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Kurzzusammenfassung

Stickoxide (NOy, NO+NOy) spielen eine wichtige Rolle in der troposphérischen
Chemie, zum Beispiel als Vorldufersubstanz fiir Ozon. Thre Verteilung wird mit
globalen Chemie—Transport-Modellen untersucht; diese benttigen Emissionsda-
ten als Eingabedateien. Ein weit verbreitetes Emissionskataster ist die EDGAR-
Datenbank, in der anthropogene Emissionen auf Basis von Wirtschaftsdaten der
einzelnen Lander abgeschétzt werden, und die grofle Unsicherheiten enthélt.

In dieser Arbeit werden neben dem EDGAR-Kataster Satellitendaten ver-
wendet, um die geographischen Verteilungsmuster anthropogener Stickoxidquel-
len abzuschétzen. Wegen der kurzen troposphérischen Lebensdauer von NOy (=
1 Tag) korrelieren die Quellfelder rdumlich gut mit der troposphérischen NOo—
Verteilung, deshalb kénnen iiber den durch anthropogene Emissionen dominierten
Gebieten die Messungen des Satelliteninstrumentes GOME der troposphérischen
NOy—Saulendichtefelder als Proxy fiir die anthropogenen Emissionen dienen. Hier
werden zwei GOME-Auswertungen verwendet, eine von Richter & Burrows (IUP
Bremen) und eine von Leue et al. (IUP Heidelberg). Als weiteres Proxy dienen in
dieser Arbeit kalibrierte Satellitenmessungen der Lichter der Welt bei Nacht des
OLS (Operational Linescan System, Defense Meteorological Satellite Program,
NGDC).

Im Rahmen dieser Arbeit wird ein Verfahren entwickelt, dass es erlaubt, mit
Hilfe der rdumlichen Korrelationskoeffizienten mindestens dreier Felder, deren
Fehler als unabhéngig angenommen werden konnen, auf die Musterfehler dieser
Felder zu schliefilen (Korrelations—Fehleranalyse). Der Musterfehler wird hier de-
finiert als das Verhéltnis der Varianz des in einem Feld enthaltenen Fehlerfeldes
zur Gesamtvarianz dieses Feldes.

Zunéchst wird die Korrelations—Fehleranalyse auf die Jahresmittelwerte von
vier NOy—Séulendichtefeldern iiber den durch anthropogene Emissionen dominier-
ten Gebieten angewandt: Die beiden GOME-Auswertungen und zwei Modellrech-
nungen mit dem globalen Chemie-Transport-Modell MOZART. Die erste der Mo-
dellrechnungen wurde mit den auf EDGAR basierenden Standardemissionen des
Modells durchgefiihrt, in der zweiten wurden die anthropogenen NO,—FEmissionen
durch eine auf den Satellitenaufahmen der Lichter der Welt bei Nacht basierende
Quelle ersetzt. Da weder die Fehler der beiden GOME-Auswertungen (dasselbe
Instrument, dhnliche Auswertungsalgorithmen) noch die Fehler der beiden Mo-
dellrechnungen (beide mit MOZART gerechnet) unabhéngig sind, kénnen fiir die
Saulendichtefelder nur Fehlerbereiche angegeben werden. Die Musterfehler der
beiden Modellrechnungen liegen jeweils zwischen 18% und 50%, der Musterfehler
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der GOME-Auswertung von Richter & Burrows liegt zwischen 0% und 39% und
der der GOME-Auswertung von Leue et al. zwischen 26% und 55%.

Bei einer Betrachtung der Emissionsfelder stehen mit EDGAR, OLS und GO-
ME drei unabhéngige Quellen fiir die Korrelations—Fehleranalyse zur Verfiigung.
Um den ungerichteten Transport zumindest teilweise auszugleichen, werden die
GOME-Felder einer Entfaltung und einer Potenzierung unterzogen; dies schérft
die Muster der dann als Quellfelder interpretierten Satellitenmessungen. Wenn
vor der Fehleranalyse Ausreifler in den Quellfeldern eliminiert werden, lauten die
hier bestimmten Musterfehler fiir die vier Emissionsfelder: EDGAR anthropo-
gen: (27 £ 5)%, Lichterquelle: (26 £ 5)%, NOy—Quelle GOME Richter: (33 £5)%
und NO,—Quelle GOME Leue: (45 + 5)%. Fiir EDGAR lagen bislang nur grobe
Fehlerschiatzungen vor; die Fehlerangaben fiir die Satellitenfelder konnen dazu
beitragen, die Auswertungsalgorithmen zu verbessern.

SchlieBSlich werden die vier Quellfelder so zu einem neuen Feld kombiniert, dass
der Musterfehler dieses Kombinationsfeldes minimal wird. Unter der Annahme,
dass die in dem durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiet bestimmten
Musterfehler auch in den iibrigen Regionen gelten, kann eine flichendeckende an-
thropogene NO,—Emissionsquelle konstruiert werden: In den biogen dominierten
Gebieten werden nur die anthropogenen EDGAR-Emissionen und die Lichter-
quelle kombiniert; in den anthropogen dominierten Gebieten nach Moglichkeit
alle vier Felder, an Gitterpunkten, an denen ein oder zwei Felder Ausreifler auf-
weisen oder nicht definiert sind, nur die jeweils anderen Felder. Der Musterfehler
dieser Kombinationsquelle betragt (15 + 2)%, was eine deutliche Reduktion ge-
geniiber den Fehlern der Ursprungsfelder darstellt.

Das so kombinierte Quellfeld ist nur bis auf einen konstanten Offset und einen
konstanten Faktor bestimmt, da durch das Kombinationsverfahren nur das Mu-
ster des Feldes eindeutig festgelegt wird. Offset und Faktor werden hier rela-
tiv zur anthropogenen Quelle des EDGAR-Katasters bestimmt. Mit dem damit
vollsténdig bestimmten Quellfeld wird eine MOZART-Modellrechnung durch-
gefiihrt. Die rdumliche Korrelation des Jahresmittelwertes des troposphérischen
NOy—Séaulendichtefeldes dieser Modellrechnung mit beiden GOME-Auswertungen
ist besser als die der urspriinglichen Modellrechnungen mit der EDGAR- oder der
Lichterquelle.



Abstract

Global distribution pattern of anthropogenic ni-
trogen oxide emissions: Comparison and integra-
tion of tropospheric satellite observations and mo-
del calculations

Nitrogen oxide (NOy, NO+NO,) plays a key role in tropospheric chemistry, for
example as an important precursor of ozone. Its distribution is studied with glo-
bal chemistry transport models, which need surface emission data as input. A
widely-used emission inventory is the EDGAR database, where the anthropoge-
nic emissions are estimated using economic data of the individual countries. This
database contains large and mostly unknown uncertainties.

In this thesis, satellite data are used in addition to EDGAR to estimate the
geographical distribution pattern of anthropogenic NO, emissions. Due to the
short tropospheric lifetime of NOy (= 1 day), its global distribution is highly
correlated to the distribution of the emissions, which allows using measurements
of tropospheric NO, column densities by the satellite instrument GOME as a
proxy for anthropogenic emissions in the areas dominated by those emissions.
Two GOME evaluations are used in this thesis, one done by Richter & Burrows
(IUP Bremen) and one done by Leue et al. (IUP Heidelberg). As yet another proxy
for anthropogenic emissions, calibrated satellite measurements of the nighttime
lights of the world (Operational Linescan System (OLS), Defense Meteorological
Satellite Program, NGDC) are used.

Within this thesis, a method is developed to calculate pattern errors using the
correlation coefficients of at least three fields with independent errors (correlation
error analysis). The pattern error of a field is defined here as the ratio of the
variance of the error contained in that field to the variance of the total field.

At first, the correlation error analysis is applied to the annual mean values of
four NOy column density fields in those areas dominated by anthropogenic emis-
sions: Two GOME evaluations and two model calculations done with the global
chemistry transport model MOZART. The first model calculation was done using
the model’s standard emission fields which are based on the EDGAR database;
in the second calculation, the anthropogenic NO, emissions were replaced by a
source based on the satellite images of the nighttime lights of the world. Since
neither the errors of the two GOME evaluations (same instrument, similar evalua-
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tion algorithms) nor the errors of the two model calculations (done by the same
model) are independent, only error ranges can be given for the column density
fields: The pattern errors of the two model calculations range from 18% to 50%,
the pattern error of the GOME evaluation by Richter & Burrows ranges from 0%
to 39% and the pattern error of the GOME evaluation by Leue et al ranges from
26% to 55%.

For the correlation error analysis of the emission fields, there are three inde-
pendent sources available: EDGAR, OLS and GOME. To at least partly eliminate
the effect of undirected transport, the GOME fields are deconvoluted and risen
to a higher power. This sharpens the patterns of the satellite measurements when
interpreted as emissions. If outliers in the source fields are eliminated before app-
lying the correlation error analysis, the pattern errors of the four fields determined
in this thesis read as follows: EDGAR anthropogenic: (27 £ 5)%, light-based NOy
source: (26 £ 5)%, NOy source GOME Richter: (33 &+ 5)%, NOy source GOME
Leue: (45 £ 5)%. So far, the error estimates for EDGAR were rather rough; the
error specifications for the GOME fields can help to improve the retrieval algo-
rithms.

Finally, the four emission fields are combined minimizing the pattern error of
the combination field. Assuming that the pattern errors that were determined in
the areas dominated by anthropogenic emissions are the same in other regions
as well, an anthropogenic NO, emission field with global coverage can be con-
structed: In the areas dominated by biogenic emissions, only the anthropogenic
EDGAR source and the light-based emissions are combined. In the areas domi-
nated by anthropogenic emissions, all four fields are combined where possible.
At grid points where one or two fields show outliers or are undefined, only the
other fields are combined. The pattern error of the combination field amounts to
(15 + 2)%, which is a considerable reduction compared to the pattern errors of
the four original fields.

The combination field is unique only up to a constant offset and a constant
factor, since only the pattern of that field is fixed by the construction. This offset
and factor are chosen relative to the anthropogenic NO, emissions of EDGAR.
With this source field a MOZART model calculation is done. The spatial cor-
relation of the annual mean of the tropospheric column densities of this field
with either of the GOME evaluations is higher than that of the original model
calculations with either the EDGAR or the light-based NO, emissions.
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Einleitung

Seit der industriellen Revolution hat sich die chemische Zusammensetzung der
Atmosphére aufgrund von anthropogenen Aktivitdten deutlich verdndert. Unter
den emittierten Spurengasen spielen Stickoxide (NO, NO 4+ NOs) eine wichtige
Rolle. NO, ist einerseits selbst giftig, andererseits sind die Stickoxide als Radikale
hoch reaktiv und maBgeblich an der Ozonchemie (in der Troposphire wie in
der Stratosphire) beteiligt. Troposphérisches Ozon wiederum ist Bestandteil des
Sommersmogs und wirkt auch sehr effektiv als Treibhausgas (siche IPCC Bericht
18)).

Boden- oder flugzeuggestiitzte Messkampagnen sind zwangsldufig rdaumlich
und zeitlich eng begrenzt, so dass die globale Verteilung der Stickoxide lange Zeit
nur durch Modellierung mit globalen Chemie-Transport—Modellen (CTM) unter-
sucht werden konnte. Solche Modelle berechnen bei vorgegebener Meteorologie,
etwa der Ausgabe von Allgemeinen Zirkulationsmodellen (general circulation mo-
del, GCM) oder von meteorologischen Analysen aktueller Jahre zum Beispiel vom
ECMWF, unter Benutzung eines chemischen Reaktionsmechanismus die globale
Verteilung chemischer Spurengase. Dazu benétigen sie Emissionsdaten als Einga-
bedateien.

Die Hauptquellen fiir Stickoxide in der Troposphére sind Verbrennungsprozes-
se (anthropogene Emissionen, Wald- und Buschfeuer), Bodenemissionen durch
mikrobiologische Prozesse, Blitzemissionen und Luftmassenaustausch der Tro-
posphére mit der Stratosphére. Die anthropogenen Emissionen, hauptséchlich
bedingt durch Verbrennung fossiler Rohstoffe in Energieversorgung, Verkehr und
Industrie, machen einen grofien Teil der Stickoxidquelle aus. Ein weit verbreitetes
Emissionskataster ist die EDGAR-Datenbank, in der anthropogene Emissionen
auf Basis von Wirtschaftsdaten der einzelnen Léander abgeschéitzt werden; sie
enthilt — wie alle Kataster — grole Unsicherheiten. Die auf diesem Datenbestand
basierenden Hauptquelltypen des CTM MOZART-2 sind in Tabelle 1 aufgelistet.

Seit einem knappen Jahrzehnt steht eine weitere Moglichkeit zur Verfiigung,
die globale NOy—Verteilung zu untersuchen: Satelliteninstrumente koénnen in glo-
baler Abdeckung mit fester rdumlicher und zeitlicher Auflosung atmosphéarische
Spurengaskonzentrationen {iber einen langen Zeitraum hinweg konsistent messen.
Im April 1995 startete das Satelliteninstrument GOME (Global Ozone Monito-
ring Experiment) und nimmt seither zuverléssig Spektren auf, die die Bestimmung
einer Reihe von Spurengasen einschlieflich NO, ermdglichen; erst in den letzten
Jahren tauchten Probleme auf. Mit MIPAS und SCIAMACHY auf ENVISAT
(Start 28.02.02) und OMI als Teil des Aura-Systems (Start 15.06.04) der NA-
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‘ Quelltyp H Quellstérke ‘ Charakteristika
anthroposene Schwerpunkt: nordhemisphérische
~TOPOg 26.7 Mt/y | Industriezentren, schwach ausgeprégter

Emissionen
Jahresgang

Biomasse- 11.0 Mt/ Schwerpunkt in den Tropen, hohe

verbrennung ' Y| interannuelle wie intraannuelle Variabilitiit

h kt i T

Bodenemissionen 6.6 Mt/y .SC Wetbtis tin den Sopss und der
jeweiligen Sommerhemisphére

Blitzemissionen 3.1 Mt/y | dreidimensionale Quellverteilung, ,,C—Profil“

Tabelle 1: Hauptquellen fiir Stickoxide in der Troposphére im CTM MOZART-2

SA stehen im Prinzip weitere Instrumente mit hoherer raumlicher wie spektraler
Auflésung zur Verfiigung, sobald deren Daten fiir eine Interpretation freigegeben
werden.

Satellitenmessungen konnen sehr gut mit Modellrechnungen verglichen wer-
den, da in beiden Fillen Mittelwerte iiber ein grofles Gebiet bestimmt werden:
Ein Spektrometer auf einem Satelliten misst die Absorption entlang des gesam-
ten Lichtweges, Modellausgaben stellen immer den Mittelwert einer durch die
Auflésung vorgegebenen Gitterbox dar. Bei in situ Messungen hingegen ist nicht
immer klar, ob einzelne Punktmessungen fiir die entsprechende Gitterbox eines
globalen Modells reprasentativ sind.

Leider stellen die Satellitenauswertungen keine global konsistente Grofie mit
nach einmaliger Eichung an jedem Punkt der Erde gleich groflen Fehlern dar.
In die Auswertung gehen vielmehr Annahmen iiber lokale Parameter wie zum
Beispiel Wolkenbedeckungsgrad, Bodenalbedo und das angenommene Hohenpro-
fil der gesuchten Spurengase ein. Wenn auf Basis einer Satellitenauswertung, die
hinsichtlich des angenommenen Hohenprofils auf Modellergebnisse zuriickgreift,
neue Emissionsfelder bestimmt werden, und diese anschliefend wiederum als Ein-
gabe fiir das Modell verwendet werden, so besteht die Gefahr, dass eine bei
Vergleichen gefundene hohe Ubereinstimmung lediglich auf gemeinsame Fehler
zuriickzufiihren ist.

In dieser Arbeit werden von Modellrechnungen unabhéngige Auswertungen
des Satelliteninstruments GOME betrachtet. Als Abschétzungen fiir anthropo-
gene Emissionen dient zum einen das EDGAR-Emissionskataster, zum anderen
werden Satellitenaufnahmen der Lichter der Welt bei Nacht als Proxy fiir mensch-
liche Aktivitdten herangezogen. Auf Basis dieser Emissionsschiatzungen werden
Modellrechnungen mit dem globalen Chemie—Transport—-Modell MOZART durch-
gefiihrt. Die Ziele dieser Arbeit sind folgende:

e Quantifizierung der Fehler von EDGAR anthropogen und GOME im an-
thropogen dominierten Gebiet,

e Identifizierung von Ausreiffern in den betrachteten Datensétzen,

e Konstruktion eines optimierten anthropogenen Emissionsfeldes mit spezifi-
zierter Fehlermarge.



Bei dem Kombinationsfeld soll transparent nachvollziehbar sein, in welchen An-
teilen die GOME-Messungen, die Satellitenaufnahmen der Lichter und die an-
thropogenen EDGAR~-Emissionen in der neuen Quelle enthalten sind.

Um diese Ziele erreichen zu koénnen, wird in Kapitel 4 eine Methode der
Korrelations—Fehleranalyse entwickelt, die es ermdglicht, die Fehler der Vertei-
lungsmuster von mindestens drei Datensétzen mit unabhéngigen Fehlern zu be-
stimmen. Diese Methode wird in Kapitel 5 in dem von anthropogenen Emissio-
nen dominierten Gebiet auf die Sdulendichtefelder angewandt. In Kapitel 6 wird
versucht, aus den Satellitensdulen Quellfelder abzuschétzen, dabei werden eine
Entfaltung zur teilweisen Kompensation des Transports, eine Subtraktion von
Offsets, eine Skalierung auf die EDGAR-Quellstiarke sowie eine Anpassung der
Varianz der Felder durchgefiihrt. Mittels der Korrelations—Fehleranalyse werden
die Fehler der Verteilungsmuster der so erzeugten Quellfelder bestimmt, auf deren
Basis diese Felder dann zu einem optimierten Emissionsfeld kombiniert werden.






Kapitel 1

Satellitenfelder

Zur Abschétzung der troposphérischen NOy—Verteilung und der anthropogenen
NO,—Emissionen werden in dieser Arbeit neben Modellrechnungen zweierlei Sa-
tellitenmessungen verwendet.

Die erste herangezogene Datenquelle ist das GOME-Instrument (Global Ozo-
ne Monitoring Experiment), mit dem erstmals kontinuierlich Messungen ver-
schiedener troposphérischer Spurengase iiber mehrere Jahre und in globaler Ab-
deckung vom Satelliten aus durchgefithrt werden konnten. Im Unterkapitel 1.1
werden das Instrument und die Auswertungen verschiedener Arbeitsgruppen vor-
gestellt.

Als weitere und davon unabhéngige Datenquelle werden speziell zur Abschét-
zung anthropogener NO,—Emissionen Satellitenaufnahmen der Lichter der Welt
bei Nacht des OLS—Instruments (Operational Linescan System) als Proxy heran-
gezogen. Dieses Instrument und die verwendeten Daten werden im Unterkapitel
1.2 beschrieben.

1.1 GOME: Troposphirische NO,—S&aulen

1.1.1 Das Instrument

Das GOME-Instrument [5] befindet sich auf dem zweiten européischen Ferner-
kundungssatelliten ERS-2, der am 21. April 1995 gestartet wurde. Dieser Satellit
kreist in einer sonnensynchronen polaren Umlaufbahn, die den Aquator stets um
10:30 lokaler Zeit passiert, und er erreicht nach drei Tagen globale Abdeckung.

Das Instrument selbst besteht aus vier Spektrometern mit jeweils 1024 Ka-
nédlen im UV- und sichtbaren Bereich. Es misst in Nadir-Geometrie, dass heif3t,
es schaut senkrecht herunter zur Erdoberfliche und nimmt Absorptionsspektren
des von der Erdoberfliche und allen dariiber liegenden Luftschichten reflektierten
Lichts auf, siehe Abbildung 1.1. Mit Hilfe eines Scan—Spiegels werden jeweils drei
Pixel senkrecht zur Flugrichtung aufgenommen, gefolgt von einem Riickwérts—
Scan. Die Grofle eines Bodenpixels betriagt 320 km x 40 km, fiir den Riickwérts—
Scan entsprechend 960 km x 40 km. Durch die Vorwirtshewegung des Satelliten
iiberstreicht der Riickwérts—Scan etwa die Hilfte der Fliche der drei Vorwérts—
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Scans. Zusétzlich werden in drei Spektralbdndern mit hoherer rdumlicher, aber

geringerer spektraler Auflosung integrierte Intensitédten gemessen. Diese konnen

zur Bestimmung des Wolkenbedeckungsgrades und der Bodenalbedo herangezo-
gen werden.

Wie der Name sagt, ist die urspriingliche

Aufgabe von GOME die Bestimmung des glo-

@ SZW balen stratosphérischen Ozonfelds. Die Brei-

te des spektralen Bereichs und die spektrale

Auflésung erlauben jedoch dariiber hinaus die

@ Auswertung fiir andere absorbierende Spuren-

gase, insbesondere auch in der Troposphére.

In dieser Arbeit werden troposphérische NOo—

Saulendichten von GOME verwendet. Bei der

Interpretation dieser Felder muss wegen des

Tagesgangs der Stickoxidkonzentrationen der

Abbildung 1.1: GOME- . . ) .
Messzeitpunkt von jeweils 10:30 Lokalzeit be-

Beobachtungsgeometrie  (Nadir—

Geometrie), SZW: Sonnenzenith- riicksichtigt werden.
winkel Fiir die NOy—Saulendichten von GOME gibt

es Auswertungen von verschiedenen Arbeits-
gruppen, welche im Abschnitt 1.1.3 vorgestellt werden. Die grundlegenden Aus-
wertungsschritte sind bei allen Gruppen dieselben und werden im Abschnitt 1.1.2
erldutert, es werden jedoch von den Gruppen teilweise unterschiedliche Annah-
men gemacht. Diese Unterschiede werden in Tabelle 1.1 zusammengefasst.

1.1.2 Auswertungsschritte
Berechnung schiefer Sidulendichten

Zunéchst muss die gesamte NOy—Séule entlang des Lichtweges bestimmt werden.
Dies geschieht unter Benutzung der DOAS-Methode (differential optical absorp-
tion spectroscopy) [31], die im Wesentlichen auf dem Gesetz von Lambert—Beer
beruht:

I(\) = Ip(N)e Zieoi felldl g\ |

worin A die Wellenlénge, I(\) die gemessene Intensitdt, Io(A) die Ursprungs-
intensitéit auBlerhalb der Erdatmosphére und A()A) einen Abschwéchungsfaktor
aufgrund von Rayleigh- und Mie-Streuung in der Atmosphére darstellen. Die
Summe im Exponenten lauft {iber alle vorhandenen Spurengase, o; ist der je-
weilige Absorptionsquerschnitt, [ der Lichtweg und die ¢; sind die unbekannten
Konzentrationen der Spurengase. Deren Integral entlang des Lichtweges ergibt
die gesuchten schiefen Séulendichten (slant column densities).

Die Gleichung ist leider nicht direkt losbar, da bei Satellitenmessungen weder
die Ursprungsintensitét Ip(A) noch der Abschwéchungsfaktor A(\) genau bekannt
sind. Beide Groflen dndern sich jedoch nur langsam mit der Wellenlénge. Die Ab-
sorptionsquerschnitte der Spurengase sind durch Labormessungen genau bekannt
und koénnen in einen niederfrequenten und einen hochfrequenten Teil beziiglich A
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zerlegt werden. Nach Logarithmieren der Gleichung kénnen daher die niederfre-
quenten Groflen zusammengefasst, durch ein Polynom modelliert und subtrahiert
werden, aus dem hochfrequenten Anteil kénnen dann die SCD berechnet werden.

Der Lichtweg geht durch die gesamte Atmosphére, enthélt also sowohl Tro-
posphére wie auch Stratosphére. Das Sonnenlicht kann an der Erdoberflache re-
flektiert oder auch in jeder beliebigen Hohe gestreut worden sein, sieche Abbildung
1.1, unter Umstéinden kann auch Mehrfachstreuung an Wolken oder Aerosolen
aufgetreten sein. Aulerdem steht der Lichtweg in der Regel nicht senkrecht auf
der Erdoberflache, sondern hangt von der Beobachtungsgeometrie, dass heiffit vom
Sonnenzenithwinkel und vom Scanwinkel, ab.

Bei diesem Schritt wird von allen Gruppen noch eine empirische Korrektur
vorgenommen, weil sich die Polarisationsabhéngigkeit des Instruments mit der
Zeit langsam éndert. Da téglich einmal das direkte Sonnenspektrum aufgenom-
men wird, kénnte dieses im Prinzip als Hintergrundspektrum benutzt werden,
um die Drift zu minimieren. Durch eine leichte Anderung des Einfallswinkels des
Lichts auf der Streuplatte des Instruments im Laufe eines Jahres wiirde dies je-
doch zu Residuen fithren, die mit der Auswertung der Spektren interferieren. Des-
halb wird zur Korrektur das extraterrestrische Sonnenspektrum vom 28. Februar
1997 benutzt, was die Residuen fiir das Jahr 1997 minimiert; aus Konsistenz-
griinden wird das Spektrum auch fiir die anderen Jahre verwendet.

Trennung von Troposphire und Stratosphire

Von den schiefen Sédulen muss der stratosphérische Anteil subtrahiert werden. In-
formationen iiber den letzteren Teil kommen entweder aus Stratosphére-Modellen
oder aus den Messungen des Satelliten in Gebieten fern der vermuteten Quellen in
Kombination mit Homogenitétsannahmen oder aus einer Kombination aus diesen
Moglichkeiten.

Berechnung vertikaler Sdulendichten

SchlieBlich miissen die schiefen Sdulendichten noch in vertikale Sdulendichten um-
gerechnet werden. Dies geschieht durch Anwendung des so genannten Air Mass
Factor (AMF). Dieser ist definiert als das Verhéltnis von schiefen zu vertikalen
Saulen. Der AMF héngt zum einen von der sehr genau bekannten Beobachtungs-
geometrie — also von Sonnenzenithwinkel und Scanwinkel — ab, zum anderen
aber auch von der Wellenlédnge, dem Hohenprofil der absorbierenden Spurengase,
der Bodenalbedo, dem Wolkenbedeckungsgrad, der Hohe der Wolken, sowie der
Art und dem Hohenprofil der vorhandenen Aerosole. Hier unterscheiden sich die
Auswertungen in den verwendeten Algorithmen, sowie dem Hinzuziehen weiterer
Satelliten- und Modellinformationen.

Bis auf einen hoher aufgelosten Datensatz wurden alle senkrechten Sdulen
auf ein rdumliches Gitter von 0.5° x 0.5° bzw. 0.4° x 0.5° interpoliert, zeitlich
als Monats- bzw. Jahresmittelwerte. Dazu wurde eine Uberlagerung mehrerer
Uml&ufe der schrig zu diesem Gitter liegenden urspriinglichen Bodenpixel gebil-
det. Da die Bodenpixel mit 320 km Léange langer sind als die endgiiltige Auflosung
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(1° Breite ~ 100 km), sind benachbarte Gitterpunkte der senkrechten Sdulen in
der Auflosung 0.5° x 0.5° nicht véllig unabhéngig.

1.1.3 Auswertungen verschiedener Arbeitsgruppen
IUP Universitit Heidelberg: Leue et al. (2001)

Die erste Verdffentlichung (2001) von GOME-Messungen troposphérischer NOo—
Saulendichten stammt von der Satellitengruppe am Institut fiir Umweltphysik
der Universitit Heidelberg von Leue et al. [24], der Datensatz umfasst monatliche
Mittelwerte der Jahre 1996 bis 2001.

Die Bestimmung des stratosphérischen Anteils der Séulen wurde im Leue—
Datensatz mit Hilfe eines Bildverarbeitungsverfahrens durchgefiihrt. Hierbei wer-
den folgende Punkte ausgenutzt, bzw. Annahmen gemacht:

e Die stratosphérische Saule variiert auf einer viel groberen rdumlichen Ska-
la als die troposphérische Saule, da in der Stratosphére die Lebensdauer
grofer und die horizontale Durchmischung schneller ist, wihrend die stérk-
sten Quellen in der Troposphére kleinskalig verteilt sind.

e Aufgrund des Zusammenwirkens von Windsystemen und Sonneneinstrah-
lung ist die Lingenabhingigkeit in der Stratosphire weniger stark ausge-
pragt als die Breitenabhéangigkeit.

e Da der Grofteil der troposphérischen NO,—~Emissionen iiber Land statt-
findet, werden die Saulen iiber den Ozeanen durch ihren stratosphérischen
Anteil dominiert.

e Da Wolken den unter ihnen liegenden Anteil der Sdulen abschirmen, werden
auch die Sédulen in bewolkten Pixeln durch ihren stratosphérischen Anteil
dominiert.

Zur Abschétzung des stratosphérischen Hintergrunds wurden daher im Leue-Da-
tensatz die Sdulen iiber den Ozeanen mit einem Mindestabstand von 200 km
von den Kiisten und mit einem Wolkenbedeckungsgrad von mindestens 50% aus-
gewihlt. Uber die wolkenfreien Ozeanpixel und iiber die Kontinente wurde mit
Hilfe eines Bildverarbeitungsverfahrens interpoliert. Dabei wurde ein Filter ver-
wendet, der die unterschiedliche Langen- und Breitenabhéngigkeit der strato-
sphérischen Saulen beriicksichtigt (Normierte Faltung, [21]).

Das Hohenprofil von NO, zur Berechnung des AMS wurde im Leue-Datensatz
als rdumlich konstant angenommen; die Bodenalbedo wurde mit Hilfe der Mes-
sungen der integrierten Intensitdten von GOME bestimmt und auf Literaturwerte
skaliert. Auler zur Abschétzung der Stratosphére wurden Wolken nicht beriick-
sichtigt, zur Kompensation ihres abschirmenden Effekts wurde jedoch global mit
einem Faktor vier multipliziert; Aerosole wurden nicht beriicksichtigt.

In dieser Auswertung wurden mit Hilfe der NOy—Séulendichten auch die NO,—
Emissionen abgeschétzt. Dazu wurde eine globale Lebensdauer von 27 Stunden
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Abbildung 1.2: Troposphérische vertikale NOg—Sdulendichten, Herbst 1997 (IUP Hei-
delberg [44])

angenommen. Der NO—Anteil im NO, wurde aus dem photochemischen Gleich-
gewichtszustand mit Ozon abgeschétzt.

RIVM, Bilthoven: Velders et al. (2001)

Velders et al. verglichen fiir das Jahr 1997 erstmals GOME-Messungen mit globa-
len 3-D Modellrechnungen. Dafiir benutzten sie eine GOME-Auswertung von der
Satellitengruppe am IUP Heidelberg, in der dhnliche Annahmen gemacht worden
waren wie von Leue et al. [24]; die Bestimmung der Bodenalbedo wurde jedoch
wie von der Satellitengruppe am IUP Bremen [34] durchgefiihrt.

IUP Universitit Bremen: Version 1 (2002)

Diese Auswertung stammt von von Richter & Burrows vom Institut fiir Umwelt-
physik an der Universitdt Bremen [34]. Sie umfasst ebenfalls die Jahre 1996 bis
2001.

Die Trennung von troposphérischem und stratosphérischem Anteil der NOo—
Saulen wurde in diesem Fall mit der Referenzsektor-Methode durchgefiihrt. Die-
ser Methode liegen zwei Annahmen zugrunde:

e keine Léngenabhéngigkeit der stratosphérischen NOy—Schicht,
e vernachléssigbare troposphérische NOs—Séulen im Referenzsektor.

Der Referenzsektor wurde in dieser Auswertung iiber dem Pazifik zwischen 180°
und 190° Lénge gewihlt in einer Region, deren extreme Sauberkeit durch Mess-
kampagnen bestétigt ist. Die erste Annahme wurde in nicht ganz so strenger Form
auch bei der Bildverarbeitungs—Methode der Satellitengruppe am IUP Heidelberg
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getroffen, siehe oben. Am Rand des Polarwirbels wird sie verletzt, was dort zu
Artefakten fithren kann.

Die Air Mass Factors wurden mit dem Strahlungs—Transport-Modell GO-
METRAN [35] berechnet. Dabei wurde fiir das NOy—Hohenprofil ein konstantes
Mischungsverhéltnis in den unteren eineinhalb Kilometern angenommen.

Die Bodenalbedo—Korrektur wurde mit kalibrierten GOME-Strahlungsinten-
sitdten im Wellenldngenfenster des NOo—Fits durchgefiithrt. Das Minimum dieser
Intensitéten iiber mehrere Monate liefert eine Naherung fiir die Reflektivitéit der
Erde unter wolkenfreien Bedingungen. Von diesem Wert wird noch, wiederum
unter Benutzung des Modells GOMETRAN, der Beitrag der Atmosphére subtra-
hiert.

Da der Einfluss von Wolken auf die GOME-Messungen ziemlich komplex
sein kann (im allgemeinen Abschwiichung, aber je nach Wolkenparametern durch
extreme Verldngerung des Lichtweges bei Mehrfachstreuung auch Verstirkung
moglich), wurden in dieser Analyse nur Pixel mit einem Wolkenbedeckungsgrad
von weniger als zehn Prozent beriicksichtigt. Der Nachteil dieses Vorgehens ist,
dass weniger Messwerte in die Mittelwertbildung eingehen, und unter Umsténden
fiir einige Pixel keine Messwerte vorliegen.

Die Aerosol-Abhéngigkeit des AMF wurde ebenfalls mit GOMETRAN be-

stimmt, dabei wurde ein maritimes Aerosol angenommen.

IUP Universitit Bremen: Version 1b (2003/2004)

Die Auswertung 1b [27] wurde fiir das Jahr 1997 durchgefiihrt, das Jahr, in dem
die empirische Korrektur fiir die Streuplatte optimal ist, siche oben. Im Unter-
schied zur Version 1 wurden in Version 1b die stratosphérischen Sdulen mit Hilfe
einer Kombination aus der Referenzsektor-Methode und dem Stratosphirenmo-
dell SLIMCAT [7], das die stratosphérische Variabilitét liefert, bestimmt. Au-
Berdem wurden hier die NOy—Hohenprofile zur Berechnung der AMF mit dem
globalen Chemie-Transport—-Modell MOZART [16] bestimmt. In weiteren Bre-
mer Auswertungen [27], [36] wurden zu diesem Zweck auch die globalen Chemie—
Transport—-Modelle TOMCAT und IMAGES [19] verwendet.

Harvard—Smithsonian Center for Astrophysics (2003)

Anders als in den anderen Auswertungen wurde von Martin et al. [26] bereits
die Berechnung der schiefen Sdulen nicht mit der DOAS-Methode durchgefiihrt:
Sie fitteten mittels einer an den Levenberg-Marquardt—Algorithmus angelehnten
nichtlinearen y?-Minimierung berechnete Spurengasspektren an die von GOME
gemessenen Spektren an. Ausgewertet wurden die Monate September 1996 bis
August 1997.

Die Bestimmung des stratosphérischen Anteils der Sdulen wurde hier wie von
der Satellitengruppe am IUP Bremen mit der Referenzsektor-Methode durch-
gefiihrt, der verwendete Sektor liegt iiber dem zentralen Pazifik.

Die Air Mass Factors wurden mit dem Strahlungs—Transport—Modell LIDORT
[38] berechnet. Die dafiir notwendigen NOy—Profile stammen aus dem globalen
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Chemie-Transport-Modell GEOS-CHEM [3], Albedo- und Wolkeninformation
kommen von GOME. In dieser Auswertung wurden mehrkomponentige Aerosole
berticksichtigt, die mit dem GOCART-Modell [6] berechnet wurden. Ein Ergeb-
nis war, dass Aerosole je nach ihrer Art den AMF sowohl vergroflern wie auch
verkleinern kénnen.

Martin et al. schiatzten auch NOy—Emissionen ab. Lebensdauer und NO—Anteil
am NO, wurden mit Hilfe des Modells GEOS-CHEM bestimmt, indem zur Um-
rechnung der vom Satelliten gemessenen Séulen in satellitenbasierte Emissionen
das lokale Verhéltnis von modellierten Saulen zu Modellemissionen benutzt wur-
de. Dies setzt jedoch voraus, dass neben der Chemie auch der Transport im Modell
gut reprasentiert ist.

Wiihrend Leue et al. [24] mit Hilfe von GOME ein von den bisherigen Schétzun-
gen unabhéngiges Emissionsfeld erzeugen wollten, war der Fokus von Martin et
al. ein anderer: Sie wollten die Informationen aus den Modellemissionen und den
Satelliten kombinieren. Deshalb bildeten sie an jedem Gitterpunkt einen mit den
jeweiligen Fehlern gewichteten Mittelwert aus den satellitenbasierten Emissionen
und denen des Standard-Emissionskatasters von GEOS-CHEM. Die Fehler des
Satellitenfelds schétzten sie aus den Auswertungsunsicherheiten ab, die Fehler
des Emissionskatasters aus den Unterschieden zum Emissionskataster EDGAR 3
28].

KNMI, De Bilt (2004)

Ausgangspunkt fiir Boersma et al. [4] waren die schrigen Saulen des Jahres 1997
vom [TUP Heidelberg [24], es wurde jedoch eine Temperaturkorrektur vorgenom-
men, da in jener Auswertung fiir die Spektren eine konstante Temperatur des
NOs in der gesamten Atmosphére angenommen worden war.

Die Bestimmung des stratosphérischen Sdulenanteils wurde mittels Datenas-
similation von GOME-Messungen in das Modell TM3 [8] vorgenommen. Dabei
wird der Modell-Lauf bei angenommenen Modell- und Messfehlern so in Richtung
der Beobachtungen gezwungen, dass die Fehler des Ergebnisses minimal sind. Die
Vorteile dieses numerisch aufwindigen Verfahrens sind, dass die Stratosphéren-
messungen von GOME auch in ihrer Dynamik beriicksichtigt werden und dass
als Nebenprodukt eine Fehlerschiatzung fiir die stratosphérischen Séulen abfallt.

Die Air Mass Factors wurden mit dem Strahlungs—Transport—Modell DAK
[13] berechnet. Das Hohenprofil des troposphérischen NOy wie auch die Aerosole
wurden direkt aus dem TM3-Modell iibernommen. Wolkenbedeckungsgrad und
Wolkenhohen wurden nach dem FRESCO-Algorithmus mittels des O,-A Bandes
berechnet, die Bestimmung der Bodenalbedo basiert neben GOME- auch auf
TOMS-Daten.

Im Strahlungs—Transport—-Modell werden vier Aerosol-Typen mit ihren un-
terschiedlichen mikrophysikalischen Eigenschaften beriicksichtigt: stadtisches Ae-
rosol aus Verbrennungsprozessen fossiler Brennstoffe, Aerosol aus Biomassever-
brennung, Wiistensand und maritime Aerosole; ebenfalls beriicksichtigt wurde
die Wechselwirkung der Aerosole mit den Wolken. Im Unterschied zu Martin et
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al. [26] wurde in dieser Auswertung fiir alle Aerosoltypen eine Vergrofierung des
AMEF festgestellt.

Boersma et al. [4] lieferten auch eine detaillierte und raumlich aufgeloste Feh-
leranalyse aller Auswertungsschritte.

TUP Universitit Heidelberg: Beirle et al. (2004)

Von Beirle et al. [1] wurde ein weiterer Modus des GOME-Instruments ausge-
nutzt. Seit Juli 1997 fithrt GOME an drei Tagen im Monat (am 4., 14. und
24. Tag jedes Monats) Messungen mit erhohter rdumlicher Auflésung durch. Die
GroBe der Bodenpixel betrédgt in diesem Modus beim Vorwérts—Scan 80 km x 40
km und beim Riickwérts—Scan 240 km x 40 km. Damit kénnen einzelne Stéadte
deutlich besser aufgeltst werden.

Die hohere raumliche Auflésung wird mit geringerer globaler Abdeckung er-
kauft (alle zwolf statt alle drei Tage). Da GOME diesen Modus nur alle zehn Tage
ausgefiihrt, wird eine globale Abdeckung statistisch alle 120 Tage erreicht. Insbe-
sondere in Gebieten, in denen die Quellen eine deutliche saisonale Abhéngigkeit
aufweisen (Biomasseverbrennung), fiihrt dies zu Artefakten. Dieser Effekt wird
mit Hilfe des normalen Modus korrigiert: Da der Riickwarts—Scan der schmalen
Pixel etwa die Grofle eines Vorwérts—Scans im normalen Modus hat, kann der
jahreszeitliche Offset bestimmt und kompensiert werden.

Die Trennung von troposphérischen und stratosphérischen Séaulendichten wur-
de in dieser Auswertung mit der Referenzsektor-Methode durchgefithrt. Anders
als von der Satellitengruppe am IUP Bremen [34] wurde der Referenzsektor
hier nicht entlang eines Langengrades iiber den Pazifik gewahlt, sondern schriag
durch den Pazifik entlang einer Linie, auf der die Satelliteninstrumente LIS/OTD
moglichst wenig Gewitter detektieren. Gewitter gelten als die einzige NO,—Quelle
iitber dem Pazifik.

Um keine externen Modellfehler in die Analyse zu bringen, wurden in dieser
Auswertung das NOy—Hohenprofil wie auch die Bodenalbedo als rdumlich kon-
stant angenommen und der Einfluss von Wolken wie von Aerosolen vernachléssigt.
Der Beirle-Datensatz der schmalen Pixel liegt als Mittelwert des Zeitraums von
Mitte 1997 bis 2001 vor.

Die Hauptunterschiede der GOME—-Auswertungen sind in Tabelle 1.1 zusammen-
gefasst.

1.1.4 Auswahl der verwendeten Datensiatze

Unbestreitbar verbessert die Verwendung von Modellrechnungen zur Abschét-
zung der stratosphérischen Saule, des troposphérischen Héhenprofils sowie der
vorhandenen Aerosole die GOME-Auswertungen. Es ldsst sich jedoch nicht mehr
klar nachvollziehen, wie hoch der Beobachtungs- und wie hoch der Modellanteil
an den so gewonnenen Sdulendichten ist. Die Daten enthalten zwar geringere
Fehler, die aber zum Teil Modellfehler sein kénnen.
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Um der Gefahr zu entgehen, Modellemissionen mit gewissen Annahmen an Sa-
tellitendaten anzupassen, die unter Verwendung eben dieser Annahmen gewonnen
worden sind (selbstkonsistent, aber nicht unbedingt realitéitsnah), sollen in dieser
Arbeit nur Datenséitze verwendet werden, die ohne Verwendung von Modellen
erstellt worden sind. Damit bleiben die Auswertungen von Leue et al., die von
Velders et al. untersuchte, von Beirle et al. sowie die Version 1 vom IUP Bremen
ibrig.

Die Annahmen in dem von Velders et al. untersuchten Datensatz sind teilweise
identisch mit denen von Leue et al. und teilweise mit denen von Richter & Burrows
in der Version 1 vom IUP Bremen, daher ist zu erwarten, dass dieser Datensatz
den anderen beiden sehr dhnlich ist. Da in dieser Arbeit eine moglichst grofie
Unabhéngigkeit der verwendeten Datenséitze von Vorteil ist, wurde die Velders—
Auswertung in diese Arbeit nicht mit einbezogen.

Der Hauptvorteil der Auswertung von Beirle et al. ist die héhere raumliche
Auflésung, die fast so hoch ist wie die des SCTAMACHY—Instruments auf ENVI-
SAT. Insbesondere der Vergleich mit Daten dieses Instruments wird, wenn sie in
globaler Abdeckung vorliegen, hochinteressant sein. Da diese Arbeit jedoch auch
Modellrechnungen des globalen Chemie-Transport-Modells MOZART 2 [16] in
der Auflésung T63 (~ 1.88° x 1.88°, also deutlich niedriger als die GOME-Felder
im Standard-Modus) beinhaltet, entfillt der Vorteil der schmalen Pixel. Es bleibt
der Nachteil einer diinneren Datenbasis aufgrund der geringeren zeitlichen Ab-
deckung.

In dieser Arbeit werden daher die Auswertungen von Leue et al. vom ITUP
Heidelberg und von Richter & Burrows (Version 1) vom IUP Bremen verwen-
det. Sie decken den gleichen Beobachtungszeitraum ab und liegen in der gleichen
raumlichen Auflésung vor. Die Datensétze aus Harvard und vom KNMI werden
zum Zweck einer Plausibilitéitspriifung herangezogen werden.

1.2 OLS: Lichter der Welt bei Nacht

1.2.1 Das Instrument

Im Rahmen des Defense Meteorological Satellite Program (DMSP) der US Luft-
walffe sind seit 1976 jeweils zwei Operational Linescan System (OLS) Sensoren [10]
aktiv, ein Tag/Nacht- sowie ein Morgen/Abend—Satellit; digital archiviert werden
die Daten jedoch erst seit 1992 (NOAA National Geophysical Data Center). Das
OLS-Programm soll noch bis mindestens 2010 fortgesetzt werden.

Der urspriingliche Zweck dieser Sensoren war die Wolkenerkennung; daher
besteht OLS aus zwei breitbandigen Detektoren, einem im Bereich des thermi-
schen Infrarots sowie einem im Sichtbaren und im nahen Infrarot. Zur Erken-
nung von vom Mondlicht bestrahlten Wolken wird das sichtbare Band nachts
mit einem Photomultiplier verstirkt. Durch die Verstarkung kénnen noch Strah-
lungsintensitidten gemessen werden, die fiinf Groflenordnungen kleiner sind als
im OLS-Tagesmodus oder bei vergleichbaren Satelliten wie NOAA AVHRR oder
Landsat.
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Die Nachtiiberfliige finden typischerweise zwischen 20:30 und 21:30 lokaler
Zeit statt, bei 14 Orbits pro Tag wird eine globale Abdeckung durch Nachtfliige
alle 24 Stunden erreicht. Gemessen werden kann in zwei rdumlichen Auflésungen:
Im feinen Modus betriagt die Grofle eines Bodenpixels 0.5 km x 0.5 km, im
gegliatteten Modus 2.7 km x 2.7 km.

1.2.2 Auswertungsschritte

Elvidge et al. [12] waren nicht an Wolken, sondern an von der Erdoberfliche
emittierten Lichtern interessiert. Zu deren Gewinnung benutzten sie 984 Orbits
aus dem nordhemisphérischen Winterhalbjahr von Oktober 1994 bis April 1995
wéhrend der dunkleren Hélfte des Mondzyklus. Es wurde sichergestellt, dass fiir
die grofle Mehrheit aller Pixel wenigstens 20 wolkenfreie Beobachtungen vorlagen.
Die Auswertung umfasst folgende Schritte:

e Erkennung von Wolkenpixeln mittels der thermischen Infrarotdaten,

e Erkennung von beleuchteten Pixeln relativ zum lokalen Hintergrund (die
100 x 100 umgebenden Pixel dienen zur Bestimmung der lokalen Schwelle
der Lichtdetektion),

e Geolokalisierung der Daten,

e Bestimmung der Gesamtzahl der wolkenfreien Beobachtungen an jedem Pi-
xel,

e Bestimmung der Zahl der wolkenfreien Lichtbeobachtungen an jedem Pixel,

e Eliminierung aller weniger als dreimal aufgetretenen Lichtbeobachtungen
als Rauschen (ionosphérisches Rauschen, Aurora, Spiegelungen von Son-
nenlicht auf der Satellitenplattform, etc.),

e Editieren der verbleibenden Punkte am Bildschirm (manuell): Je nach Héufig-
keit ihres Auftretens und geographischer Lage werden die Lichter in Feuer,
Erdgasabfackelungen, Fischerboote und menschliche Siedlungen unterteilt.

Das Ergebnis dieser Auswertung von Elvidge et al. ist in Abbildung 1.3 zusam-
mengefasst, die urspriingliche Auflésung dieses Datensatzes betragt 1 km x 1 km.

Der OLS—Detektor fiir den sichtbaren Bereich ist, wie oben erldutert, im
Nachtmodus so eingestellt, dass auch sehr schwache Lichter noch detektiert wer-
den koénnen. Dies fiihrt dazu, dass das sichtbare Band bei mittelgroflen Stédten
oder Erdgasabfackelungen bereits in Séttigung geht. Das Datenprodukt enthélt
daher keine Beleuchtungsstérken, sondern die Haufigkeit einer Lichtbeobachtung
an einem bestimmten Ort.
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Abbildung 1.3: DMSP-OLS: Lichter der Welt bei Nacht, weif}: menschliche Siedlun-
gen, rot: Feuer, griin: Erdgas—Abfackelungen, violett: beleuchtete Fischerboote (Elvidge
et al.[12])

1.2.3 Datenprodukt: menschliche Siedlungen

Die meisten Stidte werden in 90% — 100% aller Beobachtungen detektiert, einige
sehr kleine Orte jedoch nur in 10% — 20% aller Fille.

Fiir Colorado haben Elvidge et al. untersucht, wie grof§ ein Ort sein muss,
um sicher entdeckt zu werden: Es wurden alle Orte mit mehr als 200 Einwohnern
erkannt, und neun Dérfer mit einer Einwohnerzahl zwischen 100 und 200. Elvidge
et al. vermuten, dass diese Grenze in weniger entwickelten Gegenden niedriger
ist, da dort die Helligkeitsschwelle des Hintergrunds, relativ zu der ein Licht als
solches erkannt wird, niedriger liegt.

Beleuchtete Fliachen und menschliche Aktivitaten

Doll et al. [9] untersuchten Zusammenhénge zwischen den beleuchteten Fléchen
der menschlichen Siedlungen und soziotkonomischen Parametern wie Bevolke-
rungsdichte, Bruttoinlandprodukt, Verbrauch an elektrischer Energie und COs—
Emissionen auf Landerbasis, und sie fanden jeweils hohe Korrelationen: Fiir den
Zusammenhang zwischen beleuchteten Flachen und COs—Emissionen in 46 Lander
betragt der Korrelationskoeffizient R = 0.89.

In dieser Arbeit sollen die Lichter als Proxy fiir anthropogene NO,~Emissionen
verwendet werden. Dies wird in Abschnitt 2.3 genauer beschrieben.
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Modell

2.1 MOZART

MOZART (Model for OZone And Related chemical Tracers) ist ein globales drei-
dimensionales Chemie-Transport-Modell, das gemeinsam am National Center of
Atmospheric Research (NCAR) in Boulder, Colorado, am General Fluid Dyna-
mics Laboratory (GFDL) in Princeton, New Jersey und am Max Planck Institut
fiir Meteorologie in Hamburg entwickelt wird. Die aktuelle Version 2 ist veroffent-
licht [16] und als Community—Modell fiir Produktionslaufe freigegeben.

2.1.1 Beschreibung

Das Modell MOZART-2 wurde mit einem Préprozessor entwickelt, der aus ei-
ner Reihe von Eingabeparametern Fortran-90 Quellcode generiert. Die horizon-
tale und vertikale Auflosung, die beriicksichtigten chemischen Spezies und die
zugehorigen Reaktionsgleichungen, die verwendeten Emissionen und meteorolo-
gischen Parameter sowie die gewiinschten Ausgabevariablen kénnen so flexibel
festgelegt werden.

Fiir diese Arbeit wurden Modellrechnungen in der horizontalen Auflésung T63
(=~ 1.87°lon x 1.89°lat) mit 31 hybriden o—Levels in der Vertikalen durchgefiihrt.
Diese Vertikalkoordinate passt sich von der Erdoberfliche (Level 31) bis Level 5
(~ 90 hPa) der Orographie des Bodens an (so wird vermieden, dass die Koordi-
nate die Oberflédche schneidet), von Level 4 an aufwirts (Stratosphére) ist es eine
reine Druck-Koordinate.

Die Mischungsverhéltnisse der Spurengase werden in der raumlichen Auflésung
T63 mit einem Zeitschritt von 15 Minuten neu berechnet, was einer Anwendung
der Operatoren fiir Advektion, Diffusion, Bodenemissionen und trockene Deposi-
tion, Konvektion sowie feuchte Deposition und Chemie entspricht.

Meteorologie

Die meteorologischen Parameter werden nicht vom MOZART-Modell selbst be-
rechnet, sondern aus entsprechenden Eingabedateien eingelesen (offline-Modell,

17
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eine online-Kopplung mit dem Allgemeinen Zirkulationsmodell ECHAM zum
Chemie-Klima—Modell (Coupled Global Chemistry Climate Model, CCM) MO-
ZECH befindet sich in Entwicklung).

In dieser Arbeit wurden als meteorologische Eingabedateien Analysen vom
ECMWF (European Centre for Medium-Range Weather Forecast) fiir das Jahr
1995 verwendet. Fiir dieses Jahr liegen auch die EDGAR-Emissionen in Version
3 sowie die Satellitenaufnahmen der Lichter bei Nacht (OLS) vor. Die Satel-
litenmessungen von GOME beginnen erst ein Jahr spéter, aber eine wirkliche
Konsistenz mit diesen Messungen kénnte nur durch eine Modellrechnung iiber
die vollen sechs Jahre erreicht werden. Abgesehen von der dafiir erforderlichen
Rechenzeit ist dies nicht moglich, da in den Jahren 1999 und 2000 aufgrund von
Anderungen des Analyseschemas in den ECMWF-Dateien Spriinge auftreten.

Mit einem Zeitschritt von drei Stunden werden Parameter wie zonaler und me-
ridionaler Wind, Temperatur, spezifische Feuchte, Oberflichendruck und Ober-
flachenfliisse von Warme und Impuls aus meteorologische Eingabedateien einge-
lesen.

Das MOZART-Modell selbst enthélt Parametrisierungen der vertikalen Diffu-
sion sowie der hoch reichenden Konvektion. Die Advektion der Spurengase wird
mit einem semi-Lagrange’schen Advektionsschema in Flussform durchgefiihrt,
das die Masse der Spurengase erhilt und das Aufstellen von Budgets fiir einzelne
Spezies ermoglicht.

Die obere Randbedingung des Modells ist als fester Deckel realisiert, die Ver-
tikalgeschwindigkeiten werden so angepasst, dass sie die Kontinuitédtsgleichung
erfiillen.

Chemie

MOZART-2 simuliert die Mischungsverhéltnisse von 63 chemischen Spurengasen
von der Erdoberfliche bis zur unteren Stratosphére. Der Chemie-Mechanismus
umfasst 167 chemische und photochemische Reaktionen; im Unterschied zu MO-
ZART-1 beinhaltet er in Version 2 auch die Oxidation von folgenden nicht-Methan
Kohlenwasserstoffen: Ethan, Propan, Ethen, Propen, Isopren, a—Pinene (als Er-
satz fiir die Terpene) und n-Butan (als Ersatz fiir alle Kohlenwasserstoffe mit vier
oder mehr C — Atomen mit Ausnahme von Isopren und den Terpenen).

Die stratosphérischen Konzentrationen langlebiger Spurengase (O3, NO,, HNO3
und N,O) relaxieren gegen zonale und monatliche Mittelwerte. Fiir Ozon sind
dies Klimatologien beobachteter Werte, fiir die anderen Spezies Modellergebnis-
se eines Stratosphéirenmodells. Diese Relaxation findet von der lokal bestimmten
thermischen Tropopause (Temperaturabnahme von weniger als 2K/km) bis zur
oberen Modellgrenze zu jedem Zeitschritt mit einer Zeitkonstanten von 10 Tagen
statt. Die Mischungsverhéltnisse von CH; und CO sind in den obersten beiden
Hohenlevels festgeschrieben.
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Trockene und feuchte Deposition

Die Ratenparameter fiir trockene Deposition werden nicht online vom Modell
berechnet, sondern es werden offline tabellierte Werte aus Dateien eingelesen.

Feuchte Deposition ist als Verlustprozess erster Ordnung im Chemie—Mechanis-
mus représentiert, die Verlustraten werden aufgrund der groiskaligen konvektiven
Niederschlagsraten berechnet. Losliche Substanzen werden in Wolkentropfchen
gelost, extrem losliche Substanzen auch unter Wolken ausgewaschen.

Emissionen

Bodenemissionen beinhalten anthropogene Emissionen aus der Verbrennung fos-
siler Energietrager und anderer Industrieprozesse, Biomasseverbrennung, biogene
Emissionen der Vegetation und der Boden sowie Emissionen der Meere. Die an-
thropogenen Emissionen wurden mit kleinen Anderungen aus dem Emissionska-
taster EDGAR 3 [28] (siche Abschnitt 2.2) {ibernommen, die biogenen Emissionen
entsprechen denen von GEIA [43]. Die erwihnten Anderungen und Jahresginge
sind wie von Horowitz et al. [16] beschrieben.

Bei dem langlebigen Methan wird in den unteren beiden Schichten statt ei-
ner Quelle die Konzentration als Randbedingung vorgeschrieben. Fiir Flugzeu-
gemissionen von NO, und CO werden die Emissionen hchen- und zeitabhéngig
vorgegeben.

Blitze sind im MOZART-Modell wie die konvektiven Wolken aus den meteo-
rologischen Eingabedateien verteilt, die Blitzhdufigkeit hdngt nach Price et al.
[33] von der Hohe der Wolkenobergrenze ab, das Verhiltnis der Blitzanzahl von
Wolke-zu-Wolke zu Wolke-zu-Boden von der Dicke der kalten Wolken (Strecke
von der Hohe bei T' = 0°C' bis zur Wolkenobergrenze). Die zugehorige NO,—Quelle
wird mit einem vertikalen ,,C“—Profil parametrisiert. Die jédhrliche Gesamtmenge
lasst sich vorgeben, Tages- und Jahresgang basieren auf den meteorologischen
Eingabedateien.

2.1.2 Evaluierung

Die Modellergebnisse wurden, soweit vorhanden, mit Beobachtungen von Ozon-
sonden, Flugzeugmessungen und Bodenmessstationen verglichen ([16] und darin
angegebene Referenzen).

Das Modell simuliert die beobachteten Ozon—Konzentrationen wie den Jah-
resgang an den meisten Stationen erfolgreich, in hohen Breiten neigt es an einigen
Stellen jedoch dazu, das Ozon im Tropopausenbereich zu iiberschétzen.

Die NO,~Werte werden an fast allen Beobachtungsstellen sehr gut getroffen.
In Ubereinstimmung mit den Beobachtungen weist das Vertikalprofil von PAN ein
Maximum in der mittleren bis oberen Troposphére auf, das jedoch vom Modell
in einigen Regionen in den Tropen und Subtropen iiberschétzt wird.

Kohlenmonoxid stimmt insbesondere in den Tropen und Subtropen gut mit
den Beobachtungen iiberein, an einigen Stellen in hohen Breiten werden die Kon-
zentrationen vom Modell iiberschétzt. Die Konzentrationen der Kohlenwasser-
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stoffe liegen an den meisten Beobachtungspunkten im Bereich von +25% der
gemessenen Werte.

Die OH-Konzentration stimmt gut iiberein mit der Schéitzung der globalen
OH-Verteilung von Spivakovsky et al. [37].

2.1.3 Rechenzeit und Speicherbedarf

In dieser Arbeit werden MOZART-Modellrechnungen mit drei verschiedenen an-
thropogenen NO,—Quellen verwendet. Diese Modellrechnungen wurden von Olaf
Stein (ICG-II, Forschungszentrum Jiilich) auf dem Supercomputer JUMP am
Forschungszentrum Jiilich durchgefiihrt.

Das Modell wurde auf 3 Knoten mit jeweils 32 CPUs gerechnet, ein typischer
Jahreslauf mit einem halben Jahr Vorlauf zur Vermeidung von spin up-Effekten
dauerte etwa 11% Stunden, was insgesamt etwa 1100 CPU-Stunden Rechenzeit
entspricht. Die Eingabedateien benttigten etwa 25 Gigabyte Festplattenplatz, der
fiir die Ausgabedateien bendtigte Platz hingt von den angeforderten Ausgaben
ab, ein typischer Wert sind 30 Gigabyte.

2.2 EDGAR

Als Datenbank fiir die Emissionen von Spurengasen ist in der globalen Modellie-
rung das EDGAR-Emissionskataster weit verbreitet [42], [28], [29]. Es beinhaltet
jéhrliche Emissionen der wichtigsten Treibhausgase und ihrer Vorldufersubstan-
zen sowohl auf Regionen bezogen wie auch auf einem Gitter der Auflosung 1° x 1°.

2.2.1 Historie der Entwicklung von EDGAR

Im Rahmen von GEIA (Global Emissions Inventory Activity) [43] werden seit
1990 Emissionskataster verschiedener Spurengase zusammengestellt. Dieser Da-
tenbestand enthielt zu Beginn nur einige Spurengase und bezog sich zunéchst auf
das Jahr 1985, wurde seitdem jedoch stetig erweitert mit dem langfristigen Ziel,
alle fiir die atmosphérische Chemie relevanten Spurengase global in der Auflésung
1° x 1° bereit zu stellen.

Das urspriingliche Ziel des EDGAR-Projektes (Emission Database for Glo-
bal Atmospheric Research) war der Aufbau einer Datenbank, die die wichtig-
sten anthropogenen und die meisten natiirlichen Treibhausgasemissionen fiir das
Jahr 1990 enthélt und es ermoglicht, diese in begrenztem Umfang in die Ver-
gangenheit zuriick- bzw. in die Zukunft vorauszurechnen. Hauptbeteiligte sind
das niederléndische Institut fiir Gesundheit und Umwelt RIVM (Rijksinstituut
voor Volksgezondheid en Milieu) sowie die niederldndische Organisation fiir an-
gewandte naturwissenschaftliche Forschung TNO (Nederlandse Organisatie voor
Toegepast Natuurwetenschappelijk Onderzoek).

Um nicht die gleiche Arbeit doppelt zu erledigen, griffen RIVM und TNO
zum Teil auf GEIA Datensétze zuriick und sind auch an der Weiterentwicklung
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von GEIA beteiligt. Es gibt jedoch zusétzlich zur Betrachtung verschiedener Ba-
sisjahre einige Unterschiede zu GEIA, die sich aus der Zielsetzung ergeben.

GEIA enthélt die jeweils besten in globaler Auflosung verfiigharen Emissi-
onskataster fiir jede Komponente. Diese sind zum Teil aus nationalen Katastern
zusammengesetzt, die urspriinglich unterschiedliche geographische Auflésung be-
saflen und moglicherweise nicht alle die gleichen Quellkategorien beriicksichtigen.
Der Grad der Detaillierung ist auch nicht gleich fiir die verschiedenen Kompo-
nenten. EDGAR wurde mit weniger detaillierten nationalen Daten entwickelt;
es wurde statt dessen versucht, fiir alle Komponenten so umfassend und konsi-
stent wie moglich die gleiche Auflésung, das gleiche Bezugsjahr und global gleiche
Quellkategorien zu benutzen.

Die EDGAR-Emissionsdaten sind in den Versionen 2.0 [29] und 3.2 [28] im
Internet [42] abrufbar. EDGAR 2.0 liefert eine Abschétzung der globalen Emis-
sionen der Treibhausgase CO5, CH4 und N,O, sowie der Vorldufersubstanzen CO,
NOy, Nicht-Methan—Kohlenwasserstoffe und SO, fiir das Jahr 1990.

Hauptziel fiir die Erweiterung auf EDGAR 3.2 war die Ausweitung auf das
Jahr 1995, sowie fiir die direkten Treibhausgase auf das Jahr 1970. Version 3.2
beinhaltet auch eine mit den Schétzungen fiir 1995 und 1970 konsistente neue
Version fiir 1990. Als neue Komponenten kamen fluorierte und perfluorierte Koh-
lenwasserstoffe, SFg sowie NH3 hinzu, fiir die alten Komponenten wurden die
Quellkategorien angepasst. Dariiberhinaus wurde die Abschitzung der Unsicher-
heiten verbessert, und fiir einige Substanzen wurden Jahresgéinge angegeben.

2.2.2 Prinzip

Die Abschiitzung der anthropogenen Quellen fiir das EDGAR-Emissionskataster
erfolgt in drei Schritten:

e Zunéchst werden fiir alle Regionen Daten iiber sdmtliche wirtschaftlichen
Aktivitaten (Aktivitdtsdaten) zusammengestellt.

e Diese werden mit Hilfe von Emissionsfaktoren fiir jedes betrachtete Spuren-
gas in Emissionen umgerechnet.

e Wenn die Aktivitédtsdaten noch nicht in ortsaufgeloster Form vorliegen, wer-
den sie mit Hilfe von Karten der Bevdlkerungsdichte auf ein Gitter von
1° x 1° gebracht.

Die biogenen Emissionen werden gesondert abgeschétzt.

Aktivitatsdaten

Ein grofler Teil der Aktivitédtsdaten stammt aus Datenbanken der Internationalen
Energieagentur, der Vereinten Nationen, der FAO (Food and Agriculture Orga-
nisation) sowie aus nationalen Statistiken.

Fiir einige Quellkategorien, wie z. B. Biokraftstoffe oder bestimmte Zwischen-
produkte in der industriellen Produktion, liegen jedoch keine offiziellen Daten
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vor. Bei Biokraftstoffen wurde auf Werte aus der Literatur zuriickgegriffen. Lie-
gen keine Informationen iiber industrielle Zwischenprodukte vor, so wurde aus
den Endprodukten auf die zu ihrer Produktion benétigten Zwischenprodukte ge-
schlossen.

Die obersten Kategorien fiir die Aktivitdtsdaten sind Energieerzeugung und
-Verbrauch, Industrieprozesse, Losungsmittelproduktion und -Gebrauch, Land-
wirtschaft, Anderung der Landnutzung und Forstwirtschaft sowie der Umgang
mit Miill. Diese Kategorien sind zum Teil sehr fein weiter unterteilt.

Insbesondere — aber nicht nur — fiir Lander, deren Wirtschaft sich in einer
Umbruchsituation befindet (z. B. die Lander des ehemaligen Ostblocks), haben
sich die angegebenen Aktivitéitsdaten fiir das Jahr 1990 zwischen Erstellung der
Version EDGAR 2.0 und 3.2 zum Teil deutlich gedndert. Dies macht einen Grof3-
teil der Unterschiede zwischen den EDGAR—Versionen 2.0 und 3.2 fiir dieses Jahr
aus.

Emissionsfaktoren

Die einzelnen wirtschaftlichen Aktivitdten werden mit substanzspezifischen Emis-
sionsfaktoren in Quellstdrken fiir die jeweiligen Spurengase umgerechnet. Die
meisten Faktoren blieben beim Wechsel von der Version EDGAR 2.0 zu 3.2 un-
verdndert.

Die Emissionsfaktoren fiir die direkten Treibhausgase wurden an die Richtli-
nien des IPCC—Berichts [17] fiir Treibhausgas—Kataster angepasst.

Weitere Anderungen betreffen den Kohleabbau (der Anteil der im Tagebau ab-
gebauten Kohle nahm zu), Kraftwerksemissionen (hier griffen in einigen Landern
Mafinahmen zur Verringerung der Stickoxid- und Schwefeldioxidemissionen), den
Verkehrssektor (Zunahme an Fahrzeugen mit geregeltem Katalysator), die Reis-
produktion (andere Gewichtung der Kultivierungsarten) sowie Miilldeponien (Maf-
nahmen zum Auffangen des entweichenden Methans).

Populationsdichte

In Regionen, in denen die Aktivitdtsdaten nicht in rdumlicher Auflésung vorlie-
gen, wurden die Emissionen mit Hilfe einer Karte der Bevolkerungsdichte auf das
1° x 1°=Gitter verteilt. Dafiir wurde dieselbe Karte wie bei GEIA verwendet.
Damit nicht scharf lokalisierte Emissionen z. B. industriellen Ursprungs auf
grofle Fldachen landlicher Prigung verteilt werden, wurden aus dieser Karte zwei
weitere Karten konstruiert, eine fiir die ldndliche und eine fiir die stadtische
Bevolkerungsdichte. Entsprechend wurden die Emissionen land- bzw. forstwirt-
schaftlichen Ursprungs gemaf der léndlichen und die eher stadtspezifischen Emis-
sionen geméf} der stddtischen Bevolkerungsdichte {iber die Regionen verteilt.

2.2.3 Unsicherheiten

Fiir die Unsicherheiten der Schitzungen wurde im RIVM—-Report ([28], Seite 38)
die folgende Klassifizierung verwendet: klein (=~ 10%), mittel (=~ 50%), gro (~
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100%) und sehr gro (> 100%).

Den meisten Aktivitatsdaten wurden kleine Unsicherheiten bescheinigt (Aus-
nahmen: Biokraftstoffe, Losungsmittel und Miillbehandlung), die Unsicherheiten
bei den Emissionsfaktoren sind grofier, meist mittel oder grofl. Entsprechend er-
geben sich die Unsicherheiten fiir die daraus berechneten Emissionen.

Fiir anthropogen emittierte Stickoxide wird eine mittlere Unsicherheit (50%)
angegeben, fiir biogene NOy—Emissionen eine grofle Unsicherheit (100%).

2.3 Beleuchtete Fliachen als Proxy fiir anthro-
pogene
NO,—Emissionen

In dieser Arbeit sollen neben den anthropogenen EDGAR Emissionen und als
davon unabhingige Schéitzung die OLS-Satellitenaufnahmen der menschlichen
Siedlungen bei Nacht (siche Abschnitt 1.2.3, in Abbildung 1.3 weil kodiert) als
Proxy fiir anthropogene NO,—Emissionen verwendet werden: Wo viel Licht ist,
wohnen viele Menschen, die viel NO, emittieren. Auch die von Doll et al. [9]
gefundene hohe Korrelation zwischen Lichtern und COy-Emissionen (siche Ende
Abschnitt 1.2.3) lisst eine grofe Ahnlichkeit zu den NO,Emissionen erwarten.

Da eine auf den Lichtern basierende Quelle in eine MOZART-Modellrech-
nung mit der Auflésung T63 eingehen soll, muss die hohe Lichter—Auflésung auf
T63 verringert werden. Weil erstere ein ganzzahliges Vielfaches von letzterer ist,
lasst sich dies durch Aufsummieren der beleuchteten Flidchen in einer T63-Box
erreichen.

Im thermodynamischen Jargon sind Emissionen und Flachen extensive Gro-
Ben, das heiit, sie sind proportional zur Systemgroe (verdoppelt sich die Ein-
wohnerzahl einer Stadt, so verdoppeln sich in nullter Ndherung die versiegelte
Fliche, der Energieverbrauch sowie die Emissionen dieser Stadt). Die Emissions-
dateien MOZART sind jedoch auf Flichen bezogene Emissionsraten mit der Ein-
heit Teilchen/cm? /s, also im oben benutzten Jargon intensive Groien, die von der
Systemgrofle unabhéngig sind. Die beleuchteten Fléachen der menschlichen Sied-
lungen innerhalb einer Gitterbox der Auflésung T63 miissen also, gewichtet mit
der Haufigkeit ihres Auftretens, aufsummiert und durch die Gesamtfliche dieser
Gitterbox dividiert werden.

Schliefflich wird die Annahme gemacht, dass die Gesamtemissionen im Emis-
sionskataster EDGAR 3 fiir das Jahr 1995 gut getroffen worden sind. Das anthro-
pogene Lichterfeld wird also so skaliert, dass das Integral iiber die Erdoberflache
gleich den gesamten anthropogenen Emissionen von EDGAR ist. Ein Jahresgang
wird fiir die anthropogenen Emissionen nicht angenommen.

Durch die Summierung von iiber 35000 Pixeln pro Gitterbox wird aus einer
urspriinglich diskreten Grofie (es konnen nur Werte von 0 bis 100% angenommen
werden, wobei der Maximalwert am hiufigsten auftritt) eine quasi kontinuierliche
Grofle, wie es ein Emissionsfeld auch sein sollte.
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Der Korrelationskoeffizient der so konstruierten lichterbasierten NO,—Quelle
mit den anthropogenen Emissionen aus EDGAR 3 1995 betréigt R = 0.79. Dies ist
einerseits hoch genug, um Vertrauen in die neue Quelle zu gewinnen, und ande-
rerseits nicht so hoch, dass man an den Stellen, an denen EDGAR moglicherweise
falsch liegt, nichts mehr daraus lernen konnte.



Kapitel 3

Direkter Vergleich der
NOs—Felder

In diesem Kapitel sollen die modellierten und die von GOME gemessenen Jah-
resmittelwerte der troposphérischen NOs—Felder direkt miteinander verglichen
werden. Vor diesem Vergleich werden sie in ein kompatibles Format gebracht.
Schlielich werden andere Vergleiche aus der Literatur kurz vorgestellt.

3.1 NO,—Felder

Um die NOg—Felder der Satellitenmessungen und der Modellrechnung mitein-
ander vergleichen zu koénnen, muss die rdumliche Auflésung der GOME-Saulen
verkleinert werden. Die Ausgabe des MOZART-Modells muss erst in Sdulendich-
ten umgerechnet werden und fiir alle Felder muss ein Jahresmittelwert bestimmt
werden.

3.1.1 GOME—-Messungen

Die Ergebnisse der GOME-Satellitenauswertungen sind troposphérische NOo—
Sdulendichten, der Zeitpunkt des Uberflugs und damit der Messung betrigt am
Aquator 10:30 Lokalzeit, bis zu den Polen verschiebt sich dieser Zeitpunkt um
weniger als eine halbe Stunde.

Die beiden in dieser Arbeit gewdhlten GOME-Auswertungen von Richter &
Burrows und von Leue et al. liegen als Monatsmittelwerte iiber einen Zeitraum
von sieben Jahren vor. Da die Auswertung von Richter et al. wegen des ver-
wendeten Wolkenkriteriums Liicken enthélt, wurde zunéchst fiir jedes Jahr ein
Jahresmittelwert gebildet. Um einen bias durch den Jahresgang zu vermeiden,
wurde einem Gitterpunkt dabei nur dann ein Wert zugewiesen, wenn der Wert
dort in allen Monaten dieses Jahres definiert war. Schlieflich wurde ein Mittel-
wert {iber die sieben Jahre gebildet, wobei die Liicken zum Teil durch Werte in
anderen Jahren gefiillt werden konnten. Dann wurden die GOME—-Auswertungen
auf die Modellauflosung T63 interpoliert, wobei einem Gitterpunkt wiederum nur

25
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dann ein Wert zugeordnet wurde, wenn mindestens 50% der Fliche des Pixels von
Pixeln mit definierten Werten in der urspriinglichen Auflésung bedeckt war.

3.1.2 Modellierte Saulendichten

Vom Modell werden die berechneten Spurengase X als Mischungsverhéltnisse
[X] ausgegeben, das heifit, es wird das Verhiltnis der Anzahl der Spurengas-
molekiile zur Anzahl der Luftmolekiile in jeder Gitterbox ausgegeben. Die Mi-
schungsverhiltnisse miissen in jeder Schicht [ in Saulendichten VC DY (vertical
column densities) umgewandelt werden, welche dann von der Erdoberfldche bis
zur Tropopause summiert werden.

Mischungsverhiltnisse — Sdulendichten

_____________________ ol Die Vertikalkoordinate des MOZART-Modells
JZ1 besteht aus Im = 31 hybriden o—Levels (durch-

) gezogene Linien in Abbildung 3.1), fiir die die

“““““““““““ i gewiinschten Spurengase und meteorologischen
Parameter ausgegeben werden. Auflerdem bein-

glm—1 haltet die Vertikalkoordinate Zwischenwerte af

I jeweils an den Schnittflichen zweier Schich-

""""""""""" Jim ten (gestrichelte Linien). Fiir Hohenlevel und
Jlm+1 Schnittflichen werden jeweils mittlere Druck-

_____________________ oy werte angegeben.

Fiir eine Schicht [ erfolgt die Umwandlung
in Siulendichten VCDY% mit der Einheit Teil-
chen/cm? nach der Beziehung

Abbildung 3.1: Vertikalkoordi-
naten: Hohenlevel o! und Schnitt-
flachen aé
VODY = [X]'AZ g, (3.1)

worin [X]' das Mischungsverhiiltnis der Substanz X und p' die Teilchendichte der
Luft in Schicht  und Az! die Dicke der Schicht ! darstellen.

Die mittlere Teilchendichte der Schicht [ lasst sich durch den mittleren Druck
p' des Hohenlevels und die vom Modell ausgegebene mittlere Temperatur 7" dieser
Schicht ausdriicken:
P
po T’
mit py = 1013.25hPa, Ty = 273.15K und py = 2.73 x 10¥cm=3.

Die Dicke der betrachteten Schicht wird mittels der hydrostatischen Approxi-
mation [15] iiber die Druckniveaus bestimmt:

Tl l'+1
Az:R—ln<p’l ) :
p Mg Mg Di

Pl = Po

worin R = 8.3144Jmol ' K~! die allgemeine Gaskonstante, g = 9.80665ms2
die Erdbeschleunigung und M = 28.9644gmol ! die mittlere molare Masse von
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Abbildung 3.2: Beitriige der einzelnen Schichten zu den Siulendichten VCD! in
Abhéngigkeit des Druckes, Jahresmittelwerte im Breitenbereich von 45°N bis 55°N,
Mittelung getrennt fiir Land- und Ozeanpunkte iiber alle Lingen- und Breitengrade im
betrachteten Bereich

Luft darstellen. p! und ptt

; sind die mittleren Druckwerte an den Réndern der
Schicht [; da die Hohenlevel von oben nach unten gezéhlt werden, ist das Ver-
héltnis groBer als Eins und der Logarithmus positiv. Damit sind alle Variablen
bekannt, die nétig sind, um mit Gleichung 3.1 Sdulendichten fiir jede Schicht zu

berechnen.

Bestimmung der Tropopause

Die Tropopausenhthe wurde nach dem Temperaturkriterium der Weltorganisati-
on fiir Meteorologie (WMO, [41]) bestimmt: Die Schicht oberhalb eines Druckes
von 500hPa, in der die Temperaturabnahme erstmalig weniger als 2K /km betrégt,
wurde als Tropopause identifiziert. Wurde bis zu einer Hohe von 20km keine Tro-
popause gefunden, so wurde der Mittelwert aus den benachbarten Gitterpunkten
iibernommen.

Zur Bestimmung der troposphérischen Saulendichten wurden die Beitréige der
Schichten von dem unterhalb der so bestimmten Tropopause liegenden Hohenlevel
an bis zur Erdoberfliche summiert:

lm
VCDY™” = Y VCDk .

ltrop+1

In Abbildung 3.2 sind die Jahresmittelwerte im Breitenbereich von 45°N
bis 55°N der Beitrige der einzelnen Schichten zu den Siulendichten VCD! in
Abhéngigkeit des Druckes dargestellt. Dabei wurde iiber alle Léngen- und Brei-
tengrade in diesem Bereich getrennt fiir Gitterpunkte iiber Land und iiber den
Ozeanen gemittelt. Die mittlere thermische Tropopause ist in der Abbildung in
Blau eingetragen.
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In der Abbildung ist in der Stratosphére (fast) kein Unterschied zwischen den
Land- und den Ogzeanpixeln zu erkennen, obwohl in dem betrachteten Breiten-
bereich iiber Land sehr grofle anthropogene Quellgebiete liegen: Die Homoge-
nitdtsannahme fiir die Stratosphére bei der Auswertung der Satellitendaten in
Abschnitt 1.1.3 wird durch das Modell hier bestétigt. Weiterhin ist in Abbildung
3.2 zu sehen, dass die obersten troposphérischen Schichten bereits von der Stra-
tosphére beeinflusst sind. Uber Land ist dieser Einfluss auf die troposphérische
Gesamtséule klein, iiber den Ozeanen ist er jedoch mit dem Beitrag einzelner
Hohenlevel der atmosphérischen Grenzschicht vergleichbar.

Referenzsektor—Methode

Neben der Berechnung der Modellsdulen durch Summation bis zur Tropopause (in
Tabellen als Trop’krit. abgekiirzt) wurde auch die Referenzsektor-Methode auf
die Modellsdulen angewandt: Von den Gesamtséulen (Summation bis zur Model-
lobergrenze) wurde fiir jeden Breitenwert des Gitters der Mittelwert der Séulen an
diesem Breitenwert iiber den Léngenbereich von —170° bis —180° Lénge als stra-
tosphérisch interpretiert und subtrahiert. Dies ist der Streifen iiber dem Pazifik,
der auch in der GOME-Auswertung von Richter & Burrows als Referenzsektor
subtrahiert wurde. Kleine Unterschiede sind durch die ungleiche Auflésung be-
dingt.

In der GOME-Auswertung von Leue et al. wurde der stratosphérische An-
teil der Sdulen mit Hilfe eines Bildverarbeitungs—Verfahrens eliminiert. In dieser
Arbeit wurde nicht der Versuch unternommen, dieses Verfahren auf die Modell-
rechnung zu iibertragen.

Instantanwerte: 10:30

Standardméflig werden die angeforderten Spurengase vom MOZART-Modell als
Tagesmittelwerte der Mischungsverhéltnisse ausgegeben. Speziell fiir Vergleiche
mit Satellitendaten gibt es jedoch auch die Moglichkeit, die Werte fiir 10:30 Lokal-
zeit ausgeben zu lassen. Aus beiden Ausgabevarianten wurden Sdulendichten nach
dem Tropopausenkriterium und nach der Referenzsektor-Methode bestimmt.

In Abbildung 3.3 sind die Jahresmittelwerte der troposphérischen Séulendich-
tefelder der mit dem Tropopausenkriterium bestimmten Modellsédulen (Tagesmit-
telwerte und 10:30) und der GOME-Auswertungen von Richter & Burrows sowie
von Leue et al. (Mittelwert iiber sechs Jahre) in der Auflosung T63 dargestellt.
Die Farbskala ist bis auf die Extremwerte gleich, damit die absoluten Werte leicht
verglichen werden konnen. Die Spitzenwerte der Modellrechnung iibertreffen die
der Satellitenfelder weit, in den Gebieten mit hohen Emissionen ist bei dieser
Skala bei den modellierten Tagesmittlwerten kaum mehr Struktur zu erkennen.
Deshalb ist auch ein Farbverlauf linear vom Minimum zum Maximum interessant,
der statt eines Vergleichs der Absolutwerte einen Vergleich der Muster erleichtert;
die auf Tagesmittelwerten basierenden Modellsédulen und die beiden Satellitenfel-
der sind mit einer solchen Farbskala nochmals in Abbildung 5.1 in Kapitel 5 zu
sehen.
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H NOy—Gesamtinventar ‘ NH ‘ SH ‘
MOZART EDGAR Trop’krit. 107 kt N 1% 29%
MOZART EDGAR Ref’sektor 73 kt N 5% 25%
MOZ EDGAR 10:30 Trop’krit. 65 kt N 75% 25%
MOZ EDGAR 10:30 Ref’sektor 51 kt N 76% 24%
GOME Richter 41 kt N 64% 36%
GOME Leue 95 kt N 52% 48%

| NO,: 40°S-60°N | 0°N-60°N | 40°S-0°S |
MOZART EDGAR Trop’krit. 104 kt N 2% 28%
MOZART EDGAR Ref’sektor 71 kt N 76% 24%
MOZ EDGAR 10:30 Trop’krit. 62 kt N 76% 24%
MOZ EDGAR 10:30 Ref’sektor 48 kt N 78% 22%
GOME Richter 37 kt N 70% 30%
GOME Leue 86 kt N 57% 43%

Tabelle 3.1: Gesamtinventar und Verteilung auf Nord- und Stidhemisphére bei Be-
trachtung der in allen Datensitzen definierten Gitterpunkte (oben) sowie im Breiten-
bereich von 40°S bis 60°N

3.2 Vergleich Satellitenmessung — Modellrech-
nung

Im Folgenden sollen die Jahresmittelwerte troposphérischer NOy—Séulendichte-
felder der Modellrechnung und der Satellitenauswertungen direkt miteinander
verglichen werden. Da es in der Literatur bereits einige Vergleiche von GOME—
NOy-Messungen und Modellrechnungen gibt, fallt der direkte Vergleich in dieser
Arbeit kurz aus und beschrankt sich auf globale Aspekte, ohne einzelne Regionen
oder Messstationen im Detail zu betrachten. Die fritheren Vergleiche werden kurz
in Abschnitt 3.2.4 dargestellt.

3.2.1 Gesamtinventar

Das Gesamtinventar, das heifit die Gesamtmenge des im Jahresmittel in der Tro-
posphére vorhandenen NO,, der verschiedenen Modellsdulenvarianten sowie der
beiden GOME-Auswertungen ist in Tabelle 3.1 oben dargestellt. Dabei wurden
nur die Gitterpunkte beriicksichtigt, die in beiden GOME—-Auswertungen definier-
te Werte annehmen (nicht definierte Werte sind in Abbildung 3.3 nicht eingefarbt;
der Bereich beschréankt sich also im Wesentlichen auf den Breitenbereich von 60°S
bis 60°N).

Beim Vergleich zunéchst der Modellfelder fillt auf, dass jeweils das Inventar
der Sdulen nach dem Tropopausenkriterium grofler ist als das der Sdulen nach der
Referenzsektor-Methode und das des Jahresmittelwertes der Tagesmittel (Stan-
dardausgabe) grofler ist als das des Jahresmittelwertes der Instantanwerte um
10:30 Ortszeit. Beides entspricht der Erwartung:
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e Uber dem betrachteten Sektor im Pazifik sind noch kleine troposphirische
NOy—Werte vorhanden, die bei der Referenzsektor-Methode global subtra-
hiert werden.

e In die Tagesmittelwerte gehen auch die Nachtwerte mit ein; im Dunkeln
liegt fast das gesamte NO, (NO+NO;) als NO, vor, wiahrend sich um 10:30
Lokalzeit ein Teil des néchtlichen NOy in NO umgewandelt hat.

Das Inventar der Leue-Auswertung liegt deutlich iiber dem der modellierten in-
stantanen 10:30 Sdulen, das Inventar der Richter—Auswertung liegt unter den
anderen Werten.

Rechts oben in Tabelle 3.1 ist dargestellt, wie sich das NOy auf die Nord-
und die Siidhemisphére verteilt. Bei der Modellrechnung befinden sich in allen
Varianten etwa drei Viertel des Inventars auf der Nordhalbkugel, bei den Satel-
litenséulen sieht dies anders aus: In der Richter—Auswertung liegt der Anteil des
nordhemisphérischen NOy nur bei 64%, in der Leue-Auswertung sogar nur bei
52%.

Bei der Eliminierung des stratosphérischen Anteils der Satellitenséulen (egal
nach welchem Kriterium) stellt der Rand des siidlichen Polarwirbels ein Problem
dar, da sich die Tropopausenhohe hier sehr plotzlich dndert und die Annahme der
Langenunabhéngigkeit des stratosphérischen NOy nur schlecht erfiillt ist. In Ab-
bildung 3.3 sind tiber den Ozeanen siidlich von 50°S erhohte Saulen zu erkennen,
die in der Modellrechnung nicht auftreten. Dies ist nach miindlicher Auskunft von
Andreas Richter ein Effekt des Randes des siidlichen Polarwirbels. Da die Meere
auf der Siidhalbkugel einen grofien Anteil an der Gesamtfliche haben, macht sich
diese Erhohung im Inventar deutlich bemerkbar.

Um diesen Effekt auszuschlieffen, sind in Tabelle 3.1 unten zum Vergleich
Inventar und Verteilung auf Nord- und Stidhemisphére bei Einschrinkung des
Breitenbereichs auf 40°S bis 60°N dargestellt. Das Gesamtinventar der GOME-
Saulen &dndert sich dabei stérker als das der Modellsdulen. Die hemisphérische
Verteilung néhert sich bei der GOME-Richter Auswertung der der Modellrech-
nungen an, bei der Leue—Auswertung bleibt der siidhemisphérische Anteil hoher
als bei den anderen.

Bei diesem Vergleich kénnen nur Unterschiede aufgezeigt werden; welche der
Datensétze ndher an den ,,wahren* Sdulendichten liegen, kann nicht entschieden
werden. Ein Teil des Unterschieds im Gesamtinventar zwischen Modellrechnung
und GOME Richter kénnte darauf zuriickzufithren sein, dass im Modell ,,zu we-
nig“, bei GOME Richter ,zu viel“ stratosphérischer Anteil subtrahiert wurde.
Auch die Unterschiede im Nord/Siid—Verhéltnis konnen aus Modellfehlern wie
aus Auswertungsfehlern bei GOME oder aus einer Kombination aus beiden re-
sultieren:

e Im EDGAR-Kataster konnten die anthropogenen Emissionen zu hoch ge-
geniiber den biogenen geschétzt sein.

e Im Modell kénnte die Lebensdauer von NO, auf der Siidhemisphére zu kurz
gegeniiber der auf der Nordhemisphére sein. (Die Modell-Lebensdauer auf
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Zonale Mittel: NO, Saulen
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Abbildung 3.4: oben: Zonale Mittel (Mittelwerte iiber alle Lingengrade an jedem
Breitenwert des Gitters); die griine Kurve ergibt sich aus den GOME Richter Sdulen
durch Addition der nach dem Tropopausenkriterium bestimmten modellierten Refe-
renzsektor Sdulen (schwarze Kurve unten); unten: Mittelwerte iiber die Lingengrade
des Referenzsektors von —170° bis —180° Lénge

der Siidhemisphére ist ldnger als auf der Nordhemisphére, aber eventuell
nicht genug.)

e Bei den Satellitenauswertungen konnte ein eventueller systematischer Fehler
durch Wolkenkorrektur, Bodenalbedo oder Héhenprofil vorliegen, da sich
die Maxima der siidlichen S&dulen in eher biogen, die der nordlichen in eher
anthropogen gepréagten Gebieten befinden.

3.2.2 Zonale Mittelwerte

Nach der Betrachtung des Gesamtinventars soll jetzt die Breitenabhingigkeit der
Saulendichten verglichen werden. In Abbildung 3.4 oben sind die zonalen Mittel,
das heifit die Mittelwerte iiber alle Langengrade an jedem Breitenwert des Gitters,
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der verschiedenen Datensitze dargestellt. Die bereits im vorherigen Abschnitt
deutlich gewordenen Unterschiede hinsichtlich Gesamtinventar und Verteilung auf
Nord- und Siidhemisphére sind hier nochmals zu erkennen. Die lokalen Maxima
der GOME-Auswertungen siidlich von 40°S sind Auswirkungen des siidlichen
Polarwirbels; da die Ozeane auf der Siidhemisphére einen Grofiteil der Fléche
ausmachen, wirkt sich der Effekt im zonalen Mittel verstirkt aus.

In der Modellrechnung liegen die Maximalwerte der Séulendichten eindeutig
auf der Nordhemisphére zwischen 30°N und 60°N, nordlich davon fallen sie steil
ab. Dieser Abfall setzt bei den Satellitensdulen schon bei etwa 40°N ein und ist
dafiir weniger steil. Der Abfall auf der Stidhemisphére beginnt bei den nach dem
Tropopausenkriterium bestimmten Modellsdulen sowie bei GOME Leue bei etwa
25°S, bei den beiden mit Referenzsektor-Methode bestimmten Feldern (GOME
Richter und die entsprechenden Modellsdulen) jedoch bereits bei 15°S.

Um den Einfluss des Referenzsektors genauer zu untersuchten, wurde die
Breitenabhéngigkeit der Sdulen im Referenzsektor von —170° bis —180° Lénge
einzeln betrachtet (Abbildung 3.4 unten). Wie erwartet sind die Restséulen von
GOME Richter dort sehr gering (die Abweichung von Null ist eine Folge der
urspriinglich unterschiedlichen rédumlichen Auflésung), GOME Leue und die Mo-
dellrechnung nach Tropopausenkriterium weisen jedoch von Null verschiedene
Werte im Referenzsektor auf. Addiert man die Modellsdulen iiber dem Referenz-
sektor auf die Sdulen der GOME Auswertung von Richter & Burrows, so ergibt
sich die griine Kurve oben in Abbildung 3.4. Die siidliche Flanke der so korri-
gierten GOME Richter Saulen liegt jetzt im gleichen Breitenbereich wie die von
GOME Leue.

Beim Vergleich der MOZART-Séulen der Standard-Ausgabe (Tagesmittel-
werte) und der Séulen jeweils um 10:30 Ortszeit féllt auf, dass die Gesamtmenge
NOj bei den Instantanséulen geringer ist, deren Spitzenwerte (zwischen 30°N und
60°N) aber weniger stark verkleinert sind als die iibrigen Werte (auch schon in
Abbildung 3.3 zu erkennen). Dies kann mit dem photostationdren Gleichgewichts-
zustand erkléart werden:

kxo+0s [NO] [03] A INO, [NO2] .

Nachts ist die Photolysefrequenz jno, sehr klein und folglich der NOy—Anteil am
NOy sehr grofl. Deshalb ist das jahrliche NOy—Gesamtinventar der auf Tagesmit-
telwerten basierenden Séulen, in die auch die Nachtwerte eingehen, grofier als
das der instantanen Sdulen. Uber den Gebieten mit sehr hohen Sdulendichten
scheint tagsiiber das Ozon—Mischungsverhéltnis grofl zu sein, was das Gleichge-
wicht ebenfalls in Richtung NO, verschiebt. In diesen Gebieten scheint das im
Jahresmittelwert zu relativ zum Mittelwert gesehen stérker ausgepriagten Spitzen
zu fithren als bei den Standard—Séulen.

3.2.3 Raumliche Korrelationskoeffizienten

Nach dem ,,0-dimensionalen* Vergleich des Gesamtinventars und der ,,1-dimensio-
nalen“ Betrachtung der zonalen Mittel sollen jetzt die vollen 2-dimensionalen
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Korrelation H GOME Richter ‘ GOME Leue
MOZ EDGAR Trop’krit. 0.75£0.01 0.67 £ 0.01
MOZ EDGAR Ref’sektor 0.74 £0.01 0.65 £ 0.01
MOZ ED 10:30 Trop’krit. 0.72 £ 0.01 0.60 £ 0.01
MOZ ED 10:30 Ref’sektor 0.71 £0.01 0.58 £ 0.01
Regression GOME Richter GOME Leue
b ‘ a[10*em=2]| b ‘ a[10*em=2]
MOZ EDGAR Trop’krit. 2.75+£0.06 | —0.2+0.2 | 2.14£0.06 | —09.3£0.5
MOZ EDGAR Ref’sektor 2.62+0.06 | —3.0+0.2 | 2.03£0.06 | —11.7£0.5
MOZ ED 10:30 Trop’krit. 2.03+0.06 | —1.5+0.3 | 1.57+£0.06 | —8.2+£0.6
MOZ ED 10:30 Ref’sektor 1.90+0.06 | —2.34+£0.3 | 1.48+0.06 | —8.6 0.6

Tabelle 3.2: oben: Ridumliche Korrelationskoeffizienten an den in allen Feldern defi-
nierten Gitterpunkten; unten: Regressionskoeffizienten: a: Offset, b: Steigung der Re-
gression mit x: GOME, y: Modell

Felder durch Bildung der rdumlichen Korrelationskoeffizienten an den in allen
Feldern definierten Gitterpunkten verglichen werden. Die Korrelationen der Jah-
resmittelwerte der beiden GOME—-Auswertungen mit den verschiedenen Varian-
ten der Modellsédulen sind in Tabelle 3.2 aufgelistet. Die rdumliche Korrelation
der GOME—-Auswertungen untereinander betragt R = 0.85+ 0.01. Die Fehleran-
gaben entsprechen einer Standardabweichung und wurden mit dem in Anhang A
beschriebenen Bootstrap—Verfahren bestimmt.

Alle Modellsdulen korrelieren stirker mit GOME Richter als mit GOME
Leue. Erstaunlich ist, dass der Jahresmittelwert der modellierten Tagesmittel-
werte jeweils besser mit den Satellitenauswertungen {ibereinstimmt als der auf
den modellierten Instantanwerten um 10:30 Ortszeit beruhende Mittelwert. Die
nach der Referenzsektor-Methode bestimmten Modellsdulen korrelieren tenden-
ziell schlechter mit den GOME Séulen als die nach dem Tropopausenkriterium
bestimmten, auch wenn in der GOME Auswertung von Richter & Burrows genau
dieses Kriterium verwendet wurde. Dies konnte daran liegen, dass der Nord—Siid—
Gradient in den modellierten tagesgemittelten Saulen nach Tropopausenkriterium
am bestem mit dem der GOME Séulen iibereinstimmt (siche Tabelle 3.1). Die
Spitzenwerte iiber den nordhemisphérischen Industriezentren, die in der Modell-
rechnung stérker als in den Satellitenmessungen ausgeprigt sind, treten in den fiir
10:30 Lokalzeit modellierten Saulen noch deutlicher heraus, was die Korrelation
insgesamt verschlechtert.

Die Ausgabe der Instantanwerte 10:30 Ortszeit muss fiir jeden Modelltag erfol-
gen, wiahrend die Tagesmittelwerte modellintern iiber die gewiinschten Ausgabe-
intervalle (z.B. Wochen- oder Monatswerte) gemittelt werden; deshalb benétigen
die Lokalzeit—Dateien weitaus mehr Festplattenplatz als die Standard—Ausgabe.
Da im weiteren Verlauf dieser Arbeit eher Korrelationskoeffizienten als absolu-
te Mengenangaben im Vordergrund stehen werden und die Korrelationen der
Felder um 10:30 Ortszeit mit den Satellitensdulen niedriger sind als die der
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Standard—-Ausgabe, wird von weiteren Modellrechnungen in dieser Arbeit ledig-
lich die Standard—Ausgabe verwendet; die Bestimmung der Modell-Séulen erfolgt
nach dem Tropopausenkriterium (Standardséiulen).

Die Regressionskoeffizienten (Steigung b und Offset a) unten in Tabelle 3.2
wurden mit einer IDL-Routine erstellt, die einen in den Numerical Recipes [32]
beschriebenen Algorithmus zum Fitten bei Fehlern in beiden Koordinaten ver-
wendet (fitexy). Als x-Koordinate wurde jeweils die GOME-Auswertung, als y-
Koordinate die Modellrechnung angesetzt. Fiir beide Koordinaten wurde jeweils
konstant fiir alle Punkte eine Standardabweichung des Datensatzes als reziprokes
Gewicht fiir den Fit angegeben. Bei dieser Wahl der Gewichtung folgen die angege-
benen Unsicherheiten aus dem in Anhang A beschriebenen Bootstrap—Verfahren
und entsprechen einer Standardabweichung. Die Regressionskoeffizienten héngen
jedoch empfindlich von der Wahl der Gewichte ab und sind daher mit Vorsicht
zu interpretieren. Es fallt jedoch auf, dass die Offsets der Modellrechnungen stets
negativ sind.

In Abbildung 3.5 links sind Scatterplots der modellierten Standardséulen ge-
gen die GOME-Messungen dargestellt. In Schwarz ist ein linearer Fit dazugeplot-
tet, der einer Regressionsgeraden mit den Parametern aus Tabelle 3.2 entspricht.
Der Zusammenhang MOZART — GOME Richter sieht erwartungsgemifl zigar-
renformig aus, wihrend der Zusammenhang MOZART — GOME fast facherformig
wirkt, was die niedrigere Korrelation erklért.

Eingeférbt sind die Punkte nach dem Winkel, der sie bei einer Drehung um
den Ursprung auf die Fitgerade abbildet. Zur Orientierung sind in den mittle-
ren Teilabbildungen exemplarisch die Gitterpunkte iiber den Kontinenten Euro-
pa und Australien schwarz eingefarbt. Hier macht sich wieder der insbesondere
bei GOME Leue weniger stark ausgepriagte Nord/Stid Gradient bemerkbar (sie-
he Tabelle 3.1): Die Steigung der Regressionsgeraden nur fiir Australien wire
deutlich kleiner, die nur fiir Europa deutlich groler als die bei Betrachtung aller
Gitterpunkte. Bei einer Regression Modell / GOME Richter wiirden sich eher die
Offsets als die Steigungen fiir die Kontinente unterscheiden.

Rechts in Abbildung 3.5 wurden die Einfirbungen aus dem Scatterplot wieder
auf die Karte iibertragen. Da die Winkel nahe am Ursprung nicht sehr aussage-
kriftig sind und die Regressionsgerade auch nicht exakt durch den Ursprung
verlduft, wurden nur die Punkte in die Karte zuriickiibertragen, die in beiden
Koordinaten grofler als 50% des Mittelwertes sind. (Der Mittelwert liegt wegen
der grofien Anzahl an Ozeanpixeln sehr niedrig.) An der Steigung der Regres-
sionsgeraden ist wieder zu erkennen, dass global gesehen die Séulen beider Sa-
tellitenauswertungen kleiner sind als die der Modellrechnung. An der Karte wird
jedoch deutlich, dass relativ gescshen GOME Leue in den nordlichen Industriezen-
tren (Osten Nordamerikas, Europa, Ostasien) weniger NO, sieht als das Modell
berechnet und auf der Stidhemisphére mehr. Fiir GOME Richter lasst sich kein
eindeutiger Zusammenhang feststellen.
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Abbildung 3.5: links: Scatterplots der modellierten Standardséulen gegen die GOME-Messungen, Punkte eingefarbt nach dem Winkel,
der sie bei einer Drehung um den Ursprung auf die Fitgerade abbildet; mitte: Gitterpunkte iiber den Kontinenten Europa und Australien
schwarz eingefirbt; rechts: Riickiibertragung der Punkte, die in beiden Datensitzen grofier als 50% des Mittelwertes sind, in die Karte
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3.2.4 Literatur: Weitere Vergleiche

Nun sollen kurz die Ergebnisse anderer Arbeitsgruppen vorgestellt werden, die
troposphérische NOy—Séulendichten von GOME mit Modellrechnungen vergli-
chen haben. Dies soll jedoch auf die Aspekte beschriankt bleiben, die oben in
diesem Kapitel untersucht wurden. Auf Untersuchungen der Jahresginge oder
auf detaillierte Betrachtungen einzelner Regionen wird hier nicht eingegangen.

IMAGES / MOZART - GOME

Velders et al. [40] verglichen ein Jahr GOME-Messungen, bei deren Auswer-
tung eine Kombination der Methoden der in dieser Arbeit verwendeten GOME-
Auswertungen angewandt wurde (siehe Kapitel 1) mit Modellrechnungen der
Modelle IMAGES und MOZART, Vergleichsgréfie waren die Absolutwerte der
Monatsmittel. Von den Modellen wurden jeweils Tagesmittelwerte ausgegeben.
Um den NOy—Anteil am NO, mit dem um 10:30 Ortszeit vergleichen zu konnen,
wurden wahrend der ersten drei Tage eines jeden Monats bei der Modellrechnung
mit IMAGES stiindliche Ausgaben angefordert und daraus das Verhéltnis von
Tagesmittel- zu Instantanwert 10:30 Lokalzeit bestimmt. Mit diesem Faktor wur-
den die restlichen Tageswerte und auch die MOZART—-Ausgaben umgerechnet.
Die zugrundeliegenden Emissionen beziehen sich auf das Jahr 1990 (EDGAR 2).

Insgesamt stimmt die MOZART-Rechnung bei Velders et al. besser mit den
GOME-Siulen iiberein als die Rechnung mit IMAGES. Uber Nordamerika lie-
gen die Maximalwerte der MOZART-Séulen um Faktoren von 0.8 bis 1.5 unter
denen von GOME; fiir Europa liegt dieser Faktor bei 0.7 bis 2 und fiir Asien bei
1.5 bis 3.5. In den Gebieten mit hohem Anteil von Biomasseverbrennung ist die
Ubereinstimmung weniger gut.

ECHAM4.L39(DLR)/CHEM — GOME

Lauer et al. [23] stellten die auch in dieser Arbeit verwendete GOME Aus-
wertung von Richter & Burrows als Mittelwert iiber sechs Jahre einer 20 Jah-
re umfassenden Modellklimatologie des voll gekoppelten Chemie-Klima—Modells
ECHAM4.L39 (DLR)/CHEM (Auflosung: T20, 39 Hohenlevel) gegeniiber. Grund-
lage der verwendeten anthropogenen NO,—Emissionen war das GEIA-Kataster
fiir das Jahr 1985. Sie bestimmten die Modellsédulen sowohl durch Integration bis
zur thermischen Tropopause wie auch nach der Referenzsektor-Methode. Zwi-
schen diesen Modellvarianten fanden sie einen Unterschied von etwa 30% im Ge-
samtinventar, aber keine signifikanten Auswirkungen auf die Verteilung iiber den
Kontinenten oder den Jahresgang.

Beim Vergleich mit GOME fanden Lauer et al. hohere Maximalwerte in den
Industriezentren, die auch rdumlich weiter ausgedehnt waren. Weiterhin bestimm-
ten sie Jahresmittelwerte fiir einzelne Regionen. Uber Europa liegt ECHAM4.1.39
(DLR)/CHEM um einen Faktor 2.65 itber GOME, iiber den USA liegt dieser
Faktor bei 1.7, in Stidamerika bei 1.4. In Gegensatz dazu sind iiber Afrika und
Australien die GOME-Séulen hoher, die Faktoren liegen bei 1.2 bzw. 1.7. Uber
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Stidostasien stimmen die Werte hier in etwa {iberein. Dies stimmt qualitativ mit
den Folgerungen aus dem Scatterplot in Abbildung 3.5 aus dieser Arbeit iiberein.

TOMCAT - GOME

Savage et al. [36] fithrten einen Vergleich zwischen GOME und dem globalen
CTM TOMCAT fiir das Jahr 1997 durch. Die Modellemissionen waren diesel-
ben wie die in dieser Arbeit fiir MOZART verwendeten. Die GOME-Auswertung
wurde fiir diesen sogenannten , selbstkonsistenten® Vergleich stark an das Modell
angelehnt: Die zur Bestimmung des Air Mass Factors benotigten NOsy—Profile
wurden mit TOMCAT berechnet, in beiden Féllen wurde der stratosphérische
Teil der Sédulen durch eine Kombination aus der Referenzsektor-Methode mit
dem Stratosphidrenmodell SLIMCAT subtrahiert. (Eine solches Vorgehen wird
in dieser Arbeit bewusst vermieden, da nicht entschieden werden kann, ob eine
bessere Ubereinstimmung von Satellitenmessung und Modellrechnung auf einen
hohen Anteil gemeinsamer Wahrheit oder lediglich auf gemeinsame Fehler zuriick-
zufiihren ist.) Die Modellsdulen wurden einerseits als Tagesmittelwerte, anderer-
seits als Instantanwerte um 10:30 Ortszeit ausgegeben.

Als Vergleichsgroflen dienten bei Savage et al. Korrelations- und Regressions-
koeffizienten (Steigung der Fitgeraden) zwischen GOME und Modell, und zwar
sowohl global wie auch fiir einzelne Kontinente. Tendenziell sind die Korrelatio-
nen in den stark verschmutzten Gebieten hoher als in den schwécher belasteten
und die Modellwerte dort hoher als die GOME-Messungen. Die Regressionskoef-
fizienten sind bei Savage et al. tendenziell kleiner als die Faktoren bei Lauer et
al..

Der globale Korrelationskoeffizient zwischen der von Savage et al. untersuch-
ten GOME Auswertung und TOMCAT liegt mit R = 0.79 etwas hoher als der
Korrelationskoeffizient zwischen GOME und MOZART in dieser Arbeit (R =
0.75, bzw. R = 0.67 ), was an der selbstkonsistenten Auswertung liegt. Savage
et al. fanden keinen Unterschied fiir die Modell-Satelliten—Korrelation zwischen
den Instantan- und den Tagesmittelwerten. Die Regressionskoeffizient betrug bei
den Instantanwerten b = 1.47 und bei den Tagesmittelwerten b = 1.89 (vergleiche
Werte in Tabelle 3.2 fiir die Ergebnisse dieses Kapitels).

Bei allen Vergleichen wurden jeweils andere Kombinationen aus Modell, Emis-
sionsdaten und Satellitenauswertung in unterschiedlicher réumlicher Auflésung
und in verschiedenen Zeitrdumen betrachtet. Dafiir stimmen die Ergebnisse in
der Tendenz gut iiberein.



Kapitel 4

Korrelations—Fehleranalyse:
Methode

In diesem Kapitel wird eine {iber einen bloflen Vergleich hinausgehende Methode
entwickelt, die es ermoglicht, Fehler in den Verteilungsmustern konkreten Fel-
dern zuzuordnen und auch zu quantifizieren. Die Voraussetzung dafiir ist, dass
mindestens drei Felder mit unabhéngigen Fehlern vorliegen.

Die Methode wird anschliefend auf ein mit Zufallszahlen konstruiertes Bei-
spiel, bei dem die Fehler der Felder aus der Konstruktion bekannt sind, angewandt
und veranschaulicht.

4.1 Korrelationskoeffizienten und Fehlervarian-
zen

Im Folgenden soll fiir die Erwartungswertbildung die Notation der eckigen Klam-
mern (-) verwendet werden. Der Mittelwert einer Grofie X schreibt sich dann als
X = (X), die Varianz var(X) = (X?) — (X)?, und die Kovarianz zweier Gréfien
X; und X als covar(X;, X;) = (X;X;) — (Xi)(X)).

Ist ein linearer Zusammenhang zwischen zwei Gréflen X; und X; zu vermuten,
so bietet sich der lineare Korrelationskoeffizient

(XiXj) — (Xa) (X))
VUXE = (X0?) ((X2) - (X)?)

Rij = : (4.1)

siche z. B. Hartung [14], als Ma8 fiir diesen Zusammenhang an. Sein Quadrat er-
gibt den Anteil an gemeinsamer Varianz der Grofien. Vermutet man einen anderen
funktionalen Zusammenhang, bieten sich entweder entsprechende Transformatio-
nen oder z. B. die Rangkorrelation an.

Da die hier betrachteten GroBlen (Satellitenmessungen bzw. Modellrechnun-
gen) Proxys fiir jeweils dieselben ,wahren® Felder (Saulendichten bzw. Emissio-
nen) sein werden, ist ein linearer Ansatz gerechtfertigt; es wird daher angenom-
men, dass sich die Felder jeweils aus einem moglicherweise unterschiedlich grofien

39
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Anteil am wahren Feld X, und einem Fehlerfeld n zusammensetzen:

Xi = aiXtrue_'_T]i
Xj = a,thrue —f-n] . (42)

Dabei wird angenommen, dass das jeweilige Fehlerfeld unkorreliert zum wahren
Feld ist:

<Xtrue77i> - <Xtrue><77i> =0. (43)

Dies ist keine Einschrankung, da das Fehlerfeld n immer aufgeteilt werden kann in
einen Teil 7, der mit dem wahren Feld mit 2 = 1 korreliert, und in einen Teil 7, ,
der zu diesem Feld unkorreliert ist: n = 7 + 1., mit 9 = N Xprue) /(Xirue) Xtrue
und 7 = n — . In Gleichung 4.2 kann 7 in den ersten Summanden gezogen
werden, was den Vorfaktor von X, dndert; im zweiten Summanden verbleibt
7, und Gleichung 4.3 ist erfiillt.

Wird der Ansatz 4.2 in die Formel fiir den linearen Korrelationskoeffizien-
ten 4.1 eingesetzt, so kann diese mit Gleichung 4.3 umgeformt werden zum Aus-
druck

(XE e = (Xirue)?
VX2 = (0)2) ((X3) - (X;)2)
(min) — (i) (ny)
VXD = (X0?) ((X2) - (X;)?)

I

der zweite Term wird mit der Definition

_{nmj) = (m){n;) _ covar(n;,m;)
T TNGX) — (X (X)  coar(X,, X)) “4)

zu e;;R;;. Bringt man dies auf die andere Seite der Gleichung, so ergibt sich nach
Quadrieren der Ausdruck
2
RQ(l o 6")2 — a2a? (<Xt2rue> — <Xt’r'ue>2) )
K ! XD = (X)) ((XF) = (X)?)

Die Varianz des unbekannten wahren Feldes in diesem Ausdruck kann wiederum
mit Gleichung 4.3 eliminiert werden, denn mit ihr folgt aus dem Ansatz 4.2:

(X200 — (Xe)? = 5 ((X2) — (X2 — () + (0)?) .

a;

Ersetzt man dies einmal fiir 7 und einmal fiir j im Quadrat im Zéhler des zuletzt
gewonnenen Ausdrucks, so folgt schlieBlich mit der weiteren Definition

) —m)® _ var(nm)
GUTIXE —(XF) T var(Xy) (4.5)
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der endgiiltige Zusammenhang

RE(1—e)® = (1 —eu)(1 —ej) - (4.6)

In den Definitionen 4.5 und 4.4 wurden e;; bzw. e;; als der Fehleranteil an der Va-
rianz des Feldes X; bzw. als der Fehleranteil an der Kovarianz der Felder X; und
X definiert. Gleichung 4.6 verkniipft diese mit den Korrelationskoeffizienten der
Felder. Wie die R;; &ndern sich die Varianzfehler nicht, wenn die Felder mit einem
konstanten Faktor multipliziert werden oder wenn auf die Felder ein konstanter
Offset addiert wird; die Varianzfehler &ndern sich also etwa beim Standardisie-
ren der Felder nicht. Die Fehleranteile an den Varianzen der Felder werden im
Weiteren auch als relative Fehlervarianzen oder, wenn rdumliche Korrelationen
zwischen Feldern betrachtet werden, als Musterfehler der Felder bezeichnet.
Bei N Feldern bildet Gleichung 4.6 ein System aus

( ];[ ) Gleichungen mit ( ];[ ) + N Unbekannten :

Die Anzahl der Gleichungen ist gleich der Anzahl der moglichen Paarbildungen,
die Anzahl der Unbekannten ist die Summe aus den relativen Fehlerkovarianzen
(in jeder Gleichung eine) und der relativen Fehlervarianzen (fiir jedes Feld eine).

Dieses Gleichungssystem ist also im Allgemeinen nicht 16sbar. Wenn jedoch
aus physikalischen Griinden einige der gesuchten Grofien bereits bekannt sind,
etwa weil die Fehler zweier Felder unabhéngig sind, kénnen mit Gleichung 4.6
mittels der Korrelationskoeffizienten der Felder deren Varianzfehler berechnet
werden. Fiir mindestens drei Felder mit unabhéngigen Fehlern ist das System
16sbar!

Anteil des gemeinsamen Fehlers am Gesamtfehler eines Feldes

Da in die Kovarianz zweier Felder diese immer als Produkt eingehen, kann die
relative Fehlerkovarianz keinem dieser Felder direkt zugeordnet werden und ist
damit eine sehr unanschauliche Grole. Anschaulicher wire es, wenn man fiir ein
Feld sagen konnte, wie grofi der Anteil des mit einem anderen Feld gemeinsamen
Fehlers am Gesamtfehler dieses Feldes ist. Dies ist nicht moglich, wie im Folgenden
gezeigt wird. Fiir zwei Felder

X1 = a1 Xpyye +bim +c1mi2
Xy = aaXippye + bang + comio

moge ohne Beschrankung der Allgemeinheit gelten:

covar(n;, nj) = 0;;, covar(n;;,n;) = 0 und var(X.,.) = var(n;) = var(n;;) = 1,

1 i=y B
0ij —{ 0 it Kronecker — Symbol.
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Die Fehler der Felder sind hier aufgeteilt worden in einen unkorrelierten Anteil
n; und einen gemeinsamen Anteil 7,5, die Varianzen aller Grofien stecken in den
jeweiligen Vorfaktoren. Die a; lassen sich leicht mit Hilfe der Varianzen und Feh-
lervarianzen bestimmen:

b? +c?

P a; = v/var(X;)(1 — eq).

Var(Xi) = OJ? -+ bl2 + C? , € =

Da es auf einen konstanten Faktor nicht ankommt, werden sie im Weiteren gleich
Eins gesetzt. Die Kenntnis der Grofie

c?

ce = WZCZ, (47)

also des Anteils der Varianz des gemeinsamen Fehlers an der Varianz des Gesamt-
fehlers des Feldes X;, wére sehr aufschlussreich. Aus den drei Beziehungen

b+ c? b3+ c3

= e und eqp = cic
=—— 22 12 =
1+03+c

(& = = = - - =
H 1‘|—b%+C% 14+ cie

lassen sich die vier Faktoren by, b, ¢1, co jedoch leider nicht berechnen, nur das
Produkt cycy ist festgelegt. Die Grenzfille ergeben sich dadurch, dass jeweils der
nicht gemeinsame Fehler verschwindet:

2
—_N - _ el __ _e12 [1—e1nn _ ez2 _ l—enn _ €9
bl =0: cl = T—erl’ Cy = 1—e12 e11 und bQ - \/17622 er1 (l—ei2)?

2
_ 0. _ €22 __ _e12 1—eo9 _ el l—eoo €12
by=0:c2= /75, a =10,y o, wmdb = \/1—611 ez2 (l—ei2)®

Damit konnte der Anteil des gemeinsamen Fehlers am Gesamtfehler eines
Feldes immer auch 100% betragen:

2
€12 1— €11 1-— €929

(1 - *312)2 €11 €22

1> ce; > i=1,2. (4.8)

Wenn beide Felder jedoch nur gemeinsame Fehler enthalten, dann fallen die
Grenzfélle zusammen: Aus b; = 0 folgt by = 0 und umgekehrt. Die Relation, in der
dann das Maximum auch das Minimum ist, wird zu einer eindeutigen Gleichung:
ce; = 1.

4.2 Konstruktion eines kombinierten Feldes
In diesem Abschnitt soll beschrieben werden, wie N Felder mit bekannten Feh-

lervarianzen und -Kovarianzen so kombiniert werden konnen, dass die relative
Fehlervarianz des resultierenden Feldes minimal wird.
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4.2.1 Transformation auf Felder mit unkorrelierten Feh-
lern

Bei der Kombination muss berticksichtigt werden, dass die Felder gemeinsame
Fehler haben konnen, die nicht doppelt eingehen sollen. Dies wird durch eine
Transformation auf Felder mit unkorrelierten Fehlern vermieden.

Dazu werden die N Felder zunéchst in einen Vektor geschrieben:

—

(X1, Xo,...,. Xn) = X

Die relativen Fehlervarianzen und -Kovarianzen werden durch Multiplikation mit
den Varianzen und Kovarianzen der Felder in absolute Gréflen umgerechnet und
bilden die Fehlerkovarianzmatrix E. Diese N x N-Matrix ist symmetrisch (die
gemeinsamen Fehler eines Felderpaars X; und X; sind gleich denen der Felder X
und X;) und positiv definit (es gibt keine negativen Fehler). Damit sind die Eigen-
werte A\r, k = 1,..., N, von E positiv und reell, siche z. B. Janich [20]. Mit den
zugehorigen normierten Eigenvektoren v, ldsst sich die Transformationsmatrix

P = (0)|thy|...|0Nn)

aufstellen. P ist orthonormal (P~! = PT) und transformiert die Fehlerkova-
rianzmatrix E auf Diagonalenform, die Felder in X werden entsprechend mit
transformiert:

MO ...0

D=P'EP, D= 0 A ., Y=P"X
' 0
0 0 Ay

Dieses Vorgehen entspricht dem einer Hauptkomponentenanalyse (siehe von Storch
& Zwiers [39]), aber nicht fiir die Felder selbst, sondern fiir die Fehlerkomponenten
der Felder.

4.2.2 Berechnung der Wichtungsfaktoren

Im néchsten Schritt sollen die transformierten Felder so kombiniert werden, dass
der Musterfehler der Kombination minimiert wird.

Die Y} sind Linearkombinationen der Xj und lassen sich genau wie jene als
Linearkombination aus wahrem Feld und Fehler darstellen:

Yk - akXtrue + bkfk mit

() =0, (&Xiue) =0, (£i&;) = bij - (4.9)
Diese Eigenschaften ergeben sich wie folgt: Wie in Abschnitt 4.1 gilt ohne Be-
schriankung der Allgemeinheit, dass die Fehler der Felder unkorreliert zum wahren
Feld sind (Gleichung 4.3); jetzt sind auch die Fehler der Felder untereinander un-
korreliert. Das Aufspiiren eines systematischen Fehlers in Form eines konstanten
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Offsets ist nicht Ziel dieser Analyse: Er wiirde von ihr nicht gesehen werden. Des-
halb kann der Mittelwert des Fehlers o. B. d. A. auf Null gesetzt werden. Die
Varianzen der Fehler stecken in den Vorfaktoren by.

Die Faktoren a; und by konnen explizit angegeben werden, da die Fehlervari-
anzen gleich den Diagonalelementen der Fehlerkovarianzmatrix — also gleich den
Ak — sind, und die Gesamtvarianzen der Felder Y} ebenfalls bekannt sind (die
Kovarianzmatrix der Felder transformiert sich wie die Fehlerkovarianzmatrix):

bk = :l:\/ )\k und Q. = + VaI‘(Yk) — )\k .

Bei dem Vorzeichen von ay, ist einige Vorsicht geboten: Die Eigenvektoren einer
Matrix sind nur bis auf einen konstanten Faktor definiert, auch nach der Nor-
mierung sind sie nur bis auf ein Vorzeichen eindeutig. Daher ist bei den Y} nicht
mehr sichergestellt, dass sie positiv mit dem wahren Feld korrelieren. Weil die &
unkorreliert sind, kommen die Korrelationen zwischen den Y}, nur durch das ge-
meinsam enthaltene X,.,. zustande; die Vorzeichen der a;, konnen also so gewéahlt
werden, dass die Korrelationskoeffizienten zwischen den Y} alle positiv sind und
entsprechend die Y das wahre Feld alle mit gleichem Vorzeichen enthalten. Ein
eventuell falsches Vorzeichen des Kombinationsfelds kann am Ende der Analyse
noch gedreht werden. Beim Rauschen spielt das Vorzeichen keine Rolle.
Nun wird eine Linearkombination der Y gebildet:

N

}/comb - E Ci}/i - acombXtrue + Neomb mit
i=1

N N N
Aeomb = E cia; und  Neomp = E cini = E cibi&i
i=1 =1 =1

Der Musterfehler des Kombinationsfelds €.y = var(feoms) /var(Yeoms) soll als
Funktion der Wichtungsfaktoren minimiert werden. Unter Benutzung der Eigen-
schaften aus Gleichung 4.9 wird dieser Ausdruck zu

N 272
Zi:l ;b !

Ccomb = f(C1,...,cn) = 5 = min .
(sz\il Ciai) + Zz]il ;b
Diese Extremwertaufgabe liefert als Ergebnis
o o a_s _ var(Yy) — g _ stddev(enthaltene Wahrheit) (4.10)
by Ak var(enthaltener Fehler)

Bis auf einen gemeinsamen Vorfaktor, der sich aus der Nebenbedingung

N
ZCZ' =1
i=1
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ergibt, sind die Wichtungsfaktoren also gegeben durch das Verhéltnis der Wurzel
der Varianz der im Feld enthaltenen Wahrheit zur Varianz des im Feld enthaltenen
Fehlers.

Das Fehlerfeld der Kombination 7., ist eine Linearkombination der Fehlerfel-
der der Y}, entsprechend setzt sich der Musterfehler geméf der Linearkombination

zusamimen:
N 2
Zi:l CiA;

var (Y;omb) '

€comb =

Um nachzuvollziehen, wie sich die urspriinglichen Felder zur bestmdglichen
Kombination zusammensetzen, miissen die Wichtungsfaktoren ¢, fiir die trans-
formierten Y}, noch zuriicktransformiert werden in Wichtungsfaktoren wy, fiir die
Xk. Dies geschieht wieder mit der Matrix P:

@ = Pé . (4.11)

Fehlermaf3

Ein weit verbreitetes Fehlermaf ist das Verhéltnis aus Standardabweichung des
Fehlers zum Mittelwerts des Feldes stddev(7comp)/Yeoms. Alternativ zum Muster-
fehler konnte auch diese Groéfie minimiert werden:

N 212
Zi:l c;b; |

stddey (1coms) - = min
Xtrue Ziil Cill

}/;omb

= f(cl,...,cN)

Der Verlauf von f ist etwas anders als der von f, das ein weiteres Extremum (ein
endliches lokales Maximum bei vollstandigem Eliminieren des wahren Feldes)
aufweist. Die Lage (nicht der Wert) des Minimums hinsichtlich der ¢ ist aber
bei f und f gleich. Es spielt also zur Berechnung der Wichtungsfaktoren keine
Rolle, ob die relative Fehlervarianz oder var(neoms)/Y:2,,, als Fehlermaf gewihlt
wird. Da erstere nicht vom Mittelwert abhéngt, dessen Fehler hier prinzipiell nicht
bestimmt werden kann, wird in dieser Arbeit weiterhin die relative Fehlervarianz
als Mafl verwendet.

4.2.3 Behandlung von Ausreiflern

Generell sollten statistische Grofien wie z. B. der Mittelwert oder die hier betrach-
teten Musterfehler moglichst nicht von einzelnen falschen Werten, so genannten
Ausreiflern, abhéngen. Diese Eigenschaft wird als Robustheit bezeichnet. Die ex-
akte Identifizierung von Ausreiflern ist jedoch nicht immer moglich. Im einfach-
sten Fall werden der jeweils grofite und kleinste Wert einer Stichprobe vor der
Berechnung der gewiinschten Grofie herausgenommen; dariiber hinaus gehende
Verfahren sind stets auf Annahmen iiber die der Stichprobe zugrunde liegende
Verteilung angewiesen. Eine robuste Alternative fiir den Mittelwert ist der Medi-
an.
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Die hier zur Kombination der Felder benutzten Musterfehler e;; sind Eigen-
schaften der Gesamtfelder X, sie lassen sich nicht einzelnen Gitterpunkten zuord-
nen. Schon einzelne Ausreifler konnen, wenn sie grofl genug sind, die Korrelationen
deutlich verschlechtern und den Musterfehler deutlich erh6hen. Um solche Punk-
te zu identifizieren, konnen die Fehler zunéchst fiir den gesamten Datensatz und
dann unter Auslassung jeweils eines Punktes bestimmt werden. Dieses Vorgehen
zur Bestimmung des Einflusses einzelner Punkte auf den Musterfehler entspricht
dem Jackknife-Verfahren [11].

Das Herausnehmen eines Punktes kann sowohl die Varianz des Gesamtfeldes
wie auch die des Fehlerfeldes verdandern. Um diese Effekte sauber zu trennen, soll
nicht die Anderung der relativen Fehlervarianz bei Herausnahme eines Punktes
als Kriterium dienen, sondern die Anderung der absoluten Fehlervarianz, die sich
als Produkt der relativen Fehlervarianz mit der Varianz der Groéfe ergibt. Es wird
fiir jedes Feld X; an jedem Punkt [ ein

Al El(ll) — E;; eg)var(Xl-(l)) — evar(X;)
C.. .= =
v Ez eiivar(XZ-)

bestimmt; die Notation y*) meint die GroéBe y unter Auslassung des Punktes [. Die
Normierung auf den Gesamtfehler des Feldes dient der besseren Vergleichbarkeit
von Anderungen der Fehler mehrerer Felder. Falsche Werte in den Feldern X;
fithren zu Ausreiffern in den Feldern Ae;; und sollen dort detektiert werden.

Wie oben bereits erwiahnt muss fiir statistische Verfahren zur Erkennung von
Ausreiflern die Wahrscheinlichkeitsverteilung der Grundgesamtheit bekannt sein,
aus der die betrachtete Stichprobe realisiert ist. Hat diese Verteilung extrem weite
Auslaufer zu groBlen oder kleinen Werten, dann gehéren auch in der realisierten
Héaufigkeitsverteilung weit aulerhalb liegende Werte zu den reguldren Werten.
Bei einer kompakten Wahrscheinlichkeitsverteilung der Grundgesamtheit miifiten
solche Werte hingegen als Ausreifler bezeichnet werden.

Unter der Annahme, dass die Ael; normalverteilt sind, konnen Ausreiier z.
B. mit dem Grubbs—Test identifiziert werden [14]. Dabei wird die Nullhypothese
Hy: ,,Aél; ist kein Ausreifler zum Signifikanzniveau o verworfen, wenn gilt:

Ae;; — Aél M—1 t% o M—2)

i M

>
stddev(Ae;;) vM \| M -2+ t%i M-—2) ’

2M°

(4.12)

M:: Stichprobengrifle, (4, 1) : Student—Verteilung.

Das Signifikanzniveau « gibt die Irrtumswahrscheinlichkeit an: In « - 100%
aller Falle wird die Nullhypothese filschlich verworfen, das heifit, wird ein Punkt
falschlich als Ausreifler identifiziert. Der Test wird hier als einseitiger Test fiir
Punkte verwendet, deren Herausnahme den Musterfehler verringert (Ael, < 0).

Sind die Ausreiler einmal als solche identifiziert, kénnen sie gesondert behan-
delt werden. Zunéchst werden alle Gitterpunkte betrachtet, an denen in keinem
der Teilfelder ein Ausreifler gefunden wurde. An diesen Punkten werden die Feh-
lervarianzen und -Kovarianzen der Einzelfelder berechnet, die zur Kombination
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verwendet werden. Dabei wird die Annahme gemacht, dass diese Werte robu-
ste Schétzer fiir die Gesamtfelder sind. Fiir diesen Teil der Punkte wird auch
das Kombinationsfeld aus allen N Feldern bestimmt, das nun allerdings Liicken
enthalt.

An den Stellen, an denen jeweils ein Feld X; Ausreifler enthélt, werden — mit
der ohne Ausreifler berechneten Fehlerkovarianzmatrix — Wichtungsfaktoren zur
Kombination der restlichen N — 1 Felder X, j # 4 und die zugehorigen Kombi-
nationsfehler bestimmt. Je nach Anzahl der Felder N konnten an Gitterpunkten,
an denen in bis zu n < (N — 2) Feldern Ausreifler gefunden werden, Kombinati-
onsfelder aus den N —n anderen Feldern gebildet werden. Falls tatséchlich solche
Mengen an Ausreiflern auftreten sollten, muss man sich natiirlich fragen, ob das
Signifikanz—Kriterium passend gewéhlt ist.

Das neue Feld wird schlieilich aus den einzelnen Teilgebieten zusammenge-
setzt; fiir den Musterfehler des neuen Feldes wird der mit der jeweiligen Anzahl
Gitterpunkte gewichtete Mittelwert der Musterfehler der Teilfelder gebildet.

4.3 Zusammenfassung der Methode

Die einzelnen Teilschritte bei der Kombination von N Feldern X; zu einem neuen
Feld X,y mit minimalem Musterfehler e, werden hier noch einmal zusam-
mengefasst:

1. Berechnung der Korrelationskoeffizienten der Felder,
2. Berechnung der relativen Fehlervarianzen und -Kovarianzen der Felder,

3. Bestimmung des Einflusses jedes einzelnen Gitterpunktes auf die Muster-

fehler der Felder,

4. Identifizierung der Gitterpunkte, an denen kein Feld Ausreifler aufweist,
dort:

(I) Berechnung der robusten relativen Fehlervarianzen und -Kovarianzen

der Felder,
(IT) Transformation auf Felder mit unkorrelierten Fehlern,
(III) Berechnung der Wichtungsfaktoren,
(IV) Berechnung des Musterfehlers der Kombination,
(V) Riicktransformation der Wichtungsfaktoren,

5. Falls Ausreifler vorkommen:

(i) Durchfithren der Punkte (II) — (V) jeweils ohne das Feld, das dort
Ausreifler aufweist,
(ii) Zusammensetzen der verschiedenen Kombinationsfelder,

(ili) Berechnen des Gesamt—Musterfehlers,

6. Eventuell manuell: Multiplikation des Kombinationsfeldes mit (—1).
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4.4 Beispiel

Die in diesem Kapitel entwickelte Methode soll nun anhand eines Beispiels mit
Zufallszahlen veranschaulicht werden.

Erzeugung der Einzelfelder

Die im Beispiel betrachteten Grofien sollen Felder der Dimension 70 x 20 sein, sie
bestehen also aus N = 1400 Gitterpunkten. Da die in spéteren Kapiteln betrach-
teten Groflen globale Sédulendichte- oder Emissionsfelder sein werden, wurden die
Beispielfelder auf die den Bereich [-180, 180], [-90, 90] projiziert. Das wahre Feld
Xirue o sin(2y) wurde so skaliert, dass es eine Standardabweichung von Eins hat
(Abbildung 4.1 a) ). Weiterhin wurden drei unabhéngige Fehlerfelder ny, 79, 713
aus normalverteilten Zufallszahlen mit Mittelwert Null und Standardabweichung
Eins (Verteilung N(0;1)) generiert; zur visuellen Unterscheidbarkeit wurde Feld
13 durch Faltung mit dem Kern

11111
11111
K=]11111
11111
11111

geglittet (siche Anhang B) und entsprechend neuskaliert (Abbildung 4.1 b) —d)).
Aus wahrem Feld und Fehlerfeldern wurden vier Felder generiert:

X1 = Xyue +0.5m
Xo = Xypue +0.41
X3 = Xyue +0.613
X1 = Xipye +0.8n3, (4.13)

in Feld X3 wurden zusétzlich sieben Ausreifler eingebaut, indem der Wert 4 ad-
diert wurde (Abbildung 4.1 e) — h)). Der Vorfaktor vor dem wahren Feld wurde
der Ubersicht halber fiir alle Felder gleich Eins gesetzt. Die Fehler der Felder
X1, Xo, X3 sowie X;, X5, X, sind jeweils unabhéngig, Felder X3 und X, weisen
gemeinsame Fehler auf.

Bestimmung der Musterfehler

In diesem konstruierten Beispiel lassen sich die tatséchlichen relativen Fehlerva-
rianzen und -Kovarianzen ohne die Ausreiler aus den Vorfaktoren b; der Fehler-
felder n; durch Einsetzen der Konstruktionsgleichungen 4.13 in die Fehlerdefini-
tionen 4.5 und 4.4 berechnen:

o bib,
T2 VT Tty

€ii
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a) wahres Feld X,
90 ‘ ‘ ‘ 2.00
60 1.60
1.20
30 0.80
0.40
Y 0.00
-0.40
-30 -0.80
_ -1.20
60 -1.60
-90 -2.00 e
-180 -120 -60 O 60 120 180 -180 -120 -60 O 60 120 180
C
) ] Fehlerfeld h, a3
2.00
1.60
1.20
0.80
0.40

-180 -120 -60 0 60 120 180

-180 -120 -60 0 60 120 180
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i) robust kombiniertes Feld
90 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘

coRrrNN
roNMOOD
SSOooohs

0.00
-0.40
-0.80
-1.20
-1.60
-2.52 -90
-180 -120 -60 O 60 120 180 -180 -120 -60 O 60 120 180

Abbildung 4.1: a) wahres Feld, b) — d) Fehlerfelder (siche Text); e) — h) Linear-
kombinationen aus wahrem Feld und Fehlerfeldern, Feld X3 mit zusétzlich eingebauten
Ausreifiern; 1) Kombination mit minimalem Musterfehler, j) Kombination mit minima-
lem Musterfehler unter Berticksichtigung von Ausreiflern
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H €11 €22 €33 €44 H €24 €34
tatsachlich|| 0.20 0.14 0.27 0.39 0.00 0.32
berechnet || 0.204 0.02| 0.13+£ 0.02| 0.34=4 0.04| 0.42=+ 0.03|| 0.00+£ 0.00| 0.35+ 0.02
robust 0.194 0.02| 0.14% 0.02| 0.274 0.02] 0.40+ 0.02| 0.004 0.00| 0.33+ 0.02
berechnet

Tabelle 4.1: Musterfehler fiir die Beispielfelder: relative Fehlervarianzen und
-Kovarianzen (die restlichen e;; waren auf 0 gesetzt); die Fehlerangaben fiir alle Werte
wurden mit dem Bootstrap—Verfahren bestimmt und entsprechen einer Standardabwei-
chung

Die Werte befinden sich auf zwei Nachkommastellen gerundet in Tabelle 4.1.
Nun sollen die Fehlerwerte mit Gleichung 4.6 berechnet werden. Sie lautet fiir
vier Felder:

Die benotigten Korrelationskoeffizienten lassen sich fiir die Realisierungen der
Felder einfach berechnen und sind in Tabelle 4.2 dargestellt. Bei Vorgabe von
e1n = 0, e13 = 0, ey = 0 sowie ey3 = 0 lasst sich dieses System aus sechs Gleichun-
gen und zehn Unbekannten 16sen. Es kann nicht zusétzlich eyy = 0 vorgegeben
werden, da das Gleichungssystem dann iiberbestimmt wire. Dies fithrt aber nicht
zu einem Widerspruch, da auch die Rechnung den Wert eyq = 0.000 £ 0.002 = 0
sehr exakt liefert.

Die Werte der berechneten Musterfehler befinden sich in Tabelle 4.1 in der
Zeile unter den tatsdchlichen Werten. Die angegebenen Fehler wurden mit dem
Bootstrap—Verfahren bestimmt, siehe Anhang A, und entsprechen einer Stan-
dardabweichung. Der Vergleich mit den tatsédchlichen Fehlerwerten fiir die Felder
ohne Ausreifler zeigt, dass der Musterfehler von Feld X3 durch die Ausreifler ver-
groffert wird, die anderen Fehlervarianzen und -Kovarianzen stimmen sehr gut
iberein.

B [ (X X
X, 0.83 0.74 0.68
X, 0.77 0.71
X 0.96

Tabelle 4.2: Korrelationskoeffizienten R;; der Beispielfelder
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| wy | Wy | w3 | W4 |
1 0.32+0.06 | 0.51+£0.08 | 0.24 +0.60 | —0.07 £ 0.51 |

Tabelle 4.3: Wichtungsfaktoren w; zur Kombination der Beispielfelder, basierend auf
den ohne Beriicksichtigung von Ausreiflern berechneten Fehlervarianzen in Tabelle 4.1;
daraus resultierender Musterfehler des Kombinationsfelds: e .y, = 0.07 £ 0.01; Fehler-
angaben: Bootstrap—Verfahren, eine Standardabweichung

Bestimmung der Wichtungsfaktoren und des kombinierten Feldes

Mit diesen Fehlervarianzen und -Kovarianzen kénnen, wie in Abschnitt 4.2.2 be-
schrieben, Wichtungsfaktoren bestimmt werden, die den Musterfehler des kom-
binierten Feldes minimieren. Diese Werte sind in Tabelle 4.3 zusammengestellt.
Wie erwartet geht das Feld X5, da es den geringsten Fehler hat, mit einem Ge-
wicht von ws = 0.51 am stérksten ein, gefolgt von Feld X; mit einem Gewicht
von w; = 0.32 und Feld X3 mit w3 = 0.24. Das Feld mit dem groéfiten Fehler,
X4, geht in die Kombination sogar leicht negativ ein: wy = —0.07; durch die hohe
Fehlerkovarianz mit Feld X3 lasst sich durch Subtraktion von Feld X, der Fehler
von X3 zum Teil ausgleichen. Dieser Effekt wird nach der Beriicksichtigung von
Ausreiflern noch weitaus deutlicher auftreten, siche unten.

Auffillig bei den Fehlerangaben fiir die Wichtungsfaktoren sind die extrem
groflen Fehler von w3 und wy. Dies ist wiederum bedingt durch die hohe Fehler-
kovarianz der zugehorigen Felder. Wie in Anhang A beschrieben, wird bei der Feh-
lerberechnung mittels des Bootstrap—Verfahrens in vielen Wiederholungsschleifen
jeweils ein Teil der Gitterpunkte herausgenommen und durch andere ersetzt. Uber
diese Schleifen werden Mittelwert und Standardabweichung bestimmt. Wenn nun
die herausgenommenen Punkte alle Ausreifler beinhalten, dann haben die Felder
X3 und X, nur gemeinsame Fehler, was zu deutlich anderen Wichtungsfaktoren
fithrt (siche Tabelle 4.4 und Beschreibung in den folgenden Absétzen). Daher ist
hier die Streuung besonders hoch.

Das Kombinationsfeld ist in Abbildung 4.1 i) dargestellt. Schon beim Hin-
schauen sieht man, dass die zonale Struktur des wahren Feldes X;,,. im Kombi-
nationsfeld X, stirker ausgeprégt ist als in den vier Einzelfeldern X;. Einige
der Ausreifler sind noch zu erkennen, aber schwicher ausgepragt als in Feld X35.

Der Musterfehler des kombinierten Feldes X, liegt bei eqomp = 0.07 £ 0.01
und ist damit deutlich kleiner als der kleinste Fehler unter den Einzelfeldern,
€99 = 0.13 £ 0.02; durch die Kombination ist also eine Verbesserung zu erzielen.

Da das wahre Feld in diesem Beispiel aus der Konstruktion bekannt ist, kann
der tatséchliche Fehler der Kombination aus der Korrelation mit dem wahren Feld
Xirue berechnet werden: ecomp true = 1 — R%Qme? x,,., — 0.08. Die Werte stimmen
gut iiberein.

Die Fehler fiir die Wichtungsfaktoren und die relative Fehlervarianz des neuen
Feldes wurden, wie schon die fiir die Fehler der Einzelfelder, mit dem in Anhang
A vorgestellten Bootstrap—Verfahren bestimmt und entsprechen einer Standard-
abweichung. Auffallig ist, dass der Fehler des Kombinationsfelds viel genauer
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D e,, fur X, D e,, fur X,

90 i . = 90r e -1 - A 0.0102

E JB l 0.0070 ot | Hnd l 0.0070
S Th Y i ' I 0.0050 T iy g 0.0050
30 s L | ] 0.0030 30~ ™ T - g k B 0.0030

. ' ' 1 0.0010 o=y R ] 0.0010

Un 1 7 -0.0010 O 'l i ol -0.0010
-3 ! f 1 e -0.0030 -30[ 1.i i okt -0.0030
C A0 ! :' LT -0.0050 L f ] -0.0050
—60m ' e l -0.0070 —60="1 e, 3 l -0.0070
-90LC ] . ) . | ] -0.0120 -90LC 1 . , ] -0.0219

-180 -120 -60 0 60 120 180 -180 -120 -60 O 60 120 180

D ey, fir X, D e, fur X,
90 T T T 7 ] 90 T T T i ]

[ . l 0.0070 5 ] l 0.0070
60— \ 1 0.0050 60— L 0.0050
30 ] - 0.0030 30 . 0.0030

[ [ ] 0.0010 [ ] 0.0010

or . I 7 -0.0010 o i E -0.0010
-30 1 - -0.0030 -30F . -0.0030
Coa I ] -0.0050 C I ] -0.0050
—60- B l -0.0070 —601- B l -0.0070
-90LC . . . . . ] -0.0404 -90C . . . . . 1 -0.0105
-180 -120 -60 0 60 120 180 -180 -120 -60 0 60 120 180
identifizierte Ausreil3er
go C T T T I 4 \zv ]
60 - *jj®X
r . o o J®
30[ . e X
0 L * * A *
L * ]
-30— * :‘ —
N * * 7
-60 - * -
-90C ‘ ‘ - ‘ ]
-180 -120 -60 0 60 120 180

Abbildung 4.2: oben: Einfluss der einzelnen Gitterpunkte auf die auf die Musterfehler
der vier Beispielfelder, rot: Herausnehmen dieses Gitterpunkts verkleinert den Fehler
des Feldes, blau: Herausnehmen vergroflert den Fehler des Feldes; unten: in den Feldern
identifizierte Ausreifler, farblich nach Feldern kodiert

bestimmbar ist als die Wichtungsfaktoren und die Fehler der Einzelfelder. Das
liegt daran, dass das Minimum des Musterfehlers des kombinierten Feldes e.qms
hinsichtlich der Wichtungsfaktoren w; relativ flach ist.

Einfluss einzelner Gitterpunkte auf den Gesamtfehler

Der Einfluss jedes einzelnen Gitterpunktes auf die Fehler der vier Felder wurde
durch Berechnen der absoluten Fehler mit wie ohne diesen Punkt (siehe Abschnitt
4.2.3) bestimmt; die Differenz ist in Abbildung 4.2 in den oberen vier Teilabbil-
dungen dargestellt. Fiir die Punkte, deren Herausnehmen den Musterfehler ver-
kleinert, wird die Differenz negativ, und sie sind in der verwendeten Farbskala rot
eingefiarbt. In Feld Aess springen die Ausreifler sofort in Auge, ihr Einfluss auf
den Fehler von Feld X3 ist hoher als bei allen anderen Punkten. Weiterhin ist zu
erahnen, dass einige der Ausreifler in Feld X3 auch die Musterfehler der anderen
Felder beeinflussen, wenn auch in deutlich geringerem Ausmag.



4.4. Beispiel 53

Haufigkeitsverteilung
0.14
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o 008
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Ael, Rer

StddeV(Ae“‘)
Abbildung 4.3: Hiaufigkeitsverteilung D der standardisierten Ae;; der Beispielda-
tensétze bei Herausnehmen jeweils eines Punktes

Identifizierung von Ausreiflern

Die Ausreifler in den vier Feldern Ae;; oben in Abbildung 4.2 sollen zum Signifi-
kanzniveau a = 0.005 bestimmt werden. Dieses Signifikanzniveau bedeutet, dass
in 0.5% aller Fille Ausreiler filschlich als solche erkannt werden. Bei 1400 Daten-
punkten ergibt das im Mittel sieben féilschlich erkannte Ausreifler, was der Zahl
der tatséchlichen Ausreifler entspricht.

Zur besseren optischen Vergleichbarkeit wurden die Ae;; standardisiert (Sub-
traktion des Mittelwerts, Division durch die Standardabweichung), dann wurde
ihre Héaufigkeitsverteilung in Abbildung 4.3 dargestellt.

Da einzelne stark verrauschte Punkte den Fehler stiarker vergrofiern als einzel-
ne richtige Punkte den Fehler verkleinern, ist die Verteilung schief: Die Betrége
der maximal negativen Werte sind deutlich gréfier als die der maximal positiven
Werte. Da weiterhin die Summe {iber alle Fehlerénderungen verschwindet (der
Mittelwert der absoluten Fehler unter Auslassung jeweils eines Punktes ist gleich
dem absoluten Fehler bei Beriicksichtigung aller Punkte):

ZAeéi:O,
1

liegt das Maximum der Verteilung nicht bei Null, sondern ist zu positiven Wer-
ten verschoben. Je stérker X; verrauscht wurde, desto asymmetrischer ist die
Verteilung und desto weiter im Bereich positiver x-Werte liegt das Maximum der
Verteilung der Ae;;.

Leider sind die Ae;; nicht normalverteilt, deshalb kann der Grubbs—Test (Glei-
chung 4.12) nicht direkt angewandt werden. Aber auch hier soll gepriift werden, ob
die mit der Standardabweichung normierte Differenz des potentiellen Ausreiflers
vom Mittelwert groBer als eine Testgrofe Ty, ar ist, die von der Stichprobengréfie
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M und vom Signifikanzniveau v abhéngen soll:

Aej; — Aél

i

———< > Ty 4.14
stddev(Ae;;) 7 faM (4.14)

Beim Grubbs-Test liefert die rechte Seite der Relation fiir @ = 0.005 und M =
1400 den Wert T}, py = 4.48.

Da die Verteilung der X; und der 7; in diesem Beispiel bekannt ist (sie sind
normalverteilt), kann das gesuchte T, zu a = 0.005 und M = 1400 empi-
risch per Monte-Carlo-Simulation ermittelt werden. Die Frage ist, bei welcher
Wahl von 7' in vier Datensitzen der Grofle M = 1400 nach Gleichung 4.13 oh-
ne zusétzlich eingebaute Ausreier im Mittel 0.5% félschliche Ausreifler gefunden
werden. Dazu wurden fiir verschiedene T' jeweils 10000 Realisierungen per Zufalls-
zahlengenerator erzeugt und jeweils die mittlere Zahl der gefundenen Ausreifler
bestimmt. Die mittlere Anzahl der dabei gefundenen Ausreiler hiangt noch vom
Fehler der einzelnen Datensétze ab, da dieser, wie oben gesehen, auch die Lage
des Maximums der Verteilung beeinflusst. Die Unterschiede in der mittleren Zahl
gefundener Ausreifler sind jedoch kleiner als die statistische Schwankung bei ei-
ner Stichprobengréfie von 1400 Datenpunkten: Fiir die vier Gréen aus Gleichung
4.13 wurden bei Wahl von 7" = 4.58 im Mittel folgende Zahlen gefunden:

X 7.0 & 2.1 Ausreifler
Xy 5.8 + 2.0 Ausreifler
X3 7.9 £ 2.1 Ausreifler
X4 8.4 + 2.2 Ausreifler .

In Abbildung 4.4 sind die zweidimensionalen Schnitte durch den vierdimensio-
nalen Raum dargestellt, der durch die Ae;; aufgespannt wird. In den Scatterplots
sind jeweils die als Ausreifler identifizieren Punkte des auf der y-Achse aufgetrage-
nen Feldes blau und die des auf der x-Achse aufgetragenen Feldes rot eingefarbt.
Die in Feld X3 eingebauten Ausreifler sind deutlich von den anderen Punkten
abgesetzt, die filschlich gefundenen Ausreifler in den anderen Feldern bilden die
Rénder der Punktewolken in den Scatterplots. Dadurch dass die Varianz der Aess
durch die eingebauten Ausreifler signifikant vergroflert wird, werden in X3 keine
falschen Ausreifler gefunden. Die identifizierten Ausreifler sind unten in Abbil-
dung 4.2 farblich nach Feldern kodiert dargestellt.

Beriicksichtigung der Ausreifler bei der Kombination

Das Kombinationsfeld X, wurde mit einem Musterfehler von es33 = 0.34 fiir
Feld X3 gerechnet, auch wenn dieser hohe Wert nur aufgrund einiger weniger
Ausreifler zustandekommt. Jetzt soll versucht werden, durch die gesonderte Be-
handlung von Ausreiflern eine weitere Verbesserung zu erzielen.

Wie in Abschnitt 4.2.3 beschrieben, werden die relativen Fehlervarianzen und
-Kovarianzen fiir alle vier Felder an den Gitterpunkten bestimmt, an denen in
keinem der Felder ein Ausreifler gefunden wurde. Die Werte der damit robust
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Abbildung 4.4: Zweidimensionale Schnitte durch den von den Ae;; aufgespannten
Raum; rot: im Feld entlang der x-Achse identifizierte Ausreifler, blau: im Feld entlang
der y-Achse identifizierte Ausreifler

berechneten Musterfehler sind in Tabelle 4.1 in der untersten Zeile dargestellt.
Jetzt stimmt auch der Fehler fiir Feld X3 gut mit dem aus der Konstruktion
bekannten tatséchlichen Wert (oberste Zeile der Tabelle) iiberein.

An den Gitterpunkten ohne Ausreifler (diese bilden fast das gesamte Feld)
konnen alle vier Felder kombiniert werden. Die optimalen Wichtungsfaktoren sind
auf zwei Nachkommastellen genau in der obersten Zeile von Tabelle 4.4 aufge-
listet. Es fallt auf, dass in die robuste Kombination die Felder X; und X, fast
nicht mehr eingehen, obwohl ihre individuellen Musterfehler immer noch kleiner
sind als die der Felder X3 und X,. Weiterhin fallt der jetzt sehr stark negative
Wichtungsfaktor wy fiir Feld X, auf. Beides liegt daran, dass ohne Ausreifler der
gesamte Fehler der Felder X3 und X, gemeinsamer Fehler ist. Aus der Konstruk-
tion fiir die Beispielfelder X3 und X, in Gleichung 4.13 ergibt sich:

4)(3 - 3X4 - Xtrue
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keine 0.03£0.06 | 0.04£0.08 | 3.69£0.44 | —2.76 £0.37 || 1376 || 0.01£0.01
X5 — 1 0.04£0.08 | 3.83+£0.43 | —2.86 £0.35 5 || 0.01£0.01
Xa 0.03£0.06 — | 3.83+£0.45 | —2.86 £0.34 5 | 0.01£0.01
X3 0.35£0.06 | 0.52£0.09 — 0.13 £0.03 71 0.07£0.03
Xy 0.324+0.06 | 0.47+£0.09 | 0.21£0.05 — 7 0.07£0.02

Tabelle 4.4: Wichtungsfaktoren w; zur Kombination der Beispielfelder, basierend auf
den robust berechneten Fehlervarianzen in Tabelle 4.1; keine Ausreifler: Kombinati-
on aller vier Felder; Gitterpunkte, an denen jeweils ein Feld ausreifit: Kombination aus
den restlichen drei Feldern; aulerdem: Anzahl M der Gitterpunkte im jeweiligen Gebiet
und Musterfehler des Kombinationsfelds e.o,p; Fehlerangabe: Bootstrap—Verfahren, ei-
ne Standardabweichung

Der Anteil des gemeinsamen Fehlers am Gesamtfehler ce;, i = 3,4 (siehe Glei-
chung 4.7) lasst sich in diesem Fall auch aus den relativen Fehlervarianzen und
-Kovarianzen berechnen, die Relation fiir ce; in Gleichung 4.8 reduziert sich bei
Einsetzen der robust berechneten ess, ey und esy zum eindeutigen 1 > ce > 1.
Zum Vergleich: bei Einsetzen der nicht robust berechneten Werte lautet die Re-
lation 1 > ce > 0.78.

Ohne Ausreifler und bei unendlicher Lénge der Datensétze liele sich das ge-
meinsame Fehlerfeld exakt eliminieren und damit das wahre Feld exakt und oh-
ne Fehler rekonstruieren. Da die Felder X; aber nur Realisierungen endlicher
Lange der zugrundeliegenden stochastischen Variablen sind, und da eine weitere
Unschérfe durch die félschlich gefundenen Ausreifler hinzukommt, wird dies nur
niherungsweise erreicht. Obwohl die Felder X; und X, in die Konstruktion fast
nicht eingehen, sind sie fiir die Analyse unerldsslich: Nur die Unabhéngigkeit der
Fehler dieser Felder untereinander und von den Fehlern der anderen beiden Felder
ermoglicht es, die anderen beiden Felder optimal zu kombinieren.

Wie in Abschnitt 4.2.3 beschrieben, werden an Gitterpunkten, an denen in
jeweils einem Feld Ausreifler gefunden wurden, die bestmoéglichen Kombinationen
aus den drei anderen Feldern gebildet (siche Tabelle 4.4). An den Gitterpunkten,
an denen die Felder X; oder X, (félschlich gefundene) Ausreifier aufweisen, ist
die Kombination dhnlich wie die aller vier Felder durch die Differenz der Felder
X3 und X4 dominiert. An den Gitterpunkten, an denen eines dieser Felder wegen
Ausreiflern nicht in die Kombination eingehen kann, bekommt Feld X, wieder
das grofite Gewicht, gefolgt von Feld Xj.

Aus den fiinf Kombinationen (eine aus vier Feldern und vier Kombinatio-
nen aus jeweils drei Feldern bei Wegfall eines Ausreilerfeldes) wird schlielich
das robuste Kombinationsfeld X, zusammengesetzt und ist in Abbildung 4.1
j) dargestellt. Schon beim Hinsehen sieht die zonale Struktur des wahren Felds
hier deutlich weniger verrauscht aus als beim Kombinationsfeld ohne Beriick-
sichtigung der Ausreifler. Der aus den Musterfehlern der fiinf Kombinationen
mit der jeweiligen Anzahl Gitterpunkte gewichtete Mittelwert ergibt den Fehler
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des neuen Feldes, das Ergebnis lautet: e, = 0.007 = 0.006, die Fehlerfelder
lassen sich tatséchlich fast ganz eliminieren. Dies wird wiederum durch Korre-
lation mit dem in diesem Beispiel bekannten wahren Feld sehr gut bestétigt:
1— Rg(mm X, = 0-002. Die Berticksichtigung von Ausreiffern bei der Kombina-
tion bewirkt in diesem — natiirlich zu diesem Zweck konstruierten — Beispiel also
nochmal eine deutliche Verbesserung.

Zum Abschluss dieses Beispiels sei noch ein caveat angefiihrt: Zu viele falsch-
lich identifizierte Ausreifler in einem Feld konnen zu einer systematischen Un-
terschiatzung des Fehlers dieses Feldes fithren, was sich in den Fehler fiir das
kombinierte Feld fortpflanzen kann. Dies ldsst sich wie folgt verstehen: Der Mu-
sterfehler eines Feldes wird zunéchst aus allen Gitterpunkten berechnet. Der Aus-
reiflertest wird einseitig durchgefiihrt, es werden nur Punkte herausgenommen,
deren Wegfall den Musterfehler erniedrigt. Bei jedem gefundenen Ausreifler wird
der resultierende Fehler damit kleiner, was eine systematische Unterschétzung be-
deutet, wenn die gefundenen Punkte tatséichlich keine Ausreifler sind. Dies muss
bei der Wahl des Signifikanzniveaus a beriicksichtigt werden. In diesem Beispiel
ist die Wahl von o = 0.005 ungeféhrlich, wie der Vergleich mit dem bekannten
wahren Feld zeigt.
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Kapitel 5

Anthropogen dominierte
NOs—S&aulendichtefelder

Die in Kapitel 4 entwickelte Methode zur Bestimmung von Musterfehlern und zur
Kombination von Feldern soll nun auf die Jahresmittelwerte der NOy—Saulendich-
ten in durch anthropogene Emissionen dominierten Gebieten angewandt werden.
Das Ziel dabei ist die Optimierung des globalen Verteilungsmusters der Séulen.
Dazu werden vier Felder betrachtet, zwei Modellrechnungen und zwei Satelliten-
auswertungen.

5.1 Datenfelder

Als Satellitenfelder werden, ebenfalls wie in Kapitel 3, die GOME Auswertungen
aus dem IUP Heidelberg von Leue et al. [24] (im folgenden GOME Leue genannt)
sowie aus dem IUP Bremen von Richter & Burrows [34] (im folgenden GOME
Richter genannt) verwendet. Wie dort wurde die Auflésung der GOME-Felder
durch Interpolation in die der MOZART-Rechnungen iiberfiihrt.

Die erste in die Analyse eingehende Modellrechnung ist der schon aus Kapitel
3 bekannte MOZART-Lauf auf Basis der EDGAR-Emissionen in Version 3.

Da fiir die Korrelations—Fehleranalyse méglichst viele Felder mit moglichst un-
abhéngigen Fehlern bendtigt werden, wurde — wiederum von Olaf Stein (ICG-II,
FZ-Jilich) — eine weitere MOZART-Modellrechnung durchgefiihrt, in der die an-
thropogenen Emissionen ersetzt wurden durch eine auf den Satellitenaufnahmen
der Lichter Welt bei Nacht (OLS/DMSP) basierende Quelle, sieche Absatz 2.3 in
Kapitel 3. Durch die Unabhéngigkeit der Muster der anthropogenen Quellen in
beiden Modellrechnungen werden deren gemeinsame Fehler reduziert.

In Abschnitt 2.3 wurde argumentiert, dass die Korrelation der auf den Lich-
tern basierenden anthropogenen NO,—Quelle mit den entsprechenden EDGAR-
Emissionen mit R = 0.79 einerseits hoch genug ist, um gemeinsame richtige Mu-
ster mit der EDGAR-Quelle zu enthalten, und andererseits niedrig genug ist, um
an Stellen, an denen EDGAR méglicherweise falsch liegt, neue Informationen lie-
fern zu kénnen. In Tabelle 5.1 sind die rdumlichen Korrelationskoeffizienten beider

29
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‘ R;;, global H MOZART Lichter ‘ GOME Richter ‘ GOME Leue ‘
MOZART EDGAR 0.91 +£0.01 0.75 £ 0.01 0.66 + 0.01
MOZART Lichter 0.75 £ 0.01 0.68 +0.01
GOME Richter 0.85+0.01

‘ R;;, anthropogen H MOZART Lichter ‘ GOME Richter ‘ GOME Leue
MOZART EDGAR 0.82 +0.02 0.74+£0.02 | 0.61£0.03
MOZART Lichter 0.70£0.03 | 0.63£0.03
GOME Richter 0.86 + 0.01

Tabelle 5.1: Réumliche Korrelationskoeffizienten R;; der vier Sdulendichtefelder an
den in allen Datensiitzen definierten Gitterpunkten (oben) sowie im durch anthropogene
Emissionen dominierten Gebiet (unten)

Modellrechnungen mit den Satellitenauswertungen dargestellt, oben global unter
Beriicksichtigung aller in allen Datensétzen definierten Gitterpunkte, und unten
in dem durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiet (siehe unten). Hier
zeigt sich, dass das Muster der Lichter neben den Gemeinsamkeiten mit EDGAR
nicht nur Fehler enthalten kann: Die Korrelation der Modellrechnung auf Basis
der Lichterquelle mit GOME Leue ist tendenziell besser, die Korrelation mit GO-
ME Richter zumindest nicht signifikant schlechter als die jeweils entsprechende
Korrelation der Modellrechnung mit der EDGAR—-Quelle. Die Verwendung der
skalierten Lichterkarte als anthropogene NO,—-Quelle ist damit gut begriindet.

Betrachtetes Gebiet

Die hier versuchte auch quantitative Analyse der Musterfehler der Felder kann,
anders als der direkte Vergleich in Kapitel 3, nur in Gebieten durchgefiihrt wer-
den, die durch anthropogene Emissionen dominiert werden: Fiir diese liegen mit
EDGAR und den Lichtern zwei unabhéngige Schéitzungen vor. Aulerdem wei-
sen die anthropogenen Quellen nur einen gering ausgepriagten Jahresgang auf,
die Betrachtung von Jahresmittelwerten ist dort gerechtfertigt. Eine Analyse, die
auch biogene NO,—~Emissionen einschliefft, miisste der hohen sowohl intra- wie in-
terannuellen Variabilitédt insbesondere der Wildfeuer Rechnung tragen und liegt
auBerhalb des Rahmens dieser Arbeit. Ein Gitterpunkt wird daher nicht beriick-
sichtigt, wenn dort der Mittelwert aus der anthropogenen EDGAR 3 Quelle und
der lichterbasierten Quelle kleiner ist als die biogenen Emissionen aus EDGAR.

Auch die iiber den Ozeanen liegenden Pixel werden vor der Analyse elimi-
niert, da anzunehmen ist, dass die NOs—Sédulen dort stérker durch Transport
als durch Emissionen beeinflusst werden. Damit nicht viele an der Kiiste liegen-
de Stadte durch dieses Kriterium ausgeschlossen werden, werden alle diejenigen
Gitterpunkte beibehalten, bei denen der Landanteil an ihrer Gesamtfliche min-
destens 10% betriagt. Ferner sollen die betrachteten Gitterpunkte in allen vier
Datensétzen definierte Werte haben. (Da bei GOME Richter Pixel mit einem
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Wolkenbedeckungsgrad > 10% nicht in die Auswertung eingingen, weist der Da-
tensatz an einigen Punkten Liicken auf, siehe Abschnitt 3.1.1.)

Zusammenfassend werden zur Fehleranalyse in diesem Kapitel alle die Punkte
betrachtet, an denen gilt:

e alle vier Felder sind definiert,
e (anthro Lichter + anthro EDGAR)/2 > bio EDGAR,
e Landanteil der Fliche > 10%.

Damit bleiben fiir die Analyse 1463 Gitterpunkte iibrig. Das Beispiel in Absatz
4.4 war mit 1400 Datenpunkten also so gewéhlt, dass die Datensatzgréfie dort
in etwa der auch fiir die Analyse der Sdulendichten verwendeten Anzahl Punkte
entspricht.

Die Jahresmittelwerte der vier untersuchten Felder sind in Abbildung 5.1 in
der Auflosung T63 dargestellt; in Abbildung 5.4 sind die Felder in standardisier-
ter Form (Subtraktion des Mittelwertes, dann Division durch die Standardabwei-
chung) nochmals dargestellt, dort sind die nicht beriicksichtigten Gitterpunkte
grau maskiert.

5.2 Korrelations—Fehleranalyse

Die Korrelations—Fehleranalyse soll jetzt also an den oben definierten Gitterpunk-
ten fiir die Jahresmittel der troposphérischen NOs—Saulendichten folgender vier
Felder durchgefiihrt werden:

X1: MOZART EDGAR
Xy: MOZART Lichter
X3: GOME Richter
X,: GOME Leue.

5.2.1 Musterfehler: Wertebereiche

Wie schematisch in Abbildung 5.2 dargestellt, wird Gleichung 4.6 fiir vier Felder
zu einem System aus sechs Gleichungen mit zehn Unbekannten:

(i) Ri(1—ew) (1 —en)(l —exn)
(i) Riz(1—e)? = (1—en)(l—es)
(i) Ry(1—ea)?® = (1—en)(l—ess)
(iv) RL(1—ew) = (1—en)(l—ewu)
(v) R3,(1—eas)® = (1—en)(l—ew)
(vi) R§4(1 - 634)2 = (1—es)(l—ewu).
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Abbildung 5.1: Jahresmittelwerte troposphérischer NOo—Sédulendichtefelder, Auflésung T63
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Abbildung 5.2: Bei vier Feldern (blau) wird Gleichung 4.6 zu einem System aus sechs
Gleichungen (rot) mit zehn Unbekannten (griin)

Zur Losung miissen zunéchst die rdumlichen Korrelationskoeffizienten zwischen
den betrachteten Feldern berechnet werden, sie sind in Tabelle 5.1 unten aufge-
listet.

Nun wird es sicherlich gemeinsame Fehler zwischen den beiden Modellrechnun-
gen geben, da Fehler des MOZART—-Modells in beiden gleichermafien auftreten.
Ebenso werden die beiden Satellitenauswertungen gemeinsame Fehler haben, da
die Messungen von demselben Instrument stammen und auch die Auswertungs-
algorithmen nicht unabhingig sind.

Die Annahme, dass es keine gemeinsamen Fehler zwischen den Modellrechnun-
gen einerseits und den Satellitenfeldern andererseits gibt, erscheint jedoch nicht
unplausibel, da in die hier verwendeten GOME Auswertungen keine Modellrech-
nungen eingegangen sind. Das entspriche dem Ansatz ej3 = €14 = €93 = €94 = 0.

Leider ist es nicht moglich, die sechs Gleichungen fiir die verbleibenden sechs
Unbekannten zu l6sen, da durch diesen Ansatz die Determinante des Gleichungs-
systems gleich Null wird und es also entweder unendlich viele Losungen oder
gar keine Losung gibt. Anschaulich wird dies nach Elimination der vier relativen
Fehlervarianzen e;;: Durch Bildung von xX() gowrie WXV 40 g anschlieBendes

()= (v) ()x(v)
Wurzelziehen bleiben zwei Gleichungen fiir die sechs relativen Fehlerkovarianzen:

RigR3y _ (1 - 613)(1 - 624) und Ros R4 _ (1 - 613)(1 - 624)

Ri3Ra (1 - 612)(1 - 634) Ri3R (1 - 623)(1 - 614).
Auf der rechten Seite der zweiten Beziehung tauchen genau die Variablen auf,
die oben auf Null gesetzt werden sollten. In diesem Fall miisste das Verhéltnis
der Korrelationskoeffizienten auf der linken Seite gleich Eins sein. Ist dies erfiillt,
so gibt es unendlich viele Losungen, da immer noch ein Freiheitsgrad {ibrig ist.
Ist es nicht erfiillt, so gibt es iiberhaupt keine Losung, das heifit, der Ansatz der
Unabhéngigkeit der Fehler ist nicht mit den Daten kompatibel.
Nach Einsetzen der Korrelationskoeffizienten ergibt sich fiir das Verhéltnis

R23 R14
R13 R24

Dieser Wert ist signifikant von Eins verschieden (der Fehler wurde mit dem
Bootstrap—Verfahren berechnet, siche Anhang, und entspricht einer Standardab-

=0.92£0.02
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weichung). Deshalb wird die Annahme ,die Fehler sind unabhéngig“ modifiziert
zu ,die Fehler sind mdglichst unabhéngig”, die e;; sollen also moglichst klein
sein. Weiterhin wird angenommen, dass die Fehlerkovarianzen gleichméfig auf
die beiden Satellitenauswertungen verteilt sind. Da das Verhéltnis der Korrela-
tionskoeflizienten kleiner als Eins ist, bedeutet die erste Annahme, dass die im
Nenner auftretenden Fehlerkovarianzen gleich Null gesetzt werden koénnen, der
Fehler dann geméf der zweiten Annahme symmetrisch auf die beiden im Zéhler
stehenden Fehlerkovarianzen verteilt:

€93 = €14 — 0 und €13 = €94 — 1—

Das bedeutet, dass hier keine gemeinsamen Fehler jeweils zwischen MOZART
Lichter und GOME Richter sowie MOZART EDGAR und GOME Leue ange-
nommen werden, aber ein kleiner gemeinsamer Fehleranteil jeweils zwischen MO-
ZART EDGAR und GOME Richter sowie MOZART Lichter und GOME Leue
angenommen wird. Dies folgt aus den Korrelationskoeffizienten und den Annah-
men der weitest moglichen Unabhéngigkeit und der Symmetrie, eine physikalische
Interpretation ist leider nicht moglich.

Diese Annahmen sind mit den Daten kompatibel, jedoch liegt nun der Fall
unendlich vieler Losungen vor, da noch ein Freiheitsgrad iibrig ist. Bei festen eq3,
€14, €93 und ey, lauten die Losungen von Gleichung 4.6 in Abhéngigkeit von eqo

_ Ria Ry (1 - 612)(1 - 614)

611:1

Roy 1 — e
B Ria Ry (1 — e12)(1 — e9q)
e = 1— R 1
14 — €14
B Riz Rz (1 — e3)(1 — ea3)
€33 = 1-—
Ry 1—e
. Ry4Roy (1 - 614)(1 - 624)
€14 = 1—
Ri9 1 —e12
Ri3Ro4 (1 — 1-—
ey = 1— 134124 ( 613)( 624) ' (5.1)

RigR3y 1—e19

Die Werte der Musterfehler in Abhéngigkeit von ejs sind in Abbildung 5.3
dargestellt. Es fallt auf, dass die Kurven von e;; und ey (rote und blaue Kurve)
sowie von es3 und esy (griine und schwarze Kurve) jeweils iibereinanderliegen. Da
die Groflen in Gleichung 5.1 nur noch von ej, abhéngen (alle anderen Grofien
sind konstant), sind Verldufe zweier Kurven gleich, wenn sie sich an einem Punkt
schneiden. Dass die Fehler von MOZART Lichter auf zwei Nachkommastellen mit
denen von MOZART EDGAR iibereinstimmen, ist Zufall: Die Fehlerbereiche der
Groflen sind deutlich grofler. Es zeigt aber, dass die Lichter als NO,—Quelle sehr
gut verwendbar sind. Dass die Kurven der relativen Fehlervarianz von GOME
Richter (ess, griin) und der relativen Fehlerkovarianz von GOME Richter und
GOME Leue (es4, schwarz) iibereinander liegen, ldsst sich wie folgt verstehen: Der
relative Fehler von GOME Richter es3 ist stets kleiner als der von GOME Leue
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Abbildung 5.3: Werte der nicht festgelegten relativen Fehlerkovarianz esq und der re-
lativen Fehlervarianzen in Abh#ngigkeit von eqo; grau schraffiert: Physikalisch sinnvoller
Losungsbereich nach Relation 5.2

€44, am Schnittpunkt der griinen Kurve mit der x-Achse ist die pinkfarbene Kurve
noch gréBer als Null. Der endliche Musterfehler von GOME Leue an diesem Punkt
kann nicht gemeinsamer Fehler mit GOME Richter sein, da die Fehlervarianz
des letzteren Datensatzes an diesem Punkt verschwindet. Also muss auch die
Fehlerkovarianz von GOME Richter und GOME Leue spétestens an diesem Punkt
verschwinden: Die Nullstelle der schwarzen Kurve muss kleiner oder gleich der
Nullstelle der griinen Kurve sein. In diesem Fall sind die Nullstellen gleich, und
da bei einem gemeinsamen Punkt auch die Kurven gleich sind (siehe oben), fallen
die Kurven fiir die relative Fehlervarianz von GOME Richter und die relative
Fehlerkovarianz von GOME Richter und GOME Leue zusammen.

Fiir die Musterfehler der Saulendichtefelder kénnen also nur Wertebereiche
angegeben werden. Diese ergeben sich daraus, dass alle gesuchten Variablen rela-
tive Fehler sind und damit zwischen Null und Eins liegen miissen:

Die Relation schrankt die physikalisch sinnvollen Losungen auf den grau schraf-
fierten Bereich in Abbildung 5.3 ein. Die Grenzen der Fehlerbereiche sind durch
die vertikalen schwarz gepunkteten Linien gegeben und in Tabelle 5.2 dargestellt.
Der Bereich fiir den Musterfehler der GOME Richter Auswertung beinhaltet als
einziger die Null: Nur bei diesem Datensatz ist nicht auszuschliefen, dass er keine
Fehlervarianz enthélt.

Wird eine der Groflen e;; oder e;; im Rahmen dieses erlaubten Bereichs gewéhlt,
dann ist der letzte Freiheitsgrad eliminiert und alle anderen Gréfen sind festge-
legt. Setzt man z. B. die relative Fehlerkovarianz der beiden Modellrechnungen
auf ihren Minimalwert, ndmlich e;5 = 0, so nehmen automatisch die relativen Feh-
lervarianzen der Modellrechnungen ihre Minimalwerte e;; = 0.18 und ey = 0.18
an, wihrend die relative Fehlerkovarianz der beiden GOME Auswertungen ihren
Maximalwert ez = 0.39 annimmt, ebenso wie die einzelnen relativen Fehlervari-
anzen esz = 0.39 und eyy = 0.55. Verdndert man e;5 auf seinen Maximalwert hin,
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Feld X; rel. Fehlervarianz e;; é: = stddev(n;)/X;
Min Max Min Max
MOZART EDGAR 0.18 0.50 0.38 0.63
MOZART Lichter 0.18 0.50 0.34 0.56
GOME Richter 0.00 0.39 0.00 0.50
GOME Leue 0.26 0.55 0.25 0.37
Felder X;, X; rel. Fehlerkovarianz e;;
Min Max

MOZART EDGAR, MOZART Lichter 0.00 0.39
MOZART EDGAR, GOME Richter 0.04 0.04
MOZART EDGAR, GOME Leue 0.00 0.00
MOZART Lichter, GOME Richter 0.00 0.00
MOZART Lichter, GOME Leue 0.04 0.04
GOME Richter, GOME Leue 0.00 0.39

Tabelle 5.2: Grenzen der moglichen Bereiche fiir die relativen Fehlervarianzen (oben)
und relativen Fehlerkovarianzen (unten), oben zum Vergleich: Standardabweichung des
im Feld enthaltenen Fehlerfeldes durch Mittelwert des Feldes als weiteres Fehlermaf

| Feld X; | Xifem™?] | stddev(X;)[em™?] | stddev(X;)/X; |
MOZART EDGAR || 3.40 x 10*° 3.04 x 10% 0.89
MOZART Lichter 3.39 x 101 2.69 x 10% 0.79
GOME Richter 1.16 x 10¥° 0.92 x 10% 0.79
GOME Leue 1.88 x 10%° 0.93 x 10% 0.49

Tabelle 5.3: Mittelwert, Standardabweichung und Verhéltnis von Mittelwert zu Stan-
dardabweichung der Sdulendichtefelder im betrachteten Bereich

so wachsen ej; und es entsprechend an, wihrend esy, e33 und ey sich auf ihre
Minimalwerte zubewegen.

Musterfehler versus relativer Fehler

Das Verhaltnis aus der Standardabweichung des Fehlers 7, zum Mittelwert des
Feldes X;, é; = stddev(n;)/X; (relativer Fehler), ist als Fehlermaf gebriuchlicher
als der hier verwendete Musterfehler. Wie Tabelle 5.3 zeigt, unterscheiden sich
sowohl die Mittelwerte wie auch Standardabweichungen der vier betrachteten
Felder. Daher ist zu erwarten, dass sich auch die é¢;; von den Musterfehlern e
unterscheiden. In Tabelle 5.2 sind zum Vergleich die entsprechenden Werte des
so definierten Fehlers neben den Bereichen fiir die Musterfehler aufgelistet.

Aus zwei Griinden wird in dieser Arbeit weiterhin der Musterfehler als Feh-
lermafl verwendet. Zum einen lassen sich die e; allein aus den Korrelationsko-
effizienten bestimmen, wiahrend die ¢;; zusétzlich vom Mittelwert abhédngen, der
einen hier prinzipiell nicht bestimmbaren Offset—Fehler haben kann. Zum anderen
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fithrt, wie am Ende von Abschnitt 4.2.2 gezeigt wurde, die Minimierung der é;
zu denselben Wichtungsfaktoren wie die der e;;, an der Kombination der Felder
wiirde sich also bei anderer Wahl des Fehlermafles nichts dndern.

5.2.2 Wichtungsfaktoren: Wertebereiche

Fiir die Grenzen des Bereichs der Musterfehler wurden jeweils Wichtungsfaktoren
w; bestimmt, die die vier Felder so kombinieren, dass der Musterfehler des neuen
Feldes minimiert wird; das Vorgehen fiir jede Grenze einzeln ist analog zu dem
in Abschnitt 4.2.2 beschriebenen. Die sich daraus ergebenden Grenzen fiir die
Wichtungsfaktoren sind in Tabelle 5.4 aufgelistet.

Im ersten Grenzfall einer verschwindenden Fehlerkovarianz der Satellitenfelder
besteht das Feld GOME Richter nur aus Wahrheit (wie oben beschrieben ist das
nur bei diesem Feld moglich). Jedes Einmischen der anderen Felder wiirde den
Fehler vergrofiern. Deshalb ist der Faktor fiir das Feld X3 gleich Eins, alle anderen
sind gleich Null. Dieser Fall entspricht der rechten vertikalen schwarz gepunkteten
Linie in Abbildung 5.3.

Im zweiten Grenzfall maximaler Fehlerkovarianz der Satellitenfelder verschwin-
den die gemeinsamen Fehler der Modellrechnungen (linke vertikale schwarz ge-
punktete Linie in Abbildung 5.3). Hier sieht es zuniichst so als, als gingen die
drei Felder MOZART EDGAR, MOZART Lichter und GOME Richter in etwa
gleich stark in die optimale Kombination ein. Dies ist jedoch nicht der Fall, bei
der Interpretation miissen die Varianzen der Datensétze beriicksichtigt werden.
Die Musterfehler der Felder sind unabhéngig von konstanten Faktoren, ebenso die
Anteile der Varianzen der Felder im Kombinationsfeld. Dies gilt jedoch nicht fiir
die Wichtungsfaktoren: Sie sind umgekehrt proportional zu moglichen Vorfakto-
ren der Felder. Wird ein Feld z. B. mit einem Faktor 10 multipliziert, verringert
das den Wichtungsfaktor dieses Feldes entsprechend um den Faktor 10. Fiir den
zweiten Fall wurden daher die Felder standardisiert, bevor nochmals Wichtungs-
faktoren w; bestimmt wurden. Diese sind zum Vergleich ebenfalls in Tabelle 5.4
aufgelistet. Bei maximaler Fehlerkovarianz zwischen den Satellitenfeldern gehen
die beiden Modellrechnungen demnach etwa gleich stark in die Kombination ein,

Grenze 1 Grenze 2

Feld X e |wi [e Jwi [w
MOZART EDGAR || 0.50 | 0.00 || 0.18 | 0.31 | 0.42
MOZART Lichter 0.50 | 0.00 || 0.18 | 0.36 | 0.44
GOME Richter 0.00 | 1.00 || 0.39 | 0.34 | 0.14
GOME Leue 0.26 | 0.00 || 0.55 | 0.00 | 0.00

Tabelle 5.4: Wichtungsfaktoren w; fiir nicht skalierte und w; fiir standardisierte Felder
zur optimalen Kombination an den beiden Grenzfillen der moglichen Fehlerbereiche;
Grenze 1: keine Fehlerkovarianz, Grenze 2: maximale Fehlerkovarianz jeweils zwischen
den Satellitenfeldern
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die GOME Auswertung von Richter & Burrows deutlich schwécher und die von
Leue et al. geht nicht ein.

5.3 Beispiel fiir ein kombiniertes Sidulendichte-
feld

Um zur Veranschaulichung ein Beispiel aus dem Wertebereich fiir die Muster-
fehler herauszugreifen, wird hier der Versuch einer groben Abschéatzung der ge-
meinsamen Fehler der beiden MOZART Modellrechnungen unternommen. Die
im folgenden Abschnitt angegebenen Fehlerangaben sind Annahmen und nur als
eine der moglichen Wertekombinationen zu verstehen.

5.3.1 Versuch einer Abschitzung der Fehlerkovarianz der
Modellrechnungen

In Kapitel 6 wird gezeigt, dass sich der Korrelationskoeffizient zwischen Modell-
Quellen und Modell-Sdulen durch eine leichte Glattung der Quellen deutlich
erhoht, da die Glattung einen Teil des ungerichteten Modelltransports simuliert.
Hier wird angenommen, dass jener Glattungsoperator ein Teil des wahren Ope-
rators ist, der Quellen in Sdulen {iberfithrt. Zur Abschéitzung des Modellfehlers
wird ferner angenommen, dass die Gré8enordnung des Fehlers des entsprechenden
Modelloperators etwa seiner Abweichung vom Glattungsoperator entspricht; das
heifit, es wird angenommen, dass die Varianz, die vom Modell iiber die Glédttung
hinaus erzeugt wird, Fehlervarianz ist.

Wie oben sind X; und X, die Jahresmittelwerte der MOZART Rechnungen
mit EDGAR und der Lichterquelle, @); und Q)5 seien die zugehorigen geglitteten
Quellen. &; seien die Abweichungen der Sdulendichten von den geglédtteten Quel-
len, also die vom Modell erzeugten Auswirkungen von gerichtetem Transport,
ortsabhéngiger Lebensdauer, NO—Anteil am NO, und biogenen Quellen. Nach
der oben gemachten Annahme sollen die §; Abschétzungen fiir die Fehlerfelder
sein. Analog zu Abschnitt 4.1 wird der lineare Ansatz

X1 = i +&
Xy = Q2+ &

gemacht, wie dort ist die Forderung covar(Q;, ;) = 0, i = 1, 2 keine Einschréankung.
Daher folgen

covar(X;,Q;) = byvar(Q;)
covar(Xq, Xa) = bibycovar(Qq, Q2) + covar(&y, o) -

Eliminierung der b; und Division durch die linke Seite liefert

| covar (X7, Qq)covar(Xs, Qq)covar(Qq,Q2) =~ covar(y,&s)
B covar( Xy, Xp)var(Q;)var(Qs) covar( Xy, Xy)
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| Feld X; | e | w; | W

MOZART EDGAR [ 0.35+0.02 | 0.084+0.03| 0.18+0.05
MOZART Lichter || 0.354+0.03 | 0.1440.03 | 0.28+0.05
GOME Richter 0244004 080£0.08]| 0.55+0.08
GOME Leue 0.43+0.05 | —0.01 £0.07 | —0.01 £ 0.05

Tabelle 5.5: Relative Fehlerkovarianzen e;; und Wichtungsfaktoren w; fiir unskalierte
Felder und w; fiir standardisierte Felder bei Wahl von e15 = 0.20; fiir die nicht gesetzte
relative Fehlerkovarianz folgt e34 = 0.24 £ 0.05

Der erste Term auf der rechten Seite kann durch Einsetzen der Formel fir die
Korrelationskoeffizienten (Gleichung 4.1) deutlich vereinfacht werden, der zweite
Term soll zur Abschétzung der relativen Fehlerkovarianz der Felder X; und X,

dienen:
e o S0ELE) oo, o,

covar(X1, Xo) Rx, x,

Die Annahme, dass die gesamte iiber eine Glattung hinausgehenden Wirkung
des Modells zum Fehler beitrégt, ist wahrscheinlich konservativ: Das MOZART-
Modell bildet die Wirklichkeit besser ab als eine simple Glattung der Quellen.
Es ist jedoch nicht auszuschliefen, dass etwa die ,wahre“ Advektion deutlich
starker ausgepragt ist als im Modell. In dem Fall ldge die Modell-Rechnung zwar
néher an der Wahrheit als die geglittete Quelle, die iiberhaupt keine Advektion
enthélt. Die Abweichung des Modells von der Wahrheit wire aber grofler als die
Abweichung des Modells von der gegliatteten Quelle. Gleichung 5.3 kann daher
keine obere Grenze fiir die Fehlerkovarianz der Modellrechnungen liefern, son-
dern soll lediglich fiir einen Wert aus dem moglichen Bereich eine anschauliche
Interpretation liefern.

(5.3)

5.3.2 Musterfehler und Wichtungsfaktoren fiir den Bei-
spielfall

Gleichung 5.3 ergibt fiir die relative Fehlerkovarianz der beiden Modellrechnun-
gen den Wert ej5 =~ 0.20, er liegt in der Mitte des Intervalls der moglichen Werte.
Damit konnen die anderen Fehlervarianzen und -Kovarianzen bestimmt werden.
Fiir die relative Fehlerkovarianz der beiden GOME Auswertungen folgt damit
esq = 0.24 £ 0.05, hier liegt der Wert also nicht ganz in der Mitte des Intervalls.
Die aus diesem Ansatz fiir e;s folgenden relativen Fehlervarianzen der Groéflen
sind in Tabelle 5.5 mit Fehlerangaben (Bootstrap—Verfahren, eine Standardab-
weichung) aufgelistet. Der GOME Richter Datensatz hat mit e33 = 0.24 £ 0.04
den kleinsten Musterfehler, gefolgt von den beiden Modellrechnungen mit e;; =
€29 = 0.35 & 0.03 und dem GOME Leue Datensatz mit eyy = 0.43 4 0.05. Die
Wichtungsfaktoren w; zur optimalen Kombination der Felder sind ebenfalls in
Tabelle 5.5 aufgelistet, ebenso die Wichtungsfaktoren fiir standardisierte Felder
w;.



70 Kapitel 5. Anthropogen dominierte NOy—Sédulendichtefelder

| Ry | MOZ EDGAR | MOZ Lichter | GOME Richter | GOME Leue
| Kombination [| 0.88£0.02 [ 0.884+0.02 [095+£001 | 0.824+0.02 |

Tabelle 5.6: Beispielfall: Korrelationskoeffizienten zwischen dem kombinierten Feld
und den vier Einzelfeldern

Die w; stellen, wie oben erlautert, die tatsidchlichen Verhéltnisse der Varian-
zen dar und sind damit leichter interpretierbar als die w;. Das Ziel der Analyse
in diesem Kapitel ist eine verbesserte Kenntnis des globalen Verteilungsmusters
der NOsy—S&aulendichten, Offsets oder Skalierungsfaktoren kénnen nicht bestimmt
werden, siehe Kapitel 4. Da eine Standardisierung die Muster nicht &ndert, werden
die Felder X; im folgenden standardisiert. In Abbildung 5.5 sind die in diesem Ka-
pitel analysierten Felder standardisiert dargestellt, die nicht betrachteten Punkte
sind grau maskiert. Die Farbskala geht linear vom Minimum zum Maximum, der
optische Eindruck entspricht also dem Muster.

Dass trotz gleichen Musterfehlers der Wichtungsfaktor fiir die lichterbasier-
te Modellrechnung deutlich groler ist als fir MOZART EDGAR, liegt an den
Fehlerkovarianzen mit den Satellitenfeldern: Fiir MOZART Lichter wurden ge-
meinsame Fehler mit GOME Leue angenommen; dieses Feld geht aber nicht in
die Kombination ein. Die fiir MOZART EDGAR angenommenen gemeinsamen
Fehler mit GOME Richter sollen nicht doppelt in die Kombination eingehen, und
da die Richter Auswertung mit einem sehr grofien Faktor gewichtet wird, geht
MOZART EDGAR entsprechend weniger stark ein.

Der Fehler eines so kombinierten Feldes ist mit e.,,,,;, = 0.16 & 0.02 deutlich
kleiner als der von GOME Richter, das mit e33 = 0.24 £ 0.04 den kleinsten
Musterfehler der Einzelfelder aufweist.

In Tabelle 5.6 sind die Korrelationskoeffizienten der urspriinglichen Felder mit
dem Kombinationsfeld aufgelistet. Wie zu erwarten war, korreliert das Einzelfeld
mit dem kleinsten Musterfehler (GOME Richter) am besten und das mit dem
groften Musterfehler (GOME Leue) am schlechtesten mit der Kombination.

5.4 Robuste Betrachtung des Beispielfalles

Analog zum Vorgehen bei dem auf Zufallszahlen basierenden Beispiel in Abschnitt
4.4 in Kapitel 4 sollen nun Ausreifler der Felder bei der Kombination beriicksich-
tigt werden. Dazu muss zunéchst der Einfluss der einzelnen Gitterpunkte jedes
Feldes auf dessen Musterfehler bestimmt werden. Dann werden einzelne Ausrei-
Ber identifiziert und fiir eine neue, robuste Kombination eliminiert. Schliellich
werden die gefunden Ausreifler geographisch dargestellt.
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5.4.1 Einfluss einzelner Gitterpunkte auf den Musterfeh-
ler

Zu jedem der Felder X; wurde ein Feld Ae!; berechnet, das an jedem Punkt [ die
auf den Gesamtfehler normierte Differenz enthélt zwischen dem absoluten Vari-
anzfehler des gesamten Feldes X; und dem Fehler dieses Feldes unter Auslassung
des betrachteten Punktes [.

Die Felder Ae;; sind in Abbildung 5.5 dargestellt. Der Wert eines Punktes
ist negativ, wenn sein Herausnehmen den Musterfehler verkleinert: Je kleiner der
Wert ist, desto hoher ist die Wahrscheinlichkeit, dass es sich um einen Ausreifler
im Feld X; handelt. Der Ubersicht halber sind die bei dieser Wahl der Vorzeichen
positiven Werte weify dargestellt, die Farbskala geht nicht in den positiven Bereich.

Auffallig ist besonders die in fast allen Feldern stark rot eingefarbte Region
um die ostchinesischen Industriezentren sowie in der GOME Leue Auswertung
die Region um Johannesburg (Highveld).

5.4.2 Identifizierung von Ausreiflern

Ein Blick auf Abbildung 5.5 zeigt, dass die Datenséitze nur wenige — Groflenord-
nung weniger als zehn — Ausreifler enthalten. Deswegen erscheint es plausibel, wie
bei den Zufallszahlen im Beispiel in Kapitel 4, Abschnitt 4.2.3, die Ausreifler der
Felder Ae;; zum Signifikanzniveau o = 0.005 zu identifizieren. Dann wiirden in
einem Datensatz mit 1462 Elementen, der keine Ausreifler enthélt, im Mittel 7.3
Elemente félschlich als Ausreifler identifiziert. (Tatséchliche Ausreifler erhéhen
die Standardabweichung des Datensatzes, so dass bei Vorhandensein tatséchli-
cher Ausreifiler weniger Elemente filschlich als solche gefunden werden.) Bei der
Wahl von o = 0.005 kénnen also nicht mehr falsche Ausreifler identifiziert wer-
den, als nach dem optischen Eindruck von Abbildung 5.5 echte Ausreifler in den
Datensétzen zu erwarten sind.

Entsprechend der Definition der Ausreiler—TestgroBe 77, »r in Gleichung 4.14
wurden die vier Felder Ae;; standardisiert, ihre Haufigkeitsverteilung danach ist
in Abbildung 5.6 dargestellt. Hier gibt es nun die Schwierigkeit, dass die Wahr-
scheinlichkeitsverteilung der zugehorigen Grundgesamtheiten nicht bekannt sind.
Auch sind die statistischen Eigenschaften der Sédulendichte-Felder nicht genau ge-
nug bekannt, um die Ausreier—TestgroBe 7, y wie im Falle des Beispiels durch
Monte-Carlo-Simulation zu bestimmen.

Da das Beispiel sowohl hinsichtlich der Datensatzgrofie wie auch hinsicht-
lich der Grofle der Musterfehler dhnlich gewéhlt war wie die hier betrachteten
Séulendichte-Felder, wird der Wert T}, 5, = 4.58 als Testgréfle zum Signifikanzni-
veau a = (.005 aus dem Beispiel iibernommen. Zum Vergleich ist die Haufigkeits-
verteilung des standardisierten Beispielfelds X; aus Abbildung 4.3 zu den Vertei-
lungen der Saulendichtefelder in Abbildung 5.6 in Schwarz dazugeplottet, ebenso
eine N (0; 1)-Normalverteilung. Alle Fehlerverteilungen sind asymmetrisch mit ei-
nem ldngeren Ausldaufer in Richtung negativer Werte und einem leicht in Richtung
positiver Werte verschobenen Maximum. Fiir eine Normalverteilung wiirde der
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Haufigkeitsverteilung
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Abbildung 5.6: Hiufigkeitsverteilung der standardisierten Anderungen der absolu-

ten Fehlervarianzen der Séulendichtefelder bei Herausnehmen jeweils eines Punktes; in

schwarz zum Vergleich: Hiufigkeitsverteilung des Beispieldatensatzes X; aus Abbildung
4.3 sowie die N(0;1)-Normalverteilung

Grubbs-Test einen Wert von T, y; = 4.48 liefern. Dieser Wert liegt recht nah bei
dem hier verwendeten Schwellenwert, obwohl die Verteilung sich stérker von den

simulierten Verteilungen unterscheidet als die Verteilung der Sdulendichten. Der
Fehler durch die Wahl von T}, 5, = 4.58 kann also nicht allzu grof§ sein.

An den meisten so identifizierten Datenpunkten wies jeweils nur ein Feld Aus-
reifer auf, an einigen Punkten wurden jedoch auch fiir zwei Felder Ausreifler
registriert.

In Abbildung 5.7 sind in den oberen sechs Teilabbildungen die zweidimensio-
nalen Schnitte durch den vierdimensionalen Raum dargestellt, der durch die Ae;;
aufgespannt wird. In den Scatterplots sind jeweils die als Ausreifler identifizieren
Punkte des auf der y-Achse aufgetragenen Feldes blau und die des auf der x-Achse
aufgetragenen Feldes rot eingefarbt. Ausreifler, die in beiden Feldern auftreten,
sind griin dargestellt. An den Gitterpunkten im ersten Quadranten enthalten
beide Datensétze einen hohen Anteil Wahrheit. Gitterpunkte im zweiten bzw. im
vierten Quadranten erhohen den Musterfehler des auf der x-Achse bzw. auf der
y-Achse aufgetragenen Feldes, wihrend Gitterpunkte im dritten Quadranten den
Fehler in beiden Datensétzen erhdhen.

In dieser Auftragung springen die Ausreifler im Datensatz GOME Leue am
deutlichsten ins Auge. Auflerdem ist gut zu erkennen, dass die beiden GOME
Auswertungen sowohl am meisten gemeinsame Wahrheit (erster Quadrant) wie
auch am meisten gemeinsame Fehler (dritter Quadrant) enthalten.
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Abbildung 5.7: obere 6 Teilabbildungen: zweidimensionale Schnitte durch den von
den Ae;; aufgespannten Raum; rot: im Feld entlang der x-Achse identifizierte, blau: im
Feld entlang der y-Achse identifizierte, griin: in beiden Feldern identifizierte Ausreifler;
untere 4 Teilabbildungen: Scatterplots der betrachteten standardisierten Felder jeweils
gegen die robuste Kombination, rot: nur im jeweiligen Feld gefundene Ausreifler, griin:
gemeinsame Ausreifler mit anderen Feldern
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‘ Feld Xz H €ii,robust ‘
MOZART EDGAR 0.36 £ 0.02
MOZART Lichter 0.29 £ 0.02
GOME Richter 0.22 +0.04
GOME Leue 0.38 £ 0.04

‘ Feld Xia Xj H eij,robust

MOZART EDGAR, MOZART Lichter || 0.20
MOZART EDGAR, GOME Richter 0.03 £0.01

MOZART EDGAR, GOME Leue 0.00
MOZART Lichter, GOME Richter 0.00
MOZART Lichter, GOME Leue 0.03 +0.01
GOME Richter, GOME Leue 0.19 £ 0.04

Tabelle 5.7: Beispielfall: Robuste Schiitzer fiir die relativen Fehlervarianzen und
-Kovarianzen; gesetzte Werte: ohne Fehlerangaben, berechnete Werte: Fehlerangaben
mittels Bootstrap—Verfahren, eine Standardabweichung

5.4.3 Beriicksichtigung der Ausreifler bei der Kombinati-
on

In diesem Abschnitt soll eine robuste Kombination der vier Datenfelder gebildet
werden. Dabei sollen, analog zum Vorgehen in Abschnitt 4.2.3, die relativen Feh-
lervarianzen und -Kovarianzen an den Datenpunkten berechnet werden, an denen
kein Feld Ausreifler aufweist. Sie werden als robuste Schétzer fiir die Fehler der
Gesamtfelder angesehen und sind in Tabelle 5.7 dargestellt. Ein Vergleich mit Ta-
belle 5.5 zeigt, dass mit Ausnahme der EDGAR Modellrechnung die Musterfehler
fiir alle Felder durch das Herausnehmen der Ausreifler tendenziell verkleinert wer-
den.

Wie in Kapitel 4 beschrieben, sollen Wichtungsfaktoren zur Kombination je-
weils aller Felder bestimmt werden, die fiir eine Gruppe von Gitterpunkten keine
Ausreifler aufweisen. In jedem der vier Felder wurden Datenpunkte gefunden, die
nur in diesem Feld ausreifien; dariiberhinaus gibt es gemeinsame Ausreifler in den
beiden Modellrechnungen, in den beiden Satellitenauswertungen sowie gemeinsa-
me Ausreifler in MOZART Lichter und GOME Richter. In Tabelle 5.8 sind jeweils
die einzeln oder gemeinsam ausreiflenden Felder, die Wichtungsfaktoren w; zur
optimalen Kombination der iibrigen Felder, sowie die Anzahl der in diese Gruppe
fallenden Gitterpunkte aufgelistet; in der letzten Spalte stehen die mit der vor-
liegenden Kombination erreichbaren Musterfehler. Durch Zusammensetzen der
acht Teilfelder ergibt sich das neue optimale Feld, sein Musterfehler ist der mit
der jeweiligen Anzahl Gitterpunkte gewichtete Mittelwert der Musterfehler der
Teilkombinationen. Mit €comp robust = 0.14 £ 0.02 ergibt sich gegeniiber dem ohne
Berticksichtigung von Ausreiflern erzielten e.,,, = 0.16+0.02 nochmals eine leich-
te Verbesserung. In Abbildung 5.8 ist die robuste Kombination der Einzelfelder
dargestellt. Unter der in diesem Abschnitt getroffenen Annahme, dass die rela-
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Ausreifler || Wyoz Ep | WMoz Li | WGOME Ri | WGOME Leu|| N €comb
keine 0.11+£0.04 | 0.324+0.05 | 0.524+0.07 | 0.054+0.04 || 1429 || 0.14+0.02
MOZART
EDGAR — 0.404+0.05 | 0.57£0.08 | 0.0440.05 10 || 0.14£0.02
MOZART 0.33£0.06 | — 0.57£0.08 | 0.09+£0.04 81| 0.16£0.03
Lichter
G.OME 0.24+£0.05 | 0.38+£0.06 | — 0.38+£0.06 21 0.19+£0.03
Richter
Se(l)lle\z/IE 0.1140.04 | 0.33£0.06 | 0.56£0.08 | — 41 0.14£0.02
MOZ ED,

MOZ Li — — 0.89+£0.08 | 0.11+£0.04 31 0.21+£0.03
MOZ Li,

GOME Ri 0.514+0.08 | — — 0.4940.04 2 || 0.23+£0.03
GO Ri,

GO Leu 0.35£0.08 | 0.65+£0.08 | — — 5 || 0.26£0.03

Tabelle 5.8: Beispielfall: Aus der robusten Fehlerkovarianzmatrix abgeleitete Wich-
tungsfaktoren fiir die jeweils ohne Ausreifler vorliegenden standardisierten Felder, An-
zahl der so kombinierten Gitterpunkte, Musterfehler der Kombination

tive Fehlerkovarianz der Modellrechnungen den Wert e;5 = 0.2 annimmt, liefert
diese Kombination die bestmogliche Abschétzung des globalen Verteilungsmu-
sters troposphérischer NOs—Séulendichten iiber von anthropogenen Emissionen
dominierten Gebieten.

Offset—Fehler

Bei der einfachen Kombination von vier Feldern in Abschnitt 5.3.2 diente die
Standardisierung der Felder der leichteren Interpretierbarkeit der Faktoren. Wenn
Kombinationen einer unterschiedlichen Anzahl von Feldern zusammengesetzt wer-
den sollen, ist die Standardisierung zwingend erforderlich, da andernfalls Offsets
der Einzelfelder das Muster des Kombinationsfeldes &ndern kénnen. Dies wird
am einfachsten an einem Beispiel klar: Von vier Feldern X, X5, X3 und X4
mit jeweils unabhéngigen und gleich groflen Varianzfehlern habe das Feld X;
einen fehlerhaften Offset. Die Wichtungsfaktoren sind in diesem Fall alle gleich:
w; = 0.25, i =1,...,4. Der Offset d&ndert die Musterfehler nicht, er geht mit dem
Wichtungsfaktor von X;: w; = 0.25 in das Gesamtfeld ein, trdgt aber nicht zu
dessen relativer Fehlervarianz bei, sondern verschiebt das Muster lediglich.
Werden aber an einigen Gitterpunkten aufgrund von Ausreiflern in X3 und X4
nur die Felder X; und X, kombiniert, an anderen Punkten aufgrund von Ausrei-
Bern in X, die Felder X5, X3 und X4, und an den restlichen Punkten alle Felder,
so geht der Offset an den Ausreiflerstellen von X3 und X, mit einem Gewicht
von w; = 0.5 in die Kombination ein, an den Ausreiflerstellen von X iiberhaupt
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Robuste Kombination
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Abbildung 5.8: Robuste Kombination der vier untersuchten standardisierten NOg—
Séaulendichtefelder, nicht betrachtete Werte sind grau maskiert; der Musterfehler dieses
Feldes betragt ecomp,robust = 0.14 £ 0.02

nicht, wihrend an der Mehrzahl der Punkte das Gewicht des Offsets nach wie
vor w; = 0.25 ist. Dadurch &ndert sich das Muster des zusammengesetzten Fel-
des, was den Musterfehler erhoht. Durch das Eliminieren der Mittelwerte beim
Standardisieren werden solche Artefakte vermieden.

5.4.4 Geographische Lokalisierung der Ausreifler

In den unteren vier Teilabbildungen in Abbildung 5.7 sind die vier betrachteten
Felder jeweils gegen das robust kombinierte Feld aufgetragen. Rot eingefirbt sind
die im jeweiligen Feld gefundenen Ausreifler, griin die Datenpunkte, die auch in
einem anderen Feld ausreiflen. In Abbildung 5.9 sind diese Punkte geographisch
lokalisiert dargestellt, die Farben kodieren das Feld oder die Felder, in dem oder
in denen der Ausreifler gefunden wurde.

Siidafrika: Johannesburg

Die grofiten Ausreifler in der GOME Leue Auswertung liegen im Highveld in der
Region um Johannesburg in Siidafrika, die NOy—Séulendichten werden dort von
GOME Leue iiberschitzt. Wie in Abbildung 5.9 zu sehen ist, reifit an zwei dieser
vier Datenpunkte zusétzlich die GOME Richter Auswertung aus, und zwar in die
gleiche Richtung, jedoch nicht so stark ausgepragt.

Die Scatterplots der vier Datensétze gegen die robuste Kombination aus den
unteren vier Teilabbildungen in Abbildung 5.7 sind in Abbildung 5.10 nochmals
zu sehen, diesmal mit dem Breitengrad der Datenpunkte eingefdrbt. Hier sieht
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Abbildung 5.9: Geographische Lokalisierung der Ausreifler: grau: nicht betrachtete
Gitterpunkte, weif}: betrachtete Gitterpunkte, an denen keines der vier untersuchten
Felder einen Ausreifler aufweist, farbig kodiert: Gitterpunkte, die fiir ein Feld oder
mehrere als Ausreifler identifiziert wurden

man, dass in GOME Leue eine Breitengradabhéngigkeit der Fehler besteht. Jo-
hannesburg hat lediglich die hochsten Saulendichten auf der Stidhemisphére, an
denen die iiberall vorliegende Abweichung signifikant wird. Dies bekréftigt Hin-
weise auf eine maogliche Uberschiitzung des stidhemisphirischen NO, in GOME
Leue in Kapitel 3. Fiir die anderen Datensétze scheint es eine solch eindeutige
Abhéngigkeit nicht zu geben.

Nordost—China

Die Ausreifler im Feld MOZART Lichter bilden im Scatterplot unten in Abbil-
dung 5.7 einen Seitenast, der sich einer geographischen Region zuordnen lésst:
Die Modellrechnung mit der Lichterquelle unterschitzt die NOs—Sdulen in der
ostchinesischen Industrieregion. Dies stimmt {iberein mit einer Untersuchung des
Zusammenhangs zwischen beleuchteter Fldche und Stromverbrauch auf Landere-
bene von Doll et al. [9]: Dort werden die Lander China, Russland und Nordkorea
als groBite Abweichungen angegeben. Die Interpretation dort ist, dass Straflen in
zentralen Planwirtschaften weniger hell beleuchtet werden.

Wie in Abbildung 5.9 zu sehen, ist in dieser Region die Ubereinstimmung
zwischen allen Feldern ziemlich schlecht; neben den Ausreiflern nur im MOZART
Lichter Feld gibt es gemeinsame Ausreifler des Lichter Laufs mit dem EDGAR
Lauf sowie mit der GOME Richte Auswertung, dazu weitere einzelne Ausreifler.
In einer so stark von Wachstum geprégten Region sind die EDGAR- wie die Licht-
erschitzung, die sich beide auf das Jahr 1995 beziehen, méglicherweise gegeniiber
dem Zeitraum der Satellitenmessungen von 1996 bis 2001 schon veraltet.
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Abbildung 5.10: Auftragung der standardisierten NOo—Séulendichte—Felder gegen die
robuste Kombination, Einfarbung nach geographischer Breite

Zumindest lasst sich festhalten, dass das Feld MOZART Lichter in China zu
geringe Werte aufweist. Die Werte der anderen Felder sind hoher, aber geogra-
phisch leicht gegeneinander verschoben: Die Maxima von GOME Richter liegen
weiter nordlich, die von MOZART EDGAR weiter im Siiden. Fiir eine zuverlassi-
ge Abschitzung der NOy—Séulen in dieser Region sind zusétzliche unabhéngige
Daten dringend erforderlich.

Weitere Ausreifier

Neben den beiden sofort ins Auge springenden Regionen gibt es weitere Ausreifler
in den vier Datenfeldern:

e Die EDGAR Modellrechnung scheint die Sdulendichten in einigen Industrie-
zentren zu iiberschétzen, insbesondere iiber Grofibritannien, aber auch iiber
den Stddten Houston, Moskau und Chonking.

e Die Lichter Modellrechnung iiberschétzt die Werte iiber Montreal, mogli-
cherweise wegen des hohen Anteils von Wasserkraft an der kanadischen
Stromerzeugung.

e In Skandinavien reifit die GOME Richter Auswertung nach unten aus; dort
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hat das Satellitenfeld negative Werte, die wahrscheinlich eine Folge der Sub-
traktion des stratosphérischen Teils der Sédulen sind.

e An der Ostkiiste der USA — die hochsten Sdulen markieren hier New York —
ergeben sich Ausreifler, da, wie in Abbildung 5.4 erkennbar ist, die Maxima
in beiden Modellrechnungen direkt an der Kiiste liegen, wéhrend die Maxi-
ma der Satellitenauswertungen etwas ins Landesinnere verschoben sind.

5.5 Andere Fehlerangaben

Fiir Messwerte wird oft ein Fehler angegeben, der sich aus einem Teil 7; pro-
zentual zum wahren Wert und einem Grundrauschen 7, das der Nachweisgren-
ze entspricht, zusammensetzt. Angegeben werden jeweils stddev(rn;/Xim.e) und
stddev (7). Dies entspricht dem Ansatz:

X = Xtrue + m + 2, m = bXtrue£1 ; e = 052 ) (54)

&) =0, (&&) =065, (Xyu&)=0,

mit b = stddev(n; / Xye) und ¢ = stddev(nz). In diesem Abschnitt wird versucht,
eine solche Fehlerangabe mit dem in dieser Arbeit verwendeten Musterfehler zu
vergleichen; letzterer folgt aus dem Ansatz

X = aXtrue +n, <77> =0 5 <77Xtrue> =0 )

bei dem keine funktionale Form von 7 vorgegeben wird.

Jetzt wird eine Annahme iiber die Fehler gemacht, die bislang nicht nétig
war, die aber weiter unten noch einmal gebraucht wird: &; soll normalverteilt
sein. Die Annahme ist wahrscheinlich nur ndherungsweise erfiillt, dient hier aber
auch nur einem néherungsweisen Vergleich. Unter dieser Annahme folgt aus der
Unkorreliertheit von & und Xy auch deren statistische Unabhéngigkeit. Der
Erwartungswert eines Produkts unabhéngiger Grofen ist gleich dem Produkt der
Erwartungswerte. Damit sind auch X,.,. und n; unkorreliert:

<Xt1"u6771> = b<Xt2rue€1> = b<Xt2rue><€1> =0.

Unter dieser Annahme gilt in dem fiir den Musterfehler verwendeten Ansatz
a =1, da a eine mogliche Korrelation zwischen wahrem Feld und Fehlerfeld kom-
pensieren sollte, und damit gilt n = n; + 1. Der Musterfehler, der dem Ansatz
aus Gleichung 5.4 entspricht, lautet also

- varlm) + var()
var(X)
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Die Varianz von 1, ist bekannt: var(n,) = ¢2, var(n,) berechnet sich wie folgt:

var(m) = (ni) — (m)?
= 0{X7..ED)
normal
= b2<(X - bXtruegl - 052)2>
= 62 <X2 - Qbthruefl - 77% - 77%)
normal
=00 (XE) =02 (n?) — 0¥ (n3)
= b (var(X) + X?) — bPvar(n;) — b*var(n)
Daraus folgt

b? -
m (VaI'(X) + X2 — Var(ﬁz)) s

und fiir den Musterfehler ergibt sich

1_?—2,)2 (var(X) + X2 — ?) + ¢
var(X)

var(n;) =

(5.5)

€X est =

Richter & Burrows [34] geben fiir ihre troposphérischen Saulendichten an, ihre
Saulen kénnten um bis zu einen Faktor Zwei kleiner sein als die wahren Saulen.
Dies entspricht in den hier verwendeten Symbolen b = 0...1/2. Zusétzlich geben
sie als konservative Schéitzung fiir den Fehler aufgrund der Subtraktion der stra-
tosphérischen Sdulen einen Wert von 1 x 10'*/em? an. Ein solcher Fehler wirkt
sich eher als konstanter Offset denn als Rauschen aus und wird daher hier nicht
beriicksichtigt. Leue et al. [24] geben fiir den relativen Fehler einen Bereich von
25% bis 50% an, was den Werten b = 1/4...1/2 entspricht. Mit den Mittelwer-
ten und Standardabweichungen der Datenfelder aus Tabelle 5.3 und unter der
Annahme von ¢ = 0 ergibt Gleichung 5.5

€Richter,est — 0.00...0.52
eLeuQest — 030 . 100

Diese Bereiche stimmen sehr gut mit den hier unabhéngig aus der Korrelations—
Fehleranalyse bestimmten Bereichen fiir die Musterfehler in Tabelle 5.2 {iberein:

€Richter — 0.00...0.39
€Leue — 0.26...0.55 .

Richter und Leue scheinen dem oft beobachteten Trend zu folgen, nur grob zu
schétzende Messfehler eher etwas zu grof3 anzugeben.

5.6 Vergleich GOME Auswertung Boersma et
al.

Das in diesem Kapitel konstruierte optimale Kombinationsfeld fiir die NOo—
Saulen soll nun mit einer der aktuelleren GOME Auswertungen verglichen wer-
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Abbildung 5.11: Jahresmittelwert der troposphérischen NOs—Séulen der GOME Aus-
wertung von Boersma et al. in der Auflésung T63; weif3: in diesem Kapitel nicht betrach-
tete Punkte, grau: GOME Boersma nicht definiert, farbig: fiir den Vergleich in diesem
Abschnitt verwendete Gitterpunkte (GOME Boersma und GOME Richter definiert,
anthropogen dominiert und iiber Land liegend)

den, ndmlich mit der Auswertung von Boersma et al. [4] vom KNMI. Diese Aus-
wertung ist in Kapitel 1 kurz beschrieben: Die schiefen Sdulen wurden mit einer
kleinen Korrektur aus dem IUP Heidelberg iibernommen, der stratosphérische
Anteil wurde mittels Datenassimilation bestimmt, die zur Bestimmung der Air
Mass Factors notwendigen Informationen iiber Aerosole und Hohenprofil des NOy
wurden mit Hilfe des globalen Chemie-Transport—Modells TM3 gewonnen.

Durch die Verwendung des Modells ist die Auswertung von Boersma et al.
nicht unabhéngig von den hier verwendeten Modellrechnungen, da TM3 wie MO-
ZART auf das EDGAR-Emissionskataster zuriickgreift und weiterhin bei Model-
len grundsétzlich nie eine vollige Unabhingigkeit angenommen werden kann. Die
Voraussetzungen fiir die in diesem Kapitel durchgefiihrte Korrelations—Fehlerana-
lyse sind also nicht erfiillt, ein Vergleich beider Ergebnisse ist jedoch trotzdem
interessant.

Boersma et al. werteten GOME Daten fiir das Jahr 1997 aus, der Jahresmit-
telwert ist in der Auflésung T63 in Abbildung 5.11 dargestellt; es sind dort nur
die Pixel farbig dargestellt, die einerseits zu den in diesem Kapitel analysierten
Gitterpunkten gehoéren und an denen andererseits in dem Boersma Datensatz de-
finierte Werte vorliegen. Die in diesem Kapitel nicht analysierten Pixel sind weif3,
die zwar analysierten aber in GOME Boersma nicht definierten Pixel sind grau
gefarbt.

Die grolen Gebiete grauer Farbung kommen wie folgt zustande: Da Pixel mit
einem Wolkenbedeckungsgrad von mehr als 15% bei der Auswertung herausge-
nommen wurden, weist der Datensatz dhnlich wie der von Richter & Burrows
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| Ry | MOZ EDGAR [ MOZ Lichter | GOME Richter | GOME Leue |
| GOME Boersma || 0.86 £0.02 | 0.77+0.03 [0.914+0.01 [ 086+£0.02 |

Tabelle 5.9: Korrelationskoeffizienten zwischen den troposphérischen NOo—S&ulen der
GOME Auswertung von Boersma et al. und den vier in diesem Kapitel untersuchten
NOs-Feldern

Liicken auf. In dieser Arbeit wurde bei der Interpolation auf die Modellauflosung
T63 einem Gitterpunkt nur dann ein Wert zugeordnet, wenn mindestens 50%
der Fliche des Pixels von Pixeln mit definierten Werten in der urspriinglichen
Auflésung bedeckt war. Um einen bias durch den Jahresgang zu vermeiden, wur-
de dem Gitterpunkt weiterhin nur dann ein Wert zugewiesen, wenn der Wert
dort in allen Monaten eines Jahres definiert war. In dem Mittelwert {iber den
siebenjiahrigen Datensatz von Richter & Burrows konnten Liicken zum Teil durch
Werte in anderen Jahren gefiillt werden; da die Boersma Auswertung nur ein
Jahr abdeckt, ist dies dort nicht mdéglich. Von den 1463 anthropogen dominier-
ten Gitterpunkten, die in diesem Kapitel untersucht wurden, bleiben nur noch
534 Punkte iibrig. Da also knapp zwei Drittel der Punkte wegfallen (graue Pixel
in Abbildung 5.11), darunter groBe Teile Europas und Nordamerikas, kann der
Vergleich nur mit Vorsicht interpretiert werden.

In Tabelle 5.9 sind die Korrelationskoeffizienten der Boersma Auswertung mit
den vier untersuchten Feldern aufgelistet. Die Korrelation mit GOME Richter ist
am hochsten, obwohl Boersma et al. die schiefen Saulen nicht von der Satelli-
tengruppe am IUP Bremen, sondern von der am IUP Heidelberg iibernommen
haben. Dies lédsst darauf schlieflen, dass die Hauptunterschiede zwischen den Aus-
wertungen von GOME Richter und GOME Leue nicht in der Auswertung der
Spektren liegen, sondern bei der Umrechnung von schiefen in vertikale Séulen.
Die Korrelation zwischen dem Boersma Datensatz und der lichterbasierten Mo-
dellrechnung ist am schlechtesten; das iiberrascht nicht, da die Lichter nirgends
in die Satellitenauswertung eingehen.

In Abbildung 5.12 oben ist die Korrelation des Boersma Datensatzes mit der
optimalen Kombination der vier Felder in Abhéngigkeit von der jeweils ange-
nommenen relativen Fehlerkovarianz ey, zwischen den beiden Modellrechnungen
dargestellt. Uber den gesamten Bereich ist die Korrelation héher als an dessen
Ende bei e15 = 0.39, wo die Kombination zu 100% aus GOME Richter besteht;
durch Einmischen der anderen Felder wird die Korrelation also in jedem Fall
erhoht. Das Maximum der Korrelation liegt in der Mitte des Bereichs oder etwas
links davon. Die in Abschnitt 5.3.2 vorgestellte Beispielkombination korreliert mit
R omb, Boersma = 0.94 £ 0.01 also nahezu bestméglich mit der GOME Auswertung
von Boersma et al.. Die Beriicksichtigung der Ausreifler dagegen verschlechtert
die Korrelation leicht, dann wird nur noch der Wert R, opust, Boersma = 0.93 £ 0.01
erreicht.

Die hohe Korrelation kann einerseits auf einen hohen Wahrheitsanteil in bei-
den Datensétzen, andererseits aber auch auf gemeinsame Fehler etwa durch das
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Abbildung 5.12: Korrelation GOME Boersma — optimale Kombination, oben: gegen
die jeweilige relative Fehlerkovarianz der Modellrechnungen; unten, schwarz: gegen den
Anteil GOME Richter an der Kombination; rot: gegen den Anteil GOME Richter an
einer Kombination nur mit MOZART EDGAR

EDGAR Emissionskataster zuriickgefiihrt werden, auch wenn letzteres in die Boe-
rsma Auswertung nur indirekt eingeht. Deshalb wurde die Korrelation in Abbil-
dung 5.12 unten nochmals gegen den Wichtungsfaktor w3 der GOME Richter
Auswertung geplottet (schwarze Linie). Da auch unter der Annahme verschwin-
dender Fehlerkovarianz zwischen den Modellrechnungen (e; = 0) ein endlicher
Anteil des Richter Datensatzes in der Kombination iibrig bleibt, endet diese Kur-
ve nicht bei Null.

In der gleichen Teilabbildung ist in Rot die Korrelation einer Kombination aus
GOME Richter nur mit der MOZART EDGAR Rechnung dargestellt, der Anteil
der Satellitenauswertung entspricht dem Wert auf der x-Achse. Am rechten Rand
des Bereichs liegen die rote und die schwarze Kurve iibereinander, da dort beide
Kombinationen zu 100% aus dem Richter Datensatz bestehen. Der linke Rand der
roten Kurve entspricht dem reinen MOZART EDGAR, hier wird als Minimum
der Wert aus Tabelle 5.9 erreicht.

Wo die Kombinationen nicht identisch sind, liegt die rote Kurve iiberall unter-
halb der schwarzen Kurve; obwohl die Modellrechnung auf Basis der Lichter am
schlechtesten mit der Boersma Auswertung korreliert, verbessert ihr Einmischen
in die Kombination die Korrelation mit diesem Datensatz. Dies spricht dafiir, dass
die hohe Korrelation der Kombination mit der Boersma Auswertung nicht auf-
grund gemeinsamer Fehler wegen Benutzung der EDGAR Datenbank zustande
kommt, sondern aufgrund eines gemeinsamen hohen Wahrheitsanteils.
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Kapitel 6

GOME—-S&iulendichten: Proxy fiir
anthropogene Emissionen

Bevor in Kapitel 7 die Korrelations—Fehleranalyse auf anthropogene NO,—Emis-
sionen angewandt werden kann, miissen mit Hilfe der NOy—Satellitensdulen an-
thropogene Quellfelder abgeschétzt werden. Dies soll wieder in dem schon im vor-
herigen Kapitel betrachteten durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiet
durchgefiihrt werden.

Eine Moglichkeit zur Umwandlung von Séulendichten in Quellen wére es, eine
invertierte Modellrechnung mit den Saulendichten durchzufiihren. Die Invertie-
rung des MOZART-Modells liegt jedoch auflerhalb dessen, was in dieser Arbeit
moglich ist. Abgesehen davon géibe es dabei aber auch ein prinzipielles Problem:
Es wiirden mogliche Fehler des MOZART-Modells auf die Satellitenfelder iibert-
ragen. Deswegen sollen hier mit moglichst wenigen Annahmen und einfachen
Mitteln aus den GOME-Saulen Abschéatzungen fiir die anthropogenen Quellfel-
der gewonnen werden.

Um den ungerichteten Transport teilweise zu kompensieren, werden die Séulen-
dichtefelder einer Entfaltung unterzogen. Dann werden relativ zur EDGAR-Quelle
Offsets eliminiert und die Quellstarke skaliert und schlieflich wird durch Po-
tenzieren die Varianz angepasst. Durch Anwendung dieser Mittel auf die Mo-
dellséulendichten wird gepriift, ob zumindest modellintern die Sdulendichtefelder
den Quellfeldern dhnlicher werden.

6.1 Troposphirische Siulendichten und Emis-
sionen

Wegen der kurzen Lebensdauer (Gréfienordnung: < 1 Tag) von NOy (NO + NO,)
sind die Verteilungsmuster von NOy—Séulen und NO,—Quellen sehr #hnlich. In-
nerhalb des Modells lésst sich dies mit Hilfe des Korrelationskoeffizienten quanti-
fizieren: Zwischen dem Jahresmittelwert der EDGAR-NO,—~Quellen und dem der
damit modellierten NOy—Saulendichten existiert eine Korrelation von R = 0.84.
Das heifit aber auch, dass 30% der Varianz in beiden Datensétzen nicht gemein-

87
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Abbildung 6.1: Verhiltnis der Séulendichten zweier Modellrechnungen nach sieben
Wochen, bei denen unter sonst gleichen Bedingungen die Quellstéirken eines Laufes an
drei Gitterpunkten (Ostkiiste Nordamerikas, Kasachstan, tropisches Afrika) um 1%o
erhoht wurden; oben: lineare Farbskala, unten: gespreizte Farbskala

sam ist. Dies ist eine Folge von gerichtetem wie ungerichtetem Transport (Ad-
vektion und turbulente Diffusion), der Ortsabéngigkeit der Lebensdauer und des
NO-Anteils am NO,.

6.1.1 Transport

Zur Abschitzung der Bedeutung des Transports innerhalb des Modells wurde
ein kurzer MOZART-Lauf durchgefiihrt, bei dem an drei Gitterpunkten (an
der Ostkiiste Nordamerikas, in Kasachstan und im tropischen Afrika) die NO,—
Quellstirke um jeweils 1%o gegeniiber ihrem urspriinglichen Wert erhoht war.
Die Erhéhung wurde so gering gewihlt, damit sich dadurch das chemische Re-
gime nicht &ndert.

Das Verhiltnis der Liufe mit und ohne Erhohung nach sieben Wochen (der
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Karten aus Abbildung 6.1, schwarz: Verhéltnisse der zugehorigen
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Lauf startete am ersten Januar, der Zeitpunkt der Untersuchung ist also Mitte
Februar) ist in Abbildung 6.1 dargestellt. In der oberen Abbildung verlauft die
Farbskala linear bis zum Maximum. Bei dieser Skala ist gut zu sehen, dass ein
signifikanter Einfluss der Anderung der Quellen auf die Siulen auf die Nachbar-
punkte beschrankt bleibt. In der Abbildung darunter wurde die Farbskala fiir
kleine Werte gespreizt. Hier wird deutlich, dass weitreichender Transport zwar
stattfindet, allerdings in einer sehr kleinen Gréfenordnung.

Um den Einfluss des Transportes sichtbarer zu machen, werden in Abbildung
6.2 eindimensionale Schnitte des Verhéltnisses der erhdhten zu den nicht erhohten
Quellen sowie der zugehorigen Séulen nach sieben Wochen entlang des Langen-
bzw. Breitengrades der erhohten Quelle gezeigt. Auch hier wird deutlich, dass
zwar insbesondere von der Ostkiiste Nordamerikas aus weitreichender Transport
stattfindet, dass aber der Einfluss der Erhohung schon bei den iibernéchsten
Nachbarpunkten deutlich abgefallen ist.

Ungerichteter Transport: Faltung — Entfaltung

Die einfachste Moglichkeit, ungerichteten Transport zu den benachbarten Gitter-
punkten zu simulieren ohne detaillierte Annahmen iiber meteorologische Para-
meter machen zu miissen, ist eine Glattung, bzw. eine Faltung mit dem kernel

111
K=|1mn1]. (6.1)
111

Wie in Anhang B beschrieben entspricht dies einer Mittelung iiber einen Punkt
und seine Nachbarpunkte, wobei der Mittelpunkt jeweils n—fach so stark gewichtet
wird wie seine Nachbarn: je kleiner n, desto stirker die Glattung. Im Gegensatz
zum MOZART-Modell kann eine solche Faltung einfach invertiert werden, auch
dies wird in Anhang B beschrieben.

In Abbildung 6.3 ist der Korrelationskoeffizient zwischen den jahrlich gemit-
telten modellierten Sdulendichten und den mit dem kernel K aus Gleichung 6.1
gefalteten zugehorigen Gesamtquellen fiir den gesamten Globus in Abhéngigkeit
des Faltungsparameters n dargestellt. Ebenfalls dargestellt ist die Korrelation
zwischen den modellierten Sdulendichten mit den gefalteten anthropogenen Quel-
len fiir das betrachtete durch anthropogene Emissionen dominierte Gebiet. Die
Korrelationen mit den ungeglétteten Quellen (R, ) sind jeweils in der Legende
angegeben.

Insbesondere in dem durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiet er-
hoht sich die Korrelation zwischen Modellquellen und -Séaulen durch die Gléattung
deutlich. Die grofte Ubereinstimmung zwischen anthropogenen NO,—Quellen und
NOy—Saulen wird sowohl fiir den EDGAR- wie auch fiir den Lichterlauf bei n = 4
erzielt. Ein Teil des Transportes kann also durch eine simple Faltung simuliert
werden.

Fiir die modellinterne Korrelation zwischen Quellen und Sdulen im anthropo-
gen dominierten Gebiet spielt es im Ubrigen fast keine Rolle, ob mit den Gesam-
temissionen oder nur mit den anthropogenen Emissionen korreliert wird: Die (im
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Abbildung 6.3: Korrelation zwischen modellierten Séulendichten und zugehorigen
geglédtteten Gesamtquellen fiir den gesamten Globus, bzw. zugehorigen geglédtteten an-
thropogenen Quellen fiir das anthropogen dominierte Gebiet, in Abh#ngigkeit des Fal-
tungsparameters n aus Gleichung 6.1; in der Legende angegeben: Korrelation mit den
ungeglitteten Quellen (Ro)

Modell verwendeten) biogenen Emissionen machen in den betrachteten anthro-
pogen dominierten Gebieten zwar 17% der Quellstirke aus, wirken sich aber eher
wie ein Offset aus: Zur rdumlichen Varianz der Quellfelder tragen sie mit 1% nur
wenig bei. Dies kann natiirlich fiir die tatséchlichen biogenen Emissionen anders
sein.

Die Umkehroperation dieser Faltung, die in Anhang B beschriebene Entfal-
tung, soll auf die GOME-Felder angewandt werden, um den im folgenden Kapitel
(sieche Abschnitt 7.1) bestimmten Musterfehler der GOME-basierten Quellfelder
zu verringern. Bei der Durchfiihrung der Korrelations—Fehleranalyse fiir die Quell-
felder (Kapitel 7) zeigt sich wie erwartet eine Verkleinerung des Musterfehlers
nach der Entfaltung, allerdings wird dort das Minimum bei n = 8 erreicht. Da
der Zweck der Operation eine Verkleinerung des durch den Transport bedingten
Musterfehlers in den als Quellen interpretierten Satellitenfeldern sein soll, werden
die Satellitenfelder im Folgenden mit einem kernel mit dem Parameter n = 8 ent-
faltet. Damit reduziert sich in allen Féllen die nicht gemeinsame Varianz zwischen
Emissionen und Saulendichten von 30% auf unter 20%.

Es wird nicht versucht, den gerichteten Transport und einen etwas realisti-
scheren ungerichteten Transport, der rdumlich unterschiedlich stark ausgepragt
sein kann und auch nicht isotrop sein muss, zu kompensieren. Fiir das Erreichen
jedes weiteren Prozentes gemeinsamer Varianz zwischen Quellen und S&ulen sind
zunehmend komplexe Operationen erforderlich, und es besteht stets die Gefahr,
durch fehlerhafte Annahmen die Fehlervarianz der Satellitenfelder zu erhohen.
AuBlerdem bliebe selbst bei vollstdndig korrekter Kompensation des Transports
eine Differenz zu den Quellen, da ein grofier Teil der 20% nicht gemeinsamer Vari-
anz auf die Ortsabhéngigkeit der Lebensdauer von NO, zuriickzufiihren ist, siehe
unten.
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6.1.2 Lebensdauer und NO—Anteil des NO,

Wie in Kapitel 1 beschrieben bestimmten Martin et al. [26] mit Hilfe der GOME-
Saulendichten unter Benutzung des Modells GEOS-CHEM NOx—Quellen. Fiir
ihre a priori Schatzung berechneten sie an jedem Gitterpunkt das Verhéltnis von
modellierten Séulendichten zur zugrundeliegenden Quellstéirke und bestimmten
so eine lokale effektive Modell-Lebensdauer 73, ;,.,; , die neben der chemischen
Lebensdauer und der Begrenzung der Lebensdauer durch Deposition auch den
NO-Anteil am NO, sowie Transport beinhaltet. Zur Abschétzung ihres a prio-
ri Quellfeldes dividierten sie die Satellitensédulen durch das innerhalb des Mo-
dells GEOS-CHEM bestimmte effektive Lebensdauerfeld 73, 4., - Dieses Vorge-
hen fiihrt insbesondere in der Umgebung grofler Gradienten der Quellfelder zu
Fehlern, wenn der Transport im Modell nicht mit dem realen Transport zum
Zeitpunkt der GOME-Messung iibereinstimmt.

Das Muster der lokalen effektiven Lebensdauer kann nur modellintern be-
stimmt werden und héngt empfindlich von Modellfehlern sowohl beim Transport
wie auch bei der Chemie ab. Damit diese potentiellen Modellfehler nicht den
Satellitenfeldern aufgeprigt werden, wird in dieser Arbeit unter Benutzung des
MOZART-Modells statt einer lokalen eine globale effektive Lebensdauer 75, be-
stimmt. Dazu werden die iiber die Erdoberflache integrierten modellierten Sdulen-
dichten durch die iiber dieselbe Fléche integrierten zugrundeliegenden Gesamte-
missionen geteilt. Der Transport spielt bei diesem Verhéltnis keine Rolle, da durch
die Integration iiber den gesamten Globus auch die transportierten aber noch
nicht abgebauten Stickoxide erfasst werden. Die beiden fiir diese Arbeit durch-
gefiithrten Modellrechnungen (EDGAR und Lichter) lieferten denselben Wert

Ta ~ 0.92 Tage .

Diesem Ansatz liegt die Annahme zugrunde, dass die Lebensdauer sowie der NO—
Anteil am NO, rdumlich konstant sind. Beirle et al. [2] schétzen mit Hilfe von
GOME die Lebensdauer von NO, exemplarisch fiir Deutschland zwischen sechs
Stunden im Sommer und 18 — 24 Stunden im Winter ab. Martin et al. [26] ge-
ben neben den lokalen auch zonal gemittelte Lebensdauern an, dort sieht man,
dass die Werte auf der Siidhalbkugel entsprechend jahreszeitlich verschoben sind.
Im Jahresmittel heben sich diese Unterschiede also weitgehend auf; die verblei-
bende Ortsabhéngigkeit bleibt ebenso wie oben der gerichtete Transport und die
Inhomogenitét des ungerichteten Transports unberiicksichtigt.

Werden die entfalteten Satellitenfelder (die Entfaltung liasst den Mittelwert
unverdndert) durch die effektive Lebensdauer 73, dividiert und die so erhalte-
nen Quellfelder iiber die Erdoberfliche integriert, so ergeben sich Quellstérken,
die kleiner sind als die NO,—Gesamtquelle aus dem MOZART-Modell. Auch die
Integration iiber die durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiete ergibt
kleinere Quellstéarken als die der anthropogenen NO,—Quelle aus EDGAR 3. Beide
Werte sind in der Einheit Megatonnen Stickstoff pro Jahr in Tabelle 6.1 darge-
stellt. Ebensowenig wie beim direkten Vergleich der Sdulendichten in Kapitel 3
kann hier entschieden werden, welche Werte eher der Realitét entsprechen: Die
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Modell—- GOME Richter, | GOME Leue,
Emissionen entfaltet, 1/73, | entfaltet, 1/73,
Gesamtquellstirke global,
iiberall definiert 42 Mt N/y 16 Mt N/y 38 Mt N/y
anthropogene Quellstéirke
im betrachteten Gebiet 16 Mt N/y 6 Mt N/y 9 Mt N/y

Tabelle 6.1: Globale Gesamtquellstirke der modellinternen NOy—Emissionen sowie
der beiden entfalteten und durch die globale effektive Modell-Lebensdauer dividierten
Satellitenauswertungen in den in beiden Satellitenauswertungen definierten Gebieten,
sowie anthropogene Gesamtquellstirke in den durch anthropogene Emissionen domi-
nierten Gebieten

EDGAR~-Emissionen kénnten zu hoch geschétzt sein, die Satellitenauswertungen
konnten einen Skalierungsfehler enthalten, die modellierte effektive Lebensdauer
717 konnte zu grof sein, oder es kdnnte eine Kombination diese Effekte aufgetreten
sein.

6.2 Offset und Skalierung

Bei der Bestimmung der Musterfehler spielen Offsets oder Skalierungsfaktoren
keine Rolle, beim Zusammensetzen einzelner Teilfelder konnen Offsets jedoch neue
Musterfehler erzeugen, siehe Abschnitt 5.4.3. Deshalb wurden die Sdulendichte-
Felder in Kapitel 5 standardisiert. Da ein Ziel dieser Arbeit die Konstruktion
eines optimierten Quellfeldes ist, mit dem auch eine MOZART-Modellrechnung
durchgefiihrt werden soll, diirfen Mittelwert und Varianz der Felder nicht weiter
ignoriert, sondern miissen moglichst realistisch abgeschétzt werden. Es werden
daher folgende Annahmen gemacht:

e Hinsichtlich der Gesamtquellstiarke wird in dieser Arbeit angenommen, dass
das Integral der anthropogenen NO,—Emissionen iiber die betrachteten an-
thropogen dominierten Gebiete von EDGAR richtig geschétzt wurde.

e Ferner wird angenommen, dass das anthropogene NO,—Emissionsfeld von
EDGAR und die lichterbasierte NO,—Quelle keine Offsets aufweisen.

Beide Datenséitze beinhalten die Null; da es keine negativen Emissionen gibt,
kénnte ein potentieller Offset nur aus einer iiber das betrachtete Gebiet kon-
stanten anthropogenen Emission bestehen, was als unwahrscheinlich angesehen
wird.

6.2.1 Offset und Nullpunktrauschen der entfalteten Sdulen
relativ zu den Emissionen

Der Offset der Satellitenfelder kann relativ zu den nach der zweiten oben gemach-
ten Annahme offsetfreien anthropogenen EDGAR Emissionen bestimmt und dann
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Abbildung 6.4: Kumulierte Haufigkeitsverteilung F(X;) der Felder X; (s. Legende)
in den durch anthropogene Emissionen dominierten Gebieten; a) Quellfelder und auf
die Quellstirke von EDGAR, anthropogen skalierte entfaltete Sdulendichten, darunter:
Ausschnitt fiir kleine Werte; b) Verteilung der Satellitensdulen nach Subtraktion der
Offsets relativ zu EDGAR anthropogen und Neuskalierung, Emissionen nach Additi-
on des Nullpunktrauschens der Satellitensiulen (Rauschen 2) und der Modellsdulen
(Rauschen 1), wieder mit Ausschnitt, ¢) nach Potenzierung mit dem in Abschnitt 6.3
bestimmten Exponenten
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subtrahiert werden; zum Vergleich wird auch der entsprechende Offset der Mo-
dellsdulen bestimmt. Zur Offsetbestimmung ist ein Vergleich der niedrigen Werte
in den betrachteten Datensétzen erforderlich. Dieser Vergleich wird dadurch er-
schwert, dass ein mittelwertsfreies Rauschen bei kleinen Sdulendichten zu nega-
tiven Werten fithren kann, selbst wenn der Datensatz einen positiven Offset hat.
Deswegen wurden nicht die Werte selbst, sondern ihre kumulierten Héufigkeits-
verteilungen verglichen.

Die kumulierte Hiufigkeitsverteilung eines offsetfreien Quellfeldes ohne Null-
punktrauschen beginnt im Nullpunkt. Die kumulierte Haufigkeitsverteilung der
gleichen Quelle mit einem Nullpunktrauschen beginnt bei negativen Werten und
steigt in der Ndhe des Nullpunktes gem&fl dem Rauschen weniger steil an als die
Kurve der Verteilung ohne Rauschen. Ein Offset verschiebt die gesamte Verteilung
je nach Vorzeichen in Richtung positiver oder negativer Werte.

In Abbildung 6.4 a) ist die kumulierte Haufigkeitsverteilung F' der anthropo-
genen NO,—Emissionen aus EDGAR, der lichterbasierten Quelle, der MOZART—
Modellrechnung auf Basis der EDGAR~Quelle, sowie der beiden Satellitenauswer-
tungen in dem betrachteten durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiet
dargestellt. Die Skala auf der y-Achse wurde so gewihlt, dass eine Normalvertei-
lung als Gerade dargestellt wiirde. Die drei Sdulendichte-Felder wurden jeweils
mit dem kernel aus Gleichung 6.1 mit der Wahl n = 8 entfaltet, durch die ef-
fektive Lebensdauer 73, dividiert und gemé&f den oben getroffenen Annahmen so
skaliert, dass die Gesamtquellstirke in diesem Gebiet gleich der der anthropo-
genen EDGAR-Quelle ist. Da im Modell ein Nettotransport des NOy von den
Gitterpunkten mit hoheren Quellstérken zu denen mit niedrigeren Quellstarken
stattfindet und die anthropogen dominierten Gitterpunkte eher durch hohere
Quellstarken gekennzeichnet sind, musste auch die entfaltete Modellrechnung um-
skaliert werden, der Skalierungsfaktor hier liegt jedoch néher bei Eins (ist deutlich
kleiner) als bei den Satellitenfeldern.

In der Abbildung darunter ist nochmals ein Ausschnitt der kumulierten Haufig-
keitsverteilung fiir kleine Werte zu sehen. Die Verteilungen der beiden Emissions-
felder steigen am Nullpunkt senkrecht an (es gibt einen grofien Anteil Gitter-
punkte, an denen die Quellstéirke fast verschwindet), die entfalteten Sdulendich-
tefelder dagegen steigen deutlich flacher an. Dies ist schon bei den noch nicht
entfalteten Sdulen zu beobachten: Durch den Transport iiber Gebiete mit kleinen
Quellstarken wird der Anstieg abgeflacht. Bei kleinen Werten wirkt sich das, wie
aus der fast linearen Steigung zu entnehmen ist, wie ein fast normalverteiltes Rau-
schen aus. Durch die Entfaltung wird dieses Rauschen noch verstarkt. Die beiden
Satellitenauswertungen enthalten zusétzlich zu diesem Effekt noch das Rauschen
des Messinstrumentes sowie mogliche stratosphérische Fluktuationen, ebenfalls
durch die Entfaltung verstérkt.

Zur Bestimmung der Offsets der Satellitenfelder wurde auf die EDGAR-Quelle
ein simuliertes Rauschen mit der Steigung der Satellitendaten (Rauschen 2) ad-
diert. Dann wurde auf die Satellitenfelder ein Offset addiert, so dass die Kurven-
anfinge der kumulierten Haufigkeitsverteilungen iibereinanderliegen. Schliefllich
wurden die Satellitenfelder wieder auf das vorgegebene Integral skaliert. Da diese
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: Proxy fiir anthropogene Emissionen

NO,—Quelle [em™2s7!] || Sdulen entfaltet [cm 2]

Offset ‘ Rauschen || Offset ‘ Rauschen Faktor
MOZ EDGAR 1.7 x 1010 | 1.0 x 1019 — — 1.7
GOME Richter 4.4 %100 | 3.7x100 || 2.5 x10™ | 4.2x 10" 6.7
GOME Leue 10.5 x 1010 | 3.7 x 100 || 8.2 x 10 | 4.3 x 10 6.6

Tabelle 6.2: Offset und Rauschen (Standardabweichung) fiir die aus den Séulendichten
konstruierten NOx—Quellen (Entfaltung, Division durch 7};, iterative Subtraktion und
Skalierung); bei den zuriickskalierten Werten fiir die entfalteten Sdulendichten wurden
die Werte fiir MOZART EDGAR bei den Satelliten herausgerechnet; ebenso angegeben
ist der zusétzlich zur Division durch 73, angewandte Skalierungsfaktor

Skalierung auch auf das Nullpunktrauschen wirkt, wurde dieser Vorgang manu-
ell iteriert, bis bei kleinen Werten die kumulierten H&aufigkeitsverteilungen der
um ein Rauschen ergénzten Emissionen und der um einen Offset verschobenen
Saulendichten optisch befriedigend iibereinander lagen. Die zum Vergleich be-
stimmten Werte fiir Offset und Rauschen der EDGAR-Modellrechnung geben
an, wie sich bei Verwendung der exakt passenden Quellen modellintern die Ver-
nachléssigung von Transport, Ortsabhingigkeit der Lebensdauer und biogenen
Emissionen sowie die Verstiarkung des Rauschens durch die Entfaltung auswirkt.

Das Ergebnis dieses Verfahrens ist, wiederum als gesamte kumulierte Haufig-
keitsverteilung und mit vergréflertem Ausschnitt um den Nullpunkt, in Abbildung
6.4 b) dargestellt. Auffillig ist, dass die Kurven der beiden Satellitenauswertun-
gen, abgesehen von einigen sehr kleinen Werten, die aber weniger als 1% der Da-
tenpunkte ausmachen, jetzt iibereinander liegen: Thr Nullpunktrauschen scheint,
im Rahmen der Genauigkeit der manuellen Anpassung, gleich grof§ zu sein und
damit nicht von den Unterschieden in den beiden Auswertungsalgorithmen ab-
zuhéngen. Das Nullpunktrauschen der Modellrechnung ist kleiner.

Die Werte der so fiir die aus den Sdulendichten konstruierten NO,—Quellen
sind in Tabelle 6.2 dargestellt. Offset wie Standardabweichung des Rauschens sind
fiir die aus der EDGAR-Modellrechnung konstruierte Quelle am geringsten. Das
Rauschen ist, wie schon erwihnt, fiir beide Satellitenauswertungen gleich, der
Offset ist fiir GOME Leue deutlich grofler als fiir GOME Richter, aber fiir alle
drei Felder positiv: Die Hintergrundkonzentration sowie die biogenen Emissionen
fithren zu positiven Beitrédgen zu den Séulen, die vor der Betrachtung als Quellen
subtrahiert werden miissen. Die Grofle des Offsets in der GOME Leue Auswer-
tung liefert auch einen Hinweis darauf, warum beim Vergleich der Fehlermafe in
Abschnitt 5.2.1 fiir diesen Datensatz ein so grofler Unterschied bestand zwischen
dem Musterfehler (unabhéngig vom Mittelwert und damit vom Offset) und dem
Verhéltnis aus Fehlervarianz zum Mittelwert.

Ebenfalls dargestellt in Tabelle 6.2 sind die zuriickskalierten Werte fiir Offset
und Rauschen in der Einheit der zwar entfalteten, aber nicht skalierten Satelli-
tensdulen, fiir die die MOZART-Werte herausgerechnet wurden: Der MOZART—
Offset wurde subtrahiert, zur Eliminierung des MOZART-Rauschens wurde zu-
néchst durch Quadrieren die Varianz bestimmt und dann die Varianz des MO-
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ZART-Rauschens subtrahiert und schliellich durch Wurzelziehen wieder zur Stan-
dardabweichung zuriickgerechnet. Diese Werte kénnen mit den relativ zu den
modellierten Saulen bestimmten Werten der nicht entfalteten Sadulen aus dem
néchsten Abschnitt verglichen werden.

Ganz rechts in Tabelle 6.2 sind die Faktoren aufgelistet, mit denen die entfal-
teten und skalierten Sdulen nach Subtraktion der Offsets zuriickskaliert werden
miissen, um die EDGAR-Quellstirke wieder zu erreichen. Am kleinsten ist der
Faktor bei den ehemaligen MOZART-Saulen, die auch den kleinsten Offset auf-
wiesen. Der Skalierungsfaktor bei den beiden Satellitenauswertungen ist in etwa
gleich: Das groflere Gesamtinventar von GOME Leue wird durch den grofleren
Offset kompensiert.

6.2.2 Offset und Nullpunktrauschen der Satelliten—Saulen
relativ zur Modellrechnung

Analog zum Vorgehen mit entfalteten Sdulen und Quellen wurden Offset und
Nullpunktrauschen fiir die Sdulendichtefelder relativ. zum MOZART-EDGAR-
Lauf bestimmt. Die kumulierte Haufigkeitsverteilung der EDGAR- wie der Lichter—
Modellrechnung und die der beiden Satellitenauswertungen (jeweils original und
auf das Inventar der MOZART-Léufe skaliert) sind in Abbildung 6.5 a) dar-
gestellt, oben die gesamte Verteilung, darunter ein Ausschnitt fiir kleine Wer-
te. Genau wie bei der Eliminierung der Offsets aus den Quellfeldern wurde hier
iterativ durch Addition eines Rauschens die Steigung der Verteilung der EDGAR-
Modellrechnung an die der Verteilung der Satellitenauswertungen angepasst, durch
Addition je eines Offsets auf die Satellitensédulen der Ursprung der zugehorigen
Kurven auf den der Kurve der Modellrechnung verschoben und die Gesamtmen-
ge NO, der Satellitenauswertungen auf die der Modellrechnung skaliert. Das Er-
gebnis dieses Prozesses ist in Abbildung 6.5 b) dargestellt, oben die gesamte
Verteilung und darunter ein Ausschnitt fiir kleine Werte. Genauso wie bei der
Betrachtung als Quellen liegen nach der Anpassung im Rahmen der manuellen
Anpassungsgenauigkeit die drei Kurven fiir die kumulierten Haufigkeitsverteilun-
gen im Bereich von 5% bis 60% iibereinander, d.h. das Nullpunktrauschen beider
GOME-Auswertungen ist etwa gleich grofi.

In Kapitel 3 wurde gezeigt, dass die modellierten S&ulendichten, die durch
Summation der Hohenlevel bis zur thermischen Tropopause berechnet wurden,
und die durch die Referenzsektor-Methode bestimmten Modellsdulen sehr hoch
korreliert sind, dass sie sich im Gesamtinventar jedoch deutlich unterscheiden.
Dies gilt genauso fiir die durch anthropogene Emissionen dominierten Gitterpunk-
te: Hier betragt die Korrelation zwischen den mit beiden Verfahren berechneten
troposphérischen Saulen sogar R = 0.999. Fiir die Musterfehler spielt die Metho-
de zur Bestimmung der Séulen also keine Rolle, die Offsets hdngen jedoch durch-
aus davon ab. Offsets und Nullpunktrauschen der Satellitenauswertungen wur-
den deshalb auch relativ zu den Modellsdulen nach der Referenzsektor-Methode
bestimmt (ohne Abbildung). Die Werte sind fiir beide Fille in Tabelle 6.3 darge-
stellt.
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Abbildung 6.5: a) Kumulierte Haufigkeitsverteilungen von modellierten und gemes-
senen Saulendichten; Satellitenauswertungen: sowohl in Originaleinheit wie auf das Ge-
samtinventar der Modellrechnung skaliert, darunter: Ausschnitt; b) Kumulierte Hiufig-
keitsverteilungen der Satellitenauswertungen nach Eliminierung des Offsets relativ zur
EDGAR~Modellrechnung und anschlielender Neuskalierung, zu den MOZART—S&ulen
wurde das Nullpunktrauschen der Satelliten addiert, darunter: Ausschnitt
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‘ relativ zu MOZART EDGAR mit Tropopausen—Kriterium: ‘

skaliert [cm 2] original [em™?]

Offset ‘ Rauschen || Offset ‘ Rauschen || Faktor
GOME Richter 81 x10™ | 11.0 x 10" || 2.3 x 10™ | 3.1 x 10 3.5
GOME Leue 27.8 x 10" | 11.0 x 10 || 8.7 x 10 | 3.5 x 104 3.2

‘ relativ zu MOZART EDGAR mit Referenzsektor—Methode: ‘

skaliert [cm 2] original [em ™2

Offset ‘ Rauschen || Offset ‘ Rauschen | Faktor
GOME Richter 13.4 x 10" | 12.0 x 10 || 3.8 x 10" | 3.4 x 101 3.5
GOME Leue 33.4 x 10M | 12.0 x 10 || 10.5 x 10™ | 3.8 x 104 3.2

Tabelle 6.3: Offset und Nullpunktrauschen (Standardabweichung) relativ zur
EDGAR~-Modellrechnung (oben: troposphérische Séulen nach Tropopausen—Kriterium,
unten: nach Referenzsektor-Methode) fiir die Satellitenséulen, sowohl nach Eliminati-

on des Offsets und Neuskalierung wie auch zuriickskaliert auf die Originaleinheit der
GOME—-Saulen

Wie bei der Bestimmung der Offsets der entfalteten Felder relativ zu den an-
thropogenen Quellen sind die Werte fiir Offset und die Standardabweichung des
Nullpunktrauschens jeweils fiir die mit einem nach der Anpassung bestimmten
Faktor skalierten Felder sowie zuriickskaliert in die Einheiten der Originalfelder
dargestellt. Die Standardabweichungen des Nullpunktrauschens sind, wie oben
erwahnt, fiir die beiden Satellitenauswertungen im Rahmen der manuellen An-
passungsgenauigkeit jeweils gleich; es macht auch fast keinen Unterschied, ob
sie relativ zu den Modellsdulen nach Tropopausen- oder nach Referenzsektor—
Methode bestimmt wurden. Der Offset ist bei GOME Leue deutlich grofler als
bei GOME Richter. Fiir beide Satellitenauswertungen ist der Offset grofier, wenn
er relativ zu den Referenzsektor—Saulen bestimmt wird als wenn er relativ zu den
bis zur thermischen Tropopause summierten Sdulen bestimmt wird. Dies stimmt
mit dem in Kapitel 3 gefundenen kleineren Gesamtinventar iiberein: Im Modell
haben die Referenzsektor—Sédulen gegeniiber den Sdulen nach dem Tropopausen—
Kriterium einen negativen Offset.

Die auf die Einheit der Originalsdulen zuriickskalierten Werte fiir Offset und
Rauschen relativ zu den Modellsdulen nach dem Tropopausen—Kriterium kénnen
direkt mit den Zahlen fiir die entfalteten Sdulen nach Herausrechnen von Modell-
offset und -Rauschen in Tabelle 6.2 verglichen werden. Die Offsets sind etwa gleich
groB, eine bessere Ubereinstimmung ist bei der manuellen Anpassung und unter
Benutzung eines simulierten Rauschens mit einer Stichprobengréfie von N = 1463
nicht zu erwarten. Die Werte fiir die Standardabweichung des Nullpunktrauschens
sind bei den entfalteten Sdulen jedoch um etwa ein Drittel gréfer als bei den
nicht entfalteten S&ulen. Dies zeigt, wie stark der Vorgang des Entfaltens ein
vorhandenes Hintergrundrauschen verstarkt.

Abschliefend sei noch angemerkt, dass die relativ zu den Modellsdulen be-
stimmten Offsets keineswegs Artefakte der Satellitenauswertung sein miissen.
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Varianz Modell: Tropopausen- | Modell:

kriterium [cm ] Referenzsektor [cm ™4
MOZART EDGAR original 9.3 x 10% 9.1 x 10%
MOZART Lichter original 7.3 x 10%° 7.2 x 103
MOZART EDGAR + Rauschen 10.5 x 10% 10.6 x 10%°
MOZART Lichter + Rauschen 8.6 x 10% 8.6 x 103
GOME Richter original 0.9 x 103 0.9 x 10%
GOME Richter skaliert 6.7 x 1030 6.7 x 10%Y
GOME Richter — Offset, skaliert 10.5 x 10%° 10.5 x 10%°
GOME Leue original 0.9 x 10%° 0.9 x 10%
GOME Leue skaliert 2.5 x 10%° 2.5 x 10%°
GOME Leue — Offset, skaliert 8.7 x 1030 8.8 x 103

Tabelle 6.4: Varianzen der Sdulendichtefelder: Modellrechnungen: original und nach
Addition des Nullpunktrauschens der Satellitensdulen, GOME—-Auswertungen: origi-
nal, nach Skalierung auf das Gesamtinventar der Modellrechnung und nach Elimina-
tion des Offsets relativ zu der EDGAR-Rechnung und anschliefender Neuskalierung
(Modellsdulen und Offsets der Satellitenséulen relativ zu Modellsdulen: jeweils nach
Tropopausenkriterium und Referenzsektor—Methode)

Die Modellsdulen wurden als willkiirlicher Bezugspunkt gewéhlt, da die wahren
Saulen nicht bekannt sind. Dadurch wird das Problem eines unterschiedlich grofien
Offsets in den verschiedenen Datenséitzen aus Abschnitt 5.4.3 behoben, ein abso-
luter Offset fiir die Séulen ist jedoch nicht bestimmbar (fiir die EDGAR-Quellen
wurde er oben als Null angenommen). Die tatséchliche Hintergrundkonzentration
oder die tatséchlichen biogenen Emissionen kénnen groflier sein als die modellier-
ten, was negative Offsets fiir die MOZART-Saulen bedeuten wiirde. Dies stimmt
tiberein mit einem Ergebnis von Martin et al. [26], die im Vergleich mit GOME-
Messungen fanden, dass in den géngigen Emissionskatastern die Bodenemissionen
zu niedrig geschétzt sind.

Vergleich der Varianzen der Sdulendichte—Felder

In Tabelle 6.4 sind die Varianzen der Saulendichte-Felder in den betrachteten
durch anthropogene Emissionen dominierten Gebieten dargestellt. Bei den Satelli-
tenauswertungen wurden die Varianzen zunéchst fiir die Originalfelder bestimmt,
dann nach Skalierung auf das Gesamtinventar des MOZART-EDGAR-Laufes
und schliefllich nach Subtraktion des Offsets relativ zum MOZART-EDGAR-
Lauf und anschliefender Neuskalierung.

Wihrend selbst nach der Skalierung auf das MOZART-Inventar insbesondere
die Varianz der Leue-Auswertung deutlich kleiner ist als die beider Modellrech-
nungen, stimmen die Varianzen der Satellitenauswertungen nach Eliminierung
der Offsets gut mit denen der Modellrechnungen nach Addition des relativ zu
den Modellrechnungen bestimmten Nullpunktrauschens iiberein; die Varianzen
des Lichterlaufs und der Leue—Auswertung sind etwas kleiner als die des EDGAR~-
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‘ Emissionsfeld H Varianz [cm™4s7?] ‘ Maximum [em = 2?s~!] ‘
EDGAR anthropogen 8.72 x 10%! 11.78 x 101
Lichter skaliert 5.24 x 102! 6.58 x 101!
MOZART EDGAR, 01 "
entfaltet, 1/75,, — Offset, skaliert 0-06 > 10 722> 10
MOZART Lichter, 21 11
entfaltet, 1/75,, — Offset, skaliert 4.62 > 10 497> 10
NO,—Quelle MOZART EDGAR 9.61 x 10%! 11.77 x 10!
NO,—Quelle MOZART Lichter 5.93 x 10%! 6.39 x 10!
NO,—Quelle GOME Richter 8.95 x 10%! 6.65 x 10!
NO,—Quelle GOME Leue 7.36 x 10%! 8.03 x 10

Tabelle 6.5: Varianzen und Maxima der Modellquellen sowie der aus den zugehori-
gen Modellséulen zuriickgewonnenen Quellen; dritte und vierte Zeile: Séulen entfaltet,
durch die effektive globale Modell-Lebensdauer dividiert, offsetkorrigiert und skaliert;
fiinfte und sechste Zeile: zusétzlich potenziert mit der Steigung aus der doppeltlo-
garithmischen Auftragung von Quellen gegen Sdulen; siebte und achte Zeile: analog
transformierte Satellitensdulen

Laufs und der GOME Richter Auswertung. Es besteht bei den Varianzen fast kein
Unterschied, ob die MOZART—-S&ulen bis zur thermischen Tropopause oder nach
dem Referenzsektor-Kriterium verwendet werden.

6.3 Varianzen der Quellfelder

Da die Varianzen der vier Sdulendichtefelder nach Eliminierung der Offsets und
Umskalierung dhnlich sind, ist zu erwarten, dass die Varianzen der zugehérigen
Quellfelder ebenfalls dhnlich sind. Beim Vergleich von Varianzen und Maximal-
werten der Quellfelder und der offsetkorrigierten, entfalteten und skalierten zu-
gehorigen Modellfelder zeigt sich, dass alle diese Korrekturen nicht ausreichen, um
die urspriingliche Varianz und die urspriinglichen Maximalwerte der Quellfelder
zu erreichen. Die Werte sind in Tabelle 6.5 aufgelistet.

Die Tatsache, dass nach Offsetkorrektur der entfalteten Saulen und Skalierung
auf das Gesamtinventar der Quellen deren Maximalwerte nicht erreicht werden,
legt nahe, dass der Zusammenhang zwischen Quellen und Sadulen méglicherweise
nicht ganz linear ist. Bei einem linearen Zusammenhang zwischen zwei Groéfien
miisste die Steigung einer angefitteten Geraden in doppeltlogarithmischer Dar-
stellung gleich Eins sein:

y=1a" < In(y) =a-In(r), a=1 < Linearitét.

In Abbildung 6.6 sind links in Blau die entfalteten, offsetkorrigierten und ska-
lierten Modellsédulen jeweils gegen die zugehorigen Quellen doppeltlogarithmisch
als Scatterplot aufgetragen. In Schwarz ist die Gerade dargestellt, die sich ergibt,
wenn alle positiven Daten logarithmiert werden und dann durch linearen Fit die
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Abbildung 6.6: blau: Modell-Quellen gegen zugehorige entfaltete Sdulen doppelt loga-
rithmisch, rot: Sdulen mit der durch linearen Fit der logarithmierten Werte gewonnenen
Steigung potenziert, schwarz: jeweils 1:1 Gerade, rote Gerade: Steigung aus der rechten
Abbildung

Steigung bestimmt wird. Fiir diesen Fit wurde eine IDL-Routine verwendet, die
den in den Numerical Recipes [32] beschriebenen Algorithmus zum Fitten bei
Fehlern in beiden Koordinaten verwendet (fitexy). Hinsichtlich des Fehlers wur-
de angenommen, dass er in beiden Koordinaten gleich grof} ist, fiir die linearen
Werte konstant und gleich dem Nullpunktrauschen der entfalteten Séulen, d.h.

Ay = 100em 2571,

Fiir die logarithmierten Werte muss er noch durch den jeweiligen Wert geteilt
werden:

y=In(zr) — Ay = Azx/x .

Damit ergeben sich die Werte fiir die Steigungen von a = 0.78 (EDGAR) und
a = 0.85 (Lichter). In Rot ist zum Vergleich die 1 : 1 Gerade dargestellt.

Die roten Punkte rechts in Abbildung 6.6 ergeben sich, wenn die positi-
ven Séulen mit den Kehrwerten der Steigungen (EDGAR: 1/a = 1.30, Lichter:
1/a = 1.17) potenziert und auf das richtige Inventar zuriickskaliert werden. Jetzt
entspricht die Fitgerade der 1 : 1 Geraden. Um die entfalteten Satellitensédulen
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R EDGAR Lichter
anthropogen skaliert
zugehoriger MOZART-Lauf 0.83 0.84
zugehoriger MOZART-Lauf, entfaltet 0.90 0.91
zugehoriger MOZART-Lauf, entfaltet, potenziert 0.92 0.92

Tabelle 6.6: Korrelationskoeffizienten zwischen anthropogener Quelle und zugehoriger
Modellrechnung, (Sdulen unbehandelt, entfaltet, mit der Steigung aus dem doppeltlo-
garithmischen Scatterplot potenziert)

den unbekannten Quellen dhnlicher zu machen, sollen auch sie mit einem Ex-
ponenten potenziert werden. Leider sind die Exponenten fiir die Modell-Laufe
nicht gleich, die Satellitensdulen wurden im Folgenden daher mit dem Mittelwert
beider potenziert (exp = 1.23)

Da negative Zahlen nicht potenziert werden kénnen (bei nicht ganzzahligen
Exponenten ergébe das ein komplexes Ergebnis), wird diese Operation auf die
positiven Werte beschrankt. Dadurch werden die positiven Werte des Nullpunkt-
rauschens mitpotenziert, die negativen aber nicht, und das vorher mittelwerts-
neutrale Rauschen kann das Inventar &ndern. Um den Einfluss dieses Fehlers ab-
zuschétzen, wurden die anthropogenen Quellen (EDGAR und lichterbasiert) mit
dem Kehrwert des Exponenten potenziert und dann wieder auf ihre urspriingliche
Quellstarke skaliert. Dann wurde im ersten Fall das Nullpunktrauschen der Satel-
liten addiert und die positiven Werte wurden mit dem Exponenten potenziert, im
zweiten Fall wurden alle Werte ohne Rauschen potenziert. Das Gesamtinventar
der beiden Fille unterschiedet sich um 8% (EDGAR) bzw. 9% (Lichter). Dies ist
klein gegeniiber den anderen verwendeten Abschétzungen.

Da durch das Potenzieren kleine Werte weniger als grofle Werte vergroflert
werden, fiihrt die anschliefende Skalierung dazu, dass die kleinen Werte insgesamt
verkleinert werden. In Abbildung 6.4 ¢) sind die Haufigkeitsverteilungen der aus
den Séulen gewonnenen Quellen nach der Potenzierung zusammen mit denen
der Quellen dargestellt: Das Nullpunktrauschen wurde durch die Potenzierung
unterdriickt, die Kurven der potenzierten Sdulen steigen sogar etwas stérker an
als die der Quellen. Sie liegen aber, im Vergleich zu den Verteilungen vor dem
Potenzieren, in einem grofien Bereich fast iibereinander.

In Abbildung 6.5 sind neben den Varianzen und Maxima der entfalteten
Saulen auch die der potenzierten Séulen gezeigt. Die Maxima stimmen nach dem
Potenzieren deutlich besser mit denen der Quellen {iberein, die Varianzen sind
jetzt, insbesondere bei dem Lichterlauf, etwas zu hoch. Die Korrelationskoeffizi-
enten mit den Quellen erh6hen sich durch das Potenzieren noch einmal leicht, wie
in Tabelle 6.6 zu sehen ist.



104 Kapitel 6. GOME-Séulendichten: Proxy fiir anthropogene Emissionen

6.4 Zusammenfassung

Die Schritte zur Abschétzung eines Emissionsfeldes aus einem Sédulendichtenfeld
lauten zusammengefasst:

e Entfaltung,
e Division durch 73,
e iterative manuelle Offsetkorrektur und Skalierung,

e Potenzierung mit dem Mittelwert der Steigungen aus dem doppeltlogarith-
mischen Zusammenhang von Modellquellen und -Séaulen des EDGAR- und
des Lichterlaufs und Riickskalierung.

Das Ergebnis dieser Schritte ist in Abbildung 6.7 dargestellt, zum Vergleich wur-
den die urspriinglichen Satellitenfelder nochmals {iber die daraus konstruierten
Quellfelder geplottet. Die Scharfung der Muster ist gut zu erkennen.
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Kapitel 7

Korrelations—Fehleranalyse der
anthropogenen NOy—Emissionen

Nachdem im vorherigen Kapitel aus dem Jahresmittel der troposphérischen NOg—
Saulen des GOME-Instrumentes iiber den durch anthropogene Emissionen do-
minierten Gitterpunkten anthropogene NO,—Quellen konstruiert wurden, soll in
diesem Kapitel die Korrelations—Fehleranalyse auf die Emissionsfelder angewandt
werden. Die Bestimmung der Fehlervarianzen der Quellen ist — anders als die der
Saulen — problemlos, da die Musterfehler der anthropogenen NO,—Emissionen aus
dem EDGAR—-Kataster und die lichterbasierte Quelle als unabhéngig angenom-
men werden konnen. Am Ende des Kapitels soll ein optimiertes Emissionsfeld mit
globaler Abdeckung konstruiert werden.

7.1 Musterfehler der Emissionen

Fiir die anthropogenen NO,—Quellen liegen in den Gebieten, die durch anthro-
pogene Emissionen geprégt sind, vier Schitzungen vor: das EDGAR-Kataster,
die Quelle auf Basis der Satellitenaufnahmen der Lichter der Welt bei Nacht so-
wie die beiden im vorherigen Kapitel aus den GOME-Saulendichten gewonnenen
Datensétze; im Folgenden werden sie kurz mit

Xep NO, — Quelle EDGAR 3,

Xri  NOs — Quelle Lichter,

Xri  NO, — Quelle GOME Richter,
Xrew NOy — Quelle GOME Leue

bezeichnet.

Die vier Felder sind in Abbildung 7.1 dargestellt. Da wegen der hohen Spit-
zenwerte bei linearer Farbskala bereits in den Gebieten mit mittleren Emissionen
keine Konturen mehr zu erkennen wéiren, wurde eine logarithmische Farbska-
la gewahlt; die nicht betrachteten Gitterpunkte sind jeweils grau maskiert. Die
Korrelationskoeffizienten der Felder untereinander sind in Tabelle 7.1 links dar-
gestellt.

107
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alle Gitterpunkte nach Eliminierung der Ausreifler
Rij Xpi | XRi XLeu Xy | Xpi | XLeu
Xgpl|| 0.73£0.03 | 0.69£0.04 | 0.56£0.05 || 0.73£0.03 | 0.72+£0.03 | 0.63+0.05
Xri 0.65£0.04 | 0.58+0.04 0.70£0.03 | 0.65+0.03
Xri 0.82£0.02 0.83+0.02

Tabelle 7.1: Réumliche Korrelationskoeffizienten R;; der vier Emissionsfelder, links:
unter Einbeziehung aller betrachteten Gitterpunkte, rechts: nach Eliminierung der Aus-
reifler

Im Folgenden sollen die Musterfehler der Emissionsfelder bestimmt werden.
Wie bei der Betrachtung der Sdulendichten in Abschnitt 5.2.1 wird Gleichung 4.6
(Verkniipfung der Korrelationskoeffizienten mit den relativen Fehlervarianzen und
-Kovarianzen) zu einem System aus sechs Gleichungen mit zehn Unbekannten,
das in Abbildung 7.2 schematisch dargestellt ist. Analog zu den Séulen wird auch
hier die Annahme gemacht, dass die gemeinsamen Fehler der EDGAR—-Quelle und
der Lichter—Quelle jeweils mit den GOME-basierten Quellen (ey3, €14, €23, €24)
moglichst klein sein sollen. Die minimalen mit den Korrelationskoeffizienten in
Tabelle 7.1 links kompatiblen Werte fiir diese relativen Fehlerkovarianzen ergeben
sich, immer noch analog zu den Sdulen und wie in Abschnitt 5.2.1 beschrieben,
aus der Beziehung

[ Ros R
€93 = €14 = 0 und €13 — €94 — 1— R?zR:i ~ 0.05 .

Anders als bei den Sdulen kann hier jedoch angenommen werden, dass auch
die EDGAR- und die Lichterquelle keine gemeinsamen Fehler haben: e;5 = 0.
(Bei den Saulendichtefeldern MOZART EDGAR und MOZART Lichter war dies
nicht moglich, da den zwar urspriinglich unabhéngigen Quellfeldern durch das
MOZART-Modell gemeinsame Fehler aufgeprigt wurden.) Damit ist das Glei-
chungssystem 4.6 im Falle der Quellen losbar; die sich fiir die relativen Fehlerva-
rianzen und -Kovarianzen ergebenden Werte sind in Tabelle 7.2 links aufgelistet.

€12
[ NOy - Quelle EDGAR anthro eq; NOy Quelle Lichter €99 ]

A A

€13 €24

€23 €14
Y Y

€34

[NOX - Quelle GOME Richter es33 NOy - Quelle GOME Leue  ey4 ]

Abbildung 7.2: Analog zu den Sdulendichten (siche Abbildung 5.2) wird auch bei
vier Quellfeldern (blau) Gleichung 4.6 zu einem System aus sechs Gleichungen (rot)
mit zehn Unbekannten (griin).
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Feld H €ii (0 '(IJZ H €ii, robust Ws, robust wi, robust
XED 0.26£0.05 | 0.36%+0.08 | 0.40£0.08 || 0.27£0.05 | 0.34+0.05 | 0.35£0.05
Xri 0.28£0.06 | 0.454+0.08 | 0.39£0.08 || 0.26£0.05 | 0.40+0.07 | 0.37£0.05

Xri 0.42£0.05 | 0.17£0.04 | 0.1940.05 || 0.33£0.05 | 0.1940.04 | 0.22+0.04
Xleu 0.58+0.06 | 0.02+£0.03 | 0.024+0.03 || 0.45+0.05 | 0.06£0.03 | 0.06+0.03

‘ Felder H €ij H €ij, robust
Xep, Xri 0.00 0.00
Xgp, Xg;i 0.05 £ 0.02 0.03 +0.02
Xgp, Xieu 0.00 0.00
Xriy Xpi 0.00 0.00
Xriy Xieu 0.05 £ 0.02 0.03 +0.02
Xris Xreu 0.39 £ 0.05 0.27 +0.04

Tabelle 7.2: Oben, links: Relative Fehlervarianzen e;; und Wichtungsfaktoren w;
(bzw. w; fiir standardisierte Felder) zur optimalen Kombination der vier betrachteten
Quellfelder X; iiber dem in Abschnitt 5.1 definierten durch anthropogene Emissio-
nen dominierten Gebiet; oben, rechts: Die gleichen Groflen nach Eliminierung der
Ausreifler; unten: Relative Fehlerkovarianzen jeweils zweier Felder; Fehlerangaben:
Bootstrap—Verfahren, eine Standardabweichung

Ebenfalls dargestellt sind die Wichtungsfaktoren, die sich aus diesen Werten zur
Kombination zu einem Feld mit minimalem Musterfehler ergeben (nach Abschnitt
4.2.2). Da, wie Tabelle 6.5 zeigt, bei gleichem Inventar die Varianz der Lichter-
quelle etwas kleiner ist als die der anderen Felder, werden analog zu Abschnitt
5.2.2 zum Vergleich auch die Wichtungsfaktoren gezeigt, die sich bei standardi-
sierten Feldern ergeben.

Durch die Kombination kann der Musterfehler von ey; = 0.26 £ 0.05 (Fehler
der anthropogenen EDGAR~Emissionen) auf €., = 0.14 £ 0.02 reduziert wer-
den, die angegebenen Fehlerbereiche wurden, wie in den Kapiteln zuvor, mit dem
Bootstrap—Verfahren (siche Anhang A) bestimmt und entsprechen einer Stan-
dardabweichung.

7.2 Ausreifler

Identifizierung

Auch bei den Quellfeldern soll der Einfluss von Ausreiflern untersucht werden, und
es soll eine robuste Kombination der Quellfelder ohne Ausreiler gebildet werden.
Dazu wird analog zu den Saulen in Abschnitt 5.4 und wie im Methodenkapitel
in Abschnitt 4.2.3 beschrieben fiir jedes Feld X; an jedem Punkt [ die auf den
Gesamtfehler normierte Differenz zwischen dem absoluten Fehler E;; des gesamten
Feldes X; und dem Fehler dieses Feldes unter Auslassung des Punktes [ bestimmt:
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;o EZ(ZI) —Ey eg)var(Xi(l)) — evar(X;)

“e By eqivar(X;) ’

die Felder Ae;; sind in Abbildung 7.3 dargestellt. Wie bei den Séulen ist der
Wert eines Punktes negativ, wenn es sich um einen fehlerhaften Punkt handelt,
sein Herausnehmen also den Musterfehler verkleinert. Die bei dieser Wahl der
Vorzeichen positiven Punkte wurden in der Abbildung der Ubersicht wegen weif
eingeférbt.

Zur Identifizierung der Ausreifler muss ein Schwellenwert bestimmt werden,
jenseits von dem ein Wert Ae!; als Ausreifier deklariert wird. Im Fall der Sdulen-
dichten wurde dieser Schwellenwert aus dem Beispiel in Abschnitt 4.4 iibernom-
men. Der Vergleich der gemifl der Definition des Schwellenwertes in Relation
4.14 standardisierten Haufigkeitsverteilungen der Ae;; in Abbildung 7.4 zeigt,
dass die Verteilungen der Fehlerdnderungen der Quellfelder nur schlecht mit der
Beispielverteilung iibereinstimmen. Das Beispiel wurde daher abgewandelt: Statt
normalverteilter Fehlerfelder (N (0; 1)) wurden lognormalverteilte und dann stan-
dardisierte Fehlerfelder verwendet, alle iibrigen Konstanten blieben gleich. Die
Hiufigkeitsverteilung der standardisierten Fehleréinderungen des so konstruierten
X7 ist in Abbildung 7.4 gestrichelt dargestellt. Sie stimmt gut mit den Verteilun-
gen der Fehlerdnderungen der Quellfelder {iberein.

Analog zu den Séulen sollen die Ausreifler der Quellfelder zum Signifikanz-
niveau a = 0.005 bestimmt werden. Wie in dem Beispiel mit normalverteilten
Fehlerfeldern kann auch in dem Beispiel mit lognormalverteilten Fehlerfeldern
der Schwellenwert fiir die Testgrofle T, s, oberhalb dessen die standardisier-
ten Ael, als Ausreifier erkannt werden, per Simulation bestimmt werden. Bei
T0.005,1400 = 4.95 werden in den vier Beispieldatensétzen ohne eingebaute Ausrei-
Ber folgende Ausreiflerzahlen falschlich identifiziert:

Ae

X 7.1 + 3.2 Ausreiler
Xy 7.3 & 3.1 Ausreiler
X3 7.0 £ 3.3 Ausreifler
Xy 7.1 + 3.2 Ausreifler .

Der Wert T;, py = 4.95 soll auch fiir die Quellfelder als Schwellenwert fiir die
Testgrofle iibernommen werden.

Analog zu Abbildung 5.7 sind in Abbildung 7.5 in den oberen sechs Teilab-
bildungen die zweidimensionalen Schnitte durch den vierdimensionalen Raum
dargestellt, der durch die Ae;; der Quellfelder aufgespannt wird. Die mittels der
Relation 4.14 mit dem Schwellenwert 7, y; = 4.95 bestimmten Ausreifler des auf
der x-Achse dargestellten Feldes sind rot, die des auf der y-Achse dargestellten
Feldes blau, und Ausreifler, die in beiden Feldern auftreten, sind griin eingeférbt.

Beriicksichtigung der Ausreifler bei der Kombination

Die robusten Korrelationskoeffizienten und die robusten relativen Fehlervarian-
zen und -Kovarianzen wurden an allen den Gitterpunkten bestimmt, an denen
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Abbildung 7.3: Einfluss der einzelnen Gitterpunkte auf die Musterfehler der betrachteten Emissionsfelder; Farbskala jeweils linear, aber
der Ubersicht wegen auf negative Werte (Herausnahme dieses Punktes verkleinert den Musterfehler) beschrinkt, positive Werte sind weif

dargestellt
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Haufigkeitsverteilung
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Abbildung 7.4: Hiufigkeitsverteilung der standardisierten Anderungen der absolu-
ten Fehlervarianzen der Emissionsfelder bei Herausnehmen jeweils eines Punktes; in
schwarz zum Vergleich: Haufigkeitsverteilung des Beispieldatensatzes X; aus Abbil-
dung 4.3 sowie die des gleichen Beispielfeldes mit einem lognormal- statt normalver-
teilten Fehlerfeld

keines der vier Quellfelder Ausreiler aufwies; die Werte der R;j ropus sind in Ta-
belle 7.1 rechts, die Werte der €; yopust Und €5 ropust in Tabelle 7.2 ebenfalls rechts
aufgelistet. In dieser Tabelle befinden sich auch die Werte fiir die Wichtungsfak-
toren w; und w; (fiir standardisierte Felder) zur Kombination von vier Feldern
zu einem Feld mit minimalem Musterfehler. Wie bei den Sdulen wurde ein robu-
stes Kombinationsfeld gebildet, bei dem an den Stellen, an denen ein oder zwei
der Quellfelder Ausreifler aufwiesen, nur die iibrigen drei oder zwei Felder optimal
kombiniert wurden. Die Faktoren sind bei den zugehorigen Gebieten in Abschnitt
7.3 in Tabelle 7.3 aufgelistet. Die robuste Kombination in diesem Abschnitt be-
schrankt sich auf die Beriicksichtigung der Ausreifler, in Abschnitt 7.3 werden
zur Konstruktion eines Emissionsfeldes noch weitere Bedingungen erforderlich
sein (eine reale Quelle darf etwa nirgends negativ sein). Das betrifft aber nur die
Auswahl der an einem Gitterpunkt zu kombinierenden Felder, die Wichtungsfak-
toren, mit denen diese dann kombiniert werden, sind die gleichen. Die in diesem
Abschnitt durchgefiihrte robuste Kombination fiihrt zu einem Feld mit dem Mu-
sterfehler ecomp robust = 0.12£0.02, durch das Berticksichtigen der Ausreifler kann
der Fehler des neuen Feldes also noch einmal tendenziell verringert werden.

In Abbildung 7.5 sind in den unteren vier Teilabbildungen jeweils die Emis-
sionsfelder gegen das robust kombinierte Feld aufgetragen; die nur im jeweiligen
Feld identifizierten Ausreifler sind rot, die zuséatzlich noch in einem anderen Feld
gefundenen Ausreifler griin eingefarbt. Bei der Richter—Quelle féllt auf, dass ei-
nige Punkte als Ausreifler markiert sind, die zwar relativ weit am Rande des
Scatterplots, aber zum Teil weniger weit auflerhalb liegen als andere Punkte, die

keine Ausreifler sind. Der blau eingerahmte Punkt ist ein gemeinsamer Ausrei-
Ber mit dem EDGAR~Feld (auch dort blau eingerahmt) und wurde durch dieses
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Abbildung 7.5: obere 6 Teilabbildungen: zweidimensionale Schnitte durch den von
den Ae;; aufgespannten Raum; rot: im Feld entlang der x-Achse identifizierte, blau: im
Feld entlang der y-Achse identifizierte, griin: in beiden Feldern identifizierte Ausreifler;
untere 4 Teilabbildungen: Scatterplots der betrachteten Felder jeweils gegen die robu-
ste Kombination, rot: nur im jeweiligen Feld gefundene Ausreifler, griin: gemeinsame
Ausreifler mit anderen Feldern



7.3. Kombiniertes Emissionsfeld (anthropogen) 115

induziert. An diesem Gitterpunkt, es handelt sich um Houston, Texas (siehe Ab-
schnitt Lokalisierung), reiit die EDGAR-Quelle besonders stark nach oben aus;
ginge sie mit in die Kombination ein, lige der Punkt im kombinierten Feld bei
einem deutlich hoheren Wert weiter rechts und wére dann in der Richter—Quelle
zu niedrig. Der umgekehrte Fall liegt bei den gelb eingerahmten Punkten vor: Es
sind gemeinsame Ausreifler mit der Lichter—Quelle, die dort deutlich zu niedrig
ist (China). Bei einer Kombination aus allen Punkten ligen die gelb eingerahm-
ten Punkte bei niedrigeren Werten auf der x-Achse weiter links und wéren in
der Richter—Quelle zu hoch, nach Herausnahme der Lichter—Ausreifler liegen die
Richter-Werte dort nur noch am oberen Rand des Scatterplots. Da das Heraus-
nehmen auch der induzierten Ausreifler aber offensichtlich keine Fehler verursacht,
werden diese Félle nicht gesondert betrachtet.

Lokalisierung

Die geographischen Positionen der Ausreifler der Quellfelder sind in Abbildung
7.6 dargestellt, sie stimmen weitgehend mit denen der Sdulendichtefelder iiberein,
siehe Abschnitt 5.4.4: Die grofiten Ausreifler in der GOME Leue Quelle befinden
sich iiber dem Highveld bei Johannesburg in Siidafrika, die Lichterquelle ist iiber
dem Osten Chinas zu klein, die anderen Datenfelder dort liegen hoher, ihre Mu-
ster stimmen aber schlecht iiberein. Die Lichter liegen iiber einigen Stédten zu
hoch, EDGAR liegt ebenfalls iiber einigen Metropolen zu hoch, am deutlichsten
iiber New York und London. Im Unterschied zu den Sdulendichten befinden sich
bei den Quellfeldern direkt neben diesen Ausreiflern der EDGAR-Quelle solche
der GOME-Auswertungen: Dies ist ein Transport—Effekt, der sich durch das Ent-
falten nicht neutralisieren lasst: Die Spitzenwerte sind zu klein, dafiir die Werte
in den benachbarten Gitterpunkten zu hoch.

7.3 Kombiniertes Emissionsfeld (anthropogen)

Aus den vier betrachteten Quellfeldern Xgp, Xr;, Xg; und Xy, wurde ein globa-
les, optimiertes, anthropogenes NO,—Emissionsfeld konstruiert, das nicht auf die
in Abschnitt 5.1 definierten durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiete
beschriankt sein sollte. Dazu wurde angenommen, dass die in den anthropogen do-
minierten Gebieten bestimmten Musterfehler der EDGAR- und der Lichterquelle
auch in den restlichen Gebieten gelten.

Ein reales Emissionsfeld soll nicht nur das Muster der Emissionen moglichst
korrekt beinhalten, sondern darf auch nicht um einen Offset verschoben sein und
muss die richtige Gesamtquellstirke ergeben. Diese Forderungen wurden im vor-
herigen Kapitel behandelt. Eine weitere Bedingung ist, dass eine Quelle nirgends
negativ sein darf. Deshalb diirfen die GOME-Auswertungen an den Gitterpunk-
ten, an denen sie aufgrund des Nullpunktrauschens negativ sind, nicht in die
Kombination mit eingehen. Fiir die Kombination in diesem Abschnitt wurde der
Schwellenwert noch etwas in Richtung positiver Werte verschoben: Bei den sehr
kleinen Werten ist das wahre Signal durch Rauschen aufgrund von unvollstandig
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Abbildung 7.6: Geographische Lokalisierung der Ausreifler: grau: nicht betrachtete
Gitterpunkte, weifl: betrachtete Gitterpunkte, an denen keines der vier untersuchten
Felder einen Ausreifler aufweist, farbig kodiert: Gitterpunkte, die fiir ein oder mehr
Felder als Ausreifler identifiziert wurden

korrigiertem Transport, aufgrund von Rauschverstirkung bei der Entfaltung und
aufgrund der Stauchung beim Potenzieren und Zuriickskalieren iiberlagert, wie
die kumulierten Hiufigkeitsverteilungen in Abbildung 6.4 zeigen. Der Schwellen-
wert, oberhalb dessen die GOME basierten Quellen in die Kombination eingehen,
wurde deshalb nicht bei 0, sondern bei 1x 10'%cm =25~ gewihlt. Zur Kombination
wurde insgesamt wie folgt vorgegangen:

e An den anthropogen dominierten Landpunkten ((anthro Lichter + anthro
EDGAR)/2 > bio EDGAR und Landanteil der Flidche des betrachteten
Gitterpunktes > 10%) wurden nach Moglichkeit alle vier Felder kombiniert,
es gingen jedoch folgende Felder an folgenden Gitterpunkten nicht in die
Kombination ein:

— Xgp oder Xp,;, wo sie Ausreifler aufweisen,

— Xg; oder Xp.,, wo sie Ausreifler aufweisen, kleiner als der Schwellen-
wert sind oder die Sdulen nicht definiert sind.

e Uber den Kontinenten wurden an den durch biogene Emissionen dominier-
ten Gebieten ((anthro Lichter + anthro EDGAR)/2 < bio EDGAR) die
EDGAR- und die Lichterquelle kombiniert mit Wichtungsfaktoren, die aus
den Musterfehlern iiber den anthropogen dominierten Gebieten folgen.

e Uber den Ozeanen (Landanteil der Fliche des betrachteten Gitterpunktes
< 10%) wurde fiir die Schiffsemissionen die EDGAR-Quelle ohne Anderung

ubernommen.
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‘ Gebiet H in die Kombination eingehende anthropogene NO,—Emissionsfelder ‘

1 EDGAR 3 anthro, Lichter (OLS), GOME Richter, GOME Leue
2 EDGAR 3 anthro, Lichter (OLS), GOME Richter
3 EDGAR 3 anthro, Lichter (OLS), GOME Leue
4 Lichter (OLS), GOME Richter, GOME Leue
5 EDGAR 3 anthro, GOME Richter, GOME Leue
6 EDGAR 3 anthro, Lichter (OLS)
7 EDGAR 3 anthro, GOME Richter
8 EDGAR 3 anthro, GOME Leue
9 Lichter (OLS), GOME Richter (kommt nicht vor)
10 Lichter (OLS), GOME Leue
11 GOME Richter, GOME Leue

‘ Gebiet H WED ‘ Wr,; ‘ WR; ‘ Weu H M ‘ Ecomb
1 0.34£0.05 | 0.40£0.07 | 0.194+0.04 | 0.06+0.03 710 | 0.12£0.02
2 0.34+0.05 | 0.42+0.07 | 0.24+0.04 — 161 | 0.12£0.02
3 0.39+0.06 | 0.42+0.07 — | 0.1940.04 204 | 0.1340.02
4 — 1 0.60£0.09 | 0.33+0.05 | 0.07+0.03 8 | 0.17£0.03
) 0.56+0.09 — | 0.30£0.05 | 0.14+0.04 6 | 0.184+0.03
6 0.47+0.08 | 0.53+0.08 — — 3763 | 0.15+0.03
7 0.59£0.09 — | 0.41£0.05 — 1] 0.19+0.03
8 0.66+0.09 — — | 0.34£0.06 41 0.20+0.03
9 — 1 0.62£0.09 | 0.38%+0.06 — 0| 0.17£0.03
10 — | 0.70£0.09 — | 0.30£0.06 1] 0.21£0.03
11 — — | 0.75£0.10 | 0.25£0.06 1] 0.23£0.04

Tabelle 7.3: Wichtungsfaktoren w; zur Kombination der im jeweiligen Gebiet giiltigen
Quellfelder X; iiber Land; ebenfalls angegeben: Anzahl Gitterpunkte M und resultie-
render Musterfehler e..,; im jeweiligen Gebiet; bei Kombination der Gebiete ergibt
sich insgesamt €comp, tor = 0.15 £ 0.02

Die iiber den Kontinenten jeweils kombinierten Felder und die zugehorigen Wich-
tungsfaktoren sind in Tabelle 7.3 aufgelistet, fiir die globale neue Quelle werden
die einzelnen Gebiete kombiniert. Der Musterfehler dieses globalen Kombinati-
onsfeldes ergibt sich als der mit der Anzahl der eingehenden Gitterpunkte ge-
wichtete Mittelwert der Fehler der Kombinationen in den Gebieten. Wéahrend
der Musterfehler der Kombination iiber den anthropogen dominierten Gebieten
auf ecomp robust = 0.12 £ 0.02 reduziert werden konnte, liegt der Fehler des globa-
len Feldes mit eqompior = 0.15 £ 0.02 hoher. Dies liegt daran, dass fast dreimal
soviele Landpunkte von biogenen Emissionen dominiert werden wie von anthro-
pogenen Emissionen; an diesen Landpunkten kénnen nur die EDGAR- und die
Lichterquelle kombiniert werden, was zu einem hoheren Musterfehler fiihrt.

In Abbildung 7.7 oben ist die globale neu kombinierte anthropogene NO,—
Quelle im Vergleich mit der EDGAR 3 Quelle dargestellt. Fiir die stark industria-



118 Kapitel 7. Fehleranalyse Emissionen

11 =2, -1
NO,—-Quelle EDGAR anthropogen 107cm S
¢ o - I8
5 60 s I T &S 576
@ 484
o 30 4.00
2 324
3 0 2.56
2 7.96
=3 1.44
©-30 1.00
o)) 0.64
0—60 0.36
S 0.16
0.04
St - - 0.00
W -120 -60 0 60 120
Kombination 10%cm2sec™
0 o ’ IS
B 00 i 5.76
@ | 484
o 30 | 400
S 1 3.24
3 0 | 256
£ ! 736
s | 1.44
T -30 | 1.00
2 | 0.64
IS | 0:36
o —-60
[y ] 0.16
! 0.04
S P - s ' 0.00
w -120 -60 0 60 120 0
. . . 11 -2 -1
Kombination maskiert 10"cm™sec
¢ o IS
© 60 576
@ 2.84
o 30 4.00
2 324
b 256
2 0 7.36
=2 1.44
@ -30 1.00
o) 0.64
2-60 0.36
S 0.16
0.04
S 0.00
W -120 -60 0 60 120 o}
. . 11 -2 -1
NO,—Quelle GOME Martin maskiert 10*cm2sec
0 o IS
B 60 576
@ 2.84
o 30 4.00
< 3.24
G 2.56
2 0 196
=3 1.44
T-30 1.00
2 0.64
2 -60 0:36
9 0.16
0.04
S 0.00

w -120 -60 0 60 120 e}
geographische Lange

Abbildung 7.7: oben: Vergleich der Kombinationsquelle NOy mit der urspriinglichen
anthropogenen EDGAR-Stickoxidquelle; unten: Vergleich in den anthropogen domi-
nierten Gebieten mit der GOME-NOx—Quelle von Martin et al. [26]; Farbskala nach
Abbildung 7.1
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Abbildung 7.8: Vergleich der vier Ursprungsfelder und der Kombination in Nordame-
rika; Farbskala nach Abbildung 7.1
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Abbildung 7.9: Vergleich der vier Ursprungsfelder und der Kombination in Europa;
Farbskala nach Abbildung 7.1
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Abbildung 7.10: Vergleich der vier Ursprungsfelder und der Kombination in Nordost—
Asien; Farbskala nach Abbildung 7.1

lisierten Gebiete Nordamerika, Europa und Nordasien sind in den Abbildungen
7.8, 7.9 und 7.10 die vier Ursprungsquellen und das Kombinationsfeld nochmals
vergrofert zusammengefasst. Hier wurden die biogen dominierten Gitterpunk-
te wieder grau maskiert, damit die biogenen Anteile in den GOME basierten
Quellen nicht den Vergleich erschweren. Ein Vergleich mit der Lokalisierung der
Ausreifler (Abbildung 7.6) zeigt, dass die Hauptunterschiede zwischen einzelnen
Originalfeldern und dem Kombinationsfeld auf die Ausreifler in diesen Feldern
zuriickzufithren sind (in Nordamerika z. B. ist Houston, Texas ein Ausreifler in
EDGAR, in Europa die Po-Ebene ein Ausreiffer in GOME Richter, in Ostchina
liegt die Lichterquelle extrem niedrig).

Po—Ebene

Speziell in der Po-Ebene wurde von Petrioli et al. [30] ein Vergleich zwischen der
auch hier betrachteten GOME Auswertung von Richter & Burrows und Boden-
messungen durchgefiihrt. Dabei wurden Zeitreihen der troposphérischen Sédulen-
dichtemessungen von GOME mit denen des ebenfalls im UV und sichtbaren Be-
reich arbeitenden GASCOD (Gas Analyser Spectrometer Correlating Optical Dif-
ferences) Spektrometers auf dem Monte Cimone (Gipfel im Apennin siidlich der
Po-Ebene) verglichen, mit dem troposphérische Sdulendichten vom Boden aus
gemessen werden. Zur Abschédtzung des unterhalb der Messstation vorhandenen
NO; wurden die téglichen Maximal- und Mittelwerte iiber zwei Jahre (2000 und
2001) des ARPA (Regional Agency for Environmental Protection) herangezogen.
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‘ R H XED ‘ XLi XRZ' ‘ XLeu
Kombination 0.89+0.02 | 0.89£0.02 | 0.84£0.02 | 0.73 £ 0.04
NO,—Quelle Martin || 0.754+0.03 | 0.71 £0.03 | 0.80 + 0.02 | 0.75 4+ 0.03

Tabelle 7.4: Raumliche Korrelationskoeffizienten der vier Emissionsfelder mit dem
kombinierten Feld und mit der GOME-NO,—Quelle von Martin et al. an den anthro-
pogen dominierten Gitterpunkten; die Korrelation zwischen der Kombination und letz-
terer Quelle betrigt R = 0.84 £+ 0.02

Auch unter Beriicksichtigung der unterschiedlichen Grofie und Lage der beiden
Bodenpixel finden Petrioli et al., dass GOME die troposphérische Séule deutlich
unterschitzt (der Faktor variiert im Laufe des Jahres etwa zwischen Eins und
Zehn). Dies widerspricht dem Befund dieser Arbeit, dass bei der Betrachtung der
resultierenden Quellen GOME Richter in der Po-Ebene in Richtung zu hoher
Werte ausreifit (bei der Betrachtung der Sdulendichten wurden in der Po-Ebene
noch keine Ausreifler detektiert, siehe Abbildung 5.9), was auch in Abbildung 7.9
nochmals deutlich wird. In dieser Arbeit werden die globalen Muster verglichen,
das heifit die Grofle der troposphérischen Sdule eines Pixels im Verhéltnis zu der
der anderen Pixel. Beim Vergleich des Gesamtinventars des offsetkorrigierten GO-
ME Richter mit der EDGAR~-Modellrechnung ergab sich iiber dem anthropogen
dominierten Gebiet ein Faktor von 3.5 (siche Tabelle 6.3). Im Vergleich mit der
Modellrechnung unterschétzt GOME Richter die Sdulendichten demnach gene-
rell. Nach Multiplikation der GOME S&ulen mit 3.5 wére die von Petrioli et al.
gefundene Diskrepanz kleiner. Dies erklédrt jedoch noch nicht die Identifizierung
der Po—Ebene als Ausreifler in Richtung zu hoher Werte bei der Quellbetrachtung.

Riumliche Korrelationskoeffizienten

In Tabelle 7.4 sind die Korrelationskoeffizienten der vier Ursprungsfelder mit der
kombinierten Quelle an den durch anthropogene Emissionen dominierten Gitter-
punkten aufgelistet. Ein Vergleich mit Tabelle 7.1 zeigt, dass die neue Quelle
besser mit jedem der Ursprungsfelder korreliert, als diese untereinander; eine
Ausnahme bilden hier die beiden GOME-Auswertungen, die sowohl Wahrheit
wie auch einen Teil ihrer Fehler gemeinsam enthalten und daher untereinander
hoher korreliert sind als mit den iibrigen Feldern.

7.4 Vergleich mit der Quelle von Martin et al.

Martin et al. [26] werteten GOME-Saulendichten nach einem eigenen Algorith-
mus aus und konstruierten eine a posteriori NO,—Quelle durch punktweises ge-
wichtetes Mitteln der Satellitendaten und des Standard—Emissionskatasters des
Modells GEOS-CHEM (basierend auf dem alten GEIA-Kataster) mit dem je-
weils geschitzten Fehler am jeweiligen Gitterpunkt als Gewicht (siehe Abschnitt
1.1.3). Sie geben an, dass der Fehler fiir diese Quelle iiber dem Ostteil der Ver-
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einigten Staaten, Europa und dem Osten Chinas typischerweise weniger als 40%
betrégt. Unter der Annahme, dass sich diese Angabe auf den Fehler relativ zu
den ,,wahren“ Quellen bezieht, lisst sich die Fehlerangabe mittels Gleichung 5.5
mit b = 0.4 und ¢ = 0 in einen Musterfehler von e;;, = 0.23 umrechnen.

Da das a posteriori Emissionsfeld von Martin et al., im Weiteren vereinfachend
NO,—Quelle Martin genannt, auch die biogenen Emissionen beinhaltet, kann es
nur iiber den anthropogen dominierten Gebieten mit der in dieser Arbeit konstru-
ierten Quelle verglichen werden; in Abbildung 7.7 unten sind beide Quellfelder
nochmals mit grauer Maskierung der biogen dominierten Gebieten dargestellt.
Der Korrelationskoeffizient zwischen der NO,—Quelle Martin und der hier kom-
binierten Quelle betragt Rarq, comy = 0.84 £ 0.02, die Korrelationskoeffizienten
zwischen den vier Ursprungsquellfeldern und der Martin-Quelle sind in Tabelle
7.4 in der unteren Zeile aufgelistet. Auch wenn die Korrelation der Martin—Quelle
zu der Kombination hoher ist als zu den Einzelfeldern, ist sie doch nicht besonders
hoch: Die beiden optimalen Kombinationen weisen nur R? = 71% gemeinsame
Varianz auf. Bei wenig gemeinsamer Varianz und kleinen relativen Fehlervarian-
zen konnen die Felder nicht viele gemeinsame Fehler haben. Das ldsst sich mit
Gleichung 4.6 quantifizieren, nach der Fehlerkovarianz eps, comp aufgelost ergibt

sich:
\/(1 - eMa)(l - ecomb)
RMa, comb .

€Ma, comb = 11—

mit ecompy = 0.12, epry = 0.23 und Ryzg, comp = 0.84 folgt enra, comp = 0.03,
das heifit, nur 3% der gemeinsamen Varianz der beiden Felder ist Varianz eines
gemeinsamen Fehlers.

Beide Kombinationsfelder enthalten GOME-Daten und Emissionskataster,
aber in unterschiedlicher Form, siche Abschnitt 1.1.3: Martin et al. verwendeten
die NO,—Quellen des Modells GEOS-CHEM, hier wurde das EDGAR-Kataster
benutzt; Martin et al. werteten die GOME—-Spektren durch direkten Fit aus und
berechneten zur Umrechnung von schiefen in vertikale Sdulendichten NOy—Hdohen-
profile mit dem Modell GEOS-CHEM, die hier verwendeten GOME-Auswertungen
von Richter & Burrows und Leue et al. gingen nach der DOAS—-Methode vor und
nahmen ein konstantes Hohenprofil fiir NO, an; Martin et al. betrachteten die
Monate von September 1996 bis August 1997, hier wurden die Jahre von 1996
bis 2001 gemittelt. Deswegen ist es gut moglich, dass die a posteriori NO,—Quelle
von Martin et al. und die hier konstruierte Kombinationsquelle tatséchlich nur
3% relative Fehlerkovarianz aufweisen.

7.5 MOZART—-Rechnung mit der neuen Quelle

Von Olaf Stein (ICG-II, FZ Jiilich) wurde eine MOZART-Modellrechnung mit der
in diesem Kapitel konstruierten kombinierten anthropogenen NO,—Quelle durch-
gefithrt. In Abbildung 7.11 ist der Jahresmittelwert der troposphérischen NOo—
Saulen dieser Modellrechnung im Vergleich mit den vier Ursprungsfeldern und
der robusten Kombination (standardisiert) der Saulendichtefelder aus Abschnitt
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Abbildung 7.11: Jahresmittelwerte troposphérischer Sédulendichtefelder: Modellrech-
nung mit EDGAR 3 1995 und der lichterbasierten anthropogenen NOx—Quelle, GOME—
Satellitenfelder offsetkorrigiert relativ zu MOZART EDGAR und skaliert, robuste Kom-
bination aus Abschnitt 5.4 (standardisiert), Modellrechnung mit der Kombinationsquel-
le (Abschnitt 7.3)

5.4 dargestellt; die Farbskala der Abbildungen ist bis auf die Extremwerte bei
allen nicht standardisierten Feldern gleich.

In diesem Vergleich werden nicht die originalen GOME-Felder betrachtet,
sondern die relativ zu MOZART EDGAR offsetkorrigierten und skalierten Felder,
da auch bei der Konstruktion der GOME-basierten anthropogenen NO,—Quellen
(Kapitel 6) Offsets von GOME gegeniiber der anthropogenen EDGAR-Quelle
subtrahiert wurden. Der relative Offset der Sdulen zwischen Satellitenmessungen
und Modellrechnungen konnte, wie in Kapitel 6 argumentiert, auch im Modell
verursacht sein, etwa durch fehlende Bodenemissionen, zu geringe Modelldiffu-
sion oder chemische Lebensdauer. In dieser Arbeit liegt der Fokus jedoch auf
anthropogenen Emissionen; ein Vergleich der offsetkorrigierten Felder macht die
Unterschiede aufgrund der gednderten anthropogenen Quelle deutlicher. Es fallt
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Gesamtinventar H global anthropogen dominiertes Gebiet ‘
MOZART EDGAR 107.1kt N 37.5kt N
MOZART

Kombinationsquelle 106.4kt N 36.Tkt N
Varianz global anthropogen dominiertes Gebiet
MOZART EDGAR 2.4 x 1030cm =4 9.3 x 1030cm 4
MOZART Lichter 2.1 x 1030cm ™1 7.3 x 103%m™1

GOME Richter,

30em—4 30 ., —4
~Offset, skaliert 2.4 x 10%em 10.5 x 10°%cm
GOME Leue, 50 4 T
—Offset, skaliert 2.0 x 10%em 8.7 x 10°%em
MOZARL 2.0 x 10%cm~* 7.0 % 103em—4
Kombinationsquelle

Tabelle 7.5: Inventar (iiber die Erdoberflidche integrierte Gesamtmenge) und Varianz
des Jahresmittelwertes der troposphérischen S#ulendichten der Modellrechnung mit
der neuen Kombinationsquelle im Vergleich mit den beiden urspriinglichen Modellrech-
nungen und den relativ zur EDGAR-Modellrechnung offsetkorrigierten und skalierten
Satellitenfeldern

jedoch auf, dass nach der Subtraktion der iiber dem durch anthropogene Emis-
sionen dominierten Gebiet bestimmten Offsets die GOME-Felder iiber grofien
Teilen der Ozeane negative Werte annehmen. Bei néherer Betrachtung der bio-
genen Gebiete miissten dort eigene Offsets bestimmt werden.

Gesamtinventar und Varianz

Da die Quellstérke des neuen Emissionsfeldes sowohl in dem durch anthropogene
Emissionen dominierten Gebiet wie auch global auf die Quellstéirke der anthropo-
genen EDGAR~-Emissionen skaliert ist, stimmt auch in den zugehorigen Saulen-
dichtefeldern die in der Troposphére vorhandene Gesamtmenge an NO, iiberein,
wie Tabelle 7.5 (oben) zeigt.

Unten in Tabelle 7.5 ist die Varianz des Jahresmittelwertes der troposphéri-
schen Séulendichten der Modellrechnung mit dem neuen Emissionsfeld im Ver-
gleich mit den beiden urspriinglichen Modellrechnungen und den relativ zur ED-
GAR~-Rechnung offsetkorrigierten und skalierten Satellitenfeldern dargestellt. Glo-
bal ist die Varianz bedingt durch die einheitlichen Ozeanflachen in allen Feldern
ziemlich niedrig. Uber dem durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiet
ist die Varianz der Sdulendichten auf Basis der neuen Kombinationsquelle et-
was kleiner als die der anderen Felder. Dies ist auch zu erwarten: Die enthaltene
Fehlervarianz sollte kleiner sein, da der Fehleranteil der Varianz der zugehorigen
Quelle mit 12% deutlich niedriger liegt als der der anderen Quellen iiber diesem
Gebiet (vergleiche Tabelle 7.2 oben).
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R MOZART MOZ Kombination | Beispielkombination
*J Kombination global | anthrop. dominiert | Sdulendichtefelder
MOZ EDGAR 0.97 +£0.01 0.95+0.01 0.87 £ 0.02
MOZ Lichter 0.96 £0.01 0.92 £0.01 0.88 +0.02
GOME Richter 0.80 £ 0.01 0.83 £0.02 0.95+0.01
GOME Leue 0.71 +£0.01 0.72 +£0.03 0.82 4+ 0.02

Tabelle 7.6: Riumliche Korrelationskoeffizienten zwischen den Jahresmittelwerten der
vier Ursprungsfelder und dem einer MOZART—-Modellrechnung mit der in Abschnitt 7.3
konstruierten Quelle (global und in dem anthropogen dominierten Gebiet) sowie mit der
robusten Beispielkombination der Sdulendichtefelder aus Abschnitt 5.4 (anthropogen
dominiertes Gebiet)

Riumliche Korrelationskoeffizienten

Die rdaumlichen Korrelationskoeffizienten zwischen den Jahresmittelwerten der
vier urspriinglichen Séulendichtefelder und dem der MOZART-Modellrechnung
mit der hier konstruierten Kombinationsquelle sind in Tabelle 7.6 sowohl global
wie auch in dem durch anthropogene Emissionen dominierten Gebiet aufgelistet.
Zum Vergleich sind fiir das letztere Gebiet auch die Korrelationen mit der ro-
busten Beispielkombination der Sdulendichtefelder aus Abschnitt 5.4 dargestellt.
Die vier urspriinglichen Felder korrelieren mit der neuen Modellrechnung besser
als jeweils untereinander (Ausnahme: die beiden GOME-Auswertungen, wegen
hoher Fehlerkovarianz), siche Tabelle 5.1.

Da die GOME-basierten Quellen aufgrund von unvollsténdig kompensiertem
Transport und Ortsabhéngigkeit der Lebensdauer mit geringeren Wichtungs-
faktoren eingegangen sind als die EDGAR- oder die Lichterquelle, korrelieren
die Satellitenfelder mit dem neuen Feld schlechter als die beiden MOZART-
Rechnungen. Bei der Beispielkombination der Sadulendichtefelder aus Abschnitt
5.4 ist dies aufgrund von gemeinsamen Fehlern der beiden Modellrechnungen ge-
nau umgekehrt. Die Korrelation zwischen der robusten Beispielkombination iiber
dem anthropogen dominierten Gebiet und der Modellrechnung mit der neue kon-
struierten Quelle betragt R = 0.95 + 0.01.
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Ausblick

In dieser Arbeit wurde eine Methode der Korrelations—Fehleranalyse entwickelt,
die es ermoglicht, Musterfehler fiir mindestens drei Felder zu bestimmen, de-
ren Fehler als unabhéngig angenommen werden kénnen. Damit konnten Fehler-
bereiche fiir die Musterfehler der Jahresmittelwerte der troposphérischen NOo—
Verteilung von zwei GOME-Auswertungen sowie von zwei Modellrechnungen be-
stimmt werden. Die Korrelations—Fehleranalyse kann auch in anderen Zusam-
menhéngen angewandt werden, die betrachteten Grofien konnen statt raumlicher
Felder etwa auch Zeitreihen sein, zum Beispiel Messreihen dreier unabhéngiger
Instrumente jeweils derselben physikalischen Grofle.

Die Methode wurde auch auf vier Felder anthropogener NO,—Emissionen an-
gewandt: auf EDGAR 3 anthropogen als eine auf Wirtschaftsdaten der einzel-
nen Lénder basierenden bottom up Schitzung, auf aus den beiden top down
gemessenen GOME-Saulendichten abgeschétzte Quellverteilungen, sowie auf die
Satellitenmessung der Lichter der Welt bei Nacht als Proxy fiir die anthropoge-
nen Emissionen. Fiir diese Felder konnten Musterfehler angegeben werden und
es konnte ein neues Feld konstruiert werden mit deutlich reduziertem Musterfeh-
ler. Da das neue Feld neben der bottom up Schitzung auch globale Messungen
enthilt, ist eine deutliche Verbesserung auch zu erwarten. Die Gesamtquellstirke
der neuen Quelle wurde auf die Quellstirke der anthropogenen Emissionen von
EDGAR 3 skaliert.

Da die ,,wahre® Quellverteilung nicht bekannt ist, konnte die Verbesserung des
Musters der neuen Quellverteilung nur intern mittels der zur Konstruktion be-
nutzten Methode gezeigt werden, hohe Korrelationen zwischen einer Modellrech-
nung mit der neuen Quelle und den urspriinglichen Sdulendichtefeldern zeigten die
Konsistenz des Verfahrens. Ein Vergleich mit nationalen Emissionskatastern war
bei der hier verwendeten Auflésung nicht méglich, da die Anzahl der Gitterpunk-
te eines Landes fiir Korrelationen nicht ausreicht. Dies konnte jedoch in Zukunft
mit hoher aufgelosten Satellitenmessungen und entsprechenden Modellrechnun-
gen moglich werden. Wenn zukiinftig aktuellere Schétzungen der anthropogenen
Emissionen vorliegen oder auch prézisere Schétzungen einer bestimmten Region
wie etwa FEuropa oder Nordamerika, kénnen auch diese zum Vergleich sowohl der
Muster wie auch der Quellstarken herangezogen werden. Dabei ist zu beachten,
dass solche Schéatzungen selten unabhéngig von fritheren Schétzungen sind. Die
anthropogenen Emissionen des POET Projektes (Precursors of Ozone and their
Effects in the Troposphere) etwa basieren auf den anthropogenen Emissionen von

EDGAR 3.
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Neben einer weiteren Prézisierung und Evaluierung der hier konstruierten
anthropogenen NO,—Quelle kénnte das Verfahren auch zur Abschétzung der bio-
genen Emissionen angewandt werden. Zur Abschitzung der Emissionen aufgrund
von Biomasseverbrennung kédmen als Ursprungsfelder etwa Satellitenaufnahmen
der verbrannten Fldche von Landsat, Feuerzdhlungen von ATSR (Along-Track
Scanning Radiometer), einem Instrument, dass sich wie GOME auf dem zweiten
europdischen Fernerkundungssatelliten befindet, sowie die EDGAR-Schéatzung in
Frage.



Anhang A

Bootstrap—Verfahren

Ist die Wahrscheinlichkeitsverteilung der einer Stichprobe D) zugrundeliegen-
den stochastischen Variablen bekannt, so konnen Konfidenzintervalle fiir aus der
Stichprobe gewonnene Parameterschétzungen ay analytisch berechnet werden.

Wenn die ,,wahre®“ Wahrscheinlichkeitsverteilung unbekannt ist, die Informa-
tionen iiber die Stichprobe jedoch ausreichen, um via Simulation weitere Da-
tensdtze zu generieren, die von der , wahren“ stochastischen Grofle in gleicher
Weise abweichen wie die Stichprobe, so hilft eine Monte Carlo Simulation weiter:
Es wird eine grofle Anzahl M von simulierten Datensétzen D("’i) generiert und
dann werden fiir jeden die gewiinschten Parameterschitzer berechnet. Danach
werden der Mittelwert @ und das geforderte Konfidenzintervall Aa (z. B. eine
Standardabweichung) dieser M Parameterschétzer bestimmt.

Sind nicht geniigend Informationen {iber die der Grofle zugrundeliegenden
Prozesse oder auch die Natur der Messfehler bekannt, um eine glaubwiirdige
Monte Carlo Simulation durchzufithren, so kann das Bootstrap—Verfahren [32]
[11] zum Einsatz kommen.

Bei dieser Methode wird, wie schematisch in Abbildung A.1 dargestellt ist, aus
dem urspriinglichen Datensatz D g) eine groe Anzahl M simulierter Datensétze
gleicher Grofie Dfl), D("’2), ey DfM) erzeugt. Dies geschieht jeweils durch Her-
ausnehmen einer gewissen Anzahl (typisch: 1/e ~ 37%) zufillig ausgewéhlter
Datenpunkte, die durch Duplikation ebenfalls zufillig ausgewéhlter anderer Da-
tenpunkte ersetzt werden. Diese kiinstlichen Datensétze werden wie die simulier-
ten Datensétze bei der Monte Carlo Simulation ausgewertet: Fiir jeden Datensatz
Dp, werden die gesuchten Parameter a(;) berechnet, dann werden aus diesen M
Parametern Mittelwert und gefordertes Konfidenzintervall bestimmt.

Voraussetzung fiir das Bootstrap—Verfahren ist, dass die Datenpunkte, aus de-
nen die Stichprobe besteht, unabhéngig und identisch verteilt (iid: independent
identically distributed) sind. Dies heifit hier insbesondere, dass die Berechnung
der gesuchten Parameter a nicht von der Reihenfolge der Datenpunkte abhéngen
darf. Fiir Gréen wie z. B. Mittelwert, Korrelations- und Regressionskoeffizien-
ten ist dies erfiillt. Ein Gegenbeispiel wire etwa die Rangkorrelation, bei der
zunéchst die Datensétze sortiert und dann Differenzen von aufeinander folgenden
Datenpunkten betrachtet werden.
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Dy a()
Diyy a(2)
/ : : \ B
D(O) \ ’ : T a, Aa
Dty a(M-1)
Dty ()

Abbildung A.1: Beim Bootstrap—Verfahren werden aus dem urspriinglichen Daten-
satz D gy durch Herausnehmen einer gewissen Anzahl Datenpunkte und Ersetzen dieser
Punkte durch Duplizierung anderer Punkte M kiinstliche Datenséitze Dy, erzeugt, fiir
die jeweils die gesuchten Parameter a(;) bestimmt werden. Daraus werden dann Mit-
telwert und gefordertes Konfidenzintervall berechnet.



Anhang B

Faltung

B.1 Faltung

Die Glédttung eines Feldes kann durchgefiihrt werden durch Faltung mit einem
Matrix—-Kern K. Analog zum gleitenden Mittelwert in einer Dimension wird der
Kern iiber das Feld geschoben. An jedem Punkt des Feldes wird ein Mittelwert
gebildet iiber die vom Kern iiberdeckten Umgebungspunkte, die dabei jeweils mit
dem Wert des Kerns an dieser Stelle gewichtet werden. Fiir

1 1 1 1
K:1_8 1 10 1
1 1 1

etwa wird an jedem Punkt ein gewichteter Mittelwert aus dem Punkt mit allen
seinen Nachbarpunkten gebildet, wobei der Punkt selbst zehn mal so stark in die
Summe eingeht wie jeder seiner Nachbarpunkte.

Die allgemeine Formel fiir die Faltung eines Felds X der Gréfe vm x jm mit
einem Kern K der Grofle Im x km lautet (ohne Beriicksichtigung der Rénder):

Im k
2

=
Yij= > Y, X kB gk (B.1)
k

—_lmg__ km
= k= 5

An den Réndern des Feldes gibt es mehrere Moglichkeiten; in dieser Arbeit sol-
len geographische Karten gefaltet werden, dazu werden in der ersten Dimension
(Index 14, entspricht der Ost—West Richtung) periodische Randbedingungen an-
genommen, in der zweiten Dimension (Index j, Nord-Siid Richtung) geht der
Randwert entsprechend héaufiger in die Mittelwertbildung ein. Daher lauten die
tatséchlichen Indizes von X

i+l —  (im+i+1) modim
j+k —  min(max(j + k,0),jm — 1)
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B.2 Entfaltung

Nun soll die Umkehroperation zur oben vorgestellten Faltung bestimmt werden.
Es sollen also bei Kenntnis von K und Y die Werte von X berechnet werden.
Dazu werden die Felder X und Y als Vektoren geschrieben und Gleichungssystem
B.1 in Matrixform dargestellt:

7= AZ
mit
Ty = Xn+jm, n mod jm
Yn — Yn+jm, n mod jm
Ajmeitj, jm(it)+j+m = K%’”% Btk

worin + die Ganzzahldivision darstellt.
r=Aly

ist die Auflosung von Gleichung B.1 nach X und damit die exakte Umkehrung
der Faltung nach der brute force-Methode: A hat die Dimensionen (im - jm) x
(¢m - jm), hat also fiir Felder in der Auflésung T63 mit ¢m = 192 und jm = 96
Gitterpunkten gewaltige Ausmafie. Da der verwendete Kern K jedoch nur von
der Dimension 3 x 3 ist, besteht A bis auf die Haupt- sowie zwei Nebendiagonalen
aus Nullen. AuBlerdem sind die zu entfaltenden Felder nordlich von 70° Breite und
siidlich von —60° Breite ohnehin nicht definiert. Auf einem Desktop—Computer
mit 2 Gigabyte Hauptspeicher stellt die Inversion damit kein Problem dar.

Lokal operierende Methoden aus der Bildverarbeitung oder auf der Basis
von Fourier-Transformationen kommen mit deutlich weniger Speicherplatz aus,
héngen jedoch empfindlich von den Randbedingungen ab und/oder sind kon-
zeptionell deutlich komplizierter als eine blofle Matrixinversion. Thre Anwendung
ist hier nicht nétig, da die brute force-Methode mit der vorhandenen Hardware
problemlos durchzufiihren war.

Schlieflen von Liicken

Kommen in den Feldern nicht definierte Werte vor, so kann die oben beschriebe-
ne Faltung bzw. Entfaltung ohne ein Schlieflen dieser Liicken nicht durchgefiihrt
werden. Der Einfluss artifizieller Fiillwerte beschriankt sich aber auf eine hal-
be Kern—Breite, ist also lokal begrenzt und damit unproblematisch. Die Liicken
wurden sukzessive geschlossen, indem jeweils der nicht definierte Gitterpunkt mit
den meisten definierten Nachbarn auf den Mittelwert seiner Nachbarpunkte ge-
setzt wurde. Nach dem Falten oder Entfalten wurden die urspriinglichen Liicken
wieder hergestellt.
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