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Led i Vandmiljeplanens
Overvigningsprogram

Formil med Overvignings-
programmet

Naturlig del af
DMU’s arbejde

Arbejdsfordeling

Rapportering af atmosfa:rlsk
bidrag

Forord

Denne rapport er udarbejdet af medarbejdere ved Danmarks Milje-
undersagelser, Afdeling for Atmosfeerisk Miljg, som et led i Vand-
miljgplanens Overvagningsprogram, der blev iveerksat i efterdret
1988.

Formélet med overvagningsprogrammet er at studere effekten af de
tiltag, som ‘er ivaerksat i forbindelse med Vandmiljeplanen af 1987.
Den systematiske indsamling af data under Overvagningsprogram-
met giver mulighed for at opgere tilforslerne af nzringssaltene kveel-
stof og fosfor til vandmiljeet, samt registrere gkologiske effekter af
@ndringer i belastningen med disse neeringssalte.

Danmarks Miljgundersggelser har som sektorforskningsinstitution i
Milje- og Energiministeriet til opgave at forbedre og styrke det fagli-
ge grundlag for de miljepolitiske prioriteringer og beslutninger. En
vaesentlig del af denne opgave er overvigning af milje 0g natur. Det
er derfor et naturligt led i Danmarks Miljgsundersggelsers opgave at
forestd den landsdeekkende rapportering af overvagningsprogram-
met inden for omraderne: Ferske vande, marine omrader, landover-
vagning og atmosfare.

I Overvagningsprogrammet er der en klar arbejds- og ansvarsforde-
ling mellem p& den ene side amtskommunerne samt Kebenhavns og
Frederiksberg kommuner og pa den anden side de statslige myndig-
heder. Rapporterne “Ferske vandomrader - vandlgb og kilder” samt
“Ferske vandomréder - sger” er sdledes baseret pA amtskommunale
data og rapporter af overvagning af de ferske vande. Rapporten
“Marine omrader: Fjorde, kyster og dbent hav” er baseret pd amts-
kommunale data og rapporter af overvigningen af fijorde og kyst-
vande samt Danmarks Miljgundersegelsers overvégning af de &bne
havomrader. Rapporten “Landovervagningsoplande” er baseret pa
data indhentet af amtskommunerne fra 6 overvagningsoplande og er
udarbejdet i samarbejde med Danmarks og Grenlands Geologiske
Undersogelser. Endelig er den foreliggende rapport “Atmosfaerisk
deposition af kvelstof” baseret pd Danmarks Mll]gunderszgelsers
overvagningsindsats.

Atmosfeeren er et vigtigt transportmedium for gasser, partikler og
nedber samt for de stoffer, som er bundet til partikler og/eller ned-
ber. En betydelig del af neeringssalttilferslen til de danske farvande
sker via atmosferen. Den foreliggende rapport praesenterer resulta-
terne fra den Atmosfeeriske del af Vandmiljeplanens Overvagnings-
program for 1997, men inddrager samtidig resultater for hele over-
vagningsperioden 1989-97. Bagerst i rapporten er der endvidere givet
en sammenfatning af resultaterne fra samtlige overvagningsrappor-
ter fra Danmarks Miljeundersogelser.






Atmosferedelen af
Vandmiljoplanens
Overvigningsprogram

Arets tema er dbne farvande

Maleprogrammet

Modelberegninger

Fosfor

Arstids variation af
kveelstofforbindelser

Sammenfatning

- Denne rapport preesenterer resultater fra atmosfeeredelen af Vand-

miljgplanens Overvégningsprogram 1997. Inden for overvégnings-
programmet udferes malinger af luftkoncentrationer af kvaelstoffor-
bindelser i gasfase og pa partikelform. Desuden males vaddepositio-
ner af atmosfariske kveelstofforbindelser. Malinger er suppleret med
modelberegninger af koncentrationer og depositioner af kvaelstoffor-
bindelser. I tillzeg til resultaterne for 1997 praesenteres resultater for
perioden 1989-97.

Temaet for dette ars rapportering er kvzalstofbelastning af de &bne
danske farvande. Rapporten fokuserer derfor pa belastningen af dis-
se farvande, opgjort ud fra hhv. maélinger og modelberegninger.

Maéleprogrammet bestar i 1997 af 7 stationer, hvor der miles atmo-
sfeerisk vaddeposition ved opsamling af nedber med bulkopsamlere.
Ligeledes er kveelstofforbindelser gas- og partikelfase opsamlet med
filterpackopsamlere og kvalstofdioxidopsamlere og efterfolgende
analyseret i laboratoriet. En ny station er i lebet af aret blevet etable-
ret ved Lille Valby.

Malingerne i Overvagningsprogrammet er suppleret med modelbe-
regninger af koncentrationer og deposition af kvelstofforbindelser til
danske havomrider, fiorde, vige og bugter udfert med ACDEP-
modellen (Atmospheric Chemistry and Deposition). Modellen er ba-
seret pd simulering af de fysiske og kemiske processer i atmosfaeren
0g anvender meteorologiske data 0g emissionsopgerelser pa euro-
pisk skala som input. Modellen er evalueret ved sammenligning
med malinger.

I sidste ars rapport blev depositionen af atmosfarisk fosfor il De
Indre Danske Farvande (areal 34.600 km®) estimeret il 280 tons P/ar
eller 8 kg P/(km* ar). Dette svarer til 4% af den samlede fosfortilfersel
fra afstremning fra land og fra atmosferen. Denne veerdi antages
ikke at sendre sig vaesentligt fra ar til &r, hvorfor der ikke er gjort for-
Sog pa at foretage en ny estimering for 1997. P4 grund af risikoen for
kontaminering' med biologisk materiale angiver dette estimat en gvre
granse for den atmosfeeriske deposition af fosfor. Fosfordeposition
fra atmosfeeren er derfor generelt vurderet til at vere af ringe betyd-
ning.

Emissionen af ammoniak athaenger af lokal landbrugspraksis og er
teet knyttet til udbringning af gedning p& markerne. Ammoniakkon-
centrationen er derfor lavest om vinteren og hajest forar og efterar
med lidt lavere vaerdier om sommeren, Koncentrationen af partiku-
lzert bundet ammonium har maksimum i det tidlige forar og et lidt
mindre maksimum i oktober. Dette skyldes, at koncentrationen af det
partikuleere materiale athnger af emissionerne af ammoniak § Cen-
traleuropa og af tilstedevaerelsen af sure partikler. Endelig er de me-
teorologiske parametre, s& som vindhastighed og vindretning, vigti-
ge for transporten af luftmasser fra Centraleuropa til Danmark. Kon-
centrationen af kvalstofdioxid er hejest i vinterhalvaret pga. heje
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Ar til ér variation

Geograﬁsk fordeling af
kvalstofdeposition

Kilder

emissioner, lille spredning og lille kemisk omdannelse p& denne tid
af &ret. Sum-nitrat bestar hovedsageligt af partikuleert bundet nitrat.
Seesonvariationen af partikuleert bundet kveelstof er bestemt af lang-
transport af partikler fra Centraleuropa til Danmark.

Der er ingen generel tendens i ammoniakkoncentrationen over peri-
oden 1989 til 1997, men der observeres store forskelle fra station til
station. Generelt aftager koncentrationen af partikuleert bundet am-
monium over perioden, om end der ses en stigning fra 1995 til 1996.
Udviklingen er i overensstemmelse med EMEP’s emissionsopgerel-
ser for ammoniak i Centraleuropa. Det er med det nuvaerende da-
tagrundlag ikke muligt at vurdere en tidslig udvikling for kvaelstof-
dioxid. Sum-nitrat viser fra ar til &r variationer, som er sterre end den
generelle udvikling over perioden 1989 til 1997. Tidsserierne fra
overvagningsprogrammet er stadig forholdsvis korte, og for nuvee-
rende er det ikke muligt at give en estimering af de eventuelle ten-
densers statistiske signifikans.

Den samlede kvzlstofdeposition til de danske havomrader, fjorde,
vige og bugter varierer mellem 0,4 og 1,3 ton N/km’ i 1997. Sam-
menligninger med malinger har vist, at modellen formentlig undere-
stimerer depositionen med ca. 20%. Den sterste deposition ses for de
kystneere omrader samt til den nordlige del af Nordseen og den
nordvestlige del af Skagerrak. Store nedbgrsmaengder er formentlig
arsagen til den store deposition til de to sidstnaevnte omrader. For
kystneere omréder er den hgje deposition fordrsaget af beliggenheden
teet ved ammoniakkilder. Depositionen til 4bne havomréader er typisk .
mindre end 800 kg N/km’, og den samlede kveelstoftilfersel til de
danske farvande udger ca. 80 ktons N/ar. Den tidligere naevnte un-
derestimering i modellen betyder dog, at disse tal sandsynligvis er
lidt sterre (op mod 100 kton N/4&r).

Kveelstofdepositionen til De Indre Danske Farvande er domineret af
bidraget fra landbrug. Séledes bidrager landbrugskilder med ca. 70%
af depositionen til Limfjorden og ca. 60% til Kattegat. Diverse for-
breendingsprocesser er kilde til resten af depositionen. Danske kilder
bidrager med ca. 35% af kvaelstofbelastningen til Kattegat og 10% til
Nordseen. Derimod ucffar det danske bidrag mere end 60% i nogle
fjorde, vige og bugter. Arsagen til det heje bidrag til kystneere omra-
der er depositionen af lokalt emitteret ammoniak. I gennemsnit ud-
gor det danske bidrag 17% af den atmosfaeriske kvealstoftilfersel.
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Formdl og strategi

Milinger og modeller

Optimering af milenettet

1 Indledning

Denne rapport preesenterer resultater fra atmosferedelen af Vand-
miljeplanens Overvégningsprogram for 1997 og beskriver malinger
af luftkoncentrationer og depositionsmangder af de veesentligste
atmosfeeriske kvelstofforbindelser. Malingerne udferes af Danmarks
Miljgundersagelser (DMU), Afdeling for Atmosfeerisk Milje (ATMI),
som en del af Det atmosfaeriske Baggrundsovervagningsprogram
(BOP). I rapporten praesenteres ikke alene malinger for &ret 1997,
ogsé sesonvariationer og mulige udviklingstendenser er analyseret
pa baggrund af malinger udfert i hele perioden 1989-1997, hvor ma-
lestationerne har varet i funktion. Endvidere fremlegges resultater
fra modelberegninger af luftkoncentrationer og depositionsmaengder
for 1997. Temaet for dette &rs rapport for atmosfaeredelen af Vand-
miljeplanens Overvagningsprogram fokuserer pa beskrivelsen af den
afmosfeeriske deposition af kvalstofforbindelser til danske havomra-
der. Som udgangspunkt for preesentationen af resultaterne gives en
kort introduktion til BOP med vagt pa de vaesentligste eendringer i
programmet i forhold til tidligere &r. En mere detaljeret gennemgang
af méle- og analysemetoder samt modelopbygning og beregnings-
procedure er givet i Ellermann et al. (1996). Beregningsproceduren er
dog pa nogle punkter sendret i forhold til beskrivelsen i Ellermann et
al. (1996); disse zendringer er beskrevet i det falgende.

Formédlet med BOP er dels at beskrive luftforureningen over danske
land- og havomréder, og dels at bestemme den atmosfeeriske tilforsel
af eutrofierende, forsurende og miljeskadelige stoffer til danske ako-
systemer. Det er hensigten med Overvigningsprogrammet, at det
skal veere landsdaekkende, kontinuert og langsigtet. Resultaterne fra
Overvagningsprogrammet bruges til at beskrive den geografiske og
tidslige variation i kveelstofdepositionen og giver mulighed for at
vurdere arsagerne til eventuelle @ndringer. I udferelsen af pro-
grammet arbejdes der hele tiden hen mod at implementere den nye-
ste viden inden for atmosfeaereforskning. Blandt andet arbejdes der pa
en udvidelse af malingerne af kvelstofdioxid, som i fremtiden skal
suppleres med Differential Optical Absorption Spectroscopi (DOAS);
en teknik med hej tidsoplesning, og som driftsmeessigt er mindre
ressourcekraevende end de nuvarende méleteknikker.

Siden 1994 har beregninger med luftforureningsmodeller varet en
vigtig del af Overvagningsprogrammet. Kombinationen af malinger
og modelberegninger giver mulighed for at beskrive koncentrationer
og depositioner for omrader, som er sveere at deekke v.h.a. malestati-
oner; fx havomrader. Modellerne giver en sterre geografisk oples-
ning samt mulighed for at vurdere betydningen af de forskellige kil-
der til forureningen. Desuden kan modelresultaterne anvendes til at

analysere &rsager til observerede niveauer og eventuelle @ndringer i
disse .

11997 omfattede malenettet i BOP 8 stationer fordelt over det danske
baggrundsomrade. Dette er uforandret i forhold til 1996 (Ellermann
et al. 1997). Mélingerne p4 den senest tilkomne malestation ved Lille
Valby blev pabegyndt i lebet af 1997, hvorfor tidsserierne fra denne
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Maleprogrammet

station ikke er komplette for dette ar. Stationen er placeret taet ved
DMU-Roskilde med henblik p4, at fremtidige udviklingsopgaver i
forbindelse med videre optimering af Overvagningsprogrammet
primzert skal foretages her.

Placeringen af mélestationerne samt en beskrivelse af lokaliteten ved
madlestationerne fremgér af Figur 1.1 og Tabel 1.1. P4 hovedstationer-
ne (Ulborg, Tange, Lindet, Anholt, Keldsnor, Frederiksborg og Lille
Valby) méles vaddeposition af kvelstofforbindelser (ammonium og
nitrat) samt luftens indhold af kvelstofforbindelser i gasfase (ammo-
niak, kvalstofdioxid og salpetersyre) og pa partikelform (ammonium
og nitrat). P4 mélestationen ved Pedersker males kun viddeposition
af kveelstofforbindelser.

Tabel 1.1 Maélestationer i Det atmosfaeriske Baggrundsovervagningsprogram i 1997. Den geografiske pla-
cering er angivet i UTM-32-koordinater (Universal Transverse Mercator Grid). Endvidere angives land-

skabstype, lokale kilder, hvilke préveopsamlere, der er

pé lokaliteten, samt tidspunktet for oprettelse af

malestationen.

Stationsnavn UTM-koordinater Landskabstype “lokale” kilder Pravetagere® Oprettelses-
(km @, km N) : tidspunkt

Ulborg 465, 6239 skov fa 7 nedb., luftp.B 85.05.23

Tange 537, 6246 skov, sg landbrug 2 nedb.,, Ilufip. 78.10.01

Lindet 493, 6111 skov landbrug 4 nedb., luftp. 88.06.01

Anholt 657, 6287 kyst fa 10 nedb., luftp.? 88.09.15

Keldsnor® 611, 6066 kyst, skov landbrug 2 nedb., Iuftp. 78.10.01

Frederiksborg 709, 6206 skov Hillered by 4 nedb., luftp. 85.05.23

Lille Valby® 696, 6177 mark landbrug 1 nedb.®, Iuftp.E 96.01.01

Pedersker 880, 6113 kyst fa 3 nedb. 89.06.06

A.  Nedb.: Bulk-opsamlere til indsamling af nedber, luftp.: filterpacks til opsamling af luftprover.

B.  Suppleret med NO,-opsamler. ‘

C.  Bestdr af teetplacerede malestationer ved Keldsnor, Fellesbjerg og Bagenkop.

D.  Stationen kom i funktion i lebet af 1997.

E. Suppleret med Differential Optisk Absorptions Spektroskopi (DOAS) til maling af kvaelstofdioxid.

Viddeposition

Gasser og partikel-
bundet kvelstof

10

Milingerne af vaddeposition foretages pa halvmanedsbasis v.h.a.
bulk-opsamlere. Nedbers-preverne analyseres efterfelgende i labo-
ratoriet pA DMU-ATMI bl.a. for indhold af ammonium og nitrat. P4
Lille Valby opsamles nedberen desuden i kelede tragte, hvor prover-
ne holdes ved 4 °C indtil analyse. '

Milingerne af luftens indhold af gasfase og partikelbundne kvalstof-
forbindelser foretages p& degnbasis v.h.a. filterpackopsamlere. Kvael--
stofdioxid (NO,) mélingerne foretages pa degnbasis med NO,-
opsamlere (findes kun p& Anholt og ved Ulborg) og desuden males
halvtimesvardier af NO, p4 Lille Valby med DOAS. En NO,-opsam-
ler opkoncentrerer luftens kvaelstofdioxid p4 et impraegneret glasfil-
ter, og ved den efterfelgende analyse i laboratoriet bestemmes kon-
centrationen ud fra analyseresultat og luftvolumen. DOAS-malin-
gerne af kveelstofdioxid foretages ved at sende lys fra en xenonlampe
mod en detektor placeret i en afstand af ca. 800 m. Ud fra absorpti-



Mailte komponenter

DOAS milinger

onstveersnittet for kvalstofdioxid og lysets vejlaengde kan koncen-
trationen af kveelstofdioxid herefter bestemmes v.h.a. en ligning ba-
seret p4 Lambert Beer’s lov (se fx Storm 1998):

A=¢CL

hvor A er absorbansen (mangden af absorberet xenonlys), € er ab-
sorptionstvaersnittet for kvalstofdioxid, og L er den optiske vejleeng-
de (afstanden mellem lampe og modtager).

Med filterpackmetoden opsamles prover af gas og partikler pa fire
filtre i serie, hvorved de forskellige kemiske forbindelser kan separe-
res fra hinanden. Filtrene analyseres efterfolgende i laboratoriet, og
ud fra analyseresultaterne og det anvendte luftvolumen bestemmes
bl.a. luftens indhold af ammoniak i gasfase samt salpetersyre og par-
tikuleert bundet ammonium og nitrat. Filterpackmetoden giver ikke
nogen fuldstendig separatlon af salpetersyre og partlkulaert nitrat,
og derfor anvendes i stedet summen af koncentrationerne; i det fol-
gende betegnet sum-nitrat.

Anholt
v

Pedersker

Figur 1. 1 Malestationer i Det Atmosfaenske Baggrundsovervigningspro-
gram.

Ud over de neevnte kvelstofforbindelser méles en lang raekke af an-
dre kemiske forbindelser (se Tabel 1.2), som dels er vigtige i andre
luftforureningssammenhaenge, og dels bidrager til den nedvendige
kvalitetssikring af kveelstofmalingerne; fx foretages analyser af fosfat
for at undersege, om nedbersproverne er forurenet med biologisk
materiale (fugleklatter m.m.), og meengden af partikuleert svovl an-

_vendes til at vurdere, om filterpackopsamlerne fungerer korrekt.

Pa Lille Valby males kvalstofdioxid med DOAS. Samme metode an-
vendes til at méle nitratradikaler (NO,) (findes kun om natten) og
salpetersyrling. Disse to forbindelser optreeder i sma koncentrationer
og har kun lille direkte betydning for kvaelstofbelastningen af miljoet.
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0g programmer
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Derfor er maleresultaterne for disse forbindelser ikke medtaget i rap-
porten. Til gengeeld er malingerne vigtige for verifikation af blandt
andet ACDEP-modellen (se senere). ‘

Ud over anvendelsen af méleresultaterne i Vandmiljeplanens Over-
vagningsprogram varetages de danske forpligtelser i forbindelse med
internationale moniteringsprogrammer via BOP. Dette drejer sig om
folgende tre programmer:

— Det Europeiske Moniterings- og Evalueringsprogram (EMEP), som
fokuserer pa den graenseoverskridende luftforurening i Europa.

- Luftmonitering under Paris Kommissionen (OSPARCOM) til over-
végning af luftforureningens belastning af Nordsgen.

- Luftmonitering under Helsinki Kommissionen (HELCOM) til
overvagning af luftforureningens belastning af Osterseen.

Disse overvégnirigsprograrhmer stiller krav om maling af en lang
reekke kemiske forbindelser relateret til luftforurening, herunder de i
Tabel 1.2 anforte.

I tilgift indgér en rakke af méalestationerne i Ionbalanceprogrammet
(koordineret af Mads F. Hovmand, DMU-ATMI), som er en del af
Skov- og Naturstyrelsens Overvéagningsprogram for skov og naturlo-
kaliteter. Mdledata anvendes desuden i mange forskningsprojekter
pa DMU, blandt andet i forbindelse med udvikling og verifikation af
luftforureningsmodeller. Endvidere anvendes resultaterne til identi-
fikation af nedvendige nye tiltag inden for Overvagningsprogram-
met fx endringer af malenet samt méling af nye forbindelser.

Tabel 1.2 Analysefede forbindelser i nedbersprever (dpsamlet over en halv
méned) og i gas- og partikelprever (opsamlet pa degnbasis).

Nedbarspraver Gas- og partikelprover

Kvaelstofdioxid : X
Ammonium X X
Ammoniak X
Nitrat X '
Sum-nitrat#
Sulfat
Svovldioxid
Klorid
Natrium
Magnesium
Kalium

x

X X X X X X X X

Calcium
Brintioner
Fosfat*
Grundstoffer** . X

X X X X X X X

# Sum-nitrat er summen af luftkoncentrationen af salpetersyre og partiku-
leert bundet nitrat. * Fosfat er kun malt semikvantitativt. ** Falgende grund-
stoffer er malt: Br, Al, Ca, Cl, Cu, Fe, K, Mn, Nj, P, Pb, S, Se, Si, Sr, Ti, V, Zn.



ACDEP-modellen

ZAndring af begyndelses-
koncentrationer

Fosfor

Mileresultater

Til dette &rs rapportering er der udfert omfattende modelberegninger
af luftkoncentrationer og depositioner med DMU’s ACDEP-model
(Atmospheric Chemistry and Deposition). Formalet er via sammen-
stilling af maleresultaterne og modelberegningerne at opna et bedre
grundlag for vurdering af kvalstofbelastningen primzert til de dan-
ske hav- og fjordomrdder. ACDEP-modellen er en trajektoriemodel,
hvor luftpakker folges under fire degns transport frem til et net af
receptorpunkter. Under transporten modtager luftpakkerne emissio-

ner, der foregér spredning af forureningen i vertikal retning, forbin- '
delserne omdannes kemisk og fjernes ved vad- og terdeposition.
Modellen udregner séledes koncentrationer, ter- og vaddepositions-
maengder til et net af gitterfelter pd 30 km x 30 km (repraesenteret
v.h.a. receptorpunkterne). Disse gitterfelter deekker de danske hav-
og fjordomrader. Tidsoplesningen pé beregningerne er 6 timer, men i
denne sammenhang udregnes et gennemsnit for hvert degn. Alti alt
foretages saledes beregninger af lidt over 340.000 trajektorier til de

- 233 gitterfelter for hvert beregningsar. En detaljeret gennemgang af

ACDEP-modellen og den anvendte beregningsprocedure er givet i
Hertel et al. (1995), og en beskrivelse pa dansk-er givet i Ellermann et
al. (1996). Beregningsproceduren er imidlertid sendret en smule i for-

. bindelse med dette ars rapportering.

Ved pabegyndelse af en beregning tilskrives luftsegjlen begyndelses-
koncentrationer for alle de stoffer, der indgar i modellen. Hidtil er
der i ACDEP blevet anvendt faste begyndelseskoncentrationer uanset
tidspunkt pa &ret og sted, hvorfra en trajektorie begynder. Disse be-
gyndelseskoncentrationer var bestemt via analyse af modelresultater
sammenlignet med malinger. I den nye beregningsprocedure for
ACDEP anvendes resultater fra DMU’s DEM (Danish Eulerian Mo-
del) som begyndelseskoncentrationer. Der er naturligvis stor forskel
pa koncentrationerne over eksempelvis Nordseen og Centraleuropa,
ligesom niveauerne varierer betydeligt over &ret. Den nye bereg-
ningsprocedure antages derfor at veere en veesentlig forbedring af

- beregningerne. For at verificere dette, er der foretaget en ny sam-

menligning af modelresultater med resultater fra mélestationerne 1
BOP.

Det atmosfeeriske bidrag af fosfor blev vurderet i forbindelse med

" rapporteringen for 1996 (Ellermann et al. 1997). Resultaterne viste at

bidraget fra atmosfaeren er lille. Da der samtidig ikke er grund til at
tro, at der er sket aendringer i koncentrationsniveauerne af fosfor i
atmosfaeren i forhold til sidste ars, er fosfor ikke medtaget i dette ars
rapport. Der henvises derfor til Ellermann et al. (1997).

Kapitel 2 preesenterer maleresultater for 1997 af luftkoncentrationer
samt tor- og vaddepositioner af de vigtigste kvelstofforbindelser pa
malestationerne. Endvidere inddrages resultater fra malestationerne
fra perioden 1989-1996 ved vurdering af sesonvariationer og mulige
udviklingstendenser i koncentrationer og vaddepositioner. Endelig
vises resultater for den samlede deposition til hav- og til landomra-
der. Bidraget fra terdeposition er i dette tilfzelde beregnet ud fra
malte koncentrationer i luften. '

13
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Kapitel 3 beskriver ACDEP-beregningerne af depositioner for de
danske hav- og fjordomrader. I kapitlet diskuteres den geografiske
fordeling af koncentrationen af de forskellige kvelstofforbindelser i
1997. Igennem kapitlet fokuseres der p& depositionen til de danske
havomréder, men som noget nyt er der ligeledes beregnet kveelstof-
depositioner til land.

Den nye beregningsprocedure medferer, at de tidligere gennemferte
tests af ACDEP-modellens resultater (Skov et al. 1996) ikke leengere
er aktuelle. I kapitel 4 er der derfor foretaget en ny verifikation af
modellen ved hjeelp af sammenligninger med malinger fra malestati-
onernei BOP.

Hovedkonklusionerne fra rapporten opsummeres i kapitel 5, hvor
der navnlig fokuseres pa bestemmelsen af atmosfaerens kvelstofbe-
lastning af danske havomrader.

. Endelig beskrives i Appendix 1, “Detektionsgraenser og resultater fra

deltagelse i interkalibrering”, resultater fra en del af kvalitetskon-
trollen, som udferes labende for at sikre palidelige malinger i forbin-
delse med Overvagningsprogrammet. Detektionsgraenserne for 1997
vises, og der prasenteres resultater fra deltagelse i internationale
interkalibreringer i efterdret 1997 og vinteren 1997.



Filterpack

Sum-nitrat

NO,-opsamlere

2 Maleresultater - kvaelstof

I dette kapitel praesenteres maleresultater for 1997 fra de seks aktive
hovedstationer (Anholt, Tange, Keldsnor, Frederiksborg, Ulborg og
Lindet) og fra nedbersstationen ved Pedersker. I 1997 startede malin-
ger af nedber og af kvalstofdioxid ved Lille Valby, men da der end-
nu ikke foreligger data for et helt r, er de ikke medtaget her. I rap-
porten vises resultater fra méling af luftens indhold af ammoniak,
partikelbundet ammonium, sum-nitrat (summen af salpetersyre +
partikelbundet nitrat) og kveelstofdioxid og endelig vises resultater
fra maling af vdddeposition af ammonium og nitrat. Ud fra dette ars
resultater og tidligere rapporterede resultater fra perioden 1989-1996

‘diskuteres arstidsvariationer og udviklingstendenser i koncentrati-

onsniveauer og depositionsmeaengder. Da datamaterialet er stort, vi-
ses kun illustrationer af udvalgte resultater; primeert fra malestatio-
nerne pd Anholt og ved Keldsnor og Tange. Mélestationerne pa An-
holt og ved Keldsnor er placeret teet ved kysten, mens malestationen
ved Tange ligger ved Tange Se.

2.1 Koncentrationer af kvalstofgasser og partiku-
lIaert bundet kveaelstof

Pa seks aktive hovedstationer (Anholt, Frederiksborg, Keldsnor,
Tange, Ulborg og Lindet) males degnmiddelveerdier af luftens ind-
hold af ammoniak, partikelbundet ammonium og sum-nitrat vha.
filterpackmetoden. Ved denne metode opsamles luftens indhold af
en raekke forskellige kemiske forbindelser selektivt pa en serie filtre;
forst et partikelfilter og derefter tre filtre impraegneret med hhv. na-
triumfluorid, kaliumhydroxid og oxalsyre.

Metoden kan ikke péa tilfredsstillende vis separere salpetersyre og
partikelbundet nitrat. Derfor angives disse samlet under betegnelsen
sum-nitrat. Fordelingen mellem salpetersyre og partikelbundet nitrat
varierer med arstiden og de meteorologiske forhold, men normalt
udger salpetersyre mindre end 17% af sum-nitrat (baseret pa data fra
Hovmand et al. 1993). Den manglende adskillelse mellem de to for-
bindelser giver et mindre detaljeret billede af kvalstoffordelingen i
den nedre atmosfzere, men af ressourcemaessige arsager har der ikke
vaeret bedre metoder til radighed.

Pa Anholt og Ulborg males endvidere degnmiddelvaerdier af luftens
indhold af kveelstofdioxid. Dette udferes vha. NO,-opsamlere, der er
baseret pd opsamling af kvalstofdioxid pa et glasfilter impreegneret
med en oplesning af iodid og arsenit. En detaljeret gennemgang af
filterpack- og NO,-opsamleren og de tilherende analyser findes i El-
lermann et al. (1996).

15
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Figur 2.1 Degnmiddelvaerdier af koncentrationen af ammoniak p& de seks aktive hovedstationer i
1997.



Dognmiddelveerdier

Koncentrationsniveauer

Seesonvariationer

21.1 Ammoniak

Dognmiddelveerdier af koncentrationen af ammoniak i 1997 er vist i
Figur 2.1. I lighed med tidligere ar observeres store variationer fra
mdlestation til malestation bade hvad angér koncentrationsniveau og
tidslig variation. Dette haenger sammen med, at den malte ammoniak
iseer stammer fra lokale kilder; dvs. primzert afdampning fra husdyr-
godning.

Koncentrationsniveauerne af kvalstofforbindelserne pa de seks akti-
ve hovedstationer er angivet i Tabel 2.1, hvor arsmiddelvaerdierne af
degnmalingerne er opfort sammen med 98%-fraktilen. Det hgjeste
koncentrationsniveau af ammoniak (1,49 ug N/m’) observeres pa
malestationen ved Tange, der er pavirket af lokale landbrug. Niveau-
erne pd stationen ved Lindet har i de tidligere &r klart vaeret de hoje-
ste, men Lindet-stationen er nu flyttet op i et tdrn og dermed er den
mindre péavirket af en lokal svinestald i forhold til tidligere. Saledes
er 98%-fraktilen ogsa faldet drastisk fra 10,6 pg N/m’ sidste &r til 5,67
ng/m’ i ar, hvilket dog stadig er den hgjeste observerede 98%-~fraktil.
Malestationerne ved Ulborg og Keldsnor er ligeledes praeget af om-

- kringliggende landbrug; her ses lidt lavere koncentrationer end ved

Lindet. Malestationerne ved Frederiksborg og pa Anholt ligger langt
fra lokale landbrug, hvilket resulterer i lave koncentrationer med
drsmiddelvardier pa respektive 22% og 13% af koncentrationerne
malt ved Tange. ' '

Tabel 2.1 98%-fraktil-og arsmiddelveerdi for degnmalinger af ammoniak,
partikuleert ammonium og sum-nitrat pa de seks aktive hovedstationer i
.1997. Endvidere angives tilsvarende veerdier for kveelstofdioxid malt i Ul-
borg og p& Anholt. Enhederne i tabellen er ng N/m’.

Ammoniak Ammonium Sum-nitrat Kveelstofdioxid
98% Middel 98% Middel 98% Midde! 98% Middel
Lindet ‘ 5,67 1,25 6,60 1,99 3,48 0,87
Tange 3,90 1,49 5,64 1,77 323 0,93
Keldsnor 5,16 1,38 6,67 2,15 3,80 1,20
Ulborg 2,69 0,58 5,46 1,61 . 282 083 704 2,27
Anholt 1,12 0,20 4,76 1,35 3,12 0,86 877 2,38

Frederiksborg 1,56 0,33 6,08 1,57 3,48 0,87

Ménedsmiddelveardier af koncentrationen af ammoniak ved maéle-
stationen p& Anholt er vist i Figur 2.2 for perioden 1989-1997. Der

~ observeres en del forskel i se@sonvariationen fra ar til 4r, men generelt

er koncentrationen hejest fra forar til efterar og lavest i vinterméane-
derne. Et tydeligt billede af den gennemsnitlige seesonvariation ses i
Figur 2.3, som viser gennemsnittet af ménedsmiddelkoncentrationer-
ne for 1989-1997. Ménedsmiddelkoncentrationerne er lavest i vinter-
maénederne, hgjest i forar 0g efterdr og midt p4 sommeren lidt lavere
end fordr og efterar. Arsagen hertil er gldende landbrugspraksis,
idet emissionen af ammoniak hovedsageligt stammer fra udbring-
ning af gedning p4 markerne, hvilket typisk foregdr om foraret og
efter host. -
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Figur 2.2 Manedsmiddelkoncentration af ammoniak pd Anholt i perioden
1989 til 1997.
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Figur 2.3 Gennemsnit af manedsmiddelkoncentrationer af ammoniak for
perioden 1989-1997 beregnet ud fra mélinger pa Anholt (e), ved Tange (¢)
og ved Keldsnor (a).

Udviklingstendensen for arsmiddelveerdierne af ammoniakkoncen-
trationen for perioden 1989 til 1997 er illustreret i Figur 2.4 for male-
stationerne pa Anholt og ved Tange og Keldsnor. Som det fremgar af
figuren, er der ligesom for degnmiddelvardierne store variationer
fra malestation til malestation. For Anholt er &rsmiddelveerdierne
uzendrede, for Tange observeres et svagt fald og for Keldsnor ses et
lokalt maksimum i 1993 og ellers den hgjeste veerdi i 1997. Arsmid-
delveerdierne for Lindet viser ingen tendens, men der er store for-
skelle fra ar til ar (data ikke vist). Frederiksborg har et konstant ni-

-veau omkring 0,3 pg/m’ igennem hele perioden. Arsmiddelvzardien

for Ulborg har udvist en stigning fra 0,48 ng N/ m’i 1989 til 0,81 pg
N/m’ i 1996, hvorefter der er et fald igen det sidste &r til 0,58 nug
N/m’. De store variationer fra malestation til malestation viser tyde-
ligt, at udviklingstendenserne primert er bestemt af de lokale for-



Dagnmiddelvaerdier

hold, herunder navnlig landbrugspraksis i omradet. En generel ned-
gang i koncentrationsniveauet kunne ellers forventes ud fra specielt
de danske, men ogsa de europaeiske emissionsopgarelser for ammo-
niak. Fra 1989 til 1996 er emissionen ifelge de officielle danske em-
misionsopgerelser faldet med ca. 13% i Danmark, og for resten af
Europa viser EMEP’s emissionsopgerelse et tilsvarende fald pa ca.
15% (Mylona 1996).
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Figur 24 Arsmiddelveerdierne af koncentrationerne af ammoniak (*), par-
tikelbundet ammonium (a) og sum-nitrat (s) p& malestationerne pa Anholt,
ved Tange og ved Keldsnor. '

2.1.2 Partikulzert bundet ammonium

Ammoniak omdannes i atmosfaeren til forskellige partikelbundne
ammoniumsalte. Degnveerdierne for luftens indhold af partikelbun-
det ammonium ses i Figur 2.5. I modsztning til resultaterne for am-
moniak, som er kilden til ammonium, viser degnmiddelvaerdierne en
tydelig korrelation mellem de seks aktive hovedstationer; dvs. episo-
der med heje degnmiddelverdier falder j reglen samtidigt pa alle

- stationerne. Koncentrationsniveauerne ligger ogsa p& samme niveau

for de forskellige malestationer. Arsagen til denne jevne geografiske
fordeling af degnvardierne er, at storstedelen af det malte ammoni-
um skyldes transport til Danmark fra Centraleuropa (Hovmand et al.
1993; Skov et al. 1994) 0g under transporten udjaevnes koncentrati-
onsforskellene som folge af luftmassernes opblanding.
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Figur 2.5 Degnmiddelverdier fp artikuleert bundet ammonium pé de seks aktive hovedst
1997.




Koncentrationsniveauer

Saesonvariation

Den jeevne geografiske fordeling af koncentrationerne af partikulaert
ammonium fremgdr naturligvis ligeledes af drsmiddelveerdierne og
98%-fraktilerne for de seks hovedstationer. Arsmiddelvardierne va-
rierer kun mellem 1,35 og 2,15 ng N/m’ og 98%-fraktilen mellem 4,76
ogl 6,67 ug N/m’ (se Tabel 2.1). P4 trods af den jeevne geografiske
fordeling observeres en syd-nord-gdende gradient i drsmiddelveerdi-
erne med hejest koncentration pd den sydligste malestation ved

- Keldsnor (2,15 ng N/m’) og lavest koncentration pé den nordligste

malestation pa Anholt (1,35 pg N/m’). Dette afspejler indflydelsen
fra de store omrdder med heje ammoniakemissioner i Centraleuropa
(Mylona 1996).

Et eksempel pa ssesonvariationen af koncentrationerne af partikel-
bundet ammonium ses pa Figur 2.6, hvor manedsmiddelverdierne

for Anholt er vist for perioden 1989-1997. Manedsmiddelveerdierne af

luftens indhold af partikuleert bundet ammonium viser for de forste
seks &r en saesonvariation med maksimum i det tidlige forar. Dette
ses tydeligst, ndr gennemsnittet af manedsmiddelveaerdierne beregnes
for perioden 1989-1997 (se Figur 2.7). P& figuren ses endvidere, at
partikuleert bundet ammonium har et lokalt maksimum i oktober.
Arsagen er sasonvariationen i emissionerne af ammoniak i Central-
europa, der er kilde til dannelse af partikuleert ammonium, som
transporteres til Danmark. En anden vigtig faktor er, at omdannelsen
af ammoniak til ammonium er associeret med tilstedevaerelsen af
sure partikler. Navnlig de sulfatholdige partikler, som stammer fra
forbraendingsprocesser, spiller en vigtig rolle. De haje manedsmid-
delveerdier af partikuleert ammonium korrelerer ‘siledes med heje
manedsmiddelvaerdier af partikulert bundet sulfat (se Skov et al.
1996). Endvidere har de meteorologiske forhold stor betydning, idet
de heje koncentrationer af partikuleert ammonium er forbundet med
transport af luftmasser fra Centraleuropa til Danmark. °
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Figur 2.6 Manedsmiddelveerdier af koncentrationen. af partikuleert ammo-
nium pa Anholt fra 1989 til 1997.
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Figur 2.7 Gennemsnit af manedsmiddelveerdier af partikuleert bundet
ammonium for perioden 1989-1997 beregnet ud fra malinger p& Anholt (s),
ved Tange () og ved Keldsnor '(a). '

Arsmiddelveerdierne for perioden 1989-1997 af partikuleert ammoni-
um for méalestationerne pa Anholt, ved Tange og ved Keldsnor vises i
Figur 2.4. P4 de seks aktive mélestationer (data for Lindet, Frederiks-
borg og Ulborg er ikke vist) observeres stort set samme udvikling i
perioden fra 1989-1997. Generelt er luftens indhold af partikuleert
ammonium faldet i lobet af perioden. Variationen fra ar til &r athaen-
ger selvfolgelig af de meteorologiske forhold, men det observerede
fald i &rsmiddelveerdierne for ammonium felger faldet, som er esti-
meret i EMEP’s emissionsopgerelser for ammoniak i Centraleuropa.
Emissionen af ammoniak for Holland og Tyskland er saledes ifelge
opgerelserne faldet med ca. 25% over perioden 1989 til 1994 (Mylona
1996). Selv om faldet i arsmiddelveerdierne kan forklares ved de fal-
dende emissioner af ammoniak, skal det understreges, at ar til ar va-
riationerne er store, og at yderligere data er pdkraevet for med sik-
kerhed at kunne bestemme tendenser i luftens indhold af partikuleert
ammonium, og dermed kunne dokumentere det tilsyneladende fald i
niveauer over perioden.

2.1.3 Kvalstofdioxid

Kvalstofdioxid er den kvelstofforbindelse man finder i de hojeste
koncentrationer i Danmark, men den bidrager kun lidt til kvelstof-
belastningen af havomrader, da den ikke er vandopleselig. Til gen-
geld er dens deposition til vegetation over land vigtig. I 1997 blev
kveelstofdioxid mélt pa Anholt og ved Ulborg. Degnmiddelvardier-
ne viser i store treek det samme tidslige menster pa de to stationer,
ligesom koncentrationerne ligger pa samme niveau (se Figur 2.8). De
sammenlignelige koncentrationsniveauer fremgér naturligvis tilsva-
rende af drsmiddelveerdierne og 98%-fraktilen for de to stationer (se
Tabel 2.1).

Ménedsmiddelkoncentrationerne af kveelstofdioxid i perioden 1989-
1997 viser, at koncentrationen er hegjest i vinterhalvaret og lavest i
sommerhalvdret (se Figurerne 2.9 og 2.10). Der er flere arsager hertil,
hvoraf den vigtigste er sesonvariationen af emissionerne af kveel-
stofdioxid. Kvzelstofoxider (NO, = NO + NO,) emitteres fra forbraen-
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dingsprocesser, hvor luftens fri kvaelstof (N,) oxideres ved hgje tem-
peraturer. Typisk udsendes 90-95% af NO, i form af kveelstof-
monoxid (NO) og kun 5-10% som kvaelstofdioxid (NO,). Imidlertid.
reagerer kvelstofmonoxid meget hurtigt med ozon (se beskrivelsen i
Ellermann et al. 1996):

NO +0O,—- NO, + O,

Dannelsen af kvalstofdioxid via denne reaktion afheenger derfor af
ozonkoncentrationen, men selv om vinteren (ozonkoncentrationen er
lavest her) er der i baggrundsomrader oftest tilstraekkelig ozon til
stede, sdledes at ozon ikke er den begraensende faktor for kvalstofdi-
oxid dannelse. Den observerede saesonvariation afspejler derfor pri-
meert de hgje emissioner af kvelstofoxider om vinteren i fyringssae-

'~ sonen.
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Figur 2. 8 Deggnmiddelveerdier af koncentrationen af kvaelstofdioxid pa malestatlonerne pé Anholt

og ved Ulborg i 1997.

Kveelstofdioxid omdannes fotokemisk til salpetersyre (HNO,) i atmo-
sfeeren. Denne proces er naturligvis hurtigst om sommeren, hvor
solindstralingen er sterst. Derfor langtransporteres kvalstofdioxid i
storre grad om vinteren end om sommeren, hvor levetiden af kvael-
stofdioxid i atmosfeeren er kortest. Den observerede saesonvariation
afspejler dog ogsé variationen i den vertikale opblanding af den ne-
derste del af atmosfeeren. Den sikaldte blandingshejde udtrykker
den hejde, hvortil forureningen hurtigt opblandes (typisk indenfor 20
til 40 minutter). Blandingshejden afhzenger bla. af solens opvarm-
ning af jordoverfladen og er derfor gennemgéende vaesentlig storre
om sommeren end om vinteren. Om vinteren vil lokale forurenings-
udslip derfor i storre udstraekning ophobes teet ved jordoverfladen,

‘hvilket bl.a. kan fere til hejere koncentrationer af kveelstofoxider

sammenlignet med sommersituationen.
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Figur 2.9 Méanedsmiddelkoncentrationer af kvaelstofdioxid pa Anholt (—)
og Ulborg (—) fra 1989 til 1997.

Datamaterialet for kveelstofdioxid p4 mélestationerne pa Anholt og
ved Ulborg er begreenset. Derfor er det p4 nuvzrende tidspunkt ikke
muligt at vurdere den tidslige udvikling.

2.14 Sum-nitrat

Sum-nitrat er som naevnt defineret som summen af salpetersyre pa
gasfase og nitrat p partikelform. Hovedparten af sum-nitrat udgeres
dog af partikuleert bundet nitrat, sdledes at de tidslige variationer og
koncentrationsniveauer primzert afspejler forholdene for partikuleert
nitrat. Degnmiddelvardierne af sum-nitrat i 1997 vises i Figur 2.10
for de seks aktive hovedstationer. En ensartet tidslig variation og ens
koncentrationsniveauer kan observeres, hvilket indikerer en jeevn
fordeling af sum-nitrat i det danske baggrundsomrade. Ved sam-
menligning af degnmiddelvaerdier af partikulsert ammonium med de
tilsvarende vardier for sum-nitrat ses den samme tidslige variation.
Baggrunden er, at den maélte sum-nitrat og den partikulert bundne
ammonium er knyttet til partikler i de samme luftmasser. Den jeevne
fordeling af sum-nitrat i Danmark skyldes derfor, som for partikulsert
ammonium, at den malte sum-nitrat stammer fra langtransport fra de
store emissionsomrader i Centraleuropa. For koncentrationsniveau-
erne af sum-nitrat ses en gradient gdende fra syd mod nord. Saledes
observeres den hejeste drsmiddelvaerdi for degnmalingerne p& male-
stationen ved Keldsnor (1,20 pg N/m’) og den laveste pa malestatio-
nen ved Ulborg (0,83 pg N/m’); se Tabel 2.1.

For sum-nitrat observeres maksimumkoncentrationen i det tidlige
forér og et lokalt maksimum i oktober (se Figur 2.11 og 2.12); lignen-
de menster som observeret for partikuleert bundet ammonium. Dette
er ogsd forventeligt pé basis af det tidslige sammenfald mellem
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degnmiddelverdierne (se Figurerne 2.4 og 2.10). Sum-nitrat bestar
hovedsageligt af partikuleert nitrat, og sesonvariationen af luftens
indhold af sum-nitrat beror derfor primert p4 variationen i dannel-
sen af nitratholdige partikler og langtransport af disse fra Central-
europa til Danmark.

Dannelse af nitratholdige partikler atheenger bl.a. af luftens indhold
af salpetersyre, som er kilde til produktion af partikuleert nitrat. Sal-
petersyre (HNO,) dannes ved reaktion mellem hydroxylradikalet
(HOs) og kvaelstofdioxid (NO,), hvorefter der via forskellige kemiske
processer kan dannes partikuleert nitrat (se fx Ellermann et al. 1996):

HO + NO, — HNO, —» partikulert nitrat

For at dannelsen af salpetersyre kan vare hej, kraeves tilstedevaerelse
af veesentlige koncentrationer af bdde hydroxylradikalet og kvael-
stofdioxid. Hydroxylradikalet dannes i atmosfaren ved tilstedevae-
relse af sollys, mens kvalstofdioxid har maksimumkoncentration i
vinterhalvéret, primeert som felge af emissionerne (se afsnit 2.1.3). En
mulig forklaring pa seesonvariationerne er derfor, at dannelsen af
salpetersyre er hoj i det sene efterdr og tidlige forar, mens der endnu
er en tilstreekkelig solindstriling og kvealstofdioxidkoncentrationen
er hej. Reaktionen mellem hydroxylradikalet og kvaelstofdioxid er
den vigtigste kilde til dannelse af salpetersyre i atmosfaeren, men det
er imidlertid ikke den eneste kilde. Om natten kan salpetersyre ogsa
dannes via felgende reaktioner:

NO,+0, - NO, + O,
NO, + NO, - N,0O,
N,O, + HO(aq) — 2HNO,(aq)

Betegnelsen (aq) henferer til, at vandmolekylerne er p& vaeskeform fx
i form af skydréber. Ud over de forskellige kilder til dannelse af sal-
petersyre og partikulert nitrat spiller depositions- og transportpro-
cesser ogsd en vigtig rolle. En klarlaegning af arsagerne bag sasonva-
riationerne ma derfor inkludere detaljerede modelberegninger. En-
delig er en vigtig kilde til HNO, fordampning fra nitratholdige par-
tikler fx: .

NH,NO, - HNO, + NH,

hvor ammoniumnitrat fordamper til salpetersyre og ammoniak i gas-
fase.

25



TugN/m? Ulborg

TugN/mse Tange :

W ol A o ML

0
15 7

ugN/m3 Lindet

121

9

L MMM%MMWMW

TugN/mse Anhol't

15 7

ugN/m? Frederiksborg

st b s A s

TugN/ms Keidsnor

6

*] M
_an feb ma

0-
i

WMMWMWMUWW“
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Figur 2.11 Manedsmiddelveerdier af sum-nitrat p4 Anholt fra 1989 til 1997.

Ar til &r variationen af arsmiddelveerdierne af sum-nitrat er vist i
Figur 2.4 for hovedstationerne p& Anholt, ved Tange og ved Keld-
snor. Der er generelt et fald i sum-nitrat pa alle stationerne over peri-
oden, dog er ér til ar variationerne pa nogle stationer (bl.a. Ulborg)
lige s store som udviklingen over hele perioden.

Det svage fald i drsmiddelvardierne af sum-nitrat blev i 1996 keaedet

sammen med faldet i de europeiske emissioner af kvalsstofoxider,
der er kilde til dannelse af sum-nitrat (se Skov et al. 1996). Ifolge
EMEP’s emissionsopgerelser er Europas emission af kveelstofoxider
faldet med ca. 20% for perioden fra 1989 til 1995, mens emissionen i
Danmark er stort set uforandret. Dog ses en ca. 15% hgjere emission i
Danmark i 1991 (Mylona 1996). Dette fald er muligvis sliet igennem
pé malingerne.

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1" 12
Maned

Figur 2.12 Gennemsnit af m&nedsmiddelvaerdier af sum-nitrat for perioden
1989-1997 beregnet ud fra mélinger pa Anholt (), ved Tange (¢) og ved
Keldsnor (a).

27



Tordepositionsmodul

Antagelser

Minedlig tordeposition

28

2.2 Tordeposition

Maling af terdeposition med de i dag kendte malemetoder er van-
skeligt og ressourcekraevende. Derfor er det for nuvaerende ikke mu-
ligt at bestemme tordepositionen af kveelstofforbindelserne eksperi-
mentelt i forbindelse med Det atmosferiske Baggrundsovervég-
ningsprogram. Terdepositionen af kveelstofforbindelserne beregnes
derfor vha. ACDEP-modellens terdepositionsmodul (se fx Ellermann
et al. 1996, eller en mere teknisk beskrivelse i Asman et al. 1994 eller
Hertel et al 1995). Ved disse beregninger anvendes de malte luftkon-
centrationer (se afsnit 2.1) og meteorologiske data fra en mast pa
Sproge (stillet til radighed af A/S Storebaltsforbindelsen via S. Lar-
sen, Afd. for Vindénergi og Atmosfarefysik, Rise). Dette adskiller
disse beregninger fra de i Kapitel 3 prasenterede modelbereginger,
hvor udgangspunktet er beregninger af transport og kemisk omdan-
nelse pé baggrund af emissionsopgerelser og simulering af de fysiske
og kemiske processer i atmosfaeren.

Terdepositionen af kvalstof er baseret pd beregnede vaerdier som
ikke er verificeret med malinger. Derfor skal resultaterne preesenteret

1 dette afsnit tages med stort forbehold. Terdepositionen af sum-

nitrat beregnes, som om det kun bestod af partikuleert nitrat. Dette
medferer en underestimering af terdepositionen, idet salpetersyre
har en vesentligt sterre terdepositionshastighed end partikulert
nitrat (se Ellermann et al. 1996, Kapitel 3). Salpetersyre anslas til at
udgere mindre end 17% af sum-nitrat, men da terdepositionshastig-
heden af salpetersyre kan veere mange gange hejere end terdepositi-
onshastigheden for partikuleert nitrat (afheengig af partikelsterrelse),

kan terdepositionen af sum-nitrat veere betydeligt underestimeret.

Alt i alt skal den beregnede terdeposition af kvalstof derfor betragtes
som det bedste estimat, der kan gives pa basis af de foreliggende
malinger.

2.2.1 Terdeposition pa Anholt

Tabel 2.2 viser den manedlige tordeposition i 1997 og den arlige tor-
deposition pa Anholt fordelt pa de forskellige kvalstofforbindelser.
Beregningerne er foretaget med depositionshastigheder, der reprae-
senterer havomrader. Model beregninger har vist, at koncentratio-
nerne malt pd Anholt er repreesentative for en stor del af Kattegat;
det er derfor antaget, at det ogs& geelder for den i Tabel 2.2 viste tor-
deposition.
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Tabel 2.2 Den ménedlige terdeposition af ammoniak, ammonium, sum-
nitrat og det samlede kveelstofdeposition p& Anholt i 1997. Kveelstofdioxid-
depositionen er ikke medtaget, da den er forsvindende lille over vand. En-
hed kg N/km”.

: Ammoniak Ammonium Sum-nitrat ‘Tordeposition
Januar 1 2 1 4
Februar 2 2 1 5
Marts 8 2 1 11
April 6 2 1 9
Maj 4 2 1 7
Juni 5 2 1 8
Juli 4 1 1 6
August - 10 2 1 13
September 8 1 1 10
Oktober 3 1 1 5
November 1 2 1 4
December 1 2 1 4
Sum 53 21 12 86

Den érlige terdeposition pd Anholt er beregnet til 86 kg N/(km’ &r) i
1997, dette svarer til 14% af den samlede kvalstofdeposition péa An-
holt (se afsnit 2.4).

Ammoniak og partikuleert ammonium bidrager tilsammen med 84%

og sum-nitrat med 16% af terdepositionen.

2.2.2 Toerdeposition ved Ulborg

Over land er terdepositionen betydeligt sterre end over hav, dels
fordi ruheden er sterre her, dels fordi kvalstofdioxid har betydelig
deposition her, og endelig fordi bidraget fra lokale ammoniakkilder
ogsé er stort. I Tabel 2.3 er vist de ménedlige terdepositionsberegnin-
ger baseret pa koncentrationsmalingerne ved Ulborg. Terdepositio-
nen er ved Ulborg beregnet til 895 kg N/km’, og det er mere end 10
gange storre end til Kattegat.

Tabel 2.3 Den manedlige tzrdepositidn af ammoniak, ammonium, kvzel-
stofdioxid, sum-nitrat og den samlede kveelstof terdeposition ved Ulborg i
1997. Enhed kg N/km’.

Ammoniak Ammonium *Kvzlistofdioxid Sum-nitrat Tordeposition

Januar 13 9 74 5 101
Februar 8 5 36 3 52
Marts 24 10 28 4 66
April 51 7 30 -+ 3 91
Maj 33 4 39 3- 79
Juni 29 5 14 2 50
Juli 55 4 15 2 76
August 83 5 29 2 119
September 23 2 15 2 42
Oktober .23 3 29 -2 57
November 17 6 67 3 93
December 8 5 53 3 69
Sum 367 65 429 34 895

*Der er meget store usikkerheder for kvelstofdioxiddepositionen og verdi-
erne er sandsynligvis for heje, se tekst. ‘
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Ammoniak og ammonium bidrager tilsammen med 48% af terdepo-

- sitionen af kvalstof ved Ulborg og kvealstofdioxid og sum-nitrat bi-

drager tilsammen med de resterende 52% af kvzelstofbelastningen.

Kvalstofdioxid er den dominerende forbindelse for terdepositionen
over land. Terdepositionen foregér hovedsageligt il vegetation igen-
nem stomatadbningen i planterne (Asman et al. 1994). Derfor er det
forventeligt, at der er en staerk arstidsvariation i overfladeruheden
for kvaelstofdioxid, dvs. for hvor hurtigt kvzlstofdioxid fiernes fra
atmosfaeren ved deposition under konstante meteorologiske forhold
og ved samme koncentration (Asman et al. 1994). Saledes er depositi-
onen langsomst om vinteren og hurtigst om sommeren. En arstidsva-
riation i overflademodstanden er ikke implementeret i modellen for

" neaerverende, og tordepositionen ma derfor antages at vaere overe-

stimeret om vinteren, hvor koncentrationen samtidig er storst.

2.3 Vaddeposition

Vaddeposition af kveelstofforbindelser er i 1997 malt pa seks aktive
hovedstationer og p& nedbersstationen ved Pedersker. Den geografi-
ske placering af mélestationerne og landskabstyperne omkring méle-
stationerne fremgér af Figur 1.1 og Tabel 1.1. Vadddeposition af kveel-
stof bestemmes vha. bulkopsamlere, hvor nedbgren opsamles pa
halvménedsbasis og efterfolgende analyseres for indholdet af nitrat
og ammonium (se Ellermann et al. 1996). I Tabel 2.4 angives den ma-
nedlige vdddeposition af kvzlstof, og i Tabel 2.5 angives den totale
arlige vaddeposition af kvalstof samt bidraget til vaddeposition fra
ammonium og nitrat. Til sammenligning vises i Tabel 2.5 de arlige
nedbersmeengder.

Det kan ofte vaere vanskeligt at opnd en fuldstendig tidsserie af ma-
ling af vaddeposition ved hjelp af bulkopsamlere. Et af de storste
problemer er uensket forurening af nedberspreverne med fugleklat-
ter, insekter m.m., hvilket fx har varet arsagen til de mangelfulde
véddepositionsdata for Pedersker i maj 1997 og tilsvarende i august
for Ulborg. Uregelmassig skiftning af nedbersopsamlere kan des-
veerre ogsa veare et problem. I de tilfelde, hvor det er fundet fagligt
forsvarligt, er' de manglende verdier udfyldt ved sken.

Kriterierne for, hvornar malingerne er repraesentative, er felgende:

~ Begge halvmanedsveerdier skal veere godkendt for, at en méaned-
lig vdddeposition kan accepteres.

— Mindst 22 halvmanedsveardier skal vaere godkendt for, at den
arlige vaddeposition kan beregnes.

- Hvis den ene halvmanedsvaerdi mangler, estimeres den manedlige

véddeposition ud fra den ménedlige nedbersmaengde og ud fra kon-

- centrationen i den foregdende halvmanedsvaerdi.
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Tabel 2.4 Den ménedlige vaddeposition i 1997 af kvaelstof pé de seks akti-
ve hovedstationer og p4 nedbersstationen ved Pedersker. Enhederne er kg
N/km’. .

Lindet Tange ' Keld- Ulborg Anholt Frederiks- Peder-

. snor borg - sker
Januar- 384 277 112 . 245 267 165 49,0
Februar 1163 470 579 1129 539 724 397
Marts 99,1 484 556 630 341 506 30,3
April 702 793 433 577 450 60,1 60,5
Maj 90,1 1414 941 626 669 563  *1156
Juni 81,1 608 291 380 588 1174 24,8
Juli 11,0 883 879 552 348 49,0 32,8
August - 1666 725 87,4 *1200 624 774 15,4
September 80,7 74,9 55 602 373 419 184,3
Oktober 529 840 766 496 347 653 71,2
November 61,5 668 529 832 429 499 51,0
December 742 622 396 507 60,3 49,1 62,5
Arligt 1041,8 8532 5838 7867 557,7 7059 7371

* Estimeret ménedsveerdi ud fra nedbersmeengde og koncentrationen i den
foregédende halvméned.

Der observeres store forskelle i maengden af vaddeponeret kveelstof
fra malestation til malestation. Dette geelder navnlig, ndr der er tale
om maénedlig vaddeposition (se Tabellerne 2.4 og 2.5), idet nedbers-
meengden er den vaesentligste faktor for bestemmelse af vaddepositi-
onsmeengden. Nedberen varierer kraftigt bade tidsligt og geografisk.
Det generelle billede er, at jo mere nedber, der falder, jo sterre er
véddepositionsmeengden. Der er dog ikke direkte proportionalitet
mellem nedbersmangden og véddepositionsmangden, da sidst-
nzevnte ogsad athanger af, hvor meget kvzlstof, der bliver optaget i
sky- og regndradberne (hvor optaget i skydraber dog er den vigtigste
proces). Optagelsen af kvaelstof er dels bestemt af gasfasens indhold
af ammoniak, salpetersyre og partikelbundet ammonium og nitrat,
dels af intensiteten og varigheden af nedberen. For de steerkt vand-
opleselige kemiske forbindelser (fx salpetersyre og ammoniak) ob-
serveres typisk hejest vdddeposition i begyndelsen af en nedbersepi-
sode, hvorefter vdddepositionsmaengden aftager efterhdnden som
luften “renses” for de pageeldende kemiske forbindelser (Asman og
Jensen, 1994). ‘ _

Véddepositibnen er stort set ligeligt fordelt mellem ammonium og

nitrat (se Tabel 2.5). Endvidere er vaddepositionen af ammonium

lavere pd malestationerne ved kysten end pé mélestationerne place-

- retinde i landet. For Anholt, Keldsnor og Pedersker males en vadde-

position af ammonium p4 258-428 kg N/km’, mens der pa stationer-
ne Frederiksborg, Lindet og Ulborg males 380-634 kg N/km®. Arsa-
gen er formentlig, dels at stationerne ved kysten udszttes for mindre
nedber, dels at kyststationerne ikke pavirkes af de lokale landbrug i
samme grad som landstationerne. Samme menster observeres ikke
for vdddepositionen af nitrat, der i 1997 ligger pa 266-406 kg N /km’.
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Tabel 2.5 Arlig vaiddeposition i 1997 af ammonium og nitrat p& de 6 ho-
vedstationer samt p4 nedbersstationen ved Pedersker. Endvidere angives
den totale meengde vaddeponeret kveelstof og den &rlige nedbersmeegde.

Ammonium Nitrat Totaimaengde Nedbgr

kg N/km? kg N/km? kg N/km® mm
Anholt 258 298 556 426
_Frederiksborg 380 325 705 588
Keldsnor 375 266 641 521
Lindet 634 , 406 1040 700
Pedersker 428 309 737 429
Tange 542 311 853 594
Ulborg 411 374 785 716

Mzngden af nedber pa en given lokalitet udviser ingen udpraeget
saesonvariation (se Figur 2.13), og da nedbegrsmeengden er den vee-
sentligste faktor for vaddepositionsmeengden, observeres heller in-
gen szsonvariation for ammonium og nitrat (se Figurerne 2.14 og
2.15). Til gengzeld ses et tidsligt sammenfald mellem nedbersmeeng-
den og vaddepositionen af ammonium og nitrat.

‘Nedbersmeaengdens indflydelse p4 véddepositionen fremgar ligele-

des af den tidslige udvikling i den é&rlige vaddeposition af ammoni-
um og nitrat. Af Figur 2.16 ses, at eendringerne i den érlige vaddepo-

sition i nogen grad felger mensteret for eendringerne i den drlige

nedbgrsmeengde. En lang raekke andre faktorer spiller dog, som alle-
rede nzevnt, 0gsd en vigtig rolle. For perioden 1989-1997 observeres
en tendens til faldende vdddeposition af sdvel ammonium som nitrat
pa trods af, at nedbersmeengden stort set er uandret. De faldende
vaddepositionsmzngder hanger formentlig sammen med aftagende
emissioner af kvaelstof i Europa (se afsnit 2.1). Denne konklusion skal
dog tages med forbehold, dels fordi der kun foreligger malinger for
en relativt begreenset arrackke, dels fordi variationerne fra et ar til det
naste kan vere af samme storrelsesorden som de observerede an-
dringer igennem hele perioden fra 1989-1997.
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Figur 2.13 Manedlig nedbersmeengde pa Anholt i perioden 1989 til 1997.
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Figur 2.14 Manedlig vdddeposition af ammonium p& Anholt i perioden
1989 til 1997.
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Figur 2.15 Ménedlig vdddeposition af nitrat p& Anholt i perioden 1989 til
1997.
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Figur 2.16 Den éarlige vaddeposition af ammonium (®) og nitrat (a) og den
arlige nedbersmeengde (+) pa malestationerne p& Anholt, ved Tange og
ved Keldsnor i perioden 1989-1997.

2.4 Samlet kvaelstofdeposition

Beregninger er ikke P& basis af malte og estimerede terdepositioner kan den samlede
valideret kvalstofdeposition beregnes. Det er igen vigtigt at pointere, at terde-

positionsberegningerne ikke er valideret mod malinger og derfor er
behaeftet med stor usikkerhed.

2.4.1 Samlede kvalstof deposition
Deposition til havomrider Tabel 2.6 viser den samlede kvzlstof deposition baseret p&4 malinger-
og til landomrader ne pa Anholt og ved Ulborg. I terdepositionsberegningerne er der
regnet med havoverflade pa Anholt og landoverflade ved Ulborg.
Resultaterne repreaesenterer derfor den atmosfeeriske kveelstofbelast-
ning henholdsvis til et havomrade og til et landomrade.
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Tabel 2.6 Samlede kveelstofdepositioner (kg N/ km?) til en hav- og en
landoverflade. Depostionerne er fremkommet ud fra mélt vaddepositi-
on og beregnet terdeposition. Sidstnevnte baseret p& malinger fra ma-
Jestationerne hhv. p4 Anholt og ved Ulborg og beregnede terdepositi-
onshastigheder for hhv. hav- og landoverflader.

Anholt Ulborg
Januar , 31 125
Februar ' 60 165
Marts 46 130
April : 54 149
Maj 74 141
Juni 66 88
Juli 41 . 130
August 76 248
September 47 102
Oktober 41 106
November 48 176
December 64 120
1997 648 1680

Der ses en naesten tre gange hejere kvalstofbelastning over land end
over hav. Dette skyldes flere forskellige faktorer, dels en generelt
storre nedbersmeengde over land, dels at terdepositionshastigheden
generelt er sterre over land og endelig at koncentrationen af ammo-
niak generelt er hgjere over land pga. af lokale kilder. Igen skal det
pointeres, at terdepositionen af kveelstofdioxid til land hejst sand-
synligt er overestimeret i de foretagne beregninger.

Ammoniak og ammonium kommer hovedsageligt fra landbrug,
hvorimod resten (kvalstofdioxid og sum-nitrat) kommer fra for-
breendingsprocesser (primeert fossilt breendstof). P4 basis af denne
viden er det muligt at opgere, hvor meget kilderne bidrager med.
Ved at sammenholde Tabel 2.2 og Tabel 2.6 &emgér det, at 52% af
kvealstofdepositionen til Kattegat stammer fra landbrug og 48% fra
afbreending af fossilt breendstof. Tilsvarende viser resultaterne, at
over land stammer halvdelen af kvelstofdepositionen fra landbrugs-
kilder og halvdelen fra afbreending af fossilt breendstof.
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3 Modelresultater

I dette kapitel prasenteres og diskuteres modelberegninger af luft-
koncentrationer og depositioner af kvalstofforbindelser til de Indre
Danske Farvande. Ligesom de fire foregiende &r, er beregningerne
foretaget med ACDEP-modellen (Atmospheric Chemistry and Depo-
sition) (Hertel et al. 1995), som er en transport-kemi model, der deek-
ker hele Europa. Modellens opbygning og den anvendte beregnings- .
procedure er beskrevet pd dansk i Ellermann et al. (1996). Bereg-
ningsproceduren er imidlertid sndret noget i forbindelse med be-
regningerne for 1997. I det foreliggende kapitel gives en kortfattet
gennemgang af modellen samt en beskrivelse af de endringer, der er

foretaget siden beregningerne for 1996. I Skov et al. (1996) blev der

praesenteret resultater af beregninger for perioden 1989 til 1995, El-
lermann et al. (1997) indeholdt resultater for 1996, og i den forelig-
gende rapport praesenteres primeert resultater for 1997. 1 forbindelse
med revisionen af beregningsproceduren er beregninger for hele pe-
rioden 1989-96 blevet gentaget, og dele af dette datamateriale er prae-
senteret her. Resultaterne af beregningerne omfatter koncentrationer

‘og depositioner for hovedfarvandene samt danske fjorde, vige og

bugter. Endvidere er der som noget nyt preesenteret beregninger af
depositioner til danske landoverflader. Den nye beregningsprocedu-
re har gjort de hidtidige tests af modellen (Skov et al. 1996) uaktuelle,
og derfor er der foretaget nye sammenligninger af modelresultater og
malinger fra malestationer. Primeert p& grund af omfanget af det gra-
fiske materiale, er disse sammenligninger samt en kvalitativ analyse
af de observerede afvigelser preesenteret i et separat kapitel (Kapitel
4). En hjemmeside pi internet for de prasenterede ACDEP-
beregninger er under udarbejdelse. Nar denne hjemmeside er klar,
vil samtlige tabeller og figurer i de seneste overvagningsrapporter for

atmosferen kunne ses og downloades herfra.

3.1 Modelbeskrivelse

ACDEP er en trajektoriemodel, som beregner koncentrationer og de-
positioner af forskellige kemiske forbindelser pa baggrund af fire
degns transport af luftpakker frem til et net af receptorpunkter. Net-
tet af receptorpunkter reprasenterer det omréde, hvortil koncentrati-
oner og depositioner af de kemiske forbindelser enskes beregnet.

" Transportvejen, en sékaldt trajektorie, beregnes baglens ud fra vind-
- hastighed og vindretning; dvs. fra et givet receptorpunkt og et givet

ankomsttidspunkt regnes bagud til startpunktet fire degn tidligere.
Der tildeles begyndelseskoncentrationer til de forskellige stoffer i

luftpakkerne, og herefter transporteres luftpakkerne forleens fra

startpunktet frem til receptorpunktet via den beregnede trajektorie.
Under transporten modtager luftpakken emissioner fra de kilder,
som passeres, og de enkelte kemiske forbindelser omdannes via ke-
miske reaktioner, spredes i vertikal retning, og fiernes fra luftpakken
ved tor- og vaddeposition. En principskitse af modellens opbygning
er vist i Figur 3.1. Modellen har en vertikal udstreekning fra jordover-
fladen og op til 2 km’s hejde, og den er inddelt i 10 vertikale lag.

37



Atmosferekemiske

processer
Vaddeposition
T@rdeposition
ha

Emissioner
Trajektorie :

NH3

NO, 0oC

Figur 3.1 Opbygning af ACDEP-modellen. Under transporten modtager
luftpakken emissioner fra de kilder, som passeres, og stofferne omdannes
kemisk, spredes i vertikal retning og afsaettes ved ter- eller vaddeposition.

Kemiske forbindelser De kemiske forbindelser i modellen er beskrevet ved den -sdkaldte
Carbon-Bond Mechanism IV (CBM-IV), som omfatter 37 stoffer og ca.
80 reaktioner. CBM-IV skemaet (Gery et al. 1989) er primaert udviklet
til modellering af forureningsepisoder med ozon (O,), men indehol-
der samtidig en relativt detaljeret beskrivelse af kvalstofkemien.
Princippet i CBM-1V er, at man inden for kulbrinterne lader en enkelt
modelforbindelse repraesentere en gruppe af stoffer eller en reaktiv
kemisk gruppe indeholdt i forskellige stoffer. Fordelen ved denne
fremgangsmaéde er naturligvis, at der spares beregningstid ved at be-
graense antallet af kemiske forbindelser og reaktioner i modellen. Da
CBM-1V oprindeligt ikke omfatter ammonium og ammoniak, er disse
tilfgjet til mekanismen.

Herefter er kvelstofforbindelserne i modellen repreesenteret ved
ammoniak (NH,), ammoniumnitrat (NHNO,), ammoniumbisulfat
(NHHSO,), ammoniumsulfat ((NH,),SO,), kvelstofdioxid (NO,),
- kvalstofmonoxid (NO), salpetersyre (HNO,), nitratradikalet (NO,),
dinitrogenpentoxid (N,0,), salpetersyrling (HNO,), peroxysalpetersy-
re (HNO,), PAN (peroxyacetylnitrat (CH,COO,NO,)), andre organi-
ske nitrater end PAN, samt uorganiske nitrater forskellige fra ammo-

niumnitrat.
Partikulzert bundne Modellen indeholder ikke starrelsesfordelinger af partikler, og be-
forbindelser skrivelsen af partikulaert bundne forbindelser og heterogene reaktio-

ner er derfor steerkt simplificeret (se bl.a. Vignati, Hertel 1996). Da
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ammonium og ammoniak har stor betydning for kvalstofdepositio-
nen til hav, er der udviklet en serlig rutine til behandling af disse
forbindelser i modellen.

Kemiske forbindelser fjernes fra modelsejlen ved kemisk omdannel-
se, tordeposition eller vdddeposition. Vaddepositionen omfatter bade
“in-cloud scavenging” (optag i skydréber) og “below-cloud scaven-
ging” (optag i regndraber). Ved beregning af terdeposition af parti-
kuleert bundet materiale antages det, at alt materiale er bundet til
partikler med en diameter pa 1 pm.

3.2 Beregningsprocedure

Til beregningerne er der anvendt meteorologiske data fra EMEP
MSC-W (European Monitoring and Evaluation Programme, Meteo-
rological Synthesizing Centre - West) ved Det Norske Meteorologiske
Institut (DNMI); disse data er givet p& 150 km x 150 km gitterfelter
som deekker sterstedelen af Europa. De meteorologiske data er ven-
ligst stillet il radighed af Helge Styve, Hilde Sandnes og Egil Stere,
DNMI. De meteorologiske data er fra EMEP’s side leveret i et kom-
primeret format. Alligevel er der for de 9 ar, for hvilke der nu er
foretaget beregninger i forbindelse med overvagningsprogrammet,
tale om en datameengde pa neesten 900 Mb meteorologiske data.

Ligesom for de tidligere ars beregninger, er der foretaget en udglat-
ning af nedbersfelterne til et finere gitternet med henblik pé at undga
ikke-fysiske gradienter som felge af den grove geografiske oplesning
i nedbersdata. Endvidere er EMEP’s nedbersfelter korrigeret ind ef-
ter de observerede méanedlige nedbersmeengder fra malestationerne
p4 Anholt, ved Keldsnor og ved Pedersker. EMEP’s fordeling af ned-
beren over maneden er bibeholdt ved denne korrektion. '

I de tidligere beregninger med ACDEP anvendtes faste begyndelses-
koncentrationer bestemt ved analyser af beregninger sammenlignet
med maledata (Asman et al. 1994; Hertel et al. 1995). I beregningerne
for 1997 er denne procedure endret; begyndelseskoncentrationemé
er nu bestemt ud fra interpolation af manedsmiddelkoncentrationer
beregnet med DMU’s Eulerske model DEM (Danish Eulerian Model)
(Zlatev et al. 1992). DEM deekker hele EMEP-omradet, og beregnede
manedsmiddelkoncentrationer foreligger for hele perioden 1989 til
1997 (se bl.a. Bastrup-Birk et al. 1997 samt Skjedt et al. 1998). DEM er
en 2-dimensionel model, hvor atmosfaeren i vertikal retning er repree-
senteret af et lag fra jordoverfladen og op til toppen af greenselaget.
Som tidligere neevnt har ACDEP 10 vertikale lag, og det er antaget, at
DEM’s resultater er repraesentative for lagene mellem jordoverfladen
og greenselagets top. Det antages, at initialkoncentrationerne er
spredt op til greenselagshejden, som den var den foregdende dag
klokken 12. Over graenselaget er det antaget, at koncentrationerne er
1/10 af dem i greenselaget. Kvaelstofdioxidkoncentrationen i vinter-
halvaret har generelt vist sig at veere ca. en faktor 2 overestimeret i
DEM (Skjedt DMU 1998, personlig kommunikation). Dette er der
korrigeret for i begyndelseskoncentrationerne til ACDEP.
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Tidligere har der veeret anvendt to versioner af modellen: den oprin-
delige 10-lags version samt en 2-lags version. Beregninger med 2-lags
versionen af modellen er vaesentligt hurtigere end beregninger med
10-lags versionen. I forbindelse med @endringen af initialiseringspro-
ceduren er dette ogsd sendret siledes, at de nye beregninger alle er
foretaget med den oprindelige 10-lags version af modellen.

ACDEP-modellen anvender emissioner af svovldioxid, ammoniak,
kvelstofoxider og kulbrinter fordelt pa gitterfelter som input-data til
beregningerne. For Danmark og de naermest omkringliggende omra-
der er der anvendt en detaljeret emissionsopgerelse pé 15 km x 15 km
gitterfelter, og for det ovrige Europa anvendes EMEP’s opgerelser pa
150 km x. 150 km gitterfelter (Mylona 1996). EMEP’s emissionsdata er
senest opdateret i 1998 (Mylona DNMI 1998, personlig information)
for perioden 1985 til 1996, og disse data er venligst stillet til rddighed
af Sophia Mylona, DNMI. De anvendte emissionsdata omfatter kun
totale drlige emissioner til det aktuelle felt. For at fordele emissioner-
ne over dret og over degnet er der anvendt enkle funktioner, som
beskriver de typiske variationer i Europa. De anvendte emissionsop-
gerelser er oprindeligt udviklet til aret 1990. Opgerelserne er opdate-
ret til de enkelte beregningsdr ved forholdsregning ud fra EMEP’s
emissionsopgerelser pd landsbasis og ved at antage, at den geografi-
ske fordeling er ueendret siden 1985 (se Ellermann et al. 1996). Da
EMEP’s emissionsopgerelser ikke er feerdige for 1997 er disse anta-
get ueendret i forhold til 1996. :

ACDEP-modellen beregner gjebliksluftkoncentrationer samt vad- og
terdepositioner for receptorpunkterne hver 6. time. Resultaterne om-
fatter samtlige stoffer i modellen, men i det folgende preesenteres kun
udvalgte stoffer. For at estimere niveauer og depositioner er der in-
terpoleret linezert mellem gjebliksveerdierne. Til hvert receptorpunkt
beregnes 3 typer af deposition: Terdeposition per arealenhed for
henholdsvis land- og vandoverflader samt vadddeposition per area-
lenhed. Disse data gemmes normalt for hver 6. time. For at spare
plads er der kun gemt beregnede koncentrationer ved overfladen.
Trods denne datareduktion og anvendelsen af et komprimeret data-
format, sé fylder beregningsresultaterne for de 233 receptorpunkter
ca. 2 Gb for de 9 beregningsar.

Beregningerne for hele perioden 1989-97 er foretaget for et receptor-
net med en oplesning pa 30 km x 30 km, som omfatter danske land-
og farvandsomrader, fjorde, vige og bugter, se Figur 3.2. Beregnin-
gerne er foretaget for gitterfeltets midtpunkt, som antages at repree-
sentere hele feltet. Samlet omfatter beregningsnettet 233 gitterfelter.
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Figur 3.2 Det anvendte beregningsnet med en oplesning pé 30 km x 30 km for de danske marine far-
vande. Prikkerne angiver receptorpunkterne (233 i alt), hvortil beregningerne er foretaget. Farvands-
graenserne for de danske hovedfarvande er ligeledes angivet. Information om hvilket farvand de en-
kelte felter tilhorer, er trukket ud fra GIS-systemet, ArcInfo, pd baggrund af data fra Danmarks Geolo-
giske Undersagelser. '

3.3 Luftkoncentrationer

I dette afsnit preesenteres grafiske fremstillinger af de beregnede luft-
-koncentrationer for receptornettet for aret 1997 af ammoniak, ammo-
nium, salpetersyre, kvelstofdioxid, nitrat og sulfat. Sulfat er medta-
get pga. dets betydning for transporten af ammonium, idet ammoni-

um i modellen bl.a. optreeder som ammoniumsulfat og ammonium- .
bisulfat. ’

Ammoniak Figur 3.3 viser arsmiddelkoncentrationer af ammoniak for hele re-
ceptornettet. Resultaterne afspejler primeert de danske emissioner i
landbrugsomraderne, idet ammoniak hurtigt reagerer med svovlsyre,
salpetersyre, saltsyre eller sure partikler i atmosferen og danner par-
tikuleert bundet ammonium. Levetiden af ammoniak i atmosfeeren er
kort. Ved modeltilpasning har man estimeret den typiske levetid for
ammoniak i Europa til ca. 3,5 time (Asman, Janssen 1987). Derfor er
bidraget til ammoniakkoncentrationen fra langtransport af mindre
betydning. Der kan dog frigives ammoniak fra langtransporteret
ammoniumnitrat, men dette bidrag er normalt af mindre betydning
for de lokale koncentrationer. Dette ses bl.a. af de meget lave kon-
centrationer, som kan observeres over Nordseen (typisk 0,1 til 0,4 ng

' N/m°). Fjorde, vige og bugter udsattes generelt for betydeligt hejere
ammoniakkoncentrationer (typisk mellem 0,5 og 1,0 ng N/m’) pga.
deres beliggenhed teet p4 emissionsomraderne over land.
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Partikler fjernes primeert fra atmosfeeren under nedbersepisoder. Da
der kan gé dage imellem, at en luftmasse udsaettes for en nedbersepi-
sode, kan atmosfeeriske parukler have meget lange levetider i atmo-
sfeeren (op til 8 - 10 dage i troposfaeren). Ammonium er partikelbun-
det og kan derfor langtransporteres. I modellen antages ammonium
at optreede i tre former: ammoniumnitrat, ammoniumsulfat og am-
moniumbisulfat (se bl.a. Ellermann et al. 1996). De to sidste antages
dannet ved en irreversibel proces, hvilket betyder, at ammonium
bundet i en af disse former ikke frigiver ammoniak til atmosfeaeren
igen. Det beregnede arsmiddelindhold af ammonium i partikelform
er vist i Figur 3.4. Koncentrationsgradienten gdende fra syd mod
nord er bemaerkelsesvardig. Gradienten skyldes bade store emissio-
ner af svovl og kvaelstofoxider i Syd- og Centraleuropa og indflydel-
sen fra lokalt emitteret ammoniak. Som et eksempel pa denne gradi-
ent gaende fra syd mod nord kan neevnes, at ammoniumniveauet
over Nordsgen er beregnet til ca. 1,0 ug N/m’ i syd og 0,4 pg N/m’ i
nord. Malingerne fra malestationerne i overvagningsprogrammet
viser tilsvarende gradienter.

I baggrundsomraderne i Danmark omdannes hovedparten af luftens
kvaelstofmonoxid til kvaelstofdioxid ved reaktion med ozon. Ozon er
stort set altid i overskud (i forhold til kvalstofmonoxid) i disse om-
rdder og derfor udger kvalstofdioxid typisk over 90% af kvaelstof-
oxiderne (NO, = NO + NO,). Kvelstofdioxid omdannes videre til
salpetersyre med i gennemsnit ca. 5% i timen (se bl.a. Hertel 1995).
Kvelstofdioxid deponerer meget langsomt til vand (se bl.a. Eller-
mann et al. 1996), hvorimod dets deposition over land er vigtig. Nar
det geelder depositionen af kvaelstof til havomrdder, er det dog kun
som kilde til salpetersyre og nitrat, at kveelstofdioxid har betydning.
De beregnede arsmiddelveerdier af kveelstofdioxid viser betydelige -
gradienter pa op til 30 - 40% fra land (emissionsomraderne for kvael-
stofoxider) og ud over havet, se Figur 3.5. Bemeerk i ovrigt de vee-
sentligt sterre koncentrationer over byerne; iseer Kebenhavn, Arhus,
Odense og Aalborg, som afspejles tydeligt i resultaterne. Tilsvarende
gradienterne over hav, ses en gradient fra syd mod nord pga. lang-
transport af kvelstofdioxid fra Centraleuropa. Koncentrationerne
over fjorde, vige og bugter samt over land er vasentligt hgjere end
over dbent hav pga. emissionerne over land (udslippene over hav,
bla. fra feerger, er i reglen ubetydelige, og i evrigt ofte darligt be-
stemt i emissionsopgerelserne). I ACDEP-modellen tages der hensyn
til degnvariationen i terdepositionshastigheden af kvaelstofdioxid til
landoverflader, hvorimod der ses bort fra seesonvariationen. Deposi-
tion af kvalstofdioxid sker hovedsageligt til beplantning og afhzen-
ger af om planternes spaltedbninger er abne. Terdepositionen af
kveelstofdioxid til land er relativt langsom (og praktisk talt nul til
havoverflader), og derfor er denne fjernelse kun af mindre betydning
for koncentrationsniveauet sammenlignet med den kemiske omdan-
nelse. Gradienter i koncentrationsniveauet taet ved storre emissions-
omréder over land (bl.a. i byomrader), skyldes saledes primaert verti-
kal spredning. Terdepositionen er dog tilstreekkeligt stor til at NO,
spiller en rolle for meaengden af kvaelstof som terdeponeres til land
(se senere).



Salpetersyre

Nitrat

Fordeling af partikel-
storrelser

Sulfat

Salpetersyre dannes fotokemisk i atmosfaren, og har lige som am-
moniak en kort levetid. Alligevel er denne komponent knyttet til
langtransport, dels fordi omdannelsen af kvalstofoxider til salpeter-
syre, som tidligere naevnt, kun sker med ca. 5% i timen, og dels fordi
salpetersyre kan optages savel som frigives fra nitrat i sure partikler.
Nitrat kan siledes virke som et reservoir for salpetersyre i atmosfee-
ren. Endelig kan partikulert ammoniumnitrat dannes ved, at salpe-
tersyre og ammoniak reagerer; en reaktion som isar finder sted pa
overfladen af partikler. Salpetersyre og partikulert nitrat vekselvir-
ker derfor i betydelig grad i atmosfeeren. De beregnede arsmiddel-
koncentrationer af salpetersyre er vist i Figur 3.6. Koncentrationen er

'nogenlunde homogen over hovedfarvandsomraderne med en mid-

delveerdi pa ca. 0,2 ng N/m’. For fjorde, vige og bugter og over land
er koncentrationen vasentligt lavere end over hav. Eksempelvis er
koncentrationen over Limfjorden ca. 0,1 pg N/m’. Dette skyldes den
hurtige reaktion med ammoniak emitteret fra de lokale landbrugs-
omrader. '

Ligesom ammonium er nitrat bundet til partikler, som for en stor del
langtransporteres i atmosfaeren. Beregningerne viser en tilsvarende
syd-nordgdende gradient for nitrat (Figur 3.7), som observeredes for
ammonium. Dette skyldes langtranport fra Syd- og Centraleuropa.
Betragtes Nordseen igen som eksempel, aftager koncentrationen fra

‘ca. 0,8 g N/m®i syd til ca. 0,5 ug N/m’ i nord. Sammenholdes Figu-
g Y g gu

rerne 3.6 og 3.7, ses det, at modellen giver en salpetersyreandel i stor- -
relsesordenen 20% af sum-nitrat p4 arsbasis. Dette er en relativt hej
andel sammenlignet med maleresultater preesenteret i Andersen og
Hovmand (1994). Den beregnede salpetersyreandel af sum-nitrat er
dog vaesentligt mindre over fjorde, vige og bugter pga. den omtalte
reaktion med ammoniak.

I ACDEP-modellen skelnes ikke mellem forskellige sterrelser af par-
tikler, hvilket har betydning for beskrivelsen af overgangene mellem
forbindelser i gasfase og partikelfase, og ikke mindst for depositionen
af partikuleert bundet materiale. Til eksempel kan nitrat og ammoni-
um i en given luftmasse vere til stede i forskellige storrelser af par-
tikler, og dermed afsettes med forskellig hastighed. Mdlinger pra-
senteret af Kerminen et al. (1997) viste perioder, hvor ammonium var
bundet til sulfat i partikler med diameter mellem 0,1 og 1,0 pm,
hvorimod nitrat optradte i partikler med diameter mellem 1 0g 10 ym
primzert bundet til natrium og kun i mindre grad til ammonium.
Natriumnitrat (NaNOQ,) kan bl.a. dannes ved, at salpetersyre optages i
partikler dannet ved havsprejt, som indeholder natriumklorid
(NaCl), hvorved saltsyre (HCl) fordamper fra partiklen. Da ACDEP-
modellen ikke pa nuveerende tidspunkt har implementeret sterrelses-
fordelinger af partikler omfatter den dermed heller ikke de her be-
skrevne processer. En rakke aktiviteter er imidlertid iveerksat for i
fremtiden at udvide modellen med disse ting (se bl.a. Vignati 1998).

I modellen er sulfat koblet til transporten af ammonium via forbin-
delserne ammoniumsulfat og ammoniumbisulfat. Svovlemissionerne
reduceres vasentligt i Europa i disse ar (se fx Mylona 1996), og derfor
ma det forventes, at sulfat fir en mindre rolle for transporten af am-
monium i atmosfaren fremover. Ved vurdering af udviklingen i de-
positionen af kveelstofforbindelser, er det derfor interessant at folge
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udviklingen i sulfatkoncentrationerne og deres geografiske fordeling.
En overslagsberegning baseret pa maledata fra Frederiksborg viste, at
andelen af ammonium associeret med sulfatholdige partikler typisk
er over 70% om vinteren og ned til 30% om sommeren (Hertel et al.
1996). Disse analyser afhznger meget af, om ammonium antages
bundet som ammoniumsulfat eller ammoniumbisulfat; en informati-
on som vore maledata endnu ikke giver mulighed for at udlede. Uan-
set antagelsen om, hvilken af de to former ammonium er bundet til,
viser sammenligninger med ACDEP-modellen, at modellen overe-
stimerer maengden af ammonium associeret med sulfatholdige par-
tikler. Beregningerne viser altid, at over 70% af den partikulaere am-
moniak er associeret med sulfatholdige partikler. Denne analyse var
imidlertid baseret pa beregninger foretaget med den tidligere bereg-
ningsprocedure og kan have andret sig i resultaterne fra de nye be-
regninger. En kvalitativ analyse er foretaget i Kapitel 4.

Resultaterne for drsmiddelkoncentrationen af sulfat viser en klar syd-
nordgdende gradient; i Nordsgen fx fra ca. 1,0 ng S/m’isyd til 0,5 pg
S/m’ i nord (Figur 3.8). Tilsvarende ses for Nordsgen en ost-
vestgdende gradient pa ca. 30% giende fra kysten af Jylland og ud
over det danske Nordsgomride. Derimod ses ingen klare gst-vest
gradienter for de ovrige danske farvande, hvilket skyldes den relativt
langsomme omdannelse af svovldioxid tl sulfat (ca. 2 - 3% per time;
se bl.a. Hertel et al. 1995). Danske kilder bidrager derfor kun i mindre
omfang til sulfatkoncentrationerne over danske farvande.
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Figur 3.3 Beregnede arsmiddelkoncentrationer af ammoniak (NH,) i pg N/m’i 1997.
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Figur 3.5 Beregnede arsmiddelkoncentrationer af kvzelstofdioxid (NO,) ipg N/m"i1997.
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3.4 Terdeposition af kvaelstof

I dette afsnit praesenteres de beregnede terdepositioner af kveelstof-
forbindelser for hele receptornettet for beregningsaret 1997. Efterfol-

-gende preaesenteres, hvorledes terdepositionen er fordelt pa bidrag fra

de forskellige kveelstofforbindelser.

Figur 3.9 (til hav) og 3.10 (til land) viser den samlede terdeposition af
kveelstofforbindelser for hele receptornettet for 1997, angivet i ton

'N/km’. Resultaterne afspejler dels de danske emissionsomréder over

land, og dels deposition af langtransporteret partikuleert bundet ma-
teriale. Langtransporteret partikuleert materiale deponerer direkte
eller frigives til komponenter i gasfase, som herefter deponerer. Det
sidste geelder salpetersyre (fra partikuleert nitrat) og i mindre omfang
ammoniak (fra partikuleert bundet ammoniumnitrat). De forskellige
bidrag til depositionen over hav afspejles bla. i gradienten giende
fra den jyske kyst mod vest ud over Nordseen (fra depositioner i
sterrelsesordenen 0,5 ton N/km’ til ca. 0,3 ton N/km®), og i den fal-
dende gradient fra syd mod nord.

Primzert som felge af de vaesentligt hgjere ammoniakkoncentrationer
over fjordene er terdepositionen per arealenhed til vandoverflader i
fiordomraderne betydeligt hejere end over det abne hav. Eksempel-
vis er terdepositionen af kvaelstof til Limfjorden i 1997 beregnet til ca.

10,7 ton N/km’, og dermed mere end 70% hejere end den tilsvarende

terdeposition til midten af det danske Nordsgomrade. Over land
giver depositionen af kvalstofdioxid et betydeligt ekstra bidrag til

toerdepositionen, hvilket medvirker til, at terdepositionen til land

generelt er storre end til hav. Kveelstofdioxid deponerer stort set ikke
til vandoverflader.

Terdepositionshastigheden afhanger i betragtelig grad af overflade-
typen (se bl.a. Asman et al. 1993 og Ellermann et al. 1996). Derfor er
det vigtigt at understrege, at de viste beregningsresultater i Figur 3.9
angiver terdepositionen per arealenhed til vandoverflader i det pageel-
dende gitterfelt, og tilsvarende viser resultaterne i Figur 3.10 terde-
positionen til landoverflader. Betragtes en af disse figurer sarskilt, ud-
trykker de observerede forskelle mellem de enkelte gitterfelter sdle-
des ikke forskelle i overfladetyper, men derimod forskelle i koncen-
trationer i luften af de deponerende komponenter, se i gvrigt Figu-
rerne 3.3 til 3.8.

Ammoniak fra landbruget bidrager vesentligt til terdepositionen af
kveelstof til danske havomrader, se Figur 3.11. I gennemsnit for alle
de danske farvande omfattet af beregningerne.(208 i alt) udger ter-
depositionen af ammoniak lidt over 40% af den samlede terdepositi-
on af kvealstof. Bidraget fra ammoniak er, som tidligere naevnt, sterre
for fjorde, vige, bugter og seger. I Figur 3.11 er dette illustreret med
beregningsresultater for Limfjorden, hvor ammoniak bidrager med
ca. 2/3 af den samlede terdeposition af kvalstof. Langtransporteret
ammonium bidrager yderligere med 13% af terdepositionen til Lim-
fjorden, hvilket samlet vil sige, at 80% af terdepositionen af kvaelstof
stammer fra landbrugsemissioner (ammoniak+ammonium). For de
dbne farvande, Nordseen og Kattegat, udger dette bidrag henholds-
vis ca. 50% og ca. 70%. -
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Figur 3.11 Beregnet terdeposition for 1997 til Nordseen, Kattegat, Limfjorden og de samlede danske far-
vande. Depositionen er fordelt pa bidrag fra danske og udenlandske kilder samt pa komponenterne am-
moniak, partikulaert ammonium, gasfase NO, og partikuleert nitrat. '

Bidrag fra danske kilder
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Figur 3.11 viser foruden fordelingen p& komponenter ogsé bidraget
fra danske kilder. Proceduren for disse beregninger er kort beskrevet
i afsnit 3.7. Resultaterne viser, at storstedelen af bidraget til terdepo-
sition af kveelstofforbindelser fra danske kilder stammer fra afseet-
ning af ammoniak. Kvzlstofoxiderne skal forst omdannes til salpe-
tersyre, for de terdeponeres til vandoverflader. Bidrag fra danske
kvalstofoxidkilder er derfor for storstepartens vedkommende trans-
porteret ud af det danske omrade, for det afseettes. Partikulaert bun-
det ammonium og nitrat afsaettes kun langsomt ved terdeposition, og
bidraget fra danske kilder til danske havoverflader er derfor mini-
malt.

3.5 Vaddeposition af kvalstof

I dette afsnit praesenteres beregnede vaddepositioner af kvalstoffor-
bindelser for hele receptornettet for beregningsaret 1997 (se tilsva-
rende for de ovrige beregningsar i Skov et al. (1996); bilagsrappor-
ten). Efterfolgende preesenteres véddepositionen fordelt p4 bidrag fra
de forskellige kvalstofforbindelser.
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Figur 3.12 Den totale vdddeposition (ton N/km ) af kveelstofforbindelser til de danske land- og havomrader
beregnet for 1997. :
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Figur 3.13 Arsnedber (mm) til hele receptornettet i 1997. Nedbersmengderne er fra EMEP MSC-W, men
nedberen mélt pa Anholt, ved Keldsnor og Pedersker er anvendst til justering af hhv. Kattegat, Det Sydfyn-
ske Qhav og Dsterspen omkring Bornholm.
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Figur 3.14 Den totale deposition (ter+vad) af kveelstofforbindelser til havomrader beregnet for 1997. Dep o-
sitionen i ton N/km’ geelder kun for havomrader.
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Figur 3.15 Den totale deposition (ter+vad) af kveelstofforbindelser til landomrader beregnet for 1997. Depo-
sitionen i ton N/km’ gaelder kun for landomréder. '
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Fordeling af vaddeposition
af kveelstof i 1997

Sammenligning med
resultaterne for 1996

Komponentfordeling

Figur 3.12 viser den samlede vaddeposition af kvalstofforbindelser
til hele receptornettet for 1997, angivet i ton N/km”. Den observerede
variation fra gitterfelt til gitterfelt afspejler for en stor del forskellene i
nedbgrsmengderne. Dette ses ved at sammenholde Figur 3.12 med
nedbersmangderne vist i Figur 3.13. Der er ikke her lavet en separat
figur for vaddeposition til land, idet vaddepositionsprocessen ikke
aftheenger af overfladetypen (ud over den péavirkning overfladen har
pé selve nedberen). Derfor geelder vaddepositionen for gitterfelter
med sdvel land som havoverflader for begge overfladetyper.

Sammenlignet med resultaterne for 1996, er vaddepositionen til den
vestlige del af det danske Nordseomréde op til 50% lavere end aret
for, hvorimod vaddeposition til Kattegat og for de evrige indre far-
vande er ca. 20% sterre. Zndringerne skyldes for en stor del forskelle
mellem nedbegrsmengder og fremherskende vindretninger for de to
ar.

Udvaskning er den primere fjernelsesmekanisme for partikler i at-
mosfeeren. Pa grund af den hurtige udvaskning under nedbersepiso- -
der bidrager partikuleert bundet materiale veasentligt til vdddepositi-
onen af kvelstof. Effekten heraf kan ses i Figur 3.16, som viser vad-
depositionen af kvalstof fordelt pa forskellige forbindelser (samt
danske og udenlandske kilder). For vdddepositionen er det generelle
billede derfor, at partikelbundet kvzelstof i form af nitrat og ammoni-
um udger det primeere bidrag. I snit for alle de danske farvande viser
beregningerne, at bidraget er 38% for ammonium og 30% for nitrat,
eller samlet knap 70% af vaddepositionen af kveelstof. Denne forde-
ling er stort set den samme for alle farvandene, selv om det relative
bidrag fra partikuleert bundet kveelstof er lidt mindre for de kystneere
farvande.
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Figur 3.16 Beregnet vaddeposition for 1997 til Nordseen, Kattegat, Limfjorden og de samlede danske far-
vande. Depositionen er fordelt pa bidrag fra danske og udenlandske kilder samt pé komponenterne ammo-
niak, partikulzert ammonium, gasfase NO, samt partikuleert nitrat.

3.6 Totaldeposition af kvalstof

I dette afsnit preesenteres de beregnede totale depositioner af kvael-
stof til hele receptornettet for 1997. Efterfolgende praesenteres den
samlede vad-, ter- og totaldeposition til hovedfarvandene samt fjor-
de, vige og bugter i 1997. Bemeerk, at der hersker nogen uoverens-
stemmelse mellem farvandsarealer angivet i tidligere rapporter.
Overfladearealerne for de enkelte farvandsomrader, som er anvendt i
denne rapport, stammer fra GIS-baserede data fra GEUS og er i over-
ensstemmelse med de anvendte data i andre rapporter under Vand-
miljgplanen i 1998. Andringerne i farvandsarealer i forhold il tidli-
gere ar andrer dog ikke ved de overordnede konklusioner i forhold
til tidligere opgerelser.
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Figur 3.17 Samlet kveelstofdeposition beregnet til Nordseen, Kattegat, Limfjorden og de samlede danske far-
vande i 1997. Depositionen er fordelt p& bidrag fra danske og udenlandske kilder samt komponenterne am-
moniak, partikuleert ammonium, gasfase NO, samt partikulart nitrat.

Fordeling af totaldeposi-
tionen af kveelstof i 1996

Figur 3.14 (til hav) og 3.15 (til land), se side 54, viser den samlede
kvalstofdeposition for hele receptornettet for 1997, mens tabel 3.1
viser tor-, vad- og totaldeposition fordelt pé de forskellige hovedfar-
vandsomrader (en tabel for samtlige farvande er givet i bilag). Sam-
menholdes Figur 3.14 med de tilsvarende figurer for ter- og vadde-
position, ses det, at vaddepositionen udger ca. 75% af kvaelstofdepo-
sitionen til havomraderne. Derfor udviskes de syd-nord gradienter,
som kan observeres i tordepositionerne. Kun for landomrader samt
fiorde og kystnere omrader udger terdepositionen en veesentlig del
af den samlede deposition. Generelt varierer den totale kveelstofde-
position til havomrader i 1997 mellem 0,5 og 1,3 ton N/ km’. Storst
deposition til vandoverflader ses for fiorde og kystneere omrader
samt til den nordlige del af Nordseen og den nordvestlige del af Ska-
gerrak. For de to sidstnaevnte skyldes den heje deposition, at EMEP’s
nedbersfelter ligesom for 1995 og 1996 angiver store nedbgrsmang-
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der for disse omrader. For fjorde, vige og bugter skyldes den hgjere
deposition den kortere afstand til lokale ammoniakkilder. Depositio-
nen til landoverflader er generelt sterre (depositionen ligger mellem
0,8 og 1,5 Ton N/km®) end til hav. Dette skyldes storre tordeposition
af ammoniak og et yderligere bidrag fra terdeposition af kvaelstofdi-
oxid. :

Tabel 3.1 Ter, vdd og total atmosfarisk kvelstofdeposition til de danske hovedfarvandsomrader
(samt svenske del af Kattegat og Oresund).

ID Navn Teordepo-  Vaddepo- Totalde-  Totaldepo- Areal
siton sition position  sition/areal

, kton N kton N kton N kg N/km® km?®
1 Nordsgen - samlet dansk del 10,082 21,460 31,541 645 48887,9
2 Skagerrak - samlet dansk del 2,150 5,284 7,434 732 10150,2
3 Kattegat - samlet dansk del 5,634 8,707 14,241 846 16841,4
3 Kattegat, svenske del 1,513 - 3,806 5,319 789 6741,6
4 Nordlige Baelthav - samlet dansk del 1,828 2,195 4,023 1023 3931,3
5  Lillebselt - samlet dansk del 1,330 1,195 2,526 1088 2321,3
6  Storebzelt - samlet dansk del 2,233 2,549 4,783 1050 4556,6
7  Oresund - samlet dansk del 0,489 0,661 1,150 834 1379,4
79 . Qresund - svenske del 0,301 0,454 0,755 787 959,3
8 Sydlige Baelthav - samlet dansk del 0,970 1,340 2,310 934 2473,1
9  Ostersgen - samlet dansk del 4,240 7,083 11,323 764 . 14830,6
10  Alle danske farvande 29,929 50,475 79,332 753 105371,7

Komponentfordeling For gennemsnittet over alle danske farvande viser beregningerne, at
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bidraget fra landbrugssektoren (i form af ammonium og ammoniak)
udger 55%, og at bidraget fra diverse forbreendingsprocesser (i form
af kvaelstofoxider) udger ca. 45% af den samlede kvalstofdeposition,
se Figur 3.17. Igen er bidraget fra landbruget storre for de kystnzere
farvande, som fx Limfjorden, hvor ammonium og ammoniak bidra-
ger med 68%, primaert pga. terdepositionen af ammoniak.

3.7 Kilder til kvalstofdeposition

I forbindelse med et af delprojekterne under DMU’s IMIS-program
(Integrerede Miljpinformationssystemer) er der foretaget en vurde-
ring af danske kilders bidrag til atmosfaerisk kveelstofdeposition til
danske marine farvande (Hertel, Frohn 1997). Dette arbejde blev ud-
fort som et led i udviklingen af et system til at vurdere effekten af
diverse planlegnings- og lovgivningsmassige indgreb til nedbrin-
gelse af miljebelastningen. Vurderingen af betydningen af danske
kilder blev foretaget med udgangspunkt i beregningerne af kveel-
stofdeposition til danske farvande under Vandmiljeplanens Over-
vagningsprogram for 1995, praesenteret i Skov et al. (1996). Der er
herefter gennemfert en tilsvarende beregning for perioden 1989 til



Ar til &r variation

Salpetersyre stiger

1997, hvor alle danske kilder er sat til nul. Bidraget fra danske kilder-
er herefter bestemt ved at sammenholde resultaterne med og uden
danske kildebidrag. Det relative bidrag fra danske kilder blev ek-
sempelvis beregnet ved:

dep — d.
R, = 2P~ APur  100%
" dep
hvor R, er det relative bidrag fra danske kilder (i procent), og dep og
dep,, er depositionen beregnet hhv. med og uden bidrag fra danske
kilder.

Resultaterne viste, at bidraget fra danske kilder kun varierede mini-

malt fra ar til ar i perioden 1989 til 1997. Det sterste bidrag fra danske

kilder til kveelstofdepositionen blev fundet for fjorde, vige og bugter

som ligger teet ved de danske emissionsomrdder. Siden den fremher-

skende vindretning i Danmark er fra vest og nordvest, er bidraget fra

danske kilder betydeligt mindre for den danske del af Nordsgen end .
for farvandene pst for Jylland. Fra den jyske kyst (18 til 20%) og ud til

den vestligste del af det danske Nordseomrade (3 til 4%) ses en bety-

delig gradient i bidraget fra danske kilder, se Flgur 3.18, som viser

resultaterne for 1997.

Koncentrationen og dermed ogséd depositionen af salpetersyre stiger
nar de danske kilder sattes til nul (figuren er ikke vist her). Dette
resultat kan betragtes som lidt af et kuriosum, men det illustrerer
imidlertid ganske godt kompleksiteten af atmosfaerens kvaelstofkemi.
Arsagen er, at luftens salpetersyre fiernes hurtigt, nar luftmassen
passerer ind over de danske landbrugsomrader med heje ammoniak-
emissioner. De danske udslip af kvalstofoxider (NO, summen af NO
og NO,) bidrager meget lidt til kveelstofdepositionen, fordi omdan-
nelsen af NO, til salpetersyre (ved reaktion med OH radikal) kun
forleber med ca. 5% i timen. Det betyder, at hovedparten af kveelstof-
oxiderne udsendt fra danske kilder allerede har passeret de danske
farvande, for denne omdannelse har fundet sted.

Tabel 3.2 Det relative bidrag fra danske atmosfeeriske kilder til tor, vad og
total atmosfeerisk kvaelstofdeposition for de danske hovedfarvande.

Andel fra danske kilder (%)

1D Navn Terdeposition Vaddeposition Totaldeposition
1 Nordsgen 17,1 . 6,0 9,6
2 Skagerrak ' 34,7 13,7 19,8
3 Kattegat 52,2 14,30 29,0
4 Nordlige Baelthav 58,5 13,0 33,7
5 Lillebaslt 44.8 | 11,8 29,2
6 Storebeelt 43,0 9,6 25,2
7 @resund 38,9 10,0 22,3
8 Sydiige Beelthav 21,5 7,0 ‘ 13,1
9 Ostersgen 19,4 7,6 12,0

10 Alle farvande 51,10 9.2 17,5
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Figur 3.18 Det relative bidrag fra danske kilder til den samlede kvelstofdeposition til danske havoverfla-
der.

Kattegat
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I forbindelse med det danske havforskningsprogram Hav90, blev
bidraget fra danske kilder til kvaelstofdepositionen til Kattegat esti-
meret til ca. 20% for 1990 (Asman et al. 1994; 1995). Beregningerne
prasenteret i Hertel og Frohn (1997) giver et noget hojere bidrag pé
ca. 30%, hvilket ikke har forandret sig med de nye beregninger (se
Tabel 3.2). I alle 3 tilfeelde er resultaterne fremkommet ved beregnin-
ger med ACDEP-modellen. Forskellen i kveelstofdepositionen skyl-
des primeert beskrivelsen af terdepositioner af partikler, som siden
Hav90 er blevet lettere modificeret (se beskrivelsen i Ellermann et al.
1996) samt i eendringen af beregningsproceduren i forbindelse med
dette ars beregninger. Beregningerne viser ingen klar tendens i ud-
viklingen i total kvalstofdeposition og bidrag fra danske kilder. '
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4 Evaluering af modellen

ACDEP-modellen blev udviklet i forbindelse med den atmosfeeriske
del af Miljostyrelsens Havforskningsprogram Hav90 (Asman et al.
1994). Ved denne modeludvikling blev maledata fra overvagnings-
programmet samt maledata fra andre europaeiske maélestationer
brugt til vurdering af modellens resultater (Hertel et al. 1995). Efter
nogle mindre justeringer blev en ny sammenligning af modellens
resultater med malinger foretaget i forbindelse med anvendelsen i
overvagningsprogrammet (Skov et al. 1996). De ganske betydelige
e@ndringer i beregningsproceduren, som blev foretaget i forbindelse
med dette ars beregninger (se Kapitel 3) har imidlertid gjort de tidli-
gere sammenligninger uaktuelle. Dette er baggrunden for, at der i
dette kapitel foretages en ny vurdering af modellens resultater mhp.
at vurdere usikkerheden i bestemmelsen af kvzalstofdepositionen til -
de danske havomrader.

4.1 Ammoniak og partikulart bundet ammonium

Emissioner fra lokale landbrug dominerer niveauerne af ammoniak

‘betydeligt, og koncentrationen af ammoniak i atmosfeeren varierer

derfor steerkt i tid og rum. Ammoniak deponerer og re-emitteres
mange gange afheengig af overfladens beskaffenhed og de lokale
meteorologiske forhold. En god modelbeskrivelse af ammoniak-
koncentrationen kreever derfor meget detaljerede emissionsopgerel-
ser samt ngjagtige informationer om de lokale meteorologiske for--
hold. Alternativet er et meget finmasket malenet med f& kilometer
mellem hver malestation. ’

Pa Anholt, ved Frederiksborg og Ulborg er modellens resultater op
mod en faktor 2 hgjere end de malte koncentrationer om sommeren,
og forskellen er tilmed sterre om vinteren (Figur 4.1). Ved Keldsnor
og Tange er det beregnede niveau i sommerhalvéaret i bedre overens-

- stemmelse med malingerne, men niveauerne er igen hejere end ob-
- servationerne i vinterhalvaret. Bedst overensstemmelse ses helt gene-

relt for Lindet, hvor bade niveau og sasonvariation er rimeligt godt
reproduceret. Filterpackopsamlingerne til ammoniakmalingerne er
tidligere verificeret ved sammenligninger med denudermalinger
(Andersen, Hovmand 1994), og usikkerheden pa filterpackmalinger-
ne er her vurderet til 10-20%. Disse resultater tyder derfor pa, at de
beregnede ammoniakkoncentrationer pa Anholt er overestimerede,
og det samme gor sig gaeldende for Frederiksborg og Ulborg. Selvom
de beregnede ammoniakkoncentrationer pa Anholt afviger kraftigt
fra maleresultaterne, viser bade malinger og modelresultater, at der
ikke er nogen vaesentlige zendringer i niveauerne over perioden 1989-
1997. '

" Koncentrationen af partikulaert bundet ammonium er i modseetning
til ammoniak i langt hejere grad pavirket af langtransport. I Figur 4.2

vises mélte og beregnede koncentrationer af partikuleert bundet am-
monium for de 6 mélestationer. Sammenlignes der med resultaterne
preaesenteret i Skov et al. (1996), s& er beregningsresultaterne for am-
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monium mindre end i de nye beregninger. Resultater viser en unde-
restimering pa 30- 40%, hvor der tidligere var tale om bedre overens-
stemmelse med de observerede niveauer. Denne underestimering vil
naturligvis ogsa sl igennem pa den beregnede kvzlstofdeposition til
havomréaderne. ‘

4.2 Kvealstofoxider

Bade ter- og vdddepositionen af kvalstofdioxid til havoverflader er
forsvindende lille i sammenligning med depositionen af andre kveel-
stofforbindelser. For kveelstofdepositionen til land har terdepositio-
nen af kvaelstofdioxid imidlertid betydning (se fx resultaterne i Ka-
pitel 2 og 3). Endvidere er det vigtigt at forstd de processer, som dan-
ner og nedbryder kvelstofdioxid i atmosfeeren, da disse processer er
afgerende for beskrivelsen af depositionen til land savel som til hav.
Kvelstofdioxid omdannes i atmosfaren til salpetersyre og nitrat,
som herefter deponeres (se fx Ellermann et al. 1996). De maélte og be-
regnede kvalstofdioxidkoncentrationer for perioden 1989-97 er vist i
Figur 4.3. Med undtagelse af Ulborg og Anholt er tidsserierne meget
ufuldsteendige. Overensstemmelsen mellem madle- og beregningsre-
sultater for disse to stationer er lidt bedre end resultaterne i Eller-
mann et al. (1996). Modellens resultater passer relativt godt i vinter-
halvaret, men underestimerer niveauerne i sommerhalvaret med op
mod 40 - 50%. Denne underestimering var sterre i de tidligere resul-
tater. Arsagerne til afvigelserne kan vare en overestimering af om-
dannelsesraten fra kveelstofdioxid til salpetersyre i atmosfeeren, men
kan ogsd skyldes beskrivelsen af vertikal opblanding samt emissi-
onsopgerelserne.

Salpetersyre og partikuleert bundet nitrat kan maleteknisk ikke ad-
skilles med filterpackmetoden (se fx Ellermann et al. 1996). Derfor
kan modelresultaterne kun verificeres mod sum-nitrat og ikke en-
keltvis mod de to komponenter. Sammenlignes resultaterne i Eller-

“mann et al. (1996) med de nye beregninger (denne sammenligning er

ikke vist), sd giver de nye beregninger samme andel af sum-nitrat i
form af salpetersyre (se Figur 4.4). Denne andel har vaesentlig betyd-
ning for beskrivelsen af kvelstofdepositionen, idet salpetersyre ter-
deponeres meget hurtigt sammenlignet med nitratholdige partikler.
Beregningerne viser en salpetersyreandel af sum-nitrat pa 20 - 25%,
hvilket formentlig er lidt i overkanten (Andersen, Hilbert 1993). Mo-
dellen reproducerer niveauet af sum-nitrat godt (og bedre end i tidli-
gere beregninger), men der er ikke den store overensstemmelse mel-
lem beregningsresultater og malinger, nar det drejer sig om variatio-
nen mellem minederne. Hverken méiledata eller beregninger viser
nogen udvikling i koncentrationsniveauet over perioden 1989-97.

4.3 Svovldioxid og sulfat

Svovlforbindelserne er vigtige for vurderingen af modellens resulta-
ter, idet sterstedelen af den partikuleere ammonium er bundet til
svovlholdige partikler (som ammoniumsulfat eller ammoniumbisul-
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fat). Derfor kan en sammenligning af mélte og beregnede svovlkon-
centrationer give information om, hvor godt modellen beskriver de
vigtigste processer.

For Anholt og Keldsnor reproducerer modellen de observerede ma-
nedsmiddelverdier meget fint (Figur 4.5). Dette gaelder savel sason
som &r til 4r variation. Bdde malinger og modelberegninger viser en
faldende tendens pa 10 - 20% over hele perioden 1989-97. For mélin-
ger er faldet i drsmiddelveerdierne signifikant for Anholt, Frederiks-
borg, Keldsnor og Lindet. Modellen giver en generel overestimering
af niveauerne i 1996 for alle stationer undtagen Anholt, hvilket kan
hzenge sammen med emissionsopgerelserne for dette dr. Resultaterne
for Frederiksborg viser en mere generel overestimering af svovldi-
oxidkoncentrationer, men dette kan igen skyldes den specielle place-

_ ring af mélestationen i et skovomrade.

Overensstemmelsen mellem malte og beregnede niveauer er rimeligt
god for sulfat (Figur 4.6), om end afvigelserne er vesentligt storre -
end for svovldioxid. Dette er dog naturligt, da sulfat er en sekundeer
forurening, og sammenlignet med svovldioxid er der derfor langt
flere processer, som virker ind pa koncentrationerne. Modellen unde-
restimerer drsmiddelkoncentrationen med omkring 20%, men imid-
lertid viser sdvel malinger som modelresultater en generelt faldende

tendens over hele perioden 1989-97. Pa de beregnede drsmiddelveer-

dier er faldet mellem 7 og 14% for de forskellige stationer, hvor ma-
ledata ikke viser signifikant fald for alle stationer. For Anholt, Frede-
riksborg og Ulborg er faldet signifikant pa de malte drsmiddelvaerdi-
er og ligger mellem 4 og 7%.

4.4 Viddeposition af ammonium, nitrat og sulfat

Helt generelt er det vanskeligt med malinger savel som med model-
beregninger at beskrive vdddepositionen til et givet omrdde. Méling
af vaddeposition er behaftet med stor usikkerhed pga. terdeposition

i bulkopsamleren, turbulensfelter omkring opsamleren etc. Eller-

mann et al. (1996) estimerede denne usikkerhed til at vaere op mod
45%. Hertil kommer, at nedber typisk er en meget lokal begivenhed,
som ger det vanskeligt at sammenligne en punktmaling med model-
beregninger, som repraesenterer et beregningsfelt pa fx 30 km x 30
km. De grundliggende processer er komplekse, og en raekke forsk-
ningsprojekter er i gang for at forbedre forstaelsen af vaddepositi-
onsprocesserne. Bl.a. derfor er beskrivelsen af vaddepositionsproces-
serne i ACDEP staerkt simplificeret.

Nedbersfelterne, som anvendes i ACDEP, er ved beregningerne ju-
steret ind efter de malte ménedlige nedbersmangder pad Anholt, ved
Keldsnor og ved Pedersker (se Kapitel 3). En god beskrivelse af de
lokale nedbersforhold er nedvendig for at kunne beregne realistiske
vaddepositioner af ammonium og nitrat. Efter justeringen af nedber-
felterne er der naturligvis god overensstemmelse mellem malte ned-
berfelter og de i modellen anvendte nedbersfelter p4 Anholt (se Fi-
gur 4.7). For de ovrige stationer er nedbersmangderne 20 - 30% un-
derestimerede i modellen. '

61



Viddeposition af
ammonium

Viddeposition af nitrat

Viddeposition af sulfat

Underestimering pd
omkring 20% af drlig
deposition

62

Véddeposition af ammonium sker dels ved, at ammomak og parti-
kuleert ammonium fjernes ved “in-cloud scavenging”, og dels ved
“below-cloud scavengmg” i forbindelse med regn. Disse to begreber
deekker over optag hhv. i sky- og regndraber For Anholt passer den
beregnede vaddeposition af ammonium rimeligt godt (om end lidt
underestimeret), men for de evrige stationer er vadddepositionen ca.

" en faktor 2 underestimeret (Figur 4.8). Dette stemmer overens med -

den underestimering, som blev observeret for koncentrationen af
partikuleert ammonium. Resultatet tyder pd en underestlmermg af
den arlige kvaelstofdeposition pa op mod 300 kg N/ km’. Sammenlig-
net med Skov et al. (1996) afviger de nye resultater mere fra malere-
sultaterne end tidligere, hvilket igen svarer til resultaterne for kon-
centrationerne af partikulsert ammonium.

Vaddepositionsprocessen er den samme for nitrat som for ammoni-
um, blot er der naturligvis tale om andre forbindelser med deraf fol-
gende egenskaber. Sammenligningen af malt og beregnet vaddeposi-
tion af nitrat (Figur 4.9) minder meget om billedet for ammonium.
Der er igen tale om en underestimering pad omkring en faktor 2. For
den érlige kvealstofdeposition betyder dette en underestimering pa
op mod 200 kg N/km’. Sammenlignet med modelresultaterne inden
@ndringen af beregningsproceduren, er resultaterne ikke @ndret vee-
sentligt.

Vaddepositionen af sulfat er underestimeret mere end en faktor 2
(Figur 4.10), hvilket igen hanger sammen med underestimering af
sulfatkoncentrationerne.

4.5 Usikkerhed pa depositionsberegning

I Skov et al. (1996) blev usikkerheden pa den beregnede arlige kveel-
stofdeposition vurderet til 30 - 40% for de dbne farvande og 40 - 60%
for de kystnere farvande (fjorde, vige og bugter). Det blev vurderet,
at den storste usikkerhed optraeder for omrader tet ved kildeomré-
derne over land. I &r er beregningerne blevet udvidet med resultater
for landomrader. Disse ligger meget teet pa kildeomraderne, og her
kan usikkerheden af samme &rsag vaere helt op mod en faktor 2. Re-
sultaterne af dette ars beregninger giver kveelstofdepositioner, som
pa &rsbasis gennemgdende er ca. 20% lavere end tidligere.

Sammenligningerne mellem malte og beregnede vaddepositioner
viste, at modellen underestimerer vaddepositionen af sdvel ammoni-
um som nitrat. Dette er resultatet dels af en underestimering af kon-
centrationerne af partikuleert ammonium og nitrat og dels en undere-
stimering af nedbersmangderne. Denne underestimering af vadde-
positionen kan for den samlede érlige kveelstofdeposition betyde op
mod 300 kg N/km’ for ammonium og op mod 200 kg N/km" for ni-
trat. Det er imidlertid sandsynligt, at nedbgrsmezengderne passeer
bedre over hav pga. tilpasningen til maledata, og derfor er undere-

. stimeringen formentlig mindre end de 400 - 500 kg N/km’, som den-

ne sammenligning tyder pa. Samtidig er der sandsynligvis tale om en
generel overestimering af terdepositionen af ammoniak og salpeter-
syre. For ferstneevnte tyder sammenligningerne for Anholt pé en
overestimering af koncentrationen pa over en faktor 2, hvilket for
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den arlige kvelstofdeposition kan betyde op mod 100 kg N/km’.
Overvagningsprogrammet omfatter ikke salpetersyremdlinger; men
sammenligninger med tidligere mélinger kunne tyde pé en vis overe-
stimering ogsa for denne komponent. Alt i alt ma det konkluderes, at
de beregnede kvalstofdepositioner formentlig er underestimerede
med omkring 20%. ‘

De andringer, som blev gennemfort i forbindelse dette ars beregnin-
ger, blev foretaget mhp. at forbedre beskrivelsen af de fysiske og ke-
miske processer i modellen. Resultatet af sammenligningerne mellem
malte og beregnede koncentrationer og véddepositioner kunne tyde
pa, at yderligere justeringer bliver nedvendige fremover. Specielt er
beskrivelsen af partikuleert materiale dérligt beskrevet i modellen pé
nuverende tidspunkt, og der arbejdes da ogsa pa at forbedre netop
denne del af modellen. Initialkoncentrationerne er tydeligvis for sma
i den valgte procedure, og dette ber ligeledes forbedres.
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Figur 4.1 Sammenhgmng af beregnede (—) og malte (—) manedsmiddelveerdier af koncentratxonen af

ammoniak i gasfase (NH,) for penoden 1989 til 1997.
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Figur 4.3 Sammenligning af beregnede (---) og mélte (—) m&nedsmiddelveerdier af koncentrationen af
kveelstofdioxid i gasfase (NO,) for perioden 1989 til 1997.
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5 Konklusion

Dette kapitel sammenfatter de vigtigste konklusioner vedrerende

den atmosfeeriske fosfor- og kvalstofdeposition til danske farvande i

rapportering til Vandmiljeplanens Overvigningsprogram for 1997.

Det blev vurderet, at der ikke er sket @ndringer i fosfordepositionen
fra atmosfzren til de Indre Danske Farvande (areal 34.600 km’) i for-
hold til sidste &r, idet der ikke er grund til at tro, at der er sket an-
dringer i kilderne (jordstev, pollen, insekter og fugleklatter). Da de-
positionen tilmed er lille, er der ikke foretaget yderligere tiltag for at
estimere belastningen i 1997. Der henvises i ovrigt til vurderingerne
af depositionen i 1996 (Ellermann et al. 1997).

Udslippene af ammoniak afthaenger af lokal landbrugspraksis og er
iszer teet knyttet til udbringning af gedning p& markerne. Ammoni-
akkoncentrationen er sdledes lavest om vinteren og hejest i forér og
efterdr med lidt lavere veerdier om sommeren. Koncentrationen af
partikulert bundet ammonium har maksimum i det tidlige forar og
et lokalt maksimum i oktober. Arsagen hertil er dels variationen i
ammoniakudslippene i Centraleuropa, og dels afhangigheden af
tilstedeveerelsen af sure partikler. Desuden er transportprocesserne,
hvor luftmasser transporteres fra Centraleuropa til Danmark, ogsa
vigtige. Koncentrationen af kveelstofdioxid er hejest i vinterhalvaret.
Dette er fordrsaget af de heje emissioner pa denne tid af 4ret samt af
saesonforskelle i spredning og kemisk omdannelse. Sum-nitrat, der
hovedsageligt bestar af partikuleert bundet nitrat, falger ammoniums
seesonvariation. Koncentrationen af sum-nitrat i Danmark er bestemt

‘af dannelsen af nitratpartikler og langtransport af partikler fra Cen-

traleuropa.

Der er ingen generel stigning eller fald i ammoniakkoncentrationen
over perioden 1989 til 1997. Der er dog store forskelle fra malestation
til mélestation. Der observeres et fald i partikulert bundet ammoni-
um over perioden 1989 til 1997. ZAndringerne felger stort set udvik-
lingen i EMEP’s emissionsopgerelser for ammoniak i Centraleuropa.
Det er med det nuveerende datagrundlag ikke muligt at vurdere en
tidslig udvikling for kvaelstofdioxid. Sum-nitrat varierer meget fra ar
til ar. Disse &r til &r variationer er sterre end udviklingen over perio-
den 1989 til 1997. Dog er der et lille fald i sum-nitratkoncentrationen
over perioden.

Den dominerende faktor for véddepositidn af kvalstof er nedbers-
mengden, og da den ikke udviser nogen sasonvariation, observeres
heller ingen saesonvariation for vaddepositionen af ammonium og
nitrat. '

Der er store variationer fra ar til &r i vdddepositionen; dog ser det ud
til, at der er et generelt fald i viddepositionen af sivel ammonium
som nitrat. Dette fald kan forklares ved det generelle fald i emissio-
nen af ammoniak og kveelstofoxider i Centraleuropa.
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Kvaelstofdepositionen til danske havomrdder er bestemt med
ACDEP-modellen. Den samlede deposition for alle havomrader,
fiorde, vige og bugter er angivet i tabel 3.1, som ligeledes angiver
bidraget fra hhv. ter- og vdddeposition. Depositionen er beregnet til
at ligge p& mellem 0,4 og 1,3 ton N/ (km® &r), se Figur 3.14. Depositio-
nen er sterst til fjorde, ved kystnaere omréder samt til den nordlige
del af Nordsegen og den nordvestlige del af Skagerrak. Ca. 75%. af
kvalstofdepositionen stammer fra vaddeposition og ca. 25% fra ter-
deposition. Depositionen til 8bne havomrader er generelt mindre end
0,8 ton N/km?, og den samlede kveelstoftilfersel fra luften til de dan-
ske farvande udger ca. 80 ktons/ér.

Kveelstofdepositionen til danske farvande er domineret af bidraget
fra landbrug; siledes bidrager landbrugskilder med knapt 80% af '
depositionen til Limfjorden og godt 66% til de dbne farvande, mens
diverse forbreendingsprocesser er kilde til resten. Danske kilder bi-
drager med ca. 30% af kvelstofbelastningen til Kattegat og 3-4% til
Nordseen. Derimod udger det danske bidrag mere end 50% i nogle
fjorde, vige og bugter. Det hoje danske bidrag i fiorde, vige og bugter
skyldes helt overvejende terdeposition af lokalt emitteret ammoniak.
I gennemsnit udger det danske bidrag omkring 16% af den atmosfee-
riske kveelstoftilfersel. :

En sammenligning mellem maélte og beregnede koncentrationer og
vaddepositioner af kvelstofforbindelser tyder pa, at de beregnede
arlige depositioner er underestimerede med omkring 20%. Usikker-
heden skennes lige som for tidligere ar at ligge pa 30-40% for de &bne
farvande og 40-60% for kystnzere farvande. For depositionerne til
land er usikkerhederne op mod en faktor 2.
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Bilag I

Beregnede kvalstofdepositioner til de danske far-
vande ‘

Dette bilag indeholder tabeller for beregnede arlige ter-, vad- og to-
taldepositioner til de danske farvande for 1997. Hver tabel dackker et
hovedfarvand, hvor den samlede deposition til hovedfarvandet er
givet gverst i tabellen
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ID Navn Tordepo-  Vaddepo- = Totalde-  Totaldepo-  Areal
sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
10 Alle farvande 29,929 50,475 79,332 753 105371,7
ID Navn Tordepo-  Véaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
1 Nordsgen - samlet dansk del 10,082 21,460 31,541 645 48887,9
1 Nordsgen 8,868 19,635 28,503 643 44328,1
110 Hanstholm-Thyboren, abne del 0,260 0,650 0,910 637 1428,0
111 Hanstholm-Thyboran, kyst 0,048 0,056 0,104 606 172,0
121 Thybonaﬁ-Nissum Fjord, kyst 0,028 0,029 0,057 467 121,6
124 Nissum Fjord 0,028 0,017 . 0,045 659 68,2
125 Nissum Fjord-Vedersga, kyst 0,010 0,009 0,018 510 357
131 Vederse-Ringkebing Fjord, kyst 0,026 0,023 0,049 553 88,0
132 Ringkebing Fjord 0,154 0,093 0,248 852 290,5
133 Ringkﬂbing Fjord-Nymindegab 0,017 0,017 0,034 563 59,7
kyst
141 Nymindegab-Blavand, kyst 0,026 0,030 0,057 564 100,7
150 Blavand-Landegrzense, bne del 0,322 0,497 0,820 664 1234,5
151 Blavand-Skallingen, kyst 0,015 0,017 0,033 620 52,5
152 Fano Nordsg, kyst 0,010 0,012 0,022 652 34,3
153 Reme Nordsg, kyst 0,008 0,013 0,021 720 29,5
161 Gradyb tidevandsomrade 0,051 0,047 0,098 738 132,4
162 Knudedyb tidevandsomrade 0,047 0,059 0,107 652 163,7
163 Juvre Dyb tidevandsomrade 0,037 0,051 0,088 684 128,1
165 Lister Dyb tidevandsomrade 0,126 0,205 0,330 786 420,2
ID Navn Tordepo-  Vaddepo- Totalde-  Totaidepo-  Areal
sition sition position sition/areal
, kton N kton N kton N kg N/km? km?
2 Skagerrak - samlet dansk del 2,150 5,284 7,434 732 10150,2
2 Skagerrak - gvrige farvand 1,003 3,163 4,166 757 5500,9
210 Skagerrak Tannis Bugt, &bne del 0,345 0,742 1,087 741 1466,6
211 Tannis Bugt 0,050 0,062 0,111 834 133,6
220 gk'agerrak Jammerbugten, abne 0,393 0,663 1,056 688 1534,9
e
221 Jammerbugten 0,196 0,271 0,466 718 6491
230 Skagerrak Vigse Bugt, abne del 0,151 0,360 0,511 631 808,9
231 Vigse Bugt 0,012 0,024 0,036 649 56,2




Toerdepo-  Vaddepo-

ID Navn Totalde- Totaldepo- Areal
sition sition positiqn sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?

3 Kattegat - samlet dansk del 5,534 8,707 14,241 846 16841,4

3 Kattegat, svenske del 1,513 3,806 5,319 789 6741,6
300 Kattegat abne del excl. ger 2,401 4,582 6,983 807 8657,2
301 Leeso 0,236 0,365 0,601 797 754,9
302 Anholt 0,651 0,099 0,150 780 191,9
310 Hesselo Bugt @st, abne del 0,226 0,545 0,771 866 889,8
311 Gilleleje-Hundested kyst 0,021 - 0,050 0,070 894 78,8
321 Isefjord Yderbredning 0,085 0,167 0,251 1000 251,2
322 Roskilde Fjord 0,049 0,077 0,126 1013 124,2
324 Isefjord Inderbredning 0,029 0,041 0,070 1131 61,7
330 Hessels Bugt vest, abne del 0,188 0,389 0,577 881 655,6
331 Nyrup Bugt-SjaaIIarids Odde 0,032 0,059 0,091 981 93,2
341 Hjelm Dyb 0,106 0,144 0,250 976 256,2
342 Alebugt Fornzes, Gjerrild Bugt 0,174 0,177 0,351 1062 330,1
350 Hevring Bugt, ydre del- 0,150 0,223 0,403 | 935 4312
351 Dijursland Nordstrand 0,008 0,008 0,015 1082 14,3
352 Hevring Bugt, indre del 0,072 0,062 0,134 1147 116,8
353 Randers Fjord 0,017 0,015 0,032 1115 28,3
354 Kyst Randers Fjord-Mariager 0,006 0,007 0,013 980 13,5

Fjord

360 Alborg Bugt éyd, abne del 0,254 0,312 0,566 912 620,4
361 Mariager Fjord 0,028 0,022 0,050 1097 45,7
362 Alborg Bugt syd, indre del 0,069 0,081 0,150 911 164,4
371 Langerak 0,015 0,015 0,030 932 32,6
372 Nibe-Gjgl Bredning 0,073 0,062 0,135 984 136,9
373 Legster Bredning 0,173 0,167 0,340 812 418,9
374 Limfjord midt-syd 0,156 0,099 0,255 1033 246,4 -
375 Limfjord syd for Mors 0,134 0,077 0,210 ‘ 833 252,6
376 Limfjord nordvest for Mors 0,069 0,062 0,132 679 193,9
377 Nissum Bredning 0,089 ' 0,060 0,150 v 631 237,2
380 Alborg Bugt nord, abne del 0,196 0,243 0,439 869 504,9
381 Alborg Bugt nord, indre del 0,060 0,068 0,128 897 143,2
390 Albaek Bugt, dbne del 0,214 : 0,297 0,510 841 606,9
391 Saeby kystomrade 0,034 0,033 0,067 927 72,2
392 0,090 0,100 0,190 879

Albaek Bugt, indre del

216,4

83



84

ID Navn Tordepo-  Véaddepo- Totalde-  Totaldepo- Areal
sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
4 Nordlige Beelthav - samlet dansk 1,828 2,195 4, 023 1023 3931,3
del
401 Nordlige Bzelthav, dbne del ost 0,473 0,693 1,166 958 1216,8
402 Nordlige Beelthav, dbne del vest 0,476 0,461 0,937 1098 853,3
411 Sejre Bugten nord 0,119 0,212 0,332 969 342,4
412 Sejre Bugten syd 0,155 0,250 0,405 971 417,2
420 Farvandet nord for Fyn, abne del 0,054 0,046 0,100 1197 83,7
421 Feelles Strand 0,001 0,001 0,001 1020 1,4
422 Farvandef nord for.Gabet 0,049 0,045 0,094 1154 81,5
423 Odense Fjord 0,041 0,035 0,076 1188 64,4
425 Kystomrade, farvandet nord for 0,009 0,008 ‘ 0,017 1199 14,5
Fyn '

426 Neera Strand 0,004 0,003 0,007 1199 6.2
427 /[Ebelg st 0,011 . 0,009 0,020 1199 16,6
430 Omradet ud for Horsens Fjord, 0,125 0,123 0,248 1053 235,9

abne del ‘
431 Sandbjerg Vig 0,013 0,011 0,024 1031 22,9
432 Asvig 0,014 0,009 0,023 1252 18,1
433 Horsens Fjord 0,063 0,040 0,103 1239 83,1
434 Saksild Bugt 0,034 0,036 0,071 1032 68,5
436 Norsminde Fjord 0,001 0,001 0,002 1034 1,8
440 Arhus Bugt, abne del 0,057 0,062 0,119 987 120,8
441 Kalg Vig 0,040 0,044 0,084 987 84,7
442 Skedshoved Flak 0,011 0,012 0,023 987 22,9
443 Begtrup Vig 0,008 0,009 0,016 987 16,6
444 Slettehage Rende 0,007 0,008 0,015 987 15,7
445 Arhus Bugt, sydlige del 0,007 0,008 0,016 - 987 . 15,9
446 Arhus Bugt, nordlige del 0,020 0,022 0,041 987 42,0
451 Ebeltoft Vig 0,035 0,046 0,081 963 84,3




ID Navn Terdepo-  Vaddepo- Totalde-  Totaldepo- Areal
sition sition position sition/areal

kton N kton N kton N kg N/km? km?
5 Lillebaelt - samlet dansk del 1,330 1,195 2,526 1088 2321,3
510 Nordlige Lillebeelt, abne del 0,094 0,083 0,177 1034 170,6
511 /belg vest 0,033 0,028 0,061 1127 54,3
512 Béring Vig 0,026 0,023 0,049 1031 47,4
513 Vejle Fjord 0,061 0,052 0,113 1039 108,3
520 Lillebaelt, Snaevringen hovedigb 0,036 0,031 0,067 1056 63,3
524 Gamborg Fjord 0,006 0,005 0,012 1148 10,1
526 Kolding Fjord 0,010 0,006 0,017 1149 14,6
530 Lillebaelt Bredning, abne del nord 0,045 0,035 0,080 1148 69,7
531 Fensskov sydvestkyst 0,002 0,001 0,003 1148 29
532 Foens Vig 0,004 0,003 0,008 1148 6,8
533 Tybrind Vig 0,007 0,005 0,012 1148 10,1
534 Hejlsminde Bugt 0,003 0,002 0,004 1159 39
535 Mosvig 0,008 0,005 0,013 1156 11,5
536 Unavngivet _ 0,003 0,002 0,005 1148 4,0
54 Lillebeelt Bredningen syd 0,002 0,001 0,003 1148 27
540 Liliebzelt Bredning syd, abne del 0,094 0,073 0,167 1148 145,3
541 Bredning syd-Fynssiden, Lillebzelt 0,014 0,011 0,025 1148 22,0
543 Aresund 0,003 0,002 0,005 1148 47
544 Haderslev Fjord 0,004 0,003 0,006 1155 5,3
545 - Orby Strand 0,002 0,002 0,004 1148 3,7
546 Avng Vig 0,000 0,000 0,000 1152 0,2
547 Sandersvig 0,003 0,002 0,005 1148 47
550 - Mellemste Lillebzelt gst, &bne del 0,129 01 25 0,254 1053 241,3
551 Akrog Bugt 0,014 0,014 0,028 1052 26,8
552 Als nordestkyst 0,008 0,008 0,016 1044 15,5
553 Flovt Strand 0,005 0,005 0,010 1072 9,1
560 Sydiige Lillebaelt, dbne del 0,252 0,255 0,507 1061 477,5
561 Helnaés sydkyst 0,003 0,003 0,007 1044 6,2
562 Helnaes Bugt 0,035 0,034 0,070 1070 65,2
563 Lye Krog 0,013 0,013 0,026 1118 23,1
564 Lyo sydkyst 0,006 0,006 0,012 1122 11,1
565 /AErg sydvestkyst 0,021 0,023 0,044 1037 42,7
566 Als QOstkyst 0,030 0,028 0,058 1082 53,7
570 Flensborg Fjord, abne del 0,070 0,062 0,132 1149 114,6
571 Inderfjorden, Flensborg Fjord 0,024 0,019 0,043 1258 34,1
572 Mellemfjorden, Flensborg Fjord 0,044 . 0,037 0,081 1181 69,0
573 Senderborg Bugt 0,037 v 0,032 0,069 1149 60,0
574 Als Sydkyst. 0,011 0,009 0,020 1149 17,4
575 Geltinger Bugt 0,013 0,011 0,024 1149 21,1

Tabel fortseeites
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ID Navn Terdepo-  Véaddepo- Totalde-  Totaldepo- Areal
sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
5 Lillebaelt - samlet dansk del 1,330 1,195 2,526 1088 2321,3
Fortsat
580 Mellemste Lillebaelt, abne del vest 0,075 0,065 0,140 1081 129,1
581 Als Nordkyst 0,008 0,008 0,016 1045 15,3
582 Abenra Fjord 0,021 0,016 0,037 1115 33,0
583 Laddenhg;j 0,003 0,002 0,005 1115 4,2
584 Genner Bugt 0,003 0,002 0,006 1115 51
585 Diernass Bugt 0,005 0,004 0,010 1115 8,7
586 Sandvig 0,004 0,003 0,007 1111 6,7
587 Halk Strand 0,004 0,004 0,007 1051 6.9
591 Als Fjord 0,019 0,019 0,038 1052 36,0
592 Augustenborg Fjord 0,009 0,008 0,017 1070 15,8
593 Als Sund 0,003 0,003 0,006 1097 59




ID Navn Terdepo-  Vaddepo- Totalde-  Totaldepo- Areal

sition sition position  sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?

6 Storebaelt - samlet dansk del 2,233 2,549 4,783 1050 4556,6
610 Storebaelt @st, abne del 0,461 0,490 0,952 1123 847,1
611 Kalundborg Fjord 0,026 0,033 0,059 1035 56,8
612 Jammerland Bugt 0,058 0,066 0,124 1154 107,2
613 Musholm Bugt 0,074 0,074 . 0,147 1248 118,1
614 Agerse Sund nord _ 0,030 0,029 0,058 1243 471
620 Storstremmen-Smalandsfarvandet 0,282 0,371 0,653 953 684,8
621 Agersg Sund syd 0,033 0,038 0,071 1050 67,4
622 Karrebaksminde Bugt : 0,120 0,158 0,277 959 289,3
623 Smalandsfarvandet, gstlige del 0,053 ' 0,073 0,126 943 133,6
625 Guidborg Sund 0,036 0,046 0,082 998 ’ 82,3
626 Smalandsfarvandet, Lolland 0,068 0,086 0,154 981 157,3
631 Storstrammen 0,024 0,033 - 0,058 945 _ 61,1
632 Ulvsund 0,020 0,025 - 0,044 957 46,4
633 Grensund 0,014 0,021 0,035 888 39,0
640 Langelandsbaelt, &bne del 8 0,227 0,264 0,492 1016 4840
642 Langelandsbaeit, Lolland 0,051 0,059 0,110 997 110,0
643 Langelandsbaelt, Langeland - 0,050 0,055 0,105 1047 100,6
644 Langeland nordvestkyst 0,003 0,003 0,006 1078 55
651 Ringsgard Bassin 0,044 » 0,041 0,085 1122 75,4
652 Svendborg Sund 0,010 0;010 0,019 1095 17,8
653 Det Centrale Ghav 0,129 0,136 0,265 1054 251,6
654 Aro Bassin 0,072 0,073 0,145 1080 » 134,6
660 Langelandssundet, abne del 0,064 0,070 0,134 1083 123,9
661 Langeland vestkyst 0,017 0,019 0,037 1078 34,0
662 Vemmenzaes . 0,003 0,003 0,006 1078 54
663 Lunkebugten . 0,006 0,006 ~ 0,012 1078 11,0
664 Thurg 0,005 0,005 0,010 1078 - 9,2
665 Fynskysten, Langelands-sundet 0,019 0,021 0,041 1086 ’ 37,5
670 Storebeelt vest, abne del 0,157 0,162 0,318 1131 - 2814
671 Tarup Strand 0,006 0,006 0,012 1217 9,8
672 Nyborg Fjord 0,006 0,006 0,012 1217 9,6
674 Fynskysten, Storebeelt 0,024 0,022 0,046 1217 38,1
675 Kertinge Nor/Kerteminde Fjord 0,020 0,017 0,037 1217 30,2

676 Hinsholm gstkyst 0,023 0,028 0,051 1032 49,7
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Tordepo-

ID Navn Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
sition sition position  sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
7 Qresund - samlet dansk del 0,489 0,661 1,150 ‘ 834 1379,4
710 Sydlige @resund, abne del 0,123 0,147 0,270 837 321,9
711 Sydlige Dresund-Stevns 0,015 0,012 0,027 1103 245
712 Koege Bugt 0,157 0,184 0,341 913 373,2
713 Amager sydkyst 0,009 0,012 0,021 759 28,1
720 Nordlige Dresund, abne del 0,109 0,161 0,270 754 358,3
721 Amager/Svanemgalle Bugten 0,020 0,027 0,047 757 61,9
722 Farvandet ved Tarbaek 0,008 0,012 0,019 749 257
723 Niva Bugt 0,015 0,024 0,039 755 51,9
724 Helsingor red 0,002 0,004 0,006 782 8,1
730 Oresund-Tragten, abne det 0,020 0,048 0,068 881 77,0
731 Hellebaek kyst | 0,005 0,011 0,016 808 20,2
732 Hornbzek Bugt 0,005 0,012 0,016 894 18,0
733 Gilleleje grunde 0,003 . 0,007 0,009 894 10,5
79 Oresund svenske del 0,301 0,454 0,755 787 959,3
ID Navn Tordepo- Vaddepo-  Totalde- Totaldepo- ‘Areal
sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
8 gy;ﬂige Beelthav - samlet dansk 0,970 1,340 2,310 934 - 2473,1
e L
810 Sydlige Belthav vest, abne del 0,362 0,418 0,780 999 781,0
811 Vejsnzes Bugt 0,052 0,057 0,109 1021 106,9
82 Sydlige Bzelthav Ost 0,430 0,669 1,099 896 1226,1
821 Farvandet syd for Lolland 0,033 0,042 0,075 967 77,6
822 Lambofavand 0,094 0,153 0,247 878 281,4




ID Navn Tordepo-  Véddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
sition sition position sition/areal

kton N kton N kton N kg N/km? km?
9 Osterspen - samlet dansk del 4,240 7,083 11,323 764 14830,6
90 Ostersgen, abne del 3,171 5,598 8,769 743 11805,4
910 Osterspen-Bornholm, Abne de! 0,475 » 0,701 1,176 782 1504,3
911 Bornholm Renne 0,006 0,010 0,017 775 21,6
912 Bornholm vest 0,008 0,012 0,020 762 26,4
913 Bornholm nord 0,027 0,034 0,061 807 76,2
914 Bornholm ost 0,024 0,037 0,062 785 78,5
915 Bornhoim syd 0,013 0,025 0,038 763 50,2
92 Farvandet gst for Falster-Mgn 0,134 0,209 0,344 874 393,1
921 Farvandet gst for Falster 0,035 0,056 0,091 874 104,7
922 Hjelm Bugt 0,038 0,051 0,088 919 96,3
930 Fakse Bugt, abne del 0,206 0,237 0,442 966 458,1
931 Fakse Bugt-Mon 0,015 0,020 0,036 916 39,1
932 Stege Bugt 0,021 . 0,026 0,046 961 48,0
933 Begestrommen 0,019 0,024 0,043 961 44,6
935 Praeste Fjord 0,010 0,012 0,022 961 22,8
Fakse Bugt-Stevns 0,036 0,031 0,067 1102 61,1

936
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Sammenfatning af Danmarks Miljeun-
dersogelsers nationale rapporter vedre-
rende resultaterne af Vandmiljeplanens
Overvigningsprogram 1997

Kvalstof |

1997 var i lighed med 1996 et ‘tert’ &r med ringe nedber og fersk-
vandsafstremningen i vandlebene var derfor kun ca. 2/3 af gennem-
snittet for perioden 1989-96. Kveelstoftransporten i vandleb er meget
afheengig af vandafstremningen, og den samlede kveelstoftilforsel
med vandleb til de marine omrader i 1997 var derfor kun 45.400 tons
N mod gennemsnitlig 84.200 tons i perioden 1989-96. De marine om-
rader tilfertes derudover 4.400 tons N via direkte spildevandsudled-
ninger. Sterstedelen af kvzlstoftilferslen til vandleb og dermed den
landbaserede kvzlstoftilforsel til de marine omrader kan stadig til-
skrives dyrkningsbetingede tab fra landbrugsjord.

Der er gennemfort en raekke tiltag for at mindske den landbrugsre-
laterede kvaelstofforurening.

Séledes er den samlede tilfersel af handelsgedning faldet fra 392 mill.
kg N i 1985 til 282 mill. kg N i 1997. Tilfersel af husdyrgedning er
faldet fra 260 mill. kg N til 228 mill. kg N i samme periode. Faldet
skyldes bedre udnyttelse af foderet. Nettotilforslen af kvelstof, dvs.
forskellen mellem tilfert og hestet kvalstof, udgjorde 134 kg N/ha i
- 1985 0g 90 kg N/ha i 1997 og er over hele perioden faldet med 23%.

Detaljerede undersogelser i 6 landovervigningsoplande viser, at der i
perioden 1990-97 er sket forbedringer i landbrugspraksis. Over-
godskningen er mindsket, og handelsgedningsforbruget er reduceret,
siledes at udnyttelsen af husdyrgedning er forbedret med ca. 31%-
point. I 1997 blev minimumskravet til udnyttelse af husdyrgedning
dog ikke opfyldt pa ca. 12% af ejendommene, som anvendte husdyr-
gedning, og der blev overgedet pa ca. 20% af arealet. Overgodsknin-
gens storrelse er dog reduceret vaesentligt. Kvalstofudvaskningen fra
rodzonen er beregnet med en empirisk model. En beregning for alle
- markerne i oplandene for de 8 driftsir ved normaliseret klima viser
en reduktion i udvaskningen p4 ca. 23-25% fra 1989/90 til 1996/97.

I vandlebene ses ikke en reduktion af tilsvarende omfang. Nar der
soges taget hojde for den naturligt klimatisk betingede variation,
vurderes kvelstoftransporten i vandleb, der afvander dyrkede om-
rdder uden spildevandsudledninger, kun at vere faldet med i gen-
nemsnit ca. 7% siden 1989. De gennemferte forbedringer pa land-
brugsomrédet og den reducerede udvaskning fra rodzonen har der- -
med endnu ikke fort til en markant generel reduktion i den landbase-
rede tilfersel af kvaelstof til de marine omrader.
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Fosfor

Den samlede landbaserede tilfersel af fosfor med vandleb og via di-
rekte spildevandsudledninger var i 1997 1820 t P og dermed den la-
vest malte siden midten af 1980’rne, hvor tilfarslerne var ca. 10.000
tons P. Reduktionen kan tilskrives den forbedrede spildevandsrens-
ning.

De marine omrader

Abne farvande

Omsatningen af neringsstoffer i store lukkede fiorde har stor betyd-
ning for, hvor stor en andel af den landbaserede nzringsstoftilfersel
der nar frem til de 4bne farvande. Tilbageholdelsen af kveelstof i Lim-
fjorden, Ringkebing, Nissum og Mariager fjorde var i gennemsnit for
perioden 1990-96 af sterrelsesordenen 40% af tilferslen fra land til
fjordene, mens fjordene eksporterede omtrent dobbelt s meget fos-
for til de &bne farvande, som de fik tilfert fra land. Eksporten af fos-
for fra fjordenes sedimenter medferer, at fosforbelastningen til Katte-

gat ikke, som i andre farvande, er reduceret signifikant.

Kvealstofdepositionen fra atmosfaeren udger i gennemsnit for perio-
den 1990-96 ca. 30% af den samlede kvaelstoftilfersel til Kattegat og
Bealthavet og 13% af den samlede kvalstoftilfersel til Oresund. At-
mosferedepositionen af kvalstof er i sommerperioden maj-
september af samme storrelse eller storre end tilferslen fra land i
Kattegat og Belthavet og far derved stor betydning for primeerpro-
duktionen. '

Fosforkoncentrationerne i overfladen i de danske farvande er faldet
signifikant i perioden 1989-97 i takt med udbygningen af spilde-
vandsrensningen. I de indre farvande ses i samme periode et fald i
kvealstofkoncentrationerne svarende til udviklingen i nedber og af-
stremning. Endelig er silikatkoncentrationerne faldet over en leenge-
re periode. I overensstemmelse med de faldende nzeringsstofkon-
centrationer viser udviklingen i alge- og dyreplanktonbiomassen og
primaerproduktionen en klar nedgang i de frie vandmassers biologi-
ske aktivitet.

11997 var iltforholdene ligesom i 1996 relativt gode i de &bne farvan-
de. Trend analyser af udviklingen i sensommer-efterar viser et fald i
iltindholdet fra 1970erne til slutningen af 1980erne. Derefter er der
observeret en signifikant stigning i perioden 1989-97 i efterarets ilt-
koncentration i det sydlige Kattegat og Dresund, mens dette ikke er
tilfeeldet i det sydlige Baelthav. I forarsperioden er iltindholdet steget
signifikant i Balthavet i perioden 1989-97. Modelberegninger viser, at
en vedvarende reduktion i den direkte kvelstoftilforsel til de indre
farvande vil forbedre iltforholdene markant, men vil ikke forhindre,

‘at der stadig kan optraede iltsvind i udsatte omrdder, iseer i ugunstige

ar. Vindblandingen i efteraret har stor indflydelse pd, hvor lave ilt-
koncentrationerne nar at blive'i det enkelte 4r.



Udbredelsen af alegraes er kraftigt reduceret siden 1900 som folge af
oget naeringsstoftilfersel. Alegraessets dybdegreense i de enkelte far-
vandsomrader har ikke udvist generelle tendenser til stigning eller
fald gennem perioden 1989-97. I 1997 steg élegraessets maksimale
dybdegraense dog i mange kystomrader, og det var ofte nyspirede
planter, der udgjorde dybdegraensen.

Det generelle menster i udviklingen i bundfaunaens individtaethed
og biomasse er to-toppet med hgje vaerdier forst i 1980’erne og ferst i
1990’erne. Det observerede menster er en kombination af variation i
primeerproduktionen og begraensninger som felge af arternes livshi-
storier, f.eks. levealder. Iltmangel kunne pa de 4 analyserede statio-
ner med lange tidsserier forklare reduktioner efter 1988 og 1992 i Ar-
kona Havet og efter 1988 i det sydestlige Kattegat.

De danske fjorde

De danske fjordes miljetilstand udviste i 1997 et positivt respons pa
~ den reducerede neringsstoftilfersel, fordrsaget af udbygget spilde-
vandsrensning i kombination med meget lav afstremning og dermed
lav diffus tilfersel i 1996 og 1997. Sammenfaldende med lave nze-
ringsstofkoncentrationer blev der sdledes frem til sensommeren 1997
i de fleste fjorde registreret mindre planteplankton, sterre sigtdybde,
starre dybdeudbredelse af bundvegetation og faerre enarige alger end
i &rene for 1996.

Den usaedvanligt varme og stille sensommer 1997 beted til gengeeld

‘udbredt iltsvind i mange fjorde. Dette medferte stor frigivelse af nee-
ringsstoffer fra bunden og i mange fjorde en kraftig opblomstring af

planteplankton og endrige alger. De udbredte iltsvind medferte ogsa,

at bunddyrene gik tilbage i mange fjordomrader.

Ingen af de danske fjordomrader opfylder de malseetninger, der er
fastsat i amternes planer for vandomradernes miljetilstand. Malszet-
ningerne kan forst forventes opfyldt ved en vedvarende reduktion i
de diffuse kilder, samtidig med at de interne naeringsstofpuljer i se-
dimenterne efterhdnden reduceres.

Vandlebenes miljetilstand

Vandlegbenes miljgtilstand i 1997 var, bedemt ud fra sammenszetnin-
gen af smadyr, ikke signifikant forskellig fra tidligere ar.

Sgernes miljatilstand

119 af de 37 seer, der overvages, er der siden 1989 konstateret et sig-
nifikant fald i fosforkoncentrationen. Denne forbedring kan forklares
ved en mindre fosfortilfersel til sgerne, specielt er fosfortilferslen fra
spildevand reduceret markant til mange af seerne. Faldet i fosfor-
koncentrationer kan nu ogsa i de fleste af disse seer registreres i et
tilsvarende fald i meengden af planteplankton. Vandets klarhed er
saledes ogsd oget i 10 af de 37 sger. Sammensztningen af plante-
planktonet er tilsvarende sendret mod typer, der er knapt sa fosfor-
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kraevende i flere af sperne. Blagronalgerne er saledes forsvundet fra.
en reekke sger. | andre sger er blagrenalgerne dog tiltaget i maengde.
Dette er dog en naturlig felge af, at reduktionen i fosforkoncentratio-
nen i disse sger endnu ikke er tilstreekkelig til, at blgrenalgerne ikke
kan Klare sig. I flere af sgerne har sendringer i den biologiske struktur
(bla. fiskesammensatningen) ogsd haft afgerende indflydelse pd
stofomseetningen og vandkvaliteten.
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English Summary

Atmospheric Deposition of Nitrogen
NERI, Technical Report No. 25. November 1998

Lise Frohn, Henrik Skov and Ole Hertel (1998)

This report presents results from the Danish Nation-wide Back-
ground Monitorirtg programme for 1997. Within this programme,
concentrations of nitrogen compounds in the atmosphere in gas
phase as well as in particles are measured. Furthermore, the wet
depositions of nitrogen species are measured. All the measurements
are supplemented by model calculations of concentrations and depo-
sitions of nitrogen species. In addition to the results for 1997, data for
the entire period 1989-97 are presented.

This year the theme for the report is deposition of nitrogen com-

- pounds to open marine waters. The report therefore focus on the

loads of these waters obtained by analysis of measurements and by
model calculations.

In 1997 the monitoring programme consists of 7 stations where wet-
deposition of nitrogen is collected by bulk samplers and nitrogen
compounds in gas and particulate phase are collected by filter pack

“samplers and nitrogendioxide samplers. All the resulting samples are

analysed in the laboratory of ATMI In addition, a new monitoring
station at Lille Valby is established.

Model calculations of the atmospheric deposition of nitrogen to
Danish waters, estuaries, creeks, and bays were carried out as sup-
plement the monitoring programme. In connection with this years
report, also the nitrogen loads of Danish land areas were assessed.
The calculations were performed by the ACDEP-model (Atmospheric
Chemistry and Deposition). The model is based on simulation of
physical and chemical processes in the atmosphere and uses mete-
orological data and emission inventories on European scale as input.
The model is evaluated by comparison with measurements.

In last years report the deposition of atmospheric phosphor to the
inner Danish waters (surface area 34,600 km’) is estimated to 280 tons
P/year or 8 kg P/(km” year). This corresponds to 4% of the total load
of phosphor provided from streams (including point sources) and the
atmosphere. This value is considered not to change much from year
to year and therefore no attempts have been made to perform a new
estimation for 1997. The value has to be considered as an upper limit
because of the risk for contamination of samples by biological mate-
rial. The deposition of atmospheric phosphor is therefore only of mi-
nor importance.

The emission of ammonia is highly related to the local agricultural
practice and is closely related to spreading of manure on the fields.

The concentration of ammonia in air is therefore lowest during the
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winter and highest during the spring and autumn with somewhat
lower values during the summer. The concentrations of particulate
ammonium has a maximum in the early spring and a local maximum
in October. The reason is the dependency on sources of ammonia in
central Europe and on the presence of acetic particles. Finally, mete-
orological parameters such as wind speed and wind direction are
important for the transport of air masses containing high concentra-
tions of particulate ammonium from central Europe to Denmark.
Nitrogen dioxide has highest concentrations in the winter due to
high emission rates, low dispersion and low chemical transformation
during this time of the year. Sum-nitrate (equal to the sum of nitric
acid and particulate nitrate) consists mainly of particulate nitrate.
The seasonal variation of nitrogen in particles (ammonium as well as
nitrate) is governed by long range transport of particles from Central
Europe to Denmark.

There is no general trend in the concentration of ammonia during the
period 1989 to 1997, but large variations between stations are ob-
served. Generally the concentration of particulate ammonium is de-
creasing during the period, however, from 1995 to 1996 the concen-
tration increased. The development is in accordance with the tenden-
cies in the ammonia emission inventories for Central Europe pro-
vided by EMEP. Due to the limited amount of data, trends cannot be
determined for nitrogen dioxide. Sum-nitrate show variations from
year to year larger than the general trend over the period 1989 to
1997. The time series obtained in the monitoring programme are still
rather short, and at present no estimation of statistical significance
for the trends can be given. '

The total nitrogen deposition to Danish waters, estuaries, creeks and
bays was calculated to be in the range 0.4 and 1.3 ton N/km’ in 1997.
Comparisons to measurements revealed that the model probably
underestimate the deposition by approximately 20%. The highest
nitrogen deposition was found for coastal areas, the northern part of
the North Sea, and the north-eastern part of Skagerrak. Large amount
of precipitation in the two latter areas are partly responsible for the
large depositions to these two areas. For coastal areas the large depo-
sitions are caused by the presence of local ammonia sources. Deposi-
tion to the open sea is typically below 800 kg N/km’ and the total
nitrogen deposition to Danish waters is about 80 kton N/year. How- '
ever, due to the already mentioned underestimation in the model
calculations, the figures may be somewhat larger (up to about 100
kton N/year).

The deposition of atmospheric nitrogen to Inner Danish Waters is
dominated by contributions from agricultural activities, e.g. about
70% to Limfjorden and about 60% to the Kattegat Strait. Combustion
processes are the sources of the remaining part. Danish sources con-
tribute with about 35% of atmospheric deposition to the Danish part
of Kattegat and 10% to the Danish part of the North Sea. Whereas in
some estuaries, creeks and bays Danish sources are responsible for
more than 60% of the atmospheric deposition of nitrogen. The high
contribution to these coastal regions is caused by the deposition of
locally emitted ammonia. In the average Danish sources contribute
with about 17% of the atmospheric nitrogen load to Danish waters.
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