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Forord

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

Hensigten med Vandmiljeplanens Overvagningsprogram var at un-
dersoge effekten af de reguleringer og investeringer, som er gennem-
fort i forbindelse med Vandmiljoplanen (1987). Systematisk ind-
samling af data gor det muligt at opgoere udledninger af kveelstof og
fosfor til vandmiljoet samt at registrere de ekologiske effekter, der
folger af eendringer i belastningen af vandmiljeet med neeringssalte.
Med NOVA er programmet udvidet til at omfatte bade vandmiljeets
tilstand i bredeste forstand og miljefremmede stoffer og tungmetal-
ler.

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

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 siledes baseret pa
amtskommunale data og rapporter af overvagningen af de ferske
vande.

Rapporten "Marine omrader - Status over miljetilstanden i 1999" er
baseret pd amtskommunale data og rapporter af overvdgningen af
kystvande og fjorde samt Danmarks Miljoundersogelsers og vore
nabolandes overvagning af de abne havomrader.

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

Endelig er rapporten "Atmosferisk deposition 1999" baseret pa
Danmarks Miljgundersogelsers overvagning af luftkvaliteten i Dan-
mark.
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Milinger

Modelberegninger

Kvelstofdeposition til
farvande

Sammenfatning

Denne rapport preesenterer resultater fra dette drs rapportering af
atmosfeeredelen af NOVA 2003 og opsummerer hovedresultaterne
vedrorende maling og beregning af koncentrationer af atmosfeeriske
kveelstof-, fosfor- og svovlforbindelser og deposition af disse til dan-
ske hav- og landomrdder for 1999. Endvidere er koncentrationsnive-
auer og vaddepositioner for 1999 sammenholdt med niveauerne for
de sidste 10 ar.

Maleprogrammet bestar i 1999 af otte stationer, hvor der males vad-
deposition af ammonium, nitrat, fosfat (semikvantitativt) og sulfat
vha. bulkoopsamlere. Pa seks af disse stationer er luftens indhold af
forurenende kvaelstof-, fosfor- og svovlforbindelser i gas- og partikel-
fase blevet opsamlet med filterpackopsamlere og efterfelgende ana-
lyseret i laboratoriet. Endelig er kvaelstofdioxid blevet bestemt vha.
kveelstofdioxidopsamlere og monitorer.

Malingerne i overvagningsprogrammet er suppleret med modelbe-
regninger af koncentrationer og deposition af kveelstof- og svovlfor-
bindelser til danske havomrader, fjorde, vige, bugte og landomrader
udfert med ACDEP-modellen (Atmospheric Chemistry and Deposi-
tion). Modellen er baseret pa simulering af de fysiske og kemiske
processer i atmosfeeren og anvender meteorologiske data og emissi-
onsopgerelser pa europeeisk skala som input. Modellen er en sakaldt
trajektoriemodel.

Maélet med at kombinere malinger og modelberegninger er, at forde-
lene ved de to metoder kan udnyttes. Konklusioner vedrerende

e aktuelle koncentrationsniveauer ved malestationerne,

e depositionen ved madlestationerne,

e sesonvariationer og

e udviklingstendenser for koncentrationer og depositioner

er sdledes hovedsageligt baseret pd malingerne, som ogsé er anvendt
til vurdering af resultaterne fra modelberegningerne. Beregninger og
konklusioner vedrerende

e depositioner til de enkelte farvands- og landomréder,
e kildefordeling og
e det danske bidrag

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

For 1999 viser modelberegningerne, at den samlede kveelstofdeposi-
tion til de danske farvande, fjorde, vige og bugte varierer fra 0,9 til
1,9 ton N/km’ med et gennemsnit pa omkring 1,1 ton N/km’ (se Fi-
gur 5.17). Dette giver en samlet kveelstofdeposition til de danske far-
vandsomrader pd 120 ktons N. En mere detaljeret opgerelse af depo-
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sition opdelt pd de forskellige danske farvandsomrdder, fjorde, vige
og bugte er givet i Tabel 5.1 og i Bilag 2. Depositionen er storst til
fjorde og kystneere omrader. Tidligere var den beregnede deposition
til den nordlige del af Nordseen og den nordvestlige del af Skagerrak
ogsd meget hej, men eendringer i de nedbersdata, som anvendes til
modelberegningerne, har imidlertid reduceret depositionen i den
nordlige del af Nordseen og Skagerrak. Dette vurderes at give et bed-
re billede af den egentlige deposition. Endvidere ses en gradient i
kveelstofdepositionen med hejest deposition i syd og lavest i nord.
Kveelstofdepositionen til de danske farvande fordeles med 80 % til-
fort som vaddeposition og 20 % som terdeposition. Andelen af vad-
deposition er lidt hgjere i forhold til tidligere ar og dette er forarsaget
af mere nedber i 1999.

Kveelstofdepositionen til landomraderne ligger mellem 1,1 og 2,8 ton
N/km’, med hejest deposition i den sydvestlige del af landet og med
lavest deposition i den nordlige del og pa Bornholm, se Figur 5.18.
For landet som helhed beregnes en kveelstofdeposition pa 90 ktons N.
Variationen i depositionen skyldes fordelingen af nedbersmeengde,
forskelle i afstand til omrader med hgje emissioner i den nordlige del
af det europeaeiske kontinent og intensitet af husdyrbrug og dermed
ammoniak emissionen pa mere lokal skala. Depositionen er generelt
hgjere til land end til vand, hvilket primeert skyldes deposition af
ammoniak fra lokale landbrug og sterre deposition af kvaelstofdioxid
til landoverflader end til vandoverflader.

Den samlede deposition af kveelstof til danske landomrader og far-
vande i 1999 bliver sammenlagt 210 ktons N, hvilket betyder at depo-
sitionen er af samme storrelse som emissionen. For 1998 er den sam-
lede emission af kveelstof estimeret til 160 ktons N (Vestreng &
Storen 2000).

Det estimeres at den uorganiske fosfordeposition til de Indre Danske
Farvande (areal 31.500 km®) er pa ca. 255 tons P i 1999. Dette estimat
angiver en gvre greense og er fremkommet ud fra en vurdering af, at
der ikke er sket eendringer i fosfordepositionen fra atmosfeeren i for-
hold til de sidste ar. Denne vurdering stottes af malingerne af luftens
indhold af partikuleert bundet fosfor og af malinger udfert af Fyns
Amt.

For svovlforbindelserne er der for 1999 kun praesenteret beregninger
af den samlede deposition til landomrader. Disse beregninger viser at
svovldepositionen varierer mellem 0,4 og 1,5 tons S/ km’ med de he-
jeste depositioner omkring de sterre byer og i de omrader, hvor det
regner meget.

Den arlige terdeposition af kveelstof- og svovlforbindelser folger i
store treek koncentrationsniveauerne saledes at lavt koncentrations-
niveau giver lav terdeposition og vice versa. Derfor vurderes udvik-
lingstendenserne i terdepositionen pa basis af udviklingen i de malte
koncentrationsniveauer. Malingerne for 1999 viser at koncentrations-
niveauerne for kveelstofforbindelserne er lidt hejere end i 1998, mens
der for svovlforbindelserne males samme koncentrationsniveau i
1999 som i 1998. Malingerne for 1999 giver ingen eendringer i det
generelle billede af udviklingstendenserne for perioden 1989-1999:



Udviklingstendens for
vdddeposition

Samlet deposition

e Generelt set er der ikke sket nogen signifikant eendring i arsmid-
delkoncentrationen af ammoniak pa madlestationerne. Om dette
gelder for Danmark som helhed er vanskeligt at vurdere, fordi
der er store forskelle mellem madlestationerne. Ved Ulborg og
Keldsnor males en lille stigning i arsmiddelveerdierne og ved
Tange, Anholt og Frederiksborg males fald i koncentrationen, men
det er kun ved Tange, at faldet er signifikant.

e For arsmiddelkoncentrationen af partikuleert bundet ammonium
males et signifikant fald. Faldet ligger for alle malestationer pd 32-
38 % for perioden 1989-1999.

e For armiddelkoncentrationen af sum-nitrat observeres et signifi-
kant fald pa fem ud af de seks malestationer. Faldet ligger pa 13-
26 % for perioden 1989-1999.

e For svovlforbindelserne males et stort signifikant fald i arsmid-
delveerdierne pa alle malestationerne. I perioden 1989-1999 males
fald pa ca. 70-90 % for svovldioxid og 46-63 % for partikuleert
bundet sulfat.

Da eendringerne i koncentrationerne af partikuleert bundet ammoni-
um, sum-nitrat og svovlforbindelserne er meget ens pd malestatio-
nerne geelder de malte reduktioner formentligt for landet som hel-
hed.

En stor del af svovldioxid og den partikuleert bundne kveelstof og
svovl langtransporteres til Danmark fra den nordlige del af central
europa. Faldet i koncentrationerne og dermed terdepositionen af
disse forbindelser folger stort set udviklingen i EMEP’s opgorelser
for emissionen af kveelstof og svovl i den nordlige del af det euro-
peeiske kontinent. Da lokale danske kilder ogsa pavirker koncentrati-
onsniveauerne har reduktionen i emissionen af svovl og kveelstof i
Danmark ogsa betydning. Udviklingen for kveelstofdioxid er endnu
ikke vurderet statistisk grundet datamaterialets begraensede omfang.

11999 er der pa alle stationerne malt en vaddeposition pa niveau med
eller lidt hojere end i 1998 (varierer lidt fra malestation til malestati-
on). Dette er ogsa forventet, da nedbersmaengden viser tilsvarende
forskel mellem de to ar. For hele perioden 1989-1999 males meget
forskellig vaddeposition fra ar til ar, hvilket skyldes de store forskelle
i den arlige nedber. For ammonium og nitrat observeres en tendens
til et svagt fald i vaddepositionsmeengden, men faldet er ikke signifi-
kant. For sulfat males til gengeeld et stort signifikant fald pa 33-51 % i
perioden fra 1989-1999. Arsagen til det store fald er, som for koncen-
trationsniveauerne af svovlforbindelser, det store fald i svovlemissi-
onerne i Danmark og resten af Europa.

Da vaddepositionen af kveelstofforbindelserne udger sterstedelen af
den samlede deposition vurderes, at der i perioden 1989-1999 har
veeret et lille fald i depositionerne til de danske land- og vandomra-
der. Denne vurdering skal tages med forbehold for, at faldet for-
mentligt ikke er statistisk signifikant, og at variationerne fra ar til ar
kan verre storre end det samlede fald gennem hele perioden. For
svovlforbindelserne males store og signifikante fald i bade vad- og
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tordepositionen. Den samlede deposition af svovlforbindelserne er
derfor i den forlebne periode reduceret til omkring halvdelen af ni-
veauet i 1989.

For hovedparten af de malte forbindelser ses en seesonvariation, som
primeert er bestemt af seesonvariationer i emissioner, fysisk og ke-
misk omdannelse og transport i atmosfeeren. Det generelle billede af
seesonvariationerne kan sammenfattes til folgende:

Ammoniakkoncentrationen er lavest om vinteren, hejest forar og
efterar og med lidt lavere koncentrationer om sommeren i forhold
til koncentrationen forar og efterar. Arsagen hertil er primeert sae-
sonvariation i den lokale landbrugspraksis, idet ammoniak i at-
mosfeeren primeert stammer fra landbruget, hvor navnlig ud-
bringning af husdyrgedning spiller en stor rolle. Seesonvariation i
de meteorologiske forhold er dog ogsa en vigtig faktor.

Koncentrationen af partikuleert bundet ammonium har maksi-
mum i det tidlige forar og et lokalt maksimum i oktober. Arsagen
hertil er samspillet mellem saesonvariation i udslip af ammoniak,
dannelse af ammoniumholdige partikler samt transportprocesser-
ne, som er ansvarlige for langtransport af ammonium fra den
nordlige del af det europaeiske kontinent til Danmark.

For kveelstofdioxid males de hojeste koncentrationer i vinterhalv-
aret. Kveelstofoxider emitteres i forbindelse med forbreendings-
processer og emissionerne er storst i vinterhalvaret pga. opvarm-
ning. Spredningsforhold er dog ogsa en vigtig faktor.

For sum-nitrat (hovedsageligt partikuleert bundet nitrat) ses fuld-
steendig samme billede som for partikuleert bundet ammonium.
Her er det blot saesonvariation af emission af kveelstofoxider i
kombination med oxidation til salpetersyre/nitrat, der har betyd-
ning. Transportprocesserne har ligeledes en vigtig rolle ved for-
klaring af den observerede saesonvariation i Danmark.

For svovldioxid observeres, som gennemsnit for perioden 1989-
1999, en meget klar seesonvariation med de hgjeste koncentratio-
ner om vinteren. Svovldioxid stammer primeert fra emissioner i
forbindelse med forbreending af svovlholdigt breendstof og lige
som for kvelstofdioxid er emissionen derfor hgjest i vinterhalv-
aret. Seesonvariationen ses tydeligt i gennemsnittet for perioden
1989-1999. For 1999 maéles imidlertid ingen udpreaeget seesonvaria-
tion, hvilket kan skyldes de meteorologiske forhold og/eller en
eendring i seesonvariationen af emissionerne.

For partikuleert sulfat observeres ingen udpreeget seesonvariation,
hvilket ellers kunne have veeret forventet udfra sammenligning til
de partikuleert bundne kveelstofforbindelser. Arsagen er forment-
ligt, at sulfat udover de menneskeskabte udslip ligeledes har an-
dre kilder (havsalt og algenedbrydning), som har faet relativt me-
re betydning efter de store reduktioner i emissionen af menneske-
skabt svovldioxid. Endvidere er der ogsa betydelige forskelle i de
kemiske processer, som forer til dannelse af de partikuleert bund-
ne forbindelser.
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For nitrat og sulfat ses ingen tydelig seesonvariation, men der er dog
tendens til at vadddepositionen folger seesonvariationen af nedberen,
der for perioden 1989-1999 var sterst efterar og vinter og lavest forar
og sommer. Den gennemsnitlige seesonvariation af bade nedbers-
mengde og vaddeposition af nitrat og sulfat er dog lille set i forhold
til forskellene fra ar til &r, ligesom der er store geografiske forskelle.
For ammonium ses en mere tydelig seesonvariation med hojst vad-
deposition i sommerhalvéret. Arsagen hertil er, at ammoniak let op-
tages i vanddraber i atmosfeeren, og at ammoniakkoncentrationen er
hej i sommerhalvaret. Denne effekt spiller tydeligvis en lige s vigtig
rolle, som variationerne i selve nedbersmaengden. Seesonvariation for
vaddeposition af ammonium kan veere vigtig i forbindelse med alge-
opblomstringer, da det netop er i sommerhalvaret, at den atmosfeeri-
ske deposition relativt betyder mest i forhold til andre tilforsler til de
danske farvande.

Den atmosfeeriske deposition af kvaelstof til danske farvande stam-
mer i 1999 stort set ligeligt fra landbrug (ca. 40 %) og forbreendings-
processer (ca. 60 %). For omrader teet pa landbrug ses dog et lidt he-
jere bidrag fra landbruget. Saledes bidrager landbrugskilder med
godt 60 % af depositionen til Limfjorden og godt 50 % af depositio-
nen til Kattegat, mens diverse forbreendingsprocesser er kilde til re-
sten. Af den samlede deposition til farvandene bidrager danske kil-
der med 28 % til Kattegat og 9 % til Nordseen. Derimod udger det
danske bidrag mere end 40 % for nogle fjorde, vige og bugte. Det haje
danske bidrag i disse omrader skyldes helt overvejende deposition af
lokalt emitteret ammoniak. I gennemsnit udger det danske bidrag
omkring 15 % af den atmosfeeriske kveelstoftilfersel til de danske
farvande. For depositionen til landomraderne vil de lokale danske
kilder sla endnu steerkere igennem.

Kilder til deposition af svovl i Danmark er primeert diverse forbraen-
dingsprocesser. Dog kommer en mindre del af sulfat fra havsalt og
nedbrydning af alger. Den danske del af kilderne til depositionen af
svovl er ikke blevet praesenteret i forbindelse med dette ars rapporte-
ring.

Usikkerheden péd beregning af deposition af kveelstof til de danske
farvande er meget sver at bestemme. Pa nuveerende tidspunkt sken-
nes usikkerheden, lige som i tidligere rapporter, at ligge pa 30-40 %
for de abne farvande og 40-60 % for kystneere farvande. For depositi-
onerne til land er usikkerheden skennet til at veere op til en faktor 2
pa den arlige depositionen. Det vurderes at revisionen af modellen
og de nye meteorologiske data har givet en forbedring af resultaterne
af modelberegningerne. Data fra et ar er imidlertid ikke nok til at
vurdere om de bedre resultater var tilfeeldigheder for 1999. Effekten
af eendringerne af modellen vil derfor blive kvantificeret nar der
foreligger en leengere tidsserie med den reviderede model og nye
meteorologiske data. Endvidere skal det neevnes at emissioner fra
skibe endnu ikke er inkluderet i beregningerne. Dette forventes gjort
snarligt og dette forventes at give anledning til en mindre foregelse
af depositionerne.
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NOVA - BOP

Formal og strategi

Milinger og modeller

1 Indledning

Arets rapportering praesenterer resultater fra atmosfeeredelen af det
Nationale Overvagningsprogram for Vandmiljget (NOVA 2003) for
1999 og viser resultater fra bestemmelse af luftkoncentrationer og
depositionsmeaengder af eutrofierende, forsurende og miljoskadelige
stoffer. Dette arbejde udferes af Danmarks Miljoundersogelser
(DMU), Afdeling for Atmosfeerisk Miljg (ATMI), som en del af Det
Atmosfeeriske Baggrundsovervagningsprogram (BOP).

Denne rapport preesenterer resultaterne for 1999 for de kveelstof-,
fosfor-, og svovlforbindelser, som er vigtigst i relation til eutrofiering
og forsuring. For at seette malingerne i relief diskuteres seesonvariati-
oner og mulige udviklingstendenser for niveauerne af luftforure-
ningskomponenterne i perioden 1989-1999, hvor Vandmiljeplanens
Overvagningsprogram har veeret i funktion. Endvidere fremlaegges
resultater fra modelberegninger af luftkoncentrationer og depositi-
onsmeengder for 1999. Resultaterne for tungmetalmalingerne foreta-
get i forbindelse med NOVA 2003 praesenteres af praktiske og tekni-
ske grunde i en separat rapport (Hovmand & Kemp 2000).

Som udgangspunkt for preesentationen af resultaterne gives i dette
kapitel en kort introduktion til BOP med fokus pd de vesentligste
endringer i programmet i forhold til tidligere r. En mere detaljeret
gennemgang af male- og analysemetoder samt modelopbygning og
beregningsprocedure er givet i Ellermann et al. (1996) og Frohn et al.
(1998). Herefter gives en kort opsummering af de meteorologiske
forhold i 1999, idet disse spiller en afgerende rolle for niveauer og
depositioner af luftforureningskomponenter. Endelig afsluttes med
en kort gennemgang af rapportens opbygning.

1.1 Overvagningsprogrammet

Formélet med BOP er dels at beskrive luftforureningen over danske
land- og havomrader, dels at bestemme den atmosfeeriske tilforsel af
eutrofierende, forsurende og miljoskadelige stoffer til danske okosy-
stemer. Det er hensigten med overvdgningsprogrammet, at det skal
veere landsdaekkende, kontinuert og langsigtet. Resultaterne fra
overvagningsprogrammet bruges til at beskrive den geografiske og
tidslige variation af luftforureningskomponenterne og giver mulig-
hed for at vurdere arsagerne til eventuelle eendringer. I udferelsen af
programmet arbejdes der hele tiden hen mod at implementere den
nyeste viden inden for atmosfeereforskning og pa at sikre hgj kvalitet
af resultaterne.

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 omrdder, som er sveere at deekke vha. malestatio-
ner; f.eks. havomrdder. Modellerne giver en sterre geografisk oplos-
ning samt mulighed for at vurdere betydningen af bidrag fra de for-
skellige kilder til forureningen. Desuden kan modelresultaterne an-
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vendes til at analysere arsager til observerede niveauer og eventuelle
eendringer i disse.

I 1999 omfattede malenettet i BOP otte madlestationer (se Figur 1.1)
fordelt over det danske baggrundsomrade og opdelt pa seks hoved-
stationer (Ulborg, Tange/Sepstrup Sande, Lindet, Anholt, Keldsnor
og Frederiksborg), en nedborsstation (Pedersker) og en udviklings-
station (Lille Valby). Siden 1998 er der kun sket en mindre szendring af
stationsnettet, idet nedbersmalingerne ved Tange er for blevet flyttet
til Sepstrup Sande; ca. 30 km sydvest for Tange, hvor der i forbindel-
se med ionbalanceprogrammet hidtil er blevet udfert nedbersmalin-
ger. Flytningen fortages for at forbedre mélingerne, idet nedbersma-
lingerne ved Tange hyppigt blev kontamineret med biologisk materi-
ale (edderkopper, fugleklatter m.m.). Arsagen til den hyppige kon-
taminering af proverne er formentligt beliggenheden teet ved Gu-
dend. Konsekvenserne af flytningen vil blive diskuteret kort i forbin-

delse med praesentationen af resultaterne fra Tange og Sepstrup San-
de.

Figur 1.1 Eksempler pa udstyr pa malestationerne. Til venstre: Filterpackopsamler til opsamling af luftpre-
ver. Filtepackopsamleren bestar af en filterholder (for enden af hver af de otte arme) indeholdende fire
filtre, som luften suges igennem. Luftforurenngskomponenterne opsamles derved pa de fire filtre. Til hejre:
Nedbersopsamlere til bestemmelse af bulkdeposition (dvs. vaddeposition plus et lille bidrag fra terdeposi-
tion). Nedbersopsamlerne bestar af et stativ, en tragt og en opsamlingsflaske skruet pa forneden af tragten.
Opsamlingsflasken er placeret i et ror for at beskytte mod solens lys.
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Placeringen af malestationerne samt en beskrivelse af lokaliteten ved
malestationerne fremgar af Figur 1.2 og Tabel 1.1. P4 hovedstationer-
ne males vaddeposition af kvaelstofforbindelser (ammonium og ni-
trat) og sulfat samt luftens indhold af kveelstofforbindelser i gasfase
(ammoniak, kveelstofdioxid og salpetersyre), samt pa partikelform
(ammonium og nitrat). Tilsvarende males svovldioxid og sulfat i
henholdsvis gas- og partikelfase. P4 malestationen ved Pedersker
males kun vaddeposition mens der ved Lille Valby males vdddepo-
sition og kveelstofdioxidkoncentration (i forbindelse med det Lands-
deekkende Maleprogram). Pa malestationen ved Ll. Valby foretages
endvidere undersogelser til dokumentation af méalemetoder.

Tabel 1.1  Malestationer i Det Atmosfeeriske Baggrundsovervigningsprogram i 1999. Den geografiske
placering er angivet i UTM-32-koordinater (Universal Transverse Mercator Grid). Endvidere angives

landskabstype, lokale kilder,
af malestationen.

hvilke proveopsamlere, der er pa lokaliteten, samt tidspunktet for oprettelse

Stationsnavn UTM-koordinater Landskabstype “Lokale” kilder PrexvetagereA Oprettelses-
(km @, km N) tidspunkt
Ulborg 465, 6239 skov fa nedb., qutp.E 85.05.23
Tange 537, 6246 skov, sg landbrug luftp. 78.10.01
Sepstrup Sande 526, 6215 hede fa nedb 89.06.01
Lindet 493, 6111 skov landbrug nedb., luftp. 88.06.01
Anholt 657, 6287 kyst fa nedb., luftp.® 88.09.15
Keldsnor® 611, 6066 kyst, skov landbrug nedb., luftp. 78.10.01
Frederiksborg 709, 6206 skov Hillerad by nedb., luftp. 85.05.23
Lille Valby® 696, 6177 mark landbrug nedb.®, Iluftp.k 96.01.01
Pedersker 880, 6113 kyst fa nedb. 89.06.06

A. Nedb.: Bulk-opsamlere til ind
B. Suppleret med NO,-opsamler.

samling af nedber, luftp.: filterpacks til opsamling af luftprever

C. Bestar af tetplacerede malestationer ved Keldsnor, Follesbjerg og Bagenkop
D. Stationen kom i funktion i lebet af 1996.
E. Suppleret med monitor til maling af kveelstofdioxid

Viiddeposition

Gasser og partikel-
bundet kveelstof 0og svovl

Maélingerne af vaddeposition foretages pa halvmanedsbasis vha.
bulkopsamlere (se Figur 1.1). Med bulkopsamlere er nedberstragten
altid aben, hvilket betyder at bulkopsamlerne opsamler vaddepositi-
on plus et lille bidrag fra terdeposition af luftens indhold af luftfor-
ureningskomponenterne. Nedboersproverne analyseres efterfolgende
i laboratoriet pA DMU-ATMI bl.a. for indhold af ammonium, nitrat
og sulfat.

Malingerne af luftens indhold af kveelstof- og svovlforbindelser
foretages pa degnbasis vha. filterpackopsamlere (se Figur 1.1). Med
filterpackmetoden opsamles prover af gas og partikler pa fire filtre i
serie, hvorved de forskellige kemiske forbindelser kan separeres fra
hinanden. Filtrene analyseres efterfolgende i laboratoriet, og ud fra
analyseresultaterne og det anvendte luftvolumen bestemmes luftens
indhold af ammoniak, svovldioxid og salpetersyre samt indholdet af
partikuleert bundet ammonium, nitrat og svovl. Bemeerk at filter-
packmetoden ikke giver nogen fuldsteendig separation af salpetersy-
re og partikuleert nitrat, og derfor rapporteres i stedet summen af
koncentrationerne; i det folgende betegnet sum-nitrat.

15



NO,-milingerne

Tungmetaller, fosfor og
andre milte komponenter

16

Kveelstofdioxid (NO,) mélingerne foretages pa degnbasis med NO.,-
opsamlere (findes kun pa Anholt). En NO,-opsamler opkoncentrerer
luftens kveelstofdioxid pa et impraegneret glasfilter, og ved den efter-
folgende analyse i laboratoriet bestemmes koncentrationen ud fra
analyseresultat og luftvolumen. Desuden males kvaelstofdioxid med
kemiluminescensmonitor ved Ulborg, Lille Valby og Keldsnor i for-
bindelse med Ionbalanceprogrammet og det Landsdaekkende Male-
program (LMP). Monitormédlingerne vil i denne sammenheeng blive
praesenteret i form af beregnede degnmiddelvaerdier.

]

Pedersker

- -

100 km :

Figur1.2  Malestationer i Det Atmosfeeriske Baggrundsovervagningspro-
gram. (@) Station hvor der males bade vaddeposition og koncentrationer i
luft. (A) Station hvor der kun méles vaddeposition.

[P
N

Lindet °
[ ]
- \\
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Ud over de naevnte kvelstof- og svovlforbindelser males en lang
reekke andre kemiske forbindelser (se Tabel 1.2). Primeert males en
reekke tungmetaller bade pa partikuleer form i luften og i nedber.
Resultaterne vil, som allerede naevnt, blive publiceret i en separat
rapport (Hovmann & Kemp 2000 ). Derudover males indholdet af
fosfor i atmosfeerens partikler og i nedber (dog kun semikvantitativt),
dels fordi fosfat er et vigtigt neeringssalt og dels fordi fosforindholdet
i nedber anvendes til vurdering af om nedberspreverne er forurenet
med biologisk materiale f.eks. fugleklatter (se Kapitel 3). Endelig
males en raekke andre komponenter, som er vigtige i andre luftfor-
ureningssammenhaenge, og som bidrager til den nedvendige kvali-
tetssikring.



Internationale forpligtelser
0g programimer

Andre danske programmer

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

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

e Luftmonitering under Paris Kommissionen (OSPARCOM) til
overvagning af luftforureningens belastning af Nordseen.

e Luftmonitering under Helsinki Kommissionen (HELCOM) til
overvagning af luftforureningens belastning af OUstersoen.

I disse overvagningsprogrammer males en lang raekke kemiske for-
bindelser relateret til luftforurening, herunder storstedelen af de i
Tabel 1.2 anferte forbindelser.

Endvidere indgdr en reekke af malestationerne i Ionbalancepro-
grammet (koordineret af Mads F. Hovmand, DMU-ATMI), som er en
del af Skov- og Naturstyrelsens Overvagningsprogram for skov og
naturlokaliteter. Maledata fra Det Atmosfaeriske baggrundsovervag-
ningsprogram anvendes desuden i mange forskningsprojekter pa
DMU, blandt andet i forbindelse med udvikling og verifikation af
luftforureningsmodeller. Endvidere anvendes resultaterne til optime-
ring og identifikation af nedvendige nye tiltag indenfor overvag-
ningsprogrammet f.eks. eendringer af malenet samt maling af supple-
rende forbindelser.

Tabel 1.2 Liste over analyserede forbindelser i nedbersprover og i gas- og
partikelprover. Nedberspreverne opsamles pa halvménedsbasis undtagen for
tungmetaller, hvor prever opsamles pa manedsbasis. Gas- og partikelprover
opsamles pa degnbasis. “XX” indikerer metoder (opsamling inklusiv analy-
se), som i 1999 blev akkrediteret.

Nedbgrspraver Gas- og partikelprgver

Kveelstofdioxid XX
Ammonium XX XX
Ammoniak XX
Nitrat XX

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

Fosfor X * XX
Tungmetaller X XX

# Sum-nitrat er summen af luftkoncentrationen af salpetersyre og partikuleert
bundet nitrat. * semikvantitativt. ** As, Cu, Ni, Pb, Cd, Cr, Zn. ** Kun forste
halvar.
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For at sikre hgj kvalitet af overvdgningsprogrammet har DMU-ATMI
igennem de seneste ar arbejdet hen mod en akkreditering af samtlige
preoveopsamlinger og analyser. I 1999 blev DMU-ATMI séledes ak-
krediteret under EN45001 til at foretage akkrediterede opsamlinger
og analyser for en stor del af de komponenter, der méles i forbindelse
med NOVA 2003. Disse komponenter er markeret med “XX” i Tabel
1.2. Akkrediteringen har i forbindelse med NOVA 2003 veeret geel-
dende for sidste halvdel af 1999. I tidligere arsrapporter fra Vand-
miljgplanens Overvagningsprogram og NOVA 2003 blev resultater
fra DMU-ATMI’s deltagelse i interkalibreringer preaesenteret for at
dokumentere kvaliteten af maleprogrammet m.m. Disse data bliver
preesenteret andetsteds i forbindelse med den lebende kontrol af ak-
kreditering og er derfor ikke medtaget i denne rapport .

Til dette &rs rapportering er der udfert omfattende modelberegninger
af luftkoncentrationer og depositioner med DMU-ATMI’s model kal-
det ACDEP (Atmospheric Chemistry and Deposition). Formalet er via
sammenstilling af maleresultater og modelberegninger at opna et
bedre grundlag for vurdering af kveelstofbelastningen primeert til de
danske hav- og fjordomrdder. ACDEP-modellen er en trajektoriemo-
del, hvor luftpakker folges under fire dogns transport frem til et net
af gitterfelter pa 30 km x 30 km, som er repraesenteret vha. sakaldte
receptorpunkter. Under transporten modtager luftpakkerne emissio-
ner, der foregar spredning af forureningen i vertikal retning, forbin-
delserne omdannes kemisk og fjernes ved vad- og terdeposition.
Modellen udregner saledes koncentrationer, tor- og vaddepositions-
meengder til nettet af gitterfelter. Disse daekker de danske hav- og
fjordomrdder samt landomrdder. Tidsoplesningen pa beregningerne
er seks timer, men i denne sammenhaeng udregnes et gennemsnit for
hvert degn. Alt i alt foretages beregninger af lidt over 340.000 tra-
jektorier 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) og modifikationer i forbindelse med dette ars be-
regninger preaesenteres i Kapitel 5.

EMEP (Co-operative programme for monitoring and evaluation of
the long range transmission of air pollutants in Europe) fremstiller
ikke leengere de meteorologiske datasaet, som hidtidig er blevet an-
vendt som basis for modelberegningerne. Derfor er beregningerne for
1999 blevet udfert med meteorologiske data baseret pa Eta-modellen
fra DMU-ATMI’s Thor system (Brandt et al. 2000). Eta-data foreligger
med betydelig hojere geografisk og tidslig oplesning end de tidligere
anvendte EMEP-data. Betydningen af denne eendring diskuteres i
Kapitel 5.

1.2 Vejret i 1999

Da de meteorologiske forhold spiller en afgerende rolle for niveauer
og depositioner af luftforureningskomponenterne opsummeres her
nogle nogletal for de meteorologiske forhold i 1999. Forholdene i
1999 sammenlignes med forholdene i den hidtidige overvagningspe-
riode; dvs. i perioden fra 1989 til 1998.



Vindretning En af de vigtigste parametre for niveauerne af luftforurening er vin-
den, som bestemmer hvor luftmasserne kommer fra. For baggrunds-
omrader i Danmark ses typisk hgj luftforurening ved transport af luft
til Danmark fra den nordlige del af det europeeiske kontinent, hvor
emissionerne af luftforurening er hej. Figur 1.3 viser vindroser for
Kastrup, Karup og Beldringe lufthavne. Af figuren ses, at vinden i
1999 har veret mere praeget af sydvestlig vindretning end geeldende
for resten af perioden 1989-1998, hvilket kunne indikere sterre trans-
port af luftforurening til Danmark fra den nordlige del af det euro-
peeiske kontinent. Bemaerk dog at vindretningen i Danmark kun gi-
ver et fingerpeg om oprindelse af luftmasserne, idet transporten af
luftforurening er et resultat af luftmassernes samlede beveegelser
igennem de degn, som det har taget at transportere luftforeningen til
Danmark.

1989 - 1998 1999
Frekvens of vindretning : F— = 8 % Frekvens af vindretning : —=7%

% Kastrup

Beldringe

Figur 1.3 Vindroser for Karup, Beldringe, og Kastrup . Til venstre vises gennemsnit for perioden 1989-1998,
mens der til hgjre vises gennemsnit for 1999. Beregningerne er foretaget for vindhastigheder storre end 1,5
m/s. Maling af vindretning er udfert af Danmarks Meteorologiske Institut (DMI).

Nedbor Storstedelen af depositionen af kvelstof- og svovlforbindelserne
foregdr i form af nedber, idet regndraber er meget effektive til at op-
tage luftforurening, som derved deponeres med nedberen. I Figur 1.4
vises den manedlige nedbersmaengde opgjort som gennemsnit for
Jylland og Qerne. Som det ses ligger nedbersmeengden over land i
1999 for de fleste mdneder over gennemsnittet for 1989-1998, hvilket
har givet anledning til en hgj deposition af kvaelstof i 1999 set i for-
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hold til de seneste ar (se Kapitel 2). Den samlede nedbersmaengde pa
905 mm er ogsa historisk hgj, idet det er den sterste nedbersmeengde
malt siden de landsdeekkende meteorologiske malinger begyndte i
1874 (Cappelen 2000a). Fordelingen af nedberen pa de forskellige
maneder var ogsa usadvanlig, idet juni og december er de neest va-
deste nogensinde registreret, mens november, der normalt er en ma-
ned med stor nedbersmeengde, blev en meget tor maned (Cappelen
2000a). Bemeerk at disse nedbersmalinger kun er repraesentative over
land, og at de meteorologiske data, som indgar i modelberegninger-
ne, indikerer, at nedbgaren til f.eks. den danske del af Nordseen ikke
var exceptionelt hgj.
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Figur 1.4 Manedlig nedber for Jylland og Jerne (areal vaegtet gennemsnit);
kurven angiver resultater for 1999, mens sojlerne angiver middel for 1989-
1998. Data er fra Cappelen (2000b).

Koncentrationsniveauer og depositionsmeengder athaenger endvidere
ogsa af faktorer som temperatur og solindstraling; f.eks. er:

e hastigheden af de kemiske omdannelser i atmosfeeren atheengig af
temperaturen,

e sollyset igangseetter for mange af de kemiske reaktioner i atmo-
sfeeren,

e emission af ammoniak fra husdyrgedning atheengig af temperatu-
ren,

e deposition af luftforureningskomponenter afheengig af planternes
aktivitet og dermed indirekte af temperatur og solindstraling.

I Figur 1.5 vises manedlig gennemsnitstemperatur og antallet af sol-
timer. Det ses, at sdvel middeltemperatur som antal soltimer for 1999
ligger over gennemsnittet for 1989-1998, hvilket er usaedvanligt, nér
det tages i betragtning, at 1999 var meget regnfuld. 1999 ligger ogsa i
den hoje ende ndr temperaturen og soltimerne vurderes i leengere
perspektiv; sdledes blev 1999 det femte varmeste og fjerde solrigeste,
siden malingerne begyndte (Cappelen 2000a).
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Figur 1.5 Manedlig gennemsnitstemperatur (everst) og antal soltimer for
Jylland og Jerne (nederst; areal veegtet gennemsnit); Kurverne angiver re-
sultater for 1999, mens sgjlerne angiver middel for 1989-1998. Data er fra
Cappelen (2000b).

Endnu en exceptionel heendelse skal fremhaeves vedrerende vejret i
1999 og det er orkanen d. 3/12. Orkanen har for de fleste forbindelser
ikke stor betydning for koncentrationsnivauer og depositioner pa
arsplan, men den har faet stor praktisk betydning for overvagnings-
programmet. Den kraftige vind edelagde praktisk talt malestationen
ved Lindet, idet storstedelen af treeerne i omrddet omkring malestati-
onen veltede og odelagde en stor del af maleudstyret. Omgivelserne
for malestationen er derfor blevet radikalt eendrede, hvilket dog ikke
har den store betydning i forbindelse med NOVA 2003, hvor der kun
anvendes resultater fra proveopsamling pa “friland” f.eks. proveop-
samlere, som er placeret i tdrn over traekronerne. P4 de ovrige statio-
ner skete kun mindre skader, men en del af udstyret blev sat ud af
drift under og i perioden efter orkanen.
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1.3 Arets rapport

Denne rapport deekker, som allerede neevnt, resultater for malinger
og modelberegninger af koncentrationsniveauer og depositioner af
luftforurenende kveelstof-, fosfor- og svovlforbindelser. For at lette
leesningen af rapporten er en del figurer og tabeller flyttet om til bi-
lag.

Kapitel 2 preesenterer maleresultater for 1999 af luftkoncentrationer
samt tor- og vaddepositioner af de kvelstofforbindelser, som er vig-
tigst i forbindelse med eutrofiering og forsuring. Endvidere inddra-
ges resultater fra malestationerne fra perioden 1989-1998 ved vurde-
ring af seesonvariationer og mulige udviklingstendenser i koncentra-
tioner og vaddepositioner. Endelig vises resultater for den samlede
deposition til hav- og landomrader.

Det atmosferiske bidrag af fosfor til danske farvandsomrader blev
vurderet i forbindelse med rapporteringen for 1996 (Ellermann et al.
1997). Kapitel 3 giver en opdatering af udviklingen siden 1996.

Kapitel 4 preesenterer resultaterne fra maling af svovldioxid og parti-
kuleert svovl i 1999. Derudover vurderes udviklingstendenser og sae-
sonvariationer i koncentrationer og vaddeposition for svovlforbin-
delserne for perioden 1989-1999.

Kapitel 5 beskriver ACDEP-beregningerne af depositioner for de
danske hav- og fjordomrdder. I kapitlet diskuteres den geografiske
fordeling af koncentrationen af de forskellige kveelstof- og svovl-
forbindelser i 1999. Igennem kapitlet fokuseres der pa depositionen
til de danske havomrdder, men resultater for deposition til land om-
tales ogsa.

Hovedkonklusionerne fra rapporten opsummeres i Kapitel 6, hvor
der navnlig fokuseres pd bestemmelsen af atmosfeerens kveaelstofbe-
lastning af danske havomrader.

Bilag 1 viser figurer med madleresultater med relevans for Kapitel 2 og
4. Bilag 2 viser tabeller for beregnede arlige tor-, vad- og totaldeposi-
tioner til de danske underfarvande for 1999.
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2 Atmosfaerisk deposition af kvalstof -
maleresultater

I dette kapitel praesenteres maleresultater for 1999 fra de seks hoved-
stationer (Anholt, Tange/Sepstrup Sande, Keldsnor, Frederiksborg,
Ulborg og Lindet) og malestationer ved Pedersker og Lille Valby (se
Figur 1.2). I kapitlet praesenteres forst resultater fra maling af luftens
indhold af de vigtigste eutrofierende kveelstofforbindelser dvs. am-
moniak, partikelbundet ammonium, sum-nitrat (summen af salpeter-
syre og partikelbundet nitrat) og kveelstofdioxid. Herefter vises re-
sultaterne fra beregning af terdepositionen af kveelstof foretaget ud
fra de aktuelle malinger. Endelig vises resultater fra maling af vad-
deposition af kveelstofforbindelserne og den samlede deposition af
kveelstof ved malestationerne pa Anholt og Ulborg estimeres. Ud fra
dette drs resultater og tidligere rapporterede resultater for perioden
1989-1998 diskuteres drstidsvariationer og udviklingstendenser i
koncentrationsniveauer og depositionsmeengder baseret pa statistiske
analyser. Da datamaterialet er stort, vises kun illustrationer af ud-
valgte resultater; primeert fra madlestationerne pa Anholt og ved
Keldsnor og Tange/Sepstrup Sande. Udvalgte dele af maleresulta-
terne fra de ovrige malestationer findes i Bilag 1.

2.1 Koncentrationer af kvaelstofgasser og partiku-
leert bundet kvealstof

Pa hovedstationerne males degnmiddelverdier 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 (for flere detaljer se Eller-
mann et al. 1996).

Metoden kan ikke pa tilfredsstillende vis separere gasformig salpe-
tersyre og partikelbundet nitrat. Derfor angives disse samlet under
betegnelsen sum-nitrat. Fordelingen mellem salpetersyre og partikel-
bundet nitrat varierer med arstiden og de meteorologiske forhold,
men i Danmark udger salpetersyre mindre end 20% af sum-nitrat
(baseret pa data fra Hovmand et al. 1993). Den manglende adskillelse
mellem de to forbindelser giver et mindre detaljeret billede af kveel-
stoffordelingen i den nedre atmosfeere (se Afsnit 2.2), men af ressour-
cemaessige arsager har der ikke veaeret bedre metoder til rddighed.

Pa Anholt og Ulborg males endvidere degnmiddelveerdier af luftens
indhold af kveelstofdioxid. P4 Anholt udferes dette vha. NO,-
opsamlere, der er baseret pa opsamling af kveelstofdioxid pa et glas-
filter impreaegneret med en oplesning af iodid og arsenit (for flere
detaljer se Ellermann et al. 1996). Ved Ulborg og Lille Valby udferes
malingerne vha. NOx-monitorer baseret pa kemiluminescens teknik.
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Dognmiddelveerdier

Arsmiddelkoncentration og

98%-fraktil

Ammoniak

Dognmiddelveerdier af koncentrationen af ammoniak i 1999 er vist i
Figur 2.1. I lighed med tidligere ar observeres store variationer mel-
lem malestationerne, bade hvad angar koncentrationsniveau og tids-
lig variation. Dette haenger sammen med, at den malte ammoniak
iseer stammer fra lokale kilder; dvs. primeert afdampning fra husdyr-
godning.

Niveauerne af ammoniak og de evrige kvelstofforbindelser pa de
seks aktive hovedstationer er angivet i Tabel 2.1, hvor drsmiddelveer-
dierne af dognmalingerne er opfort sammen med 98%-fraktilen. Det
hejeste koncentrationsniveau af ammoniak (1,14 ng N/m’) observe-
res pa malestationen ved Tange, der er pavirket af lokale landbrug.
Niveauet pa stationen ved Lindet har i de foregaende ar klart veeret
de hgjeste, men filterpack-opsamleren ved Lindet blev i 1997 flyttet
og dermed er den mindre pavirket af lokale kilder end tidligere. Sa-
ledes er 98%-fraktilen malt ved Lindet ogsa faldet drastisk fra 10,6 ng
N/m’ i 1996 til 5,25 pg N/m’ i ar, hvilket dog stadig er den hejeste
observerede 98%-fraktil. Mdlestationerne ved Keldsnor og Ulborg er
ligeledes praeget af omkringliggende landbrugsomrader med hoje
emissioner. Malestationerne ved Frederiksborg og pa Anholt ligger
langt fra omrdder med hgje emissioner, hvilket resulterer i lave kon-
centrationer med arsmiddelveerdier pad respektivt 19% og 12% af
veerdien malt ved Tange.

Tabel 2.1 98%-fraktil og drsmiddelveerdi for dognmalinger af ammoniak, partikuleert ammonium og sum-
nitrat pa de seks hovedstationer i 1999. Endvidere angives tilsvarende veerdier for kvelstofdioxid malt ved
Ulborg, pd Anholt og ved Lille Valby. Minus indikerer at malingerne ikke foretages ved péageeldende stati-

on. Enhederne i tabellen er pg N/m”.

Ammoniak Ammonium Sum-nitrat Kveelstofdioxid

98% Middel 98% Middel 98% Middel 98% Middel
Ulborg* 2,82 0,48 5,77 1,40 3,81 0,88 5,40 1,47
Tange 3,52 1,14 6,07 1,67 3,38 0,95 - -
Keldsnor 3,18 0,98 7,73 2,30 5,05 1,44 - -
Lindet 5,25 0,99 6,67 1,80 4,68 1,14 - -
Anholt 0,62 0,14 5,50 1,34 3,47 0,92 7,65 2,26
Frederiksborg 0,83 0,22 4,55 1,41 3,27 0,88 - -
Lille Valby# - - - - - - 9,15 2,71
*Malinger er foretaget i 36 m hejde. #Malingerne er foretaget under det Landsdeekkende Méleprogram (se Kemp &
Palmgren 2000).
Seesonvariationer Manedsmiddelkoncentrationer af ammoniak ved madlestationen pa
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Anholt vises i Bilag 1, Figur 7 for perioden 1989-1999. Seesonvariatio-
nen varierer fra ar til dr, men generelt er koncentrationen hgjest fra
forar til efterar og lavest i vintermanederne. Et tydeligt billede af den
gennemsnitlige saesonvariation ses i Figur 2.2, som viser gennem-
snittet af manedsmiddelkoncentrationerne for 1989-1999 for Anholt,
Tange og Keldsnor. Mdnedsmiddelkoncentrationerne er lavest i vin-
termédnederne, hojest fordr og efterar og lidt lavere midt pa somme-
ren. Arsagen hertil er geeldende landbrugspraksis, idet emissionen af
ammoniak bla. stammer fra udbringning af gedning pa markerne,
hvilket typisk foregdr om foraret og efter host. Det ses at 1999 ikke
adskiller sig veesentligt fra hele maleperioden, dog er koncentratio-
nerne i juni og juli lavere ved Tange og Keldsnor i 1999, hvilket i
hvertfald for juni kan haenge sammen med den megen nedbeor.
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kun medtaget maneder med mere end 25 degnmalinger af hensyn til repraesentativitet.
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Udviklingstendensen for arsmiddelveerdierne af ammoniakkoncen-
trationen for perioden 1989 til 1999 er illustreret i Figur 2.3 for male-
stationerne pa Anholt og ved Tange og Keldsnor og angivet i Tabel
2.2 for alle hovedstationerne. Som det fremgar af Figur 2.3, er der
ligesom for degnmiddelveerdierne store variationer fra malestation til
malestation. For Anholt er drsmiddelveerdierne ueendrede, ved Tange
observeres et fald og ved Keldsnor males stor variation fra ar til ar
med maksima i 1993 og 1997 og minima i 1991, 1995 og 1998. Ved-
Frederiksborg méles et usendret niveau omkring 0,3 ng N/m’ igen-
nem hele perioden. Arsmiddelveerdien ved Ulborg har udvist en
stigning fra 0,48 ug N/m’ i 1989 til 0,81 pg N/m” i 1996, hvorefter der
er et fald igen de seneste to &r. Arsmiddelveerdierne ved Lindet viser
ingen tendens, men der er store forskelle fra ar til ar. Det skyldes til
dels, at mélestationen er flyttet i lobet af perioden. Det generelle bil-
lede af arsmiddelveerdierne er derfor, at der er stor variation fra ar til
ar og at der observeres sdvel sma stigninger som sma fald i ammoni-
akkoncentrationen i perioden 1989-1999; dog er det kun ved Tange,
der registreres en signifikant eendring.

Tabel 2.2 ndringer i luftens indhold af ammoniak, ammonium og sum-
nitrat i perioden 1989-1999. Veerdierne angiver relativt fald i % over mélepe-
rioden (11 &r) beregnet pa basis af linezer regression og med udgangspunkt i
veerdierne for 1989. Signifikansniveauer er beregnet pa basis af T-test
(Woodward et al. 1993). Verdier angivet med *** indikerer signifikansniveau
pa >99%, ** angiver signifikansniveau pa >95%, mens verdier angivet med *
ikke er signifikante.

NH3 NH4* Sum-nitrat
Ulborg 14* -32%** -13*
Tange -26*** -33*** -17**
Lindet# -35%** -26***
Anholt -10* -35*** =21
Frederiksborg -13* -38*** -23***
Keldsnor 5 -32%** -20***

#Placeringen af Lindet er eendret i perioden og det har pavirket ammoniakkoncen-
trationen og den er derfor ikke medtaget her.

De store variationer mellem malestationerne viser, at udviklingsten-
denserne primeert er bestemt af de lokale forhold, herunder navnlig
landbrugspraksis i omradet. Der kan derfor ikke konkluderes noget
om en mulig udvikling for hele Danmark. I méleperioden fra 1989-
1999 er der sket en lille reduktion i emissionerne af ammoniak i
Danmark (ca. 13%, baseret pa Vestreng & Storen 2000) og i resten af
Europa (ca. 18%, baseret pa Vestreng og Storen 2000). Alene ud fra
reduktionen i emissionerne af ammoniak kunne en svag nedgang
derfor have veeret forventet. Da reduktion af navnlig svovlemissio-
nerne vil kunne eendre omdannelseshastigheder for ammoniak i at-
mosfeeren er det imidlertid ikke sikkert, at den nuveerende lille re-
duktion i ammoniakemissionerne vil komme til udtryk. Endvidere er
variationerne i arsmiddelkoncentrationerne store fra ar til ar, hvilket
gor det vanskeligt at bestemme udviklingstendenserne.
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Figur 2.3 Arsmiddelniveauerne af koncentrationerne af ammoniak (s), parti-
kelbundet ammonium (m) og sum-nitrat (a) pa malestationerne pa Anholt,
ved Tange og ved Keldsnor. Tendenslinier er beregnet ved simpel lineaer
regression.

Partikulaert bundet ammonium

Ammoniak deponerer eller omdannes i atmosfeeren til forskellige
partikelbundne ammoniumsalte via reaktion mellem ammoniak og
sure partikler; oftest sulfat- og nitratholdige partikler. Degnveerdier-
ne for luftens indhold af partikelbundet ammonium ses i Figur 2.4
for Anholt og Tange. I modseetning til resultaterne for ammoniak,
som er kilden til ammonium, viser degnmiddelverdierne en tydelig
tidslig korrelation mellem hovedstationerne; dvs. episoder med hoje
degnmiddelverdier falder i reglen samtidigt pa alle stationerne.
Koncentrationerne ligger ogsa pa samme niveau for de forskellige
malestationer. Arsagen til denne jeevne geografiske fordeling og den
tidslige korrelation er primeert, at de ammoniumholdige partikler
deponeres langsomt og at partiklernes levetid i atmosfeeren derfor er
lang. Partiklerne kan transporteres med luften over store afstande,
hvilket bevirker at lokale forskelle i emissionerne af ammoniak udvi-
skes af luftmassernes opblanding. Den lange levetid, og dermed
transportvej, bevirker ogsa at sterstedelen af den malte ammonium
transporteres til Danmark; hovedsageligt fra den nordlige del af det
europaiske kontinent, hvor de store kildeomrdder for ammoniak
findes (Hovmand et al. 1993; Skov et al. 1994, Frohn et al. 1998).
Grundet de hgje danske ammoniakemissioner spiller lokale kilder
dog ogsa en vigtig rolle. Da dannelse af partikuleert ammonium oftest
involverer sulfat- og nitratholdige partikler ses endvidere en staerk
korrelation mellem sulfat- og ammoniumindholdet og ammonium-
og nitratindholdet i atmosfeaeren.
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15,0

Den jeevne geografiske fordeling af koncentrationerne af partikuleert
ammonium fremgar ligeledes af arsmiddelveerdierne og 98%-
fraktilerne for de seks hovedstationer. Arsmiddelveerdierne varierer
mellem 1,3 og 2,4 ng N/m’ og 98%-fraktilen mellem 4,5 og 7,7 ng
N/m’ (se Tabel 2.1). P4 trods af den jeevne geografiske fordeling ob-
serveres en syd-nord-gdende gradient i drsmiddelveerdierne med
hgjest koncentration pa den sydligste malestation ved Keldsnor (2,3
pg N/m’) og lavest koncentration pa den nordligste malestation pé
Anholt (1,3 ng N/m’). Dette afspejler igen langtransport.

Ménedsmiddelveerdierne, som gennemsnit for hele maleperioden
1989-99 af luftens indhold af partikuleert bundet ammonium viser en
seesonvariation med maksimum i det tidlige forar (se Figur 2.5 og
Bilag 1, Figur 8). P4 figuren ses endvidere, at partikuleert bundet
ammonium har et lokalt maksimum i oktober, som dog er meget ty-
deligt i 1999. Den tidslige variation kan forklares med saesonvariatio-
nen i emissionerne af ammoniak i den nordlige del af det europaesike
kontinent og med at omdannelsen af ammoniak til ammonium er
associeret med tilstedeveerelsen af sure partikler. Endvidere har de
meteorologiske forhold stor betydning, idet de heje koncentrationer
af partikuleert ammonium er forbundet med langtransport.

Anholt

10,0

5,0

0,0

15,0

Tange

10,0 +

50 +

0,0 t

Vathins o Lo

1jan 1feb 1mar

1Tapr 1maj 1jun 1jul 1faug 1sep 1okt 1nov 1dec

Dognmiddelveerdier af partikuleert bundet ammonium malt pa Anholt og ved Tange i 1999.



Ar til dr variation

Arsmiddelverdierne for perioden 1989-1999 af partikuleert ammoni-
um for malestationerne pa Anholt, ved Tange og ved Keldsnor vises i
Figur 2.3. P4 alle hovedstationerne observeres et signifikant fald i
perioden 1989-1999 pa 30-40 % (Tabel 2.2). Variationen fra ar til ar af-
heenger selvfolgelig af de meteorologiske forhold, men det observe-
rede fald i arsmiddelveerdierne for ammonium felger faldet, som er
estimeret i EMEP’s emissionsopgerelser for ammoniak i den nordlige
del af det europeeiske kontinent. Emissionen af ammoniak i Holland
og Tyskland er sdledes ifelge opgerelserne faldet med h.h.v. ca. 40 %
og 21 % fra 1989 til 1997 (Vestreng & Storen 2000). I Holland oges
ammoniak emissionen dog betydeligt igen i 1998 (Vestreng & Storen
2000). For Danmark ses, som tidligere neevnt, et lidt mindre fald i
ammoniakemissionerne. En anden arsag til faldet i ammoniumkon-
centrationen kan veere den faldende sulfatkoncentration over Europa,
der medferer, at der er feerre sure partikler i luften. Herved bliver
omdannelsen af ammoniak til ammonium langsommere og en storre
del af ammoniakken deponerer teet ved kilden. Det er pa nuveerende
tidspunkt ikke muligt at afgere den relative vigtighed af disse forkla-
ringer. Hertil vil det veere nedvendigt med en betydeligt bedre be-
skrivelse af de komplekse atmosfeeriske processer dels ved mere in-
tensive feltmalinger og dels ved i ACDEP-modellen at inkludere et
mere detaljeret skema for partiklernes kemiske omdannelser.
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Figur2.5 Manedsmiddelveerdier for indholdet af partikuleert bundet ammonium i 1999 (venstre) og
gennemsnit for perioden 1989-1999 (hejre) beregnet ud fra malinger pa Anholt (), ved Tange (&) og ved
Keldsnor (a). For 1999 er der kun medtaget maneder med mere end 25 degnmalinger af hensyn til repree-

sentativitet.

Koncentrationsniveauer

Kvalstofdioxid

Kveelstofdioxid findes i de relativt heje koncentrationer i Danmark
set i forhold til de ovrige eutrofierende kvaelstofforbindelser. Allige-
vel bidrager den kun lidt til kveelstofbelastningen af havomrader, da
den stort set ikke er vandopleselig. Til gengeeld er dens deposition til
vegetation over land vigtig. I 1999 blev kveelstofdioxid malt pa An-
holt, ved Ulborg og ved Lille Valby. Degnmiddelvardierne viser i
store traeek det samme tidslige menster pd Anholt og ved Lille Valby,
ligesom koncentrationerne ligger pa samme niveau (se Figur 2.6).
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Koncentrationerne malt ved Ulborg folger koncentrationerne pa de to
andre stationer undtagen for sommermanederne, hvor koncentratio-
nen er betydeligt mindre end pa de to andre malestationer. De sam-
menlignelige koncentrationsniveauer for Anholt og Lille Valby frem-
gar ogsd af drsmiddelveerdierne og 98%-fraktilen (se Tabel 2.1). De
lidt hojere niveauer ved Lille Valby skyldes pavirkning fra lokale
emissioner fra Roskilde og Kebenhavn (Skov et al. 1997). Ved Ulborg
males en koncentration, som er ca. 50 % lavere end for Anholt og
Lille Valby, hvilket primeert skyldes de lave koncentrationer i som-
mermdnederne.
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Figur 2.6 Dognmiddelkoncentration af kvelstofdioxid pa malestationerne pa Anholt, ved Ulborg og ved
Lille Valby i 1999. Mélingerne pa Anholt er foretaget med NO,-apparat og ved Ulborg (over skoven i 36 m
hejde) og Lille Valby med monitor. Mélingerne pa Lille Valby er udfert i forbindelse med det Landsdeek-
kende Maleprogram (Kemp & Palmgren 2000).
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Seesonvariation og
drsager hertil

Manedsmiddelkoncentrationerne af kvaelstofdioxid i perioden 1989-
1999 viser, at koncentrationen er hgjest i vinterhalvaret og lavest i
sommerhalvaret (se Figur 2.7). Der er flere drsager til seesonvariatio-
nen:

e Sesonvariation af emissionerne af kvaelstofdioxid med heje emis-
sioner om vinteren i forbindelse med fyringsseesonen. Kveelsto-
foxider (NO_, = NO + NO,) emitteres fra forbreendingsprocesser,
primeert som kvealstofmonoxid. Denne reagerer hurtigt med ozon
under dannelse af kvealstofdioxid, saledes at kvealstofoxiderne i
atmosfeeren i praksis findes som kveelstofdioxid.

e Kvelstofdioxid omdannes via fotokemiske processer til salpeter-
syre (HNO,) i atmosfeaeren. Denne proces er hurtigst om somme-
ren, hvor solindstrdlingen er storst, hvilket betyder at kveelstofdi-
oxid nedbrydes hurtigst om sommeren.

e Sesonvariation i den sdkaldte blandingshejde, som udtrykker den
hgjde, hvortil forureningen hurtigt opblandes (typisk indenfor 20
til 40 minutter). Blandingshejden afhaenger bl.a. af solens op-
varmning af jordoverfladen og er derfor gennemgdende vaesentlig
storre om sommeren end om vinteren. Om vinteren vil lokale for-
ureningsudslip derfor i storre udstreekning ophobes teet ved jord-
overfladen, hvilket bl.a. kan fere til hejere koncentrationer af
kveelstofoxider sammenlignet med sommersituationen.

Af disse punkter spiller seesonvariation i emissionerne formentligt
den vaesentligste rolle.
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Figur 2.7 Manedsmiddelkoncentrationer af kvalstofdioxid malt pd Anholt
og ved Ulborg fra 1989 til 1999. Bemeerk at data for 1999 ved Ulborg er malt
med monitor. Dvrige data er mélt med NO,-opsamlere.
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Datamaterialet for kveelstofdioxid pa malestationerne pa Anholt og
ved Ulborg er begraenset. Derfor er det pd nuveerende tidspunkt ikke
muligt at vurdere den tidslige udvikling statistisk. Dog ses en svag
tendens til en stigning i kveelstofdioxid koncentrationen (se Figur
2.7).

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 1999 vises i Figur 2.8 for
Anholt og Tange. En ensartet tidslig variation og ens koncentrations-
niveauer kan observeres, hvilket indikerer en jeevn fordeling af sum-
nitrat i det danske baggrundsomrade. Ved sammenligning af degn-
middelveerdier af partikuleert ammonium med de tilsvarende veerdi-
er for sum-nitrat ses den samme tidslige variation. Baggrunden er, at
den malte sum-nitrat og den partikuleert bundne ammonium er
knyttet til partikler i de samme luftmasser. Den jeevne fordeling af
sum-nitrat i Danmark skyldes derfor, som for partikuleert ammoni-
um, at den malte sum-nitrat stammer fra langtransport fra de store
emissionsomrader i den nordlige del af det europeeiske kontinent.
For koncentrationsniveauerne af sum-nitrat ses en gradient gadende
fra syd mod nord se Tabel 2.1. Sdledes observeres den hojeste ars-
middelverdi for degnmalingerne pa malestationen ved Keldsnor
(144 pg N/m’) og en lidt lavere koncentration pad Anholt (0,92 ng
N/m’). De laveste koncentrationer males i 1999 ved Frederiksborg og
Ulborg (begge 0,88 pg N/m’), hvilket er atypisk idet koncentratio-
nerne malt ved disse malestationer plejer at veere hojere end koncen-
trationerne pa Anholt.

For sum-nitrat observeres som gennemsnit for perioden 1989-1999 en
maksimumkoncentrationen i det tidlige fordr og et lokalt maksimum
i oktober (se Figur 2.9 og Bilag 1, Figur 9); lignende menster som ob-
serveret for partikuleert bundet ammonium. Dette er ogsa forventeligt
pa basis af det tidslige sammenfald mellem degnmiddelverdierne
(se Figurerne 2.4 og 2.8) og som for ammonium var efterarsmaksi-
mum mere markant for sum-nitrat i 1999 end generelt i perioden
1989-1999. Sum-nitrat bestar hovedsageligt af partikuleert nitrat, og
seesonvariationen af luftens indhold af sum-nitrat beror derfor pri-
meert pa variationen i dannelsen af nitratholdige partikler og lang-
transport af disse fra Centraleuropa til Danmark. Dannelse af ni-
tratholdige partikler afheenger bl.a. af luftens indhold af salpetersyre,
som er kilde til produktion af partikuleert nitrat. Salpetersyre (HNO,)
dannes ved reaktion mellem hydroxylradikalet (HOe) og kveelstofdi-
oxid (NO,), hvorefter der via forskellige kemiske processer kan dan-
nes partikuleert nitrat (se f.eks. Ellermann et al. 1996).

Ud over de forskellige kilder til dannelse af salpetersyre og partiku-
leert nitrat spiller depositions- og transportprocesser ogsa en vigtig
rolle. En klarleegning af drsagerne bag seesonvariationerne ma derfor
inkludere detaljerede modelberegninger.
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Figur 2.8 Degnmiddelveerdier af sum-nitrat malt pa Anholt og ved Tange i 1999.
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Figur 2.9 Manedsmiddelveerdier for indholdet af sum-nitrat i 1999 (venstre) og gennemsnit for perioden

1989-1999 (hejre) beregnet ud fra malinger pa Anholt (+), ved Tange (&) og ved Keldsnor (a). For 1999 er
der kun medtaget maneder med mere end 25 malinger af hensyn til repreaesentativitet.
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Arsmiddelverdierne for perioden 1989-1999 af sum-nitrat for male-
stationerne pa Anholt, ved Tange og ved Keldsnor vises i Figur 2.3.
Pa fem af hovedstationerne observeres et signifikant fald i perioden
1989-1999 pa 17-26 %, se Tabel 2.2. Kun ved Ulborg er det malte fald
ikke signifikant. Variationen mellem drene skyldes vaesentligst varia-
biliteten af de meteorologiske forhold, mens arsagen til det generelle
fald gennem perioden formentligt er faldet i emissionerne af kvaelsto-
foxider i Danmark og resten af Europa. Ifelge EMEP faldt emissionen
fra 1989 til 1999 med ca. 20 % i bade Danmark og resten af Europa
(Vestreng & Storen 2000).

2.2 Terdeposition

Maling af terdeposition med de nuverende tilgeengelige mdlemeto-
der er vanskelig og ressourcekraevende for de fleste af de kveelstof-
forbindelser, der har depositionsmeessig interesse. Derfor er det i dag
ikke muligt at bestemme tordepositionen af kveelstofforbindelserne
eksperimentelt i forbindelse med Det Atmosfeeriske Baggrundsover-
vagningsprogram. Terdepositionen af kveelstofforbindelserne bereg-
nes derfor vha. ACDEP-modellens tordepositionsmodul (se fx Eller-
mann et al. 1996, eller en mere teknisk beskrivelse i Asman et al. 1994
eller Hertel et al. 1995). Fremgangsmaden ved disse beregninger er, at
tordepositionen kan bestemmes udfra de mélte degnmiddelveerdier
af luftens indhold af kveelstofforbindelser og en sakaldt depositions-
hastighed. Denne afheenger af de kemiske forbindelsers fysiske og
kemiske egenskaber, af jordoverfladens karakter (overflade-
modstanden), planternes aktivitet og de meteorologiske forhold. De
meteorologiske data til beregning af terdepositionshastigheden er
malt ved Beldringe Lufthavn (malingerne er udfert af DMI).

Da tordepositionen athaenger af mange faktorer har det veeret ned-
vendigt at forsimple beregningerne. Ved de nuvarende beregninger
er folgende forsimplinger anvendt:

e Kvelstofdioxid terdeponeres pa landomrader hovedsageligt via
optag i planter gennem planternes spalteabninger (stomata). Ved
de nuverende beregninger er hastigheden af depositionen for
kveelstofdioxid antaget at veere meget lav i vinterhalvéret (oktober
til og med februar), hvilket giver en lav deposition i perioden,
hvor planterne ikke er aktive. P4 linie med sidste ars beregninger
varieres hastigheden af depositionen ogsa over degnet. Saledes er
depositionshastigheden lavest om natten, hvor stomata dbninger-
ne hovedsageligt er lukkede.

e For ammoniak, som bdde optages gennem planternes stomata og
afsettes pa overfladen, antages, at terdepositionshastigheden er
uden seesonvariation. Terdepositionen af ammoniak afhaenger og-
sa af forholdet mellem koncentrationen i luften og i planterne.
Terdepositionsberegningerne tager pa nuverende tidspunkt ikke
hejde for disse forhold.

e Endvidere antages det at sum-nitrat deponeres som partikuleert
bundet nitrat. Da sum-nitrat egentligt bestar af summen af salpe-
tersyre og partikuleert bundet nitrat forer dette til en underestime-
ring af terdepositionen af sum-nitrat, idet salpetersyre deponerer
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betydeligt hurtigere end partikuleert bundet nitrat. For at vurdere
effekten af dette er der blevet udfert terdepositionsberegninger,
hvor det er antaget at ca. 17% af sum-nitrat er salpetersyre (se Af-
snit 2.19). Dette viser at vi underestimerer tordepositionen af sum-
nitrat pd Anholt med op til 20% og ved Ulborg med 25%. Dette
medferer dog kun en foregelse af den samlede kvaelstofdeposition
(se Tabel 2.8) pa 2% ved Anholt og 10% ved Ulborg.

e Endelig er tordepositionshastigheder til land valgt sdledes, at de
svarer til en gennemsnitsoverflade for Danmark, dvs. svarende til
en mark med omkring 10 cm hgj plantevaekst (Asman et al. 1994).
Dette giver et estimat af den gennemsnitlige terdeposition til
landoverflader i baggrundsomraderne, og ikke en egentlig bereg-
ning af terdepositionen til mélestationen ved Ulborg, som er pla-
ceret i et skovomrade.

Terdeposition til Kattegat

Tabel 2.3 viser den manedlige terdeposition i 1999 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 pa Anholt er repreesentative for en stor del af Kattegat; det er
derfor antaget, at det ogsa geelder for den i Tabel 2.3 viste terdeposi-
tion.

Tabel 2.3 Den manedlige tordeposition af ammoniak, ammonium, sum-nitrat
og den samlede terdeposition til Kattegat i 1999. Beregningerne er fortaget
pa basis af malingerne pa malestationen pa Anholt. Kveelstofdioxiddepositi-
onen er ikke medtaget, da den er forsvindende lille over vand. Enhed kg
N/km’.

Ammoniak Ammonium Sume-nitrat Samlet
tordeposition
Januar 0,9 1,7 1,3 3,9
Februar 1,5 1,3 1,1 3,9
Marts 2,5 3,2 1,7 7,4
April 4,5 3,1 1,9 9,5
Maj 2,7 1,7 1,2 5,7
Juni 2,0 1,7 1,1 4,7
Juli 3,8 1,2 0,9 5,9
August 3,1 1,0 0,9 4,9
September 4,7 2,3 1,6 8,6
Oktober 2,3 1,2 0,7 4,2
November 2,1 2,1 1,5 5,6
December 1,9 0,7 0,7 3,3
Sum 31,9 21,4 14,7 67,9

Den arlige terdeposition pd Anholt er beregnet til 68 kg N/(km” &r) i
1999, hvilket er ca 5% hejere end for 1998. Den hgjere tordeposition er
i overensstemmelse med, at koncentrationerne af kveelstofforbindel-
serne pa Anholt har veret hojere i 1999 sammenlignet med 1998.
Ammoniak og partikuleert ammonium bidrager tilsammen med 78%
og sum-nitrat med 22% af terdepositionen.
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Terdeposition til landoverflader

Over land er tordepositionen betydeligt storre end over hav; dette
skyldes bla. at ruheden er storre her (dvs transport af luftforurening
til jordoverfladen sker hurtigere), at kveelstofdioxid har en betydelig
deposition her, og endelig at bidraget fra lokale ammoniakkilder ogsa
er stort. I Tabel 2.4 er vist de manedlige terdepositionsberegninger
baseret pa koncentrationsmalingerne ved Ulborg. Terdepositionen til
en gennemsnitlig landoverflade ved Ulborg er beregnet til 526 kg
N/km’, og det er 8 gange storre end til Kattegat. Det skal i denne
forbindelse bemeerkes at tordepositionen til land athaenger betydeligt
af ammoniakkoncentrationen, saledes at disse beregninger er repree-
sentative for omrader med ammoniakkoncentrationer tilsvarende
dem ved Ulborg. For andre egne af landet vil terdepositionen af
kveelstof veere betydeligt hojere grundet hojere koncentrationer af
ammoniak.

Tabel 2.4 Den manedlige terdeposition af ammoniak, ammonium, kveelstof-
dioxid, sum-nitrat og den samlede terdeposition til en gennemsnitlig
landoverflade ved Ulborg i 1999. Enhed kg N/km”. Manglende kveelstofdio-
xidkoncentrationer i juli-september er ved beregningerne estimeret udfra
middelverdier af malinger fra Anholt og Keldsnor.

Ammoniak Ammonium Kveelstofdioxid  Sum-nitrat Samlet

tardeposition
Januar 9,7 3,9 1,3 2,9 17,8
Februar 6,1 2,9 0,8 2,4 12,1
Marts 10,0 9,2 3,7 5,5 28,4
April 45,4 7.1 25,3 4,5 82,4
Maj 54,1 5,1 22,0 3,0 84,3
Juni 7,6 3,2 79,0 1,9 20,5
Juli 29,6 4,0 21,6 2,2 57,3
August 42,1 2,5 22,3 1,8 68,7
September 42,2 5,2 28,1 3,2 78,6
Oktober 23,1 3,2 0,7 1,9 29,0
November 22,8 4,5 1,4 3,2 31,9
December 11,7 1,5 0,9 1,2 15,3
Sum 304 52 136 34 526

Ammoniak og ammonium bidrager tilsammen med ca. 70 % af tor-
depositionen af kveelstof ved Ulborg og kveelstofdioxid og sum-nitrat
bidrager tilsammen med de resterende ca. 30 % af kvaelstofbelastnin-
gen.

2.3 Vaddeposition

Vaddeposition af kveelstofforbindelser er i 1999 malt pa de seks ho-
vedstationer, pa nedbersstationen ved Pedersker og pa den eksperi-
mentelle station ved Lille Valby. Bemeerk specielt at nedbersmalin-
gerne ved Tange er blevet flyttet til Sepstrup Sande. Den geografiske
placering af malestationerne og landskabstyperne omkring malesta-
tionerne fremgar af Figur 1.1 og Tabel 1.1. Vaddeposition af kvaelstof
bestemmes vha. bulkopsamlere, hvor nedberen opsamles pa halv-
manedsbasis og efterfolgende analyseres for bl.a. indholdet af nitrat
og ammonium (se Ellermann et al. 1996).
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Manglende opsamling i
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For at vurdere kvaliteten af nedbersopsamlingerne i 1999 er DMU-
ATMI’s nedbersmalinger sammmenlignet med nedbersmalinger fra
DMI opdelt pa gitterfelter pa 10 km x 10 km. DMU-ATMI’s malte
arlige nedber ligger 4-18% lavere end DMI’s resultater for de felter,
hvor malestationen er placeret. Den storste forskel observeres ved
malestationen ved Lille Valby, hvor bulkopsamlerne star meget frit,
hvilket forer til en op til 20 % underestimering af nedberen. Overen-
stemmelsen mellem DMU’s og DMI’s nedbersmeengder vurderes at
veere tilfredsstillende nar det tages i betragtning at DMU’s veerdier er
interpolerede veerdier for gitterfelterne pa 10 km x 10 km.

Flytning af nedbersopsamlingerne ca. 30 km i sydvestlig retning fra
Tange til Sepstrup Sande er blevet foretaget for at ege udbyttet af
malingerne, idet analyseresultater fra nedbersopsamlingerne ved
Tange ofte blev kasseret grundet forurening med fugleklatter, edder-
kopper mm. Resultaterne viser, at flytningen har veeret succesfuld i
den henseende, idet det kun har veret nodvendigt at kassere fa re-
sultater fra nedbersprover fra Sepstrup Sande i 1999.

Det generelle nedbersbillede ved Sepstrup Sande er vurderet ved
sammenligning mellem resultater fra Tange og Sepstrup Sande for
perioden 1990-1998. De to stationer minder om hinanden; dog er
nedbersmeengden typisk 20% sterre ved Sepstrup Sande end ved
Tange. Tilsvarende ses en 20% hgjere vaddeposition af nitrat pa Sep-
strup Sande i forhold til Tange. For ammonium ses generelt en lavere
vaddeposition ved Sepstrup Sande end ved Tange, hvilket forment-
ligt skyldes, at malestationen ved Tange 14 i omrade med storre emis-
sionsteethed (dvs. mere husdyrbrug) end malestationen ved Sepstrup
Sande. Pa begge malestationer ses tendens til en faldende vaddepo-
sition af ammonium og nitrat.

Det kan ofte veere vanskeligt at opné en fuldstendig tidsserie af ma-
ling af vaddeposition ved hjelp af bulkopsamlere. Et af de sterste
problemer er ugnsket forurening af nedbersproverne med fugleklat-
ter, insekter m.m. Uregelmaessig skiftning af nedbersopsamlere kan
desveerre ogsd vere et problem. I de tilfeelde, hvor det er fundet fag-
ligt forsvarligt, er de manglende veerdier udfyldt ved sken.

Kriterierne for, hvorndr malingerne er repreesentative, er folgende:

e Begge halvmdnedsveerdier skal veere godkendt for, at en manedlig
vaddeposition kan accepteres.

e Mindst 22 halvmanedsveerdier skal veere godkendt for, at den ar-
lige vdddeposition kan beregnes.

Ved beregning af manglende veerdier i forbindelse med érlig vadde-
position estimeres den manglende vaddeposition f.eks. udfra ned-
borsmaeengde bestemt af DMI og ud fra koncentrationen for den fore-
gdende halvmaned eller fra neertliggende stationer.

I 1999 var der kun tre halvméaneder med mangelfulde preveopsam-
linger, hvilket skyldtes et midlertidigt ophold i opsamlingerne pa
Keldsnor, og at orkanen i december edelagde proveopsamlingerne af
nedber ved Lille Valby og Lindet. Veerdierne for de tre halvmaneder
er derfor blevet estimeret pa basis af nedbersmalinger fra DMI og
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malte koncentrationer i nedber opsamlet pa malestationen eller pa de
neermeste malestationer. De estimerede veerdier er fremheevet med * i
den folgende tabel.

I Tabel 2.5 angives den manedlige vaddeposition af kveelstof, og i
Tabel 2.6 angives den totale drlige vdddeposition af kveelstof samt
bidraget til vdddeposition fra ammonium og nitrat. Tabel 2.6 angiver
endvidere de arlige nedbersmaengder. Der observeres store forskelle i
den manedlige vaddeposition af kveelstof fra malestation til malesta-
tion, hvilket skyldes at nedbersmeengden er den vaesentligste faktor
for meengden af vadddeposition og at nedberen varierer kraftigt bade
tidsligt og geografisk. Det generelle billede er: jo mere nedber jo ster-
re vaddepositionsmangde. Der er dog ikke direkte proportionalitet
mellem nedbersmeengden og vaddepositionsmeengden, da sidst-
neevnte ogsa athenger af, hvor meget kvelstof, der bliver optaget i
sky- og regndraberne (hvor optaget i skydrdber dog er den vigtigste
proces). Optagelsen af kvaelstof er dels bestemt af luftens indhold af
ammoniak, salpetersyre, kvelstofdioxid og partikelbundet ammoni-
um og nitrat, dels af intensiteten og varigheden af nedberen. For de
steerkt vandopleselige kemiske forbindelser (f.eks. salpetersyre og
ammoniak) observeres typisk hgjest vdddeposition i begyndelsen af
en nedbersepisode, hvorefter vaddepositionsmaengden aftager efter-
handen som luften “renses” for de pageeldende kemiske forbindelser
(Asman & Jensen 1994).

Tabel 2.5 Den ménedlige vadddeposition i 1999 af kvelstof (ammonium-+nitrat) pd de otte stationer, hvor
der méles nedber. Enhederne er kg N/km”. Veerdier angivet med * er baseret pa estimat, idet malinger
manglede grundet orkan eller ophold i opsamlinger.

Lindet Sepstrup  Keldsnor  Ulborg Anholt  Frederiksborg Lille Valby Pedersker
Januar 117 75 63 77 60 66 55 54
Februar 73 43 45 39 40 58 43 48
Marts 143 151 91 139 119 83 89 96
April 67 54 33 74 69 65 71 51
Maj 80 115 82 45 69 57 80 22
Juni 100 77 163 132 87 67 84 96
Juli 60 44 147* 59 45 45 55 66
August 98 67 46 69 74 87 109 52
September 71 96 87 66 105 33 46 101
Oktober 68 74 48 47 53 43 71 56
November 50 41 37 50 30 27 30 62
December 112~ 56 59 53 71 80 65* 79
Arligt 1040 894 901 849 822 710 798 784
Niveauer Vdaddepositionen er stort set ligeligt fordelt mellem ammonium og
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nitrat (se Tabel 2.6). Endvidere er vdddepositionen af ammonium
oftest lavere pd madlestationerne ved kysten end pa malestationerne
placeret inde i landet. Arsagen er formentlig, at stationerne ved ky-
sten udseettes for mindre nedber, og at kyststationerne ikke pavirkes
af emissioner fra lokale landbrug i samme grad som landstationerne.
11999 er den geografiske fordeling af nedber og koncentration i ned-
ber imidlertid saledes, at denne tendens ikke observeres. For Anholt,
Keldsnor og Pedersker males en vaddeposition af ammonium pa 394
til 512 kg N/ km?®, mens der pa stationerne Frederiksborg, Lindet, Ul-
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borg og Lille Valby maéles 350 til 555 kg N/km’. Samme menster ob-
serveres ikke for vadddepositionen af nitrat, der i 1999 ligger pa 360 til
485 kg N/km”.

Tabel 2.6 Arlig vaddeposition i 1999 af ammonium, og nitrat pd malestatio-
nerne. Endvidere angives den totale maengde vaddeponeret kveelstof og den
arlige nedbersmeegde. For Lindet, Lille Valby og Keldsnor mangler maling
for en halvmaned. Den veerdi er derfor estimeret pd basis af nedbermalinger
fra DMI og malte koncentrationer pa stationen eller de neermest liggende
malestationer.

Ammonium Nitrat Totalmaengde Nedbgr
kveelstof

kg N/km? kg N/km? kg N/km? mm
Lindet 555 485 1040 939
Sepstrup 485 409 894 900
Keldsnor 512 389 901 614
Ulborg 397 452 849 1087
Anholt 394 428 822 782
Frederiksborg 350 360 710 776
Lille Valby 380 418 798 563
Pedersker 408 376 784 680

Meengden af nedber pa en given lokalitet varierer meget fra ar til ar,
et eksempel er givet for Anholt i Figur 2.10. Trods dette er den gene-
relle tendens at nedbersmeengden er storst efterdr og vinter og lavest
forar og sommer (se Figur 1.4). Der ses ogsa store variationer mellem
arene i den manedlige vaddeposition af ammonium og nitrat (se ek-
sempler fra Anholt pa Figur 2.11 og 2.12). For vaddeposition af nitrat
observeres stort set ingen seesonvariation for nitrat, mens der for
ammonium observeres hgjest vdddeposition i sommerhalvéret. Dette
skyldes formentligt optag og udvaskning af luftens ammoniak, som
netop findes i langt hojere koncentrationer i sommerhalvaret.
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Figur 2.10 Manedlig nedbersmeengde pad Anholt i perioden 1989 til 1999.

Af Figur 2.13 ses, at eendringerne i den arlige vaddeposition af am-
monium og nitrat i nogen grad felger monsteret for eendringerne i
den arlige nedbersmaengde, hvilket skyldes at nedbersmeengden er
den primeere faktor, som bestemmer storrelsen af vaddepositionen.
En lang reekke andre faktorer spiller dog, som allerede neevnt, ogsa
en vigtig rolle. For perioden 1989-1999 observeres en signifikant fal-
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dende vaddeposition ved Frederiksborg af savel ammonium som
nitrat (se Tabel 2.7), hvilket er en @ndring af billedet ved 1998-
rapporteringen. P4 de ovrige stationer observeres ligeledes et fald i
vaddepositionen, men i disse tilfeelde er faldet ikke signifikant. Arsa-
gen til at den tidslige udvikling af vdddepositionen aendres fra rap-
portering til rapportering skyldes nedbersmeengdens store indflydel-
se pa vaddepositionsmeengden og at udviklingstendensen igennem
hele perioden er lille set i relation til variationen fra ar til dr. De fal-
dende vadddepositionsmeengder - som dog for sterstedelen ikke er
signifikante - heenger formentlig sammen med aftagende emissioner
af kveelstof i Europa (se Afsnit 2.1.2 og 2.1.4).
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Figur 2.11 Ménedlig vaddeposition af ammonium pa Anholt i perioden 1989
til 1999.
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Figur 2.12 Maénedlig vadddeposition af nitrat pd Anholt i perioden 1989 til
1998.

2.4 Samlet kvaelstofdeposition

P& basis af den mélte vdddeposition og den estimerede terdeposition
kan den samlede kveelstofdeposition beregnes. Det skal pointeres, at
terdepositionsberegningerne er behaeftet med stor usikkerhed. Dog
udger terdepositionen kun en del af den samlede kveelstofdeposition,

hvilket reducerer betydningen for den samlede usikkerhed (se neden-
for).
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Tabel 2.8 viser den samlede kvaelstofdeposition baseret pa malinger-
ne pa Anholt og ved Ulborg. I terdepositionsberegningerne er der
regnet med havoverflade pa Anholt og landoverflade (overflade med
ca. 10 cm plantevaekst) ved Ulborg. Resultaterne repreesenterer derfor
den atmosfeeriske kveelstofbelastning til et havomrade (dvs. Kattegat)
og til et landomradde med moderat belastning fra ammoniak fra land-
brugsaktiviteter.

Tabel 2.7 Zndringer i vaddepositionsmeengden af ammonium og nitrat i
perioden 1989-1999. Verdierne angiver relativt fald i % over maleperioden
(11 ar) beregnet pa basis af linezer regression og med udgangspunkt i ferste
malear. Signifikansniveauer for test af heeldning forskellig fra nul er beregnet
pa basis af T-test. (Woodward et al. 1993). Verdier angivet med *** indikerer
signifikansniveau pa >99%, ** angiver signifikansniveau pa >95%, mens
veerdier angivet med * ikke er signifikante.

NH4" NO3z Nedbgar
Ulborg -22* -17* 15
Sepstrup -12* -7* 2*
Lindet -21* -6* 14*
Anholt -19* -12* 36*
Frederiksborg =27 -17 11*
Keldsnor -11* -18* -5*
1000 1000 1000
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Figur 2.13 Den arlige vaddeposition af ammonium (m) og nitrat () og den
arlige nedbersmeengde (a) pd mélestationerne pa Anholt, ved Sepstrup San-
de og ved Keldsnor i perioden 1989-1999. Mélingerne ved Keldsnor er mid-
del af malingerne ved Bagenkop og Fellesbjerg.

41



Sterre deposition over land

Kilder

42

Tabel 2.8 Samlede kvelstofdepositioner (kg N/km?) til en hav- og en land-
overflade i 1999. Depositionerne er fremkommet ud fra malt vdddeposition
og beregnet tordeposition. Sidstneevnte er baseret pa malinger af luftens
indhold af kveelstofforbindelser ved malestationerne hhv. pd Anholt og ved
Ulborg.

Havoverflade - Anholt Landoverflade - Ulborg

Januar 64 95
Februar 44 51
Marts 126 167
April 79 156
Maj 75 129
Juni 92 152
Juli 61 116
August 79 138
September 114 145
Oktober 57 76
November 36 82
December 74 68
Arligt 890 1376

Der ses en ca. 50% hgjere kveelstofbelastning over land end over hav.
Dette skyldes flere forskellige faktorer:

e Der er generelt storre nedbersmaengde over land.

e Koncentrationen af ammoniak er generelt hojere over land pa
grund af lokale kilder.

e Tordepositionshastigheden er generelt storre over land.

Ved at sammenligne Tabel 2.3 og 2.5 ses at terdepositionen kun ud-
gor ca. 6% af den samlede deposition til havoverflader ved Kattegat,
og at terdepositionen udger ca. 40% af den samlede deposition til
landoverflader.

Ammoniak og dermed omdannelsesproduktet ammonium kommer
hovedsageligt fra landbrug, hvorimod resten (kveelstofdioxid og
sum-nitrat) kommer fra forbreendingsprocesser, hvor forbreending
med fossilt breendstof langt dominerer. P4 basis af denne viden er det
muligt at opgere, hvor meget kilderne bidrager med til depositions-
belastningen. Ved at sammenholde Tabel 2.4 og Tabel 2.6 kan det
estimeres, at ca. halvdelen af kvelstofdepositionen til Kattegat
stammer fra landbrug og halvdelen fra afbreending af fossilt braend-
stof. Tilsvarende fordeling ses for kveelstofdepositionen til en gen-
nemsnitlig landoverflade ved Ulborg.
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3 Atmosferisk deposition af fosfor

Maengden af fosfor er sammen med mengden af kveelstof ofte be-
greensende for algeveekst i vandleb, seer og hav. Derfor er det vigtigt
at bestemme tilforslen af disse forbindelser til de danske farvande og
soer. Dette kapitel preesenterer depositionsdata fra litteraturen og
viser resultater fra maling af fosfat i partikler og nedber (for nedber
er fosfatbestemmelsen semikvantitativ).

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

Emission af fosfor stammer dels fra menneskeskabte kilder og dels
fra naturlige kilder. De menneskeskabte kilder er primaert emission af
partikuleert fosfor fra forbraending af kul og halm, herunder markaf-
breending. Derimod er emissonen af fosfor fra forbreending af olie og
gas lille. De naturlige kilder er primeert ophvirvlet jordstev og biolo-
gisk materiale som f.eks. luftbarne alger, pollen, svampesporer og
mikroskopiske bladfragmenter.

Tabel 3.1 viser data fra litteraturen for den arlige deposition af fosfor
og resultater fra tidligere malinger udfert af DMU. Depositionerne er
bestemt pa vidt forskellig made og i nogle tilfeelde er der kun malt
orto-fosfat (fra uorganiske fosfatsalte), i andre tilfeelde er organisk
bundet fosfor inkluderet. Trods dette varierer de rapporterede veer-
dier for den arlige deposition af fosfor kun mellem 4 og 54,6 kg
P/(km’ &r) og i Nordeuropa er variationen kun mellem 4 og 22 kg
P/(km’ &r).

Tabel 3.1 Maling af fosfordeposition.

Reference Ar Opsamler Lokalitet kg P/(km2 ar)
Grundahl & Grgnbech,1990, DMU 1989 bulk Rabis Baek 8
(Midtjylland)
Hovmand et al, DMU 1993, DMU 1992 bulk Anholt & Ulborg 6"
Bendixen & Kriiger 2000 1999 bulk Fyn 15-26°
KNMI/RIVM 1990 1983-1987 bulk Nordlige Holland 7,7
1988 wet only® 4,6
Draaijers 1993 bulk Holland 4
Graham & Duce 1982 1974-1975 bulk Bermuda 6
Chen et al. 1985 1983 b New Zealand 15
Pareja et al. 1994 1987 bulk Spanien 54,6
Gibson et al. 1995 1993 bulk Nordlige Irland 22

A. Kun organisk fosfor. Hovmand et al. estimerer at uorganisk fosfat ligeledes udger 6 kg P/(km” ar)
B. Uorganisk fosfor udger ca. halvdelen.

C Opsamler der kun er aben, nar det regner og derfor minimerer bidraget fra terdeposition.

D Estimat af samlet tor- og vaddeposition.
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I en enkelt undersogelse er variationen i deposition af fosfor til en so
blevet undersogt. Cole et al. (1990) malte summen af organisk og
uorganisk fosfordeposition til vandoverfladen af en skovsg som
funktion af afstanden til bredden. Indenfor de forste 10 km fra bred-
den faldt fosfordepositionen eksponentielt med en faktor ca. 4.5.
Omkring 90 % af det malte fosfor blev identificeret som fosfor fra
blade, insekter m.m. og det uafheengigt af afstanden fra bredden.
Denne undersogelse illustrerer forst og fremmest kompleksiteten i
bestemmelsen af fosfordeposition: at det er sveert at seette greense
mellem den egentlige atmosfeeriske deposition og nedfald af blade
m.m., og at fosfordepositionens storrelse atheenger af, hvor denne
greense scettes.

I forbindelse med NOVA 2003 er fosfor i 1999 blevet malt i partikler
pa de seks hovedstationer (se Figur 1.2 og Tabel 1.1). Partikelmalin-
gerne foretages ved opsamling af partikler med filterpack-
opsamlerne og direkte analyse af partikelfiltret vha. PIXE-analyse
(Proton Induced X-ray Emission; se Ellermann et al. 1996 for flere
detaljer). Med analysemetoden males den samlede meengde fosfor og
der skelnes ikke mellem uorganiske eller organiske fosforforbindel-
ser. Resultaterne fra malingerne for Anholt og Tange vises i Figur 3.1.
Det ses at indholdet af partikuleert bundet fosfor er meget lavt med
kun ca. 20-30 % af malingerne over detektionsgreensen pa 20-50 ng
P/m’ (grundet interferensproblemer afheenger detektionsgreensen af
provens indhold af chlor). De hgjeste veerdier i 1999 observeres i det
tidlige forar og i sensommeren (se ogsa Bilag 1, Figur 6). Arsag til
seesonvariationerne er ikke fuldt klarlagt, men de hgje koncentratio-
ner i sensommeren kunne maske skyldes markafbreending. Ved
sammenligning med lignende malinger fra 1996 (Ellermann et al.
1996) ses, at der ikke er sket store eendringer i niveauet for indhold af
partikuleert fosfor i atmosfeeren, nar det samtidig tages i betragtning
at koncentrationerne er lave og analysen derfor er behzeftet med be-
tydelig usikkerhed.

Nedbersproverne indsamlet med bulkopsamlerne pa de otte male-
stationer, hvor der opsamles nedber (se Figur 1.1), er igennem de
seneste ar kun blevet analyseret semikvantitativt for den vandople-
selige uorganiske fosfat. At bestemmelsen af fosfat er semikvantitativ
skyldes opsamlingsmetoden, idet proverne ikke fikseres med syre, da
dette ville odeleegge bestemmelsen af de ovrige kemiske forbindelser.
Analyse foretages med automatiseret spektrofotometrisk metode (se
Ellermann et al. 1996). Nar der ikke foretages en kvantitativ bestem-
melse af fosfat, skyldes det, at den atmosfeeriske deposition af fosfor
generelt er lille, og at fosfatbestemmelsen ofte odeleegges pga. kon-
taminering af nedbersproverne med sma forureninger af nedber-
stragten med fugleklatter, insektdele, bladfragmenter mm. Kontami-
nering med biologisk materiale giver ogsa kontaminering med am-
monium og kalium og bestemmelsen af fosfat anvendes derfor pri-
meert til kvalitetskontrol af nedbersproverne. Ved for heje koncen-
trationer af fosfat kasseres resultater for bl.a. ammonium, kalium og
pH for den pageeldende prove.
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Figur 3.1 Degnmiddelkoncentrationer af partikuleert bundet fosfor i 1999 opsamlet vha. filterpackopsamle-
re og analyseret med PIXE-analyse. Bemeerk at storstedelen af malingerne ligger under detektionsgraensen

pé 20-50 ng P/m’.

Viiddeposition pi Anholt

En egentlig méling af vaddepositionen af fosfat kan derfor ikke pree-
senteres. Figur 3.2 er medtaget for at illustrere problemerne i forbin-
delse med bestemmelse af vdddeposition af fosfat. Den viser resulta-
terne fra bestemmelse af vaddeposition af fosfat pa de tre bulk-
opsamlere pa mélestationen pa Anholt, hvor de to er placeret i 50 cm
hgjde og den sidste i 150 cm hejde. Figuren inkluderer ogsa resultater
fra opsamling af nedber med en sakaldt wet-only-opsamler, dvs. en
opsamler som kun er dben ved nedber, og derfor minimerer bidraget
fra kontaminering og terdeposition. Resultaterne afspejler primeert
den store forskel, der er i fosfatdepositionen mellem de fire opsamle-
re, og det pd trods af, at vaddepositionen af andre forbindelser
(nitrat, ammonium og sulfat) er i god overensstemmelse. Den store
forskel mellem de fire opsamlere skyldes derfor tilfeeldig kontamine-
ring af nedberspreverne, hvilket understreges af at vdddepositionen
er hgjest i de laveste opsamlere, hvor risiko for kontaminering er ho-
jest, og lavest i wet-only-opsamleren, hvor risiko for kontaminering
er lavest. Endvidere viser resultaterne, at kontaminering af preverne
giver resultater som er storrelsesordner hgjere end for de perioder,
hvor preverne ikke er kontamineret.
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Figur 3.2 Vaddeposition af fosfat mélt med de fire nedbersopsamlere pa
Anholt i ferste halvar af 1999. Bemeerk at veerdierne kun er bestemt se-
mikvantitativ og derfor er behaeftet med stor usikkerhed. Forskellene i vad-
deposition skyldes kontaminering. Wet-only-opsamleren blev anvendt pa
ugebasis indtil april, hvorefter der skiftedes til halvménedsbasis ligesom for
bulkopsamlerne.

Depositionen af fosfat i 1999 er derfor ikke blevet bestemt direkte
udfra malingerne i forbindelse med NOVA-2003. Fyns Amt
(Bendixen & Kriiger 2000) har igennem en arraekke bestemt depositi-
on af fosfat pa basis af nedbersprever indsamlet med bulkopsamler
pa fire stationer pa Fyn. Deres resultater viser, at der ikke er sket en
udvikling i bulk-depositionen af fosfat, hvilket er i overenstemmelse
med tidligere vurderinger i forbindelse med NOVA-2003 (Skov et al.
1999). Pa basis af partikelmalingerne og resultaterne fra Fyns Amt
vurderes derfor, at der ikke er sket eendring i ter- og vaddeposition af
fosfor til de Indre Danske Farvande. Ellermann et al. (1996) estimere-
de den samlede uorganiske fosfatdeposition til De Indre Danske Far-
vande til ca. 8 kg P/km’. Med et areal af de Indre Danske Farvande
pa 31.500 km’ giver dette en samlet deposition pé ca. 255 tons P. Be-
meerk at arealet af de Indre Danske Farvande er blevet reduceret med
9%; hvilket skyldes, at den tidligere anvendte beregning af arealet
var fejlbeheftet. Det skal dog understreges at depositionen pr. km’
ikke er blevet @endret, men blot arealet. Usikkerheden pa estimatet er
stor, men grundet den store risiko for kontaminering af preoverne
anses estimatet som en ovre greense for den atmosfaeriske deposition
af uorganisk fosfat. Den organiske fosfordeposition vurderes til at
veere pa samme storrelse som den uorganiske fosfordeposition
(Hovmand et al. 1993), hvilket understottes af malingerne fra Fyns
Amt (Bendixen & Kriiger 2000).
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4 Koncentration og vaddeposition af
svovlforbindelser - maleresultater

I dette kapitel praesenteres maleresultater for 1999 for svovldioxid og
sulfat. Disse forbindelser bidrager til forsuring og indgar i de kemi-
ske omdannelser af kvelstofforbindelserne i atmosfeeren. I kapitlet
preaesenteres resultater fra maling af luftens indhold af svovldioxid og
partikuleert bundet sulfat og endelig vises resultater fra maling af
vaddeposition af sulfat. Malingerne fra 1999 perspektiveres ved at
relatere resultaterne til udviklingstendenser og saesonvariationer for
perioden 1989-1999. Ligesom for kveelstofforbindelserne vises kun
illustrationer af udvalgte resultater; primeert fra malestationerne pa
Anholt og ved Keldsnor og Tange. Mdleresultater fra de ovrige stati-
oner vises i Bilag 1.

4.1 Koncentrationer af svovldioxid og partikulaert
bundet sulfat

Dognmiddelveerdier af luftens indhold af svovldioxid og svovl be-
stemmes vha. filterpack-opsamlere pa de seks hovedstationer (se Fi-
gur 1.1 og Afsnit 2.1). Svovldioxid opsamles pa et impraegneret filter,
som ekstraheres med vand og meengden af opsamlet svovldioxid
bestemmes ved ionchromatografi. Meengden af partikuleert bundet
svovl bestemmes direkte vha. PIXE-analyse (Proton Induced X-ray
Emission) af partikelfiltret. Ved denne metode bestemmes den totale
meengde af svovl pa partikelfiltret, men da stort set alt svovlet er sul-
fat omtales resultaterne fra PIXE-analysen i det folgende som sulfat.

De vigtigste kilder til svovl i atmosfeeren er afbreending af kul og
nogle typer olie. Under forbreending frigives svovl til atmosferen
hovedsageligt i form af svovldioxid (>95%). I atmosfeeren oxideres
svovldioxid til svovlsyre, der hurtigt danner sulfatpartikler eller op-
tages i allerede eksisterende partikler. Derudover emitteres svovl
ogsd fra naturlige kilder. De vigtigste er sulfat fra havsprejt og di-
methylsulfid fra nedbrydning af alger. Dimethylsulfid oxideres i at-
mosfeeren til sulfat. Bemeerk at der i naerveerende kapitel ikke er for-
taget korrektion for sulfat fra havsalt.

Degnmiddelverdier af svovldioxid og partikuleert bundet sulfat er
vist i henholdsvis figur 4.1 og 4.2 for Anholt og Tange. Der ses en vis
tidslig korrelation mellem madlestationerne for koncentrationerne af
svovlforbindelserne ligesom der ved sammenligning med data for
partikuleert ammonium og sum-nitrat ses korrelation. Koncentrati-
onsniveauerne er stort set ens pa malestationerne dog med en ten-
dens til lidt hejere sulfatkoncentrationer i det sydlige Danmark, se
Tabel 4.1 og Bilag 1, Figur 5. Dette haenger sammen med, at koncen-
trationerne af svovlforbindelserne ligesom de partikelbundne kveel-
stofforbindelser i hoj grad er bestemt af langtransport til Danmark fra
de nordlige dele af det europeeiske kontinent, selv om lokale kilder til
svovlemission ogsd har nogen betydning.
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Figur 4.1 Degnmiddelkoncentrationer af svovldioxid malt pa Anholt og ved Tange i 1999.
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Figur 4.2 Degnmiddelverdier af partikuleert bundet sulfat malt pa Anholt og ved Tange i 1999.
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Seesonvariation - sulfat

De hojeste emissioner af svovl finder sted om vinteren i forbindelse
med fyringssaesonen. Som gennemsnit for perioden 1999 ses de hgje-
ste koncentrationer af svovldioxid netop om vinteren (se Figur 4.3 og
Bilag 1, Figur 9), hvilket ogsa er forventet idet svovldioxid er en di-
rekte emitteret luftforureningskomponent. Denne seesonvariation ses
tydeligt i de gennemsnitlige manedsmiddelkoncentrationer fra peri-
oden 1989-1999, mens der for 1999 ikke ses neer sa tydelig en seeson-
variation. Dette er formentlig et resultat af den meget kraftige reduk-
tion i svovlemissionen, hvilket kan have fort til en eendring i betyd-
ning af de forskellige kilder til atmosfeerisk svovl. Konklusioner ved-
rerende seaesonvariation af svovldioxidkoncentrationen skal derfor
vurderes med forbehold for, at der er midlet over en periode, hvor
der er sket en kraftig eendring i emissionerne.

For sulfat observeres ikke nogen udpreeget seesonvariation; maneds-
middelkoncentrationen er stort set konstant gennem hele aret (se Fi-
gur 4.4 og Bilag 1, Figur 10). Herved adskiller sulfat sig meget fra
svovldioxid. Flere faktorer kan medvirke til dette:

e Reaktionshastigheden for dannelse af sulfat udfra svovldioxid er
betydeligt hojere om sommeren end om vinteren. Derfor opvejes
forskellene i svovldioxidkoncentrationen til dels af forskelle i re-
aktionshastighed, med andre ord, nar svovldioxidkoncentrationen
er hoj er reaktionshastigheden lille og ndr koncentrationen af lille
er reaktionshastigheden hgj.

e Produktion af dimethylsulfid, som ferer til dannelse af sulfat,
foregar primeert forar og sommer, hvor det er varmt. Selv om bi-
draget til sulfat fra dimethylsulfid er lavt (estimeret til ca 20%;
Hertel et al. 1994) vil det medvirke til en udglatning i seesonvaria-
tionen for sulfat, fordi produktion sker i modfase med fyringssee-
sonen.

Seesonvariationen for sulfat er ogsa mindre end observeret for sum-
nitrat og partikuleert bundet ammonium pa trods af at koncentratio-
nen i Danmark af disse tre forbindelser i hej grad styres af langtrans-
portprocesser. Forklaringen bag dette er formentlig at de heje kon-
centrationer af luftforurening ofte skyldes langtransport af luftfor-
urening fra den nordlige del af det europeeiske kontinent, men for-
holdet mellem emission af kveelstofforbindelserne og svovl varierer
meget indenfor dette omrade. Arsagen til forskellene i seesonvariati-
onerne for de partikelbundne forbindelser er derfor forskelle i emis-
sionsomraderne, kildetyperne og forbindelsernes atmosfaeriske kemi
og fysik. Endelig skal der som for svovldioxid geres opmaerksom pa,
at de gennemsnitlige saesonvariationerne er fremkommet ved at
midle over en periode, hvor der er sket en kraftig eendring i emissio-
nerne, og at konklusionerne derfor skal vurderes med forbehold her
for.
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Figur 4.3 Manedsmiddelkoncentrationer af svovldioxid i 1999 (venstre) og gennemsnit for perioden 1989-
1999 (hejre) beregnet ud fra malinger pa Anholt (¢), ved Tange (&) og ved Keldsnor (a). For 1999 er der
kun medtaget maneder med mere end 25 malinger af hensyn til repreesentativitet.
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Figur 4.4 Manedsmiddelveerdier for indholdet af partikulaert bundet sulfat i 1999 (venstre) og gennemsnit
for perioden 1989-1999 (hojre) beregnet ud fra malinger pa Anholt (+), ved Tange (&) og ved Keldsnor (4).
For 1999 er der kun medtaget méneder med mere end 25 malinger af hensyn til repraesentativitet.

Ar til ér variation Figur 4.5 og Tabel 4.2 viser, at der er malt et stort signifikant fald i
koncentrationerne af bade svovldioxid (70-80%) og sulfat (46-63 %)
fra 1989 til 1999, hvilket falder sammen med den generelle nedgang i
svovldioxidemissionen i Europa (Vestreng & Storen 2000). Bemeerk at
faldet pa Lindet pa over 100% for svovldioxid blot skyldes, at 1989 er
valgt som udgangspunkt for beregning af det procentvise fald gen-
nem perioden og at 1989 ikke var aret med den hejeste koncentration.
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Tabel 4.1 98%-fraktil og drsmiddelveerdi for degnmalinger af sulfat og
svovldioxid pa de seks aktive hovedstationer i 1999. Enhederne i tabellen er

ug S/m’.
Sulfat Svovldioxid
98% Middel 98% Middel
Ulborg 2,63 0,85 1,86 0,38
Tange 3,22 0,93 1,89 0,47
Keldsnor 3,33 1,18 2,71 0,83
Lindet 2,76 1,00 2,05 0,45
Anholt 2,89 0.91 2,82 0,72
Frederiksborg 2,82 0,94 2,62 0,54
3,5 3,5 4
Anholt Tange Keldsnor
3l 3l 35+
25 |
mE 4 »
s
E
§ 1,58 ]
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Figur 4.5 Arsmiddelverdierne af koncentrationerne af svovldioxid (¢), og
partikelbundet sulfat (m) pa malestationerne pa Anholt, ved Tange og ved
Keldsnor. Tendenslinier er beregnet ved simpel lineaer regression.

Tabel 4.2 ZAndringer i luftens indhold af svovldioxid og partikuleert bundet
sulfat i perioden 1989-1999. Veaerdierne angiver relativt fald i % over malepe-
rioden (11 &r) beregnet pa basis af linezer regression og med udgangspunkt i
veerdierne for 1989. Signifikansniveauer er beregnet pa basis af T-test
(Woodward et al. 1993). Alle fald er signifikante med signifikansniveau pa

>99%.
SO, S04~

Ulborg -86 -52
Tange/Sepstrup Sande -76 -46
Lindet -107 -63
Anholt -68 -52
Frederiksborg -83 -52
Keldsnor -88 -56

51



Miiling af viddeposition

Estimering af
manglende veerdier i 1999

4.2 Vaddeposition

Véaddeposition af sulfat er i 1999 malt pa de seks hovedstationer, pa
malestationerne ved Pedersker og Lille Valby. Bemaerk specielt at
nedbersmalingerne ved Tange er blevet flyttet til Sepstrup Sande.
Den geografiske placering af malestationerne og landskabstyperne
omkring madlestationerne fremgar af Figur 1.1 og Tabel 1.1. Vaddepo-
sition af sulfat bestemmes vha. bulkopsamler, hvor nedberen op-
samles pa halvmanedsbasis og efterfolgende analyseres for bl.a. ind-
holdet af sulfat (se Ellermann et al. 1996). I Tabel 4.3 angives den ma-
nedlige vdddeposition af sulfat og i Tabel 4.4 angives den arlige vad-
deposition sammen med nedbersmaengden.

Lige som for kveelstofforbindelserne kan det veere vanskeligt at opnd
en fuldsteendig tidsserie af maling af vdddeposition ved hjeelp af bul-
kopsamlere (se afsnit 2.3 for detaljer omkring kriterier og estimater). I
1999 var der kun tre halvméaneder med mangelfulde preveopsamlin-
ger, hvilket skyldtes dels et midlertidigt ophold i opsamlingerne pa
Keldsnor, samt at orkanen i december edelagde proveopsamlingerne
af nedber ved Lille Valby og Lindet. Vaerdierne for de tre halvmane-
der er derfor estimeret pa basis af nedbersmalinger fra DMI og malte
koncentrationer i nedber opsamlet pd malestationen eller pa de naer-
meste malestationer. De estimerede vaerdier er afmeerket i Tabel 4.3.

Tabel 4.3 Den manedlige vaddeposition i 1999 af sulfat pa de otte stationer, hvor der males nedber. Enhe-
derne er kg S/km”. Vaerdier meerket med * angiver estimater, idet malinger manglede grundet orkan eller

ophold i opsamlinger.

Lindet Sepstrup  Keldsnor  Ulborg Anholt  Frederiksborg Lille Valby Pedersker

Januar 61 42 33 55 38 29 24 26
Februar 63 33 26 56 41 36 25 28
Marts 54 60 39 55 61 49 44 59
April 30 23 14 39 33 40 31 27
Maj 34 48 37 26 49 33 46 51
Juni 51 37 56 78 50 39 36 48
Juli 34 26 62" 41 34 21 21 48
August 44 29 29 36 51 49 50 28
September 35 44 31 47 47 17 29 54
Oktober 80 59 25 59 48 28 32 24
November 41 32 22 36 17 15 20 38
December 186* 96 73 171 177 76 63* 113
Arligt 713 530 445 699 646 431 419 543
Geografisk og Der observeres store forskelle i maengden af vdddeponeret sulfat fra

tidslig variation
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malestation til malestation bade pd arsbasis (se Tabel 4.4) og pd ma-
nedsbasis (se Tabel 4.3). Variationen er seerlig stor pd ménedlig vad-
deposition, idet nedbersmeengden er den veaesentligste faktor for be-
stemmelse af vaddepositionsmeengden. Nedberen varierer kraftigt
bade tidsligt og geografisk. Det generelle billede er, at jo mere ned-
bor, der falder, jo sterre er vaddepositionsmeengden. Der er dog ikke
direkte proportionalitet mellem nedbersmeengden og vaddepositi-
onsmeengden, da sidstneevnte ogsa afheenger af, hvor meget svovl,
der bliver optaget i sky- og regndraberne (hvor optaget i skydraber
dog er den vigtigste proces). Optagelsen af svovl er dels bestemt af
luftens indhold af svovldioxid og partikelbundet sulfat og dels af
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intensiteten og varigheden af nedberen. Andre forbindelser f.eks.
hydrogenperoxid, som kan omdanne svovlforbindelserne i sky- og
regndraber spiller ogsa en vigtig rolle.

Fordelingen af de drlige niveauer af vaddepositionen af sulfat af-
spejler aftheengighed af nedbersmeengden, sdledes at der pa statio-
nerne med hgjst nedbor males hgjest vaddeposition af sulfat (se Tabel
2.4). Samtidig hermed ses at koncentrationen af sulfat i nedberen
varierer med afstand til kysten med lavest koncentration i stationerne
leengst fra kysterne og hgjere koncentrationer jo teettere stationerne
ligger ved kysten. Dette skyldes formentligt bidrag af sulfat fra
havsproijt.

Tabel 4.4 Arlig vaddeposition i 1999 af sulfat pa de otte stationer, hvor der
males nedber. Endvidere angives den arlige nedbersmeengde. For Lindet,
Lille Valby og Keldsnor mangler maling for en halvméned. Denne veerdi er
derfor estimeret pa basis af nedbersmalinger fra DMI og malte koncentrati-
oner pa stationen eller de neermest liggende malestationer.

Sulfat Nedbgr

kg S/km® mm
Lindet 713 939
Sepstrup 530 900
Keldsnor 445 614
Ulborg 699 1087
Anholt 646 782
Frederiksborg 431 776
Lille Valby 419 563
Pedersker 543 680

Meengden af nedber pa en given lokalitet varierer meget fra ar til ar,
men trods dette er den generelle tendens, at nedbersmeengden er
storst efterdr og vinter og lavest fordr og sommer (se Figur 2.6 og 1.3).
For vaddepositionen maéles ingen tydelig seesonvariation, men dog
ses storst vaddeposition i efterdrsmanederne. Korrelation mellem
nedbegrsmeengde og sulfatdeposition har for 1999 haft den betydning,
at op til 27% af den samlede vaddeposition af sulfat er malt i decem-
ber i forbindelse med det kraftige regn- og blaesevejr; herunder orka-
nen.

Nedbersmeengdens indflydelse pa vaddepositionen fremgar ligele-
des af den tidslige udvikling i den arlige vaddeposition af sulfat. Af
Figur 4.7 ses, at eendringerne i den arlige vaddeposition i nogen grad
folger monsteret for eendringerne i den arlige nedbersmaengde, men
at der samtidig er sket et stort fald i maengden af vdddeponeret sul-
fat; faldet er statistisk signifikant (>99%; se Kapitel 2 for flere detaljer
om den anvendte statistik) med et fald pa 33-51 % for de tre stationer
(Anholt, Sepstrup Sande og Keldsnor), hvor udviklingstendensen er
vurderet. Den generelt faldende vaddeposition af sulfat heenger
sammen med aftagende emissioner af svovl i Danmark og resten af
Europa; f.eks. er den danske svovlemission reduceret med ca. 60 %
fra 1989 til 1998 (Vestreng & Storen 2000).
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Figur 4.6 Ménedlig vaddeposition af sulfat pa Anholt i perioden 1989 til
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bersmeengde (A) pa malestationerne pa Anholt, ved Tange og ved Keld-
snor. Tendenslinier er beregnet ved simpel linezer regression.
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5 Modelresultater

I dette kapitel preesenteres og diskuteres modelberegninger af
luftkoncentrationer og depositioner af kveelstofforbindelser til de
danske farvande samt danske landomrader. Beregningerne er
foretaget med ACDEP-modellen (Atmospheric Chemistry and
Deposition) (Hertel et al. 1995), som er en transport-kemi-model, der
deekker hele Europa. Modellens opbygning og den anvendte
beregningsprocedure er beskrevet pa dansk i Ellermann et al. (1996).
Beregningsproceduren blev eendret i forbindelse med beregningerne
for 1997, og til beregningerne for 1999 har det igen veeret nedvendigt
at foretage forskellige eendringer. De seneste eendringer, som bl.a.
omfatter brug af en ny kilde til meteorologiske data og en ny type
begyndelseskoncentrationer, er i det folgende beskrevet i forbindelse
med en meget kortfattet preesentation af modellen. I rapporten
praesenteres primeert resultater for 1999, mens resultater for 1989 til
1998 kan findes i rapporterne for de tidligere ar. Dog er de samlede
kveelstofdepositioner til hovedfarvandene preesenteret pa ny i denne
rapport, idet eendringerne i modellen samt opdaterede
emissionsopgorelser har fort til mindre eendringer af resultaterne.

Den atmosfeeriske svovldeposition har betydning ikke mindst for
forsuringen af terrestriske okosystemer. Derfor praesenteres
beregninger af svovldeposition til Danmark ligeledes i rapporten. De
beregnede luftkoncentrationer af svovl er vist i kveelstofafsnittet, idet
de er anvendt til forklaring af resultaterne for kvaelstof.

Resultaterne omfatter beregnede koncentrationer og depositioner for
hovedfarvandene samt danske fjorde, vige og bugte; i alt godt 200
farvandsomrdder. Endvidere preesenteres tilsvarende beregnede
depositioner til danske landoverflader. Tabeller for depositionerne til
landoverflader fordelt pa amtsniveau er placeret i Bilag 2.

5.1 Modelbeskrivelse og beregningsprocedure

ACDEP er en trajektoriemodel, som beregner koncentrationer og
depositioner af en reekke kemiske forbindelser pa baggrund af fire
degns transport af luftpakker frem til et net af receptorpunkter.
Nettet af receptorpunkter repreesenterer det omrade, hvortil kon-
centrationer og depositioner af de kemiske forbindelser onskes
beregnet. Transportvejen, en sdkaldt trajektorie, beregnes bagleens ud
fra vindhastighed og vindretning; dvs. fra et givet receptorpunkt og
et givet ankomsttidspunkt regnes bagud til startpunktet fire degn
tidligere. Der tildeles begyndelseskoncentrationer til de forskellige
stoffer i luftpakkerne, og herefter transporteres luftpakkerne forleens
fra startpunktet frem til receptorpunktet via den beregnede trajek-
torie. Under transporten modtager luftpakken emissioner fra de
kilder, som passeres, og de kemiske forbindelser omdannes via kem-
iske reaktioner, spredes i vertikal retning, og fjernes fra luftpakken
ved tor- og vaddeposition. En principskitse af modellens opbygning
er vist i Figur 5.1. Modellen har en vertikal udstreekning fra jord-
overfladen og op til 2 km’s hgjde, og den er inddelt i 10 vertikale lag.
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Figur 5.1 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 en lettere
modificeret version af den sakaldte Carbon-Bond Mechanism IV
(CBM-1V), som omfatter 37 stoffer og 80 reaktioner. CBM-IV skemaet
(Gery et al. 1989) er primeert udviklet til modellering af forurenings-
episoder med ozon (O,), men indeholder samtidig en relativt
detaljeret beskrivelse af kvelstofkemien. 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, at der spares beregningstid ved at begreense antallet af kemiske
forbindelser og reaktioner i modellen. Da CBM-IV oprindeligt ikke
omfatter ammonium og ammoniak, er disse tilfgjet til mekanismen.

Séledes er kveelstofforbindelserne i modellen repreesenteret ved
ammoniak (NH,), ammoniumnitrat (NH,NO,), ammoniumbisulfat
(NH,HSO,), ammoniumsulfat ((NH,),5O,), kvelstofdioxid (NO,),
kveelstofmonoxid (NO), salpetersyre (HNO,), nitratradikalet (NO,),
dinitrogenpentoxid (N,O,), salpetersyrling (HNO,), peroxysalpeter-
syre (HNO,), PAN (peroxyacetylnitrat (CH,COO,NO,)), andre
organiske nitrater end PAN, samt uorganiske nitrater forskellige fra
ammoniumnitrat. Da ammonium og ammoniak har stor betydning
for kveelstofdepositionen til hav, er der endvidere udviklet en seerlig
rutine til behandling af disse forbindelser i modellen.

Modellen indeholder endnu ikke sterrelsesfordelinger af partikler, og
beskrivelsen af partikuleert bundne forbindelser og heterogene
reaktioner er derfor fortsat steerkt simplificeret (se bl.a. Vignati,
Hertel 1996).

Kemiske forbindelser fjernes fra modelsgjlen ved kemisk
omdannelse, terdeposition og vdaddeposition. Vaddepositionen
omfatter badde “in-cloud scavenging” (optag i skydrdber) og “below-



cloud scavenging” (optag i regndrdber, som falder ned gennem
atmosfeeren). Ved beregning af terdeposition af partikuleert bundet
materiale antages det, at alt materiale er bundet til partikler med en
diameter pa 0,8 um.

Fremgangsmide Beregningerne foretages for hver 6. time til et net af 233 receptor-
punkter. Efterfelgende interpoleres linesert mellem ankomsttids-
punkterne. Til sidst integreres depositionen til de enkelte farvande
ud fra resultaterne for receptornettet samt information om deres
geografiske placering. Receptornettet har en oplesning pa 30 km x 30
km og omfatter danske land- og farvandsomrdder, fjorde, vige og
bugte, se Figur 5.2. Beregningerne er foretaget for gitterfeltets
midtpunkt, som antages at repreesentere hele feltet.
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Figur 5.2 Det anvendte beregningsnet med en oplesning pa 30 km x 30 km for de danske marine farvande.
Prikkerne angiver receptorpunkterne (233 i alt), hvortil beregningerne er foretaget. Farvandsgreenserne 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 Undersogelser.

ZAndringer i forhold til
tidligere dr

For at gennemfore beregningerne med ACDEP modellen kraeves
adgang til en lang reekke input-data. Det drejer sig primeert om
emissionsdata og meteorologiske data for hele Europa, men ogsa om
startkoncentrationer. Forskellige forhold har gjort det nedvendigt at
anvende andre kilder til nogle af disse input-data samtidig med at
modellen er blevet forbedret pa en reekke omrdder. Der er foretaget
fire storre eendringer i forbindelse med beregningerne for 1999:

1) For 1999 er der anvendt meteorologiske data fra Eta-modellen
under DMU'’s forureningsprognosesystem THOR (Brandt et al.
2000). Tidligere blev der anvendt meteorologiske data fra EMEP
centeret pd Det Norske Meteorologiske Institut (DNMI). EMEP-
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felterne havde en oplesning pa 150 km x 150 km. DNMI er
imidlertid gaet veek fra at producere disse meteorologiske data. De
meteorologiske data fra Eta-modellen foreligger pa et detaljeret 25
km x 25 km gitter, hvor Danmark er placeret i midten af gitteret.
Da EMEP-felterne foreligger for hver sjette time og Eta-data er
gemt for hver time, har de nye meteorologiske data fra Eta-
modellen betydeligt hgjere tidslig oplesning end de hidtil
anvendte EMEP-data. Eta-data har sdledes savel hgjere geografisk
som tidslig oplesning, hvilket er en fordel i forbindelse med
ACDEP-beregningerne.

2) For 1999 er startkoncentrationerne taget fra DMU’s DEOM
(Danish Eulerian Operational Model) som ligeledes anvendes til
lobende beregninger under prognosesystemet THOR (Brandt et al.
2000). Tidligere blev der anvendt beregnede manedsmiddel-
veerdier fra DEM (Danish Eulerian Model) som ogsa er udviklet
pa DMU. Beregninger med DEM foreligger ikke for aret 1999
grundet manglende meteorologiske input-data (DEM anvendes
ligeledes EMEP-meteorologi). Data fra DEOM ligger endvidere for
hver time, hvilket ogsa er en fordel for ACDEP-beregningerne.

3) De matematiske ligninger for de kemiske reaktioner (inklusiv
emissioner) og den vertikale transport (inklusiv terdeposition)
loses nu samlet i modellen. Dette giver en mere fysisk korrekt
lesning i forhold til tidligere, hvor ligningerne blev lost uafhengig
af hinanden. I forbindelse med disse eendringer er kemirutinen
blevet forbedret, hvilket tilsyneladende har givet en bedre
overensstemmelse med madledata (forelebig sammenligning).
Samtidig er regnetiden blevet reduceret.

4) I beregningerne for 1989 til 1998 blev nedbersfelterne i modellen
korrigeret ind efter madlte nedbersmeengder pd udvalgte
malestationer. I beregningerne for 1999 er der ikke korrigeret pa
ETA’s nedbersfelter. Disse beregninger er foretaget med
meteorologiske data fra ETA-modellen, og sammenligninger med
DMI’'s maledata har wvist, at ETA-modellen beskriver
nedbersfelterne rimeligt godt (se Figur 5.2). For den
gennemsnitlige arlige nedber over Danmark er afvigelsen helt
nede i to promille, mens der kan vare noget storre afvigelser for
de enkelte felter. Den storste afvigelse for 1999 resultaterne var
omkring 60%, men typisk ligger afvigelsen under 20%.
Héndteringen af EMEP nedbersfelterne i beregningerne for arene
for 1999 er endvidere aendret i forbindelse med den seneste
revision af modellen. I de nye beregninger for 1989-1998 er der
saledes foretaget to eendringer: Dels er udglatningen af felterne
mindsket og dels er korrektionen med malte data nu foretaget
efter udglatningen.
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Figur 5.2 Sammenligning mellem nedber fra DMI’s nedbersmalinger (til venstre) og ETA-modellen (til
hgjre) for aret 1999. Sammenligningen er foretaget for et gitternet pa 10 km x 10 km. DMI har foretaget en
interpolation af nedbersmalinger ud fra de neermeste stationer i deres nedbersnet (metoden er beskrevet i
Scharling 1998). ETA-modellens resultater er herefter interpoleret til samme beregningsnet.

Sammenligning
med mdledata

De beregnede luftkoncentrationer for 1999 er i rimelig god
overensstemmelse med malinger fra de danske stationer i
baggrundsovervagningsprogrammet. For Anholt er resultaterne for
kveelstofforbindelserne forbedret betydeligt i forhold til de tidligere
beregninger. Figur 5.3 til 5.4 viser sammenligninger med malte
luftkoncentrationer af ammoniak, ammonium og sum-nitrat (sum af
HNO, og NO,) for malestationerne pa Anholt og ved Tange.
Figurerne preesenterer tre seet af beregningsresultater: den tidligere
modelversion (ACDEP gammel), den ny modelversion med EMEP-
meteorologi (ACDEP ny) samt den nye modelversion med
meteorologiske data fra Eta-modellen (ACDEP Eta). Det ses at
endringerne i modellen generelt har fort til lidt lavere
koncentrationer, men i gvrigt relativt sma eendringer. Beregningerne
med den nye model med Eta-meteorologi er generelt i bedre
overensstemmelse med madlte koncentrationer. Dette er specielt
udtalt for ammoniak pd Anholt (Figur 5.3A). Figurerne 5.5 og 5.6
viser tilsvarende sammenligninger for vaddeposition.
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Figur 5.3 Sammenligning af malte og beregnede luftkoncentrationer af ammoniak, ammonium og sum-
nitrat. Data er for madlestationen pa Anholt i perioden 1989 til 1999. Figurerne viser flere seet af
modelresultater. For perioden 1989 til 1998 er vist beregninger med modellen for de foregaende ar samt
den reviderede model. For 1999 er der vist resultater fra den nye model gennemfert med meteorologiske
data fra ETA modellen (svarende til de resultater for 1999 som er vist i resten af dette afsnit).
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Figur 5.4 Sammenligning af malte og beregnede luftkoncentrationer af ammoniak, ammonium og sum-
nitrat. Data er for malestationen ved Tange i perioden 1989 til 1999. Figurerne viser flere saet af
modelresultater. For perioden 1989 til 1998 er vist beregninger med modellen for de foregaende ar samt
den reviderede model. For 1999 er der vist resultater fra den nye model gennemfort med meteorologiske
data fra ETA modellen (svarende til de resultater for 1999 som er vist i resten af dette afsnit).
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Figur 5.5 Sammenligning af malte og beregnede vaddepositioner af ammonium og nitrat. Data er for
malestationen pa Anholt i perioden 1989 til 1999. Figurerne viser flere seet af modelresultater. For perioden
1989 til 1998 er vist beregninger med modellen for de foregdende ar samt den reviderede model. For 1999
er der vist resultater fra den nye model gennemfert med meteorologiske data fra ETA modellen (svarende
til de resultater for 1999 som er vist i resten af dette afsnit).
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Figur 5.6 Sammenligning af malte og beregnede vaddepositioner af ammonium og nitrat. Data er for
malestationen ved Tange i perioden 1989 til 1999. Figurerne viser flere seet af modelresultater. For
perioden 1989 til 1998 er vist beregninger med modellen for de foregdende ar samt den reviderede model.
For 1999 er der vist resultater fra den nye model gennemfert med meteorologiske data fra ETA modellen
(svarende til de resultater for 1999 som er vist i resten af dette afsnit).
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ACDEP-modellen anvender emissioner af svovldioxid, ammoniak,
kveelstofoxider og kulbrinter fordelt pa gitterfelter som input-data til
beregningerne. For Danmark og de neermest omkringliggende
omrader er der anvendt en detaljeret emissionsopgerelse pa 15 km x
15 km gitterfelter, og for det ovrige Europa anvendes EMEP’s
opgorelser pa 150 km x 150 km gitterfelter (Mylona 1996). EMEP’s
emissionsdata er senest opdateret i 1998 for perioden 1985 til 1996, og
disse data er venligst stillet til rddighed af Sophia Mylona, DNMI. De
anvendte emissionsdata omfatter kun totale arlige emissioner til det
aktuelle felt. For at fordele emissionerne over aret og over degnet er
der anvendt enkle funktioner, som beskriver de typiske variationer i
Europa. De anvendte emissionsopgerelser har en geografisk
fordeling svarende til forholdene i 1985, og blev efterfolgende
skaleret op til at modsvare emissionerne i 1990, men fortsat med
samme geografiske fordeling. Opgorelserne er opdateret til de
enkelte beregningsar ved forholdsregning ud fra EMEP’s
emissionsopgorelser pa landsbasis og ved at antage, at den
geografiske fordeling er ueendret siden 1985 (se Ellermann et al.
1996). EMEP’s emissionsopgerelser for 1998 og 1999 har ikke veeret til
radighed for beregningerne, emissionerne er derfor antaget usendret i
forhold til 1997. Det skal bemeaerkes, at de anvendte emissionsdata
endnu ikke omfatter udslip fra skibsfart samt svovludslip fra
naturlige kilder (primeert dimethylsulfid (DMS) fra alger er her
vigtig). I EMEP’s emissionsopgerelse for 1998 udger andre mobile
kilder 6% af de danske svovlemissioner. Disse kilder omfatter
skibstransport og flytrafik.

ACDEP-modellen beregner gjebliksluftkoncentrationer samt vad- og
tordepositioner for receptorpunkterne hver sjette time. Resultaterne
omfatter samtlige 35 stoffer i modellen, men i det folgende
preesenteres kun udvalgte stoffer. For at estimere niveauer og
depositioner er der interpoleret linezert mellem gjebliksveerdierne. Til
hvert receptorpunkt beregnes tre typer af deposition: Terdeposition
per arealenhed for henholdsvis land- og vandoverflader samt
vaddeposition per arealenhed. Disse data gemmes normalt for hver
sjette time. For at spare plads er der kun gemt beregnede
koncentrationer ved overfladen. Trods denne datareduktion og
anvendelsen af et komprimeret dataformat, fylder beregnings-
resultaterne for de 233 receptorpunkter lidt over 2 Gb for de 11
beregningsar.

Det er ikke muligt ved sammenligninger for kun et enkelt ar at
vurdere om resultaterne nu er i bedre overensstemmelse med
maledata end de tidligere beregninger, selv om resultaterne kunne
tyde pa det. Derfor skonnes usikkerheden pd de beregnede af
kveelstof- og svovldepositioner at ligge pa samme niveau som for
tidligere &rs beregninger. For kveelstofdepositionen er denne
usikkerheden tidligere skonnet til at ligge pa 30 - 40% for de abne
farvande og 40 — 60% for kystneere farvande. For kveelstofde-
positionerne til land er usikkerheden skennet til ca. en faktor 2 pa
arsdepositionen. For svovldepositionen til land skennes usikker-
heden at veere ca. 60%, men at kunne reduceres betydeligt ved at
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opdatere svovlemissionerne, som specielt for Danmark er faldet
vaesentligt mellem 1998 og 1999.

5.2 Luftkoncentrationer

Dette afsnit indeholder grafiske fremstillinger af de beregnede
luftkoncentrationer for receptornettet for aret 1999 af ammoniak,
ammonium, salpetersyre, kveelstofdioxid, nitrat, svovldioxid og
sulfat. Sulfat og svovldioxid er medtaget pga. sulfats betydning for
transporten af ammonium, idet ammonium i modellen bl.a. optraeder
som ammoniumsulfat og ammoniumbisulfat. 1 rapporten
preesenteres koncentrationsplot i farveskala og uden tal, idet plottene
kan laves i mindre udgave og dermed sparer farvetryk.

Figur 5.7 viser drsmiddelkoncentrationer af ammoniak for hele
receptornettet. Resultaterne afspejler primeert de danske emissioner i
landbrugsomraderne, idet ammoniak hurtigt reagerer med svovlsyre,
salpetersyre, saltsyre eller sure partikler i atmosfeeren og danner
partikuleert 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 koncentrationer, som kan observeres over den danske
del af Nordseen (typisk 0,03 til 0,5 ng N/m’). Fjorde, vige og bugte
udseettes generelt for betydeligt hojere ammoniakkoncentrationer
(typisk 1 - 2 ug N/m’) pga. deres beliggenhed teet p& emissionsom-
raderne pd land. De modellerede koncentrationer er generelt i god
overensstemmelse med de mélte for Anholt, Frederiksborg, Lindet og
Tange, mens der for Keldsnor er tale om en underestimering pa
naesten en faktor 3 og for Ulborg en overestimering pa en faktor 2 pa
arsmiddelkoncentrationerne. Preecisionen i emissionsdata er her
meget afgeorende for beregningsresultaterne, ligesom en bedre
beskrivelse af koncentrationerne i skovomraderne kraever, at
terdepositionen til beplantningen bliver beskrevet detaljeret i
modellen.

Partikler fjernes primeert fra atmosfeeren under nedbersepisoder. Da
der kan ga dage imellem, at en luftmasse udseettes for en
nedbersepisode, kan atmosferiske partikler have meget lange
levetider i atmosfeeren (op til 8 - 10 dage i troposfeeren). Ammonium
er partikelbundet og kan derfor langtransporteres. I modellen
antages ammonium at optreede i tre former: ammoniumnitrat,
ammoniumsulfat og ammoniumbisulfat (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 atmosfaeren igen. Det beregnede drsmiddelindhold af
ammonium pd partikelform er vist i Figur 5.8. Gradienten géende fra
syd mod nord er bemeerkelsesveerdig. Denne gradient skyldes bade
store emissioner af svovlforbindelser og kvelstofoxider i den
nordlige del af det europeeiske kontinent og indflydelsen fra lokalt
emitteret ammoniak. Som et eksempel pa denne gradient gadende fra
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syd mod nord kan neevnes, at ammoniumniveauet over Nordsegen er
beregnet til ca. 1,1 ng N/m’i syd og 0,8 ug N/m’ i nord. Méalingerne
fra malestationerne i overvagningsprogrammet viser tilsvarende
gradienter (se kapitel 2). Koncentrationsniveauerne er generelt i god
overensstemmelse med maledata fra malestationerne, omend
koncentrationerne generelt er underestimeret med 25 — 30% pa ars-
middelveerdierne.

I baggrundsomraderne i Danmark omdannes hovedparten af luftens
kveelstofmonoxid til kveelstofdioxid ved reaktion med ozon. Ozon er
stort set altid i overskud (i forhold til kveelstofmonoxid) i disse
omrader og derfor udger kvaelstofdioxid typisk over 90% af kvaelstof-
oxiderne (NO, = NO + NO,). Kvelstofdioxid omdannes videre til
salpetersyre med i gennemsnit ca. 5% i timen (se bl.a. Hertel 1995).
Kveelstofdioxid deponerer meget langsomt til vand (se bla.
Ellermann et al. 1996), hvorimod dets deposition over land er vigtig.
Nar det geelder depositionen af kveelstof til havomrader, er det derfor
kun som kilde til salpetersyre og nitrat, at kveelstofdioxid har
betydning. De beregnede drsmiddelveerdier af kvaelstofdioxid viser
betydelige gradienter nord - syd (fra ca. 3 ug/m’isyd til ca. 1 ug/m’i
nord) pga. langtransport af kveelstofdioxid fra den nordlige del af det
Europeiske kontinent, se Figur 5.9. Bemeerk i ovrigt de vasentligt
hgjere koncentrationer over byerne; iseer Kebenhavn, Arhus, Odense
og Aalborg. I ACDEP tages der hensyn til degnvariationen i den
hastighed hvormed kveelstofdioxid terafseettes (terdeponeres) til
landoverflader, hvorimod der ses bort fra seesonvariationen i NO,
emissionerne. Deposition af kveelstofdioxid sker hovedsageligt til
beplantning og afheenger af om planternes spalteabninger er dbne.
Terdepositionen af kvelstofdioxid til land er relativt langsom
sammenlignet med den kemiske omdannelse, og derfor er denne
fijernelse kun af mindre betydning for koncentrationsniveauet.
Gradienter i koncentrationsniveauet teet ved storre emissionsomrader
over land (bla. i byomrdder), skyldes sadledes primeert vertikal
spredning. Terdepositionen er dog tilstreekkeligt stor til at NO,
spiller en rolle for meengden af kveelstof, som terdeponeres til land
(se ogsa afsnit om terdeposition estimeret ud fra malte
luftkoncentrationer). Det skal bemeerkes, at resultaterne for NO, er
vaesentligt lavere (ca. en faktor 2) end beregningerne viste for 1998.
Forskellen mellem beregningerne for de to ar er et resultat af
endringerne i beskrivelsen af kemien og har fert til resultater som
stemmer betydeligt bedre overens med maledata (se afsnit 5.1).
Reviderede beregninger for 1998 vil blive preesenteret pa DMU'’s
hjemmeside ultimo 2000/ primo 2001.

Salpetersyre dannes fotokemisk i atmosfeeren, og har lige som
ammoniak en kort levetid. Alligevel er denne komponent knyttet til
langtransport, dels fordi omdannelsen af kveelstofoxider til
salpetersyre, som tidligere naevnt, kun sker med ca. 5% i timen, og
dels fordi salpetersyre kan optages savel som frigives fra partikler.
Ved optaget omdannes salpetersyre til partikuleert nitrat. Nitrat kan
saledes virke som et reservoir for salpetersyre i atmosfaeren. Endelig
kan partikuleert ammoniumnitrat dannes ved, at salpetersyre og
ammoniak reagerer; en reaktion som iseer finder sted pa overfladen
af partikler. Salpetersyre og partikuleert nitrat vekselvirker derfor i
betydelig grad i atmosfeeren. Beregnede drsmiddelkoncentrationer af
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salpetersyre er vist i Figur 5.10. Koncentrationen er nogenlunde
homogen over havomraderne med en middelveerdi pa ca. 0,3 ng
N/m’. For fjorde, vige og bugte og over land er koncentrationen
noget lavere end over hav. Eksempelvis er koncentrationen over
Limfjorden ca. 0,07 ug N/m’. Dette skyldes den hurtige reaktion med
ammoniak emitteret fra de lokale landbrugsomrader. Den tredje
endring, som vedrorte modelleringen af kemiske reaktioner i
modellen, forte til betydeligt mindre NO, koncentrationer. De lavere
NO, koncentrationer betod ligeledes lavere HNO, koncentrationer i
dette drs beregninger. I beregningerne rapporteret for 1998 la
arsmiddelkoncentrationen af salpetersyre over land mellem 0,15 og
0,31 ug N/m’, hvor de nye beregninger for 1999 viser koncentrationer
mellem 0,05 og 0,08 ng N/ m’. Over den danske del af Nordseen er
reduktionen betydeligt mindre. I beregningerne for 1998 var
niveauerne mellem 0,36 og 0,49 g N/m’, hvor de nye beregninger
viser koncentrationer mellem 0,25 og 0,38 ug N/m’. Der er kun fa
malinger til rddighed for en sammenligning, men for Anholt er
modellens drsmiddelkoncentrationen ca. 20% lavere end observeret.

Ligesom ammonium er nitrat bundet til partikler, som for en stor del
langtransporteres i atmosfeeren. Beregningerne viser en tilsvarende
syd - nord gaende gradient for nitrat (Figur 5.11), som observeredes
for ammonium. Dette skyldes langtransport fra den nordlige del af
det europeeiske kontinent. Betragtes Nordseen igen som eksempel,
aftager koncentrationen fra ca. 1,3 ug N/m’ i syd til ca. 1,0 pg N/m’ i
nord.

Sammenholdes Figurerne 5.10 og 5.11, ses det, at modellen for
landomréder giver en salpetersyreandel pa 2 - 3% af sum-nitrat pa
arsbasis. For de kystneere omrader og de abne havomrader er
andelen 15 til 20%, og over Nordseen helt op i mod 30%. Det sidste
skyldes til dels frigivelse fra partikuleert nitrat. Resultaterne for
landomraderne er lidt lavere end maleresultater preesenteret i
Andersen og Hilbert (1993). Maleresultater i Sorteberg et al. (1998)
har givet salpetersyreandele mellem 18% og 49% for forskellige
skandinaviske malestationer. De laveste veerdier blev her fundet for
den danske station ved Lille Valby. Salpetersyrekoncentrationen er
meget folsom over for beskrivelsen af reaktionen med ammoniak, og
det skal bemeerkes at stationerne med hoje salpetersyreandele
praesenteret i Sorteberg et al. (1998) er placeret i omrader med lave
ammoniakkoncentrationer.

Modellen reproducerer de observerede arsmiddelkoncentrationer af
sum-nitrat for 1999 inden for 10%’s afgivelse for alle 6 malestationer.

I modellen er sulfat koblet til transporten af ammonium via
forbindelserne ammoniumsulfat og ammoniumbisulfat. Svovlemis-
sionerne reduceres vasentligt i Europa i disse ar (se fx Mylona 1996),
og derfor ma det forventes, at sulfat fremover far en mindre rolle for
transporten af ammonium i atmosfeeren. Ved vurdering af
udviklingen i depositionen af kveelstofforbindelser, er det derfor
interessant at folge udviklingen i sulfatkoncentrationerne og deres
geografiske fordeling. En overslagsberegning baseret pa maledata fra
Frederiksborg viser, at andelen af ammonium associeret med
sulfatholdige partikler typisk er over 70% om vinteren og ned til 30%
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om sommeren (Hertel et al. 1996). Denne analyse athaenger meget af,
om ammonium antages bundet som ammoniumsulfat eller
ammoniumbisulfat; en information som vore maéaledata endnu ikke
giver mulighed for at udlede. Analysen er endvidere baseret pa
beregninger med den tidligere beregningsprocedure og vil derfor
endre sig med de nye beregninger. Desuden er emissionerne
opdateret fra 1996 til 1997 data, hvilket for Danmark har betydet en
ca. 40% reduktion i udslippene af svovldioxid. Emissionsdata for
1998 og 1999 var ikke til rddighed for beregningerne.

Resultaterne for arsmiddelkoncentrationen af sulfat viser en syd-
nordgdende gradient; i Nordseen fx. fra ca. 0,45 pg S/m’ i syd til 0,3
ng S/m’ i nord (Figur 5.12). Derimod ses ingen klare ost-vest
gradienter fra de danske kildeomrdder, hvilket skyldes den relativt
langsomme omdannelse af svovldioxid til sulfat (ca. 2 - 3% per time;
se bl.a. Hertel et al. 1995), og de sterkt reducerede emissioner fra
danske kilder. For Anholt er der god overenstemmelse mellem
malinger og beregninger, mens for Frederiksborg, Lindet, Tange og
Ulborg er modellens arsmiddelveerdi ca. en faktor 3 hejere end den
observerede. Her skal det igen bemeerkes, at den anvendte
emissionsopgerelse er for 1997 og de danske emissioner er reduceret
yderligere i 1998 og 1999.

De beregnede arsmiddelkoncentrationer af svovldioxid viser en klar
indflydelse fra de danske kilder (primeert kraftveerkerne) samt en
tydelig syd - nord gradient som felge af langtransport fra den
nordlige del af det europeeiske kontinent (figuren er ikke vist her i
rapporten).
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5.3 Tordeposition af kvaelstof

I dette afsnit preesenteres de beregnede terdepositioner af kveelstof-
forbindelser for land- og vandoverflader for hele receptor-nettet for
beregningsdret 1999. Efterfolgende preesenteres fordelingen af
bidraget til terdepositionen fra de forskellige kveelstofforbindelser.

Figur 5.13 (til hav) og 5.14 (til land) viser den samlede tordeposition
af kveelstofforbindelser for hele receptornettet for 1999, angivet i ton
N/km”. Terdepositionshastigheden afheenger i betragtelig grad af
overflade-typen (se bl.a. Asman et al. 1993 og Ellermann et al. 1996).
Derfor er det vigtigt at understrege, at de viste beregningsresultater i
Figur 5.13 angiver terdepositionen per arealenhed til vandoverflader i
det pageldende gitterfelt, og tilsvarende viser resultaterne i Figur
5.14 terdepositionen til landoverflader. Til beregningerne over land er
der anvendt en fast typisk overfladetype, svarende til en greesmark.
Dette betyder at terdepositionen til f.eks. skovomrader vil veere
underestimerede, men i gennemsnit for landoverflader ma resul-
taterne vurderes at veere rimeligt repraesentative.

Resultaterne afspejler dels de danske emissionsomrader over land, og
dels deposition af langtransporteret partikuleert bundet materiale.
Langtransporteret partikuleert materiale deponerer direkte eller
frigives til komponenter i gasfase, som herefter deponerer. Det sidste
gelder salpetersyre (fra partikuleert nitrat) og i mindre omfang
ammoniak (fra partikuleert bundet ammoniumnitrat).

Primeert som folge af de vaesentligt hojere ammoniakkoncentrationer
over fjordene er tordepositionen per arealenhed til vandoverflader i
fjordomrdderne betydeligt hojere end over det abne hav.
Eksempelvis er terdepositionen af kveelstof til Limfjorden i 1999
beregnet til godt 0,5 ton N/km’, og dermed mere end 50% hgjere end
den tilsvarende terdeposition til midten af det danske Nordse-
omrade.

Kveelstofdioxid deponerer stort set ikke til vandoverflader. Over land
giver depositionen af kveelstofdioxid imidlertid et betydeligt ekstra
bidrag til terdepositionen, bl.a. derfor er terdepositionen til land
generelt storre end til hav. Salpetersyrekoncentrationen er til
gengeeld lavere over land end over hav pga. reaktionen med lokalt
emitteret ammoniak. Den lokalt emitterede ammoniak giver her det
storste bidrag til terdepositionen over land.

Ammoniak fra landbruget bidrager veesentligt til terdepositionen af
kveelstof til danske havomrader. I gennemsnit for alle de danske
farvande omfattet af beregningerne (208 i alt) udger terdepositionen
af ammoniak lidt over 20% af den samlede terdeposition af kveelstof.
Bidraget fra ammoniak er, som tidligere neevnt, storre for fjorde, vige,
bugte og seer. Beregningsresultater for Limfjorden viser, at
ammoniak bidrager med naesten 60% af den samlede terdeposition af
kveelstof. Ammonium bidrager yderligere med knapt 20%. Samlet for
Limfjorden stammer ca. 80% af terdepositionen af kveelstof fra
landbrugsemissioner ~(ammoniak+ammonium). For de abne
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farvande, Nord-seen og Kattegat, udgor dette bidrag henholdsvis ca.
37% og ca. 68%.

Resultaterne viser, at storstedelen af bidraget til terdeposition af
kveelstofforbindelser fra danske kilder stammer fra afseetning af
ammoniak. Kveelstofoxiderne skal forst omdannes til salpetersyre, for
de terdeponeres til vandoverflader. Bidrag fra danske kveelstofoxid-
kilder er derfor for sterstepartens vedkommende transporteret ud af
det danske omrade, for det afsaettes. Partikulaert bundet ammonium
og nitrat afseettes kun langsomt ved terdeposition, og bidraget fra
danske kilder til danske havoverflader er derfor minimalt.

5.4 Vaddeposition af kvalstof

I dette afsnit praesenteres beregnede vaddepositioner af kveelstof-
forbindelser for hele receptornettet for beregningsaret 1999.
Efterfolgende preesenteres vaddepositionen fordelt pa bidrag fra de
forskellige kveelstofforbindelser.

Figur 5.15 viser den samlede vdddeposition af kveelstofforbindelser
til hele receptornettet for 1999, angivet i ton N/ km’. Den observerede
variation fra gitterfelt til gitterfelt afspejler for en stor del forskellene i
nedbgrsmeengderne. Dette ses ved at sammenholde Figur 5.15 med
nedbersmeengderne vist i Figur 5.16. 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 nedbersmeengden). Derfor geelder vaddepositionen for
gitterfelter med savel land som havoverflader for begge overflade-

typer.

Sammenlignet med resultaterne for 1998, er de beregnede
vaddepositioner af kveelstof til landoverflader i 1999 ca. dobbelt sa
hgje. ZAndringerne skyldes primeert forskelle mellem de to ar i
nedbersmeengder og deres fordeling, men det skal ogsa bemeerkes at
datagrundlaget her er veesentligt forskelligt (se beskrivelsen af
beregningsproceduren).

Udvaskning er den primere fjernelsesmekanisme for partikler i
atmosfeeren. P& grund af den hurtige udvaskning wunder
nedbersepisoder bidrager partikuleert bundet materiale vaesentligt til
vaddepositionen af kveelstof. For vaddepositionen er det generelle
billede sdledes, at partikelbundet kveelstof i form af nitrat og
ammonium udger det primeere bidrag. I snit for alle de danske
farvande viser beregningerne, at bidraget er 36% for ammonium og
36% for nitrat, eller samlet ca. 72% af vaddepositionen af kveelstof.
Denne fordeling er stort set den samme for alle farvandene, selv om
det relative bidrag fra partikuleert bundet kveelstof er lidt mindre for
de kystneere farvande.
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Figur 5.15 Den totale vadddeposition (ton N/km®) af kveelstofforbindelser til de danske land- og havomrader

beregnet for 1999.
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Figur 5.16 Arsnedber (mm) til receptornettet i 1999. Nedbersmengder fra Eta-modellen under DMU’s
THOR system.
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Figur 517 Den totale deposition (ter+vad) af kveelstofforbindelser til havomrdder beregnet for 1999.

Depositionen i ton N/km’ geelder kun for havomrader.
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Figur 5.18 Den totale deposition (ter+vad) af kveelstofforbindelser til landomrader beregnet for 1999.
Depositionen i ton N/km’ geelder kun for landomréder.
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5.5 Totaldeposition af kvalstof

I dette afsnit preesenteres de beregnede totale depositioner af
kveelstof til hele receptornettet for 1999. Efterfolgende praesenteres
den samlede vad-, ter- og totaldeposition til hovedfarvandene samt
fijorde, vige og bugte i 1999. Overfladearealerne for de enkelte
farvandsomrdder stammer fra GIS-baserede data fra GEUS.
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Figur 5.19 Samlet kvaelstofdeposition beregnet til a) Nordseen, b) Kattegat, c) Limfjorden og d) de samlede
danske farvande i 1999. Depositionen er fordelt pa bidrag fra danske og udenlandske kilder samt
komponenterne ammoniak, partikuleert ammonium, gasfase NO, (kvelstofoxider (NO,) og deres
reaktionsprodukter) samt partikuleert nitrat.

Fordeling af totaldeposi- Figur 5.17 (til hav) og b5.18 (til land) viser den samlede
tionen af kveelstof i 1999 kveelstofdeposition for hele receptornettet for 1999, mens Tabel 5.1
viser ter-, vad- og totaldeposition fordelt pa de forskellige
hovedfarvandsomrader (en tabel for samtlige farvande er givet i
Bilag 2). Sammenholdes Figur 5.17 med de tilsvarende figurer for ter-
og vaddeposition, ses det, at vaddepositionen udger ca. 75% af
kveelstofdepositionen til havomraderne. Derfor udviskes de syd-nord
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Komponentfordeling

Tabel 5.1

gradienter, som kan observeres i tordepositionerne. Generelt varierer
den totale kveelstofdeposition til havomrader i 1999 mellem 0,9 og 2,4
ton N/km”. Sterst deposition til vandoverflader ses for fjorde og
kystneere omrader, og dette skyldes hgjere tordeposition som folge af
den kortere afstand til lokale ammoniakkilder. Depositionen til
landoverflader er generelt storre (depositionen ligger mellem 2,0 og
2,5 Ton N/km’) end til hav, bl.a. fordi depositionshastigheden som
folge af de meteorologiske forhold er sterst over land. Dette skyldes
storre tordeposition af ammoniak og et yderligere bidrag fra
tordeposition af kveelstofdioxid. Generelt for 1999 er de samlede
depositioner 20 - 25% hojere end de beregnede depositioner for 1998.
Forskellen skyldes forskelle i vejrforholdene de to ar samt muligvis
hgjere nedbersfrekvens i Eta-modellens meteorologiske data end i
EMEP’s nedbersfelter for 1998.

For gennemsnittet over alle danske farvande viser beregningerne, at
bidraget fra landbrugssektoren (i form af ammonium og ammoniak)
udger 43%, og at bidraget fra diverse forbreendingsprocesser (i form
af kveelstofoxider) udger ca. 57% af den samlede kveelstofdeposition,
se Figur 5.19. Igen er bidraget fra landbruget storre for de kystnaere
farvande, som fx Limfjorden, hvor ammonium og ammoniak
bidrager med 55%, primeert pga. depositionen af ammoniak.

Tor, vad og total atmosfeerisk kveelstofdeposition 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 10,0 44,4 54,4 1114 48888
2  Skagerrak - samlet dansk del 1,8 8,1 9,9 973 10150
3 Kattegat - samlet dansk del 4,1 15,2 19,4 1150 16841
3  Kattegat, svenske del 1,3 6,6 7,9 1168 6742
4  Nordlige Bzlthav 1,2 4,3 5,6 1414 3931
5 Lillebeelt 1,0 3,1 41 1775 2321
6 Storebaelt 1,4 5,0 6,5 1419 4557
7  @resund - samlet dansk del 0.3 1,5 1,9 1349 1379
79  Q@resund - svenske del 0.2 1,0 1,3 1309 959
8  Sydlige Baelthav - samlet dansk del 0.8 2,5 33 1321 2473
9  Ostersgen - samlet dansk del 3,4 11,5 14,9 1001 14831
10 Alle danske farvande' 24 1 95,7 119,8 1137 105372

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

I dette afsnit preesenteres de beregnede totale depositioner af svovl til
danske landomrader for 1999. Figurer af de beregnede
luftkoncentrationer blev preaesenteret i kapitel 5.3. Svovl udsendes
primeert som svovldioxid og omdannes relativt langsomt - ca. 2 til 3%
i timen. De danske kilder i byomrdderne sldr tydeligt igennem i
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Figur 520 Den totale deposition (ter+vad) af svovlforbindelser til landomrdder beregnet for 1999.
Depositionen i ton S/km” geelder kun for landomrader.

Resultater for 1999

Depositionen af svovl ligger pd mellem 0,5 og 1,5 ton S/km’, med de
storste depositioner over de storre byer Kebenhavn, Arhus, Odense
og Aalborg. Iseer Kebenhavn og Odense sldr igennem med
depositioner over 1,2 ton S/km”. De hejere depositioner ved de
storste byer er et resultat af tordeposition af svovldioxid teet ved
kildeomrdderne. Der ses endvidere en tydelig nord-syd gradient som
er et resultat af de tilsvarende gradienter i luftkoncentrationerne.

5.7 Udvikling i kveaelstofdeposition 1989 til 1999

Den seneste justering af beregningsproceduren ferer til sendrede
resultater ikke blot for 1999, men for alle beregningsarene. Tabel 5.2
viser nye beregninger af den totale atmosfeeriske deposition af
kveelstof for alle beregningsarene 1989 til 1999. For 1998 og 1999 viser
resultaterne betydeligt hojere depositioner end for de foregaende ar.
Dette heenger iseer sammen med store nedbersmeengder disse to ar.
Resultaterne for 1999 er endvidere hojere end for 1998, hvilket ma
tilskrives forskelle i vejrforholdene. Konklusionen i Frohn et al.
(1998) var, at modellen underestimerede depositionen med ca. 20%.
Noget andet gor sig geeldende for 1999, hvor middeldepositionen
anses for at veere i bedre overensstemmelse med maledata, men for
nogle stationer er specielt en overestimering af nedbersmeengderne
med til at give en overestimering af vaddepositionen. Se i ovrigt
sammenligningerne mellem maéledata og beregninger vist i afsnit 5.1.
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Tabel 5.2 Den beregnede totale kvelstofdeposition til hovedfarvandene i perioden 1989 til 1998. Enhed er

ktonN.

Navn 1989 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999
Nordsgen - samlet dansk del 41,7 43,8 38,5 36,9 314 379 31,8 423 396 455 544
Skagerrak - samlet dansk del 82 111 9,4 9,2 6,8 9,2 7,8 7,9 9,2 9,0 9,9
Kattegat - samlet dansk del 15,2 16,6 13,4 15,7 147 192 139 11,8 16,8 174 194

Kattegat - svenske del

Nordlige Balthav

Lillebeelt

Storebeelt

Jresund - samlet dansk del
Jresund - svenske del

Sydlige Beelthav - samlet dansk del
Ostersgen - samlet dansk del

Alle danske farvande

54 79 7,1 76 53 57 52 4,5 6,3 5,6 7,9
41 4,6 38 38 37 39 37 3,3 4,7 5,0 5,6
2,7 31 28 25 22 1,9 23 24 2,8 3,0 4,1
48 5,8 54 47 441 38 43 4,2 54 57 6,5
1,2 1.2 14 12 13 14 1.2 1,0 1,3 1,4 1,9
0,8 08 09 108 09 09 038 0,7 0,9 0,9 1,3
25 29 27 23 21 1.8 25 2,0 2,6 2,7 3,3
13,3 16,0 15,1 14,2 11,1 121 10,7 13,6 14,7 14,9
93,4 105,1 92,5 90,4 90,2 794 854 96,0 104,5 119,8

Betydning af danske kilder

Ar til dr variation
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5.8 Kilder til kvaelstofdeposition

I forbindelse med et af delprojekterne under DMU’s IMIS-program
(Integrerede Miljoinformationssystemer) er der foretaget en
vurdering af danske kilders bidrag til  atmosfeerisk
kveelstofdeposition til danske marine farvande i 1995 (Hertel, Frohn
1997). 1 forbindelse med overvdgningsprogrammet er der gennemfort
tilsvarende beregninger 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—d
Ry, =epT:)p‘“1k.1()0%

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
minimalt fra ar til ar i perioden 1989 til 1999. Det storste bidrag fra
danske kilder til kveelstofdepositionen er fundet for fjorde, vige og
bugte som ligger teet ved de danske emissionsomrdder. Siden den
fremherskende 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 Nordsgomrade (2 til
3%) ses en betydelig gradient i bidraget fra danske kilder, se Figur
5.21, som viser resultaterne for 1999.
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Figur 5.21 Det relative bidrag fra danske kilder til den samlede kvalstofdeposition til danske havover-
flader i 1999.

Salpetersyre stiger

Kattegat

Koncentrationen og dermed ogsa depositionen af salpetersyre stiger
nar de danske kilder settes til nul (figuren er ikke vist her). Dette
resultat kan betragtes som lidt af et kuriosum, men det illustrerer
imidlertid ganske godt kompleksiteten af atmosfaerens kvaelstofkemi.
Arsagen er, at luftens salpetersyre fjernes hurtigt, nar luftmassen
passerer ind over de danske landbrugsomrdder med heje ammoniak-
emissioner. De danske udslip af kveelstofoxider (NO, summen af NO
og NO,) bidrager meget lidt til kveelstofdepositionen til hav, fordi
omdannelsen af NO, til salpetersyre (ved reaktion med OH radikal)
kun forleber med ca. 5% i timen. Det betyder, at hovedparten af
kveelstofoxiderne 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
estimeret til ca. 20% for 1990 (Asman et al. 1994; 1995). Beregningerne
praesenteret i Hertel og Frohn (1997) giver et noget hgjere bidrag pa
ca. 30%, hvilket ikke er veesentligt forandret med de nye beregninger
(ca. 28%, se Tabel 5.3). I alle 3 tilfeelde er resultaterne fremkommet
ved beregninger med ACDEP, men med forskellige versioner af
modellen. 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. Beregningerne viser
ingen klar tendens i udviklingen i bidraget fra de danske kilder.
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Tabel 5.3 Det relative bidrag

fra danske atmosferiske kilder til ter, vad og total atmosferisk kvaelstof-

deposition for de danske hovedfarvande i 1999.

Andel fra danske kilder (%)

ID Navn Tardeposition Vaddeposition Totaldeposition
1 Nordsgen samlet dansk del 15,2 7,9 9,2
2  Skagerrak - samlet dansk del 33,1 23,3 25,1
3 Kattegat - samlet dansk del 48,1 22,5 28,0
4 Nordlige Beelthav 53,7 23,0 29,7
5 Lillebeelt 44,1 12,8 20,4
6 Storebeelt 417 10,3 17,3
7 @resund - samlet dansk del 31,4 11,7 15,3
8 Sydlige Beelthav - samlet dansk del 19,0 3,5 71
9 stersgen - samlet dansk del 18,5 5,9 8,8
10 Alle danske farvande 27,7 12,2 15,3

Hojere oplosning i
emissioner

Preesentation pd DMU's
hjemmeside

Lobende beregninger under
THOR systemet
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5.9 Fremtidige tiltag i forhold til ACDEP

Der arbejdes lobende pa at forbedre modelberegningerne inden for
Det Danske Baggrundsovervagningsprogram. Inden for den
nermeste fremtid planleegges en reekke konkrete tiltag, som gerne
skulle fore til bedre beregningsresultater.

En ny emissionsopgerelse pa 16,67 km x 16,67 km for hele EMEP
omradet er venligst stillet til radighed af Uwe Swartz fra
Universitetet i Stuttgart. Denne opgerelse, som ligeledes har en
meget hgj tidslig oplesning, vil blive implementeret i forbindelse
med neeste ars beregninger, hvilket burde fore til yderligere
forbedringer i resultaterne. I de nuverende beregninger er
emissioner fra skibsfart ikke medtaget, men disse vil naturligvis blive
inkluderet ved samme revision. EMEP’s beregninger viser at
skibsfart bidrager ganske vaesentligt med hhv. 15 og 20% af
depositionen af svovl og kveelstof i Europa.

En hjemmeside pé internet for de preesenterede ACDEP-beregninger
er etableret, men vil blive forbedret i de kommende maéneder.
Tabeller og figurer fra overvagningsrapporten for atmosfeeren kan
ses og “down loades” herfra.

Pa leengere sigt vil ACDEP blive indbygget direkte i DMU’s THOR
system og data vil herefter lebende blive lagt ud pa DMU’s
hjemmeside. Prognosesystemet bliver kert fire gange i degnet og
resultaterne preesenteres pA DMU’s hjemmeside. Implementeringen
af ACDEP i THOR systemet vurderes at ligge klar ultimo 2000 eller
primo 2001. Beregningerne vil formentlig blive gennemfert med en
tidslig oplesning pd en time i stedet for de nuverende beregninger
for hver sjette time.



Fordeling af partikel-
storrelser

Udslip fra lave kilder

I ACDEP-modellen skelnes ikke mellem forskellige storrelser af
partikler, 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 ammonium i en given luftmasse vere til stede i forskellige
storrelser af partikler, og dermed afseettes med forskellig hastighed.
En reekke aktiviteter er imidlertid iveerksat for i fremtiden at udvide
modellen med disse ting (se bla. Vignati 1998). Modellen er
endvidere klargjort til at kunne beregne depositionshastigheder for
forskellige partikelstorrelser.

Med den tredje modeleendring, hvor kemi og vertikal transport rent
matematisk blev lost samlet, er det blevet muligt at beskrive lokale
udslip bedre. I modellen antages det, at udslip fra lave kilder med det
samme spredes op til 80 m. I en testversion af modellen blev dette
endret til 20 m, men en naermere analyse af betydningen af denne
endring var tidsmaessigt ikke mulig. Dette arbejde vil blive fortsat i
perioden frem til naeste rapportering.
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6 Konklusion

Dette kapitel sammenfatter de vigtigste konklusioner fra dette ars
rapportering af atmosfeeredelen af NOVA 2003 og opsummerer ho-
vedresultaterne vedrerende maling og beregning af koncentrationer
af atmosfeeriske kveelstof-, fosfor- og svovlforbindelser og deposition
af disse til danske hav- og landomrader for 1999.

Igen i 1999 blev koncentrationer og depositioner bestemt pa basis af
en kombination af malinger og modelberegninger for derved at ud-
nytte fordelene ved metoderne bedst muligt. Konklusioner vedre-
rende:

e aktuelle koncentrationsniveauer ved malestationerne,

e depositionen ved malestationerne,

e saesonvariationer og

e udviklingstendenser for koncentrationer og depositioner

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

e depositioner til de enkelte farvands- og landomréder,
e kildefordeling og
¢ det danske bidrag

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

For 1999 viser modelberegningerne, at den samlede kveelstofdeposi-
tion til de danske farvande, fjorde, vige og bugte varierer fra 0,9 til
1,9 ton N/km” med et gennemsnit pa omkring 1,1 ton N/km’ (se Fi-
gur 5.17). Dette giver en samlet kveelstofdeposition til de danske far-
vandsomrader pa 120 ktons N. En mere detaljeret opgerelse af depo-
sition opdelt pd de forskellige danske farvandsomrader, fjorde, vige
og bugte er givet i Tabel 5.1 og i Bilag 2. Depositionen er sterst til
fjorde og kystneere omrader. Tidligere var den beregnede deposition
til den nordlige del af Nordseen og den nordvestlige del af Skagerrak
ogsd meget hej, men @endringer i de nedbersdata, som anvendes til
modelberegningerne, har imidlertid reduceret depositionen i den
nordlige del af Nordseen og Skagerrak. Dette vurderes at give et bed-
re billede af den egentlige deposition. Endvidere ses en gradient i
kveelstofdepositionen med hejest deposition i syd og lavest i nord.
Kveelstofdepositionen til de danske farvande fordeles med 80 % til-
fort som vaddeposition og 20 % som terdeposition. Andelen af vad-
deposition er lidt hejere i forhold til tidligere ar og dette er forarsaget
af mere nedber i 1999.

Kveelstofdepositionen til landomraderne ligger mellem 1,1 og 2,8 ton

N/km’, med hejest deposition i den sydvestlige del af landet og med
lavest deposition i den nordlige del og pa Bornholm. For landet som
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helhed beregnes en kvalstofdeposition pa 90 ktons N. Variationen i
depositionen skyldes fordelingen af nedbersmeengde, forskelle i af-
stand til omrader med hgje emissioner i den nordlige del af det euro-
peeiske kontinent og intensitet af husdyrbrug og dermed ammoniak-
emissionen pa mere lokal skala. Depositionen er generelt hgjere til
land end til vand, hvilket primeert skyldes deposition af ammoniak
fra lokale landbrug og sterre deposition af kvelstofdioxid til
landoverflader end til vandoverflader.

Den samlede deposition af kveelstof til danske landomrader og far-
vande i 1999 bliver sammenlagt 210 ktons N, hvilket betyder at depo-
sitionen er af samme storrelse som emissionen. For 1998 er den sam-
lede emission af kveelstof estimeret til 160 ktons N (Vestreng og
Storen 2000).

Det estimeres at den uorganiske fosfordeposition til de Indre Danske
Farvande (areal 31.500 km®) er pa ca. 255 tons P i 1999. Estimatet an-
giver en ovre greense og er fremkommet ud fra en vurdering af, at
der ikke er sket eendringer i fosfordepositionen fra atmosfeeren i for-
hold til de sidste ar. Denne vurdering stottes af malingerne af luftens
indhold af partikuleert bundet fosfor og af malinger udfert af Fyns
Amt.

For svovlforbindelserne er der for 1999 kun praesenteret beregninger
af den samlede deposition til landomrader. Disse beregninger viser at
svovldepositionen varierer mellem 0,4 og 1,5 tons S/ km’ med de he-
jeste depositioner omkring de sterre byer og i de omrader, hvor det
regner meget.

Den arlige terdeposition af kveelstof- og svovlforbindelser folger i
store treek koncentrationsniveauerne saledes at lavt koncentrations-
niveau giver lav terdeposition og vice versa. Derfor vurderes udvik-
lingstendenserne i terdepositionen pa basis af udviklingen i de malte
koncentrationsniveauer. Malingerne for 1999 viser at koncentrations-
niveauerne for kvelstofforbindelserne var lidt hejere end i 1998,
mens der for svovlforbindelserne males samme koncentrationsniveau
i 1999 som i 1998. Mdlingerne for 1999 giver ingen eendringer i det
generelle billede af udviklingstendenserne for perioden 1989-1999:

* Generelt set er der ikke sket nogen signifikant eendring i arsmid-
delkoncentrationen af ammoniak pa madlestationerne. Om dette
gelder for Danmark som helhed er vanskeligt at vurdere, fordi
der er store forskelle mellem madlestationerne. Ved Ulborg og
Keldsnor males en lille stigning i arsmiddelveerdierne og ved
Tange, Anholt og Frederiksborg males fald i koncentrationen, men
det er kun ved Tange, at faldet er signifikant.

e For arsmiddelkoncentrationen af partikuleert bundet ammonium
males et signifikant fald. Faldet ligger for alle malestationer pd 32-
38 % for perioden 1989-1999.

e For armiddelkoncentrationen af sum-nitrat observeres et signifi-
kant fald pa fem ud af de seks malestationer. Faldet ligger pa 13-
26 % for perioden 1989-1999.
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e For svovlforbindelserne males et stort signifikant fald i arsmid-
delveerdierne pa alle malestationerne. I perioden 1989-1999 males
fald pa ca. 70-90 % for svovldioxid og 46-63 % for partikuleert
bundet sulfat.

Da eendringerne i koncentrationerne af partikuleert bundet ammoni-
um, sum-nitrat og svovlforbindelserne er meget ens pd malestatio-
nerne geelder de malte reduktioner formentligt for landet som hel-
hed.

En stor del af svovldioxid og den partikuleert bundne kveelstof og
svovl langtransporteres til Danmark fra den nordlige del af det euro-
peeiske kontinent. Faldet i koncentrationerne og dermed terdepositi-
onen af disse forbindelser folger stort set udviklingen i EMEP’s opge-
relser for emissionen af kveelstof og svovl i den nordlige del af det
europaiske kontinent. Da lokale danske kilder ogsa pavirker kon-
centrationsniveauerne har reduktionen i emissionen af svovl og
kveelstof i Danmark ogsa betydning. Udviklingen for kvaelstofdioxid
er endnu ikke vurderet statistisk grundet datamaterialets begraensede
omfang.

11999 er der pa alle stationerne malt en vaddeposition pa niveau med
eller lidt hojere end i 1998 (varierer lidt fra madlestation til malestati-
on). Dette er ogsa forventet, da nedbersmaengden viser tilsvarende
forskel mellem de to ar. For hele perioden 1989-1999 mdles meget
forskellig vaddeposition fra ar til ar, hvilket skyldes de store forskelle
i den arlige nedber. For ammonium og nitrat observeres en tendens
til et svagt fald i vaddepositionsmeengden, men faldet er ikke signifi-
kant. For sulfat males til gengeeld et stort signifikant fald pa 33-51 % i
perioden fra 1989-1999. Arsagen til det store fald er, som for koncen-
trationsniveauerne af svovlforbindelser, det store fald i svovlemissi-
onerne i Danmark og resten af Europa.

Da vaddepositionen af kvalstofforbindelserne udger sterstedelen af
den samlede deposition vurderes, at der i perioden 1989-1999 har
veeret et lille fald i depositionerne til de danske land- og vandomra-
der. Denne vurdering skal tages med forbehold for, at faldet for-
mentligt ikke er statistisk signifikant, og at variationerne fra ar til ar
kan veerre storre end det samlede fald gennem hele perioden. For
svovlforbindelserne méles store og signifikante fald i bade vad- og
tordepositionen. Den samlede deposition af svovlforbindelserne er
derfor i den forlebne periode reduceret til omkring halvdelen af ni-
veauet i 1989.

For hovedparten af de malte forbindelser ses en seesonvariation, som
primeert er bestemt af seesonvariationer i emissioner, fysisk og ke-
misk omdannelse og transport i atmosfeeren. Det generelle billede af
seesonvariationerne kan sammenfattes til folgende:

e Ammoniakkoncentrationen er lavest om vinteren, hejest fordr og
efterdr og med lidt lavere koncentrationer om sommeren i forhold
til koncentrationen forar og efterar. Arsagen hertil er primeert sae-
sonvariation i den lokale landbrugspraksis, idet ammoniak i at-
mosfeeren primeert stammer fra landbruget, hvor navnlig ud-
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bringning af husdyrgedning spiller en stor rolle. Seesonvariation i
de meteorologiske forhold er dog ogsa en vigtig faktor.

e Koncentrationen af partikuleert bundet ammonium har maksi-
mum i det tidlige forar og et lokalt maksimum i oktober. Arsagen
hertil er samspillet mellem seesonvariation i udslip af ammoniak,
dannelse af ammoniumholdige partikler samt transportprocesser-
ne, som er ansvarlige for langtransport af ammonium fra den
nordlige del af det europeeiske kontinent til Danmark.

e For kvelstofdioxid males hejest koncentration i vinterhalvaret.
Kveelstofoxider emitteres i forbindelse med forbreendingsproces-
ser og emissionerne er storst i vinterhalvaret pga. opvarmning.
Spredningsforhold er dog ogsa en vigtig faktor.

e For sum-nitrat (hovedsageligt partikuleert bundet nitrat) ses fuld-
steendig samme billede som for partikuleert bundet ammonium.
Her er det blot seesonvariation af emission af kveelstofoxider i
kombination med oxidation til salpetersyre/nitrat, der har betyd-
ning. Transportprocesserne har ligeledes en vigtig rolle ved for-
klaring af den observerede seesonvariation i Danmark.

e For svovldioxid observeres, som gennemsnit for perioden 1989-
1999, en meget klar seesonvariation med hejest koncentration om
vinteren. Svovldioxid stammer primeert fra emissioner i forbindel-
se med forbreending af svovlholdigt breendstof og lige som for
kveelstofdioxid er emissionen derfor hgjest i vinterhalvaret. See-
sonvariationen ses tydeligt i gennemsnittet for perioden 1989-
1999. For 1999 males imidlertid ingen udpreeget seesonvariation,
hvilket kan skyldes de meteorologiske forhold og/eller en an-
dring i seesonvariationen af emissionerne.

e For partikuleert sulfat observeres ingen udpreeget seesonvariation,
hvilket ellers kunne have veeret forventet udfra sammenligning til
de partikuleert bundne kveelstofforbindelser. Arsagen er forment-
ligt, at sulfat udover de menneskeskabte udslip ligeledes har an-
dre kilder (havsalt og algenedbrydning), som har faet relativt me-
re betydning efter de store reduktioner i emissionen af menneske-
skabt svovldioxid. Endvidere er der ogsa betydelige forskelle i de
kemiske processer, som ferer til dannelse af de partikuleert bund-
ne forbindelser.

For nitrat og sulfat ses ingen tydelig seesonvariation, men der er dog
tendens til at vaddepositionen felger seesonvariationen af nedbgren,
der for perioden 1989-1999 var storst efterdr og vinter og lavest forar
og sommer. Den gennemsnitlige seesonvariation af bdde nedbers-
meengde og vdddeposition af nitrat og sulfat er dog lille set i forhold
til forskellene fra ar til ar, ligesom der er store geografiske forskelle.
For ammonium ses en mere tydelig seesonvariation med hejest vad-
deposition i sommerhalvéret. Arsag hertil er, at ammoniak let opta-
ges i vanddrédber i atmosfeeren, og at ammoniakkoncentrationen er
hgj i sommerhalvaret. Denne effekt spiller tydeligvis en lige sd vigtig
rolle, som variationerne i selve nedborsmeengden. Seesonvariation for
vaddeposition af ammonium kan veere vigtig i forbindelse med alge-
opblomstringer, da det netop er i sommerhalvéret, at den atmosfeeri-
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ske deposition relativt betyder mest i forhold til andre tilforsler til de
danske farvande.

Den atmosfeeriske deposition af kveelstof til danske farvande stam-
mer i 1999 stort set ligeligt fra landbrug (ca. 40 %) og forbreendings-
processer (ca. 60 %). For omrdder teet pa landbrug ses dog et lidt he-
jere bidrag fra landbruget. Saledes bidrager landbrugskilder med
godt 60 % af depositionen til Limfjorden og godt 50 % af depositio-
nen til Kattegat, mens diverse forbreendingsprocesser er kilde til re-
sten. Af den samlede deposition til farvandene bidrager danske kil-
der med 28 % til Kattegat og 9 % til Nordseen. Derimod udger det
danske bidrag mere end 40 % for nogle fjorde, vige og bugte. Det hgje
danske bidrag i disse omrader skyldes helt overvejende deposition af
lokalt emitteret ammoniak. I gennemsnit udger det danske bidrag
omkring 15 % af den atmosfeeriske kveelstoftilforsel til de danske
farvande. For depositionen til landomraderne vil de lokale danske
kilder sld endnu steerkere igennem.

Kilder til deposition af svovl i Danmark er primeert diverse forbreen-
dingsprocesser. Dog kommer en mindre del af sulfat fra havsalt og
nedbrydning af alger. Den danske del af kilderne til depositionen af
svovl er ikke blevet praesenteret i forbindelse med dette drs rapporte-
ring.

Usikkerheden pa beregning af deposition af kveelstof til de danske
farvande er meget sveer at bestemme. Pa nuveaerende tidspunkt sken-
nes usikkerheden, lige som i tidligere rapporter, at ligge pa 30-40 %
for de abne farvande og 40-60 % for kystneere farvande. For depositi-
onerne til land er usikkerheden skennet til at veere op til en faktor 2
pa den arlige depositionen. Det vurderes at revisionen af modellen
og de nye meteorologiske data har givet en forbedring af resultaterne
af modelberegningerne. Data fra et dr er imidlertid ikke nok til at
vurdere om de bedre resultater var tilfeeldigheder for 1999. Effekten
af eendringerne af modellen vil derfor blive kvantificeret nar der
foreligger en leengere tidsserie med den reviderede model og nye
meteorologiske data. Endvidere skal det neevnes at emissioner fra
skibe endnu ikke er inkluderet i beregningerne. Dette forventes gjort
snarligt og dette forventes at give anledning til en mindre forogelse
af depositionerne.
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Bilag 1

Udvalgte resultater fra malinger pa ma-
lestationerne.
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Bilag 2

Beregnede kvalstofdepositioner til de
danske farvande

Dette bilag indeholder tabeller for beregnede arlige tor-, vad- og to-
taldepositioner til de danske farvande for 1999. Hver tabel deekker et
hovedfarvand, hvor den samlede deposition til hovedfarvandet er
givet overst i tabellen
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Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
10 Alle farvande 24137 95.667 119.803 1137 105371.7
Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
1 Nordsoen - samlet dansk del 10.041 44.402 54.443 1113.6 48887.9
1 Nordsgen 8.853 39.665 48.518 1094.5 44328.1
110 Hanstholm-Thyborgn, dbne del 0.3 1.122 1.422 996.1 1428
111 Hanstholm-Thyboron, kyst 0.053 0.161 0.214 1241.7 172
121 Thyboron-Nissum Fjord, kyst 0.028 0.097 0.125 1030.8 121.6
124 Nissum Fjord 0.023 0.066 0.089 1306.3 68.2
125 Nissum Fjord-Vedersg, kyst 0.008 0.031 0.04 1116.4 35.7
131 Vedersg-Ringkabing Fjord, kyst 0.022 0.091 0.113 1283.3 88
132 Ringkebing Fjord 0.106 0.411 0.517 1777.9 290.5
133 Ringkebing Fjord-Nymindegab kyst 0.015 0.078 0.094 1570.8 59.7
141 Nymindegab-Blavand, kyst 0.025 0.107 0.131 1301.1 100.7
150 Blavand-Landegraense, dbne del 0.321 1.359 1.68 1361.2 1234.5
151 Blavand-Skallingen, kyst 0.014 0.057 0.071 1348.7 52.5
152 Fang Nordsg, kyst 0.01 0.039 0.049 1417.3 34.3
153 Reme Nordsg, kyst 0.008 0.039 0.047 1605.4 29.5
161 Gradyb tidevandsomrade 0.045 0.165 0.21 1588.8 132.4
162 Knudedyb tidevandsomrade 0.046 0.186 0.232 1417.3 163.7
163 Juvre Dyb tidevandsomrade 0.036 0.156 0.193 1505.4 128.1
165 Lister Dyb tidevandsomrade 0.126 0.572 0.698 1661.1 420.2
Tordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km® km?
2 Skagerrak - samlet dansk del 1.772 8.1 9.872 972.6 10150.2
2 Skagerrak - gvrige farvand 0.816 4.299 5.115 929.9 5500.9
210 Skagerrak Tannis Bugt, abne del 0.249 1.117 1.366 931.6 1466.6
211  Tannis Bugt 0.035 0.122 0.157 1175.4 133.6
220 Skagerrak Jammerbugten, abne del 0.332 1.311 1.644 1070.8 1534.9
221 Jammerbugten 0.167 0.547 0.714 1099.8 649.1
230 Skagerrak Vigse Bugt, abne del 0.16 0.654 0.814 1006.5 808.9
231 Vigse Bugt 0.013 0.049 0.062 1095.8 56.2




Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal

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

3 Kattegat - samlet dansk del 4.146 15.218 19.364 1149.8 16841.4

3 Kattegat, svenske del 1.252 6.622 7.874 1168 6741.6

300 Kattegat &bne del excl. ger 1.723 7.145 8.868 1024.3 8657.2
301 Leeso 0.154 0.634 0.787 1043.1 754.9
302 Anholt 0.037 0.155 0.192 1000.4 191.9
310 Hesselg Bugt gst, abne del 0.199 0.85 1.049 1178.8 889.8
311 Gilleleje-Hundested kyst 0.018 0.08 0.098 1248 78.8
321 lIsefjord Yderbredning 0.071 0.285 0.356 1419.2 251.2
322 Roskilde Fjord 0.036 0.161 0.197 1584.7 124.2
324 Isefjord Inderbredning 0.021 0.082 0.103 1664.5 61.7
330 Hesselg Bugt vest, abne del 0.151 0.613 0.764 1165.5 655.6
331 Nyrup Bugt-Sjeellands Odde 0.026 0.104 0.13 1394.9 93.2
341 Hjelm Dyb 0.073 0.257 0.33 1286.5 256.2
342 Alebugt Fornaes, Gjerrild Bugt 0.112 0.286 0.398 1206.1 330.1
350 Hevring Bugt, ydre del 0.128 0.351 0.479 1111.2 431.2
351 Dijursland Nordstrand 0.005 0.012 0.017 1222.6 14.3
352 Hevring Bugt, indre del 0.043 0.119 0.162 1387.6 116.8
353 Randers Fjord 0.01 0.028 0.039 1375.5 28.3
354 Kyst Randers Fjord-Mariager Fjord 0.005 0.011 0.016 1187.5 135
360 Alborg Bugt syd, abne del 0.184 0.552 0.737 1187.4 620.4
361 Mariager Fjord 0.019 0.05 0.069 1502.4 45.7
362 Alborg Bugt syd, indre del 0.051 0.163 0.214 1303.7 164.4
371 Langerak 0.011 0.037 0.048 1480.7 32.6
372 Nibe-Gjgl Bredning 0.059 0.143 0.201 1469.8 136.9
373 Logster Bredning 0.173 0.504 0.677 1616.2 418.9
374 Limfjord midt-syd 0.127 0.332 0.458 1860.7 246.4
375 Limfjord syd for Mors 0.119 0.322 0.441 1746 252.6
376 Limfjord nordvest for Mors 0.074 0.228 0.302 1556.7 193.9
377 Nissum Bredning 0.093 0.277 0.37 1561.9 237.2
380 Alborg Bugt nord, abne del 0.144 0.5 0.644 1275.5 504.9
381 Alborg Bugt nord, indre del 0.047 0.157 0.204 1427.2 143.2
390 Albaek Bugt, abne del 0.148 0.515 0.663 1092.5 606.9
391 Seaeby kystomrade 0.026 0.078 0.104 1442.7 72.2
392 Albaek Bugt, indre del 0.059 0.186 0.245 1131.2 216.4
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Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
4 Nordlige Beelthav 1.217 4.34 5.557 1413.5 3931.3
401 Nordlige Beelthav, dbne del gst 0.326 1.242 1.568 1288.6 1216.8
402 Nordlige Beelthav, abne del vest 0.297 0.934 1.231 1442.6 853.3
411 Sejro Bugten nord 0.095 0.377 0.472 1377.6 342.4
412 Sejrg Bugten syd 0.114 0.443 0.557 1335.2 417.2
420 Farvandet nord for Fyn, abne del 0.031 0.095 0.127 1511.5 83.7
421 Feelles Strand 0 0.001 0.002 1323.8 1.4
422 Farvandet nord for Gabet 0.029 0.09 0.119 1464.3 81.5
423 Odense Fjord 0.024 0.083 0.107 1658.3 64.4
425 Kystomrade, farvandet nord for Fyn 0.005 0.017 0.022 1511.4 14.5
426 Neera Strand 0.002 0.007 0.009 1511.4 6.2
427 /[Ebelg Ost 0.006 0.019 0.025 1511.4 16.6
430 Omradet ud for Horsens Fjord, 0.082 0.275 0.356 1511.2 235.9
abne del
431 Sandbjerg Vig 0.009 0.035 0.044 1935.6 22.9
432 Asvig 0.008 0.026 0.034 1877.8 18.1
433 Horsens Fjord 0.036 0.112 0.149 1790.5 83.1
434 Saksild Bugt 0.023 0.072 0.095 1387 68.5
436 Norsminde Fjord 0.001 0.002 0.002 1381.1 1.8
440 Arhus Bugt, abne del 0.039 0.155 0.195 1611.2 120.8
441 Kalg Vig 0.028 0.109 0.136 1611.1 84.7
442 Skedshoved Flak 0.007 0.029 0.037 1611.2 22.9
443 Begtrup Vig 0.005 0.021 0.027 1611.2 16.6
444 Slettehage Rende 0.005 0.02 0.025 1611.2 15.7
445 Arhus Bugt, sydlige del 0.005 0.02 0.026 1610 15.9
446 Arhus Bugt, nordlige del 0.014 0.054 0.068 1611.2 42
451 Ebeltoft Vig 0.025 0.099 0.124 1467.7 84.3




Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
5 Lillebaelt 1.007 3.113 412 1774.8 2321.3
510 Nordlige Lillebeelt, abne del 0.066 0.263 0.329 1927.2 170.6
511 /AEbelo vest 0.021 0.071 0.092 1692.9 54.3
512 Baring Vig 0.018 0.073 0.092 1935.6 47.4
513 Vejle Fjord 0.043 0.168 0.21 1939.9 108.3
520 Lillebeelt, Snaevringen hovedigb 0.025 0.097 0.122 1930.2 63.3
524 Gamborg Fjord 0.004 0.015 0.019 1908.2 10.1
526 Kolding Fjord 0.007 0.023 0.029 2009.9 14.6
530 Lillebeelt Bredning, abne del nord 0.028 0.105 0.133 1911.3 69.7
531 Fognsskov sydvestkyst 0.001 0.004 0.005 1908.2 29
532 Fons Vig 0.003 0.01 0.013 1908.2 6.8
533 Tybrind Vig 0.004 0.015 0.019 1908.2 10.1
534 Hejlsminde Bugt 0.002 0.006 0.008 2045.7 3.9
535 Mosvig 0.005 0.018 0.023 2006.4 115
536 Unavngivet 0.002 0.006 0.008 1908.2 4
54 Lillebeelt Bredningen syd 0.001 0.004 0.005 1908.2 2.7
540 Lillebaelt Bredning syd, abne del 0.058 0.219 0.277 1908.2 145.3
541 Bredning syd-Fynssiden, Lillebeelt 0.009 0.033 0.042 1908.2 22
543 Argsund 0.002 0.007 0.009 1908.2 4.7
544 Haderslev Fjord 0.002 0.008 0.011 1990.4 5.3
545 @rby Strand 0.001 0.006 0.007 1908.2 3.7
546 Avng Vig 0 0 0 1955.5 0.2
547 Sandersvig 0.002 0.007 0.009 1909.9 4.7
550 Mellemste Lillebzelt gst, abne del 0.103 0.3 0.403 1669.3 241.3
551 Akrog Bugt 0.011 0.033 0.045 1665.9 26.8
552 Als nordgstkyst 0.007 0.019 0.025 1645 155
553 Flovt Strand 0.004 0.012 0.016 1717.6 9.1
560 Sydlige Lillebzelt, abne del 0.194 0.56 0.753 1577.2 477.5
561 Helneaes sydkyst 0.003 0.008 0.01 1645 6.2
562 Helnaes Bugt 0.027 0.083 0.1 1695.2 65.2
563 Ly Krog 0.009 0.032 0.041 1788 23.1
564 Lyg sydkyst 0.004 0.016 0.02 1795.5 11.1
565 FAErg sydvestkyst 0.016 0.045 0.061 1424.8 42.7
566 Als Ostkyst 0.025 0.066 0.091 1698.3 53.7
570 Flensborg Fjord, abne del 0.062 0.146 0.208 1813.1 114.6
571 Inderfjorden, Flensborg Fjord 0.022 0.055 0.076 2246.2 34.1
572 Mellemfjorden, Flensborg Fjord 0.039 0.095 0.134 1939.7 69
573 Senderborg Bugt 0.032 0.076 0.109 1813.1 60
574 Als Sydkyst 0.009 0.022 0.032 1813.1 17.4
575 Geltinger Bugt 0.011 0.027 0.038 1813.1 21.1
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Tabel fortsaettes

Tordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
5 Lillebeelt 1.007 3.113 412 1774.8 2321.3
Fortsat
580 Mellemste Lillebeelt, &bne del vest 0.06 0.175 0.235 1821.7 129.1
581 Als Nordkyst 0.007 0.019 0.025 1649.8 15.3
582 Abenra Fjord 0.017 0.049 0.066 1983.3 33
583 Laddenhgj 0.002 0.006 0.008 1983.3 4.2
584 Genner Bugt 0.003 0.008 0.01 1983.3 51
585 Diernaes Bugt 0.004 0.013 0.017 1983.3 8.7
586 Sandvig 0.003 0.01 0.013 1960.5 6.7
587 Halk Strand 0.003 0.009 0.012 1679.3 6.9
591 Als Fjord 0.016 0.045 0.061 1686.1 36
592 Augustenborg Fjord 0.007 0.019 0.027 1687.6 15.8
593 Als Sund 0.003 0.007 0.01 1730.6 5.9




Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
6 Storebeelt 1.445 5.022 6.467 1419.2 4556.6
610 Storebeelt gst, abne del 0.271 0.959 1.231 1452.7 8471
611 Kalundborg Fjord 0.017 0.06 0.077 1346.5 56.8
612 Jammerland Bugt 0.036 0.127 0.163 1522.9 107.2
613 Musholm Bugt 0.039 0.132 0.171 1450.3 118.1
614 Agersg Sund nord 0.015 0.05 0.065 1379 471
620 Storstrammen-Smalandsfarvandet 0.192 0.699 0.891 1301.9 684.8
621 Agersg Sund syd 0.019 0.07 0.089 1322.6 67.4
622 Karrebeeksminde Bugt 0.083 0.292 0.374 1293.3 289.3
623 Smalandsfarvandet, gstlige del 0.038 0.132 0.17 1275.9 133.6
625 Guldborg Sund 0.028 0.089 0.117 1418.1 82.3
626 Smalandsfarvandet, Lolland 0.049 0.19 0.238 1514.4 157.3
631 Storstrammen 0.018 0.06 0.078 1275.8 61.1
632 Ulvsund 0.014 0.044 0.058 1249 46.4
633 Gronsund 0.011 0.031 0.042 1081.5 39
640 Langelandsbeelt, dbne del 0.154 0.513 0.667 1377.3 484
642 Langelandsbeelt, Lolland 0.035 0.13 0.165 1497.3 110
643 Langelandsbeelt, Langeland 0.034 0.109 0.143 1418.5 100.6
644 Langeland nordvestkyst 0.002 0.006 0.008 1454.6 55
651 Ringsgard Bassin 0.03 0.106 0.135 1795.5 75.4
652 Svendborg Sund 0.006 0.022 0.028 1590.2 17.8
653 Det Centrale @hav 0.09 0.29 0.38 1509.8 251.6
654 /Erg Bassin 0.051 0.166 0.217 1612.6 134.6
660 Langelandssundet, &bne del 0.042 0.139 0.181 1461 123.9
661 Langeland vestkyst 0.012 0.038 0.049 1454.6 34
662 Vemmenaes 0.002 0.006 0.008 1454.6 5.4
663 Lunkebugten 0.004 0.012 0.016 1454.6 11
664 Thurg 0.003 0.01 0.013 1454.6 9.2
665 Fynskysten, Langelands-sundet 0.013 0.042 0.055 1465 37.5
670 Storebeelt vest, &bne del 0.092 0.332 0.424 1507.3 281.4
671 Tarup Strand 0.003 0.013 0.016 1648.1 9.8
672 Nyborg Fjord 0.003 0.012 0.016 1648.1 9.6
674 Fynskysten, Storebeelt 0.013 0.049 0.063 1648.1 38.1
675 Kertinge Nor/Kerteminde Fjord 0.011 0.04 0.051 1690.9 30.2
676 Hinsholm gstkyst 0.015 0.052 0.067 1344.6 49.7
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Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
7 Oresund - samlet dansk del 0.34 1.521 1.861 1349.3 1379.4
710 Sydlige Qresund, abne del 0.225 1.031 1.256 1308.9 959.3
711 Sydlige Qresund-Stevns 0.079 0.299 0.378 1173.3 321.9
712 Koge Bugt 0.008 0.033 0.041 1668.7 24.5
713 Amager sydkyst 0.101 0.442 0.543 1454.8 373.2
720 Nordlige Oresund, abne del 0.006 0.025 0.031 1118.9 28.1
721 Amager/Svanemglle Bugten 0.082 0.411 0.493 1377 358.3
722 Farvandet ved Tarbaek 0.014 0.06 0.073 1186.4 61.9
723 Niva Bugt 0.006 0.034 0.04 15451 25.7
724 Helsingor red 0.012 0.068 0.081 1550.9 51.9
730 Qresund-Tragten, abne del 0.002 0.011 0.013 1580.9 8.1
731 Hellebaek kyst 0.018 0.083 0.101 1315.2 77
732 Hornbaek Bugt 0.005 0.026 0.031 1509.9 20.2
733 Gilleleje grunde 0.004 0.019 0.023 1281.1 18
79 Oresund svenske del 0.002 0.011 0.013 1281.1 10.5
Tordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
8 Sydlige Beelthav - samlet dansk del 0.766 2.502 3.268 1321.3 24731
810 Sydlige Beelthav vest, abne del 0.276 0.829 1.106 1415.8 781
811 Vejsnaes Bugt 0.037 0.111 0.148 1385.1 106.9
82 Sydlige Beelthav Jst 0.351 1.192 1.543 1258.6 1226.1
821 Farvandet syd for Lolland 0.024 0.109 0.133 1711.9 77.6
822 Lambo farvand 0.078 0.26 0.338 1200.1 281.4




Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
kton N kton N kton N kg N/km? km?
9 Ostersoen - samlet dansk del 3.403 11.45 14.853 1001.5 14830.6
90 Ostersgen, abne del 2.591 8.978 11.57 980 11805.4
910 Ostersgen-Bornholm, dbne del 0.375 1.128 1.503 999.2 1504.3
911 Bornholm Renne 0.005 0.016 0.021 953.3 21.6
912 Bornholm vest 0.006 0.019 0.025 943.6 26.4
913 Bornholm nord 0.021 0.057 0.077 1015.2 76.2
914 Bornholm gst 0.02 0.061 0.081 1027 78.5
915 Bornholm syd 0.011 0.039 0.05 999 50.2
92 Farvandet gst for Falster-Mon 0.109 0.306 0.416 1057.5 393.1
921 Farvandet gst for Falster 0.029 0.082 0.111 1056.4 104.7
922 Hjelm Bugt 0.028 0.085 0.113 1169.9 96.3
930 Fakse Bugt, abne del 0.139 0.456 0.595 1298.8 458.1
931 Fakse Bugt-Man 0.011 0.035 0.046 11721 39.1
932 Stege Bugt 0.015 0.046 0.06 1259.1 48
933 Bggestrgsmmen 0.014 0.042 0.056 12591 44.6
935 Preesto Fjord 0.007 0.022 0.029 1259.1 22.8
936 Fakse Bugt-Stevns 0.021 0.08 0.101 1654 61.1
Teordepo-  Vaddepo- Totalde- Totaldepo- Areal
D Navn sition sition position sition/areal
ton N ton N ton N kg N/km? km?
Ribe 2725078 4528319 7253443 2312.491 3136.636
Ringkebing 4134040 6440322 10574368 2164.311 4885.789
Senderjylland 3807770 5875988 9683769 2496.963 3878.219
Viborg 3593487 5089157 8682617 2094.93 4144.586
Vejle 2900940 4384060 7285057 2421.483 3008.51
Nordjylland 4865034 6649702 11514691 1858.967 6194.135
Arhus 3938855 5411260 9350172 2042.624 4577.53
Fyn 2900731 4760561 7661351 2167.152 3535.216
Storstroem 2091647 4132105 6223696 1806.679 3444.827
Vestsjeelland 2135493 3859381 5994872 1990.45 3011.818
Roskilde 638164.4 1214495 1852687 2052.489  902.6536
Frederiksborg 877897 1756569 2634507 1924.671 1368.809
Kgbenhavn 361255.8 657344 1018619 1917.771 531.147
Frederiksberg Kommune 5584.4 7834.6 13419.1 1554.479  8.632528
Kgbenhavn Kommune 58970.3 89294.3 148266.1 1648.196  89.95655
Bornholm 271283.6 447168.4 718442.3 1210.171 593.6701
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English Summary

Atmospheric Deposition 1999
NERI, Technical Report No. 332. November 2000
Thomas Ellermann, Ole Hertel, Carsten Ambelas Skjoth

This report presents measurements and calculations from the atmos-
pheric part of NOVA 2003 and covers results for 1999. It summarises
the main results concerning concentrations and depositions of nitro-
gen, phosphorus and sulphur compounds related to eutrophication
and acidification. Depositions of atmospheric compounds to both
Danish marine waters and land surfaces are presented.

In 1999 the monitoring program consisted of eight stations where wet
deposition of ammonium, nitrate, phosphate (semi quantitatively)
and sulphate were measured using bulk precipitation samplers. At
six of the stations measurements of the atmospheric content of air
polluting nitrogen, phosphorus, and sulphur compounds in gas and
particulate phase using filter pack samplers were also carried out.
Filters were analysed at the National Environmental Research Insti-
tute. In addition nitrogen dioxide was measured using nitrogen di-
oxide filter samplers and monitors.

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

The advantage of using measurements in combination with model
calculations is that the strengths of the two methods can be com-
bined. Conclusions concerning:

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

e seasonal variations and

e long term trends in concentrations and depositions

are mainly evaluated using the direct measurements. These are fur-
thermore used to validate the results of the model calculations. Cal-
culations and conclusions concerning

e depositions to land surfaces and to the individual marine waters,
e contributions from different emission sources and
e the Danish contribution

are mainly based on the model calculations.

For 1999 the model calculations show that the total annual deposition
of nitrogen varies between 0.9 and 1.9 tonnes N/km’ with an average
of about 1.1 tonnes N/km’. This adds to a total nitrogen deposition of
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120 ktonnes N to the Danish marine waters. A more detailed list of
depositions to the different marine waters, fjords, and bays are given
in Table 5.1 and in “Bilag 2”. In accordance with previous years the
depositions are highest to the fjords and the coastal areas. Previously
the calculated deposition to the northern part of the North Sea and
Skagerrak was also very high. However the new type of precipitation
data used for the model calculations in this report has reduced the
depositions to these areas and this is believed to give more realistic
wet depositions to this area. Moreover, a gradient in the nitrogen
depositions with highest depositions in south and lowest depositions
in north is also observed. The nitrogen deposition to the marine wa-
ters are mainly due to wet deposition which accounts for about 80 %
of the deposition, while the remaining 20 % are due to dry deposi-
tion. The larger contribution from wet deposition in 1999 compared
to previous years is due to the high precipitation in 1999.

The nitrogen deposition to the land surfaces is between 1.1 and 2.8
tonnes N/km’ with the highest depositions in the southern parts and
with the lowest deposition in the northern part and at Bornholm. The
total deposition to Danish land surface adds to 90 ktonnes N. The
variations of the deposition are mainly due to the distribution of the
precipitation and the distance to the high emission areas in the
northern part of the European continent. The deposition is typically
higher to land surfaces than to water surfaces. This is primarily due
to dry deposition of ammonia from local agricultural activities and
higher deposition of nitrogen dioxide to land surfaces than to water
surfaces.

The total deposition of nitrogen to Danish land surfaces and marine
waters in 1999 was calculated to 210 ktonnes N. This shows that the
total deposition is of the same magnitude as the total emission of ni-
trogen (NO, and NH,) which was estimated to about 160 ktonnes N
(EMEP 2000).

It is estimated that the deposition of inorganic phosphorus to the
Inner Danish Waters (area 31.500 km?®) is about 255 tonnes P in 1999.
This is an upper limit which is based on the assumption that no sig-
nificant change has occured in the depositions over the last years.
This assumption is based on measurements of the atmospheric con-
tent of particulate phosphorus and measurements carried out by
Fynen County.

For sulphur dioxide and sulphate only calculations of the deposition
of the total deposition to Danish land surfaces are presented. For 1999
these calculations show that the annual depositions vary between 0.4
and 1.5 tonnes S/km’ with the highest depositions found for the ma-
jor cities and in areas with high precipitation.

The annual dry deposition of nitrogen and sulphur compounds is
roughly proportional to the ambient concentration levels. The long
term trends in the dry deposition are therefore estimated on the basis
of the long term trends in the measured concentration levels. The
measurements for 1999 show that the concentrations of the nitrogen
compounds were higher than in 1998 and that the concentrations of
the sulphur compounds were at the same levels as in 1998. The



Long term trends for wet
deposition

measurements for 1999 do not change the general picture of the long
term trends for the period 1989-1999:

e Overall there has not been observed significant changes in the
concentrations of ammonia at the monitoring stations. There are
large differences between the monitoring stations and it is there-
fore difficult to extrapolate from the monitoring stations to the
whole Denmark. At Ulborg and Keldsnor a small increase is
measured and at Tange, Anholt, and Frederiksborg at decrease is
measured, however it is only at Tange that the change is signifi-
cant.

e The concentration of particulate ammonium decreases signifi-
cantly. For the period 1989-1999 the decreases measured for the
monitoring stations are 32-38%.

e The concentration of sum-nitrate decreases significantly at five out
of the six monitoring stations. The measured decreases are 13-26 %
for the period 1989-1999.

e For the concentrations of the sulphur compounds the measure-
ments show large significant decreases at all the monitoring sta-
tions. During the period 1989-1999 there are measured decreases
of about 70-90 % and 46-63 % for sulphur dioxide and particulate
sulphate, respectively.

The measured reductions in concentrations of particulate ammo-
nium, sum-nitrate and sulphur compounds are for each compound of
similar magnitude at all the monitoring stations. It is therefore be-
lieved that the reductions are general for the whole of Denmark.

The main part of the sulphur dioxide and the particulate bound ni-
trogen and sulphur is long range transported to Denmark from the
northern part of the European continent. The decrease of the concen-
trations and thereby the dry depositions of these compounds follows
on the whole the development in EMEP’s inventory for emission of
nitrogen and sulphur in Europe. The reduction of the Danish emis-
sion is also important since the local Danish emissions of sulphur and
nitrogen contribute to the air pollution levels. However, the Danish
reduction is of minor importance compared to the reductions in the
emissions in the northern part of the European continent. The long
term trends for nitrogen dioxide have not been evaluated due the
limited number of measurements.

The wet depositions measured at all the monitoring stations were in
1999 at the same level or some what higher than for 1998 (varies from
monitoring station to monitoring station). This is also expected since
the amount of precipitation shows the same pattern. The annual wet
deposition differs considerably from year to year during the period
1989-1999 due to the large changes of the annual precipitation. For
ammonium and nitrate small decreases in the amount of wet deposi-
tion are observed, however the decreases are not significant. The
measurements of the wet deposition of sulphate show at all the
monitoring stations large significant reductions in the range of 33-51
% during the period 1989-1999. The reason for the large reduction in
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the wet deposition of sulfate is, as for the concentration levels of the
sulphur compounds, the large decrease in the emissions of sulphur
from Denmark and the rest of Europe.

Since the wet deposition accounts for about 80 % of the total deposi-
tion of nitrogen and since the wet deposition has been slightly falling
it is estimated the there has been a small reduction in the depositions
to Danish land surfaces and marine areas. This conclusion should be
taken with reservations since the reductions are most likely statisti-
cally insignificant and since the inter annual variations can be larger
than the total reductions during the entire period. For the depositions
of sulphate there have been measured large reductions in both wet
and dry deposition. Hence the total deposition of sulphur has also
been reduced in the period 1989-1999 to about 50 % of the level in
1989.

A seasonal variation is observed for the majority of the measured
compounds. The reason is mainly seasonal variations in emissions,
physical and chemical transformations and transport in the atmos-
phere. The general picture of the seasonal variations can be summa-
rised as follows:

e The ammonia concentration is lowest in winter and highest in
spring and autumn with some what lower concentration during
summer compared to spring and autumn. The reason for this pat-
tern is primarily the seasonal variations in the local agricultural
practise, since ammonia primarily originates from agricultural ac-
tivities, where especially manure contributes significantly. How-
ever, seasonal changes in meteorological conditions play also an
important role in the seasonal variations of the ammonia concen-
tration.

e The concentration of particulate ammonium is highest in early
spring, lowest in summer and has a local maximum in October.
The reason for this is the complex interplay between the seasonal
variations in the emissions of ammonia, formation of ammonium
containing particles and the transport processes, which long range
transports particulate ammonium to Denmark from the northern
part of the European continent.

e The measurements of nitrogen dioxide show the highest concen-
trations during the winter half-year. This can be explained pri-
marily by the seasonal variations in the emission of nitrogen ox-
ides. The sources of nitrogen oxides are combustion processes and
the emissions are therefore highest during the winter season. The
seasonal changes of the transport of the nitrogen oxides are also
important.

e The seasonal pattern for the concentration of sum-nitrate (mainly
particulate bound nitrate) is similar to the seasonal pattern for
particulate ammonium. For sum-nitrate it is the seasonal variation
of the emissions of nitrogen oxides which accounts for parts of the
observed pattern. The seasonal variation in the formation of sum-
nitrate and the transport processes are also important factors for
the seasonal patterns observed in Denmark.
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e On average for the period 1989-1999 there is a pronounced sea-
sonal variation in the concentration of sulphur dioxide with the
highest concentrations measured during the winter season. Sul-
phur dioxide originates primarily from combustion processes and
as for the nitrogen oxides the highest emission occurs during the
winter season. In 1999 the measurements deviate from the average
pattern with no clear seasonal variation. This may indicate
changes in the relative importance of the different source types as
a consequence of the high reductions of the sulphur emissions
during the period.

e For particulate sulphate no clear seasonal variations are observed
in contradiction with expectations based on comparison with the
other particulate compounds. The reason is most likely, that sul-
phate also have other sources (sea salt and degradation of algae)
than man made sources, and that there are differences in the
chemical processes which leads to formation of the particulate
bound compounds.

Wet depositions are mainly determined by the amount of precipita-
tion. The seasonal variations in the wet deposition follow therefore
often the seasonal variation of the precipitation. For the period 1989-
1999 the precipitation was largest during autumn and winter and
lowest during spring and summer. However, the seasonal variations
are small compared to the inter annual variations and the geographi-
cal variations. For nitrate and sulphate the seasonal variations follow
the variations in the precipitation allthough the seasonal variations
were small. For ammonium there was a clear seasonal variation with
largest wet deposition during the summer half-year. The reason is
that liquid atmospheric water droplets effectively scrub the gas phase
ammonia and that the ammonia concentration is highest during
summer. The seasonal variation in wet deposition of ammonium may
be important in context of algae bloomings because it is during the
summer half-year, that the atmospheric deposition of nutrients is
most important relatively to nutrient supplies from other sources.

In 1999 the atmospheric deposition of nitrogen to the Danish marine
waters originates more or less equally from agricultural activities
(about 40 %) and combustion processes (about 60 %) though the con-
tributions from the different sources depend on the local situation.
Examples are that agriculture contributes with 60 and 50 % to the
annual nitrogen deposition to Limfjorden and Kattegat, respectively,
with various combustion processes being sources to the remaining
part. The contribution from Danish sources varies considerably with
distance to the local Danish sources. The Danish contribution to the
depositions to the Danish part of the North Sea is as low as 9 %, to
Kattegat Danish sources contribute with 28 % and in coastal areas,
fjords and bays the Danish contribution may be as high as 40 %. On
average the Danish sources contribute with about 15 % of the total
annual nitrogen deposition. The Danish contributions to the Danish
land surface will be even higher due to the short distance to local
Danish sources.
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The major sources to deposition of sulphur in Denmark are various
combustion processes while sulphate emissions from sea salt and
degradation of algae are minor sources. The Danish contributions to
deposition of sulphur have not been presented in this report.

The uncertainty in the calculations of deposition of nitrogen to Dan-
ish land surfaces and marine waters is difficult to determine. At pres-
ent it is estimated that the uncertainty, as in the previous reports, is
30-40 % for the open marine areas and 40-60 % for coastal areas. For
the deposition to land surfaces the uncertainty may be as high as a
factor 2 on the annual depositions. Moreover, it is believed that the
revision of the model and the new type of meteorological input data
has improved the results considerably. However, data from only one
year is not sufficient to evaluate whether or not the improvement
occurred by chance for 1999. The effect of the changes of the model
will be quantified when longer time series are available. Finally it
must be mentioned that emissions from ships have not been included
in the model calculations so far. This will be corrected as soon as pos-
sible and will probably lead to a slight increase in the calculated
depositions.
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Kveelstofdepositionen til danske havomréder, fjorde, vige og bugte er
for 1999 blevet bestemt til 120 ktons N. Tilsvarende er depositionen til
landomréaderne bestemt til 90 ktons N. P4 mélestationerne er koncen-

trationen af partikuleert bundet ammonium og sumnitrat (partikuleert

bundet nitrat og salpetersyre) aftaget med henholdsvis 32-38% og 13-

26 % i perioden 89-99. Derimod observeres igen tegn pa eendringer i
luftens koncentration af ammoniak. Depositionen af svovlforbindelser
til danske landomréder er for 1999 blevet bestemt mellem 0,4 og 1,5
tons S/km? Vaddepositionen af kveelstof viser en aftagende tendens,
mens der for svovl maéles et signifikant fald. Koncentrationen af svovl-
forbindelser i atmosfeeren er i perioden 89-99 faldet til under halv-
delen. For fosfor vurderes at der ikke er sket betydelige eendringer i
koncentrationer og depositioner.
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