konzentration wird ein Ozonprofil berechnet, das der aus der aktuellen Meteorologie be-
stimmten potentiellen Voriticity der betreffenden Gitterpunktsséule entspricht. Es besteht
die Méglichkeit, ein vertikales Profil fiir die Werte der Korrelation vorzugeben, mangels ge-
sicherter Daten wird derzeit aber ein konstanter Wert angenommen. Bei Rechnungen mit
einem Modelloberrand von 10 APa ist insoweit Vorsicht geboten, als daff z. B. Danielsen
(1985) zeigt, daB die Korrelation oberhalb 50 hPa abrupt in eine Antikorrelation iibergeht.
Die Modellschichten in der Stratosphire werden nun den Hohen der Standardprofile zuge-
wiesen, in denen die Konzentrationen des Standardozonprofils gleich denen des aktuellen
Ozonprofils sind.

2. freie Troposphire: hier erfolgt die Zuweisung durch eine Streckung oder Dehnung des
Standardprofiles. Beziiglich einer Hohenkoordinate in m wird die Modellschicht zwischen
den aktuellen Hohen der PBL und der Tropopause linear auf den Bereich der klimatologi-
schen Profile zwischen den Standardhéhen der PBL und der Tropopause abgebildet.

3. PBL: in der PBL erfolgt ebenfalls eine lineare Abbildung entsprechender Hohenbereiche.
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Hier ist die Untergrenze der Schichten jeweils die Gelindehohe am Gitterpunkt, die Ober-
grenze entspricht der aktuellen bzw. der klimatologischen Héhe der PBL.






Anhang C

Farbige Abbildungen

In diesem Anhang sind die farbigen Abbildungen der Kapitel 5, 6 und 7 zusammengefaBt.
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Index aus Beobachtungen und Modelldaten fiir den 26. Juli 1994
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Abbildung C.1: Indexwerte aus Messungen (oben) und Modellsimulation (unten) ermittelt fiir die beiden Ana-
lysetermine 26. Juli 1994 00 UTC (links) und 14 UTC (rechts).
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Ozonmischungsverhiltnisse am 26. Juli 1994 00 UTC [ppbv]

MeBdaten Modelliertes Hintergrundfeld
Min/Max.: 6.17/119.

Analysierte Ozonverteilungen
ohne Beriicksichtigung des Index mit Beriicksichtigung des Index
Min/Max.: 0./110. Min/Max.: 0./119.
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Abbildung C.2: Ozonmischungsverhiltnisse in ppbv fiir den 26. Juli 1994 00 UTC’; obere Reihe: Eingangsdaten
fiir die Analyse aus Messungen (links) und Modellsimulation (rechts); untere Reihe: analysierte Ozonkarten,
links ohne Beriicksichtigung des Index, rechts nach dem in Unterabschnitt 5.4.1 beschriebenen Verfahren mit

Beriicksichtigung des Index.
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Farbige Abbildungen

Differenzen (Beobachtungen — analysierte Werte) der Ozon-
mischungsverhiltnisse am 26. Juli 1994 00 UTC [ppbv]

ohne Beriicksichtigung des Index mit Beriicksichtigung des Index
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Abbildung C.4: Differenzen zwischen Messungen und Analysen (oben) und zwischen Hintergrundfeld und Ana-
lysen (unten) in ppbv fiir den Termin 26. Juli 1994 00 UTC; jeweils links fiir die Analysen ohne und rechts mit
Indexwichtung,.
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Differenzen (Beobachtungen — analysierte Werte) der Ozon-
mischungsverhiltnisse am 26. Juli 1994 00 UTC [ppbv]

ohne Beriicksichtigung des Index mit Beriicksichtigung des Index
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mischungsverhiiltnisse am 26. Juli 1994 00 UTC [ppbv]
ohne Beriicksichtigung des Index mit Beriicksichtigung des Index
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Abbildung C.4: Differenzen zwischen Messungen und Analysen (oben) und zwischen Hintergrundfeld und Ana-
lysen (unten) in ppbv fiir den Termin 26. Juli 1994 00 UT'C; jeweils links fiir die Analysen ohne und rechts mit
Indexwichtung.
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Differenzen (Beobachtungen — analysierte Werte) der Ozon-
mischungsverhiiltnisse am 26. Juli 1994 14 UTC [ppbv]
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50
40t

30k

T T )u Ty

60

S0

1 4Dk

30 E

__ohne Beriicksichtigung des Index

10 20 30 40 S0 10 20 30 30 50

Differenzen (Hintergrundwerte — analysierte Werte) der Ozon-
mischungsverhiltnisse am 26. Juli 1994 14 UTC [ppbv]
mit Beriicksichtigung des Index

Abbildung C.5: Wie Abbildung C.4 fiir den 26. Juli 1994 14UTC.



174 Farbige Abbildungen

Korrelationen der Ozonmischungsverhiiltnisse, Nest 1-Gitter, 21. — 30. Juli 1994
nur 10 - 18 UI:':Qt
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Abbildung C.6: Auswertung der zeitlichen Korrelationen zwischen Modell und Messung fiir die Ozonwerte der
simulierten Episode; oben Korrelationskoeffizienten fiir das Nest 1-Gitter; unten Differenzen der Korrelations-
koeffizienten fiir Nest 1 und grobes Gitter; links fiir die gesamten Zeitreihen, rechts fiir die Tageswerte 10 -
18UTC; die Typenkodierung der Stationen ist wie in Abbildung 6.3.
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RMS (Nest 1-Gitter) der Ozonmischungsver-

hiltnisse, 21. — 30.
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Abbildung C.7: Auswertung des RMS fiir die Ozonwerte der simulierten Episode; oben rechts der RM.S des
Nest 1-Gitters fiir den gesamten Zeitraum; oben links fiir das Nest 1-Gitter die RM S-Differenz der gesamten
Zeitreihen und des Zeitfensters 10 — 18 UT'C'; unten RM S-Differenzen zwischen Nest 1 und grobem Gitter, links
gesamte Zeitreihe, rechts Zeitfenster; Werte in ppbv.
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