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Summary

The growth of most European trees has been
limited by nitrogen levels until a few decades ago.
Since then atmospheric nitrogen deposition origi-
nating from anthropogenic sources (mostly agri-
culture, traffic, and industry) led to a modified
ecological situation in forests and other ecosys-
tems. In spite of being a deficient nutrient, nitro-
gen pollutes forest ecosystems in many regions.
Because of several interactions and their ecologi-
cal responses the dose-response relationship is
very complex. Nevertheless, the nitrogen deposi-
tion rate increasingly determines ecosystem be-
haviour.

The objective of the ANSWER (Atmospheric
Nitrogen DepoSition in the Weser-Ems Region)
project was to assess the amount of N deposition
and to describe specific ecological effects. Due to
the high density of stock breeding in the Weser-
Ems region, reduced nitrogen species (NHy) were
focused on.

To estimate the amount of nitrogen input,
measurements of throughfall deposition in combi-
nation with canopy-budget models as well as
micrometeorological methods were carried out in
a representative pine forest (Augustendorf).

Throughfall measurements of N deposition in
adjacent forest stands with different tree composi-
tion and structure (pine, Norway spruce, Douglas
fir, oak) and in comparable pine forests at greater
distances from Augustendorf (Sandkrug, Holdorf)
showed the effects caused by different ammonia
concentrations and stand properties, and allowed
an assessment of the spatial representativeness of
the Augustendorf results. Long term measure-
ments in Augustendorf, Holdorf and Sandkrug
allowed an assessment of the temporal representa-
tivity of the 2-year measurement campaign.

Measurements of ammonia concentrations in
the air over 22 months showed a typical situation
of intensively agriculturally managed regions. The
concentrations of ammonia measured above the
canopy and in clearings averaged between 8.8 ug
m” (Augustendorf) and 5.8 pg m™ (Sandkrug).

The deposition of different nitrogen species
derived by  micrometeorological — methods
(PLATIN) in the pine forest Augustendorf added
up to 57 kgha' a”. 13 kg ha' a” were deposited
as bulk deposition, and 44 kg ha™ a”' were depos-
ited dry from gases and aerosol particles. Bulk
deposition was composed of 7.1 kg ha' a’' as
NH,-N, 4.4 kgha' a’ as NOs-N, and 1.5 kg ha™' a
' as Ny Dry deposition constisted of 16.2
kgha'a' NHs-N, 14.1 kgha'a' NH,N, 82
kgha'a’ NO;-N, 2.9 kgha'a' HNO;-N, 1.5
kg ha' a’ NO,-N und 0.8 kg ha' a’ HNO,-N.

The N fluxes in throughfall measured simulta-
neously in Augustendorf were clearly lower (30
kg ha' a™). The difference of 27 kg ha ' a™' com-
pared with the micrometeorological procedure
could not be explained by canopy budget models
(Ulrich, Draaijers and Erisman).

Despite measurement inaccuracies of about 20
% of all performed methods, the differences can
only be explained with directly non-measurable
canopy uptake of considerable amounts of nitro-
gen, fluxes of coarse particulates (filter residue) an
gaseous N deposition to the forest floor.

N fluxes measured over 2 years (2002-2003) in
throughfall of pine stands with a comparable
structure amounted to 30, 21, and 23 kg ha' a™! at
the survey sites Augustendorf, Sandkrug and
Holdorf.

N throughfall in adjacent forest stands in
Augustendorf (pine, Norway spruce, Douglas fir,
oak) fell between 14 and 31 kg ha a” predomi-
nantly below this level. 60% - 75% of inorganic
nitrogen compounds were deposited as NHy-N,
25% - 40% resulted from NO3-N fluxes.

Structural parameters correlated with the
amount of N throughfall fluxes. Close correlations
were found with the volume of biomass and stand
height, which can be used to regionalise N
throughfall fluxes with forest inventory data.

The estimated amount of N deposition and the
spatial pattern can be regarded as representative
for many forests in the agriculturally intensively
managed Weser-Ems region. The N deposition at
the permanent plots Holdorf and Sandkrug
showed a slight decrease, due to a decrease of
NH;, and S deposition, but not at Augustendorf.

High N input rates intensify the N saturation
associated with enhanced soil acidification and
other effects on forest ecosystems with high nitro-
gen loads, such as in the Weser-Ems region. Fur-
ther effects include elevated nitrogen concentra-
tions in the tissue of leaves and needles, which
contribute to low concentrations of other nutrients
and a general disharmonic nutrient supply. Other
adverse effects like enhanced nitrogen losses via
seepage water differed very strongly in the inves-
tigated pine stands with comparable structure and
long-term high N deposition.

Still, more information about dose-response
relationships of enhanced N depositions, which
could not derived during this project, is required.

To reduce recent nitrogen loads of the forests
and to keep their vitality and ecological function,
more activities to reduce emissions of nitrogen are
necessary, especially in the agricultural sector.



Zusammenfassung

Fiir die meisten Baumarten mitteleuropdischer
Wailder war Stickstoff (N) der wachstumsbegren-
zende Nihrstoff. In den zuriickliegenden Jahr-
zehnten haben jedoch atmosphirische N-Eintrige,
die in Deutschland iiberwiegend anthropogenen
Quellen entstammen (insb. Landwirtschaft, Stra-
Benverkehr und Industrie), zu einer verdnderten
okologischen Situation gefiihrt. N ist hier kaum
noch Mangelnéhrstoff, sondern stellt mittlerweile
regional ein Gefihrdungspotential fiir die Vitalitéit
des Baumbestandes und die Funktion des Okosy-
stems insgesamt dar. Die Dosis-Wirkung-
Beziehung ist aufgrund der multifaktoriellen Be-
ziehung zwischen dem N-Eintrag und den 6kolo-
gischen Reaktionen bei Wildern komplex. Dabei
kommt der Hohe des N-Eintrags eine ausschlag-
gebende Rolle zu.

Ziel des ANSWER-Projektes (Atmospheric
Nitrogen DepoSition in the Weser-Ems Region)
war es, die Hohe der N-Eintrige in einer durch
relativ hohe N-Emissionen geprigten Region zu
ermitteln und spezifische Wirkungen zu beschrei-
ben. Bedingt durch die hohe Tierhaltungsdichte in
der Region Weser-Ems galt dabei den reduzierten
N-Spezies eine besondere Aufmerksamkeit. In
einem reprisentativen Kiefernwaldokosystem
(Augustendorf) wurde die N-Deposition mit mi-
krometeorologischen Verfahren und mit der Kro-
nentraufemethode in Kombination mit Kronen-
raumbilanzierungen bestimmt, um den Rahmen zu
beschreiben, in dem die N-Deposition liegt. Das
mikrometeorologische Verfahren erlaubt u.a. eine
weitgehende Differenzierung der deponierten N-
Spezies. Die Ubertragbarkeit der Ergebnisse auf
andere Waldokosysteme in der Region Weser-
Ems wurde iiberpriift, indem Kronentraufemes-
sungen in strukturell vergleichbaren Kiefernbe-
stainden an 30 - 50 km entfernt gelegenen Stand-
orten (Holdorf, Sandkrug) sowie in strukturell
unterschiedlichen Waldbestéinden der Baumarten
Kiefer, Fichte/Douglasie (Augustendorf) und
Eiche (Herrenholz) unter jeweils vergleichbaren
Immissionsbedingungen durchgefiihrt wurden.

Lingerfristige Untersuchungen an den Stand-
orten Augustendorf, Holdorf und Sandkrug erlau-
ben zudem eine Einordnung der knapp 2-jihrigen
Untersuchungen in interanuelle Variationen und
zeitliche Trends.

Die Messungen der Ammoniakkonzentratio-
nen in der Luft spiegeln die von der Tierhaltung
geprigte Immissionssituation deutlich wider. Im
Mittel  einer  22-monatigen =~ Messperiode
(2002/2003) betrugen die tiber den Waldbestinden
und in  Lichtungen  gemessenen  NH;-
Konzentrationen 8,8 ug m~ (Augustendorf), 8,6
pg m” (in Holdorf) und 5,8 pg m~ (Sandkrug).

Die mit mikrometeorologischen Verfahren
ermittelte N-Deposition am Standort Augusten-
dorf lag im 2-Jahresmittel (2002/2003) bei 57
kg ha' a”. Davon entfielen 13 kg ha” a”' N auf die
Bulk-Deposition und 44 kg ha' a” N auf die trok-
kene Deposition aus Gasen und Schwebstiduben.
7,1 kg ha'a' wurden als NH,, 44 kg ha'a’ als
NO; und 1,5 kgha'a' als N,, Als Bulk-
Deposition abgeschieden. Die trockene N-
Deposition setzte sich aus 16,2 kg ha” a™' NH;-N,
14,1 kg ha'a’ NH,-N, 8,2 kg ha a' NOs-N, 2,9
kgha'a’ HNO;s-N, 1,5 kgha™ a' NO,-N und 0,8
kg ha™' a’ HNO,-N zusammen.

Die gleichzeitig tiber Kronentraufemessungen
festgestellten N-Eintrige am Standort Augusten-
dorf lagen mit 30 kg ha™ a”' deutlich niedriger. Die
Differenz von 27 kgha'a"' gegeniiber dem mi-
krometeorologischem Verfahren konnte auch
unter Einbeziehung der Kroneraumbilanzierungs-
ansidtze von Ulrich oder Draaijers und Erisman
(1995) nicht erklart werden. Auch unter Beriick-
sichtigung moglicher Messungenauigkeiten von
ca. 20 % bei allen eingesetzten Verfahren ldsst
sich eine Differenz in dieser Groflenordnung nur
durch hohe, direkt nicht messbare Aufnahmeraten
im Kronenraum und partikuldr auf den Boden
deponierter N-Frachten erklaren.

Die in der Kronentraufe gemessenen N-

Eintragsraten lagen in Augustendorf im 2-
Jahresmittel bei 30 kg ha™' a™' . In den bestands-
strukturell vergleichbaren Kiefernbestinden Hol-
dorf und Sandkrug wurden im gleichen Zeitraum
21 kg N ha'a™ und 23 kg N ha™' a™' iiber Kro-
nentraufe deponiert. Auch die N-Eintrdge in ande-
re Bestandstypen (Fichte/Douglasie, Eiche) und
Altersklassen lagen infolge bestandsspezifischer
Unterschiede mit Werten zwischen 14 und 31 kg
ha ' a™ iiberwiegend darunter.
Etwa 60 — 75 % des iiber den Bestandesnieder-
schlag deponierten anorganischen N setzte sich
aus reduzierten N-Spezies (NH,) zusammen, 25 -
40 % wurden iber oxidierte N-Verbindungen
(NOy) in den Boden eingetragen.

Es ergaben sich z.T. enge Beziehungen zwi-
schen bestandesstrukturellen Parametern und dem
Stoffeintrag. Diese waren insbesondere eng fiir die
Beziehungen zwischen N-Eintrag und Biomasse-
volumen sowie Bestandeshohe. Sie eignen sich
damit fiir eine Regionalisierung auf Basis von
Forsteinrichtungsdaten.

Die ermittelten N-Eintrdge sowie ihre lokalen
und regionalen Unterschiede konnen fiir viele
Waldstandorte der landwirtschaftlich intensiv
genutzten Weser-Ems Region als reprisentativ
betrachtet werden. In den letzten 10 Jahren war an
den Dauermessstellen Holdorf und Sandkrug ein
mehr oder minder deutlicher Riickgang der N-
Eintrdge zu verzeichnen, der u.a. auf einer abneh-



menden Deposition reduzierter N-Spezies und
Schwefel beruht.

Die hohen N-FEintrige verstirken die N-
Sattigung der Waldokosysteme. Aufgrund des
hohen Anteils an reduziertem N an der N-
Deposition wird die N-Sittigung von einer ver-
stirkten Bodenversauerung begleitet. Die Waldbe-
stinde reagieren auf die hohen N-Eintrige mit
hohen N-Gehalten in den Blittern und Nadeln, die
im Zusammenspiel mit eher geringen Gehalten
anderer Nihrstoffe eine unausgeglichene Nihr-
stoffversorgung bewirken.

Mit den hohen N-Eintrigen tendieren die Wél-
der zu erhohten NOj-Austrigen mit dem Sicker-
wasser. Allerdings gibt es diesbeziiglich ein wei-
tes Reaktionsspektrum. Von den drei untersuchten
Standorten mit gleich alten und gleich struktu-
rierten Kiefernbestinden und mit langjahrig etwa
gleich hohen N-Eintrigen in den Boden war so-
wohl eine Tendenz zu zunehmenden wie auch
abnehmenden NOs-Austrigen auf unterschiedli-
chem Niveau zu beobachten. Die Wirkungen
bediirfen somit weiterer detaillierter Betrachtun-
gen, die im Rahmen dieses Vorhabens nicht mog-
lich waren. Auch vor dem Hintergrund der gefun-
denen Diskrepanz der mittels verschiedener Ver-
fahren ermittelten N-Depositionen werden weitere
experimentelle Untersuchungen zur Kldrung der
offenen Fragen fiir notwendig gehalten.

Zur Minderung gegenwirtig erhohter N-
Eintrige und zur langfristigen Sicherung der Vita-
litdt und Funktion der Waldstandorte sind weitere
Anstrengungen zur Emissionsminderung auch im
landwirtschaftlichen Bereich erforderlich.
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1 Die Stickstoff-Belastung von Waldokosystemen — Wirkungen, Wirkungspfade,

offene Fragen, Gesamtkonzept
K. Mohr!, H. Meesenburgz, U. D.%immgen3

1.1  Stickstoff-Eintriige und kritische Bela-
stungen von Okosystemen

Mit dem Einfluss des Menschen auf die Stoftkreis-
laufe seiner Umwelt trédgt er indirekt zu einer Ver-
dnderung der Natur bei. Wihrend die Auswirkun-
gen von Luftverunreinigungen heute bereits die
Grenzen der Biosphédre mehr und mehr iiberschrei-
ten, traten sie anfangs noch lokal begrenzt und
zumeist deutlich sichtbar in Erscheinung (Gorham
1958). Sie lieBen sich dadurch relativ einfach mit
ihren Ursachen und Verursachern in Verbindung
bringen. Technische Mallnahmen zur Reduktion der
Schadstoffquellen fiihrten zu einer deutlichen Ver-
besserung der Umwelt, so dass Belastungssituatio-
nen, wie sie aus Ballungsgebieten bis in die 70er
Jahre in Westdeutschland oder bis in die 90er Jahre
in Ostdeutschland bekannt waren, zur Vergangen-
heit zdhlen.

Auch in emittentenfernen Regionen hat sich die
Luftqualitéit insgesamt, insbesondere aber durch die
Reduktion von Schwefeldioxid-, Staub- und
Schwermetall-Emissionen  erheblich  verbessert,
wenngleich die "Politik der hohen Schornsteine"
zundchst zu einer Angleichung der Belastungen und
zu einer Erhdhung insbesondere durch versauernd
wirkende Schwefel-Spezies nach sich zog. In den
ballungsraumfernen Waldregionen vollzog sich
zunehmend eine Entwicklung, die vielerorts nicht
mit den messbaren Erfolgen der Emissionsminde-
rung im Einklang stand: Unter dem Begriff ,,Neuar-
tige Waldschédden® ist eine Vielzahl von Schadsym-
ptomen zusammengefasst, denen gemeinsam ist,
dass sie keinen rdaumlichen Bezug zu Schadstoft-
quellen aufweisen und dass ihre Ursachen komplex
und bis heute nicht eindeutig bekannt sind (Ulrich
1991). In der Waldokosystemforschung der beiden
letzten Jahrzehnte mehrten sich die Anzeichen fiir
eine bedeutende Rolle hoher Stickstoff-Eintrige (N-
Eintrige) in diesem Ursachenkomplex (erste Hin-
weise bei Ellenberg 1977, dann mit zunehmender
Sicherheit z.B. Nihlgard 1985, Grennfelt und Hult-
berg 1986, Kenk und Fischer 1988, Skeffington und
Wilson 1988, Aber et al. 1989, Ellenberg 1989,

!'Landwirtschaftskammer Weser-Ems, Mars-la-Tour-Str.
9-13, 26121 Oldenburg. k.mohr @lwk-we.de

2 Niedersichsische Forstliche Versuchsanstalt, Gritzelstr.
2, 37079 Gottingen

? Bundesforschungsanstalt fiir Landwirtschaft, Institut fiir
Agrar6kologie, Bundesallee 50, 38116, Braunschweig

Hofmann et al. 1990, Aber et al. 1993, Bobbink et
al. 1998, Rennenberg und Gessler 1999). Ursache
hierfiir ist eine grundsitzliche Verdnderung der
Emissionsmuster und der Atmosphédrenchemie von
reaktiven N-Spezies, die aus menschlichen Aktivi-
titen resultieren. Hauptquellen der Okotoxikolo-
gisch relevanten N-Spezies sind Verbrennungspro-
zesse von Industrie, StraBenverkehr und Hausbrand,
bei denen oxidierte Verbindungen (NO) entstehen,
sowie landwirtschaftliche Produktionsverfahren, die
durch Tierhaltung und Diingung zur Freisetzung
von Ammoniak (NH;) fiihren. Reduzierte (NH,)
und oxidierte (NOy) N-Spezies sind in Deutschland
mit jeweils ca. 500 Gg a zu etwa gleichen Teilen
an der Emission eutrophierender N-Verbindungen
in die Atmosphire beteiligt (2002: 459 Gg a”' NO,-
N, 508 Gg a’' NH;-N; Umweltbundesamt 2004).

Die okologischen Wirkungen oxidierter und
reduzierter N-Spezies sind vielfiltig, zum Teil sehr
unterschiedlich oder auch nicht voneinander zu
unterscheiden (Krupa 2003). Wihrend nur oxidierte
N-Verbindungen zur Bildung von troposphérischem
Ozon beitragen, verfiigen sowohl NO und deren
Reaktionsprodukte (NOy) als auch NH, (NH; und
NHy,) als natiirlicher Néhrstoff iiber eine hohe pflan-
zen- und okophysiologische Wirksamkeit. Negative
Wirkungen sind dosisabhidngig, von zahlreichen
Standortgegebenheiten abhiingig und von Pflanzen-
art zu Pflanzenart unterschiedlich zu bewerten.
Letztlich ist ein okosystemarer Bezug von entschei-
dender Bedeutung, mit dem festgestellt werden
kann, ob eine positiv zu beurteilende diingende
Wirkung oder eine Stresssituation vorliegt, die zu
wahrnehmbaren Verdnderungen bishin zu irrever-
siblen Schiidigungen der Pflanze oder des Okosy-
stems fithren kann. Solche okosystemaren Zusam-
menhédnge messen sich an der Fahigkeit des Ge-
samtsystems, Stoff-Eintrige zu verarbeiten. Wichti-
ge Stoffeintrdge sind hierbei die Eintrdge versau-
ernd wirkender Stoffe und diingend wirkender Stof-
fe, aber auch unmittelbar toxische Stoffe wie z.B.
Schwermetalle. Wichtige Mafzahlen beschreiben
die Sittigung eines Systems etwa mit Stickstoff
oder die kritische Belastung (Critical Load). Critical
Loads sind dabei jene Stoffeintrige, deren Unter-
schreitung nach dem derzeitigen Stand des Wissens
keine vom Menschen als nachteilig bewerteten
Verinderungen erwarten lisst.

Nach dem Konzept der ,,Critical Loads* (Nagel
und Gregor 1999) sind zahlreiche natiirliche Le-
bensrdume in Deutschland als empfindlich gegen-
iiber hoherem atmogenen N-Angebot einzustufen.
Der Wald zidhlt zusammen mit Hochmooren, Ma-
gerrasen, Heiden und oligotrophen Stillgewissern



zu den besonders N-empfindlichen Okosystemen.
Waldokosysteme sind von Natur aus an N-Mangel
adaptiert; N ist fiir den Baumbestand der limitieren-
de Wachstumsfaktor. Dementsprechend bewirken
erhohte N-Eintrige zunédchst eine Wachstumssteige-
rung, denen bei langanhaltend hohen N-Eintrigen
unerwiinschte Wirkungen gegeniiberstehen.

Die unter dem Begriff , Stickstoff-Séttigung*
(Agren und Bosatta 1988, Kolling 2001) zu-
sammmengefassten Phinomene resultieren letztlich
aus dem Kkontinuierlichen Prozess der N-
Anreicherung im Okosystem und damit verbunde-
nen Anderungen von okosystemaren Prozessraten
(Aber et al. 1989, Aber et al. 1998, Aber 2002).

Wesentlicher Faktor ist die lange Lebensdauer
von Baumbestinden, in dem sich ein halbgeschlos-
sener Stoffhaushalt einstellt (Ellenberg 1996), der,
ohne externe FEintrdge ausschliessen zu konnen,
Schad- und Nihrstoffe langfristig sammelt, umbaut
und gegebenenfalls wieder freisetzt.

Die negativen Auswirkungen iiberhohter N-
Eintrdge konnen in mannigfacher Weise auftreten.
Ihre Reaktionszeit ist in Waldokosystemen auf-
grund der natiirlichen Puffermechanismen wie z.B.
Pflanzenwachstum, N-Akkumulation und Mineral-
Verwitterung im Boden mitunter sehr lang. Sie
treten oft moderat und nicht ohne weiteres unter-
scheidbar von Effekten anderer Einflussfaktoren in
Erscheinung. Sie lassen sich wie folgt zusammen-
fassen (vgl. Mohr 1994, Ortloff und Schlaepfer
1996, Schmieden 1997, Skiba et al. 1998, Boxman
et al. 1998, Wallenda und Kottke 1998, Meiwes et
al. 1999, Oura et al. 2001, Gehrmann et al. 2001,
Butterbach-Bahl et al. 2002, Borken und Matzner
2004):
® Durch die zundchst wachstumsstimulierende

Wirkung erhohter N-Eintrige treten Verluste

wichtiger Nihrelemente (Ca, K, Mg, P) mit der

Holznutzung auf. Die bereits durch andere Fak-

toren (natiirliche Silikat- und Basenarmut der

Boden, Ozon-Belastung, Bodenversauerung)

hervorgerufenen Mangelerscheinungen koénnen

sich verschirfen und letztlich zu physiologi-
schen Stoérungen fiihren.

e Erhohte N-Gehalte der Baumgewebe fiihren
vermutlich zu einer verminderten Frost- und
Trockenheitsresistenz und zu einer erhohten Ge-
fahr durch Schaderregerbefall.

e Erhohte N-Depositionen haben nachteilige Fol-
gen auf die Mykorrhizierung der Bestinde.

e Die hoheren Konzentrationen von NH," in der
Bodenlosung wirken sich hemmend auf die
Aufnahme anderer Nihrstoff-Kationen (Ca, K,
Mg) aus.

U] Uberschijssiges Nitrat (NO3) kann das Grund-
wasser belasten und dariiber hinaus als ,,Katio-
nen-Schlepper” zu einer verstirkten Auswa-
schung basischer Nahrstoff-Kationen fiihren
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¢ Sowohl die oxidierten (NOy) als auch die redu-
zierten (NH,) N-Spezies konnen zu einer Bo-
denversauerung fithren. Thre Sdurewirksamkeit
ist u.a. abhéangig von weiteren Reaktionen im
Okosystem, z.B. von der Hohe des Nitrat-N-Aus-
trags.

¢ Je nach Basen-Ausstattung der Boden fiihrt das
erhohte N-Angebot zu einer mehr oder minder
raschen Sukzession der Pflanzenbestinde zu
nadhrstofftoleranten, floristisch einheitlicheren
Pflanzen- und letztlich auch Tiergemeinschaf-
ten. In Gebieten mit geringen Niederschligen
kann die hohere Biomasseproduktion zu einer
Verdnderung des Gebietswasserhaushaltes und
zu verringerter Grundwasserneubildung fiihren.

e Ist ihre N-Aufnahmekapazitit erschopft, so
fungieren Waldokosysteme als Quelle verschie-
dener geloster (NO;') und gasformiger (u.a. NO,
N,0) N-Verbindungen, wodurch sich ihre ur-
spriingliche Funktion als ,,Schadstoff-Filter ins
Gegenteil verkehrt.

e N ist ein regulierender Faktor fiir die Methan-
Oxidation in Boden. Erhohte N-Eintrige sind
deshalb indirekt klimawirksam (Bodelier und
Laanbroek 2004).

1.2 Die Beeintrichtigung von Willdern in
Nordwestdeutschland durch Stickstoff-
Depositionen

Die durch N-Depositionen verursachten Umwelt-

belastungen sind regional sehr unterschiedlich. Auf

mehr als 90 % der Fliche Deutschlands sind die

Critical Loads fiir Eutrophierung mehr oder minder

deutlich tiberschritten (Gauger et al. 2002).

Wiilder in Nordwestdeutschland sind von er-
hohten N-Eintrigen besonders betroffen, weil
® sie in der Regel auf schwach gepufferten, sili-

katarmen Bdden stocken,

e ihre Baumartenzusammensetzung iiberwiegend
N-empfindlichere Nadelholzer aufweist,

e die Region groBraumig landwirtschaftlich ge-
nutzt wird und aufgrund der hohen Viehdichte
relativ.  hohen NH;-Emissionen und N-
Depositionen unterliegt und

e sie aufgrund ihrer starken Fragmentierung und
damit verbundenen Randeffekten sowie der ver-
hiltnismaBig hohen Windgeschwindigkeiten in
diesem Raum giinstige Abscheidungsbedingun-
gen fiir Luftinhaltsstoffe bieten.

Die Grundwasservorkommen in dieser Region
werden zu einem hohen Anteil fiir die Trinkwasser-
gewinnung genutzt, wobei bevorzugt Waldgebiete
fiir die Grundwassergewinnung herangezogen wer-
den, da landwirtschaftlich genutzte Flachen in der
Regel deutlich hohere N-Austrdage mit dem Sicker-
wasser aufweisen.

Die sich aus dieser besonderen Situation erge-
benden Umweltwirkungen wurden bisher nur zum
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Teil im Zusammenhang mit Stoffflussmessungen
im Rahmen von Monitoringprogrammen (Meesen-
burg et al. 1997, Meesenburg et al. 2002) und Fall-
studien (z.B. Mohr 2000) erfasst. Grundlegende
Informationen, speziell iiber die Deposition (Hohe
der Gesamtdepositionen, rdumliche Verteilung) der
reduzierten und oxidierten N-Spezies (NH,, NO)
fehlten bislang aus dieser Region und sollen mit der
vorliegenden Studie aufgegriffen werden.

1.3  Die Bestimmung wirksamer Dosen —
Diskrepanzen zwischen Bestandesniederschli-
gen, mikrometeorologischen Messungen und
Modellergebnissen

Das Gesamtverstindnis der Stickstoff-Dynamik
dieser Wilder sowie das der Dynamik reaktiver N-
Spezies in der Atmosphire bleibt unbefriedigend.
Messungen von atmosphérischen Konzentrationen
werden — mit Ausnahme von Stickstoffmonooxid
(NO) und Stickstoffdioxid (NO,) — praktisch nicht
durchgefiihrt. Deren oOrtliche Reprisentativitit ist
fiir die Erorterung von Dosis-Wirkung-Beziehungen
in vielen Fillen zweifelhaft. Thre Bedeutung fiir den
N-Haushalt der Wilder ist vermutlich jedoch ge-
ring.

Konzentrationen in der Atmosphire lassen sich
berechnen, sofern Emissionen, Transmissionspro-
zesse (chemische Reaktionen, horizontale und ver-
tikale Transportvorgédnge) und die Senkenprozesse
(Inkorporation in Partikel, insbesondere Nieder-
schldge und Deposition) bekannt sind. Die Emissio-
nen von Stickstoffoxiden und von NH; werden zwar
in Inventaren erfasst; deren Qualitét ist jedoch nicht
befriedigend, wie aus dem Vergleich modellierter
und gemessener Konzentrationen und Fliisse her-
vorgeht (Fagerli 2004).

Die chemischen Reaktionen der genannten Spe-
zies mit anderen Luftbestandteilen sind im Prinzip
bekannt, lassen sich aber ohne Kenntnis der Kon-
zentrationen und Emissionen nur in generalisieren-
den Modellen abbilden. Dies gilt auch fiir die
Transportvorginge in der Atmosphidre einschlie3-
lich der Depositionen.

Die Kenntnis der Deposition ist wesentliche
Voraussetzung fiir die Formulierung von Ursache-
Wirkung-Beziehungen in der Okotoxikologie von
Okosystemen (Dimmgen et al. 1993, 1997). Depo-
sitionen sind definitionsgemiB Fliisse in das Okosy-
stem als Ganzes (Norm VDI 2450). Wirksam sind
diejenigen Teilfliisse, die am jeweiligen Wirkort
unangemessen hoch oder niedrig sind. Wirkorte in
diesen Systemen sind insbesondere der Kronenraum
und die Rhizosphire als Orte der Photosynthese
bzw. der Nihrstoff- und Wasseraufnahme.

Es ist in Deutschland iiblich, den sog. Bestan-
desniederschlag als Maf fiir die Belastung eines
Waldokosystems durch luftgetragene Stoffe ein-

schlieBlich der Niederschldge zu erfassen. Bestan-
desniederschldge sind jedoch lediglich diejenigen
Teilfliisse, die iiber die (Bestandes-)Atmosphére in
den Boden gelangen. Mit Hilfe von Kronenraumbi-
lanzmodellen (Ulrich 1994, Draaijers und Erisman
1995) versucht man, auf die Gesamteintrige in den
Bestand als Dosis fiir Dosis-Wirkung-Beziehungen
zu schlieBen. In der Vergangenheit hat sich gezeigt,
dass die Ergebnisse von Modellrechnungen zur
Deposition in Wildern und von Bestandesnieder-
schlags-Messungen fiir Stickstoff-Spezies nicht
oder nur sehr schlecht iibereinstimmten (Lamers-
dorf et al. 1998, Gauger et al. 2002, Fowler et al.
2003) (vgl. Abbildungen 1.1 und 1.2).

Prinzipiell erfassen diese Methoden unter-
schiedliche Flisse (Ddmmgen et al. 1997). Es sollte
daher auch geklirt werden, ob und inwieweit unter-
schiedliche Stoffflussmessungen in einem intensiv
untersuchten Waldbestand mit unterschiedlichen
Depositionsmodellen in Einklang gebracht werden
konnen.

1.4  Das Gesamtkonzept des ANSWER-
Experiments

14.1 Ziele

Wesentliches Ziel des ANSWER-Experiments
(Atmospheric Nitrogen DepoSition in the Weser-
Ems Region) ist die Erstellung einer aufgeschliis-
selten N-Bilanz fiir ein Waldokosystem. Besonderes
Gewicht soll dabei der Erfassung moglicher Prozes-
se im Kronenraum sein, die zu Unterschieden zwi-
schen der beobachteten Gesamt-Deposition und
dem Bestandesniederschlag fiihren: Die Aufnahme
und Metabolisierung von N-Spezies im Kronen-
raum ist zwar in vielen Féllen nachgewiesen (z.B.
Brumme et al. 1992, Eilers et al. 1992, Lovett und
Lindberg, 1993, Pérez-Soba und van der Eerden
1993, Pérez-Soba et al. 1994, Garten et al. 1998),
aber unzureichend quantifiziert.

Die Fehler der Messungen und Modellierungen
sollen quantifiziert und dokumentiert werden.

Zahlreiche Untersuchungen haben einen maB-
geblichen Einfluss von Bestandeseigenschaften auf
die Depositionshthe ergeben (Meesenburg et al.
1995, Ringe et al. 2001, Rothe et al. 2002). Daher
soll ermittelt werden, welche bestandesstrukturellen
Eigenschaften den Depositionsprozess steuern. Dies
ist insbesondere vor dem Hintergrund einer zuneh-
menden Bedeutung von flichendifferenzierten In-
formationen zu Stoffeintrdgen in Wilder erforder-
lich, um das AusmaB} der Gefdhrdung durch hohen
N-Eintrag genauer abschitzen sowie daran ge-
kniipfte Entscheidungen zum Flichenmanagement
beziiglich forstlicher Malnahmen oder zur Grund-
wasserbewirtschaftung treffen zu kdnnen.
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Abbildung 1.1

Vergleich von modellierten Depositionsdaten und Be-
standesniederschlagsmessungen, =~ NH,-N-Depositionen
(Datensdtze aus Gauger et al. 2002, Privatmitteilung
Gauger)
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Abbildung 1.2

Vergleich von modellierten Depositionsdaten und Be-
standesniederschlagsmessungen, =~ NO;-N-Depositionen
(Datensidtze aus Gauger et al. 2002, Privatmitteilung
Gauger)

1.4.2  Methoden

Das in diesem Bericht beschrieben Forschungsvor-
haben ANSWER hat eine raum- und standortbezo-
gene Ermittlung atmogener N-Fliisse in Wéldern
Nordwestdeutschlands und deren okologische Aus-
wirkungen zum Ziel. Dabei sollen die iiblichen
Verfahren zur Erfassung der atmosphirischen Bela-
stung — Bestandesniederschlags-Messungen und
mikrometeorologische Messungen — nebeneinander
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eingesetzt werden, um beide gemeinsam zur Losung
des Bilanzproblems zu nutzen.

Eine hinsichtlich der Bearbeitungsintensitit
abgestufte Vorgehensweise soll erlauben, an einem
Ort Fliisse mit bekannter Genauigkeit zu bestimmen
und die dort gewonnenen FErgebnisse mit Hilfe
weiterer Messungen an anderen Orten auf die dorti-
ge Situation zu iibertragen und damit gebietstypi-
sche Aussagen zu erhalten.

Basis der Dosis-Wirkungs-Ermittlung sind Stoff-
flussmessungen, hilfsweise auch Konzentrationsmes-
sungen. Sie werden an allen Standorten mit gleicher
oder vergleichbarer Methodik, jedoch nicht in glei-
chem Umfang durchgefiihrt.

Weitere Untersuchungen an den Okosystem-
Kompartimenten Baumbestand, Bodenvegetation,
Boden, Bodenwasser erfolgen, um Wechselbezie-
hungen zwischen den bestehenden Stofffliissen und
anderen Okologischen Merkmalen und Prozessen
herauszustellen.

14.3 Orte

Da die wenigen entsprechenden deutschen Messun-
gen in mit Stickstoff eher geringer belasteten Wil-
dern durchgefiihrt werden, lag es nahe, solche Mes-
sungen an einem wahrscheinlich hoch belasteten
Standort zu unternehmen.

Fir die Untersuchungen besonders geeignet
erschienen drei Kiefernokosysteme in Nordost-
Niedersachsen (Augustendorf, Sandkrug und Hol-
dorf), in denen bereits seit mehreren Jahren Stoff-
fliisse und Konzentrationen in der Luft gemessen
werden. Hierdurch reduzierten sich Aufwand und
Kosten fiir Geriteinstallationen. Dariiber hinaus
ermoglichen sie Aussagen zur zeitlichen Représen-
tativitdt der im Projektzeitraum ermittelten Mess-
daten. Diese Messstandorte wurden fiir das Projekt
erheblich aufgeriistet. Fiir Untersuchungen der
bestandsspezifischen Wirkungen wurde der laub-
waldreiche Standort Herrenholz neu hinzu gezogen.

Die Auswahl der Kiefernwilder hat mehrere
Griinde. Zum einen handelt es mit einem Anteil von
44 9% an der Waldfliche des niedersdchsischen
Tieflands um den aus Okonomischer und land-
schaftsokologischer Sicht bedeutendsten Waldtyp.
Bewirtschaftete Kiefernwilder, insbesondere die
schwach gepufferter Sandbodden, verfiigen iiber eine
eng begrenzte Toleranz gegeniiber N-Eintrdgen.
Thre Critical Loads liegen nach Nagel und Gregor
(1999) in einem Bereich zwischen 7 und 15 kg ha™!
a”' N. Dariiber hinaus stocken die forstwirtschaft-
lich genutzten Kiefernwilder in diesen Regionen
auf relativ einheitlichen Standorten, so dass ange-
nommen werden kann, dass die Varianz von Schad-
stoff-Depositionen und deren Auswirkungen weit-
gehend immissions- sowie bestandesstrukturbedingt
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und weniger auf wechselnde Standortverhiltnisse
zuriickzufiihren ist.
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2 Die Bestimmung von Fliissen reaktiver Stickstoff-Spezies in hoch mit Stickstoff
belasteten Wald-Okosystemen — methodische Grundlagen, Randbedingungen und
Konzept der Messungen und Modellierungen im ANSWER-Projekt

U. Dimmgen', K. Mohr?, H. Meesenburg’

2.1  Ermittlung von wirksamen Fliissen reak-
tiver Stickstoff-Spezies in ein Kiefernwald-
Okotop

Wiilder stehen einerseits als halboffene Okosysteme
in enger stofflicher und energetischer Beziehung
zur Umwelt, andererseits verfiigen sie auf verschie-
denen funktionalen und rdumlichen Ebenen iiber
diverse interne Stoffkreisldufe und -depots. Diese
Eigenschaft vermittelt ihnen ein relativ stabiles
okologisches Gefiige gegeniiber duBeren Einfliissen.
Verdnderungen des Stoffhaushaltes, insbesondere
der Fliisse der gleichzeitig als Makronihrstoffe
fungierenden reduzierten und oxidierten Stickstoff-
Spezies (NH, und NO,), lassen sich dadurch jedoch
nur mit groen Unsicherheiten nachweisen.

Die Ubertragbarkeit der Ergebnisse von Stoff-
fluss-Bestimmungen, die an anderen Wald-
Okotopen in Europa gewonnen wurden, auf die
Weser-Ems Region ist — wenn iiberhaupt — nur
eingeschrankt moglich, da sowohl die aktuelle
Emissionssituation (vgl. Dohler et al. 2002) als auch
die Belastungsgeschichte dieser Standorte eine
Sonderrolle erwarten lassen. Die an weniger bela-
steten Standorten gewonnenen Bilanzmodelle wei-
sen fast ausschlieBlich gerichtete Fliisse reaktiver
Spezies aus der Atmosphére in den Bestand auf. Die
Bilanzen von Kiefern-Okosystemen mit hoheren
Stickstoff-(N)-Belastungen legen jedoch nahe, dass
auch die gasformigen N-Verluste eine erhebliche
Bedeutung haben konnen (Butterbach-Bahl et al.
2002).

2.2 Bestimmung vertikaler Fliisse zwischen
der Atmosphire und einem Kiefern-Okosystem
— Konzepte, Modelle und Messungen

2.2.1  Dosis-Wirkung-Beziehungen
Der Einfluss von Umweltfaktoren auf Okosysteme

wird iber entsprechende Dosis-Wirkung-Bezie-
hungen beschrieben. Diese setzen eigentlich voraus,

dass sowohl die wirksame Dosis eines Stressors
(z.B. eines Schadstoffes) als auch die Wirkung
quantifizierbar sind.

~Klassische® Dosis-Wirkung-Modelle wie das
Agonist-Rezeptor-Modell der Toxikologie (z.B.
Kurz et al. 1987) beschreiben Wirkungen als Funk-
tion der Konzentration des Wirkstoffes (Agonisten)
am Wirkort (Rezeptor). Diese Modelle lassen sich
im mikroskopischen Bereich anwenden; sie versa-
gen aber bei Anwendung auf Individuen oder Oko-
systeme hoherer Organisationsformen: Konzentra-
tionen in der Umgebung dieser Systeme sind keine
angemessenen Dosisgrolen, da sie als Reaktion
komplexe Einzelwirkungen hervorrufen, die in
wechselseitiger Beziehung zueinander stehen In
solchen Fillen ist es notwendig und zweckmalBig,
die Dosis iiber eine solche Grofie zu bestimmen, die
eindeutig mit der Konzentration des Agonisten am
Wirkungsort zusammenhingt. Als einzige Mess-
grofle hierfiir kann der Fluss des Agonisten bzw.
seiner Vorldufer-Spezies in das System dienen.
Dieser Fluss ist eine potenziell absorbierte Dosis.
Fiir reaktive Stickstoff- und Schwefel-Spezies (N-
und S-Spezies) ist im Hinblick auf die Eutrophie-
rung bzw. Versauerung des Systems die potenziell
absorbierte Dosis gleich der absorbierten Dosis, da
by-pass-Fliisse und Detoxifikations-Reaktionen
nicht auftreten (Dammgen et al. 1993, 1997,
Dammgen und Griinhage 1998).

Bei der Untersuchung der Wirkung von Luftin-
haltsstoffen auf ausgedehnte Okosysteme insgesamt
stellt die vertikale Flussdichte eines Luftinhaltsstof-
fes die absorbierte Dosis dar. Diese vertikalen
Flussdichten sind im Regelfall nicht proportional
den Konzentrationen, sondern hingen von der
Austauschfdhigkeit der Atmosphire und den Sen-
keneigenschaften des Systems (physikalische, che-
mische und biologische Senkeneigenschaften) ab.

Auch die Wirkung duflert sich in verdnderten
Stofffliissen. Denkbar ist, dass die Wirkung etwa
erhohter N-Fliisse zur Folge hat, dass einzelne
Kompartimente gegeniiber dem Normalfall mit
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erhohten Stoffumsitzen und erhohten Austrigen
reagieren. So scheinen erhohte Kohlenstoffdioxid-
Konzentrationen iiber Ackerflichen die Umsatzra-
ten fiir Kohlenstoffhaltige Spezies im Boden zu
erhdhen, ohne dass sich signifikante Anderungen
der Vorratsgrofen ergeben. Ahnliches lisst sich
auch aus den N-Bilanzgliedern von N-reichen Wil-
dern ableiten: Papen et al. (1999) beobachteten an
belasteten Standorten in der Schorfheide, dass das
Teilsystem ,,durchwurzelter Boden* offenbar in der
Lage ist, durch Erhohung der N-Umsatzraten ,,iiber-
schiissiges* N durch Emission N-haltiger Spurenga-
se wirksam aus dem System zu entfernen. In diesem
Falle wiren Stoffflussmessungen etwa an N,O ein
geeignetes Mittel oder zumindest eine Hilfsgrofe
zur Quantifizierung von Wirkungen. In anderen
Waldokosystemen sind dagegen signifikante N-
Vorratsinderungen im Boden beobachtet worden,
die ohne erhohte N-Depositionen nicht zu erkldren
wiren (Meiwes et al. 2002).

2.2.2  Stickstoff-Fliisse und —bilanzen in Waldern

Die experimentelle Bestimmung der Komponenten
des N-Haushalts von natiirlichen und naturnahen
Okosystemen ist schwierig und ein bisher letztlich
immer noch ungeldstes Problem (vgl. z.B. Tamm
1991, Marques et al. 2001). Aus Abbildung 2.1 geht
hervor, dass die zwischen Bestand/Boden und At-
mosphire ausgetauschten N-Mengen wie auch die
mit dem Sickerwasser ausgetragenen Stoffmengen
in der Regel klein gegeniiber den Vorriten sind.
Entsprechendes gilt auch fiir S-Spezies. Deshalb
besteht kaum eine Chance, Anderungen der Vorriite
zur Beschreibung der Anderung der N- oder S-
Dynamik in diesen Systemen heranzuziehen; die
Messungen sind aufwendig und dennoch fehlerbe-
haftet (vgl. Gundersen et al. 1998).

Die die potenziellen Dosen und Wirkungen
quantifizierenden Fliisse miissen moglichst direkt
bestimmt werden. Die Gesamtfliisse zwischen der
Atmosphire und dem Bestand lassen sich nur ober-
halb des Bestandes als Nettofliisse experimentell
bestimmen (vgl. Démmgen et al. 1997). Diese Mes-
sungen lassen sich nicht gleichzeitig fiir alle rele-
vanten N-Spezies durchfiihren; sie miissen aus
meteorologischen wie praktischen Griinden fiir
sedimentierende und nichtsedimentierende Spezies
getrennt bearbeitet werden. Wihrend fiir die zuerst
genannten Spezies Surrogatflichentechniken erfolg-
reich eingesetzt werden konnen, miissen die letzte-
ren im Prinzip mit Hilfe sog. mikrometeorologi-
scher Verfahren iiber den betrachteten Rezeptorsy-
stemen durchgefiihrt werden (Ddmmgen et al. 2005,
Erisman et al. 2005).
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Abbildung 2-1:
GroBenordnungen von Stickstoff-Fliissen im Wald (steil:
Vorrite in kg ha N; kursiv: Fliisse in kg ha™ a' N), nach
Ovington (1962), Aber und Mellilo (1991) und van Mie-
groet et al. (1992), Marques et al. (2001) in Anlehung an
Zimmerling und Ddammgen (2000)

Hierzu miissen fiir nicht-sedimentierende Spezi-
es (sog. trockene Deposition von Gasen und
Schwebstiuben) mikrometeorologische Ansitze
verfolgt werden. Derartige Messungen nutzen die
turbulenten Eigenschaften der bodennahen Atmo-
sphire. Flussmessungen setzen daher zunichst die
Erfassung der wesentlichen turbulenten Fliisse
(Impuls- und Wirmefliisse) voraus. Die Bestim-
mung von Stofffliissen ist stets auch an die Be-
stimmung von Konzentrationen gebunden. Sind
diese nicht mit einer zeitlichen Auflosung durch-
fiihrbar, die dem Zehnfachen der typischen Wirbel-
frequenz entspricht (vgl. Dammgen et al. 1989), so
miissen vertikale Konzentrationsgradienten mit
vergleichsweise hoher zeitlicher Auflosung (Gro-
Benordnung: 1 h) bestimmt werden. Dies ist fiir alle
betrachteten N- und S-Spezies der Fall.

Die Verwendung von Surrogatflichen zur Be-
stimmung der trockenen Deposition bleibt unbefrie-
digend, da die Rezeptoreigenschaften des unter-
suchten Systems zeitlichen Anderungen unterliegen,
die von Surrogatsystemen nicht wiedergegeben
werden kénnen (vgl. Rodrigo und Avila 2002 und
dort zit. Lit.).

Derjenige Anteil solcher vertikalen Fliisse sedi-
mentierender Partikel, der in den Bestand hinein
gerichtet ist und am Boden des Bestandes wirksam
wird, ldsst sich dagegen mit guter Niherung als sog.
Bestandesniederschlag durch Messungen mit Sur-
rogatflichen verfolgen.

Mit Hilfe geeigneter Kammern ldsst sich ein
Teil derjenigen Gase bestimmen, die den Boden als
Stoffwechselprodukte verlassen (Brumme et al.
1999, Butterbach-Bahl et al. 2002).

Wir gehen davon aus, dass im Wald in erster
Niherung zwei durch eutrophierendes N beein-
flusste Wirkrdume existieren, fiir die Stofffliisse
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bestimmt werden miissen: der Kronenraum und der
durchwurzelte Boden einschlieBlich der Kraut-
schicht (Abbildung 2.1):

Deponiertes reaktives N wird in der Krone teil-
weise aufgenommen und metabolisiert (Blattdiin-
gung). Dies erkliart die geringeren N-Fliisse iiber
den Bestandesniederschlag gegeniiber dem Frei-
landniederschlag in wenig belasteten Systemen
(Hinweise aus der Bilanz z.B. Cape et al. 2001, aus
einzelnen Fliissen z.B. Langford und Fehsenfeld
1992).

Nicht metabolisiertes ~Ammonium-(NH,)-N
steht im Zellinneren mit gasformigem NH; im
Gleichgewicht (vgl. z.B. Schjgerring 1991). Es
bildet sich stets ein NH3;-Dampfdruck aus, der — je
nach der NH;-Konzentration in der die Blitter um-
gebenden Atmosphidre — zur Emission von NHj
fithren kann. Dieser Prozess wurde bisher vor allem
bei landwirtschaftlichen Nutzpflanzen beobachtet
und beschrieben (vgl. Sutton et al. 1998 und dort
zit. Lit.). Die NHj;-Gleichgewichtskonzentration in
den Stomata (sog. Kompensationspunkt, vgl. Con-
rad und Dentener 1999) wird dabei als Funktion des
NH,-Gehaltes im Apoplasten und seines pH-Wertes
angesehen (Mattson und Schjoerring 2003).

Die NH;-Konzentration in der Umgebung der
Blitter wird von der NH;-Konzentration der Atmo-
sphiare tiber dem Kronenraum (Umgebungsluft)
beeinflusst, aber auch durch die Thermolyse von
Ammoniumnitrat (NH;NQO;), die auf den duBeren
Oberflache der Krone — d.h. auf den Blittern —
stattfindet: NH4NO;, das mit Schwebstduben auf
den Blittern abgeschieden wurde oder das sich an
den Oberflichen bei Uberschreiten des ,,Loslich-
keitsproduktes® bei niedrigen Temperaturen und
hohen Luftfeuchten aus gasformigem NH; und
Salpetersdure (HNO;) durch Kokondensation ge-
malB

NH, + HNO, <> NH,NO,

bildet, gehorcht der Beziehung
p(NH3): p(HNO3 )=k,

Partialdichte
K, Sattigungsprodukt

Dabei ist K, eine Funktion der Temperatur, der
relativen Luftfeuchte und des Partikeldurchmessers
(Mozurkewich 1993). NH4;NO;, das sich so bei
niedrigen Temperaturen und hohen Luftfeuchten
gebildet hat, zersetzt sich unter Umkehrung der
Gleichung bei hoheren Temperaturen und geringe-
ren Luftfeuchten.

Die feuchte Blattoberfldche wirkt als temporirer
Speicher fiir NH3, der sich je nach der Verfiigbar-

keit von Wasser und den herrschenden NHj;-
Konzentrationen in der Atmosphire im Kronenbe-
reich belddt oder entladt.

Die fiir den Stoffaustausch mafigeblichen Kon-
zentrationen von NH; in unmittelbarer Blattnihe
sind also gleichzeitig von den Konzentrationen der
freien” Atmosphire iiber dem Kronenraum, den
Quelle- und Senkeneigenschaften der Blitter, der
Feuchte und der jeweiligen Gleichgewichtspartial-
dichte von NHj; im Hinblick auf die Bildung oder
Thermolyse von NH,NO; abhiingig.

Fir die N-Gesamtbilanz von Wald-Oko-
systemen sind ferner die Fliisse von Bedeutung, die
als Austrag aus dem System zu verstehen sind.
Dazu sind der Austrag mit dem Sickerwasser, der
Austrag mit der Biomasse im Zuge von Erntemal3-
nahmen und der Austrag gasformiger N-Spezies zu
zdhlen. Von Bedeutung sind auch interne N-Fliisse,
die u.a. mit Verdnderungen der Bindungform ver-
bunden sind: die N-Aufnahme der Vegetation und
die Mineralisation der N-haltigen organischen Sub-
stanz.

2.2.3  Relevante Spezies (Versauerung und Eu-
trophierung)

Alle mengenméBig bedeutenden Fliisse von reakti-
ven N- und S-Spezies konnen zur Versauerung
beitragen, die der N-Spezies auch zur Eutrophie-
rung.

Die Wurzelaufnahme und die mikrobielle Oxi-
dation (Nitrifikation) von NHy-Stickstoff im Boden
setzen Protonen frei (Binkley und Richter 1987):

NH,*+20, 5 NO;~ +H,0+2 Ht

Mit der Dissoziation von NH; zu NH," und der
Nitrat-(NOj)-aufnahme iiber die Wurzel geht wie-
derum ein dquivalenter Protonen-Verbrauch einher.
Ein Protonen-Uberschuss entsteht deshalb erst,
wenn es durch eine rdumliche Trennung der Proto-
nen-konsumierenden und -produzierenden Prozesse
zu einer Entkoppelung des N-Kreislaufes (vgl.
Ulrich et al. 1981) kommt. Er tritt z.B. dann ein,
wenn die NO;-Aufnahme iiber die Pflanzenwurzeln
mit dem atmospidrischen N-Eintrag nicht Schritt
hélt.

Distickstoff (N,) wird mikrobiell fixiert und
kann gleichzeitig Produkt der Denitrifikation sein.
Der Austausch erfolgt ausschlieBlich zwischen
Boden und Atmosphire. N,O und NO sind Neben-
produkte der Nitrifikation und der Denitrifikation
im Boden. Die Bestimmung von Fliissen dieser drei
Gase ist nicht Gegenstand dieser Arbeit.

NH; wird sowohl iiber die inneren Oberflichen
der Pflanzen (Stomata) als auch von dufleren Ober-
flichen (Cuticula, Bodenoberfliche etc.) aufge-



nommen, solange der Partialdruck iiber den be-
trachteten Senkenfldachen niedriger ist als der Par-
tialdruck in der freien Atmosphire. Im umgekehrten
Fall kommt es zu NH;-Emission (aus den Stomata).
Sowohl im Boden und in der Streu als auch in der
Vegetation laufen Prozesse ab, bei denen NH, ge-
bildet und NH; freigesetzt wird.

NO, wird fast ausschlielich durch Deposition
iber die Stomata von der Vegetation aufgenommen.
Die geringe Reaktivitit und Wasserloslichkeit be-
dingen vergleichsweise niedrige Depositionen bei
gegebenen Konzentrationen, d.h. niedrige Depositi-
onsgeschwindigkeiten.

HNO, ist hinsichtlich seiner Reaktivitit mit SO,
vergleichbar. Wie dieses wird es an den inneren und
duBeren Oberflichen der Okosysteme abgelagert.
HNO, hat einen merklichen Dampfdruck; es kann
aus Losungen emittiert werden.

HNO; ist ein sehr reaktives Gas und wird fast
ausschlieBlich durch Reaktion mit dufleren Oberfla-
chen in Okosysteme eingetragen.

NH," und NOj in Partikeln werden ausschlieB3-
lich auf Oberflichen abgeschieden. Der Mechanis-
mus der Abscheidung ist eine Funktion der Parti-
kelgroe. NH4,NO; ist thermisch labil. Deponiertes
NH,NO; kann durch Thermolyse eine Quelle von
NH; und HNO; werden.

Die Konzentrationen von NO,-N in der Bulk-
Deposition bewegt sich bei 2 bis 4 % der NO;-
Konzentrationen und damit in deren Fehlerbereich
(eigene Messungen). Es wird daher in der Regel
vernachléssigt.

Organische reduzierte und oxidierte Spezies
treten in der Umgebungsluft in Konzentrationen
auf, die keine bilanzrelevanten Fliisse erwarten
lassen: Messungen ergaben, dass organische Nitrate
Konzentrationen p < 10 ng m~ aufweisen (Nielsen
et al. 1995, Kastler et al. 1998, Flocke et al. 1998).
Entsprechendes gilt fiir Alkylamine und Aminoséu-
ren (Mopper und Zika, 1987, Schade und Crutzen
1995).

Die N-Fliisse zwischen Atmosphire und Be-
stand sowie die innerhalb einzelner Okosystem-
kompartimente miissen daher fiir nahezu jede rele-
vante Spezies einzeln quantifiziert werden. Im Hin-
blick auf die hier gestellten Fragen sind folgende
Teilfliisse zu beriicksichtigen:

Fliisse mit Gasen

Distickstoff (N,): Deposition und Emissi-
on

Ammoniak (NHj): Deposition und Emissi-
on

organischer reduzierter Stickstoff (R-NHj): De-
position

Distickstoffoxid (N,O): Emission
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Stickstoffmonooxid (NO):
Deposition und Emis-
sion

Stickstoffdioxid (NO,): Deposition

salpetrige Sdaure (HNO,):
Deposition und Emis-
sion

Salpetersidure (HNOj): Deposition

organischer oxidierter Stickstoff (R-NOy):
Deposition

Fliisse mit nichtsedimentierenden und sedimentie-
renden Partikeln
Ammonium (NH,"):
organischer reduzierter
Stickstoff: Deposition
Nitrat (NO;3): Deposition
organischer oxidierter Stickstoff:
Deposition

Deposition

MengenmiBig bedeutende Fliisse von S-Spezies
sind

Fliisse mit Gasen
Schwefeldioxid (SO,) Deposition
Fliisse mit nichtsedimentierenden und sedimentie-
renden Partikeln
Sulfat (SO,%)
Schwefelsdure (H,SOy)
Deposition

Deposition

Dabei wird SO, an allen inneren und duf3eren Ober-
flichen des Systems adsorbiert bzw. von den Ober-
flichenfilmen absorbiert, solange der pH-Wert des
Oberflachenfilms bzw. der Dampfdruck der dort
entstechenden Losung geringer ist als der Par-
tialdruck in der Atmosphire.

SO42' in Salzen oder in H,SO,-Aerosolen wird
ausschlieflich auf den &ufleren Oberflichen des
Systems abgeschieden. Wie bei NH," und NO; ist
der Mechanismus wesentlich von der GroBe der
Partikel abhiingig.

2.3 Randbedingungen der Messungen

Das Konzept der Untersuchungen innerhalb des
ANSWER-Projekts (Atmospheric Nitrogen Depo-
sition in the Weser-Ems Region) hatte folgenden
Umstidnden Rechnung zu tragen:

e Eingriffe in den Level II-Bestand (Augusten-
dorf) sollten nur im geringstmdglichen Mal3e
stattfinden. Insbesondere sollten die fiir die
Dauerbeobachtung gekennzeichneten Biume
weder entfernt noch geschidigt werden. Dies
umfasste auch deren Wasserhaushalt und damit
storende Eingriffe in den Boden.
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¢ Die Gesamtkosten sollten niedrig gehalten wer-
den.

Damit schied die Beschaffung und der Aufbau
eines fiir Gradientenmessungen geeigneten hinrei-
chend hohen, begehbaren und nicht abgespannten
Turmes aus. Zur Bestimmung der die Deposition
bestimmenden turbulenten atmosphirischen Aus-
tauschgrofen reichte ein einfacherer Turm aus.

Als weitere Randbedingungen mussten beriick-
sichtigt werden:

e Fiir die fiir Fliisse relevanten N-Spezies lassen
sich Konzentrationen mit hoher zeitlicher Auf-
16sung nicht bestimmen. Die Turbulenzmessun-
gen mussten daher ohnehin mit zeitlichen Mit-
teln der Konzentrationen verkniipft werden.

e HNO, und HNO; bilden typische Tagesginge
der Konzentrationen aus. Messungen von Tages-
und Nachtkonzentrationen erschienen deshalb
notwendig.

e Konzentrationen iiber einem Wald sollten im
Mittel nicht kleinrdumig variieren. Die Messun-
gen von Konzentrationen und Austauschpara-
metern sollten daher in gewissem Umfang
rdumlich voneinander trennbar sein.

¢ Die Durchfiihrung einer zeitlich dichten Bepro-
bung zur nasschemischen Analyse der Luftin-
haltsstoffe war wegen der Entfernung zwischen
Probennahmeort und Labor (300 km) nahezu
unmoglich.

Damit war nur eine Kombination von turbulen-
ten Messungen iiber dem Level II-Bestand und
Konzentrationsmessungen in nur einer Messhohe in
der Niéhe des Bestandes denkbar.

Die Ergebnisse der Messungen und Modellie-
rungen miissen den dabei auftretenden Unsicher-
heiten und Fehlern in besonderer Weise Rechnung
tragen.

Messungen der Bestandesdeposition sowie ori-
entierende Konzentrationsmessungen an den Stand-
orten Holdorf, Herrenholz und Sandkrug dienten
der Extrapolation der in Augustendorf erhaltenen
Beziehungen auf eine groBere Region im Raum
Weser-Ems.

24 Einfluss der Bestandesstruktur

Der Einfluss von bestandesstrukturellen Eigen-
schaften von Waldbestinden auf Prozesse der at-
mogenen Deposition ist nicht hinreichend geklart.
Dies ist jedoch eine Voraussetzung fiir eine Schiit-
zung der Hohe der N-Eintrige und ihre Beeinflus-
sung durch forstliche Maflnahmen. Verschiedene
Untersuchungen haben gezeigt, dass immergriine
Nadelbaumbestinde im Vergleich zu sommergrii-
nen Laubbaumbestinden hohere Depositionsraten,

Altbestinde hohere als Jungbestinde oder expo-
nierte Kammlagen hohere als geschiitzte Tallagen
erwarten lassen (Meesenburg et al. 1995, Rothe et
al. 2002). Bestandesspezifische Parameter, die die
Hohe der atmogenen Eintrige moglicherweise be-
einflussen, sind die Baumart, die Bestandeshohe,
die Bestandesdichte, die Rauhigkeit und die Ernéh-
rungssituation der Bestidnde. Weiterhin diirften die
atmosphirischen Bedingungen und die Struktur der
Umgebung von Bestinden eine wichtige Rolle
spielen. Ziel der Arbeit war es daher, bestandes-
strukturelle Parameter hinsichtlich ihrer Effekte auf
die N-Deposition in Wildern zu bewerten. Dazu
sollten atmogene Stoffeintrige in Waldbestinde
unterschiedlicher Struktur in einem eng begrenzten
Raum unter moglichst homogenen atmosphérischen
Randbedingungen erfasst werden. Es wurden 13
Bestinde unterschiedlicher Strukturphasen der
Baumarten Kiefer, Fichte, Douglasie und Eiche
ausgewdhlt. Fichte und Douglasie wurden zu einer
Baumartengruppe zusammengefasst, da die mor-
phologische Struktur dieser Baumarten sehr dhnlich
ist. Innerhalb einer Baumartengruppe wurden je-
weils Bestinde ausgewihlt, die ein moglichst weites
Spektrum an Struktureigenschaften (z.B. Alter,
Bestandeshohe, Grundfliche) erfassen. Geeignete
Kiefern- und Fichten-/Douglasienbestinde wurden
im Revier Augustendorf, die Eichenbestinde in
einem etwa 35 km entfernten Revier (Herrenholz,
s.u.) des Niedersidchsischen Forstamtes Ahlhorn
gefunden.

Die Bestimmung der Stoffeintridge beschrinkte
sich auf die klassische Methode der Bestandesnie-
derschlagsmessung. Mit Hilfe von Kronenraum-
bilanzmodellen koénnen aus den Ergebnissen von
Bestandesniederschlagsmessungen und Freiland-
messungen Teilflisse der trockenen Deposition
geschitzt werden (Ulrich 1994, Draaijers und Eris-
man 1995). Es wird dabei eine akzeptorunabhingi-
ge nasse Deposition, die der Freilanddeposition
entspricht, und eine akzeptorabhingige trockene
Deposition, die sich wiederum in eine partikulire
und eine gasformige Komponente differenzieren
lasst, unterschieden. Dariiber hinaus konnen fiir die
N-Spezies, Protonen und mineralische Nihrstoffe
Austauschraten mit dem Kronenraum geschitzt
werden.

Das Kronenraumbilanzmodell nach Ulrich
(1994) (Ulrich-Modell) stellt in jedem Fall eine
Unterschitzung der Gesamtdeposition der N-
Komponenten dar, da gasformige Deposition und
Aufnahme in den Bestand zusammen als Netto-
Fluss berechnet werden. Beide Prozesse konnen
gleichzeitig wirksam sein, gehen aber mit unter-
schiedlichem Vorzeichen in die Bilanzierung der
Gesamtdeposition ein. Im Draaijers-Modell (Draai-
jers und Erisman 1995) wird die Aufnahme von
NH,* und H' in den Bestand als Kationen-



Austausch gegen Nihrstoff-Kationen beschrieben.
Die Verteilung der Aufnahme zwischen NH," und
H" wird mit einem empirisch ermittelten Faktor
berechnet. Da dieser Faktor (Draaijers-Faktor) bis-
her nur an einem Bestand in den Niederlanden er-
mittelt wurde, war es ebenfalls Ziel dieser Studie,
die Giiltigkeit fiir verschiedene bestandesstruktu-
relle Einheiten zu untersuchen.

Die Ermittlung des Einflusses bestandesstruktu-
reller Eigenschaften auf den Depositionsprozess
dient letztlich der Identifikation einfacher Indikato-
ren zur Ubertragung von Punktinformationen auf
die Fldche. Es sollen Transferfunktionen ermittelt
werden, die es erlauben, mit fldchenhaft vorliegen-
den Informationen Messungen in einzelnen Wald-
bestinden auf ungemessene Flichen zu iibertragen.
Als charakteristische Flachengroflen werden die
Bewirtschaftungseinheiten fiir forstliche Mafnah-
men (Abteilungen, Unterabteilungen) gewihlt.
Wenn geeignete Transferfunktionen ermittelt wer-
den, wire es so moglich, die Deposition durch
forstliche Maflnahmen zu steuern, bzw. den Ein-
fluss von Veridnderungen der Bestandesstruktur auf
Depositionsraten zu prognostizieren.

2.5 Literatur

Binkley D, Richter D (1987) Nutrient Cycles and H*
Budgets of Forest Ecosystems. Adv Ecological Res
16, 1-51.

Brumme R., Borken W, Finke S (1999) Hierarchical
control of nitrous oxide emission in forest ecosys-
tems. Global Biogechem Cycles 13, 1137-1148.

Butterbach-Bahl K, Breuer L, Gasche R, Willibald G,
Papen H (2002) Exchange of trace gases between
soils and the atmosphere in Scots pine forest ecosys-
tems of the northeastern German lowlands. 1. Fluxes
of N,O, NO/NO, and CH, from forest sites with dif-
ferent N-deposition. Forest Ecol Managem 167, 123-
134.

Cape JN, Dunster A, Crossley A, Sheppard LJ, Harvey FJ
(2001) Through-fall chemistry in a sitka spruce plan-
tation in response to six different simulated polluted
mist treatments. Water Air Soil Pollut 130, 619-624.

Conrad R, Dentener, FJ (1999) The application of com-
pensation point concepts in scaling of fluxes. In:
Bouwman AF (Hrsg.): Approaches to scaling trace
gas fluxes in ecosystems. Amsterdam, Elsevier. S.
205-216.

Diammgen U, Erisman JW, Cape JN, Griinhage L, Fowler
D (2005) Practical considerations for addressing un-
certainties in monitoring bulk deposition. Environ
Pollut 134, 535-548.

Diammgen U, Griinhage L, Jager H-J (1997) Description,
assessment and meaning of vertical flux densities of
matter within ecotopes: A systematic consideration.
Environ Pollut 96, 249-260.

Diammgen U, Griinhage L (1998) Response of a grassland
ecosystem to air pollutants. V. A toxicological model
for the assessment of dose-response relationships for
air pollutants and ecosystems. Environ Pollut 101,
375-380.

21

Didmmgen U, Griinhage L, Haenel H-D, Jager H-J (1993)
Climate and stress in ecotoxicology — a coherent sys-
tem of definitions and terms. Environ Pollut 96, 249-
260.

Diammgen U, Griinhage L, Hartwig-Hanitz B, Jager H-J
(1989) Auswirkungen luftgetragener Stoffe auf Ve-
getation und Boden von Griinlandokosystemen. III.
Die Ermittlung der vertikaler Fliisse von Gasen und
Schwebstduben in Agrarokosysteme mit Hilfe von
Gradientenmodellen. Landbauforsch Volkenrode 39,
202-216.

Dohler H, Eurich-Menden B, Dammgen U, Liittich M,
Osterburg B (2002) BMVEL/UBA-Ammoniak-Emis-
sionsinventar der deutschen Landwirtschaft und Min-
derungsszenarien bis zum Jahr 2010. UBA-Texte
05/02. Umweltbundesamt, Berlin.

Draaijers GPJ, Erisman JW (1995) A canopy budget
model to assess atmospheric deposition from through-
fall measurements. Water Air Soil Pollut 85, 2253-
2258.

Erisman JW, Vermeulen A, Hensen A, Flechard C,
Dammgen U, Fowler D, Sutton M, Griinhage L,
Tuovinen J-P (2005) Monitoring and modelling of
biosphere/atmosphere exchange of gases and aero-
sols. Environ Pollut 133, 403-413.

Flocke F, Volz-Thomas A, Buers H-J, Piatz W, Garthe H-
J, Kley D (1998) Long-term measurements of alkyl
nitrates in southern Germany. I. General behavior and
seasonal and diurnal variation. J Geophys Res 103,
5729-5746.

Gundersen P, Emmett BA, Kjgnaas OJ, Koopmans CJ,
Tietema A (1998) Impact of nitrogen deposition on
nitrogen cycling in forests: a synthesis of NITREX
data. Forest Ecol Managem 101, 37-55.

Kastler J, Fischer RG, Ballschmiter K (1997) Organoni-
trate als atmosphérische Spurenstoffe. Nachr Chem
Tech Lab 45, 979-984.

Kurz H, Neumann H-G, Wollenberg P, Forth W,
Henschler D, Rummel W (1987) Allgemeine Phar-
makologie. In: Forth W, Henschler D, Rummel W
(Hrsg.) Allgemeine und spezielle Pharmakologie und
Toxikologie. Mannheim, BI Wissenschaftsverlag. S.
1-97.

Langford AO, Fehsenfeld FC (1992) Natural Vegetation
as a Source or Sink for Atmospheric Ammonia: A
Case Study. Science 255, 581-583.

Marques MC, Gravenhorst G, Ibrom A (2001) Input of
atmospheric particles into forest stands by dry depo-
sition. Water Air Soil Pollut 130, 571-576.

Mattson M, Schjoerring K (2003): Senescence-induced
changes in apoplastic and bulk tissue ammonia con-
centrations of ryegrass. New Phytol 160, 489-499.

Meesenburg H, Meiwes KJ, Rademacher P (1995) Long-
term trends in atmospheric deposition and seepage
output in northwest German forest ecosystems. Water
Air Soil Pollut 85, 611-616.

Mopper K, Zika RG (1987) Free amino acids in marine
rain: evidence for oxidation and potential role in ni-
trogen cycling. Nature 325, 246-249.

Mozurkewich M (1993) The dissociation constant of
ammonium nitrate and its dependence on tempera-
ture, relative humidity and particle size. Atmos Envi-
ron 27A, 261-270.



22

Nielsen Z, Egelgv AH, Granby K, Skov H (1995) Obser-
vations on particulate organic nitrates and unidenti-
fied components of NO,. Atmos Environ 29, 1757-
1769.

Ovington JD (1962) Quantitative Ecology and the
Woodland Ecosystem Concept. In: Cragg JB (Hrsg.)
Adv Ecol Res 1, 103-192.

Papen H, Butterbach-Bahl K, Gasche R, Breuer I, Zum-
busch E, Willibald G, Bo A (1999) Vergleichende
Untersuchungen zur Emission von N,O, NO und NO,
aus zwei unterschiedlich N-belasteten Kiefernwald-
Okosystemen des Nordostdeutschen Tieflandes. Ab-
schluBbericht fiir das Bundesministerium fiir Bildung,
Wissenschaft, Forschung und Technologie (BMBF).
Forderkennzeichen 0339628. Garmisch-
Partenkirchen, Fraunhofer-Institut fiir Atmosphiri-
sche Umweltforschung. 90 S.

Rodrigo A, Avila A (2002) Dry deposition to the forest
canopy and surrogate surfaces in two Mediterrranean
holm oak forests in Montseny (NE Spain). Water Air
Soil Pollut 136, 269-288.

Rothe A, Huber C, Kreutzer K, Weis W (2002) Deposi-
tion and soil leaching in stands of Norway spruce and
European beech. Results from the Hoglwald research

in comparison with other European case studies. Plant
Soil 240, 1-14.

Schade GW, Crutzen PJ (1995) Emission of aliphatic
amines from animal husbandry and their reactions:
Potential source of N,O and HCN. J Atmos Chem 22,
319-346.

Schjgerring JK (1991) Ammonia Emission from the
Foliage of Plants. In: Sharkey TD, Holland EA,
Mooney HA (Hrsg.) Trace Gas Emissions by Plants.
San Diego, Academic Press. S. 267-292.

Sutton MA, Burkhardt JK, Guerin D, Nemitz E, Fowler D
(1998) Development of resistance models to describe
measurements of bi-directional ammonia surface-
atmosphere exchange. Atmos Environ 32, 473-480.

Tamm CO (1991) Nitrogen in terrestrial ecosystems. Ecol
Studies 81, 1-115.

Ulrich B (1994) Nutrient and acid/base budget of central
European forest ecosystems. In: Hiittermann A, God-
bold DL (Hrsg.) Effects of acid rain on forest proc-
esses. New York, Wiley, S. 1-50.

Ulrich B, Mayer R, Khanna P K (1981) Deposition von
Luftverunreinigungen und ihre Auswirkungen in
Waldokosystemen im Solling. Schr Forstl Fak Univ
Gottingen und der Nieders Forstl Versuchsanstalt 58,
1-291.



23



24

3 Die Untersuchungsstandorte im ANSWER-Projekt

H. Meesenburgl, K. Mohr?

3.1 Das Untersuchungsgebiet

3.1.1  Lage des Untersuchungsgebiets und der
Untersuchungsstandorte - Ubersicht

Die 4 Untersuchungsstandorte des Weser-Ems-N-
Depositions-Projekts ANSWER  (Atmospheric
Nitrogen DepoSition in the Weser-Ems Region)
liegen in der nordwestdeutschen Tiefebene, den
niederséchsischen Landkreisen Cloppenburg (Au-
gustendorf), Oldenburg (Sandkrug) und Vechta
(Herrenholz, Holdorf) (Abbildung 3.1). Sie befin-
den sich im Zentrum des Weser-Ems Gebietes;
ihre Entfernung voneinander betrigt hochstens
jeweils 60 km.

Abbildung 3.1:

Lage der Messstandorte im Wald (Rechtecke) sowie die
der Immissionsmessstelle des Niedersichsischen Lan-
desamtes fiir Okologie (Bosel, Kreis)

Es handelt sich um eine flache, mit einem
Waldanteil von ca. 10 % waldarme Landschaft
zwischen den Fliissen Weser und Ems, die sich im
Laufe der letzten Jahrzehnte zu einer landwirt-
schaftlich intensiv genutzten Region entwickelt
hat. Nach Dohler et al. (2002) weist sie eine der
bundesweit hochsten Nutztierdichten mit entspre-
chend hohen NH;-Emissionen auf.

3.1.2  Das Klima im Untersuchungsgebiet

Das Untersuchungsgebiet liegt am Ostrand der
atlantischen Klimaregion, die sich durch nieder-
schlagsreichere Sommer und milde Winter aus-
zeichnet. Die klimatischen Unterschiede der 4
Untersuchungsstandorte halten sich trotz der von
Norden nach Siiden zunehmenden Distanz zum
Meer in engen Grenzen (Abbildung 3.2). Nach
Mosimann et al. (1999) liegen sie im Bereich
zwischen 8,0 und 8,5 °C. Im Januar betrigt das
Monatsmittel zwischen 0,5 und 1 °C; im Juli stei-
gen die Temperaturen auf durchschnittlich 16 bis
17 °C. Die durchschnittliche Hohe der Nieder-
schlage liegt nach Angaben von Seedorf und
Mayer (1992) an allen Untersuchungsstandorten
zwischen 700 und 750 mm a”'. Auf die davon zum
Teil deutlich abweichenden Witterungsverhiltnis-
se wihrend des Untersuchungszeitraumes wird in
Schaaf et al. (2005) eingegangen.
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Abbildung 3.2:

Langjéhriges Mittel der Lufttemperatur [°C] nordlich
(Insel Norderney) und siidlich (Hannover) des Untersu-
chungsgebietes (Messzeitraum 1961-1990 aus: Mosi-
mann et al. 1999)
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2 Landwirtschaftskammer Weser-Ems, Mars-la-Tour-Str. 9-13, 26121 Oldenburg



3.1.3  Wilder und Boden im Untersuchungsge-
biet

Die Wilder dieser Region stocken in der Regel
auf landwirtschaftlich oft ungiinstigen, néhrstof-
farmen Boden. Geologisches Ausgangsmaterial
sind pleistozdne oder nacheiszeitliche Sande und
Lehme, die auf den grundwasserfernen Standorten
in der Vergangenheit eine meist lingere Heidenut-
zung erfahren haben und daher mehr oder minder
podsoliert sind. Reichere Boden beschrianken sich
auf Morédnenlagen, vereinzelte Senkenlagen mit
Kontakt zu basenreicherem Grundwasser oder,
wie am Untersuchungsstandort Herrenholz auf das
Sandlossgebiet der Wildeshauser Geest (Tabelle
3.1).

Aufgrund der relativ ungiinstigen geologischen
und nutzungsgeschichtlichen Ausgangssituation
ist der Nadelwaldanteil im nordwestdeutschen
Tiefland sehr hoch. Hauptbaumart ist mit 44 %
des Anteils an der Waldfldche des niedersichsi-
schen Tieflands die Kiefer; in der gesamten nord-
deutschen Tiefebene liegt der Kiefernanteil mit ca.
60% wesentlich hoher.

Tabelle 3.1:

Ubersicht der Untersuchungsstandorte.

Untersuchte Bestandstypen: KI — Kiefer, FD — Fichte/
Douglasie, EI — Eiche.

Messort Kiir- Land- Bestands- Vorherr-
zel kreis typ schender
Bodentyp
Augu- AU Clop- KL, FD Eisen-Hu-
stendorf penburg muspodsol

Holdorf H  Vechta KI Eisen-Hu-
muspodsol

Herren- HE Vechta EI Pseudogley

holz

Sand- SA Olden- KI Eisen-Podsol

krug burg

3.2  Beschreibung der einzelnen Untersu-
chungsstandorte

3.2.1  Untersuchungsstandort Augustendorf

Der Untersuchungsstandort Augustendorf liegt im
Landkreis Cloppenburg in unmittelbarer Nihe zur
Thiilsfelder Talsperre. Das Waldgebiet im Bereich
der Thiilsfelder Talsperre ist das grofite zusam-
menhidngende Waldgebiet im Landkreis in einer
ansonsten landwirtschaftlich gepridgten Region
(Abbildung 3.3). Naturrdumlich zdhlt das Gebiet
zur Ems-Hunte-Geest. Die Untersuchungsbestin-
de liegen auf 30 bis 50 m ii. NN. Die Substrate fiir
die Bodenbildung werden von saalezeitlichen

Talsanden und Geschiebesanden bzw. -lehmen mit
z.T. geringer Flugsandiiberlagerung gebildet.

. AUFD i
7 \ o, R .h.‘ \ /
'AUKIW2:§%..| %

N\ 3

N -

Abbildung 3.3:

Untersuchungsstandort Augustendorf. Lage und Be-
zeichnung der Messstellen im Wald (Kreise) und im
Freiland (Dreieck).

Die Boden sind schwach bis méBig, z.T. auch
ziemlich gut nihrstoffversorgt (Tabelle 3.2). Der
Wasserhaushalt ist bei unverlehmten Sanden meist
sommertrocken, nur im tiefen Unterboden méaBig
frisch. Bei hoheren Lehmanteilen ist der Wasser-
haushalt frischer einzustufen, z.T. tritt auch
schwache Pseudovergleyung auf. Grofle Bereiche
der Waldfldche wurden im Rahmen von Kompen-
sationsmaflnahmen gegen atmogene Siure-
Eintrdge gekalkt.

Kurzbeschreibung des Untersuchungsstandortes

GauB-Kriiger Koordinaten: R **23300 H 64500
Hohe tiber NN: 30 m

Bestockungstypen: iberwiegend
Kiefernreinbestinde, z.T.
mit  Birkenbeimischung
und Douglasienbestinde
Flugsand iiber glazifluvia-
tilen Sanden

Landesforst, NFA Ahl-
horn

geol. Ausgangsmaterial:

Eigentiimer:

Auf den umliegenden landwirtschaftlich ge-
nutzten Fliachen wird intensive landwirtschaftliche
Produktion betrieben. Durch die Lage in einem
Trinkwassereinzugsgebiet wurde jedoch in den
letzten Jahren eine Extensivierung der landwirt-
schaftlichen Nutzung vorangetrieben. Auf grof3e-
ren Flichen wurde auch die landwirtschaftliche
Nutzung eingestellt und aufgeforstet.

Weitere Angaben zum Alter und zur Strukur
der untersuchten Bestinde am Standort Augusten-
dorf sind in Tab. 3.2 aufgefiihrt.
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3.2.2  Untersuchungsstandort Herrenholz

Der Untersuchungsstandort Herrenholz liegt im
Landkreis Vechta (Abbildung 3.4). Naturrdumlich
gehort dieses Gebiet zur Ems-Hunte-Geest. Der
Forstort Herrenholz ist zumindest in Teilen in
geschichtlicher Zeit immer bewaldet gewesen
(pers. Mitt. NFA Ahlhorn). Die Untersuchungsbe-
stinde liegen auf 40 bis 50 m . NN. Ausgangs-
substrat der Bodenbildung ist Geschiebemergel
mit SandloBiiberlagerung. Diese natiirliche Zwei-
schichtigkeit der Boden fiihrt zu wechselfeuchten,
staufeuchten Standortbedingungen. Der Oberbo-
den ist durch hydromorphe Merkmale iiberprégt,
der Wechsel zwischen Verndssung und Ab-
trocknung ist miBig ausgeprigt, die Phasen sind
etwa gleich lang. Die Nihrstoffversorgung ist gut,
die Basensittigung ist als ausreichend bis hoch
einzustufen. Die Waldfldche wurde gekalkt.

Abbildung 3.4:

Untersuchungsstandort Herrenholz. Lage und Bezeich-
nung der Messstellen im Wald (Kreise) und im Freiland
(Dreieck).

Kurzbeschreibung des Untersuchungsstandortes

GauB-Kriiger Koordinaten: R **57600 H 51200

Hohe tiber NN: 48 m

Bestockungstyp: Eichenbestand mit Bu-
chenbeimischung

Begriindungsjahr: 1886

Stammzahl: 220 ha'!

BHD: 45,2 cm

mittlere Hohe: 28,3 m

Schlussgrad: 90 %

Sandloss iiber Geschiebe-
mergel

Landesforst, NFA Ahl-
horn

geol. Ausgangsmaterial:

Eigentiimer:

3.2.3  Untersuchungsstandort Holdorf

Der Untersuchungsstandort Holdorf im siidolden-
burgischen Landkreis Vechta liegt in der Diim-
mer-Geest-Niederung (zur Lage vgl. Abbildung
3.5). Der untersuchte Kiefernforst befindet sich
hier auf einer flachen Geestinsel, die sich inmitten
der Talsandniederung erhebt. Das flachgeneigte
Gebiet stellt eine ficherformige Sanderfliche dar,
die den 0Ostlich angrenzenden Endmoridnenziigen
der Dammer Berge vorgelagert ist. Leichte, ton-
arme glazifluviatile Sande, die im Bereich des
Kiefernforstes Holdorf von einer geringméchtigen
Flugsanddecke iiberlagert sind, bildeten das geo-
logische Ausgangsmaterial fiir die Bodenbildung,
die im Laufe der Zeit zur Bildung eines tiefgriin-
dig versauerten Eisen-Humus-Podsols fiihrte. Der
Wasserhaushalt dieser unverlehmten Sande ist
meist sommertrocken und nur im tiefen Unterbo-
den miBig frisch. Eine Kompensationskalkung
wurde bislang nicht durchgefiihrt.

Abbildung 3.5:
Untersuchungsstandort Holdorf. Lage der Messstelle
HO im Wald (Kreis) und im Freiland (Dreieck).

Das vergleichsweise kleine, ca. 2 km® groBe
Waldgebiet ist von mehreren groferen Tierhal-
tungsbetrieben in einer Entfernung von ca. 2 bis 5
km umgeben. Ca. 400 Meter entfernt in
Hauptwindrichtung befindet sich ein kleinerer
Tierstall. Auf den landwirtschaftlichen Nutzfli-
chen wird vornehmlich Futtermaisanbau betrie-
ben. Aufgrund der Lage in einem Trinkwasserein-
zugsgebiet und den dadurch bedingten Bewirt-
schaftungsauflagen beziiglich der Diingung sowie
Neuaufforstungen werden - trotz der geringen
Grofie des Waldgebietes - Randeinfliisse von den
unmittelbar angrenzenden landwirtschaftlich ge-
nutzten Fliachen abgemildert.



Kurzbeschreibung des Untersuchungsstandortes

GauB-Kriiger Koordinaten: R **38432 H 25520

Hohe tiber NN: 42 m

Bestockungstyp: Kiefernreinbestand

Vegetationstyp: Drahtschmiele-Kiefern-
forst

Begriindungsjahr: 1947

Stammzahl: 600 ha'!

BHD: 20 bis 25 cm

mittlere Hohe: 15m

Schlussgrad: 70 %

geol. Ausgangsmaterial: Flugsand iiber glazifluvia-
tilen Sanden
Landesforst, NFA Ahl-

horn

Eigentiimer:

3.2.4  Untersuchungsstandort Sandkrug

Der Untersuchungsstandort Sandkrug befindet
sich wenige Kilometer siidlich der Stadt Olden-
burg (Abbildung. 3.6). Der Kiefernbestand stockt
im westlichen Teil eines groBeren Waldgebietes
auf Flugsanden, die sich am Rande der zur Ems-
Hunte-Talsandniederung abfallenden Delmenhor-
ster Geest wihrend des Postglazials und bis ins
letzte Jahrhundert bildeten.

fex

Abbildung 3.6:
Untersuchungsstandort Sandkrug. Lage der Messstellen
im Wald (SA) und im Freiland (Dreieck).

Nach zeitweiliger Heidnutzung hat sich ein
relativ geringméchtiger, jedoch bereits stark ver-
sauerter FEisen-Humus-Podsol gebildet. Eine
Waldkalkung wurde in dem untersuchten Bestand
bisher nicht durchgefiihrt. Im Umkreis von 3 bis 4
Kilometern sind mehrere Rindviehstélle vorhan-
den. Die wechselfeuchten Boden der luvseitig
angrenzenden Huntemarsch tragen iiberwiegend
intensiv genutztes Griinland sowie vereinzelte
Futtermais- und Getreideanbaufldchen.

Kurzbeschreibung des Untersuchungsstandortes

GauB-Kriiger Koordinaten: R **52240 H 7629

Hohe tiber NN: I5m

Bestockungstyp: Kiefernreinbestand

Vegetationstyp: Drahtschmiele-Blaubeer-
Kiefernforst

Begriindungsjahr: 1945

Stammzahl: 650 ha'!

BHD: 20 bis 25

mittlere Hohe: 17m

Schlussgrad: 70 %

geol. Ausgangsmaterial: Flugsand

Eigentiimer: Landesforst, NFA Has-

bruch
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Tabelle 3.2:
Verzeichnis der untersuchten Bestinde (NFA Ahlhorn) mit Angabe einiger Standort- und Strukturparameter.
Untersuchungs-  Struktur- Baumart Alter Stammzahl Standort
standort/ Ken-  stufe (2003) ha™!
nung a
Augustendorf
AU/KIA1 1 Kiefer 15 4125 Unverlehmter Talsand, einschichtig oder mit Flugsand-
iberlagerung, sommertrocken, im tiefen Unterboden miBig
frisch
AU/KIA2 2 Kiefer 28 3100 Unverlehmter Talsand, einschichtig oder mit Flugsand-
iberlagerung, sommertrocken, im tiefen Unterboden miBig
frisch
AU/KIA3 3 Kiefer 29 2400 Verlehmter Geschiebesand mit unverlehmter Sandunterlage-
rung, méBig sommertrocken
AU/KIA4 5 Kiefer 123 220 Unverlehmter Flugsand, einschichtig, méBig sommertrocken,
im tieferen Unterboden méBig frisch
AU/KIW1 4 Kiefer, 60 550 Unverlehmter Talsand, einschichtig, z.T. lehmige Einlagerun-
Birke 10 % gen, miBig sommertrocken, im tiefen Unterboden méBig frisch,
Kompensationskalkung 1985
AU/KIW2 4 Kiefer 60 533 Unverlehmter Talsand, einschichtig, z.T. lehmige Einlagerun-
gen, miBig sommertrocken, im tiefen Unterboden méBig frisch,
Kompensationskalkung 1985
AU/FDA1 1 Douglasie 27 1420 Unverlehmte Talsande, einschichtig oder mit Flugsand-
iiberlagerung, miBig sommertrocken, z.T. schwach grundwas-
serbeeinflusst
AU/FDA2 2 Douglasie 32 1600 Teils Talsand, teils verlehmter Geschiebesand, mifig frisch,
z.T. schwache Pseudovergleyung im Unterboden
AU/FDA3 3 Fichte 75 770 Unverlehmter Talsand, einschichtig, z.T. lehmige Einlagerun-
gen, miBig sommertrocken, im tiefen Unterboden méBig frisch
AU/FDA4 4 Fichte, 67 500 Verlehmter Geschiebesand, z.T. Geschiebelehm, Wechsel-
Douglasie 20 % 54 feuchte im Unterboden (staufrisch)
Herrenholz
HE/EIA1 1 Eiche, 32 3625 Geschiebemergel mit SandloBiiberlagerung, miBig wechsel-
Birke 5 % feucht, staufeucht, Kompensationskalkung
HE/EIA2 2 Eiche 31 3250 Geschiebemergel mit SandloBiiberlagerung, miBig wechsel-
feucht, staufeucht, Kompensationskalkung
HE/EIA4 4 Eiche, 117 140 Geschiebemergel mit SandloBiiberlagerung, miBig wechsel-
Buche 30 % 80 feucht, staufeucht, Kompensationskalkung
Holdorf
HO 4 Kiefer 60 600 Geschiebesand mit geringmichtiger Flugsandauflage, miBig
sommertocken, Unterboden z.T. stauwasserbeeinflusst
Sandkrug
SA 4 Kiefer 65 650 Flugsand, Unterboden mifig sommertrocken,
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4 Methoden zur Bestimmung von Stofffliissen und —konzentrationen im ANSWER-

Projekt

U. Déimmgenl, S. Schaafl, B. Horvéthz, H. Meesenburgz, K. Mohr®

4.1  Messungen meteorologischer Grofien

Am Standort Augustendorf des ANSWER-
Projects (Atmospheric Nitrogen DepoSition in the
Weser-Ems Region®) wurden die zur Flussbe-
stimmung bendtigten meteorologischen Groflen
Windgeschwindigkeit, Windrichtung, Lufttempe-
ratur, Luftfeuchte, Netto-, Globalstrahlung nach
Norm VDI 3786, Bl. 3 in Hohen von 25 m und 22
m iiber dem Boden auf dem Turm (Abbildung 4.1)
der Messstation kontinuierlich erfasst. (Zur Lage
des Standortes vgl. Meesenburg und Mohr 2005.)

Die Messung von Windrichtung und Windge-
schwindigkeit in 25 m Hohe wurde mit einem
kombinierten Windgeber 4.3324.31.000 der Fa.
Thies (Gottingen) durchgefiihrt. Der Messbereich
des Anemometers mit optoelektronischer Abta-
stung liegt bei etwa 0,3 bis 50 m s™', die Genauig-
keit betrigt 1 % vom Messbereichsendwert. Der
Windrichtungsgeber hat eine Auflosung von 1,4°
und eine Genauigkeit von 2°.

Zur Bestimmung der Windgeschwindigkeit in
22 m Hohe diente ein Schalenkreuzanemometer
(Windgeber) 4.3303.22.000 der Fa. Thies (Cha-
rakteristik wie kombinierter Geber).

Die Bestimmung der Lufttemperatur (Wider-
standsfiihler Pt 100) und -feuchte (kapazitiv) er-
folgte mit einer Kombi-Sonde HMP45D der Fa.
Vaisala (Hamburg) sowohl in 25 m als auch in 22
m. Die Genauigkeit des Sensors betrigt fiir die
Temperatur 0,3 K, fiir die Luftfeuchte 3 %.

Die Globalstrahlung wurde mit dem Pyrano-
meter CM6B der Fa. Kipp & Zonen (Delft, Nie-
derlande) bestimmt. Das Gerit besitzt eine Auflo-

sung von 1 W m™. Die jihrliche Drift liegt bei 0,5
bis 1,0 %.

Die Bestimmung der Nettostrahlung erfolgte
mit dem Strahlungbilanzmesser (Pyrradiometer
8111) der Fa. Thies (Gottingen). Das Gerit hat
eine Auflosung von 1 W m™. Die jihrliche Drift
liegt bei 0,5 bis 1,0 %.

Alle Daten wurden als 15-min-Mittelwerte
abgelegt. Zur Datenerfassung diente ein Datenbus-
System der Fa. IMKO Micromodultechnik (Ett-
lingen) in Kombination mit einem PC.

25 m, MI, PS

23 m, PS
22 m, MI

18-19 m,
hWIpfeI

15 m,
Ao PS

Abbildung 4.1:

Schematischer Aufbau der Instrumentierung am
Messturm: MI: meteorologische Instrumentierung: 25
m: Pyranometer (1), Lufttemperatur- und Feuchtegeber

! Bundesforschungsanstalt fiir Landwirtschaft, Institut fiir Agrarskologie, Bundesallee 50, 38116 Braunschweig

ulrich.daemmgen @fal.de

% Niedersichsische Forstliche Versuchsanstalt, Griitzelstr. 2, 37079 Gottingen
3 Landwirtschaftskammer Weser-Ems, Mars-la-Tour-Str. 9-13, 26212 Oldenburg

4 Zum Konzept des ANSWER-Projekts siehe Mohr et al. (2005a) und Dammgen et al. (2005), zu den Standorten Meesen-
burg und Mohr (2005), zu den verwendeten Modellen und Schaaf und Meesenburg (2005), zu den Ergebnissen Schaaf et

al. (2005), Mohr et al. (2005b) sowie Meesenburg et al. (2005).



(2), Pyrradiometer (3), Ultraschallanemometer (4),
kombinierter Windrichtung und —geschwindigkeitsge-
ber (5); 22 m: Lufttemperatur- und Feuchtegeber (2),
Schalenkreuzanemometer (6). PS Passiv-Sammler.
hwipter Wipfelhohe, Ay, meteorologisch wirksame Hohe
des Bestandes; d: Nullebenenverschiebung; z,: Rauhig-
keitsldnge. Zu Einzelheiten siehe Text.

Zur Messungen der Windgeschwindigkeiten
und der Temperatur fiir die Bestimmung turbu-
lenter Fliisse von Impuls und fithlbarer Wirme
wurde ein Ultraschallanemometer R2 der (Fa. Gill
Instruments, Lymington, UK) in 25 m Hohe in-
stalliert. Die Bestimmung der Fliisse erfolgte
hierbei nach der Eddy-Kovarianz-Methode (z.B.
Stull 1994). Die Taktfrequenz betrug 20,8 Hz. Die
Berechnung und die Speicherung der Fliisse er-
folgte aus 30-min-Datensitzen auf einem separa-
ten Rechner, der auch als Datenspeicher diente.

Die meteorologischen Daten wurden monat-
lich am Standort Augustendorf ausgelesen und fiir
die Datenbank des Instituts fiir Agrardkologie der
Bundesforschungsanstalt ~ fiir =~ Landwirtschaft
(FAL) in Braunschweig aufbereitet.

4.2  Konzentrationsmessungen in der Atmo-
sphére mit Denuder-Filter-Sammlern

4.2.1 Das Denuder-Filter-System KAPS, Auf-
bau und Wirkungsweise

Zur simultanen Messung reaktiver gas- und staub-
formiger N- und S-Spezies wurden Denuder-
Filter-Sammler eingesetzt (zum Prinzip vgl.
Diammgen, 2001a, zum speziellen Denuder-Filter-
System  Kananaskis  Atmospheric  Pollutant
Sampler KAPS vgl. Peake, 1985, Peake und Leg-
ge, 1987).

| —— Messluftstrom

___ Filterpack (PTFE und Nylon)
NH,, NO,, SO,, CI

" Denuder (Citronenséure)
NH,

Kupplung

Denuder (Na,CO,/Glycerol)
i SO,, HNO,, HNO,, HCI
Kupplung

. Denuder (Na,CO,/Glycerol)
| SO,, HNO., HNO;, HCI

——Einlass und Zyklon

| — Hilfsluftstrom
Abbildung 4.2
Aufbau des Denuder-Filter-Sammelsystems KAPS. Zu
Einzelheiten siehe Text.
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Dieses System hatte sich unter extremen Wet-
terbedingungen und bei Vergleichsmessungen
bewidhrt (fiir HNO; vgl. Hering et al. 1988, fiir
NH; vgl. Wiebe et al. 1990). Innerhalb der Pro-
jektarbeitsgruppe bestehen mehrjihrige Erfahrun-
gen im Umgang mit KAPS (Zimmerling et al
19964, b, 1997).

Der eingesetzte Denuder-Filter-Sammler be-
steht aus einem Einlasssystem (Zyklon) zur Ab-
scheidung von groberen Stduben, drei sequentiel-
len Ringspalt-Denudern zur Abscheidung von
Gasen und einem Filterpack (PTFE- und Nylon-
Filter) zur Abscheidung von Schwebstiduben
(PM,5). Der Aufbau einer Einheit geht aus Abbil-
dung 4.2 hervor.

Die Probenluft wird iiber ein Ansaugstiick
(Duran) in den Zyklon gesaugt, in dem die
Schwebstidube klassiert werden. Luftstrom und
Zyklon sind so bemessen, dass Partikel mit einem
aerodynamischen Durchmesser von d(p) > 2 - 3
um abgetrennt werden. Sie werden mit dem Ne-
benluftstrom entfernt. Der Messluftstrom passiert
nacheinander zwei basisch beschichtete Denuder
(B1 und B2; Beschichtung Na,CO;/Glycerol), den
sauer beschichteten Denuder (S; Beschichtung
Citronensaure/Glycerol), das PTFE-Filter (T) und
das Nylon-Filter (N). Die Denuderrohre sind je-
weils so lang, dass alle gasformigen Bestandteile
auf den ersten Rohrabschnitten deponiert werden.
Ein Durchbruch der Denuder wurde bisher nicht
beobachtet. Es hat sich gezeigt, dass NO, nicht in
merklichen Mengen abgeschieden wird.
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Kritische Diise @ Pumpe

Iz:l Magnetventil

Abbildung 4.3
Betriebssystem der KAPS-Denuder-Filter-Sammler am
Standort Augustendorf. Zu Einzelheiten siehe Text.

@ Schaltuhr

4.2.2 Vorbereitung der Sammler, Exposition,
Aufarbeitung und Analysenverfahren

Beschichtung der Ringspalt-Denuderrohre

Denuder B1 und B2 werden mit etwa 1 ml basi-
scher Losung (4 g NayCO;, 4 ml Glycerol, ¢ =
85 %, 50 ml demin. H,O, mit CH;OH auf 100 ml
aufgefiillt), Denuder S mit etwa 1 ml saurer Lo-
sung (4 g Citronensaure, 4 ml Glycerol, ¢ = 85 %,
50 ml demin. H,O, mit CH;0H auf 100 ml aufge-
fiillt) benetzt und anschliefend im Ar-Strom bzw.
N,-Strom getrocknet. Der Einbau der beschichte-
ten Rohre sowie der Filter erfolgt jeweils unmit-
telbar nach dem Trocknen. Die Ansaug- und Ab-
saugodffnungen der KAPS werden wihrend der
Lagerung und des Transports mit Laborfilm ver-
schlossen. Die Citronensdure-Denuder werden im
Labor unmittelbar vor dem Versand nach Augu-
stendorf beschichtet.

Filter

Wir verwenden PTFE-Filter Nr. 11806 und Ny-
lon-Filter Nr. 20006 der Fa. Sartorius, Goéttingen.

Exposition

Zur Probennahme wurden die Denuder auf der
Freifliache in Augustendorf an Aluminium-Masten
exponiert. Die beiden Masten waren mit einer
Rolle ausgeriistet, mit deren Hilfe ein Aluminium-
Schlitten, der jeweils 1 Paar Sammler aufnehmen
konnte, auf eine Gesamthohe von 6 m iiber dem
Boden gebracht wurde. Die effektive Ansaughthe
der KAPS lag bei 5,3 m.

Die Wochenmittel der Konzentrationen wur-
den getrennt fiir Tag und Nacht bestimmt. Zur
Absicherung der Datenqualitit und zur Minimie-
rung von Datenverlusten wurden die Messungen
als Doppelbestimmung angelegt. Die Expositions-
dauer beriicksichtigte die unterschiedliche Dauer
von Tag und Nacht in Abhéngigkeit von der Jah-
reszeit. Start und Ende aller Expositionen wurden
so gelegt, dass Ubergangsperioden (Sonnenauf-
gang und Sonnenuntergang) ausgeschlossen wur-
den. Die durchgesetzten Luftvolumina (Messluft-
strom) unterschritten 10 m’ pro Sammelperiode;
dadurch war gewihrleistet, dass die Membranfilter
nicht verstopfen. Fielen Feiertage ungiinstig, so
wurden mehrwochige Messungen der Konzentra-
tionen der Gase durchgefiihrt; auf eine Bestim-
mung der Konzentrationen der Schwebstiube
wurde dann verzichtet.

Ausgehend von der in der Immissionsmessung
tiblichen Praxis, nur solche Werte als gestort zu
bezeichnen, bei denen der Datenverlust 1/3 tiber-
steigt, gelang es, die Konzentrationen mit ausrei-
chender zeitlicher Reprisentativitit zu erfassen.

Aufarbeitung

Die exponierten Denuder wurden im Labor mit 15
ml demin. Wasser extrahiert (3 Portionen) und bis
zur Analyse in gasdichten Szintillationsfldschchen
aus PP (Fa. Zinser) aufbewahrt (Kiihlschrank).
Die Eluation der Filter wird in 20-ml-Szintilla-
tionsfldschchen vorgenommen. Dazu wird jeweils
ein Filter in ein Szintillationsfldschchen gegeben,
mit 15 ml demin. Wasser versetzt und anschlie-
Bend zweimal fiir jeweils 30 min im Ultraschall-
bad (40°C) behandelt. Die Aufbewahrung bis zur
Analyse erfolgt im Kiihlschrank.

Analysen
Die Fluate der Denuder bzw. der Filter wurden
auf die Konzentrationen der folgenden Inhaltsstof-

fe untersucht:

Blund B2: NO;-N, NO,-N, SO,-S, Cl

S: NH,-N
T NH,-N, SO,-S, CI, Na
N: NO;-N, SO,-S, Cl



Na-Konzentrationen wurden nicht regelmiBig
bestimmt. Die NO,-N-Konzentrationen in den
Eluaten der Filter lagen unterhalb der Nachweis-
grenze.

Die jeweils erhaltenen Losungen wurden wie
folgt analysiert:
NH,4-N, NO,-N: Segmented-Flow-Analyse
(Photometrie) nach Norm DIN
38 406 ES5, Ionenchromatogra-
phie nach Norm EN ISO 10304-

1

NOs-N, SO,-S, CI: Ionenchromatographie nach
Norm EN ISO 10304-1

Na Flammen-AAS nach Norm DIN
38406 E14

Die auf den einzelnen Flichen abgeschiedenen
Stoffmengen der unterschiedlichen Spezies wur-
den wie in Tabelle 4.1 interpretiert und zur Be-
rechnung von Konzentrationen in der Umge-
bungsluft verwendet.

4.2.3  Datenverfiigbarkeit

Der Transport der Denuder-Filter-Sammler von
Braunschweig nach Augustendorf mit Hilfe eines
Paketdienstes erwies sich zundchst als schwierig.
Die schweren holzernen Transportkisten fiir je-
weils 4 KAPS-Sammler waren nicht gut zu hand-
haben; sie boten den Sammlern keinen hinrei-
chenden Schutz, wenn die Kisten unsanft abge-
setzt wurden. Dies fiihrte in einigen Fillen zum
Bruch der Denuder-Rohre. Zusitzliche Halterun-
gen der Denuder in den Schutzrohren sowie
schlieflich der Ersatz der holzernen Transportki-
sten durch gepolsterte Gewehrtransportbehilter
fiir jeweils 2 Sammler fiihrten dazu, dass keine
Transportschiden mehr auftraten.

Beim Betrieb der Denuder-Filter-Sammler
kam es zur Kondensatbildung im Messluft-
Schlauch und im Nebenluft-Schlauch. Dies beein-
trichtigte den Luftdurchsatz und fiihrte zu Pro-
benverlusten. In Einzelfillen 16sten sich die
Quetschverschliisse, die die Denuder miteinander
verbinden. Auch so entstanden Ausfille.
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Tabelle 4.1:

Berechnung der Konzentrationen von Luftinhaltsstoffen
aus Denuder-Filter-Analysen: mg: Masse des Analyten
auf saurem Denuder S; mg; und mg,: Masse des Analy-
ten auf den basischen Denudern B1 und B2; m: Masse
des Analyten auf PTFE-Filter T; my: Masse des Analy-
ten auf Nylon-Filter N; ex: Summe der Equivalente von
NOs-N und Cl auf dem Nylon-Filter zur Bestimmung
des durch Thermolyse verlorengegangenen Anteils von
NH,-N auf T; V: durchgesetztes Luftvolumen

Spezies in der Analytisch Rechnung
Umgebungsluft bestimmte

Spezies
Gase
NH; NH,-N mg - V!
HN02 NOz—N (mbl - mBz) . V’l
HNO3 NO3—N (mbl - mBz) . V’l
SO, SO4-S (my —mgy) - V!
HCl1 Cl (my; —mgy) - V!
Schwebstaub-
Bestandteile
NH,-N NH,-N (mr+ey) -V
NO;-N NO;-N (mr+my) - V!
S0O,-S SO,-S mp- V!
Cl Cl (mr+my) - V!
Na Na mp- V!

Insgesamt waren jedoch von 66 Probennahmen
1 Totalausfall, 1 Ausfall aller Nachtwerte, 1 Aus-
fall der nichtlichen Gas-Konzentrationen, 2 Aus-
fille der nichtlichen Schwebstaub-Konzentrati-
onen sowie 4 Ausfille der Schwebstaub-
Konzentrationsmessungen am Tage zu verzeich-
nen. Dabei wurden wihrend der mehrtigigen
Feste (Weihnachten/Neujahr und Ostern), bei
denen ein Probenwechsel nicht gut zu bewerkstel-
ligen war, eine verldngerte Expositionszeit unter
Verlust auf Filtermessungen in Kauf genommen.

Die Probennahme begann am 18.8.2001 und
dauerte bis zum 28.10.03. Es wurden mittlere
Konzentrationen fiir jeweils 1 Woche bestimmt,
und zwar jeweils fiir die Zeit von 6 — 18 h MEZ
(Tagstunden) und 19 — 5 h MEZ (Nachtstunden).
Dabei wurden zur Vermeidung von Datenverlu-
sten und zur Uberpriifung der Datenqualitit Dop-
pelbestimmungen durchgefiihrt. Die Probennahme
begann jeweils Dienstags um 19 h und endete
Montags 5 h (Nachtstunden) bzw. am Mittwoch
um 6 h und endete Montags 18 h (Tagstunden).
Wihrend der Schulferien und iiber den Jahres-
wechsel konnten die Sammler nicht ausgetauscht
werden. Hier wurden Zwei-Wochen-Proben ge-
nommen, wobei zur Vermeidung von Stérungen
durch belegte Filter (Verringerung des Luftdurch-
satzes) keine Filter eingelegt wurden. Insgesamt
wurden von den 432 denkbaren Proben 414 NH;-
Proben (96 %), 423 HNO,-Proben (98 %), 415
HNO;-Proben (96 %), 422 SO,-Proben (98 %),
416 HCI-Proben (96 %) von den Denudern sowie
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je 419 NH4-N-, NO5-N- und SO4-S-Proben (97 %)
sowie 418 CI-Proben (97 %) analysiert. Die nach-
folgende Uberpriifung der Analysendaten im Hin-
blick auf Plausibilitit (bei Abweichungen der
Parallelen fiir die Nacht wurden die jeweiligen
Konzentrationen fiir den Tag als Mal} herangezo-
gen und umgekehrt. Bei den Schwebstiauben wur-
de die Ionenbilanz herangezogen, um unplausible
Werte zu identifizieren.

4.2.4  Datenqualitiit

Die gewonnenen Datensidtze wurden auf ihre
Plausibilitdt iiberpriift. Gesichtspunkte fiir die
Zuriickweisung von Analysendaten waren:

e notierte Méngel bei Exposition oder Aufar-
beitung (Luftdurchsatz unzureichend oder
schwankend, Kondensat-Bildung, unzurei-
chender Druckabfall iiber Filtern; Beschidi-
gung der Rohre, Farbe der Filter, Analysen der
B2-Denuder)

¢ nicht plausible Konzentrationen (Vergleich der
Angaben im Gesamtdatensatz, Ionenbilanz bei
den Schwebstaub-Bestandteilen)

Die doppelte Probennahme erlaubt Aussagen iiber

die erzielte Datenqualitit. Bei der Auswertung

von 70 moglichen Parallelen waren, je nach Spe-
zies, 40 bis 50 fiir eine Fehleranalyse geeignet.

Beispiele fiir Parallelbestimmungen an plausiblen

Proben sind in den Abbildungen 4.4 bis 4.11 dar-

gestellt. Die numerischen Ergebnisse der Untersu-

chung sind in Tabelle 2.2 zusammengefasst.

Die in Tabelle 4.2 und den Abbildungen 4.4
bis 4.11 zusammengestellten Ergebnisse lassen
erkennen, dass die mittleren absoluten Messfehler
sich in der Grofenordnung von 10 bis 20 % des
Mittelwertes bewegen. Dies ist im Hinblick auf
die gestellte Aufgabe vor allem bei SO, und NHy-
N unbefriedigend und verbesserungswiirdig.

Im Prinzip ldsst sich die Qualitdt der Gasmes-
sungen verbessern, wenn man den Luftdurchsatz
erhoht. Bei der Benutzung von kombinierten De-
nuder-Filter-Sammlern wie den KAPS-Sammlern
beeinflussen die Probennahmen fiir Gase und
Schwebstaub-Bestandteile einander: Hohe Luft-
durchsitze zur Erhohung der Bestimmungsgren-
zen bewirken dann einen vergleichsweise hohen
Druckabfall tiber den Filtern. Bei staubbeladener
Luft setzen sich die Filter zu; der Luftdurchsatz
nimmt wihrend der Probennahme ab. Die Luft-
strome miissten dann mit Massendurchflussreglern
konstant gehalten werden; die Verwendung (ko-
stengiinstiger) kritischer Diisen ist nicht mehr
moglich.

Zimmerling et al. (1996a) beschreiben eine
Bestimmung der Blindwerte unter Feldbedingun-
gen und der daraus abgeleiteten Bestimmungs-

grenzen fiir KAPS-Denuder-Filter-Sammler fiir
24-h-Proben. Sie betragen fiir

w

Gase NH; 1,1 ugm~
HNO, 0,1 ugm™
HNO; 0,6 ugm™
SO, 0,6 ugm™
HCI 0,7 ugm™
Stiiube NH,-N 0,3 ugm>
NO;-N 0,2 ugm>
SO4-S 0,3 ugm>
Cl 0,8 ugm™

Praktisch alle betrachteten NH;-, HNO,-,
HNO3-, SOz-, NH4-N-, NO3-N- und SO4-S-
Konzentrationen liegen oberhalb der Bestim-
mungsgrenze. Bei Cl liegt ein nennenswerter
Anteil der Konzentrationen unterhalb der oben
angegebenen Grenze, bei HCI praktisch die Ge-
samtmenge. Fir Na waren keine Bestimmungs-
grenzen ermittelt worden.

Tabelle 4.2 stellt die fir die Messungen in
Augustendorf bestimmten Qualitidtskriterien zu-
sammen.

4.2.5  Schlieffung von Datenliicken

Fehlten beide Werte einer Doppelbestimmung, so
wurden die jeweils anderen Werte (Tag- bzw.
Nacht-Werte) des entsprechenden Zeitraums ein-
gesetzt. Fehlte ein Datensatz vollig, so wurde er
durch Interpolation aus den Zeitriumen davor und
danach gewonnen.

Tabelle 4.2:

Aus Parallelmessungen abgeleitete Qualititsparameter
fiir Denuder-Filter-Messungen von Spurengasen und
Schwebstaub-Inhaltsstoffen. n: Anzahl der in den Ab-
bildungen 4.4 bis 4.12 dargestellten Parallelen; * ab-



weichende Anzahl bei der Regressionsrechnung; Re-
gression 72 = a + b-T1; Fehler G berechnet gemif .

n a b R? G
NH; tags 81 0,07 1,09 095 0,88
NH; nachts 90 041 0,87 093 0,49
HNO, tags * 72 0,03 092 0,60 0,18
HNO, nachts 81 0,07 0,84 0,81 0,20

HNO; tags 70 0,06 092 0,78 0,28
HNO; nachts 73 0,06 0,85 0,78 0,33
SO, tags 75 0,07 097 0,88 0,29
SO, nachts 84 0,13 092 094 0,29
HCl tags 64 021 049 0,19 0,26
HCI nachts 55 0,22 0,74 0,37 0,38
NH,-N tags 68 0,22 1,01 095 048
NH,-N nachts 8 0,10 09 095 0,39
NO;-N tags 69 0,03 1,08 096 0,24
NO;-N nachts 88 0,03 1,01 097 0,17
SO,-S tags 69 0,17 096 0,84 0,31
SO,-S nachts 89 0,03 1,01 090 0,27
Cl tags 71 0,08 1,06 0,77 0,37
Cl nachts 85 0,19 0,79 0,69 0,29
Na alle * 55 -0,04 1,17 091 0,23

* Regression ohne das hochste Wertepaar
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Abbildung 4.11:
Vergleich der mit Filterpacks gemessenen mittleren Cl-
Konzentrationen, Tagwerte
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Abbildung 4.12:
Vergleich der mit Filterpacks gemessenen mittleren Na-
Konzentrationen, alle Werte

4.2.6  Zusammensetzung der Schwebstiube

Frithere Untersuchungen hatten ergeben, dass die
Ionenbilanz fiir die untersuchten Schwebstaub-
Inhaltsstoffe weitgehend null war, wenn man die
Summen der Kationen NH4-N sowie Summen der
Anionen NO;-N und SO4-S miteinander verglich
(Zimmerling et al. 1996b, 2000, Béchlin et al.
2003). Fir den Standort Augustendorf wurde
beobachtet, dass die getrennte Betrachtung von
NH,-N einerseits und NOs-N sowie SO,4-S ander-
seits bzw. von NH4-N, NO;-N und HSO,-S je-
weils einen Uberschuss an Anionen ergaben, wo-
bei im letzteren Falle die Abweichung etwa die
GroBenordnung der Analysenfehler hatte. Bezieht
man Na und Cl mit ein, so wird auch dann ein
Uberschuss an Kationen beobachtet, wenn man
annimmt, dass SO4-S vollstindig neutralisiert
wird. Die Abweichungen vom Idealverhalten sind



jedoch nur fiir hohe Konzentrationen auferhalb
der Analysengenauigkeit (vgl. Abbildung 4.14).
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Abbildung 4.14:
Neutralisation der Schwebstidube, Regression unter der
Annahme, dass alles Sulfat als Hydrogensulfat vorliegt.

Proben, fiir die sowohl Cl- als auch Na-
Analysen vorlagen, wurden daraufhin untersucht,
ob und in-wieweit die beiden Spezies als NaCl
vorlagen. Abbildung 4.15 veranschaulicht, dass
sich das Verhiltnis von Na und Cl im Aerosol im
Mittel zwischen dem Seesalz-Verhiltnis (ny,/nc; =
0,86) und Equimolaritit bewegt. Damit erscheint
eine Schitzung der Na-Deposition aus dem Aero-
sol iiber die Cl-Deposition moglich.
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Abbildung 4.15:
Haufigkeitsverteilung der Mol-Verhiltnisse von Na und
Cl
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4.3  Passiv-Sammler
4.3.1 Passiv-Sammler Bauart IVL
4.3.1.1  Aufbau und Wirkungsweise

Passiv-Sammler gestatten die Messung mittlerer
Konzentrationen reaktiver Spurengase ohne zu-
sétzliche Pumpen und elektrischer Energiezufuhr.
Der verwendete Diffusions-Sammler nach Ferm
(1991) hat sich im flichendeckenden FEinsatz
bewihrt und seine Eignung in Vergleichsmessun-
gen bewiesen (Kirchner et al. 1999). Die Genau-
igkeit der Konzentrationsmessung geniigte den
hier gestellten Anspriichen (Zimmerling 2000).
Der Aufbau des eingesetzten IVL-Sammlers geht
aus Abbildung 4.16 hervor.

Verschiuss-
Kappe

imprign.
Filter

@ Tubus

PTFE-
Membran

Drahtnetz

Verschiuss-
kappe mit
Apertur

Abbildung 4.16:
Aufbau des IVL-Sammlers. Wirksame Tubuslédnge /y =
10 mm, Durchmesser der Apertur 20 mm.

Die obere Tubus-Offnung wird mit einem
Schnappdeckel verschlossen, auf dem sich ein
beschichtetes Filter (Firma: Schleicher & Schuell;
Material: Cellulose; Porengréfe: 0,45 um) befin-
det. Die untere Offnung wird von einem PTFE-
Filter (Firma: Millipore; Durchmesser: 25 mm;
PorengroBe: 1,0 um) verschlossen, das mit einem
Edelstahlnetz (Maschenweite: 0,125 mm; Draht-
durchmesser: 0,08 mm) stabilisiert und vor grober
Verschmutzung geschiitzt wird. PTFE-Membran
und Stahlnetz werden mit Hilfe eines zweiten
Schnappdeckels (Material: PE) auf den Tubus
gedriickt. Dieser Schnappdeckel mit Offnung stellt
gleichzeitig die ,.Sammel-Offnung” des Passiv-
Sammlers dar. Zur Abscheidung von NH; wird
das Cellulose-Filter mit Citronensdure beschichtet,
zur Abscheidung von SO, wird K,CO; verwendet.
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Die Messungen mit Passiv-Sammlern wurden
als Vierfach-Bestimmung durchgefiihrt. Jeweils 2
Passiv-Sammler wurden vertikal mit der Offnung
nach unten in eine Edelstahlplatte mit einer ent-
sprechenden Einbuchtung gefiigt. Sie waren durch
ein Schutzdach aus Edelstahl vor Hitze und
Feuchtigkeit geschiitzt.

43.1.2  Vorbereitung der Sammler, Exposition,
Aufarbeitung und Analysenverfahren

Priparation und Aufarbeitung der Passiv-Sammler
erfolgen wie bei Ferm (1991) beschrieben:

NH;

Die Cellulose-Filter werden mit demin. Wasser
vorgewaschen (2mal 30 min im Ultraschallbad),
im Exsikkator getrocknet und dann mit 50 pl einer
Losung von Citronensédure in Aceton (¢ = 2 %)
imprégniert. Nach Trocknung der Filter im Exsik-
kator (10 min) wird der Passiv-Sammler zusam-
mengebaut und bis zur Exposition in einem gas-
dichten Transportcontainer (PP) aufbewahrt, der
insgesamt 4 Passiv-Sammler aufnehmen kann. Die
Exposition im Freiland erfolgt normalerweise am
darauffolgenden Tag.

Nach Beendigung der Exposition werden die
Passiv-Sammler im verschlossenen Transportge-
fal im Labor mit jeweils 5 ml demin. Wasser
quantitativ extrahiert (1 h, Schiittelapparatur).
Extraktion im Ultraschallbad und in der Schiitte-
lapparatur ergab keine Unterschiede. Fiir den Fall,
dass eine sofortige Aufarbeitung bzw. Analyse
nicht moglich war, wurden die trockenen Passiv-
Sammler im Transportcontainer bei - 20 °C gela-
gert. Die Analyse erfolgte mit Hilfe der Segmen-
ted Flow Analyse.

S0,

Die Cellulose-Filter werden, wie oben beschrie-
ben, vorgewaschen, getrocknet und dann mit 50 ul
einer Losung von K,CO; (¢ = 4 %) in Was-
ser/Methanol (1:1) imprédgniert. Nach Trocknung
der Filter im Exsikkator (1 d) werden die Passiv-
Sammler wie fiir NH; zusammengebaut, aufbe-
wahrt und exponiert. Die Analyse erfolgte mit
Hilfe der Ionenchromatographie.

Der Expositionsmodus der Passiv-Sammler
wird durch die Sammeleffizienz des Sammlers
und die Konzentrationen der Spezies in der Um-
gebungsluft bestimmt. Eine Expositionsdauer von
1 Woche war im Messgebiet fiir NH; ausreichend,
nach den bisherigen Erfahrungen war sie dies
auch fiir SO,.

Auswertung

Die auf dem beschichteten Filter abgeschiedene

Menge Q hingt von folgenden Faktoren ab:

e molekularer Diffusionskoeffizient der zu mes-
senden Spezies (Dnys = 2,54 - 10° m? s bei
25 °C; Dsop = 1,32 - 10° m* s bei 20 °C)

e Expositionsdauer ¢

e Linge des Tubus (g = 0,010 m); Durchmesser
der Offnung des Passiv-Sammlers (Durchmes-
ser d = 0,020 m, freier Querschnitt Ag = 3,14 -
10" m?

e Dicke des PTFE-Filters (/lr = 0,175 - 107 m);
Porositit des PTFE-Filters (freier Querschnitt
Ap=2,67-10* m?)

e Dicke des Edelstahlnetzes (Iy = 0,16 - 107 m);

Porositidt des Edelstahlnetzes (freier Quer-
schnitt Ay = 0,47 - 10 m?)

e Dicke der laminaren Schicht auflerhalb des
Passiv-Sammlers (abhiingig von Bauart und
Windgeschwindigkeit,  experimentell  be-
stimmt; /g = 0,0015 m); freier Querschnitt
entspricht Ag = 3,14 - 10 m?)

Die Konzentrationen der Spezies in der Um-
gebungsluft p lassen sich daraus wie folgt berech-
nen:

p:g.(lig_ul_ul%
t-D A, A Ay Ag

Fir NH; ergibt sich fiir einen Diffusions-
koeffizienten von Dyyz = 2.54 - 10° m* s, einem
Extraktionsvolumen von 5 ml sowie unter Ver-
wendung oben angegebener Parameter folgende
Gleichung zur Berechnung der Konzentration von
NHj; in der Umgebungsluft:

CNH,-N

pNH3 = . 9,723 S
mit PNH4-N Konzentration von NH,;-N
in der Umgebungsluft [ug
m?)
CNHAN Konzentration von NH,-N
im Filtereluat [ug 1"]
t Expositionszeit [s]

Der Versuch, einen temperaturabhingigen
Diffusionskoeffizienten zu verwenden, hat sich als
nicht hilfreich erwiesen (Ddmmgen 2001b).

Fiir Schwefeldioxid (SO,) ergibt sich fiir einen
Diffusionskoeffizienten von Dggp, = 1,32 - 107
m> s’l, einem Extraktionsvolumen von 5 ml sowie
unter Verwendung oben angegebener Parameter
folgende Gleichung zur Berechnung von p(SO,) in
der Umgebungsluft:



€s0,-S

pso2 = . 24,65 S

Konzentration von SOy4-S
im Filtereluat [ug 1]

mut Cs04-3

In den Filter-Eluaten der NH;-Passiv-Sammler
wurde mit einem Segmented Flow Analyzer pho-
tometrisch die NH,-N-Konzentration bestimmit.
Die SO,4-S-Konzentration in den Filter-Eluaten der
SO,-Passiv-Sammler wurde ionenchromatogra-
phisch bestimmt.

43.1.3 Einsatz der Passiv-Sammler

IVL-Passiv-Sammler wurden auf der Freifliche
Augustendorf neben den Denuder-Messungen in
Gradientenanordnung betrieben (Messhohen 3, 6,
9 und 12 m iiber Grund, vgl. Abbildung 4.17). Im
Wald wurden sie am Messturm in Hohen von 15
m und 25 m iiber Grund angebracht. Uber den
Freiflichen in Augustendorf unf Herrenholz wur-
den sie in 4 m exponiert. Hier und am Turm im
Wald dienten sie zur Messung mittlerer Konzen-
trationen von NH3, NO,, SO, und O;.

An der Vergleichsmessstelle Bosel wurden sie
ausschlieBlich zur Bestimmung der NH;-
Konzentration in der Umgebungsluft herangezo-
gen (Vierfachbestimmung in 3,5 m Hohe).

m 11,8 m, PS

m 8,8 m, PS

5,8 m, PS
5,3 m, KAPS

3m,h
2,8m, PS
23m, d+z

Abbildung 4.17:

Denuder-Filter-Sammler (KAPS) und Passiv-Sammler
(PS) in Gradientenanordnung auf der Freifliche Augu-
stendorf. h: HOohe des Bestandes; d: Nullebenenver-
schiebung; z,: Rauhigkeitslidnge.

43.1.4  Datenverfiigbarkeit
Freifliiche Augustendorf
Messungen iiber der Freifliche wurden ab No-

vember 2001 im ungefihren Monatsrhythmus fiir
NHj;, NO,, SO, und O; durchgefiihrt.
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Gradientenmessungen (Wochenmittel) iiber
der Freifliche wurden vom 26.11.02 bis zum
6.10.03 durchgefiihrt. Zunidchst wurden je zwei
Sammler fiir die Bestimmung von NH; und SO,
exponiert. Die SO,-Bestimmungen erwiesen sich
als tberfliissig, da die Konzentrationen fiir die
wochentliche Probennahme zu gering waren.

Augustendorf Turm und Herrenholz

Am meteorologischen Turm im Kiefernbestand
wurden IVL-Sammler (NH;, NO,, SO, und O3) in
15 m und in 25 m Hohe exponiert, im Herrenholz
tiber der Freiflache. Die durchgingige Proben-
nahme begann im April 2002 und dauerte bis
Dezember 2003. Der Probennahmerhythmus be-
trug etwa 4 Wochen. Exponiert wurde jeweils 1
Sammler pro Gas.

Bosel

Regelmifige Parallelmessungen mit unterschied-
lichen NH;-Analysensytemen schlossen seit Janu-
ar 2003 auch IVL-Sammler (4 Parallelen) ein. Die
Beprobung geschah monatlich.

43.1.5 Datenqualitit
Augustendorf Freifliche

Die mit den Passiv-Sammlern (Hohe 6 m) und mit
den Denudern (Hohe 5,3 m) bestimmten Konzen-
trationen sollten grofenordnungsméBig iiberein-
stimmen. Ein genauerer Vergleich setzt eine Ho-
henkorrektur voraus.
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Abbildung 4.18:
Parallelmessungen mit IVL-Sammlern. Zu Einzelheiten
siehe Text
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Augustendorf Turm und Herrenholz

Die unteren Bestimmungsgrenzen fiir die Passiv-
sammler werden bei jeweils monatlicher Expositi-
on mit 0,3 ug m™ fiir NHj, 0,1 ug m” fiir NO,, 0,2
pgm® fir SO, und 2 pgm™ fiir Oy angegeben
(IVL 2002). Mit Ausnahme von zwei Messwerten
fiir SO, lagen alle Messwerte deutlich iiber den
jeweiligen Bestimmungsgrenzen. Da jeweils nur
ein Sammler exponiert wurde, kdnnen keine An-
gaben zur Reproduzierbarkeit gemacht werden.

4.3.2  Passiv-Sammler der Bauart Blatter/Nef-
tel

43.2.1  Aufbau und Wirkungsweise

Die von (Blatter und Neftel 1990) beschriebene
Messmethode zur Messung der NH;-Konzen-
trationen in der Luft erwies sich in zuriickliegen-
den Untersuchungen (Mohr 2000) und bei einer
Validierung von Kirchner et al. (1999) als geeig-
net. Der Aufbau dieses Sammler-Typs ist sche-
matisch in Abbildung 4.19 dargestellt.

PE-Dichtung

Verschlussdeckel

)

0200000

64

Absorptionslosung

Teflon-Membran

— Diffusionsstrecke

g

20

Abbildung 4.19:
Aufbau der Passiv-Sammler Bauart Blatter/Neftel aus
Thoni et al. (2003).

Das Funktionsprinzip beruht auf der Stoffab-
scheidung in einem fliissigen Medium, das durch
eine Polypropylen-Membran (Dicke: 130 um,
Porendurchmesser: 0,2 um) von der Umgebungs-
luft getrennt ist. Als Auffanglosung dient HCl (c =
0,001 mol 1'1), die zum Schutz vor Gefrieren einen
Volumenanteil von 20 % Ethylenglycol enthélt. In
der warmen Jahreszeit wurde auf die Zugabe des
Frostschutzmittels verzichtet, um bei hoheren
Verdunstungsverlusten eine Aufkonzentration des
Glycols und dadurch nicht reproduzierbare Ab-
weichungen der Abscheidecharakteristik zu ver-
meiden. Es wurde bei Verwendung der glycolfrei-
en Losung durch Vergleichsmessungen eine um
25 % gesteigerte NH;-Akkumulation festgestellt,

die bei der Berechnung der Immissionskonzentra-
tionen ihre Beriicksichtigung fand.

Zur Bestiickung der Messstandorte mit Passiv-
Sammlern dieses Typs wurden jeweils 4 Sammler
zum Schutz vor Niederschlags- und Windeinwir-
kungen kreisformig unter einer trichterformigen
Edelstahl-Haube installiert (Abbildung 4.20).

Offnung fiir Befestigungsseil

Beluiftungsoffnungen

Passivsammler

Windschutz

20 cm

Abbildung 4.20:
Konstruktion der Installationsvorrichtung fiir Blat-
ter/Neftel Sammler

4322 Einsatz der Blatter/Neftel-Sammler

Fir die Gradientenmes-
sungen an den Wald-
messstellen  Augusten-
dorf, Sandkrug und Hol-
dorf wurden die Passiv- k
Sammler in einer Hohe
von etwa 2 m iiber dem
Kiefernbestand und im
darunterliegenden  Kro-
nenraum installiert (Ab-
bildung 4.21). Als tra-
gende Konstruktion
diente ein Aluminium-
mast, der mittels Spann-
gurten am Baumschaft
befestigt war. Die mit je
4 Sammlern des Blat- Abbildung 4.21:
ter/Neftel-Typs bestiickte Anordnung der Messein-
Messeinrichtung ~ wurde richtungen mit  Blatter-
an einem Seil befestigt. iammlem ca. 2 m iiber
. em Bestand (O) und
An der Vergllf.:lchsmess- innerhalb des Kronen-
stelle des NLO in Bosel [umes (K)
wurde die Messhaube in




3,5 m Hohe auf einem Messcontainer installiert.

Zur Probenentnahme und Wiederbefiillung im
Wald wurden die Sammler mit einer Seilvorrich-
tung herabgelassen.

4323 Vorbereitung der Sammler, Exposition,
Aufarbeitung und Analysenverfahren

Am Ende der 1- bis 2-wochigen Exposition wurde
die in den Passiv-Sammlern enthaltene Absorpti-
onslosung vor Ort mittels 5 ml Glasspritze ent-
nommen und in 2-ml-Transportgefie (Zentrifu-
genrohrchen) tberfithrt.  Verdunstungsverluste
wurden direkt bei der Probenentnahme mit dop-
pelt destilliertem Wasser ausgeglichen. Anschlie-
Bend wurden die Sammler mit 3 ml im Winter
bzw. 5 ml Losung in den Monaten April bis Sep-
tember neu befiillt. 2 ml dieser Losung wurden als
Blindprobe zuriickgestellt.

Die chemische Analyse der Absorptionslosung
auf NH4-N erfolgte colorimetrisch nach Neutrali-
station mit NaOH und Zusatz der Féarbereagenzien
im Photometer bei 623 nm (Indophenol-
Verfahren, vgl. VDI 2461). Als Kalibrationslo-
sung diente NH,Cl-Losung (¢ = 0, 1, 5; 10, 20,
und 50 pg 1.

Die in der Atmosphire gemessenen NH;-
Konzentrationen lassen sich aus folgendem Algo-
rithmus berechnen:

(e, (Probe) — ey (blind))- 18- 73 -k
NH; = T

Konzentration von NHj; in
der Luft [ug m™ NH;]

Konzentration von Ammo-
nium im Filtereluat [ug 1"

mit  Onms

C NH4(Pr0be)

N]

¢ npa(blind) Blindwert im Filtereluat
[ugI'N]

t Expositiondauer [h]

k Konstante (1700 bei Zusatz
von Ethylenglycol oder
1300 ohne Ethylenglycol) [1
m3 h]

Ty Skalar der Temperatur von
293 K

Tn Skalar der mittleren AuBen-

temperatur [K]

43.2.4  Datenverfiigbarkeit

Die Messungen der NH;-Konzentrationen in 2
Messebenen an den Messtandorten Holdorf und
Sandkrug begannen am 5.6.2001 und wurden
kontinuierlich bis Ende 2003 fortgefiihrt. Die
Messintervalle hatten eine Dauer von 2 Wochen.
Die Konzentrationsangaben beziehen sich auf
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dieses Zeitintegral ebenso wie auf den Mittelwert
der 4 parallel installierten Sammler.

Die NH; Messungen in Augustendorf be-
schrinkten sich auf einen kiirzeren Zeitraum zwi-
schen dem 9.4.02 und dem 2.9.03. Die Messinter-
valle betrugen hier von 1 Woche.

Die Vergleichsmessungen auf dem Messcon-
tainer des NLO in Bosel zwischen dem 17.8.02
und 2.9.03 wurden in 2-Wochen-Intervallen voge-
nommen. An diesem Standort kam es aus probe-
nahmetechnischen  Griinden zu  héufigeren
Messausfillen, so dass nur eine Anzahl von 20
Datensitzen fiir die Validierung zur Verfiigung
stand.

43.2.5 Datenqualitit

Die in den Abbildungen 4.22 bis 4.25 dargestell-
ten Gegeniiberstellungen veranschaulichen z.T.
groBere Unterschiede der Messergebnisse parallel
betriebener Passiv-Sammler. Sie entstanden zu-
meist nach Sturmereignissen oder durch anfingli-
che Schwierigkeiten bei der Beprobung der Pas-
siv-Sammler, bei denen stirkere Bewegungen der
Sammler auftraten. Durch eine Anderung der
Befestigungseinrichtung an den Messmasten
konnte diese Fehlerquelle beseitigt werden.

In Bosel traten zeitweilig erhebliche Abwei-
chungen der gemessenen NHj;-Konzentrationen
auf, deren Ursache nicht genau festgestellt werden
konnte. Moglicherweise wirkte sich der Messbe-
trieb auf dem Dach des Containers in irgend einer
Weise storend auf die Funktion dieses Sammler-
typs aus.
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Abbildung 4.22:
Gegeniiberstellung von Einzelmesswerten je 2 parallel
exponierter Passiv-Sammler in Holdorf



44

NHz Sammler C, D [pg mi]

NH3; Sammler A, B [ug m'3]

Abbildung 4.23:
Gegeniiberstellung von Einzelmesswerten parallel
exponierter Passiv-Sammler in Sandkrug
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Abbildung 4.24:
Gegeniiberstellung von Einzelmesswerten parallel
exponierter Passiv-Sammler in Augustendorf
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Abbildung 4.25:

Gegeniiberstellung von Einzelmesswerten parallel
exponierter Passiv-Sammler in Bosel

4.4  NH,-Messungen mit Waschflaschen
4.4.1.1  Aufbau und Wirkungsweise

Dieses nasschemische Messverfahren erfasst die
Summe (NH,) des gasformigen NH; und des aero-
solgebundenen NH, in der Atmosphire. Im Ge-
gensatz zu der aufwindigeren Denuder-

Messtechnik erlaubt dieses Verfahren allerdings
keine Differenzierung dieser Komponenten.

Die eingesetzte Messtechnik entsprach im
wesentlichen den Vorgaben der Norm VDI 2461
(Abbildung 4.26). Dabei wird das Probengas
durch zwei hintereinander geschaltete Waschfla-
schen gefiihrt, die als Absorbtionslosung jeweils
100 ml einer H,SO4-Losung (¢ = 0,01 mol 1'1)
enthalten. Die Dispersion des Probengases in der
Losung erfolgte iiber Glasfritten, die eine deutlich
hohere Abscheideleistung aufweisen als die in
VDI 2461 genannten Miinke-Waschflaschen. Die
2. Waschflasche diente lediglich zur kontinuierli-
chen Kontrolle der Abscheideleistung der 1.
Waschflasche. Um ein Einfrieren der Absorpti-
onslosung zu vermeiden, wurde in den Wintermo-
naten die Losung mit Ethylenglycol (¢ = 20 %)
versetzt.

Der erforderliche Luftstrom wurde mittels
Pumpe erzeugt und auf 2,5 1 min™' eingestellt. Die
Menge des beprobten Luftvolumens wurde mit
Hilfe eines den Waschflaschen nachgeschalteten
Gasmengezihlers erfasst.

PE-Schlauch Volumenstromregelung

W

Waschflaschen

=)

Wasserabscheider

/

/
Gasmengenzéhler
Vakuumpumpe

Abbildung 4.26: Schema der Messeinrichtung zur NH,-
Messung mit Waschflasschen

4.4.1.2  Vorbereitung der Sammler, Exposition

Die Probenluft wurde iiber einen Polyethylen-
schlauch (Durchmesser: 10 mm) in einer Hohe
von ca. 2 m iiber dem Kronenraum entnommen
und zu den in Erdcontainern untergebrachten
Waschflaschen gefiihrt. Zur Vermeidung einer
Adsorption von NH, an den Wandungen wurde
mit Beginn der Projektphase 2001 regelmifig der
Schlauch mit 0,005 n NaOH gespiilt. Als Halte-
vorrichtung fiir den Probenschlauch wurde ein
dhnlicher wie in Abbildung 4.21 dargestellter
Mast verwendet.

Probennahme und Austausch der Absorpti-
onslosung erfolgte in regelméBigen Abstinden
von 2 Wochen.

4.4.1.3  Einsatz der Waschflaschen-Messungen
Die Ermittlung der NH,-Konzentrationen erfolgte

an den Standorten Holdorf und Sandkrug. Die
Messungen erfolgten dort lediglich zu Beginn des



Projektzeitraumes, da die Messungen mit den
gleichzeitig eingesetzten Passiv-Sammlern eine
bessere Vergleichbarkeit mit den Messdaten der
anderen Standorte boten.

4.4.14  Aufarbeitung und Analysenverfahren

Die NH4-Konzentration der Probenlésungen wur-
de wie in VDI 2461 beschrieben, photometrisch
bestimmt (vgl. 4.3.2.1). Mit dem in der Messperi-
ode ermittelten durchgesetzten Gasvolumen er-
rechnet sich die NH,-Konzentration nach folgen-
der Gleichung:

CNH, "Visg
PNH, v
mit

£ NHx Konzentration von NHy in
der Luft [ug m’3]

C NH4 NH,-Konzentration von
Ammonium [pg l'l] in der
Waschflasche

Visg Volumen der Losung in der
Waschflasche [1]

Vv durchgesetztes Luftvolumen
[m’]

4.4.1.5 Datenverfiigbarkeit

Die NH,-Messungen wurden seit der Einrichtung
der Standorte Holdorf und Sandkrug und eines
weiteren Standortes im Ostlichen Niedersachsen
1996 fiir eine regionale Differenzierung der Bela-
stungssituation langfristig durchgefithrt (Mohr
2001). Sie wurden kontinuierlich bis 2003 weiter-
gefiihrt, wobei durch die ab 2002 geénderte
Messtechnik (Spiilung der Schliduche, Erhohung
der Ansaugdffnung iiber den Waldbestidnden) die
Datensitze ab 2002 bis 2003 mit denen der Vor-
jahre nicht unmittelbar miteinander vergleichbar
sind.

4.4.1.6  Datenqualitit

Die NH-Messungen wurden mit nur einer Mess-
vorrichtung vorgenommen, so dass eine Quali-
tatspriifung mit Hilfe von Parallelmessungen nicht
vorgenommen werden konnte. Aus einem lidnge-
ren Zeitraum ab 2002 stehen jedoch Ergebnisse
parallel durchgefiihrter Messungen mit Waschfla-
schen und Passivsammlern zur Verfiigung. Diese
zeigen in der Regel gegeniiber den NH,—Konzen-
trationen erwartungsgemif z.T. deutlich geringere
NH;-Konzentrationen (Abbildung 4.27 und 4.28).
Insbesondere bei niedrigeren Immissionskonzen-
trationen lagen jedoch die nasschemisch ermittel-
ten NH,-Konzentrationen an beiden Standorten
zeitweilig unter den NH;-Konzentrationen. Diese
Messfehler sind auf Unzulédnglichkeiten der nas-
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schemischen Methodik zuriickzufiihren, bedingt
durch Wandeffekte der 20 m langen PE-
Schlduchen und unzureichende Abscheideleistun-
gen der Waschflaschen.
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Abbildung 4.27:

Vergleich der mit Waschflaschen gemessenen NH,-
Konzentrationen und der mit Passiv-Sammlern (Typ
Blatter/Neftel) gemessenen NHj-Konzentrationen in
Holdorf.
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Abbildung 4.28:

Vergleich der mit Waschflaschen gemessenen NH,-
Konzentrationen und der mit Passiv-Sammlern (Typ
Blatter/Neftel) gemessenen NH;-Konzentrationen in
Sandkrug.

4.5  Depositionsmessungen mit Surrogatfli-
chen

4.5.1  Bulk-Depositionen im Freiland
4.5.1.1  Verfahren

Der Freilandniederschlag wurde als Bulk-
Deposition an den Standorten Augustendorf, Her-
renholz, Holdorf und Sandkrug mit permanent
offenen sog. Bulk-Sammlern erfasst. In Augu-
stendorf und Herrenholz wurden je 3 Nieder-
schlagssammler vom Typ LWF RS200 mit einer
Auffangfliche von 314 cm® und einem Volumen
der Sammelflaschen von 4400 ml eingesetzt
(UMS 2000). Diese Sammler wurden 1 m iiber
dem Erdboden in PVC-Wasserrohren aufgestellt,
die gleichzeitig als Schutz gegen Lichteinfall und
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Erwdrmung dienen. Die Freiflichen-Sammler
waren mit einem Vogelvergramungsring gegen
Verunreinigung durch Vogelkot ausgestattet.

In Holdorf und Sandkrug wurde der Freiland-
niederschlag mit dem vom Niedersédchsischen
Landesamt fiir Okologie eingesetzten Sammlertyp
(Typ ,,Osnabriick®, NLO 1993) erfasst. Dieses
System setzt sich aus 6 Einzelsammlern mit einer
Auffangfliche von jeweils 200 cm? zusammen.
Die SammelgefdBe besitzen ein Volumen von 2 1
und sind gemeinsam in einem gegen Licht- und
Wirmewirkung geschiitzten Behilter unterge-
bracht.

Die Probenentnahme der Niederschldge er-
folgte generell in 2-Wochen-Intervallen. Die Pro-
ben jeweils mehrerer Beprobungsintervalle (Hol-
dorf und Sandkrug: 4 Wochen, Augustendorf und
Herrenholz: 1 Monat) wurden fiir die chemische
Analyse volumengewichtet zu einer Mischprobe
vereinigt (zeitliche Mischung).

4.5.2  Kronentraufemessungen

Die Kronentraufe wurde an den Standorten Augu-
stendorf (10 Bestidnde) und Herrenholz (3 Bestin-
de) wie im Freiland mit Sammlern vom Typ LWF
RS200 erfasst. Allerdings sind die Untersu-
chungsbestinde mit je 15 Niederschlagssammlern
ausgestattet, die in einem systematischen Raster
angeordnet wurden.

Die in den Bestinden Holdorf und Sandkrug
durchgefiihrten Kronentraufemessungen erfolgten
mit dem Sammler-Typ ,,Miinden* (NLO 1993).
Die Sammler sind ca. 1,2 m hoch und besitzen
eine Auffangfliche von 110 cm’. Sie wurden an
beiden Standorten in einer Anzahl von jeweils 16
Stiick eingesetzt.

Die Kronentraufemessungen erfolgten nach
dem gleichen Prinzip wie die Freilandnieder-
schlagsmessungen. Nach jedem Beprobungsinter-
vall wurden die Proben von 5 (Augustendorf und
Herrenholz bzw. 8 (Holdorf und Sandkrug)
Sammlern volumengewichtet zu einer Mischprobe
vereinigt (rdumliche Mischung). Es fand ebenfalls
eine zeitliche Mischung wie beim Freilandnieder-
schlag statt. Die rdumliche Mischung wurde un-
mittelbar nach der Beprobung durchgefiihrt. Die
zeitliche Mischung wurde nach Eingang der letz-
ten Teilprobe durchgefiihrt.

Die Kronentraufefliisse werden hier dem Be-
standesniederschlag gleichgesetzt. Signifikante
Mengen Stammablauf treten unter den Haupt-
baumarten nur in Buchenbestinden auf (Meesen-
burg et al. 1997).

45.2.1 Datenverfiigbarkeit und Datenqualitét

Die in den Waldbestéinden eingesetzten Sammler-
Typen (LWF, Miinden) sind bei einem Vergleich
von Sammelsystemen zur Depositionsmessung in
den Niederlanden im Jahr 1999/2000 getestet
worden (Draaijers et al. 2001). Die Ergebnisse der
Sammler entsprachen hinsichtlich der Messge-
nauigkeit und Handhabbarkeit den Anforderungen
des Messverfahrens.

Bei der Probennahme in Augustendorf und
Herrenholz fand bereits eine Qualititskontrolle
hinsichtlich der quantitativen und qualitativen
Verwertbarkeit der Proben statt (Tab. 4.3, Hoppe
und Schulze 1997). Dadurch wurden verunreinigte
oder auf andere Weise gestorte Proben von der
weiteren Verarbeitung ausgeschlossen. Durch die
gewidhlte Anzahl von Wiederholungen ist aber
eine vollstindige Datenverfiigbarkeit iiber die
gesamte  Untersuchungsperiode gewdhrleistet.
Weitere Schritte der Qualitdtskontrolle fanden
nach der chemischen Analyse statt (Wiederho-
lungsanalysen, Berechnung von Ionenbilanzen,
Leitfahigkeitsbilanzen, N-Bilanzen, Plausibilitit
der Analysenergebnisse).

Tabelle 4.3:

Matrix der Statusvergabe bei der Probennahme von
Niederschlagsproben in Augustendorf und Herrenholz.
Die Vergabe der grau hinterlegten Statuszahlen schlief3t
die Proben von Mischungen und chemischen Analysen
aus. Die Vergabe des Status 9 erfordert eine weiterge-
hende Beurteilung im Labor.

Menge unverindert | verdndert | iibergelaufen
Chemie

unverindert 0 1 2
verdichtig 3 4 5
unbrauchbar 6 7 8
unbestimmt 9

Die Wiederholungen der Niederschlagsbepro-
bung im Freiland konnen zur Beurteilung der
Qualitdt des Messverfahrens eingesetzt werden, da
angenommen werden kann, dass die Stofffliisse
auf einer Freiflaiche homogen sind. Die Wieder-
holungen der Kronentraufemessungen dienen
demgegeniiber eher der Beurteilung der raumli-
chen Variabilitit der Kronentraufefliisse. Abbil-
dung 4.29 und 4.30 zeigen die Ubereinstimmung
der NH4-N- und NOjz-N-Konzentrationen in den
Wiederholungen der Freifldche Augustendorf.
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Abbildung 4.29:

Vergleich der NH4-N-Konzentrationen in Wiederholun-
gen der Niederschlagssammler auf der Freifliche Augu-
stendorf.
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Abbildung 4.30:

Vergleich der NO;3;-N-Konzentrationen in Wiederholun-
gen der Niederschlagssammler auf der Freifliche Augu-
stendorf.

Aus der Variabilitdt der Einzelmessungen der
Fliisse im Freilandniederschlag und in der Kro-
nentraufe wurde der Fehler des Mittelwertes der
Stofffliisse berechnet (Tabelle 4.4). Danach erge-
ben sich fiir die Bestimmung der mittleren Was-
serfliisse Fehler von 1 % fiir den Freilandnieder-
schlag und 4 % fiir die Kronentraufe. Der Fehler
der Stoffliisse bewegt sich zwischen 2 % (Nges)
und 23 % (Norg) im Freilandniederschlag sowie
zwischen 16 % (NO;-N, Norg) und 50 % (H") in
der Kronentraufe.

Tabelle 4.4:

Relativer Fehler des Mittelwertes der Flussbestimmun-
gen aufgrund der rdumlichen Variabilitit der Messun-
gen fiir den Standort Augustendorf im Zeitraum
01.2002 - 10.2003 (o = 5%).

Freiland Kronentaufe
% %
Fluss 1 4
H* 21 50
Na 4 20
K 16 32

Mg 6 39
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Ca 13 48
NH,-N 4 18
NO;5-N 8 16
Cl 6 20
SO, 4 20
Nges 2 17
Norg 23 16
Sges 4 19

Der fiir die Depositionsmessungen auf der
Freiflache in Holdorf und Sandkrug verwendete
Sammlertyp ,,Osnabriick” wurde bei der Validie-
rung bei Draajers et al (2001) nicht beriicksichtigt.
Er wies bei einer 40-monatigen Vergleichsmes-
sung unterschiedliche stoffspezifische, jedoch fiir
den Untersuchungszweck hinreichend genaue
Messgenauigkeiten auf (Abbildung 4.31 bis 4.33,
vgl. auch Ddammgen und Kiisters 1992). Die
Ubereinstimmung  zwischen den mit Bulk-
Sammlern und Wet-only-Sammlern (Fa. Eigen-
brodt, Typ UNS 130/E) gemessenen NH,-N- und
NO;-N-Depositionen war relativ hoch (NHy: R’ =
0,75 - 0,76; NOs: R® = 0,88). Durch die Mitbe-
riicksichtigung von trocken deponierten Partikeln
beim Einsatz des Osnabriick-Sammlers in Holdorf
und Sandkrug liegt der NH,-N-Eintrag um etwa
16 % und der NO;-N-Eintrag um 5 % {iber der
nassen Deposition dieser Spezies.
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Abbildung 4.31:

Vergleich der NH4-N-Deposition, ermittelt mit dem
Bulk-Sammler Typ ,,Osnabriick” und dem Wet-only
Sammler ,,Eigenbrodt™ in der Freifliche von Holdorf
(Kreise) und Sandkrug (Punkte).

Zeitweilig groBere Unterschiede traten zwi-
schen den gemessenen Depositionsraten trotz
insgesamt hoher Korrelationen (Holdorf: R* =
0,95; Sandkrug: R? = 0,91) bei Natrium (Na) auf.
Der Anteil der mit den Osnabriick-Sammlern
erfassten trockenen Deposition lag in Sandkrug
um 24 % iiber der nassen Deposition. Auch in
Holdorf war dieser mit 18 % vergleichsweise
hoch. Dies erklart sich durch zeitweilig deutlich
hohere Na-Eintrige, die im permanent gedffneten
Osnabriick-Sammler trocken deponiert oder im
zumeist geschlossenen Zustand wihrend Nebelpe-
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rioden von Wet-only-Sammlern nicht erfasst wer-
den.
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Abbildung 4.32:

Vergleich der NO;-N-Deposition, ermittelt mit dem
Bulk-Sammler Typ ,,Osnabriick” und dem Wet-only
Sammler ,,Eigenbrodt™ in der Freifliche von Holdorf
(Kreise) und Sandkrug (Punkte).
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Abbildung 4.33:

Vergleich der Na-Deposition, ermittelt mit dem Bulk-
Sammler Typ ,,Osnabriick” und dem Wet-only Sammler
,Bigenbrodt“ in der Freifliche von Holdorf (Kreise)
und Sandkrug (Punkte).

4.5.3  Draaijers-Faktor (DF)

Der Draaijers-Faktor ist ein empirisch bestimmba-
rer Parameter, der zur Anwendung des Draaijers-
Kronenraumbilanzmodell (Draaijers und Erisman
1995) notig ist. Die Bestimmung der Gesamtdepo-
sition von NH,;" und H* mit dem Draaijers-Modell
beruht auf der Annahme eines Austauschs dieser
Ionen im Kronenraum gegen basische Kationen
(K, Mg, Ca). Die Verteilung der Aufnahme im
Kronenraum zwischen NH,* und H* wird mit dem
sog. Draaijers-Faktor geschitzt. Die Giiltigkeit des
bisher verwendeten Wertes fiir die relative Auf-
nahmeeffektivitit sollte im Rahmen dieser Unter-
suchung gepriift werden. Es wird vermutet, dass
der Draaijers-Faktor unter anderem auch von
Baumart, Erndhrungszustand und Jahreszeit ab-
héngig ist (Draaijers 1999).

Eine kurze Beschreibung eines Verfahrens zur
Bestimmung der relativen Aufnahmeeffektivitit
ist in Draaijers (1999) zu finden: Frisch abge-
schnittene Triebe werden in verdiinnten (dem
Niederschlagswasser dhnlichen) NH,Cl- bzw.

HCI-Losungen geschiittelt. Ein Teil der H'- bzw.
NH,"-Ionen wird gegen andere Kationen ausge-
tauscht. Da die Kationen auch in Verbindung mit
der Exkretion schwacher Sduren aus dem Blatt
bzw. Nadel ausgewaschen werden konnen, wird
der Versuch auch mit einer NaCl-Losung durchge-
fithrt, bei der keine Austauschprozesse zu erwar-
ten sind. Der NH4*- bzw. H"-Austausch ergibt sich
aus der Anderung der H'- bzw. NH,*-
Konzentrationen in Vergleich zu einer Blindprobe,
korrigiert mit der Konzentrationsinderung in der
NaCl Losung. Der gesuchte Draaijers-Faktor ist
das Verhiltnis zwischen den eingetauschten NH,4*-
bzw. H'-Mengen. Der Versuch wird bei zwei
Konzentrationsniveaus (¢ =100 bzw. 1000
pmol 1) durchgefiihrt.

In jedem Bestand wurde von 6 repridsentativen
Béumen jeweils ein Hauptzweig entfernt. Die
Proben wurden in Plastiktiiten verpackt und
schnell weiterverarbeitet. Die Verletzungen, die
durch das Abschneiden entstanden waren, wurden
mit Parafilm verschlossen. AnschlieBend wurden
in vierfacher Wiederholung Mischproben aus
Teilproben aller Biume und aller Nadeljahrgéinge
(bei Nadelbestinden) eines Bestandes zu jeweils
ca. 80 g Frischgewicht hergestellt. Somit ergaben
sich bei sechs verschiedenen Losungen und vier-
facher Wiederholung insgesamt 24 Proben. Die
Teilproben wurden in 1-1-Plastikflaschen einge-
fiillt (Abbildung 4.34).

100uMol

NaCl NHCI HCl

1000 uMol

NaCl NHCI HCI

Blindproben
Abbildung 4.34:
Schema der Bestimmung des Draaijers-Faktors

Es wurden drei verschiedene Losungen
(NH,4CI, HCI, NaCl) in zwei Konzentrationen (¢ =
100 und 1000 pumol 1") angesetzt. Um Partikel
von den Oberfldachen der Blitter bzw. Nadeln zu
entfernen, wurden die Flaschen mit deion. H,O
gefiillt und eine Stunde lang vorsichtig geschiit-
telt. AnschlieBend wurde das Wasser abgegossen
und die Zweige gespiilt. Die Menge des Wassers,
die an den Zweigen haften bleibt, kann aus dem
Gewichtsunterschied der Proben vor und nach der
Spiilung bestimmt werden. Danach wurden die



vorbereiteten Losungen in die Probeflaschen ge-
fiillt. Jede Losung wurde zusétzlich als Blindprobe
in zwei Flaschen ohne Blatt-/Nadelprobe gefiillt.
Die Proben wurden 24 h bei ca. 80 min™ geschiit-
telt.

AnschieBend wurde der NH,*-Gehalt, der pH-
Wert sowie alle quantitativ bedeutsamen Ionen in
den Losungen gemessen. Die Zweige wurden bei
60 °C getrocknet und die trockene Blatt- bzw.
Nadelmasse bestimmt

4.6 Sickerwasser

Die Sickerwasserbeprobung erfolgte mittels kera-
mischer P80-Saugkerzen (Meiwes et al. 1984), die
mit kontinuierlichem Unterdruck von ca. 0,4 bar
betrieben werden. Die Kerzen eignen sich fiir die
Bestimmung der quantitativ wichtigen Ionen in
der Bodenlsung (Expert Panel on Soil 2002). Am
Standort Augustendorf (AUKIW 1) wurden jeweils
6 Wiederholungen in 4 Tiefenstufen (unter Humu-
sauflage, 10, 60, 250 cm Tiefe) eingesetzt. An den
Standorten Holdorf und Sandkrug befanden sich
zur Sickerwasser-Beprobung jeweils 8 Saugkerzen
in 1,2 m Tiefe.

Die Beprobung erfolgte wochentlich mit einer
Zusammenfassung der Proben zu Monats-
mischproben. Eine raumliche Mischung fand nicht
statt. Wie bei den Niederschlagsmessungen fand
bei der Probennahme eine Qualitdtskontrolle hin-
sichtlich der quantitativen und qualitativen Ver-
wertbarkeit der Proben statt.

4.7  Charakterisierung der Bestinde
4.7.1  Bestandesstrukturparameter

Grundlage der Beschreibung der Bestandes-
strukturen bildete die Erhebung einzelbaumbezo-
gener Daten zu Baumhohe, Hohe des Kronenan-
satzes, Ansatz der Lichtkrone sowie dem Brustho-
hendurchmesser (BHD).

Baumzwiesel, die sich unterhalb der Messebe-
ne (1 m Auffanghohe der Niederschlagssammler)
verzweigen, wurden als einzelne Baumindividuen
vermessen. Hochzwiesel, die sich oberhalb der
Messebene verzweigen, wurden als ein Baum
gewertet. Alle gemessenen Bidume wurden mit
einer permanenten Baumnummer markiert.

Auf den Messflachen einzeln vorkommende
Straucher und Baumarten-Verjiingung (< 4 cm
BHD) wurden nach Art bestimmt und hohenge-
messen, wenn sie die Messebene (1 m Auffangho-
he der Niederschlagssammler) iiberstiegen. Die
Hohenmessung erfolgte abgerundet in 0,1-m-
Stufen. Jedem Individuum wurde eine Baum-
nummer zugewiesen.
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Innerhalb der Boden-Dauerbeobachtungs-
fliche Augustendorf (AUKIW1) wurde parallel
ein weiteres Sammlermessfeld (AUKIW?2) instal-
liert. Dort wurden Messungen der Kronentraufe
ohne den Einfluss der Strauchschicht wiederholt.
Dazu wurde die Strauchschicht auf einer Flidche
von 15 - 20 m” freigeschnitten.

Zur Auswertung der einzelbaumweise erhobe-
nen Daten zu Bestandesparametern wurden fol-
gende ertragskundliche Inventurgréfen berechnet:

e mittlerer Durchmesser und MittelhGhe, sowie
Standardabweichungen und Variationskoeffi-
zienten

e Bestandeshohenkurven als Beziehung zwi-
schen BHD und Baumhohe (Akca 1987).
Bidume mit Kronenbriichen (Fichte, Kiefer)
wurden nicht in die Berechnung der Bestan-
deshdhenkurve einbezogen

¢ Bestandesgrundfliche aus der Summe aller
Stammquerschnitte (BHD) der Untersu-
chungseinheit

¢ Grundflichenzentralstamm DZ als der Median
der Grundfldchenverteilung der Einzelbdume
(Akca 1987). Die Hohe des Grundflichenzen-
tralstammes (HZ) wird iiber dem entsprechen-
den Durchmesser aus der Bestandeshohenkur-
ve abgelesen.

e Die Oberhohe Hy (nach Weise) als Mittelhohe
der 20 % stiarksten Stimme (Akca 1987). Sie
wird iiber dem entsprechenden Durchmesser
aus der Bestandeshohenkurve abgelesen.

e Kronenstrukturanalysen: Mittlere Kronenlidn-
ge, mittlerer Lichtkronenansatz sowie deren
Standardabweichungen (als Rauhigkeitspara-
meter der Krone)

Zur Herleitung von Bestockungsgrad, Lei-
stungsklasse und Holzvorrat wurden folgende
Ertragstafeln verwendet (Ertragstafeln wichtiger
Baumarten, vgl. Schober, 1987):

o Kiefer Wiedemann 1943, mifige Durch-
forstung

¢ Fichte Wiedemann 1936/42, miBige
Durchforstung

e Douglasie Bergel 1985, miBige Durchfor-
stung, mittleres Ertragsniveau

¢ Eiche Juttner 1955 maiBige Durchfor-
stung
e Birke Schwappach 1903/29

4.7.2  Hemisphdrische Kronenfotos

Hemisphirische Kronenfotos konnen das Kronen-
dach beziiglich seiner Dichte und Homogenitit
und seiner Einfliisse auf die Interzeption beschrei-
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ben. Fiir jeden Untersuchungsbestand wurden 30
bis 33 hemisphirische Kronenfotos mit einem
180°-Fisheye-Objektiv angefertigt (Wagner und
Nagel 1992). Fotopunkte lagen tiber jedem der 15
Niederschlagssammler sowie in einem mindestens
15 Bilder umfassenden Vergleichskollektiv
(Sammler-Zwischenrdume). Aus den Fotos wur-
den die Parameter Uberschirmungsgrad und diffu-
se Strahlung (DIFFSF) ermittelt. Der Uberschir-
mungsgrad beschreibt den iiberdeckten Himmel-
santeil im 20°-Offnungswinkel.

DIFFSF gibt den prozentualen Anteil der am
Aufnahmepunkt vorhandenen diffusen Himmels-
strahlung im Vergleich zur Freifliche an. Der
Offnungswinkel betrigt 180°.

Die Werte von DIFFSF werden nicht so stark
wie der Uberschirmungsgrad von einzelnen Be-
standesliicken beeinflusst und geben daher einen
Gesamtiiberblick iiber die Uberschirmungssituati-
on in den Versuchsbestinden. Aus DIFFSF lisst
uaf der Grundlage des Lambert-Beer-Gesetzes der
Blattflichenindex (LAI) schitzen:

LA] = 1n(DIFIiSF)
—ki
mit ki Klumpungsindex [-]

Der Klumpungsindex ki, der die Ungleichver-
teilung der Belaubung erfasst, wurde fiir alle Be-
stinde mit 0,5 geschitzt.

4.7.3  Erndhrung der Bestinde

Die Erndhrung der Waldbdume ist fiir das Depo-
sitionsgeschehen von Bedeutung, da sie einerseits
die Vitalitit der Bestinde, andererseits die Aus-
tauschvorginge im Kronenraum beeinflussen. Die
Vitalitit der Bestdnde steuert das Wachstum und
damit fiir die Deposition wichtige GroéBen wie
Rauhigkeit und Abscheidungsoberfldche. Fiir die
Austauschvorginge im Kronenraum wie Leaching
oder Aufnahme ist ebenfalls der Nidhrelementsta-
tus von Bedeutung, da dieser die Hohe und Rich-
tung der Prozessraten steuert (z.B. Kompensati-
onspunkt fiir NH;-Deposition/Emission).

Die Erndhrung der Untersuchungsbestinde
wurde im Sommer 2001 (Eichenbestinde) bzw.
Winter 2001/2002 durch eine Beprobung der
Assimilationsorgane (Blitter, Nadeln) festgestellt.
Es wurden auf allen Standorten jeweils 6 Bdume
der Baumklasse 1 oder 2 beprobt, am Standort
AUFDAA4 jeweils 6 Fichten und 6 Douglasien. In
den Kiefernbestinden wurden Aste (2. Quirl) aus
der Lichtkrone geerntet und der 1. und 2. Nadel-
jahrgang analysiert. Bei den Fichten wurden Aste
aus dem 7. Quirl beprobt und die Nadeljahrgiinge

1 bis 5 analysiert. Von den Douglasien wurde der
4. Quirl beprobt und 3 Nadeljahrgiinge analysiert.
Bei den Eichen wurden Aste aus der Lichtkrone
geerntet. Die Proben wurden mittels Astscheren
gewonnen.

4.8 Datenerfassung

Die Erfassung und —haltung der Messdaten zur-
Meteorologie, Deposition, Bodenlésung und Pas-
siv-Sammler der Standorte Augustendorf und
Herrenholz erfolgte in der Datenbank ECO (Nie-
dersidchsiche Forstliche Versuchsanstalt), in der
neben den reinen Mafizahlen auch die Methodik
der Probensammlung und der chemischen Analyse
verwaltet wird. Fiir die Standorte Holdorf und
Sandkrug wurden die Messdaten mit eigens er-
stellten Routinen des Programmpaktes MS-
EXCEL bei der Landwirtschaftskammer Weser-
Ems gesammelt und verarbeitet.
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S Modellierung der Stofffliisse in Waldbestinden im ANSWER-Projekt

S. Schaaf', H. Meesenburg’

5.1 Die Bestimmung der Fliisse reaktiver
Stickstoff-Spezies in Augustendorf mit Wider-
standsmodellen

Bei der Deposition von Luftinhaltsstoffen und der
Freisetzung von Gasen handelt es sich um Aus-
tauschprozesse an der Grenzfliche zwischen Ve-
getation/Boden und Atmosphire. Sie vollziehen
sich in der sogenannten atmosphirischen Grenz-
schicht im Wesentlichen durch Turbulenzkorper,
die Materie und Energie transportieren konnen
(siehe z.B. Stull 1994). GroBe und Lebensdauer
dieser Wirbel werden mafgeblich von den Wind-
verhiltnissen, der Rauhigkeit des Bestandes sowie
von den atmosphirischen Schichtungsverhiltnis-
sen bestimmt.

Triebkraft der Austauschvorgidnge sind Poten-
zialdifferenzen (Konzentrationsdifferenzen), die
sich durch den Transport ausgleichen. Fiir den
Zusammenhang zwischen Potenzialdifferenzen,
Fliissen und Widerstinden werden dhnliche Ver-
hiltnisse wie beim elektrischen Strom beobachtet.

Die Berechnung des Flusses (F) ergibt sich in
Analogie zum Ohmschen Gesetz der Elektrizi-
tiatslehre wonach der elektrische Strom (/) aus
dem Quotienten von Potenzialdifferenz (der
Spannung U, - U,) und dem ohmschen Widerstand
(R) berechnet wird. Im Analogiemodell wird dann
der elektrische Strom durch den atmosphirischen
Fluss ersetzt, so dass der elektrischen Spannung
eine Konzentrationsdifferenz (p, - p»,) und dem
ohmschen Widerstand ein Transportwiderstand
(R atmosphiire + Rpestana) Zugeordnet werden kann:

Ul_UzzF_ PL— P

I = =
R RAtmosphiire + RBestand

Zur Stoffflussbestimmung fiir das Wald-
Okotop am Standort Augustendorf im Rahmen des
ANSWER-Projekts’ wird ein Widerstandsmodell
verwendet, das auf dem sogenannten big-leaf-
Konzept (Hicks et al. 1987, Erisman et al. 1994)
basiert. Vertikale Stofffliisse zwischen Vegetati-
on/Boden und Atmosphire resultieren hiernach als
Ausgleichsbewegung zwischen unterschiedlichen
Potenzial- bzw. Konzentrationsniveaus. Dabei
werden diese von einem Transportwiderstand, der
die turbulenten und laminaren Transportphdnome-
ne der Atmosphidre und des Bestandes reprisen-
tiert, gesteuert.

Die beiden Potenziale bzw. Konzentrationen
werden im Modell fiir 2 Hohenstufen benétigt. In
der Regel wird die obere Konzentration oberhalb
des Bestandes gemessen; als untere Konzentration
wird die in unmittelbarer Néhe der konzeptionel-
len Hiillflache, des sog. big leaf, herrschende
angesehen. Diese Konzentration wird auch als
Kompensationspunkt bezeichnet, sofern sie von
Null verschieden ist.

Ausgleichsvorgiinge zwischen den Niveaus
sind um so intensiver, je geringer der Widerstand
von Atmosphire und Bestand sind und je groBer
die Potenzialdifferenz ist. Dabei spielen die atmo-
sphirischen Schichtungsverhiltnisse, die iiber den
aerodynamischen Widerstand erfasst werden, eine
entscheidende Rolle, da sie Vertikalbewegungen
beschleunigen (labile Schichtung) oder auch
diampfen konnen (stabile Schichtung). Neben den
atmosphérischen turbulenten Eigenschaften kon-
nen auch laminare Stromungsverhiltnisse im
unteren Teil der atmosphirischen Grenzschicht
den Transport von Spurengasen und Energie be-
einflussen. Diesem Phdnomen wird mithilfe des
sogenannten  (quasi-)laminaren ~ Widerstandes
Rechnung getragen.

! Bundesforschungsanstalt fiir Landwirtschaft, Institut fiir Agrarokologie, Bundesallee 50, 538116 Braunschweig,

stefan.schaaf@fal.de

2 Niedersichsische Forstliche Versuchsanstalt, Gritzelstr. 2, 37079 Gottingen

3 Zum Konzept des ANSWER-Projekts sieche Mohr et al. (2005a) und Dammgen et al. (2005a), zu den Standorten Mee-
senburg und Mohr (2005), zu den verwendeten Messverfahren Ddmmgen et al. (2005b), zu den Ergebnissen Schaaf et al.

(2005), Mohr et al. (2005b) sowie Meesenburg et al. (2005).
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Die Spurengasaufnahme durch die Vegetation
iiber die Stomata (interne Blattoberflichen) oder
Cuticula (externe Blattoberflichen) wird von
zahlreichen meteorologischen und auch Bodenpa-
rametern wie Strahlung, Temperatur, Luft- und
Bodenfeuchte etc. beeinflusst. Dies wird im Mo-
dell iiber den sogenannten Bestandeswiderstand,
erfasst.

Der aerodynamische und der quasi-laminare
Widerstand werden zum einen aus direkten Im-
puls- und Wiarmefluss-Messungen gewonnen und
zum anderen im Modell iterativ aus Windge-
schwindigkeits- und Temperaturmessungen unter
Beriicksichtigung der atmosphérischen Schich-
tungsverhiltnisse bestimmt.

Der Bestandeswiderstand, der sich aus mehre-
ren Teilwiderstinden zusammensetzt, wird aus der
Energiebilanz des untersuchten Okotops abgelei-
tet.

Zur Bestimmung der Konzentrationen ober-
halb des Bestandes werden Messungen mit Denu-
der-Filter-Sammlern herangezogen. Die Konzen-
trationen werden wegen der groen Unterschiede
der Widerstinde, der Atmosphirenchemie und der
biologischen Aktivitit fiir die Tagstunden und die
Nachtstunden getrennt bestimmt. Die Kompensa-
tionspunkte, insbesondere fiir NH;, werden im
Modell parametrisiert.

Alle Modellrechnungen werden auf der Basis
von 30-Minuten-Mitteln durchgefiihrt. Eingesetzt
wurde das Soil-Vegetation-Atmosphere-Transfer-
Modell (SVAT-Modell) PLATIN.

5.1.1  Die Bestimmung der trockenen Depositi-
on von Gasen mit Hilfe bon PLATIN

Das verwendete SVAT-Modell ist eine Weiter-
entwicklung des von Griinhage und Haenel (1997)
beschriebenen ~ Widerstandsmodells ~ PLATIN
(PLant-ATmosphere INteraction). Es ist ein ein-
dimensionales Okotop-Modell, das die Eigen-
schaften von Boden und Bestand in einem big leaf
abbildet. Es erlaubt die Simulation des Austau-
sches von Energie und Spurenstoffen zwischen
Vegetation/Boden und der Atmosphire. Das Mo-
dell wurde fiir verschiedene Okosysteme (Griin-
land, Ackerland und Forst) anhand von direkten
Messungen (Eddy-Kovarianz-, Gradient- und
dynamische Kammermessungen) validiert und mit
Simulationsergebnissen  anderer Modelltypen
verglichen (Falge et al. 2004).

Die durchgefiihrten Simulationen des Energie-
und Spurengas-Transfers werden unter folgenden
Annahmen durchgefiihrt:
¢ Quellen- und Senkenverteilung im Bestand

werden durch die Modellvorstellung eines

grof3en Blattes (big leaf) représentiert

e der Bestand ist ein Okotop und nur nach z
gegliedert; er ist horizontal homogen (hori-
zontale Fliisse sind Null oder addieren sich zu
Null)

¢ Quellen und Senkenfreiheit in der Atmosphire
oberhalb des Bestandes

e Hohenunabhingigkeit der Vertikalfliisse ober-
halb des Bestandes (Prinzip des “constant flux
layer*)

Das Modell berechnet aus dem Verhiltnis von
Konzentrationsdifferenzen und der Kombination
von Transportwiderstinden der Atmosphire und
des Bestandes vertikale Fliisse luftgetragener
Stoffe:

P = PA ~Pccan, A
AT Ry +Ry A +R A
mit Fy vertikaler Stofffluss des Luftinhalts-
stoffs A
Pa Konzentration des Stoffes A in der
Atmosphire oberhalb des Bestandes
Pecan.A Bestandes-Kompensationspunkt des
Stoffes A
R, turbulenter atmosphérischer (aero-
dynamischer) Transportwiderstand
Roa Transportwiderstand der  quasi-
laminaren Grenzschicht
Rea Bestandeswiderstand

In Abbildung 5.1 ist der schematische Aufbau
des verwendeten Widerstandmodells als Block-
schaltbild dargestellt.

O Pn

Rah

Rh, A

Rc, A

O pccan, A

Abbildung 5.1:

Schematische Darstellung des verwendeten Wider-
standsmodells zwischen einem atmosphérischen Quel-
len- (ps) und einem Senkenpotenzial (O, o) auf Be-
standesebene (big leaf): aerodynamischer Widerstand
R,n, quasi-laminarer Widerstand Ry, 5, Bestandeswider-
stand R A.



Auf Bestandesebene konnen die Fliisse mehre-
rer Teilsysteme (Abbildung 5.2), wie die Stoff-
fliisse in die Stomata bzw. Substomata (hier bi-
direktional als Deposition bzw. Emission) und
Cuticula von Fliissen in den Boden oder auf exter-
ne Blattoberfldchen (hier unidirektional als Depo-
sition) unterschieden und quantitativ erfasst wer-
den. Dies geschieht durch die Aufspaltung des
Bestandeswiderstandes R, 4 in die Teilwiderstinde
Rgom, o (Stomatawiderstand), Rp.s. 4 (Mesophyll-
widerstand), R, a (Cuticula-Widerstand), Ry, a
(Oberflachenwiderstand) sowie Rpygen (Bodenwi-
derstand) unter Beriicksichtigung des stomatéiren
(Pestom, a) und Oberfldchenpotenzials (Symbol fiir
,Erde”). Dabei sind definitionsgemifl negative
Fliisse Depositionen und positive Fliisse Emissio-
nen.

Pa

Rah

Rb, A

pccan, A

Abbildung 5.2:

Schematische Darstellung des verwendeten Wider-
standsmodells mit Aufgliederung des Bestandeswider-
tand R, » in die Teilwiderstinde unter der Beriicksichti-
gung des Stomata- (O.gom, o) Und Oberflichenpotenzials
(Symbol ,Erde”) und des Stomatawiderstandes
(Rstom, A)» des Mesophyllwiderstandes (Ryes. a), des
Cuticula-Widerstandes (R, 4), des Oberflichenwider-
standes (Rex, ) sowie des Bodenwiderstandes (Rp,.

den, A) .

5.1.2  Berechnung des aerodynamischen Wi-
derstands

In Anlehnung an iibliche Verfahren (z.B. Sellers
et al. 1985) wird der aerodynamische Widerstand
tiber Wald unter Beriicksichtigung des roughness-
sublayer-Effekts als gegeniiber dem nach Monin
und Obhukhov (1954) zu berechnenden halbiert
angesetzt:
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-d -d
In| ‘m —lph(zm ]"F\Ph Zoim
Z0m L L

1
Rah 2 K- Usx
mit K von-Karman-Konstante
d Nullebenen-Verschiebung
Zm Messhohe der Temperatur bzw.
Windgeschwindigkeit
Zom Rauhigkeitslange fiir Impulsfluss
Y atmosphérische ~ Stabilitidtsfunktion
(vgl. Haenel 1993, 1996)
L Monin-Obukhov-Liange
U Schubspannungsgeschwindigkeit

Die Schubspannungsgeschwindigkeit wu ldsst
sich aus der horizontalen Windgeschwindigkeit u
unter Beriicksichtigung der Stabilititsverhiltnisse
der Atmosphire ermitteln:

K-u
u,
| 79|y |44 +yfm(%j
ZOm ZOm L

atmosphérische Stabilitidtsfunktion
(vgl. Haenel 1993, 1996)

Aus der Schubspannungsgeschwindigkeit wird
der atmosphirische Impulsfluss F,, berechnet:

F = —u,’

Es wird davon ausgegangen, dass bei einer
maximalen Bestandeshohe von ca. 19 m die
Messhohe von 25 m noch innerhalb des roug-
hness-sublayer liegt, dessen Obergrenze in der
Regel mit dem zwei- bis zweieinhalbfachen der
Bestandeshohe angesetzt wird (vgl. Cellier und
Brunet 1992).

Die Bestimmung der Monin-Obukhov-Lénge
L als Kennzahl fiir die atmosphérischen Schich-
tungsverhiltnisse erfolgt gemif

3
L—_ T -u,
k-g-H
mit T, Lufttemperatur oberhalb des Be-
standes
H fithlbarer Wirmestrom
g Gravitationsbeschleunigung

Obige Gleichung setzt die Kenntnis des fiihl-
baren Wirmestroms H zwischen Bestand und
Atmosphidre und der Schubspannungsgeschwin-
digkeit u- voraus. Beide Groflen werden zum
einen mittels Ultraschallanemometer-Messung



56

(Eddy-Kovarianz-Verfahren) bestimmt, zum ande-
ren modelliert. Dabei wird u« im Modell unter
Beriicksichtigung der in 25 m Hohe gewonnenen
Daten zur Windgeschwindigkeit und Lufttempe-
ratur iterativ bestimmt.

Der fithlbare Wirmestrom H wird als Rest-
glied der Energiebilanzgleichung berechnet:

Ryt =H+AE+G

mit Riet Nettostrahlung
AE latente Wirme
G Bodenwirmestrom

Dabei ist die Nettostrahlung R, aus direkten
Messungen (siche Dadmmgen et al. 2005) tiiber
dem Bestand zuginglich, wihrend die latente
Wirme AE und der Bodenwirmestrom G parame-
trisiert werden miissen (siehe Kapitel 5.1.1.3).

5.1.3  Die Berechnung der latenten Wirme
Die Bestimmung der latenten Wirme AE erfolgt

tiber die Penman-Monteith-Ndherung (vgl. Mon-
teith 1965):

VPD
S(Rnel _G)+pL T,
Ry + Ry
AE = .
sty Ry + Ry 0 + Renyo
Ry + Ry
mit o Luftdichte
s spez. Wirmekapazitit der Luft
VPD aktuelles Wasserdampfsittigungsde-
fizit
s Steigung der Dampfdruckkurve
V4 Psychrometer-Konstante
Roa quasi-laminarer Transportwider-
stand fiir Wéarme
A Verdampfungswirme
A=(2.501 - 0.00237 1,) - 10° T kg!
t, Lufttemperatur in °C

Aus der Kenntnis der latenten und Verdamp-
fungswirme kann die Evapotranspirationsrate ET
fiir ein bestimmtes Zeitintervall Az bestimmt wer-
den:

ETZE-AI
A

Der in der Energiebilanzgleichung und in der
Penman-Montheith-Beziehung benotigte Boden-
wirmestrom G, der in Abhéngigkeit von der Net-
tostrahlung R, und der Bestandesentwicklung
(f—Funktion) steht, wird wie folgt parametrisiert
(Brutsaert 1984):

G=04-5-R,, (Rye 2 0)
G= 0,5 . Rnet (Rnet < 0)

mit S =e nlA [S-Funktion
CLAI Extinktionskoeffizient des
Bestandes (Lopmeier,
1983)
LAI Blattflichenindex

Eine weitere Moglichkeit die latente Wérme
bzw. die Evapotranspiration des Okosystems
abzuschidtzen und damit auch die Penman-
Monteith-Beziehung zu verifizieren, stellt die
Losung der Wasserbilanzgleichung nach ET dar:

Ng —ET—-GR-ABW =0

mit Ng Freilandniederschlag
ET Evapotranspiration
GR Sickerung / Grundwasserneubildung

ABW  Bodenwasserdnderung

Diese Alternative kann hier jedoch aufgrund
der fehlenden Komponente fiir die Grundwasser-
neubildung GR im Modell nicht angewandt wer-
den.

5.1.4  Widerstand der quasi-laminaren Grenz-
schicht

Der Widerstand der quasi-laminaren Grenzschicht
fiir ein Gas R, 5 beschreibt im Unterschied zum
turbulenten atmosphérischen Widerstand R, den
Austauschprozess in unmittelbarer Umgebung des
big-leafs. Nach Hicks et al. (1987) lisst sich dieser
Widerstand wie folgt berechnen:

Sc
Rb,A = Rb,h (_j

Sl

Pr
mit
ln(l + ZZ‘”")
0h
Rb’h - KU
und  Sc Schmidt-Zahl

Pr Prandtl-Zahl

Die Werte der Kennzahlen wurden Griinhage
und Haenel (1997) entnommen.

5.1.5  Bestandeswiderstand

Der Bestandeswiderstandes R, 5, wie bereits ein-
leitend in Kapitel 5.1.1.1 dargestellt, setzt sich aus



mehreren Teilwiderstinden (siehe Abbildung 5.2)
zusammen. Um den Einfluss der Vegetationsent-
wicklung auf den Bestandeswiderstand nicht un-
beriicksichtigt zu lassen wird hier, dhnlich wie
beim Bodenwirmestrom G (siehe Kapitel 5.1.1.3),
zusitzlich die Gewichtungsfunktion  angewandt,
so dass sich folgender Zusammenhang ergibt:

Lo fR)5@)

Rstom,HZO - RHZOmin
- f;(vPD)- £,(BW)

1 1 1
= 1— .
RC,A ( IB) (Rslom,A +R ¥ Rcut,A ]

mes,A

A= B

Rexl,A RBoden,A
Der Stomatawiderstand fiir Wasserdampf wird
im Modell durch die Abhédngigkeit von der Glo-
balstrahlung R,, Lufttemperatur 7,, Wasserdampf-
sattigungsdefizit VPD der Atmosphire und Bo-
denwassergehalt BW beschrieben. Hierzu wird die

Jarvis-Stewart-Nidherung (Jarvis 1976, Stewart
1988) verwandt:

minimaler Stomatawider-
stand fiir Wasserdampf
Jarvis-Stewart-
Kontrollfunktionen

mit Ri20,min

flafZaf3’f4

Der Stomatawiderstand fiir ein Spurengas
ergibt sich dann durch die Wichtung des Wasser-
dampf-Stomatawiderstandes, die sich aus den
molekularen Diffusionskoeffizienten fiir Wasser-
dampf (Do) und des Spurengases (D,) zusam-
mensetzt (Wesely 1989):

Dy,0
Dy

Rstom,A = Rslom,HzO :

mit  Dyo=21,9-10%m?s™!
Dz =203 - 10 m? s7!

Die Deposition von Spurengasen auf externen
Pflanzenoberflichen wird durch den Oberfli-
chenwiderstand R, a beschrieben. Dieser ist
abhingig von der Oberflachenfeuchte, der Ober-
flichentemperatur sowie vom Oberfldchen-pH-
Wert. Fiir NH; bietet sich zur Berechnung dieses
Widerstandes die Parametrisierung von Sutton et
al. (1995) an:

100-RH
12

Rext, NH3 = 2-e
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mit  RH rel. Luftfeuchte

Der Mesophyllwiderstand, der der chemischen
Zersetzung des Spurengases innerhalb der Sto-
mata Rechnung trigt, wird nach Wesely (1989)
aus der Henry-Konstanten und einem stoffabhin-
gigen Reaktivititsfaktor berechnet:

-1
ky
R =|——+100-
mes,A (3000 fO»A ]
mit ky Henry-Konstante (fiir NHj3: ky =
2:10* mol atm™)
Jo.a Aktivitdtsfaktor (fiir NH;: fo nus =

0)

Damit berechnet sich der Mesophyllwider-
stand fiir NH; zu:

Ripes i, =015 sm™'

Die Deposition eines Spurengases auf die
Bodenoberfliche wird durch Reaktionswiderstand
Rpoden, a charakterisiert. Dieser hingt sowohl von
der Wasserloslichkeit als auch von der Reaktivitét
des Spurengases ab. Der Widerstand ergibt sich
nach Wesely (1989) zu

-1

k S
H 4 0,A ,

5
10" Rpogenso,  RBodeno,

RBoden,A =

wobei nach Gao et al. (1993)

Reoden, 502 =500 s m”!
Reoden, 03 =200 s m’'

zu setzen ist. Damit ergibt sich der Bodenwider-
stand fiir NH; zu

-1
RBOdCH,NH3 =2500s m

Die Durchlissigkeit der Cuticula fiir Wasser-
dampf bzw. fiir Spurengase wird nach Kerstiens et
al. (1992) bestimmt:

Rcm’A — 1O—h-tb7A+a
mit b Konstante (-0,0116 K™
oA Siedepunkt des Gases A in °C
a Konstante (6,12)
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5.1.6  Stomatirer  Kompensationspunkt  fiir
Ammoniak

Fiir die Berechnung der vertikalen Fliisse werden
Kompensationspunkte benotigt. Um die vertikalen
Fliisse der Spurengase zu berechnen, ist die
Kenntnis der jeweiligen Kompensationspunkte
notwendig. Bei Salpetersiure (HNO;), salpetriger
Sdaure (HNO,) und Schwefeldioxid (SO,) kann
aufgrund fehlender Quellen im Bestand der Kom-
pensationspunkt gleich Null gesetzt werden.

Bei NH; konnen jedoch aufgrund von Emis-
sionen aus dem Bestand bidirektionale Fliisse
auftreten. In der Modellierung wird daher auf die
lufttemperaturabhingige Berechnung des stomati-
ren Kompensationspunktes fiir NH; (Ocsom, NH3)
nach Sorteberg und Hov (1996) zuriickgegriffen:

b

a——

T,
Pestom,NH3 =10 »- T

mit  Pegom, g3 Stomatidrer Kompensationspunkt
fiir NH3

Konstante (11,834)

Konstante (4207,63 K)

Bestandestemperatur

Ammonium-Protonen-Konzen-

trations-Verhéltnis im Apoplasten

NN

wobei

oSt O

Ce 107PH
Aus der obigen Gleichung geht hervor, dass
der stomatdre Kompensationspunkt neben der
Temperatur noch wesentlich vom zelluliren Stick-
stoff-Status und pH-Wert des Bestandes bestimmt
wird. Aus Mangel an direkten Messungen des
NH,*-H" -Verhiltnisses im Apoplasten am Stand-
ort Augustendorf wurden die Verhiltnisse, des
ebenfalls hoch mit N belasteten holldndischen
Speulder-Forstes als iibertragbar angenommen (I~
= 8500 mol mol™) und fiir die Modellrechnungen
verwendet (Privatmitteilungen J.W. Erisman,

ECN Petten, E. Nemitz, CEH Edinburgh).

5.1.7  Bestandes-Kompensationspunkt fiir Am-
moniak

Unter Beriicksichtigung, dass die Pflanzenoberfli-
chen NHj, das aus den Stomata abgegeben wurde,
ab- oder adsorbieren konnen, ergibt sich der Be-
standeskompensationspunkt O, ~u3 (Sutton und
Fowler 1993) zu:

pccan,NH3 =

PNH3 + Pestom,NH3

Rin + Ronms Ritom N
1 -1
(Rah + Rb,NH3)> + Rstom,Nl-B + Rexl,Nl-B

-1

5.2 Vertikale Fliisse von Schwebstaub-Parti-
keln

Nach Erisman et al. (1997) lassen sich Depositio-
nen (Fg,) von Schwebstduben aus deren Konzen-
trationen (0,,) und Depositionsgeschwindigkei-
ten vy berechnen:

Faero =VDp 'ppart

Die Depositionsgeschwindigkeit vp kann nach
der folgenden Beziehung abgeschitzt werden:

mit Vbs Standard-Depositionsgeschwin-

digkeit

Die Standard-Depositionsgeschwindigkeit vpg
wird aus der Schubspannungsgeschwindigkeit und
der Windgeschwindigkeit mit Hilfe einer stoffspe-
zifischen Korrekturfunktion und der relativen
Luftfeuchte errechnet, wie sie in Erisman et al.
(1997) tabelliert ist. Es wird hierbei zwischen
trockenen und feuchten Akzeptorsystemen sowie
zwischen Spezies unterschieden. Insbesondere ist
die unterschiedliche typische Korngroenvertei-
lung fiir NH,*-, NO5™- und SOf'-haltige Aerosole
zu beriicksichtigen (vgl. z.B. Kleeman und Cass
1998, Mehlmann und Warneck 1995).

5.3  Mikrometeorologische Bestimmung von
Bestandeshohe, Verschiebungshohe und Rau-
higkeitslinge

Aus den Impulsflussdaten (Fy,), die mit Hilfe des
Ultraschallanemometers gewonnen wurden, lassen
sich die den Bestand charakterisierenden Parame-
ter Bestandeshohe h, Verschiebungshohe d und
Rauhigkeitsldnge fiir den Impulsfluss zy, aus dem
logarithmischen Hohenprofil ableiten. Fiir neu-
trale Schichtung wird gemeinhin angenommen:
d=0,63h
Z0m = 0,1 h
Dann ergibt sich



h= “m
0,1-exp . 0,63
V Fm
mit Fn Impulsfluss (aus Messung mit

Ultraschallanemometer)

Die sich hieraus rein rechnerisch ergebende
Bestandeshohe £ lag im Mittel bei ca. 15 m, wih-
rend das Impuls- bzw. Spurengassenkenniveau (d
+ Zom bzw. d + zp4) bei 10,5 m iiber dem Boden
lag.

5.4  Berechnung der trockenen Deposition
von Stickstoffdioxid

Stickstoffdioxid (NO,) ist ein vergleichsweise
reaktionstriges Gas, dessen mittlere Depositions-
geschwindigkeit vy, etwa 0,1 cm s™ < vp < 0,2 cm
st betrigt (z.B. Johannson 1987, Hov et al. 1987,
Ibrom 1993). D.h., aus 1 ug m~ NO, werden im
Mittel 0,1 bis 0,2 kg ha™ a™' N deponiert.

Wegen der vergleichsweise geringen Fliisse
werden die Jahresfliisse mit diesen Werten ge-
schitzt.

5.5 SchlieBung von Datenliicken bei me-
teorologischen Parametern zur Flussbestim-
mung

Durch bauliche Verzogerungen konnten die me-
teorologischen Messungen am Messturm in 25 m
Hohe (siehe Ddmmgen et al. 2005) erst ab April
2002 kontinuierlich durchgefiihrt werden, wih-
rend die Konzentrationsmessungen bereits seit
September 2001 erfolgten. Zur SchlieBung der
sich ergebenden Datenliicke wurden meteorologi-
sche Messungen zur Windgeschwindigkeit, Luft-
temperatur, relativen Luftfeuchte und Global-
strahlung iiber der Freifliche in 10 m bzw. 2 m
tiber Grund herangezogen. Da hier ebenfalls von
September bis Dezember 2001 grofle Messausfille
zu verzeichnen waren, konnte nur eine 3monatige
Messliicke von Januar bis Mérz 2002 geschlossen
werden.

Die Ubertragung der Messungen am 10 m-
Turm der Freifliche auf den 25-m-Turm iiber
Wald wurde fiir die meteorologischen Gréfien aus
Korrelations- bzw. Regressionsanalysen fiir einen
definierten Zeitraum (Juni 2003 mit n < 1440
Datensitzen) geschlossen.
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5.4.1  Lufttemperaturen

Die Lufttemperaturen auf der Freifldche und am
Turm sind in Abbildung 5.3 einander gegeniiber-
gestellt.
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Abbildung 5.3
Zusammenhang zwischen Lufttemperaturmessungen
auf der Freifliche (& =2 m) und am Turm (h = 25 m)

Es ergab sich der folgende lineare Zusammen-
hang:
tzsm = tzm '0,64"1‘6,67
R*=0.82

mit bm Lufttemperatur in 2 m Messhohe [°C]
tsm  Lufttemperatur in 25 m Messhohe [°C]

5.4.2  Windgeschwindigkeiten
Die Windgeschwindigkeiten tiber der Freifldche

und am Turm sind in Abbildung 5.4 miteinander
verglichen:
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Windgeschwindigkeit Turm 25 m [m s

0 2 4 6 8
Windgeschwindigkeit Freifliche 10 m [m s

Abbildung 5.4
Zusammenhang zwischen Windgeschwindigkeiten auf
der Freifldche (& = 10 m) und am Turm (4 = 25 m)
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Fiir den Vergleich der Windgeschwindigkeiten
ergab sich der in Abbildung 5.4 dargestellte Zu-
sammenhang mit folgender Regressionsbezie-
hung:

R*=0,50

Windgeschwindigkeit in 10 m
Messhohe [m s'l]
Upsm Windgeschwindigkeit in 25 m
Messhohe [m s’l]

mit Uiom

5.4.3  Relative Luftfeuchte

Bei der relativen Luftfeuchte konnte folgender
Zusammenhang (vgl. Abbildung 5.5) gefunden
werden:

R2=0,77

mit RH,,  rel. Feuchte in 2 m Messhohe [%]
RH,s,, rel. Feuchte in 25 m Messhohe [%]
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Abbildung 5.5

Zusammenhang zwischen Luftfeuchtemessungen auf
der Freifldche (h =2 m) und am Turm (4 = 25 m)

5.4.4  Globalstrahlung und Nettostrahlung

Fir die Globalstrahlung wurde folgende Bezie-
hung abgeleitet (Abbildung 5.6):

R*=0,78
mit Ryom Globalstrahlung in 2 m Messhohe
[W m?]
Rg25m Globalstrahlung in 25 m Messhohe

[Wm”]

400

200

0

Globalstrahlung Turm 25 m

-200
200 0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Globalstrahlung Freifliche 2 m [W m?]

Abbildung 5.6
Zusammenhang zwischen Globalstrahlungsmessungen
auf der Freiflache (h =2 m) und am Turm (4 = 25 m)

Die Nettostrahlung wurde auf der Freifldche
nicht gemessen, so dass eine Beziehung aus der
Globalstrahlung (Abbildung 5.6) abgeleitet wurde:

Riet25m = Rg 25m 0,85+0,00

R?= 1,00
mit Ry>sm  Globalstrahlung in 25 m Messhhe
[W m?]
Ruetosm Nettostrahlung in 25 m Messhohe
[W m?]
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Abbildung 5.6
Zusammenhang zwischen Nettostrahlung und Global-
strahlung am Turm (4 = 25 m)

5.4.5  Datenliicken durch Messausfdlle

In der restlichen Untersuchungszeit traten nur
vereinzelt Datenliicken durch Messausfille im
Zeitbereich von Stunden auf. Diese wurden bei
der Bearbeitung der Datensédtze programmtech-
nisch erfasst und durch ein einfaches Interpolati-
onsverfahren geschlossen.



5.5 Modellierung des Bodenwasserhaushalts
mit dem Wasserhaushaltsmodell SIMPEL

Die Anpassung eines Wasserhaushaltsmodells auf
den Hauptuntersuchungsstandort verfolgt das Ziel,
einerseits Wasserflussraten zur Berechnung der
Stoffaustriage zur Verfiigung zu stellen, anderer-
seits fiir das Widerstandsmodell zur Depositions-
schitzung Vergleichsdaten zur Modellierung des
latenten Wirmeflusses zu liefern. Innerhalb des
ANSWER-Experiments wurde das Modell
SIMPEL eingesetzt, das bereits auf mehreren
Monitoringflichen aus dem deutschen Level II-
Messnetz angewendet wurde (Hormann 1997,
Hormann et al. 2003). SIMPEL ist ein einfaches
Einschicht-Speichermodell, welcher als Durch-
laufspeicher mit Uberlauf konzipiert ist (Abbil-
dung 5.7). Wesentliche Parameter zur Steuerung
des Bodenwasserhaushalts sind die Feldkapazitit,
der permanenten Welkepunkt, die Wurzeltiefe,
einen die Durchlidssigkeit beschreibenden Para-
meter und der kritische Wassergehalt (), un-
terhalb dessen die Bdume die Transpiration ein-
schrianken. Das Interzeptionsmodul wurde fiir die
vorliegende Anwendung ausgeschaltet, da die
Interzeption aus der Messung von Freilandnieder-
schlag und Kronentraufe bekannt ist.

Nieder- Interzeptions-
schlag verdinstung

Interzeption Eva.po-.
(Uberlauf) transpiration

Kronentraufe

(Tiefen-)Sickerung

Abbildung 5.7:
Das Speichermodell SIMPEL (schematisch, verdndert
nach Hormann 1997)

Aus den mehreren vorhandenen Verdun-
stungsmodellen wurde eine gegeniiber dem oben
genannten Ansatz vereinfachte Version des Pen-
man-Monteith-Modells gewihlt.

Das Modell wurde anhand von direkt gemes-
senen Bodenwassergehalten (TDR) in Augusten-
dorf aus den Jahren 2002/2003 kalibriert (Abbil-
dung 5.8). Fiir die Messstandorte Sandkrug und
Holdorf dienten hierzu die in 2 Bodentiefen ge-
messenen Saugspannungen. Als Kalibriergrofie
wurde nur 6 verwendet. Der Vergleich von
gemessenen und simulierten Wassergehalten im
Speicherkompartiment ergibt mit Ausnahme des
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zweiten Halbjahres 2003, in dem das Modell die
Dynamik der Speicherinderungen nur in ge-
diampfter Form wiedergibt, eine zufriedenstellende
Ubereinstimmung (Abbildung 5.8).

——gemessen - - : SIMPEL —— Kronentraufe
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Abbildung 5.8

Mit SIMPEL  modellierte ~ Bodenwassergehalte
(SIMPEL) sowie gemessene Bodenwassergehalte (ge-
messen) und Kronentraufe fiir den Standort AUKIW1
im Zeitraum 01/2002 — 12/2003.

5.6 Kronenraumbilanzmodelle

Die mittels offener Sammler untersuchten
Bestandesniederschldge sind lediglich Teilfliisse
der N-Verbindungen, die iiber die Atmosphire in
Waldokosysteme gelangen. N-Fliisse, die bereits
im Kronenraum vom Bestand adsorbiert werden
bleiben hingegen unberiicksichtigt. Kronenraum-
bilanzmodelle versuchen diese Prozesse mittels
verschiedener Konzepte abzubilden. Im Rahmen
dieser Untersuchung werden die Modelle von
Ulrich (1994) und Draaijers (Draaijers und Eris-
man 1995) eingesetzt. Beide Modelle beruhen auf
dem Vergleich von Stofffliissen mit dem Frei-
landniederschlag und der Kronentraufe (bzw.
Bestandesniederschlag).

5.6.1 Das Kronenraumbilanzmodell nach Ul-
rich

In dem Ansatz von Ulrich (1994) wird die
Interzeptionsdeposition (ID,) fiir Spezies A, die
nicht aufgenommen oder ausgewaschen werden,
aus der Differenz von Bestandesniederschlag
(BN,) und Freilandniederschlag (Niederschlags-
deposition ND,) geschitzt. Die Interzeptionsdepo-
sition ID, entspricht der Summe von trockener
partikuldrer (IDp,, o) und gasformiger Deposition
(IDgs, a). Die Gesamtdeposition (GD,) ist die
Summe von Niederschlagsdeposition und Inter-
zeptionsdeposition.

GDA = NDA + IDA
IDA = IDpart, At IDgas, A

IDy=BN,-ND, A=Na,Cl SO0,
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Die partikuldre Deposition (/Dp,y, o) Wird unter
der Annahme, dass die Partikelgroflenverteilung
fiir alle Stoffe dhnlich ist, aus dem Verhéltnis von
Interzeptionsdeposition und Niederschlagsdeposi-
tion von Na geschitzt:

_ IDy,

fNa - NDNa

IDpart,A = fNa *NDyp
A =H, K, Mg, Ca, Mn, Al, Fe, NH,, CI, SO,, NO;

Es wird angenommen, dass keine gasformige
Deposition von Metall-Kationen stattfindet.

IDgas, A= O
A =Na, K, Mg, Ca, Mn, Al, Fe

Die gasformige Deposition von SO,, HCI,
HNO; und NH; wird aus der Differenz von Inter-
zeptionsdeposition und partikuldrer Deposition
geschitzt:

ID,y p =ID, —ID

gas,

part,A = BNy —NDy _IDpart,A

A = NH4, Cl, SO4, NO}

Die gasformige Deposition von SO,, HCI und
HNO; bewirkt einen &dquivalenten Eintrag, die
Deposition von NH, eine Konsumption von Pro-
tonen:

IDgas,H = IDgas,SOZ + IDgas,Cl + IDgas,NO3 - IDgas,NH4

Wenn die partikuldre Deposition von NH, und
NO; grofBer als die Differenz BN,y — ND, ist, kann
keine gasformige Deposition berechnet werden.

Die Differenz zwischen Bestandesniederschlag
und Gesamtdeposition wird als Kronenraumaus-
tausch (CE,) interpretiert. Positive Werte bedeu-
ten Auswaschung aus dem Kronenraum (Le-
aching), negative Werte Aufnahme im Kronen-
raum:

CEA :BNA —GDA :BNA —NDA —IDA

Aus dem Berechnungsschema ergibt sich, dass
fiir NH4 und NOj; entweder gasformige Deposition
(wenn ID,, < BNy — NDg) oder Kronenraumauf-
nahme (wenn ID,,, > BNy — NDjg) berechnet wer-
den kann. Da beide Prozesse gleichzeitig auftreten
konnen, stellt das Ulrich-Modell in jedem Fall
eine Unterschitzung der Gesamtdeposition dar.

5.6.2  Das Draaijers-Modell

Das Modell von Draaijers (Draaijers und Erisman
1995) stellt eine Modifikation des Ulrich-Modells
hinsichtlich der NHy-Deposition dar. Nach dem
Modell kann der Kronenraumaustausch der basi-
schen Kationen (K, Mg, Ca) auf zwei Prozesse
zuriickgefiihrt werden:

e Jeaching in Verbindung mit der Exkretion

schwacher Sduren (weak acids, wa)
e Kationenaustausch gegen NH," und H*

CEximgrca = CEwy —CEx NH4

Die Menge der schwachen Sduren (wa) kann
aus der Ionenbilanz oder liber empirische Modelle
(z.B. Oliver et al. 1983) geschitzt werden. Die
Interzeptionsdeposition von schwachen Siuren
(ID,,) wird als gleich gro3 wie die Niederschlags-
deposition (NDy,,) geschitzt. Damit ergibt sich fiir
CE,,:

CE,, = BN, —2 ND,,,

Der Anteil des Leachings basischer Kationen,
der auf die Exkretion schwacher Sduren zuriickge-
fiihrt werden kann, wird als Exkretionsfaktor (EF)
definiert:

EF CEwa

CEx Mg+Ca

Damit ergibt sich fiir die Aufnahme von NH4*
und H™:

—CEginn4 = CER ymgsca —CEwa
= CEg img+ca - (1= EF)

Die Anteile von H' und NH," am Aus-
tauschprozess werden von Draaijers und Erisman
(1995) unter der Annahme geschitzt, dass H' eine
6fach so hohe Austauscheffizienz wie NH," be-
sitzt (relative Effektivitit der NH,*/H*-Aufnahme,
sog. Draaijers-Faktor). Diese Annahme beruht auf
empirischen Untersuchungen an einem Douglasi-
enbestand in den Niederlanden (van der Maas et
al. 1991, zit. nach Draaijers und Erisman 1995).

CEy = CEy NH4
1 [ BNy 1 NDy ]

6

BNnps 2 NDypy

—CENpy =—CEyynng —CEy



Damit kann die Gesamtdeposition von NH,"
und H* geschiitzt werden:

GDA :BNA—CEA—NDA
A=H,NH,

Die Giiltigkeit des bisher verwendeten Wertes
fir die relative Aufnahmeeffektivitit sollte aber
im Rahmen dieser Untersuchung gepriift werden.
Es wird vermutet, dass der Faktor unter anderem
auch von Baumart, Erndhrungszustand, Jahreszeit
abhingig ist.
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6 Witterung, Spurengas- und Schwebstaub-Inhaltsstoff-Konzentrationen in der
Umgebungsluft und in den Bestiinden des ANSWER-Projekts

S. Schaafl, U. Déimmgenl, K. Mohrz, H. Meesenburg3

6.1 Witterung im Weser-Ems-Gebiet

Monatliche Mittel der am Standort gemessenen
meteorologischen Grofien lassen eine Bewertung
im Hinblick auf die zeitliche und 6rtliche Repri-
sentativitit der Konzentrationsmessungen und
Flussbestimmungen zu. Im folgenden sollen daher
die Klimaparameter Lufttemperatur und Nieder-
schlag, wie sie innerhalb des ANSWER-Projekts*
am Standort Augustendorf im Untersuchungszeit-
raum aufgezeichnet wurden, beschrieben und mit
langjdhrigen Mitteln der Station Friesoythe-
Edewechterdamm (Quelle: Deutscher Wetter-
dienst DWD), stellvertretend fiir das Klima des
Weser-Ems-Gebietes, verglichen werden.

Die Abbildungen 6.1 und 6.2 zeigen den Ver-
lauf der Lufttemperatur und Niederschlagsmenge
sowie deren langjdhrige Mittel. Hieraus folgt, dass
die beiden Versuchsjahre als untypisch im Hin-
blick auf die Lufttemperatur und Niederschlagsta-
tigkeit, 2002 als warm-feuchtes Jahr, 2003 als
warm-trockenes Jahr zu charakterisieren sind.

Fir das gesamte Untersuchungsgebiet ldsst
sich das Witterungsgeschehen wie folgt charakte-
risieren: Der Temperaturverlauf in den Jahren
2002 und 2003 zeichnet sich durch sehr warme
Sommer und einen iiberdurchschnittlich warmen
Winter 2001/2002 aus (Abbildung 6.1). Lediglich
die Monate Oktober und November 2002 und
Februar und Oktober 2003 waren kilter als das
langjdhrige Mittel. Mit 10,4°C und 10,0°C lagen
die Jahresmitteltemperaturen um 1,7 bis 2,1 K
iiber dem langjidhrigen Mittel.

Das Versuchsjahr 2002 wird durch seine grofle
Niederschlagstitigkeit mit hohen Regenfillen in
den Sommermonaten Juni und August und im
Oktober bestimmt (Abbildung 6.2). Im Vergleich
zum langjdhrigen Mittel wurden 2002 etwa 100
mm mehr Niederschlag gemessen. Dagegen war
das Jahr 2003 im gesamten Bundesgebiet durch
anhaltende Trockenheit gekennzeichnet, was sich
auch an den Versuchsstandorten, hier jedoch in
stark abgeschwichter Form, zeigte.

25

- - langjahriges Mittel
204— —2002
— 2003

Temperatur [C]
3>

Monat
Abbildung 6.1:
Vergleich langjéhriger mittlerer Monatstemperaturen
(DWD-Station  Friesoythe-Edewechterdamm  1949-
2003) und der entsprechenden Temperaturen der Jahre
2002 und 2003.

! Bundesforschungsanstalt fiir Landwirtschaft, Institut fiir Agrarokologie, Bundesallee 50, 38116 Braunschweig,

stefan.schaaf@fal.de

2 Landwirtschaftskammer Weser-Ems, Mars-la-Tour-Str. 9-13, 26121 Oldenburg
3 Niedersichsische Forstliche Versuchsanstalt, Gritzelstr. 2, 37079 Gottingen

4 Zum Konzept des ANSWER-Projekts siehe Mohr et al. (2005a) und Dammgen et al. (2005a), zu den Standorten Mee-
senburg und Mohr (2005), zu den verwendeten Messverfahren und Modellen Dammgen et al. (2005b) und Schaaf und
Meesenburg (2005), zu den Ergebnissen Schaaf et al. (2005), Mohr et al. (2005b) sowie Meesenburg et al. (2005).
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Abbildung 6.2:

Vergleich langjidhriger Niederschlige (DWD-Station
Friesoythe-Edewechterdamm 1949-2003) und der Nie-
derschlédge der Jahre 2002 und 2003.

So waren Friihjahr 2003 noch relativ und der
Herbst 2003 durchschnittlich feucht, wihrend der
Sommer, insbesondere der Monat August, mit ca.
60 % geringeren Niederschldgen zu trocken war.
Im Vergleich zum langjdhrigen Mittel von 785
mm a”' wurden fiir das gesamte Jahr 2003 aller-
dings nur eine etwa 70 mm (entsprechend ca.
10%) geringere Niederschlagsmenge gemessen als
im Durchschnitt. Deutlich groer war das Nieder-
schlagsdefizit 2003 an den Standorten Herrenholz
und Holdorf (-25 %) und in Sandkrug (-20 %).

6.2 Konzentrationen von Ammoniak-, Stick-
stoffdioxid-, Schwefeldioxid- und Ozon-Kon-
zentrationen in Augustendorf und Herrenholz

Im Hinblick auf die mogliche Ubertragbarkeit der
in Augustendorf bestimmten Fliisse wurden am
Standort Herrenholz mit IVL-Passiv-Sammlern
mittlere Konzentrationen auf der Freifliche von
NH;, NO,, SO, und O; bestimmt und mit den
entsprechenden Konzentrationen in Augustendorf
verglichen.
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Abbildung 6.3:
Vergleich von Monatsmitteln der NH;-Konzentrationen
in Augustendorf und Herrenholz.
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Abbildung 6.4:

Vergleich von Monatsmitteln der NO,-Konzentrationen

in Augustendorf und Herrenholz.
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Abbildung 6.5:
Vergleich von Monatsmitteln der SO,-Konzentrationen
in Augustendorf und Herrenholz.
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Abbildung 6.6:
Vergleich von Monatsmitteln der O;-Konzentrationen
in Augustendorf und Herrenholz.

Alle betrachteten Konzentrationen (mit Aus-
nahme von SQO,) sind hoch miteinander korreliert;
die Steigung b der Ausgleichsgeraden ist nahe bei



1: NH;: R* = 0,87, b = 1,29; NO,: R* = 0,87, b =
1,11; SO»: R*= 0,51, b =1,19; 05: R* = 0,93; b =
1,01 (vgl. Abbildungen 6.3 bis 6.6). Fiir Ammoni-
ak ergibt sich hieraus eine durchschnittlich um
etwa 30 % hohere Belastung in Herrenholz, wih-
rend die Unterschiede zwischen den Konzentra-
tionen der anderen Luftinhaltsstoffe deutlich ge-
ringer sind.

6.3  Messungen der NH;-Konzentrationen
mit Passivsammlern in der Umgebungsluft an
den Messstellen Augustendorf, Holdorf und
Sandkrug

An den Messstandorten Augustendorf, Holdorf
und Sandkrug wurden die NHj;-Konzentrationen
mit Passivsammlern in unterschiedlichen Hohen
tiber dem Bestand und im Bestand gemessen. Die
Ergebnisse dieser fast 34 Monate dauernden Mes-
sungen (9.6.2001 bis 6.4.2004) sind in den Abbil-
dungen 6.7 und 6.8 dargestellt. Der Mittelwert
betrug iiber den Bestinden in Holdorf 8,6 ug m”
NH; sowie in Sandkrug 5,7 ug m> NH;. In Augu-
stendorf betrugen die unter vergleichbaren Bedin-
gungen wie in Holdorf und Sandkrug, jedoch in
einem kiirzeren Messzeitraum (9.4.02 bis 2.9.03,
Abbildung 6.9) gemessenen NH;-Konzentrationen
tiber dem Bestand im Mittel 8,2 pg m>.

Im Kronenraum traten deutlich geringere NH;-
Konzentrationen auf. In Holdorf lagen sie mit 4,7
ug m” im Mittel 45 % unter den AuBenluftkon-
zentrationen. In Sandkrug und Augustendorf redu-
zierten sich die NH;-Konzentrationen im Kronen-
raum lediglich um 22 bzw. 19 %. Moglicherweise
sind hierfiir Unterschiede der Kronenraumsruktur
zwischen den Standorten verantwortlich.

An den Zeitreithen wird die hohe zeitliche
Variabilitidt der 2-Wochen-Mittelwerte ersichtlich.
In Perioden der Diingerausbringung wurden in
Holdorf hiufiger AuBenluftkonzentrationen von
iiber 15 ug m~ NHs, in Sandkrug solche von 10
pug m> NHj festgestellt. Maximalwerte von iiber
25 ug m” im 2-Wochen-Mittel wurden innerhalb
der 2-jdhrigen Messperiode an dem emittentenna-
hen Messstandort Standort Holdorf dreimal, in
Sandkrug dagegen nur einmal festgestellt. Die
horizontalen Unterschiede waren in diesen Peri-
oden am hochsten. Innerhalb der kiirzeren Mes-
speriode in Augustendorf traten Konzentrations-
spitzen von iiber 15 pg m™ nur wenige Male zwi-
schen Mirz und April 2003 auf.

In den Sommer- und insbesondere in den
Wintermonaten gingen die Immissionskonzentra-
tionen deutlich, in Holdorf auf Werte um 5 pug m™,
in Sandkrug um 3 ug m™ NH; zuriick. Das niedri-
gere Niveau und die geringere horizontale Diffe-
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renzierung ldsst auf entsprechend geringere Ab-
scheideraten im Kronenraum schliefen.
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Abbildung 6.7:

2-Wochen-Mittel der NHs-Konzentrationen in der Luft
innerhalb der Bestinde (innen) und ca. 2 m iiber den
Bestinden (auen) in Holdorf
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Abbildung 6.8:

2-Wochen-Mittel der NH;-Konzentrationen in der Luft
innerhalb der Bestinde (innen) und ca. 2 m iiber den
Besténden (auBen) in Sandkrug
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Abbildung 6.9:
2-Wochen-Mittel der NH;-Konzentrationen in der Luft

innerhalb der Bestinde (innen) und ca. 2 m iiber den
Bestinden (auflen) in Augustendorf
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Abbildung 6.10:

Prozentuale Abweichung der NH;-Konzentrationen
tiber dem Bestand gegeniiber den NH;-Konzentrationen
im Bestand.

Regionale Unterschiede der NH;-Konzen-
trationen sind nicht nur Folgen unterschiedlicher
Emissionen, sondern deuten auf voneinander
abweichende NH;-Fliisse in den Bestinden hin.
Abbildung 6.10 zeigt, dass in der iiberwiegenden
Zeit die NH;-Konzentrationen iiber allen Bestidn-
den hoher als im Kronenraum lagen, somit ein
deutlich abwirts gerichteter NHj;-Fluss vorlag.
NH;-Konzentrationen iiber dem Bestand, die unter
denen im Bestand liegen, deuten auf eine mal-
gebliche NH;-Emission aus dem Bestand hin. In
Holdorf trat diese Situation in den 24 Untersu-
chungsmonaten viermal, in Sandkrug siebenmal
auf. In Augustendorf wurde mit 3 prégnanten
Emissionsphasen innerhalb der 17-monatigen
Messperiode eine dhnliche Hiaufung wie in Hol-
dorf festgestellt. Stirkere Emissionen wurden
durch  Unterschreitungen  der  AufBenluft-
konzentrationen um 130 bis 140 % gegeniiber den
Konzentrationen im Bestand in Sandkrug und
Augustendorf festgestellt (Abbildung 6.10). Dem-
gegeniiber lagen die NH;-Konzentrationen im
Bestand in Holdorf generell deutlich unter den
Werten in der AuBenluft. Dies ist vermutlich auch
auf eine einheitlichere Oberflachenstruktur dieses
Kiefernbestandes zuriickzufithren, wodurch der
Luftaustausch geringer als in Augustendorf und
Sandkrug sein diirfte.

Die zwischen Januar 2002 bis Oktober 2003 an
3 Standorten (Augustendorf, Holdorf, Sandkrug)
gleichzeitig gemessenen NHj;-Konzentrationen
gibt Abbildung 6.11 wieder. Wenngleich die
Messhohen z.T. deutlich voneinander abweichen,
wird das Belastungsniveau in rdumlich und zeitli-
cher Ausprigung deutlich erkennbar.

Zeitweilig hohe NH;-Konzentrationen von
iiber 12 ug m~ im 4-Wochen-Mittel wurden an
Standorten Augustendorf und Holdorf gemessen.
Uber den gesamten Vergleichszeitraum waren die
mittleren NH;-Konzentrationen mit 8,5 bzw. 8,8
pg m” hier nahezu gleich.
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Abbildung 6.11:
4-Wochen-Mittel der NH;-Konzentrationen in der Luft
an drei Messtandorten

Auf der Freifldche in Augustendorf war das Bela-
stungsniveau in der Messhohe von 5,3 m mit 4,6
pug m” im Mittel deutlich niedriger. Am Standort
Sandkrug lagen die NH;-Konzentrationen in einer
Messhohe von ca. 20 m in vergleichbarer Grofien-
ordnung (5,8 ug m”). Hier spielt vermutlich die
geringere Anzahl von tierhaltenden Betrieben in
der ndheren Umgebung eine entscheidende Rolle.

In Augustendorf wurden Konzentrations-
messungen mit IVL-Passiv-Sammlern in ca. 4 m
Hohe und mit Blatter/Neftel-Sammlern in ca. 2 m
tiber dem Bestand vorgenommen. Die IVL-
Sammler wurden im vierwochigen Rhythmus
beprobt, die Blatter/Neftel-Sammler im wochent-
lichen Rhythmus. Der Wechsel erfolgte wie bei
den Denudern dienstags, so dass die Expositions-
zeitriume (mit Ausnahme der Stunden des Wech-
selns, bei denen die Denuder nicht laufen) iiber-
einstimmen. In Kronenhohe befanden sich IVL-
Sammler in 15 m Hohe am Turm und Blatter/
Neftel-Sammler in gleicher Hohe zwischen Turm
und Stamm einer benachbarten Kiefer.
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Abbildung 6.12:

Vergleich von Monatsmitteln der NH;-Konzentrationen
im Bestand in Stammnéhe und am Turm, gemessen mit
IVL-Sammlern (NFV) und Blatter/Neftel-Sammlern
(LWK)

Die Zusammenhinge zwischen den Konzentratio-
nen werden in Abbildung 6.12 veranschaulicht.



Die beiden Sammler spiegeln unterschiedliche
Abstinde zur wirksamen Senke wider. Bedenkt
man, dass der typische Fehler dieser Messungen in
der GroBenordnung von 0,5 ug m™ liegt, so ist die
Ubereinstimmung akzeptabel.

6.4  Untersuchungen zur Reprisentativitit
der Konzentrationsmessungen iiber der Frei-
fliche im Hinblick auf die Verhéltnisse iiber
und im Bestand

Die Messungen iiber der ,,Freifliche® sollten dazu
dienen, relevante Konzentrationen fiir die Berech-
nung der Fliisse zwischen Bestand und Atmosphi-
re zu gewinnen. Urspriinglich war angenommen
worden, dass eine Messhohe von etwa 5,5 m einer
Hohe von etwa 2 bis 3 m iiber d + z, des auf der
Lbreifliche” wachsenden, offenen und jungen
Kiefernbestandes entspricht. Dies sollte experi-
mentell belegt werden.

Ein Vergleich von iiber und im Bestand ge-
messenen Konzentrationen mit den iiber der Frei-
fliche gemessenen zeigt, dass die Messungen am
Turm im Bestand in 15 m Hohe und die Denuder-
Messungen in der Freifliache in 5,3 m Hohe recht
gut iibereinstimmen, die Messungen oberhalb der
Bestinde (etwa 10 m iiber d + zg) zwar in der
gleichen GroBenordnung sind, jedoch im Einzel-
fall deutlich voneinander abweichen konnen (Ab-
bildungen 6.13 und 6.14). (Der als x angegebene
Wert in Abbildung 6.13 wird als Ausreifler ange-
sehen.)

12

10

S
Nl

NH, uiber "Freifliche”, 5,3 m [ug m]

2 4 6 8 10 12
NH; im Bestand, 15 m [ug m?]

Abbildung 6.13:

Im Bestand gemessene NHj;-Konzentrationen (IVL-
Passiv-Sammler) und mit Denudern iiber der Freifldche
gemessene Konzentrationen. Monatsmittel. Die Regres-
sion beriicksichtigt den Ausreiler (Februar 2003) nicht.

Die im Bestand durchgefiihrten Messungen
wurden mit Konzentrationsprofilen verglichen.
Hieraus sollte eine Information iiber die Lage der
Messhohe im Bezug auf d und z, erhalten werden.
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Fiir das Profil ergaben d = 2 m und z; = 0,3 m die
hochsten Korrelationskoeffizienten, wenn man die
Konzentrationen gegen die normierte Hohe z,om
auftragt, wobei
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Abbildung: 6.14:
Uber dem Bestand und iiber der Freifliche gemessene
NH;-Konzentrationen (beide mit IVL-Passiv-Samm-
lern) Monatsmittel.

Durch graphische Auswertung von Darstellun-
gen in Abbildungen 6.15 und 6.16 wird deutlich,
dass die Messhohe im Wald 2,5 bis 4 m iiber d +
2o liegen kann.
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Abbildung 6.15:

Einordnung der Konzentrationsmessung im Bestand
(Mast, z = 15 m, pyys = 6,4 ug m™) in das Profil ober-
halb der ,Freifliche”. Der normierten Hohe des
Schnittpunktes der Regressionsgeraden entspricht ein z
=4,5 mbzw. von d + 7y + 2,2 m (Juli 2003).
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Abbildung 6.16:

Einordnung der Konzentrationsmessung im Bestand
(Mast, z = 15 m, pyys = 6,4 ug m™) in das Profil ober-
halb der ,Freifliche”. Der normierten Hohe des
Schnittpunktes der Regressionsgeraden entspricht ein z
=6,5 m bzw. von d + 75 + 4,2 m (Juni 2003).

6.4.1  Regionaler Vergleich

Die zeitliche und die rdumlich Reprisentativitit
der gemessenen Konzentrationen ist zu untersu-
chen.

Konzentrationsmessungen tiiber ldngere Zeit-
rdume wurden in Holdorf und Sandkrug durchge-
filhrt. Sie wurden allerdings mit anderen Mess-
methoden durchgefiihrt und sind nur bedingt ver-
gleichbar.

6.4.1.1  Nasschemische Messungen der NH,-
Konzentrationen in der Umgebungsluft
an den Messstellen Holdorf und Sand-
krug

Die Ergebnisse der bereits seit 1996 auf nassche-
mischem Wege mit Hilfe von Impingern durchge-
fiihrten Messungen der NH,-Konzentrationen in
der Luft tiber den Bestinden Holdorf und Sand-
krug sind in Abbildung 6.17 dargestellt. Sie zeigt
das erwartete Bild mit Konzentrationsmaxima im
Frithjahr. Bis zum Projektbeginn 2001 war ein
leicht riicklaufiger Trend festzustellen.

Das unterschiedliche Konzentrationsnivau der
beiden Messstellen ist erkennbar. Der Mittelwert
der zwischen 1996 und 2001 gemessenen NH,-
Konzentrationen betrédgt fiir Holdorf 5,9 und fiir
Sandkrug 3,6 ug m™ N.

Sandkrug
IR 3 - - - -Holdorf

NHx - Konzentrationen in der
Luft

o n & m“m"'g]

Woche des Jahres
1996 1997 1998 1999 2000 2001

Abbildung 6.17:
Verlauf der NH,-N-Konzentrationen in der Luft iiber
den Kiefernbestinden in Holdorf und Sandkrug.

Der bereits bei den NH;-Konzentrationen
festgestellte 2-gipflige Verlauf wird in jedem
Jahresgang der NH,-Konzentrationen mehr oder
minder deutlich. Lediglich im nasskalten Jahr
1998 kam dieser durch die langfristige Boden-
vernassung, die damit verbundene Zeitverzoge-
rung bei der Giilleausbringung und die reduzierte
NH;-Freisetzung deutlich weniger zum Ausdruck.
Nach der messtechnischen Umstellung im April
2002 lagen die gemessenen NH,-Konzentrationen
mit 14,6 ug m> N in Holdorf und 9,8 pg m™ N in
Sandkrug deutlich iiber den Vorjahreswerten (Ab-
bildung 6.18).

NHx - Konzentrationen in der Luft
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Abbildung 6.18:
Verlauf der NH,-Konzentrationen in der Luft iiber den
Kiefernbestinden in Holdorf und Sandkrug.

Das Impinger-Verfahren ist kein wohldefi-
niertes Verfahren. Es ist zwar anzunehmen, dass
die Differenz zu den parallel gemessenen NH;-
Konzentrationen aus dem zusétzlich erfassten
Anteil von partikulirem NH, herriihrt; ob diese
Annahme quantitativ belastbar ist, soll ebenfalls
untersucht werden. Der Vergleich von NH;-N-
Konzentrationen (Passiv-Sammler) und NH,-N-
Konzentrationen (Impinger) in Holdorf und Sand-
krug (Abbildungen 6.19 und 6.20, vgl. Abbildung
4.27 und 4.28) macht deutlich, dass die Annahme
qualitativ zutrifft. Sie lasst ebenfalls erkennen,
dass die NH;3-Belastung in Sandkrug geringer, die
Schwebstaub-N-Belastung aber offensichtlich
deutlich hoher sein sollte.
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Abbildung 6.19:
Vergleich von Monatsmitteln der NH;-N- und NH,-N-
Konzentrationen in Holdorf
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Abbildung 6.20:
Vergleich von Monatsmitteln der NH3-N- und NH,-N-
Konzentrationen in Sandkrug

Nimmt man an, dass die Differenz von NH,-N-
Konzentrationen (Impinger) und von NH;-N-
Konzentrationen (Passiv-Sammler) ein Maf} fiir die
NH4-N-Konzentration im Schwebstaub ist, so
miisste bei groBerrdumig vergleichbaren Schweb-
staub-Konzentrationen ein Zusammenhang mit den
Messwerten in Augustendorf (Denuder-Filter)
erkennbar sein. Abb. 6.21 macht deutlich, dass
dieser Weg nicht gangbar ist: Die Differenz kann in
einem Ausmal} negativ sein, das mit Messfehlern
nicht mehr zu beschreiben ist; ein Zusammenhang
mit den Daten aus Augustendorf ist weder fiir Hol-
dorf noch fiir Sandkug zu erkennen.

Dagegen ldsst sich beim Vergleich der mit
Passiv-Sammlern erhaltenen Konzentrationen
iiber dem Wald (Abbildungen 6.22 und 6.29)
erkennen, dass es angemessen ist, fiir Holdorf von
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mit Augustendorf vergleichbaren Belastungen
auszugehen; in Sandkrug ist die NHj;-Belastung
groBBenordnungsmdBig halb so grofl wie in Augu-
stendorf. Die relativ gute Korrelation deutet dar-
auf hin, das bei gleichen Quelltypen offenbar
unterschiedliche Quellstirken in der ndheren Um-
gebung vorliegen. Dies ist im Einklang mit dem
riumlichen Muster der Emissionsinventare (D6h-
ler et al. 2002).
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Abbildung 6.21:

Vergleich von Monatsmitteln der NH4-N-Konzen-
trationen in Augustendorf (Denuder-Filter-Messungen)
mit den Differenzen aus NHy;-Messungen (Impinger)
und NHj;-Messungen (Passiv) in Holdorf und Sandkrug
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Abbildung 6.22:

Vergleich von Monatsmitteln der NH;-Konzentrationen
iiber Wald in Augustendorf und Holdorf (Passiv-
Sammler)
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Tabelle 6.1:
Monatsmittel der Konzentrationen von Spurengasen und Schwebstaub-Inhaltsstoffen, Augustendorf, Freifliche. Messhohe
5,3 m, Mittelwerte aus Tag- und Nachtmessungen berechnet aus Wochendaten. In pg m™ der angegebenen Spezies.

Gase Schwebstaub-Bestandteile
Jahr Monat NH; HNO, HNO; SO, HC1 NH,;-N NO;-N SO,-S Cl Na
2001 8 5,25 0,22 1,35 1,78 1,84 0,56 1,41 0,51
9 3,31 0,18 0,41 0,85 0,19 1,02 0,49 0,70 0,87 0,37
10 5,68 0,74 0,45 1,72 4,14 2,46 2,36 1,04 0,68
11 3,09 0,70 0,73 1,61 1,02 1,63 1,04 0,81 1,22 0,75
12 2,83 0,73 0,69 1,26 0,47 2,86 1,57 1,35 0,90 0,25
2002 1 3,80 1,42 0,66 2,13 0,46 3,05 1,75 1,58 1,82
2 3,26 0,32 0,58 1,71 1,13 0,75 0,80 1,51
3 5,98 0,29 0,48 1,81 0,32 3,24 1,64 1,43 2,12
4 5,36 0,29 0,52 2,03 0,33 4,26 2,42 2,02 0,84
5 4,39 0,30 0,69 1,62 0,79 3,24 1,30 1,80 0,75
6 3,82 0,38 1,02 1,51 0,67 3,51 0,63 1,52 0,66
7 3,22 0,28 0,57 1,26 0,48 1,74 0,59 1,26 0,85
8 5,59 0,42 0,80 1,50 0,24 2,45 0,85 1,60 0,80
9 4,55 0,40 0,41 1,25 0,18 1,54 0,66 1,05 0,73
10 2,93 0,41 0,25 1,04 0,32 1,78 0,93 0,82 0,86
11 2,37 0,63 0,25 0,72 0,24 3,45 1,77 1,28 1,39
12 2,35 1,31 0,50 2,58 0,43 5,56 1,63 2,13 1,32
2003 1 3,07 1,22 0,61 3,89 0,30 3,32 1,81 1,33 2,49
2 4,44 0,75 0,53 1,81 0,18 5,80 3,03 2,91 1,15
3 9,11 0,63 0,67 2,44 0,38 6,30 3,77 2,32 1,71
4 8,85 0,20 0,30 1,17 0,18 1,80 1,06 0,70 1,19
5 4,69 0,29 0,61 1,71 0,14 2,43 1,20 1,29 0,96 0,39
6 4,16 0,33 1,10 1,18 0,33 1,64 0,74 1,05 1,13 0,18
7 7,11 0,38 2,02 1,07 0,31 1,69 0,62 1,72 0,62
8 5,50 0,57 0,74 1,55 0,41 1,33 0,64 1,09 0,53
9 4,71 0,66 0,77 1,90 0,48 2,80 1,34 1,28 0,83
10 1,64 0,31 0,09 0,60 0,12 0,73 0,55 0,49 0,28
Tabelle 6.2:

Monatsmittel der Konzentrationen von Spurengasen, Augustendorf, Messungen mit Passiv-Sammlern. Freifldche und
Turm. Konzentrationen in ug m™ der angegebenen Spezies.

Augustendorf Freifldche Turm 15 m Turm 25 m
Monat NH; NOZ 03 802 NH; N02 03 SOZ NH; NOZ 03 802

2002 1 3.1 218 312 1.8

2 35 124 494 1.6

3 5.9 87 49.1 1.5
4 10.3 7.9 53 1 6.3 89 605 14 9.4 9.1 651 1.6
5 34 6.5 55 0.1 5 7.7 59 1.4 6.2 7.8 64 1.5
6 3 51 531 21 4.5 7.1 687 1.6 7 72 665 1.7
7 33 58 472 1.1 4,5 63 605 1,6 6,9 6,8 647 19
8 3,1 57 360 09 6,3 79 583 20 8,7 84 683 22
9 3,8 82 360 09 6,5 9.8 494 14 9,7 104 526 1,6
10 2,8 10,6 28,5 1,1 43 142 324 1,6 6,6 160 376 19
11 2,3 12,5 11,8 1,2 44 189 190 15 64 216 179 1.8
12 1,5 13,7 16,5 3,1 2,1 16,5 17,2 34 32 181 21,1 4.1
2003 1 2,4 16,5 342 20 39 180 341 22 49 17,7 362 2,6
2 59 186 248 25 10,7 213 289 33 12,0 21,3 31,6 4,1
3 6.8 92 490 1,8 100 11,0 63,0 25 12,0 11,0 63,0 2,6
4 6,2 77 656 19 82 88 749 24 103 86 804 25
5 33 6,0 544 12 4,9 73 625 15 6,9 72 742 1.8
6 34 6,5 592 13 6,4 6,7 714 18 7,4 6,8 743 0,0
7 4,0 6,8 584 1.2 6,4 77 669 1,6 8,0 75 748 1,8
8 6,2 84 615 1,6 8,8 89 729 20 146 90 785 21
9 4,7 102 369 14 110 123 522 23 10,1 126 604 29

—_
=]

2.1 12,6 264 1 37 163 313 1.6 62 176 36 2
3.8 187 112 14 10 212 13.6 2 6.7 231 16 22
2.1 174 239 15 4.1 19.6 325 2 59 208 272 21
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Abbildung 6.23:

Mittlere Jahresginge der NH;-Konzentrationen an
unterschiedlichen Standorten. Zu Einzelheiten siehe
Text.
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Abbildung 6.24:

Mittlere Jahresgéinge der HNO;-Konzentrationen an
unterschiedlichen Standorten. Zu Einzelheiten siche
Text.
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Abbildung 6.25:
Mittlere Jahresginge der SO,-Konzentrationen an un-
terschiedlichen Standorten. Zu Einzelheiten sieche Text.
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Abbildung 6.26:

Mittlere Jahresgidnge der NH4-N-Konzentrationen an
unterschiedlichen Standorten. Zu Einzelheiten siehe
Text.
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Abbildung 6.27:

Mittlere Jahresgidnge der NOs;-N-Konzentrationen an
unterschiedlichen Standorten. Zu Einzelheiten siehe
Text.
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Abbildung 6.28:

Mittlere Jahresginge der SO,4-S-Konzentrationen an
unterschiedlichen Standorten. Zu Einzelheiten siehe
Text.
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Abbildung 6.29:

Vergleich von Monatsmitteln der NH;-Konzentrationen
iiber Wald in Augustendorf und Holdorf (Passiv-
Sammler)

6.4.1.2  Ammoniak-Konzentrationen am Stand-
ort Bosel

Im Jahr 2002 wurde zwischen dem Niedersichsi-
schen Landesamt fiir C)kologie (NLO), LWK-WE
und FAL vereinbart, am Standort Bosel des NLO
(etwa 20 km NO von Augustendorf) Vergleichs-
messungen von NHj;-Konzentrationen durchzu-
fiihren. Neben den im ANSWER-Projekt einge-
setzten Passiv-Sammlern setzt NLO ein in Erpro-
bung befindliches Konverter-Gerit ein. Die Mes-
sungen mit den Passiv-Sammlern begannen im
August 2002. Das Konvertergerit arbeitet seit Juni
2002 im wesentlichen zufriedenstellend.

Die erheblichen Unterschiede zwischen den
NH;-Konzentrationen in bzw. iiber dem Wald
(Augustendorf) und iiber landwirtschaftlichen
Nutzflichen gehen beispielhaft aus Abbildung
6.30 hervor.
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Abbildung 6.30:

NHj;-Konzentrationen iiber dem Wald, Denuder-Filter-
Daten, und in der Umgebungsluft bei Bosel, Passiv-
Sammler-Daten FAL. Konverter-Daten aus Béchlin et
al. (2003).

6.4.2  Uberregionaler Vergleich

Die Daten aus den beiden vollstindigen
Messjahren 2002 und 2003 sind in Tabelle 6.1
zusammengestellt. Sie werden zundchst mit
gleichartigen Datensitzen verglichen (Abbildun-
gen 6.23 bis 6.28). Hierzu dienen folgende Mess-
stellen:

e FAL, westlich von Braunschweig: eigene
laufende Messungen

e Linden in der Nihe von Gieflen, eigene lau-
fende Messungen

e Rotenkamp, Ostlich von Braunschweig: Zim-
merling et al. (1996b)

e Miincheberg, zwischen Berlin und Frank-
furt/O., und Britz, nordostlich von Eberswalde:
Zimmerling et al. (2000), Zimmerling und
Dammgen (2002).

Die bei Dimmgen und Sutton (2001) zusam-
mengestellten mittleren Konzentrationsdaten fiir
NH; und NH,4-N im Schwebstaub lassen erkennen,
dass die Atmosphire iiber dem Kiefernbestand
von Augustendorf der einer durch intensive Vieh-
haltung geprigten Situation in der Néhe der Tier-
haltungsanlagen selbst entspricht. Hierauf weist
auch der Vergleich der Daten mit denen von
Braunschweig (FAL) hin. Als typische Konzen-
trationen iiber Wildern sind eher solche im Be-
reich von 1 ug m™ anzusehen.

Die Konzentrationen der Sdure HNO; sind
auBlerordentlich gering. Sie entsprechen denen der
FAL; beide sind durch jedoch das hohe NH;-
Angebot gepriagt und entsprechen grofenord-
nungsméBig der jeweiligen Gleichgewichtskon-
zentration. Der Jahresgang folgt der Strahlungs-
intensitét nicht.

Die Konzentrationen des Séurebildners SO,
entsprechen denen der FAL. Sie sind sehr gering.
Die Abbildung 6.25 veranschaulicht den Erfolg
der MafBnahmen zur Luftreinhaltung im vergange-
nen Jahrzehnt (Zu Zeitreihen fiir Konzentrationen
im Raum Braunschweig vgl. Griinhage et al.
1988).

Die in der gesamten Region Nordwest-
Niedersachsen erhohten NHi;-Emissionen fithren
offenbar zu hohen Konzentrationen von Sekun-
dirstiuben, deren  wesentliche Bestandteile
NH,NO; und (NH,),SO, sind. Diese Aerosole
sind jedoch nicht mehr — wie noch vor einem
Jahrzehnt — vornehmlich durch (NH4),SO, ge-
prigt, sondern eher durch NH4;NO;: Der wasser-
losliche Massenanteil am Schwebstaub (PM,5s)
bestand in den Monaten Januar bis Mérz zu etwa
50 % aus NH4NO;, zu etwa 30 % aus (NH,),SOy4
und zu 20 % aus NaCl.



6.4.3  Messungen an Schwebstaub-Inhaltsstof-
fen am Standort Bosel

Im Rahmen eines Projektes fiihrte das Niederséch-
sische Landesamt fiir Okologie (NLO) am Stand-
ort Bosel vom 1.1.02 bis zum 1.4.03 Untersu-
chungen zur Belastung der Umgebungsluft mit
Schwebstduben PM10 durch (Béchlin et al. 2003).
Hierbei wurden auch Staubinhaltsstoffe analysiert.
Ein Vergleich zwischen den in Augustendorf mit
Denuder-Filter-Sammlern bestimmten Daten fiir
einen Teil des Schwebstaubs (den wasserloslichen
Teil mit NH,, NO;, SO4, Cl und Na, genannt {PM
2.5}) ergab im wesentlichen eine gute Uberein-
stimmung: Die Zusammensetzung des loslichen
Teils ist angesichts der Entfernung und der Tatsa-
che, dass in Bosel PM10, in Augustendorf aber
PM2.5 erfasst wurden, im Mittel gut vergleichbar
(Abbildung 6.31).

Augustendorf Bosel

NH, [] no, [ so. [] c |

Abbildung 6.31

Zusammensetzung der Schwebstdube in Augustendorf
(Denuder-Filter-Sammler, PM 2.5, und Bésel, PM 10).
Mittelwert (April 02 bis Mirz 03)

Auffillig ist der groBere Anteil an NH4NOj; in
Augustendorf, ebenso der grofere NaCl-Anteil.
Nahezu 50 Gewichts-% der in Bosel gemessenen
Stdaube entfallen auf die hier beschriebene 16sliche
anorganische Fraktion.

Die wihrend der Zeit von Mérz 2002 bis Ok-
tober 2003 parallel gemessenen Staubinhaltsstofft-
Konzentrationen {PM 2.5} und die gravimetri-
schen Staubkonzentrationen PM 10 in Bosel kor-
relieren recht gut miteinander (Abbildung 6.32).
Bichlin et al. (2003) berichten keine Zeitreihen
von Analysen der Inhaltsstoffe, so dass sich wei-
tergehende Vergleiche verbieten. Es erscheint in
jedem Fall bemerkenswert, dass deutlich erkenn-
bar ist, in welchem Male eine Reduktion von
NH;-Emissionen zur Verringerung der Belastung
der Umgebungsluft mit Schwebstiuben beitragen
konnte.
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Abbildung 6.32:

Zusammenhang zwischen dem loslichem Anteil der N-
und S-Spezies sowie von Na und Cl am Schwebstaub
{PM 2.5} in Augustendorf und der Schwebstaub-
Konzentration (PM 10) in Bosel.
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7  Stoff- und Energiefliisse der im ANSWER-Projekt untersuchten Waldbestinde

K. Mohrl, S. Schaafz, B. Horvéth3, H. Meesenburg3, U. Déimmgen1

7.1  Energiebilanz am Standort Augusten-
dorf

Die Ermittlung von Stofffliissen in oder aus dem
Bestand an dem Versuchsstandort setzt die Kennt-
nis der einzelnen Komponenten der Energiebilanz
(Schaaf und Meesenburg 2004) voraus. Insbeson-
dere ist die Messung bzw. Simulation des latenten
Wirmestroms AE, aus der sich der Bestandeswi-
derstand fiir Wasserdampf und fiir die einzelnen
Spurengase ableiten ldsst, von entscheidender
Bedeutung bei der Quantifizierung der Stofffliisse.

Im ANSWER-Projekt* waren direkte Messun-
gen der latenten Wirme nicht verfiigbar, so dass
diese iiber die Penman-Monteith-Ndherung im
Modell parametrisiert werden musste. Die Anpas-
sung und Qualititssicherung der modellierten
latenten Wérme konnte iiber einen Restgliedver-
gleich mit Hilfe der Energiebilanzgleichung ge-
schehen, wobei die Nettostrahlung und der sensi-
ble Wirmestrom aus direkten Messgroflen zu-
ginglich waren. Der Bodenwirmestrom wurde
parametrisiert.

Abbildung 7.1 zeigt die mit dem Modell be-
rechneten Monatsmittel der einzelnen Kompo-
nenten von Januar 2002 bis Oktober 2003 auf der
Versuchsfliche Augustendorf. Deutlich erkennbar
ist der strahlungsabhingige Verlauf der einzelnen
Komponenten mit Maxima in den Sommermona-
ten. Der latente Warmestrom wird bei ausreichen-
dem Strahlungsangebot fiir Evaporation und Tran-
spiration im wesentlichen von den Niederschlags-
verhéltnissen (siehe Schaaf et al. 2005a, Abbil-
dung 6.2) bestimmt und liegt in den niederschlags-
reichen Sommermonaten des Jahres 2002 deutlich

iiber dem fiihlbaren Wéarmestrom, wihrend zu
deutlich trockeneren Zeiten, vor allem im nieder-
schlagsarmen Monat August des Jahres 2003, der
groBite Anteil der verfiigbaren Energie im fiihlba-
ren Wirmestrom zu finden ist. Der Bodenwir-
mestrom spielt im Vergleich zu den restlichen
Komponenten nur eine untergeordnete Rolle im
Energiehaushalt der Fliche.
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Abbildung 7.1:

Monatsmittel der modellierten Energiebilanzkompo-
nenten (AE = Latenter Wirmestrom, H = fiihlbarer
Wirmestrom und G = Bodenwirmestrom) und der
gemessenen Globalstrahlung (R,), Januar 2002 bis
Oktober 2003, Augustendorf.

Aus der Kenntnis der latenten Warmestrome
erfolgt die Berechnung der Verdunstung bzw.
Evapotranspiration fiir das Okosystem (Abbildung
7.2). Es zeigen sich mit Ausnahme des sehr trok-
kenen August 2003 nur geringfiigige Unterschiede

! Landwirtschaftskammer Weser-Ems, Mars-la-Tour-Str. 9-13, 26121 Oldenburg, k.mohr@lwk-we.de
% Bundesforschungsanstalt fiir Landwirtschaft, Institut fiir Agrarékologie, Bundesallee 50, 38116 Braunschweig
3 Niedersichsische Forstliche Versuchsanstalt, Gritzelstr. 2, 37079 Gottingen

4 Zum Konzept des ANSWER-Projekts siche Mohr et al. (2005) und Ddmmgen et al. (2005a), zu den Standorten Meesen-
burg und Mohr (2005), zu den verwendeten Messverfahren und Modellen Dammgen et al. (2005b) und Schaat und Mee-

senburg (2005).
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im Jahresvergleich der monatlichen Verdunstun-
gen.
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Abbildung 7.2:

Modellierte monatliche Verdunstungsraten (ET) fiir den
Untersuchungszeitraum von Januar 2002 bis Oktober
2003 am Standort Augustendorf.

Im Mittel betrdgt die Verdunstungsrate etwa
520 mm a’l, was ungefihr 75 % des Jahresnieder-
schlages entspricht.

Im Vergleich zu der mit PLATIN ermittelten
Verdunstung liegt die mit dem Bodenwasserhaus-
haltsmodell SIMPEL berechnete Verdunstung mit
ca. 690 mm a”' wesentlich hoher (Abbildung 7.3).
Insbesondere in den Wintermonaten ergeben sich
deutlich hohere Verdunstungsraten, die vorwie-
gend als Interzeptionsverdunstung auftreten. Die
modellierte Interzeption stimmt relativ gut mit der
gemessenen iiberein. Daher kann angenommen
werden, dass PLATIN die Gesamtverdunstung im
Winter unterschitzt. Andererseits liegen die mit
SIMPEL geschitzten Evapotranspirationsraten
deutlich iiber den ermittelten Raten fiir vergleich-
bare Waldokosysteme: SIMPEL berechnet fiir den
Standort Augustendorf eine mittlere Evapotranspi-
ration fiir 2002 und 2003 von 425 mma™. Van der
Salm et al. (2004) berechneten mit einem auf der
Richards-Gleichung beruhenden  Wasserhaus-
haltsmodell fiir 51 européische Kieferndkosyste-
me mittlere Evapotranspirationsraten (Transpirati-
on und Bodenevaporation). Die hierbei geschitzte
Gesamtverdunstung fiir Kiefernokosysteme liegt
mit 520 mm a”' jedoch genau so hoch wie die mit
PLATIN fiir Augustendorf berechnete Verdun-
stung. Es wird deshalb davon ausgegangen, dass
SIMPEL die Verdunstung iiberschitzt und die
PLATIN-Verdunstung die zutreffendere ist.
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Abbildung 7.3:

Mit SIMPEL modellierte monatliche Verdunstungsraten

(Interzeption und Evapotranspiration) fiir den Untersu-

chungszeitraum von Januar 2002 bis Dezember 2003

am Standort Augustendorf.
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7.2  Stoffkonzentrationen und -Fliisse aus
der Gasphase am Standort Augustendorf

Zur Bestimmung der trockenen Spurengasfliisse
von NH;, HNO;, HNO, und SO, wurde das in
Schaaf und Meesenburg (2005) beschriebene
Widerstandsmodell benutzt. Die Berechnungen
wurden auf Halbstundenbasis durchgefiihrt. Im
folgenden werden die monatlich kumulierten
trockenen Depositionen der Versuchsjahre 2002
und 2003 dargestellt.

7.2.1  Ammoniak

Abbildung 7.4 zeigt den Verlauf der NH;-N-
Eintrdge aus der trockenen Deposition und die
gemessene NHj;-Konzentration wihrend des Un-
tersuchungszeitraumes auf der Versuchsfliache in
Augustendorf. Deutlich erkennbar sind die Unter-
schiede im Konzentrations- und Depositionsver-
lauf der beiden Versuchsjahre: So zeichnet sich
das ausgeprigte Maximum des Friithjahres 2003
nur ansatzweise im Vorjahr ab. Eine Zuordnung
der Ursache der hier deutlich geringeren Deposi-
tionen und Konzentrationen kann aus mangelnder
Kenntnis der umgebenden landwirtschaftlichen
Quellstirken an dieser Stelle nicht geschehen.

Die Minima der Depositionen werden in den
Sommermonaten (Juli 2002 und Juni 2003) er-
reicht, die zum einen durch geringe NH;-
Konzentrationen und zum anderen durch tempe-
raturbedingte hohere Kompensationspunkte er-
klirt werden konnen.

Der durchschnittliche jahrliche Gesamteintrag
von NH;-N ergibt sich zu etwa 16 kg ha™ a™ N bei
einer mittleren NH;-Konzentration von ca. 4,5 ug

-3
m”.
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Abbildung 7.4:

Monatliche NH;-N-Depositionen (Y1: aus Messungen
iiber der Versuchsfldche bestimmt; Y2: aus Messungen
iiber der Freifliche geschlossen) und NHj;-Konzen-
trationen (Y3). Augustendorf, Januar 2002 bis Oktober
2003.

7.2.2  Salpetersiure

Der Konzentrations- und modellierte Depositions-
verlauf fiir HNO; ist in der Abbildung 7.5 darge-
stellt. Dabei ist im Sommer 2003 ein deutliches
Maximum der Depositionen zu finden, das durch
die vermehrte Einstrahlung und die hohen HNO;-
Konzentrationen gedeutet werden kann.

Der durchschnittliche jéhrliche Gesamteintrag
an HNO3-N bei einer mittleren HNO3z-Konzen-
tration am Standort von ca. 0,6 ug m™ in der Au-
Benluft, ergibt hier eine Deposition von etwa 3,0
kgha'a'N.
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Abbildung 7.5:

Monatliche HNO;-N-Depositionen (Y1: aus Messungen
iber der Versuchsfliache bestimmt; Y2: aus Messungen
iiber der Freifliche geschlossen) und HNO;-Konzen-
trationen (Y3). Augustendorf, Januar 2002 bis Oktober
2003.

7.2.2  Salpetrige Siiure

In der Abbildung 7.6 sind der Konzentrations- und
modellierte Depositionsverlauf fiir HNO, darge-
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stellt. Maxima ergeben sich hier in den Winter-
monaten, da aufgrund des geringeren Strahlungs-
angebotes vermehrt atmosphérisches HNO, gebil-
det werden kann.

Insgesamt ergeben sich mittlere jdhrliche Ein-
triige von HNO,-N von etwa 0,8 kg ha™ a™ N bei
einer mittleren Aufenluftkonzentration von ca. 0,5

ug m>.

. Y1
[m— 3

—— Y3

HNO,-N-Deposition [kg ha™ Monat™]
=
™
]
HNO,-Konzentration [ug m™]

0,00 T -0
Sep 01 Jan 02 Mai 02 Sep 02 Jan 03 Mai 03 Sep 03

Abbildung 7.6:

Monatliche HNO,-N-Depositionen (Y1: aus Messungen
iiber der Versuchsfldche bestimmt; Y2: aus Messungen
iiber der Freifliche geschlossen) und HNO,-Konzen-
trationen (Y3). Augustendorf, Januar 2002 bis Oktober
2003.

7.2.3  Stickstoffdioxid

Am Standort Augustendorf wurde im Jahr 2002
eine mittlere Konzentration von 9,6 ug m> NO,
und im Folgejahr eine durchschnittliche Konzen-
tration von 10,7 pg m~ gemessen (Messturm, s =
15 m). Wie bei Dimmgen et al. (2005b) beschrie-
ben, kann bei einer durchschnittlichen NO,-
Konzentration von 10 pg m™ von einem jihrlichen
Gesamteintrag bei etwa 1 bis 2 kg ha” a” N aus-
gegangen werden.

7.2.3  Schwefeldioxid

Konzentrations- und modellierter Depositions-
verlauf fiir SO, kann der Abbildung 7.7 entnom-
men werden. Die grofiten Depositionen treten
generell aufgrund des vermehrten Heizens wih-
rend der Wintermonate auf. Dabei sind die Depo-
sitionsmaxima durch den recht strengen Winter
2002/2003 (siehe Schaaf et al. 2005, Kapitel 6.1)
erklédrbar.

Im Durchschnitt betrug der Gesamteintrag an
SO,-S etwa 4,2 kg ha' a' S, die mittleren SO,-
Belastung am Standort von ca. 1,6 ug m™.



80

2,0 4
- Y1
v
—— Y3
1,54 t3 o~
E
] 2
§1 0 2§
y 8
o Gl
o X
&
0,5 10
0,0 Lo

Sep 01 Jan 02 Mai 02 Sep 02 Jan 03 Mai 03 Sep 03

Abbildung 7.7:

Monatliche SO,-S-Depositionen (Y1: aus Messungen
iber der Versuchsfliache bestimmt; Y2: aus Messungen
tiber der Freifldche geschlossen) und SO,-Konzen-
trationen (Y3), Januar 2002 bis Oktober 2003, Augus-
tendorf.

7.3 Konzentrationen und Fliisse von
Schwebstaub-Inhaltsstoffen

Wie in Schaaf und Meesenburg (2005) beschrie-
ben, ist die Deposition von Schwebstiuben und
ihren Inhaltsstoffen eine Funktion der Oberfla-
chenfeuchte und des atmosphirischen Wider-
stands. Die Berechnungen wurden fiir Halbstun-
denintervalle durchgefiihrt.

7.3.1 Ammonium

Der zeitliche Verlauf der Konzentrationen und
modellierte Depositionen von NHy-N ist in Abbil-
dung 7.8 wiederzufinden. Die Depositionen wei-
sen einen &dhnlichen Verlauf wie die NH;-
Depositionen (Abbildung 7.4) auf.
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Abbildung 7.8:

Monatliche NH4-N-Depositionen (Y1: aus Messungen
tiber der Versuchsfliache bestimmt; Y2: aus Messungen
iber der Freifldche geschlossen) und -Konzentrationen
(Y3). Augustendorf, Januar 2002 bis Oktober 2003.

Bei einer mittleren NH,-N-Konzentration von
2,7 ug m-3 betrégt der jahrliche Gesamteintrag an
NH,-N betriigt etwa 14,0 kg ha a™ N.

7.3.2  Nitrat

Die Konzentrationen- und modellierten Deposi-
tionen fiir NO5-N im Untersuchungszeitraum sind
in der Abbildung 7.9 wiederzufinden. In den
Winter- und Frithjahrmonaten sind sowohl die
Nitrat-Konzentrationen als auch die Depositionen
am ausgepragtesten, wobei dieser Effekt im Ver-
suchsjahr 2003 deutlicher hervortritt.

Der durchschnittliche jahrliche Gesamteintrag
an NO;-N betriigt etwa 8,2 kg ha™' a”' N bei einer
mittleren NOs;-Konzentration von ca. 1,3 pg m>.
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Abbildung 7.9:

NO;-N-Deposition (Y1: aus Messungen iiber der Ver-
suchsflache bestimmt; Y2: aus Messungen iiber der
Freifliche geschlossen) und -Konzentration (Y3). Au-
gustendorf, Januar 2002 bis Oktober 2003.

7.3.3  Sulfat

Die Konzentrationen- und modellierten Deposi-
tionen fiir SO4-S sind in der Abbildung 7.10 dar-
gestellt. Der zeitliche Verlauf der Depositionen
entspricht hier weitgehend dem der AuBenluft-
konzentrationen.

Als durchschnittlicher jahrliche Gesamteintrag
ergeben sich 7,1 kg ha™ a”' SO,-S bei einer mittle-
ren SO4-S-Belastung von 1,4 ug m™.
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Abbildung 7.10:

Monatliche SO,4-S-Depositionen (Y1: aus Messungen
tiber der Versuchsfliache bestimmt; Y2: aus Messungen
iber der Freifldche geschlossen) und -Konzentrationen
(Y3). Augustendorf, Januar 2002 bis Oktober 2003.

7.3.4  Chlorid

Der jahreszeitliche Verlauf von Konzentrationen
und Depositionen von Cl sind in der Abbildung
7.11 dargestellt. Deutlich erkennbar sind die Ma-
xima in den Wintermonaten sowohl in der Kon-
zentration als auch in der Deposition.

Es ergeben sich mittlere jahrliche Eintrdge von
13,5 kg ha' a' Cl bei einer mittleren Cl-
Konzentration von ca. 1,1 ug m™.
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Abbildung 7.11:

Monatliche Cl-Depositionen (Y1: aus Messungen iiber
der Versuchsflache bestimmt; Y2: aus Messungen iiber
der Freifliche geschlossen) und -Konzentrationen (Y3).
Augustendorf, Januar 2002 bis Oktober 2003.

7.3.5  Natrium

Zur Bestimmung der Na-Eintrdge kann aufgrund
fehlender Konzentrationsdaten keine direkte Mo-
dellierung der Schwebstaub-Deposition vorge-
nommen werden.

Als Alternative kommt die Bestimmung der
Na-Deposition aus dem Chlorid-Eintrag zur An-
wendung: Unter der Voraussetzung etwa equimo-

81

larer Verhiltnisse (sieche Ddmmgen et al. 2005),
d.h. dass das Na-Aerosol ausschlieBlich als Koch-
salz (NaCl) deponiert wird, und unter der Annah-
me gleicher Depositionsgeschwindigkeiten des
Natrium- und Chlorid-Aerosols, kann der Na-
Eintrag direkt aus den Cl-Depositionen geschlos-
sen werden. Der jihrliche Gesamteintrag an Na
bei einer mittleren Na-Belastung am Standort von
ca. 0,7 ug m” in der AuBenluft ergibt sich durch-
schnittlich zu etwa 8,8 kg ha”' a”' Na. Legt man
ein Na-Cl-Verhiltnis von etwa 0,85 mol mol™ wie
im Meerwasser zugrunde, so ergibt sich ein Ein-
trag von etwa 7,6 kg ha” a” Na.

7.4  Trockene Deposition

Die Summe der mikrometeorologisch bestimmten
trockenen N- und S-Eintrdge fiir die Jahre 2002
und 2003 gehen aus den Tabellen 7.1 und 7.2a
hervor. Zur Vervollstindigung der Datensitze
wurden fiir die fehlenden monatlichen Gas- und
Schwebstaub-Fliisse November und Dezember des
Versuchsjahres 2003 mittlere Depositionsraten
angenommen.

Wihrend die Eintrdge im Hinblick auf die S-
Spezies fiir die beiden Versuchsjahre nahezu
gleich sind (ca. 11 kg ha' a' S), unterscheiden
sich die N-Eintrige um etwa 16 %, was wir auf
erhohte NH;-Konzentrationen Anfang des Jahres
2003 zuriickfithren. Fiir den Standort Augusten-
dorf wurde ein mittlerer N-Eintrag von 44 kg ha™
a”' N aus Gasen und Stiuben bestimmt.

Tabelle 7.1:

Trockene Deposition [kg ha” a' N] der N-Spezies fiir
die Versuchsjahre 2002 und 2003 am Standort Augu-
stendorf (berechnet aus mikrometeorologischen Mes-
sungen).

2002 2003
NH;-N 13,1 19,3
NH4-N 14,4 13,7
NOs-N 7,9 8,4
HNO;-N 2,8 3,0
NO,-N 1.4 1,6
HNO,-N 0,8 0,8
Ntrocken 4094 4698

Fiir die S-Spezies und Na sind den mikrometeo-
rologisch bestimmten Eintrdgen die nach Ulrich
(1994) berechneten gegeniiber gestellt (Tabelle
7.2b).
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Tabelle 7.2a:

Trockene Deposition [kg ha' a' S] der S-Spezies fiir
die Versuchsjahre 2002 und 2003 am Standort Augu-
stendorf (berechnet aus mikrometeorologischen Mes-
sungen).

2002 2003
S0O,-S 3,9 4,4
SO4-S 7,6 6,6
Strocken 1155 1 1’0

Tabelle 7.2b:

Trockene Deposition [kg ha a'] der gasformig und
partikuldr deponierten S-Spezies sowie der partikuldren
Na-Deposition (Nap,), berechnet nach Ulrich (1994)
fiir die Versuchsjahre 2002 und 2003 am Standort Au-
gustendorf.

2002 2003
S gas '0,9 3 5 1
Spart 5,0 2,1
Gesamt-S 4,2 5,2
Napar 7,4 4,9

Die Unterschiede sind erheblich und lassen sich
durch andere S-Fliisse (z.B. iiber Streufall) erkli-
ren (vgl. Kap. 7.4.2 und Meesenburg et al. 2005).

7.4.1  Depositionsgeschwindigkeiten

In Tabelle 7.3 sind die Jahresmittel der Depositi-
onsgeschwindigkeiten fiir die untersuchten Gase
und Schwebstaub-Bestandteile dargestellt. Als
Datengrundlage dienten hierbei Monatsmittel der
Depositionsgeschwindigkeiten.

Tabelle 7.3:

Mittlere Depositionsgeschwindigkeit v4 der Gase und
Schwebstdube am Versuchsstandort Augustendorf fiir
den Zeitraum 01-02 bis 10-03.

Vg [cm s'l]
NH; 1,55
HNO, 1,55
HNO; 6,91
NO, 0,15
SO, 1,58
HCl 6,90
NH,-N 1,64
NOs-N 2,00
SO4-S 1,67
Cl 3,88

Die in Tabelle 7.3 wiedergegebenen Depositi-
onsgeschwindigkeiten decken sich im wesentli-
chen mit den fiir Nadelwilder in der Literatur
angebenen.’

® NH; iiber Fichte: Andersen et al. 1993, Andersen et al.
1999, Peters und Bruckner-Schatt 1995; NH; iiber
Douglasie: Wyers et al. 1992; NH; iiber Koniferen:

7.4.2  Fehlerschdtzung fiir die trockene Depo-
sition von Gasen und Schwebstiuben

Fir eine angemessene Fehlereinschitzung der
simulierten ~ Gas-Fliisse bzw. Schwebstaub-
Eintrdge sind direkte Messverfahren bzw. der
Vergleich zu Simulationen anderer Modelle not-
wendig.

Im norddeutschen Raum kann aus den CI-
Depositionen auf die entsprechenden Na-Depo-
sitionen geschlossen werden (s. Kapitel 7.3.5), die
am Standort bei etwa 7,5 bis 9 kg ha'! a' Na anzu-
siedeln sind. Dies entspricht im Rahmen der
Messgenauigkeit dem Unterschied zwischen Be-
standes-Deposition und Freiland-Deposition (sie-
he Tabellen 7.2a und 7.2b). Somit scheinen die
Modellierungen in den richtigen Grofenordnun-
gen zu liegen.

Unterschiede zeigen sich beim Vergleich der
Stoffeintrige der S-Spezies: Die bei etwa 11 kg
ha” a’ deponierte S-Menge ist mehr als doppelt
so hoch wie die Differenz aus Bestandes- und
Freilandniederschlag (siehe Tabellen 7.2a und
7.2b).

Zur Bewertung der modellierten Fliisse der
Gase werden mehrere Fehler betrachtet:

(1) Bei den Modellierungen konnen sowohl
Ungenauigkeiten in der Bestimmung der Bestan-
desparameter wie der Bestandeshohe 4 und den
hieraus abgeleiteten Rauhigkeitsparametern zoy,
und d als auch die Bestimmung der Konzentratio-
nen mittels Denudern und Passiv-Sammlern zu
Fehleinschitzungen der modellierten Fliisse bei-
tragen.

Um eine quantitative Einschidtzung dieser
Einflussfaktoren vorzunehmen wurden fiir die
Spezies NH3-N- und NH,-N-Modellierungen unter
verdnderten Eingangsparametern, die die Fehler-
schranken der genannten Parameter beriicksich-
tigten sollten, durchgefiihrt. Hierbei zeigte sich bei
einer Fehlkalkulation der Bestandeshohe von etwa
1 m (= 7 %) eine monatliche Flussvariation bei
NH;-N von < 3 %, wihrend bei NH4-N der Fehler
sich auf maximal 10 % belduft.

(2) Eine weitere mogliche Fehlerquelle kann
bei der Ableitung der Konzentrationsmesshohe am

Duyzer et al. 1992; vgl. auch Andersen und Hovmand
1999; HNO, iiber Koniferen: Sorteberg und Hov 1996;
HNO; iiber Fichte: Meixner et al. 1988, Mueller und
Weatherford 1988, Peters und Bruckner-Schatt 1995;
HNO; iiber Koniferen: Andersen und Hovmand 1995;
vgl. auch Andersen und Hovmand 1999; SO, iiber
Kiefer: Fowler und Cape 1983, Granat und Richter
1995.

NO; tiber Koniferen: Wyers und Duyzer 1997; NH,
und NO; iiber Fichten: Peters und Bruckner-Schatt
1995. Insgesamt auch Zimmerling et al. (2000).



mikrometeorologischen Turm (siehe Schaaf et al.
2005b, Kapitel 6.8) entstehen. Durch Variation
der Messhohe als Eingangsparameter in der Mo-
dellsimulation konnte gezeigt werden, dass bei
einer zu erwartenden maximalen Fehlkalkulation
von ca. 1 m, der Einfluss auf die Gas-Fliisse ge-
ringer als 5 % einzuschétzen ist.

(3) Die Konzentrationsmessfehler der Pas-
siv-Sammler sind im Bereich 0,1 bis 0,5 ug m”
(Kirchner et al. 1999). Zu den Fehlern der Denu-
der-Messungen sieche Ddmmgen et al. (2005b)
(Kapitel 4.2.4). Fiir eine Schitzung des maxima-
len Fehlers auf die Flussbestimmung wird ein
Fehler der Konzentrationsmessung fiir alle N-
Spezies um jeweils 0,5 ug m™ angesetzt. Es zeig-
ten sich hierbei lediglich geringfiigige Schwan-
kungen der monatlichen NH;-N-Depositionen mit
maximal 2 %, wihrend die NH,-N-Depositionen
mit einem maximalen Fehler von 6 % behaftet
sind.®

(4) Die Vernachlissigung der Thermolyse von
deponiertem NH4NOj; stellt eine zusitzliche Feh-
lerquelle bei der Flussmodellierung dar: So wird
nach Ashbaugh und Eldred (2004) nahezu das
gesamte NH4;NO; bei hohen Temperaturen und
geringen Luftfeuchten thermolysiert. Die entstan-
denen Produkte (NH; und HNO3) fiihren zu einer
Erhohung der jeweiligen Gaskonzentration in der
Umgebungsluft. Sie besitzen eine so hohe Depo-
sitionsgeschwindigkeit, dass auch die Thermoly-
seprodukte unmittelbar nach ihrer Entstehung
wieder deponiert werden.

(5) Insgesamt gehen wir von einem nur gerin-
gen Fehler (insgesamt < 5 %) bei der Flussbe-
stimmung als Folge der Vernachldssigung der
Thermolyse von NH,NOj3, aus.

(6) Wir schitzen den Gesamtfehler der Jahres-
summen der jeweiligen Fliisse der betrachteten
Elemente auf groenordnungsméaBig 20 %.

® Um den Einfluss der Messfehler (Prazision) auf die
Flussmodellierung zu schitzen, wurden in Schaaf et al.
(2005a) Untersuchungen zur Fehlerfortpflanzung unter-
nommen. Hiernach ist im ungiinstigsten Fall, d.h. unter
der Annahme, dass alle Eingangsgrofen mit einem
maximalen stochastischen Einzelfehlern von 10 %
behaftet sind, mit resultierenden Gesamtfehler von ca.
40 % beim Fluss auf 30-min-Basis zu rechnen. Bei
VergroBlerung des Mittelungsintervalls verringert sich
der Fehler. Auswertungen von entsprechenden Messer-
gebnissen ergaben eine Verringerung auf etwa die
Hilfte nach 6 h (Ddmmgen und Schaaf 2002). Bei
monatlichen bzw. jdhrlichen Fliissen kann daher von
einem maximalen Fehler von gréBenordnungsmifig
wenigen Prozenten bei Monats- und Jahressummen
ausgegangen werden. Dies ist im Einklang mit der
Gaussschen Theorie der Fehlerfortpflanzung.
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7.5  Sedimentierende Deposition in Kiefern-,
Fichten-/Douglasien- und Eichenbestinden

Mit Blick auf die Reprisentativitit der Ergebnisse
der aufwindigen mikrometeorologischen Messun-
gen zur Ermittlung des Stickstoff-Eintrags sowohl
in zeitlicher als auch in rdumlicher Hinsicht wur-
den konventionelle Untersuchungen der Stick-
stoff-Fliisse (Niederschlagsdeposition, Bestandes-
depositionen) an verschiedenen Orten des Weser-
Ems-Gebietes in das ANSWER-Projekt einbezo-
gen. Diese lidngerfristig laufenden Untersuchun-
gen in Augustendorf, Holdorf und Sandkrug
stellten die Depositionsverhiltnisse unter relativ
vergleichbaren Verhéltnissen von Kiefernwildern
dar. Dariiber hinaus geben die 18monatigen Mes-
sungen in Chronosequenzen von Kiefern- und
Fichten-/Douglasienbestinden am Messstandort
Augustendorf sowie in Eichenbestinden im Her-
renholz Informationen iiber die Depositionsver-
hiltnisse in anderen Bestandestypen. Fiir die Zeit
des ANSWER-Projekts wurden Frachten im Frei-
landniederschlag und in der Kronentraufe berech-
net und diese Fliisse mit Bestandesstrukturpara-
metern in Beziehung gesetzt. Es wurde Kronen-
raumbilanzierungen mit den Modellen von Ulrich
(1994) und Draaijers (Draaijers und Erisman
1995) durchgefiihrt und Beziehungen zwischen
modellierten Kronenrauminteraktionen und Na-
del- bzw. Blattgehalten untersucht.

7.5.1  Stickstoff-Eintriige an den Messstandor-
ten Augustendorf und Herrenholz

7.5.1.1  Stickstoffeintrdge im Freiland

Es wurde fiir bestandesspezifische Untersuchun-
gen die Messperiode von April 2002 bis Mirz
2003 mit einer Niederschlagsmenge (Freifliche)
von 810 bis 826 mm (Augustendorf, Herrenholz,
Holdorf und Sandkrug) ausgewertet. Der Ver-
gleich der Eintrige mit dem Freilandniederschlag
in Augustendorf (AUFN), Herrenholz (HEFN),
Holdorf (HOFN) und Sandkrug (SKFN) und zeigt,
dass die Ionen-Eintrige an allen Standorten recht
dhnlich waren (Abbildung 7.12). Dies gilt insbe-
sondere auch fiir die N-Spezies. Damit kann ange-
nommen werden, dass iiber weite Teile des We-
ser-Ems-Gebietes recht einheitliche Bedingungen
fiir die nasse Deposition herrschen.

Das mittlere Na-Cl-Verhiltnis im Freifldchen-
niederschlag war in Augustendorf mit 0,94
mol mol”" und in Herrenholz mit 0,97 mol mol™!
gegeniiber dem Meerwasser (0,858 mol mol™)
leicht erhoht, welches auf die Anwesenheit ande-
rer Cl-Spezies als im Seesalz (z.B. CaCl,, HCI)
zuriickzufiihren ist. Dies entspricht den Ergebnis-
sen zur Zusammensetzung der Schwebstiube in
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Diammgen et al. (2005b). In Sandkrug entsprach
das mittlere Na/Cl-Verhiltnis genau dem von
Meewasser, wihrend es in Holdorf als dem mee-
resfernsten Standort mit 0,79 mol mol™ geringfii-
gig unter dem von Meerwasser lag.

Die Niederschlagsdeposition auf der Freifldche
aller im Analysespektrum enthaltener Kationen
und Anionen betrug jeweils zwischen 1,0 und 1,2
kmol ha'a™ im Referenzzeitraum April 2002 bis
Mirz 2003.
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Abbildung 7.12:

Deposition von Ionen mit dem Freilandniederschlag an
den Standorten Augustendorf (AUFN), Herrenholz
(HEFN), Holdorf (HOFN) und Sandkrug (SKFN) im
Zeitraum 04/2002 — 03/2003.

Unter den Kationen dominierte NH, mit einem
Anteil von 50 (Augustendorf) bis 66 % (Holdorf)
gefolgt von Na, dass zu 21 bis 30 % an der Katio-
nensumme beteiligt war. Andere Kationen (Al, Fe,
Mn, Ca, Mg, K) traten im Freilandniederschlag oft
in Konzentrationen unter der chemischen Nach-
weisgrenze auf und nahmen insgesamt einen ge-
ringen Anteil an der Kationensumme ein.

Von den 4 untersuchten Anionen waren Cl,
SO, und NO; am stirksten im Freilandnieder-
schlag vertreten. Phosphat lag wihrend des ge-
samten Untersuchungszeitraums nahezu konstant
unter der chemischen Nachweisgrenze, und sein
Anteil lag dadurch unter einem Prozent an der
Anionensumme. Aus der Ionenbilanz ergibt sich
insbesondere fiir Augustendorf und Herrenholz
ein Uberschuss an Kationen, der auf die Anwe-
senheit von Anionen schwacher Sduren zuriickge-
fithrt wird (WA in Abbildung 7.12).

Mit 31 bis 42 % nahm unter den Anionen im
Referenzzeitraum SO, den hochsten Anteil ein.
Zusammen mit NO; (Anteil: 28 - 33 %) entsprach
die Summe etwa dem NH,—Anteil an der Katio-
nensumme.

7.5.1.2  Beziehungen zwischen Stofffliissen in
der Kronentraufe und Bestandesstruktur

Die N-Fliisse in der Kronentraufe nahmen bei
allen drei Baumarten in der Tendenz mit zuneh-
mendem Bestandesalter zu (Abbildung 7.13). Der
Anteil von NH, an den Gesamt-N (Ng)-Fliissen
lag generell zwischen 50 und 60 %. Bei den Fich-
ten-/Douglasienbestinden war der Anteil von NO;
and der Ng-Fracht etwas erhoht. Die Tendenz der
mit zunehmendem Bestandesalter ansteigenden
Stoffeintrige trifft mit Einschrinkungen fiir die
meisten Makroelemente zu (Tabelle 7.4). Hier ist
ein gewisser Widerspruch zu den Ergebnissen der
Interzeptionsmessungen festzustellen, die gegen-
laufige Trends der Wasserfliisse fiir die verschie-
denen Baumarten erkennen lassen (vgl. Kap.
7.5.1.3).
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Abbildung 7.13:

N-Frachten im Freiflichenniederschlag bzw. in der
Kronentraufe der Untersuchungsflichen im Zeitraum
04/2002 - 03/2003.
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In der Kronentraufe der meisten Bestinde ist
gegeniiber dem Freifldchenniederschlag Cl relativ
zu Na angereichert, was ein Hinweis auf eine
Deposition von MgCl, (wahrscheinlich) oder
NH,CI1 oder HCI (weniger wahrscheinlich) sein
konnte.



Tabelle 7.4:
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Stoffliisse im Freilandniederschlag in Augustendorf (AUFN) und Herrenholz (HEFN) sowie in der Kronentraufe von 13
Waldbestinden in Augustendorf (AU) Herrenholz (HE) im Zeitraum 04.2002 bis 03.2003.

Fluss H* Na K Mg Ca  NH,-N NOs;-N Cl SO, Nges  Norg

Untersu-

chungsbe-

stand mm kgha' kgha' kgha' kgha' kgha' kgha' kgha' kgha' kgha' kgha' kgha'
AUFN 825 0.061 7.83 1.52 0.49 1.15 7.87 4.85 12.9 5.57 14.1 1.36
AUKIAL1 440  0.006 11.2 23.8 1.07 2.18 11.2 4.61 21.6 6.16 19.6 3.78
AUKIA2 418  0.005 9.97 14.2 0.85 1.44 9.97 4.32 18 5.23 17.3 3.05
AUKIA3 616 0.021 14.2 12.8 1.45 2.65 11.6 5.18 25.7 6.73 20.2 3.49
AUKIW1 571  0.011 13.7 21.2 1.32 2.67 17.4 6.37 23.6 8.82 28.8 5.08
AUKIW2 590 0.011 14.6 15.7 1.08 1.82 15.1 4.80 26.7 7.39 23.8 3.87
AUKIA4 611 0.013 15.2 14.1 1.12 2.37 13.8 4.95 27.1 7.33 23.0 422
AUFDA1 571  0.011 10.1 10.2 1.63 277 11.6 6.71 17.6 6.95 20.8 2.51
AUFDA2 511  0.005 10.8 11.6 1.22 2.13 14.2 7.11 18.3 8.00 24.0 2.68
AUFDA3 559  0.022 14.3 14.7 1.54 2.63 14.2 7.99 28.2 9.16 25.7 3.50
AUFDA4 493  0.013 14.1 17.4 1.67 3.30 18.8 8.37 29.5 11.6 30.6 3.45
HEFN 825 0.033 8.12 1.99 0.55 1.50 8.56 4.58 12.9 5.82 15.0 1.85
HEEIAI 597 0.012 7.27 19.2 2.00 2.83 8.31 3.83 13.6 6.25 15.1 2.94
HEEIA2 629 0.015 7.47 28.8 2.31 3.87 114 4.66 14.8 8.07 202 4.15
HEEIA4 609 0.008 115 315 2.18 4.15 164  4.86 22.1 11.5 26.6 541

Mogliche Beziehungen zwischen Bestandes- rameter liegen fiir zwei der Fldchen keine Daten

strukturparametern und Stofffliissen in der Kro-
nentraufe wurden gepriift, indem lineare Regres-
sionen berechnet wurden. Die Fliisse im Freiland-
niederschlag wurden in die Regressionsrechnun-
gen einbezogen. Die entsprechenden Werte der
Bestandesstrukturparameter wurden fiir die Frei-
landmessstellen auf null bzw. 100 % (relative
diffuse Strahlung) gesetzt. Das Bestimmheitsmal3
(R» wird als MaB fiir die Stirke des Zusam-
menhangs herangezogen (Tabelle 7.5).

Der stérkste Zusammenhang findet sich fiir die
Beziehung NH,-Fliisse in der Kronentraufe zu
Derbholzvolumen (R2 = 0,86, Tabelle 7.4, Abbil-
dung 7.14). Zu anderen Bestandesstrukturpara-
metern sind ebenfalls signifikante Beziehungen zu
finden, doch liegt das Bestimmtheitsmal} jeweils
niedriger (Tabelle 7.4). Fiir die gepriiften Spezies
ist in den meisten Fillen das Derbholzvolumen
der beste Pridiktor. Ahnlich hohe Werte der er-
kldrten Varianz ergeben sich fiir die Bestandes-
oberhohe K. Hier muss beriicksichtigt werden,
dass die Bestandeshohe in die Berechnung des
Derbholzvolumens als mafBgebliche Grofle ein-
geht. Die Grundfldche und der mittlere Brustho-
hendurchmesser (BHD) liefern meist einen gerin-
geren Beitrag zur erkldrten Varianz. Fir die mit
hemisphirischen Fotos erhobenen Strahlungspa-

vor. Signifikante Beziehungen ergeben sich hier
zu Ca, K, Mg und H". Dies sind die Ionen, fiir die
von einer intensiven Interaktion mit der Belau-
bung ausgegangen werden kann (Leaching oder
Pufferung). Diese Interaktionen sollten proportio-
nal zur Oberflidche sein, die durch die Parameter
Uberschirmungsgrad, diffuse Strahlung oder LAl
beschrieben wird.
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Abbildung 7.14:

NH,-N-Frachten im Freiflichenniederschlag bzw. in der
Kronentraufe der Untersuchungsflichen im Zeitraum
04/2002- 03/2003 in Beziehung zu den Derbholzvolu-
mina der Bestiinde
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Tabelle 7.5:

BestimmtheitsmaBe (R?) fiir Beziehungen zwischen Bestandesparametern und Stofffliissen (kmol hal) im
Freilandniederschlag bzw. in der Kronentraufe fiir den Zeitraum 04/2002 — 03/2003 (ho = Oberhohe nach Weise, B® =
Bestockungsgrad, BHD = mittlerer Brusthohendurchmesser, diffuse Strahlung = relative diffuse Strahlung im Bestand,
LAI = Blattflachenindex, * = signifikant p < 0,05, ** = signifikant p < 0,01).

Oberhohe  Derbholz- Grundfliche B° BHD diffuse Uberschir- LAI
ho volumen Strahlung mung

n= 15 15 15 15 15 13 13 13
Nges 0,80" 0,82 0,54 0,19 0,69 0,28 0,17 0,12
NH, 0,80 0,86 0,54 0,18 0,74 0,24 0,15 0,10
NO, 0,26 0,36 0,20 0,01 0,10 0,11 0,05 0,08
Nore 0,55" 0,32 0,32 0,33 0,64™ 0,35 0,27 0,10
Na 0,48" 0,46 0,37" 0,07 0,50 0,13 0,04 0,00
SO, 0,70™ 0,78" 0,29" 0,10 0,60 0,16 0,09 0,11
Ca 0,43 0,26 0,16 0,23 0,30" 0,45" 0,40 0,38
K 0,31" 0,16 0,27" 0,48" 0,30" 0,63 0,60 0,41"
Mg 0,32" 0,15 0,16 0,36" 0,18 0,58" 0,57 0,58"
Cl 0,55 0,57 0,47 0,11 0,52 0,18 0,06 0,01
HY 0,34" 0,18 0,59 0,74" 0,26 0,76" 0,74" 0,59
TC 0,33" 0,19 0,44" 0,43" 0,39" 0,38" 0,31" 0,12

Bei der vorliegenden Untersuchung lassen sich
bisher kaum baumartenspezifische Unterschiede
feststellen. Im Gegensatz dazu wurden in ver-
schiedenen anderen Untersuchungen deutliche
Unterschiede zwischen verschiedenen Baumarten
festgestellt (Meesenburg et al. 1995, Rothe et al.
2002). Hierbei muss beriicksichtigt werden, dass
die Eichenbestinde in Herrenholz etwa 30 km
entfernt zu den Kiefern- bzw. Fichten-
/Douglasienbestinden gelegen sind. Fiir eine Ver-
gleichbarkeit mit den Depositionsbedingungen in
Augustendorf spricht die gute Ubereinstimmung
der Freilandeintrdge der N-Spezies. Dagegen kann
aufgrund der um ca. 30 % hoheren NH;-
Konzentrationen der Umgebungsluft in Herren-
holz (Schaaf et al., 2005b) eine hohere gasformige
NH;-Deposition erwartet werden. Damit konnte
moglicherweise die Ubereinstimmung der Bezie-
hungen zu bestandesstrukturellen Parametern
zwischen einerseits Eiche und andererseits Kiefer
sowie Fichte/Douglasie nur scheinbar vorliegen.

Als unabhingigen Test fiir die regionale Giil-
tigkeit der gefundenen Beziehungen konnen die
Untersuchungsstandorte in Holdorf und Sandkrug
herangezogen werden. Auch hier sind wiederum
die Freilandeintridge gut vergleichbar mit denen in
Augustendorf und Herrenholz (Abbildung 7.12).
Die Kronentraufefliisse der N-Spezies in Holdorf
und Sandkrug reihen sich ebenfalls gut in die
gefundenen Beziehungen ein (Abbildung 7.15),
obwohl auch in Holdorf und Sandkrug gegeniiber
Augustendorf unterschiedliche NH,-
Konzentrationen in der Umgebungsluft festgestellt
wurden (Schaaf et al., 2005b). Da sowohl in Au-
gustendorf als auch in Holdorf und Sandkrug

Kiefernbestinde untersucht wurden, kann somit
nicht ohne weiteres ein Zusammenhang zwischen
NH;-Konzentrationen in der Umgebungsluft und
N-Fliissen in der Kronentraufe hergestellt werden.
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Abbildung 7.15:

Ng-Frachten im Freiflichenniederschlag bzw. in der
Kronentraufe der Untersuchungsflichen im Zeitraum
04/2002- 03/2003 in Beziehung zur Oberhohe /o der
Bestinde. Die Daten der Untersuchungsflachen Holdorf
und Sandkrug wurden nicht in die Regressionsbezie-
hung einbezogen.

Etwas unerwartet ergeben sich fiir die Stoffe,
die als weitgehend inert angesehen werden und fiir
die die Bdume daher nur als Abscheidungsober-
fliche dienen, nicht die engsten Beziehungen zu
den Bestandesstrukturen, sondern fiir Ny, und
NH,. Von diesen Stoffen wird erwartet, dass sie
intensive Interaktionen (insb. Aufnahme) mit den
Bédumen eingehen. Dies konnte darauf zuriickzu-
fithren sein, dass ein hoher Anteil der trockenen
Deposition dieser N-Komponenten von den Be-
standesstrukturen gesteuert wird.



Die Bedeutung der Bestandeshohe als Pridik-
tor konnte darauf hindeuten, dass der Bestandes-
rauhigkeit, welche von den erhobenen Strukturpa-
rameter vermutlich am besten durch die Bestan-
deshohe beschrieben wird, beim Depositionspro-
zess ein groferes Gewicht zukommt als Parame-
tern, die eher die spezifische Oberfldche des Be-
standes beschreiben. Dies wird auch bei der Mo-
dellierung der trockenen Deposition von N und
anderen Luftinhaltsstoffen mit dem Widerstands-
modell IDEM beriicksichtigt, in denen die Rau-
higkeitslinge mit der Bestandeshthe parametri-
siert wird (Gauger et al. 2002). Weitere bestandes-
spezifische Parameter finden mit Ausnahme der
Unterscheidung zwischen Laubwald, Mischwald
und Nadelwald in IDEM keine Beriicksichtigung.

Die N-Fliisse in der Kronentraufe der unter-
suchten Bestinde zeigten eine deutliche Bezie-
hung zu verschiedenen Strukturparametern der
Bestinde. Der gefundene Zusammenhang zwi-
schen bestandesstrukturellen Parametern und dem
N-Eintrag eignet sich als Transferfunktion zur
Regionalisierung der Deposition, da die Parameter
(z.B. Baumhohe, Grundfldche, Derbholzvolumen)
einfach zu erheben sind und z.T. im Rahmen der
Forsteinrichtung flachendeckend erhoben werden.
Zunichst ist die gefundene Beziehung nur fiir eine
begrenzte Region giiltig. Die Ubertragung der
Ergebnisse auf groflere Rdume muss noch gepriift
werden.

7.5.1.3  Niederschlagsinterzeption in Abhin-
gigkeit der Bestandesstruktur

Niederschlag, der in Waldbestidnde gelangt, wird
im Kronenraum z.T. zuriickgehalten und verdun-
stet in die Atmosphire. Die Niederschlagsinter-
zeption ist abhiingig von der Speicherkapazitit der
verschiedenen Baumkompartimente. Die Spei-
cherkapazitit wird wiederum wesentlich von der
Oberfliche der Baumkompartimente bestimmt.
Die Oberfliache der Bdaume ist auch fiir die Inter-
zeption von Gasen und Partikeln eine wichtige
GroBe. Daher wird hier die Niederschlagsinter-
zeption als Indikator fiir die mogliche trockene
Deposition in den verschiedenen Untersuchungs-
bestidnden verwendet.

Die mittlere Interzeption in den Untersu-
chungsbestidnden liegt im Untersuchungszeitraum
zwischen 26 und 55 % der Freiflichennieder-
schlagsmenge und umfasst damit eine recht grofie
Spanne (Abbildung 7.16). Die hochsten Interzep-
tionsraten wurden in den jungen Kiefernbestinden
AUKIAI und AUKIA2, die niedrigsten im Kie-
fernbestand AUKIA4 und in den Eichenbestinden
HEEIA1 und HEEIA2 gemessen. Damit ergibt
sich bei der Baumart Kiefer mit zunehmendem
Alter eine Verringerung der Interzeption. Dies
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begriindet sich in der waldbaulichen Behandlung
von Kiefernbestinden, die mit zunehmendem
Alter immer mehr aufgelichtet werden und findet
auch in den bisher vorliegenden Messergebnissen
des Uberschirmungsgrades seine Bestitigung.
Etwas aus der Reihe fillt der Bestand AUKIA3,
der unmittelbar vor Beginn der Messungen durch-
forstet wurde und daher viele Bestandesliicken
aufweist.

Bei den Fichten-/Douglasienbestinden ergibt
sich mit zunehmender Strukturstufe eine zuneh-
mende Interzeption. Der Bestand AUFDA4 hatte
die hochste Interzeption dieser Baumartengruppe
von ca. 43 %. Eine entsprechende Reihung ist
beim Uberschirmungsgrad nicht zu erkennen.

Bei den Eichenbestinden wurde eine geringe
mittlere Interzeption von 26 bis 27 % ermittelt.
Eine deutliche Differenzierung ergibt sich nicht.
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Abbildung 7.16:
Mittlere Niederschlagsinterzeption der Untersuchungs-
flachen im Zeitraum 04/2002 — 03/2003.
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Auf der Ebene der Untersuchungsflichen
wurde gepriift, ob die mit den einzelnen Nieder-
schlagssammlern erfasste Niederschlagsmenge
eine Beziehung zur lokalen Uberschirmung hat.
Bei den bisher mittels hemisphérischer Fotografi-
en erfassten Kiefernflichen konnte nur fiir einige
Untersuchungsperioden ein Zusammenhang fest-
gestellt werden. Bei den Fichten-
/Douglasienflichen AUFDA1, AUFDA2 und
AUFDA4 sowie den Kiefernflichen AUKIWI
und AUKIW?2 ergibt sich fiir nahezu alle Sam-
melperioden ein signifikanter linearer Zusammen-
hang (p < 0,05) zwischen lokalem Uberschir-
mungsgrad und Interzeption (Abbildung 7.17).
Besonders eng ist die Beziehung bei kleinen Nie-
derschlagsmengen.
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Abbildung 7.17:
Interzeption (mm) in Beziehung zum lokalen Uber-

schirmungsgrad fiir verschiedene Untersuchungsflichen
im Zeitraum 04/2002 — 03/2003.

Bisher nicht zu erklédren ist die Beobachtung,
dass bei den Baumarten Kiefer und Fich-
te/Douglasie  offenbar auf unterschiedlichen
riumlichen Skalen Beziehungen zwischen Uber-
schirmung und Interzeption bestehen. Wihrend
sich bei der Kiefer auf der rdumlichen Skala des
gesamten Untersuchungsgebietes ein Zusammen-
hang ergibt, findet er sich bei Fichte/Douglasie
innerhalb der Untersuchungsbestiinde Augusten-
dorfs

7.5.1.4  Bestimmung des Draaijers-Faktors

Das Verhiltnis der Aufnahmeffizienz (sog.
Draaijers-Faktor) von NH, - bzw. H*-Ionen wurde
an allen Bestinden auBler AUKIFDA2 bestimmt
(Tabelle 7.6). Die H" bzw. NH,"-Aufnahme in-
nerhalb der einzelnen Bestéinde war beim gleichen
Konzentrationsniveau relativ dhnlich. Bei den
Nadelholzern gab es zwischen den Bestinden
keine signifikanten Unterschiede. Die Eichenbe-
stinde zeigten generell wesentlich hohere Auf-
nahmeraten. Innerhalb dieser Baumartengruppe
gab es groBe Differenzen: die zwei jiingeren Be-
stinde nahmen bis zu viermal so viele Ionen auf
wie der Altere. Der Draaijers-Faktor (DF) ergibt
sich aus dem Verhiltnis zwischen der mittleren
Protonen- und Ammonium-Aufnahme. Die Werte
streuen zwischen 0,7 und 5,3.

Die Reproduzierbarkeit des Versuchs ist rela-
tiv gut, bei der H™-Aufnahme ist sie besser als bei
der NH4"-Aufnahme. Eine schlechtere Reprodu-
zierbarkeit bei der 100 pmol I'' NH,CI-Losung
konnte auf die moglicherweise nahe beim Kom-
pensationspunkt dieser stark N-gesittigten Be-
stinde liegende NH4-Konzentration zuriickzufiih-
ren sein. Wegen der groen Varianz bei der NH,*-
Aufnahme aus der 100-umol I''-Lésung sind die
Werte der relativen Aufnahmeeffektivitit bei
dieser Konzentration mit einem groferen Fehler

behaftet. Bei einer Teilprobe aus dem Bestand
AUKIW?2 wurde tatsdchlich eine geringfiigige
Abgabe von NH," aus den Nadeln festgestellt
(Leaching).

Es wurde untersucht, welche Faktoren die
Heterogenitit mafgeblich verursachen. Einen
signifikanten Einfluss hat die Baumart: Die relati-
ve Austauschstirke des Ammoniums ist bei der
Eiche am grofBten (DF ist im Mittel 1,4 bei einer
Konzentration der Austauschlosung von 1000
umol I'"), bei der Fichte/Douglasie am kleinsten
(Mittelwert 4,1 bei 1000 pmol l'l). Die Werte der
Kiefer (DF ist im Mittel 2,4) liegen dazwischen
(Abbildung 7.18). Wegen der grofien Streuung
sind diese Unterschiede nur bei der hoheren Kon-
zentration signifikant. Die Austauschaktivitit der
Ionen ist auch von der Konzentration signifikant
abhingig: aus der konzentrierteren Losung wur-
den relativ mehr Protonen eingetauscht. Es gab
keine Kreuzwirkung zwischen der Baumart und
der Losungskonzentration, d.h. der Draaijers-
Faktor nahm bei allen Baumartengruppen mit der
Konzentration zu. Es gab keinen signifikanten
Zusammenhang zwischen dem Draaijers-Faktor
und dem Bestandesalter oder dem Nihrelement-
Gehalt der Nadeln bzw. Blitter.

H a 4
0100 pMol
m 1000 pMol

Draiijers Faktor

Eiche Kiefer Fi/Dou

Abbildung 7.18:
Der Draaijers-Faktor DF in Abhingigkeit von Baumart
und Konzentration der Austauschldosung

Das  Verhiltnis der  Aufnahmeeffektivitit
(Draaijers-Faktor) liegt eher zwischen 1 und 4 im
Gegensatz zu dem von van der Maas et. al. (1991)
gefundenen Wert von 6. AuBlerdem zeigen sich
baumartenspezifische Unterschiede. Damit muss
insgesamt die Anwendbarkeit eines konstanten
Wertes von 6 fiir den Draaijers-Faktor in Frage
gestellt werden.



Tabelle 7.6:

Mittelwerte der Draaijers-Faktoren (DF) bei verschie-
denen Konzentrationen der Austauschlosung

(* Wiederholungsbeprobung) .

Bestiinde DF DF
100 uM 1000 uM

AUFDAI1 3,1 2,6

Douglasie s ppa3 33 5.0
Fichte

AUFDA4 1,9 4,6

AUKIA1 2,0 2,2

AUKIA2 0,9 2,3

AUKIA3 2,1 2,1

Kiefer AUKIA4 1,5 3,5

AUKIW1 1,2 2,1

AUKIW?2 4,0 3,2

AUKIW2* 1,0 3,3

HEEIA1 0,8 1,2

Eiche HEEIA2 0,8 1,3

HEEIA4 0,7 1,6

7.5.1.5  Kronenraumbilanzierungen

Die Gesamtdepositionsraten sowie die Kronen-
rauminteraktionen wurden mit den Kronenraum-
bilanzmodellen von Ulrich (1994) und Draaijers
(Draaijers und Erisman 1995) berechnet (siehe
Schaaf und Meesenburg 2005).

Die Kronentraufefliisse von Na lagen in den
Eichenbestinden HEEIA1 und HEEIA?2 unter den
Freilandeintrigen. Damit ergibt sich nach dem
Kronenraumbilanzmodell von Ulrich (1994) ein
negativer Na-Faktor (fy,), weshalb fiir diese Be-
stinde keine partikuldre Deposition berechnet
werden kann. Nach dem Kronenraumbilanzmodell
von Ulrich (1994) entsprechen die Kronentraufe-
flisse fiir Cl und SO, der Gesamtdeposition. Fiir
SO, ergeben sich meist und fiir C1 z.T. partikulire
Depositionsraten, die groBer als die Differenz
zwischen Freilandniederschlag und Kronentraufe
sind. Damit kann keine gasformigen Deposition
fiir diese Stoffe berechnet werden. Fiir NH, er-
rechnet sich fiir alle Bestinde eine gasformige
Deposition. Fiir NO; errechnet sich fiir die Kie-
fern- und Eichenbestinde eine Aufnahme im Kro-
nenraum, fiir die Fichten-/Douglasienbestinde
eine gasformige Deposition. Die berechnete gas-
formige Deposition ist besonders hoch fiir NH,,
weshalb sich fiir die meisten Bestdnde als Summe
der gasformigen Deposition aller Komponenten
eine Konsumption von H* ergibt. Somit ergeben
sich mehrere Fille, die in der Beschreibung des
Ulrich-Modells nicht abgedeckt sind und damit
die Anwendbarkeit dieses Modells insgesamt in
Frage stellen.

Die Leachingraten fiir die Nahrstoffkationen
K, Mg und Ca, die mit dem Modell von Ulrich
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(1994) berechnet wurden, lassen keinen gerichte-
ten Trend in Abhingigkeit der Bestandesstruktur
erkennen, obwohl die Flussraten von NO;, SO,
und CIl als mobile Anionen, die den Kationen-
transport regulieren und damit zum Kationenaus-
tausch im Kronenraum beitragen konnen, einen
solchen Trend aufweisen. Nur bei der Baumart
Eiche fallen hohe Ca- und Mg-Leachingraten auf.
Der Anteil des Nahrstoffkationenleaching durch
die Exkretion schwacher Siduren (excretion factor)
liegt zwischen 0 und 85 %. Werte von unter 0 %
treten bei negativen Ionenbilanzen auf und konnen
durch analytische Ungenauigkeit oder nicht er-
fasste Kationen erkldrt werden. Die Ergebnisse
zeigen fiir die Kiefernbestinde Werte iiber 50 %,
fiir die Fichten-/Douglasienbestinde und Eichen-
bestinde Werte unter 50 %, so dass in den Kie-
fernbestdnden das Leaching der Niahrstoffkationen
tiberwiegend durch die Exkretion von schwachen
Sduren bewirkt wurde, in den iibrigen Bestidnden
tiberwiegend durch Kationenaustausch (Abbil-
dung 7.19). Auch wenn eine relative H'/NH,-
Aufnahmeeffektivitit (DF) von 6 angenommen
wird, werden die Nihrstoffkationen fast aus-
schlieflich gegen NH, ausgetauscht, da die NH,-
Konzentrationen um 1 bis 2 Grofenordnungen
iiber den H*-Konzentrationen lagen. Dementspre-
chend fiihrt ein geringerer Wert der relativen
H'/NH,-Aufnahmeeffektivitit (wie die vorliegen-
den Ergebnisse nahelegen) nur zu geringen Ver-
schiebungen der NH4-Aufnahme (Abbildung 7.19
unten).

Die Unterschiede zwischen den Depositionen
der Bestidnde werden nicht nur durch unterschied-
liche Abscheidungsmechanismen gegeniiber Ga-
sen und Schwebstduben, sondern auch durch un-
terschiedliche biochemische Reaktionen des Nie-
derschlags mit Vegetationskompartimenten im
Kronenraum hervorgerufen.

Die Ergebnisse der Kronenraumbilanzmodelle
von Ulrich und Draaijers ergaben fiir das Draai-
jers-Modell z.T. deutliche hohere NH;-
Gesamtdepositionsraten. Dabei diirfte das Ulrich-
Modell eher eine konservative Schitzung darstel-
len. Die beiden eingesetzten Kronenraumbilanz-
modelle unterscheiden sich in ihren Ergebnissen
fiir die anderen Ionen kaum. Bei beiden Modellen
werden fiir einzelne Parameter Werte auflerhalb
ihres Giiltigkeitsbereiches erreicht, so dass sich
ihre Anwendbarkeit fiir die Untersuchungsbestéin-
de insgesamt in Frage stellt.
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Abbildung 7.19:

Aufteilung des Nihrstoffkationenleachings auf Exkreti-
on durch schwache Siuren und Austausch gegen H*
oder NH, (oben: DF = 6, unten: DF = 1)

7.5.1.6  Kronenrauminteraktionen und Ernih-
rung der Waldbestéinde

Die Erndhrung der Waldbdume ist fiir das Depo-
sitionsgeschehen von Bedeutung, da sie einerseits
die Vitalitit der Bestinde, andererseits die Aus-
tauschvorginge im Kronenraum beeinflussen. Die
Vitalitdt der Bestinde steuert das Wachstum und
damit fiir die Deposition wichtige GroBen wie
Rauhigkeit und Abscheidungsoberfliche. Fiir die
Austauschvorginge im Kronenraum wie Leaching
oder Aufnahme ist ebenfalls der Nidhrelementsta-
tus von Bedeutung, da dieser die Hohe und Rich-
tung der Prozessraten steuert.

Alle Untersuchungsbestinde zeichnen sich
durch sehr hohe N-Gehalte aus (Abbildung 7.20).
In den Kiefernbestinden lagen die N-Gehalte der
Nadeln des 1. Nadeljahrgangs einheitlich bei 20
bis 21 mg g' TS. Die Douglasiennadeln hatten
mittlere N-Gehalte zwischen 18 und 21 mg g"' TS,
die Fichten zwischen 16 und 17 mg g"' TS und die
Eichen zwischen 27 und 30 mg g' TS. Fiir Kie-
fern und Fichten werden N-Gehalte iiber 17 mg g
TS als sehr hoch eingestuft (AK Standortskartie-
rung 1996). Die N-Ernihrung der Bestinde kann
also als sehr gut bis luxurids bezeichnet werden.

N [mg/g TS]

Abbildung 7.20:

N-Gehalte der Nadeln bzw. Blitter der Untersuchungs-
bestinde (1. Nadeljahrgang; Kiefer: grau; Douglasie:
kariert; Fichte: horizontal; Eiche: schridg; Probenahme:
Eiche 07/2001, Nadelbdume 02/2002).

Die iibrigen Makronédhrelemente befinden sich
hiufig im Bereich mittlerer Erndhrung nach AK
Standortskartierung  (1996). Am  Standort
AUFDAA4 sind die Fichten sogar sehr gering mit K
versorgt. Die Mg-Versorgung ist auf allen Kie-
fernflachen gering. Hohe Ca- und Mg-Gehalte in
den Eichenblittern sind sicherlich auch fiir die
hohen Leachingraten dieser Elemente auf den
Eichenstandorten verantwortlich. Der giinstigere
Nihrstoffstatus der Boden in Herrenholz kommt
in den Blattgehalten deutlich zum Ausdruck.

Aufgrund der Luxusversorgung aller Bestinde
mit N und der nur geringen bis mittleren Versor-
gung mit K liegt das N/K-Verhiltnis in einem
Bereich disharmonischer Erndhrung (Kiefer: N/K
> 2,3, BMELF 1997, Fichte: N/K > 3, Hiittl
1991, Abbildung 7.21).

Die Erndhrung der Bestidnde scheint fiir die
Kronenraumaustauschprozesse eine bedeutende
Rolle zu spielen. Dies betrifft insbesondere das
Leaching von Nihrstoffkationen, diirfte aber auch
die Aufnahme von NH, beeinflussen, wenn die
Aufnahme tatsdchlich in Form eines Kationen-
austausches stattfindet.
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Abbildung 7.21:

Mittlere N/K-Verhiltnisse von Nadeln/Blitter der Un-
tersuchungsbestidnde (1. Nadeljahrgang; Kiefer: grau;
Douglasie: kariert; Fichte: horizontal; Eiche: schrig;
Probenahme: Eiche 07/2001, Nadelbaume 02/2002).
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Abbildung 7.22:

Beziehung zwischen Kronenraumaustausch (Leaching)
von Ca (CE¢,) und Ca-Gehalten in Nadeln bzw. Blit-
tern fiir die Untersuchungsbestinde.

Das Leaching der Néhrstoffkationen K, Mg,
Ca und Mn war in den Eichenbestinden deutlich
starker als bei den Nadelbaumbestinden. Die
absolute Menge des Kronenraumaustausches
nahm in der Reihenfolge Mn, Ca, Mg und K zu.
Die Leachingraten sind fiir diese Kationen jeweils
signifikant mit den Nadel-/Blattgehalten dieser
Elemente korreliert. Dieser Zusammenhang ist
besonders deutlich fiir Mg und Ca (Abbildung
7.22). Hohe Ca- und Mg-Gehalte in den Eichen-
blattern und demzufolge hohe Leachingraten sind
vermutlich auch auf eine bessere Nahrstoffversor-
gung der Boden am Standort Herrenholz zuriick-
zufiihren.
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Abbildung 7.23:

Beziehung zwischen Kronenraumaufnahme von N
(CEy, berechnet mit Draaijers-Modell) und N-Gehalten
in Nadeln bzw. Blittern fiir die Untersuchungsbestinde

Eine Beziehung zwischen der N-Erndhrung der
Besténde und der N-Aufnahme ldsst sich nur inso-
fern herstellen, als dass sich eine deutliche Diffe-
renzierung zwischen den Baumarten zeigt. Dabei
fallen die FEichenbestinde durch hohe N-
Blattgehalte und hohe N-Aufnahmeraten (n.
Draaijers-Modell) auf (Abbildung 7.23).

7.5.2  Mittelfristige Trends der Stickstoff-Fliisse
in der Kronentraufe am Standort Augustendorf

Die langfristig angelegten Messungen der N-
Fliisse auf der Untersuchungsfliche AUKIW1 des
Standortes Augustendorf sind Bestandteil des
BDF- bzw. Level II-Programms und nicht Gegen-
stand dieses Vorhabens. Hier wird nur insoweit
darauf eingegangen, wie sie relevant fiir die Ein-
ordnung der Ergebnisse dieses Vorhabens in re-
gionale und zeitliche Trends sind.

Die fiir den Referenzzeitraum April 2002 bis
Mirz 2003 ermittelten Niederschlagsmengen im
Freiland und Bestand liegen nahe beim Mittelwert
fiir den gesamten Untersuchungszeitraum 1994 —
2003, wihrend die N-Eintrige im Freiland und
Bestand im Referenzzeitraum geringer als im
Mittel waren (Abbildung 7.24). Die im Referenz-
zeitraum niedrigeren N-Eintrdge sind jedoch nicht
auf einen zeitlichen Trend zuriickzufiihren.
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Abbildung 7.24:
Jahrliche Niederschlagssummen im Freiland (FN) und
Bestand (BN) sowie N-Fliisse im Freiland (ND) und im
Bestand (BD) der Messstelle Augustendorf (AUKIW1)
von 1994 bis 2003 sowie im Referenzzeitraum. Refenz-
zeitraum April 2002-Mirz 2003 grau hinterlegt.

7.5.3  Stoff-Fliisse in der Kronentraufe und
mittelfristige Trends am Standort Holdorf

Die am Standort Holdorf ermittelten N-Fliisse
sowie die Mengen der jihrlich gefallenen Nieder-
schldge sind in Abbildung 7.25 dargestellt.
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Abbildung 7.25:

Jahrliche Niederschlagssummen im Freiland (FN) und
Bestand (BN) sowie N-Fliisse im Freiland (ND) und im
Bestand (BD) der Messstelle Holdorf von 1996 bis 2003
sowie im Referenzzeitraum. Refenzzeitraum April
2002-Mirz 2003 grau hinterlegt.

Die fiir den Referenzzeitraum April 2002 bis
Mirz 2003 ermittelten Ergebnisse entsprechen
wegen der hohen zeitlichen Uberschneidung mit
dem Jahr 2002 weitgehend den Eintragsraten
dieses Kalenderjahres. In diesem Vergleichszeit-
raum fielen mit 873 mm allerdings ca. 150 mm
mehr Niederschldge als im Mittel der 8jahrigen
Untersuchungsperiode. Die auf der Freiflache
ermittelte Niederschlagsdeposition von N (NH,-N,
NO;-N und N,,) betrug 15,9 kg ha™ a™ und lag
damit geringfiigig iiber dem 8-Jahres-Mittelwert
von 15,0 kgha™ a™.,

Durch die Niederschlagsinterzeption fielen
wihrend des Referenzzeitraumes im Bestand um

etwa ein Drittel geringere Niederschlagsmengen
(596 mm a') auf den Boden. Die reduzierten
Niederschlagsmengen wurden durch die erhohte
trockene Deposition von NHy-N, NO;-N und Norg
im Bestand mehr als ausgeglichen. Zusammen mit
der nassen Deposition dieser Spezies wurden
insgesamt 22,5 kg ha” a! N in der Kronentraufe
eingetragen.

Gegeniiber den Werten lidngerer Messreihen
lagen die N-Fliisse im Projektzeitraum 2002 —
2003 auf vergleichsweise niedrigem Niveau. Zwi-
schen 1996 und 2003 lag das Spektrum der jihrli-
chen N-Frachten zwischen 10,9 und 18,2
kgha' a®’ (Mittel: 14,7 kg ha™ a™') auf der Freifli-
che sowie 18,5 und 33,6 kg ha'! a’! (Mittel: 26,8
kg ha' a™) im Bestand.
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Abbildung 7.26:

Fliisse von NH,4- und NO;-N sowie geloster organischer
N-Verbindungen im Freiland und im Bestand der Mess-
stelle Holdorf in den Jahren 1996-2003. Refenzzeitraum
April 2002 bis Mirz 2003 grau hinterlegt.

Der Anteil der anorganischen N-Spezies NHy
und NO; an der N-Summe der Bulk-Deposition
betrug im Referenzzeitraum 64 % und 31 % (Ab-
bildung 7.26). Im Bestand stieg der NH,-N-Anteil
auf ca. 70 % gegeniiber 29 % NO;-N. Lingerfri-
stig dnderten sich diese Relationen kaum. Uber
geloste organische Verbindungen wurden etwa 2
% des N im Bestand bzw. 5 % im Freiland in den
Boden eingetragen.

Ein Zusammenhang zwischen den jéhrlichen
Niederschlagsmengen und den N-Fliissen in der
Kronentraufe war wihrend des 8-jahrigen Unter-
suchungszeitraumes nur schwach ausgeprigt.
Wihrend die Niederschlagsdeposition auf der
Freiflache von Jahr zu jahr schwankte und malB-
geblich den Niederschlagsmengen bestimmt wur-
de, sank der N-Eintrag iiber die Kronentraufe seit
2000 kontinuierlich,. Hohe Niederschlagsmengen
in den Jahren 1998 und 2002 hatten auch hohe N-
Fliisse in der Kronentraufe zur Folge. 2002 fielen
sie allerdings deutlich niedriger aus als 4 Jahre
zuvor. Die sehr niedrigen N-Eintridge sowohl auf
der Freifldche (10 kg ha'a! N) als auch im Be-
stand (18 kg ha' a) im Jahr 2003 entsprachen
den um 40 % weniger gefallenen Niederschlags-
mengen.
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Abbildung 7.27:

Verlauf des Quotienten aus den SO4-S-Konzentrationen
im Bestands- und im Freilandniederschlag (S, oben)
sowie die Niederschlagsinterzeption (unten) in Holdorf

Die langfristige Abnahme der N-Fliisse in der
Kronentraufe um ca. 20 bis 25 % ist offensichtlich
nicht witterungsbedingt und auf andere Faktoren
wie Verdnderungen der Bestandesstruktur sowie
der Immissionssituation zuriickzufiihren. Be-
standsstrukturelle Verinderungen hitten analog zu
Kap. 7.5.1.2 eine Verschiebung der Nieder-
schlagsinterzeption zur Folge. Aus Abbildung
7.27 wird deutlich, dass die Interzeptionsverluste
1996 von 34 % auf 37 % im Jahr 2003, d.h. um ca.
8 % anstiegen. Okophysiologische weitgehend
inerte Verbindungen (Na, Cl, S) zeigen ebenfalls
eine geringe Anderungen der Relationen ihrer
Konzentrationen im Freiland- und Bestandesnie-
derschlag. Fiir SO4-S sank dieser Quotient um 8%
von etwa 3 auf 2,7. Codeponiertes NH, diirfte
aufgrund der riickldaufigen S-Deposition in ver-
gleichbarer Grofenordnung weniger deponiert
worden sein. Zusammen mit den ansteigenden
Interzeptionsverlusten konnte somit ein Riickgang
der NH4-Kronentraufefliisse um ca. 16 % auf eine
Verdnderung der Bestandeseigenschaften und der
verminderten S-Belastung der Atmosphire zu-
riickzufiihren.

Als weitere Ursache fiir den Riickgang der N-
Eintrdge in der Kronentraufe ist der an diesem
Standort festgestellte ~Abnahme der NH,-
Immissionskonzentrationen anzunehmen (Schaaf
et al. 2005b). Der Waldbestand befindet sich in
einem Gebiet zur Trinkwassergewinnung, in dem
durch reduzierte Diingung die NHj-Belastung
lokal weiter abgenommen hat.

7.5.3.1  Ermittlung der Gesamtdepositionen mit
Hilfe von Kronenraumbilanzierungen

Nach dem Bilanzierungsansatz von Draaijers und
Erisman wurden im 8-jdhrigen Mittel mit 31
kgha'a' um etwa 16 % hohere N-Eintriige er-
mittelt als iiber die Kronentraufemessung (27
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kgha'a'). Im Referenzzeitraum betrug die GD
ebenfalls 31 kg ha’! a’', in der Kronentraufe wur-
den mit nur 22 kg ha™' a™' um 38 % geringere N-
Frachten eingetragen (Abbildung 7.28).

Die nach dem Ansatz von Ulrich berechnete
Gesamtdeposition lag im Referenzzeitraum
2002/2003 auf gleichem Niveau der gemessenen
Kronentraufefliisse. Nach diesem Rechenmodell
ergibt sich fiir die Jahre 1996, 2001 und 2003
sogar ein niedrigerer N-Input. Dies kann auf maf-
gebliche Abweichungen der Depostionsmecha-
nismen von Na sowie Ammonium und Nitrat
zuriickzufiihren sein (Gehrmann et al. 2001). Die
Ursache erhohter Na-Depositionen konnen Bo-
denabwehungen landwirtschaftlicher Fliachen oder
aus dem Niederschlag unweit entfernter Geholze
verdriftete Na-Partikel sein. Die berechneten De-
positionsraten werden in diesem Fall nach Ulrich
(1994) mit der Bestandesdeposition gleich gesetzt
(vgl. Kap. 7.5.1.5).
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Abbildung 7.28:

Jahrliche N-Depositionsraten im Kiefernbestand Hol-
dorf, ermittelt nach Modellansédtzen von Draaijers und
Erisman (1995) (GD D&E), Ulrich (1994) (GD U) und
auf Grundlage von Kronentraufemessungen (BD) in den
Jahren 1996-2003. Refenzzeitraum April 2002 bis Mérz
2003 grau hinterlegt.

7.53.2 Zusammensetzung  sedimentierender
Luftinhaltsstoffe Stoffe im Freiflichen- und Be-
standesniederschlag

In Holdorf zeigen pH-Werte von durchschnittlich
5,8 im Freiflichenniederschlag sowie 5,9 im Be-
standesniederschlag, dass mit den oxidierten N-
und S-Spezies produzierte Protonen im Nieder-
schlagswasser durch die Anwesenheit von NHj
mehr als neutralisiert wurden.

Einen Hinweis auf eine Codeposition von
NH,-N mit SO4-S und NO;-N gibt auch der hohe
statistische Zusammenhang ihrer Konzentrationen
in den Niederschldgen (Abbildung 7.29). Die
Korrelation (R%?) der Konzentrationen beider
Anionen mit den NH4-N-Konzentrationen lag im
iiblichen Bereich von 0,8. Durch Division mit den
Na-Konzentrationen, wodurch witterungsbedingte
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Effekte (Aufkonzentration/Verdiinnungen durch
geringe/hohe Niederschlidge) weniger stark zum
Ausdruck kommen, erreichen die Korrelations-
koeffizienten noch hohere Werte von R2 = 0,94 fiir
die NH4-NOs-Beziehung und R? = 0,84 fiir den
Zusammenhang zwischen den Konzentrationen
von NH, und SO,.
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Abbildung 7.29:

Beziehung des Quotienten Na/NH,4 zu den Quotienten
von Na/NO; und Na/SO, im Freilandniederschlag,
Holdorf
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Abbildung 7.30:

Bestandesdeposition von Kationen (linker Balken) und
Anionen (rechter Balken) im Kiefernbestand Holdorf
im Referenzzeitraum April 2002 bis Mérz 2003.

Im Unterschied zum Freilandniederschlag, ist
das Verhéltnis der Kationen- und Anionensum-
men unter den anorganischen Bestandteilen im
Bestandesniederschlag ~ weniger  ausgeglichen
(Abbildung 7.30). Die Kationen-Deposition {iiber-
stieg mit 1,83 kmol ha” a”' den Anionen-Eintrag
um etwa 0,4 kmol ha' a’. Dieses Anionen-Defizit
wird nach Draajers und Erisman (1995) durch die
Anwesenheit der analytisch nicht erfassten schwa-
chen Sduren (WA) ausgeglichen. Die Anteile der
SOy-, Cl-, und NO;-Fliisse unterschieden sich im
Bestand nur gering von denen im Freiland. Die
Deposition von SO,-S lag mit 0,61 kmol ha™ a
bzw. Seesalz-korrigiert mit 0,53 kmol ha' a' im
Bestand geringfiigig iiber der der Cl- und NO;-
Ionen.

NH,-N wurde im Referenzzeitraum in Hohe
von 1,13 kmol ha a’ (15 kg ha’ a' N) in den
Waldboden eingetragen und lag damit um 61 %

tiber der Niederschlagsdeposition, wihrend die
NO;-N-Deposition mit 0,47 kmol ha! a’ (etwa 8
kg ha' a' N) im Bestand nur um 36 % iiber der
Niederschlagsdeposition lag. Dies beruht auf der
Abscheidung von gasformigem NH; sowie von
NH;-N im Kronenraum, das in Verbindung so-
wohl mit NOs-N als auch SO4-S sedimentiert.

7.5.4  Stoff-Fliisse in der Kronentraufe und
mittelfristige Trends am Standort Sandkrug

Der jihrliche N-Eintrag im Freiland betrug in
Sandkrug im Referenzzeitraum April 2002 bis
Mirz 2003 14,6 kg hal. Damit wurde das mehr-
jihrige Mittel von 14,1 kg N ha™' a”' geringfiigig
iiberschritten (Abbildung 7.31). Ahnlich wie bei
den anderen Messstandorten, war die jihrliche
Variabilitit des N-Eintrags auf der Freifldche
relativ gering. Analog zu den jédhrlichen Nieder-
schlagssummen wurden im Jahr 2003 die gering-
sten N-Eintriige (ca. 10 kg ha' a™) festgestellt.
Die Differenz im Vergleich zur N-Deposition von
1998 (15 kg ha a™') entspricht etwa den Unter-
schieden der gefallenen Niederschlagsmengen.
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Abbildung 7.31:

Jahrliche Niederschlagsmengen und N-Fliisse im Frei-
land (ND) sowie im Bestand (BD) der Messstelle Sand-
krug in den Jahren 1996 bis 2003. Referenzzeitraum
April 2002 bis Mirz 2003 grau hinterlegt.

Anders als im Freiland zeigte sich bei der
Hohe der N-Fliisse im Kiefernbestand ein leicht
abwirtsgerichter Trend. Seit dem hochsten N-
Eintrag von 31,4 kg ha” a’ N im Jahr 1997 sank
die N-Deposition in der Kronentraufe fast konti-
nuierlich um mehr als 40 %. Die hohen Nieder-
schlige von mehr als 900 mm a”' im Jahr 2002
unterbrachen diesen Trend, im trockenen Jahr
2003 setzte er sich wiederum verstirkt fort und
erreichte das Minimum von 18,8 kg ha™ a” N. Das
8-Jahres-Mittel von 27 kg ha” a”' unterschied sich
kaum von der N-Fracht, die im Referenzzeitraum
April 2002 bis Mirz 2003 festgestellt wurde (26
kgha'a™).



Die Mengenanteile von NH; und NO; unter
den N-Spezies im Bestandesniederschlag blieben
relativ konstant (Abbildung 7.32) und entsprachen
denen des Referenzzeitraumes (April 2002 bis
Mirz 2003). In dieser Periode lag der NH,-N-
Anteil mit 61 % im Freiflachen- bzw. 72 % im
Bestandesniederschlag deutlich iiber dem NO;-N-
Anteil (35 % bzw. 27 %).

GroBere  jahresperiodische ~ Abweichungen
traten bei dem Eintrag geldster organischer N-
Spezies auf. Mit Eintrdgen zwischen 0,1 und 4,6
kg ha' a”' kann diese N-Spezies im Vergleich zu
den anorganischen Verbindungen zeitweilig eine
groBere Rolle spielen.
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Abbildung 7.32:

Fliisse von NHy4- und NO;-N sowie geloster organischer
N-Verbindungen im Freiland und im Bestand der Mess-
stelle Sandkrug in den Jahren 1996 bis 2003. Referenz-
zeitraum April 2002 bis Mérz 2003 grau hinterlegt.

Der tendenzielle Riickgang der N-Fliisse in der
Kronentraufe ist — unter Beriicksichtigung der
Schitzfehler — moglicherweise in Sandkrug auf
verdnderte bestandesstrukturelle Bedingungen
sowie der weiterhin abnehmenden S-Immissionen
zuriickzufiihren. Die Verluste der Niederschlags-
interzeption stiegen in 8 Jahren um ca. 10% (Ab-
bildung 7.33) und der Quotient der S-
Konzentrationen im Freiland- und Bestandesnie-
derschlag sank um ca. 7 % von 3,0 auf 2,8.
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Abbildung 7.33:

Verlauf des Quotienten aus den SO4-S-Konzentrationen
im Bestands- und im Freilandniederschlag (S, oben)
sowie die Niederschlagsinterzeption (unten) in Sand-
krug
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7.5.4.1  Ermittlung der Gesamtdepositionen mit
Hilfe von Kronenraumbilanzierungen

Die errechnete Gesamtdeposition von N (GD) war
im mehrjdhrigen Mittel nach den Modellen von
Draaijers und Erisman (1995) und Ulrich (1994)
mit 29 bzw. 27 kg ha' a gegeniiber den gemes-
senen Kronentraufefliissen von durchschnittlich
26 kg ha™' a” nur leicht erhoht (Abbildung 7.34).
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Abbildung 7.34:

Jahrliche N-Depositionsraten im Kiefernbestand, er-
mittelt nach Modellansitzen von Draaijers und Erisman
(1995) (GD D&E), Ulrich (1994) (GD U) und auf
Grundlage von Kronentraufemessungen (BD) in den
Jahren 1996 bis 2003. Referenzzeitraum April 2002 bis
Mirz 2003 grau hinterlegt.

Im Vergleichszeitraum April 2002-Mirz 2003
wurden nach dem Draajers-Modell mit 32
kgha'a’ deutlich hohere N-Fliisse als nach Ul-
rich und den Kronentraufefliissen (beide 27 kg ha
! a'l) ermittelt.

7.5.4.2  Beziehung sedimentierender Luftin-
haltsstoffe Stoffe im Freiflachen- und Bestandes-
niederschlag

Dem engen statistischen Zusammenhang der De-
positionsraten von NHy, NO; und SO, (Abbildung
7.35) zufolge wird NH4-N {iberwiegend als
NH4NO3 und (NH4)2SO4 bzw NH4HSO4 in den
Waldboden eingetragen. Die Summe beider Anio-
nen lag im Freiland mit 0,8 kmol ha” a™ etwas
iiber bzw. mit 1,2 kmol ha'! a”! im Kiefernbestand
etwas unter dem NH4-N-Eintrag (Abbildungen
7.12,7.36). Im Bestand bedeutet dies, dass NH, in
anderen Bindungsformen deponiert wird. Hierzu
kann CI in Betracht kommen, dessen Deposition
um 0,14 kmol ha” a” iiber dem Na-Eintrag liegt.
Auch das in der Ionenbilanz nicht beriicksichtigte
Hydrogencarbonat-Ion spielt mitunter eine wichti-
ge Rolle als Begleition von NH,.
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Abbildung 7.35:
Beziehung des Quotienten Na/NH,4 zu den Quotienten
Na/NOj; und Na/SO, im Freilandniederschlag, Sandkrug
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Abbildung 7.36:

Bestandesdeposition von Kationen (linker Balken) und
Anionen (rechter Balken) im Kiefernbestand Sandkrug
(Referenzzeitraum: April 2002 bis Mérz 2003)

Gegeniiber Holdorf hohere Na- und Cl-Fliisse
sowohl im Freiland- als auch im Bestandesnieder-
schlag resultieren aus der etwas geringeren Ent-
fernung zum Meer. Die NH4-N- und Na-Fliisse im
Bestand lagen jeweils um 60 % und die Fliisse
von CI, SO42', und NO;5; um jeweils etwa 38 %
tiber den Freilandeintragen. Demgegeniiber ist bei
den K-Fliissen im Bestand etwa mit dem Faktor
10 (0,27 kmol ha a™') der nassen Deposition von
nennenswerten Leachingraten aus dem Kronen-
raum auszugehen, die moglicherweise in Zusam-
menhang mit einer erhohten NH,;-N-Aufnahme
stehen.

7.6  Stickstoff-Austrige aus dem System

7.6.1  Stickstoff-Austriige am Standort Augu-
stendorf

Die Entwicklung der NOs;-Konzentrationen in der
Bodenlosung  am  Standort  Augustendorf
(AUKIW1) zeigt einen deutlichen Anstieg im
Zeitraum 1994 bis 2003 (Abbildung 7.37). 2002
und 2003 lag die mittlere NOs;-Konzentration in
250 cm Tiefe iiber dem EU-Grenzwert fiir Trink-
wasser. Dies bedeutet, dass das oberflichennahe
Grundwasser derzeit so stark belastet wird, dass es
fiir eine Trinkwassergewinnung unbrauchbar wird,

wenn nicht zwischen der Messtiefe in 250 ¢cm und
der Grundwasseroberfldche in 7 bis 8 m erhebli-
che Denitrifikationsverluste auftreten.

35

—:0cm

30 T—-- 20cm
—60cm

o5 +———250cm
S 20 | /
E .
z /.
% 15 Sl
g Trinkwassergrenzwert A

kN Vi

1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 2004

Abbildung 7.37:
Mittlere NO;-N-Konzentrationen in der Bodenldsung
am Standort Augustendorf (AUKIW1).

Die berechneten N-Austrdge belaufen sich im
Mittel auf etwa 27 kg ha’! a’l, wobei die interan-
nuellen Variationen aufgrund unterschiedlicher
Sickerraten und N-Konzentrationen in der Bo-
denldsung mit 4 bis 65 kg ha™ a' betriichtlich sind
(Abbildung 7.42).

7.6.2  Stickstoff-Austrige am Standort Holdorf

Die am Standort Holdorf iiber einen lidngeren
Zeitraum ermittelten NO3z;-N-Konzentrationen sind
in Abbildung 7.38 dargestellt. Im Jahr 2002 betru-
gen sie im gewichteten Mittel 3,1 mg 1", im dar-
auffolgenden Jahr lagen sie mit 2,2 mg I'' NO;-N
etwas darunter. Die NH,-N-Konzentrationen lagen
ebenso wie bei den anderen Standorten in grofie-
ren Bodentiefen nahezu kontinuierlich unterhalb
der chemischen Nachweisgrenze von 0,1 mg I
und sind als BilanzgroBe vernachlédssigbar.

Uber einen lingeren Zeitraum betrachtet ist im
Gegensatz zu den Messergebnissen in Augusten-
dorf ein tendenzieller Riickgang der NOs;-Kon-
zentrationen zu verzeichnen. Seit 1997 (4,9 mg 1'1)
haben sich die NOs;-N-Konzentrationen mehr als
halbiert. Der Riickgang ist moglicherweise auf
den nachlassenden Effekt, der 1996 durch den
Einbau der Sickerwasserkerzen entstand, zuriick-
zufithren. 1999 verstirkte sich die Konzentrati-
onsabnahme vermutlich witterungsbedingt, da in
dieser Periode auch in Augustendorf einer tempo-
rdrer Riickgang der NO;-Konzentrationen zu ver-
zeichnen war. Seit 2001 haben sich die Werte der
NO;-N-Konzentrationen im Bereich zwischen 2
und 3 mg I"' eingependel.

Bedingt durch die hohen Niederschlige im
Jahr 2002 (940 mm a') wurden etwa 17 kg ha™' a™
N iiber das Sickerwasser ausgetragen. Die Sik-



kerwasserrate war in diesem Zeitraum mit 560
mm a”' entsprechend hoch.

2003 war dagegen gekennzeichnet von sehr
geringen Niederschlags- und Sickerwassermen-
gen. Letztere betrugen in der Jahressumme etwa
230 mm a”'. Gleichzeitig ebenfalls niedrige NO;-
N-Konzentrationen fiithrten zu einem Riickgang
des N-Austrags auf 5 kg ha™' a”'. In beiden Jahren
werden offenkundig die Witterungsextreme dieser
Periode deutlich. Im Mittel beider Jahre liegen die
Austragsraten jedoch relativ nah beim ldngerfri-
stigen Mittel der N-Austrige (1997 bis 2004) in
Hohe von 9,5 kg ha'al.
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Abbildung 7.38:

Mittlere NO;-N-Konzentrationen in der Bodenldsung
aus einer Probenentnahmetiefe von 1,2 m am Standort
Holdorf

7.6.3  Stickstoff-Austriige am Standort Sand-
krug

Die NOs;-N-Konzentrationen im Sickerwasser in
1,2 m Bodentiefe des Standortes Sandkrug lagen
mit 0,5 mg 1" (2002) und 0,2 mg I'' (2003) im
Jahresmittel auf einem Niveau, dass sich deutlich
von den in Augustendorf und Holdorf gemessenen
Werten unterscheidet (Abbildung 7.39). Die Ab-
nahme der anfinglich hoheren NO;-N-
Konzentrationen in den Jahren 1997 bis 1999 ist —
ebenso wie in Holdorf — wahrscheinlich mess-
technisch bedingt. Seit 2001 bewegen sich die
NO;-N-Konzentrationen auf einem Niveau zwi-
schen unter 0,1 mg 1" und 1,5 mg I'!. Die Sicke-
rung betrug in den beiden Untersuchungsjahren
2002 und 2003 501 mm a”' bzw. 265 mm a’'. Sie
lag damit etwas iiber der fiir Holdorf berechneten
Sickerwassermenge und im niederschlagsreichen
Jahr 2002 deutlich iiber der in Augustendorf er-
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mittelten Sickerung. In Sandkrug fiihrte sie zu
jahrlichen NO;-N-Austrdgen von 2,5 bzw. 0,5 kg
ha'. Durch im Bodenwasser geloste N-
Verbindungen erhohten sich die Gesamtaustrige
in beiden Jahren jeweils um etwa 20 %.
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Abbildung 7.39:

Mittlere NO;-N-Konzentrationen in der Bodenlosung
aus einer Probenentnahmetiefe von 1,2 m am Standort
Sandkrug

7.7  Vergleich der Elementfliisse und Okosy-
stembilanzen der Standorte Augustendorf,
Sandkrug und Holdorf

7.7.1  Stofffliisse in der Kronentraufe

Die regionalen Unterschiede der Stoffliisse und
ihrer Wirkungen auf den Elementhaushalt werden
durch die Gegeniiberstellung der Untersuchungs-
ergebnisse von den 3 Kiefernstandorten Augu-
stendorf (AUKIW1), Holdorf und Sandkrug er-
sichtlich. Beriicksichtigt sind die Daten der 2-
jahrigen Messperiode 2002 und 2003 (Tabelle
7.7).

Die in diesem Zeitraum gefallenen Nieder-
schlagsmengen unterschieden sich um maximal 10
%. Die Eintragsraten einiger Elemente wichen
demgegeniiber erheblich voneinander ab.

Bei den Eintrdgen der iiberwiegend meerbiirti-
gen Ionen Na und Cl wird die geringere Entfer-
nung der Messstandorte Augustendorf und Sand-
krug zur Kiiste deutlich. Nicht zuletzt auch auf-
grund der geringeren Niederschlagsmengen war
im 2-jdhrigen Mittel die mittlere Cl-Deposition an
dem siidlichsten Standort Holdorf mit 14,3
kg ha™ a™' halb so hoch wie in Augustendorf.
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Tabelle: 7.7:

Mittlere jéhrliche Flussraten der mittelalten Kiefernbestinde Augustendorf (AUKIW1), Holdorf und Sandkrug in den
Jahren 2002 und 2003. Berechnete Fliisse der Gesamt-Deposition nach Draajers und Erisman (1995) sowie der anderer

Elemente nach Ulrich (1994).

H,0 Na K Mg Ca NH,-N NOs-N (1 S04-S Nges  Norg-N
mm | kgha'a' I
Freiland-Niederschlag
Augustendorf 792 10,1 1,5 0,7 1,4 7,1 44 17,0 54 12,9 1,5
Holdorf 754 54 06 04 09 8,3 44 106 6,0 133 06
Sandkrug 758 72 0,9 0,6 1,5 7,8 44 13,0 59 12,8 0,5
Bestandes-Niederschlag
Augustendorf 545 16,3 20,9 1,6 3,0 18,6 7,1 30,2 9,1 30,2 4,5
Holdorf 495 84 99 04 09 14,5 66 143 9,1 214 03
Sandkrug 490 12,0 11,2 0,8 1,3 16,2 6,7 21,5 10,0 23,1 0,3
Gesamtdeposition
Augustendorf 545 16,3 2,5 1,2 2,3 18,6 8,4 30,2 9,1 30,2
Holdorf 495 84 09 06 1,3 153 79 143 9,1 24,0
Sandkrug 490 12,0 1,5 1,0 2,5 16,2 7,5 21,5 10,0 23,1
Kronenraumaustausch
Augustendorf 248 -18,4 -0,4 -0,7 0,0 1,3 0,0
Holdorf 259 -9,0 0,2 0.4 0,8 1,2 2,5
Sandkrug 268 9,8 0,3 1,2 0,0 0,8 0,0
Sickerwasseroutput
Augustendorf 297 55 3,0 11,3 15,5 0,3 55,5 91 23 60 4,0
Holdorf 396 23 4 4 6 >0,1 11 58 22 12 1,0
Sandkrug 383 60 1,5 3,5 2,7 >0,1 1,5 117 31 1,8 0,3
35 600
Tabelle 7.8:
N-Fliisse an den Standorten Augustendorf (AUKIWI, 30
Mittel 1994-2003), Sandkrug und Holdorf (Mittel 1997- :; Augustendort
2003). g"® & Holdort
Fluss Augus-  Sand- Hol- <2 ° 2::jt'”falkung
tendorf krug dorf g .
k g h a—l a—l _5 15
Gesamtdeposition 34,0 26,7 27,2 g,
(n. Ulrich 1994) B
Netto-Aufnahme 5,3 5,3 5,3 5
(n. Rademacher et
al. 1999) o
Sick?rwgsseraustrag 26,9 5,0 11,9 Abbildung 7.40:
gasfotmlge N- 0-10 0-10  0-10 Jahrliche Elementeintrige (BD) im Kiefernbestand an
Aflstrage den Messstandorten Augustendorf, Holdorf und Sand-
Bilanz 82-18 64-164  0-10 krug im Mittel des Zeitraumes 2002/2003.
Streufall 61,8 65-70 65-70

Auch von K wurden in Augustendorf die hochsten
Mengen in den Boden eingetragen. Das physiolo-
gisch sehr mobile Kation wird zum weitaus iiber-
wiegenden Teil aus dem Kronenraum ausgewa-
schen. Lediglich 5 bis 10 % stammen nach dem
Rechenansatz von Ulrich (1994) aus der nassen
und trockenen Deposition (Tabelle 7.7). Die Ursa-
chen der hohen K-Fliisse sind daher 6kophysiolo-
gischer Natur. K, Ca und Mg werden im Kronen-
raum zum Ladungsausgleich gegen NH," ausge-
tauscht (Langusch et al. 2003).

Eine gewisse Rolle bei dem erhohten K-Leaching
spielt vermutlich die erfolgte Bodenschutzkalkung
in Augustendorf. Hierauf deutet jedenfalls der
Vergleich der Ergebnisse von Flussmessungen
hin, die in einem benachbarten Bestand des Mess-
standortes Sandkrug durchgefiihrt werden (Abbil-
dung 7.40). In diesem Bestand sind infolge der
gesteigerten Bodenmineralisation kurz nach der
Kalkung (1999) die Flussraten von K, spiter auch
die von anderen Elementen, deutlich angestiegen.
Mittlerweile liegt die Bestandesdeposition fast
aller analysierter Elemente auf dem hoheren Ni-



veau der in Augustendorf ermittelten Flussraten.
Durch die insgesamt bessere Nihrelementversor-
gung der gekalkten Bestinde werden offensicht-
lich durch verédnderte kronenrauminterne Interak-
tionen die Stofffliisse in unterschiedlicher Weise
beeinflusst. Wihrend dieser Effekt bei K, aber
auch bei den als physiologisch als inert betrachte-
ten Elementen Cl und Na sehr auffillig ist, tritt er
bei Nitrat am wenigsten in Erscheinung.

Unter den Flussraten der eutrophierenden N-
Spezies traten die geringsten regionalen Unter-
schiede bei NO; auf. Die Abweichungen lagen mit
unter 10 % deutlich innerhalb der Fehlerschran-
ken. Auch bei den S-Eintrdgen wird deutlich, dass
die grofraumig relativ einheitlichen Konzentratio-
nen dieser Immissionskomponente nahezu identi-
sche Stoffeintrdge an den drei Standorten herbei-
fithren.

In gréBeren Unterschieden zwischen den NH,-
Fliissen spiegeln sich die lokalen Immissionsver-
hiltnisse der Messstandorte wider. Die ver-
gleichsweise niedrigen NH;-Konzentrationen in
der Umgebungsluft am Standort Sandkrug finden
in den jihrlichen N-Eintrigen allerdings keine
Entsprechung. Die Annahme, dass die ungiinsti-
gen Erndhrungsbedingungen des Diinensand-
Standortes eine nennenswerte Rolle spielt, wo-
durch ein geringerer Anteil des im Kronenraum
aufgenommenen N aufgenommen und so iiber die
Kronentraufe in den Boden gelangt, ldsst sich
anhand der Ergebnisse von Parallelmessungen im
gekalten Bestand (Abbildung 7.40) nicht verifizie-
ren. Moglicherweise liegt der relativ hohe NH,-
Kronentraufefluss auch in einer von Augustendorf
und Holdorf abweichenden Atmosphirenchemie
begriindet.

Trotz des vergleichsweise hohen Niveaus der
NH;-Eintrdage in der Kronentraufe des Standortes
Sandkrug besteht ein relativ grofler Zusammen-
hang mit den NH,-Fliissen in Holdorf und Augu-
stendorf. Am Beispiel der 4-wochigen Stofffliisse
der ca. 50 km voneinander entfernten Messstand-
orte Sandkrug und Holdorf zeigt sich, dass die
atmosphérischen N-Fliisse von NHy-N und NO5-N
offensichtlich in hohem Mafle von den groBriu-
mig herrschenden Witterungsereignissen geprigt
werden (Abbildung 7.41). Noch enger ist der
statistische Zusammenhang der Fliisse von SO4-S
und Na, die kaum lokalen Quellen entstammen
und von physiologischen Interaktionen im Kro-
nenraum nur gering beeinflusst sind.
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Abbildung 7.41:

Zusammenhang 4-wochiger Flussraten von NHy-N,
NOs-N, SO;-S und Na in der Kronentraufe der Kiefern-
bestinde Holdorf und Sandkrug zwischen 1996 und
2003.

7.7.2  Stoffbilanzen

Fiir die Abschiitzung einer Okosystembilanz miis-
sen alle relevanten Fliisse iiber die Okosystem-
grenzen ermittelt werden. Dies muss in der Regel
tiber die Schitzung der Fliisse selbst erfolgen.
Eine Schitzung der Fliisse iiber Verdnderungen
von Vorriten einzelner Kompartimente ist unsi-
cher, da die Vorrite gegeniiber den Fliissen grof3
sind und aufgrund der rdumlichen Variabilitdt nur
ungenau erfasst werden konnen (Tabellen 7.8 und
7.9). Eine Ausnahme stellt die Schitzung der
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Netto-Aufnahme in die Baumbiomasse dar, die
aus Vorratsinventuren und dem Wachstumsverlauf
der Bestinde ermittelt wird (Rademacher et al.
1999, Jacobsen et al. 2002). Die Bodenvegetation
wird nicht in die Betrachtung der langerfristigen
Stoffumsitze beriicksichtigt, da angenommen
wird, dass sich Assimilation und Mineralisation in
einem FlieBgegewicht befinden (Bolte et al.
2004).

Tabelle 7.9:

N-Vorridte in verschiedenen Kompartimenten an den
Standorten Augustendorf (AUKIWI1), Sandkrug und
Holdorf.

Kompartiment Augu- Sand-  Hol-

stendorf  krug dorf
Vorrat kg ha

Baumbiomasse® 291 291 291

Bodenvegetation 69° 10 25

(Strauch- und Kraut-

schicht)

Humusauflage ~1400 ~1800 ~1900

Mineralboden® ~7800 ~1800  ~2900

Okosystemvorrat ~9600 ~3900 ~5100

*n. Rademacher et al. (1999)

" Bolte et al. 2004

¢ Augustendorf: 0-100 cm, Sandkrug und Holdorf: 0-90
cm

Als Austragspfad, der nicht durch Messungen
erfasst wird, kommen gasformige N-Verluste in
Betracht. Diese konnen in Form der N-Spezies
N,O, NO oder N, vonstatten gehen (Brumme et al.
1999). Nach Brumme et al. (1999) ist es wenig
wahrscheinlich, dass die N,O-Emissionen auf
nicht grundwasserbeeinflussten Standorten unter
Kiefer hoher als 3 kgha™ a™' sind. Jedoch lassen
sich kaum Abschitzungen der Fliisse von NO und
N, treffen, so dass eine Gesamtaussage liber gas-
formige N-Emissionen ohne orientierende Mes-
sungen nicht moglich ist (Brumme, pers. Mitt.).
Nach Butterbach-Bahl et al. (2002) lagen die
Gesamt-N-Emissionen in Buchen- und Fichtenbe-
stainden des Hoglwald wihrend 4-jahriger Mes-
sungen bei ca. 15 kgha' a”. Fiir die hier unter-
suchten Bestinde scheinen demnach gasformige
N-Verluste im Bereich zwischen 0 und 10
kg ha™ a”' am wahrscheinlichsten.

Nach den konventionell gemessenen N-
Fliissen (Meesenburg et al. 1997), d.h. ohne Be-
riicksichtigung der mikrometeorologisch be-
stimmten N-Aufnahme im Kronenraum, ergibt
sich langfristig fiir Augustendorf eine mittlere
Gesamtdeposition von etwa 34 kgha'a'. Dem
steht eine Netto-Aufnahme in die Baumbiomasse
von ca. 5 kgha'a' und ein Austrag mit dem
Sickerwasser von ca. 27 kgha'a' gegeniiber
(Tabelle 7.8). Damit errechnet sich eine Bilanz,
die zwischen einem Uberschuss von ca. 2 kg ha®
"a' liegt, der moglicherweise im Okosystem

gespeichert wird, bishin zu einem Defizit, dass bis
zu einer Hohe von 8,2 kg ha” a™ das Okosystem
verldsst

Trotz etwas geringerer N-Deposition ergeben
sich fiir Sandkrug und Holdorf hohere Bilanziiber-
schiisse, da die Austrige mit dem Sickerwasser
geringer waren. In Sandkrug sind die Akkumula-
tionsraten mit Werten zwischen 6,4 und 16,4
kg ha™ a™' mit Abstand am groBten.

Die N-Fliisse zeigen insbesondere auf der
Austragsseite eine hohe zeitliche Dynamik, die
u.a. von der Dynamik der Wasserfliisse abhédngig
ist (Abbildungen 7.42 bis 7.44). So wurden an
allen Standorten 2002 iiberdurchschnittlich hohe
Sickerwasserraten verzeichnet. Fiir die Messjahre
2002 und 2003 ergeben sich fiir Augustendorf
stark negative N-Bilanzen, wihrend dies in Hol-
dorf und Sandkrug in keinem Untersuchungsjahr
der Fall war. In Sandkrug und Holdorf deutet sich
im Gegensatz zu Augustendorf, wo ein Anstieg zu
verzeichnen ist, ein Riickgang der N-Austrige an.
Die unterschiedlichen zeitlichen Muster der N-
Austrige an den Untersuchungsstandorten ver-
deutlichen die gegeniiber den Depositionsraten
groBBen Unterschiede der internen N-Dynamik der
Bestinde.
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Abbildung 7.42:
N-Fliisse (positiv: Deposition, negativ: Austrag mit
Bodenlosung) im Zeitraum 1994 bis 2003 am Standort
Augustendorf (AUKIW1).

Eine N-Speicherung von 2 kg ha™ a! im Oko-
system liegt im Bereich des Messfehlers (Tabelle
7.8). Aber auch bei einem Bilanziiberschuss von
16 kgha' a™' ist nicht zu erwarten, dass dieser
mittelfristig (ca. 10 a) durch Inventurvergleiche
nachgewiesen werden kann. Nach Aber et al.
(1998) konnen N-Mengen bis zu 150 kg ha™ a™ in
Waldokosystemen zuriickgehalten werden. Mei-
wes et al. (2002) fanden allein in Humusauflagen
von Buchen- und Fichtentkosystemen im Solling
N-Speicherraten von 20 bzw. 40 kg ha a'. Dem-



nach erscheint eine N-Retention im Boden der
Kiefernokosysteme moglich.
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Abbildung 7.43:
N-Fliisse (positiv: Deposition, negativ: Austrag mit
Bodenlosung) im Zeitraum 1997 bis 2003 am Standort
Holdorf.
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Abbildung 7.44:
N-Fliisse (positiv: Deposition, negativ: Austrag mit
Bodenlosung) im Zeitraum 1997 bis 2003 am Standort
Sandkrug.

Wenn unterstellt wird, dass es sich bei den
Gesamtdepositionsraten nach Ulrich (1994) um
eine konservative Schitzungen handelt oder die
N-Eintrdge entsprechend den Ergebnissen der
mikrometeorologischen Messungen um 20 bis 30
kgha'a' hoher liegen, wiirde sich ein Bi-
lanziiberschuss von etwa 25 bis 40 kg ha™ a™' fiir
die drei Kiefernokosysteme ergeben. Eine Spei-
cherung in der Humusauflage in dieser GroBen-
ordnung lieBe sich mit den in Augustendorf ange-
wandten Monitoring-Verfahren nach 20 bis 30
Jahren nachweisen.

7.7.2.1  Protonen-Bilanz am Standort Augu-
stendorf

Aufgrund der N-Eintrige in das Okosystem und
der nachfolgenden Umwandlungen der N-
Komponenten ergeben sich auch Protonentrans-
fers, aus denen eine Siurebelastung fiir das Oko-
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system resultiert. Um diese abzuschitzen, wurde
fiir den Standort Augustendorf beispielhaft eine
Sdurebilanz nach dem Verfahren von Ulrich
(1994) erstellt. Dabei wird aus den Eintrags-
/Austragsbilanzen der Elemente die Séurebilanz
erstellt. Der Eintrag ist die Summe von Gesamt-
deposition und Verwitterung. Die Freisetzung
basischer Kationen (Verwitterung) wird dabei mit
dem Modell PROFILE geschitzt (Sverdrup und
Warfvinge 1993). Der Austrag ist die Summe von
Sickerwasseraustrag und Netto-Aufnahme durch
den Baumbestand, der nach Rademacher et al.
(1999) geschitzt wurde.

Nach Ulrich (1994) ist die Séurebelastung des
Okosystems die Summe von

e Saure-Fintrag: Positive Bilanzen (Eintrag >
Austrag) von Ma-Kationen (H, Mn, Al, Fe).

e N-Transformationen: NHy-Eintrag - NH,4-
Austrag — NO;-Eintrag + NO3-Austrag

e S-Austrag: Negative Bilanzen von SO, und
schwachen Siduren. Schwache Sduren wurden
aus der Ionenbilanz berechnet. Cl wird nur be-
riicksichtigt, wenn die Bilanz nicht durch Mb-
Kationen gedeckt wird.

e Mb-Retention: Positive Bilanzen von Mb-
Kationen (Na, K, Mg, Ca), korrigiert um Neu-
tralsalzakkumulation

Die Saurebelastung wird durch Siure-/Base-
Reaktionen (Pufferung) ausgeglichen:

e Ma-Austrag: Negative Bilanzen von Ma-
Kationen

e S-Retention: Positive Bilanzen von SO, und
schwachen Sduren.

e Mb-Austrag: Negative Bilanzen von Mb-
Kationen, korrigiert um Neutralsalzauswa-
schung

Im Gegensatz zu Ulrich (1994) wurden proto-
nengenerierende  und  —konsumierende  N-
Transformationen in einer einzigen Gleichung
berechnet. =~ Wenn der Wert der N-
Transformationen negativ ist, ist er als Siure-
/Base-Reaktion zu beriicksichtigen.

Die Saurebilanz fiir den Standort AUKIWI
zeigt, dass die Saurebelastung weit iiberwiegend
durch N-Transformationen verursacht wird (Ab-
bildung 7.45). Dies unterstreicht die Bedeutung
der N-Depositionen nicht nur fiir die Eutrophie-
rung, sondern auch fiir den S&urehaushalt der
Okosysteme. Die Siurebelastung wird iiberwie-
gend durch den Austrag von Ma-Kationen als
Sdure-/Base-Reaktion ausgeglichen. Als Ma-
Kation spielt fast ausschlielich Al eine Rolle.

Der Austrag von Al wiederum ist ein Problem
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fir die Hydrosphire und fiir die Nutzung des
Grundwassers als Trinkwasser, weil schon geringe
Al-Gehalte im Trinkwasser schédlich sind und
Probleme bei der Wasseraufbereitung verursa-
chen. Ein geringerer, aber nicht unbedeutender
Teil der Séurebelastung wird durch den Austrag
von Mb-Kationen gepuffert. Dies kann wiederum
fir das Waldokosystem ein Problem darstellen,
wenn die Austragsraten dieser Nihrstoffe so hoch
sind, dass die Nachlieferung mit dem Austrag
nicht Schritt halten kann (Rademacher et al.
2001).

0 Saureinput ON Transformation @S Austrag
W MB Retention S Retention mMB Aust
MMA Austrag

IAIrrse

[kmol, ha]

1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003

Abbildung 7.45:

Sdurebilanz (nach Ulrich 1994) (positiv: Séurebela-
stung, negativ: Sdurepufferung) im Zeitraum 1994 bis
2003 am Standort Augustendorf (AUKIW1).

Die mittelfristigen Ergebnisse des Monitorings
in Augustendorf zeigen, dass die N-Eintrdge den
Stofthaushalt des Waldokosystems mafBgeblich
steuern. Ahnliche Verhéltnisse sind unter Beriick-
sichtigung der abweichenden N-Fliisse auch in
Sandkrug und Holdorf anzutreffen.

Das Waldokosystem Augustendorf scheint
derzeit nicht in der Lage, eingetragenes N zu spei-
chern. Daraus resultiert eine Belastung des
Grundwassers mit NOj, die langfristig die Nut-
zung als Trinkwasser in Frage stellen konnte. Die
Nitrifizierung von eingetragenem NH, und nach-
folgende Auswaschung als NO; bewirken ferner
eine erhebliche Siurebelastung des Bodens, die
ein Risiko fiir den erhohten Austrag von Al in das
Grundwasser, aber auch ein Risiko fiir den Erhalt
der Bodenfunktionen darstellt.
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8 Stickstoff-Eintrige und -Bilanzen in den Wildern des ANSWER-Projektes — eine

Synthese

H. Meesenburg, K. Mohr, U. Dimmgen, S. Schaaf, K.J. Meiwes, B. Horvéth

8.1 Depositionen in Wiilder im Weser-Ems
Gebiet

Stickstoff (N) spielt eine zentrale Rolle im Stoff-
haushalt von Wildern. In vielen Gebieten Europas
haben sie durch anhaltend hohe N-Eintrige den
Zustand der ,,Stickstoff-Sattigung* erreicht. Unter
derartigen Bedingungen steht die Hohe des N-
Eintrages der Wilder in einer komplexen Wech-
selwirkung mit den okologischen Bedingungen,
welche die Senken- und Quelleigenschaften der
Bestidnde steuern.

Ziel der Untersuchungen im ANSWER-
Experiment war es, die atmogenen N-Eintrige in
Wilder in einer agrarischen intensiv genutzten
Region, wie es das Weser-Ems-Gebiet darstellt,
raum- und standortsbezogenen zu beschreiben.
Dabei ging es um den Zusammenhang zwischen
Immission und Deposition, um die Bestimmung
der trockenen N-Deposition mit verschiedenen
Verfahren, um die Abhingigkeit der trockenen
Deposition von Bestandeseigenschaften sowie um
die Wirkung der N-Eintrige auf bestimmte Funk-
tionen von Waldokosystemen. Das Untersu-
chungskonzept wurde so ausgerichtet, dass ent-
sprechende Faktoren erfassbar und interpretierbar
sind. Hierzu bedurfte es eines erheblichen techni-
schen Aufwandes, der den experimentellen und
rdaumlichen Gegebenheiten anzupassen war. Daten
vollstindig synchronisierter Messungen von den 4
Bestandesmessstellen liegen aus einem Zeitraum
von etwa 18 Monaten vor.

Die Konzentrationsdaten fiir Ammoniak (NH;)
und Ammonium (NH,) an den drei Kiefernstand-
orten Holdorf, Augustendorf und Sandkrug sowie
dem Eichenstandort Herrenholz bestitigen die
Kenntnisse iiber die relativ hohe atmogene Bela-
stung der Region mit reduzierten N-
Verbindungen, die vorwiegend landwirtschaftli-
cher Nutzung zuzurechnen sind. Am Standort
Augustendorf, wo eine detaillierte Untersuchung
der Immissionssituation durchgefithrt wurde,
wurden relativ hohe mittlere Konzentrationen von
NO,, NH; und NH, gefunden. Die Konzentratio-
nen von HNO; und HNO, lagen unterhalb von 1
pg m™> N (vgl. Schaaf et al. 2005b).

Die trockene Deposition wurde von reduzier-
ten N-Spezies (NH;, NH,) dominiert. Zusammen
hatten sie einen Anteil von 69 % an der trockenen
N-Deposition. Die oxidierten N-Formen (NO;,
HNO;, NO,, und HNO,) hatten einen Anteil von
31 %. Der hohe Anteil von NH; und NH, an der

trockenen Deposition verdeutlicht das Versaue-
rungspotenzial, das am Standort Augustendorf die
N-Deposition fiir den Waldboden mit sich bringt.
Die Depositionsgeschwindigkeiten der einzelnen
N-Komponenten deckten sich im Wesentlichen
mit den in der Literatur angegebenen Werten fiir
Nadelwilder.

Insgesamt betrug die mit dem mikrometeoro-
logischen Verfahren in Augustendorf ermittelte
trockene Deposition im Messzeitraum
(2002/2003) 44 kg ha™' a’ N. Zusammen mit der
nassen N-Deposition (13 kg ha™ a™! N) ergibt sich
eine Gesamtdeposition von 57 kg ha” a”' N. Dem
gegeniiber wurden in der Kronentraufe Eintrige
von 30 kgha' a' N gemessen. Der mit der Kro-
nentraufemethode ermittelte N-Eintrag lag etwa
50 % niedriger als der Eintrag, der sich aus den
mikrometereologischen Messungen und der an-
schlieBenden Modellierung des N-Eintrages ergab.
Dieser durch konventionelle Messungen nicht
erfassbare Anteil der N-Aufnahmeraten im Kro-
nenraum liegt hoher als die Ergebnisse anderer
Untersuchungen und Schitzungen (5 bis 40 %,
Harrison et al. 2000, Gehrman et al. 2001).

Die ermittelte kronenrauminterne N-Aufnahme
von 27 kg ha™ a™ N ist angesichts der Raten ande-
rer N-Fliisse im System sehr hoch. Messtechnisch
bedingte Abweichungen von + 10 % vom tatsich-
lichen Wert entsprechen beispielsweise der jahrli-
chen N-Aufnahme der Baume fiir die Bildung des
Holzzuwachses von ca. 5 kg ha” a™.

Zur Beurteilung der Plausibilitit bzw. mogli-
cher Fehler der mit mikrometeorologischen Ver-
fahren bzw. mit der Kronenraumbilanzierung
ermittelten N-Eintragsraten konnen die gemesse-
nen Fliisse anderer Elemente herangezogen wer-
den.

8.2  Zur Vergleichbarkeit von mikrometeo-
rologischen Stoffflussmessungen und Eintrigen
mit der Kronentraufe

Stoffflussmessungen mit mikrometeorologischen
Mitteln unterscheiden sich von Bestandesnieder-
schlags- bzw. Streufallmessungen hinsichtlich
einer Reihe von Einflussgroflen. Die wichtigsten
sind in Tabelle 8.1 aufgefiihrt.
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Tabelle 8.1

Einflussgrofen bei mikrometeorologischen Stoff-
flussbestimmungen und dem

verfahren

Kronentraufe-

mikrometeoro-
logische Fliisse

Bestandes- und
Freilandnieder-
schlag, Streufall

zeitliche Auflo-
sung
,.Vehikel“

Durchtrittsfla-
che

Reaktionen im

regelmiBig
halbstiindlich

trockene Atmo-
sphire

in der Atmo-
sphire oberhalb
des Bestandes
nicht erfasst

ereignisabhin-
gig (Nieder-
schldage, Laub-
fall)
Niederschlige,
Laub

in der Atmo-
sphire oberhalb
des Bodens
erfasst

Kronenraum

Eine Betrachtung von Stofffliissen, die mit mi-
krometeorologischen Methoden und iiber Frei-
land- und Bestandesniederschlag erhalten wurden
(Abbildungen 8.1 und 8.2) weist zunidchst darauf
hin, dass die unterschiedlichen Zeitskalen und
Transportprozesse den Vergleich erschweren:
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Abbildung 8.1:

Vergleich der mit Hilfe des mikrometeorologischen
Verfahrens bestimmten Cl-Eintrige (PLATIN) mit
denen aus der Kronenraumbilanz (KR-FN). Dauer der
Perioden ungefihr 1 Monat.
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Abbildung 8.2

Vergleich der mit Hilfe des mikrometeorologischen
Verfahrens bestimmten Gesamt-N-Eintrige (PLATIN)
mit denen aus der Kronenraumbilanz (KR-FN). Dauer
der Perioden ungefihr 1 Monat. Als Gesamt-N wird bei
PLATIN die Summe der Fliisse aller N-Spezies angese-
hen, bei der Kronenraumbilanz die der als Gesamt-N
(Dumas-Verfahren) bestimmten Fliisse.

Wihrend die in Abbildung 8.1 wiedergegebe-
nen Cl-Flisse im Mittel von gleicher Grofenord-
nung sind und sich mit den unterschiedlichen
Retentionszeiten im Bestand deuten lassen (nega-
tive Werte belegen diese Verzogerungen), lassen
sich die N-Fliisse (Abbildung 8.2) nur deuten,
wenn man neben dem Bestandesniederschlag auch
das Laub als transportierendes Medium (,,Vehi-
kel”) heranzieht; die im Laub gebundene N-
Menge fehlt hier vollig. Dies setzt allerdings vor-
aus, dass die N-Spezies anders als Cl ins Blatt
inkorporiert werden.

Die Zeitreihen der beobachteten Fliisse lassen
keinerlei Gemeinsamkeiten erkennen. Wéhrend
die Flisse im mikrometeorologischen Verfahren
(Abbildung 8.3) wesentlich von Konzentrationen
und atmosphérischer Turbulenz abhingen, sind
die Bestandesniederschlige sehr von der Nieder-
schlagsmenge abhidngig (Abbildung 8.4). Die
Eintrdge werden im Kronenraum zuriickgehalten.
Ein Teil wird offenbar auch verstoffwechselt und
erst mit dem Streufall dem Boden bzw. den
Sammlern zugefiihrt.
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8.3 Elementeintrige am Standort Augu- kgha™a gemessen (Abbildung 8.5). Dl? .mlkro-
tendorf mf?teorologlsgh ﬁrmlt.telte trockene Deposmon lag
s bei 8,8 kg ha™ a”. Mit dem Bestandesniederschlag
gelangten im Mittel 16,3 kg ha™ a” auf den Wald-
8.3.1  Natrium- und Chlorid-Deposition boden. Im Vergleich zu der mikrometeorologisch

Zur Plausibilititskontrolle kommen fiir Na nur
Fliisse in geloster oder partikuldrer Form in Be-
tracht. Na-Fliisse mit gasformigen Spezies existie-
ren nicht. Der Kronenraum wird gegeniiber Na als
weitgehend inert angesehen: Kronenraumaufnah-
me oder Leaching sind ebenfalls zu vernachléssi-
gen. Damit wird unterstellt, dass der Bestandes-
niederschlag die Gesamtdeposition von Na dar-
stellt (Ulrich 1994).

Im Untersuchungszeitraum 2002/2003 wurde
im Mittel eine Na-Bulk-Deposition von 10,1

ermittelten Gesamtdeposition von 18,9 kgha™ a’
ist der Na-Eintrag mit dem Bestandesniederschlag
somit um ca. 15 % niedriger. Die Differenz zwi-
schen den beiden Verfahren liegt innerhalb der
Fehlerschranken der Messungen (Bulk-Deposition
15 %, Dimmgen et al. 2000; Kronentraufe 20 %,
Diammgen et al. 2005; mikrometeorologische
Messungen bei Na sicher 20 %). Somit kann die
Ubereinstimmung zwischen den beiden Verfahren
als hinreichend angesehen werden.
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Beziiglich Cl wird der Kronenraum ebenfalls
als weitgehend inert angesehen. Im Unterschied
zu Na ist fiir CI jedoch auch eine gasformige De-
position als HCl moglich.

Der Cl-Eintrag mit der Bulk-Deposition betrug
im Mittel 17 kg ha™ a', die mikrometeorologisch
ermittelte trockene Deposition lag bei 13,5
kgha'a', wobei hier die HCI-Deposition ver-
nachlédssigt wurde (Abbildung 8.6). Mit dem Be-
standesniederschlag wurden im Mittel 30,2
kgha' a’ transportiert, was sehr gut mit der mi-

krometeorologisch ermittelten Gesamtdeposition
von 30,5 kg ha™ a™ iibereinstimmt.

Aus den Ergebnissen fiir Na und Cl kann ge-
folgert werden, dass das mikrometeorologische
Verfahren die Partikel-Deposition zutreffend er-
fasst. Unter der Voraussetzung dhnlicher Partikel-
groBen sollte auch die Partikel-Deposition anderer
Stoffe hinreichend genau beschrieben werden.



8.3.2  Schwefel-Deposition
Die Bulk-Deposition von S betrug im Untersu-
chungszeitraum im Mittel 5,4 kg ha™ a”'. Im Zeit-
raum 1994-2003 ist ein abnehmender Trend der S-
Eintrdge zu verzeichnen. Die mikrometeorolo-
gisch ermittelte trockene Deposition betrug
2002/2003 im Mittel 11,3 kg ha™ a. Damit ergibt
sich eine S-Gesamtdeposition von 16,7 kg ha™ a™,
der ein S-Fluss mit dem Bestandesniederschlag
von 9,1 kgha' a” gegeniibersteht. Die Differenz
zwischen mittels mikrometeorologischer Verfah-
ren und Kronenraumbilanzierung geschitzter
Gesamtdeposition von 55% liegt auflerhalb des
Fehlerrahmens der Bestandesniederschlagsmes-
sung von ca. 2 kg ha™ a”' (Dimmgen et al. 2005).
Eine mogliche Erkldrung fiir die Diskrepanz
ist die Aufnahme von S im Kronenraum, die bei
Ulrich (1994) nicht beriicksichtigt wird. Als
Aufnahmemechanismus kommt vor allem die
stomatire Aufnahme von SO, in Frage (Thomas
1991, Slovik et al. 1995). Die Detoxifizierung von
SO, wird durch die Synthese organischer S-
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den Zellvakuolen erreicht, wobei letzterer
Mechanismus nur unter hoher SO,-Immission von
Bedeutung ist (Slovik et al. 1995). Bei mittleren
SO,-Konzentrationen von iiber 20 ugm>
bestimmten Slovik et al. (1995) jahrliche SO,-
Aufnahmeraten von ca. 3 kg ha™ a”'. Da die SO,-
Aufnahme direkt von der ambienten SO,-
Konzentration abhédngig ist, sind bei den in
Augustendorf gemessenen SO,-Konzentrationen
zwischen 1 und 4 pg m~ SO,-Aufnahmeraten von
mehr als 1 kg ha” a” unwahrscheinlich.

Eine weitere potenzielle Senke fiir trockene S-
Deposition ist der Transport von Feststoffen im
Feinmaterial, das aufgrund der Filtration der Nie-
derschlagsproben im Bestandesniederschlag nicht
erfasst wird. Nach Schitzungen von Lamersdorf
und Blanck (1995) fiir ein iiberdachtes Fichten-
waldokosystem betrigt diese Fraktion fiir S jedoch
nur 3 bis 4 % des Bodeneintrags (Bestandesnie-
derschlag + Streufall). Fiir das Kiefernokosystem
in Augustendorf wiirde dieser Fluss damit weniger
als 1 kg ha™ a™' betragen.
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Die auf der Grundlage der mikrometeorolo- 8.3.3 Stickstoff-Deposition

gisch ermittelten S-Deposition erstellte atmosphi-
rische S-Bilanz des Bestandes ist im Rahmen der
Messgenauigkeit ausgeglichen (Abbildung 8.7).
Ahnliches beobachteten auch Butler und Likens
(1995) und Draaijers et al. (1997). Fiir S-Spezies
stimmen auch die grofBrdumig modellierten und
die mit Hilfe der Kronenraumbilanz bestimmten
S-Eintrége iiberein (Erisman und Draaijers 2003).

Besonders deutliche Differenzen ergeben sich
beim Vergleich der N-Deposition aus mikrome-
teorologischer Messung und Kroneraumbilanzie-
rung. Der mit dem Inferenzialmodell PLATIN
ermittelten Gesamtdeposition von 57 kgha' a’ N
steht ein N-Fluss mit dem Bestandesniederschlag
von 30 kgha' a' N gegeniiber. Dieser liegt auf
gleichem Niveau der mit den Kronenraum-
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Bilanzierungsmodellen von Ulrich (1994) bzw.
Draaijers und Erisman (1995) berechneten N-
Gesamtdepositionsraten von 30 und 32 kg ha™ a™'.
Die nach diesen Modellen ermittelten kronen-
rauminternen Aufnahmeraten liegen zwischen 0
und 2 kg ha™' a' N, nach PLATIN sind es 23 kg
ha”a' N.

Das Phianomen, dass die mittels mikrometeo-
rologischer Verfahren bestimmte N-Deposition
hoher liegt als aus Kronenraum-Bilanzierungen
wurde auch an anderen Standorten beobachtet, so
z.B. in einem Fichtenbestand im Solling (Ibrom et
al. 1995, Marques et al. 2001) und in einem Kie-
fernbestand bei Eberswalde (Zimmerling et al.
2000). Die Modellierung des N-Eintrags mit dem
IDEM-Modell ergab fiir den Kiefernbestand
AUKIWI in Augustendorf mit etwa 49,5
kg ha'a’ N ebenfalls einen deutlich hoheren N-
Eintrag als die Kronenraumbilanzierung (Spran-
ger, pers. Mittlg., Zeitraum 1994 - 1998).

Die Differenzen bei der Bestimmung der trok-
kenen N-Deposition mit den eingesetzten Metho-
den (Kronentraufemessungen, Kronenraumbilan-
zierung, mikrometeorologische Messungen) zei-
gen, dass die vorliegenden Daten zu den N-
Eintrdgen in die Wilder mit Unsicherheiten be-
haftet sind. Bei der Bewertung der Eintragsraten
miissen einerseits die Unsicherheiten der Mess-
methoden betrachtet, andererseits moglicherweise
nicht gemessene N-Fliisse identifiziert werden.
Auflerdem konnen Ungenauigkeiten in der Be-
stimmung der Bestandesparameter auftreten, die
zu Fehlern der modellierten Depositionsraten
fiihren. Die Modellierung der Deposition mit um
ca. 10 % abweichenden Werten fiir die verwen-
deten Bestandesparameter bzw. die Konzentratio-
nen von NH; und NH," ergaben Abweichungen
bei den N-Fliissen im Bereich von 10 %. Diese
Fehler reichen nicht aus, um die Differenz von 50
% zu den Werten der Kronentraufemessungen zu
erkldren. Auf der Grundlage der rdumlichen Wie-
derholungen kann fiir den Bestandesniederschlag
ein Fehler von unter 20 % der N-Fliisse (ot =5
%) angegeben werden (Ddmmgen et al. 2005).

Da die Deposition von Na, Cl und S mit
PLATIN und beiden Kronenraum-
Bilanzierungsmodellen anndhernd iibereinstim-

mend geschitzt bzw. erkldrt wurde, kdnnen die
Differenzen zwischen den methodisch unter-
schiedlich ermittelten N-Eintrigen auf die gegen-
iiber Na, Cl und S stirkeren Interaktionen zwi-
schen N und dem Kronenraum zuriickgefiihrt
werden. Auch konnte die groere Bedeutung gas-
formiger N-Depositionen zur Erkldarung der Diffe-
renzen beitragen.

Die Kronenraumbilanzierung nach Ulrich
(1994) erlaubt beziiglich der N-Fliisse nur konser-
vative Schitzungen, da grundsitzlich die N-
Aufnahme im Kronenraum und gasférmige N-
Depositionen nur als Netto-Fliisse berechnet wer-
den (Meesenburg et al. 2003, Schaaf und Meesen-
burg 2005). Demgegeniiber berechnet das Draai-
jers-Modell (Draaijers und Erisman 1995) die
NH,-Aufnahme unabhédngig von der Deposition
anderer N-Spezies. Allerdings werden in diesem
Modell nur die NH,-Fliisse im Austausch mit
Nihrstoff-Kationen betrachtet. Die stomatire
Aufnahme gasformiger N-Spezies oder die Auf-
nahme von NO; wird nicht beriicksichtigt, obwohl
beides prinzipiell nachgewiesen ist (Stulen et al.
1998, Harrison et al. 2000, GeBler et al. 2002).

Die vergleichsweise geringen Raten der N-
Deposition nach der Kronenraumbilanzierung und
der Kronentraufemessung geben Anlass zu der
Frage, ob bei diesem Messverfahren bestimmte
Eintragspfade nicht erfasst werden. Eine N-
Fraktion, die nicht beriicksichtigt wird, ist der
partikuldr (< ca. 1 mm und > ca. 10 um) gebunde-
ne Stickstoff (PON). Lamersdorf und Blanck
(1995) schitzen fiir einen Fichtenbestand im Sol-
ling den verminderten N-Eintrag durch eine
Dachkonstruktion und herausfiltriertes Feinmate-
rial auf 14 bis 21 % der N-Fliisse mit dem Boden-
eintrag (Bestandesniederschlag + Streufall). Be-
zogen auf das Kiefernokosystem in Augustendorf
entspricht dies einem zusitzlichen Eintrag von 13
bis 19 kg ha'a' N. Unterstellt man, dass die
PON-Fliisse nicht oder nicht vollstindig erfasst
werden, bleibt trotzdem die Frage, welcher Anteil
den internen Fliissen und welchen den externen
Fliissen zugerechnet werden muss.
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Ein Vergleich der N-Eintrdge mit den iibrigen
N-Fliissen im Waldokosystem und mit Daten
anderer Untersuchungen erlaubt ebenfalls eine
Plausibilitatpriifung. Diese bietet die Zusammen-
stellung der Messwerte zu einer Bilanz, wie sie in
Abbildung 8.8 vorgenommen wird. Summiert man
die mit Hilfe der mikrometeorologischen Messun-
gen gewonnenen FEintrdge sowie die Bulk-
Deposition und veranschlagt man die Verluste
durch Thermolyse auf etwa 2 kg ha™ a”', so ergibt
sich eine im Kronenraum verfiighare N-Menge
von etwa 55 kg ha™' a”' N. Im Holz werden etwa 5
kg ha' a' N festgelegt. Die Austrige aus dem
Kronenraum zum Boden addieren sich zu etwa
107 kg ha a”', wovon der groBte Anteil mit dem
Streufall zu Boden gelangt (Abbildung 8.8).

Es gibt Grund zur Annahme, dass mit dem
Saftfluss nur diejenige N-Menge aus der Wurzel
in die Krone transportiert wird, die dort nicht aus
den atmosphirischen Eintrigen verfiigbar ist
(Rennenberg et al. 1998, Rennenberg und Gessler
1999). Ein aufwirts gerichteter N-Transport mit
dem Saftfluss von etwa 57 kgha™ a' wiirde den
Bedarf der Krone decken. Austrige ins Grund-
wasser am Standort Augustendorf von 30 kg ha
a”' und gasformige Verluste aus dem Boden in der
GroBenordnung von 10 kg ha” a™ (vgl. Rennen-
berg et al. 1998) hitten zur Folge, dass nur kleine
Mengen in der Streuschicht und im Boden festge-
legt oder aus ihnen freigesetzt wiirden. Da stoffli-
che Vorratsinderungen im Boden erst im Laufe
von mehreren Dekaden quantifizierbar sind, liegen
hierzu noch keine verlisslichen Daten vor.

Direkte  Untersuchungen zur  Stickstoff-
Aufnahme durch den Bestand mittels ’N-Technik
weisen Stickstoffaufnahmeraten in der GroBen-

ordnung von 1 bis 10 kg ha” a”' N aus (Brumme et
al. 1992, Eilers et al. 1992, Garten et al. 1998,
Harrison et al. 2000). >N-Studien erfassen i.d.R.
jedoch nur die N-Aufnahme aus der nassen Depo-
sition. Nach Harrison et al. (2000) ist die gasfor-
mige N-Aufnahme zwar meist geringer als die
Aufnahme aus der fliissigen Phase, aber dennoch
quantitativ bedeutsam.

Die Aufnahme reduzierter N-Spezies ist so-
wohl aus der Gasphase wie aus der fliissigen Pha-
se bedeutsamer als die oxidierter N-Spezies. Die
gasformige Aufnahme ist linear abhéngig von der
Immissionskonzentration der N-Spezies (GeBler et
al. 2002), woraus sich fiir den Standort Augusten-
dorf eine weitaus groflere Bedeutung der Aufnah-
me von NH; gegeniiber der von NO, ergibt. Die in
diesem Vorhaben durchgefiihrten Modelluntersu-
chungen zur NHj-Aufnahme aus der fliissigen
Phase lassen vermuten, dass ein Teil der Aufnah-
me iiber die Rinde feiner Zweige erfolgt (Mohr et
al. 2005).

Auch der Auflagehumus kann NH; absorbie-
ren, ein Fluss, der bei der Kronentraufemessung
und der Kronenraumbilanzierung nicht beriick-
sichtigt wird. Im Hoglwald, wo die NH;-
Konzentrationen im Mittel von 2,2 bis 2,9 ug m>
NH; reichten (Huber und Kreutzer 2002), wurde
von Huber et al. (2002) auf der Basis von Labor-
und Feldmessungen die NH;-Deposition auf den
Boden mit 10 bzw. 9 kg ha” a™ N fiir einen nicht
gekalkten bzw. gekalkten Fichtenbestand und mit
6 kg ha' a”' N fiir einen Buchenbestand beziffert.
In  Augustendorf  betrugen die  NH;-
Konzentrationen im Kronenraum im Mittel 4,5 +
1,8 ug m™ NH; (Mittelw. + Std.-abw.). Hier wurde
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mit dem PLATIN-Modell eine NH;-
Gesamtdeposition von 16 kg ha a” N ermittelt.

Sowohl die NH;-Konzentrationen wie auch die
NH;-Gesamtdeposition lassen die Vermutung zu,
dass in Augustendorf die NH;-Deposition auf dem
Auflagehumus in einer GréBSenordnung liegt, die
zur Erklirung der Differenz der Gesamt-N-
Deposition zwischen mikrometeorologischem
Verfahren und Kronentraufemessung quantitativ
beitrigt.

Unterstellt man fiir die Kronentraufeverfahren
einen Minderbefund von jeweils bis zu 15
kg ha'a” durch Nichtberiicksichtigung von PON
und die N-Aufnahme im Kronenraum bzw. Ab-
sorption im Auflagehumus, kann die Differenz
von 27 kg ha™ a”' zwischen den beiden Verfahren
zur Bestimmung der trockenen N-Deposition
erklart werden. Allerdings geben diese Grofien
jeweils die Obergrenzen der in der Literatur ge-
nannten Werte an. Vor dem Hintergrund der ge-
fundenen Diskrepanz der mittels verschiedener
Verfahren ermittelten N-Depositionen werden
weitere experimentelle Untersuchungen zur Kli-
rung der offenen Fragen fiir notwendig gehalten.
Diese sollten die Erfassung der PON-Fliisse, die
Quantifizierung der N-Aufnahme im Kronenraum
auf Bestandesebene, die Emission gasformiger N-
Spezies aus dem Boden und der Phyllosphire
sowie die Deposition von NH; auf dem Boden
beinhalten.

8.4  Ubertragbarkeit der ermittelten Stick-
stoff-Eintrige und -Bilanzen

8.4.1  Zeitliche Reprdsentativitdt

In der vorliegenden Studie wurden die N-Eintrige
in Kiefernokosysteme (Augustendorf, Holdorf und
Sandkrug) fiir einen 2-jahrigen Zeitraum ermittelt.
Anhand der Ergebnisse, die von diesen Standorten
aus Kronentraufemessungen ldngerer Zeitreihen
resultieren, wird die zeitliche Représentativitit der
Untersuchungsergebnisse deutlich. Wiahrend das
Jahr 2002 hohere Niederschldge als im langjéhri-
gen Durchschnitt hatte, lagen sie im Jahr 2003
unter dem Durchschnitt. Im Mittel wurden in der
Messphase des Vorhabens jedoch durchschnittli-
che Witterungsverhéltnisse beriicksichtigt.

Mit den N-Eintrdgen im Projektzeitraum wer-
den die in Augustendorf ermittelten N-Eintrige
auch des ldnger =zuriickliegenden Zeitraumes
quantitativ gut repasentiert. In Sandkrug und Hol-
dorf setzte sich dagegen der abnehmende Trend
der letzten Jahre fort. Bestiitigt wird dieser Trend
durch den Riickgang der NH-Konzentrationen in
der Luft in den Messjahren 1996-1998.

. Die mit relativ hohem Aufwand durchge-
fihrten mikrometeorologischen Messungen in

Augustendorf erfolgten in einer Periode, in der
tiber den Bestandesniederschlag keine ungewohn-
lichen N-Mengen in den Boden eingetragen wur-
den. Auch aufgrund der Tatsache, dass seit Be-
ginn der Depositionsmessungen in Augustendorf
(1994) keine grundlegende Anderung der Stand-
ortverhiltnisse, insbesondere der Bestandesstruk-
tur und der meteorologischen Bedingungen ein-
traten, kann ebenfalls fiir das Niveau der mikro-
meteorologisch ermittelten N-Eintrdge eine retro-
spektiv iiber den Messzeitraum hinausgehende
Reprisentativitit angenommen werden.

8.4.2  Rdumliche Reprisentativitit auf lokaler
Ebene

Fiir Fragen der Landesplanung, des Boden- und
Grundwasserschutzes und der forstlichen Bewirt-
schaftung spielt neben der zeitlichen Entwicklung
die rdumliche Verteilung der Stickstoff-Eintrige
eine ebenso groBe Rolle. Fiir die Ermittlungen
flichendeckender Verteilungen der atmogenen
Stoffeintriige bieten sich prozessorientierte Mo-
delle oder geostatistische Verfahren an. Fiir die
Kartierung der atmogenen Stoffeintrige in der
Bunderrepublik Deutschland wurde von Gauger et
al. (2002) eine Kombination von beiden Ansitzen
verfolgt. Ein weiterer moglicher Weg fiir eine
Regionalisierung von N-Depositionen in Waldbe-
stinde in einem Raum mit einheitlicher Imissions-
situation ist die Verwendung empirischer Bezie-
hungen zwischen Bestandesstrukturen und den
Depositionsraten. Bestandesstrukturparameter
liegen flaichendeckend z.B. in Forsteinrichtungs-
werken vor. Zusammenhinge wurden z.B. zwi-
schen der Depositionshthe und Baumarten gefun-
den (Rothe et al. 2002).

Die Untersuchung von FEichen-, Kiefern- und
Fichten-/Douglasienbestinden  unterschiedlichen
Alters im Raum Augustendorf zeigte, dass die
Bestandeshohe und der Derbholzvorrat einen
groBeren Einfluss auf die N-Deposition hatten als
die Baumart. In den Altbestinden waren die N-
Fliisse in der Kronentraufe um den Faktor 2 hoher
als in den Jungbestdnden (Mohr et al. 2005).

An anderen Standorten wurden dagegen deut-
liche Unterschiede zwischen den Baumarten ge-
funden. So wurden im Solling in dem dort unter-
suchten Fichtenaltbestand um den Faktor 1,5 ho-
here N-Eintrdge als in dem benachbarten Buchen-
bestand, in einem Kiefernaltbestand in der Liine-
burger Heide um den Faktor 1,3 hohere N-
Eintrdge als in einem vergleichbaren Eichenaltbe-
stand gemessen (Meesenburg et al. 1995).

Einen Einfluss der Bestandeshohe auf die
trockene Deposition zeigen auch die Untersu-
chungen von Kues (1984) an unterschiedlich ho-
hen Buchenbestidnden im Gottinger Wald (Mittel-



hohe von 3,5 bis 28 m). In den Altbestinden war
die S-Deposition um den Faktor 1,8 hoher als in
dem jiingsten Bestand. Auch an diesen Untersu-
chungen wird ersichtlich, dass die Struktur der
Bestinde vermutlich von groBerer Bedeutung fiir
die Hohe der Stoffeintrige als die Baumart ist.

Die im ANSWER-Projekt gefundenen Bezie-
hungen zwischen Bestandesstrukturparametern
und Stoffeintrigen ermoglichen eine Ubertragung
der Messergebnisse auf Flichen ohne Messungen,
da einzelne Bestandesstrukturparameter aus For-
steinrichtungswerken flichendeckend fiir Wilder
vorliegen (Abbildung 8.9). Fiir die N-Fliisse er-
wiesen sich die Bestandesparameter Derbholzvo-
lumen und Bestandeshohe als die besten Prédikto-
ren. Dies gilt bei geringerer Giite der Anpassun-
gen auch fiir SO, und CI.

8.4.3  Rdumliche Reprisentativitidt auf regio-
naler Ebene

Ein weiteres Ziel sollte die Abschitzung des re-
gionalen Giiltigkeitsbereichs der im Raum Augu-

Abbildung 8.9:
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stendorf (Landkreis Cloppenburg) ermittelten
Untersuchungsergebnisse zum Bestandeseinfluss
auf die N-Fliisse sein. Hinweise hierzu geben die
Daten der Standorte Sandkrug (Landkreis Olden-
burg) und Holdorf (Landkreis Vechta). Trotz einer
Entfernung von ca. 40 bis 70 km waren die mittle-
ren N-Eintrige der letzten Jahre in den Waldbo-
den der 3 Kiefernstandorte sehr &hnlich. Eine
Ausnahme bildete das Untersuchungsjahr 2003,
das sich durch sehr niedrige und heterogen ver-
teilte Niederschlagsmengen von den Vorjahren
unterscheidet.

Die regionalen Unterschiede der iiber den
Bestinden gemessenen NHj;-Konzentrationen
(Augustendorf: 8,8 ug m, Holdorf: 8,6 ug m>,
Sandkrug: 5,8 pg m>) kommen im NH,
Kronentraufefluss moglicherweise auch deshalb
nur schwach zum Ausdruck.

Karte der N-Deposition fiir das Wasserschutzgebiet Thiilsfelde (Augustendorf), berechnet mittels der Beziehung zwischen

N-Deposition und Bestandesoberhohe (sieche Mohr et al. 2005).
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Die ermittelten N-Fliisse in der Kronentraufe
der Standorte Holdorf und Sandkrug reihen sich
auch recht gut in die im Raum Augustendorf und
Herrenholz gefundenen Beziehungen zu bestan-
desstrukturellen Parametern ein. Damit erscheint
eine Ubertragbarkeit der Ergebnisse zumindest auf
den Raum, der durch das Polygon Sandkrug, Her-
renholz, Holdorf und Augustendorf gebildet wird,
moglich zu sein. Allerdings wurde die Dimension
der kronenrauminternen N-Aufnahmeraten an den
Unterschungsstandorten (Holdorf, Sandkrug und
Herrenholz) nicht mikrometeorologisch ermittelt,
so dass iiber deren riumliche Ubertragbarkeit
keine sicheren Aussagen getroffen werden. Ein-
flisse lokaler Emissionsquellen und Waldrandef-
fekte sollten zusitzlich beriicksichtigt werden
(Draaijers et al. 1988, Mohr 2001, Spangenberg
2002).

Im Gegensatz zu den N-Fliissen im Kronen-
raum unterscheiden sich die langerfristig betrach-
teten Stickstoffbilanzen der Kiefernbestinde Au-
gustendorf, Holdorf und Sandkrug erheblich.
Kennzeichnend hierfiir sind die sehr unterschied-
lichen N-Austragsraten zwischen etwa 2
kg ha™ a' in Sandkrug und 30 kg ha™ a”' in Augu-
stendorf. Auch in der zeitlichen Entwicklung der
NO;-Austrige differieren die drei Unteruchungs-
standorte: In Augustendorf stiegen die NOs;-
Konzentrationen diskontinuierlich an und betru-
gen in den Jahren 2002/2003 mit iiber 90 mg 1"
NO; nahezu das Doppelte des Trinkwassergrenz-
wertes. In Holdorf und Sandkrug sind die Nitrat-
konzentrationen im Verlauf der Jahre (1997 bis
2003) zuriickgegangen und betrugen mit 10 mg 1"
bzw. 2 mg 1" nur ein Bruchteil des Grenzwertes in
Hohe von 50 mg 1" NOs. Eine mogliche Ursache
fiir die erhohten N-Austrige in Augustendorf
konnte die dort durchgefiihrte Kompensationskal-
kung sein.

Die aus den Flussmessungen ermittelte N-
Bilanz liegt bei den drei untersuchten Kiefernoko-
systemen zwischen einer ausgeglichenen Bilanz
(Augustendorf) und einer Akkumulation von N
(Sandkrug, Holdorf, sieche Mohr et al. 2005, Tab.
7.7). Dies liegt im Rahmen der Ergebnisse anderer
Untersuchungen (Block et al. 2000, de Vries et al.
2001) und kann mittels unabhingiger Messgrofen
(z.B. periodische Inventuren) nicht iiberpriift wer-
den.

8.5  Effekte erhohter Stickstoff-Eintrige auf
Waldokosysteme und benachbarte Okosysteme

Die groB3e Bedeutung des Baumbestandes fiir den
N-Haushalt lieB sich im ANSWER-Projekt hin-
sichtlich des N-Eintrages iiber die Kronentraufe
kldren. Die N-Akkumulation im Bestand und in
der Bodenvegetation kann ebenfalls abgeschitzt

werden (Rademacher et al. 1999, Bolte et al.
2004).

Trotz zahlreicher Untersuchungen gibt es
immer noch  betrichtliche  Wissensliicken
beziiglich der okophysiologischen Auswirkungen
von erhohten N-Eintrigen auf Waldokosysteme
(Aber 2002). Mogliche Auswirkungen auf
Waldbédume sind ein erhhtes Sprosswachstum bei
vermindertem Wurzelwachstum, eine reduzierte
Frostresistenz, erhohter Schidlingsbefall und
Nihrstoffungleichgewichte (Meiwes et al. 1999).

Nach den mikrometeorologischen Messungen
erfolgt ein groBer Teil dieser N-Aufnahme auf3er-
halb der Vegetationszeit. In diesen Monaten stel-
len Kiefernwilder der temperaten Regionen iiber-
wiegend eine C-Quelle dar (Dolman et al. 2002).
Somit diirfte der grofite Anteil des im Kronenraum
adsorbierten Stickstoffs in dieser Periode wegen
mangelnder Photosyntheseleistung nicht assimi-
latorisch gebunden, sondern als Aminosduren oder
Amide im Pflanzengewebe zwischengelagert, mit
Beginn der Vegetationsperiode transloziert und
dem Pflanzenwachstum zur Verfiigung gestellt
werden (Pearson et al. 2002). Diese rdumliche und
zeitliche Entkopplung der internen N-Fliisse und -
Wirkungen stellt ein nahezu unlosbares Problem
der Uberpriifung ermittelter Eintragsraten und
daraus kurz-/mittelfristig abzuleitender Dosis-
Wirkungen dar.

Die N-Aufnahme im Kronenraum kann zu
einer reduzierten N-Aufnahme iiber die Wurzeln
fiihren (Stulen et al. 1998 und dort zit. Lit., Harri-
son et al. 2000). Eine solche rdumliche Entkopp-
lung der Nihrstoffaufnahme kann wiederum eine
gleichzeitig reduzierte Aufnahme von Nihrstoff-
kationen (K, Mg, Ca) bewirken, was letztlich zu
Imbalanzen der Nihrstoffversorgung fiihrt. Die
Mg-N- und K-N-Verhiltnisse in den Nadeln und
Blittern der untersuchten Bestinde zeigen solche
Nihrstoffungleichgewichte an (Mohr et al. 2005).

Uber die Kronentraufe und den Streufall wer-
den jihrlich etwa 107 kg ha™' a™' Stickstoff auf
den Boden deponiert. Die Mineralisationsleistun-
gen dieser Waldboden lassen sich wegen fehlen-
der Untersuchungen nur grob schitzen. Bergmann
(1998) stellte in Kiefernwilder vergleichbarer
Trophiestufe in Ostdeutschland eine jihrliche
Nettomineralistation von etwa 60 kg ha™ a™ fest.
Dies liegt im Bereich der von Gosz (1981) ge-
nannten Spannbreite fiir Nadelwilder und er-
scheint plausibel. Nur ein geringer Teil von ca. 5
kg ha'a' N wird langfristig in der Bestandesbio-
masse gebunden. Ein groferer Anteil wird dabei
langfristig im Boden- bzw. Auflagehumus immo-
bilisiert. In Sandkrug stellt der Boden vermutlich
auch aufgrund des relativ. weiten C/N-
Verhiltnisses von etwa 28 noch eine effektive
Senke dar, wihrend die Moglichkeit, durch eine



Verengung des C/N-Verhiltnisses des Bodens N
zu akkumulieren in Holdorf (C/N = 25) und in
Augustendorf (C/N = 24) eingeschrinkt ist. Zu-
sitzlich konnen aber auch bei gleichbleibendem
C/N-Verhiltnis hohe N-Mengen akkumuliert
werden (Meiwes et al. 2002). Inwiefern dieser
Prozess in den untersuchten Okosystemen zum
Tragen kommt, kann anhand der vorliegenden
Daten nur ndherungsweise beantwortet werden.

Die gleichzeitigen FEintrige von Sdure und
Stickstoff fiihren zur Uberlagerung von Prozessen,
die einen hemmenden und stimuliernden Einfluss
auf die Mineralisation des Bodenhumus haben.
Geringfiige 6kologische Veridnderungen (Kalkung,
Durchforstung) konnen hierbei bereits den Aus-
schlag geben. In Augustendorf ist der im Boden
gebundene N-Vorrat mit fast 10000 kg ha™' deut-
lich hoher als die N-Vorrite in Holdorf und Sand-
krug (Mohr et al. 2005, Tab. 7.6). Dies stellt —
auch im Zusammenhang mit der in Augustendorf
durchgefithrten Kompensationskalkung — ein
erhohtes NOs;-Austragsrisiko gegeniiber Holdorf
und Sandkrug dar (Block 1995, Huber 1996).

Nach den Ergebnissen der jihrlichen Vitali-
tatsbeurteilung aufgrund des Kronenzustands liegt
die Kronenverlichtung in Augustendorf iiber dem
Mittel vergleichbarer Kiefernbestinde in der Re-
gion und in Niedersachsen (Evers und Meesen-
burg 2004). Wihrend die Kiefern im Raum We-
ser-Ems im Mittel eine Kronenverlichtung von 8-
13 % aufweisen (Schadstufe 0 — 1), liegt die mitt-
lere Kronenverlichtung in Augustendorf bei 15 —
19 % (Schadstufe 1). In Sandkrug und Holdorf
entsprach unter Beriicksichtigung jdhrlicher
Schwankungen (Mohr 2001), der Benadelungs-
grad dem Landesdurchschnitt.

Als weitere mogliche Indikatoren fiir Auswir-
kungen der hohen N-Eintrige auf das Waldokosy-
stem wurden der Erndhrungszustand der Biume
sowie der N-Austrag mit dem Sickerwasser unter-
sucht. Alle untersuchten Bestéinde wiesen hohe N-
Gehalte in den Blittern bzw. Nadeln auf; die N-
Ernihrung der Kiefern wird mit 20 bis 21 mg g
TS nach AK Standortskartierung (1996) als sehr
gut bewertet. Neben der insgesamt guten N-
Verfiigbarkeit am Standort Augustendorf trigt
vermutlich auch die N-Aufnahme im Kronenraum
zu der hohen N-Versorgung bei. Bei einer ge-
schitzten Kronenraumaufnahme von 15 kg ha™ a™!
wiirde der N-Bedarf der Biume in Augustendorf
von 67 kg ha™ a™ (berechnet als Summe von Bio-
massezuwachs und Streufall) zu 22 % tiber die
Kronenraumaufnahme gedeckt. Andererseits kann
die gute N-Versorgung in Verbindung mit einer
geringen Versorgung mineralischer Nahrstoffe zu
einer unausgeglichenen Ernidhrung der Bédume
fiihren.
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Die Wirkung hoher N-Eintrige auf die Boden-
vegetation besteht eher in einer Verschiebung der
Artenzusammensetzung als in sichtbaren Schadi-
gungen (Hofmann 1996, Kraft et al. 2003). Auf-
filliges Zeichen solcher Vegetationsverdnderun-
gen ist das vermehrte Auftreten von stickstofflie-
benden Arten wie Calamagrostis epigejos (Bolte
et al. 2004). Die Bodenvegetation in Augustendorf
und Holdorf ist durch im Vergleich zu anderen
Kiefernwildern in Niedersachsen vermehrtes
Auftreten von stickstoffliebenden Arten wie Ru-
bus idaeus und Rhamnus frangula gekennzeichnet
(Meesenburg et al. 1997, Niedersidchsisches Lan-
desamt fiir Bodenforschung 2005). Unter den von
Bolte et al. (2004) untersuchten Kieferndkosyste-
men wies Augustendorf die hochsten N-Vorrite in
der Bodenvegetation auf. Dies ist ein Hinweis
darauf, dass die Bodenvegetation zumindest kurz-
fristig ein wichtiger Regulator fiir die Umsetzung
tiberschiissiger N-Eintrige ist.

Auch an dem Zustand anderer Kompartimente
(N-Konzentrationen in Bodenmoosen, epiphyti-
sche Flechten, Auflagehumus) spiegelt sich die
Belastungssituation deutlich wider (Mohr 2001).
Unabhingig von ihrer okologischen Bedeutung
weisen sie auf eine zumindest langfristige Gefihr-
dung der Stabilitdt der Wilder und ihrer Funktio-
nen fiir den Naturhaushalt hin. Weitere Anstren-
gungen zur Reduzierung der NH;-Emissionen, die
in der Region Weser-Ems zum iiberwiegenden
Teil landwirtschaftlichen Ursprungs sind, werden
daher als notwendig angesehen.

Obgleich der Giiltigkeitsbereich der Ergebnis-
se dieser Studie sich streng genommen auf das
Untersuchungsgebiet innerhalb der Weser-Ems
Region beschrinkt, ist zu vermuten, dass sich
einige wesentliche Erkenntnisse auch auf andere
geografisch vergleichbare Raume iibetragen las-
sen, insbesondere

e die Erkenntnis, dass die Belastung von
Waldokosystemen mit eutrophierenden und
versauernden N-Verbindungen vermutlich
hoher ist als durch Monitoringprogramme
(z.B. Level II-Program, Bestandesnieder-
schlag) bisher nachgewiesen wurde.

e damit die Ableitungen von Critical Load-
Uberschreitungen fiir die Fortschreibung von
Luftreinhaltemanahmen (z.B. im Rahmen
der CLRTAP) moglicherweise zu niedrig aus-
fallen.

e der Umstand, dass die Hohe der N-
Aufnahmeraten die Raten der mit konventio-
nellen Kronentraufe-Messungen und Inferen-
tialmodellen (Ulrich, Draajers und Erisman)
ermittelten trockenen Deposition deutlich
tibersteigt.
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e  die auf bestandesstrukturellen Unterschieden
basierende Differenzierung der N-Fliisse im
Kronenraum, welche mit Hilfe von Forstein-
richtungsdaten eine prizisere Ubertragung
vorliegender Monitoringdaten (z.B. Level 2-
Programm) auf Standorte ohne entsprechende
Messungen ermoglicht.

e die regionalen Unterschiede der NH;-
Kronentraufefliisse, die in NH;s-belasteten
Riumen (bei NH;-Konzentrationen von etwa
> 4ug m”) gegeniiber bestandesbedingten
Unterschieden stark zuriick treten.

e die regional und lokal stark variierenden
okophysiologischen =~ Wirkungen erhohter
(NH4-) N-Depositionen, welche gegenwirtig
weniger in visuellen Vitalitatsmerkmalen als
in Anderungen von Stickstofffliissen und
-vorriten zu Ausdruck kommen.

Ihre Anwendung, wie sie bereits im Zusam-
menhang mit begleitenden Vorhaben des Landes
Niedersachsen, des Bundes und der EU erfolgt
(NHG, water4all, NOLIMP, Projekt ,,Untersu-
chung zum Nitrataustrag in Abhéngigkeit von
Baumbestand und Bodeneigenschaften unter ho-
her atmosphirischer Stickstoffbelastung®™) oder
geplant sind  (Life-Umwelt: EU-TROPH-
INDICATOR, AMTRANSEC) kann somit eine
Hilfestellung sein, in einer wahrscheinlich noch
lange aktuellen Problematik, welche durch Emis-
sionen reduzierender und oxidierender N-
Verbindungen besteht.
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9 Unmittelbare Folgewirkungen des ANSWER-Projekts im Bereich der Ammoni-

ak-Messungen

Das Niedersichsische Landesamt fiir Okologie hat
an seiner Station Bosel neben dem Routine-
messprogramm Verfahren zur Messung von Am-
moniak-Konzentrationen erprobt (Abbildung 9.1).
Im Vordergrund standen Messungen mit kontinu-
ierlich registrierenden Geriten; entwickelt und
erprobt wurden Monitore, die NH; nach katalyti-
scher Oxidation als NO erfassen. Der Versuch, die
in Augustendorf und Bosel gemessenen Konzen-
trationen zu vergleichen, schlug fehl. Neben der
Entfernung der Messstellen wurden Unterschiede
aber auch auf die unterschiedlichen Verfahren
zuriickgefiihrt.

Abbildung 9.1:
Messaufbau an der Messstelle Bosel des NLOE mit
unterschiedlichen Passiv-Sammlern

Da keine dem Stand des Wissens entsprechen-
den Normen zur Messung von NHj; in der Umge-
bungsluft existieren, wurde vereinbart,

e die an NHj3;-Messungen interessierten Arbeits-
gruppen in Deutschland zum Informations-
austausch einzuladen. Hieraus entstanden die
»~Braunschweiger Ammoniak-Treffen®, die seit
2002 regelmiBig im November in der FAL
stattfinden.

e moglichst viele Messverfahren in Bosel paral-
lel zu betreiben. Dabei kamen neben den kon-

tinuierlich messenden Geriten vor allem Pas-
siv-Sammler zum Einsatz. Die Ergebnisse wa-
ren zum Teil ermutigend (Abbildung 9.2), lie-
Ben aber auch erkennen, dass eine Norm zum
Messen von NH;-Konzentrationen in der Um-
gebungsluft fehlte.
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Abbildung 9.2:

Ergenisse der Parallelmessungen mit unterschiedlichen
Passiv-Sammlern (FAL etc.) bzw. dem Konvertergerit
(NLOE) (unveroffentlichte Daten NLOE)

Es wurde beschlossen,

e in der Kommission Reinhaltung der Luft im
VDI und DIN eine entsprechende Arbeits-
gruppe einzurichten. Sie legte das Denuder-
Verfahren als Referenz-Verfahren fest. Die
Richtlinie ,Messen von Ammoniak in der
Umgebungsluft. Probenahme in mit Citronen-
sdure beschichteten Diffusionsabscheidern
(Denudern). Photometrische bzw. ionenchro-
matographische Analyse, VDI 3869, Bl 3,
wird 2005 als Griindruck vorliegen. Die Be-
schreibung von Passiv-Sammelverfahren hat
im Januar 2005 begonnen.

Gemeinsam mit dem Unweltbundesamt, Mess-
stelle Schauinsland, wurden

e Vergleichsmessungen in gering belasteten
Atmosphiren begonnen.

Um dem im Vergleich zu anderen Luftverunreini-
gungen geringen Kenntnissstand {iiber typische
Konzentrationen und deren rdaumliche Variabilitit
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zu erhalten, wurde bei den Braunschweiger Am-
moniak-Treffen vereinbart,

e cin Messprogramm zu formulieren. Dies ist
nun unter dem Titel “Ammonia Transect in
Central Europe — AMTRANSEC” als EU-
LIFE-Projekt beantragt. Teilnehmer sind ne-
ben dem Niedersidchsischen Landesamt fiir
Okologie NLOE (jetzt Niedersichsisches Ge-
werbeaufsichtsamt, Hildesheim), dem Institut
fiir Agradkologie der Bundesforschungsanstalt
fir Landwirtschaft, die Fachhochschule OI-
denburg / Ostfriesland / Wilhelmshaven,
Fachbereich Technik (EUTEC; Emden), das
Rijksinstituut vor Volksgezondheit en Milieu
(RIVM, Bilthoven), das Institut fiir Troposphé-
renforschung (IfT, Leipzig), das Umweltbun-
desamt (Langen), das Landesumweltamt Bran-
denburg (Referat Umweltbeobachtung Okoto-
xikologie), das Landesamt fiir Umwelt, Natur-
schutz und Geologie Mecklenburg Vorpom-
mern (LUNG, Giistrow), das Landesumwel-
tamt Nordrhein-Westfalen (LUA; Essen) und
das Instytut Budownictwa, Mechanizacji i
Elektryfikacji Rolnictwa w Warszawie (Insti-
tute for Building, Mechanization and Electrifi-
cation of Agriculture in Warsaw) (IBMER,
Posen)

Das Messprogramm wurde als LIFE-Projekt
eingereicht.



Glossar
Erliuterungen zu Einheiten und Symbolen

Es werden ausschlieflich SI-Einheiten und Symbole
nach IUPAC (1993) bzw. IUPAP (1987) benutzt, deren
Gebrauch fiir Deutschland vorgeschrieben ist (Bundes-
minister fiir Wirtschaft 1969, 1970)

Spezielle Einheiten, die in den Forst- und Landwirt-
schaftswissenschaften und der Mikrometeorologie
verwendet werden, benutzen wir wie bei Monteith
(1984) und Reifsnyder et al. (1991).

GroBlen werden dabei stets kursiv geschrieben,
Skalare (Zahlen), Einheiten, (erlduternde) Indizes und
Operatoren (sin, 1g, +, d) steil.

Die Erlduterungen zu Einheiten werden nach den
Einheiten angegeben, also
7 kg ha™ a”' NH;-N, nicht 7 kg NH;-N ha™' a”!

Elementsymbole und chemische Spezies

Ca Calcium

Cl Chlor

Cr Chlorid

H Waserstoff

H* Wasserstoff-Ion, Proton

HCl Chlorwasserstoff

HNO, salpetrige Séure

HNO; Salpetersaure

H,SO, Schwefelsédure

K Kalium

Mg Magnesium

N Stickstoff

NH; Ammoniak

NH,* Ammonium

NO5y Nitrat

NO, Stickstoffoxide, summe von NO und
NO,

NO, oxudierte Stickstoff-Spezies,
Summe

Na Natrium

S Schwefel

SO, Schwefeldioxid

SO~ Sulfat

Grdfien- und Einheitensymbole, Kiirzel

a Jahr

A Fliache, Querschnittsfliche

AU Kiirzel fiir Standort Augustendorf

Bl1, B2 Kiirzel fiir basisch beschichtete Denuder

BHD Brusthohendurchmesser

B Bestandesentwicklungsfunktion

c Konzentration (in einer fliissigen Losung)

CLAI Extinktionskoeffizient des Bestandes

¢ spez. Wirmekapazitit (zB. in J kg K"

CE Kronenraumaustausch (canopy exchange)

d Nullebenenverschiebung (z.B. in m)

D molekularer Diffusionskoeffizient (z.B. in
m? s")

DF Draaijers-Faktor

ABW
EI
ET

f
foa

fl’fZ’f:"i’f4
Fy

Fr,
FD
FF
g

8
G

Gg
GR

mol
mmol

Pr
Vm

Vh

PTFE

Rah
Rb,A
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Bodenwasserinderung (z.B. in mm Tag™")
Kiirzel fiir Bestandesart Eiche
Evapotranspirationsrate (z.B. in mm bzw.
1 m™ pro Zeit)

Funktion von

Aktivititsfaktor fiir Stoff A
Jarvis-Stewart-Kontrollfunktionen
vertikaler Stofffluss von A (z.B. in pg m?
s oderin kg ha'a™)

Impulsfluss (z.B. in m?s?)

Kiirzel fiir Bestandesart Fichte/Douglasie
Kiirzel fiir Freifliche

Gramm

Erdbeschleunigung (z.B. m s2)
Bodenwirmestrom (Wrn'z)

Gigagramm. 1 Gg = 10° g (= 1 kt)
Sickerung / Grundwasserneubildung
Psychrometer-Konstante
Ammonium-Protonen-Verhéltnis im Apo-
plasten

Hohe (iiber Grund)

elektrische Stromstéirke

Hektar

Kiirzel fiir Standort Holdorf

sensibler Wirmestrom

Kiirzel fiir Standort Herrenholz
von-Karman-Konstante

Kilogramm

Henry-Konstante

Kiirzel fiir Bestandesart Kiefer
Sattigungsprodukt

Verdampfungswirme

Latente Wirme

Linge

Liter

Monin-Obukhov-Lénge
Blattflichenindex

Mol (Einheit der Stoffmenge)

Millimol

YH, Mn, Al, Fe (“saure” Kationen)

¥Na, K, Mg, Ca (Neutralkationen)
Freilandniederschlag

Mikrogramm

Stoffmenge

pH-Wert (negativer dekadischer Log-
arithmus der Protonen-Konzentration in
Wasser, gemessen in mol l'l)
Prandtl-Zahl

atmosphirische Stabilitdtsfunktion fiir den
Impulstransport

atmosphirische Stabilitdtsfunktion fiir den
Wirmetransport

Polytetrafluorethylen

ohmscher Widerstand

BestimmtheitsmaB einer Korrelation
aerodynamischer Transportwiderstand
quasi-laminarer Transportwiderstand fiir
einen Luftinhaltsstoff A

quasi-laminarer Transportwiderstand fiir
Wirme
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Rpodena Bodenwiderstand fiir einen Luftinhalts-
stoff A

Rea Bestandeswiderstand fiir einen Luftin-
haltsstoff A

Rewa Cuticula-Widerstand fiir einen Luftin-
haltsstoff A

Rexa externer Oberflichenwiderstand fiir einen
Luftinhaltsstoff A

R, Globalstrahlung

Ru20min minimaler Stomatawiderstand fiir Was-
serdampf

Riesa Mesophyllwiderstand fiir einen Luftin-
haltsstoff A

Ryt Nettostrahlung

Rqoma Stomatawiderstand fiir einen Luftinhalts-
stoff A

RH relative Luftfeuchte

p Dichte, Partialdichte (als Konzentrations-
grofie)

S Sekunde

s Steigung der Dampfdruckkurve
Kiirzel fiir sauer beschichtete Denuder

SA Kiirzel fiir Standort Sandkrug

Sc Schmidt-Zahl

t Zeit

t, Lufttemperatur in °C

T, absolute Lufttemperatur

toA Siedetemperatur fiir Gas A

T Bestandestemperatur

TS Trockensubstanz

U, U, elektrische Potenziale

u horizontale Windgeschwindigkeit

U Schubspannungsgeschwindigkeit

\%4 Volumen

Vb Depositionsgeschwindigkeit

Vbs Standard-Depositionsgeschwindigkeit

VPD Wasserdampfsittigungsdefizit

w vertikale Windgeschwindigkeit

wa schwache Séduren

Zm Messhohe oberhalb des Bestandes

Z0A Rauhigkeitslange fiir den Gasfluss fiir
einen Luftinhaltsstoff A

Z0n Rauhigkeitsldnge fiir den Wiarmestrom

Zom Rauhigkeitsldnge fiir den Impulsfluss

Begriffe

Aerosole: Eigentlich Bezeichnung fiir die aus einem gas
und einer kondensierten Phase gebildeten Misch-
phase, in der die kondensierte (feste oder fliissige)
Phase fein verteilt als Partikel vorliegt.

Bestandesniederschlag: Der Niederschlag, der den
Boden unterhalb eines Waldbestandes erreicht; ent-
spricht der Summe von Kronentraufe und
Stammablauf.

Bestandesdeposition: Stofffluss, der tiber die Kronen-
traufe in den Boden erfolgt. Gleichzusetzen mit
Kronentraufefluss

Brusthohendurchmesser: Durchmesser eines Baumes in
Brusthohe (1,3 m).

Bulk-Deposition: Die Summe der mit sog. Surrogatfli-
chen aufgefangenen (nassen und trockenen) sedi-
mentierenden Partikel (vgl. Ddmmgen et al., 2004)

Deposition: Der Begriff ,,.Deposition beschreibt nach
VDI 2450 den Vorgang des Ubertritts eines Stoffes
aus der Atmosphire in ein System. Normalerweise
ist dies der Durchtritt durch eine (gedachte) Hiillfla-
che.

Freilandniederschlag: Niederschlag, der auf einer
Freifldche ohne Beeinflussung durch Vegetation in
1 m iiber der Erdoberfléche gemessen wird.

Konzentrationen und Konzentrationsmafle: Konzen-
trationen beschreiben Anteile in Mischphasen. Sie
konnen als Verhiltnis von Massen (z.B. kg kg™"),
von Volumina (z.B. 1 1"), Teilchenzahlen (Molen-
bruch, mol mol™! oder ppb) oder auch Massen und
Volumen (Partialdichte, z.B. pg m™) angegeben
werden. Symbol fiir den Molenbruch ist g, fiir die
Partialdichte p.

Mol: Einheit der Teilchenzahl einer Spezies (6,022 -
107 Stiick)

Partialdichte: Massenanteil in einer Mischphase bezo-
gen auf das Volumen. In Deutschland iibliche Kon-
zentrationsangabe fiir Spurengas-Konzentrationen
(Einheit z.B. ug m™).

Spezies: Sammelbegriff fiir Molekiile, Ionen, Aggrega-
te, die ein bestimmtes Element enthalten. So sind
NH3, NH,* oder NH,-CO-NH, Stickstoff-Spezies.
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