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Trockene Deposition von Schwefeldioxid (SO;), Ozon (O3) und
Stickoxiden (NOy) an der Forschungsstation des IfT in Melpitz
1992-1995 - MeBtechnische Realisierung und Ergebnisse

G. Spindler, U. Teichmann, D. Theiss, E. Briiggemann

Summary:

Results from the subproject "Dry Deposition" of the national research project entitled SANA
(Scientific Attandance Program of the Rehabilitation of the Atmosphere in the New Federal
Lands) are presented. After the political unification of Germany a change in the air quality in
the region of the conurbation of Leipzig habe been observed as consequence of changes in the
energy politics, economic structural reorganisation and the environmental legislative.

The concentrations of the trace gases SO,, Ozone and NO, (NO and NO,) were measured
over a period of more than three years (May 1992 to December 1995). For the measurements
the micrometeorological gradient technique was applied to calculate the trace gas fluxes of
SO, and O3. The instrumentation of the research station near Melpitz - downwind of the
conurbation of Leipzig - , the calculation of dry deposition and the meteorological situation for
this time consist of SO, and O3, the temperature, global radiation, and wind velocity are
described.

Typical monthly impacts for SO, and Ozone were found in the range between 2-5 and 2-3
kg/(ha*month) for winter time and between 0.2-0.6 and 3-10 kg/(ha*month), respectively, for
summer time, respectivily. The ratio of dry deposition to total S-impact was 0.5 with a large
variation from month to month.

Zusammenfassung:

Ergebnisse aus dem Teilprojekt "Trockene Deposition" des nationalen Verbundforschungsvor-
habens SANA (Wissenschaftliches Begleitprogramm zur S4ANierung der Atmosphére uber den
neuen Bundeslindern) werden vorgestellt. In der Zeit nach der politischen Einigung
Deutschlands konnte eine Verdnderung der Luftqualitiat im Ballungsraum Leipzig als Folge der
neuen Energiepolitik, einer 6konomischen Neustrukturierung und des Wirksamwerdens einer
neuen Umweltgesetzgebung festgestellt werden

Die Konzentration der Spurengase SO,, Ozon und NO, (NO und NO,) wurde tber mehr als
drei Jahre gemessen. Die Berechnung des trockenen Eintrages von SO, und Ozon erfolgte
unter Anwendung der mikrometeorologischen Gradiententechnik. Der Aufbau der
Forschungsstation im Lee des Ballungsraumes Leipzig, die Berechnung der trockenen
Deposition fiir SO, und O3 und die meteorologische Situation am Beispiel der Temperatur, der
Globalstrahlung und der Windgeschwindigkeit fiir diesen Zeitraum werden beschrieben.
Typische monatliche Eintrdge fur SO, und Ozon wurden im Bereich von 2 -5 und 2-3
kg/(ha*Monat) einerseits im Winter und 0,2-0,6 bzw. 3-10 kg/(ha*Monat) andererseits im
Sommer ermittelt. Der mittlere Anteil der trockenen Deposition fir S am
Gesamtschwefeleintrag konnte zu etwa 50 % festgestellt werden, wobei sehr grof3e
Unterschiede von Monat zu Monat auftraten.
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1. Einleitung

Die trockene Deposition von Spurenstoffen aus der Atmosphére hin zur Erdoberflache kann als
Senke fur Spurenstoffe in der Troposphire wie auch als eine Komponente in der Stoffbilanz
von Okosystemen nicht vernachlissigt werden. Dieser vertikale Stofftransport, der ohne
Mitwirkung von Niederschligen erfolgt und den Transport partikulirer Beimengungen
(Aerosole) mit einschliefBt, kann in der gleichen Groflenordnung liegen wie der Eintrag durch
nasse Deposition, (Fowler 1980; Eisenreich et al. 1981; Erisman et al. 1989; Lindberg und
Lovett, 1992, Smith 1991). Welcher der beiden Depositionsmechanismen tiberwiegt, hangt von
verschiedenen Faktoren ab, z. B. der atmosphéarischen Konzentration und den chemischen
Eigenschaften des Spurenstoffes selbst, der Rauhigkeit der Unterlage und der geographischen
Lage, welche die Niederschlagshiufigkeit und die mittlere Windgeschwindigkeit mit bestimmt.
Nicht zuletzt ist die Entfernung zur Quelle des emittierten Spurenstoffes ein weiterer
wesentlicher Einfluf3faktor.

Im Verbundforschungsvorhaben SANA des BMBFD wurde davon ausgegangen, dafl sich
durch die auf dem Gebiet der ehemaligen DDR unmittelbar nach der deutschen Vereinigung
schnell stattfindende Umstrukturierung von Industrie, Landwirtschaft und Gesellschaft sowie
greifende umweltpolitische Mafinahmen die Emissionsraten der klassischen Spurengase (SO,
NO, und NO,) stark andern. Das muB sich direkt und uiber eine verdnderte Bildung sekundarer
Spezies - Ozon, Sauren und Photooxidantien - wiederum auf die Immissionen in suburbanen
Regionen auswirken. Solche sinkende Konzentrationen (oder im Falle von Ozon auch einen
moglichen Anstieg) konnen Oberflicheneigenschaften verandern, wodurch zu erwarten war,
daB sich die Eintriage durch molekular turbulenten Transport in das Okosystem verindern
konnten.

Da heute als allgemein anerkannt gilt, daf} eine sinnvolle Bestimmung der trockenen Deposition
nur unter Anwendung mikrometeorologischer Methoden erfolgen sollte (Foken et al. 1995,
Peters 1995), wurde beschlossen, innerhalb des Verbundprojektes exemplarisch eine
automatisch betriebene Dauermefstation nach vorliegenden neueren Erkenntnissen zu
konzipieren und moglichst schnell im Lee des Ballungsraumes Halle-Leipzig zu errichten und
zu betreiben. Dabei sollten die Messungen der Konzentration und der Flisse ausgewdhlter
Spurengase mit Hilfe der Gradientenmethode tiber einer fur den Grofiraum reprisentativen
Vegetationsoberflache erfolgen.

Die Station konnte auf den GroBwiesen bei Melpitz im Urstromtal der Elbe von Juli 1991 bis
Januar 1992 in ausreichender Entfernung zum Ballungsraum errichtet werden. Das komplette
Gradientensystem fiir die Spurengase SO,, NO,, und O3 ging zusammen mit den notwendigen
meteorologischen Messungen im Mai 1992 in Betrieb. Zusétzlich wurde auch die nasse
Deposttion in Melpitz registriert, (Briggemann 1996).

2, Experimenteller Aufbau, Datenerfassung und Qualititssicherung
2.1.  Auswahl des Standortes

Fiir die Anwendung der mikrometeorologischen Gradientenmethode zur experimentellen
Bestimmung der trockenen Deposition von Spurengasen war ein Standort notwendig, der die
Ausbildung einer "constant flux layer" ermoglicht. Das erfordert eine sehr ebene Fliche, die in
Hauptwindrichtung frei von nahen Emissionsquellen sein mufl. Die unmittelbare Umgebung
sollte dariiber hinaus moglichst homogen bewachsen und nicht geneigt sein
(Hohenunterschiede weniger als 1 m auf 100 m).

1) Bundesministerium fiir Bildung, Wissenschaft, Forschung und Technologie
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Es diirfen keine Quellen zusitzlich induzierter Turbulenz (Baumreihen, Bauwerke, Waldkanten
etc.) bis in 1 km Entfernung vorhanden sein. Foken (1990) fordert fur die Genauigkeit und
Représentanz von Messungen turbulenter Energie- und Stofffliisse in der bodennahen
Grenzschicht und als wesentliche Voraussetzung fiir die Auswertbarkeit der gemessenen
Vertikalprofile fiir Wind, Temperatur, Feuchte und Konzentrationsverteilung der Spurengase:

1. Vollig ebenes Geldande, Hangneigungen < 3 %,

2 einheitliche Bodenstruktur ohne Unterschiede im Bewuchs, damit keine signifikanten
Oberflichenrauhigkeiten und/oder thermische Strukturen mit folglich verdndertem
Depositionsverhalten auftreten,

3. grof3er Abstand (mehrere Kilometer) von Emittenten in der Hauptwindrichtung, da
sonst die notwendige Annahme eines von Advektionsprozessen ungestorten turbulenten
Spurenstoffflusses nicht erfullt ist.

Die Aufzahlung zeigt, daBl es sich bei einem "realen" MeBplatz bei der relativ dichten
Besiedelung des Freistaates Sachsen nur um einen Kompromif3 zwischen Anforderungen durch
das MeBverfahren, vorhandener Orographie und Erfullbarkeit infrastruktureller
Randbedingungen handeln kann.

Das 90 Jahre alte Grasland besteht hauptsichlich aus folgenden Pflanzen: Lolium perenne
(Deutsches Weidelgras), Taraxacum officinale (Gemeiner Léwenzahn) und Leontodon
autumnales (Herbst Lowenzahn). Der Standort ist zumindest zeitweise grundwasserberiihrt. In
einer Entfernung von ca. 80 m 6stlich des MefBfeldes befinden sich die Container fur die
Datenerfassung. Zum Containerstandort fithrt eine Zufahrt aus Melpitz.

Es bleibt zu beachten, daB sich aus der unterschiedlichen landwirtschafilichen Nutzung
auflerhalb der eigentlichen Weide mechanisch und thermisch induzierte interne Grenzschichten
ausbilden kénnen. Dabei wird im unteren Teil des Hohenprofils die Turbulenzstruktur durch
die eigentliche Unterlage Weide bestimmt, im oberen Teil des Hohenprofils wird die Turbulenz
durch die vorgelagerte Unterlage geprigt. Die Hohe des ungestorten Bereiches oberhalb einer
internen Grenzschicht (hgy) und unterhalb (hy;) 146t sich in Abhéngigkeit der Windwirklénge
"fetch" (f) abschitzen (Raabe 1991).

h, = 0,5+ \Jf
h, ~ 0,3* . Jf

Zeitweilig ist mit der Existenz interner Grenzschichten (im Hohenbereich zwischen 4 m und 7
m) zu rechnen. Abbildung 1 zeigt die geographische Lage der Mefstation mit Windrose.

(D

2.2.  Aufbau des Gradientensystems

Das Gradientensystem wurde so ausgelegt, dafl es dauerhaft automatisch betriecben werden
kann. Dies erforderte von vombherein die Festlegung von Steuermodi, da im Zusammenhang
mit der Zielstellung ausgeschlossen werden muBte, daB sich Verinderungen im Betriebsregime
auf die Konstanz der Mefreihe auswirken. Die Abbildung 2 zeigt die Realisierung der
Immissionsmessungen in unterschiedlichen Hohenniveaus.

Es wurden zwei getrennte Gittermasten (Entfernung 27 m) fiir die Erfassung der
meteorologischen  Groflen und  die  Luftansaugung fiir  die  hohenvariable
Konzentrationsmessung errichtet. Damit wurde verhindert, daB es am Mast flir die
Luftansaugung zur zusitzlichen Induzierung von Turbulenz durch Datenfassungsmodule und
Sensoren kommt.

Die relativ dichte Hohenbestiickung fiir das Gradientensystem wurde bewufit gewdhlt. Im
Prinzip wiren zwei Mef3niveaus ausreichend, um alle zur Berechnung von Spurengasfliissen



33

Forschungsstation
Melpitz

Sachsen

Windrose 5/92 bis 12/95

n = 1466289 (Minutenmittel)

Calme {v<0,5 m/s in 12 m Uber
Grund), 9,48 % der Zeit

Abbildung 1 Geographische Lage der MeBstation (87 m NN, 51°32' N, 12°54' E) und
Windrose 5/92 bis 12/95

erforderlichen GroBen bestimmen zu koénnen. Storungen in den Profilen sind dann aber nicht
erkennbar. Da ein Mef3gebiet, das o.g. theoretischen Anforderungen gentigt, praktisch nicht zu
finden ist, wurde das Vertikalprofil der Dauermefistation bis in 12 m Hohe 8-fach mit Sensoren
(Windgeschwindigkeit, trockene und feuchte Temperatur) bestiickt und eine Luftansaugung fiir
die Immissionsmessungen aus vergleichbaren Hohenniveaus vorgesehen. Um die Verteilung
der MefBstellen so zu gestalten, dal3 zwar nach unten hin die dichtere Bestiickung vorhanden
ist, aber andererseits im oberen Teil der Masten keine zu groflen "Liicken" auftreten, wurde
eine zweifach logarithmisch gegliederte Anordnung gewahlt ("Duolog"). Fur die Hohenniveaus
1 bis 8 ergeben sich die in Tabelle 2 angegebenen Hohen tber Grund.
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Abbildung 2 Gradientensystem, Mast fliir Immissionsmessungen!) und Analysatorbox

Es war notwendig, zwischen Datenerfassungscontainer und Meffeld (Standort Analysatorbox)
unterirdisch Rohre zu verlegen, um auch weiterhin eine einheitliche landwirtschaftliche
Nutzung der Weide zu erméglichen. In 1 m Tiefe liegen vier parallele Rohre mit einem
Innendurchmesser von 100 mm, am MeBfeld enden sie oberirdisch neben der Analysatorbox
und vor dem Container in einem gemauerten Schacht. Parallel zu diesen Rohren, durch die
Kabel und Versorgungsschlauche gezogen wurden, sind zwei Kupferrohre verlegt. Durch diese
Rohre wird im Sommer Wasser gepumpt (Wegstrecke 160 m in 1 m Tiefe). Dieses Wasser
wird in der Analysatorbox iiber einen Wirmetauscher mit Querstromliifter gefiihrt. Somit ist es
moglich, die im Sommer in der Box entstehende Warme abzufithren. Im Winter dient die
warme Abluft der Gradientenpumpe zum Heizen der Analysatorbox. Es wurden 8
Schalenkreuzanemometer und in 12m Hohe eine Wetterfahne der Firma "Siggelkow"
installiert. Als Sensoren fiir die trockene und feuchte Temperatur dienen 8 Psychrometer (PT
100) der Firma "Thies", zusétzlich wurden Strahlungskomponenten und die Bodentemperatur
bis in 0,5 m Tiefe registriert. In Tabelle 1 ist die Bestiickung des Gradientensystems mit
chemischer Mef3technik aufgelistet.

2.3.  Zentrale Datenerfassung und Steuerung, Datenaufbereitung

Das Kemnstiick der zentralen Datenerfassung bildet ein Echtzeitrechner mit 32-Bit-
Betriebssystem auf VME-Bus-Basis. Echtzeitrechner (VMEexec-Target, Motorola
MVME167) und Entwicklungsrechner (Unix System V; Motorola MVME147) sind getrennt,
konnen jedoch iiber VME-Bus und Ethernet kommunizieren. Zur Synchronisation externer
Experimente stehen Signalausginge zur Verfiigung.

1) Urspriinglich war vorgesehen, die Filterhalterungen der Luflansaugung mit Teflonfitten (5 um) zu bestiicken, aufgrund der
vorhandenen Aerosolbelastung war dies jedoch nicht méglich, da sich in sehr kurzer Zett ein extrem hoher Unterdruck aufbaut. Deshalb mufiten
diese Teflonfilter duch Quarzfritten (keine Zerstrung von O3 im Gegensatz zu Glasfritten) ersetzt werden. Diese Fritten haben den Vorteil, daB
sie gereinigt und wiederverwendet werden konnen.
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Jegliche zeitbezogene Aktion wird definiert iiber sogenannte Events mit der Genauigkeit der
DCF77-Funkuhr (VME-Bus-Ausfithrung) gestartet. Als Zeitbasis wurde die mittlere Ortszeit
(MOZ), MEZ -8 min und -16 s, vereinbart. Die Daten des Gradientensystems werden iiber
serielle Module der Firma IMKO mit einer Zeitauflosung von 10 Sekunden erfaflt und zum
Rechner (Polling) iibertragen.

Die Datenablage erfolgt auf MO-Disk (600 MB Kapazitit) in Halbstundendateien, deren Inhalt
im IfT weiterbearbeitet und in eine Datenbank (INGRES) als Minutenmittel gespeichert wird.
Der Echtzeitrechner steuert u.a. die gesamte Ventilschaltung, registriert und behandelt Fehler

Tabelle 1 Komponenten des Gradientensystems (Spurengaschemie)

PTFE-Schlauch (schwarz)?) Transport der Luft aus den 8
Fa. "BEMU", & 7,5/9,5 mm, je 22 m 8 Ansaughthen
radiale Gasmultiplexer (Eigenbau), Analysatorbox, wahlweise 3
alie verwendeten Teile und Schalt- Luftzufuhr zu den Analvsatoren
ventile Fa. "Galtec" aus PTFE aus unterschiedlichen Hohen
Rotameter mit Analvsatorbox, Kontrolle des 9
Minimaschalter, Fa. "MFE" Luftstromes aus 8 Hohen
Sangpumpe mit 8 Kopfen Analysatorbox, stindige Spiilung des 1
Fa. "hyco" Ansaugsystems
SO53-Analysator, Typ AF21M Analysatorbox, kontinuierliche 1
Fa. "Ansyco" Messung der SO,-Immission
(schnelle Version, Sonderanfertigung)  (UV-Fluoreszenz) Ansprechzeit 10s
O3-Analysator, Typ 41M Analysatorbox, kontinuierliche 1
Fa. "Ansyco" Messung der O3-Immission
(UV-Adsorbtion) Ansprechzeit 30s
NOy-Analysator, Typ 8841 Analysatorbox, kontinuierliche 1
Fa "MonitorLabs" Messung der NO/NO,.-Immision,
(Chemiluminiszens) Ansprechzeit 60s

a) Es wurden schwarze PTFE-schlauche verwendet, um photochemische Reaktionen im Schlauch weiterstgehend zu
unterdriicken (Beier und Schneewind 1991).

einzelner Module bis hin zu einer Initialisierung. Auf XWindows (netzwerkfihig) basierende
Grafiktools gestatten die Online-Darstellung von MeBwerten und Steuereingriffe per
Mausklick. QA/QC-Giteanforderungen wird zusétzlich durch ein elektronisches
Stationstagebuch entsprochen. Die gesamte Datenerfassung wird aufgrund der schlechten E-
Netzqualitat iber eine unterbrechungsfreie Stromversorgung (USV) betrieben, die im
Bedarfsfalle per Softwaretool einen automatischen Systemabschlu3 und Neustart des Rechners
ermoglicht. Nach Blitzschlag/Hochwasser in 1994 wurde groflerer Aufwand in entsprechende
Pravention seitens E-Netz und Mefifeld investiert, was sich bewihrt hat. Der
Entwicklungsrechner wurde zum zentralen Kontrollrechner der Station ausgebaut mit Tools
zur Systemiiberwachung, -kontrolle und -steuerung. Diese Funktionen sind auch "remote" vom
IfT aus bedienbar bis zum RESET, BOOT der Rechner und der Méglichkeit der Abforderung
aktueller oder gespeicherter Daten. Dazu besteht eine Modemverbindung tber Telefonnetz
zwischen Melpitz und einem ins IfT-Netz eingebundenen Unix-Rechner.

Fur die hier diskutierten Berechnungen wurden aus den Minutenmitteln der Datenbank
INGRES 5-Minutenmittel gebildet, einer graphischen Sichtung unterzogen und als LOTUS-
Files (* WK3) zu entsprechenden Ergebnissen weiterverarbeitet. Dieses Datenformat erlaubt
eine direkte graphische Weiterverarbeitung unter EXEL 4.0 und einen Export von ASCII-Files
fur weitere Nutzer.
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2.4. Langzeitmessungen
2.4.1. Messungen mit dem Gradientensystem

Die Gradientenmethode (auch Integral- oder Profilmethode), als ein indirektes Verfahren zur
Bestimmung der trockenen Deposition, beruht auf der Annahme, daf3 die turbulenten Fliisse
von Impuls, sensibler Wiarme und Materie - im Sinne einer Schliefung erster Ordnung -
parametrisiert werden konnen (Monin und Obuchov 1954, Businger 1973, Atkins und Garland
1974, Fowler 1978, Herbert und Kramm 1981, Rojas et al. 1993).

Dieses Verfahren wird neben anderen (Winkler 1985, Spindler et.al. 1989 Erisman et.al. 1994,
Foken et.al. 1995, Peters 1995) zur Berechnung der trocken Deposition von Spurengasen aus
Immissions-, Windgeschwindigkeits- und Temperaturmessungen in unterschiedlichen Héhen
tber Grund haufig herangezogen. Es erscheint nach mehr als dreijahriger Betriebserfahrung fiir
die FluBmessung von SO, und Ozon im "automatischen" Dauerbetrieb geeignet.

Es ist dazu notwendig, die Immissionskonzentrationen in unterschiedlichen Héhen tiber Grund
zu messen. Dafiir gibt es zwei Moglichkeiten, die kontinuierliche Messung mit je einem
Gasmonitor in einer Hohe (kontinuierliches Verfahren) zum einen und zum anderen die
zeitversetzte Messung durch alternierende Zufuhr von Luft aus jeweils einer Hohe zu einem
Monitor (quasikontinuierliches Verfahren). Die Entscheidung fiir eines der Verfahren birgt ein
Fir und Wieder in sich. Ein Problem ist die Wiedergabe von zeitlichen
Konzentrationsédnderungen einerseits, weil ein diskontinuierliches Verfahren ein Profil immer
nur zeitlich versetzt liefern kann, andererseits ist beim kontinuierlichen Verfahren die niemals
mogliche exakte Kalibrierung von mehreren Spurengasmonitoren eine zuséitzliche Fehlerquelle.
Es wurde deshalb das Verfahren einer quasikontinuierlichen Messung, wie es Abbildung 2
verdeutlicht, gewahlt. Tabelle 2 beschreibt den realisierten Schaltzyklus fur die Gasmultiplexer,
die den permanenten Luftstrom dem jeweiligen Gasanalysator zufiihren.

Tabelle 2 Schaltzyklus der Luftzufuhr fur die Gasanalysatoren®

Zeit [min] 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Hohe/Kennzifferd) 1 3 5 7 ? 2 4 6 8 ?
Ansaughohe [m] 0,50 1,43 3,59 7,89 0,85 2,42 5,32 11,69
Teilprofil 1 Teilprofil 2
a) Aus meBtechnischen Griinden (langsamere Einstellzeit) konnte fiir den NOx-Analysator nur ein Profil aus den Hohen 2,4,6,8
mit einer zweiminiitigen Verweilzeit realisiert werden.
b) ? entspricht frei verfiigbar

Die plotzlich starke Anderung von Immissionen kann auf Grund der zeitlichen Verzégerung zu
Schwierigkeiten fuhren, da die Voraussetzung einer constant flux layer nicht mehr gegeben ist.
Dies zeigt sich bei dem gewihlten Schaltzyklus in einem Kippen der Teilprofile gegeneinander.
Entsprechende Situationen konnten nach manueller Sichtung der Daten eliminiert werden.

Aus den gemessenen Konzentrationsprofilen und den Messungen von Windgeschwindigkeit,
trockener und feuchter Temperatur in 8 Hohen kann der FluB der Spurenkomponente i zum
Boden ermittelt werden. Dieser FluB} ist fiir annihernd inerte Komponenten in den unteren
Metern tber Grund konstant, bei reaktionsfahigen Komponenten (O3, NO,) konnen,
zumindest zeitweise, chemische Reaktionen, die innerhalb der gleichen Zeitskala wie die
Depositionsprozesse ablaufen, zu FluBdivergenzen fiihren (Spindler et.al. 1996). Das heif3t, der
in einer Referenzhohe tber der Erdoberflache (Vegetationsoberfliche) bestimmte FluB ist nicht
gleich dem Fluf direkt an der Oberfliche. Da Ozon in der Regel in hoheren Konzentrationen
als NO, auftritt, ist es in erster Ndherung maoglich, hier den Einflu chemischer Reaktionen zu
vernachlassigen. Im folgenden wird die Berechnung des Flusses kurz aufgezeigt (Thom 1975).
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Es wird angenommen, daf3 der vertikale FluB der Komponente i [F;] dem Gradienten der
mittleren Grofle der Konzentration proportional ist.

Fci = = K c dc :
dz
Analog dem Transfer von Impuls und Wirme soll in der turbulenten Prandtl-Schicht auch der
vertikalen Spurengasfluf3 stattfinden. Das bedeutet, dafl die turbulenten Austauschkoeffizienten
fur die Warme (Ky,), den Impuls (Kp) und die Konzentration (K.) gleichgesetzt werden (Thom
et al., 1975, Oke, 1987, Foken et al., 1975):

)

du dar
FP:KP—_Z—— und Fh:Kh—c'i—Z—— (3)
K.~K,=~K, @

Fur die Auswertung der Dauermessungen soll zeitgleich das Wind- und Temperaturprofil im
gleichen Hohenbereich bekannt sein. Abbildung 4 zeigt als Beispiel ein unter neutralen
atmosphérischen Bedingungen real gemessenes Windprofil und verdeutlicht den Weg zur
Berechnung der Verdrangungshohe d, die als ein indirektes Maf3 fiir die Vegetationshohe ist.
In dieser Arbeit wird eine Fausregel bestitigt, nach der gilt, daB d ca. 60 bis 80 % der
physikalischen Hohe des Bewuchses entspricht. Die Verdrangungshéhe d wurde fur alle
Stunden mit annahernd neutralen meteorologischen Bedingungen ermittelt und wird jeweils als
Monatsmittel bei den FluBberechnungen beriicksichtigt. Abbildung 13 zeigt die monatlich
ermittelten Verdrangungshohen d. Aus der Steigung der Geraden in Abbildung 3 kann die
Schubspannungsgeschwindigkeit (u*) berechnet werden, und aus der Gleichung der
optimierten Geraden wird die Rauhigkeitslinge (z;) abgeleitet. Als Faustregel fur die
Rauhigkeitslange unter neutralen Bedingungen gilt, dafl sie etwa 10 bis 20% der Hohe der
Rauhigkeitselemente ausmacht. Fiir die Schubspannungsgeschwindigkeit (u*) gilt

. du

1 :m'k'(z—"d) (5)

der turbulente Austauschkoeffizent fiir den Impuls kann als
K,=k-u"-(z-4d) (6)

beschrieben werden. k ist die dimensionslose von Karman-Konstante (k = 0,4). Unter
Beachtung von Gleichung 2 und der Gleichsetzung der turbulenten Austauschkoeffizienten Kp
und K, 148t sich fir den vertikalen Spurenstoffflu eine bei neutraler atmosphérischer
Schichtung (F¢(peytrar)) geltende Berechnungsformel ableiten:

du _ de
d(z-d) d(z-4d)

Fcneutral =k2'(2—d)2' (7)

Da diese Berechnung des Spurengasflusses aus der Kenntnis des Konzentrations- und
Windgeschwindigkeitsgradienten streng nur fiir eine neutral geschichtete Atmosphire gilt, ist
es notwendig, den jeweiligen Zustand der Atmosphire im betreffenden Hohenbereich zu
ermitteln. Dies ist mit Berechnung der Richardson-Zahl (R;) moglich, dafiir muf3 zusitzlich der
Temperaturgradient Gber Grund gemessen werden. Die Richardson-Zahl berechnet sich nach

Gleichung 8:
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dt
R = g;'; _ _g_'(Tz_T1)(Zz_Zl)
' Tdu2 T (v, —u,)?
dz?
R;<0 gilt, wenn die Atmosphire labil geschichtet ist, bei stabiler Schichtung ist R{>0. Eine

neutrale Schichtung liegt streng genommen nur bei R;=0 vor. In der Praxis wurden fiir diesen
Fall jedoch Grenzen angegeben (0,03>R;>-0,03 fiir den neutralen Fall). Der Flu} kann nun fir
labile und stabile Verhaltnisse mit Hilfe empirisch ermittelter Stabilit4tsfunktionen "korrigiert"
werden.

(8)

-

|G renze firneutrale m eteomwbgische Bedingungen zu -0 03<RKO0 03 f!
10

d=0 an

iFunktonu=b x h&d)+al

Venizangungshohe d
~wind durch optim ah

u=u* A (z-d) ur A (20)]

Windgeschwindigkeit (u)

a=—u*/khzo’|

h &€d)bzw . &)

Abbildung 3 Beispiel eines linearisierten Windprofiles (Stundenmittel) 16.01.93 13:00 CET
Melpitz (horizontale Windgeschwindigkeit u in m/s)

In der Literatur findet man verschiedene Vorschlige fiir eine solche Korrektur. In dieser Arbeit
finden die Korrekturen nach Thom (1975) Anwendung.

F savit y = Fc(neutral y s (1= SRi)Z (%a)
3
Fc(labil ) = Fc(neulral ) : (1 - 16 Ri )A (9b)
Es ist auch moglich, die Stabilitatsfunktionen fiir Impuls-, Warme- und Spurenstoffflul (CD
@y, D) alternativ als Funktion der MONIN-OBUKOV-Linge (L) ber die dlmensmnslose

Grofle z/L auszudriicken (Businger et.al. 1971). Eine mogliche Korrektur ist folgende nach
Panofsky und Dutton (1984):

O, (z/L)=(1-162/L)"" swabile Verhalmisse -2.5 <z/L<0

(10)
O, (z/Ly=(1+5z/L) labile Verhdltnisse 0<z/L<+2
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2.4.2. Kalibration der chemischen Monitore und Qualitdtssicherung der Immissionsmessung

Die verwendeten chemischen Monitore sind in Tabelle 1 aufgelistet, Priifgase und Kalibratoren
sind in Tabelle 3 beschrieben. Die Kalibration der verwendeten Spurengasanalysatoren erfolgte
diskontinuierlich off-line, eine direkte Kalibration iiber das Ansaugsystem ist auf Grund der
hohen Gasstrome (500 bis 600 Vh) nicht moglich. Tabelle 4 beschreibt die
Standardkalibrationsprozeduren. Bei den vorgenommenen Kalibrationen zeigten die
Analysatoren, wenn nicht offensichtliche technische Defekte eintraten, nach 4 Wochen keine
Abweichung um mehr als 5 % des Absolutwertes. Die Melpitzer MeBstation unterlag innerhalb
des Verbundprojektes der Qualitatskontrolle durch das lufichemische QA/QC-Labor des
Institutes fur Atmosphérische Umweltforschung (IFU) in Garmisch-Partenkirchen (H.-J Kanter
und V.Mohnen). Weiterhin wurden Parallelmessungen in einem vergleichbaren Hohenniveau
durchgefiihrt. Durch direkte Priffgasaufgabe auf die in der Analysatorbox befindlichen
Monitore wurde die gesamte verwendete Datenerfassung geprift. Die Datenverfiigbarkeit zum
Eingang in FluBberechnungen nach der Gradientenmethode betréigt etwa 75-78 %.

Tabelle 3 Verwendete Prifgase und Kalibratoren

Nulluftaufbereitung Stationscontainer, Nulluftforderung 2
Wechseltrockner iiber 80 m PTFE-Schlauch zur

Fa."Zander", Kompressor Fa."Diirr" Analysatorbox (Datenerfassungscontainer und IfT-Labor)
SO;- und NO-Priifgas tansportabel 2
Fa. Messer-Griesheim

O3-Kalibrator, Typ SYCOS 2 Konzentrationen einstellbar fur 1
K-O3, Fa "Ansyco" Einsatz im Feld, Analysatorbox

O3-Primirstandard Vorgabe einer O3-Primérkonzen- 1
(UV-photometrisch) tration (IfT-Labor)

Fa."Thermo Instruments"

Gasmischer: Serie 2000 HfT-Kalibrierlabor bzw. Datenerfassungscontainer 1
(Fa. Environics) in Verbindung mit Null-Luft

Tabelle 4 Standardkalibrationen

Kalibrierverfahren

Primiérstandard am IfT in Leipzig, im Feld Zweipunktkalibrierung mit Hilfe des
-1 Transferstandards SYCOS, K-O3, (30 ppb / 70 ppb)

-1 Priifgasaufgabe im verwendeten Mefibereich (0 bis 250 ppb) bei 200 ppb bzw. in 4
Konzentrationsschritten iiber Gasmischer

Gasphasentitration am IfT, Mehrpunktkalibration auf NO und NO,, Kontrolle des
1 Konverterwirkungsgrades bei hochster Konzentration.

Zusitzlich legten die Betreiber Wert darauf, auch iiber die Dauer mehrerer Tage - und damit
unter unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen - zu =zeigen, dal die
quasikontinuierlichen Immissionsmessungen in einer Hohe den wahren Immissionsverlauf
richtig wiedergeben und das Ansaugsystem mit seinen Fritten und relativ langen Schlduchen
keine wesentliche Beeintriachtigung der Qualitit der Messungen liefert. Vorher wurden die
jeweils verwendeten Monitore gemeinsam kalibriert. Das Ergebnis einer Parallelmessung fur
NO, zwischen einem Hohenniveau des Gradientensystems und einer kontinuierlichen
Immissionsmessung in gleicher Hohe zeigt als Beispiel Abbildung 4, bis auf eine kurzzeitig
groflere Abwexchung um den 8. November (Schneefall) ergibt sich eine gute Ubereinstimmung.
In Abbildung 5 ist ein Beispiel fur eine Vergleichsmessung fiir SO, im Januar 95 dargestelit, es
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wurde bewuBt diese Jahreszeit gewihlt, da SO, stark wasserloslich ist und eventuell Regen
und Schnee die Qualitat der Messungen beeinflussen konnten. Die Abbildung zeigt, daf dies

nicht der Fall ist.
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3. Ergebnisse

3.1.  Charakterisierung des Standortes an Hand ausgewahlter meteorologischer Daten

Die MefB3station Melpitz liegt im Mitteldeutschen Raum im Urstromtal der Elbe. Es handelt sich
damit um einen relativ kistenfernen Ort (Entfernung zur Nordsee in Hauptwindrichtung mehr
als 500 km). Die vorherrschende Hauptwindrichtung ist Stidwest fiir bis zu 75 % der Zeit, die
zweite Hauptwindrichtung (bevorzugt in kontinentalen Hochdruckwetterlagen) ist Ost mit bis

zu 20 % der Zeit, andere Windrichtungen sind fiir den Standort ohne Bedeutung(vgl.
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Abbildung 1). Der hier beschriebene Mef3zeitraum (Mai 1992 bis Dezember 1995) war durch
relativ warme Winter mit nur gelegentlichen Frosteinbriichen gekennzeichnet, in denen es
kaum zur Ausbildung einer Schneedecke kam. Erst gegen Ende der Meflphase (Dezember
1995) begann ein kalter und langer Winter. Der Sommer 1992 war fiir mitteleuropéische
Verhiltnisse normal. Der Sommer 1993 war sehr nierderschlagsreich und kiihl, im Gegensatz
dazu stehen die Sommer 1994 und 1995, die mit zu den wirmsten dieses Jahrhunderts z&hlen.
Dies zeigt sich zum einen in Abbildung 6 am Verlauf der Tagesmitteltemperatur und zum
anderen in Abbildung 7 in der Darstellung der mittleren taglichen Globalstrahlung: im
sonnenscheinarmen Sommer 1993 befinden sich mehr Punkte weit unterhalb der
jahreszeitabhingig maximal moglichen Einstrahlung. Die Verldufe von minimaler und
maximaler Tagestemperatur (jeweils extremes Minutenmittel des Tages) zeigen langanhaltende
Hochdruckwetterlagen im Sommer 1994 und Spatsommer 1995 durch groBere Differenzen
deutlich an (Abbildung 6).

I Tagesmittelwert —— — - min. Minutenmittel — — ~ ~ max. Minutenm ittel }'—-‘*\

i 2,42 m dber Grund

Temperatur [°C]

Zeit [Jahre und Monatej

Abbildung 6 Tagesmitteltemperaturen und Maxima, Minima (Minutenmittel des Tages)

Abbildung 8 zeigt die Tagesmittel der Windgeschwindigkeit auf gleicher Zeitachse. Es zeigt
sich fur die Winter 1992/93 und 93/94 eine relativ normale Verteilung von Schwachwindlagen
(stabile Situationen mit Neigung zur Smogbildung) und Zeitabschnitten mit starker
Luftbewegung. Der Winter 1994/95 weist allgemein eine recht starke Luftbewegung aus, was
kaum zur Ausbildung typischer Wintersmogepisoden fithrte. Ganz im Gegensatz dazu steht der
langanhaltende kalte Winter 1995/96 (der nur bis Dezember 95 erfaf3t ist), hier kommt es Ende
Dezember bereits zur Ausbildung stabiler Wetterlagen mit ausgeprigt hohen
Immissionskonzentrationen fir SO, und NO,. Mit einer durchschnittlichen
Windgeschwindigkeit von tiber 3,3 m/s in 2,42 m tber Grund weist der Standort relativ hohe
Windgeschwindigkeiten auf, es konnten Boen bis tGber 17 m/s (Minutenmittel) registriert
werden.

3.2.  Immissionssituation fir SO,, O3 und NO,

Fir die Beurteilung des Standortes und der fiir die trockener und nasser Deposition erhaltenen
Ergebnisse ist eine kurze Charakterisierung hinsichtlich seiner Immissionssituation von
Interesse. In den MeBzeitraum féllt eine starke Abnahme der noch im Winter 1992/93
registrierten hohen mittleren SO,-Konzentrationen auf ein in den folgenden Wintern
stagnierendes niedrigeres Niveau. Die SO,-Konzentrationen des Sommers stagnieren bei gleich
niedriegen Werten, dies ist ein Hinweis darauf, dafl das im Winter 92/93 gemessene SO,
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Abbildung 7 Tagesmittel der Globalstrahlung

Tagesmittelwert
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Abbildung 8 Verlauf der Tagesmittel der Windgeschwindigkeit und der maximalen
Tagesboen (Minutenmittel)

noch aus der Verbrennung schwefelhaltiger Kohle in Einzeléfen und dem Betrieb der
Kohlekraftwerke ohne Rauchgasentschweflung stammen muf3. In den darauf folgenden drei
Wintern gibt es mittlere SO,-Konzentrationen (10 Tagesmittel) bis nahe 20 ppb nur noch in
Verbindung mit Kélteeinbriichen (Spatwinter 93/94 und Winter 94/95), besonders ausgepragt
bereits im Dezember des extrem kalten Winters 1995/96. Die mittleren Ozonkonzentrationen
sind fiir Melpitz auch in den Sommermonaten recht moderat und erreichen nach einem in
diesem kurzen Zeitabschnitt scheinbar stdndigen leichten Anstieg ihr Maximum im extrem
warmen Hochsommer 1994 mit einer Sommersmogsituation, bei der es tiber etwa 12 Tage zu
einem deutlichen Ozonkonzentrationsanstieg bis tiber 100 ppb kam. Uberraschenderweise setzt
sich die Auspriagung von Sommersmogsituationen im relativ warmen und langen Sommer 1995
nicht fort, vergleiche Abbildung 9. Von Umweltbundesamt (UBA) werden die
Ozonimmissionen der fur die Bundesrepublik in den Sommern 1990 bis 1995 als schwankend
eingestuft, 1994 zeigt sich auch hier als "gutes Ozonjahr", das sich 1995 trotz relativ hoher
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Temperaturen nicht wiederholt). Dieses Ergebnis steht im Einklang mit sinkenden
Kohlenwasserstoffimmissionen fiir Melpitz von 1994 zu 1995 (Gnauk et.al. 1996).

80

Immission {ppb}

Zeit M onate] |

Abbildung 9 Immission von SO, und O3 in Melpitz (2,42 m iiber Grund, gleitende
10-Tagesmittel, zentriert)

Fur die Stickoxide NO, und NO (NO,) bleibt eine erkennbare Verdnderung der
Immissionssituation im beschriebenen Zeitraum aus (vgl. Abbildung 10). Es ist moglich, daf3
sich hier zwei Effekte iberlagern: ein zuriickgehender Aussto3 durch direkte
Kohleverbrennung einerseits, und andererseits eine Zunahme durch die gestiegene Anzahl von
Kraftfahrzeugen. Deutlich zu erkennen sind in Abbildung 15 die Wintersmogsituationen an
einem merklichen Anstieg der Konzentrationen von NO, und NO. Die mittleren
Konzentrationen von 5-7 ppb fiir NO, und 1-2 ppb fiir NO sind in Melpitz im Vergleich zu den
westlichen Bundesldandern eher gering. Das mittlere Verhiltnis der Konzentrationen von NO,
zu NO betrdgt ca. 4,2 und ist im Winter oft deutlich erhoht, dies ist ein Hinweis auf den
primédren Ausstof3 von NO, aus Feuerungsanlagen bzw. geringere Photolyseraten.
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Abbildung 10 Immission von NO, und NO (NO,) in Melpitz (2,42 m tiber Grund,
gleitende 10-Tagesmittel, zentriert)

1) Umweltbundesamt (UBA) 1996, R. Lacombe (persénliche Mitteilung)
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In den Abbildungen 11 und 12 sind jeweils fiir SO, und Ozon und fir NO, und NO die
relativen Verteilungen der maximalen Stundenkonzentrationen Uber die Tageszeit fiir den
gesamten MeBzeitraum aufgetragen. Fir SO, und O; (Abbildung 11) bildet sich eine relative
Normalverteilung um die Stunden mit den hochsten Immissionskonzentrationen aus. Es zeigt
sich, da3 SO, als primér emittiertes und reaktionstrages Gas seine hochsten Konzentrationen
mit einsetzender starkerer Turbulenz im Mittel gegen 10:00 Uhr erreicht. Ozon als nicht primér
emittiertes Spurengas erreicht seine hochsten Konzentrationen meist erst gegen 15:00 Uhr,
dies ist ein deutliches Indiz fir die Bildung von Ozon auf photochemischem Wege. Fiir NO,
und NO ist die Verteilung nicht so ausgeprigt (Abbildung 12). Dies hat zum einen seine
Ursache in den absolut geringeren Konzentrationen und kleineren
Konzentrationsschwankungsbreiten, zum anderen kann NO, sowohl primar emittiert als auch
photochemisch gebildet werden. Fiir NO gilt, da3 es primér emittiert werden kann und danach
zu NO, oxidiert wird. In der Verteilung ist zu erkennen, daB NO und NO, in den
Morgenstunden zur Zeit der ersten Kfz-Verkehrsspitze und mit einsetzender Durchmischung
eine relative Maximalkonzentration erreichen. NO, allein erreicht am Nachmittag nochmals ein
Maximum, was wie beim Ozon auf eine zumindest teilweise photochemische Bildung
hindeutet.
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Abbildung 12 Relative Verteilung der Tagesmaxima der Konzentrationen von NO, und NO



45

3.3.  Trockener Eintrag von SO, und Ozon
Alle angegebenen Berechnungen erfolgten nach einer constant flux Approximation (Angabe
der Depositionsgeschwindigkeit vy flir z=5,32 m iiber Grund).

F
c

(11

Vi) =
()

Fir SO,, einem reaktionstragen Spurengas, durfte diese Annahme voll erfiillt sein, fiir Ozon
stellt sie eine Naherung dar, da die Stickoxidkonzentrationen (NO,) meist viel geringer als die
Ozonkonzentrationen sind, und es damit moglich wurde, in erster Naherung chemische
Reaktionen = zu  vernachldssigen. Alle  Berechnungen  der  Flusse  und
Depositionsgeschwindigkeiten erfolgten jeweils fiir einen Monat auf der Basis von
Stundenmitteln unter der Berticksichtigung folgender AusschluB3kriterien:

. Ergebnis einer manuellen Sichtung der Immissionsverldufe in den unterschiedlichen
MeBniveaus mit Ausschluf3 nicht plausibler Verldufe auf Grund von Defekten am
Analysator oder/und im Ansaugsystem. Zeitweise wurden einzelne Mef3niveaus ausge-
schlossen, die durch den Verschlu3 der Ansaugfritten, u.a. Vereisungen, beeinfluf3t

waren,

o keine Berechnung bei Windgeschwindigkeiten unter 0,5 m/s,

J keine Beriicksichtigung von Daten mit gestortem "fetch" (Anstromung tiber
Datenerfassungscontainer ,Windrichtungen innerhalb 85° bis 95°)

. Selektion von Stunden mit offensichtlich unrealistischem vq (> 5 cm/s und < -5 cm/s)

. abschlieBende manuelle Sichtung der berechneten v, Entfernung und Dokumentation

innerhalb der Zeitreihe nicht plausibel erscheinender Werte (Datenmenge < 2%).

Zu allen stundlichen Fliisssen und Depositionsgeschwindigkeiten ist es moglich, die
Rauhigkeitslange z und die Schubspannungsgeschwindigkeit u* mit anzugeben. In jedem Fall
wurde vor der Rechnung fur einen Monat aus allen Stunden mit neutraler Schichtung der
monatliche Mittelwert der Verdriangungshéhe d aus den Profilmessungen fir
Windgeschwindigkeit und Temperatur berechnet und in der anschlieBenden Berechnung des
Monatsmittels der Depositionsgeschwindigkeit und des Flusses berticksichtigt. In Abbildung
13 sind die so ermittelten Monatsmittel der Verdrangungshéhe d dargestellt. Es ist jeweils das
Wachsen des Grases im Friihjahr zu erkennen. Das sehr feuchte und warme Frithjahr 1995 lie3
das Gras auf die grofite Hohe innerhalb des Beobachtungszeitraumes anwachsen. Der Winter
1992/93 zeigt ein nicht so gut ausgeprigtes Minimum, die Ursache liegt hier darin, da8
einzelne Pflanzen noch im Herbst aufwachsen konnten und nicht von einer Schneedecke
bedeckt wurden.

Es ist in diesem Rahmen nicht moglich, alle berechneten Stundenmittel fur
Depositionsgeschwindigkeit und FluB3 zu zeigen. Abbildung 14 veranschaulicht als Beispiel den
stiindlichen OzonfluB fiir einen ausgewihlten Monat; deutlich zu erkennen ist oft die Zunahme
des Flusses zur Mittags- und Nachmittagszeit (Zunahme der Turbulenz bei steigenden
Immissionskonzentrationen). Die stiindlich berechneten Flisse und
Depositionsgeschwindigkeiten bilden die Berechnungsgrundlage fiir die weiter zu
diskutierenden Monatsmittel. Dabei wird hier ein Monatsmittel immer nur dann ausgewiesen,
wenn wenigstens zu 20 % der monatlichen Zeit (in Stunden) Daten fiir den FluB und die
Depositionsgeschwindigkeit verfligbar sind.

Die Abbildungen 15 und 16 zeigen den Verlauf der monatlichen Eintrdge und
Depositionsgeschwindigkeiten fir Ozon und Schwefeldioxid. Fir Ozon werden mittlere

Flisse von 1,5 bis 9 kg pro Hektar und Monat errechnet, diese unterliegen jahreszeitlichen
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Abbildung 13 Verlauf der Monatsmittel der Verdriangungshohe d iiber den Mef3zeitraum
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Abbildung 14 Beispiel stiindlicher Ozonfliisse im September 1993 (Datenverfiigbarkeit 62%)

Schwankungen und erreichen ihre hochsten Werte im Spéatsommer und Herbst bei erhghter
Turbulenz. Die warmen Sommer 1994 und 1995 bedingen hohere Eintrige, allerdings
korrelieren diese Maximuma nicht mit hohen Ozonkonzentrationen, wie sie z.B. Anfang
August 94 auftraten, dies ist in Anbetracht der durch grofle Hitze und Trockenheit zu dieser
Zeit abgestorbenen Pflanzen auch verstiandlich. Die Depositionsgeschwindigkeit fiir Ozon wird
zwischen 0,2 und 1,2 cm/s bestimmt. Der mittlere Wert fir die
Ozondepositionsgeschwindigkeit erscheint mit ca. 0,6 bis 0,7 cm/s real (Padro 1996).

Fur SO,-Schwefel werden mittlere Fliissse von 0,1 bis Uber 3 kg pro Hektar und Monat
registriert, die Depositionsgeschwindigkeiten schwanken zwischen 0,1 und 0,7 cm/s und liegen
damit auch in einem realistischen Bereich (Walcek et.al. 1986). Es werden hohe Eintrage in
Verbindung mit hohen Depositionsgeschwindigkeiten im  Winter bei  hoheren
Immissionskonzentrationen gefunden. In den Sommern liegen die Eintrige bei niedrigeren
Werten. Auffallend ist, daB3 im Jahre 1995 bei relativ niedrigen Immissionskonzentrationen
(ausgenommen der Dezember 95) relativ hohe Eintrage bedingt durch hohere
Depositionsgeschwindigkeiten gefunden werden. Dies konnte ein Hinweis fiir das Uberwinden
einer Oberflichensittigung nach einer Ubergangszeit (Sommer 93 bis 94) durch langjéhrig
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hohe SO,-Immissions sein. Dafiir spricht, da3 mit Einbruch des strengen Winters 1995/96 -
und damit erneut ansteigenden SO,-Konzentrationen - die Depositionsgeschwindigkeiten
wieder sinken (Gleichung 11). Die hohe Depositionsgeschwindigkeit vom Februar 93 wurde
wihrend einer Totaliberschwemmung der Weide gemessen und ist nicht représentativ fiir den
Standort. Die hoheren v in Februar und Mérz 1993 rithren teilweise von einer schmelzenden

Schneedecke.
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3.4..  Verhiltnis von trockenem zu nassem Eintrag flir Schwefel

Das Verhéltnis trockener zu nasser Eintrag fur eine Spezies in ein Okosystem ist abhangig von
der Quellferne, der Hohenlage, der atmosphérischen Stabilitdtsverhiltnisse und dem Bewuchs.
Weiterhin héngt es von Zeitabschnitt zu Zeitabschnitt von der Niederschlagsmenge und der Art
ihrer Verteilung ab. Es wurden zahlreiche Angaben zu diesem Verhiltnis gemacht (u.a.
Downing et al. 1995, Ro 1988), wobei der Anteil trockener Deposition oft nicht mit Hilfe
mikrometeorologischer Methoden bestimmt wurde (Peters 1995, Winkler 1985, Dlugi et al.
1991). Fur den Standort Melpitz ist eine solche Angabe moglich, da dort auch die nasse
Deposition vermessen wurde (Briggemann 1996).

3] Berechnung des Ozonflusses aus Hohen 3-8
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Abbildung 17 zeigt den monatlichen prozentualen Anteil des trockenen Schwefeleintrages im
Vergleich zur gefallenen monatlichen Niederschlagsmenge fiir Melpitz.
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Abbildung 17 Prozentualer Anteil der trockenen Schwefeldeposition

Es zeigt sich eine Korrelation zwischen geringer Niederschlagsmenge und hohem Anteil des
Eintrages durch trockene Deposition. Der mittlere Wert der nassen Deposition fiir Schwefel
betréagt (0,80+0,44), der der trockenen Deposition (0,62+0,75) kg ha-Imonat-1-
ErwartungsgemaB ist die Steuung fur die trockene Deposition groBer. Der mittlere Anteil der
trockenen Deposition fiir Schwefel an der Gesamtdeposition (Aerosoleintrag und Monate mit
weniger als 20 und mehr als 80 mm Niederschlag unberticksichtigt) betragt (54+14)%. Er
unterliegt sehr starken jahreszeitlichen Schwankungen und hingt auch von der absoluten SO,-
Immission ab.

4. Schlufifolgerungen

Die Registrierung der trockenen Deposition mit Hilfe der mikrometeorologischen
Gradientenmethode war im Dauerbetrieb fiir SO, und O3 moglich. Zu 75 bis 78% der MeBzeit
lassen sich Datensitze fur die Berechnung von Flissen und Depositionsgeschwindigkeiten
bereitstellen. Im Mittel konnten fiir 43 % (SO,) und 41 % (Os) der Stunden des Jahres Fliisse
berechnet werden. Vergleichende Immissionsmessungen konnten beweisen, daBl das
Gradientensystem die Spurengasimmissionen fiir SO,, O3 und NO, gut quasikontinuierlich
wiedergibt. Im Zeitraum Mai 92 bis Dezember 95 zeigt sich ein starker Riickgang der SO,-
Immission. Die sommerliche Ozonkonzentration schien von MeBbeginn bis zum Sommer 1994
leicht anzusteigen, dies setzt sich 1995 nicht fort. Die NO, Konzentration 148t innerhalb des
MeBzeitraumes keine Veranderungen erkennen. In Melpitz pragt sich fur SO, der typische
mittlere Tagesgang eines Standortes im ‘"industriellen Background" aus. Ozon wird als
photochemisch gebildete Spezies ausgewiesen. Fiir die Ozondeposition ergibt sich keine
auffallende Verdnderung uber den MefBzeitraum. Die hochsten Eintrige werden im
Spatsommer und Herbst registriert.

Fir SO, gibt es hingegen Hinweise auf eine zeitweilige Verminderung der
Depositionsgeschwindigkeit nach einem langerfristigen Einwirken hoher Immissionen. Es soll
deshalb darauf hingewiesen werden, dal3 der vorhandene Datensatz zwar die Anwendung der
sogenannten Inferentialmethode zulaBt, aber mit hoher Wahrscheinlichkeit fir SO,
unterschiedlich gute Ubereinstimmungen zwischen der hier berechneten und einer modellierten



Depositionsgeschwindigkeit zu erwarten sind. Bei der Inferentialmethode wird die
Depositionsgeschwindigkeit lediglich nach einem mathematischen Modell berechnet. In dieses
Modell gehen KenngroBen zur Vegetation und zur Mikrometeorologie ein. Die
Depositionsgeschwindigkeit 1aBt sich letztlich berechnen als das Reziproke einer Summe von
Einzelwiderstinden, die in Analogie zu einem elektrischen Stromkreis parallel oder seriell
verkniipft sind

1

Va

= R, + R, + R, (12)

Die wesentlichen Einzelwiderstande sind R,, der aerodynamische Widerstand, Ry, der
Boundary-Layer-Widerstand und R, der Canopy-Widerstand. Der Widerstand R wird weiter
unterteilt in den Stomata- und Mesophyllwiderstand rg bzw. ryeq, damit 1dBt sich die
Aufnahme durch die Pflanzenstomata beschreiben. Der Widerstand rqy¢ beschreibt die
Deposition auf der Kutikula.

1

R, = 13
¢ l‘(rs+r )+1/rm (13)

mes

Durch einen Restwiderstand rpeq kann die Abscheidung an der unbedeckten Bodenfliche
berticksichtigt ~ werden. Ein  verbreitetes  Berechnungsverfahren, das auf der
Widerstandsanalogie beruht, ist das Big-Leaf-Modell (Hicks et al., 1987). Ein weiterer Ansatz
ist das RADM Modell nach Walcek et al. 1986, modifiziert durch Wesely, 1989. Letzlich
limitiert ein Canopy-Widerstand von 0 die maximal mogliche Depositionsgeschwindigkeit, die
sich dann nur aus den beiden Widerstanden R, und Ry, rekrutiert. Diese Uberschreitung, die ein
Hinweis auf fehlerhafte Berechnung wire tritt bei den hier beschriebenen Ergebnissen nicht
auf.

Das Verhiltnis trockener zu nassem Deposition fiir SO,-Schwefel zu Sulfat-Schwefel wurde
fiir Melpitz fiir den beschriebenen Zeitraum zu etwa 50 % abgeschitzt und schwankt stark von
Monat zu Monat.
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