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1 Einfihrung

In diesem Bericht wird der Versuch unternommen, den Einfluss von Wettervariabilitat und
Emissionstrends auf die zwischenjéhrliche Variabilitdt der Immission im Zeitraum 1995-
2003 in Deutschland zu quantifizieren. Grundlage bilden die beobachteten Immissionswerte,
die meteorologischen Daten sowie Modellrechnungen. Die Trennung des Einflusses von
Wetter und Emissionstrends auf die Immission ist von groiter Wichtigkeit fiir die Bewer-
tung von Malinahmen zur Senkung der Emission, da erst damit Aussagen getroffen werden
kénnen, wie weit die mit Ausbreitungsmodellen berechnete Wirkung einer Mallnahme von
der durch die zwischenjéhrlichen meteorologischen Schwankungen vorgegebenen Bandbrei-
te der Immissionsverteilungen tberlagert werden kann.

Die Immission wird durch die Emission und durch die Ausbreitung der emittierten Schad-
stoffe in der Atmosphare bestimmt. Die zwischenjahrlichen Unterschiede im deutschen Im-
missionsklima sind demzufolge eine Folge von Verénderungen der Emission sowie der die
Transmission bestimmenden meteorologischen Verhaltnisse in Deutschland und Europa.
Weiterhin konnen globale Veranderungen der Spurenstoffkonzentrationen die lokalen Im-
missionswerte beeinflussen.

Fur die Luftreinhaltung stellt sich die Frage nach dem Einfluss von Emission und Wetter, da
ersterer durch menschliche Aktivitat in gewissen Umfang, d.h. durch Emissionsminderungs-
strategien, steuerbar ist'. Die Beobachtung und ihre korrekte Interpretation kénnen die zwi-
schenjahrlichen Immissionsédnderungen zwar beschreiben, eine Ursachenanalyse auf Basis
von Messungen ist allerdings nur sehr beschrankt moglich. Eine Trennung von Wetter- und
Emissionstrendeinfluss wurde z. B. durch die Untersuchung von ,,wetterbereinigten Trends
von Enke (1999) unternommen. Hierbei wurde der Wettereinfluss in den Immissionszeitrei-
hen statistisch erfasst und anschliellend beseitigt. Das statistische Verfahren kann jedoch nur
relative geringe kurzfristige meteorologische Schwankungen erfassen und damit ,,bereini-
gen“. Problematisch sind bei diesem Verfahren starke und langerfristige Abweichungen, d.h.
langfristige Trends oder Besonderheiten wie z.B. der warme Sommer 2003, da diese die
Grundgesamtheit deutlich verandern.

Rechnungen mit chemischen Transportmodellen bieten eine bessere Mdglichkeit zur Ab-
schatzung der meteorologisch und emissionsseitig bedingten Variabilitdt des Immissions-
klimas, da die zugrunde liegenden Prozesse simuliert werden. Meteorologische Daten und
die Emission kdnnen getrennt variiert werden, was einen Vergleich des Einflusses beider
EinflussgroRen auf die Immission verschiedener Jahre erlaubt. Die interannuellen Unter-
schiede der Modellrechnung beruhen auf den Unterschieden in den meteorologischen Daten
(,,Jahreswitterung®) und den jahresspezifischen Abschéatzungen der Emission. Szenariorech-
nungen konnten somit Hinweise zur Trennung der Einflussfaktoren geben. Eine vollstandige
Trennung beider Faktoren ist aufgrund nichtlinearer Wechselwirkungen und aufgrund des
Wettereinflusses auf die Emission jedoch nicht maglich.

Wihrend Tages-, Wochen- oder Jahresgang der Immission die Folge ,,starker Anregungen®*
sind, sind die Unterschiede von Jahr zu Jahr die Wirkung der kleinen Differenzen zwischen

! Die Frage nach dem durch menschliche Aktivitat veranderten Klima stellt einen weiteren Gesichtspunkt dar.
Erste Ansétze zur Beantwortung dieser Fragen liefert Dimov (2002).
2 Sonnenstand, tagliche Emissionszyklen etc.
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diesen Anregungen. Ihre Erfassung und Modellierung ist demzufolge schwierig. Die Fragen
der langfristigen Variabilitat sind jedoch von grofRer umweltpolitischer Bedeutung. Auch
hierbei stellt sich die Frage nach den Ursachen, die sowohl im verénderten Emissionsauf-
kommen als auch in der unterschiedlichen ,,Jahreswitterung* oder im globalen Spurenstoff-
haushalt liegen konnen. Die Beantwortung dieser Frage ist grundlegend fir die Mal3nah-
menplanung, da die Wirkung von Emissionsanderungen durch die Wettervariabilitat und
durch globale Anderungen tiberdeckt werden kann.

Fur die Untersuchung des Einflusses von Wetter- und Emissionsvariabilitat auf die Immissi-
onen in Deutschland wurde das chemische Transportmodell REM-CALGRID (RCG) ver-
wendet. Dieses Modell wurde im Rahmen zweier vom Umweltbundesamt geforderter FE-
Vorhaben speziell entsprechend den in den EU-Richtlinien zur Luftqualitat definierten An-
forderungen an die Ausbreitungsrechnung entwickelt (Stern, 2003a; Stern et al., 2003).

Die Variabilitat des Wetters ist in dem betrachteten Zeitraum von 1995 bis 2003 durch die
vorliegenden meteorologischen Beobachtungen und deren Analyse gut erfasst. Die fir die
Modellanwendungen verwendete Emissionsdatenbasis und ihre Veranderung sind mit weit-
aus grolierer Unsicherheit aus Emissionserhebungen fur das Jahr 1995 und stoff- und verur-
sacherspezifischen Fortschreibungsfaktoren fur die weiteren Jahre bekannt (Stern, 2003b;
Builtjes et al. , 2002). Die Emission zu einem bestimmten Zeitpunkt der Rechnung wird mit
Hilfe von Zeitfaktoren, die den Tages-, Jahres- und Wochengang beschreiben, aus den Jah-
reswerten bestimmt. Die Emission ist zudem in vielen Féallen vom Wetter beeinflusst. Dies
betrifft vor allem die Emission organischer Substanzen aus biogenen und anthropogenen
Quellen, die Emission durch Heiz- und Kuhlaufwendung und die Windaufwirbelung von
Staub.

Die durch die Wettervariabilitat verursachten Immissionsunterschiede kénnen mit dem Mo-
dell abgeschéatzt werden, indem die Modellrechungen fur die Jahre 1995-2003 mit den Emis-
sionsdaten fir ein bestimmtes Jahr durchgefiihrt werden. Der Wirkung der zeitlichen Emis-
sionsanderungen zwischen 1995-2001, die mit Hilfe der Fortschreibungsfaktoren aus den
Basisemissionen 1995 bestimmt werden, wird mit den meteorologischen Daten eines be-
stimmten Jahres (meteorologisches Basisjahr) berechnet.

Als meteorologisches Basisjahr wird das Jahr 1997 ausgewéhlt, da es nach der Untersuchung
von Enke (2002) das hinsichtlich der Temperatur typischste Jahr fiir den Zeitraum 1990-
2000 ist. Die Untersuchung von Enke wurde im Rahmen dieses UBA-Forschungsvorhabens
durchgefuhrt

Die Bestimmung der Auswirkung eines Emissionsszenarios auf die Immission ist eine wich-
tige Aufgabe fiir die Modellierung. Dazu werden zwei Simulationen unter der Verwendung
identischer meteorologischer Daten (meteorologisches Basisjahr) aber unterschiedlicher E-
missionen durchgefihrt. Bei der Bewertung der Unterschiede missen die charakteristischen
Eigenschaften des meteorologischen Basisjahrs, d.h. der ,,Wettereinfluss“ beriicksichtigt
werden, da die Immissionsanderung aufgrund der Emissionsédnderung bei unterschiedlichen
meteorologischen Bedingungen verschieden stark ausfallen kann. Insbesondere das Auftre-
ten hoher Konzentrationswerte ist oft an extreme meteorologische Bedingungen gekniipft
und kann damit stark von Jahr zu Jahr variieren. Damit hat der Wettereinfluss auch Auswir-
kungen auf die Zielvorstellungen der EU-Richtlinien zur Luftqualitat, da deren Grenzwerte
sich zum Teil aus einer Konzentrationsschwelle und einer zuldssigen Anzahl von Uber-
schreitungen innerhalb eines Jahres zusammensetzen. Gerade diese Uberschreitungen wer-
den aber durch extreme meteorologische Bedingungen hervorgerufen. Die Abschatzung der
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Bandbreite der durch die meteorologische Variabilitit entstandenen Immissionsvariabilitat
kann damit auch als Beitrag zur Luftreinhalteplanung verstanden werden. In diesem Bericht
werden dazu auf Basis der RCG-Modellrechnungen hinsichtlich des Wettereinflusses auf die
Immission typische und extreme meteorologische Jahre aus dem Zeitraum 1995-2003 ermit-
telt.

Massenbilanzgleichungen fiir die zeitliche Anderung der Konzentration sind die Grundlage
der Chemie-Transport-Modellierung. Die Untersuchung der Simulation der zeitlichen Varia-
tion ist demzufolge besonders wichtig fur eine prozessorientierte Modellevaluierung. Wéh-
rend die Evaluierung von CT-Modellen hdufig die Wiedergabe des Tagesganges und in eini-
gen Fallen auch die des Wochen— und Jahresganges betrachtet, sind Modellglteuntersu-
chungen hinsichtlich der zwischenjéhrlichen Variabilitat aufgrund des groRen numerischen
Aufwandes der Rechnungen noch nicht durchgefiihrt worden. Die Ergebnisse des vorliegen-
den Berichtes stellen damit einen qualitativ neuen Beitrag zur Anwendung der Chemie-
Transport Modellierung dar.
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2 Datengrundlage und Auswertemethodik

2.1 Auswertemethodik

In diesem Bericht wird der klimatologische Zusammenhang zwischen meteorologischen
Feldern, der Emission und Immissionsgrof3en untersucht. Im Mittelpunkt stehen die Ermitt-
lung der typischen Verhaltnisse und die Abschatzung der Bandbreite der zwischenjahrlichen
Variabilitat der Immission. Die Variabilitat der Immission soll dabei mit der Variabilitat der
meteorologischen Situation und der Emissionstrends erklart werden.

Als Basis fiir die Untersuchungen werden an deutschen Messstationen ermittelte Zeitreihen
verwendet:

e 1-stindige beobachtete Zeitreihen von Ozon, PM10/ TSP (zum Teil nur 24h- bzw.
3h-Mittelwerte), NO, und SO, fur den Zeitraum 1995-2003 aus den Messnetzen der
Bundeslénder und des Umweltbundesamtes,

e 3-stundige meteorologische Zeitreihen von 2m-Temperatur, 10m-Wind, Nieder-
schlag und Mischungsschichthéhe an den deutschen Immissionsmessstationen fir
den Zeitraum 1995-2003 ( gewonnen aus der groBraumigen diagnostischen Analyse),

e 1-stindige mit RCG berechnete Zeitreihen von Ozon, PM10, NO, und SO, fur den
Zeitraum 1995-2003 (Meteorologie und Emissionstrend-Einfluss),

e 1-stindige mit RCG berechnete Zeitreihen von Ozon, PM10, NO, und SO, flr den
Zeitraum 1995-2003 bei Verwendung von variabler Meteorologie und konstanter
Jahresemission von 1997 (nur Meteorologie—Einfluss),

e 1-stundige mit RCG berechnete Zeitreihen von Ozon, PM10, NO, und SO, flr den
Zeitraum 1995-2000 bei Verwendung der Meteorologie von 1997 und angenomme-
nen anthropogenen Emissionstrends (nur Emissionstrend-Einfluss).

Eine genauere Beschreibung der Datenbasis erfolgt in den Unterkapiteln 2.3 bis 2.5. Fir die
durchgefiihrte Untersuchung werden die vorliegenden Daten nach folgendem, in Abbildung 1
dargestelltem VVorgehen zusammengefasst:

1. Jede vorliegende beobachtete vollstandige Jahreszeitreine wird mit Hilfe verschiedener
klimatologischer Parameter zusammengefasst, die die mittleren und extremen Verhéaltnisse
charakterisieren. Fir alle Stationen mit vollstandiger Beobachtungsreihe wird der entspre-
chende Wert aus der Modellrechnung und den meteorologischen Daten bestimmt. Es handelt
sich dabei um die folgenden Parameter:

e Mittelwert (ZRM) fiir das gesamte Jahr und die vier Jahreszeiten®,

% Die Jahreszeit Winter (WIN) umfasst dabei die Monate Januar, Februar und Dezember eines Jahres. Frihling
(SPR), Sommer (SUM) und Herbst (AUT) ergeben sich aus den Monaten Mérz, April, Mai (SPR), Juni, Juli,
August (SUM) sowie aus September, Oktober und November (AUT).
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e 98-Perzentil (P98MA) der Tagesmittelwerte des gesamten Jahres und der vier Jah-
reszeiten,

e Uberschreitung von Immissions-Grenzwerten nach den EU-Richtlinien® (siehe
Tabelle 8).

2. Das Ensemble der Parameter wird dann mit dem Mittelwert Uber alle bzw. nur Uber die
Gruppe bestimmter Stationen fiir Beobachtung und Modellrechnung zu jeweils einem Wert
zusammengefasst.

3. Zur Darstellung der zwischenjahrlichen Variabilitat werden die Anomalien betrachtet. Die
Anomalien werden berechnet, indem der Mittelwert der jahresbezogenen und stationstiber-
greifenden Mittelwerte (nach 2.) von diesen Werten abgezogen wird. Die Summe der Ano-
malien Uber den gesamten Zeitraum betragt Null. Jedes Jahr tragt damit unabhangig von der
Anzahl der verfiigbaren Stationen gleichermalRen zur Anomaliebildung bei.

4. Das Ensemble der stationsubergreifenden Mittelwerte (nach 2.) und deren Anomalien
werden zur grafischen Darstellung der Unterschiede fir jedes Jahr des betrachteten Zeit-
raums dargestellt. Weiterhin wird die Korrelation der Anomalien untersucht und die Bandbe-
reite der Variabilitat ermittelt.

Observation 1999 Model RCG 1999 Observation 2000 Model RCG 2000

X unvollstandige Beobachtung x unvollstandige Beobachtung

@ Jahresmittelwert, Maximum
Grenzwertiiberschreitung etc.

@ Jahresmittelwert, Maximum
Grenzwertiiberschreitung etc.

Stationsiubergreifende Stationsiubergeifende Stationsubergreifende Stationsiubergeifende
Mittelbildung Mittelbildung Mittelbildung Mittelbildung
ppb/
Anzahl l l
1999 1999 2000 2000
Obs RCG Obs RCG

Abbildung 1: Prinzip der Mittelwertbildung zur Untersuchung der zwischenjéhrlichen Varia-
bilitat

% Neben den Mittelwerten und Maximalwerten ist far die Luftreinhaltung auch die Anzahl der Uberschreitun-
gen von Grenzwerten ein wichtiges Kriterium. Da es dabei um die Upprschreitung von Schwellenwerten geht,
kdnnen relativ geringe Anderungen des Immissionsniveaus zu grof’en Anderungen der Uberschreitung fiihren.
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2.2 Rank Korrelation zur Quantifizierung von statistischen
Zusammenhangen

Zur Uberpriifung des statistischen Zusammenhanges zwischen den zwischenjahrlichen A-
nomalien von Modellrechnung, Beobachtung und meteorologischer Situation steht nur ein
kleines Ensemble von maximal 9 Jahren zur Verfugung, das fur die Berechnung einer aussa-
gekraftigen Korrelation und von Trends zu klein ist.

Aus diesem Grund wird der Zusammenhang der Anomalien zunéchst nur grafisch darge-
stellt. Weiterhin wird der Rank-Korrelationskoeffizient nach Spearmann (siehe z.B. Wilks
1995) als robustes MaR zur Quantifizierung des statistischen Zusammenhanges berechnet.
Sein Wertebereich schwankt genau wie der des lblichen Korrelationskoeffizienten (Pearson)
zwischen -1 und 1. Wéhrend der ,,gewohnliche* Korrelationskoeffizient auf den gegenseiti-
gen Abweichungen vom Mittelwert beruht, bewertet der Rank-Korrelationskoeffizient nach
Spearmann den Rang der einzelnen Daten, d.h. ihre Reihenfolge, wenn sie der Grol3e nach
sortiert werden. Die entscheidende Grolie ist dabei die Differenz in den Perzentilen eines
Wertepaares. Ein Korrelationskoeffizient von 1 tritt auf, wenn die Werte der Datenpaare
jeweils die grofiten, zweitgrofiten und so weiter in ihrem Ensemble sind. Die absoluten Un-
terschiede spielen jedoch keine Rolle. Durch diese Eigenschaft ist der Rank-
Korrelationskoeffizent robust gegenlber Ausreiliern, da es keinen Einfluss hat, ob z.B. der
groRte Wert deutlich oder nur wenig groRer als der Rest ist. Der Rank Korrelationskoeffi-
zient wird mit folgender Formel berechnet:

6 d?
R=1-—-2—
n°—n
n = Anzahl der Wertepaare
d = Differenz in der Reihenfolge (Rank)

R = Rank Korrelation

Das Signifikanzniveau® des Rank-Korrelationskoeffizienten fir nur 9 Wertepaare ist hoch.
Man kann sich dies bewusst machen, indem man die aus zuféllig konstruierten Ensembles
mit 9 Datenpaaren ermittelten Korrelationen im Histogramm darstellt (siehe Abbildung 2).
Ca. 20% der Korrelationskoeffizienten sind dabei groRer als 0.5 oder kleiner als —0.5. Eine
Korrelation groRer 0.5 oder Kkleiner — 0.5 wird in den Auswertungen dieses Berichts als ein
deutlicher statistischer Zusammenhang bewertet. Die zugehdrige Irrtumswahrscheinlichkeit
betragt dabei folglich 20%. Die theoretisch abgeleiteten Signifikanzschwellen der Rank-
Korrelation ergeben sich bei 9 Datenpaaren zu 0.976 (0.1% Irrtumswahrscheinlichkeit),
0.833 (1%), 0.73 (5%) und 0.6 (10%). Eine nicht erreichte Signifikanzschwelle bedeutet
jedoch nicht, dass der gefundene statistische Zusammenhang nicht besteht, sondern nur, dass
er auch mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit (=Irrtumswahrscheinlichkeit) zufallig in den
Daten aufgetreten sein kann.

> Das Signifikanzniveau gibt an, ab welcher GréRe der Korrelation ein solcher Wert mit der zugehérigen Irr-
tumswahrscheinlichkeit rein zufallig aufgetreten sein kann.
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Abbildung 2: Histogramm der Rank-Korrelationskoeffizienten aus 3000 zuféllig konstruierten
Ensembles aus je 9 Datenpaaren.

Es muss dabei betont werden, dass sich die Korrelation nur auf die stationstbergreifenden
Anomalien (Mittel Gber alle Stationen) bezieht, d.h. z.B. ob ein im Mittel zu windstarker
Sommer mit einem im stationsubergreifenden Mittel zu ozonarmen Sommer verbunden ist.
Die Frage, inwieweit hohe Winde oder Temperaturen etc. mit den an den einzelnen Statio-
nen gemessenen stiindlichen Immissionswerten im Zusammenhang stehen, wird dabei nicht
beantwortet.

Die Korrelation ist ein relatives Mal} und gibt keine Auskunft tber die absolute GroRe der
Abweichung. Aus diesem Grund ist es notwendig, auch die Bandbreite der zwischenjahrli-
chen Immissionsschwankung zu ermitteln und zu vergleichen. Dazu wird der Schwankungs-
bereich, auch Bandbreite genannt, ermittelt und die Differenz zwischen dem hdchsten und
niedrigsten Jahreswert darstellt. Weiterhin kann der Median des Ensembles der neun be-
trachteten Jahre das fur den Zeitraum typische bzw. reprasentative Jahr definieren.

2.3 Qualitat und Verfugbarkeit von Immissionsdaten

Die Erfassung von troposphdrischen Spurenstofftrends im nationalen, européischen oder
globalen Mafstab ist Inhalt umfangreicher Forschungsaktivitét (z. B. Beilke und Uhse, 1999,
Roemer, 2001 und Oltmans, 1998). Die korrekte Erfassung der zwischenjéhrlichen Variabili-
tat aus der Beobachtung ist mit Problemen behaftet, denn die Anzahl der messenden und
ausreichend vollstandigen Stationen ist sehr uneinheitlich und die Messungen sind von un-
terschiedlicher Qualitat. Dieses Problem wird auch von anderen Autoren, bei der Detektion
von Immissionstrends in den Mittelpunkt gestellt (Roemer, 2001). Der Schwerpunkt dieser
Untersuchung liegt aber nicht auf der Feststellung von Trends®, sondern auf der Untersu-
chung der Fahigkeit des Modells, die interannuelle Variabilitat wiederzugeben.

Die hier verwendeten Beobachtungsdaten sind stlindliche Zeitreihen der bodennahen Mes-
sung fiir Ozon (Os), Stickstoffdioxid (NO,), Schwefeldioxid (SO,), Staub (TSP’) und Fein-
staub (PM10%). Die Daten stammen aus den Messnetzen der deutschen Bundeslander und
des Umweltbundesamtes. Die Daten des Zeitraumes 1995-2002 sind gepriifte und fehlerbe-
reinigte Daten, die Daten des Jahres 2003 sind ungeprift und stammen direkt aus dem opera-

® Hierzu ist die betrachtete Periode zu kurz.
" Total suspended matter
® particulate matter mit einem effektivem Durchmesser von weniger als 10pum
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tionellen Daten-Lander-Austausch. Die Anzahl der vorliegenden Stationsmessungen ist fir
2003 auch deutlich geringer als fiir den tbrigen Zeitraum.

Fur die EU-Rahmenrichtlinie ist nur die Fraktion des Staubes mit einem Durchmesser klei-
ner 10 um (PM10) von Interesse. PM10-Messungen liegen jedoch erst seit 2000 in gréRerem
Umfang vor. Aus diesem Grund wird die PM10-Konzentration auch aus den TSP-
Messungen abgeleitet. Dabei wird ein Anteil von 80%° angenommen (Lenschow et al.,
2001).

Die Bestimmung der Haufigkeit von Fehlwerten ist notwendig, da die Daten statistisch bear-
beitet werden. In den Tochterrichtlinien (EU, 2002; EU, 2000; EU, 1999) zur EU-Rahmen-
richtlinie (EU, 1996) ist festgelegt, dass mindestens 90% der Daten einer kontinuierlichen
Jahreszeitreihe (Ozon nur Sommerwerte, siehe EU, 2002) fiir die Ableitung der Luftgutekri-
terien vorhanden sein missen. Um die Anzahl der verwendbaren Zeitreihen zu erhéhen,
wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Vollstandigkeitskriterium von 85% angewendet. Dies ist
insbesondere fiir die Nachtwerte von Bedeutung, da hier die Ausfallquote berproportional
hoch ist. Eine Fehlwertersetzung wurde nicht durchgefiihrt. Fiir Ozon'®, NO,, TSP und SO,
erfillen mehr als 80% und fir PM10 weniger als die Hélfte der Zeitreihen das 85% Kiriteri-
um.

Tabelle 1 und Abbildung 3 zeigen die Anzahl der vorliegenden Jahreszeitreihen aus
Deutschland fir die Jahre 1995-2003. Es ist ersichtlich, dass fur Ozon und NO, nur ca. die
Hélfte, fir SO, weniger als ca. ein Drittel und fur PM10/TSP nur ca. 10% der 300-400 Stati-
onen im gesamten Zeitraum verfligbar sind (Abbildung 3). Weiterhin ist die Stationsanzahl
flr das Jahr 2003 bei allen Stoffen deutlich geringer als fur die anderen Jahre. Die Anzahl
der verfligbaren PM10/TSP—-Messungen schwankt besonders stark im betrachteten Zeitraum.

Eine weitere Quelle der Datenunsicherheit liegt in der unterschiedlichen Messstrategie der
einzelnen Bundeslander. Dazu gehort die Festlegung der unteren Messbereichsschranke®!
und das Verhaltnis'® der Stationsanzahl in landlichen und belasteten Regimes.

1995 [1996 [1997 1998 [1999 2000 |[2001 |2002 |2003
O3 336 337 361 332 342 348 342 352 268
NO, |409 379 423 410 418 423 420 414 295

SO, 443 357 426 360 406 398 381 278 191
TSP 232 342 340 341 288 129 104 - -
PM10 |- - 36 38 34 98 155 274 130

Tabelle 1: Anzahl der verwendeten Jahreszeitreihen aus Deutschland, deren Vollstandigkeit
groler als 85% ist.

% Trotz regionaler Unterschiede wird dieser Wert fiir Deutschland haufig verwendet. Fiir tropische GroRstadt
(Jakarta) wird z.B. von einem Umrechnungsfaktor von 50% ausgegangen (Ostro, 1994)

1% Die Datenqualitétsanforderung wirkt sich besonders auf die Ozonbeobachtungen aus, bei der nach diesem
Kriterium nur 70% der Zeitreihen verwendet werden kénnten

Y Fiir SO, in Brandenburg ist der kleinste mégliche Wert 3 pg/m?, wéhrend er in den benachbarten Bundeslan-
dern der haufig gemessene Minimalwert 1 ug/m?ist.

12 In Bayern finden PM10-Messungen nur in belasteten Regimes statt.
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Abbildung 3: Anzahl der Stationen mit vollstandigen Jahresmessreihen (>85% der stiindlichen
Daten). Rot ist der Anteil der Stationen, die in allen Jahren von 1995-2002 Zeitreihen liefern.

2.4 Modellrechnungen

Chemie-Transport-Modelle berechnen die Immissionsfelder aufgrund der Simulation von
Emission, Transport, chemischer Umwandlung und Deposition. Die berechnete Immission
ergibt sich letztendlich aus den Eingabedaten von Emission und Meteorologie. Die Variabili-
tat dieser Eingabedaten bestimmt demzufolge die Variabilitat der simulierten Immission.
Durch die bewusste Veranderung dieser Eingabedaten im Sinne eines meteorologischen oder
emissionsseitigen Szenarios kann die Wirkung dieser Einflussfaktoren auf die Immission
getrennt untersucht werden.

Die hier ausgewerteten Modellrechnungen wurden mit dem Chemie-Transport-Modell
REM-CALGRID (RCG) (Stern 2003a) durchgefiihrt. RCG ist ein Ausbreitungsmodell fur
die planetare Grenzschicht bis zu einer Hohe von circa 3500 m. Das hier gewéhlte Modell-
gebiet (80x81 Gitterpunkte) umfasst Mitteleuropa mit einer horizontalen Auflésung von
0.25°*0.5° (ca. 25*25 bis 30*30 km?). Das Modellgebiet erstreckt sich von 42°-62° nordli-
cher Breite und von 10° westlicher bis 30° dstlicher Lange und umfasst damit ein Gebiet von
Irland bis Polen und von Norditalien bis Stidnorwegen. Die unterste Modellschicht hat eine
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Hohe von 20 m. Die Berechnungen fiir diese Schicht werden als Aquivalent der bodenge-
stiitzten Messung angesehen.

Die gewahlte horizontale Auflésung entspricht der Aufldsung der zur Verfligung stehenden
europaweiten Emissionsdatenbasen (Stern, 2003b), die auf das Jahr 1995 bezogen sind. Die
Anderung der Emission fiir die Jahre 1996-2000 wird durch lander- und verursacherspezifi-
sche Veranderungsfaktoren (Stern, 2003b, Builtjes et al., 2002, siehe Kapitel 4.1) ausge-
driickt.

Zur Untersuchung der zwischenjéhrlichen Variabilitat wurden Modellrechnungen mit dem
Chemie-Transport Modell RCG fur die Jahre 1995- 2003 durchgefihrt. Sie wurden erganzt
um Szenariorechnungen, bei denen immer nur die Jahresemission von 1997 (Szenario ,,Me-
teorologie-Einfluss®) verwendet wurde. Um den Einfluss des Emissionstrends abzuschétzen,
wurden weiterhin mit den meteorologischen Daten des Jahres 1997 die angenommenen Jah-
resemissionen der Jahre 1995-2000 in den Rechnungen benutzt (Szenario ,,Emissionstrend -
Einfluss“). Somit liegen fir jede Station und jedes Jahr insgesamt 3 modellierte Zeitreihen
aus den in der Tabelle 2 zusammengestellten Jahresrechungen vor:

e RCGR: normale Simulation (Meteorologie- und Emissionstrendeinfluss)
e RCGM : Simulation mit der Emission von 1997, ,,Meteorologieeinfluss“-Szenario

e RCGE: Simulation mit den meteorologischen Daten von 1997 unter Verwendung
der Emissionstrends, ,,Emissionstrendeinfluss“-Szenario

Die lateralen und die oberen Randbedingungen wurden aus Hintergrundwerten und fiir Ozon
aus klimatologischen Auswertungen von Ozonsonden nach Logan (1999) gewonnen. Dabei
wurde der Jahresgang in Form von Monatsmittelwerten, nicht aber die zwischenjéhrliche
Variabilitat berticksichtigt. Der gesamte hemispharische und globale Einfluss auf die Immis-
sionsvariabilitat in Europa ist somit nicht durch die Modellrechnung erfasst. Dies gilt sowohl
fiir einzelne Episoden als auch fir die langerfristigen Trends im Jahresmalstab.

Als Basisjahr fur die Szenarien wurde das Jahr 1997 ausgewahlt, da es nach der Untersu-
chung von Enke (2002) das hinsichtlich der Temperatur typischste Jahr fur den Zeitraum
1990-2000 ist. Die Unterschiede zwischen den einzelnen Jahren werden durch die Haufigkeit
des Auftretens von GrolRwetterlagen definiert. Die GroRwetterlagen, die die Wettersituation
in ganz Mittel- und Westeuropa zusammenfassen, sind so konstruiert, dass sie eine optimale
Unterscheidung von Temperaturregimes™ im Elbeeinzugsgebiet erméglichen. Die Bestim-
mung des typischen Jahres erfolgte bei Enke (2002) ohne die Einbeziehung von Immissions-
daten.

3 Hinsichtlich des Feuchteregimes stellt das Jahr 1996 das reprasentativste fiir den Zeitraum 1990-2000 dar.
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METEOROLOGISCHE DATEN
Jahr | 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003
1995 | RCGR RCGE
1996 RCGR | RCGE
c [1997 | RCGM | RCGM | RCG [ RCGM [ RCGM | RCGM | RCGM | RCGM | RCGM
7 [ 1998 RCGE | RCGR
= | 1999 RCGE RCGR
w 2000 RCGE RCGR
2001 RCGE RCGR
2002 RCGE RCGR
2003 RCGE RCGR

Tabelle 2: Durchgefihrte RCG-Modellrechnungen mit verschiedenen Kombinationen von me-
teorologischen Daten und Emissions-Daten.

2.5 Meteorologische Daten

Die meteorologische Situation bestimmt die Ausbreitung, die chemische Umwandlung und
teilweise auch die Emission von Spurenstoffen. VVon grofler Bedeutung sind dabei GroéfRen,
die die groRraumigen Transporte und die Auspragung der Turbulenz beschreiben. Eine ge-
naue Untersuchung der Wirkung ist sehr komplex, so dass hier nur die grofiradumigen Felder
von

e Temperatur (2m) und

e Bodenwindstarke (10m)

betrachtet werden. Der Vorteil dieser Grof3en ist, dass sie direkt und mit guter Genauigkeit
sowie raumlicher Représentativitidt beobachtet werden. Sie kénnen meist sehr gut als zu-
sammenfassende Beschreibung des atmosphérischen Zustandes einschlieBlich der Bewdl-
kung aufgefasst werden. Letztendlich sind es auch diese beiden GréRien, die die Basis fur die
Berechnung der im Modell verwendeten turbulenten Grenzschichtparameter darstellen. Ein
weiterer Vorteil ist, dass sie als quantitative stationsbezogene Mal3e gut mit denselben statis-
tischen Malen (stationsiibergreifende Mittelwerte, Anomaliebildung etc.) wie die Immissi-
onsdaten behandelt werden kdnnen (siehe Abbildung 1).

Die zwischenjahrliche Variabilitat von Temperatur und Windstérke wird aus den meteorolo-
gischen Eingabedaten fur die Rechnungen des Chemie-Transportmodells RCG abgeleitet.
Die meteorologischen Daten fiir RGG werden mit Hilfe des an der Freien Universitat Berlin
entwickelten diagnostischen Systems erstellt, das aus synoptischen Daten und Radio-
sondendaten mit Methoden der optimalen Interpolation konsistente meteorologische Felder
in einer Gitterauflésung von 0,5° Lange und 0,25° Breite berechnet (Reimer und Scherer,
1992). Die zeitliche Auflésung betragt 3 Stunden. Die flr diese Untersuchung verwendeten
meteorologischen Daten sind demzufolge nicht die originalen meteorologischen Messungen
sondern die durch bilineare Interpolation am Stationsort aus den grolRrdumigen Analysen ge-
wonnenen Zeitreihen. Durch dieses VVorgehen ist sichergestellt, dass Probleme durch klein-
raumige Schwankungen und mangelnde Datenverfiigbarkeit in hohem MaRe eliminiert wer-
den.



12 UBA F&E Vorhaben 201 43 250 Zwischenjéhrliche Variabilitét

2.6 Regimeklassifikation

Alle vorliegenden Immissionszeitreihen aus Beobachtung und Modellrechnung wurden nach
Flemming (2003) in Immissionsregimes klassifiziert. Eine Aufstellung der Regimes und eine
Zusammenfassung der Klassifikationskriterien sind in Tabelle 3 zu finden. Die Unterschei-
dung von Regimes ist fiir die hier bearbeitete Aufgabe aus mehreren Griinden von Bedeu-
tung:

1. Die Skala des Modells kann Regimes mit hoher lokaler Belastung wie ,,Strasse* nicht
erfassen, was beim Vergleich zu beachten ist.

2. Die jahrlichen Trends kénnen in verschiedenen Regimes unterschiedlich ausgepréagt
sein, da Emissionstrends und meteorologischer Einfluss von verschiedenartiger Be-
deutung sind.

3. Die Land- und suburbanen Stationen sind flr eine grofRere Flache représentativ.

Damit die Anderung der Stationsanzahl pro Regime keinen Einfluss gewinnt, wird die Klas-
sifikation fir jedes Jahr des gesamten Zeitraums durchgefihrt. Ist eine Station in einem Jahr
nicht mit einer vollstdndigen Jahreszeitreihe vertreten, so wird sie nicht berticksichtigt.

In Tabelle 4 bis Tabelle 7 sind in Ergdnzung zu Tabelle 1 zusétzlich die Anzahl der verfiig-
baren Stationen pro Regime fur jedes Jahr und flr den gesamten Zeitraum zusammengestellt.
In Abbildung 4 ist die Verteilung der Stationen in Deutschland, ihr Regime und ihre Verfug-
barkeit im Zeitraum 1995-2003 dargestellt.

— Name und Abkiirzung des Regimes
. Kriterium:
Spezies
ozon Log (P50ME) Berg |Land |Vorstadt | Stadt Belastete Stralie
P50TA B R Ul u2 Stadt U3 S
Land Vorstadt | Stadt Belastete Strafle ex-
NO, PSOME R u1 U2 Stadtus | STBeS |
pmio | PPOME #1 42 43 44 45
50, Log (PSOME) # 4 43 44 45

Tabelle 3: Immissionsregimes nach Flemming (2003), Klassifikationskriterien: PSOME = Medi-
an des Tagesmittelwertes, P50TA = Median der normierten Tagesschwankung, Log = Loga-
rithmische Transformation.
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NO2 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 ALL

R 41 32 47 65 63 72 87 92 73 24
Ul 81 56 77 87 98 111 118 105 86 28
U2 85 80 94 74 90 89 82 78 63 40
U3 131 128 106 109 108 95 92 85 66 64
S 59 60 85 57 48 49 43 36 27 54
s2 12 28 20 23 14 10 11 15 12 7

Total 409 384 429 415 421 426 433 411 327 217

Tabelle 4: Anzahl der verwendeten Jahreszeitreihen von NO, aus Deutschland, deren Vollstan-
digkeit grofier als 85% ist flr die Immissionsregimes nach Tabelle 3. ALL gibt die Anzahl der
Stationen pro Regime an, die im gesamten Zeitraum mit 85% Vollstandigkeit verfiigbar sind.

03 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 ALL
B 8 13 20 21 21 19 21 26 24

R 52 37 46 57 64 59 56 63 56 22
Ul 64 58 67 96 91 78 92 91 79 35
U2 77 87 97 87 104 93 93 95 81 56
U3 83 85 75 48 47 66 68 59 53 45

S 50 56 57 26 18 37 21 13 8 44
Total 334 336 362 335 345 352 351 347 301 202

Tabelle 5: Anzahl der verwendeten Jahreszeitreihen von Ozon aus Deutschland, deren Voll-
standigkeit groRer als 85% ist, flr die Immissionsregimes nach Tabelle 3. ALL gibt die Anzahl
der Stationen pro Regime an, die im gesamten Zeitraum mit 85% Vollstandigkeit verfugbar
sind.

S02 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 ALL
#1 9 4 13 24 39 56 135 115 90 2

#2 52 57 101 141 157 184 158 98 82 34
#3 106 95 156 117 158 133 81 34 29 49
#4 145 112 114 69 47 30 15 5 4 37
#5 129 87 39 12 7 1 1 2 2 14
Total 441 355 423 363 408 404 390 254 207 136

Tabelle 6: Anzahl der verwendeten Jahreszeitreihen von SO, aus Deutschland, deren Vollstan-
digkeit grofler als 85% ist, fur die Immissionsregimes nach Tabelle 3. ALL gibt die Anzahl der
Stationen pro Regime an, die im gesamten Zeitraum mit 85% Vollstéandigkeit verftigbar sind.

PM10/TSP |1995 |1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 ALL
#1 60 55 69 92 66 61 47 60 32 8

#2 61 60 85 122 100 79 107 123 54 7

#3 45 70 99 94 89 53 81 91 38 4

#4 44 111 100 57 56 35 49 37 13 4

#5 24 55 26 14 11 4 6 6 1 -
Total 234 351 379 379 322 232 290 317 138 23

Tabelle 7: Anzahl der verwendeten Jahreszeitreihen von PM10 und TSP aus Deutschland, de-
ren Vollstandigkeit grofer als 85% ist, fir die Immissionsregimes nach Tabelle 3. ALL gibt
die Anzahl der Stationen pro Regime an, die im gesamten Zeitraum mit 85% Vollstéandigkeit
verflgbar sind.
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Abbildung 4: Lage der Immissionsmessstationen mit vollstandigen Messungen fiir das Jahr
1997. Farbige ausgemalte Kreise: Stationen, die im gesamten Zeitraum 1995-2002 Messwerte
besitzen. Die Farbe zeigt das fur 1997 bestimmte Immissionsregime an. Die Skalierung ent-

spricht der Nummerierung der Regime in Tabelle 3.
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2.7 Grenzwerte der EU-Richtlinien

Die Zielvorstellung zur Luftgiite wird mit Grenzwerten ausgedriickt, deren Einhaltung vom
Gesetzgeber in gewissen Zeitrahmen gefordert wird. Die Grenzwerte fir die betrachteten
Stoffe sind in den EU-Richtlinien zur Luftqualitét festgelegt und in Tabelle 8 zu finden.

Die Grenzwerte zum Gesundheitsschutz sind als Héchstwert fur das Jahresmittel oder als
eine zulassige Anzahl von Uberschreitungen eines Schwellenwertes mit einem kleineren
Mittelungsintervall (z.B. 1 h, 8 h oder 24 h) formuliert.

Der Vergleich der Anzahl von Grenzwertiberschreitungen zwischen Modell und Beobach-
tungen ist haufig problematisch, da bereits geringe Veranderungen des Konzentrationsni-
veaus zu starken Unterschieden in den Uberschreitungshaufigkeiten filhren kénnen. Dariiber
hinaus werden die Grenzwerte der priméren Stoffe meist an verkehrsnahen Stationen uber-
schritten, deren Messreihen vom Modell aufgrund der hier verwendeten Auflésung von
25x25 km? nicht reproduziert werden kénnen. Der zwischenjahrliche Vergleich kann dariiber
hinaus sehr stark durch die Anzahl und Art der verfuigbaren Stationen beeinflusst werden.

Fur die hier durchgefuhrten Vergleiche werden pro Stoff die folgenden Ziel-, bzw. Grenz-
werte betrachtet:

e Ozon: Uberschreitung des Tagesmaximums des 8-Stundemittelwertes von 120
ug/mz an mehr als 25 Tagen im Jahr und Uberschreitung des Warnwertes von 180
Hg/m

e NO,: Uberschreitung des Jahresmittelwertes von 40 pg/m?

e PM10: Uberschreitung des Jahresmittelwertes von 40 pg/m® und des Tagesmittel-
wertes von 50 ug/m® an mehr als 35 Tagen

e SO,: Uberschreitung des Jahresmittelwertes von 20 pg/m®

Der Ozon-Zielwert bezieht sich auf das dreijédhrige Mittel. Aus Griinden der Vereinfachung
wird der Zielwert im Rahmen dieses Berichtes immer nur auf ein Jahr bezogen.
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KOMPONENTE ART DES MITTEL KONZENTRA- | ZULASSIGE ANZAHL VON GRENZWERT
SCHWELLENWERT UBER |TIONSSCHWELL| UBERSCHREITUNGEN EINZUHALTEN BIS
ES E
SO, Grenzwert zum Ge- 1h 350 pg/m3 24 x [ Jahr 1.1.2005
sundheitsschutz (99.73- Perzentil)
Grenzwert zum Ge- 24 h 125 pg/m3 3 x/ Jahr 1.1.2005
sundheitsschutz (99.18- Perzentil)
Grenzwert zum Oko- 1 Jahr 20 pg/m3 -- sofort
systemschutz Winterhj.
PM 10 Grenzwert zum Ge- 24 h 50 pg/m? 35 x / Jahr 1.1.2005
sundheitsschutz (90.41- Perzentil)
1 Jahr 40 pg/ms -- 1.1.2005
Richtgrenzwert zum 24 h 50 pg/m3 7 x | Jahr 1.1.2010
Gesundheitsschutz (98.08- Perzentil)
1 Jahr 20 pg/m3 -- 1.1.2010
NO; Grenzwert zum Ge- 1h 200 pg/m?3 18 x / Jahr 1.1.2010
sundheitsschutz (99.79- Perzentil)
1 Jahr 40 pg/ms -- 1.1.2010
Ozon Zielwert zum Ge- 8h 120 pg/m3 an 25 Tagen im 3 Jahres- 1.1.2010
sundheitsschutz mittel (93.15- Perzentil)
Langfristziel zum 8h 120 pg/m3 -- --
Gesundheitsschutz
Zielwert zum Vegeta-| AOT40 18.000 pg/m3h 1.1.2010
tionsschutz Mai - Juni
Langfristziel zum AOT40 6.000 pg/m3h --
Vegetationsschutz Mai - Juni
Informations- 1h 180 pg/m3 -
schwelle
Alarmschwelle 1h 240 pg/m3 -
Referenzwert zum| AOT40 20.000 pg/m3h --
Schutz der Walder Apr.-Sept.

Tabelle 8 Ziel- und Grenzwerte fiir Ozon, PM10, NO, und SO, nach den EU-Richtlinien
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3 Zwischenjahrliche Variabilitat von Immission
und Wetter

Dieses Kapitel widmet sich der zwischenjéhrlichen Variabilitat der beobachteten Zeitreihen
von Temperatur und Wind sowie der Immissionszeitreihen von Ozon, NO, SO, und PM10.
Es wird die beobachtete Variabilitat der Witterung, der Immission und deren Zusammen-
hang im Zeitraum 1995-2003 dargestellt. Ein besonderer Schwerpunkt wird auf das Problem
der korrekten Erfassung der beobachteten Immissionstrends gelegt. Dies ist ein Problem, da
die Anzahl der verwendbaren Stationen stark von Jahr zu Jahr schwankt (siehe Kap. 2.5).
Weiterhin wird die Immissionsvariabilitat auch separat fir die Stationen der Kategorie
»,Land*“ und ,Vorstadt” (siehe Tabelle 3) ermittelt, da diese Regimes am besten der Skala
des Modells entsprechen.

3.1 Zwischenjahrliche Variabilitat der Witterung

Abbildung 5 und Abbildung 6 zeigen die Anomalien der 2m -Temperatur und des Windes
fiir jeweils das gesamte Jahr und die einzelnen Jahreszeiten aus dem Zeitraum 1995 - 2003.
Es wird deutlich, dass die Variabilitat der einzelnen Jahreszeiten gréRer als die des gesamten
Jahres ist. Dies bedeutet, dass sich Anomalien in den unterschiedlichen Jahreszeiten eines
Jahres hdufig gegenseitig aufheben. Dieser Umstand entspricht den Ergebnissen von Enke
(2002), der vorschlégt, besser reprasentative Jahreszeiten als ein gesamtes meteorologisches
Basisjahr zu definieren. Die Jahre mit der hochsten, niedrigsten und typischsten Temperatur
und Windstarke fur das gesamte Jahr und die einzelnen Jahreszeiten sind in Tabelle 9 zu
finden. Die groRte zwischenjahrliche Schwankung zeigen Temperatur und Wind im Winter.
Der mit Abstand kalteste (Anomalie — 3 K) und windschwdchste Winter (- 0.7 m/s) war der
des Jahres 1996. Die negative Temperatur und Wind-Anomalie war auch im Frihling dieses
Jahres stark und im Rest des Jahres schwach ausgepragt, so dass insgesamt das gesamte Jahr
1996 auch das kalteste und windschwéchste war.

Der Sommer 2003 war mit deutlichem Abstand der warmste Sommer im gesamten Zeitraum
mit einer positiven Anomalie von 2.5 K. Das gesamte Jahr 2003 war jedoch nur etwas war-
mer als der Durchschnitt. Die positive Anomalie lag mit + 1 K in derselben GréRenordnung
wie diejenige der warmen Jahre 1999 und 2000. Der sehr warme Sommer 2003 war mit ei-
ner negativen Wind-Anomalie verbunden.

Wichtig fir die Bewertung des Einflusses von jahrlicher Wind- und Temperaturanomalie ist
deren gegenseitiger Zusammenhang. Der jahrliche Zusammenhang und die berechnete Kor-
relation sind in Abbildung 7 und Abbildung 8 zu finden. Zwischen Temperatur und Wind
besteht eine positive Korrelation (Rank-Koeffizient > 0.5) im Sommer (warme Sommer sind
windschwache Sommer und umkehrt) und eine negative Korrelation im Winter (kalte Winter
sind windschwach). Dieser Zusammenhang ist einsichtig, da im Winter windschwache
Hochdruckgebiete mit kalten und im Sommer mit hohen Temperaturen verbunden sind,
wéhrend windstarke Westwindwetterlagen im Sommer zu relativ kalten und im Winter zu
relativ warmen Temperaturen fithren. In den Ubergangsjahreszeiten ist kein ausgepragter
Zusammenhang zu erkennen. Tabelle 9 fasst die Jahre mit den hdchsten, niedrigsten und
typischsten Temperaturen und Windstarken zusammen.



18

UBA F&E Vorhaben 201 43 250 Zwischenjéhrliche Variabilitat

SEASON
1 WIN 2_SPR 3 _SUM 4 AUT YEAR
T T T T T T T T T Tl
L 4k 4k I__ 4k 42
- 1F 1F 1 1 11
L -IlI'I'::II'..I'-l::-l_I'l'. ::.'_lllll_::_l-_ll_-.:01
'|||||||||"|||||||||"|||||||||"|||||||||"|||||||||"4

O A AMAM AN

ADRIRIRDNINOOHD
JAHR

v

SRR

JAHR

ADRIRIRIRINOAONO

@@&@@@&%&

JAHR

200G 0202 O L >
CRCECIC PRI STSUN

JAHR

2 00 Gt o092 (D gl
CRCRCRC RIS

JAHR

Abbildung 5: Zwischenjahrliche Anomalie des Mittelwertes der 2m —Temperatur im Zeitraum
1995-2003 fur das gesamte Jahr und die vier Jahreszeiten. Dargestellt ist der Median des En-
sembles aller Mittelwerte an den Messstationen. Winter (WIN=Januar, Februar, Dezember).
Frihling (SPR= Méarz, April, Mai). Sommer (SUM= Juni, Juli, August). Herbst (AUT= Sep-
tember, Oktober und November). Jahr =YEAR.
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Abbildung 6: Zwischenjahrliche Anomalie des Mittelwertes des 10m-Bodenwindes im Zeit-
raum 1995-2003 fur das gesamte Jahr und die vier Jahreszeiten. Dargestellt ist der jahrliche

Median des Ensembles aller Mittelwerte an den Messstationen. Winter (WIN=Januar, Febru-
ar, Dezember). Frihling (SPR= Marz, April, Mai). Sommer (SUM= Juni, Juli, August). Herbst
(AUT= September, Oktober und November). Jahr =YEAR.
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Abbildung 7: Streudiagramm der Anomalie des Windes (y-Achse in 0.1 m/s) und der Tempera-
tur (x-Achse in K). Winter (WIN=Januar, Februar, Dezember). Frihling (SPR= Marz, April,
Mai). Sommer (SUM= Juni, Juli, August). Herbst (AUT= September, Oktober und November).
Jahr =YEAR.
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Abbildung 8: Wind- und Temperaturanomalie des gesamten Jahres (links) und deren Korrela-
tion (Rank) fur die Jahresszeiten und das gesamte Jahr. Winter (WIN=Januar, Februar, De-
zember). Fruhling (SPR= Mérz, April, Mai). Sommer (SUM= Juni, Juli, August). Herbst
(AUT= September, Oktober und November). Jahr =YEAR.

Temperatur Windstarke
Stat | Year | SUM | WIN | SPR | AUT | Year | SUM | WIN | SPR | AUT
MIN | 1996 | 1996 | 1996 | 1996 | 2002 | 1996 | 1997 | 1996 | 1996 | 1995
BASIS| 1998 | 2001 | 1997 | 2002 | 2003 | 2001 | 2002 | 1998 | 1997 | 2000
MAX | 2000 | 2003 | 2000 | 2000 | 2000 | 1998 | 1998 | 1995 | 1995 | 1998

Tabelle 9: Jahre mit der hdchsten (MAX) , niedrigsten (MIN) und typischsten (BASIS) Tempe-
ratur und Windstarke fur das gesamte Jahr und die einzelnen Jahreszeiten. Winter
(WIN=Januar, Februar, Dezember). Frihling (SPR= Marz, April, Mai). Sommer (SUM= Juni,
Juli, August). Herbst (AUT= September, Oktober und November). Jahr =YEAR.
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3.2 Zwischenjéhrliche Variabilitat der Immission

Fur den Uberblick tiber die mittlere Immission und die Maximalwerte sind in Abbildung 9
und Abbildung 10 die stationslbergreifenden Mittelwerte der Stationsmittelwerte und des
98-Perzentils dargestellt. Abbildung 11 zeigt die Anzahl der Stationen mit Uberschreitungen
von ausgewahlten EU-Grenzwerten (siehe Kap. 2.7).

Tabelle 10 fasst die Jahre mit den hdchsten, niedrigsten und typischsten Immissionsgrofien
und deren zwischenjéhrliche Bandbreite zusammen.

Aus Abbildung 10 und Abbildung 9 wird zunéchst deutlich, dass nur bei SO, und etwas
schwécher bei PM10 zwischenjahrliche Unterschiede im Bereich von 30 — 50 % fur Mittel-
und Maximalwerte auftreten. Bei den anderen Stoffen sind die zwischenjahrlichen Unter-
schiede wesentlich geringer ausgepragt.

SO, zeigt ab 1996 eine deutlich ausgeprégte Abnahme der mittleren und maximalen Kon-
zentration. Bei NO, und PM10 sind eine Abnahme im Bereich 1996-2000 und dann ein er-
neuter leichter Anstieg zu erkennen. Die Mittelwerte von Ozon steigen im Gesamtzeitraum
leicht an.

Die starkste Variabilitat ist bei NO,, SO, und PM10 im Winter zu finden. Der kontinuierli-
che Anstieg der Mittelwerte von Ozon ist am ausgepragtesten im Herbst und nicht im Som-
mer.

Die Jahre 2003 und 1996 sind besonders auffallig: Hinsichtlich der Mittelwerte von Ozon ist
der Sommer 2003 mit seinen hohen Werten eine Ausnahme, genauso wie der Winter 1996
mit den hohen Werten bei den SO,, PM10 und NO,-Konzentrationen.

Die Variabilitat der Maximalwerte (98-Perzentil) entspricht im Wesentlichen dem der mittle-
ren Verhaltnisse. Bemerkenswert erscheinen die hohen NO,—Maxima im Winter 1997 und
die Tatsache, dass der Sommer 2003 sich beztglich der Maxima deutlich weniger von dem
gleichfalls ozonreichen Sommer 1995 unterscheidet als beztglich der Mittelwerte.

Abbildung 11 zeigt die Anzahl der Stationen mit Uberschreitungen von ausgewéahlten EU-
Grenzwerten (siehe 2.7). Bei Ozon weisen die Jahre 1995 und 2003 an mehr als 200 Statio-
nen Uberschreitungen des 8h-mittelwertbezogenen Zielwertes auf (Abbildung 11, oben
links). Damit ist die Anzahl der Uberschreitungen in diesen beiden Jahren mehr als doppelt
so hoch als in den Gibrigen Jahren. Auch der Alarmwert von 180 pg/m® wird in diesen beiden
Jahren am hdufigsten erreicht (Abbildung 11, oben rechts).

Bei NO, treten 1997 mit ca. 140 die meisten Uberschreitungen des Grenzwertes fiir das Jah-
resmittel auf (Abbildung 11, Mitte links). Seit 2000 wird dieser Grenzwert nur noch an un-
gefahr 60 Stationen Gberschritten. Das Jahr mit den meisten Uberschreitungen der Jahres-
grenzwerte von SO, und PM10 ist 1995 bzw. 1996 (Abbildung 11, Mitte rechts und unten
rechts). Ab 1999 gibt es bei SO, keine Stationen mehr mit Uberschreitungen des Jahresmit-
telwerts. Bei PM10 hat sich die Anzahl von Stationen mit Uberschreitungen des Jahresmit-
telwerts von 77 im Jahre 1976 auf unter 10 seit 2000 verringert. Generell wird der PM10-
Kurzfristgrenzwert (Uberschreitung des Tagesmittelwertes von 50 ug/m® an mehr als 35
Tagen) an deutlich mehr Stationen verletzt als der Jahresmittelwert (Abbildung 11, unten
links und unten rechts).
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Abbildung 9: Stationsubergreifender Mittelwert des Jahresmittelwertes der beobachteten
Immission von NO, (in ppb), O (in ppb), PM10 (in pg/m?) und SO, (in pg/m?) fiir die Jahreszei-
ten (1_WIN, 2_SPR, 3_SUM, 4_AUT) und das gesamte Jahr (YEAR) fir die Jahre 1995-2003,
abgeleitet aus allen vollstandigen Messreihen in Deutschland.
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Abbildung 10: Stationstbergreifender Mittelwert des 98-Perzentils der beobachteten Tages-
maxima von NO, (in ppb), O; (in ppb), PM10 (in pg/m®) und SO, (in pg/m®) fir die Jahreszeiten
(1_WIN, 2_SPR, 3 SUM, 4_AUT) und das gesamte Jahr (YEAR) fir die Jahre 1995-2003, ab-
geleitet aus allen volistandigen Messreihen in Deutschland.
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Abbildung 11: Anzahl der Stationen mit Ziel-, bzw. Grenzwertiiberschreitungen fiir Oz, SO,,
PM10 und NO..
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Spezies Grole Min - Jahr Max-Jahr Delta
03 Jahresmittel 1996 2003 7 ppb
03 98-Perzentil 2002 2003 18 ppb
03 ZW: 8h>120/25 | 2002 (85 St) 2003 (240 St) | 155 St
03 WW: 1h>180/1 | 1999 (111 St) | 1995 (284 St) [173 St
NO2 Jahresmittel 2001 1996 5 ppb
NO2 98-Perzentil 2001 1997 15 ppb
NO2 GW: 2001 (60 St) | 1997 (130 St) |70 St
IM>40ug/m®
PM10 Jahresmittel 2000 1996 9 ug/m®
PM10 98-Perzentil 2003 1996 50 pg/m®
PM10 GW: 2000 (5 St) 1996 (78 St) 73 St
IM>40ug/m’
PM10 GW: 24h>50/35 | 2000 (43 St) | 1996 (219 St) | 277 St
S0O2 Jahresmittel 2002 1996 12 pg/m’
S02 98-Perzentil 2001 1997 50 pug/m®
SO2 GW: 2000-3 (0 St) | 1995 (75 St) 75 St
IM>20ug/m’

Tabelle 10: Jahre mit der héchsten und niedrigsten gemessenen Immission hinsichtlich des
Jahresmittelwertes, des 98-Perzentiles und der Uberschreitung von Grenzwerten (GZ), Ziel-
werten (ZW), bzw. Warnwerten (WW) (siehe Kapitel 2.7) im Zeitraum 1995-2003. Delta: Un-
terschied zwischen dem héchsten und dem niedrigsten Wert. Die Angaben bei den Grenzwer-
ten sind die Anzahl der Stationen (St), an denen der Grenzwert nicht eingehalten wurde.

3.3 Einfluss der Stationsauswahl auf die ermittelte Variabilitat

Die im vorangehenden Kapitel 3.2 diskutierte zwischenjahrliche Variabilitat der Immission
wurde aus der Gesamtheit aller vollstandigen Jahreszeitreihen in Deutschland ermittelt. Da
die Anzahl der verfligbaren Stationen sich jahrlich dndert, kdnnen somit zwischenjahrliche
Immissionsédnderungen ermittelt werden, die lediglich eine Folge der wechselnden Anzahl
von verfugbaren Stationen sind. Zur Vermeidung dieses maglichen Artefakts wurde zusétz-
lich die zwischenjahrliche Variabilitat nur aus Stationen ermittelt, die im gesamten Zeitraum
1995-2003 verfugbar sind. Wie der Abbildung 3 zu entnehmen ist, ist der Anteil dieser Stati-
onen jedoch kleiner als 50% und im Falle von PM10 noch deutlich geringer. Dartiber hinaus
ist die Verteilung der Stationen in Deutschland, die tiber alle betrachteten Jahre vollstéandig
gemessen haben, nicht mehr gleichmalig (siehe Abbildung 4).

Eine eindeutige Beantwortung der Frage, welches VVorgehen besser ist, kann nicht ohne wei-
teres gegeben werden. Fir eine genaue Untersuchung von Trends scheint es angemessener,
nur die Stationen zu verwenden, die im gesamten Zeitraum verfiigbar sind, auch wenn die
Aussagekréftigkeit bei PM10 wegen der wenigen Stationen dabei nur sehr lokal ist. In die-
sem Bericht steht jedoch die Bandbreite der Variabilitat im Mittelpunkt, so dass hierfir alle
verfiigharen Stationen verwendet werden. Das Datenkollektiv ist damit wesentlich groRer
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und die variable jahrliche Stationsanzahl wird durch die Mittelwertbildung kompensiert. Die
ermittelten Trends bei den Uberschreitungen héngen jedoch weiterhin von der jahrlichen
Gesamtanzahl der Stationen ab.

Im Folgenden werden die beiden Ansatze miteinander verglichen. Die Immissionsvariabilitét
wird demzufolge ermittelt aus:

1. allen verfugbaren Stationen mit entsprechender Vollstandigkeit
2. nur Stationen, die in allen Jahren (bis auf 2003) vertreten sind.

Abbildung 12 bis Abbildung 15 zeigen die jahrlichen Anomalien der Jahresmittelwerte und
der 98-Perzentile nach beiden Ansétzen. Die Anzahl der jeweils verwendeten Stationen pro
Immissionsregime ist Tabelle 4 bis Tabelle 7 zu entnehmen. Es ist festzustellen, dass quantita-
tiv eine gute Ubereinstimmung bei allen vier Stoffen besteht. Die Anomalien berechnet aus
allen Stationswerten und nur aus den Werten derjenigen Stationen, die uber alle Jahre voll-
stdndige Datenreihen liefern, weisen fir Ozon, NO, und SO, durchweg dasselbe Vorzeichen
auf. Bei den Jahresmittelwerten von Ozon und NO; liegen die groten Unterschiede bei 15-
20%, d.h. bei weniger als 0.5 ug/m®. Bei SO, betragt der maximale Unterschied aufgrund der
starkeren Anomalien ca. 2 ug/m®. Deutliche Unterschiede ergeben sich beim Vergleich der
Mittelwerte von PM10, was auf die sehr geringe Anzahl von Stationen, die im gesamten
Zeitraum verfligbar sind, zurtickzufihren ist.

Bei den Ozon und NO; -Perzentilen sind mit Ausnahme von 1996 die Unterschiede mit we-
niger als 10% deutlich geringer als bei den Mittelwerten. Die Unterschiede bei SO, und
PM10 sind jedoch sehr hoch und Gbersteigen 50% der Anomalie. Dies kann als Hinweis ge-
wertet werden, dass das Auftreten der hohen Konzentrationswerte dieser Stoffe sehr ungleich
uber Deutschland verteilt ist.
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Abbildung 12: Anomalie des Jahresmittels der Immission bei Berticksichtigung aller Stationen
(all) und nur der Stationen, die in allen Jahren vorhanden sind (95-03) fiir die Jahresmittelwer-
te (links) und die 98-Perzentile (rechts) von Os.
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Abbildung 13: Anomalie des Jahresmittels der Immission bei Berucksichtigung aller Stationen
(all) und nur der Stationen, die in allen Jahren vorhanden sind (95-03) fiir die Jahresmittelwer-
te (links) und die 98-Perzentile (rechts) von NO,.
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Abbildung 14: Anomalie des Jahresmittels der Immission bei Bertcksichtigung aller Stationen
(all) und nur der Stationen, die in allen Jahren vorhanden sind (95-03) fiir die Jahresmittelwer-
te (links) und die 98-Perzentile (rechts) von PM10.
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Abbildung 15: Anomalie des Jahresmittels der Immission bei Berticksichtigung aller Stationen
(all) und nur der Stationen, die in allen Jahren vorhanden sind (95-03) fur die Jahresmittelwer-
te (links) und die 98-Perzentile (rechts) von SO,.

3.4 Wettervariabilitat und Variabilitat der beobachteten
Immissionen

In diesem Kapitel wird der Zusammenhang zwischen den jéhrlichen Anomalien der Jahres-
mittelwerte der beobachteten Immission und denen der meteorologischen GroRRen Tempera-
tur und Windstarke untersucht. Dazu wird die Rank-Korrelation der jahresbezogenen Ano-
malien in den einzelnen Jahreszeiten und im gesamten Jahr betrachtet. Die entsprechenden
Korrelationskoeffizienten hinsichtlich der Temperatur sind in Abbildung 16 und die hin-
sichtlich der Windstéarke in Abbildung 17 grafisch veranschaulicht. Ein Korrelationskoeffi-
zient grofler als 0.5 wird als ein im Folgenden deutlicher, mit 20 % Irrtumswahrscheinlich-
keit signifikanter statistischer Zusammenhang betrachtet. Um einen Eindruck tber die abso-
lute Grolie der Anomalien zu bekommen, wird zusatzlich das Streudiagramm zwischen der
Wind- und der PM10-Anomalie (Abbildung 19) und der Temperatur- und der Os—Anomalie
(Abbildung 18) gezeigt.

Bei den Schadstoffen PM10 und NO; sind die Korrelationen mit dem Wind im gesamten
Jahr negativ (Abbildung 17 rechts oben und links unten), d. h. héhere Windgeschwindigkei-
ten sind mit einer geringeren Immission verbunden. Hohe Windgeschwindigkeiten bewirken
eine hohere Turbulenz und groReren Transport, was beides immissonsvermindernde Aus-
wirkungen hat. Eine hohere PM10-Immission aufgrund erhdhter Emission durch Windauf-
wirbelung ist anhand der Anomaliewerte nicht zu erkennen. Weiterhin sind kalte Winter und
Frihjahre (nur NO3) mit htheren NO,- und PM10-Immissionen verbunden (Abbildung 16).
Hierfur konnen die verringerte Turbulenz und die in kalten Wintern und Friihjahren haufiger
auftretenden Sperrschichten (Inversionen) die Ursache sein.

Bei Ozon fiihren tGber dem Durchschnitt liegende Temperaturen nur im Sommer und Frih-
jahr zu hoheren Immissionswerten (Abbildung 16). Bei der SO,-Immission sind aufgrund
der starken, offensichtlich emissionsbedingten Trends nur schwache Signale des Wetterein-
flusses erkennbar.
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Wichtig flr die Bewertung des Einflusses von Wind und Temperatur ist deren gegenseitiger
Zusammenhang. Warme Sommer sind windschwache Sommer (negative Korrelation) und
warme Winter sind windstark (positive Korrelation) (siehe Abbildung 7 und Abbildung 8).
So treten hohe positive NO,- und PM10-Anomalien in kalten und windarmen Wintern auf
und eine Trennung von Wind und Temperatureinfluss ist nicht eindeutig.

Im Folgenden werden nochmals die ,,deutlichen” (R>0.5) statistischen Zusammenhange
zwischen den Anomalien der stationsiibergreifenden Mittelwerte der Immission und der
Temperatur bzw. der Windstérke zusammengefasst:

Windeinfluss auf Immission:

windstarker/schwacher Winter <-> niedrige/hohe NO, und PM10 Immission (negativ)
windstarker/schwacher Frihling <-> niedrige/hohe NO, und PM10 Immission (negativ)
windstarker/schwacher Sommer <-> niedrige/hohe NO, und PM10 Immission (negativ)
windstarker/schwacher Herbst <-> niedrige/hohe NO, und PM10 Immission (negativ)
kein Zusammenhang zwischen Ozon- und Windanomalien

Temperatureinfluss auf Immission:

warmer/kalter Sommer <-> hohe/niedrige O3 Immission (positiv)

warmer/kalter Friihling <-> hohe/niedrige O3 Immission (positiv)

warmer/kalter Winter <-> niedrige/hohe NO, und PM10 Immission (negativ)
warmer/kalter Friihling <-> hohe/niedrige NO, Immission (negativ)

Meteorologie:

windstarke/windschwache Winter <-> warme/kalte Temperatur (positiv)
windstarke/windschwache Sommer <-> kalte/warme Temperatur (negativ)
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Abbildung 16: Korrelation (Rank) zwischen den Anomalien der mittleren Temperatur und
denen der mittleren Immission von Ozon (oben links), NO; (oben rechts), PM10 (unten links)
und SO, (unten rechts) fur die Jahreszeiten und das gesamte Jahr.
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Abbildung 17: Korrelation (Rank) zwischen den Anomalien der mittleren Windstarke und
denen der mittleren Immission von Ozon (oben links), NO, (oben rechts), PM10 (unten links)
und SO, (unten rechts) fir die Jahreszeiten und das gesamte Jahr.
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Abbildung 18: Streudiagramm der Anomalie der Temperatur (y-Achse in K) und der Ozon-
immission (x-Achse in ppb).
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4 Modellierung der zwischenjahrlichen Immissi-
onsvariabilitat

In diesem Kapitel wird die Modellierung der zwischenjahrlichen Variabilitat diskutiert. Dazu
wird zunéchst die Emissionsvariabilitat vorgestellt, die aus der von der TNO fiir Europa er-
stellten Emissionsdatenbasis abgeleitet ist. Die Darstellung der rdumlichen Struktur gibt ei-
nen Einblick tber die modellierte Immissionsvariabilitat im Zeitraum 1995-2003 im gesam-
ten Modellgebiet. In einem weiteren Schritt wird die modellierte zwischenjahrliche Variabi-
litdt mit der beobachteten verglichen. Dabei wird auf die stationstibergreifenden Mittelwerte
und die Uberschreitung von Grenzwerten eingegangen.

4.1 Zwischenjahrliche Variabilitdt der Emission in RCG

Nach der im Kapitel 3.1 untersuchten Variabilitat des ,,Wetters” wird nun der andere wichti-
ge Faktor flr die Immissionsvariabilitat vorgestellt. Es handelt sich hierbei um die Emissi-
onsdaten, die die Basis fiir die Modellrechnung sind. Im Gegensatz zu den meteorologischen
Daten kann die Variation der Emission jedoch nicht aus Messungen gewonnen werden. Die
zwischenjahrliche Variabilitat der Emission im Model RCG ergibt sich aus den von der E-
missionsdatenbasis vorgegebenen anthropogenen Emissionstrends und aus dem Einfluss des
Wetters auf die temperatur- und windabhangige Emissionsmodellierung.

Fur den betrachteten Zeitraum wurden lander- und verursacherspezifische Veranderungsfak-
toren des auf 1995 bezogenen Emissionskatasters fir die Jahre 1996-2000 benutzt (Stern,
2003b, Builtjes et al., 2002). Fur die folgenden Jahre 2001-2003 wurde keine Emissionsan-
derung aufgrund mangelnder Information angenommen. Die Verénderungsfaktoren betreffen
die anthropogenen Emissionen von NOx, SOx und VOC im gesamten Modellgebiet. Da fir
die PM10-Emissionen kein eindeutiger Trend bekannt ist, bleiben diese Emissionen tiber alle
Jahre auf dem durch die Basisemissionen vorgegebenen Niveau.

Die Temperatur hat Einfluss auf die Emission der biogenen Kohlenwasserstoffe, wahrend
der Wind die durch Aufwirblung entstandene PM10-Emission bestimmt. Weitere Zusam-
menhdnge zwischen Emission und Wetter, wie z.B. der Einfluss der Temperatur auf die
anthropogenen VOC-Emissionen und auf die SO,- und NO,—Emission aufgrund veranderten
Heiz- und Kuhlverhaltens, werden nur im klimatologischen Mittel (Jahresgang), nicht aber
in ihrer vollstdndigen Variabilitat beriicksichtigt.

Abbildung 20 bis Abbildung 24 zeigen die Gesamtemissionen von VOC, NOx, PM10, der
biogen emittierten Kohlenwasserstoffe Isopren, Terpen und OVOC (andere biogene Kohlen-
wasserstoffe) sowie von SOx in Deutschland fir die einzelnen Jahre. Dargestellt sind die
Emissionen der normalen Rechnungen (RCGR), die der ,Wettereinfluss“-Szenario-
rechnungen mit variabler Meteorologie und der Jahresemission von 1997 (RCGM), sowie
die der ,,Emissionstrend“-Szenariorechnungen (RCGE) mit der Meteorologie von 1997 flr
alle Jahre und angenommenem anthropogenem Emissionstrend. Die Szenariorechnungen
dienen dazu, den Einfluss des Wetters und der angenommenen Emissionstrends voneinander
zu unterscheiden.
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Fur VOC, NOx und SOx dominieren die kontinuierlich fallenden anthropogenen Emissionen
die zwischenjahrliche Variabilitat der Emission. Zwischen 1995 und 2000 sinkt entspre-
chend den Angaben der Emissionsdatenbasis der TNO (Stern, 2003b; Builtjes et al., 2002) in
Deutschland die NO,—Emission von 1800 auf 1485 kt/a, die VOC-Emission von 2770 auf
2170 kt/a und die SOx—Emission von 1926 auf 542 kt/a. Fir die Emission von PM10 wurden
wegen der grofien Unsicherheit bei den Emissionsabschéatzungen (Builtjes et al., 2002) keine
Emissionstrends vorgegeben.

Die zwischenjahrliche meteorologische Variabilitdt macht sich in den Emissionen von PM10
und den fliichtigen Kohlenwasserstoffen bemerkbar. Fiir PM10 ist die windbedingte Staub-
aufwirbelung die einzige Ursache fur die zwischenjahrlichen Unterschiede. Es muss in die-
sem Zusammenhang angemerkt werden, dass die Parametrisierung der Staubaufwirbelung
im Modell mit groRen Unsicherheiten behaftet ist und nur als Naherung betrachtet werden
kann. Die deutsche PM10-Gesamtemission schwankt im gegebenen Zeitraum um ca. +/- 15
%. Der hochste Emissionswert betrug 441 kt/a im Jahr 1998 und der niedrigste 341 kt/a im
Jahr 1996. Die gesamte VOC-Emission wird wieder in deutlich hoherem Malie von den
anthropogenen Trends gesteuert. Die Temperaturvariabilitat bewirkt Schwankungen im Be-
reich von 1-2 %. Betrachtet man jedoch die biogene Emission von Terpen, Isopren und wei-
teren organischen VOCs, so sind Schwankungen im Bereich von 8 - 10 % feststellbar. Die
geringsten Emissionen treten im Jahr 1996 auf.
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Abbildung 20: Anthropogene (VOCA) und biogene (VOCB) Kohlenwasserstoff-Emission (kt/a)
in Deutschland wie sie flr die Simulationen verwendet wurden. Links: normale Simulation,
Mitte: Simulationen mit variabler Meteorologie und Jahresemission von 1997 (,,Wetter*—
Einfluss), Rechts: Simulation mit Meteorologie von 1997 fir alle Jahre und angenommenem
anthropogenem Emissionstrend (,,Emissionstrend*-Einfluss)

2000

NOX MET=EMI

1500
£ 1000

500~

0
1994

1997

year

2000

2003

H NOXA
= NOXB

2000

NOX EMI=1997

1500
£ 1000-

500

0
1994

1997

year

2000

2003

m NOXA
= NOXB

2000
1500
£ 1000

500

0
1994

NOX MET=1997

1997

year

2000

2003

u NOXA
= NOXB

Abbildung 21: Anthropogene (NOXA) und biogene (NOXB) NOx-Emission (kt/a) in Deutsch-
land wie sie flr die Simulationen verwendet wurden. Links: normale Simulation, Mitte: Simu-
lationen mit variabler Meteorologie und Jahresemission von 1997 (,,Wetter“~Einfluss), Rechts:
Simulation mit Meteorologie von 1997 fur alle Jahre und angenommenem anthropogenem E-
missionstrend (,,Emissionstrend*-Einfluss)
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Abbildung 22: Anthropogene (PM10A) und aufgewirbelte (PM10D) PM10-Emission (kt/a) in
Deutschland wie sie fur die Simulationen verwendet wurden. Links: normale Simulation, Mit-
te: Simulationen mit variabler Meteorologie und Jahresemission von 1997 (,,Wetter“—Einfluss),
Rechts: Simulation mit Meteorologie von 1997 fir alle Jahre und angenommenem anthropoge-
nem Emissionstrend (Emissionstrend-Einfluss).
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Abbildung 23: Isopren, Terpen und OVOC-Emission (kt/a) in Deutschland wie sie fiir die Si-
mulationen verwendet wurden. Links: normale Simulation, Mitte: Simulationen mit variabler
Meteorologie und Jahresemission von 1997 (,,Wetter“—Einfluss), Rechts: Simulation mit Mete-
orologie von 1997 fur alle Jahre und angenommenem anthropogenem Emissionstrend (Emissi-
onstrend-Einfluss).
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Abbildung 24: SO, und SO,-Emission (kt/a) in Deutschland wie sie fUr die Simulationen ver-
wendet wurden. Links: normale Simulation, Mitte: Simulationen mit variabler Meteorologie
und Jahresemission von 1997 (,,Wetter“-Einfluss), Rechts: Simulation mit Meteorologie von
1997 fur alle Jahre und angenommenem anthropogenem Emissionstrend (Emissionstrend-
Einfluss).
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4.2 Die zwischenjahrliche Variabilitat in der Modellrechnung -
raumliche Struktur

Im Folgenden werden der Mittelwert der Rechnungen mit RCG im Zeitraum 1995-2003 und
die Abweichung der einzelnen Jahresmittelwerte von diesem Gesamtmittel fur die Stoffe
Ozon, NO,, PM10 und SO, gezeigt. Dazu werden die ,,normalen* Modellrechnungen RCGR
(siehe Kapitel 2.4) verwendet, d.h. die Berechnungen mit den meteorologischen Daten jeden
Jahres und den Emissionsdaten jeden Jahres (Abbildung 20 bis Abbildung 24 links).

Die hochsten Jahresmittelwerte von NO, werden in den europdischen Metropolen London,
Paris und Mailand berechnet. Hohe Belastungen treten flichenméaRig in England, den Bene-
lux-L&ndern und im Ruhrgebiet auf (Abbildung 25). Die hochsten Mittelwerte von Ozon
sind aufgrund der fehlenden néachtlichen Deposition ber dem Meer zu finden (Abbildung
26). Die ozonarmsten Gebiete sind die Ballungsgebiete mit hoher NO,-Belastung in England
und im Ruhrgebiet. Die hdchsten groRflachigen Mittelwerte von PM10 berechnet das Modell
uber dem Meer, da die Emission von Seesalzaerosol eine bedeutende Quelle ist. Das Maxi-
mum der PM10-Konzentration ist in Paris zu finden; weitere Gebiete mit hoher Immission
sind die Benelux-L&nder, Nordrhein-Westfalen, Ost-Mitteleuropa und Norditalien
(Abbildung 27). Die mit Abstand héchste SO,—Immission im Modellgebiet tritt, offensicht-
lich als Folge einer einzigen Quelle, in Ungarn auf. Weitere Zentren mit hoher Immission
sind London, Paris, Bilbao, Mailand, das Ruhrgebiet und Katowice in Polen (Abbildung 28).

Ausgepragte positive NO,-Anomalien sind 1995 in Deutschland und in England zu erken-
nen, ausgepragte negative Anomalien treten im Jahr 2003 in Deutschland auf (Abbildung
29). Letztere konnen nicht auf den Emissionstrend zuriickgefuhrt werden, da ab dem Jahr
2000 keine Verringerung der Emission mehr angenommen wird. Weiterhin aufféllig sind die
negativen Anomalien in Ungarn und Polen im Jahr 1995.

Die ozonarmen Jahre 1996 und 1998 (negative Anomalien) sind genauso wie das ozon-
reichste Jahr 2003 (positive Anomalien) ein Phdnomen, das im gesamten Modellgebiet auf-
tritt (Abbildung 30). Die negative NO,—Anomalie in Ungarn im Jahr 1995 korrespondiert
mit einer positiven Ozonanomalie.

Die starksten PM10-Anomalien sind lber der Nordsee zu finden, wo 1995 die hdchsten
Werte und 2003 die niedrigsten 2003 auftraten (Abbildung 31). Diese zwischenjahrlichen
Unterschiede sind auf die variable Windstarke zuriickzufiihren, die die Seesalzaerosolemis-
sion steuert. Aufféllig ist wiederum die negative PM10-Anomalie in Ungarn im Jahr 1995.

Deutlich erkennbar sind die positiven SO,-Anomalien in Deutschland und England in den
Jahren 1995 und 1996 (Abbildung 32). Die ausgepragten negativen Anomalien in Polen und
Ungarn im Jahre 1995 deuten darauf hin, dass es in diesen Landern nach 1995 zu Erhéhun-
gen der SO2-Emission gekommen ist. Dies gilt insbesondere fiir die starke ungarische SO,—
Quelle (siehe Abbildung 28), deren Auswirkungen auf die Immissionsverteilung erst ab dem
Jahr 1996 in Erscheinung treten.

! Die korrekte Bestimmung des Windfeldes (iber dem Meer aus Beobachtungen ist schwierig, da man hierbei
auf oft unzuverléssige Schiffs- und Bojenmeldungen angewiesen ist. Je nach dem, ob man diesen Meldungen
vertraut, kdnnen deutliche Unterschiede im interpolierten Windfeld entstehen (E. Reimer, personliche Mittei-

lung).
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Abbildung 25: Mittelwert der berechneten NO,-Immission fiir den Zeitraum 1995-2003 in ppb.
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Abbildung 26: Mittelwert der berechneten Os-Immission flr den Zeitraum 1995-2003 in ppb.
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Abbildung 27: Berechneter PM10-Mittelwert fiir den Zeitraum 1995-2003 in pg/m®.

S02 ZRM 1985-2003 RCG

LT b E 10E 19E 20E 1.3
L I e
10d an an L] A

EO K| &0

Abbildung 28: Berechneter SO,-Mittelwert fiir den Zeitraum 1995-2003 in pg/m?®.
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Abbildung 29: Anomalie der Jahresmittelwerte der NO,—Immission in ppb.
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Abbildung 30: Anomalie der Jahresmittelwerte der Oz —Immission in ppb.
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Abbildung 31: Anomalie der Jahresmittelwerte der PM10-Immission in pg/m?®.
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Abbildung 32: Anomalie der Jahresmittelwerte der SO,— Immission in pug/m®.
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4.3 Variabilitdt aus Modellrechnung und Beobachtung

Nachdem im vorangegangenen Kapitel die rdumliche Struktur der modellierten zwischen-
jahrlichen Variabilitat vorgestellt wurde, wird sie hier mit der beobachteten Struktur vergli-
chen. Dazu werden die Modellergebnisse bilinear auf die Stationsorte interpoliert und dann
nach der in Abbildung 1 dargestellten Methodik, d.h. genauso wie die Messwerte, zusam-
mengefasst. Es werden dabei wiederum die normalen RCG-L&ufe (RCGR) verwendet, die
sowohl die Wettervariabilitat als auch die Emissionstrends berticksichtigen (siehe Kapitel
2.4.). Betrachtet werden die Jahresmittelwerte der Gesamtheit der Stationen, der Landstatio-
nen und die Uberschreitung von Grenzwerten. Weitere Ergebnisse, wie z.B. die Bandbreite
der Schwankungen, werden im Kapitel 5 behandelt, das sich der Auswertung der verschie-
denen Szenarios zum Emissionstrend- und Wettereinfluss widmet.

4.3.1 Vergleich der Jahresmittelwerte

In Abbildung 33 bis Abbildung 40 werden die Anomalien des stationstbergreifenden Mit-
telwertes des Jahresmittelwertes fir alle Stationen, und nur fir die landlichen und suburba-
nen Stationen dargestellt. Die Anomalien von Modellrechnung und Beobachtung stimmen
qualitativ gut tberein, da der Rank-Korrelationskoeffizient fur den Jahresmittelwert von Os,
NO; und SO; groRer als 0.7 und damit bei einer Irrtumswahrscheinlichkeit von 5% signifi-
kant ist. Lediglich PM10 weist einen etwas niedrigeren, aber immer noch signifikanten
Rank-Korrelationskoeffizienten auf (siehe dazu Kap. 5.2). Dies bedeutet, dass das Vorzei-
chen der beobachteten und der berechneten Anomalien in den meisten Fallen Ubereinstim-
men, vor allem in Jahren oder Jahreszeiten mit grofieren Anomalien. Betrachtet man jedoch
nur Landstationen und Vorstadtstationen (zur Definition siehe Tabelle 3), so ist die Korrela-
tion zwischen Modell und Messung etwas schlechter. Dies kdnnte mit den schwacheren
»Signalen® der immissionsarmeren Stationen, d.h. der geringeren Abweichung vom langjah-
rigen Mittel fur die weniger belasteten Stationen, erklart werden.

Bei Ozon (Abbildung 33 und Abbildung 34) und PM10 (Abbildung 37 und Abbildung 38)
wird die beobachtete Schwankungsbreite der Gesamtheit aller Stationen in den meisten Jah-
ren bzw. Jahreszeiten in der richtigen GréRenordnung vom Modell wiedergegeben. Betrach-
tet man beim PM10 nur die Land- und Vorstadtstationen, so wechselt die beobachtete Ano-
malie im Vergleich zu der Anomalie gebildet aus allen Stationen im Gegensatz zur Rech-
nung in mehreren Jahren das Vorzeichen. Bei NO, (Abbildung 35 und Abbildung 36) und
SO, (Abbildung 39 und Abbildung 40) ist die modellierte Schwankungsbreite deutlich klei-
ner als die beobachtete. Dieser Umstand ist damit zu erklaren, dass bei der stationsubergrei-
fenden Mittelbildung auch die hochbelasteten und von der Modellskala nicht erfassten Stati-
onen (Stadtstationen, Verkehrsstationen) einbezogen werden. Betrachtet man nur die Gruppe
der Land- und Vorstadt-Stationen, so verbessert sich das Modellergebnis in den meisten Jah-
ren fir NO,, da die beobachtete Anomalie des Stationsensemble ohne die hoch belasteten
Stadtstationen geringer ist als die der Gesamtheit der Stationen und damit eher der Skala der
Modellanomalien entspricht. Allerdings sind die Anomalien beim NO,-Jahresmittelwert ins-
gesamt relativ klein. Im Jahre 2003 fallt auf, dass die beobachtete NO,-Anomalie aus dem
Mittel Gber alle Stationen negativ ist, wahrend die Anomalie nur fiir die Land- und Vorstadt-
stationen leicht positiv ist.
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Die hohe positive Ozon-Anomalie in den Jahreszeiten 2003 (alle Stationen) bzw. die des
gesamten Jahres (alle Stationen und nur Land und Vorstadtstationen) wird vom Modell sehr
gut nachvollzogen. Die positiven Anomalien von NO, und PM10 im Winter 1996 bzw. im
gesamten Jahr werden vom Modell in ihrer Auspragung deutlich unterschéatzt. Offensichtlich
ist das Modell weniger gut in der Lage, die extrem austauscharmen winterlichen Wettersitua-
tionen adaquat wiederzugeben. Gleichfalls unterschétzt werden die negativen Anomalien
von NO; in den Jahren 2000-2002. Betrachtet man nur die Land- und Vorstadt-Stationen, so
sind diese Anomalien in den Beobachtungen wesentlich schwécher ausgepragt.

Insgesamt wird der Trend der Anomalien, d. h. hier der Wechsel zwischen positiven und ne-
gativen Abweichungen vom langjéhrigen Mittelwert vom Modell sehr gut reproduziert. Dies
zeigt die Tabelle 11, in der die gemessenen und beobachteten VVorzeichen der Anomalie flr
alle Jahre zusammen gestellt sind. In der Uberwiegenden Anzahl von Jahren stimmen das
Vorzeichen von Messung und Rechnung tberein. Unterschiede im Vorzeichen ergeben sich
meistens nur in Jahren, in denen die Abweichungen vom langjahrigen Mittel gering sind.

Abbildung 41 zeigt die tber alle Stationen gemittelten Jahresmittelwerte aus Messung und
Rechnung. Der aus den Messungen ermittelte Ozon-Jahresmittelwert wird generell tber-
schatzt. Allerdings muss beriicksichtigt werden, dass zur Mittelung alle Stationen verwendet
wurden, d.h. auch die Stationen in Stadtgebieten mit hoher NOx-Emission, die von der Skala
der Modellrechnung nicht aufgeldst werden kdnnen. Solche Stationen zeichnen sich im All-
gemeinen durch niedrige Ozonjahresmittelwerte aus. Da in diesem Bericht vor allem die
Bandbreite der Immissionsvariabilitat betrachtet wird, wurden aber alle Stationen verwendet,
um ein moglichst grolRen Datenkollektiv betrachten zu kénnen. Der Trend der Uber alle Sta-
tionen gemittelten Ozon-Jahresmittelwerte wird vom Modell aber sehr gut reproduziert. Die
Verwendung aller Stationen zur Mittelbildung macht sich beim NO, noch sehr viel deutli-
cher bemerkbar als beim Ozon, da die Konzentrationsunterschiede zwischen belasteten
Stadtstationen und weniger belasteten Landstationen bei diesem Stoff groRer sind als beim
Ozon. Die Modellrechnungen zeigen einen generell nach unten gerichteten Trend. Die hohen
beobachteten Mittel der Jahre 1996 und 1997 werden nicht reproduziert, was sich schon in
der unterschatzten Anomalie fiir diese Jahre andeutet (Abbildung 35). Auch der leichte An-
stieg in 2003 wird vom Modell nicht wiedergegeben. Maégliche Ursachen sind die schon er-
wahnte Unterschétzung des Modells bei extrem austauscharmen Wetterlagen in Verbindung
mit der flr Stadtgebiete zu groben Auflésung. Weiterhin darf nicht vergessen werden, dass
die Emissionsdaten den Stand und die Struktur von 1995 beschreiben und dass die Fort-
schreibungsfaktoren nicht notwendigerweise die reale Emissionsentwicklung bis 2003 be-
schreiben miissen.

Die beobachteten PM10-Jahresmittel werden generell unterschétzt. Die Unterschéatzung beo-
bachteter PM10-Konzentrationen ist ein Phdnomen, das bei allen Modellrechnungen auftritt.
Die Ursache dafur liegt wohl hauptsdchlich in der ungenligenden Erfassung von Partikel-
quellen wie z.B. der Staubaufwirbelung in Stadtgebieten und in Gebieten mit nicht befestig-
ten Oberflachen oder der Emission biogener Partikel. Diese Quellen spielen vor allem in der
warmen Jahreszeit eine Rolle, in der die Unterschatzung demzufolge auch am stérksten auf-
tritt (Stern 2003a). Da die Unterschiede der PM10-Konzentrationen zwischen den Stadt- und
Landgebieten sehr viel geringer ist als bei den NO,-Konzentrationen, macht sich das Skalen-
problem beim PM10 nicht so bemerkbar. Der Trend der beobachteten PM10-Mittelwerte
wird vom Modell im Verlauf gut reproduziert, wenn auch die beobachteten Konzentrations-
unterschiede zwischen den Jahren von der Rechnung unterschétzt werden.
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Betrachtet man nur die Land- und Vorstadtstationen, so ist die Ubereinstimmung zwischen
Messung und Beobachtung generell besser (Abbildung 42), da der Reprasentanzbereich die-
ser Stationen eher der Auflosung der Modellrechung entspricht.

Beim SO, werden vor allem die Mittelwerte in den Jahren 1995 bis 1997 stark unterschatzt.
SO, wird hauptséchlich von groRen Punktquellen emittiert, deren Simulation in einer grof3-
raumigen Modellanwendung immer zu Unterschédtzungen fiihrt, da die Abgasfahnen nicht
angemessen aufgeldst werden konnen. Mit zunehmender Abnahme der Emissionen, d.h.
Verminderung des Beitrages der Punktquellen zu den Gesamtemissionen, néhern sich die
Mittelwerte aus Beobachtung und Rechnung an. Wegen der starken Unterschatzung in den
Jahren 1995 bis 1998 ist der berechnete Trend deutlich schwacher als der beobachtete Trend.

Anomaly O3 ZRM YEAR Anomaly O3 ZRM YEAR rural/subur.
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Abbildung 33: Anomalie des Jahresmittelwertes von Ozon aller Stationen (links) und der der
Immissionsregimes ,,Land* und ,,Vorstadt* (rechts).



UBA F&E Vorhaben 201 43 250 Zwischenjéhrliche Variabilitét 45

Anomaly O3 ZRM WIN Anomaly O3 ZRM SPR

ppb
o
T
ppb

3 3
27
17 —
lli II i 7
T la

I ! +
B |
2+ - 1 B

= OBS = OBS
-3 — m RCGR -2 L m RCGR
\9‘56’ \9‘36 @91 \9‘3% \9@ 7900 @0” BN \g%% @% & @q‘f’ @99 ,900 ,LQQX &
year year
Anomaly O3 ZRM SUM Anomaly O3 ZRM AUT
10 3
2 _
| i l ]
5 _
¥e) a Or II J _
Q. [=X
o
2 il I ]
ol & f = _
I !I' r 2f §
_3 = -
= OBS m OBS
0 S Y Y N B ® RCGR 4 e ® RCGR
@gﬁ @gb @g,\ @g‘b @qg '&QQ ’290&’29&’ m“db »‘bq% @g @qﬂ @q‘b »@q 'LBQQ "@0\’ '2901"@&
year year

Abbildung 34: Anomalie des Mittelwertes von Ozon fiur die vier Jahreszeiten. Alle Stationen.
WIN=Winter, SPR=Frihjahr, SUM=Sommer, AUT= Herbst. Alle Stationen.
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Abbildung 35: Anomalie des Jahresmittelwertes von NO, aller Stationen (links) und der der
Immissionsregimes ,,Land* und ,,Vorstadt* (rechts).
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Abbildung 36: Anomalie des Mittelwertes von NO, fur die vier Jahreszeiten. Alle Stationen.

Anomaly PM10 ZRM YEAR Anomaly PM10 ZRM YEAR rural/subur.

Dy

(32}
[s2)
£ g
g >
= 3
* 1
-1+ -
2k 4
= OBS ® OBS_r
. = RCGR 2L ‘ = RCGR_r
o |
RS @Q R R O A N & @qb \9@“ \9@% @q ,LQQ RS ,LQQ'?« &
year year

Abbildung 37: Anomalie des Jahresmittelwertes von PM10 aller Stationen (links) und der der
Immissionsregimes ,,Land* und ,,Vorstadt* (rechts).
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Abbildung 38: Anomalie des Mittelwertes von PM10 fur die vier Jahreszeiten. Alle Stationen.
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Abbildung 39: Anomalie des Jahresmittelwertes von SO, aller Stationen (links) und der der
Immissionsregimes ,,Land* und ,,Vorstadt* (rechts).
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Abbildung 40: Anomalie des Mittelwertes von SO, fur die vier Jahreszeiten. Alle Stationen.
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Jahresmittelwert O3 NO2 | PM10 | SO2
Vorzeichen der Anomalie (M/R) | M/R | M/R | M/R M/R
1995 - |+ |+ |+
1996 /- |+ HF |+
1997 - |+ |+ + |+
1998 S AU IR [ e R gy
1999 +/+|-/- |-/- -/-
2000 B Y A
2001 + /4 -1 |-1- |-/-
2002 /4| -1 |1 |-/-
2003 +/+|-/- + /- -/ -

Tabelle 11: Vorzeichen der Anomalien der Jahresmittelwerte fir Messung ( M ) und Rechnung
( R). Rot gekennzeichnet sind Anomalien, die weniger als 1 ppb bei Ozon und NO,, und weni-
ger als 1 pg/m?®bei SO, und PM10 betragen. Jahre mit unterschiedlichen VVorzeichen der A-
nomalie bei Rechnung und Messung sind grau unterlegt. Alle Stationen.
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Abbildung 41: Stationsubergreifender Mittelwert der Jahresmittelwerte von Oz, NO, PM10
und SO, aus der Modellrechnung RCGR und der Beobachtung OBS. Alle Stationen.
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Abbildung 42: Stationsubergreifender Mittelwert der Jahresmittelwerte von Oz, NO, PM10

und SO, aus der Modellrechnung RCGR und der Beobachtung OBS. Nur Land- und Vor-
stadtstationen.
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4.3.2 Vergleich anhand einer Auswertung bzgl. der EU-Ziel- bzw.
Grenzwerte

Die ermittelte Anzahl der Uberschreitungen der Kurzfristgrenzwerte bzw. Zielwerte (Ozon)
héngt nicht nur vom Immissionsklima (extreme Wettersituationen) sondern auch von der
Anzahl der verfligbaren Stationen ab. Die Mehrzahl der Stationen gehéren zu den Stadt- und
Verkehrsregimen (siehe Tabelle 4 bis Tabelle 7), die von der hier verwendeten groRraumi-
gen Modellanwendung in vielen Fallen nur unzureichend aufgeldst werden kdnnen, an denen
aber vor allem fiir NO, und PM10 die meisten Uberschreitungen beobachtet werden. Die
hohen Ozonwerte treten dagegen eher an Stationen auf, deren Représentanzbereich in der
Grolkenordnung der Modellauflésung liegt. Aufgrund dieses Skalenproblems beschreibt
RCG auch die Uberschreitungen bei Ozon in der richtigen GroRenordnung (Abbildung 43).
Fur den am 8-Stundenmittel orientierten Zielwert (Uberschreitung eines maximalen tagli-
chen 8h-Mittelwerts von 120 pg/m® an nicht mehr als 25 Tagen im Jahr) ist die zwischen-
jahrliche Variabilitat sehr gut wiedergegeben. Die ca. doppelt so vielen Stationen mit Uber-
schreitungen im Jahr 1995 und 2003 im Vergleich zum Ubrigen Zeitraum werden vom Mo-
dell sehr gut erfasst. Die Anzahl der Stationen mit mindestens einer Uberschreitung des
Warnwerts von 180ug/m?® (Stundenmittel) wird jedoch vom Modell unterschatzt.

Eine qualitative Ubereinstimmung des Trends der Uberschreitungen ist bei SO, nicht aber
bei NO, und PM10 zu erkennen. Beobachtete Uberschreitungen treten in vielen stadtischen
Regionen auf, die vom Modell nicht aufgeldst werden kdnnen. Insbesondere beim NO, fihrt
dies zu einer starken Unterschatzung der Anzahl der Stationen, an denen der NO,-Jahres-
mittelwert Uberschritten wird. Die Grenzwerte von NO, und PM10 werden vom RCG-
Modell in der grofRrdumigen Auflésung in Deutschland meist nur im Ruhrgebiet tberschrit-
ten. Die Datenverfugbarkeit der dortigen Stationen steuert also sehr stark die zwischenjahrli-
che Variabilitat der berechneten Uberschreitungen. Dies ist besonders bei PM10/TSP prob-
lematisch, da hier die Anzahl stark schwankt und in den Jahren 1995 und 2003 deutlich we-
niger Stationen zur Verfugung stehen (siehe Abbildung 3).

Betrachtet man nur die Land- und Vorstadtstationen (Abbildung 44) treten in der Beobach-
tung und der Messung keine Uberschreitungen der Grenzwerte fiir NO,-, SO,- und PM10-
Jahresmittelwert auf. Bei dem Ozon-Zielwert unterschatzt das Modell jetzt die Anzahl der
Stationen mit mehr als 25 Uberschreitungen. Auch die Anzahl der Stationen mit Ubertretun-
gen des PM10-Kurzfrist-Grenzwertes wird unterschétzt. Allerdings liegt auch in der Beo-
bachtung die Anzahl der Land- und Vorstadtstationen mit Ubertretungen in allen Jahren un-
ter 10.
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Abbildung 43: Anzahl der Stationen mit Uberschreitungen der Ziel- bzw. Grenzwerte fiir Os,
SO,, PM10 und NO; in Beobachtung (OBS) und Modellrechnung (RCG). Alle Stationen.
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Abbildung 44: Anzahl der Stationen mit Uberschreitungen der Ziel- bzw. Grenzwerte fiir Os,
SO,, PM10 und NO; in Beobachtung (OBS) und Modellrechnung (RCG). Nur Land- und Vor-
stadtstationen. Keine Uberschreitungen des Grenzwertes fiir den NO,-, PM10 und SO,-
Jahresmittelwert.
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5 Immissionsvariabilitat aufgrund von Emissions-
und Wettervariabilitat

5.1 Uberblick

In diesem Kapitel werden die Szenarios zum ,,Emissionstrendeinfluss® und zum ,,Wetterein-
fluss* (siehe Kapitel 2.4) ausgewertet, um eine quantitative Ursachentrennung zu ermaogli-
chen. Es wird die Korrelation zwischen den Anomalien der Beobachtung und denjenigen aus
den Modellrechungen untersucht. Ziel ist die Quantifizierung der statistischen Erklarungsan-
teile der Modellszenarien an der Variabilitat der Immission. Bei der Auswertung muss be-
ricksichtigt werden, dass der anthropogene Emissionstrend nur bis zum Jahr 2001 quantifi-
ziert wurde, die Wettervariabilitat jedoch im gesamten Zeitraum bekannt ist. Die betrachte-
ten Gruppen von Modellrechnungen sind:

e RCGM : Simulation mit der Emission von 1997 und den aktuellen Wetterbedingun-
gen jeden Jahres, ,,Wettereinfluss“-Szenario

e RCGE: Simulation mit den meteorologischen Daten von 1997 unter Verwendung
der Emissionstrends, ,,Emissionstrendeinfluss“-Szenario

e RCGR: Simulation mit den aktuellen Wetterbedingungen jeden Jahres unter Ver-
wendung der Emissionstrends, ,,Normallauf*

Neben der Korrelation als relativem MalR werden die absolute Schwankungsbreite und die
mittleren Verhéltnissen diskutiert. Die Bandbreite ergibt sich aus der Differenz zwischen
dem immissionsarmsten und dem immissionsstarksten Jahr. Das typischste bzw. représenta-
tivste Jahre (Basisjahr) stellt der Median des neunjahrigen Ensembles dar.

5.2 Wirkung von ,,Emissionstrendeinfluss* und ,,Wettereinfluss*

In Abbildung 45 bis Abbildung 52 sind die Uber alle Stationen gemittelten Jahresmittel, Ma-
xima (98-Perzentil des Tagesmaximums) und Grenzwertlberschreitungen fur Ozon, NO,,
SO, und PM10 aus den normalen Modellrechnungen (RCGR), aus dem Szenario RCGM
»Wettereinfluss“ RCGM (=konstante Jahresemission 1997) und aus dem Szenario ,,Emissi-
onstrendeinfluss“ RCGE (=Meteorologie von 1997) gegenubergestellt. Die Jahresdaten wer-
den zum einen als Zeitreihe flr die Jahr 1995-2003 dargestellt und als relative, auf das Jahr
1997 bezogene GrolRen in Streudiagrammen den relativen Emissionsédnderungen (siehe Kapi-
tel 4.1) gegentibergestellt.

Da das Jahr 1997 das Basisjahr in beiden Szenarien ist, stimmt die normale Modellrechnung
(RCGR) fur dieses Jahr mit den beiden Szenarienrechnungen (RCGM und RCGE) (berein
(Abbildung 45 bis Abbildung 52). Vor 1997 weist das Szenario RCGM (alle Jahre mit der
Emission 1997) fur SO, und NO, geringere und danach hohere Jahresmittelwerte als der
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Vergleichslauf RCGR auf (Abbildung 47 und Abbildung 49), was auf die seit 1995 abneh-
menden SO,- und NOx-Emissionen im Lauf RCGR zuruckzufihren ist (Abbildung 21,
Abbildung 24). Auch beim PM10 ist dieser Effekt zu sehen (Abbildung 48), obwohl die
anthropogenen PM10-Emissionen (ber die betrachteten Jahre konstant bleiben. PM10 be-
steht zu einem guten Teil aus sekundédren Aerosolpartikeln, die sich erst wéhrend der Aus-
breitung aus den Vorlaufern SO,, NH3 und HNO3 bilden. Der abwaérts gerichtete Emissions-
trend bewirkt auch eine Abnahme dieser Vorlaufer und damit indirekt auch eine Abnahme
der PM10-Konzentrationen. Beim Ozon ist es umgekehrt: Das Szenario RCGM hat vor 1997
héhere Ozonjahresmittel als der Normallauf RCGR und danach niedrigere Jahresmittel
(Abbildung 45).

Beim SO, unterscheiden sich die Jahresmittelwerte des Normallaufes RCGR und des Emis-
siontrendszenarios RCGE nur geringfiigig, was auf einen relativen geringen Einfluss der
Wettervariabilitat hinweist. Bei den anderen Stoffen ist dieser Zusammenhang nicht so ein-
deutig.

Die hohen Ozonmittelwerte im Jahr 2003 erweisen sich erwartungsgemaR als eine Wirkung
der meteorologischen Verhaltnisse (Abbildung 45). Verwendet man fir alle Jahre das Wetter
von 1997 in Verbindung mit den jahresspezifischen Emissionen (Emissionstrendszenario
RCGE) treten die hohen Ozonmittelwerte 2003 nicht auf. Im Szenario RCGM (Emission
1997, jahresspezifisches Wetter) liegt der Ozonjahresmittelwert etwas unter demjenigen fur
den Normallauf RCGR, der Emission und Wetter variiert, d.h. die Emissionen von 1997 fiih-
ren unter gleichen meteorologischen Bedingungen zu einem niedrigeren Jahresmittelwert als
die Emissionen 2001%. Generell zeigt das Szenario RCGE dementsprechend eine leichte
Tendenz zu ansteigenden Mittelwerten. Dies bedeutet, dass der Emissionstrend moglicher-
weise ein langsames Ansteigen der Ozonjahresmittel bewirkt, zumindest nehmen die Ozon-
jahresmittel jedenfalls nicht ab, was auch aus Beobachtungen ableitbar ist (UBA, Jahresbe-
richt 1998; Enke, 1999). Bei den Ozonspitzenwerten ist es dagegen umgekehrt. Betrachtet
man die Anzahl der Stationen, an denen der Kurzfristgrenzwert fir Ozon (maximales 8h-
Mittel von 120 pg/m? darf an nicht mehr als 25 Tagen im Jahr iiberschritten werden) tiber-
schritten wird (Abbildung 46), so ist offensichtlich, dass das Szenario RCGE (Emissions-
trend mit Meteorologie von 1997) zu einer kontinuierlichen Abnahme der Anzahl von Uber-
schreitungen fiihrt wihrend die Uberschreitungen im Szenario RCGM (jahresspezifische
Meteorologie und Emission von 1997) eindeutig eine Funktion der von Jahr zu Jahr unter-
schiedlichen meteorologischen Bedingungen sind. Der mindernde Effekt des Emissions-
trends auf die Ozonspitzenwerte zeigt sich auch darin, dass die Anzahl der Uberschreitungen
im Wettereinflussszenario RCGM vor 1997 niedriger und nach 1997 hoher ist als diejenige
der normalen Modellrechnung RCGR (Abbildung 43 oben rechts), in der Wetter und Emis-
sion variiert werden.

Wie schon bei der Beobachtung (siehe Kapitel 3.2) treten in der Modellierung (RCGR) nur
bei den SO,-Mittelwerten groRere Unterschiede zwischen den einzelnen Jahresmittelwerten
auf (>30%). Da das Szenario RCGM (konstante Jahresemission 1997) keinen drastischen
Einfluss der meteorologischen Bedingungen auf die SO,-Konzentrationen zeigt, liegt die
Ursache eindeutig in der starken SO,-Emissionsabnahme. Wahrend jedoch die Emission in
Deutschland zwischen 1995 und 2001 sich auf ein Viertel verringert (siehe Kapitel 4.1), er-
gibt sich im Szenario RCGE (Emissionstrendeinfluss) in demselben Zeitraum nur eine Im-

% Die Emissionen 2003 stimmen mit den Emissionen 2001 tberein, da fiir 2002 und 2003 keine Fortschrei-
bungsfaktoren zur Verfligung standen.
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missionsverringerung auf ungeféhr die Halfte der Werte von 1995. Die unterproportionale
Abnahme der mittleren Immission kann der Abbildung 52 enthommen werden, die den Zu-
sammenhang zwischen der relativen Anderung (Bezug 1997) der SO,-Emission in Deutsch-
land und dem stationsiibergreifenden Mittelwert des Jahresmittelwertes von SO, (oben) bzw.
dem stationstibergreifenden Mittelwert der 98-Perzentile der Tagesmaxima von SO, (unten)
fir die Modellszenarien RCGE, RCGM und RCGR zeigt. Wie schon bei den Jahresmittel-
werten angesprochen wurde, sind die Zusammenhange zwischen Emissions- und Immissi-
onsénderung fiir den Normallauf RCGR und den Emissionstrendlauf RCGE nahezu iden-
tisch, was auf den dominierenden Einfluss des Emissionstrends hinweist.

Beim NO; liegt die berechnete relative Immissionsanderung von 1995 bis 2003 mit insge-
samt ca. 20% Abnahme bei den Jahresmittelwerten und Maxima in derselben GrofRenord-
nung wie die Emissionsédnderung. Den Unterschieden in den relativen Zusammenhangen
zwischen Emissions- und Immissionsénderung der Laufe RCGR und RCGE (Abbildung 50)
kann aber entnommen werden, dass die Stérungen durch den Wettereinfluss groRer sind als
beim SO,. Die Ursache der Unterschiede in den relativen Beziehungen zwischen Emissions-
und Immissionsanderung koénnten in der unterschiedlichen Quellverteilung der NOx- und
SO,-Emissionen zu suchen sein. Die SO,-Emissionen werden zum GroRteil Gber relativ we-
nige Einzelquellen mit hohen Schornsteinen in die Atmosphare gebracht. NOx-Emissionen
sind wegen des hohen Beitrags des Stralienverkehrs eher gleichméRig verteilte Bodenquel-
len. Da die SO,-Emissionsabnahmen der letzten Jahre zum Grof3teil Uber die Abgasreinigung
oder das Abschalten einer relativ geringen Anzahl groRer Punktquellen erreicht wurde, muss
sich die dadurch erreichte Immissionsverminderung nicht entsprechend stark in der hier vor-
genommenen deutschlandweiten Mittelung ausdriicken. Auf der anderen Seite flhrt die zum
groRen Teil bodennahe Emission der Stickoxide zu einem stérkeren Einfluss der Wetterbe-
dingungen. Insbhesondere extreme vertikale Schichtungsverhéltnisse, wie sie z.B. bei aus-
tauscharmen Wetterlagen auftreten, haben auf die bodennahen Immissionen einen groferen
Einfluss als auf Immissionen in der Hohe.

Fur PM10 gibt es keinen Zusammenhang zwischen der relativen PM10-Emissionsédnderung
und der Immissionsanderung, d.h. die Anderungen in den PM10-Immissionen sind eine Fol-
ge des Wettereinflusses und der Anderung der Vorlauferemissionen der sekundéren Aerosole
(Abbildung 51). Es muss natirlich betont werden, dass dieses Ergebnis nicht allgemeingdiltig
ist, sondern damit zusammenhangt, dass die relativen PM10-Emissionsédnderungen vollstan-
dig auf die windabhangige Staubaufwirbelung zurtickzufthren sind.

Abbildung 53 bis Abbildung 56 zeigen die zeitlichen Rank-Korrelationskoeffizienten (gebil-
det aus dem Ensemble der 9 Jahre) zwischen den Anomalien der Beobachtung und den drei
Gruppen von Modellrechnungen fir die Mittelwerte Uber die einzelnen Jahreszeiten und
uber das ganze Jahr und entsprechendes fur die Maximalwerte (98-Perzentil). Diese Werte
geben darlber Auskunft, inwieweit der Emissionstrend (RCGE), die meteorologische Varia-
bilitat (RCGM) oder deren Kombination (RCGR) die Variabilitdt der Beobachtung wieder-
geben koénnen. Es handelt sich dabei um die gesuchte Beziehung zwischen Immissionsvaria-
bilitat und der Variabilitat von Wetter und Emission. Mit den Modellrechnungen wird hier-
bei die Wirkung dieser Einflussfaktoren auf die Immission einzeln simuliert und nicht mit
statistischen Methoden aus der Immission herausgefiltert. Nachteilig fur die Gultigkeit dieser
Untersuchungen ist der geringe Umfang des Ensembles von nur 9 Jahren, da somit die
Wahrscheinlichkeit von ,,zufalligen” Korrelationen bzw. das Signifikanzniveau verhéltnis-
maRig hoch ist (siehe Kapitel 2 und Abbildung 2). Weiterhin wird mit der Rank-Korrelation
nur relativ die Ubereinstimmung der Reihenfolge der einzelnen Jahre hinsichtlich der Im-
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mission bewertet. Die Bewertung der absoluten Unterschiede ist Bestandteil des néchsten
Kapitels 5.3.

Die Korrelationen zwischen Beobachtung und Modellrechnung sind durchweg positiv. Dies
bedeutet zum einen, dass der Normallauf RCGR die Variabilitat insgesamt richtig wiedergibt
(siehe Kapitel 4.3) und zum anderen, dass der modellierte Wettereinfluss und der Emissions-
trendeinfluss zur Erklarung der beobachteten Variabilitat beitragt. Das Verhaltnis der Korre-
lation des Szenarios ,,Wettereinfluss* bzw. ,,Emissionseinfluss® zu der Korrelation des Nor-
mallaufes, bei dem beide Einflussfaktoren wirken, kann als MaR fur die jeweilige Bedeutung
einer der beiden Einflussgrofien benutzt werden.

Die Variabilitdt der Maxima und Mittelwerte der Ozonbeobachtung ist signifikant mit derje-
nigen der Modellierung korreliert (Abbildung 53). Bei den Jahresmittelwerten von Ozon ist
der Wettereinfluss etwas bedeutsamer als der der Emission (siehe Abbildung 53). Wie schon
bei den Jahresmittelwerten diskutiert wurde (Abbildung 45), liefert das wetterbereinigte E-
missionstrendszenario RCGE ein geringes, aber kontinuierliches Ansteigen der Ozonmittel-
werte, wie dies auch in trendbereinigten Beobachtungen gefunden wird (Enke, 1999). Dieser
Anstieg wird im Szenario ,,Emissionstrendeinfluss® simuliert, ohne dass der globale Ein-
fluss™® beriicksichtigt wurde. Der Emissionstrend scheint allerdings keine Bedeutung fiir die
Mittelwerte im Sommer zu haben. Dies kann ein Hinweis sein, dass die Ursache der leichten
Zunahme der Ozonmittelwerte in der durch die Abnahme der NOx-Emissionen bewirkten
Verminderung der Auswirkungen des Titrationseffektes®’ in Perioden geringer photochemi-
scher Aktivitat liegt. Hinsichtlich der Maximalwerte (98-Perzentil) ist der Emissionstrend-
einfluss gering und erreicht im Allgemeinen keine signifikanten Korrelationen. Die Korrela-
tion mit der beobachteten Variabilitat wird fast vollstandig durch den Wettereinfluss be-
stimmt.

Bei den Mittel- und Maximalwerten von NO; ist der Emissionstrendeinfluss von groRer Be-
deutung flr die Erklarung der beobachteten Variabilitat (Abbildung 54). Teilweise ist die
Korrelation des Szenarios ,,Emissionstrend* besser als die der normalen Modellrechnung.
Abgesehen von dem Umstand, dass durch die Rank Korrelation nicht die absoluten Betrége
sondern nur die Reihenfolge berucksichtigt wird, kdnnte dies auf Probleme des Modells bei
der Erfassung der Auswirkungen bestimmter meteorologischer Einflisse auf die NO,-
Konzentration sprechen. Insbesondere bei den Maximalwerten sind die Korrelationen der
Anomalien fur das Szenario ,,Wettereinfluss“ deutlich niedriger als die des Szenarios ,,Emis-
sionseinfluss“. Im Sommer und im Herbst liefert der Wettereinfluss nur einen geringen Bei-
trag zur Korrelation. Dies kann ein Artefakt sein, der auf die meteorologische Datenbasis
zuriickzufuhren ist. Aus den groRraumigen RCG-Evaluierungen (Stern, 2003a) ist bekannt,
dass die aus der meteorologischen Datenbasis abgeleiteten sommerlichen Stabilitatsbedin-
gungen im Mittel etwas zu labil sind, was zur Unterschatzung der sommerlichen Immissio-
nen von NO; beitréagt.

Beim PM10 ist der Einfluss der Wettervariabilitat groer als der der Emission (Abbildung
55). Dabei muss berticksichtigt werden, dass fur die anthropogene Emission der PM10- und
PM2.5-Emission keine Trends angenommen wurden (siehe Kapitel 4.1) und der Emissions-
trendeinfluss nur Uber den der Vorlaufer der sekunddren Aerosole wirken kann. Die
Schwankung der PM10-Jahresemission (siehe Abbildung 22) ist allein wetterbedingt und

18 Dje Randbedingungen sind bei allen Modellrechnungen und in allen Jahren die gleichen
17 Als Titrationseffekt bezeichnet man den schnellen Abbau von Ozon durch frisch emittiertes NO. Dieser Ab-
bau erfolgt auch in den photochemisch weniger aktiven Jahreszeiten
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wird somit durch das Szenario RCGM ,,Wettereinfluss“ wiedergegeben. Flr die Maximal-
werte sind jedoch der Emissionstrendeinfluss und damit der Einfluss der sekundaren Aero-
solbildung aus den anthropogenen Vorlaufern NOx und SO, von Bedeutung.

Wie schon ausgefihrt, ist beim SO, fur Mittel- und Maximalwerte der Emissionstrend der
dominierende Einflussfaktor (Abbildung 56). Mit hoher Korrelation beschreiben die normale
Modellrechnung (RCGR) und das Emissionstrendszenario RCGE die beobachtete Variabili-
tat.
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Abbildung 45: Verlauf der Uber alle Stationen gemittelten Ozonjahresmittelwerte von 1995 bis
2003 aus der Modellrechnung RCGR, aus dem Szenario RCGM ,Wettereinfluss* RCGM
(=konstante Jahresemission 1997) und aus dem Szenario ,,Emissionstrendeinfluss“ RCGE
(=Meteorologie von 1997).
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Abbildung 46: Anzahl der Stationen mit Uberschreitung des 8h mittelwertbezogenen Zielwer-
tes von Ozon (siehe Kapitel 2.7) fur das Szenario RCGE (Emissionstrend mit Meteorologie von
1997) und das Szenario RCGM (jahresspezifische Meteorologie und Emission von 1997).
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Abbildung 47: Verlauf der tber alle Stationen gemittelten NO,-Jahresmittelwerte von 1995 bis
2003 aus der Modellrechnung RCGR, aus dem Szenario RCGM ,,Wettereinfluss*“ RCGM
(=konstante Jahresemission 1997) und aus dem Szenario ,,Emissionstrendeinfluss* RCGE
(=Meteorologie von 1997)



60 UBA F&E Vorhaben 201 43 250 Zwischenjéhrliche Variabilitét

PM10 ZRM YEAR

27 T T T T T T T T T
26

25
24 |-

pHg/m3

23F

22

_ O RCGR
O RCGM
1 RCGE

21F
20

5 P S ® P O G P
R EAIRC SRR NS SIS P\ LIPS SN

year

Abbildung 48:Verlauf der Uber alle Stationen gemittelten PM10-Jahresmittelwerte von 1995
bis 2003 aus der Modellrechnung RCGR, aus dem Szenario RCGM ,,Wettereinfluss* RCGM
(=konstante Jahresemission 1997) und aus dem Szenario ,,Emissionstrendeinfluss RCGE
(=Meteorologie von 1997).
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Abbildung 49: Verlauf der Uber alle Stationen gemittelten SO,-Jahresmittelwerte von 1995 bis
2003 aus der Modellrechnung RCGR (Normal) aus dem Szenario RCGM ,,Wettereinfluss*
RCGM (=konstante Jahresemission 1997) und aus dem Szenario ,,Emissionstrendeinfluss*
RCGE (=Meteorologie von 1997
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REL DELTA 1997 NO2 ZRM vs NOX EMI
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Abbildung 50: Zusammenhang zwischen der relativen Anderung (Bezug 1997) der NO,-
Emission in Deutschland und dem stationstibergreifenden Mittelwert des Jahresmittelwertes
von NO, (oben) bzw. dem stationsibergreifenden Mittelwert der 98-Perzentile von NO, (unten)
fur die Modellszenarien RCGE, RCGM und RCGR.
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REL DELTA 1997 PM10 ZRM vs PM10 EMI
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Abbildung 51: Zusammenhang zwischen der relativen Anderung (Bezug 1997) der PM10-
Emission in Deutschland und dem stationstibergreifenden Mittelwert des Jahresmittelwertes
von PM10 (oben) bzw. dem stationstbergreifenden Mittelwert der 98-Perzentile der Tagesma-
xima von PM10 (unten) fir die Modellszenarien RCGE, RCGM und RCGR.
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REL DELTA 1997 SO2 ZRM vs SOX EMI
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Abbildung 52: Zusammenhang zwischen der relativen Anderung (Bezug 1997) der NO,-
Emission in Deutschland und dem stationsiibergreifenden Mittelwert des Jahresmittelwertes
von NO, (oben) bzw. dem stationstibergreifenden Mittelwert der 98-Perzentile von NO, (unten)
fur die Modellszenarien RCGE, RCGM und RCGR.
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Abbildung 53: Korrelation (Rank) zwischen der beobachteten und berechneten (RCGR,
RCGM und RCGE) Anomalie des stationstubergreifenden Mittelwertes pro Saison und Jahr.
Jahresmittelwerte (links), 98-Perzentile (rechts) flr Ozon.

Correlation NO2 OBS vs RCG ZRM Correlation NO2 OBS vs RCG P98MA
1.0 : : : 1.0
0.5 — 05 4
c c
8 S
o o
5 00 - 5 00 -
(6] [&]
X X
C c
o] ©
24 o
05 - 05 -
m RCGR m RCGR
m RCGM = RCGM
-1.0 . L L L L = RCGE -1.0 . : : : : = RCGE
ST @ N S
S A & W8 IS o &
SEASON SEASON

Abbildung 54: Korrelation (Rank) zwischen der beobachteten und berechneten (RCGR,
RCGM und RCGE) Anomalie des stationsiibergreifenden Mittelwerts pro Saison und Jahr.
Jahresmittelwerte (links) und der 98-Perzentile (rechts) fur NO..
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Abbildung 55: Korrelation (Rank) zwischen der beobachteten und berechneten (RCGR,
RCGM und RCGE) Anomalie des stationsibergreifenden Mittelwerts pro Saison und Jahr.
Jahresmittelwerte (links) und der 98-Perzentile (rechts) fir PM10.
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Abbildung 56: Korrelation (Rank) zwischen der beobachteten und berechneten (RCGR,
RCGM und RCGE) Anomalie des stationsiibergreifenden Mittelwerts pro Saison und Jahr.
Jahresmittelwerte (links) und der 98-Perzentile (rechts) fir SO,.

5.3 Bandbreite und typische Verhaltnisse

5.3.1 Uberblick

Im vorangegangenen Kapitel wurde die Rank-Korrelation benutzt, um den Anteil von Wet-
ter- und Emissionsvariabilitat an der zwischenjéhrlichen Variabilitat zu ermitteln. In diesem
Kapitel werden nun absolute Werte der Immission, d.h. Maxima, Minima und deren Diffe-
renzen, betrachtet, denn fir Probleme der Luftreinhaltung sind die absoluten Konzentrati-
onsanderungen wichtiger als relative Mal3e.

Untersucht wird die Bandbreite der Immission aufgrund der Variabilitat von Wetter und E-
mission. Dazu wird das Jahr der hochsten und niedrigsten Immissionsbelastung (Mittelwerte,
98-Perzentil, Grenzwertlberschreitung) bestimmt. Deren Differenz ergibt die Bandbreite.
Der Median des Ensembles der neun betrachteten Jahre wird als das jeweils typischste bzw.
reprasentativste Referenzjahr betrachtet.

Durch den Vergleich der Extrema und Bandbreiten aus Beobachtung, Modell- und Szenario-
rechnung kann die Reaktion des Modells auf die betrachteten Variationen tberprift werden
und die absolute Bedeutung von Wetter und Emissionsvariabilitat auf die modellierte Immis-
sion bestimmt werden. Fir die Bestimmung der Bandbreite der Beobachtung wurde auf das
Ensemble aller Stationen und das der Land- und Vorstadt-Stationen zurlickgegriffen. Da im
ersten Ensemble auch Stationen, die von der Modellskala nicht erfasst werden konnen, ent-
halten sind, ist eine zu geringe modellierte Bandbreite kein Hinweis auf eine Schwache des
Modells.

Dem typischen Jahr sowie den Jahren der Extrema des Szenarios ,,Wettereinfluss* kommt
groRe Bedeutung flr die Bewertung von Emissionsszenarien zu. Das typische Jahr kann als
meteorologisches Basisjahr fur Emissionsszenarien, das Maximaljahr als ,,worst case” und
das Minimaljahr als ,,best case” angesehen werden. Diese meteorologisch vorgegebene
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Bandbreite ist weiterhin wichtig, um die Auswirkung einer moglichen Klimaanderung auf
das Immissionsklima zu ermitteln.

Abbildung 57 bis Abbildung 64 zeigen Bandbreite, Maximal-, Minimal und Medianwert der
stationstibergreifenden Mittelwerte des Jahresmittels und des 98-Perzentils aus der Beobach-
tung, der normalen Modellrechnung und den beiden Szenarien fur alle Stoffe. Abbildung 58
zeigt dartiber hinaus die Bandbreite der Uberschreitungen des 8h-mittelwertbezogenen Ziel-
wertes von Ozon. Die Grenzwertuiberschreitungen der anderen Stoffe werden hier nicht dis-
kutiert, da das Modell in der hier verwendeten Auflésung die dafiir notwendige Skala nur
bedingt erfasst (siehe Kapitel 4.3.2). Tabelle 12 listet die Jahre mit hdchster und niedrigster
und typischer Belastung (Median) auf.

In allen Féllen ist die absolute Bandbreite der Gesamtheit der Beobachtung groRer als die der
Modellrechnungen. Dies gilt besonders fur die stationsiibergreifenden Mittelwerte der 98-
Perzentile. Die Bandbreite der Land- und Vorstadt-Stationen liegt meist deutlich unter dem
Wert aus der Gesamtheit aller Messstationen. Im Fall der Jahresmittelwerte liegt die Band-
breite der Modellrechnung in dem durch diese beiden Werte vorgegeben Intervall. Bei den
98-Perzentile ist jedoch die Bandbreite der Modellrechnung auch geringer als die aus den
Beobachtungen der Land- und Vorstadt-Stationen abgeleitete Bandbreite.

Weiterhin ist erkennbar, dass die Summe der Bandbreiten von ,,Emissionstrend*“— und ,,Wet-
tervariabilitat“-Szenario grofer ist als die Bandbreite der normalen Modellrechnung. Dies
weist auf einen nichtlinearen Zusammenhang zwischen Wetter- und Emissionstrendeinfluss
und der Immission hin.

Die Uber alle Stationen gemittelte Immissionsbelastung des Jahres mit typischer Belastung
(Referenz- oder Basisjahr) fur die Mittelwerte aller Stoffe und die Maxima von Ozon und
SO, liegen deutlich néher bei der Belastung des Jahres mit der geringsten Belastung. Dies
gilt fur die Beobachtung und die Berechnung (Normallauf RCGR) und spricht fur den Um-
stand, dass die Jahre mit maximaler Belastung einzelne markante Besonderheiten darstellen.
Ein Emissionsszenario konnte sich demzufolge auf den meteorologischen Basis- und den
~worst case“-Fall beschranken. Die hier beschriebene Bandbreite ist somit eine obere Ab-
schatzung fur die mittleren Immissionsunterschiede zwischen dem ,,worst-case*-Fall und
dem meteorologischen Referenzfall. Es zeigt sich weiterhin, dass ,,worst-case*-Jahr und Re-
ferenzjahr fir die einzelnen Schadstoffe nicht notwendigerweise identisch sind. In den fol-
genden Kapiteln werden die Bandbreiten getrennt fur die einzelnen Stoffe diskutiert.

5.3.2 Ozon

Die Bandbreite der Ozonmittelwerte ermittelt aus den Beobachtungen aller Stationen betrégt
im Zeitraum 1995-2003 ca. 5 bis 6 ppb (Abbildung 57), die der Modellrechnung RCGR st
ca. 1 bis 2 ppb geringer. Bei den 98-Perzentilen betrégt die beobachtete Bandbreite 17 ppb,
das Modell liefert hierfur nur knapp 10 ppb. Die Bandbreite der Land- und Vorstadt-Station-
en (OBS_r) liegt deutlich unter dem Wert aus der Gesamtheit aller Messstationen (OBS).
Fur die Ozonjahresmittelwerte liegt der Wert der Modellrechnung in dem durch diese beiden
Werte vorgegebenen Intervall. Die Bandbreite der Maxima wird vom Modell auch nur fir
die Land- und Vorstadtstationen unterschétzt.

Die berechnete Bandbreite durch die Wettervariabilitdit (RCGM) betragt fur die Mittelwerte
ca. 4 ppb und fur die Maxima knapp 10 ppb. Diese Werte entsprechen ca. 80 % der model-
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lierten Gesamtvariabilitat. Die Bandbreite durch die Emissionsvariabilitét ist deutlich gerin-
ger und liegt im Bereich von 20% der beobachteten Gesamtvariabilitéat.

Aus meteorologischer Sicht, d.h. ohne Berlicksichtigung des Emissionstrends, ist fir Ozon
das mittlere Jahr (Referenz- oder Basisjahr) das Jahr 1995 beziiglich der Jahresmittelwerte
und das Jahr 1998 beziiglich der 98-Perzentile (Tabelle 12, Spalte RCGM). Das Jahr 2003 ist
das Jahr mit den hochsten Mittelwerten und den hochsten 98-Perzentilen. 1996 und 1999
waren die Jahre der meteorologisch bedingten niedrigsten Mittel- bzw. Maximalwerte. Diese
Jahre unterscheiden sich zum Teil von den aus Sicht der Immissionsbelastung mittleren und
extremen Jahren, die aus der Beobachtung und der normalen Modellrechnung RCGR ermit-
telt werden, da Beobachtung und der Normallauf sowohl die Einflisse der Wettervariabilitét
als auch die des Emissionstrends wiedergeben. Als Maximaljahr (,,worst case*“-Jahr) ergibt
sich aber (ibereinstimmend das Jahr 2003, was den starken Einfluss der Wettervariabilitat auf
die Ozonimmissionen aufzeigt. Fir das wetterbereinigte Szenario RCGE ist das Minimum-
jahr fur den Jahresmittelwert das Jahr 1995 und das Maximumjahr das Jahr 2001'%. Bei den
Perzentilen ist der Trend umgekehrt: Das Maximumjahr ist 1995, das Minimumjahr 2000.
Wie schon ausgefuhrt fihrt der Emissionstrend also zu einer Zunahme der Mittelwerte und
einer Abnahme der Maximalwerte, wenn man den Einfluss der Wettervariabilitat ausschaltet.

Im Maximaljahr der Beobachtung (2003) kommt es an 150 Stationen mehr zu mehr als 25
Uberschreitungen des taglichen 8h-Mittelwerts als im Minimaljahr 1996 (Abbildung 58).
Die berechnete Differenz zwischen dem Minimaljahr und dem Maximaljahr betragt fur das
das Wettereinfluss-Szenario RCGM 180 Stationen, fir das Emissionstrendszenario RCGE
nur 50 Stationen, was wiederum den starken Einfluss der Wettervariabilitit auf die Ozon-
spitzenwerte aufzeigt. Wie schon in Kap. 5.2 gezeigt wurde, ist die Wirkung beider Einfluss-
faktoren in dem hier betrachteten Zeitraum entgegengesetzt, da das Maximumjahr 2003 auch
das Jahr mit den niedrigsten Emissionen ist.. Die Bandbreite der normalen Modellrechung
RCGR liegt daher zwischen den Bandbreiten der beiden Einflussszenarien und stimmt sehr
gut mit der beobachteten Bandbreite iberein.

Die absolute Hohe der Jahresmittelwerte wird vom Modell fir das Basis-, Maximal- und
Minimaljahr leicht Uberschatzt (Abbildung 59). Die Gesamtheit der 98-Perzentile wird im
Maximaljahr leicht unterschatzt, wahrend in Basis- und Minimaljahr das Niveau gut getrof-
fen wird.

18 Es muss beriicksichtigt werden, dass ab 2001 mit konstanten Emissionen gerechnet wurde, da firr die Jahre
2002 und 2003 keine Fortschreibungsfaktoren zur VVerfigung standen
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Abbildung 57: Differenz zwischen den Jahren mit der héchsten und der niedrigsten Jahresim-
mission im Zeitraum 1995-2003 fuir Ozon aus der Beobachtung mit allen Stationen (OBS), aus
der Beobachtung nur unter Verwendung der Land- und Vorstadtstationen (OBS_r), aus der
Modellrechnung zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und der
normalen Modellrechnung (RCGR). Dargestellt ist links der stationsiibergreifende Mittelwert
des Jahresmittelwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.
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Abbildung 58: Differenz zwischen den Jahren mit der hdochsten und der niedrigsten Anzahl der
Uberschreitung des 8h-mittelwertbezogenem Grenzwert von Ozon (siehe Kapitel 2.7) im Zeit-
raum 1995-2003 aus der Beobachtung mit allen Stationen (OBS), aus der Modellrechnung zum
Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und der normalen Modellrech-
nung (RCGR).
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Abbildung 59: Hochste (Maximum), niedrigste (Minimum) und typische Jahresimmission
(Median) im Zeitraum 1995-2003 fur Ozon aus der Beobachtung mit allen Stationen (OBS),
aus der Modellrechnung zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM)
und der normalen Modellrechnung (RCGR) . Dargestellt ist links der stationstibergreifende
Mittelwert des Jahresmittelwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.

5.3.3 NO,

Beim NO; (Abbildung 60) betragt die modellierte Bandbreite der Mittelwerte ca. 2/3 der
Bandbreite der Beobachtung (4 ppb) und weniger als die Halfte der Bandbreite der beobach-
teten Maximalwerte (15 ppb). Im Gegensatz zum Ozon ist die fur die Emissionsvariabilitét
berechnete Immissionsbandbreite groer als die fir den Wettereinfluss. Die Bandbreite
durch die Emissionsvariabilitat betragt fir Mittelwerte und Maxima ca. 3/4 der Bandbreite
des Normallaufs RCGR, der Wettereinfluss bewirkt eine Bandbreite, die ca. die Hélfte der
des Normallaufs RCGR betragt.

Die absolute Hohe der beobachteten Jahresmittelwerte und der Perzentile wird vom Modell
fur das Basis-, Maximal- und Minimaljahr unterschétzt (Abbildung 61), da ein grofer Teil
der Stationen in Stadtgebieten liegt, die in der hier benutzten Modellauflésung nicht darge-
stellt werden konnen. Das meteorologische Referenzjahr bei Nichtberucksichtigung des E-
missionstrends ist 1998 hinsichtlich der Jahresmittelwerte und 2001 hinsichtlich der 98-
Perzentile (Tabelle 12, Spalte RCGM). Fir 1996 werden die meteorologisch bedingten
hdchsten Mittelwerte und fir 1995 die héchsten 98-Perzentile sowie 1999 die niedrigsten
Mittel- bzw. Maximalwerte berechnet. Die hohen Maximalwerte der Beobachtung im Jahre
1997 waren nach Experteneinschatzung hauptséchlich durch meteorologische Ursachen be-
stimmt (Extrem austauscharme Wetterlagen mit niedrigen Temperaturen im Winter, siehe
Enke, 2002). Diesem Jahr wird nach dem Wettereinflussszenario jedoch nur das drittgrofiite
Potenzial hinsichtlich der Maximalwerte zugewiesen. Offensichtlich gelingt es dem Modell
bei NO, nur zum Teil, die Wirkung der extremen Wettersituation auf die Maxima wieder-
zugeben. Mogliche Griinde dafir sind die zu grobe rdumliche horizontale Auflésung und die
unzureichende Wiedergabe der Inversionswetterlagen im Modell. Ebenso muss davon aus-
gegangen werden, dass die statistischen Ansatze zur Berechnung der stundlichen Emission
nicht geeignet sind, die realen Emissionen unter extremen Wettersituationen zu beschreiben.



70 UBA F&E Vorhaben 201 43 250 Zwischenjéhrliche Variabilitét

NO2 RANGE 1995-2003 ZRM NO2 RANGE 1995-2003 P98MA
5 T T T T T 20 T T T T T

4 _

15+ —
3 — —

g g 1) :
2 L —

5 L —
1 L —

@ DS C C Ny 0 of F &N &
RN R PR RS R PR
SOURCE SOURCE

Abbildung 60: Differenz zwischen den Jahren mit der hochsten und der niedrigsten Jahres-
immission im Zeitraum 1995-2003 fuir NO, aus der Beobachtung mit allen Stationen (OBS), aus
der Beobachtung nur unter Verwendung der Land- und Vorstadtstationen (OBS_r), aus der
Modellrechnung zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und der
normalen Modellrechnung (RCGR). Dargestellt ist links der stationsiibergreifende Mittelwert
des Jahresmittelwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.
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Abbildung 61: Hochste (Maximum), niedrigste (Minimum) und typische Jahresimmission
(Median) im Zeitraum 1995-2003 fiir NO, aus Beobachtung mit allen Stationen (OBS), aus der
Modellrechnung zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und der
normalen Modellrechnung (RCGR) . Dargestellt ist links der stationstibergreifende Mittelwert
des Jahresmittelwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.
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5.34 PM10

Die Bandbreite der beobachteten PM10-Mittelwerte von ca. 8 pg/m® im Zeitraum 1995-2003
wird vom Modell mit ca. 6 pg/m* modelliert (Abbildung 62). Bei den Maximalwerten® ge-
lingt es jedoch nicht, die Bandbreite von fast 50 pug/m® adaquat wiederzugeben. Die Band-
breite aufgrund des meteorologischen Einflusses betragt ca. 80% und die des Emissions-
trendeinflusses ca. 50% der modellierten Gesamtvariabilitat. Damit Uberwiegt wie beim O-
zon und im Gegensatz zu NO, der meteorologische Einfluss. Die berechnete Variabilitét ist
bei den Maximalwerten gering. Die absolute Hohe der beobachteten Jahresmittelwerte wird
vom Modell leicht, die der 98-Perzentile dagegen stark unterschatzt (Abbildung 63), Auf-
grund der groRen Variabilitat der Stundenmessungen von PM10 und TSP ist dieser Umstand
nicht verwunderlich.

Das meteorologische Basisjahr hinsichtlich der Jahresmittelwerte ist 2003 und 1999 hin-
sichtlich der 98-Perzentile (Tabelle 12, Spalte RCGM). Fur 1996 wurden die héchsten Mit-
telwerte und 1997 die hochsten 98-Perzentile berechnet. 2001 und 2003 sind die Jahre der
meteorologisch bedingten niedrigsten Mittel- und Maximalwerte. Fir das Jahr 1996 ergeben
sich sowohl in der Beobachtung als auch in allen Modellrechnungen die héchsten PM10-
Jahresmittelwerte. Fur die Modellrechnungen ist dies bemerkenswert, da die PM10-Emission
aufgrund geringer Windgeschwindigkeit in diesem Jahr die niedrigsten im gesamten Zeit-
raum gewesen sind (siehe Abbildung 22). Offensichtlich tberwieg der Einfluss der unguns-
tigen Ausbreitungsbedingungen in Verbindung mit den noch relativ hohen Emissionen der
Vorlaufer der sekundaren Aerosole den Einfluss der niedrigeren Emission des priméren
PM10-Anteils. Es muss darauf hingewiesen werden, dass die Emissionsbestimmung fir Par-
tikel mit deutlich groReren Unsicherheiten versehen ist als die der anderen Schadstoffe. Ins-
besondere sind natlrliche Emissionsquellen und Partikelemission durch landwirtschaftliche
Aktivitaten nur bedingt erfasst.

19 Aufgrund des starken ,,Rauschens* der stiindlichen Werte wére es fir PM10 angemessen, bei den Maxima
nur Tagesmittel zu betrachten



72 UBA F&E Vorhaben 201 43 250 Zwischenjéhrliche Variabilitét

PM10 RANGE 1995-2003 ZRM

png/m3
O B N W b 01 O N 0O ©
I

¢ N R
* N O
& o &

SOURCE

PM10 RANGE 1995-2003 P98MA

pHg/m3
I I

o«

Abbildung 62: Differenz zwischen den Jahren mit der hochsten und der niedrigsten Jahres-
immission im Zeitraum 1995-2003 fir PM10 aus der Beobachtung mit allen Stationen (OBS),
aus der Beobachtung nur unter Verwendung der Land- und Vorstadtstationen (OBS_r), aus
der Modellrechnung zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und
der normalen Modellrechnung (RCGR). Dargestellt ist links der stationstibergreifende Mittel-

wert des Jahresmittelwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.
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Abbildung 63: Hochste (Maximum), niedrigste (Minimum) und typische Jahresimmission
(Median) im Zeitraum 1995-2003 fiir PM10 aus Beobachtung (OBS), aus der Modellrechnung
zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und der normalen Modell-
rechnung (RCGR) . Dargestellt ist links der stationsiibergreifende Mittelwert des Jahresmit-

telwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.
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5.35 SO,

Auch bei SO, ist die beobachtete Bandbreite aus dem Ensemble aller Stationen deutlich gro-
Rer als die der Modellrechnung und Szenarien (Abbildung 64). Wahrend bei allen anderen
Stoffen die Bandbreite der normalen Modellrechnung RCGR groRer als die der Szenarien ist,
ist im Fall von SO, die Bandbreite des Emissionstrendszenarios RCGE etwas gréler als die
der normalen Modellrechnung RCGR. Die beobachtete Bandbreite der Mittelwerte betragt
11 pg/m?®, das Szenario RCGE ermittelt 5 pg/m®. Die Abnahme der mittleren Maximalwerte
ist sehr groR und betragt ca. 100 pg/m?®, der entsprechende Wert der Modellrechnung betragt
ca. 20 pg/m®. Die hohen Jahresmittel- und Maximalwerte im Jahr 1996 werden vom Modell
deutlich unterschatzt, wéhrend das Basis- und Minimaljahr (1999 und 2002) im Niveau gut
getroffen wird. Das meteorologische Basisjahr ist 1998 hinsichtlich der Jahresmittelwerte
und der 98-Perzentile. 1996 traten die meteorologisch bedingten hdochsten Mittel und die
hdchsten 98-Perzentile auf. 1999 ist das Jahr der niedrigsten Mittel- bzw. Maximalwerte.
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Abbildung 64: Differenz zwischen den Jahren mit der hochsten und der niedrigsten Jahresim-
mission im Zeitraum 1995-2003 flir SO, aus der Beobachtung mit allen Stationen (OBS), aus
der Beobachtung nur unter Verwendung der Land- und Vorstadtstationen (OBS_r), aus der
Modellrechnung zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und der
normalen Modellrechnung (RCGR). Dargestellt ist links der stationsibergreifende Mittelwert
des Jahresmittelwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.
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Abbildung 65: Hochste (Maximum), niedrigste (Minimum) und typische Jahresimmission
(Median) im Zeitraum 1995-2003 fuir SO, aus Beobachtung (OBS), aus der Modellrechnung
zum Emissionstrendeinfluss (RCGE), zum Wettereinfluss (RCGM) und der normalen Modell-
rechnung (RCGR) . Dargestellt ist links der stationsiibergreifende Mittelwert des Jahresmit-
telwertes und rechts der des 98-Perzentil der Tagesmaxima.

Jahresmittel 98-Perzentil
Stoff Statistik | OBS RCGR | RCGM [ RCGE OBS RCGR | RCGM | RCGE
NO2 MIN 2001 2003 1999 2000 2001 2000 1999 2000
NO2 BASIS 1999 2002 1998 1999 1995 1999 2001 1999
NO2 MAX 1996 1995 1996 1995 1997 1995 1995 1995
S02 MIN 2002 2002 1999 2003 2001 2001 1999 2003
S02 BASIS | 1999 1999 1998 1999 1999 1999 1998 1999
S02 MAX 1996 1995 1996 1995 1996 1995 1996 1995
PM10 MIN 2000 2001 2001 2003 2002 2003 2003 2003
PM10 BASIS 2002 1998 2003 2000 1998 2002 1999 2000
PM10 MAX 1996 1996 1996 1996 1996 1996 1997 1996
03 MIN 1996 1996 1996 1995 2002 1999 1999 2000
03 BASIS | 2001 2001 1995 1999 2001 2000 1998 1999
03 MAX 2003 2003 2003 2001 2003 1995 2003 1995

Tabelle 12: Jahre mit der héchste (MAX), niedrigsten (MIN) und mittleren (BASIS) Immission
hinsichtlich des Jahresmittelwertes und des 98-Perzentils des Tagesmaximums im Zeitraum
1995-2003 aus der Beobachtung (OBS), der Modellrechnung mit Emissions- und Wettereinfluss
(RCGR) und der Modellrechnung unter Ausschaltung des Emissionstrend (RCGM).
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6 Zusammenfassung

In diesem Bericht wurden die jahrlichen Unterschiede der Immission von Ozon, NO,, PM10
und SO; in Deutschland im Zeitraum 1995-2003 untersucht. Es wurde versucht, den Einfluss
von Wettervariabilitdt und Emissionsanderungen auf die Variabilitat der mittleren Immissi-
onsbelastung in Deutschland zu bestimmen. Grundlage der Untersuchung waren beobachtete
Immissionswerte, meteorologische Daten und europaweite Ausbreitungsrechnungen mit dem
Chemie-Transport-Modell REM-CALGRID mit einer horizontalen Maschenweite von ca. 25
bis 30 km.

Den Immissionsunterschieden, die alleine durch die zwischenjéhrliche Wetterunterschiede
entstehen, kommt besondere Bedeutung zu, da sie in Relation zu denjenigen Immissionsén-
derungen gesetzt werden massen, die sich aus der Prognose der Auswirkungen geplanter
MalRnahmen ergeben. Solche Prognoserechnungen, die fiir jede MaRnahmenplanung unab-
dinglich sind, da die Auswirkungen von MalRnahmen auf die Luftqualitat nicht auf der Basis
von Messungen abgeschétzt werden konnen, werden mit chemischen Transportmodellen wie
dem REM-CALGRID-Modell durchgefiihrt. Dieses Modell wurde bereits im Rahmen der
UBA F&E-Vorhaben 29841252 und 29943246 fir Szenarienrechnungen in der grof3raumi-
gen und der regionalen Skala verwendet (Stern, 2003a und Stern et al., 2003).

Fur die Prognose der Auswirkungen von Mallnahmen werden gewodhnlich zwei Simulatio-
nen unter der Verwendung identischer meteorologischen Daten (meteorologisches Basisjahr)
aber unterschiedlicher Emissionen durchgefuhrt. Bei der Bewertung der sich daraus erge-
benden Immissionsunterschiede spielen die charakteristischen Eigenschaften des meteorolo-
gischen Basisjahrs, d.h. der ,,Wettereinfluss“, eine wichtige Rolle, da die Immissionsande-
rung aufgrund der Emissionsédnderung bei unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen
verschieden stark ausfallen kann. Insbesondere das Auftreten hoher Konzentrationswerte ist
oft an extreme meteorologische Bedingungen geknupft und kann damit stark von Jahr zu
Jahr variieren.

Ziel der hier vorgestellten Untersuchung war es daher auch, ein meteorologisches Basisjahr
und ein meteorologisch ,,unginstiges* Jahr fiir Emissionsszenariorechnungen zu ermitteln.
Mit dem REM-CALGRID-Modell wurden dazu europaweit die stindlichen Immissions-
verteilungen fur die Jahre 1995-2003 unter Berticksichtigung des Emissionstrends berechnet.
Die Separierung der Beitrdge des ,,Wetters* bzw. des Emissionstrends zur Immissionsvaria-
bilitat erfolgte fir alle Jahre anhand zweier Szenarienrechnungen. Insgesamt wurden flr die
Jahre 1995 bis 2003 also drei Serien von Berechnungen durchgefunhrt:

e , Normallauf*: Simulation mit den aktuellen Wetterbedingungen der Jahre 1995 bis
2003 unter Verwendung der Emissionstrends,

o  Wettereinfluss“-Szenario: Simulation mit der Emission von 1997 und den aktuellen
Wetterbedingungen der Jahre 1995 bis 2003,

e , Emissionstrendeinfluss“-Szenario: Simulation mit den meteorologischen Daten von
1997 unter Verwendung der Emissionstrends 1995 bis 2003.

Das Jahr 1997 wurde als meteorologisches Basisjahr fur das Emissionstrendszenario ausge-
waéhlt, da es nach der Untersuchung von Enke (2002) das meteorologisch reprasentativste im
Zeitraum 1990-2000 ist.
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Die Evaluierung der berechneten Immissionsvariabilitdt wurde anhand eines Vergleichs mit
der beobachteten Immissionsvariabilitat durchgefiihrt. Die verwendeten Beobachtungen setz-
ten sich aus allen verfiigbaren und vollstdndigen Messzeitreihen (85% der stiindlichen Da-
ten) der Messnetze der Bundeslander und des UBA zusammen. TSP-Messungen wurden
unter Annahme des Faktors 0.83 in PM10-Werte umgerechnet. Die Wettervariabilitat wurde
anhand von Temperatur und Windstarke untersucht. Die dazu benétigten meteorologischen
Daten stammen aus den meteorologischen Eingabedaten des Modells.

Fur die Orte der Messstationen mit vollstdndigen Zeitreihen wurden die entsprechenden
Zeitreihen aus der Modellrechnung und aus den meteorologischen Feldern bestimmt und mit
statistischen Parametern (Jahresmittelwert, 98-Pezentil und Uberschreitung von EU-Grenz-
werten) zusammengefasst. Die (iber alle Stationen gemittelten Werte dieser Parameter bilden
dann das Datenmaterial flr die Untersuchung der zwischenjahrlichen Unterschiede. Es wur-
den die jahrlichen Anomalien gebildet und deren Zusammenhang mit dem Rank-Korrela-
tionskoeffizient quantifiziert.

Die Untersuchung der Wettervariabilitdt mit Hilfe der tber alle Stationen gemittelten Ano-
malien von Windgeschwindigkeit und Bodentemperatur ergab zundchst, dass eine Unter-
scheidung von Jahreszeiten offensichtlich eine wesentlich bessere Differenzierung bietet, da
die Anomalien des Jahres eine Summe von oft gegensatzlichen Anomalien der Jahreszeiten
sind. Das kalteste und windschwachste Jahr war 1996, das warmste Jahr war 2000 und das
windreichste 1998. Hinsichtlich der Temperatur kann 1998 und hinsichtlich der Windstérke
kann 2001 als das typischste, d.h. als Referenz- oder Basisjahr betrachtet werden. Im Winter
zeigen sich signifikante negative Korrelationen zwischen Wind und Temperatur, im Sommer
kehrt sich dieser Zusammenhang um.

Die Ableitung der zwischenjahrlichen Immissionsvariabilitat aus der Immissionsbeobach-
tung wird dadurch erschwert, dass fir Ozon, NO, und SO, nur ca. 30% - 50% der Stationen
in allen Jahren mit vollstandigen Jahreszeitreihen vertreten sind, bei PM10 sind es sogar we-
niger als 10% Prozent. Ein Vergleich der Anomalien, zum einem gebildet aus allen verfug-
baren und zum anderen aus allen Stationen, die im gesamten Zeitraum vorhanden sind, ergab
eine gute qualitative Ubereinstimmung mit quantitativen Unterschieden von 20% bis 50%
(98-Perzentil). Aufgrund der deutlich hdheren Anzahl von Messungen wurde entschieden,
alle Stationen zu verwenden und die statistischen Auswirkungen durch jahrlich unterschied-
liche Datenverfiigbarkeit in Kauf zu nehmen.

Die ausgeprégteste Variabilitat der beobachteten Immission tritt fir SO, auf. Im Zeitraum
von 1995 bis 2003 verringern sich die Mittelwerte auf ca. 50%, die Maximalwerte auf ca.
30%. Bei den anderen Stoffen liegt die Variabilitat im Bereich von 10%-20%. AuRer bei
Ozon treten die grofiten Immissionsunterschiede im Winter auf. Bei Ozon ist ein leichter
Anstieg der Jahresmittelwerte erkennbar, der seinen Ursprung offensichtlich nicht in den
Sommermonaten hat. Das Jahr 2003 tritt mit seinen hohen Mittel- und Maximalwerte zu-
sammen mit 1995 deutlich hervor. Uberschreitungen des 8h-mittelwertbezogenen Zielwertes
fiir Ozon gibt es in den Jahren 1995 und 2003 etwa an doppelt so vielen Stationen wie in den
ubrigen Jahren. 1996 zeichnete sich durch besonders hohe Mittelwerte von NO, und PM10
aus. Die hochsten NO,-Maxima sind aber im Jahr 1997 zu finden. PM10 und NO; lassen von
1996 bis 2000 eine Abnahme der Mittel- und Maximalwerte, sowie der Grenzwertiber-
schreitungen erkennen.

Betrachtet man die Zusammenhange zwischen der beobachteten Immissions- und Wetter-
anomalie, so findet sich bei SO, aufgrund des starken Emissionstrendeinflusses keine ausge-
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pragte Korrelation. PM10- und NO,-Anomalien sind in allen Jahreszeiten negativ mit Ano-
malien der Windstarke korreliert. Windarmere Jahre sind demzufolge immissionsreicher.
Hinsichtlich der Ozonimmission l&sst sich nur in Sommer und Frihling eine positive Korre-
lation zur Temperaturanomalie ermitteln, ein Einfluss der Windstérke ist dagegen nicht er-
kennbar.

Die in den Modellrechnungen benutzten Emissionstrends beruhen auf Fortschreibungsfakto-
ren, die auf die Basisemission 1995 aufgesetzt werden. Solche Faktoren liegen fir den Zeit-
raum 1996 bis 2001 fir jedes europédische Land vor. Ab 2001 wird die Emission konstant
gehalten, da zur Zeit der Untersuchung keine Informationen Uber den weiteren Emissions-
trend vorlagen. Fir Deutschland ergibt sich im Zeitraum von 1995 — 2001 eine Abnahme der
anthropogenen NOy-Emission um 20%, der VOC-Emission um 10% und der SO,—Emission
um 75%. Die Emission von primarem PM10 schwankt allein aufgrund der im Modell be-
rechneten windabhéngigen Staubaufwirblung um ca. 20% und hat ihren niedrigsten Wert in
Jahr 1996. Die meteorologischen Daten fuir das Modell wurden mit Hilfe des an der Freien
Universitat Berlin entwickelten diagnostischen Systems erstellt, das aus synoptischen Daten
und Radiosondendaten mit Methoden der optimalen Interpolation konsistente meteorologi-
sche Felder in der bendtigten Gitterauflosung berechnet.

Die Modellrechnungen reproduzieren die beobachteten zwischenjahrlichen Anomalien gut.
Es bestehen durchweg positive Korrelationen zwischen den beobachteten und modellierten
Anomalien, die Vorzeichen der Anomalien stimmen meistens (berein. Die Bandbreite der
modellierten Anomalien ist bei NO,, PM10 und SO, geringer als diejenige der beobachteten
Anomalien, die aus der Gesamtheit der vorliegenden Messungen abgeleitet sind. Dies gilt
insbesondere fur die Maximalwerte aber auch fir die sehr hohen Mittelwerte im Jahr 1996.
Fur diese Stoffe wird auch die Anzahl der Grenzwertiiberschreitungen deutlich unterschatzt.
Die Variabilitat der Uberschreitungen des Ozon-Zielwertes (8h-Mittelwert) wird jedoch so-
wohl in der Variabilitat als auch in der absoluten Anzahl sehr gut vom Modell wiedergege-
ben. In diesem Zusammenhang gilt zu berticksichtigen, dass die Mehrzahl der Messstationen
einem Stadt- oder Verkehrsregime zugeordnet sind, so dass deren Repréasentanzbereich von
der hier verwendeten grofRraumigen Modellanwendung in vielen Fallen nur unzureichend
aufgeldst werden kann. An diesen Stationen werden in der Regel die héchsten NO,- und
PM10-Konzentrationen beobachtet. Die hohen Ozonwerte treten dagegen eher an Land- oder
Vorstadtstationen auf, deren Reprasentanzbereich in der GroRenordnung der Modellauflo-
sung liegt. Aufgrund dieses Skalenproblems beschreibt die groRraumige Modellanwendung
auch die Uberschreitungen bei Ozon in der richtigen GréRenordnung.

Da das Modell imstande ist, die beobachtete zwischenjahrliche Variabilitat zu reproduzieren,
kann mit Hilfe der Szenarien ,,Emissionstrend* und ,,Wettereinfluss* versucht werden, den
jeweiligen Einfluss der beiden Faktoren auf die jahrliche Immissionsvariabilitat zu bestim-
men. Dazu wurde die Korrelation der Anomalien beider Szenarien sowie die des Normal-
laufs mit den beobachteten Anomalien ermittelt. Diese Korrelation dient als Mal fur die
»Erklarung® der Immissionsvariabilitat durch einen der Einflussfaktoren. Da die Korrelation
nur ein relatives MaR ist, wurde weiterhin fur die Beobachtung und alle Modellrechnungen
aus der Differenz der mittleren Immissionen der Jahre mit maximaler und minimaler Belas-
tung die absolute Bandbreite der Variabilitat ermittelt. Diesen Extremjahren kommt eine
besondere Bedeutung zu, da sie die gunstigsten und unglnstigsten Jahre beziglich des Wit-
terungeinflusses auf die Immission darstellen. Aus den Beobachtungen kénnen diese Jahre
nicht direkt ermittelt werden, da der Emissionstrendeinfluss und der Witterungseinfluss nicht
ohne weiteres getrennt werden kdnnen. In der Modellrechnung wird der Witterungseinfluss
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dagegen direkt berechenbar, wenn man den Emissionstrend ausschaltet, wie dies beim Sze-
nario ,,Witterungseinfluss“ der Fall ist. Der Median des neunjahrigen Ensembles des Wet-
tereinflussszenarios kann dementsprechend als das meteorologische Basisjahr verwendet
werden.

Das Emissionstrendszenario, das die durch den Witterungseinfluss hervorgerufene Immissi-
onsvariabilitat ausschaltet, fuhrt bei NO,, SO, und PM10 im Mittel Gber Deutschland zu
einer Abnahme der Mittel- und Maximalwerte der Immission. Die relative Immissionsab-
nahme bei den Jahresmittelwerten von NO, im Zeitraum 1995 bis 2003 entspricht in etwa
der entsprechenden relativen NOx-Emissionsabnahme in Deutschland. Bei den NO--
Maximalwerten ist die erreichbare mittlere Immissionsabnahme etwas geringer und beim
SO, nur etwas halb so grof? wie die entsprechende relative Emissionsabnahme. Die Ursache
dieser unterschiedlichen Reaktion auf Emissionsveranderungen kann in der unterschiedli-
chen Quellverteilung von SO, und NOXx liegen. SO, wird vorwiegend aus relativ wenigen
hohen Punktquellen emittiert, NOx-Emissionen sind dagegen wegen des hohen Kfz-Anteils
eher bodennah und gleichmaliger verteilt. Die geographisch ungleichmaRig verteilten SO,-
Emissionsminderungen mussen sich daher in der hier vorgenommenen mittlere Betrachtung,
d.h. der Mittelung Uber alle verfligbaren Stationen in Deutschland, nicht entsprechend aus-
wirken. Bei Ozon fiihrt das Emissionstrendszenario zu einem leichten Anstieg der Mittel-
werte und einer Verringerung der Maxima, was mit ,,wetterbereinigten* Beobachtungsreihen
(Enke, 1999) gut Ubereinstimmt. Der Anstieg der Mittelwerte ist eine Folge der innereuropé-
ischen Emissionsentwicklung, da das Modell in allen Jahren mit den gleichen Randbedin-
gungen rechnet und somit den globalen Einfluss nicht beriicksichtigt.

Bei Ozon tragen sowohl Wettereinfluss als auch Emissionstrendeinfluss zur statistischen
Erklarung der beobachteten Variabilitat der Mittelwerte bei. Der Emissionstrendeinfluss ist
jedoch relativ unbedeutend im Sommer und bei den Maximalwerten. Aufgrund der guten
Ubereinstimmung der berechneten und gemessenen Ozonvariabilitat lasst sich daraus ablei-
ten, dass die beobachtete Schwankungsbreite der Jahresmittelwerte und insbesondere der
Maxima fast ausschlief3lich durch die meteorologische Variabilitat bestimmt wird. Dies zeigt
sich auch deutlich fur die Anzahl der berechneten und beobachteten Uberschreitungen des
Ozon-Kurzfrist-Zielwertes der EU-Richtlinien. Aufgrund der extremen Witterung kam es im
ozonreichsten Jahr 2003 an doppelt so vielen Stationen, d.h. an zusétzlich 140 Stationen, zu
mehr als 25 Uberschreitungen des 8h-Mittelwertes von 120 pg/m® als im ozonarmsten Jahr
1996.

Beim SO, ist der Emissionstrendeinfluss der dominierende Faktor. Auch beim NO, Uber-
wiegt der Emissionstrendeinfluss, die meteorologische Variabilitat ist nur bei den Mittelwer-
ten ein bedeutender Einflussfaktor. Hier muss allerdings beriicksichtigt werden, dass das
Modell in der hier verwendeten Auflésung die unter extremen Wetterbedingungen gemesse-
nen hohen Immissionen unterschatzt. Insbesondere fir die Maximalwerte kann dieser Um-
stand zu einer Unterschatzung des Wettereinflusses flihren.

Auch bei PM10 sind beide Einflussfaktoren von Bedeutung, nur dass bei diesem Stoff nach
den Modellrechnungen die Wettervariabilitat der wichtigere Einflussfaktor zur Erklarung der
Schwankungsbreite ist. Hier gilt es allerdings zu berlicksichtigen, dass flr die anthropogenen
Emissionen von PM10 wegen der Unsicherheiten in der Gesamtemission kein Emissions-
trend berlcksichtigt wurde. Die Schwankungen der PM10-Emission in den Modellrechnun-
gen werden daher nur durch die windabhéngige Staubaufwirbelung hervorgerufen. Die E-
missionsanderungen der Vorlaufer der sekundéaren Aerosole tragen allerdings auch zum E-
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missionstrendeinfluss bei. Die Bildung der sekundédren Aerosole hangt auch von den Tempe-
ratur- und Feuchteverhaltnissen der Atmosphare ab, was wiederum zur Verstarkung des Ein-
flusses der Wettervariabilitat beitréagt.

Die Modellrechnungen fir den Zeitraum 1995 bis 2003 zeigen, dass der Wettereinfluss beim
Ozon am stérksten und beim SO, am geringsten ist. Bei PM10 und NO; spielen beide Ein-
flussgrofien, Wetter und Emissionstrend, eine wichtige Rolle. Die meteorologische Variabili-
tat hat also insgesamt einen groRen Einfluss auf die Immissionswerte. Es zeigt sich auch,
dass die bezuglich des meteorologischen Einflusses auf die Immissionen definierten ,,worst-
case“-Jahre und Referenzjahre fur die einzelnen Schadstoffe unterschiedlich sind.

Die hier vorgenommene Ableitung bestimmter Jahre zur Verwendung als meteorologisches
»worst-case“- bzw. Basisjahr beruht auf Auswertungen, denen mittlere Immissionszusténde
in Deutschland zugrunde liegen. Regionale Auswertungen oder entsprechende Auswertun-
gen fur andere L&nder kdnnen zu anderen Ergebnissen fiihren. Diese in einer nationalen Be-
trachtung nicht zu vermeidende Einschrdnkung muss bericksichtigt werden, insbesondere
wenn die Modellrechnungen gekoppelt fur unterschiedliche Skalen, z.B. europaweit und
regionales Ballungsgebiet, durchgefihrt werden sollen.

In dem betrachteten Zeitraum 1995 bis 2003 treten die meteorologisch bedingten positiven
Anomalien fiir Ozon im sommerwarmen Jahr 2003 auf. Fir die anderen Stoffe ist das meteo-
rologisch unglnstigste Jahr das kalte und windschwache Jahr 1996. Diese beiden Jahre bil-
den eine deutliche Besonderheit im betrachteten Zeitraum und kdnnten als meteorologische
»,worst case* Jahre in zukunftigen Emissionsszenarien mit REM-CALGRID verwendet wer-
den. Die Bestimmung eines eindeutigen Referenz- oder Basisjahres ist schwierig, da sich je
nach Betrachtung von Mittelwerten oder Maxima fiir die verschiedenen Schadstoffe ver-
schiedene Jahre ergeben. Allerdings sind die Unterschiede zwischen den einzelnen Jahren oft
gering. Als ein fur alle Schadstoffe zu verwendendes, mittlere Immissionszustdnde beschrei-
bendes meteorologisches Basisjahr wird 1998 vorgeschlagen, da es nach den Auswertungen
h&ufig Basisjahr ist, bzw. sehr nah am jeweiligen Basisjahr liegt. Dieses meteorologische
Basisjahr ist das Jahr, das am ehesten den Einfluss mittlerer meteorologischer Verhaltnisse
auf die Immissionen wiedergibt, bezogen auf den Zeitraum 1995 bis 2003. Es unterscheidet
sich von dem von Enke (2002) ermittelten Basisjahr 1997, das auf einer Auswertung der
Wetterlagenhaufigkeit beruht und im Gegensatz zu dem hier vorgenommenen Auswahlver-
fahren nicht die Immission berlicksichtigt.
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