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Gengivelse tilladt med tydelig kildeangivelse.

Kveelstofdepositionen til danske havomrader, fjorde, vige og bugte er for 2001 blevet
beregnet til 118 ktons N, hvilket er ca. 20 % lavere end i 2000. Tilsvarende er deposi-
tionen til landomraderne beregnet til 87 ktons N, hvilket svarer til deposition i 2000.
Den primeere arsag til den hgjere deposition for 1999-2001, i forhold til tidligere ar, er
andringer i beregningsmetoden. Den samlede kvalstofdeposition til farvandene er
faldet svagt i perioden 1989-2001. Depositionen til landoverflader skennes ikke &n-
dret betydeligt. Depositionen af svoviforbindelser til danske landomrader er for 2001
estimeret til ca. 20 ktons S. Baseret pa store og signifikante fald i koncentrationer og
vaddeposition af svovl vurderes, at den samlede svovldeposition er faldet med ca.
50% siden 1989. For fosfor vurderes, at der ikke er sket betydelige endringer i kon-
centrationer og depositioner. Depositioner og koncentrationer af tungmetaller (Cr,
Mn, Fe, Ni, Cu, Zn, As, Cd, og Pb) i 2001 adskiller sig ikke veesentligt fra det seneste
ar. Over de sidste ti ar er der sket et fald i tungmetalniveauerne pa mellem en faktor
to og tre; starst for Pb og Cd.
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Kvelstofdeposition til
farvande

Opdatering af model

2001 i forhold til 2000

Sammenfatning

Denne rapport sammenfatter de vigtigste konklusioner fra atmosfae-
redelen af NOVA 2003 og opsummerer hovedresultaterne vedrgren-
de maling og beregning af koncentrationer af atmosfeeriske kveelstof-,
fosfor-, svoviforbindelser og tungmetaller samt deposition til danske
hav- og landomrader for aret 2001.

Koncentrationer og depositioner bestemmes pa basis af en kombina-
tion af malinger og modelberegninger for derved at udnytte fordele-
ne ved de to metoder bedst muligt. Konklusioner vedrgrende:

« aktuelle koncentrationsniveauer ved malestationerne,

» depositionen ved malestationerne,

* saesonvariationer og

» udviklingstendenser for koncentrationer og depositioner

er saledes hovedsageligt baseret pa malingerne, som ogsa er anvendt
til vurdering af resultaterne fra modelberegningerne. Beregninger og
konklusioner vedrgrende:

+ depositioner til de enkelte farvands- og landomrader,
» Kkildefordeling og
» det danske bidrag til depositionen

baseres pa modelberegningerne, som netop anvendes for at kunne
ekstrapolere resultaterne fra de enkelte malestationer ud til stgrre
geografiske omrader og for at kunne vurdere bidraget fra forskellige
kilder.

Forsurende og eutrofierende kveelstofforbindelser

For 2001 viser modelberegningerne, at den samlede kveelstofdeposi-
tion til de danske farvande, fjorde, vige og bugte varierer fra 0,8 til
1,5 tons N/km’ med et gennemsnit p& omkring 1,1 tons N/Zkm? (se
Figur 2.10). Dette giver en samlet kvelstofdeposition til de danske
farvandsomrader pa 118 ktons N, hvilket er ca. 20% lavere end i 2000
og pa niveau med depositionen for 1999.

For 1999-2001 viser beregningerne en tydeligt hgjere deposition til de
danske farvande end hidtil rapporteret for perioden 1989-1998. Arsa-
gen er, at ACDEP-modellen er blevet opdateret. | 1999 var vi tvunget
til at indfgre en ny type meteorologiske input data og disse har re-
sulteret i, at den beregnede vaddeposition generelt er blevet hgjere
(se Ellermann et al. 2000 for flere detaljer).

Kveelstofdepositionen i ar 2001 er beregnet til at veere ca. 20% lavere
end for 2000. Arsagen til dette fald er navnlig lavere nedbgrsmang-
der over hovedparten af farvandene. Undtaget herfra er @stersgen
omkring Bornholm, hvor der faldt relativt hgje nedbgrsmangder og
hvor depositionen er uaendret fra 2000 til 2001. Deposition opdelt pa
de forskellige danske farvandsomrader kan ses i Tabel 2.10. En mere
detaljeret opgarelse inkluderende fjorde, vige og bugte vil senere
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Kvelstofdeposition til
landomrader

Landomrader + farvande

Saesonvariation i ar 2001

Kilder til kveelstofdeposition

Danske bidrag

blive tilgengelig pa internettet. Depositionen er starst til fjorde og
kystnaere omrader. Kvalstofdepositionen til de danske farvande for-
deler sig med 80% tilfert som vaddeposition og 20% som tgrdepositi-
on.

Beregningerne viser at kveelstofdepositionen til landomraderne lig-
ger mellem 1,4 og 2,4 tons N/km” med hgijest deposition i Jylland og
med lavest deposition i den gstlige del af landet. For landet som hel-
hed beregnes en kvelstofdeposition pa 87 ktons N, hvilket svarer til
depositionerne i 2000. Den geografiske variation i depositionen skyl-
des fordelingen af nedbear, forskelle i afstand til omrader med hgje
emissioner i den nordlige del af det europeaiske kontinent og inten-
sitet af husdyrbrug og dermed ammoniakemission pa mere lokal
skala. Depositionen pr. areal-enhed er generelt hgjere til land end til
vand, hvilket primert skyldes deposition af ammoniak fra lokale
landbrug og stegrre deposition af kvelstofdioxid til landoverflader
end til vandoverflader.

Den samlede deposition af kveelstof til danske landomrader og far-
vande i 2001 bliver ssammenlagt 205 ktons N, hvilket betyder, at de-
positionen er af samme stgrrelsesorden som emissionen. For 2000 er
den samlede emission af kvealstof estimeret til 148 ktons N (lllerup,
2002). Der er derfor en betydelig netto import af kveelstof til Dan-
mark, idet emissionen forventes at veaere pa ca. samme starrelse i 2001
0g 2000.

For ar 2001 ses store variationer i kvelstofdepositionen for de enkelte
maneder ligesom der er stor variation i seesonvariationen for de for-
skellige malestationer. Generelt geelder dog for 2001, at depositioner-
ne er hgjest i forarsmanederne og lavest i vintermanederne. Billedet
af de gennemsnitlige s@sonvariationer for hele overvagningsperio-
den 1989-2001, har ikke @ndret sig siden ar 2000 (Ellermann et al.
2001).

Modelberegningerne viser, at den atmosfeeriske deposition af kveel-
stof til danske farvande i 2001 stammer stort set ligeligt fra landbrug
(ca. 40%) og forbreendingsprocesser (ca. 60%). For omrader tet pa
landbrugskilder ses dog et lidt hgjere bidrag fra landbruget. Saledes
bidrager landbrugskilder med godt 53% af depositionen til Limfjor-
den og godt 46% af depositionen til Kattegat, mens diverse forbraen-
dingsprocesser er kilde til resten. Endvidere viser modelberegnin-
gerne, at landbrug tilsvarende er kilde til ca. halvdelen af kvealstof-
depositionen til landoverflader. Disse beregningsresultater er i god
overensstemmelse med resultaterne fra malestationerne, som viser at
andelen fra landbrug svarer til 47-62% for deposition til vandoverfla-
der ved kyster og til 40-62% for deposition til en gennemsnitlig
landoverflade (10 cm hgj planteveekst).

Af den samlede deposition til farvandene bidrager danske kilder
med 30% til Kattegat og 9% til Nordsgen. Derimod udggr det danske
bidrag mere end 40% for nogle fjorde, vige og bugte. Det hgje danske
bidrag i disse omrader skyldes helt overvejende deposition af lokalt
emitteret ammoniak. | gennemsnit udger det danske bidrag omkring
16% af den atmosfeeriske kveelstoftilfarsel til de danske farvande i ar
2001. De danske kilder udger i gennemsnit 40% af depositionen til



Langtransport

Udviklingstendenser for den
samlede kveelstofdeposition
til farvande m.m.

Andringer i samlet
deposition til landomrader

Lokale &ndringer

Udviklingstendenser for
koncentration

landomraderne, hvilket er betydeligt hgjere end for de danske far-
vande. For depositionerne til landomraderne er der store lokale vari-
ationer grundet bidragene fra de enkelte landbrug.

Hovedparten (60-84%) af kvelstofdepositionen i Danmark stammer
fra udlandet, hvilket haenger sammen med, at kvealstofforbindelserne
kan transporteres med luften over store afstande. | Danmark kommer
den starste del af luftforureningen fra den nordlige del af det euro-
peeiske kontinent, hvor emissionerne fra bade landbrug og forbraen-
dingsprocesser er hgje.

Den samlede deposition af kveelstof til de danske farvande bestar for
starstedelen af vaddeposition (75-85%). Da vaddepositionen af kveel-
stof, som middel for malestationerne, er faldet (ca. 15%) vurderes at
der ligeledes har veeret et fald i den samlede kvelstofdeposition til de
danske farvande (terdepositionen udger kun en lille del af den sam-
lede deposition til farvandene og der er ikke set betydelige stigninger
i tardepositionen). £ndringerne fra ar til ar er ofte betydelige og kan
veere stgrre end den samlede @&ndring over perioden. Endvidere er
@ndringerne af vaddepositionen kun statistisk signifikant pa en ud
af de 7 malestationer.

Kveelstofdepositionen til danske landomrader bestar af ca. 50% vad-
deposition og ca. 50% tgrdeposition. Med et forsigtigt sken vurderes
det at der ikke er sket vaesentlige eendringer over perioden 1989-2001.
Denne vurdering bygger pa, at der kun er sket et lille fald i vaddepo-
sitionen og at tgrdepositionen ikke er eendret betydeligt. Terdepositi-
onen udggres for en stor del af deposition af ammoniak og for am-
moniak ses for hovedparten af malestationerne ikke nogen statistisk
signifikant e&ndring (se nedenfor).

Ovenstaende vurdering geelder for Danmark, som helhed. Lokalt vil
der uden tvivl kunne forekomme a&ndringer i kveaelstofdepositionen i
lighed med situationen ved malestationen ved Tange, hvor der er
malt en signifikant reduktion i ammoniakkoncentrationen pa 33%
over perioden 1989-2001. Denne betydelige reduktion i ammoniak-
koncentrationen forventes at medfare et fald i tgrdepositionen af
ammoniak, der for Tange beregnes at udggre lidt over en tredjedel af
den samlede deposition.

ZAndringerne i luftkoncentrationerne af kveelstofforbindelserne pa
malestationerne viser samme billede, som ved tidligere rapporterin-
ger:

e For NHx (summen af gasformig ammoniak og partikelbundet
ammonium) males signifikante fald pa alle malestationer pa 30-
43% i lgbet af perioden 1989-2001. Af dette fald udggres hoved-
parten af partikuleert bundet ammonium, der i samme periode er
faldet med 37-48% pa alle malestationerne. For ammoniak varierer
billedet meget fra malestation til malestation. Ved Tange observe-
res et statistisk signifikant fald pa 33% i lgbet af perioden, mens
@ndringerne pa de gvrige malestationer er mindre og ikke stati-
stisk signifikante.



Emissionsendringer

Mere nedbgr og
a&ndret kemi

Usikkerhed pa
beregningerne

Fosfordeposition og
udviklingstendenser
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« For arsmiddelkoncentrationen af sum-nitrat observeres signifi-
kante fald pa alle malestationer. Faldet ligger pa 20-30% for perio-
den 1989-1999.

« For kvelstofdioxid ses pa basis af de nuvearende tidsserier ingen
udviklingstendens for perioden 1989-2001. Variationer fra ar til ar
er store og overskygger eventuelle tendenser.

Da &ndringerne i koncentrationerne af partikuleert bundet ammoni-
um og sum-nitrat er meget ens pa malestationerne geelder de malte
reduktioner formodentligt for landet som helhed.

Zndringerne i koncentrationer og vaddeposition skyldes fald i emis-
sionerne af ammoniak og kvelstoffilter i den nordlige del af det
europeaiske kontinent. Lokale danske kilder pavirker ogsa koncen-
trationsniveauerne og reduktionen i emissionen i Danmark har der-
for ogsa betydning.

Visse af de observerede &ndringer er mindre end forventet pa basis
af faldet i emissionerne. Arsagen til at endringerne i emissionerne
ikke har haft stgrre effekt er formodentligt, at to faktorer har modvir-
ket et fald i depositionerne. Den ene faktor er sendringerne i ned-
bgrsmeaengderne, som medfgrer store variationer i vaddepositionen
fra ar til ar, hvilket gor det vanskeligt at observere en trend. Dernaest
har de tre vade ar i 1998-2000 pa flere af malestationerne givet anled-
ning til en gennemsnitlig stigning i nedbgrsmangderne i lgbet af
perioden 1989-2001. Den anden faktor er, at faldet i luftens indhold af
svovlforbindelser efter alt at desmme har medfart, at ammoniak om-
dannes langsommere i atmosfaeren, og at koncentrationen af ammo-
niak derfor er faldet mindre end forventet pa basis af reduktionen i
emissionerne.

Usikkerheden i beregning af deposition af kvealstof til de danske
land- og vandomrader er meget sveer at bestemme. Med udgangs-
punkt i sammenligning mellem modelberegningerne og malingerne
estimeres den samlede usikkerhed i beregningerne af kvalstofdepo-
sitionen til land til 50%. Anlagges igen en forsigtig betragtning kan
usikkerheden i beregningerne for Kattegat estimeres til ca. 30%, hvil-
ket ogsa skgnnes at geelde for resten af de Indre Danske Farvande.
For den danske del af Nordsgen har vi ikke maledata for nedbars-
mangderne, som er meget vigtige for resultatet, og usikkerheden kan
derfor veere stgrre for Nordsgomradet (op mod 50%).

Fosfordeposition

Det estimeres, at den uorganiske fosfordeposition til de Indre Danske
Farvande (areal 31.500 km?®) er pé ca. 130 tons uorganisk oplgseligt P i
2001. Dette estimat bygger pa maling af vaddeposition af fosfor med
optimerede metoder. Estimatet angiver en gvre graense. Det vurderes
forsat, at der ikke er sket @&ndringer i fosfordepositionen, idet a&n-
dringerne skyldes anvendelse af bedre metoder. Denne vurdering
stottes af malinger udfert af Fyns Amt (Bendixen og Krtiger 2002).



Svovldeposition

Sulfat fra havsalt

Kilder

Udviklingstendenser

Usikkerhed pa
beregningerne

Deposition

Koncentration

Forsurende svovlforbindelser

For svovlforbindelserne er der for ar 2001 beregnet en samlet deposi-
tion til en gennemsnitlig landoverflade pa 0,7-0,9 tons S/km’, hvilket
resulterer i en samlet deposition til de danske landomrader pa ca.
33.000 tons. Imidlertid er modellens beregninger vasentligt over-
estimerede og et realistisk bud pa den samlede svovldeposition til
danske landomrader vurderes derfor til ca. 20.000 tons S. Tallet kan
sammenlignes med de danske atmosfzariske svovlemissioner pa ca.
13.750 tons S i 2000 (Illerup, 2002). Pa basis af modelberegningerne ses
en meget jeevn fordeling over landet. Dog ses hgje koncentrationer
ved de store byer og i omrader med meget nedbgr. Den jevne forde-
ling skyldes, at det i ACDEP pa nuvearende tidspunkt ikke er muligt
at inkludere sulfatbidrag stammende fra havsalt.

Hovedparten af depositionen udgeres af vaddeposition af sulfat (64-
83%), hvoraf 10-25% er naturligt og stammer fra havsalt. Starst sul-
fatbidrag fra havsalt ses i den vestlige del af Jylland pga. kort afstand
til Nordsgen, mens havsalt kun bidrager med en lille del af sulfatde-
positionen i den gstlige del af landet. Den store indflydelse af havsalt
i den vestlige del af Jylland bevirker, at den samlede svovideposition
er stgrst i Vestjylland og mindst i den gstlige del af landet.

Hovedparten af svovldepositionen i Danmark stammer fra lang-
transport af svoviforbindelser fra den nordlige del af det europeeiske
kontinent, hvor emissionerne fra diverse forbraendingsprocesser er
hgje. ACDEP beregningerne viser saledes, at kun ca. 10% af svovlde-
positionen stammer fra danske kilder.

Udviklingstendenserne for svovldepositionen er langt klarere end for
kveelstofdepositionen. For perioden 1989-2001 ses for alle malestatio-
nerne signifikante og kraftige fald i vaddeposition af sulfat, og i kon-
centrationerne af svovldioxid og partikulert bundet sulfat. Redukti-
onen i den samlede svovldeposition estimeres til ca. 50% baseret pa
reduktionerne i vaddepositionen, der udger den stgrste del af depo-
sitionen. Arsagen til de store reduktioner er uden tvivl de store fald i
emissionerne af svovldioxid i Danmark og i den nordlige del af det
europeiske kontinent.

Som for kvelstof skannes usikkerheden pa beregningerne til at veere
betydelige. P& basis af sammenligning mellem depositionerne be-
stemt med ACDEP og malingerne ved malestationerne vurderes, at
ACDEP overestimerer svovldepositionen med op til 80% og det esti-
meres, at modelberegningerne kan veere usikre med op til en faktor 2.

Tungmetaldeposition

Den gennemsnitlige deposition (mg/m’) for det danske baggrunds-
omréade var i 2001: Cr = 0,11, Ni = 0,20, Cu = 0,7, Zn =8,3, As = 0,12,
Cd =0,04 og Pb =0,8. Dette svarer i store traek til niveauerne for 2000.

Den gennemsnitlige koncentration af partikuleert bundet tungmetal
(ng/m°) var for 2001: Cr = 0,5, Mn = 2,6, Fe = 68, Ni = 1,6, Cu = 1,7,
Zn =13, As = 0,6, Cd = 0,2 og Pb = 5,8, hvilket er lidt under niveau-
erne for 2000.
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Udviklingen i depositionen og i det atmosfariske koncentrationsni-
veau af tungmetaller har for perioden 1990 til 2001 veret stadig fal-
dende. Nedgangen i tungmetalniveauerne har varet mellem en fak-
tor to og en faktor tre, stgrst nedgang er malt for stofferne Pb og Cd.
Udviklingstendenserne fglger sgendringerne i emissionerne af tung-
metallerne. | Danmark og mange andre europzaiske lande er der sket
betydelige reduktioner i emissionerne. For enkelte tungmetaller er
der dog ikke sket naevneveardige reduktioner i danske udledninger
og de observerede &ndringer skyldes derfor navnlig emissionsre-
duktioner i den nordlige del af det europaiske kontinent.

For 2001 er tungmetaldepositionen til de indre danske farvande med
et samlet areal p& 31.500 km’ estimeret til : Cr = 3 tons, Ni = 6 tons,
Cu =23 tons, Zn = 261 tons, As = 4 tons, Cd = 1,4 tons og Pb = 27
tons. Estimaterne er baseret pa en middelveerdi af malinger fra alle 7
malestationer. Usikkerhederne i depositionsverdierne for de enkelte
tungmetaller er ca. 30%. Sammenlignes med veerdier for landbasere-
de udledninger af tungmetaller, er det atmosferiske bidrag af samme
starrelsesorden som disse og i nogle tilfeelde starre.



Measurements

Model calculations

Nitrogen deposition to
Danish waters

English Summary

This report presents measurements and calculations from the atmos-
pheric part of NOVA 2003 and covers results for 2001. It summarises
the main results concerning concentrations and depositions of nitro-
gen, phosphorus and sulphur compounds related to eutrophication
and acidification. Depositions of atmospheric compounds to Danish
marine waters as well as land surface are presented.

In 2001 the monitoring program consisted of eight stations where wet
deposition of ammonium, nitrate, phosphate (semi quantitatively)
and sulphate were measured using bulk precipitation samplers. Six
of the stations had in addition measurements of atmospheric content
of nitrogen, phosphorus, and sulphur compounds in gas and par-
ticulate phase carried out by use of filter pack samplers. Filters were
analysed at the National Environmental Research Institute. Finally,
nitrogen dioxide were measured using nitrogen dioxide filter sam-
plers and monitors at two monitoring stations and wet deposition
and air concentrations of nine heavy metals were measured.

The measurements in the monitoring programme were supple-
mented with model calculations of concentrations and depositions of
nitrogen and sulphur compounds to Danish land surface, marine
waters, fjords and bays using the ACDEP model (Atmospheric
Chemistry and Deposition). The model is a so-called trajectory model
and simulates the physical and chemical processes in the atmosphere
using meteorological and emission data as input.

The advantage of combining measurements with model calculations
is that the strengths of both methods is obtained. Conclusions con-
cerning:

» actual concentration levels at the monitoring stations,
» deposition at the monitoring stations,

» seasonal variations and

* long term trends in concentrations and depositions

are mainly based on the direct measurements. These are furthermore
used to validate the results of the model calculations. Calculations
and conclusions concerning

» depositions to land surface and to the individual marine water,
« contributions from different emission sources and
« the contribution from Danish sources

are mainly based on the model calculations.

Acidifying and eutrophying nitrogen compounds

The model calculations for 2001 showed, that the total nitrogen depo-
sition to the Danish waters, fjords and bays varied between 0,8 and
1.5 ton N/km’ with an average of about 1.1 ton N/km? (Figure 2.10).
This gives a total nitrogen deposition to the Danish waters of 118

13



Update of model

2001 compared to 2000

Nitrogen deposition to land
surface

Land + water

Seasonal variation in 2001
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ktonnes N, which is about 20% lower than reported for 2000 (Eller-
mann et al. 2001). The newest calculations show for both years a sig-
nificantly higher deposition to the Danish waters than so far re-
ported.

It is important to emphasise that the high deposition figures given for
1999-2001 are not caused by an increase in the nitrogen deposition
over these years. These high figures are a result of an update of the
ACDEP-model. In 1999 we were forced to introduce a new type of
meteorological input data and as a consequence the calculated wet
depositions are higher. The new meteorological input data are from
the Eta-model in NERI’s prognostic system THOR and has a higher
geographical and temporal resolution. For the years 1999-2001 this
has resulted in better accordance between model calculations and
measurements, than previously achieved for the years 1989-1998,
where the meteorological data came from EMEP. However, so far we
have only meteorological data from the Eta-model for two years and
due to the large natural variations in the weather conditions, a longer
time series is needed in order to carry out a thorough evaluation of
the new meteorological input data compared to the previous ones.

In 2001 the nitrogen deposition was calculated to be 20% lower com-
pared to 2001 (both with Eta-meteorologi and ship emissions). The
reason for this decrease is mainly less precipitation in 2001 compared
to 2000. The Baltic Sea around Bornholm is an exception from this;
due to high precipitation the deposition is unchanged from 2000 to
2001 for this area. The calculated total depositions of nitrogen are
given in Table 2.9 for the Danish main waters. Depositions to fjords
and bays will later be available on the Internet. The depositions are
highest to the fjords and coastal waters. 80% and 20% of the nitrogen
deposition to the Danish waters are wet and dry deposited, respec-
tively.

The annual nitrogen depositions to Danish land surfaces were in 2000
between 1.4 and 2.4 tonnes/N km’. The highest deposition is in Jut-
land and the lowest in the eastern part of Denmark. For the entire
country the annual nitrogen deposition is calculated to 87 ktonnes,
which is comparably to 2000. The geographical variation of the
deposition is due to the geographical variation in the precipitation,
differences in the distance to high emission areas in the northern part
of the European continent and intensity of animal husbandry (and
thereby ammonia emissions on a more local scale). The deposition
per area is in general higher to land compared to water, mainly due
to higher depositions of ammonia emitted from local farms, higher
deposition of nitrogen dioxide to land surface compared to water
surfaces and higher precipitation.

The total deposition of nitrogen to the Danish land and water sur-
faces amounts in 2001 to 205 ktonnes N, which is some what larger
than the Danish emission of nitrogen. In 2000 the total emission was
estimated to 148 ktonnes N (lllerup, 2002), and there is therefore a
significant net import of nitrogen to Denmark.

In 2001 there are large monthly variations in the nitrogen deposition
as well as large variations between the different monitoring stations.



Sources of nitrogen
deposition

Danish sources

Long range transport

Long term trends for the
total nitrogen deposition

In general the depositions are highest during spring and lowest dur-
ing winter. The general picture of the seasonal variations averaged
over the monitoring period (1989-2001) has not changed since the
previous annual report (Ellermann et al. 2001).

Model calculations show that the nitrogen deposition to the Danish
waters in 2001 originates approximately equally from farming (about
40%) and combustion processes (about 60%). For areas close to agri-
cultural areas a somewhat higher contribution from farming is cal-
culated. Some examples are Limfjorden where farming is responsible
for about 53% of the deposition and Kattegat where farming is re-
sponsible for about 46% of the deposition. Moreover, the model cal-
culations show that about 50% of the nitrogen deposition to land sur-
faces originates from farming. These results from the model calcula-
tions are in good agreement with the results from the monitoring
stations, where the measurements show that farming accounts for 47-
62% of the deposition to the coastal waters and 40-62% of the deposi-
tion to an average land surface (10 cm high vegetation).

The model calculations show that Danish sources contributes with
30% and 9% of the total nitrogen depositions to Kattegat and the
Danish part of the North Sea, respectively. However, to some fjords
and bays the contribution may be as high as 40%. The high Danish
contribution to these areas is mainly due to deposition of locally
emitted ammonia. On average the Danish contribution is calculated
to 16% of the total nitrogen deposition to the Danish waters in 2001.
On average the Danish sources contribute with 40% of the nitrogen
depositions to the land surfaces, which is comparable to the contri-
butions to the waters. For the depositions to the land surfaces there
are large geographical variations on a local scale due to the emissions
of ammonia from the individual farms.

The main part of the nitrogen deposition (60-84%) comes from for-
eign countries; this can be explained by the fact that nitrogen com-
pounds can be transported over large distances by the atmosphere.
For Denmark it is known from analyses of measurements and model
calculations that the main part of the nitrogen compounds comes
from the northern part of the European continent where there are
high emissions of nitrogen compounds from farming as well as com-
bustion processes.

It is estimated that there has been a small decrease (about 15%) in the
general total deposition of nitrogen to water surfaces for the period
1989-2001. This estimate is based on the fact that the total deposition
of nitrogen mainly consists of wet deposition and that there has been
a significant decrease in the average deposition to the Danish moni-
toring stations.

The total deposition to average land surfaces (about 10 cm vegeta-
tion) consist of roughly equal parts of wet and dry deposition. Due to
the large variability in ammonia concentrations and trends it is diffi-
cult to extract general trends for the total depositions of nitrogen.
However, a conservative estimate is that no clear changes has oc-
curred for the general deposition to Danish land surfaces during the
period 1989-2001. The reason for this is most likely that the decrease
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Local changes

Long term trends of
concentrations

Ammonia
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in the emissions has been counter balanced by increase in precipita-
tion and atmospheric sulphur content. The years 1998-2000 have been
very wet and on many of the monitoring stations a tendency for an
increase in the amount of precipitation has been measured during the
period 1989-2001. In general this will lead to an increase in the depo-
sitions of nitrogen. Besides this there has been a very large decrease
in the sulphur emissions during the last decades. This may result in a
longer lifetime of ammonia in the atmosphere and thereby to an in-
crease in the ambient ammonia concentration and subsequently in
the total nitrogen deposition. The changes in precipitation and sul-
phur emissions will therefore diminish the large effort, which has
been carried out in order to reduce nitrogen depositions by reducing
the emissions.

On local scale the nitrogen depositions may of course be significantly
modified due to local changes in mainly farming activities. To an
example there has been measured a statistical significant reduction of
33% in the ammonia concentration at the monitoring station at Tange
during the period 1989-2001. This marked reduction in ammonia has
lead to a significant reduction of the dry deposition of ammonia,
which for Tange accounts for about one third of the total deposition.

The long-term trends in the concentrations of the nitrogen com-
pounds on the monitoring stations show the same general pattern as
previously reported:

* For NHx (sum of gas phase ammonia and particulate ammonium)
statistically significant reductions of 30-43% have been observed
over the period 1989-2001. The reduction is mainly due to reduc-
tion in concentrations of particulate ammonium, which has been
reduced with 37-48% during the period. For ammonia there are
large variations between the monitoring stations. At Tange there
has been a statistically significant reduction of 33%, while the
trends at the other stations are insignificant.

« For sum-nitrate statistically significant reductions have been ob-
served on all monitoring stations. The reductions were between 20
and 30% over the period 1989-2001.

* No long-term trends can be observed for nitrogen dioxide on the
basis of the present time series. The large variations between the
years hide possible trends.

The long-term trends in particulate ammonia and sum-nitrate is at
the same level for all the monitoring stations. It is therefore estimated
that these reductions are representative for Denmark as a whole. The
reductions are mainly due to reductions in the emissions of ammonia
and nitrogen dioxide in the northern part of the European continent.
Also local Danish emission reductions contribute.

The ammonia concentration has not changed as much as the other
compounds. This may be due to the pronounced decrease in atmos-
pheric sulphur content or because local conditions around the six
monitoring stations do not reflect the general picture for Denmark as
awhole.



Uncertainties

Deposition of sulphur

Sulphur from sea salt

Sources

The uncertainty on the model calculations of the nitrogen deposition
to Danish land and water surfaces is very difficult to estimate. On the
basis of the comparison between model calculations and measure-
ments it is estimated, that the total uncertainty for the calculations of
the nitrogen deposition to land may be as high as 50%. For the depo-
sitions to Kattegat it is estimated that the uncertainty is about 30%,
which is assumed also to be true for the rest of the inner Danish wa-
ters. For the Danish part of the North Sea the uncertainty may be as
high as 50%.

Deposition of phosphorous

It is estimates that the deposition of inorganic phosphorous to the
Danish inner waters (area 31,500 km?®) is about 130 tonnes P in 2001.
This estimate is based on optimised methods for sampling and analy-
sis. This is regarded as an upper estimate. It is important to note that
the decrease in the number for the phosphorous deposition is due to
changes in the methods and not in the actual deposition. It is still
estimated that the phosphorus deposition has not changed signifi-
cantly during the period 1989-2001. This estimate is support by the
measurements of the atmospheric content of particulate phosphorous
and the measurements carried out by Fyns Amt (Bendixen and Kruger
2002).

Deposition of acidifying sulphur

In 2001 the sulphur deposition to Danish land surfaces is calculated
to 0.7-0,9 tonnes S/km’. This leads to a total deposition of 33.000 ton-
nes S to Danish land surface. However, the model calculations give
results, that are considerably higher the measurements and it is more
realistic to estimate a total deposition of about 20,000 tonnes S. This is
of the same magnitude as the annual Danish emissions of sulphur;
13.750 tonnes S (lllerup 2002). The model calculations show a fairly
even geographical distribution of the sulphur deposition, though
higher depositions are calculated for the areas around the main cities
and in areas with high precipitation. The lack of significant gradients
in the deposition pattern is because the ACDEP-model does not in-
clude sulphate originating from sea salt.

The main part of the deposition of sulphur is wet deposition (64-83%)
of which 10-25% originates from sea salt. The largest contribution
from sea salt is measured in the western part of Jutland due to the
short distance to the North Sea. In the eastern part of Denmark only a
minor part of the wet deposition is due to sea salt

The main part of the sulphur deposition originates from long range
transport of sulphur from the northern part of the European conti-
nent, where the emissions for combustion processes are high. The
ACDEP-calculations shows that only about 10% of the sulphur depo-
sition are due to Danish sources. The emission of sulphur from ship
traffic has also been included in the calculations presented this year.
The calculations shows that ship traffic only contribute with about
14% of the total depositions. This despite the fact that ship emissions
are of considerable size even compared to the total Danish sulphur
emissions.
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The long term trends for the sulphur depositions are more pro-
nounced than observed for the nitrogen deposition. For the period
1989-2001 significant and high reductions in the atmospheric content
of sulphur dioxide and particulate sulphate and the wet depositions
of sulphur were measured at all the monitoring stations. The reduc-
tions in the total sulphur depositions are estimated to be about 50%
during the period 1989-2001. This estimate is based on the reductions
measured for the wet deposition, which account for the main part of
the total deposition of sulphur. The back ground for the large reduc-
tions is the large reductions in the emissions of sulphur dioxide in
Denmark and the northern part of the European continent which has
been carried out during the period 1989-2001.

As for the nitrogen deposition a considerably uncertainty is esti-
mated for the calculations. Based on the comparison of model calcu-
lations and measurements it is estimated that the ACDEP model cal-
culates too high depositions. The error may be as high as 80% and it
is therefore estimated that the uncertainty may be as high as a factor
of two.

Deposition of heavy metals

In 2001 the annual average deposition of heavy metals to Danish
background areas were Cr = 0,11, Ni = 0,20, Cu =0,7, Zn =83, As =
0,12, Cd = 0,04 and Pb = 0,8 (all in units of mg/m’.

The average concentration of particulate heavy metal (units of
ng/m?®) were for 2001: Cr = 0,5, Mn = 2,6, Fe = 68, Ni = 1,6, Cu = 1,7,
Zn=13,As=0,6,Cd=0,2and Pb =5,8.

During the period 1990 to 20001 there have been clear reductions in
the concentrations and depositions of heavy metals. The levels of the
heavy metals have decreased by a factor of two to three with the
highest reductions for Pb and Cd. The reductions are due to the re-
ductions in the emissions of heavy metals in Denmark and many of
the European countries.

For year 2001 the deposition of heavy metals to the inner Danish
waters with a total area of 31,500 km” has been estimated to: Cr = 3
tonnes, Ni = 6 tonnes, Cu = 23 tonnes, Zn = 261 tonnes, As = 4 tonnes,
Cd = 1,4 tonnes and Pb = 27 tonnes. These estimates are based on
measurements from three monitoring stations placed close to the
coasts. The uncertainty of the estimates of the depositions is about
30%. When the atmospheric depositions are compared with land
based runoff of heavy metals it is seen that the contributions from the
atmosphere are of the same magnitude and for some of the com-
pounds the atmospheric contributions are larger than the runoff.



NOVA - BOP

Formal og strategi

Malinger og modeller

1 Indledning

Arets rapport praesenterer resultater fra atmosfaeredelen af det Nati-
onale Overvagningsprogram for Vandmiljget (NOVA 2003) for 2001
og omfatter resultater fra bestemmelse af luftkoncentrationer og de-
positionsmangder af de kvealstof-, fosfor-, og svovliforbindelser, som
er vigtigst i relation til eutrofiering og forsuring samt en reekke miljg-
farlige tungmetaller. For at seette malingerne i relief diskuteres see-
sonvariationer og mulige udviklingstendenser for niveauerne af luft-
forureningskomponenterne i perioden 1989-2001, hvor Vandmiljg-
planens Overvagningsprogram og NOVA 2003 har veret i funktion.
Endvidere fremlaegges resultater fra modelberegninger af depositi-
onsmangder for 2001. Arbejdet udfares af Danmarks Miljgundersg-
gelser (DMU), Afdeling for Atmosfeaerisk Miljg (ATMI), som en del af
Det Atmosfeeriske Baggrundsovervagningsprogram (BOP).

Som udgangspunkt for preesentationen af resultaterne gives i dette
kapitel en kort introduktion til BOP. En detaljeret gennemgang af
male- og analysemetoder samt modelopbygning og beregningspro-
cedure er givet i Ellermann et al. (1996) og Ellermann et al. (2000). Efter
introduktion til BOP gives en kort beskrivelse af de danske meteoro-
logiske forhold i ar 2001, idet disse spiller en afggrende rolle for ni-
veauer og depositioner af luftforureningskomponenter. Endelig af-
sluttes indledningen med en kort gennemgang af rapportens opbyg-
ning.

1.1 Overvagningsprogrammet

Formalet med BOP er dels at beskrive luftforureningen over danske
land- og havomrader, dels at bestemme den atmosferiske tilfgrsel af
eutrofierende, forsurende og miljgskadelige stoffer til danske gkosy-
stemer. Det er hensigten med overvagningsprogrammet, at det skal
veere landsdaekkende, kontinuert og langsigtet. Resultaterne fra
overvagningsprogrammet bruges til at beskrive den geografiske og
tidslige variation af luftforureningskomponenterne og giver mulig-
hed for at vurdere arsagerne til eventuelle endringer. Endvidere er
overvagningsprogrammet rettet mod baggrundsomraderne i Dan-
mark (uden for byer og ikke teet ved lokale kilder), idet det er hen-
sigten at maleprogrammet skal afspejle de regionale niveauer, og ik-
ke blot en enkelt teet ved liggende kilde.

Siden 1994 har beregninger med luftforureningsmodeller veeret en
vigtig del af overvagningsprogrammet. Kombinationen af malinger
og modelberegninger giver mulighed for at beskrive koncentrationer
og depositioner for omrader, som er svare at deekke vha. malestatio-
ner, iseer havomraderne. Modellerne giver en stgrre geografisk op-
Igsning samt mulighed for at vurdere arsager til de observerede ni-
veauer og betydningen af bidrag fra de forskellige kilder til forure-
ningen i Danmark.
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Optimering af malenettet | 2001 omfattede malenettet i BOP 9 malestationer (se Figur 1.2), for-
delt over det danske baggrundsomrade og opdelt pa seks hovedstati-
oner og tre nedbgrsstationer. | forhold til 2000 er der derfor kun sket
en mindre @ndring, idet malingerne af vaddeposition af tungmetal-
ler ved Husby udgar.

Figur 1.1 Eksempler pa udstyr pa malestationerne. Til venstre: Filterpackopsamler til opsamling af luftpre-
ver. Opsamleren bestar af en filterholder (for enden af hver af de otte arme) med fire filtre, som luften su-
ges igennem, hvorved partikler og gasser opsamles og separeres. Til hgjre: Nedbgrsopsamlere til bestem-
melse af bulkdeposition (dvs. vaddeposition plus et lille bidrag fra terdeposition). Nedbgrsopsamlerne be-
star af et stativ, en tragt og en opsamlingsflaske monteret forneden pa tragten. Opsamlingsflasken er place-
ret i et rgr for at beskytte mod solens lys.

Maleprogrammet Placeringen samt en beskrivelse af lokaliteten ved malestationerne
fremgar af Figur 1.2 og Tabel 1.1. P4 hovedstationerne males:

« vaddeposition af kveelstofforbindelser (ammonium og nitrat), sul-
fat, fosfat og en raeekke udvalgte tungmetaller

» koncentrationer af kveelstofforbindelser i gas- og partikelfase
(ammoniak, kveelstofdioxid, partikelbundet ammonium og sum
af partikulzart bundet nitrat og salpetersyre) samt svovldioxid og
partikuleert bundet sulfat

« indholdet af partikulzert bundet fosfor og en reekke udvalgte
tungmetaller.
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Figur 1.2 Malestationer i
BOP. (e ) Station hvor der
males vaddeposition af
kveelstof, fosfor, sulfat og
tungmetaller. Rgd mar-
kering angiver malestatio-
ner, hvor der kun indgar
vaddepostion af tungme-
taller.Grgn markering
angiver, hvor der kun
indgar kvelstof, fosfor og
sulfat. (A) Station med
maling af koncentrationer af
de vigtigste kveelstof-,
fosfor- og svovlforbindelser
pa partikel- og gasform.
Endvidere bestemmes
luftens indhold af udvalgte
partikelbundene tungme-
taller .

Vaddeposition

Vaddeposition af
tungmetaller

Ved nedbersstationen ved Pedersker males vaddeposition af alle
komponenter, mens der ved Gunderslevholm kun males vaddeposi-
tion af tungmetaller. Ved Lille Valby males vaddeposition af nee-
rings- og forsurende stoffer og koncentration af kvelstofdioxid (i
forbindelse med det Landsdaekkende Maleprogram for byer).

Anholt
v A

°1 Lindet
@ a
~-. Pedersker
N\
« W
100 km

Malingerne af vaddeposition af kveelstof, sulfat og fosfor foretages pa
halvmanedsbasis vha. bulkopsamlere (se Figur 1.1). En bulkopsamler
har en dben nedbgrstragt, hvilket betyder at bulkopsamlerne opsam-
ler vaddeposition plus et mindre bidrag fra tardeposition af luftens
indhold af luftforureningskomponenterne. Nedbgrsprgverne analy-
seres efterfalgende i laboratoriet pA DMU-ATMI for bl.a. indhold af
ammonium, nitrat, fosfat, sulfat og en reekke tungmetaller. Analysen
for fosfat er dog kun semikvantitativ pga. store vanskeligheder med
kontaminering af preverne med fosfatholdigt biologisk materiale
f.eks. fugleklatter (se Kapitel 3).

For at bestemme vaddepostionen af tungmetaller er det ngdvendigt
at konservere nedbgrsprgverne med en fortyndet oplgsning af sal-
petersyre. Derfor anvendes separate bulkopsamlere til bestemmelse
af vaddepositionen af tungmetaller. Disse prgver indsamles pa ma-
nedsbasis.
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Gasser og partikelbundne
komponenter

Malingerne af luftens indhold af kvelstof- og svovlforbindelser
foretages pa degnbasis vha. filterpackopsamlere (se Figur 1.1). Med
filterpackmetoden opsamles praver af gas og partikler pa fire filtre i
serie, hvorved de forskellige kemiske forbindelser kan separeres fra
hinanden. Filtrene analyseres efterfalgende i laboratoriet, og ud fra
analyseresultaterne og det anvendte luftvolumen bestemmes luftens
indhold af ammoniak, svovldioxid og salpetersyre samt indholdet af
partikuleert bundet ammonium, nitrat og svovl. Bemark at filter-
packmetoden ikke giver nogen fuldstendig separation af salpetersy-
re og partikulzrt nitrat, og derfor rapporteres alene summen af kon-
centrationerne; i det fglgende betegnet sum-nitrat. Det farste filter
(partikelfiltret) analyseres endvidere for fosfor og en reekke tungme-
taller (se Tabel 1.2).

Tabel 1.1 Malestationer i BOP i 2001. Den geografiske placering er angivet i UTM-32-koordinater (Univer-
sal Transverse Mercator Grid). Endvidere angives landskabstype, lokale kilder, hvilke prgveopsamlere,
der er pa lokaliteten, samt tidspunktet for oprettelse af malestationen. Bemaerk, at malestationerne ved
Tange og Sepstrup Sande opfattes som en samlet malestation.

Stationsnavn UTM- Landskabstype *“Lokale” kilder Prevetagere® Oprettelses-
koordinater (km tidspunkt
3, km N)

Ulborg 465, 6239 skov fa nedb., metal luftp.” 85.05.23
Tange 537, 6246 skov, sg landbrug luftp. 78.10.01
Sepstrup Sande 526, 6215 hede fa nedb., metal 89.06.01
Lindet 493, 6111 skov landbrug nedb., metal, luftp. 88.06.01
Anholt 654, 6289 kyst fa nedb., metal, luftp.’ 88.09.15
Keldsnor® 611, 6066 kyst, skov landbrug nedb., luftp.” 78.10.01
Frederiksborg 709, 6206 skov Hillergd by nedb., metal, luftp.” 85.05.23
Lille Valby® 696, 6177 mark landbrug nedb., luftp.” 96.01.01
Pedersker 880, 6113 kyst fa nedb., metal 89.06.06
Gunderslev- 665, 6135 skov fa metal 75.01.01
holm

A. Nedb.: Bulk-opsamlere til indsamling af nedbgr; metal: vdddepostion af udvalgte tungmetaller; luftp.: filterpacks

til opsamling af luftpraver
B. Suppleret med NO,-opsamler

C. Bestar af teetplacerede malestationer ved sydspidsen af Langeland.
D. Suppleret med monitor til maling af kvaelstofdioxid

NO,-mélingerne

Internationale forpligtelser

0g
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programmer

Kvelstofdioxid (NO,) malingerne foretages pa degnbasis med NO,-
opsamlere (findes kun pa Anholt) og NO,-monitorer. En NO,-
opsamler opkoncentrerer luftens kvelstofdioxid pa et impraegneret
glasfilter, og ved den efterfglgende analyse i laboratoriet bestemmes
koncentrationen ud fra analyseresultat og luftvolumen. Desuden
males kvelstofdioxid med kemiluminescensmonitor ved Ulborg,
Frederiksborg, Lille Valby og Keldsnor i forbindelse med lonbalan-
ceprogrammet og det Landsdaekkende Maleprogram (LMP). Moni-
tormalingerne vil i denne sammenhang blive praesenteret i form af
beregnede dggnmiddelveerdier.

Ud over anvendelsen af maleresultaterne i NOVA 2003 varetages de
danske forpligtelser i forbindelse med internationale moniterings-
programmer via BOP. Dette drejer sig om fglgende tre programmer:



Andre danske programmer

Akkreditering

» Det Europaiske Moniterings- og Evalueringsprogram (EMEP),
som fokuserer pa den graenseoverskridende luftforurening i Euro-
pa.

e Luftmonitering under Oslo-Paris-Kommissionen (OSPAR) til
overvagning af luftforureningens belastning af Nordsgen.

* Luftmonitering under Helsinki-Kommissionen (HELCOM) til
overvagning af luftforureningens belastning af @stersgen.

| disse overvagningsprogrammer males en lang reekke kemiske for-
bindelser relateret til luftforurening, herunder hovedparten af de i
Tabel 1.2 anfgrte forbindelser. Disse luftforureningskomponenter bi-
drager endvidere til den ngdvendige kvalitetssikring af en reekke af
de andre malinger.

Endvidere indgar en raekke af malestationerne i lonbalancepro-
grammet (koordineret af Mads F. Hovmand, DMU-ATMI), som er en
del af Overvagningsprogram for skov og naturlokaliteter ledet af
Forskningscenter for Skov og Land. Maledata fra BOP anvendes
desuden i mange forskningsprojekter pa DMU, blandt andet i for-
bindelse med udvikling og verifikation af luftforureningsmodeller.

Tabel 1.2 Liste over analyserede forbindelser i nedbgrsprgver og i gas- og
partikelprgver. Nedbgrspraverne opsamles pa halvmanedsbasis undtagen for
tungmetaller, hvor prgver opsamles pd manedsbasis. Gas- og partikelprgver
opsamles pa dggnbasis. “ XX" indikerer metoder (opsamling inklusiv analy-
se), som blev akkrediteret i 1999.

Nedbgrspraver Gas- og partikelprgver

Kveelstofdioxid XX
Ammonium XX XX
Ammoniak XX
Nitrat XX

Sume-nitrat XX #
Sulfat XX XX
Svovldioxid XX
Klorid XX X *
Natrium X X
Magnesium X

Kalium X XX
Calcium X XX
Brintioner XX

Fosfor X * XX
Tungmetaller X ** XX **

# Sum-nitrat er summen af luftkoncentrationen af salpetersyre og partikuleert
bundet nitrat. * semikvantitativt. ** As, Cd, Cr, Cu, Fe, Ni, Pb, Zn.

For at sikre hgj kvalitet af overvagningsprogrammet har DMU-ATMI
i de seneste ar arbejdet hen mod en akkreditering af samtlige prave-
opsamlinger og analyser. 1 1999 blev DMU-ATMI akkrediteret under
EN45001 til at foretage opsamlinger og analyser for en stor del af de
komponenter, der males i forbindelse med NOVA 2003 (se Tabel 1.2).
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ACDEP-modellen

Figur 1.3 Opbygningen af
trajektoriemodellen ACDEP
(Atmospheric Chemistry
and Depostion model).
Under transporten
modtager luftpakken udslip
fra de kilder, som passeres,
og stofferne omdannes
kemisk, spredes i lodret
retning og afsaettes ved tor-
eller vaddeposition.
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Data fra deltagelse i preestationsprgvninger m.m. bliver praesenteret
andetsteds i forbindelse med den lgbende kontrol af akkreditering.

Modelberegninger af luftkoncentrationer og depositioner foretages
inden for BOP med DMU-ATMI’s model kaldet ACDEP (Atmospheric
Chemistry and Deposition). Formalet er via sammenstilling af malere-
sultater og modelberegninger at opna et bedre grundlag for vurde-
ring af kveelstofbelastningen primeert til de danske hav- og fjordom-
rader. ACDEP-modellen er en trajektoriemodel, hvor luftpakker fal-
ges under fire dggns transport frem til et net af gitterfelter pa 30 km x
30 km, som er repraesenteret ved midtpunktet betegnet receptor-
punktet (Figur 1.3).

Luftpakke

Atmosfeerisk kemi

Vad-
deposition

Pl hailbtcheis
Terdeposition

Emissioner

.4

Trajektorie

%0

Under transporten modtager luftpakkerne emissioner, der foregar
spredning af forureningen i vertikal retning, forbindelserne omdan-
nes kemisk og fijernes ved vad- og tgrdeposition. Modellen udregner
saledes koncentrationer, ter- og vaddepositionsmangder til nettet af
gitterfelter. Gitterfelterne daekker de danske hav- og fjordomrader
samt landomrader. For samtlige receptorpunkter udregnes trajektori-
er 4 gange i dggnet. Alt i alt foretages beregninger af lidt over 340.000
trajektorier til de 233 gitterfelter for hvert beregningsar. En detaljeret
gennemgang af ACDEP-modellen er givet i Hertel et al. (1995), og en
beskrivelse pa dansk af model og beregningsprocedure er givet i El-
lermann et al. (1996).



Meteorologiske modeldata,
emissionsopgerelser

Vindretning

Beregningerne for 1999-2001 er udfgrt med meteorologiske data base-
ret pa Eta-modellen fra DMU-ATMI's Thor system (Brandt et al.
2000). Eta-data foreligger med betydelig hgjere geografisk og tidslig
oplgsning end de tidligere anvendte data fra EMEP. Overgang til Eta
data har medfgrt en veesentlig forbedring af resultaterne (Ambelas
Skjeth et al., 2002). Til modelberegningerne anvendes EMEPs emissi-
onsopgarelser pa 50 km x 50 km samt en detaljeret opgerelse pa 16,67
km x 16,67 km for hele Europa (U. Schwarz, personlig meddelelse 1999,
se ogsa Hertel et al., 2002), hvor der tidligere kun blev anvendt en de-
taljeret opgerelse for Danmark og omkringliggende omrader. Emissi-
onsopggrelserne omfatter udslip fra skibstrafik (udarbejdet af
EMEP), som fgrste gang blev medtaget i modelberegningerne i 2000.
Disse emissioner udger en meget veesentlig kilde til svovl- og kveel-
stofoxidemissionerne i Europa.

1.2 Vejreti 2001

De meteorologiske forhold spiller en afggrende rolle for niveauer og
depositioner af luftforureningskomponenterne. Derfor opsummeres
her nogle nggletal for de mest relevante meteorologiske forhold i
2001.

En af de vigtigste parametre for niveauerne af luftforurening er vin-
den, som bestemmer hvor luftmasserne transporteres hen. For bag-
grundsomrader i Danmark ses typisk hgj luftforurening ved trans-
port af luft til Danmark fra den nordlige del af det europaiske konti-
nent, hvor emissionerne af luftforurening er hgj. Figur 1.4 viser vind-
roser for Kastrup, Karup og Beldringe lufthavne. Af figuren ses, at
vinden i 2001 har veeret meget lig resten af perioden 1989-2000. Vind-
retningen i Danmark giver dog kun et fingerpeg om oprindelse af
luftmasserne, idet transporten af luftforurening er et resultat af luft-
massernes samlede beveegelser igennem de dggn, som det har taget
at transportere luftforeningen til Danmark.
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Figur 1.4 Vindroser for Karup, Beldringe, og Kastrup . Til venstre vises gennemsnit for perioden 1989-2000,
mens der til hgjre vises gennemsnit for 2001. Beregningerne er foretaget for vindhastigheder stgrre end 1,5
m/s. Maling af vindretning er udfert af Danmarks Meteorologiske Institut (DMI).

Nedbgr, temperatur og
soltimer
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Udover vindretning indvirker nedbgrsmangde, temperatur og
solindstraling (Figur 1.5) ogsa pa meangden af deponerede luftfor-
ureningskomponenter. Ar 2001 var med 751 mm nedbgr til Jylland
og @erne kun lidt mere vad end normalen for 1961-1990 (712 mm) og
gennemsnit af perioden 1989-2001 (726 mm) (Cappelen 2000; 2001;
2002). Nedbgren var jeevnt fordelt over aret (Figur 1.5 A) med undta-
gelse af september, der var serdeles vad (137 mm). Igen i ar 2001 var
der store geografiske forskelle med de stagrste nedbgrsmangder i
midt Vestjylland og betydeligt mindre nedbgr pa de estlige ger. Be-
meerk at disse nedbgrsmeangder kun er reprasentative for nedbgr
over land. De meteorologiske beregninger fra Eta-modellen (Brandt et
al., 2000), som er anvendt i ACDEP, viser at nedbgrsmangden over
Nordsgen og de indre farvande var lavere i 2001 end i 2000 (se Kapi-
tel 2). Tilgengeeld ses i 2001 en veesentlig hgjere nedbgr over Jstersg-
en omkring Bornholm end i 2000. Den arlige middeltemperatur i 2001
var 8,2 °C, hvilket kun er lidt over normalgennemsnittet for 1961-1990
(7,7 °C; Cappelen, 2002), mens det er lidt under gennemsnit (8,5 °C) for
perioden (1989-2001), hvor maleprogrammet har veeret i funktion.
Seesonvariationen i temperaturen i 2001 fulgte i store traek gennem-
snit for perioden 1989-2001. Vinteren var dog lidt mildere og foraret
lidt keligere end gennemsnittet. Den veesentligste undtagelse var
oktober maned, hvor der maltes den hgjeste gennemsnitstemperatur
nogensinde (12 °C; Cappelen, 2002). Den farste nattefrost indtraf farst i
november. Aret afsluttedes med frost og store maengder sne mellem
jul og nytar. Antallet af soltimer (Figur 1.5 C) var pa 1780 timer, hvil-



Figur 1.5 Méanedlig nedbgr
(A); gennemsnitstem-
peratur (B) og antal sol-
timer (C). Areal-vaegtede
gennemsnit for Jylland og
@erne. Kurverne angiver
resultater for 2001, mens
sgjlerne angiver middel for
1989-1999. Data er fra
Cappelen (2000; 2001; 2002)

ket er noget over normalen for perioden 1961-1990 (1701 timer) og
teet pa middel for perioden 1989-2001 (1776 timer).
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2  Atmosfeerisk deposition af kveelstof

Kvelstofdeposition til danske land- og havomrader kan have store
miljgskadelige effekter, idet en reekke kveelstofforbindelser virker for-
surende og/eller eutrofierende. Depositionen af kvelstof bestar af
vaddepositionen (udvaskning fra luft med nedberen) og tgrdepositi-
on (gasser og partikler som afsattes pa jordoverfladen, planter m.m.).
Kapitlet omhandler de vigtigste forsurende og/eller eutrofierende
kveelstofforbindelser:

« Ammoniak (NH,), der er en gasart emitteret primaert fra landbrugs-
produktion, hvor navnlig husdyrgadning er en meget stor kilde.
Sekundeert emitteres en mindre del fra biler (omkring 5%).

« Ammonium (NH,"), der enten er bundet til sma partikler (starrelsen
fra 0,1-1 um i diameter) eller oplgst i regndraber, skydraber eller
sne. Partikulzaert bundet ammonium dannes i atmosferen ved re-
aktion mellem ammoniak og sure gasser eller partikler. Herved
dannes partikuleert bundne ammoniumsalte (f.eks. ammoniumsul-
fat og ammoniumnitrat). Ammonium i nedbgren dannes ved, at
ammoniak eller den partikulert bundne ammonium oplgses i
regndraberne, skydraberne eller sneen. Da ammonium dannes i
atmosfaeren udfra ammoniak stammer over 95% af ammonium fra
landbrugskilder.

« Kvalstofdioxid (NO,), der er en gasart, som nesten udelukkende
stammer fra emission af kvelstofilter (NO og NO,) fra forbreen-
dingsprocesser (biler, kraftvaerker, oliefyr m.m.)

» Salpetersyre (HNO,), der er en gasart dannet i atmosfaeren ved om-
dannelse af kveelstofdioxid.

« Nitrat (NO,), der enten er bundet til sma partikler (0,1-10 pm i
diameter) eller oplest i regndraber, skydraber eller sne. Partiku-
leert bundet nitrat dannes i atmosfeeren ved salpetersyres reaktion
med eller optag i atmosfeeriske partikler. Nitrat i nedbgren dannes
ved, at salpetersyre eller den partikulert bundne nitrat oplases i
regndraber, skydraber eller sne. | BOP males salpetersyre og par-
tikuleert bundet nitrat kun som en sum (kaldet sum-nitrat), hvoraf
omkring 10-20% udgeres af salpetersyre (baseret pa data fra Hov-
mand et al. 1993). Da bade salpetersyre og partikulaert bundet nitrat
dannes i atmosfeeren ud fra kvelstofdioxid, stammer over 90% af
sum-nitrat fra diverse forbreendingsprocesser. Tilsvarende geelder
for nitrat i nedbgren.

Der findes en reekke andre forsurende og eutrofierende kveelstoffor-
bindelser, men de bidrager kun i mindre omfang til den samlede de-
position af kvelstof, og males derfor ikke i overvagningsprogram-
met.
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2.1 Vaddepositionsmalinger pa malestationerne

For at vurdere kvaliteten af nedbgrsopsamlingerne i 2001 er DMU-
ATMI's nedbgrsmalinger sammenlignet med gridded nedbgr fra
DMI. Den griddede nedbgr er et estimat af daglig middelnedbgr for
gridceller pa 10 km X 10 km. Disse veerdier er beregnet ved interpo-
lation mellem DMI's naermeste nedbgrsstationer (Scharling, 1999).
DMU-ATMI’s malte arlige nedbgr afviger mellem - 17 til -1% i for-
hold til DMI’s arlige nedbarsmangder for de felter, hvor malestatio-
nerne er placeret. For seks af malestationerne er afvigelserne mindre
end 10%. Kun for Lille Valby og Pedersker er afvigelserne hgjere;
henholdsvis 13 og 17%. Arsagerne til afvigelserne er navnlig sne ved
nytar 2001 og overlgb (mere regn end der kan vere i opsamlingsfla-
skerne). Begge dele kan fare til maling af en for lav arsnedbar. Afvi-
gelser under 10% vurderes at vere tilfredsstillende nar det tages i
betragtning, at DMI’s veerdier er interpolerede veerdier for gitterfel-
terne pa 10 km x 10 km. For Lille Valby skyldes den store afvigelse
formentligt at nedbgrsopsamlerne har veeret utilstreekkeligt lidt af-
skeermet mod vind og for Pedersker skyldes afvigelserne overlgb un-
der kraftig regn i august og september. Afvigelserne pga. overlgb er i
det falgende blevet korrigeret pa basis af tal fra DMI.

Det kan veere vanskeligt at opna en fuldstaendig tidsserie af maling af
vaddeposition ved hjaelp af bulkopsamlere. Et af de starste problemer
er forurening af nedbgrsproverne med fugleklatter, insekter m.m.
Uregelmaessig skiftning af nedbersopsamlere kan desveaerre ogsa vee-
re et problem. Kriterierne for, hvornar malingerne er repraesentative,
er folgende:

- Begge halvmanedsveerdier skal vaere godkendt for at en maned-
lig vaddeposition kan accepteres.

- Mindst 22 halvmanedsverdier skal vaere godkendt for at den ar-
lige vaddeposition kan beregnes.

Hvor det vurderes fagligt forsvarligt estimeres de manglende verdi-
er for, at den arlige vaddeposition kan bestemmes. Estimaterne base-
res pa den griddede nedbgr fra DMI og koncentrationer malt pa neer-
liggende stationer eller udfra gennemsnit af gvrige malinger pa male-
stationen. | 2001 var der seks tilfeelde af mangelfulde preveopsamlin-
ger, hvoraf de tre skyldtes de ovenfor omtalte overlgb. For Keldsnor
og Anholt var der endvidere en ¥%-maned med ammoniumforurening
(fugleklatter m.m.). Disse manglende Y.-maneder er estimeret pa ba-
sis af data fra henholdsvis Lindet og Frederiksborg. Det vurderes, at
de estimerede halvmanedsveerdier kun har lille effekt pa usikkerhe-
den for de samlede &rsopgerelser. Arsmiddelvaerdier med estimerede
veaerdier er fremhavet med * i Tabel 2.1.

| &r 2001 varierede den arlige vaddeposition af kvelstof mellem 600
0g 1000 kgN/km’ (Tabel 2.1), hvilket for de fleste malestationer er la-
vere end i 2000. Dette skyldes dels en lavere nedbgrsmangde i 2001 i
forhold til 2000 og dels lavere koncentration i nedbgren. Kun for Pe-
dersker ligger depositionen hgjere i 2001 end i 2000. Stigningen kan
for starstedelen forklares med en markant hgjere nedbgrsmangde i
Pedersker. Som i de foregdende ar males den stgrste vaddeposition



Tidslig udvikling i
vaddepositionen

Koncentration i nedbgren

ved malestationer med stor nedbegr og kort afstand til omraderne
med hgje emissioner i den nordlige del af det Europaeiske kontinent.
Mest markant er dette for Lindet, hvor den maksimale vaddeposition
er malt. Lokale kilder spiller dog ogsa en vis rolle. Vaddepositionen
fordeler sig i store treek ligeligt mellem ammonium (277-542
kgN/km?) og nitrat (322-459 kgN/km?).

Tabel 2.1 Arlig vaddeposition i 2001 af ammonium, og nitrat p4 mélestatio-
nerne. Endvidere angives den totale meengde vaddeponeret kvalstof og den
arlige nedbgrsmengde. Arsveerdier baseret p& estimerede halvmaneder er
maerket med *.

Ammonium Nitrat Totalmaengde Nedbgr
kveelstof

kg N/km’ kg N/km’ kg N/km’ mm
Anholt 304* 369 673 585
Frederiksborg 277 325 602 669
Keldsnor 359* 329 688 557
Lille Valby 474 360 840 551
Lindet 542 459 1001 787
Pedersker 453* 322* 775* 647*
Sepstrup Sande 403* 425* 828* 816*
Ulborg 394 381 775 954

Den tidslige udvikling i vaddepositionen over perioden 1989-2001 er
afbildet for udvalgte malestationer i Figur 2.1, der viser en tendens til
en svagt faldende vaddeposition af ammonium, mens &ndringerne i
sum-nitrat er mindre og for visse af stationerne ses en svag stigning.
Det skal dog bemeerkes, at variationerne fra ar til ar er meget store set
i forhold til faldet over perioden.

Tabel 2.2 viser eendringerne i vaddepositionen af ammonium og ni-
trat for de syv malestationer. For seks ud af syv malestationer ses et
fald i vaddepositionen af ammonium, men kun for Frederiksborg er
faldet statistisk signifikant. Ved at betragte de gennemsnitlige a&n-
dringer for de seks malestationer udjevnes en del af variationen for
ar til ar. For vaddeposition af ammonium bliver det gennemsnitlige
fald (22% over perioden 1989-2001) derfor statistisk signifikant.

For vaddepositionen af nitrat ses generelt mindre sndringer end for
ammonium (Tabel 2.2). Kun for 5 ud af de syv stationer ses fald og
igen er det kun ved Frederiksborg at faldet er statistisk signifikant.
Det gennemsnitlige fald (10% i perioden fra 1989-2001) for de syv
malestationer er ikke signifikant.

Arsagen til den manglende signifikans er bl.a. de store variationer,
som observeres i nedbgrsmangderne fra ar til ar. Pa syv af malestati-
onerne har der endvidere veret en stigende nedbgrmangde over pe-
rioden 1989-2001; pa Anholt males en stigning helt op til 32% mens
den ved Sepstrup Sande kun er steget svagt (5%). Kun pa Keldsnor
maltes en faldende nedbgrsmengde over perioden (-12%). Da vad-
depositionen i hgj grad afhaenger af nedbgrsmeengderne har tenden-
sen til en stigende nedbgrsmangde varet medvirkende til, at &n-
dringerne i vaddepositionerne er sma. Ved analyse af langtidsudvik-
lingen i nedbgrskoncentrationerne ses betydeligt starre fald i kon-
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Figur 2.1 Den arlige
vaddeposition af
ammonium (m) og nitrat ()
og den arlige
nedbgrsmangde (A) pa
malestationerne pd Anholt,
ved Sepstrup Sande og ved
Keldsnor i perioden 1989-
2001. Malingerne ved
Keldsnor er middel af
malingerne ved Bagenkop
og Fgllesbjerg.

Sasonvariation
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centrationerne for de stationer, hvor der er sket en markant eendring i
nedbgrsmangden. For malestationerne Anholt, Frederiksborg, Lindet
og Ulborg males statistisk signifikant fald i koncentrationen af am-
monium i nedbgr. For koncentration af nitrat ses kun signifikant fald
for Anholt, Frederiksborg og Ulborg.
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Tabel 2.2 £ndringer i vdddepositionsmangden af ammonium og nitrat i pe-
rioden 1989-2001. Verdierne angiver relativt fald i % over maleperioden (12
ar) beregnet ved af linear regression og med udgangspunkt i beregnet depo-
sition for 1989. Signifikansniveauer for test af haeldning forskellig fra nul er
beregnet pa basis af T-test. (Woodward et al. 1993). ** indikerer signifikansni-
veau pa 1% og * angiver signifikansniveau pa 5%.

NH, NO, Nedbgr
Ulborg -20 -8 21
Sepstrup Sande -16 4,3 5
Lindet -17 0,7 8
Anholt -17 -6 32
Frederiksborg -40** -19* 8
Keldsnor -16 -18 -12
Pedersker 5 -8 20

Mangden af nedbgr pa en given lokalitet varierer meget fra ar til ar
og det varierer ogsa meget hvornar pa aret nedbgren falder. Da ned-
barsmaengden har stor indflydelse pa vaddepositionen er saesonvari-
ationerne ligeledes varierende fra ar til ar. For ar 2001 ses, at hoved-
parten af vaddepositionen faldt forar og efterar med meget stor vari-
ation mellem vaddepositionen for de enkelte maneder (Figur 2.2).
Nar vaddepositionen midles for perioden 1989-2001 ses, at variation
mellem manederne naesten er forsvundet som fglge af midlingen. For
ammonium observeres dog en tendens til hgjere vaddeposition i for-



Figur 2.2 Sesonvariation for
vadepositionen af
ammonium og nitrat pa
Anholt og ved Sepstrup
Sande. Dels vises
resultaterne for 2001 og dels
gennemsnit for perioden
1989-2000. (+) nedbgr, mm.
((m) ammonium, kgN/km?,
(A) nitrat, kKgN/km?’.

Dggnmalingerne
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ars- og sommermanederne. Dette skyldes formodentlig optag og ud-
vaskning af luftens ammoniak, som netop findes i langt hgjere kon-
centrationer i denne periode, samt hgj nedber i efteraret (Figur 1.5).
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2.2 Bestemmelse af tardeposition ved
malestationerne

| forbindelse med overvagningsprogrammet er det praktisk og gko-
nomisk uhensigtsmaessigt af male tardeposition. Derfor bestemmes
tgrdepositionen ud fra beregnede tgrdepositionshastigheder kombi-
neret med malinger af atmosfeerens indhold af kvealstofforbindelser.
Her indledes derfor med en kort praesentation af nogle af de mange
resultater fra maling af atmosferens indhold af de vaesentligste eu-
trofierende og forsurende kveelstofforbindelser.

Koncentrationsmalingerne

Eksempler pa degnmalingerne af koncentrationerne af kveelstoffor-
bindelserne pa Anholt og ved Tange vises i Figur 2.3. Resultaterne fra
de gvrige malestationer vil senere blive tilgeengelige pa internettet.

Der males lave ammoniakkoncentrationer pa Anholt sammenholdt
med koncentrationerne ved Tange (Figur 2.3), som er praget af emis-
sionerne fra lokale landbrug. Til gengeeld korrelerer atmosfarens
indhold af partikuleert bundet ammonium kraftigt mellem de to ma-
lestationer, hvilket skyldes, at partikuleert bundet ammonium har en
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lang levetid i atmosfaeren (op til flere dage), og derfor ofte transporte-
res mange hundrede kilometer. Indflydelsen fra lokale kilder udvi-
skes derfor. Til sammenligning er den typiske levetid for ammoniak
estimeret til kun 3,5 timer (Asman & Janssen, 1987), og ammoniak kan
derfor kun transporteres kort vej fra kilderne fgr det fjernes fra atmo-
sfeeren via kemisk omdannelse eller deponering. Kilderne til ammo-
niak i Danmark er derfor de lokale landbrugsemissioner, mens store
dele af den partikuleere ammonium er langtransporteret til Danmark
fra omrader med hgj ammoniak emission i den nordlige del af det
Europeiske kontinent.

Koncentrationerne af sum-nitrat korrelerer ligeledes kraftigt mellem
de to malestationer. Dette skyldes, at sum-nitrat primeert bestar af
partikuleert bundet nitrat (typisk over 80% af sum-nitrat), der i lighed
med den partikuleere ammonium har lang levetid i atmosfeeren. Der
er ogsa hgj korrelation mellem koncentrationerne af partikuleert bun-
det ammonium og sum-nitrat. | lighed med partikuleert ammonium
haenger de hgje koncentrationer af sum-nitrat sammen med lang-
transport af luft fra den nordlige del af det Europaiske kontinent.

Kveelstofdioxid males ikke pa malestationen ved Tange. Derfor viser
Figur 2.3 kveelstofdioxidkoncentrationer fra Ulborg, som ligger 60 km
vest for Tange. Kveelstofdioxid omseettes og deponeres relativt lang-
somt i atmosfeeren (typisk levetid pa 20 timer), hvilket forklarer den
tidslige korrelation. Koncentrationerne af kvelstofdioxid er noget
hgjere pa Anholt end ved Ulborg, formentligt fordi Anholt i hgjere
grad end Ulborg pavirkes af kvelstofoxidemissioner fra de store
danske byer og fra skibstrafik.



Figur 2.3 Koncentrationer af
kveelstofforbindelser i
atmosfaeren malt pd Anholt
(red) og ved Tange (bld) i ar
2001. Da der ikke males NO,
ved Tange vises i stedet
NO,-koncentrationer fra
malestationen ved Ulborg
(malt over treekronerne i 36
m hgjde).
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Arsmiddelvaerdierne og 98%-fraktilerne for de seks danske hoved-
stationer gives i Tabel 2.3 sammen med veerdier for kveelstofdioxid
malt ved Lille Valby. Arsmiddelveerdierne ligger lidt under veerdier-
ne for 2000:

« For ammoniak maltes arsmiddelveerdier fra 0,12-1,12 pgN/m°. De
laveste koncentrationer maltes pa malestationerne pa Anholt og
ved Frederiksborg, som er placeret langt fra landbrugsomrader og
de hgjeste koncentrationer maltes pa malestationerne ved Lindet
og Tange, som er placeret i landbrugsomrader.

« For partikuleert bundet ammonium maltes ikke naer sa stor forskel
mellem arsmiddelvaerdierne for de seks hovedstationer; arsmid-
delveerdier varierer kun fra 1,12-1,77 ugN/m’. De hgjeste koncen-
trationer males pa de sydligste malestationer. Savel den forholds-
vis lille forskel mellem malestationerne og den geografiske forde-
ling haenger sammen med, at den stgrste del af den partikulaert
bundne ammonium stammer fra langtransport.

» For sum-nitrat, ses et tilsvarende billede, som for partikulart bun-
det ammonium. Arsmiddelkoncentrationerne varierer mellem
0,67-1,12 pgN/m’ igen med de hgjeste koncentrationer pé de syd-
ligste malestationer. Den relativt lille forskel mellem de seks male-
stationer skyldes igen, at store dele af den partikulart bundne ni-
trat er langtransporteret til Danmark fra omrader i den nordlige
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del af det europaiske kontinent med store emissioner af kveelsto-
foxider fra forbraendingsprocesser.

« Arsmiddelveardierne for kveelstofdioxid varierer mellem 1,3 og 3,4
ugN/m’ med de hgjeste koncentrationer pd malestationerne ved
Frederiksborg og Lille Valby. Levetiden af kvealstofdioxid er rela-
tivt kort (typisk 20 timer) og koncentrationsniveauerne er derfor
preeget af lokale og regionale kilder. De hgje koncentrationer ved
Frederiksborg og Lille Valby skyldes de store emissioner fra biler,
industri, kraftveerker mm. i Kgbenhavn, Roskilde og Hillerad. For
de tre gvrige malestationer, hvor der er malt kvealstofdioxid, ses
nogenlunde ens arsmiddelverdier.

Tabel 2.3 98%-fraktil og arsmiddelverdi for dggnmalinger af ammoniak, partikuleert ammonium, sum-
nitrat og kveelstofdioxid pé de seks hovedstationer og Lille Valby i 2001. Enhederne i tabellen er ug N/m’.

Ammoniak Ammonium Sume-nitrat Kveelstofdioxid
98% Middel 98% Middel 98% Middel 98% Middel

Anholt 0,45 0,12 4,29 1,12 3,07 0,80 5,08 1,58
Frederiksborg 0,65 0,20 4,39 1,12 2,97 0,68 7,53 3,37
Keldsnor 3,57 0,93 5,34 1,77 3,37 1,12 6,72 2,55
Lindet 4,91 1,12 5,79 1,64 3,40 1,03
Tange 3,83 1,04 5,56 1,53 3,15 0,87
Ulborg 1,67 0,36 4,89 1,13 2,79 0,67 4,36* 1,26*
Lille Valby 7,884 3,15#

*Malinger er foretaget i 36 m hgjde. #Malingerne er foretaget under det Landsdaekkende Maleprogram (se Kemp &

Palmgren 2002).

Udviklingstendenser
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Af Figur 2.4 og Tabel 2.4 ses, at der pa alle seks malestationer er malt
et statistisk signifikant fald i NHx (summen af gasformigt ammoniak
og partikelbundet ammonium) pa 30-43% i lgbet af perioden 1989-
2001. Af dette fald udgeres hovedparten af partikulert bundet am-
monium, der i samme periode er faldet med 37-48% pa alle malesta-
tionerne. For ammoniak varierer billedet meget fra malestation til
malestation. Ved Tange observeres et statistisk signifikant fald pa
33% i lgbet af perioden, mens &ndringerne pa de gvrige malestatio-
ner er mindre og ikke statistisk signifikante. Vurderingerne af an-
dringen af de to forbindelser, hver for sig, skal tages med forbehold
for, at opsamlingsmetoden ikke kan adskille de to forbindelser fuld-
steendigt (se Ellermann et al. 1996).

For sum-nitrat males signifikante fald pa alle malestationerne; 20-30%
i perioden fra 1989-2001. Der er en vis korrelation mellem variatio-
nerne fra ar til ar for partikuleert bundet ammonium og sum-nitrat.
Dette er i overensstemmelse med den hgje grad af korrelation som
observeres pa degnmalingerne.

For kvelstofdioxid er tidsserierne ikke naer sa komplette, som for de
gvrige kveelstofforbindelser, og da tidsserierne er korte er der ikke
lavet statistiske test. Det generelle billede er, at variationerne fra ar til
ar er meget store, og at disse variationer overskygger eventuelle ten-
denser. Undtaget herfra er resultaterne ved Keldsnor, hvor der de se-
neste seks ar er malt et fald. Koncentrationen i 2001 er dog ikke meget
forskellig fra koncentrationen malt i 1990 (Figur 2.4).



Figur 2.4 Arsmiddelnive-
auerne af koncentra-
tionerne af ammoniak (),
partikelbundet ammonium
(m), sum-nitrat (A) og
kveelstofdioxid (+) pa
malestationerne pa Anholt,

ved Tange og ved Keldsnor.

Tendenslinier er beregnet
ved simpel linezr
regression. Malingerne af
kveelstofdioxid pa Keldsnor
i perioden fra 1996-2001 er
fortaget i forbindelse med
LMP (se Kemp & Palmgren
2002).
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Tabel 2.4 Andringer i luftens indhold af NHx, ammoniak, ammonium og
sum-nitrat i perioden 1989-2001. Verdierne angiver relativt fald i % over
maleperioden (12 ar) beregnet ved linezer regression og med udgangspunkt i
beregnede verdier for 1989. Signifikansniveauer er beregnet pa basis af T-
test (Woodward et al. 1993). ** indikerer signifikansniveau pa 1% og * angiver
signifikansniveau pa 5%.

NHXx NH, NH," Sum-nitrat
Ulborg -37** -12 -37** -25*%
Tange -37** -33** -37** -20**
Lindet -36* -48** -30*
Anholt -37** -19 -39%* =21 x*
Frederiksborg -43** -20 -46** -28**
Keldsnor -30** -2 -40** -25**

Variationen over aret for kvelstofforbindelserne er i Figur 2.5 illu-
streret ved maleresultaterne fra Anholt og Tange. Generelt geelder, at
seesonvariationen skyldes saesonvariation i emissionerne, den kemi-
ske omsaetning af forbindelserne i atmosfaeren, depositionen, og de
meteorologiske forhold, hvor navnlig ssesonvariation i greenselags-
hgjde og transporten af luft fra omrader med hgj luftforurening spil-
ler en vigtigt rolle.

For ammoniak ved Anholt ses for bade 2001 og for middel af perio-
den 1989-2000, at koncentrationen er hgjest i sommerhalvaret med
lidt lavere koncentration midt pa sommeren end i forar og efterar (Fi-
gur 2.5). Samme arsvariation ses ved Tange for perioden 1989-1999,
mens ar 2001 varierer tydeligt fra dette med de hgjeste koncentratio-
ner af ammoniak malt i april-maj. Seesonvariationen skyldes den lo-
kale landbrugspraksis og afhaenger i hgj grad af tidspunkter for ud-
bringning af husdyrggdning.
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Figur 2.5 Saesonvariation for
koncentrationerne af
ammoniak, partikuleert
bundet ammonium, sum-
nitrat og kveelstofdioxid pa
Anholt og ved Tange. | plot
for Tange vises
kvelstofdioxid malt ved
Ulborg. Der males ikke
kveelstofdioxid ved Tange.
Dels vises resultaterne for
2001 og dels gennemsnit for
perioden 1989-2000. (¢)
ammoniak, (m) partikuleaert
bundet ammonium, (A)
sum-nitrat. (¢)
kveelstofdioxid.
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For partikulaert bundet ammonium og sum-nitrat og kvealstofdioxid
ses samme tendenser for ar 2001 karakteriseret ved lave koncentrati-
oner i sommermanederne og februar og november. Det felles mgn-
ster skyldes, at de begge i stor udstraekning transporteres til Danmark
med luft fra den nordlige del af det europaeiske kontinent. Seesonva-
riationen er derfor i hgj grad preeget af de meteorologiske forhold.
Dette forsterkes endvidere af, at koncentrationer af luftforurening
generelt er hgjere i vinterhalvaret end i sommerhalvaret, som fglge af
den naturlige variation af greenselagshgjden; om vinteren er graense-
laget generelt lavt (100-500m), hvilket medfarer hgje koncentrationer
(da der kun er et lille luftvolumen, som en given emission kan blive
opblandet i) og om sommeren er graenselaget generelt hgjt (1-1,5 km),
hvilket medfgrer lave koncentrationer. Seesonvariationen for emissi-
onerne af de tre forbindelser spiller ogsa en vis rolle, men for disse
forbindelser menes de meteorologiske forhold at veere afggrende for
seesonvariationerne.

For middel af perioden 1989-2000 observeres det felles magnster ty-
deligt for partikuleert ammonium og sum-nitrat med hgjeste koncen-
trationer i det tidlige forar og et mindre lokalt maksimum i oktober.

For kvelstofdioxid ses en tydelig seesonvariation nar der midles over
en lang arraekke; koncentrationen er hgjest i vintermanederne, hvilket
haenger sammen med sasonvariation i emissionerne. Endvidere er
kveelstofdioxids levetid betydeligt kortere end levetiden for de parti-
kulart bundne forbindelser og levetiden er afhaengig af arstiden. Om
vinteren er levetiden af kveelstofdioxid betydeligt l&engere end om
sommeren, hvilket er medvirkende arsag til den observerede seeson-
variation.
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Niveauer af terdepositionen

Bestemmelse af tardeposition

For ar 2001 er tardepositionen estimeret udfra de malte koncentratio-
ner og terdepositionshastigheder beregnet ud fra de aktuelle meteo-
rologiske forhold, viden om de forskellige kvealstofforbindelsers fysi-
ske og kemiske egenskaber. Tgrdepositionen beregnes som dggn-
middelveerdier ved hjeelp af et tgrdepositionsmodul fra ACDEP-
modellen (se Ellermann et al., 1996), men er her aggregeret til maneds-
og arsmiddelveerdier. Da den maksimale tidsoplgsning er et dggn er
det vurderet at meteorologiske data fra malestationen ved Ulborg
(Afdeling for vindenergi, Risg) er repraesentative for forholdene pa
malestationerne ved Ulborg, Lindet, og Tange, mens meteorologiske
data fra Beldringe (Miljgcenter Fyn/Trekantomradet 1/S og Fyns
Amt) er repraesentative for malestationerne ved Frederiksborg, Keld-
snor og pa Anholt.

Terdepositionen afhaenger af karakteren af overfladen, f.eks. depone-
rer kvealstofdioxid til planter, mens det grundet sin manglende
vandoplgselighed stort set ikke deponerer til vandoverflader. For
malestationerne ved kysterne (Anholt og Keldsnor) og ved sg (Tange)
er tardepositionen beregnet svarende til deposition pa en vandover-
flade. For malestationerne inde i landet (Ulborg, Lindet, Tange og
Frederiksborg) og ved kysterne (Anholt og Keldsnor) beregnes ogsa
tgrdepositionen svarende til 10 cm hgj planteveekst, hvilket svarer til
en gennemsnitlig overflade for danske forhold (Asman et al. 1994).

Arsmiddelveaerdier for tardepositionen til vandoverflader ligger i ar
2001 pa 67-284 kgN/km’, hvilket er betydeligt mindre end tgrdeposi-
tionerne til en gennemsnitlig landoverflade, der ligger pa 356-1014
kgN/km® (Tabel 2.5 og 2.6). Ammoniak bidrager med en stor del af
den samlede tgrdeposition af kveelstof og variationerne mellem male-
stationerne skyldes primeert forskelle i ammoniakkoncentrationer;
den hgjeste tardeposition beregnes til malestationerne i landbrugs-
omraderne, hvor koncentrationen er hgj, mens den laveste tgrdeposi-
tion beregnes til Anholt, som ligger fjernt fra landbrugskilder.

Tabel 2.5 Tgrdeposition af kveelstofforbindelser beregnet til vandoverflader
ved kysterne pa Anholt og ved Keldsnor og ved sg ved Tange.

NO, NH, NH, sum NO,  Samlet N

kgN/Zkm?  kgN/Zkm®  kgN/km®  kgN/km®  kgN/km’
Anholt 0 26 17 24 67
Keldsnor 0 209 28 35 272
Tange 0 232 24 28 284
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Sasonvariationen

Figur 2.7 Manedsmid-
delveerdier for tarde-
positionen af kveelstof til
vandoverflader ved Anholt
0g en gennem-snitlig
landoverflade (10 cm hgj
plantevakst) ved Ulborg i ar
2001. Bemaerk forskel pa
faktor 10 i y-skalaen.

Vandoverfladerne
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Tabel 2.6 Tardeposition af kvalstofforbindelser beregnet til gennemsnitlig
landoverflade (10 cm hgj plantevaekst) ved de seks hovedstationer. Ved
Tange og Lindet males ikke kvelstofdioxid. Derfor er tgrdepositionen af
kveelstofdioxid estimeret udfra middelverdien af tgrdepositionen til Keld-
snor og Ulborg.

NO, NH, NH, sumNO, samlet N

kgN/km®>  kgN/Zkm?  kgN/km®  kgN/Zkm?*  kgN/km®
Anholt 127 65 42 123 356
Frederiksborg 255 118 42 115 530
Keldsnor 184 522 66 18 952
Tange 134 593 57 150 935
Ulborg 84 197 42 114 437
Lindet 134 641 61 178 1014

Variationen i tgrdepositionen gennem aret afbildes i Figur 2.7, hvor
manedsmiddelverdier for ar 2001 for tardeposition, til respektiv en
vand- og en landoverflade, er vist. Resultaterne viser, at terdepositi-
onen er stgrst nar ammoniakkoncentrationen er hgj.
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2.3 Samlet deposition ved malestationerne

Den samlede deposition til vandoverflader er for ar 2001 beregnet for
malestationerne ved Keldsnor og Anholt, der er placeret ved kyster
og for Tange, der ligger umiddelbart ved Tange Sg (bemark dog, at
vaddepositionen er baseret pa malingerne ved Sepstrup Sande). De
samlede depositioner af kveelstof ligger p& 740-1112 kgN/km?, hvil-
ket ligger ca. 20% under veerdierne for 2000. Af den samlede deposi-
tion af kveelstof udgares 47-62% af ammoniumforbindelser og 73-91%
stammer fra vaddepositionen (se Tabel 2.7).



Landoverfladerne

Tabel 2.7 Tagrdeposition, vaddeposition og samlet deposition af kvaelstof til
vandoverflader ved malestationerne ved Anholt, Keldsnor og Tange. End-
videre vises andelen af NHx i forhold til den samlede deposition og vadde-
positionens andel af den samlede deposition.

Ter- Vad- Samletde-  NHx-andel Vad-

deposition deposition position % deposition-

kgN/km® kgN/km? kgN/km’ andel %
Anholt 67 673 740 47 91
Keldsnor 272 688 960 62 72
Tange 284 828 1112 59 74

Den samlede deposition til landoverflader ligger pa 1029-2015
kgN/km’ (se Tabel 2.8), hvilket er 10-20% under depositionen i 2000.
Depositionen er vaesentligt hgjere til landoverflader end til vandover-
flader og der er stgrst geografisk spredning over land. Stgrst er depo-
sitionerne til Lindet og Tange, der er praeget af lokale landbrug og
mindst er depositionerne til Anholt og Frederiksborg, som ligger
langt fra landbrugsomrader. Det er dog ikke alene landbrugspavirk-
ningerne der er skyld i de hgje depositioner til Lindet og Tange. Disse
to malestationer ligger i omrader med store nedbgrsmangder og der
er derfor ogsa en hgj vaddeposition. Af tabellen ses endvidere, at
NHx-andelen udger 40-62%, hvilket ikke er vaesentligt forskelligt fra
NHx-andelen af den samlede deposition til vandoverflader. Derimod
udger vaddepositionen en betydeligt mindre andel af kveelstofdepo-
sitionen til landoverflader (47-67%) end tilfeeldet for vandoverflader.
Arsagen er at kvelstofforbindelserne tgrdeponeres langsommere til
vandoverflader end til landoverflader (planter, jord m.m.) samt at
ammoniakkoncentrationen generelt er hgjere over land end over
vand.

Tabel 2.8 Tagrdeposition, vaddeposition og samlet deposition af kvaelstof til
landoverflader ved de seks hovedstationer. Endvidere vises andelen af NHx
i forhold til den samlede deposition og vaddepositionen andels af den sam-
lede deposition. For Tange er vaddepositionsmangderne baseret pa malin-
gerne fra Sepstrup Sande.

Tor- Vad- Samlet NHx - Vad-

deposition  deposition  deposition andel deposition

kgN/Zkm®  kgN/km’ kgN/km? % - andel

%

Anholt 356 673 1029 40 65
Frederiksberg 530 602 1132 34 53
Keldsnor 952 688 1640 58 42
Tange 935 828 1763 60 47
Ulborg 437 775 1212 52 64
Lindet 1014 1001 2015 62 50
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Uandret modelversion

2.4 ACDEP beregninger og sammenligning med
maleresultaterne

Beregningerne er foretaget med samme modelversion af ACDEP som
har veeret anvendt de seneste to ar. Denne modelversion benytter
meteorologiske data fra karsler med vejrprognosemodellen Eta under
DMU'’s prognosesystem THOR (Brandt et al. 2000). Det skal bemeer-
kes, at emissionsopggrelsen endnu ikke er opdateret for 2000 og 2001.
Emissionsdata er sdledes geeldende for 1999.
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Figur 2.8 Sammenligning af malte (rgd linie) af beregnede (bla linie) koncentrationer af NH,, NH,", NO, og
sum-nitrat (HNO, + NO,) ved malestationen pa Anholt i perioden 1999 til og med 2001.

Sammenligning af model
med malinger
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Sammenligningen med maledata viser, at modellen har en tendens til
underestimering af de reducerede kvelstofforbindelser (NH, og
NH,"), men til gengaeld overestimeres kvelstofoxiderne (NO, og sum-
nitrat (NO,+HNO,)) (Figur 2.8). Nar det geelder vaddeposition, sa er
det generelle billede at modellen reproducerer niveauet rimeligt godt
for nitrat, hvorimod der er en tendens til underestimering af niveauet
for ammonium. Nedbgrsmangderne fra Eta-modellen er i rimelig
overensstemmelse med malingerne fra Anholt.
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Figur 2.9 Sammenligning af malt (red linie) og beregnet (bla linie) vaddeposition af NH,”, NO,, samt ned-
ber for mélestationen pa Anholt i perioden 1999 til og med 2001.

Lavere kvelstofdeposition i
2001 end i 2000

2.5 Deposition til havomraderne

Beregningerne viser en typisk kvealstofdeposition til danske havom-
rader som varierer mellem ca. 1,0 og 1,9 tons N/km? (Figur 2.10). Den
beregnede totale kvelstofdeposition til danske havomrader pa
118.000 tons N i 2001 (Tabel 2.9) er ca. 10% mindre end rapporteret
for 2000 (Ellermann et al., 2001). De meteorologiske data til beregnin-
gerne er, som tidligere navnt, genereret med Eta-modellen under
DMU’s THOR-system. Meteorologiske data for 2001 fra Eta viser lidt
mindre nedbgrsmangder end i 2000. Bemaerk i gvrigt de store ned-
bgrsmeaengder over Jylland sammenlignet med fx Sjelland og iser
Bornholm. Arsagen til den mindre regn over de gstlige dele af landet
er, at den fremherskende vindretning er vest, og at nedbgren afsaettes
over Jylland inden luften nar frem til de mere gstlige egne af landet.
Denne nedbgrsfordeling har naturligvis betydning for fordelingen af
vaddepositionen over landet.
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Figur 2.10 Den totale deposition (ter+vad) af kveelstofforbindelser til havomrader beregnet for 2001. Depo-

sitionen er givet i ton N/km’. Depositionen gzaelder kun for vandoverflader i felterne.
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Figur 2.11 Nedbgrsmangder (mm) over Danmark i 2001 beregnet med Eta modellen og anvendt som in-

put til ACDEP beregningerne.
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Kvelstoftilfarsel fra Fordeling pa tar, vad og total kvelstofdeposition til danske hoved-

atmosfeeren farvande samt bidrag fra danske kilder er vist i Tabel 2.9. Depositio-
nen afspejler fordelingen i nedbgrsfrekvens/mangde, men ogsa af-
stand til lokale kildeomrader. Den beregnede kvelstofdeposition til
203 danske underfarvande omfattet af beregningerne er givet pa:
www.dmu.dk/AtmosphericEnvironment/ACDEP. For havomrader-
ne er bidraget fra landbrugskilder (i form af ammoniak) bestemt til
ca. 40% og bidraget fra forbreendingskilder (kveelstofoxider) til ca.
60%.

Tabel 2.9 Kvelstofdeposition til de danske hovedfarvande (+ svensk del af @resund og Kattegat) i 2001.

ID  Navn Tordeposi-  Vaddeposi-  Total depo-  Total depo- Areal Andel fra
tion tion sition sition/areal [km?] danske Kil-
[KTon N] [KTon N] [KTon N] [Tons der
N/km’] [9%0]
1 Nordsgen
- Alle danske omrader 8,7 50,6 59,3 1,2 48888 9
2 Skagerrak
- Alle danske omrader 1,6 8,9 10,4 1,0 10150 22
3 Kattegat
- Alle danske omrader 3,9 11,9 15,7 0,9 16841 31
3 Kattegat
- Svenske omrader 1,1 4,6 5,7 0,8 6742 21
4 Nordlige Beelthav
- Alle danske omréader 1,1 3,5 4.6 1,2 3931 31
5 Lillebeelt
- Alle danske omrader 1,4 2,7 3,6 15 2321 26
6 Storebeelt
- Alle danske omrader 1,3 3,8 51 1,1 4557 23
7 @Dresund
- Alle danske omrader 0,4 1,3 1,6 1,1 1379 20
79  @resund
- Svenske omrader 0,2 0,9 1,1 1,1 959 19
8 Sydlige Bzlthav
- Alle danske omrader 0,6 2,0 2,6 1,1 2473 15
9 Dstersgen
- Alle danske omrader 3,2 11,7 14,9 1,0 14831 11
Alle danske
farvandsomrader 22 96 118 1,1 105372 16

Resultaterne kan naturligvis illustreres pa en raeekke forskellige ma-
der. Figur 2.12 viser de forskellige bidrag til kveelstofdepositionen til
Kattegat. Det ses, at for Kattegat bidrager landbrugskilder med ca.
46% af depositionen og danske kilder bidrager med ca. 31%. Bidraget
fra danske kilder er relativt starre i 2001 end i 2000. Det skyldes pri-
meert forskelle i nedbgrsmangder som a&ndrer fordelingen mellem
bidraget fra langtransport og lokale kilder.
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Figur 2.12 De forskellige bidrag til kveelstofdepositionen til Kattegat for ar
2001. NOy reprasenterer de oxiderede kvealstofforbindelser, hvoraf kvel-
stofoxider og salpetersyre er de vigtigste.

2.6 Deposition til landomrader

Den samlede kvelstofdeposition til danske landomrader er beregnet
til ca. 87.000 tons N (Tabel 2.10). Den samlede deposition i Danmark
er starre til landoverflader (typisk omkring 2 tons N/km’) sammen-
lignet med havomraderne (typisk omkring 1,3 tons N/km?®). Arsager-
ne til forskellene er falgende:

« Landomréader ligger teettere pa kildeomraderne og generelt set er
turbulensen og dermed tgrdepositionshastighederne til landover-
flader lidt starre end over hav.

» Kvelstofdioxid terdeponerer til beplantning over land, mens stof-
fet stort set ikke oplgses i vand og derfor ikke deponerer til vand-
overflader.

* Nedbgrsmangden er generelt starre over land end over hav.



Tabel 2.10 Kvelstofdeposition i 2001 til danske landomrader opdelt efter amter.

Taor- Vad- Total Deposition  Areal [km?]  Andel fra
deposition deposition  deposition per areal Danske
[kton N] [kton NJ [kton N]  [tons N/km’] kilder [%]
Ribe 2,8 4,3 71 2,3 3137 38
Ringkgbing 4,1 6,1 10,2 2,1 4886 42
Sgnderjylland 3,9 55 9,4 2,4 3878 34
Viborg 3,6 53 89 2,2 4145 46
Vejle 3,0 3,8 6,7 2,2 3009 46
Nordjylland 5,4 6,7 12,0 2,2 6194 47
Arhus 4,1 4,8 8,9 2,2 4578 46
Fyn 2,8 4,2 7,0 2,0 3535 33
Storstrgm 2,3 3,3 5,6 1,6 3445 24
Vestsjelland 2,1 3,0 51 1,7 3012 32
Roskilde 0,7 1,0 1,7 1,9 903 33
Frederiksborg 1,0 14 2,4 1,7 1369 30
Kgbenhavn 0,4 0,5 1,0 1,8 531 31
Frederiksberg Kommune <0,1 <0,1 <0,1 1,6 9 25
Kgbenhavn Kommune 0,1 0,1 0,1 1,6 90 26
Bornholm 0,3 0,5 0,8 14 594 12
Alle danske landomréader 36,6 50,5 87,1 2,0 43312 39

Figur 2.13 viser den beregnede samlede kveelstofdeposition til danske
landomrader i 2001. Depositionen er stgrst i omraderne med stor
landbrugsaktivitet, hvor tgrdepositionen af lokalt emitteret ammoni-
ak er stor. Den typiske deposition ligger mellem 1,8 og 2,3 tons
N/km’. Depositionerne er stgrst over Jylland og falder nar man be-
veeger sig til de mere gstlige dele af landet. Arsagerne til denne for-
deling er dels de starre ammoniakemissioner og dels lidt stgrre ned-
bgrsmaengder over Jylland (som tidligere naevnt) sammenlignet med
de mere gstlige dele af landet.
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Figur 2.13 Den totale deposition (tar+vad) af kveelstofforbindelser til landomrader beregnet for 2001. De-
positionen er givet i ton N/km’. Depositionerne gaelder kun for landoverflader i felterne.
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Figur 2.14 De forskellige bidrag til kvelstofdepositionen til en gennemsnitlig landoverflade (10 cm hgj
planteveaekst) i Frederiksborg Amt (venstre) og Viborg Amt (hgjre). NOy repraesenterer de oxiderede kvel-
stofforbindelser, hvoraf kvelstofoxider og salpetersyre er de vigtigste.
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Usikkerheder pa malingerne

2.7 Diskussion

Bestemmelserne af depositionen af kvelstofforbindelserne er beheef-
tet med betydelige usikkerheder, idet den samlede kveelstofdepositi-
on er sammensat af summen fra mange bidrag.

For arsmiddelvaerdierne skennes det, at den tilfeeldige usikkerhed pa
bestemmelsen af vaddepositionen af ammonium og nitrat er mindre
end henholdsvis +20% og *+8%; den tilfeldige fejl pa den samlede
vaddeposition af kveelstof bliver derfor pa +11%. Den veesentligt ster-
re usikkerhed pa bestemmelsen af vaddepositionen af ammonium
skyldes den starre risiko for kontaminering af bulkopsamlerne med
ammonium fra fugleklatter og andet biologisk materiale. Bulk-
opsamlingen af nedbgren giver endvidere anledning til en metode-
maessig fejl, idet bulkopsamlerne vil opsamle et lille bidrag fra tgrde-
position af kveelstof. Det er vanskeligt at bestemme starrelsen af den-
ne fejl, men baseret pa feltundersggelser er det vurderet, at bulkop-
samlet vaddeposition kan veaere overestimeret med op til 20% for
ammonium, men at der stort set ikke tgrafsattes nitrat til opsamler-
ne.

Terdepositionsberegningerne er baseret pa en lang reekke generalise-
ringer, hvoraf de vigtigste er:

» Salpetersyre antages at deponere som partikulzart bundet nitrat,

« Landoverfladerne kan karakteriseres ved en overfladetype (10 cm
hgj planteveaekst)

» Det antages, at der altid er tale om en deposition. Navnlig for am-
moniak har feltundersggelser vist, at tagrdepositionsprocessen er
meget kompleks, og at depositionen er afhaengig af atmosferens
ammoniakkoncentration i forhold til bl.a. ammoniakkoncentratio-
nen i planternes stomata.

En vurdering af usikkerheden for de estimerede tardepositioner er
afhaenger derfor af de faktiske forhold pa malestationerne. For terde-
positionen til vandoverflader vurderes, at usikkerheden er op til
+50%, mens den for landoverfladerne formentligt er af stgrrelsesord-
nen +80%.

Usikkerheden for den samlede kvelstofdeposition er sggt estimeret
udfra en antagelse om, at usikkerhederne pa tar- og vaddepositionen
kan opfattes, som tilfeeldige usikkerheder og at varianserne derfor
blot kan adderes. Ved denne metode bestemmes usikkerheden pa de
samlede depositioner til vandoverflader til 12-25% og til landoverfla-
der til 27-43%. Det fremgar tydeligt, at den store usikkerhed pa tar-
depositionen ikke spiller afggrende rolle for bestemmelse af den
samlede deposition til vandoverflader, idet tardepositionsbidraget er
lille. Til gengaeld medferer usikkerheden pa terdepositionen til
landomraderne, at usikkerheden pa den samlede deposition til
landoverflader er betydelig. Det skal bemarkes, at disse vurderinger
af usikkerhederne er forelgbige; en mere grundig gennemgang vil
blive foretaget i forbindelse med akkrediteringsarbejdet, hvor
DANAK har igangsat implementering af usikkerhedsbudgetter i for-
bindelse med alle akkrediterede malinger.
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Vaddepositionen af ammonium og nitrat varierer meget fra ar til ar.
Den vasentligste arsag til dette er de store naturlige variationer i
nedbgrsmangderne; saledes ses typisk stor vaddeposition i ar med
stor nedbgrsmangde (1990, 1994, 1998, 1999 og 2000) og den laveste
vaddeposition er malt i 1996, som var et meget tert ar. De store vari-
ationer mellem arene bevirker, at der i perioden 1989-2001 kun for
Frederiksborg er malt statistisk signifikante fald i vaddepositionen.
For ammonium ses en tendens til et fald pa 7 ud af de 8 malestatio-
ner, hvoraf det kun er pa Frederiksborg at faldet er signifikant. Mid-
les over alle malestationerne ses et signifikant fald pa ca. 20%.

For nitrat ses mindre a&ndringer end for ammonium. Kun pa 5 ud af 7
malestationer ses tendens til et fald og det er kun signifikant pa Fre-
deriksborg. Selv ved midling over malestationerne opnaes der ikke
nogen signifikant endring i vaddepositionen af nitrat.

En af de medvirkende arsager til at der ikke er sket starre eendringer i
vaddepositionerne er &ndringen i nedbgren. Saledes ses en stigning i
nedbgrsmangderne i perioden 1989-2001 pa hovedparten af male-
stationerne; mest markant pa Anholt, hvor der males en stigning pa
32%.

Derfor er andringerne i koncentrationerne i nedbgren ogsa blevet
vurderet, for herved til dels at korrigere for effekten af &ndringerne i
nedbgrsmangderne. Resultaterne viser, at der ogsa for koncentratio-
nerne i nedbgren er forskel mellem malestationerne. For nogle af
malestationerne ses mere markante endringer i nedbgrskoncentrati-
onerne sammenholdt med @ndringerne i vaddepositionen (Anholt,
Ulborg, og Lindet), mens der for andre ses mindre markante andrin-
ger (Keldsnor og Frederiksborg). Arsagen er, at endringerne i ned-
bgrsmangderne har veret forskellige i de forskellige dele af landet.
Ved vurdering af koncentrationseendringerne skal det tages med i
betragtning, at det kun delvis er muligt at korrigere for effekt af ned-
bersmaengde ved at vurdere koncentration i stedet for vaddeposition.
Nedbgrens intensitet og varighed er ogsa meget vigtige faktorer for
bestemmelse af koncentrationen i nedbgren og dermed den endelige
vaddeposition.

Zndringerne i tgrdepositionen er ikke vurderet direkte, idet tardepo-
sitionen beregnes udfra tardepositionshastigheder og malte koncen-
trationer af luftens kveelstofforbindelser. | perioden 1989-2001 ses fal-
gende &ndringer i koncentrationerne:

« Signifikante endringer pa 30-43% i luftens indhold af NH . Af
dette fald udgeres hovedparten af et fald i maengden af partiku-
laert bundet ammonium, mens koncentrationen af ammoniak, dels
varierer mellem malestationerne og dels viser mindre markante og
ikke signifikante @ndringer. Kun pa Tange observeres et tydeligt
og signifikant fald, mens der ikke er malt tydelige e&ndringer ved
Ulborg og Keldsnor. Det markante fald i NH, skyldes reduktionen
i emissionerne af ammoniak, som er blevet gennemfgrt pa land-
brug i den nordlige del af det Europaiske kontinent og i Danmark
(EMEP 2002; lllerup, 2002; Figur 2.15). At faldet kun observeres pa
den partikulert bundne ammonium skal formentligt forklares
med a&ndrede kemiske forhold i atmosferen. Samtidigt med faldet



i emissionerne af ammoniak er der sket en stor reduktion i indhol-
det af svovlholdige forbindelser i atmosfeeren (se Kapitel 4). En
vaesentlig del af ammoniakken fjernes fra atmosfaren via reaktio-
nen:

2NH,(gas)+ H,SO,(partikel) - (NH,),SO, (partikel)

hvorved der dannes partikler indeholdene ammoniumsulfat. En
reduktion af svovlforbindelserne i atmosfaren vil derfor fare til en
langsommere omdannelse af ammoniak til ammonium, hvilket
kan resultere i at faldet i emissionerne af ammoniak endnu kun er
slaet igennem for partikuleert bundet ammonium. En anden mulig
forklaring er, at ammoniak er en lokal forureningskilde og at &n-
dringerne pa de seks malestationer afspejler eendringer i emissio-
nerne i umiddelbar naerhed af malestationerne og ikke den gene-
relle tendens for Danmark som helhed.

« Signifikante eendringer i indholdet af sum-nitrat pa 20-30% i peri-
oden 1989-2001. Sum-nitrat stammer primeert fra langtransport og
arsagen til eendringerne er formentligt faldet i emissionerne af
kveelstofoxider i den nordlige del af det europaiske kontinent
(EMEP 2002).

« For kvelstofdioxid er tidsserierne ikke naer sa komplette, som for
de gvrige kveelstofforbindelser, og derfor er der ikke udfart stati-
stisk analyse af endringerne. Det generelle billede er imidlertid, at
der ikke er sket vaesentlige a&ndringer i koncentrationerne af kveel-
stofdioxid.

Pa basis af de observerede eendringer i koncentrationerne er det van-
skeligt at vurdere om der er sket @endringer i tgrdepositionen af
kveelstof. Et forsigtigt sken vil veere, at der pa det generelle plan ikke
er sket eendringer i tgrdepositionen af kveelstof i perioden 1989-2001.
Det er kun for de partikulert bundne kveelstofforbindelser, der er
sket en markant &endring i luftens koncentrationer og tgrdepositionen
af disse udggr kun en lille del af den samlede deposition. Lokalt vil
der formentligt kunne vare sket betydelige e&endringer grundet a&n-
dringer i de lokale ammoniakemissioner.
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Figur 2.15 Relative andringer i vaddepositioner eller koncentrationer (gverst) og relative endringer i ud-
valgte landes totalemissioner af ammoniak (venstre) og kvalstofoxider (hgjre) (EMEP 2001). Vaddepositi-
oner og koncentrationer er gennemsnit for alle malestationer undtagen for kvaelstofdioxid, hvor det grun-
det manglende data kun er gennemsnit for Anholt og Ulborg. Bemark at gennemsnit for malingerne ikke
er statistisk repraesentative, idet der for nogle ar mangler data fra en eller flere malestationer.
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For den samlede deposition af kveelstof - summen af vaddeposition
og tgrdeposition - vurderes, at der er sket et lille fald pa 13% i perio-
den 1989-2001 nar man vurderer depositionen til vandoverflader og
midler over resultaterne for malestationerne (faldet er ikke signifi-
kant pad de enkelte malestationer). Nar sndringerne ikke er stgrre
skyldes det formentligt ikke, at &ndringerne i emissionerne ikke har
haft effekt, men at to faktorer har modvirket faldet i depositionerne.
Den vigtigste faktor er &ndringerne i nedbgrsmangderne, som med-
farer store variationer i vaddepositionen fra ar til ar. Variationerne
mellem arene er stgrre end @ndringerne igennem hele perioden 1989-
2001, hvilket gor det vanskeligt at observere en trend. Derngst har de
tre vade ar i 1998-2000 pa flere af malestationerne givet anledning til
en stigning i nedbgrsmangderne i perioden 1989-2001, hvilket har
modvirket et muligt fald i vaddepositionen. Den anden faktor er, at
faldet i luftens indhold af svoviforbindelser formentligt har medfart,
at ammoniak omdannes langsommere i atmosfaeren, og at koncen-
trationen af ammoniak derfor er faldet mindre end forventet pa basis
af reduktionen i emissionerne.

Depositionerne til landoverflader i Danmark afhanger meget af tor-
deponering af ammoniak. Pa malestationerne observeres et varieret
billede mht. udviklingstendenser for ammoniak. Dette betyder, at det
pa nuverende tidspunkt ikke er muligt at vurdere @ndringer for
Danmark som helhed. Lokalt vil der uden tvivl kunne forekomme
@ndringer i kveelstofdepositionen; bade stigninger og fald. Til ek-
sempel er der ved Tange malt et signifikant fald i ammoniakkoncen-
trationen pa 33% i perioden 1989-2001. Denne betydelige reduktion i
ammoniakkoncentrationen forventes at medfare et fald i terdepositi-
onen af ammoniak, der for Tange beregnes at udggre lidt over en
tredjedel af den samlede deposition.



Samlet deposition til danske ~ Beregningerne viser, at den samlede kveelstofdeposition til Danmark

land- og havomrader i ar 2000 var pa ca. 87.000 tons N til landomraderne og 118.000 tons N
til vandomraderne. Dvs. en samlet deposition til danske omrader pa
205.000 tons N, hvilket kan sammenlignes med de danske atmosfzari-
ske kveelstofemissioner pa 148.000 tons N (85.000 tons NH.,-N og
63.000 tons NO,-N; Illerup, 2002). Samlet er der derfor tale om en
netto import af kveelstof pa ca. 57.000 tons N.

Sammenligning af male- og Modellens totale kvealstofdeposition stemmer mindre godt overens

beregningsresultater, (afvigelse helt op til 72%) med den samlede " malte” deposition (malt
herunder usikkerhederne pd  vaddeposition plus estimeret tgrdeposition; Tabel 2.11) sammenlignet
modelberegningerne med resultaterne for 2000, hvor afvigelserne var inden for 33%. Den

stgrste afvigelse er observeret for skovstationerne Frederiksborg
(72%) og Ulborg (50%), hvor afvigelsen i et vist omfang kan tilskrives
at stationerne reprasenterer meget lokale forhold i skoven, hvorimod
modellens resultat repraesenterer en middeldeposition for et felt pa 30
km x 30 km. For Frederiksborg kan en del af afvigelsen tilskrives Eta-
modellens overestimering af nedbgren i den gstlige del af landet. Det
skal i gvrigt bemaerkes, at den "malte” terdeposition er estimeret
vha. tardepositionshastigheder beregnet med et modul fra modellen
under tilsvarende antagelser om en gennemsnitlig overflade (ca. 10
cm hgj planteveekst). Med udgangspunkt i denne sammenligning kan
den samlede usikkerhed i beregningerne af kveelstofdepositionen til
land seettes til 50% (gennemsnit for 30 km x 30 km gitterfelterne).
Anholt antages at repraesentere forholdene over hav. Der ses en rela-
tivt stor afvigelse (56%) mellem "malt” og beregnet tardeposition.
Anlaegges igen en forsigtig betragtning kan usikkerheden i beregnin-
gerne for Kattegat estimeres til ca. 30%. For den danske del af Nord-
sgen har vi ikke maledata for nedbgrsmangderne, som er meget vig-
tige for resultatet. Usikkerheden kan derfor veere stgrre for Nordsg-
omradet (op mod 50%).

Tabel 2.11 Sammenligning af modelberegnede og “malte” depositioner for de 6 hovedstationer. Angivet er tor-, vad-
og total depositionen samt andelen fra hhv. NH_og véddeposition. Depositionerne angives i kgN/km’,

Terdeposition Vaddeposition Total deposition NH_ andel Vaddep. andel

malte model | malte model | malte model afv. | malte model | malte model
% % % % %
Anholt 356 557 673 524 1029 1081 -5 40 26 65 48
Frederiksborg 530 698 602 1246 1132 1944 -72 34 37 53 64
Keldsnor 952 684 688 703 1640 1387 15 58 37 42 51
Tange 935 1020 828 1267 1763 2287 -30 60 59 47 55
Ulborg 437 734 775 1075 1212 1809 -50 52 54 64 59
Lindet 1014 963 1001 1530 2015 2493 -24 62 57 50 61
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Kvelstofforbindelserne kan alle relateres til to vaesentlige kilder:

« Landbrug, der er ansvarlig for over 95% af den samlede emission
af ammoniak.

» Forbraendingsprocesser (biler, kraftveerker, industrielforbranding,
boligopvarmning, skibstrafik m.m.), som emitterer over 95% af
den samlede meengde kveelstofilter.

Bade malingerne og modelberegningerne viser, at 30-65% af kveel-
stofdepositionerne stammer fra ammoniumforbindelser og dermed
fra landbrug. Den hgjeste andel af ammoniumforbindelser ses i om-
raderne i Jylland med hgj pavirkning fra landbrug og den laveste an-
del ses i omraderne fjernt fra landbrug f.eks. Anholt og Frederiks-
borg.

Ved modelberegningerne har det endvidere veeret muligt at estimere
bidraget fra danske kilder. Beregningerne viser, at de danske kilder
udger ca. 39 og 16% for depositionerne til hhv. landoverfladerne og
vandoverfladerne.



Partikler

Kilder

Litteraturdata

3 Atmosferisk deposition af fosfor

Mangden af fosfor er sammen med mangden af kvealstof ofte be-
greensende for algeveaekst i vandlgb, sger og hav. Derfor er det vigtigt
at bestemme tilfgrslen af disse forbindelser til de danske farvande og
sger. Dette kapitel praesenterer depositionsdata fra litteraturen og vi-
ser resultater fra maling af fosfat i partikler og nedbgr (for nedbgr er
fosfatbestemmelsen semikvantitativ).

Atmosfarisk fosfor er hovedsageligt bundet til partikler og trans-
porteres i luften med disse. Fosfor findes i form af oplaselige fosfat
salte, bundet til metaller eller bundet i biologisk materiale som f.eks.
pollen.

Emission af fosfor stammer fra bade menneskeskabte og naturlige
kilder. De menneskeskabte kilder er primart emission af partikulart
fosfor fra forbreending af kul og halm, herunder markafbrending.
Derimod er emissionen af fosfor fra forbreending af olie og gas lille.
De naturlige kilder er primart ophvirvlet jordstev og biologisk mate-
riale som f.eks. luftbarne alger, pollen, svampesporer og mikroskopi-
ske bladfragmenter.

Tabel 3.1 viser data fra litteraturen for den arlige deposition af fosfor
og resultater fra tidligere malinger udfert af DMU. Depositionerne er
bestemt pa vidt forskellig made og i et tilfzelde er der kun malt orto-
fosfat (fra uorganiske fosfatsalte), i andre tilfeelde er organisk bundet
fosfor inkluderet. Trods dette varierer de rapporterede verdier for
den arlige deposition af fosfor kun mellem 4 og 54,6 kg P/(km’ &r) og
i Nordeuropa er variationen kun mellem 4 og 30 kg P/(km’ &r).

Tabel 3.1 Méling af fosfordeposition.

Reference Ar Opsamler Lokalitet kg P/(km?’ &r)
Grundahl & Grgnbech 1990 DMU 1989 bulk Rabis Baek (Midtjylland) 8
Hovmand et al 1993, DMU 1992 bulk Anholt & Ulborg 6"
Bendixen & Kriiger 2002 2001 bulk Fyn 15-26°
KNMI/RIVM 1990 1983-1987 bulk Nordlige Holland 7,7
1988 wet only® 4.6
Draaijers 1993 bulk Holland 4
Graham & Duce 1982 1974-1975 bulk Bermuda 6
Chen et al. 1985 1983 ° New Zealand 15
Pareja et al. 1994 1987 bulk Spanien 54,6
Gibson et al. 1995 1993 bulk Nordlige Irland 22

A. Kun uorganisk fosfor. Hovmand et al. estimerer at organisk fosfat ligeledes udggr 6 kg P/(km?’ &r)
B. Uorganisk fosfor udger 5-14 kg P/ (km’ar).

C Opsamler der kun er dben, nar det regner.

D Estimat af samlet ter- og vaddeposition.

Deposition til sg
- et eksempel

I en enkelt undersggelse er variationen i deposition af fosfor til en sg
blevet undersggt. Cole et al. (1990) malte summen af organisk og uor-
ganisk fosfordeposition til vandoverfladen af en skovsg som funktion
af afstanden til bredden. Indenfor de farste 100 m fra bredden faldt
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fosfordepositionen eksponentielt med en faktor ca. 4.5. Omkring 90%
af det malte fosfor blev identificeret som fosfor fra blade, insekter
m.m. Denne undersggelse illustrerer farst og fremmest kompleksite-
ten i bestemmelsen af fosfordeposition: at det er svert at afgraense
den egentlige atmosfeeriske deposition fra nedfald af blade m.m., og
at fosfordepositionens stgrrelse afhaenger af, hvor denne granse
seettes.

| forbindelse med NOVA 2003 er fosfor i 2001 blevet malt i partikler
pa de seks hovedstationer (se Figur 1.2 og Tabel 1.1). Partikelmalin-
gerne foretages ved opsamling af partikler med filterpack-
opsamlerne og direkte analyse af partikelfiltret vha. PIXE-analyse
(Proton Induced X-ray Emission; se Ellermann et al. 1996 for flere de-
taljer). Med analysemetoden males den samlede mangde fosfor og
der skelnes ikke mellem uorganiske eller organiske fosforforbindel-
ser. Mangden af partikulert fosfor opsamlet med filterpack-
opsamlerne er imidlertid lille i forhold til detektionsgraensen, som er
20-50 ng P/m’; grundet interferensproblemer afhaenger detektions-
greensen af prgvens indhold af andre stoffer. | ar 2001 var kun ca. 20-
30% af malingerne over detektionsgraensen. Et forsigtigt sken pa ni-
veauet af partikelbundet fosfor kan gives ud fra arsmiddelveerdierne
for malingerne. Denne 13 i &r 2001 pa 12 ng/m’, hvilket er det samme
niveau, som estimeret for 1996 (Ellermann et al. 1997).

Nedbgrsprgverne indsamlet med bulkopsamlerne pa de otte male-
stationer, hvor der opsamles nedbgr (Figur 1.1), er hidtil kun blevet
analyseret semikvantitativt for den vandoplgselige uorganiske fosfat.
At bestemmelsen af fosfat er semikvantitativ skyldes opsamlings-
metoden, idet prgverne ikke fikseres med syre, da dette ville gdelaeg-
ge bestemmelsen af de gvrige kemiske forbindelser. Analysen foreta-
ges med en automatiseret spektrofotometrisk metode (se Ellermann et
al. 1996). Nar der ikke foretages en kvantitativ bestemmelse af fosfat i
rutinedelen af overvagningsprogrammet, skyldes det, at den atmo-
sfeeriske deposition af fosfor generelt er lille, og at bestemmelse af
vaddeposition af fosfat ofte gdeleegges pga. kontaminering af ned-
barspreverne med fugleklatter, insektdele, bladfragmenter mm.
Kontaminering med biologisk materiale giver ogsa kontaminering
med ammonium og kalium og bestemmelsen af fosfat anvendes der-
for primeert til kvalitetskontrol af nedbgrsprgverne. Ved for hgje
koncentrationer af fosfat kasseres resultater for bl.a. ammonium, ka-
lium og pH for den pageldende prave.

I august-september 2001 blev der igangsat en pilotundersggelser for
at forbedre bestemmelserne af vaddepositionen af fosfor. Undersg-
gelserne blev foretaget ved malestationerne ved Anholt og Ulborg.
Forbedringerne ligger dels i konservering af prgverne pa prgveop-
samlingsstedet og i en forbedret analyse af fosforkoncentrationerne.
Endvidere er der bade anvendt wet-only- og bulk-nedbgrsopsamlere
(wet-only-nedbgrsopsamler star kun aben nar det regner mens, bulk-
nedbgrsopsamler star aben hele tiden). Malet med anvendelsen af
wet-only-nedbgrsopsamling er at begraense forurening af preverne
med biologisk materiale (fugleklatter, insekter, blade m.m.), idet
dette ikke opfattes, som egentlig atmosfarisk deposition.
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Pilotundersggelserne er afsluttet i august-september 2002 efter et ars
opsamling. Resultaterne af undersggelserne viser at vaddepositionen
af fosfor ved malestationerne pa Anholt og ved Ulborg er lavere end
hidtil bestemt med de semikvantitative metoder. For perioden fra
september 2001-2002 blev der malt en vaddeposition pa 1-2 kgP/km’
med wet-only-nedbgrsopsamlerne, mens bulk-nedbgrsopsamlerne
gav en vaddeposition pa 3-4 kgP/km’. Forskellen mellem resultater-
ne fra wet-only- og bulk-nedbgrsopsamlingerne er dels en tgrdeposi-
tion i bulk-nedbgrsopsamlerne (mens det er tgrvejr) og dels forgget
forurening. Vaddepositionen af fosfor er selv med den forbedrede
metode kun lige over detektionsgraensen, sa usikkerheden pa resul-
taterne er betragtelig (formentlig pa + 0,5-1 kgP/km®).

Terdepositionen af fosfor er tidligere blevet estimeret til 1,6 kgP/km’
pa basis af malingerne af indholdet af partikuleert bundet fosfor i
luften og sammenholdning af dette med indhold af partikulart kveel-
stof og tardeposition af partikuleaert kveelstof (Ellermann et al., 1996).
Et forsigtigt skan pa den samlede atmosfzeriske deposition af uorga-
nisk oplgseligt fosfat er derfor en samlet deposition pa 2-4 kgP/km’
baseret pa en vaddeposition pa 1-2 kgP/km’ og en terdeposition pa
1-2 kgP/km’ . Usikkerhederne er for store til at vurdere geografiske
forskelle mellem Ulborg og Anholt.

Vaddepositionen af uorganisk oplgseligt fosfor bestemt af DMU pa
Anholt og ved Ulborg ligger under vaddeposition malt pa fire male-
stationer i Fyns Amt. Fyns Amt har malt vaddepositionen til 5-14
kgP/km’ pa de fire mélestationer (Bendixen og Kriiger, 2002). Forskel-
len vurderes primeert til at ligge i de forskellige opsamlingsmetoder,
hvor DMU'’s estimat er baseret pa wet-only-nedbgrsopsamling og
Fyns Amt har anvendt bulk-nedbgrsopsamling. DMU’s bestemmelse
af vaddeposition med bulk-opsamlere er i overensstemmelse med re-
sultaterne fra Fyns Amt nar man tager de lave koncentrationer og
den hgje risiko for kontaminering i betragtning.

Ellermann et al. (1996) estimerede den samlede uorganiske fosfatde-
position til de indre danske farvande til ca. 8 kg P/km’, hvilket p&
basis af undersggelser med de mere ngjagtigt metoder vurderes til at
vere ca. en faktor 2 for stort. Med et areal af de indre danske farvan-
de pa 31.500 km’ og en deposition pa 4 kgP/km’ fas en samlet depo-
sition af uorganisk oplgseligt forfat pa ca. 130 tons P. Usikkerheden
pa estimatet er stor, men grundet den store risiko for kontaminering
af pregverne anses estimatet som en gvre graense for den atmosfariske
deposition af uorganisk fosfat. Den organiske fosfordeposition er
hidtil blevet vurderet til at vaere pa samme starrelse som den uorga-
niske fosfordeposition (Hovmand et al. 1993). Pa basis af malingerne
fra Fyns Amt (Bendixen & Kriger 2002) og de tidligere estimater vur-
deres depositionen af organisk P at veere af samme starrelse, som de-
positionen af uorganisk oplgseligt P.

Det er vigtigt at understrege, at det lavere resultat preesenteret i den-
ne rapport ikke skyldes sendringer i den egentlige deposition, men
@ndringer i den anvendte metoder. Baseret pA DMU’s malinger og
resultaterne fra Fyns Amt (Bendixen & Kriger 2002) vurderes, at der
ikke er sket malelige endringer i den atmosfeeriske deposition af fos-
for i perioden 1989-2001.
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4 Atmosferisk deposition af svovl

Vad- og terdeposition af svovlforbindelser kan have miljgskadelige
effekter, idet svoviforbindelserne virker forsurende. De betydeligste
forsurende svovliforbindelser er:

» Svovldioxid (SO,-S), der er en gasart, som primart emitteres fra
forbraendingsprocesser (biler, kraftveerker, oliefyr m.m). Der fin-
des dog ogsa naturlige kilder til atmosfeaerisk svovldioxid. Ved
nedbrydning af visse alger emitteres dimethylsulfid, der i atmo-
sfaeren omdannes til bl.a. svovldioxid. For svovldioxid er det ikke
muligt at adskille de anthropogene og naturlige kilder, men fra en
reekke forskningsprojekter vides, at de naturlige kilder til svovldi-
oxid kun udggr en mindre del i Danmark (Hertel 1995).

+ Sulfat (SO,”), der enten er bundet til sma partikler (sterrelsen fra
0,1-1,0 um i diameter) eller oplgst i regndraber, skydraber eller
sne. Sulfat dannes i atmosfeeren ved kemisk omdannelse af svovl-
dioxid. Den primare kilde til atmosfeerisk sulfat er derfor for-
braendingsprocesserne. Udover de anthropogene kilder er der og-
sa en raekke naturlige kilder til atmosfaerisk sulfat. Den vaesentlig-
ste er sulfat fra havet, der via "havsprgjt’ kan bringes op i luften
og transporters hundrede af kilometer ind over land. Vaddepositi-
onen af sulfat er for ar 2000 opdelt i 'non sea salt sulfate” (NSS-S)
0g "sea salt sulfate” (SS-S). NSS-S stammer primeert fra de anthro-
pogene kilder. Opsplitningen foretages pa basis af malinger af
natriumindholdet i vaddepositionen, idet natrium udelukkende
stammer fra havet og forholdet mellem natrium og sulfat i hav-
vand er kendt. Ligeledes opdeles atmosferens indhold af parti-
kuleert sulfat i NSS-S og SS-S.

Udover ovenstaende svovlforbindelser findes er reekke andre atmos-
feeriske svovlforbindelser. En af de vigtigste er methansulfonsyre, der
er et produkt fra nedbrydning af dimethylsulfid. Methansulfonsyre
er bundet til partiklerne i atmosfaeren og bliver ved DMU’s malinger
bestemt som en del af den partikulaert bundne svovl (kun for perio-
den 1989-februar 2000). Undersggelser foretaget af Granby et al. (1994)
har imidlertid vist, at methansulfonsyre i Danmark kun udggr om-
kring 5% af den partikuleert bundne svovl. | det fglgende omtales
partikuleert svovl, som partikuleert sulfat, idet dette udger de reste-
rende ca. 95%.

For svovlforbindelserne praesenteres resultater for bestemmelse af
depositioner til landoverflader og et enkelt eksempel pa beregning af
deposition til en sg. Havoverflader vil derimod ikke indga, da hav-
vand indeholder store maengder naturligt sulfat.
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4.1 Vadeposition af sulfat

Vaddepositionen af sulfat er i ar 2001 malt pa de seks hovedstationer,
pa nedbgrsstationen ved Pedersker og pa den eksperimentelle male-
station ved Lille Valby (se Figur 1.1 og Tabel 1.1). Kvaliteten og re-
preesentativitet af opsamlingerne i ar 2001 var tilfredsstillende (for
flere detaljer se Afsnit 2.1).

I ar 2001 varierede den arlige vaddeposition af sulfat mellem 331 og
556 kg S/km’ (se Tabel 4.1), hvilket er under niveauet for 2000. Stgrst
vaddeposition males ved Lindet og Ulborg, og mindst ved Frederiks-
borg og Lille Valby. Arsagen til denne geografiske fordeling er navn-
lig bidragene fra sulfat fra havet. Ulborg og Lindet ligger begge teet
ved Nordsgen, som i Danmark er den veaesentligste kilde til sulfat fra
havet, mens Frederiksborg og Lille Valby ligger langt fra Nordsgen.
Korrigeres vaddepositionen af sulfat for bidraget af sulfat fra havet
ses vaddeposition pa 285-406 kg S/km’. Sulfat fra havet udger ca.
50% af vaddepositionen ved Ulborg og Lindet, men kun ca. 15% ved
Frederiksborg, Lille Valby og Pedersker. De geografiske forskelle for
NSS-S er mindre end for sulfat, men viser stort set samme tendens.
Dette haenger sammen med nedbgrsmangderne, som ogsa er pavir-
ket af Nordsgen. Saledes ses mest nedbgr pa malestationerne i den
vestlige del af Jylland og mindre nedbgr i den gstlige del af landet.
Pedersker adskilte sig i 2001 fra denne tendens, idet nedbgrsmang-
derne og sulfatdepositionen var relativ stor.

Tabel 4.1 Arlig v&ddeposition i 2001 af sulfat pd de otte stationer, hvor der
males nedbgr. Endvidere angives den arlige nedbgrsmangde. Manglende
halvmaneder er estimeret og arsmiddelverdier er maerket med *.

Sulfat NSS-S Nedbgr

kg S/km’ kg S/km’ mm
Anholt 480 306 585
Frederiksborg 331 285 669
Keldsnor 406 322 557
Lille Valby 376 324 551
Lindet 556 383 787
Pedersker 464* 406* 647*
Sepstrup Sande 460* 363* 816*
Ulborg 498 325 954

Den tidslige udvikling i vaddepositionen i perioden 1989-2001 viser
et tydeligt fald i vaddepositionen af sulfat pa malestationerne (Figur
4.1). En simpel statistisk analyse af resultaterne viser, at faldet er sta-
tistisk signifikant for alle malestationer. Baseret pa simpel lineaer re-
gression beregnes faldet over perioden 1989-2001 til 40-80% i forhold
til niveauet i 1989. Dette fald er i god overensstemmelse med reduk-
tionerne i svovlemissionerne i Danmark og resten af Europa (EMEP
2002). Sterst fald observeres pa malestationen ved Keldsnor forment-
ligt pga. af det store fald i emissionen af svoviforbindelser i Tyskland
(se diskussionen).

Ofte ses store variationer i nedbgrsmangderne over aret, hvilket fg-
rer til store variationer i vaddepositionen fra maned til maned. Figur
4.2 viser eksempler pa saesonvariationen af sulfat og NSS-S fra An-
holt og Sepstrup Sande. | 2001 varierer vaddepositionen meget mel-



Figur 4.1 Den arlige
vaddeposition af sulfat (0)
og den arlige
nedbgrsmangde (A) pa
malestationerne pa Anholt,
ved Sepstrup Sande og ved
Keldsnor i perioden 1989-
2001. Malingerne ved
Keldsnor er middel af
malingerne ved Bagenkop
og Fgllesbjerg.

Figur 4.2 Seesonvariation for
vaddepositionen af sulfat og
NSS-S pa Anholt og ved
Sepstrup Sande. Dels vises
resultaterne for 2001 og dels
gennemsnit for perioden
1989-2000 (dog ikke NSS-S).
(*) nedbgr, mm. (¢ ) sulfat,
kgS/km2. (A) NSS-S,
kgS/km2.

lem de enkelte maneder, og for det meste er der sammenhang mel-
lem nedbgrsmangder og vaddeposition. Nar vaddepositionen og
nedbgrsmangderne midles over perioden 1989-2001 ses, at seesonva-
riationen jeevnes ud, sa vaddepositionen kun varierer lidt mellem de
enkelte maneder.
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4.2 Bestemmelse af tardepositionen ved malestati-
onerne

I lighed med kveelstofforbindelserne estimeres tgrdepositionen af
svovlforbindelser ved malestationerne pa basis af beregning af tar-
depositionshastigheder udfra meteorologiske malinger og malinger
af atmosfaerens indhold af svovldioxid og partikuleert bundet sulfat.
Afsnittet indledes derfor med en kort praesentation af disse malinger.

Koncentrationsmalingerne

Eksempler pd dggnmalingerne af koncentrationerne af svovlforbin-
delser i ar 2001 vises i Figur 4.3. Resultaterne fra de gvrige malestati-
oner vil senere blive tilgaengelige pa internettet.

For svovldioxid ses, at koncentrationerne generelt er hgjere pa An-
holt end ved Tange, hvilket maske afspejler, at Anholt i nogen grad
er pavirket af svovlemissioner fra store danske byer og skibstrafik.
Der er en vis tidsmaessig korrelation mellem koncentrationerne pa de
to malestationer, men navnlig i sommerhalvaret ses forskel pa de to
malestationer. Dette skyldes formentligt at levetiden for svovidioxid
er vaesentligt kortere om sommeren end om vinteren, hvilket medfg-
rer hgjere geografisk variation.

For partikuleert bundet sulfat ses meget hgj grad af korrelation mel-
lem de to malestationer. Ligesom for de partikulert bundne kveel-
stofforbindelser har partiklerne lang levetid i atmosfaren og trans-
porteres derfor til Danmark fra omrader med hgj emission af svovl-
forbindelser i den nordlige del af det europaiske kontinent. Grundet
den lange transporttid udjaevnes eventuelle koncentrationsforskelle.
Da sulfat fra havet kun udger en lille del af den partikulere sulfat
(ca. 8-17%) afviger NSS-S kun lidt fra partikuleert sulfat. Af Figur 4.3
ses endvidere, at der er en vis tidsmaessig korrelation mellem kon-
centrationerne af svovldioxid og partikulert bundet sulfat, hvilket
afspejler at partikulzaert bundet sulfat er et produkt fra omdannelse af
svovldioxid i atmosfaeren, og at de derfor kommer fra samme kilder.



Figur 4.3 Koncentrationer af
svovforbindelser i
atmosfaeren malt pa Anholt
(red) og ved Tange (bld) i ar
2001.
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Arsmiddelvaerdierne og 98%-fraktilerne for alle de seks danske ho-
vedstationer gives i Tabel 4.2. Koncentrationsniveauerne for svovldi-
oxid ligger i ar 2001 for de fleste malestationer lidt under niveauet fra
2000. De hgjeste koncentrationer observeres i den sydlige del af lan-
det, hvilket haenger sammen med, at de hgjeste koncentrationer af
svovldioxid observeres ved transport af luftforurening fra emissions-
omraderne i den nordlige del af det europaiske kontinent. Denne
tendens er tydelig for malestationerne Keldsnor, Lindet, Tange og
Ulborg. I ar 2000 males den naest hgjeste koncentration pa Anholt,
hvilket formentligt skyldes indflydelse fra danske byer og skibstrafik.

For partikuleert bundet sulfat males i ar 2001 stort set samme arsmid-
delveerdi for alle de danske hovedstationer; arsmiddelvaerdierne lig-
ger alle indenfor intervallet 0,76-1,11 pg S/m’. Der ses, som for
svovldioxid, en tendens til faldende koncentrationer fra syd mod
nord, men forskellene mellem malestationerne er ikke stor. Arsmid-
delveerdierne for NSS-S ligger kun 10-16% under verdierne for sul-
fat, hvilket viser, at sulfat fra havsalt kun spiller en mindre rolle for
den partikuleert bundne sulfat.
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Udviklingstendenserne

Figur 4.4 Arsmiddelnive-
auerne af koncentra-
tionerne af svovldioxid (O)
og partikelbundet sulfat (m)
pa malestationerne pa
Anholt, ved Tange og ved
Keldsnor. Tendenslinier er
beregnet ved simpel lineger
regression.
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Tabel 4.2 98%-fraktil og arsmiddelveerdi for dggnmalinger af svovldioxid,
partikulert bundet sulfat og NSS-S pa de seks hovedstationer i 2001. Enhe-
derne i tabellen er ugS/ma3.

SO,-S Middel SO,-S Middel SO,-S Middel
98%- ugS/m? 98%- ugS/m? 98%- ugS/m’
fraktil fraktil fraktil
ugS/m’ ugS/m? ugS/m?
Anholt 2,40 0,59 2,99 0,97 2,94 0,84
Frederiksborg 2,27 0,41 2,92 0,90 2,78 0,76
Keldsnor 2,27 0,66 3,82 1,11 3,73 0,98
Lindet 1,84 0,40 3,57 0,96 3,54 0,86
Tange 2,02 0,37 3,63 0,91 3,56 0,82
Ulborg 1,21 0,24 2,74 0,76 2,74 0,68

Udviklingen i koncentrationerne af svovldioxid og partikulaert bun-
det sulfat er afbildet i Figur 4.4 for malestationerne pa Anholt og ved
Tange og Keldsnor. | Tabel 4.3 angives &ndringerne i koncentratio-
nerne fra 1989 til 2001 beregnet, som et linezrt fald gennem perioden
og med udgangspunkt i beregnet koncentration for 1989. Som det
fremgar af Figur 4.4 og 4.3 er der sket meget betydelige fald i kon-
centrationerne af svoviforbindelser i atmosfaeren. | perioden 1989-
2001 ses pa alle malestationerne signifikante fald af svovldioxid pa
70-95% og af partikulart bundet sulfat pa 48-60%. De meget betyde-
lige fald haenger alle sammen med reduktionerne i svovlemissioner-
ne i perioden (EMEP 2002) og det ensartede billede pa malestationer-
ne indikerer, at der er tale om reduktioner pa en europeaisk skala.
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Sesonvariation

Tabel 4.3 £ndringer i luftens indhold af svovldioxid og partikulaert bundet
sulfat i perioden 1989-2001. Vardierne angiver relativt fald i % over malepe-
rioden (12 &r) beregnet pa basis af lineaer regression og med udgangspunkt i
beregnede verdier for 1989. Signifikansniveauer er beregnet pa basis af T-
test (Woodward et al. 1993). Alle fald er signifikante med signifikansniveau pa
1%.

SO, SO/
Anholt -81 -48
Frederiksborg -87 -57
Keldsnor -91 -60
Lindet -71 -50
Tange -95 -56
Ulborg -85 -53

Variationen over aret for svoviforbindelserne er i Figur 4.5 illustreret
med resultaterne fra Anholt og Tange. Generelt galder, at s&sonva-
riationen skyldes seesonvariation i emissionerne, den kemiske om-
setning af forbindelserne i atmosfaeren, depositionen, og de meteo-
rologiske forhold, hvor navnlig sasonvariation i greenselagshgjde og
transporten af luft fra omrader med hgj luftforurening spiller en vig-
tig rolle.

For begge malestationer ses for ar 2001 en del variation mellem ma-
nedsmiddelveaerdierne med hgje koncentrationer bade forar og efter-
ar, samt en korrelation mellem koncentrationerne af svovldioxid og
partikuleert bundet sulfat.

For kvelstofforbindelserne blev malingerne for ar 2001 sammenlig-
net med gennemsnitlige manedsmiddelkoncentrationer for perioden
1989-2000 (Figur 2.5). Da der er sket en meget betydelig reduktion af
svovlkoncentrationerne i denne periode, er manedsmiddelkoncen-
trationer beregnet for en trearig periode fra 1989-1991 og fra 1999-
2001 (Figur 4.5). For svovidioxid er der en tydelig sasonvariation for
gennemsnitlig manedsmiddel over perioden 1989-1991 med hgjest
koncentration i vinterhalvaret. Dette heenger sammen med, at svovl-
dioxid primart emitteres i forbindelse med forbraendingsprocesser,
0g at behovet for energi og opvarmning er hgjest om vinteren. See-
sonvariationerne i emissionerne forsteerkes af kortere levetid af
svovldioxid i sommerhalvaret end i vinterhalvaret, samt lavere
greenselagshgjder i vinterhalvaret, som farer til hgjere koncentratio-
ner sammenlignet med sommerhalvaret med hgjere graenselagshgj-
der. De gennemsnitlige manedsmiddelkoncentrationer for perioden
1999-2001 ligger betydeligt under veerdierne for 1989-1991. Det er
navnligt koncentrationerne i vinterhalvaret, som er faldet kraftigt, sa
der ikke laengere ses en markant seesonvariation for svovldioxid. For
partikuleert bundet sulfat ses ingen markant ssesonvariation.
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Figur 4.5 Manedsmiddelkoncentrationer af svovidioxid (¢ ), partikulert bundet sulfat(m) og NSS-S (a) malt
pa malestationerne pa Anholt og ved Tange i 2001 (sort) og som gennemsnit af perioden 1989-1991 (gren)
0g 1999-2001 (gul). NSS-S vises kun for 2001.

Bestemmelse af tgrdeposition

For ar 2001 er tardepositionen estimeret udfra de malte koncentratio-
ner og terdepositionshastigheder beregnet ud fra de aktuelle meteo-
rologiske forhold, viden om de forskellige svovliforbindelsers evne til
at tgrdeponere (d.v.s. fysiske og kemiske egenskaber) og forholdene
ved malestationen (d.v.s. karakter af overfladen). Tgrdepositionen
beregnes som dggnmiddelverdier ved hjeelp af et tgrdepositionsmo-
dul (se Ellermann et al., 1996), men praesenteres i det fglgende ude-
lukkende, som manedsmiddelveardier og arsmiddelveardier. Da den
maksimale tidsoplgsning er et dggn er det vurderet, at meteorologi-
ske data fra malestationen ved Ulborg (Afdeling for vindenergi, Risg)
er repraesentative for forholdene pa malestationerne ved Ulborg,
Lindet, og Tange, mens meteorologiske data fra Beldringe (Miljacen-
ter Fyn/Trekantomradet I/S og Fyns Amt) er reprasentative for
malestationerne ved Frederiksborg, Keldsnor og pa Anholt.

Terdepositionen afhaenger af karakteren af overfladen. For alle seks
hovedstationer beregnes tardepositionen svarende til 10 cm hgj
planteveekst, hvilket svarer til en gennemsnitlig landoverflade for
danske forhold (Asman et al. 1994). For malestationen ved Tange, der
ligger ved en stor sg, er der endvidere beregnet tgrdeposition sva-
rende til deposition pa en vandoverflade. For svovlforbindelserne er
tgrdepositionerne til hav ikke vurderet.
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Niveauer af tardepositionen

Sasonvariationen

Arsmiddelveardier for tardepositionen til en gennemsnitlig landover-
flade ligger p& 101-231 kgS/km’ (Tabel 4.4). Tgrdepositionen af parti-
kulzert bundet sulfat udger under en tredjedel af den arlige tardepo-
sition og er praktisk taget ens pa de seks malestationer. For svovldio-
xid varierer tgrdepositionen svarende til den geografiske variation i
koncentrationen. Endvidere ses, at tgrdepositionen til vandoverfla-
den ved Tange kun er 35% lavere end til den gennemsnitlige
landoverflade.

Manedsmiddelveerdier for tgrdepositionen af svovlforbindelserne er
for Anholt, Keldsnor og Tange angivet i Tabel 4.5. For svovforbindel-
serne ses for ar 2001 samme variation i manedsmiddelverdierne af
tardepositionen, som for manedsmiddelkoncentrationerne.

Tabel 4.4 Tordeposition af svovlforbindelser i ar 2001 beregnet til gennem-
snitlig landoverflade (10 cm hgj plantevaekst) ved de seks hovedstationer og
til vandoverflade ved sg ved Tange.

SO, SO, Samlet S

kgS/km’ kgS/km’ kgS/km’
Landoverflade
Anholt 167 36 202
Frederiksborg 120 34 154
Keldsnor 190 41 231
Lindet 120 37 157
Tange 108 34 142
Ulborg 72 29 101
Vandoverflade
Tange 78 14 92

Tabel 4.5 Manedsmiddelvardier for ar 2001 for tgrdeposition til gennemsnitlig
landoverflade (10 cm hgj plantevekst ) ved malestationerne pa Anholt og ved
Tange og Keldsnor. * estimeret ud fra middel af resten af aret.

Anholt Tange Keldsnor
SO,-S SO,-S SO,-S SO,-S SO,-S SO,-S
kgS/km®>  kgS/km’ | kgS/km’  kgS/km’ | kgl5S/km’  kgS/km’
Januar 30 4 22 4 35 5
Fabruar 12 2 10 2 15 2
Marts 22 4 16 3* 22 5
April 14 3 3 14 3
Maj 13 3 2 16 3
Juni 9 3 3 9 4
Juli 14 3 16 3 15 4
August 12 4 7 4 15 5
September 8 2 2 8 3
Oktober 16 4 13 4 21 5
November 3 1 1 7 1
December 14 3 2 13 3
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4.3 Samlet deposition ved malestationerne

Den samlede deposition af svovlforbindelser til landoverflader ved
de seks maélestationer 18 i &r 2001 pa 485-713 kgS/km’ hvilket er
mindre end for 2000. Vaddepositionen udger 64-83% og den stgrste
deposition af svovlforbindelser ses ved Lindet med en tydelig pa-
virkning fra sulfat fra Nordsgen. Af den samlede svovldeposition
udgares 70-83% af svovl af primart anthropogen oprindelse, mens
resten er relateret til sulfat naturligt kommende fra havet. Nar der
korrigeres for bidraget fra sulfat fra havsalt ses mindre forskel mel-
lem deposition af svoviforbindelser pa malestationerne (439-553
kgS/km?). Endvidere er der kun meget lille forskel pa depositionen
til en land- og en vandoverflade (sg) ved malestationen ved Tange,
grundet det store bidrag fra vaddepositionen. Tilsvarende vil for-
mentligt geelde for andre dele af landet.

Tabel 4.6 Terdeposition, vaddeposition og samlet deposition af svoviforbin-
delser til gennemsnitlig landoverflade ved maélestationerne ved de seks ho-
vedstationer. Endvidere vises den samlede deposition af NSS-S og vaddepo-
sitionens andel af den samlede deposition. For Tange er vaddepositionen ba-
seret pd malinger fra Sepstrup Sande. Terdeposition af sulfat fra havsalt er
sa lille, at der ved beregning af samlet NSS-S ikke er korrigeret herfor.

Tor- Vad- Samlet Samlet Vad-
deposition  deposition  deposition NSS-S dep.-andel

kgS/km’ kgS/km’ kgS/km®  kgS/km’ %
Landoverflade
Anholt 202 480 682 508 70
Frederiksborg 154 331 485 439 68
Keldsnor 231 406 637 553 64
Lindet 157 556 713 540 78
Tange 142 460 602 505 76
Ulborg 101 498 599 476 83
Vandoverflade
Tange 92 460 552 455 83

4.4 ACDEP beregninger og sammenligning med
maleresultater

Ligesom for kvelstof er der foretaget sammenligninger af modellens
resultater med observationer fra malestationerne. (Figur 4.6). Kon-
centrationerne af sulfat er reproduceret ganske godt af modellen.
Derimod kan en betragtelig afvigelse konstateres for svovldioxid,
hvor modellen overestimerer koncentrationerne med ca. en faktor 2 i
forhold til malingerne. Den modelberegnede vaddepositionen af sul-
fat (Figur 4.7) ligger generelt lidt under resultatet fra malingerne; i
middel ligger modelberegningerne ca. 20% under malingerne, men
der er stor forskel mellem de enkelt malestationer.
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Landomréder

45 Deposition til landomrader

Den samlede svovldeposition til danske landomrader er beregnet til
ca. 33.000 tons S (Tabel 4.7). Depositionen domineres af vaddepositi-
on af sulfat og det er baggrunden for den meget jeevne fordeling over
landet (mellem 0,8 og 1,0 tons S/km?). Bidraget fra danske kilder er i
dag kun ca. 9% af den samlede deposition til danske landomrader.

Tabel 4.7 Beregnet svovldeposition til de danske landomrader i 2001 samt bidraget fra hhv. danske
emissioner og skibs-emissioner.

Tordeposition Vaddeposi- Total deposi- Deposition  Areal [km?] Andel fra

[kton S] tion [kton S]  tion [kton S] per areal Danske kilder
[tons S/km’] [%]
Ribe 0,7 1,9 2,6 0,8 3137 7
Ringkgbing 1,0 2,6 35 0,7 4886 7
Sgnderjylland 1,0 2,6 3,5 0,9 3878 7
Viborg 0,8 2,3 3,1 0,7 4145 8
Vejle 0,7 1,6 2,3 0,8 3009 11
Nordjylland 15 3,0 4,5 0,7 6194 9
Arhus 1,0 2,1 3,1 0,7 4578 13
Fyn 0,9 2,1 3,0 0,9 3535 10
Storstrgm 1,0 1,4 2,4 0,7 3445 7
Vestsjelland 0,9 1,3 2,2 0,7 3012 14
Roskilde 0,3 0,4 0,7 0,8 903 12
Frederiksborg 0,5 0,6 1,1 0,8 1369 11
Kgbenhavn 0,2 0,2 0,5 0,9 531 13
Frederiksberg Kommune <0,0 <0,0 <0,0 0,7 9 14
Kgbenhavn Kommune <0,0 <0,0 0,1 0,8 90 14
Bornholm 0,1 0,3 0,4 0,7 594 2
Alle danske landomrader 10,5 22,7 33,2 0,8 43312 9

Geografisk fordeling
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Figur 4.8 viser fordelingen af den beregnede samlede svovldeposition
til danske landomrader i 2001. Stor deposition optraeder ikke overra-
skende omkring de danske byomrader, hvor lokale udslip bidrager
til SO, koncentrationerne. Endvidere forekommer stor deposition i
Sgnderjylland, hvilket skyldes stor nedbgrsmangde i dette omrade
(Figur 2.11).
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Figur 4.8 Den totale deposition (tar+vad) af svoviforbindelser til landomrader beregnet for 2001. Depositi-

onen er givet i ton S/km’.

Svovl deposition til danske
landomrader

Anthropogene kilder

Naturlige kilder

4.6 Diskussion og konklusion

Beregningerne viser, at den samlede anthropogene svovldeposition
til Danmark i ar 2001 var ca. 33.000 tons S for landomraderne. Imid-
lertid er modellens beregninger vaesentligt overestimerede (se sidst i
diskussionen) og et realistisk bud pa den samlede svovldeposition til
danske landomrader vurderes derfor til ca. 20.000 tons S. Tallet kan
sammenlignes med de danske atmosfaeriske svovlemissioner pa ca.
13.750 tons S (lllerup, 2002). Savel de danske emissioner som den
samlede deposition af svovl ligger lavere i 2001 end i 2000, hvor
emissionen la pa 28.000 tons S (lllerup, 2002) og depositionen pa
25.000 tons S.

Kilderne til svovildepositionen er primeert forbreendingsprocesser
(kraftveerker, biler, industri oliefyr m.m).

Af de naturlige kilder til depositionen er sulfat fra havsprgjt langt
den vigtigste. For den vestlige del af Danmark udggr bidraget fra
havsalt ca. 33%, mens den for den gstlige del af Danmark kun udger
omkring 10%. Denne geografiske fordeling afspejler afstanden til
Nordsgen. Derudover forventes dimethylsulfid at bidrage med om-
kring 5-10% af depositionen, hvilket er baseret pa malinger af
methansulfonsyre i partikler i Danmark (Granby et al. 1994).
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Starstedelen af depositionen udggres af vaddeposition af svovl, som
bliver langtransporteret til Danmark navnlig fra omrader i den nord-
lige del af det europaeiske kontinent, hvor svovlemissionerne er be-
tydelige. Af ACDEP-beregningerne fremgar saledes, at de danske
kilder kun bidrager med ca. 9% af den samlede deposition (Bemaerk
at ACDEP ikke omfatter sulfat fra havsprgjt og derfor er bidraget fra
danske kilder i realiteten endnu mindre).

Pa alle malestationerne maltes der i perioden 1989-2001 en stor og
statistisk signifikant reduktion af vaddeposition og koncentrationer
af svovlforbindelser. Reduktionerne er af samme starrelsesorden pa
alle malestationerne, og det vurderes derfor, at reduktionerne gaelder
generelt for hele Danmark. Da bade koncentrationerne, og dermed
terdepositionen, og vaddepositionen er faldet markant vurderes, at
den samlede deposition af svovlforbindelser er reduceret markant.
Reduktionen af den samlede deposition estimeres til at veere pa ca.
50% baseret pa reduktionerne i vaddepositionen, der udggr den ster-
ste del af den samlede deposition.

Arsagen til de store reduktioner er uden tvivl de store fald i emissio-
nerne af svovildioxid i Danmark og den nordlige del af det europzei-
ske kontinent. Figur 4.9 viser dels relativt fald i malt vaddeposition
og koncentration af svovlforbindelserne og dels relativt fald i emis-
sionerne. Faldet i malingerne svarer til reduktionerne i emissionerne.
Endvidere har faldet i navnlig de tyske emissioner, der er de absolut
starste, vaeret meget stort. Dette kan forklare, at det starste fald i ma-
lingerne af svovlforbindelserne ses ved Keldsnor.
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Figur 4.9 Relative sndringer i vaddeposition eller koncentration (venstre) og relative sndringer i ud-
valgte landes totalemissioner af svovldioxid (hgjre) (EMEP 2002). Vaddepositioner og koncentrationer er
gennemsnit for alle malestationer. Bemaerk at gennemsnit for malingerne ikke er statistisk repraesentative,
idet der for nogle ar mangler data fra en eller flere malestationer.

Usikkerheder pa
bestemmelse af deposition til
malestationerne
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Bestemmelserne af depositionen af svoviforbindelserne er behaftet
med betydelige usikkerheder. De stgrste usikkerheder er relateret til
bestemmelsen af terdepositionen, hvor det af praktiske og gkonomi-
ske grunde er ngdvendigt at basere overvagningsprogrammet pa vis-
se antagelser. Dette vil uvilkarligt give anledning til nogle usikker-
heder ved bestemmelsen af depositionsmangden.

Det skannes, at usikkerheden pa bestemmelsen af arsmiddelverdier-
ne af vaddepositionen af sulfat er pa mindre end *10%. Bulk-
opsamlingen af nedbgren giver endvidere anledning til en metode-
meessig fejl, idet bulkopsamlerne vil opsamle et lille bidrag fra terde-



Sammenligning mellem
maleresultaterne og
modelberegninger

position af sulfat. Det er vanskeligt at bestemme starrelsen af denne
fejl, men feltundersggelser tyder pa, at tardeposition af svovlforbin-
delser i bulkopsamlerne kun bidrager lidt (under 10%).

For terdeposition er det vanskeligt at vurdere usikkerhederne, idet
beregningerne er baseret pa en lang reekke generaliseringer; en af de
vaesentligste er, at landoverfladerne kan karakteriseres ved én over-
fladetype (10 cm hgj plantevaekst). Usikkerheden for estimater af tar-
depositionen til landoverfladerne er formentligt af starrelsesordnen
+80%.

Usikkerheden pa den samlede svovldeposition er estimeret under
den antagelse, at usikkerhederne pa ter- og vaddepositionen kan op-
fattes, som tilfeeldige usikkerheder og at varianserne derfor kan ad-
deres. Usikkerheden pa de samlede depositioner til landoverflader er
estimeret til 14-28%; sterst for de malestationer, hvor tardepositionen
spiller starst rolle. Bemaerk, at disse vurderinger af usikkerhederne er
forelgbige; en grundigere gennemgang vil blive foretaget snarligt i
forbindelse med akkrediteringsarbejdet, hvor DANAK har igangsat
implementering af usikkerhedsbudgetter i forbindelse med alle ak-
krediterede malinger.

Ligesom for kveelstof er der foretaget en sammenligning mellem malt
og modelberegnet deposition (Tabel 4.8). | dette tilfelde for en
landoverflade. Resultaterne viser, at modellens resultater ligger vee-
sentligt over malt vaddeposition og estimeret terdeposition. Den
starste afvigelse er for Frederiksborg, hvor modellen ligger en faktor
2 over det malte.

Tabel 4.8 Sammenligning mellem malt og modelberegnet svovldeposition til méalestationerne. Endvidere
angives vaddepositionsandelen bestemt udfra malinger og modelberegningerne. Enhed for depositionerne
er kgS/km’. For malingerne angives vaddeposition af NSS-S, da modelberegningerne ikke omfatter sulfat

fra havsalt.
Terdeposition Vaddeposition Total deposition Afvigelse Vaddep. andel
for total
dep.
malt model malt model malt model % malt model
Anholt 202 250 480 225 682 475 30 70 47
Frederiksborg 154 409 331 563 485 972 -100 68 58
Keldsnor 231 234 406 285 637 519 19 64 55
Lindet 157 237 556 676 713 913 -28 78 74
Tange 142 198 460 538 602 736 -22 76 73
Ulborg 101 186 498 433 599 619 -3 83 70

Usikkerheder pa
modelberegningerne.

Sammenlignet med kvelstofdepositionen er afvigelsen for svovlde-
position generelt betydeligt starre. Det vurderes derfor, med et kon-
servativt sken, at usikkerheden pa modelberegningerne er i starrel-
sesordenen en faktor 2.
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Bulkdeposition

5 Tungmetaldeposition

Atmosfaerisk deposition af tungmetaller bidrager veaesentligt til be-
lastningen af bade det terrestriske og det akvatiske miljg. Tungme-
taller er naturligt forekommende i for eksempel jord og sedimenter,
mens koncentrationen af tungmetaller i uforurenet vand er meget lav.
Atmosferisk deposition af tungmetaller kan forgge tungmetalind-
holdet i de gverste jordlag (0-20 cm). Det geelder ikke blot arealer i
byer eller i neerheden af industriarealer, men ogsa arealer i bag-
grundsomrader (Hovmand, 1980). Pa lignende made er den atmosfae-
riske tungmetaldeposition til vandmiljget i mange tilfeelde betydelig i
forhold til andre kilder (Hovmand 1979; Van den Hout 1994). Pa grund
af tungmetallernes evne til at binde sig til organiske partikler og an-
det suspenderet stof bliver tungmetal i floder og sger bundfeeldet ved
aflejringen af partikler som sgsediment eller ved partikelsedimentati-
on i havet udfor de store flodmundinger og langs kysterne. Pa det
abne hav bliver den atmosfeeriske tungmetaltilfersel derfor ofte helt
dominerende i forhold til udledninger fra land (Matschullat 1997) .

5.1 Vaddeposition

Den atmosfaeriske deposition af tungmetaller males med bulkop-
samlere (tilsvarende som for kveelstof, sulfat m.m.), hvor tragten er
eksponeret for nedfald hele tiden; altsa ogsa i perioder, hvor der ikke
er nedbar. Der er ikke foretaget malinger til kvantificering af terde-
positionens andel af bulkprgverne. Tungmetaller af antropogen op-
rindelse ma forventes at veere knyttet til partikler pa 1 um eller min-
dre. For disse partikler vil depositionen til bulk tragtene veere sam-
menlignelig med den tilsvarende deposition af partikulert svovl,
som bidrager med under 10% af vaddepositionen (sml. Kapitel 4.6).
Store partikler af isar ikke industriel oprindelse, sa som partikler fra
havsprgijt, jordstgv samt biogene partikler (pollen o.1.), kan ved tyng-
dekraftens pavirkning “falde” ned i tragten. Heller ikke denne stor-
relsesfraktion vil dog bidrage vasentligt. Tungmetalindholdet i disse
materialer er lavt eller en del af de sveertoplgselige stoffer i mineraler
vil ikke blive tilgeengelige ved oplukning i svag syre.

Manedlig og arlig vaddeposition for 8 tungmetaller i 2001 findes i
Tabel 5.1.
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Tabel 5.1 Manedlig og arlig vaddeposition af tungmetaller for &r 2001. Vardierne er angivet som gennemsnit
af malinger fra syv stationer. For kobber er én station udelukket som ” outlier” for alle maneder.

Méned Nedbgr Cr Ni Cu* Zn As Cd Pb Fe
mm ug/m’ pg/m’ pg/m’ ug/m’ pg/m’ pg/m’ ug/m’ pg/m’
1 56 8,7 20* 50 517 14,9 3,9 119* 1332
2 43 9,0 18* 35 510 7,1 1,8 64 2565
3 44 11,1 15 35 546 9,3 2,2 73 2165
4 61 10,4 20 67 696 13,8 2,8* 94* 3918
5 31 9,4 16 82 537 8,5* 4,2 74* 3426
6 65 8,2 16 48 482 6,8 3,2 53 2112
7 44 8,1 16 50 1038 58 2,4 43* 2617
8 98 13,0 23 102 1030 12,7 6,4 90* 3879*
9 129 10,0 18 138 957 11,3* 8,3 99 2077
10 59 9,8 16 59 765 10,5 3.4 57 2201
11 66 6,3 12 34 567 7,9 2,8 40 1686
12 51 5,0 12* 38 646 12,8 2,8* 40 1285
Arsv. 748 109,0 203 737 8291 121,5 44,3 848 29261

*. Beregnet pa grundlag af malinger fra fem eller seks stationer.

Estimering af deposition Forskelle mellem kyst- og indland placerede stationer har tidligere
veeret vurderet pa basis af et stgrre antal malepunkter (Hovmand
1979). Denne undersggelse viste, at depositionen af Pb, Cd og Cu pa
de kystnere stationer var ca. 75% af depositionen pa landsbasis. De-
positionen pa Bornholm 1& for samme periode (1975-78) hgjere end
landsgennemsnittet.

De nuvarende syv malestationer (Tabel 1.1) er for lidt til at vurdere
forskellen mellem nedfaldet pa kystplacerede stationer og stationer
placeret leengere inde i landet, p.g.a. den tilfeeldige variation ved op-
samling og analyse. Til estimering af depositionen til de Indre Dan-
ske Farvande, med et samlet areal pa 31.500 km’, blev der derfor for
2001 anvendt malinger fra alle syv stationer. Ud fra arsveerdierne, i
Tabel 5.1, er et estimat af depositionen til de Indre Danske Farvande
udregnet og vist i Tabel 5.2. P4 baggrund af variationen mellem stati-
onerne, skgnnes den samlede usikkerhed pa depositions-estimatet til
+ 30%.
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Tabel 5.2 vaddeposition estimeret fra malinger af bulk opsamlet vaddeposition pa 7 stationer i Danmark.
Endvidere deposition til landomrader i Danmark og til de Indre Danske Farvande estimeret pa basis af

malingerne i 2001.

Cr Ni Cu Zn As Cd Pb Fe
Gennemsnit for 7 109 203 737 8291 122 44 848 29261
stationer
Estimeret deposition .
til land (43.000 m’) Tons/ar 47 9 32 356 52 1.9 36 1260
Estimeret deposition
til indre farvande Tons/Zar 3,4 6 23 261 3,9 14 27 922

(31.500 k)

Kilder til tungmetaller

5.2 Partikelkoncentrationer og tgrdeposition

Arsgennemsnit for koncentrationerne i 2001 for 9 tungmetaller findes
i Tabel 5.3. For tidligere ar har der veret observeret en gradient for
tungmetalkoncentrationerne faldende fra sydvest mod nordgst; altsa
fra Lindet i Sgnderjylland til Anholt i Kattegat. Dette mgnster obser-
veres ikke for 2001, hvor de stgrste koncentrationer er malt ved Tange
og Frederiksborg.

Stofferne stammer hovedsageligt fra antropogene kilder. For Cr, Mn,
Fe og Ni kan der vaere et betydende bidrag af mineralsk oprindelse,
sd som jordstav og flyveaske fra kulfyrede anlaeg. Hvis silicium (Si)
og titan (Ti) tages som indikator stoffer for mineralsk stgv, kan det pa
- grundlag af sammensatningen af mineralsk materiale (Kaye and
Laby, 1959) - beregnes at ca. 50% af den malte Cr og ca. 20% af Ni er af
mineralsk oprindelse.

Tabel 5.3 Arsgennemsnit for koncentrationerne partikelbundne tungmetaller i luften i 2001. Beregningerne er baseret
pa 250 til 363 praver pr. Station. Gennemsnittene er beregnet ud fra et fit til en logaritmisk normalfordeling Hvis
mere end 10% af resultaterne er under detektionsgraansen. Herved opnds en mere prascis vurdering af &rsgennem-

snittet (Kemp, 2002).

Enhed: Lindet Keldsnor Tange Ulborg Anholt Frederiks-  Gennemsnit
ng/m’ borg af stationer

Cr 0,5* 0,6* 0,5* 0,4* 0,4* 0,5* 0,5

Mn 2,9 2,5 3,8 2,2 2,1 2,3 2,6

Fe 70,6 75,8 93,8 51,8 50,7 67,9 68,4

Ni 14 2,1 1,6 1,1* 1,8 15 1,6

Cu 1,6 1,8 1,8 1,0* 1,2 2,7 1,7

Zn 13,9 15,1 15,7 10,5 11,0 12,2 131

As 0,6 0,7 0,8 0,4* 0,4* 0,6* 0,6

Cd 0,2* 0,3* 0,3* 0,1* 0,3* 0,2* 0,2

Pb 6,3 7,2 6,4 4,7 4,9 5,5% 5,8

*: beregnet pa grundlag af fit til log-normal fordeling.
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Terdepositionen ved malestationerne er vurderet pa grundlag af de
malte koncentrationer og en beregning af depositionshastigheden
med ACDEP modellens tegrdepositionsmodul. Beregningerne er
foretaget som beskrevet for kvalstofforbindelser (se kap.2.2). | mod-
satning til bade kvelstof og svovlforbindelserne, hvor gasfasedepo-
sitionenen er dominerende, er der for de her behandlede tungmetal-
ler, tale om stoffer der kun findes pa partikelform. En vigtig parame-
ter for beregningen er partikelstarrelsesfordelingen for de partikler,
som de enkelte stoffer findes i. Det kan antages at stgrsteparten af
den antropogene emission af tungmetaller skyldes forbraendingspro-
cesser, hvor partikelstgrrelsen typisk er mellem 0,1 og 1 um. Partikler
fra mekaniske processer, som ofte er stgrre, deponere hurtigere end
de sma partikler. Da tungmetaller i atmosferen i Danmark for star-
stedelen stammer fra kilder udenfor Danmark vil partikelstarrelses-
fordelingen ogsa fra denne type kilde vere forskudt mod mindre
partikler. Det er ved beregningerne antaget at partikelstarrelsen er 0,8
um. Partikelafsetningen er meget afhaengig af depositionsoverfla-
dens beskaffenhed. Det er saledes beregnet, at depositionshastighe-
den over hav i gennemsnit er 0,05 cm/sek. og over land er 0,12
cm/sek.

Beregningerne viser at tgrdepositionen til hav udger ca. 10% eller
mindre af vaddepositionen; mens den over land er 2-3 gange starre
p.g.a. overfladens beskaffenhed.

5.3 Udviklingen i den atmosferiske deposition

Variationen i depositionen fra ar til ar af et givent tungmetal afhaen-
ger af flere faktorer. For det fgrste af de aktuelle emissioner fra de
kildeomrader, der via den atmosfeeriske transport, bidrager med
tungmetalnedfald over Danmark. Denne emission har givetvis veret
for nedadgdende de sidste 10 ar. Oplysningerne om tungmetalemis-
sion i Europa er imidlertid meget upracise. En undtagelse er bly,
hvor man kender den starste kilde, der er forbruget af bly i benzin.
En anden faktor til variationerne i depositionen mellem arene er den
aktuelle meteorologi. Selv om Danmark ligger i vestenvinds bzaltet, er
der en variationen i vindmgnstrene fra maned til maned og fra ar til
ar. De navnte to faktorer har bade indflydelse pa variationen i parti-
kelkoncentrationerne og i depositionen. Men for vaddepositionen er
der yderligere faktorer, der pavirker variationen. Disse er mangden
af nedbgr, antallet af byger, nedbgrsintensiteten samt i hvilket om-
fang transport af luftmasser med hgje koncentrationer af partikler
falder ssmmen med regnhaendelser. Af disse grunde ser man ofte en
starre variation fra ar til ar i vaddepositionen end i gennemsnitlige
koncentration partikelbundet tungmetal.

De lave koncentrationer af tungmetaller i nedbgren kraever en om-
fattende handtering af prgverne. Saledes holdes metallerne i oplgs-
ning ved tilsetning af syre og der sker en inddampning for at reduce-
re detektionsgraensene. Det kan derfor ikke undgas at der lejligheds-
vis sker en kontaminering. Specielt Cu og Zn findes ofte i prgverne.
Den hgje Cu deposition i 1995 (Figur 5.1) kan skyldes kontaminering
ved inddampningen. Det kan imidlertid ikke pavises efterfalgende.



Udviklingstendens

Tungmetaldepositionen (malt som bulkdeposition) gengivet i Figur
5.1 viser en nedgang i depositionen af Zn, Pb, Cu og Cd for perioden
1990-2001. Den stgrste nedgang, ca. en faktor 3, ses for Pb og Cd; en
noget mindre nedgang ses for Zn og Cu, ca. en faktor 2.
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31 0,12 | 11,20
- 112
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Figur 5.1 Tidsudvikling i vadddeposition over en 11 arig periode af Zn og Pb (venstre figur) og Cu og Cd
(hgjre figur). Enhed er mg metal per m’ per &r, hvilket svarer til kg/(km?’ ar).

Udvikling for aerosoler

Udviklingen i koncentrationen af partikuleert bundet tungmetal er
vist i Figur 5.2 for metallerne Cu, Zn, Pb og Cd. Det tydeligste fald ses
for metallerne Pb og Zn. Usikkerhedslinierne angiver variationen
mellem resultaterne, hvilket iseer skyldes geografiske forskelle i kon-
centrationerne i partikulaert bundet tungmetal.
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Figur 5.2 Arsgennemsnit af koncentrationerne i luft .. For Cu, Zn og Pb er de viste resultater gennemsnittet
af arsgennemsnittene for alle seks stationer. Usikkerhedslinierne er standardafvigelsen for arsgennem-
snittene for de enkelte stationer. For Cd er de viste resultater gennemsnittet af resultater fra Tange og
Keldsnor, hvor analyserne i hele perioden er foretaget med parametre, der har givet lavere detektions-
greense (ca. 1 ng/m’). Arsgennemsnittene er alligevel behaeftet med stor usikkerhed, da de fleste degn-
veerdier for Cd er under 1 ng/m’.

5.4 Diskussion

Den atmosfeariske tungmetaldeposition (malt som bulk deposition)
og den atmosfeeriske koncentration af partikelbundet tungmetal har
veeret malt gennem flere ar pa de danske malestationer. Resultater fra
2001 viser mangder og koncentrationer, der ikke adskiller sig vee-
sentlig fra de seneste par ar. Over en tiarig periode er der sket en re-
duktion bade i atmosfeerens indhold af tungmetaller og i depositio-
nen. Den sterste reduktion er sket for bly, men ogsa for andre tung-
metaller er der sket reduktioner.
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Vad- og terdeposition Over hav udger tgrdeposition kun ca. 10% af vaddepositionen. Det
ma anses for at veere uden betydning i sammenligning med de usik-
kerheder, der er pa estimaterne af vaddepositionen.

Udledning fra landbaserede Den atmosfariske tungmetaldepositionen til de indre danske farvan-

kilder de (havoverfladen afgreenset til 31.500 km®) er estimeret ud fra malin-
ger pa syv malestationer. Usikkerhederne pa depositionsveerdierne
for de enkelte tungmetaller er omkring 30%. Sammenlignes depositi-
onerne til de indre danske farvande med verdier for landbaserede
udledninger af tungmetaller til farvandene, er det atmosfeeriske bi-
drag af samme starrelsesorden som disse og i nogle tilfelde starre
(Dahllof, 1., personlig kommunikation 2002).

Kildebidrag Sammenlignes de estimerede bulkdepositioner til de indre danske
farvande (tabel 5.5) med de danske emissioner, er det abenbart, at det
dominerende bidrag for de fleste tungmetaller er fra antropogene
kilder i udlandet. Det " naturlige” bidrag (i form af vindblast stav
o.l.) kan dog ogsa i nogle tilfelde veere af betydning (sml. Kapitel
5.2).

Tabel 5.5 Estimeret bulk deposition til de indre danske farvande og antropogen emission af tungmetaller til
atmosfaren fra danske kilder i 2000 (Vestreng og Klein, 2002).

Cr Ni Cu Zn As Cd Pb
Estimeret deposition (tons i 2001) 3 6 23 261 4 14 27
Beregnet emission (tons i 2000) 2.4 13.7 9.1 22.2 0.85 0.73 7.5
Udvikling for kildebidrag Forskellen mellem danske og udenlandske bidrag kan belyses ved at

sammenligne udviklingstendenserne for antropogene emissioner i
Danmark med emissionerne i udlandet. Her vil Kilder i Jsteuropa,
Vesteuropa (det kontinentale Vesteuropa og Storbritannien) domine-
re. Pa grund af den ensartede gkonomiske struktur i de enkelte lande
indenfor hver af de to omrader ma udviklingen forventes at veere
nogenlunde ensartet i hhv. @st- og Vesteuropa. Tabel 5.6 viser de
relative endringer i emissioner sammenholdt med tilsvarende atmos-
feeriske koncentrationer og depositioner.

Tabel 5.6 Sammenligning mellem malte koncentrationer i atmosferen og deposition af tungmetaller
sammenlignet med emissioner i Vest- og @steuropa samt Danmark. Alle veerdier er normeret til 100 i 1990.
De maélte veerdier repraesenterer middelvaerdier over en trearsperiode omkring de angivne arstal. Herved
udjeevnes den variation som skyldes ar til ar variationen i meteorologiske forhold.

Cu Zn Cd Pb

Ar 1990 1995 1999 1990 1995 1999 1990 1995 1999 1990 1995 1999
Luft 100 75 72 100 59 47 100 127 71 100 36 26
Nedbgr 100 73 60 100 85 62 100 46 30 100 74 41
Emission:

Vesteuropa 100 87 75 100 72 58 100 57 41 100 39 20
Jsteuropa 100 72 62 100 80 76 100 88 59 100 45 30
Danmark 100 94 92 100 77 64 100 78 63 100 33 6
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Emissions vardierne for Cu og Zn er de officielle nationale veerdier
for den antropogene emission indsamlet af EMEP’s MSC-W (Meteo-
rological Synthesizing Center- West) (Vestreng og Klein, 2002). Der er
kun medtaget resultater til og med 1999, da de indrapporterede emis-
sionstal specielt for de seneste ar endnu ikke er komplette. Vesteuro-
pa omfatter summen af emissionerne fra Belgien, Danmark, Frankrig,
Luxembourg, Holland, Sverige, Schweiz, og Storbritannien, mens
@steuropa omfatter Hvide Rusland, Tjekkiet, Ungarn, Polen og Slo-
vakiet. Selv om nogle af disse lande nok ikke bidrager veesentlig til
tungmetalforurening i Danmark, er de alligevel medregnet, fordi de
er med til at tegne " typiske” profiler for de to regioner. For Cd og Pb
er benyttet de officielle opggrelser suppleret med ekspertvurderinger,
hvor de officielle resultater mangler (llyin et al., 2002). Her indgar
saledes ogsa Tyskland. For Cu og Zn er faldet i koncentrationerne
nogenlunde som forventet ifglge de antropogene emissioner. For Cd
og specielt Pb er faldet veesentlig mindre end reduktionen i de antro-
pogene emissioner. Det kan skyldes at de naturlige fluxe for de to
stoffer er af samme starrelsesorden som de antropogene emissioner.
For Cd og Pb er den naturlige flux i 1999 vurderet til hhv. 452 og 8565
tons pr. ar for hele Europa mens de tilsvarende antropogene emissio-
ner vurderes til hhv. 331 og 15100 tons pr. ar (Ilyin et al., 2002).
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