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1 Zusammenfassungen

1.1 Zusammenfassung

Fur die Erstellung des Schweizer Treibhausgasinventars (STHGI) schatzt das Schweizer Bundesamt fir Umwelt
(BAFU) jahrlich die anthropogenen Emissionen der wichtigsten Treibhausgase aus Aktivitatsdaten und zugeord-
neten Emissionsfaktoren ab. Dabei kénnen insbesondere fir Methan (CH,4), dem zweitwichtigsten anthropoge-
nen Treibhausgas, einzelne Emissionsfaktoren grosse Unsicherheiten enthalten, die sich zu einer Gesamtunsi-
cherheit der Schweizer CH, Emissionen von £16 % summieren. Unabhdngige Messungen von CH, in der Atmo-
sphare kénnen helfen, die Angaben des STHGI zu Uberpriifen. Dazu wurden in dieser Studie die kontinuierlichen
Methanmessungen an vier Standorten des CarboCount-CH Messnetzes im Schweizer Mittelland
(http://www.carbocount.ch) sowie an zwei weitere Stationen fiir den Zeitraum Marz 2013 bis Februar 2014
herangezogen. Kombiniert wurden diese Messungen mit Simulationen des atmospharischen Transports und
einem inversen Modellsystem, um daraus die rdumliche Verteilung der Methanemissionen in der Schweiz und
im benachbarten Ausland optimal zu bestimmen und die erhaltenen Ergebnisse mit denen des Treibhausgasin-
ventars zu vergleichen. Als Ausgangspunkt (a-priori Information) fiir die Inversionsrechnungen dienten dabei
sowohl das im Rahmen des Projektes MAIOLICA entwickelte, rdumlich explizite Methan-Emissionsinventar
(Hiller et al. 2014), das mit den Totalen des 2013 rapportierten STHGI fiir das Jahr 2011 kompatibel ist (FOEN,
2013) als auch weitere Européische Inventare, die teilweise in Verteilung und Emissionstotal erheblich von
denen in Hiller et al. (2014) abweichen.

Insgesamt wurden 32 verschiedene Inversionsrechnungen durchgefiihrt. Dabei wurden sowohl wichtige Sen-
sitivitdten des Inversionssystems bezliglich des a-priori Inventars, der Hintergrundsbehandlung und der Unsi-
cherheitsstruktur charakterisiert als auch das verwendete Transportmodell sowie der Inversionsalgorithmus
(Bayesische und Kalman Filter) variiert. Zusammenfassend ergaben diese Sensitivitdtslaufe gesamtschweizeri-
sche Emissionen von 200420 Gg/yr. Dieser Wert liegt leicht hoher als der des STHGI, wie es 2013 fur das Jahr
2011 rapportiert wurde (178+28 Gg/yr), stimmt aber sehr gut mit dem Wert von 206+33 Gg/yr fir das Jahr
2013 (iberein, der in der revidierten Version von 2015 genannt wird (FOEN, 2015a). Die Gesamtunsicherheit
konnte im Vergleich zum a-priori Inventar reduziert werden. Ein Vergleich zwischen Inversionen mit verschiede-
nen a-priori Inventaren bestéatigte die Resultate und demonstriert den unabhéngigen Charakter dieser Emissi-
onsbestimmung (geringer Einfluss des a-priori Inventars).

Die im MAIOLICA-Inventar vorgegebene rdumliche Verteilung mit hohen Emissionen in den landwirtschaftlich
dominierten Regionen und eher geringen Emissionen in den Ballungsrdumen konnte ebenfalls weitgehend
bestatigt werden. Dennoch ergaben sich gewisse rdaumliche Differenzen, die auf mogliche Inkonsistenzen
hinweisen und weiter untersucht werden sollten. Insgesamt wurden aus der Inversion fir landwirtschaftlich
gepragte Regionen geringere Emissionen als bei Hiller et al. (2014) ermittelt (insbesondere Kanton Luzern,
Zirich Unterland und westliches Thurgau). Aus einer jahreszeitlichen Analyse geht hervor, dass diese geringeren
Emissionen hauptsachlich auf die Wintermonate fallen. Reduzierte winterliche Emissionen aus der Hofdlinger-
bewirtschaftung aufgrund kiihlerer Temperaturen scheinen der wahrscheinlichste Grund zu sein. Die Revision
des STHGI von 2015 gibt, verglichen mit friiheren Angaben, leicht gesteigerte Emissionen aus der Landwirtschaft
an. Weitere Emissionsprozesse, die in der revidierten Fassung des Inventars hohere Werte aufweisen (Kompos-
tierung, Biogasanlagen und Abwasserreinigung) konnten mit Hilfe der Inversion nicht eindeutig einer bestimm-
ten Region zugewiesen werden. Gebiete mit im Vergleich zum a-priori erhéhten Emissionen wurden insbeson-
dere im Ostlichen St. Gallen und Appenzell identifiziert (bis +50 %). Das Auftreten dieses Emissionsanstiegs in
fast allen Sensitivitatsinversionen scheint ein Artefakt auszuschliessen. Allerdings war es nicht moglich, der
genannten Region eindeutig eine potentielle Quelle zuzuweisen. Sowohl bekannte anthropogene als auch
biogene Quellen zeigen dort keine besondere Haufung.

Die Messungen des CarboCount CH Messnetzes haben sich fiir eine unabhingige Uberpriifung der Zahlen des
STHGI als sehr wertvoll erwiesen. Es wére erstrebenswert, die Analyse auf weitere Jahre auszudehnen, um die
hier bestimmten Merkmale des Emissionsfelds weiter zu analysieren und mégliche zeitliche Emissionstrends
festzustellen. Ein weiterer reprdsentativer Messstandort in der Westschweiz kdnnte helfen, die rdaumliche
Verteilung der Emissionen aber auch die Gesamtemissionen in Zukunft noch genauer einzugrenzen.

Diibendorf, Mai 2015

Der Projektleiter Der Abteilungsleiter
o e
Dr. D. Brunner Dr. L. Emmenegger
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1.2 Summary

The Swiss Federal Office for the Environment (FOEN) estimates anthropogenic emissions of the most im-
portant greenhouse gases for the compilation in the Swiss greenhouse gas inventory (SGHGI) mostly using
information on activity data and associated emission factors. Especially for methane (CH,), the second most
important anthropogenic greenhouse gas, some of the emission factors are associated with relatively large
uncertainties, which results in an uncertainty estimate of the total Swiss CH, emissions of £16 %. Independent
atmospheric observations of CH, can be used to validate the process based SGHGI. With this aim in mind, the
current study utilised continuous CH, observations originating from the four sites of the CarboCount CH net-
work on the Swiss Plateau (http://www.carbocount.ch) and two additional sites for the period March 2013 to
February 2014. These observations were combined with atmospheric transport simulations and an inverse
modelling framework in order to deduce the spatial distribution of CH, Emissions in Switzerland and the adja-
cent countries. Results were then compared to the estimates of the SGHGI. As prior information for the inver-
sion calculation the spatially resolved Swiss CH,4 inventory, as established during the project MAIOLICA (Hiller et
al. 2014) was used. The inventory is based on the 2013 reporting of FOEN for the year 2011 (FOEN, 2013). The
independency of the inversion system was tested through the use of different, European scale prior inventories
that differ considerably in magnitude and distribution from the one given by Hiller et al. (2014).

In total 32 sensitivity inversions were carried out to characterise the sensitivities of the inversion system with
respect to prior emissions, treatment of background concentrations and covariance structures. Furthermore,
the influence of the chosen transport model and inversion method (Bayesian vs. extended Kalman filter) was
tested. In summary, total Swiss Emissions were estimated to 200+20 Gg/yr as mean and standard deviation of
all sensitivity inversions. This value is considerably larger than the one given in the SGHGI (2013 submission) for
the year 2011 (178428 Gg/yr), but is in very good agreement with the value of 206433 Gg/yr given in the re-
vised 2015 submission for the year 2013 (FOEN, 2015a). The total uncertainty estimate of the posterior emis-
sions could be reduced compared to the prior inventory. A comparison of the inversion results for different
prior emissions confirms the robustness of the results and the independent character of the emission estima-
tion by inverse methods.

The spatial distribution of the Swiss CH, emissions as detailed in the MAIOLICA inventory and characterised
by high emissions in regions dominated by agricultural activities and rather low emissions in the densely popu-
lated areas was largely confirmed in this study. However, some considerable spatial differences were detected
that could point towards inconsistencies in the SGHGI and should be further investigated. Overall we deduced
lower emissions from regions dominated by agricultural activities than Hiller et al. (2014), especially in the
Cantons of Lucerne, northern Zurich, and western Thurgau. Analysing the emissions by season revealed that
emissions were especially reduced during the winter months, which might lead to the conclusion that especially
lower emissions from manure management might be responsible for the overall decrease, since the latter show
a pronounced wintertime minimum due to reduced temperatures. In contrast, agricultural emissions were
corrected upwards from the 2014 submission of the SGHGI to the 2015 submission. Other emission processes
that increased according to the 2015 submission (composting, fermentation and waste water handling) could
not be spatially located by the inversion. Next to the regions with reduced posterior values, increased CH,
emissions were deduced for the eastern part of Canton St. Gallen and the Cantons of Appenzell, where increas-
es were up to 50% as compared to the prior estimate. This emission increase was common to most sensitivity
inversions, which seems to rule out an artefact of the inversion system. However, it was not possible to assign a
single potential source to the region. Both anthropogenic and biogenic source types don’t exhibit a special
cumulation in the given area.

The observations of the CarboCount CH network proved as an invaluable and independent source of infor-
mation for the validation of the SGHGI. It would be worthwhile to extend the current analysis to further years,
especially to corroborate the findings on the spatial emission distribution and to detect possible temporal
emission trends. An additional representative observational site in western Switzerland could be useful to
further improve the localisation of the emissions but also to reduce the uncertainty of the total emission esti-
mate.




2 Projektziele/Ausgangslage

Die Schweiz erstellt jahrlich ein Treibhausgasinventar (Swiss Greenhouse Gas Inventory, SGHGI) nach den
Richtlinien der Klimarahmenkonvention der UN (FOEN, 2014). In CO,-Aquivalenten gemessen tragen die Me-
thanemissionen rund 7% zu den gesamtschweizerischen Treibhausgasemissionen bei (FOEN, 2014). Fur das Jahr
2012 beliefen sich laut SGHGI die anthropogenen Methanemissionen auf 176 Gg/yr. Die Unsicherheiten im
Methaninventar sind vergleichsweise gross (16 %), da diese Emissionen hauptsachlich durch mikrobielle Prozes-
se und diffuse Verluste entstehen, die nicht wie bei CO, durch Handelsstatistiken erfassbar sind, sondern aus
einzelnen Quelluntersuchungen auf die Schweiz hochskaliert werden missen. Im Rahmen des MAIOLICA-
Synthese Projekts wurden die Schweizer Gesamtemissionen in ein rdumlich explizites Inventar mit einer hori-
zontalen Auflésung von 500 m x 500 m umgewandelt (Hiller et al., 2014). Zusatzlich wurden fir dieses Inventar
auch Beitrage aus natlrlichen Quellen evaluiert. Allerdings war der Nettobeitrag aus natirlichen Quellen ver-
gleichsweise gering, ~3 Gg/yr. Die Verfligbarkeit eines raumlich aufgelésten Inventars ermoglicht es, atmospha-
rische Konzentrationen von Methan mit einem atmospharischen Transportmodell zu simulieren und mit Mes-
sungen in der Atmosphare zu vergleichen.

Im Rahmen dieses Projektes sollen die Angaben des SGHGI mit Hilfe einer unabhédngigen Methode berpriift
werden. Dazu werden Messungen der atmospharischen Methankonzentrationen an den vier Stationen des
CarboCount-CH Messnetzes (http://www.carbocount.ch) und den Langzeit-Beobachtungsstationen Jungfrau-
joch und Schauinsland (Deutschland) verwendet und mit einer Transport- und inversen Emissionsmodellierung
kombiniert. Insbesondere soll auch geprift werden, in wieweit Unterschiede zwischen dem SGHGI und anderen
Treibhausgasinventaren mit Hilfe der inversen Modellierung erklart werden kénnen.

3 Methoden

In diesem Abschnitt werden die drei Haupttechniken der vorliegenden Analyse vorgestellt. Einerseits werden
die verwendeten Messstandorte und Messsysteme sowie das atmospharische Transportmodell beschrieben.
Andererseits werden die zwei Inversionssysteme beschrieben, die die Messungen und die Transportsimulatio-
nen optimal verknipfen, um die Methanflisse in der Schweiz und Zentraleuropa abzuschéatzen.

3.1 Messungen von Methan in der Schweiz und benachbartem Ausland
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Abbildung 1: Ubersicht iiber das Messnetz von CarboCount CH mit den 4 Standorten Ligern-Hochwacht (seit August
2012), Beromiinster (seit November 2012), Friiebiiel (seit November 2012) und Gimmiz (seit Februar 2013).




Im Rahmen des SNF Sinergia Projekts CarboCount-CH wurde ein Messnetz von 4 zuséatzlichen atmosphari-
schen Treibhausgasmessungen in der Schweiz aufgebaut. Alle vier Stationen (Abbildung 1 und Tabelle 1) wur-
den mit PICARRO (Santa Clara, California, USA) “cavity ring-down” Spektrometern (CRDS) ausgeriistet, die
parallel CO,, CH4, H,0 und (ausser Friebuel und Gimmiz) CO messen. In Gimmiz wurde fiir die CO Messung ein
Horiba APMA360 installiert. Zusatzliche meteorologische Sensoren (Temperatur, Feuchte, Druck, Wind) wurden
ebenfalls installiert (Beromiinster und Gimmiz; Gill MetPak Il, Gill Instruments Ltd., Hampshire, United King-
dom), bzw. konnten von bestehenden Messnetzen ibernommen werden (MeteoSwiss am Standort Lagern-
Hochwacht und Swiss FLUXNET am Standort Friebuel). Alle Messungen wurden laufend gegen internationale
Standards kalibriert (WMO X2007 (Zhao and Tans, 2006) fir CO,, WMO X2004 fiir CH, (Dlugokencky et al., 2005)
und WMO X2004 fir CO). Die daflur verwendeten Kalibrationsgasflaschen wurden an der Empa erzeugt und
eingemessen. Zusatzlich zu den Kalibrationsgasen wurde regelmassig ein Zielgas vermessen, welches nicht in
der Kalibration verwendet wird. Diese Messungen erlauben eine unabhangige Abschatzung der Genauigkeit des
Messsystems auf 0.07 ppmv fur CO,, 0.5 ppbv fiir CH, und 2 ppbv fur CO. Alle hier angegebenen CH, Werte
reprasentieren Molfraktionen in trockener Luft. Eine genauere Beschreibung des Messnetzes findet sich bei
Oney et al. (2015).

Zusatzlich zu den CarboCount-CH Messungen werden in dieser Studie noch die CHs;-Messungen der GAW Sta-
tionen Jungfraujoch (Empa) und Schauinsland (Schwarzwald, UBA) herangezogen. Diese dienen einer besseren
raumlichen Eingrenzung des Einflusses der CarboCount-CH Stationen auf das CH, Emissionsfeld innerhalb der
Schweiz sowie im angrenzenden Ausland.

Als Analysezeitraum wurden die ersten an allen CarboCount-CH Stationen vollstandig verfliigbaren 12 Monate
ausgewahlt. Diese Periode umfasst die Messungen flr die Monate Méarz 2013 bis Februar 2014. Die ermittelte
Emissionsabschatzung gilt fir ebendiesen Zeitraum.

Nachfolgend werden die einzelnen Messstationen und deren relative Lage gegenlber lokalen Treibhausgas-
flissen diskutiert.

3.1.1 Beromiinster

Die Messstation Beromiinster wurde am ehemaligen Funkturm des Schweizer Landessenders Beromiinster
im Jahr 2012 von der Universitat Bern eingerichtet. Der Turm verfiigt Gber eine Gesamthohe von 217 Metern
mit Gaseinldssen und meteorologischen Instrumenten auf 5 verschiedenen Hohen tber Grund (12, 45, 72, 132,
212 m).

Der Standort selbst befindet sich in einer landlichen Umgebung im Kanton Luzern auf einer Hohe von 797 m
0.M. auf einem Bergriicken mit relativ moderater Hangneigung zwischen dem Sempachersee und dem Seetal
(Abbildung 2). Die Talbéden befinden sich auf einer Héhe von ca. 500 m G.M.. Im COSMO7 Modell (siehe Ab-
schnitt 3.2) wird die Topografie im Bereich der Station nur sehr grob wiedergegeben und die Héhe an der
Station ist lediglich 615m (Tabelle 1). Die direkte Umgebung der Messstation weisst ein Mosaik von landwirt-
schaftlichen Nutzflachen auf (Acker- und Weideland). Ausserdem befindet sich stidlich ein kleineres Waldstick
auf etwa gleicher Hohe wie die Station. Diverse kleinere, landwirtschaftliche Betriebe befinden sich in direkter
(< 1km) N&he zum Standort, wahrend sich die ndchste geschlossene Siedlungsflache ca. 2 km nérdlich befindet
(Beromdinster, < 7000 Einwohner).
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Abbildung 2: Umgebungskarten (ca. 5 km x 5 km) der Station Beromiinster: a) Landnutzungstyp nach CORINE2006, b)
Geldandeh6he nach ASTER, c) GoogleMaps© Luftbildaufnahme. Die Landnutzungstypen sind wie folgt: bebautes Gebiet:
rot; landwirtschaftliche Flachen: beige und braun; Wilder: griin. Zusétzlich sind in Teilbild b) die Gelandehohen, wie sie
im COSMO7 Modell reprasentiert sind, als rote Isolinien angegeben.



3.1.2 Lagern Hochwacht

Zusatzlich zu den bestehenden meteorologischen Beobachtungen (MeteoSchweiz) wurden am Standort L3-
gern-Hochwacht 2012 von der Empa Treibhausgasmessungen in Betrieb genommen. Die Station befindet sich
annahrend auf dem hochsten Punkt (840 m i.M.) des ost-west orientierten Lagern Grats nordlich von Zirich
und sollte als solche nicht mit der NABEL Station am Suidhang der Lagern verwechselt werden. Das Geldnde an
der Station fallt sowohl nordlich als auch siidlich des schmalen Grats auf Talhéhen von ca. 450 m (.M. steil ab,
wahrend der Grat sich ca. 10 km in Ost-West-Richtung mit Hohen um die 800 m ausdehnt. Der Bewuchs um die
Station besteht vorwiegend aus Laubbdaumen, wobei sich im Ostlichen Teil der Lagern auch immergriine Nadel-
holzer finden. Die Kronenhohe in Nahe des Standorts ist ca. 20 m, wahrend sich der Gaseinlass und die meteo-
rologischen Beobachtungen in 32 m Héhe Gber Grund befinden. Die nachst gelegen landwirtschaftlichen Betrie-
be befinden sich in lediglich 500 m Entfernung zur Station, allerdings liegen diese bereits rund 150 m tiefer als
die Station selbst. Die ndchst gelegene Ortschaft (Boppelsen) ist ebenfalls nur 1.5 km entfernt, liegt aber bereits
300 m tiefer als die Station, so dass ein direkter Einfluss auf die Treibhausgasmessung als klein eingeschatzt
werden kann. Im COSMO7 Modell wird die Lagern praktisch iberhaupt nicht abgebildet. Die Umgebung ist flach
mit einer Hohe von ca. 490 m .M. Die Konsequenzen flr die Transportsimulationen werden in Abschnitt 3.2
diskutiert.
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Abbildung 3: Wie Abbildung 2, allerdings fiir den Messstandort Lagern-Hochwacht.
3.1.3 Friiebiiel

Die Treibhausgasmessungen in Friieblel befinden sich am selben Standort wie die von der ETH Ziirich durch-
gefiihrten Kohlenstoffdioxid-Flussmessungen (Swiss FLUXNET, Zeeman et al., 2010). Friiebiel befindet sich auf
dem Plateau des Zuger Berges, ca. 500 m oberhalb des Zuger Sees (slid-westlich der Station). Die Umgebung
besteht aus einer Mischung aus land- und forstwirtschaftlichen Flachen. Der nachst gelegene landwirtschaftli-
che Betrieb mit einem Nutztierbestand von 50 bis 100 Kiihen befindet sich ca. 300 m stid-westlich der Station.
Die nachste Ortschaft (Walchwil) liegt ca. 2 km sid-westlich am Ufer des Zugersees, wéahrend die Ortschaft Zug
ca. 10 km entfernt ist. Ein ausfuhrlicher Vergleich zwischen den bodennahen Messungen in Friebuel (Bergstati-
on) mit den nahe und auf gleicher Hohe gelegenen Messungen in Beromiinster (Turm) wird bei Bamberger et al.
(2015) prasentiert.

Der Zugerberg wird im COSMO7 Modell nur unvollstandig abgebildet. Wahrend sich der Messstandort in Rea-
litdt auf einem Plateau oberhalb eines Siid-West-Hangs befindet, wird im Modell eher ein Nord-West-Hang
ohne Plateau dargestellt. Auch hier wird die Stationshéhe mit ~710 m im Modell unterschétzt.
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Abbildung 4: Wie Abbildung 2, allerdings fiir den Messstandort Friiebiiel.
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3.1.4 Gimmiz

Die Messungen in Gimmiz befinden sich auf dem 32 m hohen Wasserturm der Gemeinde Gimmiz in der See-
land Region und werden von der Universitdt Bern erhoben. Die Umgebung des Turms ist flach und dominiert
von landwirtschaftlichen Nutzflachen (hauptsachlich Ackerbau, insbesondere Gemuseanbau). Die nachst gele-
genen landwirtschaftlichen Betriebe befinden sich ca. 250 m nord-6stlich (Kuhhaltung) und 1 km stid-westlich
(Pferdehaltung). Die nachste grossere Ortschaft ist Aarberg (< 5000 Einwohner) ca. 2.5 km sld-6stlich des
Standorts. In Aarberg befindet sich neben einem grossen Zuckerproduzenten mit eigener Abwasserreinigungs-
anlage auch ein grosses Kompost- und Erdaufbereitungswerk. Zusammen stellen diese eine grosse, lokale
Quelle von Treibhausgasen dar, die potentiell starken Einfluss auf die Messungen in Gimmiz haben kénnte. Im
Gegensatz zu allen anderen Stationen des CarboCount-CH Netzwerks, gibt das COSMO7 Modell die flache
Topographie in Gimmiz sehr gut wieder, allerdings wird die Hohe um 50 m {iberschatzt.
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Abbildung 5: Wie Abbildung 2, allerdings fiir den Messstandort Gimmiz.
3.1.5 Jungfraujoch

Die Forschungsstation Jungfraujoch (3580 m.i.M.) befindet sich am nérdlichen Alpenrand auf einem Pass
zwischen dem Monch (4107 m.i4.M.) und der Jungfrau (4158 m.i.M.). Aufgrund der erhéhten Lage befindet sich
die Station meistens in der freien Troposphare und ist damit meist nicht durch regionale Quellen beeinflusst.
Zeitweise gelangen jedoch durch den Transport von Luftmassen aus tieferen Lagen anthropogene Spurengase
aus regionalen und europdischen Quellen bis zur Hohe des Jungfraujochs. Die komplexe Topographie der
Jungfrauregion kann vom COSMO7 Modell nur sehr eingeschrankt reprasentiert werden. Wahrend das Jung-
fraujoch in Realitdt einen Sattelpunkt zwischen der Jungfrau und dem Monch darstellt, befindet es sich im
Modell an einem nord-westlichen Hang.
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Abbildung 6: Wie Abbildung 2, allerdings fiir den Messstandort Jungfraujoch. Beziiglich der Landnutzung in a) entsprechen
graue Flachen Felsen und tirkisfarbene Flachen permanenter Schnee- und Eisbedeckung.

In der Forschungsstation Jungfraujoch befindet sich die Messeinrichtung des Nationalen Beobachtungsnetzes
(NABEL), welches vom BAFU und der Empa betrieben wird. Diese Messstation erfasst mehr als 90 reaktive Gase
und Treibhausgase und tragt damit zu internationalen Messprogrammen wie dem "European Monitoring and
Evaluation Programme" (EMEP) der UNECE und dem "Global Atmosphere Watch" (GAW) der WMO bei.

Seit Januar 2010, wird CH, am JFJ ebenfalls mit einem CRDS System gemessen (Picarro G1301 und Picarro
G2401 seit September 2011). Das Picarro wird alle 46 Stunden mit zwei Standardgasen kalibriert. Weiterhin



wird alle 15 Stunden ein weiteres Kalibrationsgas vermessen, um kurzfristige Schwankungen der Geratesensiti-
vitat zu erfassen. Alle CH, Daten werden auf der WMO X2004 Skala rapportiert.

3.1.6 Schauinsland

Die Messstation Schauinsland wird vom Deutschen Umweltbundesamt betrieben und liegt auf einer Berg-
kuppe (1205 m .M.) im sidlichen Schwarzwald etwa 10 Kilometer siidéstlich von Freiburg und ca. 50 km
nordlich der Schweizer Grenze. Wie an der Station Jungfraujoch werden in Schauinsland langfristig eine Reihe
reaktiver Gase, Treibhausgase und Aerosolparameter erfasst und an internationale Messprogramme EMEP und
GAW weitergegeben. Auch wenn deutlich tiefer gelegen als Jungfraujoch befindet sich die Station Schauinsland
ebenfalls hdufig oberhalb der planetaren Grenzschicht, wird aber auch episodisch durch direkten Transport aus
der planetaren Grenzschicht stark beeinflusst. Die Station ist bis auf den stidlichen Sektor von Waldern umge-
ben. Der Stidhang ist von Wiesenlandschaften dominiert. Die ndchste, kleine Ortschaft liegt ca. 1.5 Kilometer in
Richtung Stiden. Wahrend Schénwetterlagen kann es haufig zu einer Advektion von verschmutzten Luftmassen
aus Freiburg und dem Oberrheingraben kommen. Erneut ist es dem COSMO7 Modell nicht méglich, die komple-
xe Topographie im Bereich der Station abzubilden. Im Modell befindet sich die Station an einem Nord-West-
Hang und liegt rund 450 m tiefer als in Realitat.

Die CH4 Messungen in Schauinsland wurden ebenfalls mit einem ,,cavity ring down” Spektrometer (Picarro)
durchgefiihrt, auf die WMO X2004 Skala kalibriert und als Molfraktion in trockener Luft angegeben.
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Abbildung 7: Wie Abbildung 2, allerdings fiir den Messstandort Schauinsland.

3.2 Transportsimulationen

Der Transport von CH4 von den Emissionsquellen zu den Messstationen wurde mit dem Lagrange‘schen Par-
tikel Dispersion Modell (LPDM) FLEXPART (Stohl et al., 2005) simuliert. Dabei kamen zwei verschiedene Versio-
nen des Modells zum Einsatz. Erstens wurde die modifizierte Version von FLEXPART fiur den Einsatz mit Einga-
bedaten des Numerischen Wettervorhersage Modells (NWP) COSMO verwendet. Diese Simulationen wurden
mit stiindlichen Analysefeldern wie sie von der MeteoSchweiz erzeugt werden, angetrieben. Dabei kamen die
COSMO7 Analysefelder mit einer horizontalen Auflésung von 7 km x 7 km zum Einsatz (COSMO7). Das COSMO7
Gitter deckt den grossten Teil Westeuropas ab. Zweitens wurde die Standardversion von FLEXPART (Version
9.01) mit 3-stlindigen Analysefeldern des Europaischen Zentrums fur Mittelfrist Wetter Vorhersage (ECMWF)
verwendet. Diese Felder haben eine horizontale Auflésung von 0.2° x 0.2° im Alpenraum und 1° x 1° fiir den Rest
der Welt. Der Einfluss des verwendeten Transportmodells auf die Emissionsabschatzung wird in Abschnitt 5.7
behandelt.

Anstelle einer Vorwartssimulation, die den Weg einer Emission in der Atmosphére beschreiben wiirde, wurde
FLEXPART fiir diese Studie im Rickwartsmodus betrieben. Ausgehend von den Messstationen (Startpunkt der
Rickwartssimulationen) wird der atmospharische Transport in der Zeit riickwarts verfolgt. Das Modell liefert in
diesem Modus kein Konzentrationsfeld, sondern ein Sensitivitatsfeld, welches angibt, wie sensitiv eine Messung
am Startpunkt (Messstation) gegenilber einer Emission an einem beliebigen Punkt im Modellgebiet ist. Bei
Substanzen, die keine Umwandlung in der Atmosphére erfahren, kann aus dem Sensitivitats-, m;;, und Emissi-
onsfeld, E;;, direkt eine Molfraktion, . am Freisetzungspunkt berechnet werden. Allerdings beschreibt diese
Molfraktion lediglich den Teil der Gesamtmolfraktion, x, der wahrend des Zeitraums der Transportsimulation
aufgenommen wurde. Um die Gesamtmolfraktion zu erhalten, muss eine Basismolfraktion, 7y, addiert werden,
die den grossskaligen Konzentrationshintergrund beschreibt. Letztere ergibt sich aus dem Mittel der Molfrakti-
onen, yy, an den Endpositionen der im Modell simulierten Partikel, welche zum Beispiel durch raumliche Inter-
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polation eines 3-D Feldes einer globalen Methansimulation berechnet werden kénnen. Die Gesamtmolfraktion
ergibt sich somit als Summe der Beitrage der Emissionen und des Hintergrunds wie folgt

1
X Z i,j Mi,j K Xk (1)
L k
Xt Xb

wobei K die Anzahl Modellpartikel angibt.

Flr die vorliegende Studie wurden Sensitivitaten fir 3-stlindige Intervalle berechnet. Dazu wurden an jedem
Startpunkt und fir jedes Intervall 50°000 Modellpartikel entlassen und fiir 96 Stunden wurde ihr Transport in
der Atmosphare verfolgt, sofern Partikel nicht vorzeitig das begrenzte Modellgebiet verliessen. In der ECMWF
Version des Modells wurde der Transport der Partikel dagegen fiir 124 Stunden durchgefiihrt. Ausserdem war
es fiir Partikel in diesem Fall nicht moglich, die globale Domain friihzeitig zu verlassen. Wie oben diskutiert, kann
die gewdahlte Modellauflésung die komplexe Topographie an den Messstandorten nur bedingt wiedergeben. Es
ergibt sich also das Problem, eine geeignete Hohe lber Modellgrund zu wahlen, an der die Partikel gestartet
werden sollen. Bei grossen Differenzen zwischen Modell- und realer Topographie sollte die Starthdhe zwischen
der wirklichen Messhoéhe tber Grund und der tatsachlichen Hohe liber Meer gewahlt werden. Fiir die vorlie-
gende Studie wurden fir die erhoht gelegenen CarboCount-CH Stationen je zwei Starthdhen evaluiert und in
der Emissionsinversion verwendet, um diesen Teil der Modellunsicherheit besser zu quantifizieren. Die gewahl-
ten Starthohen sind in Tabelle 1 angegeben. Die Starthéhen, die eher der Hohe Uber Grund entsprechen, wer-
den im Folgenden mit ,low” benannt, wahrend die Starthéhen, die der Héhe lber Meer entsprechen, mit
,high“ bezeichnet werden.

Emissionssensitivitditen wurden auf einem gréberen Gittern mit einer Auflésung von 0.16° x 0.12°, das West-
europa umfasst, ausgegeben. Zusatzlich wurde ein feineres Gitter flr die kleinere Region iber dem Alpenraum
mit einer Aufldsung von 0.02° x 0.015° gespeichert. Fiir beide Gitter wurden fiir FLEXPART-COSMO Emissions-
sensitivitaten zwischen dem Boden und 50 m uber Grund evaluiert, wahrend fur FLEXPART-ECWMTF eine Ober-
grenze von 100 m gewahlt wurde.

Tabelle 1: Ubersicht iiber die Messstandorte des CarboCount-CH Messnetzes und der zusitzlich einbezogenen Messstati-
onen, inklusive Hohen der Modelltopographie und FLEXPART Starthohen.

Station ID Linge Breite Absolute Hohe Einlasshohe COSMO7 Héhe FLEXPART
(°E) (°N) (m G.M.) (m 4.G.) (m G.M.) Starthéhen
(m)
Beromiinster BEO 8.1755 47.1896 797 12,45, 72, 615 212 U.G.
132, 212 1014 G.M.
Ldgern Hochwacht LAE 8.3973 47.4822 840 32 492 100-200 4.G.
200-300 .G.
Friiebuel FRU 8.5378 47.1158 982 5 711 50-100 U.G.
982 4.M.
Gimmiz GIM 7.2480 47.0536 443 32 496 320. M.
Jungfraujoch JFJ 7.9851 46.5475 3580 3 2650 3100 .M.
Schauinsland SSL  7.9167 47.9000 1205 10 750 980 U.M.

3.3 Inversionssysteme

Zwei verschiedene Inversionssysteme wurden fiir die vorliegende Analyse verwendet: ein Bayesischer Ansatz
und ein Kalman-Filter Ansatz. Beide Systeme wurden unabhédngig an der Empa implementiert. Ein Vergleich
beider Systeme stellt einen wichtigen Konsistenztest der gewonnen Ergebnisse dar. Als Hauptsystem wurde die
Bayesische Inversion verwendet.

Beide Systeme haben gemein, dass man die simulierten Molfraktionen in Matrizenschreibweise formuliert
(Matrizen werden im Folgenden in fetter Schreibweise notiert):

¥ = Mx. (2)

Wobei y = (X1 ** Xm) die simulierten Molfraktionen zu verschiedenen Zeitpunkten und an verschiedenen
X1

Stationen bezeichnet. m ist dabei die totale Anzahl Messungen von allen Standorten. x = ( : ) ist der soge-
xn
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nannte Zustandsvektor, der neben den Emissionen in verschiedenen Gitterzellen auch Elemente, die die Ba-
sismolfraktionen beschreiben oder andere Parameter, enthalten kann. n gibt die Anzahl von zu bestimmenden
Unbekannten an. M ist die Sensitivitatsmatrix
M1,1 Mm,1
M=| i - (3)
Ml,n Mm,n
die firr jedes M;; die Sensitivitdt zum Zeitpunkt/Standort i zum j-ten Element des Zustandsvektors angibt. Sind
nur Emissionen im Zustandsvektor enthalten, entspricht eine Zeile in M der Summe im ersten Term von Glei-
chung (1) zu einem bestimmten Zeitpunkt/Standort.
Mit Hilfe der gemessenen Molfraktionen, y,, wird nun ein optimaler Zustand von x ermittelt, so dass die Dif-
ferenz zwischen Simulation und Beobachtung moglichst klein wird.

3.3.1 Bayesische Inversion

Wiirde man in Gleichung (2) die simulierten Molfraktionen,y, durch die gemessenen, y,, ersetzen, kénnte
man direkt versuchen, das Gleichungssystem nach x zu I6sen. Allerdings ist das System meist unterbestimmt,
sodass sich keine eindeutige Losung von x finden lasst. In der Bayesischen Inversion nimmt man daher einen
Anfangszustand (a-priori) des Zustandsvektors, x,, und dessen Wahrscheinlichkeitsverteilung zur Hilfe und
bestimmt den optimalen Zustand von x unter der Annahme der a-priori Wahrscheinlichkeitsverteilung.

Mathematisch lasst sich dies liber eine Kostenfunktion, J, beschreiben, die es zu minimieren gilt

J = 5 G 1B (x — xy) + 3 (Mx = )R (Mx — 1)

Dabei beschreibt der erste Term auf der rechten Seite von Gleichung (4) die Abweichung des zu ermittelnden
Zustands vom a-priori Zustand und der zweite Term die Differenzen zwischen Simulation und Messung. In der
hier verwendeten Bayesischen Inversion enthédlt der Zustandsvektor neben den Emissionen ebenfalls 5-tdgige
Elemente der Basiskonzentrationen fiir jede in der Inversion verwendete Station (siehe unten). Die Kovarianz-
matrizen, B und R, geben die Unsicherheit des a-priori Zustands beziehungsweise die kombinierte Mess- und

Modellunsicherheit an. B ist eine n x n Matrix, wahrend R eine m x m Matrix ist.
Durch analytische Minimierung von J lasst sich direkt der optimierte Zustand (a-posteriori) von x angeben

x =x, + BMT(MBM" — R)™'(y, — Mx,). (5)

(4)

Hier ist die inverse Matrix von S=(MBMT-R), einer n x n Matrix, zu berechnen. Dies erfolgt in der vorliegenden
Implementierung Uber LU Faktorisierung (Funktion DGESVX aus dem Paket LAPACK). Neben dem a-posteriori
Zustand lasst sich auch dessen Unsicherheit, reprasentiert durch die Kovarianzmatrix, A, direkt angeben

A=B—-BM"S 'MB. (6)
Aus A lasst sich wiederum die Unsicherheit fiir die totalen Emissionen einer Region angeben

op = fTAf, (7)
wobei der Vektor f den Anteil einer Region an den Emissionen einer Gitterzelle angibt. Liegt die Gitterzelle
innerhalb der Region nimmt das entsprechende Element von f den Wert 1 an, liegt sie komplett ausserhalb, den
Wert 0.

Um die Grésse des zu I6senden Systems zu reduzieren, wurden im Zustandsvektor nicht die Emissionen auf
dem hochauflésenden Ausgabegitter des Transportmodells verwendet. Stattdessen wurde das Gitter entspre-
chend der totalen Uber alle Zeiten und Standorte summierten Emissionssensitivitat aggregiert. In Regionen, in
denen eine hohe totale Emissionssensitivitdt vorlag, bleibt so die Gitterauflosung hoch, wahrend in Regionen
mit geringer Emissionssensitivitdt die Gitterauflésung reduziert wird. Ausgehend von der Ausgangsauflésung
von 0.02° x 0.015° wurden aggregierte Gitterzellen mit einer maximalen Grdsse von 2.56° x 1.92° gebildet. Das
daraus resultierende Inversionsgitter enthielt je nach Inversionskonfiguration zwischen 700 und 800 aggregierte
Gitterzellen, die einen Teil der Elemente des Zustandsvektors bildeten. Ein Beispiel fiir das so reduzierte Inversi-
onsgitter ist in Abbildung 8 dargestellt. Im linken Teil der Abbildung sind die totalen Emissionssensitivitaten auf
dem reguldren Ausgabegitter zu sehen, wahrend auf der rechten Seite die totalen Emissionssensitivitdten des
reduzierten Gitters abgebildet sind. Die verwendete Farbskale ist in beiden Fallen dieselbe und bezieht sich auf
Sensitivitaten pro Gitterzelle. Im reduzierten Gitter ist zu erkennen, dass die Sensitivitdten pro Gitterzelle auch
in entfernten Regionen dhnlich hoch sind wie in Stationsnahe, wahrend sie auf dem reguldren Gitter verschwin-
dend gering erscheinen.
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Abbildung 8: Totale Emissionssensitivititen fiir die Basis-Inversion mit niedrigen Starth6hen (links) auf dem reguldren
Ausgabegitter und (rechts) auf dem reduzierten Inversionsgitter.

Da in der vorliegenden Untersuchung die Basiskonzentration von CH, nicht aus bereits vorhanden, unabhan-
gigen Modellsimulationen verwendet werden konnte, musste der zweite Term in Gleichung (1) ebenfalls aus
den Messungen abgeschatzt werden. Diese Schatzung basiert auf der in Abschnitt 3.1 erwahnten Bestimmung
der Basislinie. Fur die Verwendung in der Inversion wurde fir alle Stationen die fur Jungfraujoch bestimmte
Basislinie verwendet. Da diese Basisline nur eine mit Unsicherheiten behaftete Schatzung ist und abhangig von
der Station aber auch der Transportsimulation selbst sein kann, wurde die Basislinie als Teil des Zustandsvektors
ebenfalls in die Inversion integriert. Dabei wurde der Ansatz von Stohl et al. (2009) verwendet, der die Basislinie
an definierten Stltzstellen (zeitlich) in den Zustandsvektor aufnimmt und die notwendigen Sensitivitaten in M
als zeitlich lineare Interpolation zwischen zwei benachbarten Stiitzstellen formuliert. Diese Basislinie wurde
unabhangig fiir jede Station aufgenommen und mit einem Abstand von 5 Tagen fiir die Stitzstellen formuliert.
Die Sensitivitat der Inversionsergebnisse beziglich der Behandlung der Basislinie werden in Abschnitt 5.5
diskutiert.

3.3.2 Kalman-Filter Inversion

Die zweite, als Vergleich verwendete Inversion basiert auf einem erweiterten Kalman-Filter und ist im Detail in
Brunner et al. (2012) beschrieben. Analog zur Bayesischen Inversion wird ein a-priori Zustandsvektor x;, verwen-
det, der das a-priori Wissen (iber die Emissionen vor dem Einbezug der Information aus den Messungen be-
schreibt. Im Unterschied zur Bayesischen Inversion, in der sdmtliche Messungen gleichzeitig verwendet werden,
um den optimierten a-posteriori Zustand x zu bestimmen (5), werden beim Kalman-Filter die Messdaten se-
quentiell ,assimiliert”. Kalman-Filter und Bayesische Inversion sind unter gewissen Umstanden &dquivalent
(Kalnay, 2002). Der hier verwendete Kalman-Filter wurde jedoch um zwei Aspekte erweitert, sodass die Aquiva-
lenz nicht mehr gewdhrleistet ist. Zum einen wurden im Zustandsvektor die Emissionen E;; durch ihre Logarith-
men log(E;;) ersetzt, was den Vorteil hat, dass die Losung keine negativen Emissionen zuldsst. Dadurch wird das
Problem nicht-linear und erfordert die Anwendung eines erweiterten Kalman-Filters. Zum anderen wird kein
zeitlich konstanter Zustand geschatzt, sondern ein Zustand, der sich zeitlich langsam verandern darf. So kénnen
zeitliche Variationen der Emissionen wie saisonale oder Jahr-zu-Jahr-Schwankungen beschrieben werden. Fir
den Vergleich mit der Bayesischen Inversion werden hier aber nur Jahresmittel betrachtet. Analog zur Bayesi-
schen Inversion werden die Unsicherheiten des a-priori Zustandes sowie der kombinierten Modell- und
Messunsicherheit durch die Fehlerkovarianzmatrizen B und R beschrieben. Zusatzlich wird eine Kovarianzmatrix
Q definiert, welche die Unsicherheit beschreibt, wie sich der Zustand von einem Zeitpunkt zum nachsten veran-
dert.

3.3.3 Konstruktion der Fehlerkovarianzen

Eine entscheidende Rolle in der Inversions-Rechnung spielt die Formulierung der Kovarianzmatrizen B und R
in Gleichung (4). Beide Matrizen sind symmetrisch, so dass B;; = B;; und R;; = R;;. B beschreibt die Kovarianzstruk-
tur der Unsicherheiten des a-priori Zustandsvektors und enthéalt eine Blockmatrix fiir die Kovarianzen der
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Emissionsstirken, BY, und die Kovarianzen der Basislinie, B®. Innerhalb der Blcke werden Korrelationen beriick-
sichtigt, d.h. Elemente auf den Nebendiagonalen kénnen ungleich Null sein. Zwischen den Blocken sind diese
jedoch Null, d.h. die Unsicherheiten der Emissionen werden als nicht korreliert mit den Unsicherheiten der
Basislinien betrachtet. Die Diagonalelemente von BF wurden proportional zum a-priori Fluss in der Gitterzelle

2
angenommen Bfi = (fxb,,-) . Neben den Diagonalelementen von B® wurden auch die Nebenelemente gefiillt,
indem eine raumliche Korrelation der Fehler angenommen wurde, die exponentiell mit dem Abstand zwischen
zwei Gitterzellen abfallt

%y (8)
Wi']-—e L,

Dabei wurde die Korrelationsldnge, L, auf 50 km festgelegt und der Abstand, d;, als Grosskreisdistanz zwischen
den Gitterzellenzentren ermittelt. Fiir die Nebenelemente ergibt sich damit

(9)
Blj = w; |Bi: |Bf):

Der Faktor f wurde letztlich so gewahlt, dass sich fur die Gesamtemissionen der Schweiz eine relative Unsicher-
heit von 16 % ergibt. Dies entspricht der Abschatzung von Hiller et al. (2014).

Fur die Diagonalelemente von B® wurde die Unsicherheit der Basislinienbestimmung verwendet, ij = fpoZ,
wobei der Faktor fg in der Basis-Inversion auf 1 gesetzt wurde. Die Unsicherheit der Basislinie, og, betrug fiir die
Station Jungfraujoch 17.4 ppb. Zuséatzlich wurde eine zeitliche Korrelation des Hintergrunds angenommen, so

dass
_Atij (10)
Bij=e 7B 1/BiE.i,/ij'

Dabei bezeichnet At;; den zeitlichen Abstand zwischen zwei Stiitzstellen der Basislinie an einer Station und tg
die Korrelationslénge der Basislinie. In der Basis-Inversion wurde letztere auf 14 Tage festgelegt. Die Kovarianz
der Basislinien zwischen zwei Stationen wurde auf null gesetzt, so dass diese vollig unabhangig voneinander
bestimmt wurden.

Fir die Berechnung der Diagonalelemente von R wurde sowohl die Mess- als auch die Modellunsicherheit
beriicksichtigt

Rii = 0% + Oy + 0% (Mix,)? (11)

Dabei beschreibt o, die Messunsicherheit, wie sie aus den Konzentrationsmessungen fir jeden 3-stiindlichen
Mittelwert ermittelt wurde. 6, und o, beschreiben die Unsicherheit des Transportmodells. 6,,, beschreibt
dabei einen konstanten Term, der fir alle Zeitpunkte an einer Station konstant ist, wahrend der zweite Term die
relative Modellunsicherheit proportional zur simulierten a-priori Konzentration zum Zeitpunkt i angibt
(vergleiche, Brunner et al., 2012).

Flr die Basis-Inversion wurden o, und o, aus den Modellresiduen der a-priori Simulation bestimmt. Dazu
wurden die Modellresiduen gegen die simulierten a-priori Konzentrationen aufgetragen. Ein Beispiel ist in
Abbildung 9 gegeben. Fiir Teilbereiche entlang der x-Achse, die je 20 % der Daten enthielten, wurde die Wurzel
des mittleren quadratischen Fehlers (RMSE) zwischen a-priori Simulation und Beobachtung gebildet (rote
Punkte in Abbildung 9). Anschliessend wurde durch die 5 erhaltenen Punkte eine Gerade angepasst, deren
Steigung und Achsenabschnitt die gesuchten Parameter oy, und o, darstellen. Dieses Vorgehen ist dhnlich
dem in Stohl et al. (2009) beschriebenen, wobei dort lediglich der Parameter 6, aus dem RMSE aller Residuen
bestimmt wird und anschliessend eine Anpassung der einzelnen Element R;; durchgefiihrt wird, um eine Nor-
malverteilung der gewichteten Modellresiduen zu erzwingen. Weiterhin wird bei Stohl et al. (2009) ein iterati-
ver Ansatz verfolgt, bei dem die Modellresiduen nach einem ersten Inversionsschritt re-evaluiert werden und
die Inversion mit neuen Werten fir R;; wiederholt wird. In dieser Studie wurde auf eine derartige Iteration
verzichtet, da dies zu grundsatzlich kleineren Werten von o, filhrt und damit den Beobachtungen ein grosse-
res Gewicht gibt, was zu einem Uberfitten und fehlerhaften a-posteriori Emissionen fiihren kann. Der Einfluss
von Gin Und o, auf die Inversionsergebnisse wird in Abschnitt 5.6 diskutiert.

Die Nebenelemente von R wurden Uber eine zeitliche Korrelationslange, 1., festgelegt, um die atmosphéri-
schen Messungen und Simulationen inhdrente Autokorrelation zu beriicksichtigen

_Atij , (12)
Ri,j =e %o Ri,i Rj,j'

Dabei beschreibt At;; hier den zeitlichen Abstand zwischen zwei Messungen an derselben Station und 1, wur-
de auf eine Wert von 0.5 Tagen festgesetzt (vergleiche z.B. Thompson et al., 2011). Zwischen verschiedenen
Stationen wurde keine Korrelation angenommen.
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Flur die Kalman-Filter Inversion wurden die gleichen Annahmen gemacht beztiglich der Parameter o, Gmin,
o Und der Korrelationslange L. Hingegen wurden zeitliche Korrelationen in der Matrix R vernachlassigt, weil
jeweils nur ein einziger Messwert pro Tag verwendet wurde (Mittelwert zwischen 12 und 18 Uhr) und diese
Tageswerte bei einer angenommenen Korrelationsldange von 0.5 Tagen nur sehr wenig (< 10%) korreliert waren.

sig.sir: 0.53 °
sig.min: 10.9 (pBb)

150

Apriori residuals (ppb)

Apriori sim (ppb)

Abbildung 9: Bestimmung der Modellunsicherheit als Funktion der simulierten a-priori Konzentration fiir das Beispiel der
Basis-Inversion und fiir die Messungen/Simulation vom Standort Beromiinster.

4 Explorative Datenanalyse

Die explorative Datenanalyse dient zur besseren Charakterisierung der an den neuen CarboCount-CH gemes-
senen Stationen. Da es sich bei diesen Stationen nicht um etablierte Standorte handelt, soll hier analysiert
werden, woflir die Messungen reprasentativ sind und welchen lokalen Einflissen sie ausgesetzt sind. Diese
Informationen sind fiir eine geeignete Datenauswahl fiir die Inversionsrechnung erforderlich, um mégliche
Modellfehler, die aufgrund von Reprasentativitdtsproblemen erwachsen, so gering wie moglich zu halten.
Ausserdem soll hier ein erster Versuch unternommen werden, die Schweizer CH, Emissionen aus den beobach-
teten Verhaltnissen zwischen CH, und CO abzuschatzen.

Ahnlich wie bei der Konzentrationssimulation durch ein Lagrange’sches Modell kann man annehmen, dass
die beobachteten Konzentrationen aus zwei Anteilen bestehen: (i) einem zeitlich und raumlich langsam variie-
renden, grossraumigen Hintergrund (Basislinie) und (ii) schnell variierenden Erhéhungen tber dem Hintergrund,
die durch Emissionen in den letzten Tagen vor der Messung verursacht wurden. Aus den Messdaten selbst kann
man nun mit Hilfe eines statistischen Filters bereits eine Basislinie bestimmen, die als erste Abschatzung des
vom Modell benétigten Basiswerts dienen kann (siehe Abschnitt 3.2). Fiir die Berechnung der Basislinie aus den
Messungen wurde hier die REBS Methode nach Ruckstuhl et al. (2012) verwendet, die iterativ Messwerte
auswabhlt, die Teil der Basislinie sind. Fir die Berechnung der Basislinie sowie fiir die folgenden Analysen wurden
Stundenmittel der Messdaten verwendet, wahrend fiir den Vergleich mit den Modellsimulationen und fir die
Verwendung in der Inversion 3-Stunden Mittelwerte der absoluten CH,; Konzentration und der Basiskonzentra-
tion gebildet wurden.

Abbildung 10 zeigt die Stundenwerte aller in dieser Studie verwendeten CH,; Beobachtungsdaten zusammen
mit den berechneten CH, Basislinien. Die Variabilitdt der CH, Konzentrationen an den verschiedenen Stationen
lasst bereits Riickschliisse auf deren relative Lage zu den Emissionsquellen zu. Die Stationen Beromuinster (BEO)
und Lagern-Hochwacht (LAE) weisen dhnliche, moderate Variabilitdt auf, mit den héchsten Konzentrationen
wahrend der Herbst- und Wintermonate. Die Basislinien folgen den niedrigsten gemessen Konzentrationen,
koénnen allerdings nicht jeder kurzfristigen Schwankung nachgehen. Insgesamt ist der Verlauf an beiden Statio-
nen dhnlich und weist haufig dieselben Episoden mit erhéhten Konzentrationen auf. Die Konzentrationsvariabi-
litat war an den Stationen Frlebuel (FRU) und insbesondere Gimmiz (GIM) deutlich erhéht (siehe angepasste y-
Achse). In Gimmiz wurden haufig Stundenmittelwerte > 2500 ppb erreicht. Der Verlauf in Gimmiz scheint
starker vom Verlauf an den anderen drei CarboCount-CH Stationen entkoppelt zu sein, was darauf hinweist,
dass lokale Quelle an dieser Station eine wichtige Rolle spielen. Die beiden héher gelegenen Stationen Schauins-
land (SSL) und besonders Jungfraujoch (JFJ) zeigten deutlich reduzierte Variabilitdt im Vergleich zu den Car-
boCount-CH Stationen. Fiir Jungfraujoch sind nur noch wenige ausgepragte Belastungsperioden zu erkennen,
und die Konzentrationen lagen meist unter 2000 ppb.
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Abbildung 10: Zeitserien der CH, Stundenmittelwerte an den verwendeten Stationen: Beromiinster, Ligern-Hochwacht,
Friiebiiel, Gimmiz, Schauinsland, Jungfraujoch (von oben nach unten). Die glatten blauen Kurven reprisentieren die
ermittelten Basislinien fiir jede Station. Fiir jede Station wurden verschiedene y-Achsen gewihlt.
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4.1 Tagesgange

In diesem Abschnitt sollen die typischen Tagesgange der CH, Konzentration an den CarboCount-CH Stationen
analysiert werden. Dies kann Aufschluss Gber die relative Position der Station in der planetaren Grenzschicht
liefern und helfen, die fir die Inversion am besten geeigneten Daten bezlglich der Tageszeit auszuwéhlen.
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Abbildung 11: Mittlerer relativer Tagesgang der CH, Konzentration an den Stationen (a) Beromiinster 212 m, (b) Lagern
Hochwacht, (c) Friiebiiel und (d) Gimmiz. Die verschiedenen Farben geben den Tagesgang fiir (schwarz) alle Daten, (rot)
Winter, (griin) Friihling, (blau) Sommer und (violett) Herbst. Die y-Achsen sind an die jeweilige Station angepasst.

In Abbildung 11 sind die relativen CH, Tagesgédnge an den CarboCount-CH Stationen fiir verschiedene Jahres-
zeiten aufgetragen. Relativ bedeutet hier, dass die Tagesmittelkonzentrationen vor der Mittelwertbildung
abgezogen wurden. Fir die Stationen Beromiinster und Lagern-Hochwacht wurden relativ dhnlich Tagesgange
beobachtet. Diese wiesen insbesondere im Sommer, wenn die Entwicklung der planetaren Grenzschicht haupt-
sachlich konvektiv getrieben ist, aber auch im Herbst und Frihling ein klares Vormittagsmaximum auf. Dieses
war in Beromiinster etwas klarer definiert und ereignete sich eine Stunde spater (10 UTC) als in Lagern-
Hochwacht. Im Gegensatz dazu wies die Station Friiebiiel im Sommer einen Tagesgang mit erhéhten nachtli-
chen Konzentrationen und Minimalkonzentrationen am Nachmittag auf, wahrend zu anderen Jahreszeiten eher
ein Nachmittagsmaximum beobachtet wurde. Auch in Gimmiz konnten die hochsten (niedrigsten) Konzentrati-
onen nachts (tagstiber) beobachtet werden. Allerdings war die Amplitude des Tagesgangs fast eine Gréssenord-
nung grosser als in Friebuel, die hochste Konzentration eindeutig vor Sonnenaufgang beobachtbar und der
Tagesgang zu allen Jahreszeiten dhnlich und wohldefiniert. Insgesamt entsprechen die beobachteten Tagesgan-
ge denen, die man flr ein Spurengas mit relativ konstanten Emissionen Uber den Tagesverlauf erwarten wirde.
Den ausgepragtesten Tagesgang wiirde man noch in den Methanemissionen der Wiederkduer erwarten,
wahrend andere Emissionsprozesse eher langsam mit der Zeit variieren diirften. In einem Feldversuch mit
grasenden Milchkiihen im westlichen Schweizer Mittelland wurden mittlere Emissionsschwankungen von bis zu
30 % im Tagesverlauf gemessen (Felber et al., 2015). Die niedrigsten Emissionen traten dabei am Morgen und
die hochsten gegen Abend auf und konnten der Fressaktivitat der Kilhe zugeordnet werden. Letzteres spricht
dagegen, die gefundenen Tagesgange zu verallgemeinern, da sehr verschiedene Futterzyklen je nach Haltungs-
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typ der Kiihe zu erwarten sind. Ausserdem besteht die Moglichkeit, dass der beobachtete Tagesgang noch von
Schwankungen der atmospharischen Stabilitat beeinflusst wurde, die mit Hilfe der Messmethode nicht vollstan-
dig kompensiert werden konnten.

Im Folgenden gehen wir also davon aus, dass der Tagesgang der gesamthaften Methanemissionen aus allen
Quellprozessen nicht relevant ist. Mit dieser Annahme lasst sich aus den beobachteten Methanverlaufen an den
CarboCount-CH Stationen die relative Position der Messpunkte in der planetaren Grenzschicht ableiten. Gimmiz
kann eindeutig als eine Station identifiziert werden, die auch nachts innerhalb der bodennahen Mischungs-
schicht verbleibt. In der meist stabilen (daher austauscharmen) und diinnen néachtlichen Grenzschicht kénnen
Emissionen in kurzen Zeitrdumen zu relativ hohen Konzentrationen akkumulieren. Tagsiber steigt die Mi-
schungsschichthéhe an und Konzentrationen in Bodenndahe werden durch Mischung mit methanarmerer Luft
aus hoheren Schichten reduziert. Die Standorte Lagern-Hochwacht und Beromiinster erfahren die hochsten
Konzentrationen hingegen nicht nachts, sondern einige Stunden nach Sonnenaufgang. Die beiden Stationen
scheinen nachts also von den Flissen am Boden entkoppelt zu sein. Im weiteren Tagesverlauf flihrt dann das
Ansteigen der taglichen Mischungsschicht und das damit verbundene zunehmende Anheben und Mischen der
erhohten, bodennahen Konzentrationen zu der beobachteten Maximalkonzentration. Am Nachmittag reduzie-
ren sich die Konzentrationen erneut, da die Mischungsschichthdhe weiter ansteigt. In Friieblel erscheint die
Situation komplexer. Der nachtliche Anstieg in den Sommermonaten kann wahrscheinlich auf die lokalen CH,
Emissionen zuriickgefilhrt werden. In den Ubergangsjahreszeiten sind entweder diese Emissionen reduziert
oder es bilden sich nicht im gleichen Masse stabile nachtliche Grenzschichten aus, die eine Akkumulation lokaler
Emissionen ermdglichen. Andererseits scheinen ein Anwachsen der planetaren Grenzschicht oder auch ein
Herantransport belasteter Grenzschichtluft Gber Hangwinde die Ursache fir die erhohten Nachmittagskonzent-
rationen zu sein.

Diese Interpretationen werfen die Frage auf, in wie weit Transportmodelle die diskutierte Dynamik der
Grenzschicht ohne systematische Abweichungen abbilden kdénnen. Grundséatzlich haben Transportmodelle
Probleme, das Mischen und die Akkumulation in der nachtlichen Grenzschicht korrekt wiederzugeben. Auch der
zeitliche Ablauf des Grenzschichtwachstums am Vormittag wird haufig nicht korrekt wiedergegeben. Dagegen
sollten die Werte in der gut durchmischten, relativ hohen nachmittaglichen Grenzschicht gut wiedergegeben
werden. Weiterhin ist zu bericksichtigen, dass ein Standort, der von lokalen, thermischen Windsystemen stark
beeinflusst wird, fur die hier verwendete Modellauflésung eine grosse Herausforderung darstellt. Dies durfte fur
die beiden Bergstationen Lagern-Hochwacht und Friiebuel zutreffen. Doch im Gegensatz zum Standort Friiebuel
scheint sich die Messstation Lagern-Hochwacht eher wie ein ,hoher Turm“ zu verhalten, denn typische Merk-
male thermischer Windsysteme sind eher nicht erkennbar.

Diesen Uberlegungen folgend wurden in der Inversionsrechnung lediglich die Nachmittagswerte der Statio-
nen Berominster und Lagern-Hochwacht verwendet, wahrend die Daten der Stationen Friiebiiel und Gimmiz
zur Validierung herangezogen wurden. Zuséatzlich wurden noch die nachtlichen Werte der hoch gelegenen
Stationen Schauinsland und Jungfraujoch verwendet. Diese sind, im Gegensatz zu Friiebiel, nachts nicht lokal
beeinflusst, kdnnen aber tagsiiber durch komplexe, thermische Transportsysteme beeinflusst sein. Der Einfluss
dieser Stationsauswahl auf die Inversionsergebnisse wird in Abschnitt 5.3 diskutiert.

4.2 Regressionsanalyse

Die Korrelationsanalyse verschiedener in der Atmosphare relativ stabiler Spurengase kann Aufschluss Gber
deren Emissionsverhaltnis geben. Sind die Emissionen des einen Spurengases besser bekannt und befinden sich
die Emissionen in einer dhnlichen Umgebung, so lassen sich weiterhin aus dem gemessen Konzentrations- oder
Immissionsverhaltnis und den Emissionen der einen Substanz die Emissionen der anderen berechnen (,tracer
ratio Methode”). Im vorliegenden Fall wurden neben den Konzentrationen von CH,; auch die von CO, und CO
gemessen. Da die CO, Flusse eine starke biogene Komponente enthalten und damit grosser zeitlicher Variabili-
tat unterliegen, sind CO,-CH,4 Korrelationen wenig geeignet um CH; Emissionen abzuschatzen. Dagegen haben
CO Flusse einen weniger starken Jahresgang und zumindest in der Schweiz keine signifikanten biogenen Anteile.
Selbst wenn die CO Emissionsprozesse nicht dieselben sind wie flir CH,, so kann doch die raumliche Nédhe der
verschiedenen Emissionsprozesse im Schweizer Mittelland und der integrierende Charakter des atmosphari-
schen Transports als Rechtfertigung dienen, eine Abschdtzung der CH, Flisse mithilfe einer Korrelationsanalyse
zu wagen.

In Abbildung 12 sind die Regressionsplots zwischen CH4- und CO-Abweichungen lber der Basislinie fiir die
drei CarboCount-CH Stationen Beromiinster, Lagern-Hochwacht und Gimmiz, sowie fir die alpine Station
Jungfraujoch dargestellt. Die Regressionen wurden jeweils fiir alle Daten sowie fiir einzelne Jahreszeiten ge-
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rechnet. Dabei wurden alle Daten zu allen Tageszeiten verwendet und nicht nur die fiir die Inversion verwende-
ten Nachmittagswerte. Die ermittelten Korrelationskoeffizienten (nach Pearson) und Steigungen der Regressi-
onsgeraden (berechnet mit der Methode gewichteter, totaler kleinster quadratischer Abweichung (Krystek and
Anton, 2007)) sind in Tabelle 2 angegeben.

Das Emissionsverhaltnis CH4 zu CO fiir das Jahr 2013 betrug in der Schweiz laut Schatzungen des BAFU 0.987
Gg/Gg (205.9 Gg/yr Methan (FOEN, 2015a) zu 208.5 Gg/yr Kohlenstoffmonoxid (FOEN, 2015b)). Daraus ergibt
sich ein in der Atmosphare zu erwartendes Immissionsverhaltnis der Molfraktionen von 1.73 (CH,/CO). Ausge-
hend von den CO Emissionen des Inventars und den berechneten Steigungen, wurden die CH, Emissionen der
Schweiz abgeschitzt (siehe Tabelle 2). Die Unsicherheitsabschédtzung dieser Emissionen basiert auf der ge-
schatzten Unsicherheit der Steigung und der Annahme einer 10% Unsicherheit fiir die CO Emissionen.
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Abbildung 12: Regressionsplots der CH,-Erh6hung gegen die CO-Erh6hung an den Stationen Beromiinster (oben links),
Lagern (oben rechts), Jungfraujoch (unten links) und Gimmiz (unten rechts). Die Messwerte sind nach der Jahreszeit
eingefarbt (Winter: rot; Frithling: griin; Sommer: blau; Herbst: violett). Die Regressionsgeraden fiir die einzelnen Jahres-
zeiten sind gestrichelt, wihrend diejenige fiir alle Daten durchgezogen ist. Die blaue, durchgezogene Linie gibt das CH,/CO
Verhiltnis des Schweizer Emissionsinventars an. Die Korrelationskoeffizienten nach Jahreszeit sind als Balkendiagramm in
der jeweiligen oberen, linken Ecke gezeigt. Die ermittelten Steigungen CH,/CO sind als Balkendiagramm in der unteren,
rechten Ecke angegeben. Das gemdss Emissionsinventar erwartete Verhaltnis ist wiederum durch eine blaue Linie darge-
stellt.
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Grundsatzlich waren die Korrelationen zwischen CH, und CO an allen Stationen in den Sommermonaten am
wenigsten robust, wahrend im Winter die gréssten Korrelationskoeffizienten ermittelt wurden. Die guten
Korrelationen und auch die ermittelten Regressionsgeraden kommen teilweise aufgrund der grossen Tageszeit-
lichen Schwankungen in den Beobachtungen zustande. Letztere reflektieren aber grosstenteils den Einfluss
lokaler Emissionen. Es bleibt daher fraglich, wie reprasentativ die hier ermittelten Steigungen und Methanemis-
sionen fir die Gesamtschweiz sind. Die ermittelten Steigungen waren fir die Stationen Berominster und Lagern
sehr dhnlich mit den grossten Werten im Sommer und den kleinsten im Friihjahr. Im Herbst und Winter lagen
die ermittelten Steigungen relativ nah am erwarteten Verhéltnis von 1.73 ppb/ppb lagen. Fur alle Daten des
ganzen Jahres ergab sich an beiden Stationen eine Steigung von ~1.2, d.h. relativ zu CO scheinen die CH, Emissi-
onen geringer gewesen zu sein, als das Schweizer Emissionsinventar suggeriert. Unter der Annahme zeitlich
konstanter CO-Emissionen ergdbe sich fur die CH; Emissionen ein Jahresgang mit hdchsten Werten von ~240
Gg/yr im Sommer und geringsten im Frihling (~115 Gg/yr), wahrend die Werte fur Herbst und Winter nahe bei
den erwarteten Werten lagen. Ein derart ausgepragter Jahresgang ist wenig plausibel und deutet vielmehr
darauf hin, dass entweder die CO-Emissionen ebenfalls einem Jahresgang folgten mit besonders hohen Emissio-
nen im Frihling und niedrigen Emissionen im Sommer 2013, oder aber dass die in den Regressionen reflektier-
ten Emissionsquellen von Jahreszeit zu Jahreszeit aufgrund des meteorologischen Transports schwanken.

Flr die Station Jungfraujoch, die grosstenteils von Emissionen ausserhalb der Schweiz beeinflusst wird, ergab
sich im Mittel eine dhnliche Steigung (1.2), wahrend die Variabilitdt in den einzelnen Jahreszeiten geringer
ausfiel und das grosste Verhaltnis im Herbst beobachtet wurde. Die aus den JFJ Daten bestimmten mittleren
CH, Emissionen von 142 Gg/yr fallen deutlich geringer aus als die rapportierten und auch als die im HALCIM-5
Bericht aus JFJ Daten bestimmten von 220 Gg/yr (Reimann et al., 2014). Dies ist auf die Selektion von Messperi-
oden am JFJ zurlickzufiihren, die reprasentativ fir die Schweizer Emissionen sind. Eine solche Auswahl wurde
hier nicht durchgefiihrt.

An der Station Gimmiz lag das ermittelte Immissionsverhaltnis ganzjahrig iber dem Wert der Schweizer
Emissionsinventare, wobei die maximale Steigung und damit maximale CH4 Emission im Sommer bei geringerer
Korrelation beobachtet wurde. Grdssere CH,/CO Verhiltnisse in Gimmiz lassen darauf schliessen, dass der
Standort, wie bereits vermutet, von lokalen CH, Quellen stark beeinflusst wird.

Das Friihjahr 2013 war von einer recht speziellen Wetterlage dominiert, die Gber lange Perioden kontinentale
Kaltluft von Osteuropa in Richtung Schweiz gefiihrt hat. Die geringeren Immissionsverhéltnisse im Friihjahr, die
Uberproportional grosse CO Emissionen suggerieren, konnen daher einerseits durch eine verlangerte Heizperio-
de oder vermehrte Verwendung von Holz als Brennstoff, und andererseits durch die konstante Advektion
osteuropdischer Luftmassen, die einem anderen Emissionsverhaltnis ausgesetzt waren, verursacht sein. In
Abschnitt 5.8 werden die hier ermittelten Immissionsverhaltnisse mit den aus Inversionsresultaten zu erwar-
tenden verglichen.

Tabelle 2: Aus der Regressionsanalyse ermittelte Korrelationskoeffizienten, Immissionsverhaltnisse und CH, Emissionen
fiir die einzelnen CarboCount-CH Standorte. Unsicherheiten bezeichnen 1-6 Konfidenzintervalle.

Alle DJF MAM JA SON
Korrelationskoeffizient R’
Beromiinster 0.71 0.86 0.84 0.52 0.74
Lagern-Hochwacht 0.71 0.88 0.80 0.54 0.68
Jungfraujoch 0.71 0.92 0.85 0.35 0.86
Gimmiz 0.51 0.70 0.51 0.39 0.56
Immissionsverhdltnis (ppb/ppb); Inventar: 1.73
Berominster 1.21 1.47 0.96 2.02 1.48
Lagern-Hochwacht 1.20 1.26 0.94 1.89 142
Jungfraujoch 1.20 1.16 1.21 0.99 1.49
Gimmiz 211 1.82 1.81 4.75 2.74
CH,4 Emissionen (Gg/yr)
Berominster 144415 174418 114412 241426 17619
Lagern-Hochwacht 143+15 151416 112412 225424 169118
Jungfraujoch 142+14 138+14 144+15 118+13 178+19
Gimmiz 252426 216423 216423 566161 326+35
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4.3 Datenfilterung fiir Emissions-Inversion

Wie im Abschnitt 3.1 besprochen weisen die Stationen Friieblel und Gimmiz potentielle lokale Quellen auf,
deren Einfluss auf die Messungen von den hier verwendeten Transportmodellen nicht oder nur unvollstandig
wiedergegeben werden kann. Ein Einbeziehen dieser lokal verunreinigten Messungen in die Emissionsbestim-
mung kdnnte zu fehlerhaften Resultaten fiihren. Daher sollten diese Daten, wenn moglich, vor der Verwendung
im Inversionssystem gefiltert werden.

Eine Moglichkeit, lokal verschmutzte Situationen an einer der beiden Zielstationen zu erkennen, ist der Ver-
gleich mit einer nicht lokal beeinflussten Station. In diesem Fall wurde ein Vergleich mit den Messungen in
Beromiinster (212 m 0.G.) durchgeflihrt. Dazu wurde die Differenz zwischen allen stiindlichen Daten der jeweili-
gen Zielstation und Beromiinster berechnet und nach der an der Zielstation vorherrschenden Windrichtung und
-geschwindigkeit aggregiert (Abbildung 13). Grundsatzlich waren die Differenzen am gréssten fur kleine Wind-
geschwindigkeiten. Dies entspricht der Erwartung, dass lokale Emissionen in diesen Situationen am langsamsten
verdlinnt werden und daher einen grossen Einfluss auf die Zielstation haben kénnen.

Weiterhin ergab sich flr Friebuel ein eindeutiger Verschmutzungssektor fiir Windrichtungen zwischen 135°
und 195°. Diese Richtung entspricht in etwa der Lage des nachst gelegenen landwirtschaftlichen Betriebs und
zeigt, dass dessen Emissionen nicht vernachlassigbar sind. Ausserdem auffallig waren die Situationen mit hohen
Windgeschwindigkeiten und einem Windsektor von 120° bis 165°. Diese Situationen reprdsentieren Sid-
Fohnwetterlagen, die zwar die Station Friiebliel beeinflussen aber nicht Beromiinster (Bamberger et al., 2015).
Sudféhn ist mit absteigenden Luftmassen verbunden, die geringere Methankonzentrationen aufweisen kdnnen.
Das Transportmodell sollte in der Lage sein, die Fohnlagen richtig wiederzugeben. Daher wurden fiir die Station
Friebuel lediglich die CH, Daten im verschmutzten Sektor und fiir Windgeschwindigkeiten kleiner 3 m/s gefiltert
und nicht in der Inversion verwendet.

Flr Gimmiz ergeben sich deutlich gréssere Differenzen beim Vergleich mit Beromiinster. Auch hier sind die
Differenzen fir kleine Windgeschwindigkeiten am grossten. Ausserdem ldsst sich ein starker belasteter
Windsektor von ca. 90° bis 150° erkennen. Dies entspricht einer Advektion von der benachbarten Ortschaft
Aarberg und konnte auf den Einfluss der dortigen Zuckerfabrik und des Kompostwerks hinweisen. Den in unmit-
telbarer Ndhe gelegenen landwirtschaftlichen Betrieb (Richtung 15°) ist in der Analyse kaum erkennbar. Dies
konnte daran liegen, dass die lokalen Emissionen bei der kurzen Transportdistanz nicht die Hohe des Einlasses
von 32 m Uber Grund erreichen, zumindest nicht nachts, wenn die hochsten Konzentrationen gemessen wer-
den. Ein anderes Bild ergab sich fiir einen Vergleich von CO zwischen Gimmiz und Berominster (nicht gezeigt).
In diesem liess sich die Lage des landwirtschaftlichen Betriebs eindeutig erkennen. Im Gegensatz zum CH,
entstammen die CO Emissionen wohl einer Feuerung und werden auf Dachhéhe und mit positivem Auftrieb
entlassen, so dass sie den Einlass erreichen kdnnen. Grundsatzlich waren in Gimmiz die CH, Differenzen fir
kleine Windgeschwindigkeiten sehr gross, so dass neben eines Filters fiir den stark belasteten Sektor auch alle
CH, Messungen mit gleichzeitigen Windgeschwindigkeiten < 2 m/s nicht fir die Inversion verwendet wurden.
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Abbildung 13: Differenzen in der beobachteten Methan-Konzentration zwischen den Stationen (links) Friiebiiel und
(rechts) Gimmiz und der Referenz Beromiinster. Die Differenzen werden fiir verschiedene Windrichtungen und -
geschwindigkeiten an der jeweiligen Zielstation gezeigt. Die Farbskalen unterscheiden sich fiir beide Zielstationen.
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5 Abschdtzung der Schweizer Methanemissionen mit Inversionsrechnungen

Im Folgenden werden die Ergebnisse der Inversions-Rechnungen prasentiert: zuerst detailliert am Beispiel
der sogenannten Basis-Inversion und dann mit Fokus auf die Schweizer Emissionstotale flir verschiedene Sensi-
tivitatstests. Dabei stellt die Basis-Inversion nicht notwendigerweise das wahrscheinlichste Ergebnis dar, son-
dern dient vielmehr als Ausgangspunkt, um die Sensitivitat der Ergebnisse gegeniber einzelnen Parametern und
Techniken des Inversionssystems zu testen.

5.1 Basis-Inversion

In der Basis-Inversion wurden die Beobachtungen der Stationen Beromiinster, Ldgern-Hochwacht, Schauins-
land und Jungfraujoch verwendet, wahrend die der Stationen Gimmiz und Friiebiel lediglich zur Validierung
herangezogen wurden. Die a-priori Emissionen wurden aus der rdumlichen Kombination des Schweizer CH,
Inventars, wie es von Hiller et al. (2014) beschrieben wurde (MAIOLICA), und dem Europaischen TNO/MACC
Inventar (Kuenen et al., 2014) gebildet. Dabei wurden die Inventare auf die gemeldeten landesweiten Emissio-
nen fir das Jahr 2011 skaliert, die im Jahr 2013 rapportiert wurden (178 Gg/yr fir die Schweiz). Fir die Schweiz
ergaben sich daraus auf dem verwendeten Inversionsgitter a-priori Emissionen von 183 Gg/yr. Die Differenz von
3-4 Gg/yr (oder 2 %) zu den Angaben in Hiller et al. (2014) lassen sich durch die Verwendung des reduzierten
Inversionsgitters erklaren. Dies kann dazu fiihren, dass die Emissionen einer Gitterzelle, die in einer Grenzregion
liegt, fehlerhaft auf die angrenzenden Lander aufgeteilt werden. Als CH, Basislinie wurde fir alle Stationen die
aus den Messungen am Jungfraujoch bestimmte Basislinie verwendet und separat fiir jede Station in der Inver-
sion angepasst. Die Standardparameter zur Konstruktion der Kovarianzmatrizen sind die in Abschnitt 3.3.3
beschriebenen. Ihre Werte fiir die Basis- und alle anderen Inversionen sind in Tabelle 3 in Abschnitt 5.6 aufge-
fUhrt.

Abbildung 14 zeigt die a-priori CH; Emissionen fiir die Schweiz und das benachbarte Umland, wie sie im In-
versionsgitter abgebildet sind. Die grossten Emissionen sind in den stark durch Viehzucht dominierten Regionen
des Kantons Luzern und in der Bodenseeregion der Kantone Thurgau und St. Gallen zu erkennen. Die kleinsten
Emissionen werden in den hochalpinen Regionen erwartet, wahrend moderate Emissionen fiir den Jura erkenn-
bar sind. Ausserhalb der Schweiz sind grosse Emissionen im stid-westlichen Bayern sowie in der Po-Ebene zu

erwarten.
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Die mit den a-priori Emissionen bestimmten Zeitserien der CH, Molfraktionen an den Messstandorten sind in
Abbildung 15 als rote Linien zusammen mit den Beobachtungen (schwarze Linien) dargestellt. Wahrend die
Simulation haufig den beobachteten Variationen folgte, lag sie meist etwas tiefer als die Messung selbst. Dies ist
besonders auffallig wahrend langer Perioden mit erhdéhten Konzentrationen im Friihling 2013 und an den
Stationen Beromiinster und Ligern-Hochwacht. Fiir die Station Schauinsland war die Ubereinstimmung grund-
satzlich etwas besser als an den anderen Stationen. Am Jungfraujoch war die beobachtete Variabilitat deutlich
reduziert und die Basislinie im Gegensatz zu den anderen Stationen ndher beim Niveau der gemessenen Daten.
Daher erscheinen einige der Verschmutzungsepisoden in der a-priori Simulation leicht Gberschatzt.

Die Ubereinstimmung mit den Beobachtungen verbesserte sich, wenn statt der a-priori Emissionen die aus
der Inversion gewonnenen a-posteriori Emissionen im Modell verwendet wurden (blaue Linien in Abbildung 15).
Grundsatzlich lagen die simulierten a-posteriori Molfraktionen ndher an den Beobachtungen. Dies ist zum Teil
auch auf eine Anpassung der Basislinien zurlickzufihren (glatte Linien in Abbildung 15). Diese waren an den
Stationen Beromlinster, Lagern-Hochwacht und Schauinsland gegeniiber den a-priori Basislinien deutlich er-
hoht, insbesondere wahrend langerer Verschmutzungsperioden. Am Jungfraujoch hingegen war die a-posteriori
Basislinie grosstenteils kleiner als die a-priori Abschatzung.

Die Gute der simulierten Zeitserien wird in Abbildung 16 anhand von Korrelationskoeffizienten und RMSE
dargestellt. Dabei wird unterschieden zwischen der Korrelation des Gesamtsignals und der Korrelation des
Signals Uber der Basislinie. Es werden jeweils die a-priori Werte den a-posteriori Werten gegenibergestellt. Die
Werte fiir R? lagen vor der Inversion zwischen 0.2 und 0.5 fiir die Korrelation Uiber der Basislinie. Die Korrelatio-
nen flir das Gesamtsignal waren nur leicht hoher. Gimmiz wies dabei die hochste Korrelation auf und Jungfrau-
joch die geringste. Im Gegenzug wies aber Gimmiz den gréssten RMSE und Jungfraujoch den kleinsten auf.
Grundsatzlich verbesserten sich die Korrelationen zwischen Simulation und Beobachtung nach der Inversion an
allen Stationen auf Werte von R’ bis 0.7. Eine Ausnahme bildet die Station Gimmiz, deren Beobachtungen
allerdings auch nicht in der Inversion verwendet wurden. Generell fiel die Verbesserung der Korrelation fir das
Gesamtsignal grosser aus als fir die Korrelation oberhalb der Basislinie. Die hdchste Korrelation nach Inversion
wies die Station Schauinsland aus, gefolgt von den weiteren in der Inversion verwendeten Stationen. Die relati-
ve Reduktion des RMSE fiel flir die Station Lagern-Hochwacht am grdssten aus. Fir den Standort Friebdiel,
dessen Daten nicht in der Inversion verwendet wurden, konnte nach der Inversion sowohl eine leicht verbesser-
te Korrelation als auch ein reduzierter RMSE erzielt werden, was die Konsistenz des ermittelten Emissionsfelds
bestatigt. Fir Gimmiz konnte dieses Ergebnis nicht bestatigt werden, was wiederum den Verdacht unterstitzt,
dass die Messungen in Gimmiz stark von lokalen Emissionen beeinflusst werden, die nicht von den anderen
Stationen eingegrenzt werden kdnnen.

23



2100

—— Observation —— Prior BG prior —— Posterior BG posterior

2000
BEO CH4 (ppb)

I
1900

LAE CH4 (ppb)
2000 2100
] | |
———
T =
==
s—
%—
=

i
Ol Y ‘*\ !"\\'w | I
%— h' ll\‘/ 'J ‘(\Vq‘l;' . !
3
&
LS
& B
=3
o <
i -8 3
=
Tl % Ay -8
S |
&
Q
3 &
g -
<
5 8
2 7|
T
o
g_

Mar13 Apr13 May13 Jun13 Jul13 Aug13 Sep13 Oct13 Novi13 Dec13 Jan14 Feb14 Mar 14
(13-03-01 03:00:00) - (14-02-28 18:00:00)
Abbildung 15: Beobachtete (schwarz) und simulierte (a-priori: rot; a-posteriori: blau) CH, Zeitserien in der Basis-Inversion

an den in der Inversion verwendeten Stationen. Die verwendeten Basislinien der Simulation sind ebenfalls gegeben (a-
priori: hellrot; a-posteriori: hellblau). Die y-Achsen wurden fiir jede Station separat gesetzt.

Neben Korrelationskoeffizient und RMSE lasst sich aus R und der gemessen, 6, sowie simulierten, c,,, Varia-
bilitat ein einziger Parameter bestimmen, mit dem sich die Simulationsglte bewerten ldsst (Taylor, 2001)
4(1+R)

(o7 +1/07)" (1 + Ro)

wobei o; die simulierte Variabilitat dividiert durch die gemessene darstellt. Ry ist eine Abschatzung der maximal
erreichbaren Korrelation. Diese wird durch diverse Faktoren wie Messgenauigkeit oder Reprdsentativitat be-
stimmt. Hier wurde R auf einen Wert von 0.9 gesetzt. S nimmt fur eine , perfekte” Simulation mit einer Korrela-
tion von 0.9 und o=1 den Wert 1 an. Fir schlechtere Modellleistungen liegt der Wert von S unter 1. Fir die
Basis-Inversion lagen die a-posteriori Werte von S zwischen 0.78 und 0.91 fiir die verwendeten Stationen und
bei 0.77 und 0.5 fiir die Validierungsstationen Friiebilel und Gimmiz.
Tabelle 4 gibt die a-posteriori Werte flr S fiir alle Sensitivitdtsinversionen an. Generell bewegte sich die Modell-
leistung fiir alle Sensitivitatsinversionen in dhnlichen Bereichen wie fiir die Basis-Inversion. Die Modellleistung
allein kann auch nicht als Kriterium flr eine korrekte Bestimmung der a-posteriori Emissionen herangezogen
werden, da fur Inversionen, in denen grosse Anpassungen des Zustandsvektors erlaubt werden, sehr gute
Modellleistungen erzielt werden kénnen, ohne dass ein realistisches Emissionsfeld gefunden wird.

(13)
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Der a-posteriori Zustand der CH, Emissionen und deren Anderungen gegeniiber des a-priori Zustands sind in
Abbildung 14 dargestellt. Fir letztere wurde die Differenz a-posteriori minus a-priori aufgetragen, d.h. positive
Werte (gelb bis rot) kennzeichnen Regionen, in denen die Inversion erhohte Emissionen fordert, und negative
Werte zeigen Regionen mit reduzierten Emissionen. Die gréssten absoluten Anderungen wurden fiir die Region
sud-westlich der Station Beromiinster ermittelt. In dieser Region mit sehr hohen a-priori Emissionen reduzieren
sich die Emissionen um 10 — 20 %. Weitere Reduktionen fanden sich auch 6stlich der Station Lagern-Hochwacht
im Kanton Thurgau und insgesamt in der Westschweiz. Dagegen wurden hdhere Emissionen im Ostlichen St.
Gallen und Appenzell und generell im stid-westlichen Bayern ermittelt. Auch fiir die Emissionen aus Norditalien
verlangte die Inversion eine Erhdhung. Allerdings waren die Messungen im Schweizer Mittelland nur wenig
sensitiv gegeniiber den italienischen Emissionen, so dass diese Anderungen mit einer grésseren Unsicherheit
behaftet blieben. Relativ gesehen wurden die gréssten Emissionssteigerungen von bis zu 30 % im Appenzell und
angrenzenden Vorarlberg ermittelt, wahrend die grossten relativen Reduktionen im stdlichen Schwarzwald
auftraten. Fir das Schweizer Emissionstotal ergab sich eine geringe Reduktion auf 179+7 Gg/yr (1c), was sich
nicht signifikant (95% Vertrauensintervall, zweiseitiger Welch t-Test) vom a-priori Wert unterscheidet.
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Abbildung 16: Validierungsparameter der simulierten Zeitserien fiir verschiedene Stationen: prior (schraffiert) und
posterior (ausgefiillt). Korrelationskoeffizient fiir Signal liber Hintergrund (links oben), Korrelationskoeffizient (rechts
oben), normalisierter RMSE (links unten) und Reduktion des RMSE vom prior zum posterior (rechts unten).

Neben der verbesserten Modellleistung an den Stationen gibt auch das Betrachten der Unsicherheitsredukti-
on der a-posteriori Emissionen gegenliber den a-priori Emissionen Aufschluss liber die Giite der Inversionsrech-
nung. Diese Unsicherheitsreduktion ist fiir die Basis-Inversion in Abbildung 17 dargestellt. Grundsatzlich war die
Unsicherheitsreduktion in der Nahe der in der Inversion verwendeten Stationen gross und verringerte sich mit
zunehmendem Abstand und daher abnehmender Emissionssensitivitat. Die grossten Reduktionen wurden in der
Region um die Station Beromiinster erzielt und insgesamt im Kanton Luzern, wo auch die Emissionsreduktionen
am grossten waren. Im Gegensatz dazu verringerten sich die Emissionsunsicherheiten im &stlichen St. Gal-
len/Appenzell, wo die gréssten Emissionssteigerungen ermittelt wurden, nur geringfiigig. Daher kénnen die
ermittelten Emissionssteigerungen dort auch als weniger sicher angesehen werden als die Reduktionen im
Kanton Luzern. Ahnliches gilt auch fiir die Emissionsreduktionen im westlichen Thurgau. Auch diese blieben mit
einer relativ grossen Unsicherheit behaftet.

Wourden fiir die Inversion die hoher gelegenen Modellstartpunkte verwendet (siehe Abschnitt 3.2), ergaben
sich generell sehr dhnliche Muster in der rdaumlichen Verteilung der Emissionsdnderungen (nicht gezeigt).
Insgesamt lagen die Schweizer CH, Emissionen in diesem Fall allerdings hoher als fur die Basis-Inversion mit
niedriger Starthéhe: 195+7 Gg/yr (1c). Auch wenn dieser Wert 12 bzw. 16 Gg/yr tGber dem a-priori und dem
Wert der Basis-Inversion liegt, sind diese Unterschiede wiederum nicht signifikant (95% Vertrauensintervall).
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Abbildung 17: Prozentuale Anderung der Unsicherheit der CH, Emissionen vom a-priori zum a-posteriori Zustand.

5.2 Saisonalitat der Emissionen

Bei der im letzten Abschnitt beschriebenen inversen Bestimmung der CH, Emissionen wurde angenommen,
dass die CH, Emissionen zeitlich konstant erfolgen. Dies wurde auch aus den analysierten Tagesgdngen der
beobachteten CH, Molfraktionen (Abschnitt 4.1) fir den Tagesgang der CH, Emissionen geschlossen. Allerdings
bleibt die Frage, ob sich die CH, Emissionen im Jahresgang andern. Griinde dafir kdnnten unter anderem die
Temperaturabhangigkeit der CH, Produktion aus Tierausscheidungen (Gille und Mist), die jahreszeitlichen
Schwankungen des Erdgasverbrauchs und die sommerliche Verschiebung eines Teil des Viehbestands auf
hochgelegene Alpen sein (Hiller et al., 2014).

Flr die Berechnung der CH, Emissionen pro Jahreszeit wurde der Zustandsvektor so erweitert, dass er aus
einem Satz unbekannter Emissionen fiir jede Jahreszeit gebildet wird. Als a-priori wurden dieselben Emissionen
in jeder Jahreszeit angenommen. Die Kovarianzmatrix B wurde um Nebenterme erweitert, die die Korrelation
zwischen den Unsicherheiten der Emissionen einer Gitterzelle zu verschiedenen Jahreszeiten beschreiben. Diese
wurden erneut Uber eine abfallende Exponentialfunktion mit einer Zeitkonstante beschrieben, die auf einen
Wert von 90 Tagen gesetzt wurde. Der Nachteil bei der Bestimmung von jahreszeitlich variablen Emissionen ist,
dass sich die Anzahl Unbekannter im System vervierfacht, ohne dass weitere Messungen zur Verfligung stehen.
Damit verbleiben auch die Unsicherheiten fiir die a-posteriori Emissionen der einzelnen Jahreszeiten grosser als
die der Jahresmittel.

In Abbildung 18 sind die Emissionsanderungen gegenliber dem a-priori fir alle Jahreszeiten dargestellt. Deut-
liche Unterschiede sind zwischen den Jahreszeiten erkennbar. Wahrend im Winter allgemein und besonders in
den viehreichen Regionen des Mittellandes eine Reduktion der Emissionen ermittelt wurde, lagen die Emissio-
nen in den anderen Jahreszeiten eher héher als im a-priori. Dabei traten zu verschiedenen Jahreszeiten durch-
aus verschiedene Muster auf. Im Frihling und auch Sommer wurden erhohte Emissionen eher fiir die Ost-
schweiz aber auch fir den Kanton Luzern ermittelt, wahrend Richtung Westen eher Reduktionen dominierten.
Im Herbst dagegen waren Reduktionen erneut slidlich von Beromiinster und 6stlich von Lagern-Hochwacht
erkennbar, wahrend Anstiege erneut im Appenzell aber auch im zentralen Mittelland gesehen wurden. Der
jahreszeitliche Verlauf der totalen Schweizer CH, Emissionen ist in Abbildung 19 gezeigt. Wie aus den raumli-
chen Verteilungen bereits erkennbar, bestétigt sich, dass die niedrigsten Emissionen im Winter auftraten und
unter den a-priori Emissionen lagen, wahrend fir die anderen Jahreszeiten Gesamtemissionen ahnlich zu den a-
priori Emissionen bestimmt wurden. Dabei waren die Sommeremissionen leicht tiefer als die im Friihling und
Herbst.
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Abbildung 18: Absolute Differenzen zwischen a-posteriori und a-priori Emissionen. Winter (oben links), Friithling (oben
rechts), Sommer (unten links), Herbst (unten links).
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Abbildung 19: Totale Schweizer Methanemissionen nach Jahreszeit fiir die Inversion mit niedrigen (links) und hohen

(rechts) Starthohen. A-priori Werte und Unsicherheiten (26) sind als hellgriiner Balken und a-posteriori Werte als dunkel-
griiner Balken gezeigt.

Die Gesamtjahresemissionen fiir diese Inversion lagen mit 185+6.5 Gg/yr nur unwesentlich héher als fur die
Basis-Inversion. Die Emissionen fiir den Winter wurden auf 152410 Gg/yr bestimmt und waren damit rund 18 %
niedriger als das Jahresmittel. Da die grosste winterliche Reduktion in den Gebieten mit hoher Viehdichte
auftrat, kann als wahrscheinlichste Ursache die Reduktion der CH,; Emissionen aus der Landwirtschaft angese-
hen werden. Verwendet man statt der a-posteriori Emissionen lediglich die a-priori Emissionen aus der Land-
wirtschaft als Referenz (150 Gg/yr), wirde sich eine winterliche Abweichung vom Jahresmittel von rund 22 %
ergeben. Dies liegt im Rahmen dessen, was von Gao et al. (2011) als jahreszeitliche Schwankung bei der
Vermessung der CH; Emissionen eines Milchkuhbetriebs im nérdlichen China angegeben wurde. Einen wichti-
gen Beitrag zu diesen Schwankungen kdnnten Emissionen aus Mist- und Gulleaufbewahrung liefern, welche
gemadss Zeitz et al. (2012) bei mittleren Schweizer Wintertemperaturen reduziert wenn nicht sogar vernachlas-
sigbar sein diirften. Ahnlich wird dies von dem Modell, das vom BAFU zur Berechnung der Emissionen aus der
Gulleaufbewahrung verwendet wird, wiedergegeben. Dort reduzieren sich die winterlichen Emissionen um ca.
50 % im Vergleich zum Jahresmittel (FOEN, 2015a). Weiterhin kénnen zeitliche Variationen in den Emissionen
der Nutztierhaltung aufgrund variierender Produktivitdt insbesondere der Milchkiihe auftreten. Durch die in der
Schweiz dominierende Wahl des Abkalbedatums im Friihjahr erreichen die Milchkihe Ihre héchste Produktivitat
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im Frihjahr/Sommer zum Zeitpunkt der hdchsten Futterverfligbarkeit. Die CH, Emissionen folgen direkt der
Produktivitdt und sollten daher ebenfalls einen Jahresgang aufweisen, der im Winter ein Minimum erreicht
(FOEN, 2015a). Diese Uberlegungen decken sich gut mit dem aus der Inversion berechneten Jahresgang, letzte-
re sollten allerdings fir ein weiteres Jahr Gberprift werden, um mogliche Jahr-zu-Jahr Variabilitdt zu erfassen.

Im Frihjahr/Sommer war ein Emissionsanstieg im voralpinen Gebiet und besonders in der Region des Zuger-
bergs mit der Station Friiebiel sichtbar. Auch dieser Anstieg scheint plausibel, da sich die Modellleistung fir die
Station Friebuel im Vergleich zum a-priori und auch zum a-posteriori der Basis-Inversion deutlich verbesserte.
Fur die héheren Starthdhen der Transportsimulation ergab sich ein dhnlicher, nicht ganz so ausgepragter Jah-
resgang der CH, Emissionen (Abbildung 19). Die Gesamtemissionen lagen bei 197+7 Gg/yr wahrend die winterli-
chen Emissionen lediglich bei 171+10 Gg/yr lagen.

5.3 Sensitivitat gegeniber gewahlten Beobachtungsdaten

In diesem Abschnitt wird untersucht, inwieweit das Ergebnis der Basis-Inversion von der Auswahl der verwen-
deten Messstationen in der Inversion abhangt. Daflir wurden verschiedene Inversionsrechnungen mit Kombina-
tionen von Stationen und auch Einzelstationen durchgefiihrt (siehe

Tabelle 4). Das Inversionsgitter wurde jeweils an die gewdhlten Messstationen angepasst, so dass kleine Gitter-
zellen nur nahe der an der Inversion teilnehmenden Stationen auftraten.

Fir eine detaillierte Diskussion der verschiedenen ermittelten Emissionsmuster bleibt an dieser Stelle nicht
genug Raum. Es sei lediglich darauf hingewiesen, dass die auch in der Basis-Inversion gesehene Reduktion der
Emissionen sidwestlich von Beromiinster in so gut wie allen Sensitivitdtsinversionen bestatigt wurde. Die
Reduktion im westlichen Thurgau trat dagegen nur in den Inversionen auf, bei denen die Station Lagern-
Hochwacht verwendet wurde. Gleiches gilt fiir den Anstieg im Ostlichen St. Gallen und Appenzell, der nur bei
Einbezug der Station Berominster auftrat. Des Weiteren ist erkennbar, dass das Einbinden der hoher gelegenen
Stationen Jungfraujoch und Schauinsland zu weniger ausgedehnten Emissionsdnderungen in mittlerer (100 —
500 km) Entfernung von den Mittelland-Stationen flihrt. Diese teils grossen Emissionsanderungen kénnen durch
,Abschattungseffekte” hervorgerufen werden, die in Regionen auftreten, die ,hinter”“ anderen Emissionsquellen
liegen und fir die die Messungen immer nur dann sensitiv sind, wenn auch diese ndher gelegene Emissionsquel-
le ,,gesehen” wird. Der Einbezug von Jungfraujoch und Schauinsland scheint zu einer besseren Eingrenzung der
Emissionen dieser entfernten Regionen zu fiihren.

Die totalen Schweizer CH4 Emissionen fiir die verschiedenen Stationskombinationen lagen zwischen 179.0£7.0
Gg/yr fur die Basis-Inversion (low) und 229.6+11 Gg/yr fiir die nur Lagern-Hochwacht verwendende Inversion
(high LAE, Abbildung 20 und

Tabelle 4). Dass die Inversion, die nur Ldgern-Hochwacht verwendet, so hohe Emissionswerte lieferte, liegt an
dem oben beschriebenen Problem der Abschattungseffekte. In diesem Fall sind die Emissionsdnderungen in
Richtung Westen nicht gut eingegrenzt. Ein starker Emissionsanstieg im gesamten westlichen Mittelland flihrt
zu den stark erhohten Gesamtemissionen, wahrend das Emissionsmuster in Stationsnahe dhnlich bleibt wie in
der Basis-Inversion (Reduktion in den Kantonen Luzern und Thurgau). Ebenfalls hohe Emissionen wurden fir die
Inversion mit allen Stationen ermittelt. In diesem Fall ist der Anstieg auf den Einfluss der Station Gimmiz zurlick-
zufiihren, deren hohe gemessene Molfraktionen zu einem generellen Anstieg der Emissionen im westlichen
Mittelland flihrten. Wiederum war dieser Anstieg raumlich nicht besonders gut abgegrenzt. Es ist hochst wahr-
scheinlich, dass die oben erwdhnten lokalen Emissionen in der Nahe von Gimmiz falschlicherweise auf eine
grossere Region verteilt werden. Dieses Umverteilen in Regionen, zu denen die Messungen weniger sensitiv
sind, erfordert dann letztlich einen Anstieg der Gesamtemission, um die gemessenen Molfraktionen zu errei-
chen.
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Abbildung 20: Schweizer CH, Gesamtemissionen (a-priori: griin; a-posteriori: orange) fiir Inversionen mit verschiedenen
ausgewdhlten Messdaten. Die Unsicherheitsbalken geben das 2 Konfidenzintervall an. Links sind die Inversionsergebnis-
se fiir niedrige und rechts fiir hohe Starthhen im Transportmodell gezeigt.

5.4 Sensitivitat gegeniber den gewahlten a-priori Emissionen

Neben dem rdaumlich expliziten Inventar von Hiller et al. (2014) (MAIOLICA) bestehen weitere européische
Inventare der CH, Emissionen. Diese basieren teilweise auf den Landertotalen, die an UNFCCC gemeldet werden
(TNO/MACC, Kuenen et al, 2014), aber auch auf  unabhangigen Daten (EDGAR
http://edgar.jrc.ec.europa.eu/index.php). Ausserdem werden in beiden genannten Fillen fir die rdumliche
Aufteilung Aktivitdtsdaten verwendet, die nicht mit denen in Hiller et al. (2014) Gbereinstimmen. Die daraus
resultierenden Unterschiede in den totalen Emissionen und der rdumlichen Aufteilung wurden ebenfalls bei
Hiller et al. (2014) beschrieben. Als wichtigste Unterschiede seien hier die insgesamt erhohten Schweizer Emis-
sionen in EDGAR (Version 4.2 FT 2010, Referenzjahr 2010) von 228 Gg/yr und deren stédrkere Allokation in
urbane Regionen genannt. Letzteres ist einerseits auf hohere Gasverlustraten in EDGAR aber auch auf eine
starkere Allokation der landwirtschaftlichen Emissionen entlang der Bevdlkerungsdichte zurlickzufiihren. Die
Differenzen zwischen dem TNO/MACC und dem MAIOLICA Inventar sind weniger offensichtlich und die Totale
unterscheiden sich lediglich um 5 Gg/yr.

In Abbildung 21 sind die Differenzen zwischen a-priori und a-posteriori Emissionen fiir Inversionen mit EDGAR
bzw. TNO a-priori dargestellt. Wahrend das Muster fir die TNO Inversion sehr dhnlich zur Basis-Inversion war,
zeigten sich fiir die EDGAR Inversion grossere Unterschiede. Insbesondere wurden die Emissionen in urbanen
Regionen (Basel, Ziirich, aber auch Luzern, Bern und Genf) deutlicher reduziert als in der Basis-Inversion. Einzig
der Anstieg im Ostlichen St. Gallen und Appenzell blieb auch in der EDGAR Inversion erhalten. Die Emissionstota-
le im a-posteriori waren sehr dhnlich zu denen in der Basis-Inversion: 184.3+7.9 Gg/yr fir EDGAR und 180.3%£7.2
Gg/yr fir TNO (siehe Abbildung 23 und

Tabelle 4), was darauf schliessen lasst, dass das Ergebnis starker durch die Messungen als durch das a-priori
bestimmt ist.
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Abbildung 21: Absolute Differenz zwischen a-posteriori und a-priori Fliissen fiir Inversion mit EDGAR a-priori (links) und
TNO a-priori (rechts) fiir niedrige Starthdhen.
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Abbildung 22: A-posteriori Emissionen (links) und Differenz zwischen a-posteriori und a-priori Emissionen (rechts) fir die
Inversion mit homogenen a-priori und niedriger Starth6he (low homo).

Zusétzlich zu den raumlichen expliziten Inventaren wurde auch eine Inversion getestet, die ein homogenes
Emissionsfeld als a-priori verwendet. Dazu wurde ein mittlerer Emissionsfluss gewédhlt, so dass die Emissionen
im gesamten Modellgebiet denen des a-prioris der Basis-Inversion entsprechen. Fiir die Schweiz ergaben sich
daraus deutlich erhéhte a-priori Emissionen von 257442 Gg/yr. Die Unsicherheit des a-priori wurde bei dieser
Inversion verdoppelt, so dass sich eine Unsicherheit von 32 % fiir das Schweizer Emissionstotal ergab. Grund-
satzlich war auch die Inversion mit homogenen a-priori in der Lage, einige Details der raumlichen Emissionsver-
teilung zu rekonstruieren. Es wurden geringere a-posteriori Fllsse Uber den Alpen, dem westlichen Mittelland
und den angrenzenden Regionen Frankreichs und Slidwestdeutschlands bestimmt (Abbildung 22). Hingegen
wurden hoéhere Emissionen fiir das zentrale und &stliche Mittelland ermittelt. Die Schweizer Emissionen ver-
blieben aufgrund des wesentlich héheren a-priori Werts auch im a-posteriori deutlich Gber denen in der Basis-
Inversion ermittelten Werten: 216.0+£15 Gg/yr und 246115 Gg/yr fir niedrige bzw. hohe Starthéhen.
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Abbildung 23: Schweizer CH, Gesamtemissionen (a-priori: griin; a-posteriori: orange) fiir Inversionen mit verschiedene a-
priori Emissionen.

5.5 Sensitivitat gegeniber Basiskonzentrationsbehandlung

In diesem Abschnitt soll getestet werden, inwieweit die in Abschnitt 3.3.1 vorgestellte Behandlung des CH,-
Basiswerts in der Inversion einen Einfluss auf die Emissionsergebnisse hat. Dazu wurden zwei weitere Techniken
implementiert, um den Basiswert in der Inversion abzuschatzen. Erstens wurde versucht, insbesondere kurzfris-
tige Schwankungen des Basiswerts besser zu beriicksichtigen, indem nicht nur ein Wert pro Station und zeitli-
cher Stutzstelle geschatzt wird, sondern fir jede Station je ein Wert fir den westlichen und 6stlichen Rand des
Modellgebiets. Zwischen diesen beiden Werten wird anschliessend raumlich interpoliert, indem man die mittle-
re Position der Modellpartikel am Ende der Transportsimulation verwendet. Letztere ist nicht nur an den zeitli-
chen Stiitzstellen der Basiskonzentrationen verfiigbar, sondern zu jedem Modellzeitpunkt. Somit kdnnen kurz-
fristige Schwankungen in der Basislinie, z.B. wenn die Advektionsrichtung innerhalb weniger Stunden von Ost
auf West wechselt, besser beschrieben werden. Diese Methode wird im Folgenden mit ,,bglLoc” gekennzeichnet.
Zweitens wurde eine Methode implementiert, die eine gemeinsame ,Basislinie” fur alle Stationen bestimmt,

30



diese allerdings aufgeldst als dreidimensionales Gitter liber dem Modellgebiet. Erneut wird die Modellpartikel-
position am Ende der Transportsimulation verwendet, um die Sensitivitdt gegeniiber den Gitterboxen dieser
Basiskonzentrationen zu ermitteln. Da alle Gitterpunkte des Basisgitters in den Zustandsvektor aufgenommen
werden mussten, konnte die Auflésung des Gitters nur sehr grob gewahlt werden (3 x 3 x 2 Gitterboxen). Wah-
rend horizontal das Modellgitter in 3 x 3 Zellen geteilt wurde, wurde in der Vertikalen lediglich zwischen einer
Schicht bis 1000 m tGber Modellgrund und einer dariiber unterschieden. 1000 m wurden als Approximation des
Jahresmittels der nachmittdglichen Mischungsschichthéhe gewdhlt. Auch zeitlich musste die Auflosung der
Stiitzstellen von 5 Tagen fir die Basis-Inversion auf 15 Tage reduziert werden, um die Anzahl Parameter im
Zustandsvektor beherrschbar zu halten. Diese dreidimensionale Basiskonzentrationsbehandlung wurde mit
,bgGrid” bezeichnet.

Erneut ergaben sich fir die Inversionslaufe mit gednderter Basiskonzentrationsbehandlung ahnliche raumli-
che Emissionsanderungen wie in der Basis-Inversion. Insbesondere die ,bglLoc” Methode flihrte zu einer verbes-
serten Modellleistung an den Stationen, welche grésstenteils durch eine Verbesserung des Hintergrunds erzielt
wurde. Die Schweizer CH,4 Emissionen dnderten sich nur leicht fiir die ,bglLoc” Methode: 194+7 Gg/yr und 218+7
Gg/yr fur niedrige und hohe Starthéhen (Abbildung 24). Fir die ,bgGrid“ Methode wurden allerdings deutlich
erhohte Emissionen in der Schweiz ermittelt. Dies kdnnte teilweise mit der Tatsache zu tun haben, dass die
Basiskonzentrationen weiterhin in allen Gitterzellen mit der Jungfraujoch Basislinie initialisiert wurden und fir
die einzelnen Gitterzellen zu wenig Information flir eine angemessene Anpassung der a-priori Werte zu Verfi-
gung stand. Die Initialisierung mit Hilfe einer globalen 3D-Simulation ware vielversprechender. Allerdings stand
eine solche zum Zeitpunkt der Analyse noch nicht zur Verfligung.

o CH
g
. g
5 g
o
SE L & M
~ o
W
- T
3 21
i
(=4
2 27
«©
=
o
= B+
T
o
o

low

high

low bglLoc
low bgGrid
high bgLoc
high bgGrid

Abbildung 24: Schweizer CH, Gesamtemissionen (a-priori: griin; a-posteriori: orange) fiir Inversionen mit verschiedener
Basiskonzentrationsbehandlung.

5.6 Sensitivitat gegeniber gewahlter Kovarianzstruktur

Ebenfalls einen grossen Einfluss auf das Inversionsergebnis haben die in Abschnitt 3.3.3 diskutierten Kovari-
anzmatrizen B und R. Dieser soll im Folgenden bestimmt werden, indem die Inversionsergebnisse fir drei
verschiedene Methoden fiir die Konstruktion von B und R verglichen werden. Die Parameter, mit denen sich die
Kovarianzmatrizen konstruieren lassen, sind ebenfalls in Abschnitt 3.3.3 beschrieben. In der Basis-Inversion
wurden die Parameter o, und o, individuell aus den Residuen der a-priori Simulation an jeder Station be-
stimmt. Die weiteren Parameter wurden festgelegt (siehe Tabelle 3). Die Wahl dieser Parameter basiert ledig-
lich auf Erfahrungswerten. Alternativ wird in der Methode von Stohl et al. (2009) der Parameter G, auf O
gesetzt und o, aus den RMSE der a-priori Simulationen an den Stationen bestimmt. Auch diese Methode
wurde im Folgenden getestet. Erneut wurden alle anderen Parameter fest gewahlt (Tabelle 3).

Eine objektive Methode, die Kovarianz-Parameter zu bestimmen, ist die der grossten Wahrscheinlichkeit
(maximum likelihood, ML) (Michalak et al., 2005). Fir jeden Parametersatz lasst sich berechnen, wie wahr-
scheinlich es ist, die tatsdchlich realisierten Beobachtungen zu erzielen. Der beste Parametersatz ist derjenige,
der diese Wahrscheinlichkeit maximiert. Diese Suche lauft auf ein multi-dimensionales Optimierungsproblem
heraus und ist rechnerisch sehr aufwendig. Hier wurde eine Schwarmoptimierungsmethode (Zambrano-Bigiarini
and Rojas, 2013) verwendet, um den Punkt der grossten Wahrscheinlichkeit fur die insgesamt 15 Parameter zu
finden, aus denen B und R konstruiert wurden (Tabelle 3). Die Gefahr bei der ML Methode ist, dass der Optimie-
rungsalgorithmus in einem lokalen Maximum hangen bleibt, statt das globale Maximum zu finden.
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Die Ergebnisse der Inversionen, die auf der Berechnung von o, nach Stohl et al. (2009) beruhen, unter-
scheiden sich nur leicht von denen der Basis-Inversion. Grundséatzlich weisen diese Inversionen allen Messungen
einer Station das gleiche Gewicht zu, wahrend in der Basis-Inversion die Messungen mit hohen simulierten a-
priori Konzentrationen weniger Gewicht bekommen. In der rdaumlichen Emissionsverteilung zeigt sich, dass in
diesem Fall die Emissionsreduktionen in den Kantonen Luzern und Thurgau starker ausgepragt waren. Insbe-
sondere entfiel die Region erhohter Konzentrationen zwischen den Stationen Lagern-Hochwacht und Bero-
minster. Stattdessen kam es auch hier zu reduzierten Emissionen. Der Anstieg im Ostlichen St. Gallen und
Appenzell blieb nahezu unverédndert. Dies gilt flir beide Inversionen mit hohen und niedrigen Starthohen. Deren
a-posteriori Emissionen fiir die Schweiz waren mit 169.347.5 Gg/yr und 197.6£8.0 Gg/yr konsistent kleiner als in
der Basis-Inversion.

Im Vergleich zur Basis-Inversion zeigen die mit Hilfe der ML Methode bestimmten Kovarianz-Parameter fir
alle Kovarianzkomponenten erhéhte Werte (Tabelle 3). Insbesondere die Unsicherheit der Basislinie, beschrie-
ben Uber fz, war deutlich erhéht. Ausserdem wurden durch die Optimierung gréssere Unsicherheiten fir die a-
priori Emissionen bestimmt, die fiir die Schweiz einer Gesamtunsicherheit von 20 % bzw. 36 % fiir die Inversion
mit niedriger und hoher Starthéhe entsprechen. Weiterhin findet die ML Optimierung im Fall der hohen Start-
héhen eine stark vergrésserte horizontale Korrelationsldnge der a-priori Unsicherheiten, L=340 km statt 50 km
in der Basis-Inversion. Dies fiihrt dazu, dass die a-posteriori Emissionsdnderungen in diesem Fall stark geglattet
erscheinen und Reduktionen fiir das gesamte Schweizer Mittelland und Jura ermittelt wurden. Auch der Anstieg
im Kanton Appenzell entfallt in dieser Inversion, die von allen Sensitivitatslaufen die niedrigsten Gesamtemissi-
onen aufwies: 157.5+10 Gg/yr. Fir die ML Inversion mit niedrigen Starthéhen ergab sich im Vergleich mit der
Basis-Inversion eher eine Verstiarkung der Emissionsdnderungen. Insbesondere waren die Anderungen stérker
lokalisiert, was einer kiirzeren Korrelationslange L=19 km entspricht. Grundsétzlich blieb aber das Muster aus
der Basis-Inversion erhalten mit Reduktionen im Kanton Luzern und Thurgau und einem Anstieg im &stlichen St.
Gallen und Appenzell. Auch in dieser Version entfiel der Anstieg zwischen den Stationen Lagern-Hochwacht und
Beromiinster, stattdessen wurde ein sehr lokaler Anstieg rund um Beromiinster ermittelt. Mit Gesamtemissio-
nen von 161.3+12 Gg/yr blieb auch diese Inversion deutlich unter den Werten der Basis-Inversion. Die grossen
Differenzen in der Bestimmung der Korrelationslange L zwischen hoher und niedriger Starthohe legen nahe,
dass dieser Parameter durch die ML Optimierung nicht zuverldssig abgeschatzt werden konnte.

Tabelle 3: Kovarianz-Parameter fiir die verschiedenen Sensitivitdtsinversionen.

G min Gsr fB T L O
(ppb) () () (d)  (km) (%)
BEO LAE SSL JFJ BEO LAE SSL JFJ BEO LAE SSL JFJ

Basis-Inversion

low 11 16 11 17 053 047 034 036 1 1 1 1 14 50 16
high 22 23 11 17 045 046 035 036 1 1 1 1 14 50 16
Stohl

low 40 41 22 20 O 0 0 0 1 1 1 1 14 50 16
high 41 44 22 20 O 0 0 0 1 1 1 1 14 50 16
Maximum Likelihood (ML)

low 24 29 22 23 081 069 0.46 0.88 3.3 75 24 44 24 19 20
high 42 35 20 21 0.60 063 051 122 4.0 49 19 18 17 340 36
Kalman Filter Inversion

low 14 14 14 14 05 05 05 05 - - - - - 50 16
high 14 14 14 14 0.5 0.5 0.5 0.5 - - - - - 50 16
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Abbildung 25: Schweizer CH, Gesamtemissionen (a-priori: griin; a-posteriori: orange) fiir Inversionen mit verschiedener
Kovarianzstruktur.

5.7 Sensitivitat gegeniber Transportmodell und Inversionsmethode

Entscheidende Komponenten der inversen Emissionsbestimmung sind das verwendete Transportmodell und
die verwendete Inversionsmethode selbst. Als unabhéngiges Transportmodell wurde deshalb zusatzlich zum
FLEXPART-COSMO die Standardversion von FLEXPART angetrieben mit ECMWF Windfeldern verwendet. Die
Inversionsergebnisse fiir das FLEXPART-ECMWF Transportmodell unterscheiden sich nur geringfligig von denen
der Basis-Inversion. Auffallig ist, dass die Emissionsreduktionen im Fall von ECMWEF in westlicher Richtung nicht
auf den Kanton Luzern beschrankt waren, sondern das ganze westliche Mittelland betrafen. Erhalten blieb
hingegen der Anstieg im Gstlichen St. Gallen und Appenzell. Es ist erstaunlich, dass in der komplexen Topogra-
phie der Schweiz und unter dem Umstand, dass die FLEXPART-ECMWF Version mit einer deutlich reduzierten
horizontalen Auflésung arbeitet (0.2° im Vergleich zu 0.06° in COSMO7), die Inversionsresultate so dhnlich sind.
Dies kann als Zeichen fiir die generelle Giite der Transportsimulation gewertet werden, die sich ja bereits in sehr
guten Modellleistungen fiir die a-priori Simulationen gezeigt hatte. Die Gesamtemissionen aus der ECMWF
Inversion fiir die Schweiz waren leicht geringer als in der Basis-Inversion: 171.1+8.0 Gg/yr und 182.1+7.6 Gg/yr
flir niedrige und hohe Starthéhen (Abbildung 27).

Neben der hier hauptsachlich verwendeten Bayesischen Inversion wurde auch eine Kalman Filter Inversion
gerechnet (fiir Details siehe Abschnitt 3.3.2). Ahnlich wie die Basis-Inversion ermittelt auch die Kalman Filter
Inversion Emissionsreduktionen westlich der Station Beromiinster und Emissionsanstiege im Ostlichen St. Gallen
und Appenzell (Abbildung 26). Im Gegensatz zur Basis-Inversion wurden vom Kalman Filter keine Emissionsre-
duktionen Ostlich von Lagern-Hochwacht bestimmt. Fiir die Gesamtschweizer Emissionen lieferte die Kalman
Filter Inversion Werte von 193+12 Gg/yr und 226+14 Gg/yr fir die niedrigen bzw. hohen Modellstartpunkte
(Abbildung 27 und

Tabelle 4). Diese Werte liegen deutlich Gber denen der Basis-Inversion, aber im Rahmen der aus allen Sensiti-
vitatsinversionen ermittelten Streuung. Auch die ermittelten a-posteriori Unsicherheiten lagen tGber denen der
Basis-Inversion. Dies lasst sich einerseits auf die Verwendung von 6- statt 3-stlindlichen Mittelwerten und der
damit verbundenen Reduktion des Gewichts der Messungen gegeniiber dem a-priori zuriickfihren. Anderer-
seits erhdht sich im Kalman Filter die Unsicherheit des Emissionsfeldes von einem Zeitschritt zum néachsten in
Regionen, fiir die keine der verwendeten Stationen sensitiv war. Dadurch findet auch im Durchschnitt ein
gewisses Unsicherheitswachstum des Emissionsfeldes statt.
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Abbildung 26: Absolute Differenz zwischen a-posteriori und a-priori Fliissen fiir Kalman Filter Inversionen mit niedrigen
(links) und mit hohen Starthéhen (rechts).
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Abbildung 27: Schweizer CH, Gesamtemissionen (a-priori: griin; a-posteriori: orange) fiir Inversionen mit verschiedenem
Transportmodell und Inversionssystem.

5.8 Kohlenstoffmonoxid Inversion

Ein weiterer Test des Inversionssystems wurde mit Hilfe der ebenfalls in CarboCount-CH erhobenen Messun-
gen von CO durchgefihrt. Als a-priori wurde in diesem Fall das Meteotest/BAFU CO Inventar fur die Schweiz
und das TNO/MACC Inventar ausserhalb der Schweiz verwendet fiir das Referenzjahr 2008 verwendet. Daraus
ergaben sich totale a-priori Emissionen von 267 Gg/yr fur die Schweiz. Ausserdem wurde die Inversion direkt
auf saisonale Emissionsmittelwerte angewandt, da im Falle von CO mit starkeren Emissionsschwankungen zu
rechnen war. Ansonsten wurden samtliche Einstellungen der Basis-Inversion beibehalten.

Im Vergleich ergaben sich deutliche Reduktionen in den CO Emissionen, die grundsatzlich in den Ballungsge-
bieten am starksten ausgepragt waren. Diese Reduktionen waren am deutlichsten im Winter 2014 und Sommer
2013, wahrend sie im Herbst 2013 relativ moderat ausfielen. Im Gegensatz dazu standen die starken Zunahmen
im Friihjahr 2013 (20 % gegeniber Jahresmittel), die ebenfalls hauptsachlich die Ballungszentren betrafen. Wie
bereits vorher erwahnt, zeichnete sich das Frihjahr 2013 durch eine anhaltende Phase fiir die Jahreszeit zu
kiihler Temperaturen aus. Die selbst im Vergleich zum Winter recht hohen Emissionen legen den Verdacht
nahe, dass eventuell in diesem kiihlen Frihling und zum Ende der Heizperiode vermehrt Holzverbrennungen
zum Zuheizen verwendet wurden. Dass Basel in diesem Fall eine Ausnahme mit Reduktion bildet, ist moglicher-
weise ein Artefakt der Inversion, das dadurch zu erklaren ist, dass Emissionen von Basel im Gegensatz zu denen
anderer Zentren nur an den verwendeten Stationen ankommen, wenn Westwind-Wetterlagen vorherrschen.
Diese sind aber im Gegensatz zu den Ostwetterlagen mit meist warmeren Temperaturen und somit geringeren
CO Emissionen aus dem Heizsektor verbunden. Dass sich auch fiir den Winter 2014 eine starke Reduktion der
CO Emissionen ergibt, kdnnte ebenfalls damit zusammen hangen, dass dieser mit haufigen Stidwestlagen sehr
mild war und Heizemissionen entsprechend reduziert waren, wahrend man im Winter generell von leicht
reduzierten Verkehrsemissionen ausgehen kann. Insgesamt ergab die Inversion Schweizer CO Emissionen von
225+10 Gg/yr und 232+10 Gg/yr fur niedrige und hohe Modellstarthohen. Dies ist relativ nah an den Angaben
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im nationalen Inventar fir 2013 (208.5 Gg/yr, FOEN, 2015b). Im Vergleich zu CH, stimmten die CO Simulationen
generell besser mit den Messungen Uberein und es wurden a-posteriori Korrelationskoeffizienten, R%, von bis zu
0.8 erreicht. Insgesamt erhoht dieser Test mit CO Daten das Vertrauen in das Inversionssystem.
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Abbildung 28: Absolute Differenzen zwischen a-posteriori und a-priori CO Emissionen. Winter (oben links), Frithling (oben
rechts), Sommer (unten links), Herbst (unten links).

Weiterhin konnen mit den ermittelten saisonalen Emissionen fiir die Schweiz Immissionsverhaltnisse zwi-
schen CH, und CO gebildet werden, die mit den aus den CarboCount-CH Messungen bestimmten (siehe Ab-
schnitt 4.2) verglichen werden kénnen. Aus der Inversion ergaben sich Verhaltnisse von 1.34, 1.29, 1.63 und
1.57 fur Winter, Frihling, Sommer und Herbst. In der Tendenz entsprechen diese Werte auch dem jahreszeitli-
chen Verlauf, wie er fur die Stationen Berominster und Lagern-Hochwacht ermittelt wurde (Tabelle 2). Aller-
dings waren die saisonalen Unterschiede der durch Inversion bestimmten Immissionsverhaltnisse wesentlich
kleiner. Dies kdnnte darauf zuriickgefiihrt werden, dass die Stationen Beromiinster und Lagern-Hochwacht nicht
nur von Schweizer Emissionen beeinflusst werden, sondern auch von denen aus dem nahegelegenen Ausland,
fir das andere Emissionsverhaltnisse typisch sind. Des Weiteren zeigt diese Analyse der CO Emissionen, dass
diese einen durchaus anderen Jahresgang aufweisen als die von CH,. Eine saisonale Absch&tzung der CH, Emis-
sionen aus den beobachteten Immissionsverhaltnissen und den CO Emissionen, wie in Abschnitt 4.2, musste
diese Variabilitat berticksichtigen.
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Tabelle 4: Liste aller Sensitivitdtsinversionen. Die Spalte ,Stationen” bezieht sich auf die in der Inversion verwendeten
Stationsdaten. Fiir die Schweizer CH, Emissionen sind jeweils der a-priori und der a-posteriori Wert inklusive dessen 1c

Unsicherheit gegeben. A-posteriori skill scores wurden, wenn moglich, fiir alle Stationen berechnet auch wenn deren

Daten nicht in die Inversionsrechnung eingingen.

CH, Emissionen

Stationen a-priori a-posteriori a-posteriori skill score
(Gg/yr) (Gg/yr) BEO LAE SSL JF)  FRU GIM

Basis-Inversion (5.1)
Low BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0+29.3 179.0+7.0 0.83 0.89 091 0.78 0.77 0.50
High BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0£29.3 195.0+7.3 0.84 0.86 091 0.78 0.74 0.51
Saisonalitéit (5.2)
low seas BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0+29.3 185.9+6.5 0.84 0.89 091 0.77 0.76 0.44
high seas BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0+29.3 197.3%6.7 0.85 0.86 091 0.78 0.73 0.46
Stationsauswahl (5.3)
low all BEO, LAE, JFJ, SSL, FRU, 181.9+29.1 208.8+6.0 0.84 090 0.92 0.79 0.83 0.66

GIM
low C3 BEO, LAE, JFJ, SSL, FRU 183.3+28.3 191.2+6.2 0.84 090 091 0.78 0.82 0.46
low BEO+LAE BEO, LAE 183.3+29.3 198.5+7.9 0.85 0091 - - 0.79 0.49
low BEO BEO 184.9+29.2 183.3%+10 0.85 0.83 - - 0.78 0.40
low LAE LAE 185.8+29.7 214.3+11 0.77 090 - - 0.77 0.57
high all BEO, LAE, JFJ, SSL, FRU, 181.9+29.1 224.3146.1 0.85 0.88 091 0.79 0.85 0.69

GIM
high C3 BEO, LAE, JFJ, SSL, FRU 183.3+29.2 207.716.5 0.85 0.88 091 0.79 0.85 0.48
high BEO+LAE BEO, LAE 183.5+29.4 221.3+8.3 0.86 0.89 - - 0.78 0.51
high BEO BEO 184.61£29.5 200.8+11 0.87 0.81 - - 0.78 0.38
high LAE LAE 184.5£29.6 229.6+11 0.75 0.88 - - 0.76 0.64
A-priori Inventar (5.4)
low TNO BEO, LAE, JFJ, SSL 188.1+30.1 180.3+7.2 0.82 0.89 091 0.78 0.74 0.44
low EDGAR BEO, LAE, JFJ, SSL 228.2436.5 184.3t7.9 0.84 0.89 090 0.77 0.75 043
low homo BEO, LAE, JFJ, SSL 256.9+41.5 215.6+15 0.81 0.89 0.92 0.78 0.76 0.49
high TNO BEO, LAE, JFJ, SSL 187.7+£29.7 199.1+7.4 0.83 0.87 091 0.78 0.69 0.46
high EDGAR BEO, LAE, JFJ, SSL 227.4436.4 207.117.9 0.83 0.88 0.90 0.77 0.69 0.46
high homo BEO, LAE, JFJ, SSL 256.9+41.7 246.0t15 0.83 0.88 092 0.79 0.73 0.52
Basislinienbehandlung (5.5)
low bglLoc BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0429.3 194.0+6.9 0.83 0.89 092 0.79 0.77 0.49
low bgGrid BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0+29.3 219.0+6.9 0.90 091 096 085 0.83 0.63
high bglLoc BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0+29.3 211.747.2 0.84 087 092 0.79 0.74 051
high bgGrid BEO, LAE, JFJ, SSL 183.01£29.3 242.3%7.1 0.90 090 0.96 0.84 0.86 0.69
Kovarianzstruktur (5.6)
low Stohl BEO, LAE, JFJ, SSL 183.3+29.3 169.3%7.5 0.79 0.84 0.89 0.77 0.70 0.39
low ML BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0+£37.3 161.3+12 0.82 093 0.89 082 0.74 041
high Stohl BEO, LAE, JFJ, SSL 183.3+29.3 197.618.0 0.81 0.84 0.89 0.77 0.70 0.51
high ML BEO, LAE, JFJ, SSL 183.0+65.6 157.5+10 0.85 091 0.89 0.77 0.61 0.37
Modell und Inversionssystem (5.7)
low ECMWF BEO, LAE, JFJ, SSL 184.4+28.0 171.1+8.0 0.79 0.87 091 0.77 0.74 0.29
high ECMWF BEO, LAE, JFJ, SSL 184.5+29.0 182.1+7.6 0.88 0.87 092 0.77 074 0.31
low Kalman BEO, LAE, JFJ, SSL 179.6+£28.7 193.2+12 092 094 094 084 - -
high Kalman BEO, LAE, JFJ, SSL 179.6+£28.7 226.1+14 093 095 094 0.85 - -
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6 Schlussfolgerungen und Vergleich mit Schweizer Treibhausgasinventar

In Abbildung 29 sind die Ergebnisse aller Inversionsrechnungen dieser Studie in Form eines Histogramms der
Schweizer CH; Gesamtemissionen fiir den Untersuchungszeitraum (Marz 2013 bis Februar 2014) zusammenge-
stellt. Verglichen werden diese im Folgenden mit den Abschatzungen des SGHGI fur das Jahr 2012, wie sie in
den Jahren 2014 und 2015 ans UNFCCC rapportiert wurden (siehe auch Tabelle 5). Dabei soll auch versucht
werden, anhand der ermittelten rdumlichen Strukturen die ermittelten Differenzen den potentiellen Quellpro-
zessen zuzuweisen.

Im Vergleich zu den 2014 fur das Jahr 2012 rapportierten CH, Emissionen von 176128 Gg/yr, die gut mit den
hier als a-priori verwendeten Emissionen Ubereinstimmen, liegen die in dieser Studie ermittelten Werte etwas
hoher. Dies gilt sowohl fur das Mittel der Basis-Inversionen (verschiedene Starthohen, 187410 Gg/yr) als auch
fur das Mittel Gber alle Sensitivitatsinversionen (200+20 Gg/yr). Als beste Abschatzung dieser Studie sollte der
letztere Wert betrachtet werden. Dessen Unsicherheitsabschatzung basiert allein auf der Standardabweichung
der Werte aller Einzelinversionen und ist deutlich grosser als die Unsicherheit aus der Basis-Inversion. Dies
kdnnte andeuten, dass die a-priori Unsicherheit mit 16 % zu klein angegeben wurde. Dies wiirde auch mit den
Berechnungen der Maximume-Likelihood Methode libereinstimmen, die eher eine a-priori Unsicherheit von 20 %
- 35 % fir die Schweizer Emissionen gefordert hatte. Selbst mit dieser Unsicherheitsabschatzung, die aus dem
Ensemble aller Sensitivitatsldaufe resultiert, wurde ein wichtiges Ziel des Projekts erreicht, ndmlich die Reduktion
der Unsicherheit im Vergleich zu den Angaben im SGHGI von dort £16 % auf hier £11 %.

Prior: 183 +/- 29 (Gg/yr)
o Inverion runs: 32
- Base: 187 +/— 10 (Gg/yr)
Mean: 200 +/- 22 (Gg/yr)

Frequency

S

| I ! I I I 1
140 160 180 200 220 240 260

Methane Emissions CH (Gg/yr)

Abbildung 29: Histogramm der ermittelten Schweizer CH, Emissionen aus allen Sensitivitdtsinversionen. Die Werte der a-
priori (rot) und a-posteriori (griin) Emissionen der Basis-Inversion als auch der Mittelwert und dessen Unsicherheit (1c)
aus allen Inversionen (blau) sind zusétzlich mit Fehlerbalken angegeben.

Unsere beste Schatzung von 200+£22 Gg/yr stimmt sehr gut mit der revidierten Version des SGHGI von 2015
fur die Jahre 2012 und 2013 (den Zeitraum der hier verwendeten Messungen) tberein (206133 Gg/yr). Die
Prozesse, die im revidierten Inventar am starksten angepasst wurden sind Nutztierhaltung und Biogas- und
Kompostierungsanlagen (je plus 11 Gg/yr, Tabelle 5) gefolgt von Abwasserreinigung (plus 6 Gg/yr). Die Ergebnis-
se der Inversion widersprechen diesem Anstieg bei der Nutztierhaltung, da im Mittel eine Emissionsreduktion in
Gebieten mit hohen landwirtschaftlichen Emissionen auftrat. Allerdings scheinen diese insbesondere durch
niedrigere Emissionen in den Wintermonaten bestimmt zu sein, welche eher mit den Emissionen aus der Hof-
diingerbewirtschaftung (Mist/Giille) in Verbindung gebracht werden kénnen. Einem maglichen Anstieg bei den
Nutztieremissionen wiirde dann eine Reduktion bei der Hofdlingerbewirtschaftung gegeniiberstehen. Von Zeitz
et al. (2012) wurde bereits gemutmasst, dass die Schweizerischen CH, Emissionen aus Hofdlingerbewirtschaf-
tung geringer sein missten als die rapportierten, da gemessene Emissionsraten aus Giille- und Mistaufbewah-
rung deutlich unter den von IPCC vorgeschlagenen Werten lagen. Allerdings basierten diese Ergebnisse auf
Labormessungen. Eine Uberpriifung im Feldversuch steht noch aus. Weiterhin wird dort argumentiert, dass
Emissionen aus der Hofdlingerbewirtschaftung bei den zu erwartenden mittleren Wintertemperaturen in der
Schweiz im Winter gegen 0 gehen sollten. Berlicksichtigt man die Lagertemperaturen bei der Berechnung erhalt
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man ebenfalls eine Reduktion der winterlichen Emissionen um 50 % im Vergleich zum Jahresmittel (FOEN,
2015a). Zusatzlich erscheinen erhéhte Emissionen im Frithjahr und Sommer aufgrund der erhéhten Produktivi-
tat der Milchklihe zu diesen Jahreszeiten plausibel (FOEN, 2015a). Insgesamt lasst sich also feststellen, dass der
in dieser Studie ermittelte Jahresgang in den CH,; Emissionen gut mit dem Prozessverstandnis der landwirt-
schaftlichen Emissionen Ubereinstimmt. Diese sollten also hauptverantwortlich fiir den beobachteten Jahres-
gang sein.

Emissionen von Biogas- und Kompostanlagen sind von ehemals 5 auf 16 Gg/yr gestiegen. Im a-priori Inventar
waren diese Emissionen nicht explizit rdumlich zugewiesen worden. Ein Anstieg nach Region sollte also in der
Inversion sichtbar sein. Allerdings liegen auch die Biogas- und Kompostanlagen recht gleich verteilt Gber das
Schweizer Mittelland, so dass die in der Inversion beobachteten rdumlichen Unterschiede in den a-posteriori
Differenzen nicht abschliessend diesem Emissionsprozess zugewiesen werden konnten.

Wie bereits bei Hiller et al. (2014) angedeutet, waren die CH, Emissionen aus der Abwasseraufbereitung in
der 2013er Version des SGHGI evtl. rund einen Faktor 12 zu niedrig angegeben. In der Version von 2015 werden
nun Emissionen von 6.77 Gg/yr aus Abwasserreinigung angeben, was einer Erhéhung um einen Faktor 15
gegenliber den friiheren Schatzungen entspricht. Die Emissionen der Abwasserreinigung folgen in ihrer raumli-
chen Aufteilung im Wesentlichen denen der Bevolkerungsdichte. Unsere Inversionsstudien kénnen Emissions-
steigerungen entlang der Bevdlkerungsdichte nicht ausmachen. Es ist allerdings zu bemerken, dass es fiir die
Inversion schwierig sein dirfte, diese insgesamt relativ kleine Emissionssteigerung raumlich korrekt zuzuweisen.

Tabelle 5: Schweizer Methan Emissionen nach wichtigsten Quellprozessen fiir das Jahr 2012 und aus dieser Studie fiir das
Jahr 2013/2014. Alle Angaben in Gg/yr. Unsicherheiten geben 1c Vertrauensintervalle an.

Prozess SGHGI Stand 2014 SGHGI Stand 2015 Diese Studie
Total 176+28 206+33 200+22
1A Energie 41 3.7
1B Verdampfungsemissionen 8.1 8.4
2 Industrielle Prozesse 0.1 0.1
3A Nutztierhaltung 118.9 130.5
3B Hofdiingerbewirtschaftung 30.8 31.0
5A Deponie 7.5 8.5
5D Abwasserreinigung 04 6.8
5C Abfallverbrennung (ohne KVA) 0.3 0.3
5B Biogas- und Kompostierungsanlagen 54 16.7

Die grossten rdumlichen Emissionssteigerungen wurden in den Inversionsrechnungen im Bereich &stliches St.
Gallen und Appenzell angezeigt, bei allerdings geringen Reduktionen in den Emissionsunsicherheiten. Auch dies
ist eine Region mit relativ hohen a-priori Emissionen aus der Landwirtschaft. Es bleibt also fraglich, warum hier
ein Anstieg vorausgesagt wurde, wahrend in anderen landwirtschaftlichen Regionen eher eine Reduktion
gefunden wurde. Eine Moglichkeit ware ein systematischer Fehler im Transportmodell, der in den genannten
Regionen konstant zu kleine Sensitivitat verursacht. Im Gegenzug wiirde dies mit grosseren Emissionen ausge-
glichen. Gegen diese These spricht, dass auch das zweite verwendete Transportmodell denselben Anstieg
detektierte. Ausserdem wirde der gleiche Effekt auch fiir andere Gase auftreten. Dies war allerdings nicht der
Fall in der CO Inversion, in der kein auffalliger Anstieg in dieser Region beobachtet wurde. Als letztes kdnnte
eine lokale Quelle nah an einer der Messstationen, die im Modell nicht korrekt beschrieben werden kann, zu
systematischen Fehlern in den a-posteriori Emissionen fiihren. Auch dies scheint hier ausgeschlossen, da ein
Emissionsanstieg im Ostlichen St. Gallen und Appenzell auch festgestellt wurde, wenn nur die Daten der Station
Beromiinster verwendet wurden. Diese liegt aber mehr als 100 km vom genannten Gebiet entfernt und nicht
aufgel6ste lokale Prozesse sollten eher in der Umgebung der Station zu einem Fehler fihren. Es scheint sich
daher um einen realen Anstieg und nicht um ein Artefakt zu handeln.

Es stellt sich dann allerdings die Frage, wie dieser Anstieg zu Stande kommt. Eine offensichtliche Moglichkeit
waren falsche Angaben zu den Nutztierbestdnden in den genannten Kantonen, aber dies erscheint sehr un-
wahrscheinlich. Auch unterschiedliche landwirtschaftliche Praktiken konnten verantwortlich sein. Allerdings
liegen die a-posteriori Emissionen in der genannten Region Uber denen in irgendeiner anderen landwirtschaftli-
chen Region und es ist fraglich, wie die genannten Faktoren zu solch signifikanten Unterschieden fiihren sollten.
Als weitere Quelle kommen evtl. industrielle und landwirtschaftliche Kompostierungs- und Vergarungsanlagen
in Frage, die im bestehenden a-priori Inventar nicht rdumlich aufgelost sind. Neben den anthropogenen Quel-
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len kdmen auch natirliche Quellen in Frage, in erster Linie Emissionen aus Feuchtgebieten und Gewassern. Die
in Hiller et al. (2014) angegebenen Feuchtgebietsemissionen zeigen ein Maximum eher im Entlebuch als in der
genannten Region, auch wenn insbesondere im Appenzell einige Emissionen verortet werden. Weiterhin kénn-
ten Emissionen aus feuchten organischen Béden eine Rolle spielen. Insbesondere im St. Galler Rheintal (zwi-
schen Oberriet und Widnau) findet sich ein ausgedehntes Gebiet mit organischen Boden (Wdst et al., 2015).
Diese Region liegt zwar etwas 0Ostlicher als das ermittelte Emissionsmaximum, aber mit einer gewissen Unsi-
cherheit bei der rdumlichen Zuordnung kann bei dieser Entfernung zu den Messstationen gerechnet werden.
Gegen hohe CH, Emissionen aus der genannten Region spricht allerdings, dass die Flachen lGberwiegend land-
wirtschaftlich genutzt werden und daher drainiert sind, mit hohen CH,; Emissionen aber nur bei einem hohen
Wasserspiegel zu rechnen ist. Renaturierte Feuchtgebiete und hohe Wasserspiegel nach Starkniederschlagen
koénnten wiederum Erklarungen fir erhéhte CH, Emissionen liefern. Es kann an dieser Stelle nicht abschliessend
geklart werden, in welchem Ausmass der berechnete Anstieg im 6stlichen St. Gallen und Appenzell realistisch ist
und welche Quelle ihn verursacht haben kénnte. CH, Messungen flir weitere Jahre und anschliessende neue
Inversionsrechnungen werden notwendig sein, um dies Ergebnis zu bestatigen oder zu verwerfen.

Zusammenfassend kann man festhalten, dass die atmospharischen Messungen von CH, und die verwendete
inverse Emissionsmodellierung die revidierten Angaben des Schweizer Treibhausgasinventars fir das Landesto-
tal sehr gut bestatigen. Die Inversionsrechnungen erlauben eine weitere Einschrankung des Unsicherheitsbe-
reichs. In Bezug auf die rdaumliche Verteilung und die Aufteilung in verschiedene Quellprozesse lieferte die
Inversion einige plausible Anhaltspunkte, wahrend andere Ergebnisse erst noch durch weitere Studien erhartet
werden missen.

7 Ausblick

Die hier prasentierte Studie stellt die erste ihrer Art fiir die Schweiz dar. Vorhergehende Inversionsanalysen
von Methan und anderen Treibhausgasen zielten meist auf grossere Regionen oder Kontinente ab (z.B. Berga-
maschi et al. (2015) und dort enthaltende Referenzen). Erst wenige Inversionsstudien auf der hier verwendeten
Skala sind bislang publiziert worden (McKain et al., 2015;Santoni, 2013). Als solches war in dieser Studie mit
besonderen Herausforderungen zu rechnen, zum einen wegen des relativ kleinen Modellgebiets und der hohen
raumlichen Auflésung, die notwendig war, um dieses Gebiet zu beschreiben. Zum anderen wurden atmosphari-
sche Messungen von neu eingerichteten Standorten verwendet, die erst noch ihre Nutzbarkeit fiir die gesetzte
Fragestellung demonstrieren mussten.

Das hier verwendete Transportmodell FLEXPART-COSMO basiert auf Eingabedaten der MeteoSchweiz. Zu
Projektstart war vorgesehen nicht die 7 km x 7 km Auflésung des COSMO Modells zu verwenden, sondern die 2
km x 2 km Version. Dadurch ware eine deutlich bessere Beschreibung der komplexen Topographie erreicht
worden. Leider wurde aber festgestellt, dass die als Momentanwerte gespeicherten Windfelder der 2 km
Version zu fehlerhaften Simulationen mit FLEXPART-COSMO fiihrten. Dies diirfte hauptsachlich an der zeitlich
sehr variablen Konvektion liegen, die in dieser Modellversion explizit aufgeldst wird, wahrend sie in der 7 km
Version parametrisiert ist. Um dieses Problem zu beheben, wird zurzeit an einer COSMO Version gearbeitet, die
mittlere statt momentane Felder speichert. Dies sollte in Zukunft noch bessere Transportsimulationen erlauben
und den a-posteriori Fehler der Emissionsfelder weiter verringern.

Von den Schweizer Stationen wurden die Messungen des Turms in BeromUinster am besten vom Modell wie-
dergegeben. Dies unterstreicht nochmals den Vorteil der Verwendung von Messungen an hohen Tirmen, die
weniger stark von lokalen Effekten beeinflusst werden. Es ist in diesem Zusammenhang auch interessant, dass
sich die Inversionsergebnisse einer nur Beromiinster verwendenden Inversion nicht besonders stark von der
Basis-Inversion unterschieden. Dies war nicht der Fall, wenn nur Ligern-Hochwacht verwendet wurde. Dies
eroffnet die Moglichkeit, in Zukunft weitere Messungen von Treibhausgasen (z.B. auch F-Gase) in Beromlinster
durchzufiihren, um die Abschatzung der Schweizer Emissionen zu verbessern. Im Projekt TRACE-N20
(SNF/DMG) werden ab Sommer 2015 Messungen von Lachgas und seinen Isotopen am Berominster Turm
starten, um dessen Bildungsprozesse in Boden besser zu verstehen und in biogeochemischen Modellen zu
beschreiben.

Wie mehrfach erldutert, scheint die Station Gimmiz stark von lokalen CH, Quellen dominiert zu werden, de-
ren Einfluss vom hier verwendeten Modellsystem nicht korrekt wiedergegeben werden kann. Es scheint daher
sinnvoll, weitere Treibhausgasmessungen an einem anderen Standort in der Westschweiz anzustreben. Am
besten geeignet ware sicherlich ein weiterer Standort, der Giber einen hohen Turm (>100 m) verfigt. Alternativ
konnte aber auch ein erhdhter Standort mit kleinem Turm, dhnlich wie Ldgern-Hochwacht, ausreichen. Die
Inversionsergebnisse in der Westschweiz liessen sich durch eine derartige zusatzliche Messung wahrscheinlich
deutlich verbessern.
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Als letztes sei nochmals erwahnt, dass der hier verwendete Zeitraum (Méarz 2013 bis Februar 2014) ausge-
pragte klimatologische Anomalien aufwies. Der Marz und April 2013 waren untypisch kalt und haufig durch
Wetterlagen mit 6stlicher Advektion dominiert, wahrend der Januar und Februar 2014 untypisch mild waren
und Std-West-Advektion vorherrschte. Diese Anomalien kdnnen einerseits Einfluss auf die Emissionen gehabt
haben (Temperaturabhéngigkeit der CH,4 Bildungsprozesse) aber auch zu systematischen Abweichungen in den
Transportsimulationen gefiihrt haben. Es ist daher empfehlenswert, die Analyse auf weitere Jahre (CarboCount-
CH Messungen fiir 2014 stehen mittlerweile vollstandig zur Verfligung) auszudehnen, um die hier gewonnenen
Erkenntnisse zu erharten.
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Glossar

CRDS
CosmMoO
COSmMO7

ECMWEF

EDGAR

EMEP

FLEXPART
FLEXPART-COSMO
GAW

GC-MS

IPCC

LPDM

MAIOLICA

NOAA
NWP

ppb

ppm
RMSE
SGHGI
STHGI
TNO/MACC
UNFCCC
WMO
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Cavity Ring Down Spektrometer

COnsortium for Small scale MOdelling: Das Wettervorhersagemodell der Meteo Schweiz
Die operationelle Modellanalyse der Meteo Schweiz mit einer horizontalen Auflésung von
7 km x 7 km

European Centre for Medium-Range Weather Forecasts

Globales Emissionsinventar des JRC

European Monitoring and Evaluation Programme

Lagrang’sches Partikelausbreitungsmodell, betrieben mit ECMWF Modelldaten
Lagrang’sches Partikelausbreitungsmodell, betrieben mit COSMO Modelldaten

Global Atmosphere Watch

Gaschromatographie — Massenspektrometrie zur Messung von Spurengasen.

International Panel for Climate Change

Langrangian Particle Dispersion Model. Bezeichnet eine Klasse von Modellen, die neben
advektivem auch turbulenten und (meist) konvektiven Transport simulieren.

Hier das aus dem CCES-Projekt MAIOLICA hervorgegangene, raumlich aufgel6ste CH,
Emissionsinventar

National Oceanic and Atmospheric Administration.

Numerische Wettervorhersage

parts per billion. Anzahl Molekiile in 10° Molekiilen. Die atmosphérische Konzentration der
Spurengase wird oft als trockene molare Anteile (dry air mole fraction) angegeben. Oft
werden synonym zu Trockenmolfraktion die Begriffe Konzentration oder Mischungsver-
haltnis (mixing ratio) verwendet.

parts per million. Sinngemass zu ppb, aber 3 Gréssenordnungen grosser (Anteil in 10_6).
Wourzel des mittleren quadratischen Fehlers (Root Mean Square Error)

Swiss Greenhouse Gas Inventory

Schweizer Treibhausgas Inventar

Europaisches Emissionsinventar erstellt von TNO (Niederlande) fur das EU Projekt MACC
United Nations Framework Convention on Climate Change

World Meteorological Organization



