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Forord

Denne rapport er udarbejdet af Danmarks Miljgundersggelser som
et led i den landsdaekkende rapportering af det Nationale Program
for Overvéagning af Vandmiljget (NOVA), som fra 1998 afleser Vand-
miljeplanens Overvagningsprogram, iveerksat efteraret 1988.

Hensigten med Vandmiljgplanens Overvdgningsprogram var at
undersoge effekten af de reguleringer og investeringer, som er
gennemfort i forbindelse med Vandmiljeplanen (1987). Systematisk
indsamling af data ger det muligt at opgere udledninger af kveelstof
og fosfor til vandmiljoet samt at registrere de okologiske effekter, der
folger af eendringeri belastningen af vandmiljoet med neeringssalte.
Med NOVA er programmet udvidet til at omfatte bade vandmiljoets
tilstand i bredeste forstand og miljgfremmede stoffer og
tungmetaller.

Danmarks Miljoundersogelser har som sektorforskningsinstitution i
Milje- og Energiministeriet til opgave at forbedre og styrke det fagli-
ge grundlag for de miljopolitiske prioriteringer og beslutninger. En
vaesentlig del af denne opgave er overvagning af miljg og natur. Det
er derfor et naturligt led i Danmarks Miljoundersogelsers opgave at
forestd den landsdeekkende rapportering af overvagningsprogram-
met inden for omraderne: ferske vande, marine omrader, land-
overvagning og atmosfeeren.

I overvagningsprogrammet er der en klar arbejdsdeling og ansvars-
deling mellem amterne og Kebenhavns og Frederiksberg kommuner
og de statslige myndigheder.

Rapporterne "Vandleb og kilder" og "Seer" er sdledes baseret pa
amtskommunale data og rapporter af overvdgningen af de ferske
vande.

Rapporten "Marine omrader - Status over miljotilstanden i 1998" er
baseret pd amtskommunale data og rapporter af overvagningen af
kystvande og fjorde samt Danmarks Miljoundersogelsers og vore
nabolandes overvagning af de dbne havomréder.

Rapporten "Landovervdgningsoplande" er baseret pa data indbe-
rettet af amtskommunerne fra 7 overvdgningsoplande og er ud-
arbejdet i samarbejde med Danmarks Geologiske Undersogelser.

Endelig er rapporten "Atmosfeerisk deposition af kveelstof" baseret
pa Danmarks Miljoundersogelsers overvagningsindsats.

Bagest i denne rapport findes en sammenfatning af resultaterne fra
samtlige overvagningsrapporter fra Danmarks Miljgundersogelser.
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Atmosfaeredelen af
Vandmiljoplanens
Overvigningsprogram

Arets tema er dbne farvande

Mileprogrammet

Modelberegninger

Arstidsvariation af
kveelstofforbindelser

Sammenfatning

Denne rapport preesenterer resultater fra atmosfeeredelen af NOVA
2003. Inden for overvagningsprogrammet udferes malinger af luft-
koncentrationer af kvelstofforbindelser i gasfase og pa partikelform.
Desuden males vaddepositioner af atmosfeeriske kveelstofforbindel-
ser. Mélinger er suppleret med modelberegninger af koncentrationer
og depositioner af kvelstofforbindelser. I tilleeg til resultaterne for
1998 preesenteres resultater for perioden 1989-98.

Dette ars rapportering af kveelstofbelastning af de abne danske far-
vande fokuserer pa den tidslige udvikling af belastningen og pa be-
lastningen til de danske farvande.

Maleprogrammet bestar i 1998 af 7 stationer, hvor der méles atmo-
sfeerisk vaddeposition ved opsamling af nedber med bulkopsamlere.
Ligeledes er kveelstofforbindelser i gas- og partikelfase opsamlet med
filterpackopsamlere og kveelstofdioxidopsamlere og efterfolgende
analyseret i laboratoriet. En ny station er i lobet af dret blevet etable-
ret ved Lille Valby.

Malingerne i Overvagningsprogrammet er suppleret med modelbe-
regninger af koncentrationer og deposition af kveelstofforbindelser til
danske havomrader, fijorde, vige og bugter udfert med ACDEP-
modellen (Atmospheric Chemistry and Deposition). Modellen er ba-
seret pa simulering af de fysiske og kemiske processer i atmosfeeren
og anvender meteorologiske data og emissionsopgerelser pa euro-
peisk skala som input. Modellen er evalueret ved sammenligning
med malinger.

Udslippene af ammoniak afhaenger af lokal landbrugspraksis og er
iseer knyttet til udbringning af gedning pa markerne. Ammoniak-
koncentrationen er séledes lavest om vinteren og hejest i fordr og
efterar med lidt lavere veerdier om sommeren. Koncentrationen af
partikuleert bundet ammonium har maksimum i det tidlige forar og
et lokalt maksimum i oktober. Arsagen hertil er saesonvariationen i
udslip af ammoniak og dannelse af ammoniumholdige partikler i
Centraleuropa. Desuden er transportprocesserne, hvor luftmasser
transporteres fra Centraleuropa til Danmark, ogsa af stor betydning.
Koncentrationen af kveaelstofdioxid er hgjest i vinterhalvaret. Dette er
forarsaget af de lidt hojere emissioner pa denne tid af ret, men spe-
cielt saesonforskelle i spredning og kemisk omdannelse. Sum-nitrat,
der hovedsageligt bestar af partikuleert bundet nitrat, felger ammo-
niums seesonvariation. Koncentrationen af sum-nitrat i Danmark er
bestemt af dannelsen af nitratholdige partikler og langtransport af
disse partikler fra Centraleuropa.



Arstidsvariation af
svovldioxid og sulfat

Ar til dr variation

Arstidsvariation i
vdddepositionen

Ar til dr variation i
vdddeposition

Starrelsfordeling af partikler

Resultater beregnet med
ACDEP-modellen

Kilder

Svovldioxid koncentrationen er hejest om vinteren og lavest om
sommeren og folger dermed generelt fyringssaessonen. Sulfat og
ammonium har samme saesonvariation, idet de er knyttet til den
samme partikelfraktion. Dette er demonstreret i resultaterne fra en
malekampagne, hvor partiklerne blev opsamlet i en reekke storrelses-
fraktioner, og analyseret for indholdet af ammonium, nitrat og sulfat.

Der kan ikke siges noget om den generelle udvikling i Danmark i
ammoniakkoncentrationen over perioden 1989 til 1998, da der er sto-
re forskelle fra méalestation til malestation. Der observeres et statistisk
signifikant fald i koncentrationen af partikuleert bundet ammonium i
perioden 1989 til 1998 pa 30-40%. Andringerne folger stort set ud-
viklingen i EMEP’s emissionsopgerelser for ammoniak i Central-
europa. En del af faldet i partikuleert bundet ammonium kan dog
ogsd haenge sammen med at koncentrationen af partikuleert sulfat er
faldet tilsvarende i lobet af perioden (30-45%). Koncentrationerne af
sum-nitrat viser ligesom ammonium og sulfat et statistisk signifikant
fald (20-30%) pa de tre stationer i Jstdanmark. Derimod observeres
ikke et signifikant fald i Vestdanmark i perioden 1989 til 1998. Det
nuverende datamateriale giver ikke mulighed for at vurdere den
tidslige udvikling for kveelstofdioxid.

Den dominerende faktor for vaddeposition af kveelstof er nedbers-
meengden, som ikke har nogen typisk saesonvariation. Derfor obser-
veres der heller ingen seesonvariation for vaddepositionen af ammo-
nium og nitrat.

Der er store variationer fra ar til &r i vaddepositionen; dog synes der
at veere et generelt fald i vdddepositionen af sdvel ammonium som
nitrat. Dette fald kan forklares ved det generelle fald i emissionen af
ammoniak og kveelstofoxider i Centraleuropa.

Stofsammenseetningen som funktion af partikeldiameteren blev malt
i en kampagne malestationen ved Lille Valby. Her viste det sig, at
sulfat og ammonium udelukkende fandtes i partikler med en diame-
ter mindre end 1 pm. Dette har stor betydning, nar terdepositionen
skal beregnes.

Kveelstofdepositionen til danske havomrader er bestemt ved bereg-
ninger med ACDEP-modellen. Den samlede deposition for alle hav-
omrader, fjorde, vige og bugter er angivet i tabel 3.1, som ligeledes
viser bidraget fra hhv. ter- og vaddeposition. Beregningerne viser
depositioner pa mellem 0,7 og 1,6 ton N/(km’ &r), se Figur 3.14. De-
positionen er storst til fjorde, ved kystneere omrader samt til den
nordlige del af Nordsgen og den nordvestlige del af Skagerrak. Ca.
75% af kveelstofdepositionen stammer fra vaddeposition og ca. 25%
fra terdeposition. Depositionen til dbne havomrader er omkring 1
ton N/km’, og den samlede kveelstoftilforsel fra luften til de danske
farvande udger ca. 100 ktons/ar.

Kveelstofdepositionen til danske farvande er domineret af bidraget
fra ammoniakemissioner i landbruget. Séledes bidrager landbrugs-
kilder med godt 60 % af depositionen til Limfjorden og godt 54 % af
depositionen til Kattegat, mens diverse forbreendingsprocesser er
kilde til resten. Danske kilder bidrager med 27 % af kvaelstofbelast-



Usikkerheden pid
beregningerne

ningen til Kattegat og 7 % til Nordsegen. Derimod udger det danske
bidrag mere end 40% i nogle fjorde, vige og bugte. Det hgje danske
bidrag i fjorde, vige og bugte skyldes helt overvejende tordeposition
af lokalt emitteret ammoniak. I gennemsnit udger det danske bidrag
omkring 14 % af den atmosfeeriske kveelstoftilfersel til de danske
farvande.

Usikkerheden pa beregning af deposition af kveelstof til de danske
farvande skennes lige som for tidligere ar at ligge pa 30-40% for de
abne farvande og 40-60% for kystneere farvande. For depositionerne
til land er usikkerhederne op mod en faktor 2 pa arsdepositionen.
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Udviklingstendenser
som tema

Formiil og strategi

Milinger og modeller

Optimering af mdlenettet

1 Indledning

Denne rapport preesenterer resultater fra atmosfeeredelen af NOVA
2003 for 1998 og beskriver malinger af luftkoncentrationer og deposi-
tionsmeengder af de veesentligste atmosfeeriske kvaelstofforbindelser
samt svovlforbindelser. Mélingerne udferes af Danmarks Miljoun-
dersogelser (DMU), Afdeling for Atmosfeerisk Miljg (ATMI), som en
del af Det atmosfeeriske Baggrundsovervagningsprogram (BOP). I
rapporten preesenteres ikke alene malinger for aret 1998. Der praesen-
teres ogsa resultater for seesonvariationer og mulige udviklingsten-
denser for hele perioden 1989-1998, hvor malestationerne har veeret i
funktion. Endvidere fremlaegges resultater fra modelberegninger af
luftkoncentrationer og depositionsmeengder for 1998. Da der nu
foreligger 10 ars malinger, fokuserer dette ars rapport for atmosfee-
redelen af NOVA 2003 pa udviklingstendenser baseret pa statisiske
analyser. Desuden rapporteres ogsa koncentrationer og vaddepositi-
oner for svovlforbindelser. Som udgangspunkt for praesentationen af
resultaterne gives en kort introduktion til BOP med vegt pa de vee-
sentligste eendringer i programmet i forhold til tidligere ar. En mere
detaljeret gennemgang af male- og analysemetoder samt modelop-
bygning og beregningsprocedure er givet i Ellermann et al. (1996).
Beregningsproceduren er dog blevet opdateret flere gange siden og
sidst i Frohn et al. (1998).

Formélet med BOP er dels at beskrive luftforureningen over danske
land- og havomrader, og dels at bestemme den atmosfeeriske tilforsel
af eutrofierende, forsurende og miljeskadelige stoffer til danske gko-
systemer. Det er hensigten med overvagningsprogrammet, at det
skal veere landsdeekkende, kontinuert og langsigtet. Resultaterne fra
overvagningsprogrammet bruges til at beskrive den geografiske og
tidslige variation i kvaelstof- og svovl-depositionen og giver mulig-
hed for at vurdere arsagerne til eventuelle eendringer. I udferelsen af
programmet arbejdes der hele tiden hen mod at implementere den
nyeste viden inden for atmosfeereforskning. Blandt andet er kveel-
stofdioxid malt med Differential Optical Absorption Spectroscopi
(DOAS); en teknik med hgj tidsoplesning, og som driftsmaessigt er
mindre ressourcekraevende end de hidtil anvendte maleteknikker.

Siden 1994 har beregninger med luftforureningsmodeller veret en
vigtig del af overvdgningsprogrammet. Kombinationen af malinger
og modelberegninger giver mulighed for at beskrive koncentrationer
og depositioner for omrader, som er svere at deekke vha. malestati-
oner; f.eks. havomrader. Modellerne giver en storre geografisk op-
losning samt mulighed for at vurdere betydningen af de forskellige
kilder til forureningen. Desuden kan modelresultaterne anvendes til
at analysere arsager til observerede niveauer og eventuelle sendrin-
ger i disse .

I 1998 omfattede mélenettet i BOP 8 stationer fordelt over det danske
baggrundsomrade. Dette er uforandret i forhold til 1996 (Ellermann
et al. 1997). Malingerne pa den senest tilkomne malestation ved Lille
Valby blev pabegyndt i lobet af 1996 og der praesenteres data for for-
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Mileprogrammet

ste gang fra denne station. Stationen er placeret tet ved DMU-
Roskilde med henblik pa, at fremtidige udviklingsopgaver i forbin-
delse med videre optimering af overvagningsprogrammet primeert
skal foretages her. DOAS malingerne foretages saledes her og der
laves forseg med bulkopsamlerne for at undersege, hvor stor en rolle
vaekst af alger og bakterier har for kvaliteten af malingerne.

Placeringen af malestationerne samt en beskrivelse af lokaliteten ved
malestationerne fremgar af Figur 1.1 og Tabel 1.1. Pa hovedstatio-
nerne (Ulborg, Tange, Lindet, Anholt, Keldsnor og Frederiksborg)
males vaddeposition af kvaelstofforbindelser (ammonium og nitrat)
og sulfat samt luftens indhold af kveelstofforbindelser i gasfase
(ammoniak, kveelstofdioxid og salpetersyre), samt pa partikelform
(ammonium og nitrat). Tilsvarende maéles svovldioxid og sulfat i
henholdsvis gas og partikel fase. P4 malestationen ved Pedersker
males kun vaddeposition af kvelstofforbindelser og sulfat. Som tid-
ligere neevnt er L1. Valby en eksperimentel malestation, hvor test til
dokumentation af malemetoder udferes.

Tabel 1.1 ~ Malestationer i Det atmosfeeriske Baggrundsovervagningsprogram i 1998. Den geografiske
placering er angivet i UTM-32-koordinater (Universal Transverse Mercator Grid). Endvidere angives
landskabstype, lokale kilder, hvilke proveopsamlere, der er pa lokaliteten, samt tidspunktet for oprettel-

se af malestationen.

Stationsnavn UTM-koordinater Landskabstype “Lokale” kilder vaetagereA Oprettelses-
(km &, km N) tidspunkt
Ulborg 465, 6239 skov fa 7 nedb., luftp.® 85.05.23
Tange 537, 6246 skov, sg landbrug 2 nedb., luftp. 78.10.01
Lindet 493, 6111 skov landbrug 4 nedb., luftp. 88.06.01
Anholt 657, 6287 kyst fa 10 nedb., Iuftp.® 88.09.15
Keldsnor® 611, 6066 kyst, skov landbrug 2 nedb., luftp. 78.10.01
Frederiksborg 709, 6206 skov Hillergd by 4 nedb., luftp. 85.05.23
Lille Valby® 696, 6177 mark landbrug 1 nedb.’, Iuftp." 96.01.01
Pedersker 880, 6113 kyst fa 3 nedb. 89.06.06

A.

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

Suppleret med NO,-opsamler.
Bestér af teetplacerede mélestationer ved Keldsnor, Follesbjerg og Bagenkop.

B

C.

D.  Stationen kom i funktion i lebet af 1996.

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

Viddeposition

Gasser og partikel-
bundet kveelstof
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Maélingerne af vaddeposition foretages pa halvmanedsbasis vha.
bulk-opsamlere. Nedbers-proverne analyseres efterfolgende i labora-
toriet pA DMU-ATMI bl.a. for indhold af ammonium, nitrat og sulfat.
Pa Lille Valby opsamles nedberen desuden i kelede tragte, hvor pre-
verne holdes ved 4 °C indtil analyse. Dette gores som ovenfor naevnt
for at male om alge- og bakterievaekst forstyrrer malingerne af vad-
deposition.

Mialingerne af luftens indhold af gasfase og partikelbundne kveelstof-
og svovl-forbindelser foretages pa degnbasis vha. filterpackopsamle-
re. Kvealstofdioxid (NO,) malingerne foretages pa degnbasis med
NO,-opsamlere (findes kun pa Anholt og Ulborg) og desuden males
halvtimes-veerdier af NO, pa Lille Valby med DOAS og pa Ulborg
med kemiluminescensmonitor. En NO,-opsamler opkoncentrerer
luftens kvaelstofdioxid pa et impraegneret glasfilter, og ved den efter-



Filterpack

Mlte komponenter

Internationale forpligtelser
0g programmer

felgende analyse i laboratoriet bestemmes koncentrationen ud fra
analyseresultat og luftvolumen.

Med filterpackmetoden opsamles prover af gas og partikler pa fire
filtre i serie, hvorved de forskellige kemiske forbindelser kan separe-
res fra hinanden. Filtrene analyseres efterfolgende i laboratoriet, og
ud fra analyseresultaterne og det anvendte luftvolumen bestemmes
bl.a. luftens indhold af ammoniak i gasfase, svovldioxid samt salpe-
tersyre og partikuleert bundet ammonium, nitrat og svovl. Filter-
packmetoden giver ikke nogen fuldsteendig separation af salpetersy-
re og partikuleert nitrat, og derfor anvendes i stedet summen af kon-
centrationerne; i det folgende betegnet sum-nitrat.

Anholt
[ 2

Pedersker

Figur 1.1 ~ Maélestationer i Det Atmosfeeriske Baggrundsovervagnings-
program. e Station hvor der méles bade vaddeposition og koncentrationer i
luft. o Station hvor der males vaddeposition.

Ud over de neevnte kvelstof- og svovlforbindelser maéles en lang
reekke af andre kemiske forbindelser (se Tabel 1.2), som dels er vigti-
ge i andre luftforureningssammenhaenge, og dels bidrager til den
nedvendige kvalitetssikring af kvelstofmalingerne; fx foretages
analyser af fosfat for at undersege, om nedbersproverne er forurenet
med biologisk materiale (fugleklatter m.m.). Desuden males en reek-
ke tungmetaller bade i partikelfase og i nedber. Resultaterne vil blive
publiceret i en kommende rapport (Hovmann og Kemp 1999).

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

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

— Luftmonitering under Paris Kommissionen (OSPARCOM) til over-
vagning af luftforureningens belastning af Nordseen.

— Luftmonitering under Helsinki Kommissionen (HELCOM) til
overvagning af luftforureningens belastning af Ustersgen.

13
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ACDEP-modellen
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Disse overvagningsprogrammer stiller krav om maling af en lang
reekke kemiske forbindelser relateret til luftforurening, herunder de i
Tabel 1.2 anforte.

I tilgift indgar en reekke af malestationerne i Ionbalanceprogrammet
(koordineret af Mads F. Hovmand, DMU-ATMI), som er en del af
Skov- og Naturstyrelsens Overvagningsprogram for skov og natur-
lokaliteter. Maledata anvendes desuden i mange forskningsprojekter
pa DMU, blandt andet i forbindelse med udvikling og verifikation af
luftforureningsmodeller. Endvidere anvendes resultaterne til identi-
fikation af nedvendige nye tiltag inden for overvagningsprogrammet
f.eks. eendringer af malenet samt maling af nye forbindelser.

Tabel 1.2 Analyserede forbindelser i nedbersprever (opsamlet over en
halv médned) og i gas- og partikelprover (opsamlet pa degnbasis).

Nedbgrsprover Gas- og partikelprover

Kveelstofdioxid X
Ammonium X X
Ammoniak X
Nitrat X

Sum-nitrat# X
Sulfat X X
Svovldioxid X
Klorid X

Natrium X X
Magnesium X X
Kalium X X
Calcium X X
Brintioner X

Fosfat* X

Grundstoffer** X

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

Til dette ars rapportering er der udfert omfattende modelberegnin-
ger af luftkoncentrationer og depositioner med DMU’s ACDEP-
model (Atmospheric Chemistry and Deposition). Formalet er via
sammenstilling af maleresultaterne og modelberegningerne at opna
et bedre grundlag for vurdering af kveaelstofbelastningen primeert til
de danske hav- og fjordomrader. ACDEP-modellen er en trajekto-
riemodel, hvor luftpakker folges under fire degns transport frem til
et net af receptorpunkter. Under transporten modtager luftpakkerne
emissioner, der foregar spredning af forureningen i vertikal retning,
forbindelserne omdannes kemisk og fjernes ved vad- og terdepositi-
on. Modellen udregner saledes koncentrationer, tor- og vaddepositi-
onsmeengder til et net af gitterfelter pa 30 km x 30 km (repraesenteret
vha. receptorpunkterne). Disse gitterfelter deekker de danske hav- og
fjordomrader samt landomrader. Tidsoplesningen pa beregningerne
er 6 timer, men i denne sammenheeng udregnes et gennemsnit for
hvert degn. Alt i alt foretages saledes beregninger af lidt over 340.000
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trajektorier til de 233 gitterfelter for hvert beregningsar. En detaljeret
gennemgang af ACDEP-modellen og den anvendte beregningspro-
cedure er givet i Hertel et al. (1995), og en beskrivelse pa dansk er
givet i Ellermann et al. (1996). Senere modifikationer er beskrevet i
Frohn et al. ( 1998).

Det atmosfeeriske bidrag af fosfor til danske vandomrader blev vur-
deret i forbindelse med rapporteringen for 1996 (Ellermann et al.
1997). Resultaterne viste at bidraget fra atmosfeeren er lille. Da der
samtidig ikke er grund til at tro, at der er sket eendringer i koncentra-
tionsniveauerne af fosfor i atmosfeeren i forhold til 1996, er fosfor
ikke medtaget i dette ars rapport. Der henvises derfor til Ellermann
et al. (1997).

Kapitel 2 preesenterer maleresultater for 1998 af luftkoncentrationer
samt tor- og vaddepositioner af de vigtigste kveelstof- og svovl-
forbindelser pa malestationerne. Endvidere inddrages resultater fra
malestationerne fra perioden 1989-1998 ved vurdering af seesonvaria-
tioner og mulige udviklingstendenser i koncentrationer og vaddepo-
sitioner. Endelig vises resultater for den samlede deposition til hav-
og til landomréader. Bidraget fra tordeposition er i dette tilfeelde be-
regnet ud fra malte koncentrationer i luften.

Kapitel 3 beskriver ACDEP-beregningerne af depositioner for de
danske hav- og fjordomrader. I kapitlet diskuteres den geografiske
fordeling af koncentrationen af de forskellige kvaelstof- og svovl-
forbindelser i 1998. Igennem kapitlet fokuseres der pa depositionen
til de danske havomrader, men resultater for deposition til land om-
tales ogsa. ACDEP-modellen blev grundigt verificeret i Frohn et al.
(1998). Derfor er den kun kort beskrevet her.

Hovedkonklusionerne fra rapporten opsummeres i kapitel 4, hvor
der navnlig fokuseres pa bestemmelsen af atmosfeerens kveelstofbe-
lastning af danske havomrader.

Endelig beskrives i Bilag 1, "Detektionsgraenser og resultater fra del-
tagelse i interkalibrering”, resultater fra en del af kvalitetskontrollen,
som udferes lobende for at sikre palidelige malinger i forbindelse
med overvagningsprogrammet. Detektionsgreenserne for 1998 vises,
og der preesenteres resultater fra deltagelse i internationale interkali-
breringer i 1998. I Bilag 2 “Parallelmaling med filterpack pa malesta-
tionen ved Ll. Valby”, vises resultater som dokumentation af repro-
ducerbarhed pa filterpackmalingerne. Endelig indeholder Bilag 3
tabeller for beregnede éarlige teor-, vad- og totaldepositioner til de
danske farvande for 1998.
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2 Maleresultater

I dette kapitel preesenteres maleresultater for 1998 fra de seks aktive
hovedstationer (Anholt, Tange, Keldsnor, Frederiksborg, Ulborg og
Lindet) og fra nedborsstationen ved Pedersker. I lobet af 1996 starte-
de malinger af nedber og af kveelstofdioxid ved Lille Valby, og for
forste gang praesenteres resultater herfra. I rapporten vises resultater
fra maling af luftens indhold af ammoniak, partikelbundet ammoni-
um, sum-nitrat (summen af salpetersyre + partikelbundet nitrat),
kveelstofdioxid, svovldioxid og sulfat og endelig vises resultater fra
maling af vdddeposition af ammonium, nitrat og sulfat. Ud fra dette
ars resultater og tidligere rapporterede resultater fra perioden 1989 -
1997 diskuteres arstidsvariationer og udviklingstendenser i koncen-
trationsniveauer og depositionsmeengder baseret pa statistiske analy-
ser. Da datamaterialet er stort, vises kun illustrationer af udvalgte
resultater; primeert fra malestationerne pa Anholt og ved Keldsnor og
Tange. Malestationerne pa Anholt og ved Keldsnor er placeret teet
ved kysten, mens malestationen ved Tange ligger ved Tange Se.

2.1 Koncentrationer af kvaelstofgasser og partiku-
leert bundet kvealstof

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

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

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

Som noget nyt males NO, med DOAS pa Lille Valby og kemilumine-
scensmonitor pa Ulborg. Dette giver mulighed for at beregne torde-
positionen af NO, over land pa basis af halvtimesmiddelverdier frem
for degnmiddelveerdier.
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2.1.1 Ammoniak

Dognmiddelveerdier af koncentrationen af ammoniak i 1998 er vist i
Figur 2.1. I lighed med tidligere &r observeres store variationer fra
malestation til malestation bade, hvad angar koncentrationsniveau og
tidslig variation. Dette haenger sammen med, at den malte ammoniak
iseer stammer fra lokale kilder; dvs. primeert afdampning fra husdyr-
godning.

Koncentrationsniveauerne af kvaelstofforbindelserne pa de seks akti-
ve hovedstationer er angivet i Tabel 2.1, hvor drsmiddelvaerdierne af
degnmadlingerne er opfert sammen med 98%-fraktilen. Det hojeste
koncentrationsniveau af ammoniak (1,22 pg N/m’) observeres pa
malestationen ved Tange, der er pavirket af lokale landbrug. Niveau-
erne pa stationen ved Lindet har i de tidligere ar klart veeret de hoje-
ste, men Lindet-stationen er nu flyttet op i et tdrn og dermed er den
mindre pavirket af lokale kilder i forhold til tidligere. Séledes er 98%-
fraktilen ogsa faldet drastisk fra 10,6 ng N/m’ i 1996 til 4,26 pg N/m’
i ar, hvilket dog stadig er den hgjeste observerede 98%-fraktil. Male-
stationerne ved Ulborg og Keldsnor er ligeledes praeget af omkring-
liggende landbrug; her ses lidt lavere koncentrationer end ved Lindet
og Tange. Malestationerne ved Frederiksborg og pa Anholt ligger
langt fra lokale landbrug, hvilket resulterer i lave koncentrationer
med arsmiddelveerdier pad respektive 16% og 10% af koncentrationer-
ne malt ved Tange.

Tabel 2.1  98%-fraktil og &rsmiddelveerdi for degnmaélinger af ammoniak, partikuleert ammonium og
sum-nitrat pa de seks aktive hovedstationer i 1998. Endvidere angives tilsvarende veerdier for kvaelstofdio-
xid malt ved Ulborg, p& Anholt og ved Lille Valby. Enhederne i tabellen er pg N/m’.

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

Ulborg* 2,41 0,42 7,11 1,57 4,02 0,91 9,09 1,74
Tange 4,19 1,22 6,21 1,65 3,30 0,91 - -
Keldsnor 2,48 0,71 7,28 2,04 4,40 1,18 - -
Lindet 4,26 0,81 8,76 1,92 4,33 1,11 - -
Anholt 0,48 0,12 4,11 1,11 2,78 0,73 8,78 2,08
Frederiksborg 0,86 0,19 5,01 1,46 2,91 0,82 - -
Lille Valby# - - - - - - 9,86 2,71

*Malinger er foretaget i 18m hejde. #Middelverdi og 98% fraktil for Kveelstofdioxid malt ved Lille Valby er her midlet
til 24 timers middelveerdi for at kunne sammenligne med de andre malinger og der er malinger for 190 dage i 1998.

Seesonvariationer
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Ménedsmiddelveerdier af koncentrationen af ammoniak ved male-
stationen pa Anholt er vist i Figur 2.2 for perioden 1989-1998. Der
observeres en del forskel i seesonvariationen fra ar til &r, men generelt
er koncentrationen hgjest fra forar til efterdr og lavest i vinterméne-
derne. Et tydeligt billede af den gennemsnitlige saesonvariation ses i
Figur 2.3, som viser gennemsnittet af manedsmiddelkoncentrationer-
ne for 1989-199. Manedsmiddelkoncentrationerne er lavest i vinter-
manederne, hgjest i forar og efterar og midt pd sommeren lidt lavere
end forar og efterdr. Arsagen hertil er geeldende landbrugspraksis,
idet emissionen af ammoniak hovedsageligt stammer fra udbring-
ning af godning pa markerne, hvilket typisk foregdr om foraret og
efter host.
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Figur2.1  Degnmiddelverdier af koncentrationen af ammoniak pa de seks hovedstationer i 1998.
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Figur2.3  Gennemsnit af manedsmiddelkoncentrationer af ammoniak for
perioden 1989-1998 beregnet ud fra malinger pa Anholt, ved Tange og ved
Keldsnor.

Udviklingstendensen for arsmiddelveerdierne af ammoniakkoncen-
trationen for perioden 1989 til 1998 er illustreret i Figur 2.4 for male-
stationerne pa Anholt og ved Tange og Keldsnor. En statistisk vurde-
ring af mulige udviklingstendenser er vist i Tabel 2.2 for de seks ho-
vedstationer. Som det fremgar af figuren og tabellen, er der ligesom
for degnmiddelveerdierne store variationer fra malestation til male-
station. For Anholt er arsmiddelveerdierne uendrede, for Tange ob-
serveres et fald og for Keldsnor ses et lokalt maksimum i 1993 og el-
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lers den hojeste veerdi i 1997 og den laveste i 1998. Der observeres
ingen statistisk signifikant udvikling i ammoniakkoncentrationen
ved Keldsnor i perioden. Arsmiddelverdierne for Lindet viser ingen
tendens, men der er store forskelle fra ar til ar. Det skyldes til dels at
placeringen af malestationen er eendret flere gange. Frederiksborg
har et konstant niveau omkring 0,3 ng N/m’ igennem hele perioden.
Arsmiddelverdien for Ulborg har udvist en stigning fra 048 pg
N/m’ i 1989 til 0,81 ug N/m’ i 1996, hvorefter der er et fald igen det
sidste ar til 0,42 ng N/m’.

Tabel 2.2 T-test af udviklingstendenser pa de seks hovedstationer. I ta-
bellen er angivet T for H,. * angiver >99% signifikans interval for et fald, o
angiver >95% signifikans interval for et fald. Der er ikke observeret signifi-
kante stigninger over perioden.

NH3 NH,* Sum-nitrat SO2 S04~
Ulborg 1,06 -2,84a -0,71 -3,220 -3,77*
Tange -4,52* -3,69* -2,11 -3,65* -3,69*
Lindet# - -2,730 -1,64 -4,46* -4,27
Anholt -0,24 -5,07* -3,84* -6,37* -4,15*
Frederiksborg -0,19 -3,56* -2,58a -6,36* -4,66*
Keldsnor 0,38 -6,67* -6,57* -5,10* -5,37*

Note: NO, er ikke medtaget da tidsserierne er for korte eller for ufuldstendige.
#Placeringen af Lindet er sendret, hvilket pavirker ammoniak meget, ammoniak er
derfor ikke taget med her.
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Figur 2.4 Arsmiddelveerdierne af koncentrationerne af ammoniak (s),
partikelbundet ammonium (m) og sum-nitrat (a) pd malestationerne pd An-
holt, ved Tange og ved Keldsnor.

De store variationer fra malestation til malestation viser tydeligt, at
udviklingstendenserne primeert er bestemt af de lokale forhold, her-
under navnlig landbrugspraksis i omradet. Der kan derfor ikke kon-
kluderes noget om en mulig udvikling for hele Danmark. En generel
nedgang i koncentrationsniveauet kunne ellers forventes ud fra spe-
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cielt de danske, men ogsa de europeiske emissionsopgerelser for
ammoniak. Fra 1989 til 1996 er emissionen ifelge de officielle danske
emmisionsopgerelser faldet med 30 % i Danmark, og for resten af
Europa viser EMEP’s emissionsopgerelse et tilsvarende fald pa 18%
(EMEP rapport, 1998).

2.1.2 Partikuleert bundet ammonium

Ammoniak deponerer eller omdannes i atmosfeeren til forskellige
partikelbundne ammoniumsalte. Dggnvaerdierne for luftens indhold
af partikelbundet ammonium ses i Figur 2.5. I modsaetning til resul-
taterne for ammoniak, som er kilden til ammonium, viser degnmid-
delveerdierne en tydelig tidslig korrelation mellem de seks aktive
hovedstationer; dvs. episoder med heje degnmiddelverdier falder i
reglen samtidigt pa alle stationerne. Koncentrationsniveauerne ligger
0gsd pa samme niveau for de forskellige malestationer. Arsagen til
denne jeevne geografiske fordeling af degnveerdierne er, at ammoni-
um dannes ved heterogene reaktioner mellem ammoniak og sure
partikler, hovedsagligt sulfatpartikler. Dette bevirker, at koncentrati-
onerne af ammonium og sulfat er steerkt korrelerede (pa et 99% kon-
fidensinterval, se endvidere afsnit 2.1.6). Da partiklerne deponeres
langsomt kan sulfat og ammonium transporteres over store afstande
og sterstedelen af det malte ammonium skyldes derfor langtransport
til Danmark; i dette tilfeelde hovedsageligt fra Centraleuropa
(Hovmand et al. 1993; Skov et al. 1994, Frohn et al. 1998). Under
transporten udjeevnes koncentrationsforskellene som feolge af luft-
massernes opblanding.

Den jeevne geografiske fordeling af koncentrationerne af partikuleert
ammonium fremgdar naturligvis ligeledes af drsmiddelveerdierne og
98%-fraktilerne for de seks hovedstationer. Arsmiddelveerdierne va-
rierer kun mellem 1,11 og 2,04 ng N/m’ og 98%-fraktilen mellem 4,10
og 847 ng N/m’ (se Tabel 2.1). P4 trods af den jeevne geografiske
fordeling observeres en syd-nord-gdende gradient i arsmiddelveerdi-
erne med hgjest koncentration pd den sydligste malestation ved
Keldsnor (2,04 pg N/m’) og lavest koncentration p& den nordligste
malestation p& Anholt (1,11 ug N/m’). Dette afspejler igen langtrans-
port fra Centraleuropa, hvor der er store omrdder med hgje ammoni-
akemissioner (EMEP-rapport 1998).
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Et eksempel pa seesonvariationen af koncentrationerne af partikel-
bundet ammonium ses pa Figur 2.6, hvor mdnedsmiddelveerdierne
for Anholt er vist for perioden 1989-1998. Manedsmiddelverdierne af
luftens indhold af partikuleert bundet ammonium viser for de forste
seks ar en saesonvariation med maksimum i det tidlige forar. Dette
ses tydeligst, nar gennemsnittet af manedsmiddelveerdierne beregnes
for perioden 1989-1998 (se Figur 2.7). P& figuren ses endvidere, at
partikuleert bundet ammonium har et lokalt maksimum i oktober.
Den tidslige variation kan forklares med seesonvariationen i emissio-
nerne af ammoniak i Centraleuropa og med at omdannelsen af am-
moniak til ammonium er associeret med tilstedeverelsen af sulfat-
partikler, se tidligere. De heje manedsmiddelveerdier af partikuleert
ammonium Kkorrelerer saledes med heje manedsmiddelveerdier af
partikuleert bundet sulfat. Endvidere har de meteorologiske forhold
stor betydning, idet de hoje koncentrationer af partikuleert ammoni-
um er forbundet med transport af luftmasser fra Centraleuropa til
Danmark.
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Figur2.6 ~ Ménedsmiddelveerdier af koncentrationen af partikuleert am-
monium péd Anholt fra 1989 til 1998.

Arsmiddelverdierne for perioden 1989-1998 af partikuleert ammoni-
um for malestationerne pa Anholt, ved Tange og ved Keldsnor vises i
Figur 2.4. P4 de seks aktive malestationer observeres et signifikant
fald i koncentrationerne i perioden fra 1989-1998, se tabel 2.2. Variati-
onen fra ar til ar afheenger selvfelgelig af de meteorologiske forhold,
men det observerede fald i drsmiddelveerdierne for ammonium felger
faldet, som er estimeret i EMEP’s emissionsopgerelser for ammoniak
i Centraleuropa. Emissionen af ammoniak for Holland og Tyskland
er saledes ifelge opgerelserne faldet med henholdsvis 38 % og 22 %
over perioden 1989 til 1996 (EMEP Rapport, 1998). En anden arsag til
faldet i ammonium koncentrationen kan vere den faldende sulfat-
koncentration over Europa, der medforer, at der er feerre sure partik-
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ler i luften. Herved bliver omdannelsen af ammoniak til ammonium
langsommere og en storre del af ammoniakken deponerer tet ved
kilden. Det er pa nuvearende tidspunkt ikke muligt at afgere den re-
lative vigtighed af disse to forklaringer. Hertil vil det veere nedven-
digt med en betydeligt bedre beskrivelse af de heterogene processer
dels ved bedre malinger og dels ved at inkludere et detaljeret skema
for de heterogene processer i ACDEP-modellen.
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Figur2.7  Gennemsnit af manedsmiddelveerdier af partikuleert bundet
ammonium for perioden 1989 til 1998 beregnet udfra mélinger pd Anholt,
ved Tange og ved Keldsnor.

2.1.3 Kvealstofdioxid

Kveelstofdioxid er den kveelstofforbindelse man finder i de hgjeste
koncentrationer i Danmark, men den bidrager kun lidt til kveelstof-
belastningen af havomrader, da den ikke er vandopleselig. Til gen-
geeld er dens deposition til vegetation over land vigtig. I 1998 blev
kveelstofdioxid malt pa Anholt, ved Ulborg og ved Lille Valby.
Dognmiddelverdierne viser i store traek det samme tidslige menster
pa de 3 stationer, ligesom koncentrationerne ligger pa samme niveau
(se Figur 2.8). De sammenlignelige koncentrationsniveauer fremgar
naturligvis tilsvarende af drsmiddelveerdierne og 98%-fraktilen for de
3 stationer (se Tabel 2.1). Mélestationen ved LI. Valby er dog pavir-
ket af Roskilde og Kebenhavn (Skov et al. 1997) og har derfor noget
hgjere veerdier.
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Figur2.8  Degnmiddelverdier af koncentrationen af kvelstofdioxid pa malestationerne pa Anholt, ved
Ulborg (ved Ulborg er her anvendt malinger med monitor) og ved Lille Valby i 1998.

Halvtimes veerdier Som et eksempel pa halvtimes veerdier viser figur 2.9 resultater for
kveelstofdioxid malt ved Ulborg i maned. Der ses store tidslige varia-
tioner.
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Figur2.9  Halvtimes middelveerdier af kveelstofdioxid ved Ulborg i Marts
1998.
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Manedsmiddelkoncentrationerne af kveaelstofdioxid i perioden 1989-
1998 viser, at koncentrationen er hgjest i vinterhalvaret og lavest i
sommerhalvaret (se Figur 2.10). Der er flere arsager hertil, hvoraf den
vigtigste er saesonvariationen af emissionerne af kveelstofdioxid.
Kveelstofoxider (NO_, = NO + NO,) emitteres fra forbreendingsproces-
ser, hvor luftens fri kvelstof (N,) oxideres ved heje temperaturer.
Typisk udsendes 90-95% af NO, i form af kvelstofmonoxid (NO) og
kun 5-10% som kveelstofdioxid (NO,). Imidlertid reagerer kveelstof-
monoxid meget hurtigt med ozon (se beskrivelsen i Ellermann et al.
1996):

NO + O, - NO, + O,

Dannelsen af kvelstofdioxid via denne reaktion atheenger derfor af
ozonkoncentrationen, men selv om vinteren (ozonkoncentrationen er
lavest her) er der i baggrundsomrader oftest tilstreekkelig ozon til
stede, sdledes at ozon ikke er den begreensende faktor for kveelstofdi-
oxid dannelse. Den observerede saesonvariation afspejler derfor pri-
meert de hoje emissioner af kveaelstofoxider om vinteren i fyringssee-
sonen.
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Figur2.10 Maénedsmiddelkoncentrationer af kveelstofdioxid pa Anholt
(—)og Ulborg (---) fra 1989 til 1998.

Kveelstofdioxid omdannes fotokemisk til salpetersyre (HNO,) i atmo-
sfeeren. Denne proces er naturligvis hurtigst om sommeren, hvor
solindstralingen er sterst. Derfor langtransporteres kveelstofdioxid i
storre grad om vinteren end om sommeren. Den observerede saeson-
variation afspejler dog ogsé variationen i den vertikale opblanding af
den nederste del af atmosfeeren. Den sdkaldte blandingshejde ud-
trykker den hejde, hvortil forureningen hurtigt opblandes (typisk
indenfor 20 til 40 minutter). Blandingshejden afheenger bl.a. af solens
opvarmning af jordoverfladen og er derfor gennemgdende vasentlig
storre om sommeren end om vinteren. Om vinteren vil lokale forure-
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ningsudslip derfor i storre udstreekning ophobes teet ved jordoverfla-
den, hvilket bl.a. kan fore til hojere koncentrationer af kvaelstofoxider
sammenlignet med sommersituationen.

Datamaterialet for kveelstofdioxid pa maélestationerne pa Anholt og
ved Ulborg er begraenset og pa Lille Valby er der kun et helt ars data.
Derfor er det pa nuverende tidspunkt ikke muligt at vurdere den
tidslige udvikling statistisk. Dog ses der en stigning i kveelstofdioxid
koncentrationen pa Anholt, hvorimod det ikke ser ud til at veere en
udvikling ved Ulborg.

2.1.4 Sum-nitrat

Sum-nitrat er som neevnt defineret som summen af salpetersyre i
gasfase og nitrat pa partikelform. Hovedparten af sum-nitrat udgeres
dog af partikuleert bundet nitrat, sdledes at de tidslige variationer og
koncentrationsniveauer primeert afspejler forholdene for partikuleert
nitrat. Degnmiddelveerdierne af sum-nitrat i 1998 vises i Figur 2.11
for de seks hovedstationer. En ensartet tidslig variation og ens kon-
centrationsniveauer kan observeres, hvilket indikerer en jeevn forde-
ling af sum-nitrat i det danske baggrundsomrdde. Ved sammenlig-
ning af degnmiddelverdier af partikuleert ammonium med de tilsva-
rende veaerdier for sum-nitrat ses den samme tidslige variation. Bag-
grunden er, at den malte sum-nitrat og den partikuleert bundne am-
monium er knyttet til partikler i de samme luftmasser. Den jeevne
fordeling af sum-nitrat i Danmark skyldes derfor, som for partikuleert
ammonium, at den malte sum-nitrat stammer fra langtransport fra de
store emissionsomrader i Centraleuropa. For koncentrationsniveau-
erne af sum-nitrat ses en gradient gdende fra syd mod nord. Saledes
observeres den hgjeste arsmiddelveerdi for degnmalingerne pa male-
stationen ved Keldsnor (1,18 pg N/m”’) og den laveste pd mélestatio-
nen pd Anholt (0,73 pg N/m’); se Tabel 2.1.

For sum-nitrat observeres maksimumkoncentrationen i det tidlige
forar og et lokalt maksimum i oktober (se Figur 2.12 og 2.13); lignen-
de menster som observeret for partikuleert bundet ammonium. Dette
er ogsa forventeligt pad basis af det tidslige sammenfald mellem
degnmiddelveerdierne (se Figurerne 2.5 og 2.11). Sum-nitrat bestar
hovedsageligt af partikuleert nitrat, og seesonvariationen af luftens
indhold af sum-nitrat beror derfor primeert pa variationen i dannel-
sen af nitratholdige partikler og langtransport af disse fra Central-
europa til Danmark.

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

HOe + NO, - HNO, — partikuleert nitrat
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Figur2.11 Degnmiddelveerdier af sum-nitrat pa de seks hovedstationer i 1998.
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For at dannelsen af salpetersyre kan vere hgj, kraeves tilstedeveerelse
af veesentlige koncentrationer af bade hydroxylradikalet og kveelstof-
dioxid. Hydroxylradikalet dannes i atmosfeeren ved tilstedeveerelse
af sollys, mens kveelstofdioxid har maksimumkoncentration i vinter-
halvéret, primeert som folge af emissionerne (se afsnit 2.1.3). En mu-
lig forklaring pa seesonvariationerne er derfor, at dannelsen af salpe-
tersyre er hoj i det sene efterdr og tidlige forar, mens der endnu er en
tilstraekkelig solindstraling og der samtidig er en hej kveelstofdioxid-
koncentration. Reaktionen mellem hydroxylradikalet og kvaelstofdio-
xid er den vigtigste kilde til dannelse af salpetersyre i atmosfaeren,
men det er imidlertid ikke den eneste kilde. Om natten kan salpeter-
syre ogsa dannes via folgende reaktioner:

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

Betegnelsen (aq) henferer til, at vandmolekylerne er pa vaeskeform fx
i form af skydraber. Ud over de forskellige kilder til dannelse af sal-
petersyre og partikuleert nitrat spiller depositions- og transportpro-
cesser ogsa en vigtig rolle. En klarleegning af drsagerne bag saesonva-
riationerne ma derfor inkludere detaljerede modelberegninger. En-
delig er fordampning fra nitratholdige partikler en vigtig kilde til
HNO, fx:

NH,NO, - HNO, + NH,

hvor ammoniumnitrat fordamper til salpetersyre og ammoniak i gas-
fase.
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Figur2.12 Maénedsmiddelveaerdier af sum-nitrat pd Anholt fra 1989 til 1998.
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Figur 213  Gennemsnit af madnedsmiddelveerdier af sum-nitrat for perio-
den 1989-1998 beregnet ud fra mélinger pa Anholt (¢), ved Tange (¢) og ved
Keldsnor (a).

2.1.5 svovldioxid og sulfat

Svovl findes i kul og i nogle typer olie. Under forbreending af disse
frigives svovl til atmosfeeren hovedsageligt i form af svovldioxid. I
atmosfeeren oxideres det til svovlsyre, der hurtigt danner sulfatpar-
tikler eller optages i allerede eksisterende partikler.

Dognmiddelverdier af svovldioxid og partikuleert bundet sulfat er
vist i henholdsvis figur 2.14 og 2.15. Der ses klart den samme tidslige
variation mellem maélestationerne for disse stoffer og der er ikke store
variationer i koncentrationsniveuaerne, se tabel 2.3. Dette heenger
som allerede neevnt sammen med, at koncentrationerne af disse stof-
fer i Danmark er styret af langtransport fra Centraleuropa til Dan-
mark.
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Dognmiddelverdier af svovldioxid pa de seks hovedstationer i 1998.
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Figur 2.15 Degnmiddelveerdier af sulfat pa de seks hovedstationer i 1998.



Seesonvariation De hojeste koncentrationer af bdde svovldioxid og sulfat finder man
om vinteren og er sammenfaldende med fyringssaesonen, se figur
2.16 0g 2.17.
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Figur2.16 Maénedsmiddelveerdier af svovldioxid pa Anholt fra 1989 til
1998.
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Figur 2.17 Maénedsmiddelveerdier af sulfat pd Anholt fra 1989 til 1998.

Ar til ér variation Det fremgar ligeledes af figurerne og tabel 2.2, at der et fald i bade
svovldioxid og sulfat koncentrationerne fra 1989 til 1998, hvilket fal-
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der sammen med den generelle nedgang i svovldioxid emissionen i
Europa (EMEP Rapport 1998).

Tabel 2.3 98%-fraktil og arsmiddelveerdi for degnmalinger af sulfat og
svovl-dioxid pé de seks aktive hovedstationer i 1998. Enhederne i tabellen er
ugS/m’.

Sulfat Svovldioxid
98% Middel 98% Middel
Ulborg 3,65 1,01 2,37 0,47
Tange 3,05 0,99 3,04 0,63
Keldsnor 3,46 1,13 4,21 0,91
Lindet 3,44 1,03 2,55 0,55
Anholt 3,10 0,94 4,19 0,74
Frederiksborg 3,33 1,01 4,40 0,72

2.1.6 Sammensatning af partikler som funktion af sterrelse

I de tidligere afsnit i kapitlet vises resultater fra filterpack-malinger af
ammonium og nitrat i partikler. Resultaterne, sammenholdt med
modelberegninger, viser at partiklerne bidrager til en stor del af de-
positionen af kveelstof. Filterpack-malingerne giver imidlertid kun
information om den samlede meengde ammonium og nitrat i partik-
ler med en storrelse under ca. 25 um (afheenger af vindforholdene).
Dette giver et rimeligt groft billede af partikeldepositionen i Dan-
mark, idet det vides at

— partiklernes kemiske sammensaetning varierer meget med storrel-
sen af partiklerne,

— partiklernes storrelse og kemiske sammensaetning er et resultat af
hvordan de er dannet og/eller emitteret,

— partiklernes deposition afthaenger af hvor store partiklerne er.

Som supplement til rutinemadlingerne i Det atmosfeeriske Bag-
grundsovervagningsprogram har ATMI i samarbejde med S.C. Pryor
(Indiana University, USA) iveerksat et forseg med detaljerede malin-
ger af partikelsammenseetningen og sterrelsesfordeling i Danmark.

Malingerne fandt sted i sommeren 1998 pa madlestationen ved Lille
Valby, hvor partikelprever blev opsamlet med en sakaldt MOUDI-
impactor (Micro Orifice Uniform Deposition Impactor). I MOUDI-
impaktoren opsamles partiklerne pa en serie af ti impaktor-plader
(dvs. at partiklerne opsamles nar de steder ind i en plade), som er
konstrueret saledes, at den forste impaktor-plade opsamler de aller-
storste partikler, den naeste impaktor-plade opsamler de neeststerste
partikler osv. Herved opnés, at partiklerne bliver fordelt efter storrel-
se pa de ti impaktor-plader. Efter opsamlingen bliver preverne eks-
traheret i en tynd oxalsyreoplesning og analyseret for de vigtigste
inorganiske ioner vha. ionchromatografi. Dette inkluderer ammoni-
um, nitrat og sulfat, som er de vigtigste komponenter i forbindelse
med NOVA. En mere detaljeret beskrivelse af metoden kan findes i
Pryor et al. (1999).

Forlebige resultater fra feltkampagnen illustreres i figur 2.18, hvor
degnmiddelkoncentrationer fra d. 26/7-98 kl. 8" til d. 27/7-98 kl. 8”
vises. Vejret i det pdgeeldende tidsrum var preeget af et hojtryk med
svag vind og med luftmassen primeert stammende fra Ostersoen og
Nordsgen. Figuren viser luftens indhold af de vigtigste komponenter
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afbildet som funktion af den impaktor-plade de er opsamlet pa. I ta-
bellen til venstre for figuren angives, hvilke partikelstorrelser, som
bliver opsamlet pa de forskellige impaktorplader.
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Figure 2.18 Massen af nitrat, ammonium, sulfat, natrium og klorid som funktion af impaktorplade-
nummer. Impaktorplade-numrene er afbildet omvendt fordi faldende numre svarer til stigende partikel-
starrelse. Storrelsefraktionerne opsamlet pad de enkelte impaktorplader er angivet i tabellen til venstre.
Diameter refererrer til den aerodynamiske diameter af de vade partikler. Graenser er fastsat udfra 50% “cut
points”. Bemeerk at linierne ikke angiver en interpolation mellem punkterne; linierne er angivet for at hjeel-
pe den visuelle leesning af figuren.
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Mialingerne viser tydeligt, at partiklernes indhold varierer betydeligt
med storrelsen af partiklerne. Forst og fremmest ses to tydeligt ad-
skilte toppe, hvilket er et generelt feenomen. Pa basis af de to toppe
deles partiklerne op i de grove partikler (ca. 2 - 10 um) og de fine
partikler (ca. 0,06 - 2 pm).

De fine partikler indeholder primeert ammonium og sulfat, faktisk
indeholder denne fraktion langt hoveddelen af luftens indhold af
partikuleert ammonium og sulfat. Partiklerne dannes i luften via oxi-
dation af svovldioxid til sulfat, hvorved der dannes sure partikler.
Disse partikler reagerer herefter med luftens indhold af ammoniak,
hvorved der dannes ammoniumbisulfat og ammoniumsulfat, se tid-
ligere afsnit. I det viste eksempel er forholdet mellem antallet af am-
monium og sulfat molekyler storre end to, hvilket viser at sulfat er
“meettet” med ammonium. Den resterende ammonium modsvares af
nitrat, stammende fra optag af salpetersyre. De fine partikler stam-
mer hovedsageligt fra udledning af svovldioxid, kveelstofdioxid fra
forbraendingsprocesser og af ammoniak fra landbruget.

En stor del af de grove partikler stammer fra mekanisk pavirkning af
naturen dvs. havspreijt, jordpartikler m.m. I det viste eksempel bestér
de grove partikler hovedsageligt af natrium og klorid stammende fra
havet. De grove partikler indeholder ogsé en del nitrat. Denne stam-
mer fra de kemiske og fysiske processer i atmosfeeren, som forer til
dannelse af natriumnitrat og ammoniumnitrat.
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Som illustreret med disse maleresultater ses, at ammonium og nitrat
ikke findes i de samme partikelfraktioner; ammonium har hoved-
veegten liggende i storrelsesomrddet fra ca. 0,2-0,6 pm, mens nitrat er
mere jeevnt fordelt i storrelsesomradet fra ca. 0,2-10 um. Dette har
stor betydning for beregning af depositionen af partiklerne, idet den-
ne afheenger meget af storrelsen af de partikler som kvzelstof er bun-
det til.

Ved beregningerne af terdeposition i neeste afsnit og i kapitel 3 an-
vendes en forsimpling af beregning af depositionen af partikler, idet
det er antaget at partiklerne har samme storrelse; 0,8 um. Arsagen til
denne forsimpling har dels veeret begreensninger i computerkapacitet
og dels manglende madlinger af partiklernes kemiske indhold fordelt
efter storrelse. Med den seneste udvikling i copmuterteknologi er det
planen at forbedre parametriseringen af partikeldepositionen ved at
inkludere flere storrelseskategorier af partikler. Samtidig hermed
iveerkseettes flere feltkampagner for at fa et repraesentativt billede af
de faktiske partikelfordelinger

2.2 Terdeposition

Maling af terdeposition med de i dag kendte malemetoder er van-
skeligt og ressourcekreevende. Derfor er det for nuveerende ikke mu-
ligt at bestemme terdepositionen af kveelstofforbindelserne eksperi-
mentelt i forbindelse med Det atmosfeeriske Baggrundsovervag-
ningsprogram. Terdepositionen af kveelstofforbindelserne beregnes
derfor vha. ACDEP-modellens terdepositionsmodul (se fx Ellermann
et al. 1996, eller en mere teknisk beskrivelse i Asman et al. 1994 eller
Hertel et al 1995). Ved disse beregninger anvendes de malte degn-
middelverdier af luftens indhold af kveelstof- og svovlforbindelser.
Desuden anvendes meteorologiske data fra en mast pa Sproge (stillet
til rddighed af A/S Storebeeltsforbindelsen via S. Larsen, Afd. for
Vindenergi og Atmosfeerefysik, Risg) til beregningerne. Dette adskil-
ler disse beregninger fra de i Kapitel 3 praesenterede modelberegin-
ger, hvor udgangspunktet er beregninger af transport og kemisk om-
dannelse pa baggrund af emissionsopgerelser og simulering af de
tysiske og kemiske processer i atmosfeaeren.

Frohn et al. 1998 praesenterede ogsa terdepositionsberegninger. Spe-
cielt beregningerne af tordepositionen af kveelstofdioxid var behzeftet
med stor usikkerhed, dels fordi degnmiddelveerdier blev anvendt i
stedet for halvtimesvaerdier, og dels fordi depositionshastigheden var
antaget konstant over hele aret. Specielt den sidste antagelse med-
forte alt for hegje depositionsmeengder, da det er kendt at kveelstofdi-
oxid hovedsagligt deponerer til vegetation gennem planters stomata
abninger og at depositionen til andre overflader er lille.

Ved de nuvearende beregninger er depositionshastigheden for kveel-
stofdioxid derfor sat til at veere meget lav i vinterhalvaret (oktober til
og med februar), hvilket giver en lav deposition i perioden, hvor
planterne ikke er aktive. Pa linie med sidste drs beregninger varieres
overflademodstanden ogsa over degnet. Sdledes er depositionsha-
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stigheden lavest om natten, hvor stomata dbningerne hovedsageligt
er lukkede.

For at vurdere effekten af den hojere tidsoplesning blev beregninger
af terdeposition til Ulborg udfert bdde med degn- og halvtimesmid-
delveerdier. Det viste sig, at depositionen kun blev 2-5 procent lavere
ved anvendelse af hejere tidsoplesning. Grunden til denne lille for-
skel kan veere, at variation af NO, koncentrationen og depositionsha-
stigheden er nogenlunde symmetrisk i lobet af degnet, sa forskellene
bliver midlet ud. Indferslen af en drstidsvariation i depositionsha-
stighed for kveelstofdioxid gav resultater, der er ca. en faktor 3 lavere
end uden en arstidsvariation.

2.2.1 Terdeposition til Kattegat

Tabel 2.4 viser den manedlige terdeposition i 1998 og den éarlige tor-
deposition pa Anholt fordelt pa de forskellige kvaelstofforbindelser.
Beregningerne er foretaget med depositionshastigheder, der repree-
senterer havomrader. Modelberegninger har vist, at koncentrationer-
ne malt pd Anholt er repraesentative for en stor del af Kattegat; det er
derfor antaget, at det ogsa geelder for den i Tabel 2.4 viste terdeposi-
tion.

Tabel 2.4 Den manedlige terdeposition af ammoniak, ammonium, sum-
nitrat og den samlede kvaelstofdeposition til Kattegat i 1998. Beregningerne
er fortaget pd basis af malingerne pd malestationen pa Anholt. Kveelstofdio-
xiddepositionen er ikke medtaget, da den er forsvindende lille over vand.
Enhed kg N/km’.

Ammoniak Ammonium Sum-nitrat Tardeposition
Januar 1,0 1,5 1,2 3,7
Februar 2,7 2,6 1,6 6,9
Marts 5,7 1,5 1,1 8,3
April 2,3 1,9 1,1 54
Maj 3,4 1,5 1,1 6,0
Juni 2,2 1,2 0,9 4,3
Juli 41 1,0 0,8 5,8
August 4,7 0,8 0,6 6,2
September 3,1 1,8 0,9 5,8
Oktober 3,6 0,7 0,5 4,8
November 0,6 1,6 0,9 3,1
December 1,4 1,9 1,3 4.6
Sum 34,8 18,0 12,0 64,9

Den é&rlige terdeposition p& Anholt er beregnet til 65 kg N/(km” ar) i
1998; dette svarer til 14% af den samlede kveelstofdeposition pd An-
holt (se afsnit 2.4). Ammoniak og partikuleert ammonium bidrager
tilsammen med 82% og sum-nitrat med 18% af terdepositionen.

2.2.2 Terdeposition ved Ulborg

Over land er terdepositionen betydeligt storre end over hav, dels
fordi ruheden er sterre her, dels fordi kveelstofdioxid har en betyde-
lig deposition her, og endelig fordi bidraget fra lokale ammoniakkil-
der ogsa er stort. I Tabel 2.5 er vist de manedlige tordepositionsbe-
regninger baseret pa koncentrationsmalingerne ved Ulborg. Terde-
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positionen er ved Ulborg beregnet til 549 kg N/km’, og det er 8 gange
storre end til Kattegat.

Tabel 2.5  Den manedlige terdeposition af ammoniak, ammonium, kveel-
stofdioxid, sum-nitrat og den samlede kveelstof terdeposition ved Ulborg i
1998. Enhed kg N/km’.

Ammoniak Ammonium Kveelstofdioxid Sum-nitrat Terdeposition

Januar 11,4 3,8 1,4 2,6 19,2
Februar 6,7 5,2 1,0 3,4 16,3
Marts 31,8 5,0 1,7 3,6 42,1
April 36,9 7,5 24,5 3,9 72,8
Maj 63,2 4,7 19,0 2,8 89,7
Juni 16,1 3,9 13,5 2,2 35,7
Juli 10,2 2,6 9,0 1,6 23,4
August 19,8 1,9 10,7 1,1 33,5
September 32,6 6,1 17,8 2,7 59,2
Oktober 25,1 1,6 0,5 1,1 28,3
November 20,5 10,7 2,3 55 39,0
December 12,7 7,7 1,8 4,7 26,9
Sum 287,0 60,7 103,2 35,2 486,1

Ammoniak og ammonium bidrager tilsammen med 63% af terdepo-
sitionen af kveelstof ved Ulborg og kveelstofdioxid og sum-nitrat bi-
drager tilsammen med de resterende 37% af kvaelstofbelastningen.

2.3 Vaddeposition

Véaddeposition af kveelstofforbindelser er i 1998 malt pad seks aktive
hovedstationer, pd nedbersstationen ved Pedersker og pa den ekspe-
rimentelle station ved Lille Valby. Den geografiske placering af male-
stationerne og landskabstyperne omkring malestationerne fremgar af
Figur 1.1 og Tabel 1.1. Vaddeposition af kveelstof bestemmes vha.
bulkopsamlere, hvor nedberen opsamles pa halvmanedsbasis og ef-
terfolgende analyseres for bl.a. indholdet af nitrat og ammonium (se
Ellermann et al. 1996). I Tabel 2.6 angives den manedlige vaddeposi-
tion af kveelstof, og i Tabel 2.7 angives den totale drlige vdddepositi-
on af kveelstof samt bidraget til vdddeposition fra ammonium og ni-
trat. I Tabel 2.7 er ogsa vist de drlige nedbersmeaengder og vaddeposi-
tionen af sulfat.

Det kan ofte veere vanskeligt at opna en fuldsteendig tidsserie af ma-
ling af vaddeposition ved hjelp af bulkopsamlere. Et af de storste
problemer er uensket forurening af nedbersproverne med fugleklat-
ter, insekter m.m., hvilket fx har veeret drsagen til de mangelfulde
vaddepositionsdata for Pedersker i maj 1997 og tilsvarende i august
for Ulborg. Uregelmeessig skiftning af nedbersopsamlere kan des-
veerre ogsa veere et problem. I de tilfeelde, hvor det er fundet fagligt
forsvarligt, er de manglende veerdier udfyldt ved sken. I 1998 har der
ikke veeret sddanne problemer. I det folgende gives der dog de ret-
ningslinier der er anvendt for estimering af manglende veerdier for
tidligere ar.

Kriterierne for, hvornar malingerne er repraesentative, er folgende:

- Begge halvménedsveerdier skal veere godkendt for, at en maned-
lig vaddeposition kan accepteres.
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- Mindst 22 halvmdnedsveerdier skal veere godkendt for, at den
arlige vadddeposition kan beregnes.

Hvis den ene halvmanedsverdi mangler, estimeres den manedlige
vaddeposition ud fra den manedlige nedbersmeengde og ud fra kon-
centrationen i den foregdende halvmanedsvaerdi.

Tabel 2.6 Den manedlige vaddeposition i 1998 af kveelstof pa de 6 stationer, hvor der males nedber.

Enhederne er kg N/km’.
Lindet Tange Keldsnor  Ulborg Anholt  Frederiksborg Lille Valby Pedersker

Januar 80,0 59,3 50,9 42,9 53,5 38,6 46,5 50,3
Februar 125,4 49,8 39,2 77,8 45,3 100,3 52,6 83,9
Marts 65,5 35,7 46,4 49,9 50,9 47,6 51,7 65,3
April 176,5 43,8 111,6 76,5 96,1 98,1 89,7 87,2
Maj 66,8 76,8 71,2 38,0 45,9 43,1 35,0 55,9
Juni 99,2 20,3 121,8 45,2 111,4 100,3 65,2 104,7
Juli 75,3 181,8 118,9 64,8 44,9 78,3 107,8 14,7
August 68,3 56,5 55,1 48,0 58,4 72,1 73,7 112,9
September 114,6 94,3 31,0 54,4 52,1 36,6 41,3 80,5
Oktober 172,3 64,3 56,9 83,9 68,9 76,2 66,0 48,4
November 64,6 87,8 98,2 33,5 69,2 66,1 72,2 122,0
December 85,9 80,3 49,8 51,3 78,3 50,3 30,4 50,0
Arligt 1194,4 850,7 851,0 666,2 774,9 807,6 732,1 875,8
Geografisk og Der observeres store forskelle i meengden af vaddeponeret kveelstof

tidslig variation

Niveauer
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og sulfat fra malestation til malestation. Dette geelder navnlig, nar der
er tale om manedlig vaddeposition (se Tabellerne 2.6 og 2.7), idet
nedbersmeengden er den vaesentligste faktor for bestemmelse af vad-
depositionsmeengden. Nedberen varierer kraftigt bade tidsligt og
geografisk. Det generelle billede er, at jo mere nedbor, der falder, jo
storre er vdddepositionsmaengden. Der er dog ikke direkte proporti-
onalitet mellem nedbersmeengden og vaddepositionsmeengden, da
sidstneevnte ogsd afheenger af, hvor meget kveelstof og sulfat, der
bliver optaget i sky- og regndrdberne (hvor optaget i skydraber dog
er den vigtigste proces). Optagelsen af kveelstof og svovl er dels be-
stemt af gasfasens indhold af ammoniak, salpetersyre, kveelstof- og
svovldioxid og partikelbundet ammonium, nitrat og sulfat, dels af
intensiteten og varigheden af nedberen. For de steerkt vandopleselige
kemiske forbindelser (fx salpetersyre og ammoniak) observeres ty-
pisk hgjest vaddeposition i begyndelsen af en nedbersepisode, hvor-
efter vaddepositionsmeengden aftager efterhdnden som luften
“renses” for de pageeldende kemiske forbindelser (Asman og Jensen,
1994).

Véaddepositionen er stort set ligeligt fordelt mellem ammonium og
nitrat (se Tabel 2.7). Endvidere er vaddepositionen af ammonium
lavere pd malestationerne ved kysten end pa madlestationerne placeret
inde i landet. For Anholt, Keldsnor og Pedersker males en vaddepo-
sition af ammonium pa 310 til 485 kg N/km’, mens der pa stationerne
Frederiksborg, Lindet, Ulborg og Lille Valby males 310 til 649 kg
N/km’. Arsagen er formentlig, dels at stationerne ved kysten udseet-
tes for mindre nedber, dels at kyststationerne ikke pévirkes af de
lokale landbrug i samme grad som landstationerne. Samme menster
observeres ikke for vaddepositionen af nitrat, der i 1998 ligger pa 315
til 545 kg N/km’’.



Seesonvariation

Udvikling i vdddeposition

Tabel 2.7  Arlig vaddeposition i 1998 af ammonium, nitrat og sulfat pa de
6 stationer, hvor der males nedber. Endvidere angives den totale meengde
vaddeponeret kveelstof og den érlige nedbersmaegde.

Ammonium Nitrat Totalmaengde Sulfat Nedbgr
kveelstof

kg N/km? kg N/km?® kg N/km® kg S/km® mm
Anholt 310 465 775 656 686
Frederiksborg 394 414 808 498 912
Keldsnor 485 366 851 510 605
Lindet 649 545 1194 826 1044
Lille Valby 385 347 732 418 549
Pedersker 467 407 874 513 735
Tange 536 315 851 549 720
Ulborg 310 356 666 650 997

Meangden af nedber pa en given lokalitet udviser ingen udpreeget
seesonvariation (se Figur 2.19), og da nedbersmeengden er den vee-
sentligste faktor for vdddepositionsmeengden, observeres heller ingen
seesonvariation for ammonium, nitrat og sulfat (se Figurerne 2.20,
2.21 og 2.22). Til gengeeld ses et tidsligt sammenfald mellem ned-
bersmeengden og vadddepositionen af ammonium og nitrat.

200

mm

150

100

50

o
89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99
Figur 2.19 Manedlig nedbersmaengde pa Anholt i perioden 1989 til 1998.

Nedbegrsmeengdens indflydelse pa vaddepositionen fremgar ligele-
des af den tidslige udvikling i den arlige vaddeposition af ammoni-
um, nitrat og sulfat. Af Figur 2.22 ses, at eendringerne i den éarlige
vaddeposition i nogen grad felger mensteret for eendringerne i den
arlige nedbersmeengde. En lang reekke andre faktorer spiller dog,
som allerede naevnt, ogsa en vigtig rolle. For perioden 1989-1998 ob-
serveres en signifikant faldende vaddeposition ved Tange og Keld-
snor af sdvel ammonium som nitrat. P4 Anholt er der intet fald: dette
skyldes en udsaedvanlig stor nedbersmeengde i 1998. De generelt
faldende vaddepositionsmaengder haenger formentlig sammen med
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aftagende emissioner af kvelstof og svovl i Europa (se afsnit 2.1).
Denne konklusion skal dog tages med forbehold for kveelstof, fordi
variationerne fra et dr til det neeste kan veere af samme storrelsesor-
den som de observerede eendringer igennem hele perioden fra 1989-
1998 og at processerne fra emission til vaddeposition ikke er tilstraek-
kelig godt beskrevet kvantitativt.
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Figur2.20 Manedlig vidddeposition af ammonium pa Anholt i perioden
1989 til 1998.
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Figur 2.21 Maénedlig vaddeposition af nitrat pd Anholt i perioden 1989 til
1998.
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Figur2.22 Manedlig vaddeposition af sulfat pa Anholt i perioden 1989 til
1998.
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Figur 2.23  Den arlige vaddeposition af ammonium (m) og nitrat () og den
arlige nedbersmeengde (a) pa malestationerne pa Anholt, ved Tange og ved
Keldsnor i perioden 1989-1997.
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2.4 Samlet kveaelstofdeposition

P& basis af mdlte vdddeposition og den estimerede terdeposition kan
den samlede kvelstofdeposition beregnes. Det er igen vigtigt at
pointere, at tordepositionsberegningerne ikke er valideret mod ma-
linger og derfor er beheeftet med stor usikkerhed.

Tabel 2.8 viser den samlede kveelstof deposition baseret pd malinger-
ne pa Anholt og ved Ulborg. I terdepositionsberegningerne er der
regnet med havoverflade pa Anholt og landoverflade ved Ulborg.
Resultaterne repreesenterer derfor den atmosfeeriske kveelstofbelast-
ning til et havomrdde (dvs. Kattegat) og til et landomrade.

Tabel 2.8 Samlede kvelstofdepositioner (kg N/km’) til en hav- og en
land-overflade i 1998. Depostionerne er fremkommet ud fra malt vaddepo-
sition og beregnet tordeposition. Sidstneevnte baseret pd malinger fra male-
stationerne hhv. p& Anholt og ved Ulborg og beregnet terdeposition for hhv.
hav- og landoverflader.

Anholt Ulborg
Januar 57,2 62,1
Februar 52,2 941
Marts 59,2 92,0
April 101,5 149,3
Maj 51,9 127,7
Juni 115,7 80,9
Juli 50,7 88,2
August 64,6 81,5
September 57,9 113,6
Oktober 73,7 112,2
November 72,3 72,5
December 82,9 78,2
Arligt 840 1152

Der ses en naesten 45% hejere kveelstofbelastning over land end over
hav. Dette skyldes flere forskellige faktorer, dels en generelt storre
nedborsmeengde over land, dels at terdepositionshastigheden gene-
relt er storre over land og endelig, at koncentrationen af ammoniak
generelt er hojere over land pga. af lokale kilder.

Ammoniak og ammonium kommer hovedsageligt fra landbrug,
hvorimod resten (kveelstofdioxid og sum-nitrat) kommer fra for-
breendingsprocesser (primeert fossilt breendstof). P4 basis af denne
viden er det muligt at opgere, hvor meget kilderne bidrager med.
Ved at sammenholde Tabel 2.5 og Tabel 2.76 fremgar det, at 43 % af
kveelstofdepositionen til Kattegat stammer fra landbrug og 57% fra
afbreending af fossilt breendstof. Tilsvarende viser resultaterne, at ved
Ulborg stammer 57 % af kvaelstofdepositionen fra landbrugskilder og
43 % fra afbreending af fossilt breendstof.



Trajektoriemodel

3 Modelresultater

I dette kapitel preesenteres og diskuteres modelberegninger af luft-
koncentrationer og depositioner af kveelstofforbindelser til de Indre
Danske Farvande. Ligesom de fire foregdende ar, er beregningerne
foretaget med ACDEP-modellen (Atmospheric Chemistry and Depo-
sition) (Hertel et al. 1995), som er en transport-kemi model, der deek-
ker hele Europa. Modellens opbygning og den anvendte beregnings-
procedure er beskrevet pa dansk i Ellermann et al. (1996). Bereg-
ningsproceduren blev imidlertid sendret noget i forbindelse med be-
regningerne for 1997. I det foreliggende kapitel gives en kortfattet
gennemgang af modellen samt en beskrivelse af eendringer siden
beregningerne for 1996. I Skov et al. (1996) blev der preesenteret re-
sultater af beregninger for 1989 til 1995, Ellermann et al. (1997) inde-
holdt resultater for 1996, Frohn et al. (1998) resultater for 1997,0g i
den foreliggende rapport preesenteres primeert resultater for 1998.
Begyndelseskoncentrationer til ACDEP fés fra DEM (Danish Eulerian
Model), som ligeledes er udviklet pA DMU. Fremgangsmaden er aen-
dret en anelse i forhold til Frohn et al. (1997). Test af modellen efter
denne korrektion er ikke praesenteret i rapporten, men vil senere bli-
ve praesenteret i en international artikel.

Resultaterne omfatter beregnede koncentrationer og depositioner for
hovedfarvandene samt danske fjorde, vige og bugter; i alt godt 200
farvandsomrdder. Endvidere praesenteres beregnede depositioner til
danske landoverflader.

3.1 Modelbeskrivelse

ACDEP er en trajektoriemodel, som beregner koncentrationer og de-
positioner af forskellige kemiske forbindelser pa baggrund af fire
degns transport af luftpakker frem til et net af receptorpunkter. Net-
tet af receptorpunkter repreesenterer det omrade, hvortil koncentrati-
oner og depositioner af de kemiske forbindelser enskes beregnet.
Transportvejen, en sdkaldt trajektorie, beregnes bagleens ud fra vind-
hastighed og vindretning; dvs. fra et givet receptorpunkt og et givet
ankomsttidspunkt regnes bagud til startpunktet fire dogn tidligere.
Der tildeles begyndelseskoncentrationer til de forskellige stoffer i
luftpakkerne, og herefter transporteres luftpakkerne forleens fra
startpunktet frem til receptorpunktet via den beregnede trajektorie.
Under transporten modtager luftpakken emissioner fra de kilder,
som passeres, og de kemiske forbindelser omdannes via kemiske
reaktioner, spredes i vertikal retning, og fjernes fra luftpakken ved
ter- og vaddeposition. En principskitse af modellens opbygning er
vist i Figur 3.1. Modellen har en vertikal udstreekning fra jordover-
fladen og op til 2 km’s hejde, og den er inddelt i 10 vertikale lag.
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Figur 3.1  Opbygning af ACDEP-modellen. Under transporten modtager
luftpakken emissioner fra de kilder, som passeres, og stofferne omdannes
kemisk, spredes i vertikal retning og afseettes ved ter- eller vaddeposition.

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

Séledes er kveelstofforbindelserne i modellen repraesenteret ved am-
moniak (NH,), ammoniumnitrat (NH,NO,), ammoniumbisulfat
(NH,HSO,), ammoniumsulfat ((NH,),SO,), kveelstofdioxid (NO,),
kveelstofmonoxid (NO), salpetersyre (HNO,), nitratradikalet (NO,),
dinitrogenpentoxid (N,O,), salpetersyrling (HNO,), peroxysalpetersy-
re (HNO,), PAN (peroxyacetylnitrat (CH,COO,NO,)), andre organi-
ske nitrater end PAN, samt uorganiske nitrater forskellige fra ammo-
niumnitrat.

Modellen indeholder ikke sterrelsesfordelinger af partikler, og be-
skrivelsen af partikuleert bundne forbindelser og heterogene reaktio-
ner er derfor steerkt simplificeret (se bl.a. Vignati, Hertel 1996). Da
ammonium og ammoniak har stor betydning for kveelstofdepositio-
nen til hav, er der udviklet en seerlig rutine til behandling af disse
forbindelser i modellen.
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Emissionsdata

Kemiske forbindelser fjernes fra modelsgjlen ved kemisk omdannel-
se, tordeposition eller vdddeposition. Vadddepositionen omfatter bade
“in-cloud scavenging” (optag i skydrdber) og “below-cloud scaven-
ging” (optag i regndrdber). Ved beregning af terdeposition af parti-
kuleert bundet materiale antages det, at alt materiale er bundet til
partikler med en diameter pa 0,8 um.

3.2 Beregningsprocedure

Til beregningerne er der anvendt meteorologiske data fra EMEP
MSC-W (European Monitoring and Evaluation Programme, Meteo-
rological Synthesizing Centre - West) ved Det Norske Meteorologiske
Institut (DNMI); disse data er givet pa 150 km x 150 km gitterfelter
som daekker storstedelen af Europa. De meteorologiske data er ven-
ligst stillet til radighed af Helge Styve, Hilde Sandnes og Egil Steren,
DNMI. De meteorologiske data er fra EMEP’s side leveret i et kom-
primeret format. Alligevel er der for de 10 ar, for hvilke der nu er
foretaget beregninger i forbindelse med overvagningsprogrammet,
tale om en datameengde pa neesten 1 Gb meteorologiske data.

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

I de tidligere beregninger med ACDEP anvendtes faste begyndelses-
koncentrationer bestemt ved analyser af beregninger sammenlignet
med maledata (Asman et al. 1994; Hertel et al. 1995). I beregningerne
for 1997 blev denne procedure endret; begyndelseskoncentrationer-
ne er nu fundet ved interpolation af manedsmiddelkoncentrationer
beregnet med DMU’s Eulerske model DEM (Danish Eulerian Model)
(Zlatev et al. 1992). DEM daekker hele EMEP-omrédet, og beregnede
manedsmiddelkoncentrationer foreligger for hele perioden 1989 til
1998 (se bl.a. Bastrup-Birk et al. 1997 og Skjoth et al. 1998). Hele den
vertikale sgjle i ACDEP er tildelt interpolerede manedsmiddelveerdi-
er fra DEM. Kvelstofdioxidkoncentrationen i vinterhalvaret har ge-
nerelt vist sig at veere ca. en faktor 2 overestimeret i DEM (Skjoth
DMU 1998, personlig kommunikation). Dette er der korrigeret for i
begyndelseskoncentrationerne til ACDEP.

ACDEP-modellen anvender emissioner af svovldioxid, ammoniak,
kveelstofoxider og kulbrinter fordelt pa gitterfelter som input-data til
beregningerne. For Danmark og de naermest omkringliggende omra-
der er der anvendt en detaljeret emissionsopgerelse pa 15 km x 15 km
gitterfelter, og for det evrige Europa anvendes EMEP’s opgerelser pa
150 km x 150 km gitterfelter (Mylona 1996). EMEP’s emissionsdata er
senest opdateret i 1998 (Mylona DNMI 1998, personlig information)
for perioden 1985 til 1996, og disse data er venligst stillet til radighed
af Sophia Mylona, DNMI. De anvendte emissionsdata omfatter kun
totale arlige emissioner til det aktuelle felt. For at fordele emissioner-
ne over dret og over degnet er der anvendt enkle funktioner, som
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Receptornet

beskriver de typiske variationer i Europa. De anvendte emissionsop-
gorelser er oprindeligt udviklet til aret 1990. Opgorelserne er opdate-
ret til de enkelte beregningsar ved forholdsregning ud fra EMEP’s
emissionsopgerelser pa landsbasis og ved at antage, at den geografi-
ske fordeling er ueendret siden 1985 (se Ellermann et al. 1996).
EMEP’s emissionsopgerelser for 1997 og 1998 har ikke veeret til ra-
dighed for beregningerne, emissionerne er derfor antaget ueendret i
forhold til 1996.

ACDEP-modellen beregner gjebliksluftkoncentrationer samt vad- og
tordepositioner for receptorpunkterne hver 6. time. Resultaterne om-
fatter samtlige stoffer i modellen, men i det felgende praesenteres kun
udvalgte stoffer. For at estimere niveauer og depositioner er der in-
terpoleret lineaert mellem ojebliksveerdierne. Til hvert receptorpunkt
beregnes 3 typer af deposition: Terdeposition per arealenhed for
henholdsvis land- og vandoverflader samt vaddeposition per area-
lenhed. Disse data gemmes normalt for hver 6. time. For at spare
plads er der kun gemt beregnede koncentrationer ved overfladen.
Trods denne datareduktion og anvendelsen af et komprimeret data-
format, sa fylder beregningsresultaterne for de 233 receptorpunkter
ca. 2 Gb for de 10 beregningsar.

Beregningerne for hele perioden 1989-98 er foretaget for et receptor-
net med en oplesning pa 30 km x 30 km, som omfatter danske land-
og farvandsomrdder, fjorde, vige og bugter, se Figur 3.2. Beregnin-
gerne er foretaget for gitterfeltets midtpunkt, som antages at repree-
sentere hele feltet. Samlet omfatter beregningsnettet 233 gitterfelter.
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Figur3.2  Det anvendte beregningsnet med en oplesning pd 30 km x 30 km for de danske marine far-
vande. Prikkerne angiver receptorpunkterne (233 i alt), hvortil beregningerne er foretaget. Farvandsgraen-
serne for de danske hovedfarvande er ligeledes angivet. Information om hvilket farvand de enkelte felter
tilherer, er trukket ud fra GIS-systemet, ArcInfo, pa baggrund af data fra Danmarks Geologiske Underso-

gelser.
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3.3 Luftkoncentrationer

I dette afsnit preesenteres grafiske fremstillinger af de beregnede luft-
koncentrationer for receptornettet for daret 1998 af ammoniak, ammo-
nium, salpetersyre, kveelstofdioxid, nitrat, svovldioxid og sulfat. Sul-
fat og svovldioxid er medtaget pga. sulfats betydning for transporten
af ammonium, idet ammonium i modellen bl.a. optreeder som am-
moniumsulfat og ammoniumbisulfat.

Figur 3.3 viser drsmiddelkoncentrationer af ammoniak for hele re-
ceptornettet. Resultaterne afspejler primeert de danske emissioner i
landbrugsomraderne, idet ammoniak hurtigt reagerer med svovlsyre,
salpetersyre, saltsyre eller sure partikler i atmosfeeren og danner par-
tikuleert bundet ammonium. Levetiden af ammoniak i atmosfeeren er
kort. Ved modeltilpasning har man estimeret den typiske levetid for
ammoniak i Europa til ca. 3,5 time (Asman, Janssen 1987). Derfor er
bidraget til ammoniakkoncentrationen fra langtransport af mindre
betydning. Der kan dog frigives ammoniak fra langtransporteret
ammoniumnitrat, men dette bidrag er normalt af mindre betydning
for de lokale koncentrationer. Dette ses bl.a. af de meget lave kon-
centrationer, som kan observeres over Nordseen (typisk 0,1 til 0,5 ng
N/m’). Fjorde, vige og bugter udsettes generelt for betydeligt hajere
ammoniakkoncentrationer (typisk mellem 1 og 2 ng N/m’) pga. de-
res beliggenhed teet pd emissionsomraderne over land.

Partikler fjernes primeert fra atmosfeeren under nedbersepisoder. Da
der kan ga dage imellem, at en luftmasse udseettes for en nedbersepi-
sode, kan atmosfeeriske partikler have meget lange levetider i atmo-
sfeeren (op til 8 - 10 dage i troposfeeren). Ammonium er partikelbun-
det og kan derfor langtransporteres. I modellen antages ammonium
at optreede i tre former: ammoniumnitrat, ammoniumsulfat og am-
moniumbisulfat (se bl.a. Ellermann et al. 1996). De to sidste antages
dannet ved en irreversibel proces, hvilket betyder, at ammonium
bundet i en af disse former ikke frigiver ammoniak til atmosfeeren
igen. Det beregnede arsmiddelindhold af ammonium i partikelform
er vist i Figur 3.4. Koncentrationsgradienten gaende fra syd mod
nord er bemeerkelsesveerdig. Gradienten skyldes bade store emissio-
ner af svovlforbindelser og kveelstofoxider i Syd- og Centraleuropa
og indflydelsen fra lokalt emitteret ammoniak. Som et eksempel pa
denne gradient gadende fra syd mod nord kan naevnes, at ammoni-
umniveauet over Nordsegen er beregnet til ca. 1,0 pg N/m’ i syd og
0,5 pg N/m’ i nord. Mélingerne fra malestationerne i overvagnings-
programmet viser tilsvarende gradienter.

I baggrundsomrdderne i Danmark omdannes hovedparten af luftens
kveelstofmonoxid til kveelstofdioxid ved reaktion med ozon. Ozon er
stort set altid i overskud (i forhold til kvelstofmonoxid) i disse om-
rader og derfor udger kvelstofdioxid typisk over 90% af kveelstof-
oxiderne (NO_, = NO + NO,). Kvelstofdioxid omdannes videre til
salpetersyre med i gennemsnit ca. 5% i timen (se bl.a. Hertel 1995).
Kvelstofdioxid deponerer meget langsomt til vand (se bl.a. Eller-
mann et al. 1996), hvorimod dets deposition over land er vigtig. Nar
det geelder depositionen af kveelstof til havomrader, er det dog kun
som kilde til salpetersyre og nitrat, at kvalstofdioxid har betydning.
De beregnede arsmiddelveerdier af kveelstofdioxid viser betydelige
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gradienter nord - syd (fra ca. 7 lg/m’ i syd til ca. 4 pg/m’ i nord) pga.
langtransport af kveelstofdioxid fra Centraleuropa, se Figur 3.5. Be-
meerk i ovrigt de vaesentligt storre koncentrationer over byerne; iseer
Kobenhavn, Arhus, Odense og Aalborg, som afspejles tydeligt i re-
sultaterne. I ACDEP tages der hensyn til degnvariationen i terdepo-
sitionshastigheden af kveelstofdioxid til landoverflader, hvorimod
der ses bort fra seesonvariationen i NO, emissionerne. Deposition af
kveelstofdioxid sker hovedsageligt til beplantning og aftheenger af om
planternes spalteabninger er abne. Tordepositionen af kvaelstofdioxid
til land er relativt langsom (og praktisk talt nul til havoverflader), og
derfor er denne fjernelse kun af mindre betydning for koncentrati-
onsniveauet sammenlignet med den kemiske omdannelse. Gradien-
ter i koncentrationsniveauet tet ved sterre emissionsomrader over
land (bl.a. i byomrdader), skyldes sdledes primeert vertikal spredning.
Terdepositionen er dog tilstraekkeligt stor til at NO, spiller en rolle
for meengden af kveelstof, som terdeponeres til land (se senere).

Salpetersyre dannes fotokemisk i atmosfeeren, og har lige som am-
moniak en kort levetid. Alligevel er denne komponent knyttet til
langtransport, dels fordi omdannelsen af kveelstofoxider til salpeter-
syre, som tidligere naevnt, kun sker med ca. 5% i timen, og dels fordi
salpetersyre kan optages savel som frigives fra nitrat i sure partikler.
Nitrat kan sédledes virke som et reservoir for salpetersyre i atmosfee-
ren. Endelig kan partikuleert ammoniumnitrat dannes ved, at salpe-
tersyre og ammoniak reagerer; en reaktion som iseer finder sted pa
overfladen af partikler. Salpetersyre og partikuleert nitrat vekselvir-
ker derfor i betydelig grad i atmosfeeren. De beregnede arsmiddel-
koncentrationer af salpetersyre er vist i Figur 3.6. Koncentrationen er
nogenlunde homogen over Nordseen med en middelveerdi pa ca. 0,4
ng N/m’, men den er noget lavere (omkring 0,3 ug N/m’) for de in-
dre farvande. For fjorde, vige og bugter og over land er koncentratio-
nen noget lavere end over hav. Eksempelvis er koncentrationen over
Limfjorden ca. 0,2 ng N/m”. Dette skyldes den hurtige reaktion med
ammoniak emitteret fra de lokale landbrugsomréader.

Ligesom ammonium er nitrat bundet til partikler, som for en stor del
langtransporteres i atmosfeeren. Beregningerne viser en tilsvarende
syd-nordgadende gradient for nitrat (Figur 3.7), som observeredes for
ammonium. Dette skyldes langtranport fra Syd- og Centraleuropa.
Betragtes Nordsoen igen som eksempel, aftager koncentrationen fra
ca. 1,6 ng N/m’isyd til ca. 1,0 ug N/m’ i nord. Sammenholdes Figu-
rerne 3.6 og 3.7, ses det, at modellen giver en salpetersyreandel pa
omkring 30% af sum-nitrat pa arsbasis. Dette er en relativt hej andel
sammenlignet med maleresultater preesenteret i Andersen og Hov-
mand (1994). Maleresultater i Sorteberg et el. (1998) har imidlertid
givet salpetersyreandele pa 18% og helt op til 49% for forskellige
skandinaviske malestationer. Den beregnede salpetersyreandel af
sum-nitrat er dog vaesentligt mindre over fjorde, vige og bugter pga.
den omtalte reaktion med ammoniak.

I modellen er sulfat koblet til transporten af ammonium via forbin-
delserne ammoniumsulfat og ammoniumbisulfat. Svovlemissionerne
reduceres vaesentligt i Europa i disse ar (se fx Mylona 1996), og derfor
ma det forventes, at sulfat fremover far en mindre rolle for transpor-
ten af ammonium i atmosfeaeren. Ved vurdering af udviklingen i de-
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positionen af kveelstofforbindelser, er det derfor interessant at felge
udviklingen i sulfatkoncentrationerne og deres geografiske fordeling.
En overslagsberegning baseret pa méledata fra Frederiksborg viste, at
andelen af ammonium associeret med sulfatholdige partikler typisk
er over 70% om vinteren og ned til 30% om sommeren (Hertel et al.
1996). Disse analyser afheenger meget af, om ammonium antages
bundet som ammoniumsulfat eller ammoniumbisulfat; en informati-
on som vore maledata endnu ikke giver mulighed for at udlede. Uan-
set antagelsen om, hvilken af de to former ammonium er bundet til,
viser sammenligninger med ACDEP-modellen, at modellen overe-
stimerer maengden af ammonium associeret med sulfatholdige par-
tikler. Beregningerne viser for alle situationer, at over 70% af den
partikuleere ammoniak er associeret med sulfatholdige partikler.
Denne analyse var imidlertid baseret pa beregninger foretaget med
den tidligere beregningsprocedure og kan have eendret sig i resulta-
terne fra de nye beregninger.

Resultaterne for drsmiddelkoncentrationen af sulfat viser en klar syd-
nordgéende gradient; i Nordseen fx fra ca. 0,75 pg S/m’ i syd til 0,5
pg S/m’ i nord (Figur 3.8). Tilsvarende ses for Nordsgen en ost-
vestgdende gradient pd ca. 50% gaende fra kysten af Jylland og ud
over det danske Nordseomrdde. Derimod ses ingen klare ost-vest
gradienter for de ovrige danske farvande, hvilket skyldes den relativt
langsomme omdannelse af svovldioxid til sulfat (ca. 2 - 3% per time;
se bl.a. Hertel et al. 1995).

De beregnede arsmiddelkoncentrationer af svovldioxid viser en klar
indflydelse fra de danske kilder (primeert kraftvaerkerne) samt en
tydelig syd - nord gradient som felge af langtransport fra Central-
europa (Figur 3.9).
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Figur 3.9  Beregnede &rsmiddelkoncentrationer (ug S/m’) af sulfat (SO,) i partikler i 1998.
3.4 Tordeposition af kvalstof
I dette afsnit preesenteres de beregnede terdepositioner af kvaelstof-
forbindelser for land- og vandoverflader for hele receptornettet for
beregningsdret 1998. Efterfolgende praesenteres, hvorledes terdepo-
sitionen er fordelt pd bidrag fra de forskellige kveelstofforbindelser.
Vandoverflader Terdepositionshastigheden afheenger i betragtelig grad af overflade-

Tordepositionsgradienter

11998

typen (se bl.a. Asman et al. 1993 og Ellermann et al. 1996). Derfor er
det vigtigt at understrege, at de viste beregningsresultater i Figur 3.10
angiver tordepositionen per arealenhed til vandoverflader i det pageel-
dende gitterfelt, og tilsvarende viser resultaterne i Figur 3.11 terde-
positionen til landoverflader. Betragtes disse figurer enkeltvis, udtryk-
ker de observerede forskelle mellem de enkelte gitterfelter sdledes
ikke forskelle i overfladetyper, men derimod primeert forskelle i kon-
centrationer i luften af de deponerende komponenter, se i ovrigt Fi-
gurerne 3.3 til 3.9. Der kan ogsa veere tale om sma forskelle i de me-
teorologiske forhold.

Figur 3.10 (til hav) og 3.11 (til land) viser den samlede tordeposition
af kveelstofforbindelser for hele receptornettet for 1998, angivet i ton
N/km’. Resultaterne afspejler dels de danske emissionsomrader over
land, og dels deposition af langtransporteret partikuleert bundet ma-
teriale. Langtransporteret partikuleert materiale deponerer direkte
eller frigives til komponenter i gasfase, som herefter deponerer. Det
sidste geelder salpetersyre (fra partikuleert nitrat) og i mindre omfang
ammoniak (fra partikuleert bundet ammoniumnitrat). De forskellige
bidrag til depositionen over hav afspejles bl.a. i gradienten gaende
fra den jyske kyst mod vest ud over Nordsegen (fra depositioner i
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storrelsesordenen 0,3 ton N/km’ til ca. 0,2 ton N/km?), og i den fal-
dende gradient fra syd mod nord.
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Figur 3.10 Den totale terdeposition af kveelstofforbindelser til havomraderne beregnet for 1998. Terdepo-
sition i ton N/km’ geelder kun for vandomrader.
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Figur 3.11 Den totale terdepositon af kveelstofforbindelser til landomrader beregnet for 1998. Terdeposi-
tion i ton N/km’ geelder kun for landomrader.
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Primeert som folge af de veesentligt hojere ammoniakkoncentrationer
over fjordene er terdepositionen per arealenhed til vandoverflader i
fjordomraderne betydeligt hojere end over det abne hav. Eksempel-
vis er terdepositionen af kveelstof til Limfjorden i 1998 beregnet til ca.
0,5 ton N/km’, og dermed mere end 50% hgjere end den tilsvarende
tordeposition til midten af det danske Nordseomrade. Over land
giver depositionen af kvelstofdioxid et betydeligt ekstra bidrag til
tordepositionen, hvilket medvirker til, at terdepositionen til land
generelt er storre end til hav. Kveelstofdioxid deponerer stort set ikke
til vandoverflader.
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Figur 3.12  Beregnet tordeposition for 1998 til a) Nordseen, b) Kattegat, c) Limfjorden og d) de samlede
danske farvande. Depositionen er fordelt pa bidrag fra danske og udenlandske kilder samt pa komponen-
terne ammoniak, partikuleert ammonium, gasfase NO, og partikulert nitrat.

Komponentfordeling

Ammoniak fra landbruget bidrager vaesentligt til terdepositionen af
kveelstof til danske havomréder, se Figur 3.12. I gennemsnit for alle
de danske farvande omfattet af beregningerne (208 i alt) udger ter-
depositionen af ammoniak lidt over 30% af den samlede terdepositi-
on af kveelstof. Bidraget fra ammoniak er, som tidligere naevnt, storre
for fjorde, vige, bugter og seer. I Figur 3.12 er dette illustreret med
beregningsresultater for Limfjorden, hvor ammoniak bidrager med
ca. 45% af den samlede terdeposition af kveelstof. Langtransporteret
ammonium bidrager yderligere med 15% af terdepositionen til Lim-
fjorden, hvilket samlet vil sige, at 60% af terdepositionen af kvaelstof
stammer fra landbrugsemissioner (ammoniak+ammonium). For de
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abne farvande, Nordsgen og Kattegat, udger dette bidrag henholds-
vis ca. 37% og ca. 68%.

Figur 3.12 viser foruden fordelingen pa komponenter ogsa bidraget
fra danske kilder. Proceduren for disse beregninger er kort beskrevet
i afsnit 3.7. Resultaterne viser, at storstedelen af bidraget til terdepo-
sition af kveelstofforbindelser fra danske kilder stammer fra afseet-
ning af ammoniak. Kvaelstofoxiderne skal forst omdannes til salpe-
tersyre, for de terdeponeres til vandoverflader. Bidrag fra danske
kveelstofoxidkilder er derfor for storstepartens vedkommende trans-
porteret ud af det danske omrade, for det afseettes. Partikuleert bun-
det ammonium og nitrat afsaettes kun langsomt ved terdeposition, og
bidraget fra danske kilder til danske havoverflader er derfor mini-
malt.

3.5 Vaddeposition af kvaelstof

I dette afsnit preesenteres beregnede vaddepositioner af kveelstoffor-
bindelser for hele receptornettet for beregningsaret 1998 (se tilsva-
rende for de ovrige beregningsar i Skov et al. (1996); bilagsrappor-
ten). Efterfolgende praesenteres vadddepositionen fordelt pa bidrag fra
de forskellige kveelstofforbindelser.

Figur 3.13 viser den samlede vdddeposition af kveelstofforbindelser
til hele receptornettet for 1998, angivet i ton N/ km’. Den observerede
variation fra gitterfelt til gitterfelt afspejler for en stor del forskellene i
nedborsmeengderne. Dette ses ved at sammenholde Figur 3.13 med
nedbersmaengderne vist i Figur 3.14. Der er ikke her lavet en separat
figur for vaddeposition til land, idet vadddepositionsprocessen ikke
athaenger af overfladetypen (ud over den pavirkning overfladen har
pa selve nedberen). Derfor geelder vaddepositionen for gitterfelter
med savel land som havoverflader for begge overfladetyper.

Sammenlignet med resultaterne for 1997, er vdddepositionen til den
vestlige del af det danske Nordseomrade op til 50% hojere end aret
for, og vaddeposition til Kattegat og for de ovrige indre farvande er
ca. 20% storre. ZAndringerne skyldes primeert forskelle i nedbors-
meengder mellem de to ar.

Udvaskning er den primeere fjernelsesmekanisme for partikler i at-
mosfeeren. Pa grund af den hurtige udvaskning under nedbersepiso-
der bidrager partikuleert bundet materiale vaesentligt til vaddepositi-
onen af kveelstof. Effekten heraf kan ses i Figur 3.17, som viser vad-
depositionen af kveelstof fordelt pa forskellige forbindelser (samt
danske og udenlandske kilder). For vdddepositionen er det generelle
billede derfor, at partikelbundet kveelstof i form af nitrat og ammoni-
um udger det primeere bidrag. I snit for alle de danske farvande viser
beregningerne, at bidraget er 34% for ammonium og 32% for nitrat,
eller samlet ca. 2/3 af vdddepositionen af kveelstof. Denne fordeling
er stort set den samme for alle farvandene, selv om det relative bi-
drag fra partikuleert bundet kveelstof er lidt mindre for de kystneere
farvande.
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Figur 3.13  Den totale vdddeposition (ton N/km’) af kvealstofforbindelser til de danske land- og havom-
rader beregnet for 1998.

BECCONND

> 1150 R
1065 — 1150 é{flf
980 — 1065
895 — 980 2| B
809 — 895 5?5’929 o 23
724 — 809
639 — 724 931|891 |90 _gé«;’ﬁ 13
< 639
935|888 ?éE‘BES?_. 876|148
7
10 0 887_59/ 846 84/5 868 BBB\ 854‘-€34
05710561028 974 yﬁ'ﬁfg’?ﬁg 844 ‘?/42 843|846 Bﬁg &« 829
[N AN .
106010571026 964 | 876 6Ra4 Bpé«xz B4z| B4 84 N 837
&
1069 964 (908|858 847845 843 840'"%39%?1 842|842 Eztz 65%
989|921 | 864 | 8518645 | 844 | B28/810 (Q?&Q 840|641 81
p - 2
984|893 866 851‘345 827|793 108823, #{11722 639|674
b /~
997|969|938|910| 864|534 | 796 | 744] 807 77,4‘%}707 sy/ 687|713 m%xs
08| 973 D> 731 71) 7|705 700, 74{‘%\[&) 753| 7501449
o A
I~
04 ?3 9| 790|810 796 | 741
iy
V
o% | 700| 702703 793 | &13|828| 812 799
B /QZ &1 _k )B/
699 825830
N

P
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3.6 Totaldeposition af kvalstof

I dette afsnit preesenteres de beregnede totale depositioner af kveel-
stof til hele receptornettet for 1998. Efterfolgende preesenteres den
samlede vad-, ter- og totaldeposition til hovedfarvandene samt fjor-
de, vige og bugter i 1998. Bemeerk, at der hersker nogen uoverens-
stemmelse mellem farvandsarealer angivet i tidligere rapporter.
Overfladearealerne for de enkelte farvandsomrader, som er anvendt i
denne samt sidste ars rapporter, stammer fra GIS-baserede data fra
GEUS og er i overensstemmelse med de anvendte data i andre rap-
porter under NOVA i 1998 (se Tabel 3.1). Andringerne i farvandsare-
aler i forhold til tidligere ar aendrer dog ikke ved de overordnede
konklusioner i forhold til tidligere opgorelser.
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Figur 3.15 Den totale deposition (ter+vad) af kveelstofforbindelser til havomrader beregnet for 1998. De-
positionen i ton N/km” geelder kun for havomrader.
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Figur3.16 Den totale deposition (ter+vad) af kveelstofforbindelser til landomrader beregnet for 1998.

Depositionen i ton N/km’ geelder kun for landomrader.
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Figur 3.17 Den beregnede totale vaddeposition for 1998 til a) Nordseen, b) Kattegat, c) Limfjorden og d)
de samlede danske farvande. Depositionen er fordelt pa bidrag fra danske og udenlandske kilder samt pa
komponenterne ammoniak, partikuleert ammonium, gasfase NO, samt partikuleert nitrat.
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Fordeling af totaldeposi-
tionen af kveelstof i 1998
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Figur 3.15 (til hav) og 3.16 (til land) viser den samlede kveelstofdepo-
sition for hele receptornettet for 1998, mens tabel 3.1 viser ter-, vad-
og totaldeposition fordelt pa de forskellige hovedfarvandsomrader
(en tabel for samtlige farvande er givet i Bilag 3). Sammenholdes Fi-
gur 3.15 med de tilsvarende figurer for ter- og vaddeposition, ses det,
at vdddepositionen udger ca. 75% af kvaelstofdepositionen til havom-
raderne. Derfor udviskes de syd-nord gradienter, som kan observeres
i tordepositionerne. Kun for landomrdder samt fjorde og kystneere
omrader udger terdepositionen en vesentlig del af den samlede de-
position. Generelt varierer den totale kvaelstofdeposition til havom-
réder i 1998 mellem 0,7 og 1,6 ton N/km’. Sterst deposition til vand-
overflader ses for fjorde og kystneere omrader samt til den nordlige
del af Nordseen og den nordvestlige del af Skagerrak. For de to
sidstneevnte skyldes den hgje deposition, at EMEP’s nedbersfelter
ligesom for 1995 til 1997 angiver store nedbersmeengder for disse
omrader. For fjorde, vige og bugter skyldes den hejere deposition
den kortere afstand til lokale ammoniakkilder. Depositionen til
landoverflader er generelt storre (depositionen ligger mellem 1,0 og
2,0 Ton N/km’ end til hav. Dette skyldes sterre terdeposition af
ammoniak og et yderligere bidrag fra terdeposition af kveelstofdio-
xid.

b)

NH, andre
46 kg N/km® NO, Dk NH, andre

5.0% 19kg N/km 54 kg N/km®
1.9% 5.3%

NH, Dk

27.5% X
12 kg N/km
1.2%

gas NO, andre NH,” andre

207 kg N/km’ 254 kg N/km®
20.1% 24.7%

NH," Dk

45 kg N/km®
4.4%

d)

NH, andre NO, Dk NH, andre

22 kg N/km®
2.1%

NO, andre

gas NO, Dk
10 kg N/km’ =
0.9%
gas NO, andre
191 kg N/km®
17.6%
NH, Dk
55 kg N/km®
5.0%

203 kg N/km*
18.7%

NH," andre

209 kg N/km®
19.3%

38 kg N/km* 14 kg N/km 73 kg N/km?
3.5% 1.5% 7.3%

NH, Dk
Z |90kg NKkm®
9.0%
NO, andre
NH, Dk 260 kg N/km®
357 k; N/km? 26.2%
32.9%
gas NO, Dk NH andre
8 kg N/km’ 269 kg N/km®
0.8% gas NO, andre 27.1%
248 kg N/km®
25.0%
\ NH, Dk

31 kg N/km*
31%

Figur 3.18 Samlet kveelstofdeposition beregnet til a) Nordseen, b) Kattegat, c) Limfjorden og d) de sam-
lede danske farvande i 1998. Depositionen er fordelt pd bidrag fra danske og udenlandske kilder samt
komponenterne ammoniak, partikuleert ammonium, gasfase NO, samt partikuleert nitrat.
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Komponentfordeling For gennemsnittet over alle danske farvande viser beregningerne, at
bidraget fra landbrugssektoren (i form af ammonium og ammoniak)
udger 47%, og at bidraget fra diverse forbraendingsprocesser (i form
af kveelstofoxider) udger ca. 55% af den samlede kveelstofdeposition,
se Figur 3.18. Igen er bidraget fra landbruget storre for de kystneere
farvande, som fx Limfjorden, hvor ammonium og ammoniak bidra-
ger med 55%, primert pga. tordepositionen af ammoniak. Denne
fordelingen er sdledes noget forskellig fra sidste ars beregninger som
viste storre NH, bidrag end NO, bidrag. Arsagerne her til skal pri-
meert findes i de store nedbersmeengder for 1998 samt i mindre om-

fang en @endret beregningsprocedure.

Tabel 3.1  Ter, vad og total atmosfeerisk kvelstofdeposition til de danske hovedfarvandsomrader (samt

svenske del af Kattegat og Uresund). ID angiver de officielle farvandsnumre.

ID  Navn Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
1 Nordsgen - samlet dansk del 13,0 32,5 45,5 931 48888
2  Skagerrak - samlet dansk del 2,4 6,6 9,0 888 10150
3  Kattegat - samlet dansk del 6,0 11,4 17,4 1032 16841
3 Kattegat, svenske del 1,6 4,0 5,6 836 6742
4 Nordlige Baelthav - samlet dansk del 2,0 3,0 5,0 1264 3931
5  Lillebeelt - samlet dansk del 1,4 1,6 3,0 1294 2321
6  Storebeelt - samlet dansk del 2,5 3,2 57 1253 4557
7  Oresund - samlet dansk del 0,5 0,9 1,4 1027 1379
79  Qresund - svenske del 0,3 0,6 0,9 977 959
8  Sydlige Beelthav - samlet dansk del 1,1 1,6 2,7 1096 2473
9  Ostersgen - samlet dansk del 5,0 9,7 14,7 993 14831
10  Alle danske farvande' 34,0 70,4 104,5 991 105372

'kun danske farvande, dvs. svenske dele af Kattegat og Oresund er ikke indregnet.

3.7 Udvikling 1989 til 1998

Den seneste justering af beregningsproceduren ferer til eendrede re-
sultater ikke blot for 1998, men for alle beregningsdrene. Tabel 3.2
viser nye beregninger af den totale atmosfaeriske deposition af kveel-
stof for alle beregningsarene 1989 til 1998. Resultaterne tyder pd en
svagt faldende tendens, hvilket er i overensstemmelse med malere-
sultaterne. Undtagelsen er resultaterne for 1998 som, primeert pga. de
store nedbersmeengder, viser en vasentlig stigning i forhold til 1997.
Sammenlignes beregningerne med beregningerne sidste ar, sa viser
de nye beregninger depositioner som 20 - 25% sterre end tilsvarende
beregninger sidste dr. Da konklusionen i Frohn et al. (1998) var at
modellen underestimerede depositionen med ca. 20%, ma de nye
resultater vurderes at veere i bedre overensstemmelse med maélere-

sultater.



Tabel 3.2  Den beregnede totale kveelstofdeposition til hovedfarvandene i perioden 1989 til 1998. Enhed er
ktonN.

Navn 1989 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998
Nordsgen - 37,6 47,9 45,7 39,1 36,0 40,1 39,4 47,5 39,6 45,5
samlet dansk del

Skagerrak - 9,8 12,0 10,4 9,6 7,3 9,6 8,9 8,9 9,2 9,0
samlet dansk del

Kattegat - 16,4 19,6 16,3 19,9 16,6 21,3 16,5 13,6 16,8 17,4
samlet dansk del

Kattegat - 7,3 8,4 7,3 8,0 5,4 6,4 5,6 4,9 6,3 5,6
svenske del

Nordlige Beelthav - 4,5 5,3 4,6 5,0 4,2 5,1 4,5 4,0 4,7 5,0
samlet dansk del

Lillebeelt - 3,1 3,2 3,0 2,7 2,3 2,2 2,5 2,6 2,8 3,0
samlet dansk del

Storebeelt - 5,8 6,1 6,0 5,3 4,7 4,8 5,0 4,9 5,4 5,7
samlet dansk del

Qresund - 1,3 1,3 1,6 1,4 1,4 1,6 1,3 1,1 1,3 1,4
samlet dansk del

Qresund - 0,9 0,9 1,0 0,9 0,9 1,1 0,9 0,8 0,9 0,9
svenske del

Sydlige Beelthav - 2,9 3,0 2,9 2,7 2,3 2,0 2,8 2,3 2,6 2,7
samlet dansk del

Ostersgen - 16,5 17,3 17,9 15,4 12,2 12,1 15,0 12,1 13,6 14,7
samlet dansk del

Alle danske farvande 97,9 115,6 108,3 101,2 87,1 98,8 95,7 97,0 96,0 104,5

Betydning af danske kilder

Ar til dr variation
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3.8 Kilder til kvaelstofdeposition

I forbindelse med et af delprojekterne under DMU’s IMIS-program
(Integrerede Miljoinformationssystemer) er der foretaget en vurde-
ring af danske kilders bidrag til atmosfeerisk kveelstofdeposition til
danske marine farvande i 1995 (Hertel, Frohn 1997). I forbindelse
med overvagningsprogrammet er der gennemfert en tilsvarende be-
regninger for hele perioden 1989 til 1998. Bidraget fra danske kilder
er bestemt ved at sammenholde beregninger gennemfert med og
uden danske kildebidrag. Det relative bidrag fra danske kilder er
beregnet ved:

_ dep—dep,g

R
dk dep

-100%

hvor R, er det relative bidrag fra danske kilder (i procent), og dep og
dep,, er depositionen beregnet hhv. med og uden bidrag fra danske
kilder.

Resultaterne viser, at bidraget fra danske kilder kun varierede mini-
malt fra ar til ar i perioden 1989 til 1998. Det storste bidrag fra danske
kilder til kveelstofdepositionen er fundet for fjorde, vige og bugter
som ligger teet ved de danske emissionsomrader. Siden den fremher-
skende vindretning i Danmark er fra vest og nordvest, er bidraget fra
danske kilder betydeligt mindre for den danske del af Nordsgen end



for farvandene ost for Jylland. Fra den jyske kyst (20 til 25%) og ud til
den vestligste del af det danske Nordseomrade (2 til 3%) ses en bety-
delig gradient i bidraget fra danske kilder, se Figur 3.19, som viser
resultaterne for 1998.
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Figur 3.19 Det relative bidrag fra danske kilder til den samlede kveelstofdeposition til danske havover-
flader.

Salpetersyre stiger

Kattegat

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

I forbindelse med det danske havforskningsprogram Hav90, blev
bidraget fra danske kilder til kveelstofdepositionen til Kattegat esti-
meret til ca. 20% for 1990 (Asman et al. 1994; 1995). Beregningerne
preesenteret i Hertel og Frohn (1997) giver et noget hojere bidrag pa
ca. 30%, hvilket ikke er vaesentligt forandret med de nye beregninger
(ca. 27%, se Tabel 3.2). I alle 3 tilfeelde er resultaterne fremkommet
ved beregninger med ACDEP. Forskellen i kveelstofdepositionen
skyldes primeert beskrivelsen af terdepositionen af partikler, som
siden Hav90 er blevet lettere modificeret (se beskrivelsen i Ellermann
et al. 1996) samt i eendringen af beregningsproceduren. Beregninger-
ne viser ingen klar tendens i udviklingen i bidraget fra de danske
kilder.
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Tabel 3.2  Det relative bidrag fra danske atmosfeeriske kilder til tor, vdd og total atmosfeerisk kveelstofde-
position for de danske hovedfarvande.

Andel fra danske kilder (%)

ID Navn Tardeposition Vaddeposition Totaldeposition
1 Nordsgen samlet dansk del 13,35 5,06 7,43
2  Skagerrak - samlet dansk del 31,32 15,78 19,90
3 Kattegat - samlet dansk del 49,55 14,77 26,71
4 Nordlige Beelthav - samlet dansk del 53,29 12,72 29,09
5 Lillebeelt 38,05 10,69 23,47
6 Storebeelt 35,04 9,65 20,97
7 @resund - samlet dansk del 34,06 10,03 19,35
8 Sydlige Beelthav - samlet dansk del 13,71 5,43 8,82
9 stersgen - samlet dansk del 14,69 6,01 8,97
10 Alle danske farvande 26,49 8,50 14,36

Hojere oplosning i
emissioner

Preesentation pd DMU's
hjemmeside

Lobende beregninger under
THOR systemet

Fordeling af partikel-
storrelser
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3.9 Fremtidige tiltag i forhold til ACDEP

Der arbejdes lobende pa at forbedre modelberegningerne inden for
Baggrundsovervagningsprogrammet. Inden for den naermeste frem-
tid planleegges en raekke konkrete tiltag, som gerne skulle fore til
bedre beregningsresultater.

En ny emissionsopgerelse pa 16,67 km x 16,67 km for hele EMEP om-
radet er venligt stillet til radighed af Uwe Swartz fra Universitetet i
Stuttgart. Denne opgerelse, som ligeledes har en meget hoj tidslig
oplesning, vil blive implementeret i forbindelse med naeste ars be-
regninger, hvilket burde fore til forbedringer i resultaterne.

En hjemmeside péa internet for de preesenterede ACDEP-beregninger
er under udarbejdelse. Nar denne hjemmeside er klar, vil tabeller og
figurer i de seneste overvagningsrapporter for atmosfaeren kunne ses
og downloades herfra.

Pa leengere sigt vil ACDEP blive indbygget i DMU’s THOR system
og data vil herefter lobende blive lagt ud pd DMU’s hjemmeside.
THOR er et prognosesystem, som er under udvikling pa DMU. Sy-
stemet er under udvikling, men vil gennemferer 3 degns prognoser
af meteorologi og luftforurening. Prognosesystemet vil blive kort 4
gange i degnet og resultaterne vil blive preesenteret pa DMU’s
hjemmeside. Implementeringen af ACDEP i THOR systemet vurde-
res dog tidligst at ligge klar ultimo 2000.

I ACDEP-modellen skelnes ikke mellem forskellige storrelser af par-
tikler, hvilket har betydning for beskrivelsen af overgangene mellem
forbindelser i gasfase og partikelfase, og ikke mindst for depositionen
af partikuleert bundet materiale. Til eksempel kan nitrat og ammoni-
um i en given luftmasse veere til stede i forskellige storrelser af par-
tikler, og dermed afseettes med forskellig hastighed. Malinger pree-
senteret af Kerminen et al. (1997) viste perioder, hvor ammonium var
bundet til sulfat i partikler med diameter mellem 0,1 og 1,0 um,
hvorimod nitrat optrddte i partikler med diameter mellem 1 og 10 pm



primeert bundet til natrium og kun i mindre grad til ammonium.
Natriumnitrat (NaNO,) kan bl.a. dannes ved, at salpetersyre optages i
partikler dannet ved havsprejt, som indeholder natriumklorid
(NaCl), hvorved saltsyre (HCl) fordamper fra partiklen. Da ACDEP-
modellen ikke pa nuveerende tidspunkt har implementeret storrelses-
fordelinger af partikler omfatter den dermed heller ikke de her be-
skrevne processer. En reekke aktiviteter er imidlertid iveerksat for i
fremtiden at udvide modellen med disse ting (se bl.a. Vignati 1998).
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Fosfordeposition

Arstidsvariation af
kveelstofforbindelser

Arstidsvariation af
svovldioxid og sulfat

Ar til dr variation

4 Konklusion

Dette kapitel sammenfatter de vigtigste konklusioner vedrerende
den atmosfeeriske fosfor- og kvaelstofdeposition til danske farvande i
rapporteringen til Vandmiljgplanens Overvagningsprogram for
1998.

Det vurderes, at der ikke er sket aendringer i fosfordepositionen fra
atmosfeeren til de Indre Danske Farvande (areal 34.600 km®) i forhold
til sidste ar, idet der ikke er grund til at tro, at der er sket eendringer i
kilderne (jordstev, pollen, insekter og fugleklatter). Da depositionen
tilmed er lille, er der ikke foretaget yderligere tiltag for at estimere
belastningen i 1998. Der henvises i ovrigt til de mere detaljerede
vurderinger for depositionen i 1996 (Ellermann et al. 1997).

Udslippene af ammoniak afhaenger af lokal landbrugspraksis og er
iseer knyttet til udbringning af gedning pa markerne. Ammoniak-
koncentrationen er siledes lavest om vinteren og hejest i forar og
efterar med lidt lavere veerdier om sommeren. Koncentrationen af
partikuleert bundet ammonium har maksimum i det tidlige forar og
et lokalt maksimum i oktober. Arsagen hertil er seesonvariationen i
udslip af ammoniak og dannelse af ammoniumholdige partikler i
Centraleuropa. Desuden er transportprocesserne, hvor luftmasser
transporteres fra Centraleuropa til Danmark, ogsa af stor betydning.
Koncentrationen af kvelstofdioxid er hgjest i vinterhalvaret. Dette er
fordrsaget af de lidt hojere emissioner pa denne tid af aret, men spe-
cielt saesonforskelle i spredning og kemisk omdannelse. Sum-nitrat,
der hovedsageligt bestar af partikuleert bundet nitrat, felger ammo-
niums seesonvariation. Koncentrationen af sum-nitrat i Danmark er
bestemt af dannelsen af nitratholdige partikler og langtransport af
disse partikler fra Centraleuropa.

Svovldioxid koncentrationen er hgjest om vinteren og lavest om
sommeren og folger dermed generelt fyringssaessonen. Sulfat og
ammonium har samme saesonvariation, idet de er knyttet til den
samme partikelfraktion. Dette er demonstreret i resultaterne fra en
malekampagne, hvor partiklerne blev opsamlet i en reekke storrelses-
fraktioner, og analyseret for indholdet af ammonium, nitrat og sulfat.

Det er vanskeligt at sige noget om den generelle udvikling i Dan-
mark i ammoniakkoncentrationen over perioden 1989 til 1998, da der
er store forskelle fra malestation til malestation. Der observeres et
statistisk signifikant fald i koncentrationen af partikulert bundet
ammonium i perioden 1989 til 1998 pa 30-40%. ZAndringerne folger
stort set udviklingen i EMEP’s emissionsopgerelser for ammoniak i
Centraleuropa. En del af faldet i partikuleert bundet ammonium kan
dog ogsd haenge sammen med at koncentrationen af partikuleert sul-
fat er faldet tilsvarende i lobet af perioden (30-45%). Koncentratio-
nerne af sum-nitrat viser ligesom ammonium og sulfat et statistisk
signifikant fald (20-30%) pa de tre stationer i Jstdanmark. Derimod
observeres ikke et signifikant fald i Vestdanmark i perioden 1989 til
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1998. Det nuveerende datamateriale giver ikke mulighed for at vur-
dere den tidslige udvikling for kvaelstofdioxid.

Den dominerende faktor for vaddeposition af kveelstof er nedbers-
meengden, som ikke har nogen typisk saesonvariation. Derfor obser-
veres der heller ingen saesonvariation for vaddepositionen af ammo-
nium og nitrat.

Der er store variationer fra ar til &r i vaddepositionen; dog synes der
at veere et generelt fald i vaddepositionen af sdvel ammonium som
nitrat. Dette fald kan forklares ved det generelle fald i emissionen af
ammoniak og kvaelstofoxider i Centraleuropa.

Stofsammensaetningen som funktion af partikeldiameteren blev malt
i en kampagne malestationen ved Lille Valby. Her viste det sig, at
sulfat og ammonium udelukkende fandtes i partikler med en diame-
ter mindre end 1 pm. Dette har stor betydning, nar terdepositionen
skal beregnes.

Kveelstofdepositionen til danske havomrader er bestemt ved bereg-
ninger med ACDEP-modellen. Den samlede deposition for alle hav-
omrader, fjorde, vige og bugter er angivet i tabel 3.1, som ligeledes
viser bidraget fra hhv. ter- og vaddeposition. Beregningerne viser
depositioner pa mellem 0,7 og 1,6 ton N/(km”’ &r), se Figur 3.14. De-
positionen er storst til fjorde, ved kystneere omrdder samt til den
nordlige del af Nordsgen og den nordvestlige del af Skagerrak. Ca.
75% af kveelstofdepositionen stammer fra vaddeposition og ca. 25%
fra terdeposition. Depositionen til dbne havomrdder er omkring 1
ton N/km’, og den samlede kveelstoftilforsel fra luften til de danske
farvande udger ca. 100 ktons/ar.

Kveelstofdepositionen til danske farvande er domineret af bidraget
fra ammoniakemissioner i landbruget. Sdledes bidrager landbrugs-
kilder med godt 60 % af depositionen til Limfjorden og godt 54 % af
depositionen til Kattegat, mens diverse forbreendingsprocesser er
kilde til resten. Danske kilder bidrager med 27 % af kveelstofbelast-
ningen til Kattegat og 7 % til Nordseen. Derimod udger det danske
bidrag mere end 40% i nogle fjorde, vige og bugte. Det hoje danske
bidrag i fjorde, vige og bugte skyldes helt overvejende terdeposition
af lokalt emitteret ammoniak. I gennemsnit udger det danske bidrag
omkring 14 % af den atmosfeeriske kveelstoftilforsel til de danske
farvande.

Usikkerheden pa beregning af deposition af kveelstof til de danske
farvande skennes lige som for tidligere ar at ligge pa 30-40% for de
abne farvande og 40-60% for kystnere farvande. For depositionerne
til land er usikkerhederne op mod en faktor 2 pa arsdepositionen.
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Blindprover

Detektionsgreense

WMO, AQUACON

Bilag 1. Detektionsgraenser og resultater
fra deltagelse i interkalibrering

Detektionsgraenser

En vigtig del af kvalitetskontrollen af overvagningsdata udferes lo-
bende for at sikre, at proverne ikke er blevet kontamineret ved for-
behandling, under transporten eller i forbindelse med analyserne (se
Ellermann et al. (1996) for flere detaljer om kvalitetskontrol, maleme-
toder m.m.). Denne kvalitetskontrol foretages ved, at der blandt de
analyserede prover inkluderes blindprever; dvs. prever der ligner de
egentlige prover, men som ikke er blevet eksponeret. Blindprever
udger siledes 5 % eller mere af det samlede antal analyserede pro-
ver. For NO,-opsamlere og filterpack bestar blindproverne af et eks-
tra glasfilter/en ekstra filterholder med filtre, som sendes med ud til
stationen og tilbage igen uden eksponering. For nedbersproverne er
det sveert at konstruere en lignende blindpreve, og derfor anvendes
laboratoriets ionbyttede vand, som blindprove.

Udfra resultaterne for blindpreverne bestemmes detektionsgraensen
for provetagning inklusiv analyse; dvs. grensen mellem en sikker
maling og en tilfeeldig kontaminering af proverne. Detektionsgraen-
sen beregnes udfra tre gange spredningen pa resultaterne fra blind-
proverne. For analyserne vha. PIXE bestemmes detektionsgreensen
dog udfra spektrumbaggrunden. De i 1998 bestemte detektions-
greenser for de forskellige prover og analyser er opfert i tabel B1.1.

Interkalibrering

11998 deltog DMU i to interkalibreringer af analysemetoder. Den ene
var organiseret af World Meteorological Organisation (WMO), og
den anden var organiseret af JRC-Ispra i forbindelse med Aquacon-
MedBas Project, subproject No.6 Acid rain analysis, Intercomparison
1/98. Disse interkalibreringer organiseres i forbindelse med interna-
tionale moniteringsprogrammer med det formal at sikre konsistens i
resultaterne, sdledes at observerede koncentrationsforskelle ikke blot
skyldes niveauforskelle i provetagning og analyser udfert af de for-
skellige laboratorier. I 1998 er der endnu ikke blev gennemfert inter-
kalibreringer af proveopsamlere og det har derfor ikke veeret muligt
at teste proveopsamlerne via interkalibrering. I det folgende praesen-
teres resultaterne fra de to interkalibreringer for de relevante kveel-
stof- og svovlforbindelser.
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Tabel B1.1 Detektionsgreenser for analyse af nedbers- og luftprever. De-
tektionsgraenserne er beregnet som 3 x standardafvigelsen pa koncentratio-
nerne i samtlige blindprever for 1998. For nedbersprover anvendes vand
som blindpreve, mens blindfiltre anvendes for luftpreverne (ca. 300 blind-
filtre af hver type). Detektionsgreenser for prover analyseret vha. Proton
Induced X-ray Emission beregnes udfra spektrumbaggrunden. Detektions-
greense for analyse af nedbersprever med atomabsorptionsspektrofotometri
er bestemt ud fra spredning pa mindste kontrolpreve.

Detektionsgraenser

Stof Metode’ Nedbgrsprover Luftpraver
mg/I ug/ms

Kveelstofdioxid, NO,-N SFA 0,06

Ammonium, NH,™-N SFA 0,02 0,03

Ammoniak, NH,-N SFA 0,06

Nitrat, NO, N IC 0,04

Sum-Nitrat, (HNO,+NO,)-N SFA 0,06

Sulfat, SO,*-S IC 0,04

Svovldioxid, SO,-S IC 0,03

Klorid, CI IC 0,08

Natrium, Na’ AAS 0,03 0,19

Magnesium, Mg** AAS 0,02 0,04

Kalium, K* AAS 0,04 0,02

Kalcium, Ca® AAS 0,07

Brintioner, H* pH

Fosfat, PO,* SFA 0,01°

Grundstoffer PIXE 0,0001-0,1

") IC: Tonkromatografi, SFA: "Segmentet Flow Analysis", AAS: Atomabsorptions-
spektrofotometri, pH: pH-meter. PIXE: "Proton induced X-ray emission".
") Semikvantitativ metode.

WMO afholder en gang om aret interkalibrering for at sikre kvalite-
ten af data fra deres moniteringsprogram og for at teste laboratorier,
som udferer nedbegrsanalyser. DMU har igennem en arraekke delta-
get i testen af laboratorier, selv.om DMU ikke rapporterer data til
WMO. I WMO's interkalibrering udsendes tre koncentrerede synteti-
ske nedbersprover, der fortyndes og analyseres af de deltagende
laboratorier. Forst efter indsendelse af analyseresultaterne bekendt-
gores laboratorierne med de “sande” koncentrationer i preverne;
dvs. de koncentrationer som proverne er fremstillet til at have. DMU
analyserede proverne for nitrat, klorid, sulfat, ammonium, natrium,
kalium, calcium, magnesium og pH. Resultaterne fra interkalibrering
i november 1998 for ammonium og nitrat er opfert i tabel B1.2 sam-
men med de “sande” veerdier opgivet af WMO.

Kriteriet for om analysen er tilstreekkelig nejagtig er normalt, at der
ikke ma veere mere end 5 % forskel mellem den “sande” veerdi og
den af DMU malte veerdi. Denne graense er fastsat udfra reproducer-
barheden af analyserne, idet det er enskeligt at de systematiske fejl er
lave set i forhold til de tilfeeldige fejl. En forskel mellem “sand” veerdi



Vurdering

og den malte veerdi pa mindre end 5 % indikerer, at vores analyse-
metode ikke er behaeftet med neevneveerdige systematiske fejl.

Figur B1.1 viser forskellen mellem koncentrationerne bestemt pa
DMU og de “sande” verdier opgivet af WMO. For analysen af am-
monium ligger forskellen pa 6,5 % for preve 2, hvilket ifelge oven-
stdende kriterium er i overkanten. Imidlertid er ammoniumkoncen-
trationen i denne preve meget lav (under koncentrationen i den lave-
ste standardoplesning). En forskel pa op til 10 % mellem den
“sande” - og malte veerdi vurderes derfor til at veere acceptabel. For
nitrat ses ligeledes en afvigelse pa lidt over 5% for prove 1; ligeledes
vurderes det, at koncentrationen er lav, og at afvigelsen er acceptabel
for dette koncentrationsniveau. For de ovrige resultater for ammoni-
um og nitrat og for resultaterne for sulfat ligger forskellene pa under
+5 %, hvilket er tilfredsstillende.

Tabel B1.2 Resultater fra deltagelse i WMO's interkalibrering i november 1996. De “sande” veerdier er
de koncentrationer som proverne er fremstillet til at have. Veerdierne anfert under DMU er de indrappor-
terede resultater opndet efter analyse af proverne for NO, og SO,” vha. ionchromatografi (IC) og for NH,’
vha. “segmented flow analysis” (SFA; se Ellermann et al. 1996).

NH,", mg-N/I NO,, mg-N/I S0,%, mg-S/
Syntetisk nedbor “Sand” DMU “Sand” DMU “Sand” DMU
Prgve 1 0,620 0,642 0,120 0,113 2,650 2,607
Prgve 2 0,108 0,115 0,140 0,135 0,550 0,527
Prove 3 0,610 0,622 0,110 0,110 4,140 4,108
10
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g
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3
£ 0 ‘ —
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-10
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Aquacon interkalibrering

Figur B1.1 Resultater fra WMO-interkalibreringen i 1998. Figuren viser
forskel i % mellem koncentrationerne for ammonium, nitrat og sulfat malt
pa DMU og opgivet af WMO (lig “sand”). Sejlerne repreesenterer prove 1, 2
og 3 (jvf. tabel B1.2).

JRC-Ispra, Environment Institute og Istituto Italiani di Idrobiologia,
Italian National Research Council iveerkseetter hvert ar en intrakali-
brering i forbindelse med Aquacon-projektet (Analytical Quality
Control and Assessment Studies in the Mediterranean Basin). I no-
vember 1998 udsendtes to syntetiske nedbersprever, som pa DMU
analyserede for nitrat, klorid, sulfat, ammonium, natrium, kalium,
calcium, magnesium og pH. Tabel B1.3 viser resultaterne fra DMU'’s
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Interkalibreringer fra
1988 til 1998

analyser sammenholdt med de af JRC-Ispra opgivne “sande” kon-
centrationer for ammonium, nitrat og sulfat. Figur B1.2 illustrerer
forskellen mellem de af DMU opndede koncentrationer og de
“sande” verdier. Som det fremgar af figuren er forskellen mellem
DMU og JRC-Ispra mindre end +5 % for alle resultaterne, hvilket
vurderes som absolut tilfredsstillende.

I kapitel 3 preesenteres data for den tidslige udvikling af koncentrati-
on og deposition af kveelstofforbindelser. Derfor preesenteres resulta-
terne fra DMU'’s deltagelse i EMEP-interkalibreringer fra de sidste 10
ar i figur B1.3 (bemeerk, at der ikke fandt interkaliberringer sted un-
der EMEP i 1988, 1990, 1992 og 1998). Figuren viser, at analyserne for
nitrat har haft en tilfredsstillende nejagtighed gennem &rene. To pre-
ver fra 1989 gav 5-6,5 % afvigelse, mens resten faldt indenfor +5 %.
For ammoniak er resultaterne for 1989 ikke tilfredsstillende, men
analysekvaliteten er siden blevet forbedret, saledes at resultaterne for
1991 ligger inden for +10 % og for de sidste ar indenfor 5 %.

Tabel B1.3 Resultater fra deltagelse i Aquacon interkalibrering i november 1998 af anlyser anvendt til nedbgr-
sprover. De “sande” veerdier er de koncentrationer som prgverne er fremstillet til at have, mens veerdierne anfart
under DMU er de indrapporterede resultater opnaet efter analyse v.h.a. IC (NO, og SO,*) og SFA (NH,").

NH.*, mg-N/I NOs', mg-N/I S04, mg-S/i
Syntetisk nedbor “Sand” DMU “Sand” DMU “Sand” DMU
Prave 1 0,420 0,440 0,160 0,160 0,990 0,970
Prgve 2 1,290 1,323 1,230 1,253 4,770 4,890

Samlet vurdering
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Alt i alt betragtes resultaterne for kveelstofforbindelserne fra de to
interkalibrering, som veerende yderst tilfredsstillende. For ammoni-
um, nitrat og sulfat i nedber er forskellen mellem de pda DMU mélte
koncentrationer og de “sande” koncentrationer mindre end *5%
(bortset fra to prever med lave koncentrationsniveauer). Afvigelserne
mellem resultaterne opnaet pa DMU og de “sande” koncentrationer
kan derfor forklares ved de tilfeeldige fejl, som analyserne altid er
behzeftet med. Eventuelle systematiske fejl er derfor ubetydelige for
analyserne af ammonium vha. SFA og nitrat og sulfat méalt vha. ion-
chromatografi.
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Figur B1.2 Resultater fra deltagelse i Aquacon interkalibrering i november
1998. Figuren viser forskel i % mellem malt paA DMU og de opgivne “sande”
veerdier for koncentrationerne af ammonium, nitrat og sulfat i de syntetiske
nedbersprever. Sgjlerne repreesenterer resultaterne fra prove 1 og 2. Ned-
bersproverne er analyseret for nitrat og sulfat vha. IC, mens ammoniak er
blevet analyseret vha. SFA. (Bemeerk at for Prove 1 for nitrat var forskellen
0%, séledes at sgjlen ikke er synlig).
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Figur B1.3 Resultaterne for ammonium og nitrat fra DMU’s deltagelse i
EMEP-interkalibreringer fra 1989 til 1998. De fire sgjler for hvert ar repree-
senterer resultatet for hver sin syntetiske nedberspreve.
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Usikkerhedsbestemmelse

Fremgangsmide

Tidsserier 0g scatterplot

Tilfeeldig usikkerhed

Bilag 2 Parallelmaling med filterpack pa
madlestationen ved Lille Valby

I forbindelse med kvalitetssikring af maleresultater blev der udfert
parallelmalinger med filterpack-metoden for at bestemme usikker-
heden pa mélingerne. Malingerne blev fortaget pa malestationen ved
Lille Valby, hvor der i perioden fra d. 19.06.98 til d. 25.09.98 blev for-
taget filterpack-opsamlinger pa to ekstra filterpackopsamlere
(betegnet 0009B og 0010B).

Filterpack-opsamlerne var placeret med ca. 3 m afstand. Filterpack-
opsamlingerne og efterfolgende analyser fulgte normal procedure for
de filterpack-opsamlere, der anvendes i forbindelse med Det at-
mospferiske Baggrundsovervagningsprogram (se Ellermann et al.,
1996). Endvidere er de to ekstra filterpack-opsamlere blevet kalibre-
ret og kontrolleret inden og efter forsogsperioden. Resultatbehand-
ling er foregaet efter normal procedure mht. afsluttende datakontrol;
blot er det valgt at kassere alle opsamlinger, hvor der er mistanke om
fejl (f.eks. véde filtre). Bemeerk af skiftetidspunkt var sat til 24" i ste-
det for 8", som normalt i Det atmosfeeriske Baggrundsovervagnings-
program.

Resultater fra parallelmalingerne ses pa Figur B2.1 - B2.5, hvor data
er vist dels som tidsserier og dels som scatterplots (koncentrationer
fra de to filterpack-opsamlinger er plottet mod hinanden). Figurerne
viser, at der generelt er overensstemmelse mellem resultaterne fra de
to filterpack-opsamlinger, men at filterpack-opsamler 0010B har ten-
dens til at give hojere veerdier end filterpack-opsamler 0009B (se Ta-
bel B2.1); forskellen ligger i interval fra -3 til +16% forskel, men med
middel liggende pa +8% for de her medtagne forbindelser. Detaljeret
analyse af resultaterne fra parallelmalingerne viste at arsagen til for-
skellen mellem de to filterpack-opsamlere primeert skyldes en fejl pa
registrering af opsamlingsvolumen for filterpack-opsamler 0010B.
Arbejde er igangsat med at fierne denne type fejl pa filterpack-
opsamlerne. Fejlen er dog lille og resultaterne anses derfor for at vee-
re tilfredsstillende for de naevnte forbindelser.

Reproducerbarheden af malingerne med filterpack-opsamler bereg-
nes udfra den tilfeeldige usikkerhed pé resultaterne; lav tilfeeldig
usikkerhed giver god reproducerbarhed og omvendt. Den tilfeeldige
usikkerhed bestemmes ved at beregne “the modified median abso-
lute difference”(M.MAD), som det er anbefalet af EMEP (se EMEP,
1996 for detaljer om beregningsmetoden). M.MAD svarer til stan-
dard afvigelsen for normal fordelinger. Fordelen ved denne metode
er, at den er baseret pa medianen, hvilket betyder at den er ufelsom
over for tilstedeveerelsen af nogle f& ekstreme veerdier. Resultaterne
af beregningerne (se Tabel B1) viser at den tilfeeldige usikkerhed pa
malingerne af SO,, NH,, partikuleert bundet NH,, partikuleert bundet
S og sum-NO, under +16%, hvilket er tilfredsstillende.
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Figur B2.1 Tidsserie og
scatterplot for parallel-
malingerne af svovldio-
xid pa filterpackopsamler
be-tegnet 0009B og 0010B.
Enkelte outliers er blevet
udeladt ved beregning af
den orthogonale regressi-
onslinie. Outliers er mar-
keret med (o). Enheden
pa  scatterplottet  er
pgS/m’.
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Tabel B2.1 Median, heeldning og usikkerhed bestemt ved parallelmalin-
gen. Medianen er beregnet pa basis af resultater fra begge filterpack-
opsamlinger Heeldning af linien i scatterplottene (se Figur B2.1 - B2.6) er
bestemt udfra orthogonal regression af afbildninger af de to malestationer
overfor hinanden. Usikkerhed angives i form af 2-CoV (svarer til 2 gange
relativ standard afvigelse) for parallelmalingerne og er beregnet udfra
M.MAD og medianen.

Forbindelse Median Heeldning Usikkerhed
(2 CoV)
ug/m® %
NH,-N 0,90 0,97 15
SO,-S 0,43 1,05 10
NH,-N 1,07 1,10 15
sum NO,-N 0,56 1,13 15
partikuleert S 0,77 1,16 13
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Figur B2.2. Tidsserie og
scatterplot for parallel-
malingerne af ammoniak
pa filterpackopsamler be-
tegnet 0009B og 0010B.
Enkelte outliers er blevet
udeladt ved beregning af
den orthogonale regressi-
onslinie. Outliers er mar-
keret med (e). Enheden
pad  scatterplottet  er
pgN/m’.

Figur B2.3 Tidsserie og
scatterplot for parallel-
malingerne af partiku-
leert bundet ammonium
pa filterpackopsamler be-
tegnet 0009B og 0010B.
Enkelte outliers er blevet
udeladt ved beregning af
den orthogonale regres-
sionslinie.  Qutliers er
markeret med (e). En-
heden péa scatterplottet er
pngN/m’.
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Figur B2.4 Tidsserie og
scatterplot for parallel-
malingerne af sum nitrat
pa filterpackopsamler be-
tegnet 0009B og 0010B.
Enkelte outliers er blevet
udeladt ved beregning af
den orthogonale regres-
sionslinie.  Qutliers er
markeret med (e). En-
heden pé scatterplottet er
pgN/m’ for sum-nitrat.

Figur B2.5 Tidsserie og
scatterplot for parallel-
malingerne af partiku-
leert partikuleert bundet
svovl pa filterpackop-
samler betegnet 0009B og
0010B. Enkelte outliers er
blevet udeladt ved bereg-
ning af den orthogonale
regressionslinie. Outliers
er markeret med (o).
Enheden pd  scatter-
plottet pngS/m”.
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Bilag 3 Beregnede kvalstofdepositioner
til de danske farvande

Dette bilag indeholder tabeller for beregnede arlige ter-, vad- og to-
taldepositioner til de danske farvande for 1998. Hver tabel deekker et
hovedfarvand, hvor den samlede deposition til hovedfarvandet er
givet overst i tabellen
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Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
ID  Navn sition sition position  sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
10 Alle farvande 34.034 70.416 104.45 991.3 105371.7
Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
ID  Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
1 Nordsoen - samlet dansk del 13.034 32.499 45.532 931 48887.9
1 Nordsgen 11.700 29.873 41.573 938 44328.1
110 Hanstholm-Thyborgn, dbne del 0.316 0.933 1.249 875 1428.0
111 Hanstholm-Thyboron, kyst 0.053 0.098 0.151 878 172.0
121 Thyborgn-Nissum Fjord, kyst 0.035 0.051 0.085 702 121.6
124 Nissum Fjord 0.031 0.030 0.061 888 68.2
125 Nissum Fjord-Vedersg, kyst 0.012 0.015 0.027 761 35.7
131 Vederso-Ringkebing Fjord, kyst 0.032 0.039 0.071 806 88.0
132 Ringkabing Fjord 0.162 0.141 0.303 1045 290.5
133 Ringkabing Fjord-Nymindegab kyst 0.021 0.028 0.048 810 59.7
141 Nymindegab-Blavand, kyst 0.031 0.048 0.079 786 100.7
150 Blavand-Landegraense, abne del 0.342 0.692 1.034 838 1234.5
151 Blavand-Skallingen, kyst 0.017 0.026 0.043 816 52.5
152 Fang Nordsg, kyst 0.010 0.018 0.028 823 34.3
153 Romg Nordsg, kyst 0.008 0.017 0.025 857 29.5
161 Gradyb tidevandsomrade 0.051 0.068 0.119 900 132.4
162 Knudedyb tidevandsomrade 0.048 0.086 0.135 823 163.7
163 Juvre Dyb tidevandsomrade 0.037 0.070 0.107 839 128.1
165 Lister Dyb tidevandsomrade 0.125 0.267 0.392 933 420.2
Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
ID  Navn sition sition position  sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
2 Skagerrak - samlet dansk del 2.382 6.627 9.010 888 10150.2
2 Skagerrak - gvrige farvand 1.146 3.872 5.018 912 5500.9
210 Skagerrak Tannis Bugt, abne del 0.367 0.843 1.210 825 1466.6
211 Tannis Bugt 0.051 0.078 0.129 963 133.6
220 Skagerrak Jammerbugten, dbne del 0.427 0.897 1.324 862 1534.9
221 Jammerbugten 0.207 0.377 0.584 900 649.1
230 Skagerrak Vigsg Bugt, dbne del 0.171 0.525 0.696 861 808.9
231 Vigso Bugt 0.013 0.036 0.049 872 56.2




Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal

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

3 Kattegat - samlet dansk del 5.964 11.411 17.375 1032 16841.4

3 Kattegat, svenske del 1.647 3.985 5.632 836 6741.6
300 Kattegat &bne del excl. ger 2.639 5.731 8.370 967 8657.2
301 Leeso 0.253 0.436 0.688 912 754.9
302 Anholt 0.057 0.129 0.185 967 191.9
310 Hesselg Bugt gst, dbne del 0.252 0.764 1.016 1142 889.8
311 Gilleleje-Hundested kyst 0.023 0.070 0.092 1174 78.8
321 Isefjord Yderbredning 0.095 0.244 0.339 1349 251.2
322 Roskilde Fjord 0.054 0.111 0.164 1323 124.2
324 Isefjord Inderbredning 0.031 0.060 0.091 1471 61.7
330 Hesselg Bugt vest, abne del 0.208 0.562 0.770 1174 655.6
331 Nyrup Bugt-Sjeellands Odde 0.036 0.088 0.124 1334 93.2
341 Hjelm Dyb 0.112 0.204 0.317 1236 256.2
342 Alebugt Fornaes, Gjerrild Bugt 0.183 0.247 0.430 1304 330.1
350 Hevring Bugt, ydre del 0.193 0.291 0.484 1124 431.2
351 Dijursland Nordstrand 0.008 0.011 0.019 1326 14.3
352 Hevring Bugt, indre del 0.075 0.084 0.158 1355 116.8
353 Randers Fjord 0.018 0.020 0.037 1319 28.3
354 Kyst Randers Fjord-Mariager Fjord 0.007 0.009 0.016 1171 13.5
360 Alborg Bugt syd, abne del 0.270 0.402 0.673 1085 620.4
361 Mariager Fjord 0.029 0.031 0.060 1304 45.7
362 Alborg Bugt syd, indre del 0.073 0.106 0.179 1086 164.4
371 Langerak 0.015 0.021 0.036 1115 32.6
372 Nibe-Gjgl Bredning 0.072 0.090 0.163 1189 136.9
373 Lagster Bredning 0.178 0.270 0.448 1070 418.9
374 Limfjord midt-syd 0.158 0.164 0.322 1306 246.4
375 Limfjord syd for Mors 0.140 0.131 0.271 1074 252.6
376 Limfjord nordvest for Mors 0.073 0.105 0.178 920 193.9
377 Nissum Bredning 0.096 0.104 0.200 844 237.2
380 Alborg Bugt nord, abne del 0.205 0.308 0.513 1017 504.9
381 Alborg Bugt nord, indre del 0.062 0.089 0.152 1060 143.2
390 Albaek Bugt, abne del 0.222 0.358 0.580 955 606.9
391 Seaeby kystomrade 0.034 0.044 0.078 1085 72.2

392 Albaek Bugt, indre del 0.092 0.127 0.219 1014 216.4
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Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
ID  Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km® km?

4 Nordlige Beelthav - samlet dansk del 2.006 2.964 4.970 1264 3931.3
401 Nordlige Beelthav, dbne del gst 0.527 0.958 1.485 1220 1216.8
402 Nordlige Beelthav, abne del vest 0.521 0.575 1.096 1285 853.3
411 Sejro Bugten nord 0.136 0.317 0.453 1324 342.4
412 Sejrg Bugten syd 0.176 0.360 0.536 1284 417.2
420 Farvandet nord for Fyn, dbne del 0.059 0.057 0.116 1383 83.7
421 Feelles Strand 0.001 0.001 0.002 1309 1.4
422 Farvandet nord for Gabet 0.054 0.057 0.111 1365 81.5
423 Odense Fjord 0.045 0.045 0.091 1410 64.4
425 Kystomrade, farvandet nord for Fyn 0.010 0.010 0.020 1383 14.5
426 Neera Strand 0.004 0.004 0.009 1383 6.2
427 /[Ebelg Ost 0.012 0.011 0.023 1383 16.6
430 Omradet ud for Horsens Fjord, 0.136 0.157 0.293 1240 235.9

abne del

431 Sandbjerg Vig 0.014 0.015 0.028 1240 229
432 Asvig 0.015 0.012 0.027 1471 18.1
433 Horsens Fjord 0.066 0.055 0.121 1453 83.1
434 Saksild Bugt 0.038 0.045 0.083 1213 68.5
436 Norsminde Fjord 0.001 0.001 0.002 1214 1.8
440 Arhus Bugt, abne del 0.059 0.083 0.142 1177 120.8
441 Kalg Vig 0.042 0.058 0.100 1177 84.7
442 Skedshoved Flak 0.011 0.016 0.027 1177 229
443 Begtrup Vig 0.008 0.011 0.020 1177 16.6
444 Slettehage Rende 0.008 0.011 0.018 1177 15.7
445  Arhus Bugt, sydlige del 0.008 0.011 0.019 1177 15.9
446 Arhus Bugt, nordlige del 0.021 0.029 0.049 1177 42.0
451 Ebeltoft Vig 0.037 0.063 0.100 1190 84.3




Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
ID  Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?

5 Lillebeelt - samlet dansk del 1.406 1.599 3.004 1294 2321.3
510 Nordlige Lillebeelt, abne del 0.102 0.110 0.212 1242 170.6
511 /Ebelg vest 0.036 0.036 0.072 1322 54.3
512 Baring Vig 0.028 0.031 0.059 1240 47.4
513 Vejle Fjord 0.065 0.070 0.135 1247 108.3
520 Lillebeelt, Snaevringen hovedigb 0.039 0.041 0.080 1268 63.3
524 Gamborg Fjord 0.007 0.007 0.014 1374 10.1
526 Kolding Fjord 0.011 0.009 0.020 1356 14.6
530 Lillebeelt Bredning, &bne del nord 0.048 0.048 0.096 1375 69.7
531 Fonsskov sydvestkyst 0.002 0.002 0.004 1374 2.9
532 Fans Vig 0.005 0.005 0.009 1374 6.8
533 Tybrind Vig 0.007 0.007 0.014 1374 10.1
534 Hejlsminde Bugt 0.003 0.003 0.005 1380 3.9
535 Mosvig 0.008 0.008 0.016 1379 115
536 Unavngivet 0.003 0.003 0.005 1374 4.0
54 Lillebeelt Bredningen syd 0.002 0.002 0.004 1374 2.7
540 Lillebzelt Bredning syd, abne del 0.100 0.100 0.200 1374 145.3
541 Bredning syd-Fynssiden, Lillebeelt 0.015 0.015 0.030 1374 22.0
543 Argsund 0.003 0.003 0.007 1374 4.7
544 Haderslev Fjord 0.004 0.004 0.007 1378 53
545 @rby Strand 0.003 0.003 0.005 1374 3.7
546 Avng Vig 0.000 0.000 0.000 1376 0.2
547 Sandersvig 0.003 0.003 0.006 1375 4.7
550 Mellemste Lillebzelt gst, abne del 0.137 0.171 0.308 1277 241.3
551 Akrog Bugt 0.015 0.019 0.034 1275 26.8
552 Als nordastkyst 0.009 0.011 0.020 1267 15.5
553 Flovt Strand 0.005 0.006 0.012 1296 9.1
560 Sydlige Lillebeelt, abne del 0.269 0.329 0.598 1253 477.5
561 Helnaes sydkyst 0.003 0.004 0.008 1267 6.2
562 Helnaes Bugt 0.037 0.047 0.084 1288 65.2
563 Lyg Krog 0.014 0.017 0.031 1328 23.1
564 Lyo sydkyst 0.007 0.008 0.015 1332 11.1
565 /Erg sydvestkyst 0.023 0.028 0.051 1202 42.7
566 Als Ostkyst 0.031 0.038 0.070 1294 53.7
570 Flensborg Fjord, abne del 0.073 0.082 0.154 1348 114.6
571 Inderfjorden, Flensborg Fjord 0.024 0.025 0.049 1435 34.1
572 Mellemfjorden, Flensborg Fjord 0.045 0.050 0.095 1373 69.0
573 Senderborg Bugt 0.038 0.043 0.081 1348 60.0
574 Als Sydkyst 0.011 0.012 0.023 1348 17.4
575 Geltinger Bugt 0.013 0.015 0.028 1348 21.1
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Tabel fortsaettes

Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal

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

5 Lillebaelt - samlet dansk del 1.406 1.599 3.004 1294 2321.3
Fortsat
580 Mellemste Lillebeelt, &bne del vest 0.077 0.089 0.166 1285 129.1
581 Als Nordkyst 0.009 0.011 0.019 1267 15.3
582 Abenra Fjord 0.021 0.022 0.043 1301 33.0
583 Laddenhgj 0.003 0.003 0.005 1301 4.2
584 Genner Bugt 0.003 0.003 0.007 1301 5.1
585 Diernaes Bugt 0.005 0.006 0.011 1301 8.7
586 Sandvig 0.004 0.004 0.009 1299 6.7
587 Halk Strand 0.004 0.005 0.009 1270 6.9
591 Als Fjord 0.020 0.025 0.046 1271 36.0
592 Augustenborg Fjord 0.009 0.011 0.020 1287 15.8

593 Als Sund 0.004 0.004 0.008 1308 5.9




Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
ID  Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?

6 Storebeelt - samlet dansk del 2.546 3.161 5.707 1253 4556.6
610 Storebeelt gst, abne del 0.531 0.633 1.164 1374 847.1
611 Kalundborg Fjord 0.031 0.044 0.075 1324 56.8
612 Jammerland Bugt 0.065 0.090 0.155 1448 107.2
613 Musholm Bugt 0.083 0.095 0.178 1512 118.1
614 Agersg Sund nord 0.034 0.037 0.070 1496 471
620 Storstrammen-Smalandsfarvandet 0.330 0.440 0.770 1125 684.8
621 Agersg Sund syd 0.038 0.047 0.085 1260 67.4
622 Karrebaeksminde Bugt 0.140 0.181 0.322 1112 289.3
623 Smalandsfarvandet, gstlige del 0.063 0.081 0.143 1074 133.6
625 Guldborg Sund 0.040 0.056 0.096 1169 82.3
626 Smalandsfarvandet, Lolland 0.077 0.105 0.182 1158 157.3
631 Storstrammen 0.029 0.037 0.066 1075 61.1
632 Ulvsund 0.022 0.027 0.050 1070 46.4
633 Gronsund 0.016 0.024 0.041 1043 39.0
640 Langelandsbeelt, abne del 0.257 0.324 0.581 1201 484.0
642 Langelandsbeelt, Lolland 0.056 0.073 0.130 1179 110.0
643 Langelandsbeelt, Langeland 0.056 0.068 0.124 1232 100.6
644 Langeland nordvestkyst 0.003 0.004 0.007 1263 55
651 Ringsgard Bassin 0.046 0.054 0.100 1332 75.4
652 Svendborg Sund 0.011 0.012 0.023 1290 17.8
653 Det Centrale Ghav 0.141 0.171 0.312 1240 251.6
654 /Erg Bassin 0.078 0.093 0.171 1268 134.6
660 Langelandssundet, &bne del 0.072 0.085 0.157 1269 123.9
661 Langeland vestkyst 0.020 0.023 0.043 1263 34.0
662 Vemmenaes 0.003 0.004 0.007 1263 5.4
663 Lunkebugten 0.006 0.008 0.014 1263 11.0
664 Thurg 0.005 0.006 0.012 1263 9.2
665 Fynskysten, Langelands-sundet 0.022 0.026 0.048 1273 37.5
670 Storebeelt vest, &bne del 0.180 0.209 0.389 1384 281.4
671 Tarup Strand 0.007 0.007 0.014 1441 9.8
672 Nyborg Fjord 0.007 0.007 0.014 1441 9.6
674 Fynskysten, Storebeaelt 0.027 0.028 0.055 1441 38.1
675 Kertinge Nor/Kerteminde Fjord 0.022 0.022 0.044 1445 30.2
676 Hinsholm gstkyst 0.027 0.038 0.065 1317 49.7
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Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
ID  Navn sition sition position sition/areal

kton N kton N kton N kg N/km? km?
7 Oresund - samlet dansk del 0.549 0.867 1.416 1027 1379.4
710 Sydlige @resund, dbne del 0.341 0.597 0.937 977 959.3
711 Sydlige Qresund-Stevns 0.141 0.193 0.334 1038 321.9
712 Koge Bugt 0.016 0.016 0.032 1294 24.5
713 Amager sydkyst 0.174 0.238 0.412 1104 373.2
720 Nordlige Oresund, abne del 0.010 0.017 0.027 958 28.1
721 Amager/Svanemglle Bugten 0.122 0.211 0.333 930 358.3
722 Farvandet ved Tarbaek 0.022 0.036 0.059 951 61.9
723 Niva Bugt 0.008 0.015 0.023 911 25.7
724 Helsingor red 0.017 0.031 0.048 916 51.9
730 @resund-Tragten, abne del 0.002 0.005 0.008 938 8.1
731 Hellebeek kyst 0.021 0.066 0.087 1131 77.0
732 Hornbeek Bugt 0.006 0.014 0.020 990 20.2
733 Gilleleje grunde 0.005 0.016 0.021 1156 18.0
79 Oresund svenske del 0.003 0.009 0.012 1156 10.5
Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal

ID  Navn sition sition position  sition/areal

kton N kton N kton N kg N/km? km?
8 Sydlige Beelthav - samlet dansk del 1.109 1.602 2.71 1096.3 24731
810 Sydlige Beelthav vest, abne del 0.401 0.517 0.918 1175.9 781.0
811 Vejsnaes Bugt 0.057 0.071 0.128 1194.9 106.9
82 Sydlige Beelthav Ost 0.503 0.784 1.286 1049.0 1226.1
821 Farvandet syd for Lolland 0.037 0.051 0.089 1141.0 77.6
822 Lambo farvand 0.111 0.179 0.29 1031.7 281.4




Tordepo- Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal

ID  Navn sition sition position sition/areal

kton N kton N kton N kg N/km? km?

9 Osterspen - samlet dansk del 5.038 9.687 14.724 993 14830.6
90 Ostersgen, abne del 3.804 7.701 11.505 975 11805.4
910 Ostersgen-Bornholm, dbne del 0.556 1.031 1.587 1055 1504.3
911 Bornholm Regnne 0.008 0.015 0.023 1066 21.6
912 Bornholm vest 0.010 0.018 0.028 1061 26.4
913 Bornholm nord 0.031 0.048 0.079 1041 76.2
914 Bornholm gst 0.028 0.057 0.086 1090 78.5
915 Bornholm syd 0.016 0.040 0.056 1118 50.2
92 Farvandet gst for Falster-Mon 0.157 0.247 0.405 1030 393.1
921 Farvandet gst for Falster 0.042 0.066 0.107 1025 104.7
922 Hijelm Bugt 0.043 0.057 0.101 1045 96.3
930 Fakse Bugt, abne del 0.230 0.275 0.505 1103 458.1
931 Fakse Bugt-Mgn 0.018 0.023 0.041 1038 39.1
932 Stege Bugt 0.023 0.028 0.051 1072 48.0
933 Bggestrgsmmen 0.022 0.026 0.048 1072 44.6
935 Preesto Fjord 0.011 0.013 0.024 1072 22.8
936 Fakse Bugt-Stevns 0.039 0.039 0.078 1279 61.1
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Faldende neeringsstof-
koncentrationer

Positiv udvikling, men
stadig alvorlige problemer

Faldende tilforsel af fosfor

Usikker reduktion i
tilforslen af kvaelstof

Sammenfatning af Danmarks Miljeun-
dersogelsers nationale rapporter vedre-
rende resultaterne af det Nationale Pro-
gram for Overvagning af Vandmiljoet
(NOVA) 1998

Aret 1998 var karakteriseret af en mild og nedbersrig vinter og en
kold og bleesende sommer. Efter to ekstremt torre ar var ferskvands-
afstremningen i 1998 18% over middel for perioden 1989-98.

Den danske udledning af kveelstof til havmiljeet var i 1998 10% over
middel for perioden 1989-98, mens fosfortilferslen var lav, 35% under
middel for samme periode.

De marine omraders tilstand

Der er et fortsat fald i fosforkoncentrationerne og en svag tendens til
et fald i kveaelstofkoncentrationerne i havet. Biomassen af planktonal-
ger var generelt lav i 1998.

I lavvandede fjorde og kystomrader var iltsvind i 1998 af begreenset
udbredelse, varighed og intensitet pga. megen vind og lav vandtem-
peratur. I de dybe lagdelte omrader var iltsvindet derimod betydeligt
mere udbredt end i de to foregdende ar.

Tendenserne til en vis positiv udvikling for havmiljeet skal ses i lyset
af den meget alvorlige situation i 1980erne, som vedtagelsen af
Vandmiljeplan I segte at rade bod pa. I 1998 var der stadig alvorlige
problemer med iltsvind, udbredelsen af alegraes og makroalger var
stadig ikke tilfredsstillende, og der var heje koncentrationer af nee-
ringssalte og klorofyl. Nedberen i 1998 var over det normale, men de
negative effekter af dette blev kompenseret af en blesende og ret
kolig sommer. I &r med normal eller forhojet nedber og varmt og
stille sommervejr ma vi stadig forvente alvorlige miljeproblemer i de
danske farvande, da tilforslen af kveelstof bade fra land og fra atmo-
sfeeren fortsat er for hoj.

Der har siden 1989 veeret et markant fald i den samlede tilforsel af
fosfor til havet via vandleb og direkte spildevandsudledninger. Fal-
det kan tilskrives reduktioner i spildevandsbelastningen grundet en
stor renseindsats. Spildevand udger ikke leengere den altdomineren-
de del af fosfortilferslen, ogsa den diffuse afstremning udger nu en
betragtelig del af den samlede tilforsel.

Den samlede tilforsel af kveelstof til havet via vandleb og direkte
spildevandsudledninger haenger neje sammen med ferskvandsaf-
stromningen, der igen er teet knyttet til nedberen. Den diffuse af-
stremning har gennem hele perioden udgjort hovedparten af tilfors-
len med kveelstof. Derfor har kveelstoftilforslen varieret meget fra ar
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Faldende tilforsel af kvaelstof

fra atmosfaeren

Spildevandsrensning har
reduceret fosfor-
koncentrationerne

Kun smi eendringer i
kveelstof-koncentrationer

Spildevandsrensning har
forbedret tilstanden

Behov for reduceret
stoftilforsel fra det dyrkede
land
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til ar siden 1989. Ligesom for fosfor har der veeret et markant fald i
spildevandsudledningerne, hvorimod et lille fald i tilferslen fra dif-
fuse kilder er statistisk meget usikkert. Reduktionen i udvaskningen
fra dyrkede arealer kan sdledes generelt endnu ikke ses i vandlebene.

Kveelstofdepositionen fra atmosfeeren udgjorde i gennemsnit for pe-
rioden 1989-98 ca. 35% af den samlede kveelstoftilfersel til Kattegat
og Beelthavet og ca. 15% af den samlede kveelstoftilfersel til Oresund.
I Kattegat og Beelthavet er depositionen af kveelstof i sommerperio-
den maj-september af samme storrelse eller storre end tilferslen via
vandleb og direkte spildevandsudledninger og far derved stor be-
tydning for primaerproduktionen. I perioden er der sket et signifikant
fald i belastningen med alle kvaelstofforbindelser undtagen ammoni-
ak.

Vandlebenes tilstand

Der har siden 1989 veeret et fald i fosforkoncentration og -transport i
de vandleb, som ferst i 1990'erne var pavirkede af spildevand eller
dambrugsudledninger. I vandleb i dyrkede omrdder med ringe spil-
devandspdvirkning ses derimod kun en svagt faldende tendens med
store regionale forskelle. Sammenlignet med vandleb i naturomrader
er fosforkoncentrationerne stadig meget hejere i bade spildevands-
pavirkede (3-4 gange) og dyrkningspavirkede (2-3 gange) vandleb.

Kveelstofkoncentrationen i vandleb i dyrkede omrdder med ringe
spildevandspavirkning er ikke aendret veesentligt siden 1989. Det
estimerede fald pd 5% er statistisk meget usikkert. Derimod har der
veeret et fald (14%) i kveelstofkoncentrationen i vandleb, som i be-
gyndelsen af 1990'erne var pavirkede af spildevand. ZAndringen kan
udelukkende tilskrives reducerede spildevandsudledninger. Kon-
centrationerne i bdde spildevandspavirkede og dyrkningspavirkede
vandleb er typisk 4-6 gange s heoje som i naturvandleb.

Den biologiske vandlgbskvalitet blev i 1998 bedemt i 444 vandleb ud
fra Dansk Vandlebs Fauna Indeks. En stor del af vandlebene (43%)
blev karakteriseret som noget pavirkede, mens 20% af vandlebene
blev klassificeret som meget pavirkede. Kun 37% kunne karakterise-
res som upavirkede eller kun lidt pavirkede.

Soeernes tilstand

I 11 af de 27 soer, der er overvaget siden 1989, er der konstateret et
signifikant fald i fosforkoncentrationen. Denne forbedring kan for-
klares ved en mindre fosfortilfersel til sgerne, hvor iseer tilferslen fra
spildevand er reduceret markant. I disse seer kan nu ogsa registreres
et fald i meengden af planteplankton, ligesom vandets klarhed er oget
i de 11 sper. En veesentlig forbedring af miljetilstanden i de evrige
sper vil i mange tilfeelde kraeve at ogsa stoftilferslen til sgerne fra det
dyrkede areal reduceres.

Sammensetningen af planteplanktonet er aendret mod typer, der er
knapt sa fosforkreevende i flere af soerne, idet blagronalgerne er for-
svundet fra en raekke sger. I andre sper er blagrenalgerne dog tiltaget



Kovelstofgedskning
reduceret

Forbedret landbrugspraksis

Forventet reduktion i
udvaskning pd 25%

i meengde, idet der kreeves en storre reduktion i fosforkoncentratio-
nen i disse sger for bldgronalgerne ikke kan klare sig. I flere af sgerne
har eendringer i bl.a. fiskesammensatningen haft afgerende indfly-
delse pa stofomsaetningen og vandkvaliteten.

Kvealstoftilforsel fra de dyrkede arealer

Den samlede tilforsel af handelsgodning er faldet fra 392 mill. kg N i
1985 til 277 mill. kg N i 1998. Tilfersel af husdyrgedning er faldet fra
260 mill. kg N til 231 mill. kg N i samme periode. Sidstnaevnte fald
skyldes bedre udnyttelse af foderet. Nettotilferslen af kveelstof, dvs.
forskellen mellem tilfert og hestet kveelstof, udgjorde 134 kg N/ha i
1985 og 92 kg N/ha i 1998 og er over hele perioden faldet med 31%.

Detaljerede undersogelser i 6 landovervagningsoplande viser, at der i
perioden 1990-98 er sket forbedringer i landbrugspraksis. Over-
godskningen er mindsket, og handelsgodningsforbruget er reduceret.
Saledes er udnyttelsen af husdyrgedning forbedret med ca. 42%-
point. I 1998 blev minimumskravet til udnyttelse af husdyrgedning
dog ikke opfyldt pa ca. 14% af de ejendomme, som anvendte husdyr-
godning. Endvidere blev der overgedet pd ca. 10% af arealet. Model-
beregninger for alle markerne i de 6 oplande viser, at eendringen i
landbrugspraksis fra 1989/90 til 1997/98 over en arraekke vil medfe-
re en reduktion i udvaskningen fra rodzonen pa ca. 25%.
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Nation-wide Danish
Monitoring Programme

The theme for the report

Monitoring programme

Model calculations

Phosphor

English Summary

Atmospheric Deposition of Nitrogen
NERI, Technical Report No. 289. November 1999

Henrik Skov, Ole Hertel, Thomas Ellermann, Carsten Ambelas Skjoth,
Niels Z. Heidam

This report presents results from the Danish Nation-wide Back-
ground Monitoring programme for 1998. Within this programme,
concentrations of nitrogen compounds in the atmosphere in gas
phase as well as in particles are measured. Furthermore, the wet
depositions of nitrogen species are measured. Model calculations of
concentrations and depositions of nitrogen species supplement all
the measurements. In addition to the results for 1998, data for the
entire period 1989-98 are presented.

This year the theme for the report is deposition of nitrogen com-
pounds to open marine waters. The report therefore focus on the
loads of these waters obtained by analysis of measurements and by
model calculations.

In 1998 the monitoring programme consists of 7 stations where wet-
deposition of nitrogen is collected by bulk samplers and nitrogen
compounds in gas and particulate phase are collected by filter pack
samplers and nitrogendioxide samplers. All the resulting samples are
analysed in the laboratory of ATMI. In addition, a new monitoring
station at Lille Valby is established.

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

In last years report the deposition of atmospheric phosphor to the
inner Danish waters (surface area 34,600 km®) is estimated to 280 tons
P/year or 8 kg P/(km’ year). This corresponds to 4% of the total load
of phosphor provided from streams (including point sources) and the
atmosphere. This value is considered not to change much from year
to year and therefore no attempts have been made to perform a new
estimation for 1998. The value has to be considered as an upper limit
because of the risk for contamination of samples by biological mate-
rial. The deposition of atmospheric phosphor is therefore only of mi-
nor importance.

The emission of ammonia is highly related to the local agricultural
practice and is closely related to spreading of manure on the fields.
The concentration of ammonia in air is therefore lowest during the
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winter and highest during the spring and autumn with somewhat
lower values during the summer. The concentrations of particulate
ammonium have a maximum in the early spring and a local maxi-
mum in October. The reason is the dependency on sources of ammo-
nia in central Europe and on the presence of acetic particles. Finally,
meteorological parameters such as wind speed and wind direction
are important for the transport of air masses containing high con-
centrations of particulate ammonium from central Europe to Den-
mark. Nitrogen dioxide has highest concentrations in the winter due
to high emission rates, low dispersion and low chemical transforma-
tion during this time of the year. Sum-nitrate (equal to the sum of
nitric acid and particulate nitrate) consists mainly of particulate ni-
trate. The seasonal variation of nitrogen in particles (ammonium as
well as nitrate) is governed by long range transport of particles from
Central Europe to Denmark.

Sulphur dioxide concentrations are highest in the winter and lowest
in the summer and follow in the general the heating season. Sulphate
belongs to the same particle fraction as ammonium and has the same
seasonal variation as ammonium. This was demonstrated in a moni-
toring campaign, where particles were sampled in different size frac-
tions that were analysed for the content of ammonium, nitrate and
sulphate.

There is no general trend in the concentration of ammonia in Den-
mark during the period 1989 to 1998, but large variations between
stations are observed. The concentration of particulate ammonium is
decreased (mostly at a 99% confidence level) during the period. The
development is in accordance with the tendencies in the ammonia
emission inventories for Central Europe provided by EMEP, how-
ever, the decrease can also be explained by the fact that sulphur di-
oxide and sulphate are decreased with 30 to 45% in the period. Due
to the limited amount of data, trends cannot be determined for nitro-
gen dioxide. Sum-nitrate is also decreased (on a 95% confidence in-
terval) in East Denmark in the period 1989 to 1998, whereas such a
trend is not observed in West Denmark.

The composition of the species as function of particle diameter was
measured in a monitoring campaign at Lille Valby. Sulphate and
ammonium were solely found in particles with diameters below 1
pm, whereas nitrate was more evenly distributed between the parti-
cle fraction. This result is very important for the assumptions applied
to calculate the dry deposition.

The total nitrogen deposition to Danish waters, estuaries, creeks and
bays was calculated to be in the range 0.7 and 1.6 ton N/km® in 1998,
see Figure 3.14. The highest nitrogen deposition was found for
coastal areas, the northern part of the North Sea, and the northeast-
ern part of Skagerrak. Large amount of precipitation in the two latter
areas is partly responsible for the large depositions to these two ar-
eas. For coastal areas the large depositions are caused by the presence
of local ammonia sources. Deposition to the open sea is typically 1ton
N/km’ and the total nitrogen deposition to Danish waters is about
100 kton N/year.



Sources

Uncertainty in the
calculations

The deposition of atmospheric nitrogen to Inner Danish Waters is
dominated by contributions from agricultural activities, e.g. about
60% to Limfjorden and about 54% to the Kattegat Strait. Combustion
processes are the sources of the remaining part. Danish sources con-
tribute with about 27% of atmospheric deposition to the Danish part
of Kattegat and 7% to the Danish part of the North Sea. Whereas in
some estuaries, creeks and bays Danish sources are responsible for
more than 40% of the atmospheric deposition of nitrogen. The high
contribution to these coastal regions is caused by the deposition of
locally emitted ammonia. In the average Danish sources contribute
with about 14% of the atmospheric nitrogen load to Danish waters.

The uncertainties of the model calculations are estimated from com-
parison with measurements. For the open sea it estimated to be 30 to
40 % and for coastal areas it is estimated to 40 to 60%. Over land the
uncertainty is much larger and is about a factor 2.
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Kveelstofdepositionen af atmosfeeren udgjorde i gennemsnit for
perioden 1989-98 ca. 35% af den samlede kveelstoftilforsel til Kattegat
og Beelthavet og ca. 15% af den samlede kvaelstoftilforsel til Fresund.
I Kattegat og Baelthavet er depositionen af kvaelstof i sommerperioden
maj - september af samme storrelse eller storre end tilforslen via
vandleb og direkte spildevandsudledninger, og far derved stor be-
tydning for primaerproduktionen. I perioden er der sket et signifikant
fald i belastningen med alle kveelstofforbindelser undtagen
ammoniak.
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