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1 Zielstellung des Vorhabens

Ziel und zugleich Hauptschwerpunkt des Forschungsvorhabens sind belastbare Trendanaly-
sen der in der Bundesrepublik Deutschland vorhandenen Ozonmessreihen (bodennahes

Ozon).

Immissionsmessungen dienen einerseits der Realisierung von Alarmfunktionen, andererseits
aber auch der Erfolgskontrolle temporérer als auch ldngerfristiger emissionsmindernder Maf3-

nahmen.

Besonderes Interesse besteht dabei an Aussagen zu Anderungen (Trends) der Ozonbelastung
infolge von Emissionsverringerungen bei den Ozonvorlduferstoffen NOx und VOC. Oberste
Prioritit kommt dabei zunichst der Frage nach Trends der Uberschreitung von Ozonschwel-
lenwerten (180pg/m?® bzw. 240pg/m’) zu. Dieser Tatsache Rechnung tragend wurden in einer

ersten Etappe des Vorhabens, in Absprache mit dem Umweltbundesamt

Trendanalysen der Sommerhalbjahre 1990 bis 1997 durchgefiihrt, die auf die Beurteilung der

Entwicklung der Ozonspitzenkonzentration zielten.

Die Ergebnisse dieser ersten Untersuchung sind in einem selbstindigen Teilbericht 1 zusam-

mengefasst.

Die umfassende Trendanalyse der von Bund und Landern vorliegenden langen Ozonreihen
fiir unterschiedliche Aggregierungen (Jahresmittelwerte, Tagesmaxima, Uberschreitungs
haufigkeit vorgegebener Schwellenwerte, AOT40 Werte usw.) bildete den Abschluss des
Vorhabens.

Die Forderung nach Bestimmung bzw. Ermittlung belastbarer Ozontrendaussagen setzt die

Erfiillung von zwei Bedingungen voraus, nimlich:
dass die zur Trendanalyse genutzten Daten valide sind

dass der durch den Wettereinfluss hervorgerufene Anteil der Variabilitit (vorgetiduschte
Trends) innerhalb der Ozonreihen eliminiert wird, damit tiberhaupt erst die Moglichkeit
besteht, die durch Anderung der anthropogenen Ozonvorldufer hervorgerufene Entwick-

lung der Ozonbelastung sichtbar zu machen.

Da diese beiden genannten Bedingungen zunichst nicht erfiillt waren, wurde den beiden Ar-
beitsschwerpunkten ,,Datenvalidierung® und ,,Wetterbereinigung* der Ozonreihen ebenfalls
eine groe Aufmerksamkeit gewidmet und das methodische Vorgehen sowie die Ergebnisse

hierzu in selbstdndigen Teilberichten (2 und 3) ausfiihrlich dargelegt.



2. Datenaufbereitung fir die Nutzung zur Ozontrendberechnung

Vor der Darlegung der Ergebnisse der Trendanalyse des bodennahen Ozon der Jahre 1980 bis
1997 sollen die zwei vorbereitenden Schritte der Datenvalidierung und Wetterbereinigung,

fiir die getrennte Zwischenberichte vorliegen, in wesentlichen Ziigen dargelegt werden.

2.1 Datenvalidierung

Schwankungen in den Messreihen der bodennahen Ozonkonzentration und selbstverstandlich
auch aller anderen Luftschadstoffe haben vielfaltige und auch sehr unterschiedliche Ursachen.
Ein erster Versuch, die Ursachen dieser Schwankungen zu kategorisieren, wird mit der Ein-
teilung in nicht technische und technische Ursachen beginnen. Zu den nicht technischen Ur-
sachen konnen all diejenigen gezéhlt werden, die die Hohe der Ozonkonzentration an einem
bestimmten Ort und zu einem bestimmten Zeitpunkt bewirken oder bewirkt haben. Hierzu
zahlen sowohl biogene als auch anthropogene Einflussfaktoren, sowie das aktuelle lokale
Wettergeschehen, auf das im Kapitel Wetterbereinigung néher eingegangen wird. Letztere
rufen insgesamt eine Variabilitit der Ozonkonzentration in Raum (Fliche) und Zeit hervor.
Die Aufgabe der Messtechnik ist es, diese Variabilitit zu erfassen. Uberlagert wird diese
‘nicht technische’ Variabilitdt der Ozonkonzentration jedoch durch zusitzliche Schwankun-
gen, die ihre Ursachen in der Messtechnik haben, wozu auch die Probenahme zéhlt. Diese
zusitzliche Variabilitdt wirkt sich iiberwiegend im zeitlichen Bereich aus, d.h., messtechni-
sche Anderungen bewirken in der Mehrzahl der Fille Diskontinuititen in der Messreihe einer
einzelnen Station. Lediglich in seltenen Fillen, bei denen Anderungen in der Probenahme
und Messtechnik einheitlich in einem Bundesland vorgenommen werden wirken sie sich auch
im rdumlichen Bereich aus. Diese unerwiinschte, durch technische Unzulénglichkeiten verur-
sachte Variabilitit wird so weit wie moglich erkannt und in drei Schritten aus den Datenrei-

hen eliminiert.

2.1.1  Subjektive Bewertung der einzelnen Ozonmessreihen und Beseitigung nicht

plausibler Werte.

Hierzu wurden die Stundenwerte jeder einzelnen Station am Bildschirm dargestellt und sub-
jektiv bewertet. Unplausible Werte wurden durch Ausfallkennung gekennzeichnet, so wie an
Hand der Station Eggenstein ( Abb.1 ) demonstriert. An dieser Station traten in der Nacht
vom 30.10.1980 auf den 1.11.1980 gleichbleibende Messwerte von 531pug/m? auf, wihrend

kurz vor und auch nach diesem Zeitraum Ausfallwerte verzeichnet sind. Es ist sicher keine



Fehlentscheidung diese Werte als nicht plausibel einzuschédtzen und aus dem Datenkollektiv

zu entfernen.
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Abb. 01: Nicht plausible Messmate, eingebettet in Ausfallperioden, Station
EGGENSTEIN (BW004)

2.1.2  Kennzeichnung von Ozonwerten, die das dreifache der Streuung gegeniber

dem Mittelwert der jeweils untersuchten Ozonreihe Uber- oder unterschreiten.

Die gekennzeichneten Werte wurden wie Kapitel 2.1.1 im Kontext mit den umliegenden Sta-

tionen subjektiv bewertet und gegebenenfalls durch Ausfallkennung gekennzeichnet.

2.1.3  Automatische Korrektur von systematischen Fehlern und Briichen in

den Zeitreihen.

Systematische Messfehler, Briiche und Spriinge werden durch eine komplette Simulation der
betrachteten Zeitreihe mit Hilfe der umliegenden Stationen einerseits und durch den Ver-
gleich der gemessenen Reihe mit der simulierten Reihe sichtbar gemacht und mittels einer

dafiir entwickelten Software automatisch korrigiert.



Dazu sind folgende Schritte notwendig:

- Bereinigung der Datensétze von linearen Trends.

- Komplette raumzeitliche Simulation der zu priifenden Zeitreihe unter potentieller

Nutzung aller Stationszeitreihen.
- Berechnung der Residuen zwischen gemessenen Werten und simulierter Zeitreihe

- Eliminierung langperiodischer Schwingungen (Perioden groBer 1 Jahr) aus der

Zeitreihe der Residuen.

- Berechnung eines 30-tigig gleitenden Mittels, der vom linearen Trend und

langperiodischen Schwankungen bereinigten Reihe, der Residuen.

Bereinigung der Messreihe und erneute Anwendung des Verfahrens in einer

zweliten Iteration

Das Verfahren wird an Hand der Station Stuttgart (BW048) Abb.2 demonstriert. Die gelbe

Kurve zeigt die Messwerte als Abweichung vom Jahresgang der Station. Deutlich sichtbar ist

der systematische Fehler 1993 in den Residuen zwischen simulierter und beobachteter Zeit-

reihe (rote Kurve). Die Subtraktion des 30-tdgig gleitenden Mittels (Abb.2 obere braune Kur-

ve) von der Ausgangsreihe fiihrt zu einem ruhigen Verlauf der Residuen bei erneuter Simula-

tion der Messreihe (griine Kurve).
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Abb. 2: Validierung der Ozonmefreihe Stuttgart-Mitte Stufe Il
Korrektur systematischer Fehler, Sommerhalbjahr
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Die Streuung der Residuen als Mittel iiber alle 480 validierten Messreihen des Zeitraumes
1990 bis 1997 zwischen 13°° und 18°° GMT fiir verschiedene Validierungsstufen sind aus

Abb.3 ersichtlich. Deutlich ist die verbesserte Simulation der Zeitreihen unter Verwendung
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Originaldaten: Verwendung der Datensétze ohne Fehlwertersetzung
ohne Korrektur: Verwendung der fehlwertersetzten Mef3reihen
erste lteration: Briiche und Spriinge werden in einer ersten Stufe eliminiert (Validierung Stufe 3)
zweite lteration: Briiche und Spriinge werden in einer zweiten Stufe erneut eliminiert

Abb. 3: Reststreuung bei kompletter Simulation der Zeitreihen mit umliegenden
Beobachtungsstationen als Mittel iber 470 Stationen, 1990 bis 1997,
Sommer, Mittel 13 bis 18 GMT

umliegender Ozonmessstationen im Vergleich zu den unkorrigierten Messreihen (Originalda-
ten) bzw. der subjektiv korrigierten und ergdnzten Messreihen (ohne Korrektur) zu erkennen.

(Ausfiihrlichere Erlduterungen zur Methodik und weitere Beispiele siehe Teilbericht 2)

2.2 Datenerganzung der Ozonmessreihen

Nach der Validierung der Zeitreihen wurde als zweiter Schritt eine Ergdnzung von fehlen-

den Daten in zwei Stufen vorgenommen:

2.2.1  Zeitliche Interpolation

In der ersten Stufe werden alle Datenliicken, die drei Stunden nicht iberschreiten, durch eine

lineare Interpolation geschlossen.

2.2.2  Raumliche Interpolation

Die rdumliche Interpolation verwendet die stiindlichen vom Jahresgang bereinigten validier-
ten Datenreihen. Mittels eines multiplen screening Regressionsverfahrens (Enke 1986, 1988)
wurde fiir jede Station und fiir jede Stunde eine Regressionsbeziehung entwickelt, die maxi-
mal 4 Stationen einbezieht. Das Selektionskriterium fiir die zu verwendenden Stationen war

dabei nicht die rdumliche Ndhe zu der Station, sondern die Minimierung der Reststreuung bei
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der Simulation der Zeitreihe. Es wurden also durchaus rdumlich weit entfernt liegende Stati-
onen verwendet, die jedoch dem Stationstyp (Land-, Stadt-, Verkehrs- oder Bergstation ) bes-

ser entsprechen.

2.3 Wetterbereinigung der Ozonmessreihen

Als dritter Schritt wurde eine Wetterbereinigung der validierten und ergidnzten Daten vor-

genommen.

2.3.1. Methodische Grundlagen der Wetterbereinigung

Die Bildung und Zerstorung von Ozon ist vielfdltig mit dem Wettergeschehen, also den at-
mosphérischen Zustandsparametern, in Raum und Zeit vernetzt. Ozon als ein sekundirer
Schadstoff wird durch photochemische Prozesse in Verbindung mit Vorlduferschadstoffen
gebildet. Den atomaren Sauerstoff, der zusammen mit dem Sauerstoffmolekiil O. das
Ozon (0O:5) bildet liefert die photolytische Zerlegung von NO: in NO und O. Da dieser Prozess
eine Funktion insbesondere des Strahlungsangebotes ist, wird der Zusammenhang mit dem
Wettergeschehen deutlich. Uber die vielfiltigen Prozesse im Konzert der Bildung und Aufls-
sung von Bodenozon haben u.a. Fricke 1980, Beilke 1991, Kirch 1997, Ruggaber 1994, Enke
1998 geschrieben. In den untersten ca. 500 m der Atmosphire erfolgt der Abbau von Ozon
iiber den Titrationseffekt (NO +0O; => NO: + O:) sowie iiber die sogenannte Trockendepositi-
on, also durch den direkten Kontakt mit Pflanzen und anderen Materialien der Erdoberfldche.
Dieser Abbau ist proportional zur Ozonkonzentration und hingt im wesentlichen von der ver-
tikalen Temperaturschichtung ab. Ozon selbst hat eine Lebensdauer von mehreren Tagen, so
dass neben der bekannten durch photochemische Prozesse angeregten Ozonbildung sicher
auch Langstreckentransporte des Ozons von Bedeutung sind. Diese Transportprozesse finden
vorwiegend in der Schicht zwischen 500m und 1500m statt. Wahrend die photochemischen
Ozonbildungsprozesse in erster Linie durch das lokale Wetter bestimmt werden, werden die
Transportprozesse mehr durch das groraumige Wettergeschehen gesteuert. Abgesehen von
den anthropogenen Quellen der Vorldufersubstanzen zur Ozonbildung sind alle wesentlichen

Prozesse wie:

Ozonbildung
horizontaler Ozontransport
vertikale Durchmischung

Trockendeposition

von den meteorologischen Bedingungen abhingig.
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Da das Wettergeschehen von Jahr zu Jahr mehr oder weniger stark variiert, kann es andere
Einfliisse maskieren, so dass Anderungen der raum-zeitlichen Emissionsintensitiit erst bei
sehr langen Reihen unverzerrt sichtbar werden. Die ldngsten in diesem Vorhaben fiir Trend-
untersuchungen beriicksichtigten Ozonreihen umfassen einen Zeitraum von 18 Jahren. Von
der Mehrzahl der Stationen an denen in der Bundesrepublik Deutschland Ozon gemessen
wird, sind die vorliegenden Messreihen noch deutlich kiirzer, so dass unserer Meinung nach
eine Wetterbereinigung dringend geboten ist, um weitestgehend ,,unverfilschte® Ozontrends

abzuleiten.

Von einzelnen Stationen vorhandene Ozonmessreihen, die einen wesentlich ldngeren Zeit-
raum als den hier genannten 18 Jahren iiberdecken, weisen vor 1980 so starke Diskontinuita-
ten auf, die auch im Rahmen der beschriebenen Datenvalidierung nicht korrigiert und besei-
tigt werden konnten. Deshalb mussten diese ,,Jangen Ozonreihen von der in diesem Vorha-

ben erfolgten Trendanalyse ausgeschlossen werden.

Zur Wetterbereinigung werden die fehlwertersetzten und validierten Stundenwerte der
Ozonmessreihen als Abweichung von den stationsspezifischen Jahresgingen verwendet. Da-

mit lassen sich Abhédngigkeiten zwischen Wettergeschehen und Ozon besser modellieren.

Als statistisches Verfahren zur Wetterbereinigung kommt eine bedingte, multiple, erwar-
tungstreue screening Regressionsanalyse (Enke 1986, 1988) zur Anwendung.

2.3.2  Datenbasis

Fiir die Wetterbereinigung standen 4 Datentypen fiir den Zeitraum von 1980 bis 1997 zur
Verfiigung.

Validierte und fehlwertersetzte Stundenwerte des Bodenozons der Jahre 1980
bis 1997.

Klimabeobachtungen von 49 deutschen Klimastationen
Tempaufstiege von 15 deutschen Radiosondenstationen

Objektive Ozonwetterlagen (Enke 1998)

2.3.3  Bereitstellung potentieller Prediktoren zur Wetterbereinigung

Vier wesentliche Prozesse, die zum Auf- und Abbau von Ozonepisoden beitragen, werden

durch unterschiedliche Datentypen beschrieben und simuliert:
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Auf- und Abbau troposphéarischen Ozons

als Funktion von Strahlungsangebot (Sonnenscheindauer, Bewolkung , Feuchte) und
Temperatur werden durch die Beobachtungen der néchstliegenden Klimastation be-

schrieben.
Horizontaler Transport von Ozon und dessen Vorlaufersubstanzen

als Funktion grofBrdumiger Zirkulationssysteme und lokal beeinfluter Windsysteme

werden durch die Ozonwetterlagen und lokale Winde beschrieben.
Vertikaler Transport von Ozon und dessen Vorlaufersubstanzen

als Funktion des vertikalen Temperaturprofils und der Temperatur am Erdboden. So-
wohl vertikale Verdiinnung bodennahen Ozons als auch Einmischen von héheren O-
zonkonzentrationen aus der Reservoirschicht treten auf. Diese Prozesse werden durch
die Ozonwetterlagen und Stabilitdtsparameter der Atmosphire beschrieben, die aus

TEMP- Aufstiegen gewonnen werden.
Die Tragheit des Systems

wird durch die Andauer der Ozonwetterlagen, beschrieben. Néhere Ausfithrungen -
ber die verwendeten Wetterlagen und kritische Bemerkungen zu ‘Ozonwetterlagen’
findet man bei Enke 1998, Mayer&Schmidt 1997, 1998, Spichtinger u.a. 1996 und
Hess&Brezowsky 1969.

Die Ergebnisse der Berechnung der einfachen Korrelationskoetfizienten zwischen allen zur
Verfligung stehenden moglichen Einflussgrofien (potentiellen Prediktoren) und der Abwei-
chung des tiglichen Ozonmaximums vom stationsspezifischen Jahresgang als Mittel {iber alle
480 Ozonmessstellen zeigt ein liberraschendes Phédnomen: Nicht, wie verbreitet angenom-
men, das Tagesmaximum der Temperatur weist die hochste Korrelation auf sondern das
Kondensationsniveau und die Auslosetemperatur (Grofen, die die thermische Stabilitidt der
Atmosphire kennzeichnen — ndhere Erlauterung dieser Groflen siehe Teilbericht I) leisten den
stairksten Beitrag zur Wetterbereinigung. Auch das aus den Ozonwetterlagen hergeleitete
mittlere tdgliche Ozonmaximum weist eine signifikante Korrelation auf. Der Zusammenhang
ist am stérksten bei stiddtischen Stationen. Nicht iiberraschend ist jedoch der inverse Zusam-
menhang zwischen Sonnenscheindauer, Niederschlag, Bewolkung und mittlerer Windge-

schwindigkeit.
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2.3.4 Berechnung der ‘wetterbereinigten’ Ozondatenreihen

Nach der Beseitigung des Jahresganges und der linearen Trends aus den Ozonreihen wurde

Korrelationskoeffizient

Streuung [ug/m 3]

fiir jede Stunde separat eine Wetter-

0.9
08 L ohne. Kisssiikation, bereinigung durchgefiihrt. Aus Griin-
0.7 den der statistischen Stabilitdt wurde
0.6 // \\ ein fiinfstiindig-gleitendes Mittel der
05 i / N jahresgangbereinigten = Ozonreihen

Z': L - o zur Wetterbereinigung verwendet.
PP Y ke - TR R® In Abb.4 sind der Tagesgang des
multiplen Korrelationskoeffizienten
35 _ zwischen meteorologischen Parame-
30 47 %fﬁg;ffgﬁ{%fﬂng'g tern und Ozon sowie die Streuung
25 — der Ausgangsreihe bzw. die Rest-
20— — —  streuung mit und ohne wetterlagen-
15 \v/\ bedingte Wetterbereinigung als Mit-
10 T s s T 1slltun1dlge PP — tel tiber alle 480 zur Verfligung ste-
henden Stationen fiir das Sommer-

Abb. 4: Giite der Wetterbereinigung Sommer 1980 - 1997, halbjahr aufgetragen.

Mittel Giber 480 Stationen

Aus der Wetterbereinigung lassen sich folgende allgemeine Aussagen gewinnen:

Die Giite der Wetterbereinigung ist im Sommer deutlich hoher als im Winter. Sie liegt

maximal bei einem Bestimmtheitsmal} von 0.58%

Die Wetterabhingigkeit der Ozonkonzentration ist im Sommer in den Morgenstunden
am geringsten und erreicht ihr Maximum gegen 15°° GMT, zur Zeit der tiglichen

Ozonmaxima.

Die Wetterabhédngigkeit der Bodenozonkonzentration im Winter weist einen nahezu ge-
genldufigen Tagesgang im Vergleich zum Sommer auf. Sie ist am besten in den Morgen-
stunden und erreicht ithr Minimum gegen 17°° GMT. Allerdings ist der Tagesgang so-

wohl der Ausgangsstreuung als auch der des Korrelationskoeffizienten deutlich geringer.

Die wetterlagenbedingte Wetterbereinigung der Ozonreihen bringt eine Zunahme des

Bestimmtheitsmalles von ca. 9%

Im Gegensatz zu der weit verbreiteten Vorstellung, dass die Maximumtemperatur in den

Sommermonaten die bestimmende Einflussgrofe ist, rangieren die Hohe des Kondensa-
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tionsniveaus mit 43%, die Bedeckung durch Wolken mit 19% und die Sonnescheindauer
mit 24% weit vor der Maximumtemperatur mit 10%. Dies gilt aber nur im diagnosti-

schen Fall!

In den Nachtstunden werden die Verhiltnisse wesentlich durch die mittleren Windver-
hiltnisse gepragt. Die aus den Radiosondenaufstiegen abgeleiteten Stabilitidtsgroen spie-

len hingegen keine Rolle.

Die Abhingigkeiten in den Nachtstunden im Sommer gleichen auffillig den Verhéltnis-
sen in den Wintermonaten, sowohl beziiglich der Auswahl der Prediktoren als auch be-

ziiglich der Hohe der Korrelationskoeffizienten.

Im Winterhalbjahr ist der Niederschlag in den Nachtstunden nach der mittleren Windge-
schwindigkeit die wichtigste wetterbedingte Einflussgréf3e, die die Variabilitit des Ozons

bestimmt.

Betrachtet man das Gesamtergebnis der Wetterbereinigung der Ozonreihen, so scheint auf

den ersten Blick eine Varianzreduktion von 50% (bzw. maximal 58% bei Einbeziehung der

Wetterlagen) relativ gering. Stellt man jedoch in Rechnung, dass Unkorrektheiten der Mess-

genauigkeiten in den neunziger Jahren mit mindestens 6% zu Buche schlagen und die Varia-

bilitdt der Vorldufersubstan-
MeRfehler zen zur Ozonbildung bzw. -
Auflosung einen Anteil von

L ca. 25% der Gesamtvariabi-
Wetter_eliminiert

litdt ausmachen, so erscheint

die verbleibende  Unbe-

unbestimmt

stimmtheit von ca. 11%
Abb. 4a: Relativer Beitrag zur Variabilitat
der taglichen Ozonmaxima durchaus vertretbar

(Abb.4a).
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3 Ozontrendanalyse der Jahre 1980 bis 1997

Fiir die Ozontrendanalyse stehen Ozonmessreihen der Jahre 1980 bis 1997 zur Verfiigung,
die sorgfaltig validiert (Teilbericht 2 , Validierung®) und wetterbereinigt (Teilbericht 3

»Wetterbereinigung*“) wurden.

Fiir die Trendanalyse des Zeitraumes 1990 bis 1997 wurde ein separater Teilbericht 1 erstellt,
da vom Auftraggeber innerhalb des ersten Forschungsjahres vorlaufige Ergebnisse fiir dieses
Zeitintervall gewiinscht wurden. In diesem Teilbericht wurde gleichfalls die Methodik der
Datenvalidierung und Wetterbereinigung beschrieben, wenn sie auch im Detail von den hier
kurz vorgestellten verbesserten Verfahren abweicht. Zur Einsicht der fiir dieses Zeitintervall

analysierten Trends wird auf Teilbericht 1 und die Zeitschrift Promet 2001 verwiesen.

3.1 Voruntersuchungen zur Ozontrendanalyse

Sind fiir die Trenduntersuchungen ausschlieBlich Mittelwerte (Tagesmittelwerte, Saison- oder
Jahresmittelwerte) von Interesse, so lassen sich die validierten und wetterbereinigten Ozonda-
tensdtze ohne weitere Bearbeitung verwenden, obwohl 50% bis 60% der Varianz durch die
Wetterbereinigung eliminiert wurde (Abb.4a). Die Restvarianz in den wetterbereinigten
Ozonreihen hat ihre Ursachen neben Messunsicherheiten in der Variabilitdt der natiirlichen

und anthropogenen Vorlaufersubstanzen zur Ozonbildung und -aufldsung.

In Abb.5a werden die validierten und fehlwertersetzten Ozonwerte von 16°° GMT als Ab-
weichung vom stationsspezifischen Jahresgang dieser Stunde, fiir die Sommerhalbjahre 1980
bis 1997 als gewichtetes Mittel der im betreffenden Jahr zur Verfiigung stehenden Messstati-
onen ( Abb. 5a | i nke Tabelle) dargestellt.
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Abb. 5a: Validierte und Jahresgang bereinigte 16°° GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Die rote Kurve zeigt die Schwankung der iiber alle Stationen gemittelten 16°© GMT Ozon-
werte. Die blaue Kurve stellt eine Ausgleichskurve mittels eines Polynoms 3. Grades
(polynominal fit) dar. Man beachte die starke Zunahme der Anzahl der Ozonmessstellen von

25 Stationen Anfang der achtziger Jahre auf 378 im Jahre 1997.

Das Polynom 3. Grades zeigt eine Schwingung, die eine Abnahme der mittleren Ozonkon-
zentration von 1980 bis ca. 1985, einen kréftigeren Anstieg bis ca. 1994 und anschlieBend

eine leichte Abnahme der mittleren Ozonkonzentration ab 1994 erkennen lasst.

Betrachtet man die Abb.5b, hier handelt es sich um die wetterbedingte Variabilitit der Ozon-
zeitreihe in Abb.5a, so erkennt man, dass ein grof3er Teil der Variabilitdt der Ausgangsreihe

auf den Wettereinfluss zuriickzufithren ist.
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Abb. 5b:  Validierte und Jahresgang bereinigte 16°°GMT Ozonwerte minus
validierte, Wetter- und Jahresgang bereinigte 16°°GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Dies sind ca. 50% bis 60% der Streuung der Ausgangsreihe (vgl. hierzu Teilbericht 3
‘Wetterbereinigung’). Aus der Abb.5b ist weiterhin ersichtlich, dass der Wettereinfluss nicht
nur kraftigen Schwankungen von Tag zu Tag unterliegt sondern auch eine langperiodische
Schwingung aufweist, welche die in Abb.5a deutlich sichtbare Schwingung in den achtziger
Jahren noch verstdrkt und Ende der neunziger Jahre leicht abschwicht (vgl. dazu Abb.5c¢).
Ein Vergleich der Abb.5a (validierte, nicht wetterbereinigte 16°°© GMT Ozonwerte) mit
Abb.5c¢ (validierte, wetterbereinigte 16°°© GMT Ozonwerte) zeigt die deutliche Reduktion der

Streuung in der wetterbereinigten Ozonzeitreihe.
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Abb. 5c: Validierte, Wetter- und Jahresgang bereinigte 16°°GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Wie schon aus einer Betrachtung der wetterbereinigten Ozonreihe (Abb.5c ) ersichtlich ist,
fehlen extreme Ozonwerte fast vollstandig. Diese sind der “Wetterbereinigung zum Opfer’
gefallen, da die wetterbedingte Variabilitit der Ozonmessreihen nicht mehr vorhanden ist.
Die Ozonreihen zeigen nun eine solche Streuung, als wenn iiber Jahre hinweg ein sogenann-

tes ‘Einheitswetter’ geherrscht hitte. Die verbleibende Variabilitét hat nun andere Ursachen.

Da jedoch neben den Trendanalysen der mittleren Ozonkonzentrationen vor allem hohere
Ozonkonzentrationen und AOT40 Werte von Interesse sind, wird eine Renormierung der
wetterbereinigten Ozonreihen durchgefiihrt. Um dies zu erreichen, werden im ersten Schritt

die Rangfolgen der wetterbereinigten Ozonreihe und die der Ausgangsozonreihe bestimmit.

Im zweiten Schritt erfolgt die Zuordnung des Ranges der Originalozonreihe zu dem der wet-
terbereinigten Ozonreihe. Im Ergebnis liegt eine Ozonreihe vor, deren Einzelwerte iiber den
untersuchten Zeitraum so verteilt sind, als ob iiber Jahre hinweg ein ‘Einheitswetter’

herrschte.

Das Ergebnis der Renormierung der in Abb.5c dargestellten Zeitreihe ist aus Abb.5d ersicht-
lich. Zur Untersuchung von vorgegebenen Schwellenwerten wurde zusitzlich auf die wetter-
bereinigte und renormierte Ozonzeitreihe der stationsspezifische Jahresgang der Ozonkon-
zentration wieder aufgeprigt, so dass nun die geldufige GroBenordnung der Ozonmessreihen
wieder sichtbar wird. Die in Abb.5d ersichtliche Varianz der Ozonzeitreihe ist nun nahezu
identisch mit der Varianz der validierten, nicht wetterbereinigten Ausgangsozonreihe in
Abb.5a. Der reale zeitliche Bezug der Einzelwerte jedoch ging infolge der Renormierung ver-
loren. Die realen Ozonwerte wurden so iber den Zeitraum 1980 bis 1997 verteilt, als ob be-

ziiglich der Variabilitit und Auspragung des Wetters “konstante” Verhiltnisse herrschten.
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Die gefittete Schwingung (blaue Kurve) ist vor und nach der Renormierung in ihrer Lage und
Amplitude nahezu identisch. Bedingt durch die Aufprigung des Jahresganges der Ozonkon-
zentration (Abb.5d) wird zusétzlich die Halbjahresschwingung sichtbar. Die Wetterbereini-
gung und Renormierung der Ozonreihen fiihrt zu einer leichten Modifikation der gefitteten

blauen Schwingung (vgl. Abb.5¢c und Abb.5d).
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Abb. 5d: Validierte, wetterbereinigte und renormiert 16°°GMT Werte
als Mittel Uber alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Zur weiteren Untersuchung liegen nun validierte jahresgangbereinigte Stundenwerte (Daten-
satz LIMBAZ26); validierte, wetter- und jahresgangbereinigte Stundenwerte (Datensatz
LIMBA28) und validierte wetterbereinigte und renormierte Stundenwerte (Datensatz

LIMBA29) der Ozonkonzentration auf CD vor.
3.2 Trends fur unterschiedliche Ozonaggregierungen

3.2.1  Trends der Tagesmaxima der Ozonkonzentration

Bei Bedarf erlaubt der Ozondatensatz LIMBA29 fiir jede Stunde und Jahreszeit spezifische

Untersuchungen.

An spiterer Stelle werden noch einige Ergebnisse fiir das Winterhalbjahr und fiir die das O-
zonminimum reprisentativen Morgenstunden vorgestellt. Die weiteren Untersuchungen im
folgenden Abschnitt beschranken sich jedoch zunéchst auf die Tagesmaxima der Bodenozon-

konzentration , die aus den Stundenwerten (01 bis 24 Uhr) berechnet wurden.
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Die Abb.6a zeigt den zu Abb.5a vergleichbaren Inhalt, nur dass es sich hier um die Tages-
maxima der Bodenozonkonzentration handelt. Bemerkenswert ist die deutliche Begrenzung
niedriger Tagesmaxima der Ozonwerte. Dies bedeutet, dass bei niedrigen tdglichen Ozonma-
xima der Zeitpunkt des Auftretens weniger an die Tageszeit gekoppelt ist als bei hohen O-
zonwerten. Das wird auch bestitigt durch deutlich unterschiedliche Tagesgénge der Ozon-
konzentration bei antizyklonal oder zyklonal geprigten Wetterlagen. (vgl. hierzu Teilbericht

3 ‘Wetterbereinigung’)

Jahr Zahl
80 25 80
81 30 70
82 a4
60
83 53 H
50
84 77 | ‘
a5 %9 40 . I
86 129 30 ; M ‘ | “ Il | .
v e |z 20 | l IR
88 152 =
3 10 \ R LY T
89 165 [y
0
90 200
o1 249 -10 \ ’w t ﬂ “”‘H ™ l‘“ T “[
92 280 '20 ‘ -
T T T T T T
93 319 -30
94 338 _40
95 360
-50 I I I I I I I I I I I I I I I I I
96 385
o \—1 N ™ < 0 © ~ © [} o = N ™ < 0 © ~ ©
@ @ @ @ © © © © © © > o o o o [ o o o
97 378 o o o o [} [} [} [} [} [} )] )] )] )] )] [} [} [} [}
— — — — — — — — — — — — — — — — — — —

Abb. 6a:  Validierte und Jahresgang bereinigte Tagesmaxima der Ozonkonzentration
als Mittel Gber alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Die scheinbar niedrigeren Ozonspitzenwerte der Tagesmaxima im Vergleich zu den
16°°© GMT Werten (Abb.5a) sind eine optische Tduschung, da es sich in beiden Féllen um
Abweichungen vom mittleren Jahresgang handelt. Der mittlere Jahresgang der Ozonmaxima
liegt um 10pug/m? bis 15ug/m?® hoher als der der 16°° GMT Werte. Die gefittete blaue Kurve
hingegen weist fiir die Ozontagesmaxima eine etwas groflere Amplitude als die flir die
16°° GMT Ozonwerte auf. Dies sind schon an dieser Stelle erste Hinweise, dass bei Ozon-

spitzenwerten die zeitlichen Anderungen stirker ausgeprigt sind.

Der néchste Schritt ist eine Untergliederung des Gesamtdatensatzes in die 4 Stationskatego-

rien: verkehrsnah: ‘vk’, stadtisch: ‘st’, landlich: ‘la’, Bergstationen: ‘bg’

Fiir die Abb.6b bis Abb.6e wird der validierte, nicht wetterbereinigte Datensatz LMBA26
verwendet und das Mittel der Ozontagesmaxima als Abweichung vom geglitteten Jahresgang
der Ozontagesmaxima fiir die Stationstypen ‘vk’ (Abb.6b), ‘st’ (Abb.6c), ‘la’ (Abb.6d) und
‘bg’ (Abb.6e) berechnet. Die Anzahl der fiir die Mittelung verwendeten Stationen ist aus der
linken Tabelle in den Abbildungen ersichtlich.
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Abb. 6b: Validierte und Jahresgang bereinigte Tagesmaxima der Ozonkonzentration
als Mittel Uber alle 'vk' Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 6c: Validierte und Jahresgang bereinigte Tagesmaxima der Ozonkonzentration
als Mittel Uber alle 'st' Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 6d: Validierte und Jahresgang bereinigte Tagesmaxima der Ozonkonzentration
als Mittel Uber alle 'la' Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Aus der Betrachtung der Abb.6b bis Abb.6e (nicht wetterbereinigter Datensatz) lassen sich

Abb. 6e:
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als Mittel Uber alle 'bg' Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

zweil Aussagen ableiten:

- Die interdiurne Variabilitét ist am geringsten bei ldndlichen- und stddtischen Stationen und

am grofiten bei Verkehrs- und Bergstationen.

- Die Amplitude der gefitteten Schwingung ist bei den verkehrsnahen Stationen am grof3ten

1996 |-

1997 |-

Validierte und Jahresgang bereinigte Tagesmaxima der Ozonkonzentration

1998

und nimmt iiber die stddtischen und landlichen hin zu den Bergstationen stetig ab.

Verwendet man den validierten, wetterbereinigten und renormierten Ozondatensatz LMBA29
zur Berechnung der Mittel der Ozontagesmaxima fiir die Stationstypen ‘vk’ (Abb.7b),
‘st’ (Abb.7c), ‘la’ (Abb.7d) , ‘bg’ (Abb.7¢) und alle Stationen (Abb.7a), so lassen sich im

Vergleich mit den Abb.6a bis Abb.6e folgende Aussagen gewinnen.
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Abb. 7b:  Validierte, wetterbereinigte und renormierte Tagesmaxima der Ozonkonzentration
als Mittel Uber alle 'vk' Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 7c:  Validierte, wetterbereinigte und renormierte Tagesmaxima der Ozonkonzentration
als Mittel Uber alle 'st' Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 7d:  Validierte, wetterbereinigte und renormierte Tagesmaxima der Ozonkonzentration
als Mittel Uber alle 'la' Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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- Die zur Mittelung verwendete Stationsanzahl ist stark vom Stationstyp abhingig. Die Stati-
onsanzahl erreicht bei den Bergstationen eine untere Grenze, fiir die noch verldBlich Aussa-

gen moglich sind.

- Die interdiurne Variabilitét ist weiterhin am geringsten bei ldndlichen- und stédtischen Sta-

tionen und am groBten bei Verkehrs- und Bergstationen.

- Die Wetterbereinigung fiihrt zu einer Verstirkung der gefitteten Schwingung vor allem bei

den ‘vk’ und ‘st’ Stationen.

- Die Amplitude der gefitteten Schwingung ist bei den verkehrsnahen Stationen am groBten

und nimmt iiber die stddtischen und ldndlichen hin zu den Bergstationen stetig ab.

- Der angedeutete Abwirtstrend ab 1994 bei den nicht wetterbereinigten Ozondaten der Stati-
onstypen ‘la’ und ‘bg’ (Abb.6d und Abb.6e) wird infolge der Wetterbereinigung bei diesen

Stationstypen in einen leichten, stetigen Aufwirtstrend gewandelt.

Bei der Betrachtung der gefitteten blauen Kurven Abb.6a bis Abb.6e und Abb.7a bis Abb.7e

drangen sich zwei Fragen auf:

- Wird der aufgezeigte Trend durch das sich @hdernde mittlere Wettergeschehen

hervorgerufen?
und

- wird der aufgezeigte Ozontrend durch die sich &ndernde Stationsanzahl vorge-

tauscht?

Bekanntlich ist die Zahl der Messstationen der vier Stationskategorien (Bergstation, ldndliche
Station, stiddtische Station und verkehrsnahe Station) unterschiedlich schnell angewachsen.
Den groflten Zuwachs erzielten die stidtischen Stationen, den geringsten Zuwachs die Zahl

der Bergstationen.

Auf die erste Frage , die nach dem Einfluss des mittleren Wettergeschehens auf die Ozonrei-
hen, wurde mit der sogenannten “Wetterbereinigung “ geantwortet. In deren Ergebnis wurde
zwar eine Modifikation der gefitteten Schwingungen beobachtet, an der generellen Form und
Aussage dieser Welle hat sich jedoch nichts gedndert. Die Welle wurde infolge der Wetterbe-
reinigung leicht verstirkt. Deutlichere Anderungen gab es nur bei den lindlichen Stationen

und den Bergstationen.
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Wenden wir uns nun der zweiten Frage zu, ob der aufgezeigte Ozontrend durch die sich dn-

dernde Stationsanzahl vorgetiduscht wird.

Zur Beantwortung dieser Fragestellung betrachten wir in Abb.8 die iiber alle Stationen gemit-
telten tdglichen Ozonmaxima, deren Reihen einen Zeitraum von mehr als 17 Jahren umfas-
sen. Es handelt sich um insgesamt 22 Messreihen. Wie auf den ersten Blick ersichtlich, tritt
bei der stark eingeschrinkten Stationsanzahl diese bekannte Welle in nur leicht modifizierter

Form auf.
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Um der Fragestellung weiter nachzugehen, ob die Mittelung unterschiedlich langer Reihen
einen wesentlichen Einfluss auf das Gesamtmittel hat, betrachten wir zunichst die absolute
Haufigkeit der Ozonmessstellen, getrennt fiir einzelne Stationskategorien (Abb.9). Bemer-
kenswert ist der steile Anstieg der Gesamtanzahl der Ozonmessstellen im Zeitraum von 1980
bis 1997. Dieser Anstieg ist im wesentlichen auf die Zunahme der stidtischen Stationen zu-
riickzufiihren. Der Stationstyp verkehrsnah und léndlich zeigen hingegen nur einen langsa-

men Anstieg. Nahezu konstant bleibt die Anzahl der Bergstationen.

Betrachtet man die relative Haufigkeit, getrennt nach Stationstypen (Abb.10), so fillt auf,

dass um 1984 eine nahezu gleiche Zahl von verkehrsnahen, stiadtischen und ldndlichen
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Stationen vorhanden war. Die relative Haufigkeit der Bergstationen lag bei 10%. Dieses aus-

gewogene Verhéltnis hat sich im Laufe der Jahre deutlich zu Gunsten der stidtischen Ozon-

messstellen verschoben. Sie betrug 1997 ca. 60%. Uber den gesamten Zeitraum betrachtet

betrdgt der relative Anteil der stidtischen Stationen 52.2%, der der verkehrsnahen Stationen
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23.4%, der der landlichen Statio-
nen 21,2% und der der Bergstati-
onen 3.2%.

Nimmt man nun an, dass das
prozentuale Verhiltnis der Stati-
onskategorien iiber den gesamten
Untersuchungszeitraum von 1980
bis 1997 konstant bleibt, so er-
halt in Abb.l1la

man und

Abb.11b die griinen Kurven,
wenn man die Sommerhalbjah-
resmittelwerte bzw. die Winter-
halbjahresmittelwerte der tagli-
chen Ozonmaxima aus den Mit-
telwerten der 4 Stationskatego-
rien (1980 bis 1997) berechnet
und diese entsprechend der mitt-
leren relativen Stationshdufigkeit

des Gesamtzeitraumes wichtet.

Die roten Kurven gewinnt man, indem fiir jedes Jahr die Mittelung mit den realen relativen

Stationshdufigkeiten des betreffenden Jahres berechnet wird. Wie leicht ersichtlich ist, sind

beide Kurven fiir das Sommerhalbjahr (Abb.11a) nahezu identisch. Fiir das Winterhalbjahr

ergeben sich kleinere Abweichungen (Abb.11b). Die Abschidtzungen zeigen, dass die sich im

zeitlichen Verlauf dndernde relative und absolute Stationshédufigkeit keinen wesentlichen Ein-

fluss auf das Gesamtmittel ausiibt. Die in den Abbildungen analysierte Schwingung hat so-

mit, aus den bisherigen Ausfithrungen schlussfolgernd, einen realen Hintergrund.
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Aus diesem Grunde wurde der gesamte Untersuchungszeitraum in drei Intervalle un-

tergliedert:

1980 bis 1985: Diese Periode ist gekennzeichnet durch eine Abnahme der téglichen
Ozonmaxima.

1985 bis 1994 Diese Periode ist gekennzeichnet durch eine Zunahme der téglichen
Ozonmaxima.

1994 bis 1997: Diese Periode ist gekennzeichnet durch einen allmihlichen Ubergang

zu niedrigeren téglichen Ozonmaxima.

Geht man nun der Fragestellung nach, ob diese Perioden fiir die einzelnen Stationskategorien
unterschiedlich ausgeprigt sind, so stellt man fest, dass die Schwingung am deutlichsten bei
dem verkehrsnahen Stationstyp ausgeprégt ist (Abb.7b). Ebenfalls noch gut ausgeprégt ist
diese Welle bei dem stidtischen Stationstyp (Abb.7c). Geringer wird sie hingegen bei den
landlichen Stationen (Abb.7d). Hier ist die Abnahme zwischen 1980 und 1985 noch gut zu
erkennen, wahrend im sich anschlieBendem Zeitraum ein nahezu linearer Anstieg zu ver-
zeichnen ist. Noch deutlicher ist der durchgingig lineare Anstieg bei den Bergstationen
(Abb.7e) zu erkennen, was auf eine stetig steigende europidische Hintergrundbelastung zu-
riickzufithren ist. Die Uberlagerung dieses europiischen linearen Trends mit regionalen
Trends wird bei den weiteren Untersuchungen noch zu betrachten sein. Wie hinlénglich be-
kannt zeigen die gefitteten blauen Kurven der Abb.7b bis Abb.7d die Abstufung des mittleren

Niveaus zwischen den Stationskategorien.

3.2.2 Trends morgendlicher Ozonkonzentrationen ohne regionale Untergliederung

Die bisherigen Betrachtungen bezogen sich auf tdgliche Ozonmaxima. Prinzipiell sind die
hier prasentierten Ergebnisse flir jede beliebige Tageszeit verfligbar, bringen jedoch keine
grundlegend neuen Erkenntnisse. Von Interesse diirften noch Langzeittrends fiir die tdglichen
,Ozontiefststinde™ sein, die im Sommerhalbjahr ca. gegen 6°°© GMT auftreten, es sei denn
dieser normale Tagesgang wird durch meteorologische Prozesse iiberlagert, die den Tages-
gang ‘maskieren’. Gemittelt iiber alle Stationen und Stationstypen (Abb.12a) zeigt sich fiir
das Sommerhalbjahr 6°° GMT nur eine sehr schwach ausgepréigte Schwingung, im Vergleich
zu der Schwingung bei den Tagesmaxima der Ozonkonzentration. Aufféllig ist die deutlich
niedrigere interdiurne Variabilitdt der Ozonwerte in den Morgenstunden und eine Halbjah-
reswelle. Diese Halbjahreswelle hat ihr Maximum im Frithsommer. Sie wird im wesentlichen

durch die stddtischen und landlichen Stationen geprégt (Abb.12¢c bzw. Abb.12d).
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Abb. 12a: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 12c: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle "st" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 12d: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte

als Mittel Gber alle "la" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997



Betrachtet man die gefitteten Ausgleichskurven, so wird deutlich, dass die verkehrsnahen und
stadtischen Stationen nur einen geringen Ozontrend haben, wéhrend die Stationskategorien
“landlich” und “Berg” eine deutliche Zunahme der mittleren morgendlichen Ozonkonzentra-
tion zwischen Anfang der achtziger Jahre und Mitte der neunziger Jahre des letzten Jahrhun-
derts zeigen. Dieser Effekt diirfte auf eine stetig steigende europédische Hintergrundbelastung
zurlickzufiihren sein. Wéhrend an den verkehrsnahen Stationen infolge des Titrationseffektes
und der Trockendeposition an vielen Tagen die Ozonwerte nur knapp iiber den Sockelwerten
liegen (Abb.12b) und somit eine hohe Tagesamplitude aufweisen, liegen die mittleren nacht-

lichen Tiefstwerte(Abb.12¢) bei den Bergstationen nur um ca. 20pug/m?® unter den Tagesma-
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xima. Sie weisen eine entsprechend geringe Tagesamplitude auf.
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Abb. 12b: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle "vk" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Im Winterhalbjahr sind die Tagesamplituden der Ozonkonzentrationen sehr gering und zu-
dem kaum an den Tagesgang des Strahlungsangebotes gekoppelt. Der starkste Prediktor zur
Simulation der Ozonkonzentration ist die Windgeschwindigkeit. Das ist ein Hinweis darauf,
dass es in den Wintermonaten in den bodennahen Schichten der Atmosphére nur in unbedeu-
tendem Malle zur Ozonbildung kommt, sondern eher bei austauscharmen Wetterlagen zur
Ozonzerstérung bzw. zum Ozonabbau, und so die wetterbedingte Variabilitit der bodennahen
Ozonkonzentration im wesentlichen durch horizontale und vertikale Durchmischungs- und
Transportprozesse gesteuert wird. Zur Untersuchung des winterlichen Ozontrends ist es daher
von geringer Bedeutung welche Stundenwerte zur Trenduntersuchung herangezogen werden.
Zur Demonstration wurden die 6°°© GMT Werte gewihlt, um noch zusitzlich einen mdglichen

Vergleich zwischen Sommer und Winterhalbjahr durchzufiihren.

Im Winterhalbjahr 6°° GMT ist die bekannte Welle praktisch nicht vorhanden. Die gefitteten
blauen Kurven in den Abb.13a bis Abb.13e zeigen unabhingig vom Stationstyp einen linea-
ren Anstieg der Ozonkonzentration zwischen 1980 und 1997. Auffillig ist die Ubereinstim-
mung der Kurven zwischen Sommer- und Winterhalbjahr 6°° GMT beziiglich ihrer Streuung.
Die hochsten mittleren Ozonkonzentrationen sind erwartungsgemill bei den Bergstationen
und die niedrigsten bei den stddtischen Stationen zu beobachten. Die sichtbare Halbjahres-

welle ist am Sonnenstand orientiert. Sie hat ihr Minimum im Dezember und Januar.
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Abb. 13a: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle Stationen, Winterhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 13b: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Uber alle "vk" Stationen, Winterhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 13c: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Gber alle "st" Stationen, Winterhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 13d: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Gber alle "la" Stationen, Winterhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 13e: Validierte, wetterbereinigte und renormierte 6°° GMT Ozonwerte
als Mittel Gber alle "bg" Stationen, Winterhalbjahre 1980 bis 1997

3.2.3 Schwellenwertspezifische Trends der Bodenozonkonzentration

Detailliertere Aussagen zum Trend verschiedener Ozonkonzentrationen gewinnt man, wenn
die wetterbereinigten und renormierten Ozonreihen ndher analysiert werden. Fiir diese Unter-
suchung werden alle tiglichen Ozonmaxima in Stufen von 10pg/m?® in einem Intervall von
10pg/m? bis 220ug/m? stationsweise den entsprechenden Klassen zugeordnet. In einem wei-
teren Schritt wird stationsspezifisch ein 5-jahrig gleitendes Mittel der prozentualen Klassen-
besetzung berechnet. Die fiinfjihrig gleitenden Mittel der Uberschreitungshiufigkeiten zwi-
schen 1982 und 1994 iiber alle Stationen und stationsspezifisch sind in Abb.14a bis Abb.20a
dargestellt.

Deutlicher sichtbar werden die in den Zeitabschnitten 1980/85, 1985/94 und 1994/97 aufge-
tretenen Verdnderungen, wenn man die prozentuale Anderung der Uberschreitungshiufigkeit
in 10pg/m? Stufen vorgegebener Schwellenwerte zwischen Beginn und Ende der betreffenden
Periode im Vergleich zur mittleren Uberschreitungshiufigkeit jeder vorgegebenen Klasse im
entsprechenden Zeitraum untersucht (Abb.14b bis Abb.20b). Fiir den Datensatz der validier-
ten, wetterbereinigten und renormierten Ozonmaxima werden getrennt flir jede Station die
Uberschreitungshiufigkeiten der nach obiger Vorgehensweise vorgegebener Schwellenwerte
berechnet und diese anschlieBend iiber alle Stationen bzw. i{iber Stationstypen gemittelt. Die
Anderung der Uberschreitungshiufigkeit zwischen Anfang und Beginn der entsprechenden
Perioden (1980/85, 1985/94 und 1994/97) wird aus dem Anstieg der Regressionsgeraden der
Uberschreitungshiufigkeiten der betrachteten Jahre bestimmt. Bei guter Klassenbesetzung

liefert das Verfahren stabile Aussagen. Es ist jedoch leicht einsichtig, dass einerseits die
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Kiirze der Zeitintervalle und andererseits kleine Uberschreitungshiufigkeiten zu statistischen
Instabilititen fiihren. Bei hohen Schwellenwerten ist aufgrund der sehr geringen Uberschrei-
tungshiufigkeit dieser Schwellenwerte (<0.1%) eine Interpretation mit duBerster Vorsicht
vorzunehmen. (Zu Beginn einer Periode 2 Uberschreitungen pro Jahr, und am Ende 6 Uber-
schreitungen pro Jahr ergibt eine prozentuale Zunahme der Uberschreitungshiufigkeit von
100%). Die Berechnung der Anderung der prozentualen Hiufigkeit gegeniiber der mittleren
Uberschreitungshiufigkeit wurde gewihlt, da ein Bezug zur Uberschreitungshiufigkeit am
Beginn des Zeitintervalls unter Umsténden nicht definiert ist. Die aus der linearen Regression

bestimmte Uberschreitungshiufigkeit kann im ungiinstigen Fall <=0 sein.

Die Abb.14a zeigt das fiinfjihrig gleitende Mittel der Uberschreitungshiufigkeiten vorgege-
bener Schwellenwerte der Tagesmaxima zwischen 10ug/m? und 220ug/m?* der Sommerhalb-
jahre 1982 bis 1994. Dargestellt wird das Mittel {iber alle fiir das betreffende Jahr zur Verfii-
gung stehenden Stationen. Generell ist die leicht linksschiefe Verteilung zu erkennen.
Ozonwerte unter 30pug/m* kommen als Tagesmaxima nicht vor und Tagesmaxima der Ozon-
konzentration >180ug/m* kommen als Mittel {iber alle Stationen nur mit einer Haufigkeit von
unter 1% vor, sind also im statistischen Sinne als seltene Ereignisse zu bewerten. Gut ldsst
sich auch die Zunahme der Uberschreitungshiufigkeiten in den mittleren und héheren
Schwellenwertklassen der Ozonkonzentrationen erkennen, wéhrend gleichzeitig eine Ab-
nahme der Uberschreitungshiufigkeit in den unteren Schwellenwertklassen zwischen 1985

und 1994 zu verzeichnen ist (Letzteres ist nicht direkt aus Abb.14a abzulesen).
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Finfjéhrig gleitendes Mittel der Haufigkeitsverteilungen
validierte, wetterbereinigte und renormierte téagliche Ozonmaxima,
alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 14b:  Prozentuale Anderung der Uberschreitungshaufigkeiten vorgege-

Abb. 15a:

bener Schwellenwerte der Tagesmaxima der Ozonkonzentration
zwischen Beginn und Ende der untersuchten drei Zeitraume, im Ver-
gleich zur mittleren Uberschreitungshé&ufigkeit im entsprechenden
Zeitraum. Validierte, wetterbereinigte und renormierte tagliche
Ozonmaxima, alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Funfjahrig gleitendes Mittel der Haufigkeitsverteilungen von
Schwellenwerten, validierte, wetterbereinigte und renormierte
tégliche Ozonmaxima, "vk" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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: Prozentuale Anderung der Uberschreitungshaufigkeiten vorgege-
bener Schwellenwerte der Tagesmaxima der Ozonkonzentration
zwischen Beginn und Ende der untersuchten drei Zeitraume, im Ver-
gleich zur mittleren Uberschreitungshéaufigkeit im entsprechenden
Zeitraum. Validierte, wetterbereinigte und renormierte tagliche
Ozonmaxima, "vk" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Die Zeitintervalle 1980/85 und
1994/97 entziehen sich der
Anwendung eines fiinfjahrig
gleitenden Mittels. Untersucht
man jedoch die Anderung der
Uberschreitungshiufigkeiten

der von 10pug/m? bis 220ug/m?
in  10pg/m*  Schritten der
Ozontagesmaxima vorgegebe-
nen Schwellenwerte zwischen
Anfang und Beginn des Zeit-
raumes (Abb.14b), so beobach-
tet man deutliche Unterschiede
zwischen den drei untersuchten

Zeitraumen. Wahrend der Zeit-

raum 1985 bis 1994 durch eine

Zunahme der Uberschreitungs-
hiufigkeit gekennzeichnet ist,
die um so groBer ausfillt, je
hoher die Schwellenwerte sind,
verzeichnen die beiden ande-
ren Zeitintervalle eine Abnah-
me der Uberschreitungshiufig-
keiten zwischen Beginn und
Ende der betrachteten Perio-
den. Bei den niedrigen Schwel-
lenwerten fallen die prozentua-
len Aderungen in allen drei
Zeitintervallen eher gering aus.
Es gilt bei der Bewertung der
Aussagen sich jedoch vor Au-
gen zu fiihren, dass z.B. eine

Zunahme der Uberschreitungs-
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Abb. 16a:  Funfjahrig gleitendes Mittel der Haufigkeitsverteilung von
Schwellenwerten, validierte, wetterbereinigte und renormierte
tagliche Ozonmaxima, "st" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 16b:  Prozentuale Anderung der Uberschreitungshéaufigkeiten vorgege-
bener Schwellenwerte der Tagesmaxima der Ozonkonzentration
zwischen Beginn und Ende der untersuchten drei Zeitraume, im Ver-
gleich zur mittleren Uberschreitungshéaufigkeit im entsprechenden
Zeitraum. Validierte, wetter bereinigte und renormierte tagliche
Ozonmaxima, "st" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Abb. 17a:  Funfjahrig gleitendes Mittel der Haufigkeitsverteilung von
Schwellenwerten, validierte, wetterbereinigte und renormierte
tégliche Ozonmaxima, “la" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 17b:  Prozentuale Anderung der Uberschreitungshéaufigkeiten vorgege-
bener Schwellenwerte der Tagesmaxima der Ozonkonzentration
zwischen Beginn und Ende der untersuchten drei Zeitraume, im Ver-
gleich zur mittleren Uberschreitungshéaufigkeit im entsprechenden
Zeitraum. Validierte, wetterbereinigte und renormierte tagliche
Ozonmaxima, "la" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

210

hiufigkeit von ca. 50% fiir einen
Schwellenwert von 90ug/m3 ei-
ne absolute Zunahme der Uber-
schreitungshédufigkeit von ca. 40
Tagen im betrachteten Intervall
bedeutet. Bei einem Schwellen-
wert von 180ug/m* als Mittel
iiber alle Stationen mit einer
Uberschreitungshiufigkeit  von
ca. 1 %, bedeutet eine Zunahme
um 200% (Abb.14b) einen An-
stieg der absoluten Uberschrei-
tungshéufigkeit im betrachteten

Zeitraum von 4 Tagen.

Differenziert man die fur
Abb.14a und Abb.14b. beschrie-

benen Untersuchungen nach Sta-
tionskategorien (“verkehrsnah”
Abb.15, “stddtisch” Abb.16,
“landlich” Abb.17 und “Berg”
Abb.18) so lassen sich einige
markante Unterschiede erken-
nen. Die Gipfel der Haufigkeits-
verteilungen liegen bei den “vk”
und “st” Stationen bei 90pug/m?.
Sie verschieben sich bei den “la”
Stationen zur Klasse 100pug/m?,
bei den “bg” Stationen zur Klas-
se 120pg/m® hin. Gleichzeitig
erfolgt eine Differenzierung der
Haufigkeitsverteilung, d.h. es
erfolgt eine Abnahme der Streu-
ung der tdglichen Ozonmaxima

vom Stationstyp “vk” hin zum
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Stationstyp “bg”. Ein Vergleich
der Anderung der Uberschrei-
tungshédufigkeit zwischen den
Stationskategorieren (Abb.15b
bis Abb.18b) zeigt beziiglich
der ersten Periode (1980/85) fiir
den “vk” Typ (rote Kurve

Abb. 18a:  Fiinfiahrig gleitendes Mittel der Haufigkeitsverteilung von Abb 1 5b) nur €ine gerlngfuglge
Schwellenwerten, validierte, wetterbereinigte und renormierte
tagliche Ozonmaxima, "bg" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Abnahme der Uberschreitungs-
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94/97

200 der Stationstyp “st” und beson-

100
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0
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Abb. 18b:  Prozentuale Anderung der Uberschreitungshaufigkeiten vorgege- SChWGllenWCrten. Bel den Berg-

bener Schwellenwerte der Tagesmaxima der Ozonkonzentration
zwischen Beginn und Ende der untersuchten drei Zeitraume, im Ver-

gleich zur mittleren Uberschreitungshaufigkeit im entsprechenden Stationen (Abb 1 8b) ISt auf_

Zeitraum. Validierte, wetterbereinigte und renormierte tagliche
Ozonmaxima, "bg" Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

grund der geringen Anzahl der
zur Verfiigung stehenden Stationen die Stabilitdt der Aussage deutlich eingeschriankt, so dass
auf eine Interpretation der Ergebnisse fiir hohere Schwellenwerte (>140ug/m?®) verzichtet
werden muss. Betrachtet man das mittlere Zeitintervall (1985 bis 1994), so ist iiber alle Stati-
onstypen und alle Schwellenwerte ein deutlicher Anstieg der Uberschreitungshiufigkeiten zu
verzeichnen. Am stirksten ist dieser Anstieg bei den verkehrsnahen Stationen ausgepragt.
Das dritte Zeitintervall (1994 bis 1997) édhnelt der ersten Periode und ist gekennzeichnet
durch einen erneuten Riickgang der Uberschreitungshiufigkeiten, besonders bei hohen Wer-
ten der Ozontagesmaxima. Zu vergleichbaren Ergebnissen kommen auch Forderer 1996, Fri-
cke 1996, De Leeuw 1999, 2000 und Beilke 1996. Eine Ausnahme bilden die Bergstationen,
die eine weitere Zunahme der
Uberschreitungshiufigkeiten erkennen lassen. Dies stimmt mit dem stetigen Anstieg der
europdischen Hintergrundbelastung, wie sie auch in den Arbeiten von ( Beilke 2000,
Simmonds 1996, Roemer 1997 und im Ozonbulletin 2000) gefunden wurden iiberein. Dieser
Anstieg wirkt sich auch bei dem “landlichen” Stationstyp aus, wo bis zu einem Schwellen-
wert von 120upg/m?® praktisch keine Verdnderung zu beobachten ist, wihrend ohne diese
Uberlagerung der Ozonhintergrundbelastung auch in diesem Bereich bereits ein Riickgang zu

beobachten wire.
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Funfjahrig gleitendes Mittel der Haufigkeitsverteilung von
Schwellenwerten, validierte, wetterbereinigte und renormierte
06°° GMT Werte, alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 19b:  Prozentuale Anderung der Uberschreitungshaufigkeiten vorgege-

Abb. 20a:
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bener Schwellenwerte der Tagesmaxima der Ozonkonzentration
zwischen Beginn und Ende der untersuchten drei Zeitraume, im Ver-
gleich zur mittleren Uberschreitungshé&ufigkeit im entsprechenden
Zeitraum. Validierte, wetterbereinigte und renormierte tagliche
06°° GMT Werte, alle Stationen, Sommerhalbjahre 1980 bis 1997

Funfjahrig gleitendes Mittel der Haufigkeitsverteilung von
Schwellenwerten, validierte, wetterbereinigte und renormierte

06°° GMT Werte, alle Stationen, Winterhalbjahre 1980 bis 1997
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Abb. 20b:  Prozentuale Anderung der Uberschreitungshaufigkeiten vorgege-

bener Schwellenwerte der Tagesmaxima derOzonkonzentration
zwischen Beginn und Ende der untersuchten drei Zeitraume, im Ver-
gleich zur mittleren Uberschreitungshéaufigkeit im entsprechenden
Zeitraum. Validierte, wetterbereinigte und renormierte tagliche
06°° GMT Werte, alle Stationen, Winterhalbjahre 1980 bis 1997

Bei den iibrigen Stationskategorien
wird der Effekt des Anstieges der
europdischen  Hintergrundbelas-
tung durch lokale Effekte tiber-
kompensiert. Auf diesen Effekt
wird an spiterer Stelle noch einmal

nédher eingegangen (Kapitel 3.3).

Bemerkenswert ist der Vergleich
der Abb.19 und Abb.20 mit der
Abb.14. Deutlich wird die Unter-
schiedlichkeit der Haufigkeitsver-
teilung zwischen den Ozontages-
maxima und den 6°° GMT Ozon-
werten des Sommer- und Winter-
halbjahres, aber auch die Ahnlich-
keit der Haufigkeitsverteilungen
zwischen 6°° GMT des Sommer-
halbjahres (Abb.19a) und 6°°
GMT des Winterhalbjahres
(Abb.20a) sichtbar. Eine Anderung
der  Uberschreitungshiufigkeiten
fiir die drei betrachteten Zeitinter-
valle fir 6°° GMT

merhalbjahr) ist nicht zu erkennen.

(Som-

Interessant ist die Gegenldufigkeit
der Kurven zwischen den Tages-
maxima im Sommer (Abb.14b)
und den 6°° GMT Werten im Win-
terhalbjahr (Abb.20b). Auch hier-
aus ist die zunehmende europdi-
sche Hintergrundbelastung ables-
bar. (Im weitesten Sinne kann man
davon ausgehen, dass winterliche
Ozonwerte die ,,europdische Hin-
tergrundbelastung™  représentie-

ren).
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3.2.4 Geographische Verteilung der Uberschreitungshaufigkeiten unterschiedlicher
Aggregierung der Ozonkonzentration und die prozentuale Anderung dieser
Uberschreitungshaufigkeiten fir die Zeitintervalle 1980/85, 1985/94 und
1994/97

3.2.4.1 Untersuchung der geographischen Verteilung der Uberschreitungshaufigkeit

von Tagesmaxima der Bodenozonkonzentration >80ug/m?3

In Abb.21a ist die geographische Verteilung der mittleren Uberschreitungshiufigkeit fiir Ta-
gesmaxima >80ug/m? fiir die bisher betrachteten drei Zeitintervalle aufgetragen. Die dazuge-
horige Stationsverteilung ist aus Abb.21c ersichtlich. Der Vergleich der Stationsdichte fiir die
drei Zeitintervalle offenbart die &duflerst geringe Stationsdichte im Zeitraum 1980 bis 1985.
Dementsprechend erscheint die mittlere Uberschreitungshiufigkeit (Abb.21a) wenig detail-
liert. Angesichts der geringen Stationsdichte und der trotz Datenvalieiung geringeren Giite
der Ozonmessungen in diesem Zeitraum ist die Interpretation der rdumlichen Struktur kaum
moglich. Nur im Siiden und Siidwesten Deutschlands ist die Stationsdichte fiir dieses Zeitin-

tervall etwas grofer.

Der Zeitraum 1985 bis 1994 wird schon durch 126 Stationen dokumentiert, wobei der Osten
Deutschlands immer noch signifikant unterreprésentiert ist. Insgesamt lassen sich jedoch
schon deutliche regionale Unterschiede erkennen Die hoheren Uberschreitungshiufigkeiten
sind tiberwiegend in den Mittelgebirgsregionen: Bayrischer Wald, Erzgebirge, Thiiringer
Wald, Rhon, Spessart, Odenwald, Schwarzwald, Rothaargebirge, Westerwald und am Alpen-
rand anzutreffen. Insgesamt ist die schon aus den vorangegangenen Untersuchungen gefun-
dene Zunahme der mittleren Uberschreitungshiufigkeit der Tagesmaxima >80ug/m? in

Abb.21a deutlich zu erkennen.

Die raumliche Verteilung der prozentualen Anderung der Uberschreitungshiufigkeit von Ta-
gesmaxima der Ozonkonzentration >80ug/m?® zwischen Anfang und Ende der entsprechenden
Periode gegeniiber der mittleren Uberschreitungshiufigkeit des jeweils untersuchten Zeitin-
tervalls (1980 bis 1985, 1985 bis 1994, 1994 bis 1997), Abb.21b zeigt bis auf den mit dullers-
ter Vorsicht zu interpretierenden Zeitraum 1980 bis 1985 keine nennenswerten rdumlichen
Strukturen, wohl aber deutliche Unterschiede zwischen den einzelnen Perioden. Dies steht in
guter Ubereinstimmung mit den FErgebnissen aus Abb.14. Wihrend die linearen
Ozontrends der Uberschreitungshiufigkeit im Zeitraum 1985 bis 1994 fast durchweg signifi-
kant sind (Abb.21c, mittlerer Kasten), sind die gefundenen linearen Ozontrends im Zeitraum
1994/97 auf Grund des kiirzeren Zeitraumes und des geringeren Anstieges der Trendgeraden

groftenteils nicht signifikant (Abb.21c, unterer Kasten).
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1980 bis 1985 42 Stationen

Breite

6 7 & ] 10 11 12 13 14 15
Laenge

1985 bis 1994 126 Stationen

Breite

Breite

Abb. 21c: Stationsverteilung und Signifikanz des einfachen

Trendkorrelationskoeffizienten fir Schwellenwerte
der Ozontagesmaxima > 80 pg/ms3
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3.2.4.2 Untersuchung der geographischen Verteilung der Uberschreitungshaufigkeit

von Tagesmaxima der Bodenozonkonzentration >180ug/ms.

Betrachtet man die geographische Verteilung der Uberschreitungshiufigkeit der Ozontages-
maxima >180ug/m* (Abb.22a) unter Beachtung der Stationsverteilung (Abb.22c), so ldsst
sich iiber den Zeitraum 1980/85 mit 13 Messstellen, die liberdies noch fast ausschliefllich auf
den dufersten Siidwesten Deutschlands konzentriert sind, keine Aussage treffen. Die Reduk-
tion von 24 Stationen bei 80ug/m? auf 13 Stationen bei 180ug/m? resultiert daraus, dass es
bei den nicht beriicksichtigten Stationen keine Uberschreitungen von 180pug/m? im untersuch-
ten Zeitraum gab. Auch im Zeitraum 1985/94 kam es aus diesen Griinden zu einer Verminde-
rung der Stationsanzahl von 126 auf 111. Deutlich ist die Zunahme der Uberschreitungshiu-
figkeit der Ozontagesmaxima von >180ug/m® zwischen den Zeitrdumen 1985/94 und
1994/97 zu erkennen, wobei wieder die Mittelgebirge mit den groBten Uberschreitungshéu-
figkeiten hervortreten. Obwohl die mittleren Uberschreitungshiufigkeiten der Ozontagesma-
xima >180pg/m? im Zeitraum 1994/97 deutlich hoher liegen als 1985/94 (Abb.21a mittlerer
und unterer Kasten) zeigt die prozentuale Anderung der Uberschreitungshiufigkeit gegeniiber
der mittleren Uberschreitungshiufigkeit der Ozontagesmaxima >180ug/m® (Abb.22b mittle-
rer und unterer Kasten) eine gegenldufige Tendenz. Dies scheint auf den ersten Blick ein Wi-
derspruch zu sein, bedeutet aber nur, dass ab dem Erreichen des hochsten Niveaus um 1994
ein allméhlicher Abwiértstrend zu beobachten ist, dessen regionale Auspragung relativ gering
ist. Dies unterstiitzt auch Abb.22c wo der iiberwiegende Anteil der Stationen keinen signifi-

kanten linearen Ozontrend aufweist.
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3.25 Trends der AOT40 Ozonwerte als Deutschlandmittel und als geographische

Verteilung fur 4 Zeitintervalle

Von allgemeinem pflanzenphysiologischen Interesse sind sowohl die AOT40 Ozonwerte.
AOT40 bedeutet die Summe der Differenz zwischen stiindlichen Konzentrationen >80ug/m?
und 80ug/m* wihrend einer gegebenen Zeitspanne — hier April bis September — unter aus-
schlieBlicher Verwendung der stiindlichen Ozonwerte zwischen 8°° MEZ morgens und
20°° MEZ abends fiir jeden Tag. Zusitzlich wurden die Sommer- und Wintermittelwerte der

120 Ozontagesmaxima aus den 8stiindig

[ng/m?]

110 . . . .
N o~ gleitenden Mittelwerten der stiindlichen
% Bodenozonkonzentration berechnet. Sie
80 FAA
ok - — stellen quasi den akkumulierten Anteil
60
P PPN | S potentiell schidlicher Ozonkonzentrati-
40 vk: 0.88 43.09 1.82 1%
st 0.80 60.89 1.32 1% .
. l: 080 6978 120 1% onen iiber den gesamten Sommer bzw.
bg: 0.75 92.77 1.05 1%
20 1 1 1 1 1 1 .
c 3 5 2 3 2 25223233 3335 Winterdar
Abb. 23a: ?noergz‘lermittelwert_eder"Tagesm_aximader8-smndig gleitenden Ozon- Dle Abb23a Zelgt den Zelthchel’l Ver_
ungen, als Mittel Uber alle im entsprechenden Jahr zur Verfiigung
stehenden Stationen, getrennt nach Stationstypen und tber alle Stationen
lauf der Halbjahresmittelwerte der
al vk st la bg|  8stiindigen Ozontagesmaxima fiir den
120 3] 1
110 Typ Trendkorr. Konstante Anstieg Sign. Sommer und Abb23b fur den Wlnter'
al: 25.41 0.59 1%
1:2 ve 0% me or2 Gut sichtbar ist in beiden Abbildungen
la: 0.74 37.37 0.46 1%
80 bg: 0.93 60.14 0.93 1% . . . .
o . das unterschiedliche mittlere Niveau der
£ ) ) .
2 w Stationskategorien, die schon mehrfach

23 — erwdhnte Welle fiir das Sommerhalbjahr

10 (Abb.23a) und der stetige Anstieg der

o

1980
1981
1982
1983
1984
1985
1986
1987
1988
1990
1991
1992
1993
1994
1995
1996
1997

31989

[

Bodenozonkonzentration zwischen
al
Abb. 23b: Wintermittelwerte der Tagesmaxima der 8-stiindig gleitenden Ozon-

1980 und 1997 im Winterhalbjahr. Den

messungen, als Mittel uber alle im entsprechenden Jahr zur Verfigung
siehenden Stationen, getrennt nach Stationsiypen und theralle Sateneh peiden Abbildungen sind je eine Tabelle
hinzugefiigt, aus denen der lineare Trend, der Trendkorrelationskoeffizient und die Irrtums-
wahrscheinlichkeit fiir die Stationskategorien ersichtlich ist. Der stirkere Anstieg ist im
Sommer mit ca. 1,5ug/m3/Jahr zu verzeichnen. Er féllt am hochsten bei den “vk” Stationen
mit 1,8pug/m3/Jahr und am niedrigsten bei den Bergstationen mit 1,1pg/m?/Jahr aus. Im Win-
terhalbjahr kehren sich die Verhiltnisse um. Der grofite Anstieg ist bei den Bergstationen zu
beobachten mit 0.9ug/m?/Jahr und der geringste Anstieg bei den lidndlichen Stationen mit

0.5pg/m?/Jahr.
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Der zeitliche Verlauf der AOT40 Ozonwerte (Abb.24) zeigt einen sehr dhnlichen Verlauf wie
die Sommermittelwerte der Ozontagesmaxima (Abb.23a), wenn man die unterschiedliche

Skalierung unberticksichtigt 14sst.

60

50

o )
30 /

20
10

-10

[10%ug/m?3]

Typ Trendkorr. Konstante Anstieg Sign. |

20 ||[—2 al: 080 7.79 089 99%
20 4 vk vk: 080 2.10 0.88  99%-]
st st 063 9.29 073 99%
-30 || a la: 084 7.40 125  99% |
b bg: 088 20.2 169  99%
-40 I T T T T T R R S R R R
o I o ™ < [Te} [{=] ~ o) (2] o - N o™ < n © ~
o) oo} o) oo} o) (e} o) oo} o) o) (o2} (2] D (2] (o2} (2] (o2} (2]
(o) (o2} (o) (o2} (o) (o] (o) (o] [ (o) (&2} (<) (&2} (<) (&2} (<)) (&2} (<)
— - — - — - — - — — - — - — - i - -

Abb. 24: AOT40 Werte als Mittel Uber alle im entsprechenden Jahr zur Verfugun
stehenden Stationen, getrennt nach Stationstypen und tber alle Statior

Hieraus lassen sich folgende Aussagen gewinnen:

- Auch bei den AOT40-Ozonwerten findet sich als Mittel tiber alle Stationen die schon

mehr fach erwahnte Welle wieder.

- Die Bergstationen haben die hochsten- und die verkehrsnahen Stationen die niedrigsten

Ozonwerte.

- Berechnet man den linearen Ozontrend, so ist fiir alle Stationskategorien ein signifikant

zunehmender Ozontrend festzustellen (Abb.23 und Abb.24).
- Der Aufwirtstrend ist am stdrksten bei den Bergstationen zu beobachten
Die Abb.25 zeigt die geographische Verteilung der AOT40 -Ozonwerte fiir 4 Zeitintervalle.

- Aus Griinden der geringen Stationsdichte ist die rdumliche Interpretation des Zeitraumes

1982/85 kaum moglich (vgl. Abb.21c).

- Die Kiistenregionen weisen in allen 4 Zeitintervallen die niedrigsten Werte auf, aber auch

hier ist ein langsamer Anstieg der AOT40 Ozonwerte iiber die 4 Perioden zu verzeichnen.

- Die Bergregionen zeichnen sich mit besonders hohen AOT40-Ozonwerten aus. In diesen

Regionen ist auch der stirkste Anstieg der AOT40 Ozonwerte zu beobachten
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Jahresmittelwerten der NO, bzw. VOC Emissionen

Von groflem politischen als auch von gesellschaftlichem Interesse ist die Fragestellung in wie
weit emissionsmindernde Mallnahmen, wie sie von der Bundesregierung beschlossen und seit
Ende der achtziger Jahre wirksam werden, zu einer Verminderung der Ozonbelastung beitra-

gen.

In diesem Abschnitt wird zu dieser Fragestellung eine Interpretation der aufgefundenen

Ozontrends vorgestellt.

Zur Vorbereitung einer Kopplung von Emissionswerten mit Ozonmessungen, werden Jah-
resmittelwerte der Ozonkonzentration iiber alle Tage, Stunden und Stationen berechnet. Dies
ist notwendig, da emissionsseitig nur ein Jahresmittelwert als Mittel fiir ganz Deutschland

vorliegt.
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Abb. 26a: Jahresmittelwerte der Bodenozonkonzentration als Abweicht
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Abb. 27b: Jahresmittelwerte der Bodenozonkonzentration im Vergleich

zum normierten jahrlichen VOC Ausstof

Abb.26a zeigt die Jahresmittelwerte der
Bodenozonkonzentration als Abweichung
vom langjdhrigen = Mittel  (stations-
spezifisches Stichprobenklima) der einzel-
nen Stationen fiir die bekannten 4 Stations-
typen und als Mittel iiber alle Stationen.
Man beobachtet auch hier die bekannte
Welle und die Unterschiede zwischen den
Stationskategorien. Bemerkenswert ist, dass
die Ozonjahresmittelwerte fiir die Bergstati-
onen ab 1994 weiter ansteigen, wiahrend die
Ozonjahresmittelwerte der anderen Stations-

typen einen Abwartstrend einleiten.

Um die sektoralen Emissionen, die betrags-
maBig sehr verschiedene GroBenordnungen
haben, mit den jéhrlichen Mittelwerten der
Ozonkonzentration vergleichbar zu machen,
werden sowohl die sektoralen VOCs als
auch die NO, Emissionen normiert (Sub-
traktion des entsprechenden Mittelwertes
und Division durch die Streuung der Zeit-
reihe). Koppelt man die so normierten NO,
Emissionen mit den Jahresmittelwerten der
Ozonkonzentration (Abb.27a), so erhilt
man einen hohen negativen Korrelations-
koeffizient, der je nach Emissionssektor
(Industrie, Gesamtverkehr oder Straflen-
verkehr) zwischen 0.5 und 0.8 liegt. Dies
bedeutet auf den ersten Blick: Je hoher die
Emission von NO,, desto niedriger die
Ozonkonzentration. Einen vergleichbaren
Zusammenhang findet man auch bei den
VOCs (Abb.27b). Dies ist zundchst sehr
verbliiffend und widerspricht scheinbar jeg-

lichen theoretischen Uberlegungen.
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Abb. 28a: Abweichungen der Jahresmittelwerte der Bodenozonkonzentration
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Abb. 30: Jahresmittelwerte der Ozonkonzentrationen

fuir Bergstationen tiber >1000, 1200 und 1600m Héhe
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Eine Auflosung des Widerspruchs erzielt man,
wenn das Jahresmittel der Ozonkonzentration
iiber alle Stationen, das sich aus Anteilen des
regionalen (deutschlandweiten) Mafstabes und
aus Anteilen des grofrdumigen (europdischen)
Hintergrundes zusammensetzt, vom grof3rdumi-
gen Ozonkonzentrationshintergrund bereinigt.
Um dies zu erreichen wird postuliert, dass die
Ozonbelastung der Bergstationen (Ozonmess-
stationen >1000m) die groBrdumige Ozonhin-
tergrundbelastung darstellt. Ein Hinweis darauf,
dass das in erster Ndherung zutrifft, ist die im
Gegensatz zu den anderen Stationstypen beo-
bachtete weitere Zunahme der Ozonjahresmit-

telwerte nach 1994 bei den Bergstationen.

Eine stetige Zunahme der europdischen Hinter-
grundbelastung finden auch Beilke 2000, Sim-
monds 1996, Roemer 1997 und Ozonbulletin
2000. Der Zusammenhang zwischen Trends der
Ozonkonzentration und Trends der Vorldufer-
substanzen sowie der zunehmende Trend des
europdischen Hintergrundes wird bei Borrell
u.a. 1997 beschrieben.

Die Differenz zwischen den Ozonjahres-
mittelwerten aller Stationen zu den Ozon-
jahresmittelwerten der Bergstationen kann also
als mittlere regionale (deutschlandweite) Kom-
ponente der Ozonkonzentration verstanden

werden. Der Kurvenverlauf dieser Differenz-

grofle ist in Abb.26b dargestellt.
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Koppelt man nun die Differenz zwischen den Ozonjahresmittelwerten aller Stationen zu den
Ozonjahresmittelwerten der Bergstationen mit den Jahresmittelwerten der NO, Emission, so
erhédlt man einen synchronen Kurvenverlauf mit den mittleren Emissionen in Deutschland.
Die Korrelationskoeffizienten liegen je nach Emissionstyp hier zwischen 0.4 und 0.8. Einen
dhnlichen Zusammenhang findet man bei der Kopplung mit den Jahresmittelwerten der VOC
Emissionen (siche Abb.28a und Abb.28b fiir die sektoralen Emissionen und Abb.29 als Ge-
samtemission der VOCs und NO,). Als Bergstationen wurden alle Stationen oberhalb 1000m
iiber Meeresniveau betrachtet. Die gefundenen Zusammenhénge wiren vermutlich noch stér-
ker, wenn man nur hoher liegende (>1600m) Stationen verwendet. Diese reprasentieren die
europdische Hintergrundbelastung natiirlich besser als Stationen, die zumindest teilweise
durch die Grundschicht beeinflusst sind. Abb.30 unterstreicht diese Aussage: Die hoher gele-
genen Bergstationen zeigen den stirksten Anstieg der Jahresmittelwerte der Ozonkonzentra-
tion. Da dann aber nur noch 3 Stationen >1600m in die Untersuchung einflieBen wiirden,
wurden aus Griinden der statistischen Stabilitdt auch Stationen bis 1000m iiber Meeresniveau

einbezogen.
Die Schlussfolgerung aus diesen Zusammenhangen ist:

Eliminiert man aus den mittleren jdhrlichen Ozonkonzentrationen den ‘europdischen Hinter-
grund’, so zeigt sich, dass emissionsmindernde MaBBnahmen auf regionaler Ebene durchaus
einen Sinn haben. Die Tatsache, dass jedoch der groBrdaumige Anstieg der Hintergrundbelas-
tung zum Teil den Riickgang auf lokaler oder regionaler Skala wieder kompensiert, zeigt,
dass auch weltweit oder wenigstens im europdischen Maf3stab weitere emissionsmindernde

MaBnahmen zwingend von Noten sind.
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