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Kurzbeschreibung: FORESTFLUX — Verbesserung der Beurteilungsinstrumente fiir Politikberatung
und Vollzug durch standortliche Validierung der Modellierung atmospharischer Schadstoffeintrage

Das Projekt ,,FORESTFLUX - Verbesserung der Beurteilungsinstrumente fiir Politikberatung und
Vollzug durch standortlich Validierung der Modellierung atmosphérischer Schadstoffeintrage,
im Folgenden kurz FORESTFLUX genannt, ist thematisch im Bereich atmospharischer Stickstof-
feintrage angesiedelt. Die durch mikrometeorologische Messungen erhobenen Daten iiber Kon-
zentrations- und Austauschraten von Ammoniak und Gesamtstickstoff wurden im Verlauf des
Projekts fiir eine standortbezogene Modellierung des Stoffaustauschs verwendet. Hierbei wur-
den die Messdaten zur Ableitung 6kosystemspezifischer Parameter genutzt, um mithilfe ver-
schiedener Eintragsmodelle skaleniibergreifend den Austausch wichtiger Stickstoffverbindun-
gen verbessert abbilden zu kénnen.

Abstract: FORESTFLUX — Improving assessment tools for political consulting and implementation
through local validation of air pollution models

The project “FORESTFLUX - Improving assessment tools for political consulting and implemen-
tation through local validation of air pollution models” - FORESTFLUX in brief - conducts re-
search on background biosphere-atmosphere exchange of atmospheric nitrogen compounds. Mi-
crometeorological measurements of ammonia and total reactive nitrogen concentrations, as well
as exchange fluxes were used for the assessment of dry deposition to a remote site in Germany.
These measurements were used to derive ecosystem specific model input variables for an im-
proved prediction of atmospheric nitrogen deposition on different scales using local to regional
modeling approaches.
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Zusammenfassung

Qualitativ hochwertige Datengrundlagen bei Uberpriifungen zur Einhaltung von Umweltquali-
tatszielen sind die Basis fundierter und gut abgestimmter Politikberatung. Gerade bei der Beur-
teilung von Uberschreitungen sogenannter Critical Loads bzw. bei der Festlegung von Emissi-
onsreduktionsverpflichtungen (z.B. fiir die EU-NEC-Richtlinie) ist die Belastbarkeit der zugrun-
deliegenden Basisdaten von hoher Bedeutung. Die Beurteilungsgrundlage entstammt in der Re-
gel Produkten der Modellierung stoffspezifischer Belastungen in der Atmosphéare bzw. Kenntnis-
sen iiber das Austauschverhalten der Spurenstoffe mit naturnahen Okosystemen auf regionaler
sowie nationaler Skala. Trotz der mittlerweile enorm leistungsstarken Modelle unterliegt die
Glite der Ergebnisse weitestgehend den durch direkte Messungen gewonnenen Eingangsdaten
fiir deren Parametrisierung. Ferner ist der Wissensstand bzw. die Modellparametrisierung des
Stofftransfers zwischen Boden, Vegetation und Atmosphare ausschlaggebend fiir die Erlangung
belastbarer Datengrundlagen.

Im Bereich reaktiver Stickstoffverbindungen fiihrt die Komplexitdt der Messmethoden sowie die
dafiir erforderliche Arbeitsintensitat generell dazu, dass kontinuierliche Messungen nur an we-
nigen ausgewahlten Standorten durchgefiihrt werden kénnen. Diese Tatsache wird sich vermut-
lich in absehbarer Zeit nicht dndern. Bedingt durch die chemischen Eigenschaften von Stoffen
wie Ammoniak (NH3), Salpetersdure (HNO3), salpetrige Sdure (HONO) sowie Ammonium-
(pNH4) und Nitratpartikeln (pNO3), waren die Ergebnisdaten bisheriger Messmethoden wie bei-
spielsweise Denuder- und Filtersammler aufgrund verfahrensbedingter Dimensionierung meist
nur in geringer zeitlicher Aufléosung verfiigbar.

In diesem Projekt standen zwei verschiedene, neue Messmethoden zur Verfiigung, die in der
Lage sind Datenreihen von NH3z- und Gesamtstickstoff- (£N,) Konzentrationen in hoher zeitlicher
Auflésung aufzuzeichnen. Zum einen wurde ein NHz-Quantenkaskadenlaser (QCL) eingesetzt.
Dieser zeichnet sich vor allem durch eine spezielle, zusatzliche Einlassbox aus, die den besonde-
ren Eigenschaften des NHz Rechnung tragt. Sie reduziert die Adsorption des NHz an sonst {ibli-
chen Einldssen oder Filtern und sorgt dafiir, dass das zu messende Gas bis in die Absorptions-
zelle eindringen und dort die Konzentration bestimmt werden kann. Zum anderen wurde eine
Kombination aus einem Konverter und einem Chemilumineszenzdetektor (CLD) eingesetzt. Der
Konverter mit der Bezeichnung TRANC (Total Reactive Atmospheric Nitrogen Converter) dient
zur Umwandlung aller reaktiven Stickstoffverbindungen (ZN;), aufSer Lachgas (N20) und mole-
kularem Stickstoff (N2), zu Stickstoffmonoxid (NO). Dieses kann dann zum CLD geleitet werden
und die Konzentration wird dort in hoher zeitlicher Auflésung bestimmt. Die Prazision und
Schnelligkeit dieser Gerate erlaubt eine Anwendung der Eddy-Kovarianz-Methode (EC). Dies ist
die direkteste Moglichkeit den Austauschfluss zu bestimmen. Die Methode fufdt auf strengen An-
nahmen, kommt jedoch im Vergleich zu vielen anderen Methoden ohne Modellierung aus. Da das
Ziel u.a. war, Daten fiir die Validierung von Depositionsmodellen zur Verfiigung zu stellen und
EC auch im Bereich des Kohlenstoffdioxidaustauschs (CO-) etabliert ist, fiel die Wahl auf diese
Methode.

Generell ist der grofite Anteil der EN-Belastung anthropogener Natur; daher ist die Konzentra-
tion und der Austausch stark durch menschliche Aktivitaten beeinflusst. Der Anteil der Hinter-
grundkonzentration und -deposition ist dabei schwer zu quantifizieren, stellt jedoch eine wich-
tige Information fiir die Modellierung und die Evaluation von Umweltschutzmaffnahmen dar.
Daher fanden die Messungen an einem unbelasteten, fern von anthropogenen Emissionsquellen
gelegenen Mittelgebirgswaldstandort, statt. Dieser liegt im Einzugsgebiet des Forellenbachs im
Nationalpark Bayerischer Wald und wird bereits seit mehreren Jahrzehnten fiir verschiedene
Monitoring-Aufgaben genutzt. Innerhalb des Einzugsgebietes befindet sich ein ca. 50 m hoher
Messturm, der fiir die Messaufgaben dieses Forschungsvorhabens genutzt werden konnte. Der
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Bestand um den Turm setzt sich hauptsachlich aus Fichte (ca. 80 %, Picea abies) und Buche (ca.
20 %, Fagus sylvatica) zusammen. Der durch den Borkenkafer in den 1990iger Jahren stark dezi-
mierte Fichtenbestand erholt sich immer noch und erreicht aktuell Hohen von ca. 20 m.

Zusatzlich zu den oben beschriebenen Messgeraten wurde vor allem ein Ultraschallanemometer
benotigt. Fiir die EC-Methode miissen die drei Windkomponenten sowie die Temperatur in ho-
her zeitlicher Auflosung vorliegen. Zusammen mit der Einlassbox des QCL sowie dem TRANC
wurden die Komponenten auf einem Auslegerarm auf 30 m Hohe angebracht. Aufderdem wur-
den einfachere Messmethoden fiir diverse reaktive Stickstoffverbindungen mit geringerer zeitli-
cher Auflésung (ca. monatliche Messung) eingesetzt: sogenannte DELTA-Denuder und Passiv-
sammler. Zur Ergdnzung der bereits bestehenden Messungen der Nationalparkverwaltung Baye-
rischer Wald (NPV) (NOx-Konzentration, Globalstrahlung und Niederschlag) wurden Tempera-
tur, relative Feuchte, Windrichtung und -geschwindigkeit auf vier Hohen (10, 20, 40 und 50 m)
gemessen, sowie Blattfeuchte mit sechs Sensoren in einer Fichte und einer Buche.

Zur Validierung des Depositionsmoduls DEPAC (DEPosition of Acidifying Compounds) innerhalb
des Chemie-Transportmodells LOTOS-EUROS, das seitens des Umweltbundesamts zur Berech-
nung der Hintergrunddeposition reaktiver Stickstoffverbindungen verwendet wird, wurde ein
mehrstufiger Szenarienvergleich durchgefiihrt. So wurde die direkt durch LOTOS-EUROS vor-
hergesagte grobskalige Trockendeposition einer standortbasierten Modellierung mit gemesse-
nen Eingangsdaten, sowie den direkt gemessenen XN,-Fliissen einander gegeniibergestellt. Zu-
satzlich wurde der Einfluss der Landnutzungsgewichtung in LOTOS-EUROS, sowie die Sensitivi-
tat ausgewahlter Eingangsdaten iiberpriift. Aus dieser Untersuchung ergab sich, dass DEPAC
grundsatzlich geeignet ist, die XN-Deposition im Rahmen erwartbarer Unsicherheiten zu model-
lieren. Eine Uberschitzung der Deposition durch LOTOS-EUROS im Friihjahr und Herbst jeden
Jahres begriindet sich auf eine deutliche Uberschitzung der NHs-Konzentration in den jeweili-
gen Diingeperioden. Aufgrund der horizontalen Durchmischung innerhalb einer LOTOS-EUROS-
Gitterzelle werden Auswirkungen von NHz-Emissionen modelliert, die in der Realitdt den Mess-
standort nicht erreichen. Teilweise wurde dieser Effekt durch eine von den realen Bedingungen
abweichende Gewichtung der Landnutzungsklassen in der Gitterzelle kompensiert. Auf Grund-
lage dieser Beobachtungen erscheinen weitere Untersuchungen zum Einfluss einer verfeinerten
horizontalen Aufléosung in der Modellierung empfehlenswert.

Der Umfang der gesamten Kampagne reichte von Februar 2016 bis einschlief3lich Juni 2018 (zu-
dem lagen fiir Januar 2016 Modellergebnisse vor). Der anfanglich sehr zuverlassige QCL beno-
tigte ofter als gedacht umfangreiche Wartungen und Reparaturen. Zudem stellte sich heraus,
dass die Variabilitdt in den Konzentrationen nicht ausreichend fiir die EC-Flussberechnung war.
Nach langerer Einlaufphase lieferte jedoch das TRANC-CLD-System plausible £N.-Konzentrati-
onsreihen, die auch fiir die Austauschflussbestimmung geeignet waren. Die gemessenen Halb-
stundenmittelwerte der XN,-Konzentrationen bewegten sich zwischen 0 und 30 ppb und lagen
im Mittel bei 5.2 ppb (Median 4.7 ppb). Die Variabilitét iiber den Tag war nur sehr gering ausge-
pragt und tendierte zu einem leichten Anstieg gegen Mittag und einem Abfall gegen Abend. Im
Vergleich zu den NHs-Konzentrationen des QCL und den durch NPV gemessenen NOx-Konzentra-
tionen lag ZN; oberhalb der anderen Datenreihen und folgte der Variabilitat der anderen Kon-
zentrationen, wie es zu erwarten war. Die NH3-Konzentrationen des QCL konnten auch von den
DELTA-Denudern und Passivsammlern bestatigt werden. Auf Halbstundenbasis lagen fiir den
oben genannten Zeitraum fast 68 % verwertbare ZN,-Konzentrationsdaten vor. Nach der Fluss-
berechnung wurden diese nochmals anhand von Qualitatskriterien gefiltert und anschlieféend
mit einem statistischen Gap-Filling-Verfahren wieder aufgefiillt. Die gemessenen XN,-Austausch-
fliisse bewegten sich auf Halbstundenbasis zwischen -264 und 371 ng N m-2s-1. Der Mittelwert
iiber den gesamten Zeitraum lag bei -11 und der Median bei -8 ng N m-2s-L. Das heif3t, es fand
iberwiegend Deposition (81 % der Halbstunden) statt. Im Verlauf der beiden Jahre verteilten
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sich Depositions- und Emissionsphasen gleichméf3ig tibers Jahr. Der mittlere Tagesgang zeigte
nachts meist stabile Depositionsraten nahe 0 und tagsiiber stirkere Deposition mit Maxima zwi-
schen 9 und 15 Uhr. Dabei nehmen die mittleren Maxima im Friihjahr langsam zu und im Okto-
ber wieder ab. Insgesamt wurden im ersten Jahr (Juni 2016 - Mai 2017) 3.3 kg N ha'! (aufsum-
mierte zufallige Fehler + 1.9 kg N ha-1) deponiert. Extrapoliert erh6ht sich der Wert auf etwa 3.6
kg N ha'l. Im zweiten Jahr (Juni 2017 - Mai 2018) wurden 3.0 kg N ha'! (+ 2.3 kg N ha-1; extrapo-
liert 3.3 kg N ha1). Die Jahressummen liegen sehr nah beieinander, dies ist jedoch hauptsachlich
auf ein starkes Depositionsereignis im Februar 2018 mit aufdergewdhnlichen meteorologischen
Bedingungen zuriick zu fiihren. Ansonsten liegen die Depositionsraten im zweiten Messjahr
(2017/2018) meist unter denen des ersten (2016/1017). Nach vollstandiger Auffiillung der
Messergebnisse mit modellierten XN,-Fliissen ergibt sich eine mittlere jahrliche Deposition von
4.3 kg N ha'lalbis 4.5 kg N ha1 a'! fiir die TRANC-Messungen, jeweils 5.2 kg N ha't a1 fiir die
standortbasierte Modellierung und LOTOS-EUROS mit unkorrigierter Landnutzung, sowie 6.9 kg
N ha't a'l fiir LOTOS-EUROS mit korrigierter Landnutzung.

Um das Verstindnis des Zusammenhangs zwischen Meteorologie, Okosystem und XN,-Aus-
tausch zu verbessern, nicht zuletzt um in Zukunft eine bessere Basis fiir die Modellierung zu
schaffen, wurde eine Analyse der Steuerfaktoren der XN,-Austauschfliisse durchgefiihrt. Durch
den Einsatz von kiinstlichen neuronalen Netzten gelang es im Testzeitraum Juli bis September
2016 einen starken Einfluss der Globalstrahlung, und damit eine Gemeinsamkeit zum CO»-Fluss,
zu identifizieren. Ebenso war die XN,-Konzentration eine ausschlaggebende Grofde. Parameter
wie Luft- oder Blattfeuchtigkeit spielten eine (unerwartet) untergeordnete Rolle an diesem
Standort.

Der gesamte Messaufbau kann, obwohl es zu zwischenzeitlichen Ausfillen kam, fiir zukiinftige
Studien empfohlen werden. Die Bestimmung der Konzentrationen und Austauschfliisse kann als
plausibel eingestuft werden. Einzig so gering belastete Standorte wie der hier gezeigte Forellen-
bach sind fiir den NH3-QCL in Kombination mit der Eddy-Kovarianz-Methode offenkundig nicht
geeignet. Sobald hohere NHz-Fluktuationen auf geringen Zeitskalen auftreten, kann das Messsys-
tem zum Einsatz kommen, wie in vorherigen Studien bereits gezeigt. Fiir eine dichtere Datenab-
deckung sollten eventuell mehr Ersatzgerate eingeplant werden. Regelmafdige Wartungen sind
unabdingbar, sowie die personelle Betreuung vor Ort. Demnach wurde mit der hier vorliegen-
den Studie ein belastbarer Datensatz vorgelegt, der zur Validierung der Modellierung herange-
zogen werden konnte und somit ein verbessertes Beurteilungsinstrument fiir die Politikbera-
tung zur Verfligung stellt.
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Summary

High-quality data are the foundation for verifying compliance with environmental quality tar-
gets as well as for sound and well-coordinated policy advice. The robustness and reliability of
the underlying data basis is of particular importance when assessing exceedances of so-called
critical loads, or when defining emission reduction obligations (e.g. for the EU-NEC Directive).
The basis for these assessments is usually derived from modelling products of substance-specific
loads in the atmosphere or from knowledge about the biosphere-atmosphere exchange of air
pollutants with near-natural ecosystems on a regional and national scale. In spite of the nowa-
days remarkably powerful models, the quality of the results is largely subjected to the input data
used for parameterising these models, which are obtained by direct measurements. Further-
more, the state of knowledge and the model parameterisation of mass transfer between soil,
vegetation and atmosphere are decisive for the generation of a reliable data basis.

When it comes to reactive nitrogen compounds, the complexity of the measurement methods
and the labour intensity required for the operation generally mean that continuous measure-
ments can only be carried out at a few selected sites. This fact will probably not change in the
foreseeable future. Due to the chemical properties of substances such as ammonia (NH3), nitric
acid (HNO3), nitrous acid (HONO) as well as ammonium (pNH.) and nitrate particles (pNO3),
data from traditional measurement methods such as denuder and filter samplers were usually
only available in low temporal resolution.

In this project two different, novel measurement methods were used to record time-series of
NH3 and total nitrogen concentrations (ZN,) in unprecedented high temporal resolution. Firstly,
an NH3 quantum cascade laser (QCL) was used. What makes it special is an additional inlet box,
which takes the specific properties of NHs into account. It reduces adsorption of NH3; compared
to traditional inlets or filters and ensures that the gas can penetrate into the absorption cell for
the determination of the concentration in the air sample. On the other hand, a combination of a
converter and a chemiluminescence detector (CLD) was used. The so-called TRANC (Total Reac-
tive Atmospheric Nitrogen Converter) is used to convert all reactive nitrogen compounds (XN,),
except for nitrous oxide (N20) and molecular nitrogen (Nz), to nitrogen oxide (NO). The NO is
then pumped to the CLD and the concentration is determined in high temporal resolution. The
precision and sampling frequency of these instruments also allows for the use of the Eddy Co-
variance (EC) method, which is the most direct way to determine exchange fluxes of trace gases.
The method is based on strict assumptions, but compared to many other methods it does not re-
quire modelling. Since the aim of this project was to provide data for the validation of deposition
models, and because EC is an established standard method in the field of carbon dioxide (CO2)
exchange monitoring, the choice fell on this method.

In general, the largest share of the ZN; pollution is anthropogenic in nature and, consequently, its
concentration and exchange are strongly influenced by human activity. The proportion of back-
ground concentration and deposition is difficult to assess, but contains important information
for modelling and the evaluation of environmental protection policy. For this reason, the meas-
urements took place at a largely unpolluted low mountain forest site far away from anthropo-
genic emission sources. The site is located in the catchment area of the Forellenbach in the Ba-
varian Forest National Park and has been used for various monitoring tasks over several dec-
ades. Within the catchment area a 50 m high measurement tower is situated, which could be
used for the tasks described within this report. Vegetation around the tower consists mainly of
spruce (Picea abies) and beech (approx. 20 %, Fagus sylvatica). The spruce stand, which was
strongly decimated by the bark beetle in the 1990s, is still recovering and is currently reaching
heights of approx. 20 m.
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In addition to the measuring instruments briefly described above, an ultrasonic anemometer
was required. For the application of the EC method, the three wind components and the temper-
ature must also be available in high temporal resolution. Together with the inlet box of the QCL
and the TRANC, the measurement devices were mounted on a boom at a height of 30 m. In addi-
tion, simpler measurement methods were used for various reactive nitrogen compounds with
lower temporal resolution (4 weeks): so-called DELTA denuders and passive samplers. To sup-
plement the measurements of the National Park Administration (NPV) (NOx concentration,
global radiation and precipitation), temperature, relative humidity, wind direction and speed
were measured at four heights (10, 20, 40 and 50 m), as well as leaf wetness with six sensors in
both spruce and beech.

To validate the deposition module DEPAC (DEPosition of Acidifying Compounds) within the
chemical transport model LOTOS-EUROS, which is used by the UBA to calculate the background
deposition of reactive nitrogen compounds, a multi-stage scenario comparison was carried out.
In this, the broad-scale dry deposition predicted directly by LOTOS-EUROS was compared to
site-specific modelling results obtained using measured input data, as well as the directly meas-
ured XN, fluxes. In addition, the influence of land-use weighting in LOTOS-EUROS and the sensi-
tivity of selected input data were examined. Results indicate that DEPAC is generally suitable for
modelling the 2N, deposition to a reasonable degree of uncertainty. An overestimation of the
deposition by LOTOS-EUROS in spring and autumn each year can clearly be attributed to a
strong overestimation of the NHz concentration in the respective fertilization periods. Due to im-
plicit horizontal mixing within a LOTOS-EUROS grid cell, an impact of NHz emissions that in real-
ity do not reach the measuring site were present in the model. This effect was partly compen-
sated by a weighting of the land-use classes in the grid cell that significantly deviated from field
observations of land-cover. Based on these observations, further investigations on the influence
of a refined horizontal resolution in the LOTOS-EUROS modelling system seem advisable.

The measurement period of the entire campaign ranged from February 2016 to June 2018, with
model results additionally available for January 2016. The initially very reliable QCL required
extensive maintenance and repairs more often than expected. In addition, it turned out that the
variability in concentrations over short time-scales was not sufficient for a flux calculation with
the EC method. However, after a certain break-in period, the TRANC-CLD system provided plau-
sible N, concentration series that were also suitable for exchange flux calculation. The meas-
ured half-hourly mean values of the ZN, concentrations ranged between 0 and 30 ppb and aver-
aged to 5.2 ppb (median 4.7 ppb). Mean variability throughout the day was very low and tended
to increase slightly towards noon and decrease towards the evenings. Compared to the NH3 con-
centrations from the QCL and the NOy concentrations measured by the NPV, XN, was higher than
the other time-series and followed the variability of the other concentrations as expected. NH3
concentrations measured with the QCL were validated by the redundant DELTA denuder and
passive sampler measurements. On a half-hour basis, almost 68 % usable XN, concentration data
were available for the period mentioned above. After the flux calculation, these were again fil-
tered according to quality criteria and then filled with a statistical gap-filling procedure. The
measured XN exchange fluxes ranged on a half-hour basis between -264 and 371 ng N m2s-L,
The mean value over the entire period was -11 and the median was -8 ng N m-2 s-1. This means
that deposition (81 % of the half-hours) took place predominantly. Over the course of the two
years, deposition and emission phases were evenly distributed over the year. The mean daily cy-
cle showed mostly stable deposition rates close to 0 at night and stronger deposition during the
day with maxima from 9 AM to 3 PM. The mean maxima slowly increase in spring and decrease
again in October. In the first year (June 2016 - May 2017) a total of 3.3 kg N ha'! (cumulative ran-
dom errors * 1.9 kg N ha1) were deposited. After extrapolation the value increases to about 3.6
kg N ha-l. In the second year (June 2017 - May 2018) 3.0 kg N ha! (£ 2.3 kg N ha'l; extrapolated
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to 3.3 kg N ha'1) were deposited. The annual totals are very close to each other, but this is mainly
due to a strong deposition event in February 2018 with exceptional meteorological conditions.
Otherwise, the deposition rates in the second measurement year (2017/2018) are mostly below
those of the first year (2016/2017). After complete filling of the measurement results with mod-
eled XN; fluxes, the mean annual deposition is 4.3 kg N ha't a1 to 4.5 kg N ha-! a1 for the TRANC
measurements, 5.2 kg N ha1 a'! for site-based modelling and 5.2 kg N ha'! a-1 for LOTOS-EUROS
with uncorrected land use, 6.9 kg N ha'1 a-1 for LOTOS-EUROS with corrected land use.

In order to improve the understanding of the relationship between meteorology, ecosystem and
YIN-exchange, as well as to create a better basis for future model development, an analysis of the
control factors of ZN, exchange fluxes was carried out. Using artificial neural networks, it was
possible to identify a strong influence of global radiation in the test period July to September
2016 - a similarity to control factors for CO; fluxes. The ZN, concentration was a second decisive
factor. Parameters such as air or leaf humidity, on the other hand, played an (unexpectedly) mi-
nor role at this location.

The entire measurement setup can be recommended for future studies, even though some out-
ages caused longer data gaps. The concentrations and exchange fluxes were plausible. However,
it turned out that sites with such low pollution levels as the Forellenbach catchment are a chal-
lenge for the NH3-QCL in combination with the eddy covariance method. As soon as higher NH3
fluctuations over short time-scales occur, the measuring system can be used without issues, as
demonstrated in previous studies. For better data coverage, more replacement devices may
need to be planned. Regular maintenance is essential, as is on-site technical support. Thus, with
the present study a robust dataset for the validation of dry deposition models could be provided,
thereby improving assessment tools for policy advice.
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1 Projektiibersicht

1.1 Hintergrund und Ziele des Vorhabens

Qualitativ hochwertige Datengrundlagen bei Uberpriifungen zur Einhaltung von Umweltquali-
tatszielen sind die Basis fundierter und gut abgestimmter Politikberatung. Gerade bei der Beur-
teilung von Uberschreitungen sogenannter Critical Loads bzw. bei der Festlegung von Emissi-
onsreduktionsverpflichtungen (z.B. fiir die EU-NEC-Richtlinie) ist die Belastbarkeit der zugrun-
deliegenden Basisdaten von hoher Bedeutung. Die Beurteilungsgrundlage entstammt in der Re-
gel aus Produkten der Modellierung stoffspezifischer Belastungen in der Atmosphare bzw. aus
Kenntnissen iiber das Austauschverhalten der Spurenstoffe mit naturnahen Okosystemen auf
regionaler sowie nationaler Skala. Trotz der mittlerweile enorm leistungsstarken Modelle unter-
liegt die Gilite der Ergebnisse weitestgehend den durch direkte Messungen gewonnenen Ein-
gangsdaten. Ferner ist der Wissensstand bzw. die Modellparametrisierung des Stofftransfers
zwischen Boden, Vegetation und Atmosphare ausschlaggebend fiir die Erlangung belastbarer
Datengrundlagen.

Im Bereich reaktiver Stickstoffverbindungen fiihrt die Komplexitidt der Messmethoden sowie die
dafiir erforderliche Arbeitsintensitat generell dazu, dass kontinuierliche Messungen nur an we-
nigen ausgewahlten Standorten durchgefiihrt werden konnen. Diese Tatsache wird sich vermut-
lich in absehbarer Zeit nicht dndern. Bedingt durch die chemischen Eigenschaften von Stoffen
wie Ammoniak (NH3), Salpetersdure (HNO3), salpetrige Sdure (HONO) sowie Ammonium-
(pNH4) und Nitratpartikeln (pNO3), sind die Ergebnisdaten bisheriger Messmethoden wie bei-
spielsweise Denuder- und Filtersammler aufgrund verfahrensbedingter Dimensionierung meist
nur in geringer zeitlicher Auflésung verfiigbar. Durch neue spektroskopische Verfahren (z.B.
Quantenkaskaden-Laser, QCL) bzw. durch den TRANC (Total Reactive Atmospheric Nitrogen
Converter) konnten folgende innovative Datenprodukte zur Verfiigung gestellt werden, welche
gleichzeitig die libergeordneten Projektziele von FORESTFLUX bilden:

» Aufzeichnung kontinuierlicher Datenreihen in hoher zeitlicher Auflésung von NHz- und Ge-
samtstickstoff- (£N,) Konzentrationen an einem Mittelgebirgswaldstandort im Nationalpark
Bayerischer Wald und Bestimmung der jeweiligen Nettoaustauschraten

» Analyse der biophysikalischen Steuerfaktoren des NH3- und XN,-Austauschs
» Verbesserung des Okosystemverstindnisses
» Bereitstellung einer robusteren Datengrundlage, welche genutzt werden soll

e als Input und zur Ableitung 6kosystemspezifischer Parameter fiir Eintragsmodelle, die
auf regionaler, nationaler sowie auf kontinentaler Skala den Austausch verschiedener
Stickstoffverbindungen abbilden und somit bei der Beurteilung von Umweltqualitatszie-
len helfen sollen

e als Basis fiir fundierte Politikberatung.

Mittels der genannten technischen Innovationen wurde im Projekt FORESTFLUX der N-Eintrag
am Integrated Monitoring-Standort Forellenbach des Umweltbundesamtes (UBA) iiber eine
zweieinhalbjahrige Messperiode erfasst. Ferner flossen die erhobenen Daten in Modelle ein, an
denen entsprechend Anpassungen vorgenommen wurden, um den Projektauftrag einer standor-
tlichen Validierung der Modellierung atmospharischer Schadstoffeintrage zu erfillen.
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1.2 Vorgehen und Struktur

Das Projekt war in 5 Arbeitspakete eingeteilt. Im Einzelnen waren dies (1) Literatur- und Daten-
sichtung, (2) Messungen, (3) Auswertung und Aufbereitung, (4) Modellierung und (5) Berichts-

wesen, Publikationen und Prasentationen.

Abbildung 1:

Flowchart des Projekts FORESTFLUX.

am Beispiel des Forellenbachstandortes im Bayerischen Wald
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Projektleitung — wissenschaftlich-technische Begleitung, Koordination,
Uberprifung, Beratung der 5 Arbeitspakete und des Personals

Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.

« Zwischenberichte
(halbjahrlich)

* Abschlussbericht

* Referierte Publikation

Das Zusammenwirken von Aufgaben, Personen und Arbeitspaketen ist im Flowchart in Abbil-
dung 1 visualisiert. Die spezifischen in Abbildung 1 genannten Aufgaben wurden am Thiinen-
Institut fiir Agrarklimaschutz von folgenden Personen bearbeitet:

» Dr. Christian Briimmer - Projektleitung

» Undine Z6ll (geb. Richter), MSc - Wiss. Angestellte (I)
» Frederik Schrader, MSc — Wiss. Angestellter (II)

» Jeremy Riiffer (geb. Smith), BSc - Ingenieur

» Pascal Wintjen, MSc - Wiss. Angestellter (seit Marz 2017)
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2 Material und Methoden

Im Folgenden sollen alle verwendeten Messgerate, deren Methodik, sowie die Datenerfassung

und -aufbereitung ndher erldutert werden. Aufderdem wird ndher auf die Eddy-Kovarianz-Me-

thode (EC) eingegangen. Anschlief3end werden die Grundlagen der Depositionsroutinen, deren
Validierung und die damit einhergehenden Methoden erklart. Einleitend soll der Standort kurz
vorgestellt werden.

2.1 Standortcharakterisierung

Die meisten bereits existierenden Messreihen reaktiver Stickstoffverbindungen beziehen sich
eher auf belastete Standorte, wie gediingte Griinlinder oder Acker bzw. Okosysteme nahe land-
wirtschaftlicher oder industrieller Anlagen. Dies beruht zum einen darauf, dass der Fokus zu-
nichst auf der Bestimmung der Hohe der Belastung lag, und zum anderen darauf, dass die Mess-
methoden zum Teil nicht empfindlich genug waren, um Hintergrundbelastungen messen zu kon-
nen. Mit den am Thiinen-Institut zur Verfiigung stehenden Geraten war dies jedoch moglich. Da-
her fiel vor Beginn des Projekts die Wahl auf einen unbelasteten, fern von anthropogenen Emis-
sionsquellen gelegenen Mittelgebirgswaldstandort. Die gewéhlten Standorteigenschaften sind
dartiber hinaus teilweise vergleichbar mit anderen Mittelgebirgsstandorten, an denen model-
lierte Stickstoffdepositionen des PINETI-2 Projekts Abweichungen zu Kronenraumbilanzergeb-
nissen auf Basis von Kronentraufenmessungen aufweisen (Schaap et al., 2017), sodass der
Standort sich auch fiir die Bewertung der grof3raumigen Modellierung der Stickstoffdeposition
eignet. Der Standort liegt im Einzugsgebiet des Forellenbachs (48.9427 °N / 13.4196 °E) im Nati-
onalpark Bayerischer Wald und wird bereits seit mehreren Jahrzehnten fiir verschiedene Moni-
toring-Aufgaben genutzt. Seit 1990 wird der Stickstoffeintrag tiberwacht (Beudert und Breit,
2010). Damit ist der Forellenbach Teil des International Cooperative Program on Integrated Mo-
nitoring of Air Pollution Effects on Ecosystems (ICP IM) innerhalb des Genfer Luftreinhalteab-
kommens (http://www.unece.org/env/Irtap/), sowie als LTER (Long Term Ecological Rese-
arch) Standort gelistet (https://data.lter-europe.net/deims/site/Iter_eu_de_015). Innerhalb des
Einzugsgebietes befindet sich ein ca. 50 m hoher Messturm (siehe Abbildung 2), der nach Ab-
schluss der FORESTFLUX-Messkampagne durch einen moderneren Turm in unmittelbarer Nahe
abgelost werden soll und fiir die hier beschriebenen Messungen noch genutzt wurde. Der Be-
stand um den Turm setzt sich hauptsachlich aus Fichte (Picea abies) und Buche (ca. 20 %, Fagus
sylvatica) zusammen. Der durch den Borkenkafer in den 1990iger Jahren stark dezimierte Fich-
tenbestand erholt sich derzeit noch und erreicht aktuell Hohen von ca. 20 m. Die mittlere jahrli-
che Lufttemperatur liegt bei 6.6 °C und die mittlere jahrliche Niederschlagssumme betragt 1563
mm (Betrachtungszeitraum 1978 - 2017).
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Abbildung 2: Fotos vom Standort Forellenbach.

Ansicht des Messturms (links), sowie Ausblick vom Messturm (rechts; Fotos von Jeremy Riffer).

Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

2.2 Beschreibung der Messeinrichtungen und Gerate

2.2.1 Konverter fur reaktiven Gesamtstickstoff — TRANC und CLD

Der Total Reactive Atmospheric Nitrogen Converter (TRANC) (Aufbau siehe Abbildung 3) dient
der Umwandlung aller reaktiven Stickstoffverbindungen (XN;), aufer Lachgas (N20) und mole-
kularem Stickstoff (N2), zu Stickstoffmonoxid (NO). Dieser wurde zusammen mit einem Ultra-
schallanemometer (,,Sonic“) auf einem Auslegerarm in 30 m Hohe angebracht (siehe Abbildung
4). Das NO gelangt in einen Chemilumineszenzdetektor (CLD), mit dem sich die Konzentration
an NO in der eingesaugten Luftprobe, welches die Gesamtkonzentration aller reaktiven Stick-
stoffverbindungen (2N,) repradsentiert, bestimmen ldsst. Der CLD misst die NO-Konzentration
zeitlich hochaufgelost mit einer Frequenz von 10 Hz (10 Mal pro Sekunde) und eignet sich damit
fiir das Eddy-Kovarianz-Verfahren. Das Messgerat generiert intern Ozon (03) durch eingeleitetes
02, welches mit dem NO reagiert und angeregte NO,"-Molekiile erzeugt. Diese gelangen durch
Emission von Photonen wieder in den energetisch glinstigen Grundzustand. Die ausgesendeten
Photonen werden von einer Photozelle erfasst. Die Zahl der gemessen Photonen ist somit pro-
portional zur NO-Konzentration.

Um zunéachst alle N-Verbindungen zu NO umzuwandeln, sind mehrere Schritte notwendig. Im
ersten Schritt gelangt die eingesaugte Luftprobe in ein Eisen-Nickel-Chrom-Rohr (FeNiCr), wel-
ches mittels einer Widerstandsheizung (80 A bei 5 V) auf 870 °C erwarmt wird. Dadurch werden
bestimmte Stickstoffverbindungen thermisch gespalten:

NH,NO; - NH; + HNO, (1)
1 (2)

2HNO3 > 2NO, + Hz0 + 50,
HONO — NO + OH (3)

Das darauffolgende Platinnetz dient zur Oxidation von Ammoniak (NH3) zu NO.
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4NH; + 50, — 4NO + 6H,0 (4)

Im letzten Schritt werden alle verbliebenen Stickoxide oder Reaktionsprodukte aus der thermi-
schen Umwandlung zu NO an der Innenwand eines Goldrohrs reduziert. Dafiir wird Kohlenmo-
noxid (CO) als Reduktionsmittel eingeleitet.

NO, + CO - NO + CO, (5)

Auch im Goldrohr ist eine Temperatur von liber 300 °C erforderlich, damit die Umwandlung zu
NO effektiv ablduft. Die Erwarmung des Goldrohrs erfolgt passiv durch die Abwéarme des FeNiCr-
Rohrs. Die Warmeiibertragung wird durch das Betongranulat reguliert. Um die Temperatur im
FeNiCr-Rohr zu tiberpriifen, wurden Thermoelemente verwendet. Am Ausgang sind ein Filter
und eine kritische Diise montiert, um die hochempfindlichen Bauteile des CLD zu schiitzen. Die
hohen Temperaturen im TRANC verhindern eine Interaktion von adsorptiven ZN, -Verbindun-
gen wie NHz mit den Leitungen. Zusatzlich wurden schwarze PTFE-Schldauche zur Weiterleitung
des NO vom TRANC zum CLD am Fuf3 des Turmes verwendet, da diese besonders glatt und licht-
undurchlassig sind, um Adsorption und photochemische Reaktionen zu vermeiden. Zur Kalibra-
tion des Messsystems wurden verschiedene Gasflaschen mit bekannten Konzentrationen NO
iiber einen separaten Zugang an den TRANC angeschlossen.

Der TRANC wurde von Marx et al. (2012) vorgestellt und sowohl im Labor als auch im Feld be-
ziiglich der Umwandlungseffizienz getestet. Diese lag fiir viele Verbindungen bei > 98 %, min-
destens jedoch bei 91 %.

Abbildung 3:  Aufbauskizze des TRANC.

Auleres Gehduse

Kalibriergas J Inneres Gehause (mit Betongranulat geflillt) Filtei Kritische Dlse
Messingblock ~, \ l Probenluft zum CLD
i ( r————
l (—=Edelstahirohr ¥_Goldrohr ||
| | 1 1

FeNiCr-Rohr % |
A 7/
Vi :

Sensoranschluss Temperatursensor Messingblock

T 3
CO Einlass

Platinnetz

~

Probenlufteinlass

Stromversorgung, 80 A, 5V

Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.
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Abbildung 4: Fotos vom TRANC-CLD-System am Messstandort.

Sonic und TRANC auf 30 m Héhe (links), gedffneter TRANC ohne Granulat (Mitte oben, Fotos von Jeremy Rif-
fer), Frontansicht des CLD (Mitte unten, Foto von Christian Brimmer) und geoffnete, klimatisierte Kiste des
CLDs (rechts, Foto von Jeremy Riiffer).

Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

2.2.2 Quantenkaskadenlaser fiir Ammoniak — NH3-QCL

Zur zeitlich hoch aufgeldsten Messung von Ammoniakkonzentrationen (NH3) wurde ein Quan-
tenkaskadenlaser (QCL, Modell: mini QC-TILDAS-76) mit einer speziellen Einlassbox der Firma
Aerodyne Research Inc. (ARI, Billerica, MA, USA) eingesetzt, welche auf einem Auslegearm auf
30 m Hohe montiert war (siehe Abbildung 5). Die Luftprobe wird durch das sogenannte Inertial
Inlet angesaugt. Die Ansaugung selbst erfolgt mit einer 6lfreien Vakuumpumpe (TriScroll 600,
Agilent Technologies, Santa Clara, USA). Da NH3 ein sehr reaktives und adsorptives Molekiil ist,
ist es nicht moglich herkémmliche Filter einzusetzen. Stattdessen tibernimmt das Inlet aus be-
schichtetem Glas diese Funktion und sorgt dafiir, dass etwa 50 % der Partikel (> 300 nm) direkt
abgesaugt werden und nicht bis in die Absorptionszelle gelangen (Ellis et al., 2010; Ferrara et al.
2012; von Bobrutzki et al., 2010). Dennoch ist in regelméfiigen Abstidnden eine Reinigung der
Zelle notig. Die Partikelselektion wird durch einen scharfen Knick in der Glaskonstruktion er-
reicht. Der Luftstrom wird dadurch zu einer 180°-Kurve gezwungen, bei der durch Tragheit die
Halfte der grofieren Partikel abgesondert werden (siehe auch Abbildung 6). Zusatzlich stellt
eine kritische Diise den notigen Unterdruck ein, welcher zusatzlich dafiir sorgt, dass moglichst
wenig Partikel an den Oberflachen adsorbieren (Warland et al., 2001). Der Einlassbox schlief3t
sich ein dreieinhalb Meter langer beheizter PTFE-Schlauch an - Lange, Warme sowie Material
dienen ebenfalls zur Adsorptionsminderung (Walker et al.,, 2006; Norman et al., 2009; Ellis et al.,
2010). AuRerdem wurde im Rahmen der Messung am Forellenbach ab Anfang des Jahres 2017
das sogenannte Active-Passivation-Verfahren eingesetzt. Dabei wird dauerhaft ein spezielles A-
min in den Zustrom der Luftprobe eingespeist. Dieses besetzte alle moglichen Adsorptionsplatze
im gesamten Messsystem, sodass kein NH3 mehr auf den Oberflachen hangen bleiben kann. Auf-
grund des kurzen Schlauches ist es notig den QCL direkt auf der Messhéhe zu platzieren. Daher
befand sich der Laser in einer klimatisierten Box auf der Plattform auf 30 m Hohe. Das Kern-
stiick des QCL selbst ist eine Absorptionszelle mit einem Volumen von 0.5 L. Wahrend des Be-
triebs herrscht ein Unterdruck von 50 mbar. Durch mehrmalige Spiegelung betragt die effektive
Pfadlange in der Absorptionszelle 76 m. Der Laserdetektor wird thermoelektrisch auf 25 °C ge-
kiihlt und leitet das Signal an eine Computereinheit weiter. Dort wird das Signal verarbeitet und
als Mischungsverhaltnis nmol NH3 pro mol trockene Luft (ppb) ausgegeben. Eine Kalibrierung
findet intern im Laser selbst statt: das System passt den Ammoniakabsorptionspeak der beprob-
ten Luft an den Standard der HITRAN Datenbank an (Rothman et al,, 2009). Der QCL kann mit
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einer Messfrequenz von bis zu 10 Hz (10 Mal pro Sekunde) NH3; Konzentrationen erfassen
(McManus et al., 2008).

Abbildung 5: Fotos vom NH3-QCL-System am Messstandort.

Auslegerarm mit Einlasskiste auf 30 m (links), gedffnete Einlasskiste mit Glasinlet, Ansaugung rechts (Mitte
oben), klimatisierte Kiste zur Unterbringung des QCL (Mitte unten; Fotos von Jeremy Riffer) und QCL mit geoff-
netem Deckel (rechts; Foto von Christian Briimmer).

Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

Abbildung 6: Schematische Aufbauskizze des Quantenkaskadenlasersetups.

Bestehend aus der Inertial Inlet Box (Detailbild), Pumpe und dem Quantenkaskadenlaser (QCL) selbst in einer
klimatisierten Box.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.
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2.2.3 DELTA-Denuder

Ein DELTA-Denuder-System wurde eingesetzt um das Signal des QCL und TRANC-CLD-Systems
tiberpriifen und um weitere lonen-Konzentrationen sowie bei Messausfillen Konzentrations-
werte fiir die Modellierung bereitstellen zu konnen. DELTA steht fiir DEnuder for Long-Term At-
mospheric sampling. Diese Messtechnik ist verhaltnismaf3ig einfach und gut erprobt. Die Denu-
der saugen aktiv mit einer kleinen Pumpe Luft durch ein System aus verschieden beschichteten
Rohrchen und Filtern. Anhand der nach Ablauf der Expositionsdauer (hier ca. 4 Wochen) gemes-
senen Konzentrationen in den Beschichtungen und Filtern sowie dem Durchfluss, gemessen von
einem Gasflussmesser, konnen dann die Luftkonzentrationen fiir NHsz, NO3-, NH4* sowie verschie-
dene andere Sduren und Ionen im Labor bestimmt werden. Details konnen Sutton et al. (2001)
und Tang et al. (2009) entnommen werden. Das gesamte System befindet sich in einem Kasten,
der auf 30 m Hohe angebracht wurde (siehe Abbildung 7 links).

2.2.4 Passivsammler

Die Passivsammler dienten als weitere Absicherung um mindestens einen monatlichen Konzent-
rationswert fiir NH3 bereitstellen zu kdnnen und um mégliche Unterschiede im Profil feststellen
zu konnen. Bei den Passivsammlern handelt es sich um flache Zylinder, die mit einem imprag-
nierten Filter und schiitzendem Drahtnetz ausgestattet sind (z.B. Ddmmgen et al. 2010). Der Fil-
ter nimmt passiv NHz auf, welches nach Ablauf der Expositionszeit (hier ca. 4 Wochen) im Labor
analysiert werden kann. Auf jeder Hohe wurden 4 Wiederholungen innerhalb eines groferen,
flachen Zylinders zum Schutz vor Umwelteinfliissen aufgehangt (s. Abbildung 7 rechts). Die Mes-
sungen wurden auf 10 m, 20 m, 30 m, 40 m (ab Juli 2016) und 50 m durchgefiihrt.

Abbildung 7:  Fotos des DELTA-Denuders und der Passivsammler.

DELTA-Denuder auf 30 m (links) und einer der Passivsammlerzylinder mit vier Passivsammlern (rechts; Fotos
von Jeremy Riffer).

Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.

2.2.5 Mikroklima

Im April 2016 wurden Propeller-Anemometer (R.M. Young, Wind Monitor Modell 05103VM-45,
Traverse City, Michigan, USA; Abbildung 8 rechts) zur Messung von Windgeschwindigkeit als
auch Windrichtung sowie Lufttemperatur- und Feuchtemesser (Campbell Scientific, HC2S3, Lo-
gan, Utah, USA; Abbildung 8 links) in 10, 20, 40 und 50 m Hohe angebracht. Die Daten wurden
mit einem Datenlogger am Fuf des Turmes mit einer Frequenz von einer Messung pro 30 s auf-
gezeichnet.
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Abbildung 8: Fotos der Mikroklimamessgerate

Lufttemperatur- und Feuchtemesser HC2S3 mit Strahlungsschutz (links) und Propelleranemometer im Winter
(rechts; Fotos von Jeremy Riiffer).

2.2.6 Blattfeuchtesensoren

Ebenfalls im April 2016 wurden Blattfeuchtesensoren (n = 6; Decagon, LWS, Pullman, Washing-
ton, USA) in drei Hohen an einer Buche (2.1 m, 5.6 m, 6.1 m) und zwei neben einander stehen-
den Fichten (2.1 m, 4.6 m, 6.9 m) in unmittelbarer Turmnéhe installiert (siehe Abbildung 9). Die
unterschiedlichen Héhen ergaben sich daraus, dass die noch relativ jungen, sehr dicht stehenden
Biaume kaum geeignete und erreichbare Aste boten. Durch Benetzung der kiinstlichen weifRen
Blattflache dndert sich die elektrische Leitfahigkeit des Materials. Dieses Signal wurde ebenfalls
mit einer Frequenz von einer Messung pro 30 s aufgezeichnet. Ziel dieser Messung war die Ge-
winnung zusatzlicher Informationen liber den Feuchtegehalt des Bestandes tiber die reine Nie-
derschlagsmessung hinaus, da dieser eine wichtige Eingangsgrofie fiir die Modellierung der tro-
ckenen Deposition darstellt.

Abbildung 9: Fotos der zusatzlichen Messgerate

Einer der Blattfeuchtesensoren in einer Fichte (links) und Pyranometer des NPV zur Messung der Globalstrah-
lung (rechts; Fotos von Jeremy Ruffer).

A”"

Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.
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2.2.7 Zusatzmessungen der Nationalparkverwaltung

Fir die folgenden Auswertungen wurden NOx-Konzentrationen, Globalstrahlung sowie Nieder-
schlag von der Nationalparkverwaltung verwendet. Stickstoffmonoxid (NO) und -dioxid (NO3)
wurden kontinuierlich direkt auf dem Messturm mit einem Chemilumineszenzdetektor (APNA -
360, HORIBA) in 50 m Hohe und am Fufd des Turms erfasst, ebenso wie die Globalstrahlung mit
einem Pyranometer (siehe Abbildung 9). Der Niederschlag wurde am nahegelegenen Standort
Taferlruck mit Totalisatoren gemessen (Beudert und Breit, 2010). Aufgrund von Messausféllen
wurden im Zeitraum zwischen Juli 2017 und Marz 2018 diese Daten durch Distrometermessun-
gen direkt am Messturm ersetzt. Alle Daten wurden auf 30-min-Mittelwerte bzw. Niederschlags-
summen aggregiert. Wochentliche Depositionsmessungen im Umgriff des Messturms im Frei-
land (bulk deposition) und unter Krone in einem Buchen- und Fichtenaltbestand (Kronendurch-
lass) mit 3 bzw. 15 und 10 Sammlern nach methodischen Vorgaben von UNECE ICP Forests Ma-
nual (2010) wurden ebenfalls durchgefiihrt. Die Gesamtdeposition des anorganischen Stickstoffs
DIN; wurde mittels Kronenraumbilanzverfahren nach Draijers und Erisman (1995) und de Vries
et al. (2003) auf Basis jahrlich aggregierter Daten berechnet. Die Konversion von deponiertem
anorganischem Stickstoff in geldsten organischen Stickstoff DON im Kronenraum wurde als Dif-
ferenz ADON zwischen Kronentraufe und Freilanddeposition beriicksichtigt. DIN; und ADON er-
geben zusammen die Gesamtdeposition, die Differenz zur DIN-Deposition im Freiland liefert ei-
nen oberen Schatzwert fiir die Trockendeposition. DIN im Kronendurchlass und ADON ergeben
konservativere Schatzwerte der Gesamtdeposition und fithren im Mittel zu einer Halbierung der
Trockendepositionsraten (Beudert und Breit 2014).

2.3 Datenerfassung und Fernzugriff

Samtliche Signale wurden analog an den Sensoren abgegriffen und entweder zum Sonic-Inter-
face oder zum Datenlogger gefiihrt. Alle fiir die EC-Prozessierung erforderlichen Daten wurden
zum Sonic-Interface geleitet. Das heifdt, das Signal des CLD, des QCL, sowie des Sonics (alle drei
Windkomponenten sowie die Schallgeschwindigkeit) selbst wurden dort gleichzeitig gesammelt
und an einen PC weitergeleitet, auf dem die Software EddyMeas des Softwarepakets EddySoft
(Kolle und Rebmann, 2009) die Daten als bindre Halbstundendateien ablegte. Zusatzlich wurden
iiber diesen Kanal der Durchfluss zum CLD, sowie die Durchflussrate des CO abgelegt. Die Sig-
nale der restlichen Instrumentierung wurden zweimal pro Minute von einem Datenlogger, der
an einen weiteren Messrechner angeschlossen war, geloggt. Auf3erdem wurde die Innentempe-
ratur des TRANC direkt auf den PC iibertragen und gesammelt. Durch die Verbindung zum Inter-
net konnte via TeamViewer-Software von aufierhalb auf den Messrechner sowie den QCL-Rech-
ner zugegriffen werden. Somit konnten alle relevanten Daten zeitnah eingesehen und herunter-
geladen werden.

2.4 Qualitatssicherung und Datenprozessierung

24.1 Stabilitat und Wartung

Sowohl das TRANC-CLD-System als auch der QCL sind hochempfindliche Gerate, die eine regel-
mafdige Wartung erfordern. So wurde bei jedem Feldbesuch das TRANC-CLD-System neu kalib-
riert. Das Austauschen der fiir den CLD benétigten Sauerstoffflaschen wurde von den Mitarbei-
tern der NPV tibernommen.

24.1.1 TRANC und CLD

Generell war das TRANC-CLD-System weniger wartungsintensiv und es waren deutlich weniger
Messausfille zu verzeichnen als beim QCL. Jedoch mussten auch gréfiere Arbeiten am TRANC
vorgenommen werden. So musste in unregelmafdigen Abstinden das Eisen-Nickel-Chrom-Rohr
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(FeNiCr) getauscht werden. Zusatzlich musste zweimal das Goldrohr ausgetauscht und iiberholt
werden. Um beim TRANC-CLD-System eine hohere Qualitdt der Messdaten und Kalibration zu
erzielen, wurden im Marz 2018 die PTFE-Schlauche vom TRANC zum CLD durch neue ersetzt.
Auflerdem mussten von Zeit zu Zeit bestimmte Komponenten des TRANC wie das Platinnetz ge-
reinigt werden, da diese sich mit der Zeit mit Ruf zusetzen kénnen. Sobald die Pumpenleistung
nachlief3, wurde auch die Pumpe gewechselt und am Thiinen-Institut gewartet.

Langere Ausfille gab es im Juni/Juli 2017 und zu Beginn des Jahres 2016 bis Ende Mai 2016.
Kirzere Ausfille entstanden meist durch technische Probleme wie Stromausfalle oder leere Sau-
erstoff- bzw. CO-Flaschen.

2.4.1.2 QcCL

Beim QCL gab es immer wieder langere Ausfille. Von Dezember 2016 bis Ende April 2017 und
von Mitte November 2017 bis Februar 2018 waren keine NH3-Messungen moglich. Notige, zeit-
aufwendige Feinjustierungen an den optischen Komponenten des Lasers mussten im Labor
durchgefiihrt werden. Es war nicht moglich, diese auf dem Turm bei sehr niedrigen Temperatu-
ren durchzufiithren. Des Weiteren wird fiir die Bestimmung der NHs-Konzentration ein Referenz-
gas benotigt. Dieses entwich langsam aus dem vorgesehenen Gasbehéltnis. Die Wiederbefiillung
der Zelle erwies sich als kompliziert und entsprechend zeitintensiv. Kleinere Ausfélle sind auf
das Reinigen optischer Elemente (Laserzelle und Spiegel) und auf blockierte Ansaugvorrichtun-
gen (z.B. eine Fliege vor der kritischen Diise im Glasinlet) zuriickzufiihren. So fiihrten kurzfristig
stark ansteigende Temperaturen im April des Jahres 2018 zu einer raschen Schneeschmelze und
zu einem nahezu gleichzeitigen Offnen der Fichtenknospen. Dadurch trat Bliitenstaub in die
Messgerate ein, was eine intensive Reinigung des QCLs und ein Austauschen des CLDs erfor-
derte, da sich die Leistung beider Geradte andernfalls weiter verschlechtert hatte.

24.1.3 Sonstige Instrumentierung

Die Campbell HC2S3-Sensoren lieferten auf allen vier Hohen (10, 20, 40, und 50 m tiber Grund)
iiber die gesamte Messkampagne praktisch ausfall- und wartungsfrei sehr plausible Daten fiir
die Lufttemperatur und relative Feuchte.

Die R.M. Young Windmonitore liefen ebenfalls dufierst stabil {iber die gesamte Kampagne, nach-
dem das oberste Anemometer herstellerseitig getauscht worden war. Um Ausfille und fehler-
hafte Daten der Messgerite auszugleichen, wurde ein gegenseitiges Gap-Filling einzelner
Anemometer und eine Kalibrierungskorrektur fiir die Windgeschwindigkeitsmessungen auf 50
m vor dem Austausch angewendet. Des Weiteren werden Ausreifder und Wartungsperioden ma-
nuell aussortiert. Einzig der Windmonitor auf 20 m wies (iiberwiegend korrigierbare) Probleme
bei der Signaliibertragung auf. Die Probleme konnten nur bedingt durch Verwendung von Tro-
ckenmittel und einer Heizung im Datenlogger verringert werden. Das Wechseln der Windmoni-
tore von 20 m und 40 m konnte das Problem nicht beheben, was vermuten lisst, dass das Uber-
tragungskabel des 20 m Windmonitors beschadigt war. Kiirzere Ausfélle der Gerate sind durch
Einfrieren einzelner beweglicher Komponenten der Windmonitore zu erklaren.

Wie die R.M. Young Windmonitore und die Campbell HC2S3-Sensoren lief das Ultraschall-
Anemometer (Sonic) aufderst zuverlassig. Datenausfalle entstanden lediglich durch Wartungspe-
rioden.

Auch die sechs Blattfeuchtesensoren erwiesen sich als stabil und reagierten erwartungsgemaf3
parallel auf Niederschlagsereignisse verschiedener Art, wobei Auswirkungen der unterschiedli-
chen Installationshéhen nicht zu erkennen waren. Eine Reinigung der Sensoren wurde nicht
durchgefiihrt, da sich Verschmutzungseffekte einfach korrigieren liefien und eine regelmafiige
Reinigung mit erheblichem Mehraufwand im Feld, sowie einer eventuellen Storung der Installa-
tion verbunden gewesen ware. Verschmutzungen mit Pollen und anderen Kondensationskeimen
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fiihrten kontinuierlich zu einer Steigung des minimalen Rohsignals samtlicher Sensoren. Dies
konnte jedoch zuverldssig durch eine Quartalsweise Grundlinienkorrektur behoben werden.

Die Auswertung hin zu einer ,relativen Blattfeuchtigkeit” erwies sich im Nachhinein leider als
nicht moglich. So reagierten nah beieinanderliege Sensoren zum Teil mit deutlich unterschied-
lich starken Ausschldgen auf Niederschlagsereignisse. Zum anderen reagierten die Sensoren un-
terschiedlich auf gleiche Niederschlagsmengen zu verschiedenen Jahreszeiten. Mogliche Ursa-
chen kénnen eine Temperaturabhéngigkeit der Messungen sein, oder aber auch eine variierende
chemische Zusammensetzung des Regenwassers und damit verbundene Anderungen im elektri-
schen Widerstand. Zudem zeigten die Daten ein auch mit erheblichem Prozessierungsaufwand
nicht zu korrigierendes Rauschen und zeitweise Ausschlige, die nicht mit Niederschlagsevents
oder Taufall korreliert waren (Abbildung 10). Zum Zeitpunkt der Berichterstellung schitzen wir
die Blattfeuchtesensoren daher zwar als wertvolle Instrumente fiir die Lieferung qualitativer In-
formationen iliber die Niederschlagsform (insbesondere zur Detektion von Taufall), fiir eine
quantitative Verwendung in der Modellierung aber als wenig geeignet ein.

Abbildung 10: 30-Minuten-Mittelwerte der Blattfeuchte in der Fichte auf 6.9 m Messhéhe.

Dargestellt sind bereits gefilterte und vorkorrigierte Daten. Rote Punkte in den kleinen Abbildungen zeigen
Zeitpunkte, zu denen unabhangig Niederschlag erfasst wurde. Links: Taufall ohne Ausschlag bei gleichzeitigem
Regen. Mitte: Taufall, gefolgt von einem Niederschlagsevent, bei dem zunéachst gar kein Ausschlag trotz Nieder-
schlag, sowie anschliefend ein hohes Signal ohne parallelen Niederschlag gemessen wurde. Rechts: Ansteigen-
des Signal ohne erkennbaren Grund.

Blattfeuchte (—)

Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

24.2 Plausibilitatskontrolle und Datenverfiigbarkeit

Uber die gesamte Messkampagne gesehen erfolgte zweimal wochentlich (montags und freitags)
eine manuelle Plausibilitatskontrolle der Sonic-, QCL-, CLD- und Priifparameter (TRANC-Tempe-
ratur, Durchfluss und CO-Fluss) sowie die automatisierte Prozessierung und Qualitdtskontrolle
der mikroklimatischen Messungen. Alle gemessenen Daten wurden halbstiindig in einem spezi-
ellen bindren Format mit einer zeitlichen Auflésung von 10 Hz gespeichert. Die Daten wurden
mittels der Software Teamviewer vom lokalen Messrechner auf Server am Thiinen-Institut iiber-
tragen. Neben einer manuellen Kontrolle der Daten wurde ein Kalibrierungsfaktor auf die ge-
messenen XN; -Konzentrationen angewendet. Dazu wurde auch der Zeitversatz zwischen den
Messungen der Windkomponenten des Sonic und der Konzentrationsmessung des CLD bzw. QCL
untersucht. Dieser ist essentiell fiir die Berechnung der Austauschfliisse nach EC-Verfahren
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(siehe Kapitel 2.5). Ein nicht vorhandener Zeitversatz konnte auch auf Probleme bei der Mes-
sung hindeuten (z.B. eine defekte Pumpe, kaputte Schlauche oder Rohre). Alle 1 bis 2 Wochen
wurden Austauschfliisse berechnet, um auch diese auf Plausibilitit zu testen.

Bei Unregelmafligkeiten in den Messdaten wurde zunachst Kontakt zu den Mitarbeitern des NPV
aufgenommen. Kleinere Probleme, wie Stromausfille oder leere Sauerstoffflaschen, konnten so
schnell behoben werden.

Tabelle 1 gibt Aufschluss tiber die Haufigkeitsverteilung der plausiblen Konzentrationsdaten
nach manueller und automatischer Selektierung.

Tabelle 1: Datenverfiigbarkeit

Datenverfiigbarkeit aufgeschliisselt nach Jahren und System. Die Prozentangaben beziehen sich auf den jeweili-
gen Messzeitraum. , Keine zuverldssige Messung” beinhaltet sowohl Gerateausfalle als auch nicht plausible und
minderqualitative Daten.

2016 (ab 2.2.) 2017 2018 (bis 28.6.) Gesamt

TRANC-CLD und 32.0 35.4 46.7 36.7
QCL

TRANC-CLD oder 57.7 45.4 41.2 49.2
QCL

Nur TRANC-CLD 16.2 42.5 35.0 31.0
Nur QCL 41.5 2.9 6.2 18.2
Keine zuverlassige 10.3 19.2 121 14.1
Messung

Nach eingehender Analyse der Datensatze wurden im Jahr 2016 89.7 % der Zeit mit mindestens
einem Messsystem plausible Daten erfasst, im Jahr 2017 80.8 % und im Jahr 2018 bis zum 28.
Juni 87.9 % der Zeit. Mit beiden Systemen parallel wurden jeweils 32.0 % (2016), 35.4 % (2017)
und 36.7 % der Zeit gemessen (Tabelle 1). Insgesamt wurden fiir 83.9 % des gesamten Messzeit-
raumes Konzentrationsdaten erfasst. Der Anteil nicht vertrauenswiirdiger Daten ist mit 14.4 %
relativ gering und spricht fiir die Stabilitdt der Messsysteme. Jedoch ist zu beanstanden, dass re-
lativ wenige Konzentrationsmessungen in 2017 und 2018 mit dem QCL durchgefiihrt werden
konnten.

2.5 Berechnung der Austauschfliisse von ZN, nach dem Eddy-Kovarianz-Ver-
fahren

Um den Austausch von Warme und/oder Gasen wie COz, H,0, CH4 zwischen Biosphéare und At-
mosphare zu bestimmen, wird das Eddy-Kovarianz-Verfahren genutzt. Mit dem Aufbau erster
Messnetzwerke zur Messung von Austauschfliissen Anfang der 1980/1990-]Jahre wurde das EC-
Verfahren erstmals experimentell realisiert.

Ein Eddy ist ein Wirbel, welcher Warme und Gase transportiert. Eddies konnen unterschiedlich
grof3 sein. In Bodennahe sind kleinere, schneller rotierende Eddies vorzufinden. Mit zunehmen-
der Hohe dominieren grofiere, langsam rotierende Eddies den Transport. Daher variieren die
Lebenszeiten von Eddies von wenigen Sekunden bis hin zu mehreren Stunden.

Mathematisch gesehen ist der Fluss die Kovarianz zwischen der Abweichung der vertikalen
Windgeschwindigkeit w*vom Mittelwert w und der Abweichung einer skalaren Grofde c”wie der
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Temperatur, Luftfeuchtigkeit oder der Konzentration vom Mittelwert ¢. Mittels der Rey-
nolds’schen Zerlegung und Annahmen wie vernachlassigbaren Dichtefluktuationen und einem
vernachldssigbaren mittleren vertikalen Fluss (keine Quellen oder Senken) ergibt sich die Glei-
chung:

F = pW (6)

Physikalisch gesehen bedeutet es, dass, falls bekannt ist wie viele Gasmolekiile zum Zeitpunkt ¢;
durch einen Eddy E: aufwarts bewegt werden und wie viele am selben Punkt zur Zeit ¢, durch
einen Eddy E> abwaérts bewegt werden, der Fluss fiir diesen Zeitraum berechnet werden kann.
Die hier verwendete Konvention ist, dass ein negativer Fluss eine Senke, also Aufnahme von
Wairme oder Gasen (hier auch als Deposition bezeichnet), ein positiver Fluss eine Quelle, also
eine Abgabe von Warme oder Gasen (hier auch als Emission bezeichnet), beschreibt.

Abbildung 11: Definition von Emission und Deposition.

Positive Fliisse sind zur Atmosphare gerichtet; negative Flisse zur Oberflache.

Emission + Atmosphare

Deposition . .
P - Biosphare

Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

Fiir die Berechnung der Austauschfliisse werden eine horizontale Homogenitat der Messflache
(moglichst eben) und stationdre Bedingungen vorausgesetzt. Daher ist die Wahl des Footprints
(Einzugsgebiet um den Messpunkt) besonders wichtig. Die zu messenden Fluktuationen gesche-
hen dufdert schnell, weswegen Messgerate notig sind, die mit hoher zeitlicher Auflésung messen,
um derartige turbulente Schwankungen zu erfassen. Die eingesetzten Messgerate, der CLD und
der QCL, bieten diese Moglichkeit. Gemessen wird kontinuierlich mit einem Mittelungsintervall
von 30 min und einer Messfrequenz von 10 Hz. So konnen sowohl hochfrequente als auch nie-
derfrequente Eddies in ausreichendem Maf3e erfasst werden (Foken, 2003; Burba, 2013).

Aufgrund der hohen Erfassungsfrequenz ist es wichtig, dass alle Komponenten zum exakt glei-
chen Zeitpunkt gemessen werden. Durch die Leitung der Luftprobe zum Analysator oder durch
die Verarbeitungszeit innerhalb der Gerate zur Bestimmung der Konzentration in der Luftprobe,
konnen die verschiedenen Messungen von w und c einen Zeitversatz haben - auch Timelag ge-
nannt. Dieser kann zum einen physikalisch aus der Leitungslange bestimmt werden. Da es je-
doch auch durch unterschiedliche meteorologische Bedingungen zu leichten Schwankungen
kommen kann, kam die Kovarianzmaximierung zum Einsatz. Mit dieser lasst sich durch Ver-
schieben der Zeitreihen gegeneinander (die Sonicmessungen (w) dienen dabei als Referenz) die
maximale Kovarianz fiir jede Halbstunde finden. Beim QCL kam es dabei zu unerwarteten
Schwierigkeiten, auf die in Kapitel 3.2 ndher eingegangen wird.

Mit Hilfe des Programms EddyPro 6.2.0 (LI-COR Inc.) und des manuell bestimmten Timelags, so-
wohl fiir NH3 als auch N, wurden fiir den gesamten Messzeitraum Fliisse bestimmt, nach Quali-
tatskriterien aussortiert und Datenliicken mit einem einfachen Verfahren gefiillt (s.u.). So wur-
den unter anderem statistische Tests (Ausreifder-Tests) und der Kriterienkatalog von Mauder
und Foken (Mauder und Foken, et. al 2004) angewendet (Fliisse mit Quality Flag 2 wurden ver-
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worfen). Messintervalle mit zu geringer Schubspannungsgeschwindigkeit (u+ < 0.1 ms1), wel-
ches ein Maf fiir die lokale Turbulenz darstellt, wurden ebenfalls aussortiert. Die so entstande-
nen Liicken (Gaps) werden iiblicherweise zur Erstellung von Bilanzen nachtraglich aufgefiillt
(Gap-Filling). Da es fiir ZN, noch keine Erfahrungen dazu gibt, wurde eine statistische Methode
angewendet. Um die fehlende Halbstunde zu fiillen, wurden jeweils fiinf Tage vor und danach
zur gleichen Zeit die vorhandenen Halbstunden gemittelt. Dieses Verfahren ist auch als Mean Di-
urnal Variation (MDV) bekannt (Falge et al. 2001). Fiir kiirzere Messausfille wurde diese Me-
thode ebenfalls angewendet, jedoch nicht, wenn 7 Tage liberschritten wurden. Daher sind in den
gezeigten Datenreihen immer noch Liicken zu sehen, die jeweils langere Zeitraume umfassen.

Manche potentielle Fehlerquellen lassen sich leider nicht vermeiden, da sie dem experimentel-
lem Aufbau sowie den Gerdtecharakteristika geschuldet sind. Diese wirken sich unter anderem
auf die niederfrequenten und hochfrequenten Anteile des gemessenen Flusses aus. Die Hochfre-
quenzkorrektur wurde nicht von der Software durchgefiihrt, sondern manuell, wie im folgenden
Kapitel beschrieben.

2.6 Hochfrequenzkorrektur fiir Eddy-Kovarianz-Fliisse

Die mit dem EC-Verfahren ausgewerteten Fliisse unterliegen Verlusten im nieder- und hochfre-
quenten Bereich, wobei die Verluste im hochfrequenten Bereich bedeutsamer sind. Die Verluste
sind physikalischer Ursache und lassen sich auf den experimentellen Aufbau eines Eddy-Kovari-
anz-Systems zurtickfiihren. Beispielsweise entstehen Verluste durch die elektronische Signalver-
arbeitung oder durch z.B. adsorptiven Riickhalt in Schlauchen. Die Hochfrequenzverluste kon-
nen fiir N, und NH3 mehr als 30 % betragen.

Es existieren zurzeit einige Methoden, um Hochfrequenzkorrekturen von Gasen, die mit einem
Eddy-Kovarianz-System gemessen werden, durchzufiihren. Diese Methoden sind jedoch fiir Gase
wie Wasserdampf, CO; und Methan optimiert, und nicht fiir kurzlebige und instabile reaktive
Stickstoffverbindungen.

Daher wurde auf Basis von Ammann et al. (1998]) ein eigenes empirisches Verfahren entwickelt,
um die Verlustfaktoren abzuschitzen und die gemessenen Fliisse von N, entsprechend zu kor-
rigieren. Fiir die Berechnung der Korrekturfaktoren wird zwischen dem Cospektrum der verti-
kalen Windkomponente und der Temperatur Co(w’T”) und dem Cospektrum der vertikalen
Windkomponente und 2N, Co(w’N,’) eine skalare Ahnlichkeit vorausgesetzt.

Das Cospektrum weist aus, wie viel einzelne Frequenzen zum gemessen Fluss beitragen. Werden
die Cospektren von Co(w’T”) mit Co(w’N,’) verglichen, ist im niederfrequenten Bereich kaum ein
Unterschied zwischen den Cospektren auszumachen. Niedrige Frequenzen tragen bei Co(w’N,’)
jedoch nur geringfligig zum gemessenen Fluss bei.

Co(w’T’) wird im Modell als Referenzcospektrum verwendet. Der Dampfungsfaktor wird be-
stimmt, in dem so genannte Transferfunktionen auf das gemessene (ungedampfte) Co(w’T”’) an-
gewendet werden und darauffolgend das gemessene Co(w’N:) an das modifizierte Co(w’T’) mit
der Methode der kleinsten Quadrate angepasst wird. Das Inverse des Dampfungsfaktors ist der
Korrekturfaktor, mit dem die berechneten Fliisse schlussendlich multipliziert werden. In Abbil-
dung 12 ist der resultierende Fit eines Cospektrums einer halbstiindigen Messung gezeigt.

Da die Cospektren aller halbstiindigen Fliisse in ihrer Form dufderst verschieden sind und die
Menge an auswertbaren Cospektren gering ausfiel, ist es notig, diese in verschiedene Klassen
von Windgeschwindigkeit, Stabilitit, Feuchte und Temperatur einzuteilen. Zudem wurde eine
monatliche Separation der Cospektren vorgenommen
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Besonders iiber inhomogenen Flachen wie einem Wald (verschiedene Eddygréfien, Rauhigkeits-
lange) ist eine Mittelung angebracht. Dadurch haben die bestimmten Dampfungsfaktoren eine
gewisse Unsicherheit (siehe Abbildung 13), da in der gegebenen Messhohe unterschiedlich
grofse Eddies zum Cospektrum beigetragen haben (siehe auch Kapitel 2.5).

Die Dampfungsfaktoren blieben wahrend der gesamten Kampagne sehr stabil. Im Mittel betrug
die Dampfung 0.75, was einem Signalverlust von 25 % entspricht. Gegeniiber meteorologischen
Parametern wie Stabilitdt, Temperatur und Luftfeuchtigkeit zeigt sich keine Abhangigkeit (siehe
Abbildung 13). Die Ddampfung nimmt jedoch mit steigender Windgeschwindigkeit leicht ab. Fiir
den Zeitraum Juni und Juli 2017 wurde der mittlere Dampfungswert der Messkampagne ver-
wendet, da die ermittelten Dampfungen nicht vertrauenswiirdig erscheinen. Im genannten Zeit-
raum mussten intensive Arbeiten am TRANC-CLD-System vorgenommen werden, wodurch die
Qualitdt und Quantitit der Cospektren vermutlich beeintrachtigt wurde.

Abbildung 12: lllustrierung des Fitprozesses an einem halbstiindigen Cospektrum.

TP ist die passend gewdhlte Transferfunktion (griin), Co(w’N:‘) das gemessene Cospektrum mit dem ausgewer-
teten Dampfungsfaktor DP skaliert (blau) und Co(w’T*) das gemessene Cospektrum des fiihlbaren War-
mestroms (orange). In Rot dargestellt ist Co(w’T*) mit TP multipliziert. DP wird durch einen Anpassungsvorgang
von dem gemessenen Co(w'N;‘) an Co(w’T‘)xTP ermittelt.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.

Abbildung 13: Boxplots der Dampfungsfaktoren.

In monatlicher Auflésung von Juni 2016 bis Juli 2018. Dazu sind Boxplots (Box = Quartile und Median, Whisker =
1.5 facher Interquartilsabstand) fiir verschiedene Klassen von Temperatur, Windgeschwindigkeit, Luftfeuchtig-
keit und Stabilitat aufgefiihrt. Stabilitat >0 weist auf eine stabile Schichtung, Stabilitdt < 0 weist auf eine insta-
bile Schichtung hin.
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2.7 Validierung der Depositionsroutine

2.7.1 Methodische Grundlagen

2.7.1.1 Modellierung des Biosphare-Atmosphare-Austauschs reaktiver Stickstoffverbindungen

Der Austausch von Spurengasen zwischen der Atmosphare und der (bewachsenen) Oberflache
wird innerhalb von Chemie-Transportmodellen tiblicherweise mit Hilfe so genannter Wider-
standsanalogien modelliert. Dabei ergibt sich die Flussdichte F (ng m-2 s-1) als Produkt aus einer
(hohenabhangigen) Depositions-, bzw. Austauschgeschwindigkeit vq4 (cm s'1), und der gemesse-
nen oder modellierten Konzentration des jeweiligen Stoffes auf der Referenzhohe X, (ug m-3). Im
Falle bidirektional ausgetauschter Verbindungen wie NHz wird die Differenz der Konzentration
mit einem effektiven Kompensationspunkt X« (ug m-3) verwendet.

F==v3(Xa— Xtot) (7)

Die Depositionsgeschwindigkeit setzt sich dabei aus einem Netzwerk in Reihe und parallel ge-
schalteter Widerstdnde zusammen, die sich je nach spezifischer Modellarchitektur im Detail un-
terschiedlich darstellen (vgl. Kapitel 2.7.1.2). Praktisch allen modernen Implementationen ge-
mein ist die Interpretation der Depositionsgeschwindigkeit als Kehrwert der Summe aus einem
aerodynamischen Widerstand, R, (s m-1), einem quasi-laminaren Grenzschichtwiderstand, Ry (s
m-1), sowie eines naher zu definierenden Bestandeswiderstands, R. (s m1):

Vq = (Ra + Ry + Rc)_l (8)
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In R. sind typischerweise verschiedene Austauschpfade mit der Vegetation und, je nach Imple-
mentation, dem Boden zusammengefasst.

Als Kompensationspunkt bezeichnet man, vereinfacht gesprochen, die Luftkonzentration, bei
der kein Austausch stattfindet. Dieses Konzept findet bei bidirektional ausgetauschten, d.h. so-
wohl aus der Atmosphére deponierten, als auch von der Oberflache emittierten Verbindungen
Anwendung. Im Bereich des reaktiven Stickstoffs wird dies in der Regel nur fiir NHz angewandt.
Die Verwendung eines effektiven Kompensationspunkts X:. integriert dabei die Effekte aller un-
ter Rc zusammengefasster Austauschpfade und dient in erster Linie einer Vereinfachung der Be-
rechnung. Im Allgemeinen ist in der Literatur sonst eher vom Bestandeskompensationspunkt
(canopy compensation point) die Rede, der jedoch innerhalb der Modellstruktur an einer ande-
ren Stelle steht und nicht im Zusammenhang mit Depositions- bzw. Austauschgeschwindigkeiten
verwendet wird.

2.7.1.2 Depositionsroutine DEPAC

DEPAC (DEPosition of Acidifying Compounds) ist ein Softwaremodul zur Berechnung der Depo-
sition von Spurengasen, das auf die Arbeiten von Erisman und van Pul (1994) zurtickgeht und
heute in den niederlandischen Modellen OPS (Operational Priority Substance) und LOTOS-EU-
ROS zur Anwendung kommt. Technisch gesehen modelliert DEPAC selbst lediglich den Bestan-
deswiderstand R. und, fiir NHs, den effektiven Kompensationspunkt Xet. Ra, Ry und schliefilich
der Fluss F werden extern berechnet.

Innerhalb von DEPAC setzt sich die Oberflache aus drei Pfaden zusammen: 1.) Ein stomatarer
Pfad, der den Austausch mit den Spaltéffnungen der Pflanzen beschreibt, mit dem stomataren
Kompensationspunkt Xsiom (Lg m-3) und dem stomatdren Widerstand Rswom (S m-1); 2.) ein nicht-
stomatdrer oder auch kutikularer Pfad, der in erster Linie die Deposition auf feuchte Blattober-
flachen beschreibt, mit dem kutikuldren Kompensationspunkt X, (pg m-3) und dem kutikuldren
Widerstand Ry (s m1); und 3.) ein Austauschpfad mit dem Boden, mit dem Kompensationspunkt
des Bodens Xsoi (g m-3) , sowie dem in Reihe geschalteten ,in-canopy“-Widerstand Rinc (s m-1)
und dem Bodenwiderstand Rsoi (s m) (van Zanten et al., 2010). R, setzt sich aus der parallelen
Verkniipfung dieser Widerstande gemaf3 Gleichung (9) zusammen.

R = Ryt + (Rine + Rsoi) ™' + Ritom (9)

Der effektive Kompensationspunkt entspricht dem gewichteten Mittel der einzelnen Kompensa-
tionspunkte:

Re

Re 10
e o+ (10)
RinctRsoil sol Rstom stom

Xtot = }f_:v “Xw T
Der stomatédre Widerstand fiir NO, und NH3 wird iiber die Parametrisierung nach Emberson
(2000) abgeschatzt, der kutikulare Widerstand fiir NH3; nach Sutton und Fowler (1993). Die Mo-
dellierung der stomatiren und kutikuldaren Kompensationspunkte fiir NHs basiert auf den Arbei-
ten von Wichink Kruit et al. (2010, 2017). In der gegenwartigen Implementation wird aufgrund
hoher Unsicherheiten in der Messung keine Emission aus unbewachsenen Oberflachen erfasst;
der Kompensationspunkt des Bodens wird entsprechend fiir alle Oberflachen gleich 0 gesetzt
(van Zanten et al., 2010). Der ,in-canopy” Widerstand ist nach van Pul und Jacobs (1994) und
der Bodenwiderstand nach Erisman und van Pul (1994) parametrisiert. Eine detaillierte Be-
schreibung dieser Parametrisierungen findet sich in der technischen Dokumentation DEPACs
von van Zanten et al. (2010).

Fiir HNO3 wird innerhalb von DEPAC ein konstanter geringer Bestandeswiderstand R. ohne wei-
tere Differenzierung angenommen. NO wird nur unter feuchten Bedingungen in sehr geringem
Mafie deponiert. Fiir NO, wird ein hoher konstanter Wert fiir R,, festgesetzt; der iiberwiegende
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Austausch findet tiber den stomataren Pfad statt. Kompensationspunkte werden nur fiir NH3 be-
rechnet; alle anderen Verbindungen kénnen im Modell nur deponiert werden.

2.7.13 DEPAC innerhalb LOTOS-EUROS

LOTOS-EUROS ist ein dreidimensionales Chemie-Transportmodell und wird zur Simulation der
Deposition, Emission und Konzentration von Luftschadstoffen in der unteren Troposphare
durch Losung der Advektions-Diffusions-Gleichung auf einem reguldren Gitter mit variabler
raumlicher Auflésung verwendet. Eine detaillierte Beschreibung des Modells findet sich in Man-
ders et al. (2017). Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens kam eine horizontale Auflésung von
ca. 7 km x 7 km zur Anwendung. Die Deposition reaktiver Stickstoffverbindungen innerhalb von
LOTOS-EUROS geschieht mit dem Modul DEPAC. Dabei wird zunéachst fiir jede Gitterzelle die tro-
ckene Deposition fiir jede in LOTOS-EUROS berticksichtigte Landnutzungsklasse mit stiindlicher
Auflésung aus modellierten Konzentrationen am Ende eines Zeitschritts und die, durch das
ECMWEF (European Centre for Medium-range Weather Forecast) bereitgestellten, meteorologi-
schen Variablen berechnet. Anschlief3end findet eine nach tatsachlicher Landnutzung gewichtete
Mittelung der berechneten Depositionsfliisse statt, um die Gesamtdeposition innerhalb einer Git-
terzelle zu bestimmen. Fiir das Projekt FORESTFLUX wurden die gleichen Modellansatze und zu-
grundeliegenden Emissionsdaten verwendet, wie im Projekt PINETI-3. Die Emissionen basieren
auf der Berichterstattung 2017 fiir das Referenzjahr 2015. Ab der Berichterstattung 2018 liegen
geringere Emissionsfaktoren fiir die Mineraldiingung zugrunde (insgesamt ca. 15 % geringere
Emissionen, als in PINETI-3), sodass entsprechend geringere modellierte NHz-Konzentrationen
und somit auch geringere Depositionsraten zu erwarten waren. Nahere Hintergrundinformatio-
nen dazu finden sich im entsprechenden Projektabschlussbericht (Schaap et al., 2018).

Wesentliche Unterschiede zur Dokumentation der OPS-Implementation von van Zanten (2010)
bzw. der urspriinglichen Parametrisierung durch Wichink Kruit et al. (2010) sind 1.) Die Imple-
mentierung einer Funktion zur Berticksichtigung so genannter Ko-Deposition von SOz und NH3
im kutikuldren Pfad nach Wichink Kruit et al. (2017), sowie 2.) die Verwendung eines einmona-
tigen gleitenden Mittels anstelle der zum jeweiligen Zeitschritt gemessenen bzw. modellierten
NH3-Konzentration in der Parametrisierung des stomatiren Kompensationspunkts. Die Berech-
nung der Austauschfliisse wird innerhalb von LOTOS-EUROS fiir eine aerodynamische Referenz-
hohe von 2.5 m durchgefiihrt.

Die trockene Deposition des gesamten reaktiven Stickstoffs (£N,) wurde als Summe der Fliisse
der einzelnen Verbindungen NHs, NO, NO, und HNO3, sowie der ebenfalls von LOTOS-EUROS
ausgegebenen Deposition von NO3- und NH4*-Partikeln berechnet.

An dieser Stelle sei angemerkt, dass die Gitterzelle, innerhalb derer sich der Messturm befand,
zum Zeitpunkt der Berichterstellung mit einem signifikant hoheren Anteil der Landnutzungs-
klasse ,semi-natiirliche Vegetation“ gewichtet wurde, als umliegende Gitterzellen entlang der
deutsch-tschechischen Grenze. Insgesamt betrug die Gewichtung auf Basis der Corine Land Co-
ver 2012-Klassifizierung 46.0 % semi-natiirlich, 37.2 % Nadelwald, 15.9 % Laubwald, 0.7 % Ge-
wasser und 0.2 % Griinland. Eine denkbare Quelle fiir diese Fehleinschatzung kann die Auswer-
tung fritherer Luftaufnahmen nach Windwurf und Borkenkaferbefall sein, wahrend diese Fla-
chen mittlerweile wieder bewachsen sind. Eine GIS-basierte Auswertung einer auf terrestri-
schem Laser-Scanning basierenden Einzelbaumkartierung, die uns durch die Nationalparkver-
waltung Bayerischer Wald zur Verfiigung gestellt wurde, ergab eine tatsachliche Zusammenset-
zung von 81.1 % Nadelwald und 18.9 % Laubwald im Footprint der mikrometeorologischen
Messungen, ohne Berticksichtigung eines geringen (aber in grofierer Distanz zunehmenden)
Totholzanteils. Eine Gesamtdeposition von ZN, mit dieser realistischeren Gewichtung wurde
nachtréglich manuell berechnet. Dies entspricht auch dem {iblichen Vorgehen zur Berechnung
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von Critical-Load-Uberschreitungen im Rahmen der PINETI-Methodik (Schaap et al.,, 2017,
2018).

2.7.1.4 Standortbasierte Modellierung (DEPAC-1D)

Zusatzlich zur Anwendung von DEPAC innerhalb von LOTOS-EUROS wurde eine standortba-
sierte Modellierung der Trockendeposition durchgefiihrt, um den Einfluss der Eingangsdaten
und der Parametrisierung selbst getrennt betrachten zu konnen. Zu diesem Zweck wurde ein
FORTRAN90-Programm geschrieben, mit dem DEPAC komplett losgel6st von LOTOS-EUROS zur
Berechnung von R. und X, mit am Standort gemessenen mikrometeorologischen Eingangsdaten
und Konzentrationen betrieben werden kann (im Folgenden als DEPAC-1D bezeichnet). Die Be-
rechnung der Widerstiande R,, Ry, und der Austauschfliisse von NH3z, NO, NO; und HNO3 erfolgte
abschliefdend extern mit der Skriptsprache Python in der Version 3.6.5. R, wurde dabei nach
Garland (1977) und Ry nach Jensen und Hummelshoj (1995, 1997) parametrisiert, unter Beriick-
sichtigung stabilitatsbedingter Korrekturen nach Webb (1970) und Paulson (1970).

Die Deposition von NH3 wurde auf Basis von Konzentrationsmessungen mit dem NHz-QCL auf
30 m iiber Grund modelliert. Bei Messausféllen wurden die Konzentrationsmessungen mittels
DELTA-Denuder herangezogen, bei Ausfillen selbiger wiederum Passivsammlermessungen. Auf
eine Korrektur fiir diese zeitlich gering aufgeldsten Messungen wurde verzichtet, da die An-
wendbarkeit auf Perioden unterhalb einer Linge von einem Monat gegenwartig noch ungeklart
ist und gerade in den langeren Ausfallperioden keine hochfrequenten Vergleichsmessungen zur
Kalibration der Korrekturfaktoren verfiigbar waren. Daher wurde in diesen Féllen, die fiir die
jeweilige Messperiode der DELTA-Denuder bzw. Passivsammler reprasentative Konzentrations-
wert flir jeden Halbstundenwert eingesetzt. Alle weiteren Modelleingangsdaten wurden weiter-
hin in halbstiindlicher Auflésung verwendet. Aus den Ergebnissen von Schrader et al. (2018) ist
zu vermuten, dass der Fehler in den Wintermonaten vergleichsweise gering ist. HNO3z wurde nur
zeitlich gering aufgelost mittels DELTA-Denuder gemessen. NO- und NOz-Konzentrationen wur-
den halbstiindlich durch die NPV auf 50 m erfasst; der Hohenunterschied wurde in der Berech-
nung des aerodynamischen Widerstands R. entsprechend berticksichtigt. Fiir die Temperatur
und relative Feuchte wurden Mittelwerte der Messungen auf den Héhen 20 m und 40 m iiber
Grund herangezogen, da die Messung der Temperatur mit dem Ultraschallanemometer auf 30 m
erfahrungsgemafi problembehaftet sein kann. Vor Beginn der meteorologischen Profilmessun-
gen im April 2016 wurden ersatzweise Messungen der NPV auf 50 m herangezogen. Die
Schubspannungsgeschwindigkeit und Obukhov-Lange ergaben sich aus Ultraschallanemometer-
Messungen auf 30 m. Luftdruck und Globalstrahlung wurden durch die NPV auf 50 m gemessen.
Fiir die zur Berechnung von Kompensationspunkten und Ko-Depositionskorrekturen verwende-
ten monatlichen NH3- und SO;-Konzentrationen wurden DELTA-Denuder-Messungen eingesetzt.
Ausfille oder fehlerhafte Messungen wurden fiir NHz mit Passivsammler-Daten, sowie fiir SO
mit dem langfristigen Mittelwert aufgefiillt. Ein eventueller Einfluss von Trockenstress auf den
stomatdren Widerstand wurde mangels Bodenfeuchtemessungen am Standort vernachlassigt.
Der Blattflaichenindex wurde wie in van Zanten et al. (2010) beschrieben zu LOTOS-EUROS iden-
tisch modelliert. Die Modellierung des stomatdren Widerstands benétigt fiir jeden Zeitschritt
den Héhenwinkel der Sonne, der aus giangigen himmelsmechanischen Gleichungen fiir den
Standort Forellenbach errechnet wurde. Eine simultane Ermittlung der Rauhigkeitslange zo (m)
und der Verschiebungshohe d (m) aus den Windprofilmessungen, realisiert durch iterative An-
passung der Schubspannungsgeschwindigkeit aus der Steigung des Profils in log-linearer Dar-
stellung an die Ultraschallanemometer-Messungen, ergab deutlich unplausible Wertebereiche
insbesondere fiir den Parameter d. Daher wurde alternativ eine Ein-Punkt-basierte Bestimmung
von zo durch Invertierung des logarithmischen Windprofils auf 30 m und unter Annahme valider
Standardwerte fiir d (landnutzungsgewichtet) innerhalb von DEPAC durchgefiihrt. Im Ergebnis
zeigte sich eine nur leichte Unterschatzung von zo durch den Standardwert von 2.0 m, der daher
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aufgrund seiner ohnehin geringen Auswirkungen auf das Gesamtergebnis nicht verandert wurde
(Abbildung 14). Eine im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrte Sensitivitatsstudie zu den Rauhig-
keitsparametern hat ergeben, dass eine Verdnderung von zo um + 50 % lediglich eine Anderung
im kumulierten ZN, -Fluss iiber 2.5 Jahre von +5.0 %/-3.2 % ergibt. Fiir d liegt diese 50 %-Sensi-
tivitat bei +5.6 %/-9.1 %. Zur Einordnung: eine Fehleinschatzung beispielsweise des Blattfla-

chenindex um * 50 % schligt sich in einer Anderung von +18.9 % bzw. -27.7 % im gesamten
ZN;-Fluss nieder.

Die Berechnung der trockenen Deposition von NHs, NO, NO2 und HNOs mittels DEPAC-1D wurde
mit diesen Eingangsdaten und -parametern auf halbstiindlicher Basis fiir die Landnutzungsklas-
sen Nadelwald und Laubwald durchgefiihrt und wie in Kapitel 2.7.1.3 beschrieben jeweils zu
81.1 % bzw. 18.9 % fiir die Berechnung der Gesamt- XN, -Deposition gewichtet.

Abbildung 14: Bestimmung der Rauhigkeitsldnge aus Ultraschallanemometer-Messungen.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

2.7.2 Validierungsstrategie

2.7.2.1 Dreifachvergleich — DEPAC in LOTOS-EUROS vs. DEPAC-1D vs. Flussmessungen

Zur Validierung der Trockendepositionsmodellierung mit DEPAC in LOTOS-EUROS bzw. DE-
PAC-1D wurden alle im Rahmen dieses Forschungsvorhabens erstellten Zeitreihen zur kumu-
lierten XN, -Deposition zwischen dem 1. Januar 2016 und dem 30. Juni 2018 am Standort Forel-
lenbach gegeniibergestellt. Dazu wurde zunachst die Abtastrate der mit LOTOS-EUROS model-
lierten Fliisse von einer stiindlichen auf eine halbstiindliche Frequenz erh6ht. Da innerhalb von
LOTOS-EUROS die Berechnung der Fliisse jeweils zum Ende des Zeitschritts durchgefiihrt
wurde, wurde ein Fluss jeweils auch als fiir die vorangegangene halbe Stunde reprasentativ an-
gesehen. Anschliefend wurden Liicken, die in den jeweiligen Datensatzen vorhanden waren, je-
weils in allen anderen Datensatzen eingefiigt, um zu gewdahrleisten, dass zu jedem in den Ver-
gleich eingehenden Zeitschritt in allen Szenarien Daten erhoben wurden.

Uber den Vergleich der drei Basisszenarien (LOTOS-EUROS, DEPAC-1D, TRANC) hinaus wurden
zusatzlich die Modellierung von LOTOS-EUROS ohne partikuldre Deposition (zum Vergleich mit
DEPAC-1D), sowie mit korrigierter Landnutzung (vgl. Kapitel 2.7.1.3) betrachtet.
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Fiir die Szenarien LOTOS-EUROS (mit und ohne korrigierte Landnutzung) und DEPAC-1D wurde
der mittlere zeitliche Verlauf der halbstiindigen Abweichungen von den Flussmessungen unter-
sucht, um eventuelle systematische Abweichungen in Abhédngigkeit von der Jahreszeit heraus-
stellen zu kénnen.

2.7.2.2 Einfluss der Modelleingangsdaten

Eine der Kernfragen des Forschungsvorhabens ist jene, worauf sich eventuelle Unterschiede in
den gemessenen und den mit LOTOS-EUROS modellierten Fliisse im Detail begriinden (Ein-
gangsdaten oder Parametrisierung?). Zu diesem Zweck wurde zunichst eine Auswahl wichtiger
Eingangsdaten direkt gegeniibergestellt. In einem weiteren Schritt wurde exemplarisch fiir NH3
als Hauptkomponente von XN; fiir die Landnutzungsklasse Nadelwald eine Modellierung mit
vollstandigen LOTOS-EUROS-Eingangsdaten und ersatzweise jeweils einer gemessenen Variable
durchgefiihrt (Beispiel: modellierte NHz-Konzentrationen, ECMWF-modellierte meteorologische
Eingangsdaten, mit Ausnahme der am Standort gemessenen Temperatur). Anschliefend wurden
die so errechneten Fliisse miteinander verglichen, um eine Einschatzung zur Qualitit der LO-
TOS-EUROS-Eingangsdaten und deren Einfluss auf das Modellergebnis zu treffen.
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3 Ergebnisse und Diskussion

Im folgenden Abschnitt werden die Ergebnisse der Messkampagne vorgestellt. Zunachst werden
die Ergebnisse der Messungen hinsichtlich des Mikroklimas vorgestellt. Anschlief3end werden
die Messungen der Konzentrationen von NH3 und XN, sowie der DELTA-Denuder und Passiv-
sammler gezeigt. Darauf aufbauend werden die mit der EC-Methode berechneten Fliisse disku-
tiert und auf mogliche Kontrollfaktoren untersucht. Es folgt ein Vergleich der Modellroutinen
und ein Vergleich von Modell und Messung. Abschlief3end wird das Stickstoffbudget am Standort
Forellenbach diskutiert.

3.1 Meteorologische Bedingungen

In Abbildung 15 ist zu sehen, dass sich das Wochenmittel der Temperatur iiber den Messzeit-
raum in etwa zwischen -5 und 20 °C bewegte. Die niedrigsten Temperaturen wurden im Januar
2017 und Februar 2018 gemessen. Am warmsten war es im Sommer 2017 mit den h6chsten
Temperaturen im Juni und Juli 2017. Vergleichbar hohe Temperaturen wurden im Jahr 2018
schon im Mai erreicht. Temperaturen unter 0 °C dominierten bis Ende Marz 2018, wahrend im
Vorjahr schon deutlich frither im Februar zuletzt Temperaturen unter 0 °C gemessen wurden.
Dafiir war der Januar 2018 warmer als der Januar 2017. Der meteorologische Friihling setzt im
Jahr 2018 erstim April ein. 2017 war es etwa einen Monat friiher. Die absolute Haufigkeitsver-
teilung der Lufttemperaturen weist eine symmetrische Struktur auf. Fiir alle Hohen wurden na-
hezu gleich viele Werte der jeweiligen Temperaturklasse zugeordnet. Am haufigsten wurden
Temperaturen zwischen 10 bis 15 °C gemessen. Temperaturen oberhalb von 25 °C und weniger
als -10 °C wurden nur selten beobachtet.

Die Luftfeuchtigkeit lag in der Regel zwischen 60 % und 100 %. Hohe Luftfeuchtigkeit wurde
zwischen Oktober und Januar beobachtet. Die hochsten Wochenmittelwerte wurden im Januar
2018 erreicht. Unterhalb von 80 % lag die Luftfeuchtigkeit im Zeitraum April bis Juli bzw. Au-
gust. Am niedrigsten war die Luftfeuchtigkeit im Jahr 2018 fiir mehrere Wochen im April. Das
Wochenmittel aller Hohen ist nahezu gleich. 2016 war die Luftfeuchtigkeit auf 50 m generell am
niedrigsten. Die Haufigkeitsverteilung der Luftfeuchtigkeit ist im Vergleich zur Temperatur
asymmetrisch. Weniger als 40 % wurde nur sehr selten gemessen. Die Klassen bis 90 % wurden
auf allen Hohen in etwa gleich haufig gemessen. Fiir die Klasse von 90 % bis 100 % sind die Un-
terschiede am Auffalligsten. Am seltensten trat diese auf 50 m auf. Am haufigsten wurden Werte
zwischen 90 bis 100% auf 10 und 40 m gemessen. Demnach wurden die hochsten Werte nah am
Boden und kurz oberhalb der Baumkrone gemessen. Die zundchst unerwartete Reihung der
Temperatur- und Feuchtemittelwerte mit der Hohe geht auf den starken Einfluss von Kaltluftab-
fliissen in den unteren beiden Messhohen zurtick.

Detailliert sind die Ergebnisse der Luftfeuchtigkeit und Lufttemperatur in Abbildung 16 in halb-
stiindiger Auflésung dargestellt. Eindeutig ist fiir alle Hohen ein saisonales Muster zu erkennen.
Wie schon in Abbildung 15 zu sehen, waren die Temperaturen im Januar 2017 und im Februar
und Marz 2018 am niedrigsten.

Betrachtet man die Werte der Blattfeuchtesensoren, zeigt sich, dass die Wochenmittel erwar-
tungsgemafd in ihrer Dynamik haufig der relativen Luftfeuchtigkeit folgen, was insgesamt fiir die
Anwendbarkeit der relativen Feuchte als Proxy fiir die Feuchtigkeit des Bestandes in der Model-
lierung spricht. Vergleicht man den Zeitraum April bis Juli 2018 mit denen von 2016 und 2017,
ist zu erkennen, dass die Werte insgesamt niedriger sind als die der Vorjahre. An dieser Stelle sei
jedoch auf die in Kapitel 2.4.1.3 erwahnte Problematik schwierig zu filternden Rauschens in der
Messung hingewiesen.
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Abbildung 15: Lufttemperatur, relative Feuchte und Blattfeuchte.

Wochenmittel (links) und Histogramme der Halbstundenmittelwerte (rechts) fir Lufttemperatur (oben), rela-
tive Feuchte (Mitte) und Blattfeuchte (unten).
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Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.

In Abbildung 17 sind die gemessen Windgeschwindigkeiten und Windrichtungen aller Héhen in
Form von Windrosen gezeigt. Am hdufigstem kam der Wind aus Nord/Nordost. Generell wies
der Wind aus der genannten Richtung auch die hochste Windgeschwindigkeit auf. Oberhalb der
Baumkrone wurden die héchsten mittleren Windgeschwindigkeiten von mehr als 8 m s regis-
triert. Kaltluftabfliisse vom Gebirgsmassiv Kleiner und Grofder Rachel erklaren die beobachtete
Praferenz. Innerhalb des Baumbestandes wurde auch haufig Wind aus siidlicher Richtung regis-
triert und nahezu gleiche Windgeschwindigkeiten wie aus Nordost. Oberhalb der Baumkrone
jedoch wurde haufiger Wind aus Richtung Westen statt Siiden registriert. Die hochsten Windge-
schwindigkeiten aus Richtung Westen lagen im Bereich von 4 bis 8 m s-1. Die Haufigkeit westli-
cher Winde ist der vorherrschenden grofiraumigen Zirkulation (Westwindzone) geschuldet.
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Halbstiindige Mittelwerte der Lufttemperatur (rot) und relativen Luftfeuchtigkei

(blau) auf allen vier Hohen.
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Abbildung 16
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Abbildung 17: Windrosen aller vier H6hen fiir den Zeitraum April 2016 bis einschlieBlich Juni 2018
auf Halbstundenbasis.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

3.2 Gemessene NHs-Konzentrationen mittels QCL

Die NH3-Konzentrationen waren, wie fiir ein von anthropogenen Emissionsquellen weit entfern-
tes Okosystem zu erwarten ist, sehr niedrig und betrugen im Mittel etwa 1.75 ppb (= 1.28

ug m-3). NHz weist nur im Sommer und Frithjahr erhohte Konzentration auf, woraus sich schlie-
3en lasst, dass NHz in warmeren Perioden einen grofieren Anteil am ZN, hat (Abbildung 18, Ab-
bildung 21). Die mit dem EC-Verfahren berechneten Fliisse sind dufderst niedrig. Selbst in Perio-
den hoher NH3-Konzentration fallen die NHz-Fliisse im Vergleich zu denen des XN, zu gering aus.
Generell ist kein Tagesgang der NHs-Fliisse zu erkennen, obwohl ein Tagesgang in den Konzent-
rationen sichtbar ist. Das Maximum der Konzentrationen ist nachmittags gegen 16 Uhr erreicht
und stimmt zeitlich mit dem Temperaturmaximum iiberein. Die Schubspannungsgeschwindig-
keit erreicht ihren Maximalwert in etwa zur selben Zeit wie die Globalstrahlung (siehe Abbil-
dung 19). Fiir 2017 und 2018 lief3 sich ein dhnliches Muster beobachten.
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Abbildung 18: Mittlere NH;-Konzentrationen (30 min) vom Februar 2016 bis Ende Juni 2018.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

Eine mogliche Ursache fiir die nicht plausiblen NH3-Fliisse ist die fehlende Hochfrequenzvariabi-
litat des NHz im Vergleich zum XN;. So wurde bei der Untersuchung mehrerer halbstiindlicher
Messungen festgestellt, dass die hochfrequenten Schwankungen des XN; (selbst im Sommer)
nicht vom NH3 wiedergegeben werden. Daher lief3 sich auch kein robuster Zeitversatz zwischen
der Messung der Windkomponenten des Sonics und der Konzentrationsmessung des QCLs er-
mitteln. Das Verfahren der Kovarianzmaximierung versagt hier, da die Konzentrationen bzw. die
Konzentrationsunterschiede sehr gering sind und am Detektionslimit des QCL liegen. Durch
mehrmaligen Einsatz einer hohen Ammoniakkonzentrationsgabe (verdiinnte Ammoniaklosung)
am Einlass beider Instrumente - TRANC und QCL - konnten im November 2016 zwei Konzentra-
tionspeaks sowohl bei der TRANC-CLD- (schwarz) als auch bei der QCL-Aufzeichnung (rot) beo-
bachtet werden (Abbildung 20). Die jeweiligen Maxima sind in der Abbildung durch vertikale
Linien markiert. Aus dem Abstand der beiden Linien ldsst sich der relative Zeitversatz zwischen
TRANC-CLD- und QCL-System ermitteln und mit dem bekannten Timelag des TRANC-CLD-Sys-
tems der Timelag des QCL. Der zeitliche Versatz des Maximums, der sich u.a. aus der unter-
schiedlichen Schlauchldnge ergibt, lag bei 9.1 bzw. 9.8 s. Der errechnete als auch mittels Kovari-
anzmaximierung bestimmte Time-Lag des TRANC-CLD-Systems lag bei 20 s + 1 s, somit lag der
Timelag des QCL bei ca. 10 s, was im Bereich vorangegangener Messkampagnen liegt.

Doch auch nach Einsatz dieses aufwendig bestimmten Timelags, konnten keine plausiblen Fliisse
bestimmt werden. Langerfristige Schwankungen innerhalb der Konzentrationen wurden zwar
von beiden Messgeraten erfasst (Abbildung 21), doch die kurzfristige Reaktion war zu schwach
bzw. die Hochfrequenzvariabilitdt der NH3;-Konzentration selbst zu gering, als dass das EC-Ver-
fahren angewendet werden konnte. In vorangegangenen Kampagnen bei erh6hter und hoher
NH3-Belastung des jeweiligen Standorts war diese stets ausreichend gewesen, doch fiir diesen
Waldstandort war es leider nicht méglich valide NHs-Austauschfliisse zu messen.
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Abbildung 19: Mittlere Tagesgdange der NHs3-Konzentrationen, der Schubspannungsgeschwindig-

keit, der Globalstrahlung und der Temperatur fiir das Jahr 2016.

Es wurden nur Werte zur Mittelung herangezogen, wenn NHs-Konzentrationen vorhanden waren.
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Abbildung 20: Konzentrationspeaks nach hoher Ammoniakkonzentrationsgabe am Einlass beider
Instrumente.

TRANC (schwarz) und QCL (rot). Vertikale Linien kennzeichnen das jeweilige Maximum der Kurven. Aus dem
Abstand der beiden Linien lasst sich der relative Zeitversatz zwischen TRANC-CLD- und QCL-System ermitteln
und mit dem bekannten Time-Lag des TRANC-CLD-Systems damit der Time-Lag des QCL.
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3.3 Gemessene ZN,-Konzentrationen mittels TRANC-CLD

Die gemessenen Halbstundenmittelwerte der ZN,.-Konzentrationen bewegten sich zwischen 0
und 30 ppb und lagen im Mittel bei 5.2 ppb (Median 4.7 ppb, siehe Abbildung 21). Die Variabili-
tit iiber den Tag war nur sehr gering ausgepragt und tendierte zu einem leichten Anstieg gegen
Mittag und einem Abfall gegen Abend. Zwischen dem 1. Februar 2016 und dem 28. Juni 2018
wurden 67.7% der Zeit plausible Konzentrationen gemessen. Der Ausfall und die Reparatur ein-
zelner Komponenten (TRANC, CLD oder Pumpe) fithrten zu einigen Messausfallen, ebenso wur-
den Feldbesuche durch die mégliche Beeinflussung nicht bei der Auswertung beriicksichtigt.

Im Vergleich zu den gemessenen NH3z-Konzentrationen und den gemessenen NOx-Konzentratio-
nen erkennt man, dass es dhnliche Konzentrationsverldaufe gegeben hat. Insbesondere Peaks im
Winter treten sowohl bei 2N, und NOy auf. In der Regel liegt die ZN, Kurve oberhalb der NH3 o-
der NOx-Kurven, im Sommer 2017 jedoch traf dies nicht zu (erster gelb markierter Zeitraum in
Abbildung 21), sodass wir davon ausgehen, dass es womoglich eine fehlerhafte Kalibrierung ge-
geben hat. Dies wurde nachtraglich korrigiert. Der zweite gelb hervorgehobene Bereich markiert
eine ca. dreiwochige Periode, in der sehr aufergewohnliche Umstiande aufeinander trafen: sehr
niedrige Temperaturen, hohe Sonneneinstrahlung und besonders starke Vertikalwinde. Diese
Umstdnde kénnen durchaus zu einem solch hohen Konzentrationsregime gefiihrt haben. Dass
dieses hohe Signal nicht in den NOx-Konzentrationen sichtbar ist, ist mdglicherweise auf die un-
terschiedlichen Messhohen (ZN; 30 m, NOx 50 m) zuriickzufiihren.

Abbildung 21: Die Zeitreihe der ZN,(schwarz), NH; (rot) und NO, (blau) Konzentrationen.

Dargestellt als Halbstundenmittelwerte und die Verteilung dieser (rechts) als Boxplots (Box = Quartile und Median, Whisker
= 1.5 facher Interquartilsabstand). Die Punkte und Pfeile in den rechten Grafiken stehen fir den Mittelwert und die Stan-
dardabweichung. Im ersten gelb hinterlegten Bereich mussten die Konzentrationen nachtraglich korrigiert werden. Im zwei-
ten gelb hinterlegten Bereich wurden auRergewdhnlich hohe Konzentrationen erreicht, die mit auRergewohnlichen Um-
standen: sehr niedrigen Temperaturen, hoher Sonneneinstrahlung und besonders starken Vertikalwinden zusammenfallen.
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3.4 Gemessene N-Konzentrationen mittels DELTA-Denuder und Passiv-
sammler

Wie in Kapitel 2.2.3 und 2.2.4 erwdhnt, wurden im Zuge der Kampagne auch Passivsammler und
DELTA-Denuder eingesetzt, um unter anderem Konzentrationen von atmosphérischen Spuren-
gasen (NHsz, SOz, HNO3, HCI) zu messen. Im Folgenden werden die Ergebnisse fiir NH3 gezeigt.
Zwar lassen sich mit Passivsammler und DELTA-Denuder Konzentrationen nur auf monatlicher
Skala berechnen, jedoch ist es moglich, die NH3z-Messergebnisse zusammen mit dem QCL gegen-
seitige Plausibilitatstests durchzufiihren. Zudem werden die Resultate der DELTA-Denuder und
Passivsammler fiir die Modellierung benétigt, zum Fiillen der Liicken in den N,-Zeitreihen und
zur Bereitstellung einer Zeitreihe der HNO3-Konzentrationen. In Abbildung 22 sind die NH3-Kon-
zentrationen der DELTA-Denuder, Passivsammler und des QCLs auf monatlicher Basis darge-
stellt.

Abbildung 22: NHs-Konzentrationen der Passivsammler, DELTA-Denuder und des QCLs im Ver-
gleich

Mittelwerte des QCLs jeweils fiir den Expositionszeitraum der anderen Messmethoden. Zeitraum: November
2015 bis Juni 2018. PS = Passivsammler, QCL = Quantenkaskadenlaser.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

Wie in Kapitel 3.3 bereits beschrieben, werden erhéhte NHz;-Werte vor allem im Frithjahr und
Sommer erreicht. In den Wintermonaten ist nahezu kein NH3; messbar. Sowohl die Konzentratio-
nen als auch der Verlauf der NHs-Konzentrationen der Passivsammler stimmen mit denen der
DELTA-Denuder iiberein. Generell ist zwischen den einzelnen Passivsammlern im Herbst und
Winter nur ein geringer Unterschied auszumachen. Im Sommer und Friithjahr ist auf den Mess-
hoéhen 30 m, 40 m und 50 m, also oberhalb der Waldkrone, mehr NH3; gemessen worden als auf
10 m und 20 m. Der QCL hat generell hohere Konzentrationen fiir den vergleichbaren Zeitraum
gemessen und bildet ebenfalls den Jahresgang ab. Einzig im Februar und Marz 2018 weist der
QCL signifikant hohere Konzentration auf. Fiir die Messungen im Jahr 2018 ist zwischen den
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NH3-Konzentrationen des QCLs und denen der Passivsammler und DELTA-Denuder kein Offset
auszumachen. Moglicherweise ist dies durch einen Performanceverlust des QCLs zu erklaren, da
im April eine intensive Fichtenbliite einsetzte, die zu einer Verunreinigung der Spiegel innerhalb
des QCLs sorgte.

3.5 Gemessene ZN,-Austauschfliisse

Die gemessenen XN;-Austauschfliisse bewegten sich auf Halbstundenbasis zwischen -264 und
371 ng N m2sL. Der Mittelwert liber den gesamten Zeitraum lag bei -11 und der Median bei

-8 ng N m2s-1. Das heif3t, es fand tiberwiegend Deposition (81 % der Halbstunden) statt. Im Ver-
lauf der beiden Jahre verteilten sich Depositions- und Emissionsphasen gleichmaf3ig tibers Jahr.
Abbildung 23 kdnnen die monatlichen Verteilungen der Fliisse als Boxplots entnommen werden.
Mehr Details zu einzelnen Halbstundenfliissen finden sich in den Fingerprintplots im Anhang
(Abbildung 37 - Abbildung 39). Der Median der zufdlligen Fehler nach Finkelstein und Sims
(2001) lag bei 4.9 ng N m-2s-L. Liicken in der Datenreihe wurden ebenso wie die Fliisse selbst mit
dem Mean Diurnal Variation-Verfahren gefiillt, da auch hier gilt, dass es noch keine standardi-
sierten Verfahren fiir ¥N,-Budgets gibt.

Den Vergleich zu anderen Studien zu ziehen ist generell schwierig, wie schon eine Literatursich-
tung zu Beginn des Projektes ergeben hat. Die Anzahl der Studien iber Waldokosystemen ist
iiberschaubar und reduziert sich weitestgehend auf einzelne reaktive Stickstoffverbindungen. So
wurden von Hansen et al. (2013) iiber Laubwald NH3-Fliisse im Bereich von -60 bis 120

ng N m-2s-1 gemessen, allerdings mit deutlich haufiger auftretenden Emissionsphasen. Die in die-
ser Studie gemessenen Werte lagen in derselben Gréfienordnung, wenn auch aufgrund der zu-
satzlich zu NH; erfassten ZN-Komponenten auf einem leicht erhéhten Niveau. Horii et al. (2006)
zeichneten dagegen nur Deposition fiir NOy (alle oxidierten reaktiven Stickstoffverbindungen)
bis zu - 80 ng N m2s auf. Verglichen mit einem landwirtschaftlich genutzten Okosystem, aber
demselben Messaufbau, zeigten Briimmer et al. (2013) einen Bereich zwischen -175 und 4000
ng N m2s-L. Die meisten gemessenen Flussraten lagen jedoch auch im Bereich -20 bis 20 ng N m-
2 s-1, Durch Diingemafdnahmen kam es dort zu sehr hohen Emissionen, die Deposition lag jedoch
etwas niedriger als am Waldstandort Forellenbach, dennoch bewegten sich beide Studien in
dhnlichen Grofienordnungen.

Am Standort Forellenbach gab es generell keine bestimmte Jahreszeit mit erhéhter Deposition
oder Emission. Besonders starke Deposition konnte jedoch im Februar 2018 verzeichnet wer-
den, wobei dies wie bereits erwdhnt mit besonders hohen Konzentrationen, sehr niedrigen Tem-
peraturen, hoher Sonneneinstrahlung und besonders starken Vertikalwinden einherging. Beson-
ders starke Emission liefs sich im Dezember 2017 beobachten. Beide Monate stehen in starkem
Kontrast zum Vorjahr, in dem tiberwiegend moderate Deposition beobachtet wurde. Betrachtet
man die mittleren Tagesginge, wie in Abbildung 24 fiir jeden Monat dargestellt, sieht man, dass
die Verldufe von Marz bis Oktober sehr dhnlich sind, jedoch unterschiedlich stark ausgepragt.
Der mittlere Tagesgang zeigte nachts meist stabile Depositionsraten nahe 0 und tagsiiber star-
kere Deposition mit Maxima zwischen 9 und 15 Uhr. Ahnliche Tagesginge wurden auch in ande-
ren Studien beobachtet wie z.B. Wyers und Erisman (1998) fiir NH3, Geddes und Murphy (2014)
und Horii et al. (2006) fiir NOy oder Wolff et al. (2010) fiir NH4* und NOs-. In dieser Studie nah-
men die mittleren Maxima im Friihjahr langsam zu und im Oktober wieder ab. Auch in der hier
vorliegenden Studie zeigte sich, dass die Deposition im Jahr 2016 in den Sommermonaten offen-
sichtlich ausgepragter war. Wahrend im Jahr 2017 schon ab Marz ein schwacher Tagesgang aus-
zumachen war, zeigte dieser sich ein Jahr spater erst ab Mai. Dies ist vermutlich auf den deutlich
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spateren Start des Frithlings und der damit einhergehenden Pflanzenaktivitit und Aufnahmeka-
pazitat zurlickzufiihren.

Insgesamt wurden im ersten Messjahr (Juni 2016 - Mai 2017) nach Fiillung kurzer (< 7 d), u.a.
durch Qualitatsfilterung bedingte Ausfille mit dem MDV-Verfahren 3.3 kg N ha'! (aufsummierte
zufillige Fehler + 1.9 ng N m2 s1) deponiert. Eine prozentuale Hochrechnung auf ein liickenloses
Messjahr erhoht diesen Wert auf etwa 3.6 kg N ha-l. Im zweiten Jahr (bis einschliefilich Juni) 3.0
kg N ha't (+ 2.3 ng N m2 s-1; Hochrechnung 3.3 kg N ha'1). Die Austauschfliisse dargestellt als ku-
mulierte Kurve (siehe Abbildung 25), zeigt deutlich, wann starke Emission oder Deposition
stattgefunden hat und in welchem Zeitrahmen wie viel deponiert wurde. Wahrend im Messjahr
2016/2017 die grofiten Fliisse im Herbst und Friihjahr zu finden waren, waren die Depositions-
raten im Jahr 2017/2018 geringer. Die Jahresgesamtdepositionen liegen auf den ersten Blick
sehr nah beieinander, in dieser Darstellung offenbart sich jedoch deutlich wie unterschiedlich
die Jahre waren. Ohne die starke Deposition im Februar wiirden sich die Jahressummen deutli-
cher voneinander unterscheiden. Diese gravierenden Unterschiede sind vermutlich wieder auf
den langeren Winter im Jahr 2018 zuriickzufiihren.

Abbildung 23: Zeitreihe der gemessenen ZN,-Fliisse als monatliche Boxplots.

Box = 25 %- und 75 %-Quantile und Median, Whisker = 1.5-facher Interquartilsabstand, Punkte zeigen Monats-
mittelwerte. Die einzelnen Jahre sind farblich gekennzeichnet (2016 schwarz, 2017 rot, 2018 blau)
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Abbildung 24: Mittlere Tagesgange der ZIN,-Fliisse fiir jeden Monat aufgeteilt nach Jahren.

Die schattierten Bereiche stellen den Standardfehler des Mittelwertes dar.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.

Abbildung 25: Kumulierter gemessener ZN,-Fluss.

Beide Messjahre sind parallel dargestellt. Im ersten griin hinterlegten Bereich mussten die Konzentrationen
nachtraglich korrigiert werden. Im zweiten griin hinterlegten Bereich wurden auRergewdhnlich hohe Konzent-
rationen erreicht, die mit sehr niedrigen Temperaturen, hoher Sonneneinstrahlung und besonders starken Ver-
tikalwinden korrelieren.
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3.6 Steuerfaktoren der gemessenen IN-Austauschfliisse

Als Steuerfaktoren fiir die gemessenen XN,-Fliisse wurden zunachst alle klassischen meteorolo-
gischen Variablen wie Temperatur, relative Feuchte, Globalstrahlung und Windgeschwindigkeit
in Betracht gezogen. Temperatur, Strahlung und Schubspannungsgeschwindigkeit (ein Maf} fiir
Turbulenz) zeigen auch an diesem Standort ihren klassischen, mittleren Tagesgang mit Tages-
hochstwerten zur Tagesmitte und geringeren Werten bei Nacht (siehe auch Abbildung 19). Fiir
die relative Feuchte ist dieser Zyklus invertiert. Der mittlere Tagesgang der XN,-Fliisse im Som-
mer verlauft sehr dhnlich, was nahe legt, dass die Variablen einen Einfluss aufeinander haben.
Mit klassischer Regression lief3en sich keine Zusammenhange ermitteln, sodass kiinstliche neu-
ronale Netze (KNN) zum Einsatz kamen. Diese wurden fiir die Anwendung auf Okosysteme opti-
miert (Moffat et al. 2010). Mit diesen KNNs ist es moglich eine Zielvariable mit vielen verschie-
denen Eingangsvariablen abzubilden, es besteht jedoch auch die Moglichkeit die Zielvariable mit
nur einer Eingangsvariablen abzubilden und sich ein Giitemaf3 fiir die Erklarbarkeit ausgeben zu
lassen. Fiithrt man diesen Prozess mehrmals fiir verschiedene Variablen aus, kann bestimmt wer-
den, welche Eingangsvariable oder auch Treiber den grofiten Einfluss auf die Zielvariable hat
bzw. am meisten von der Zielvariable erklart. In diesem Fall war die Zielvariable der £N;-Aus-
tauschfluss und alle anderen gemessenen Variablen am Standort mogliche Eingangsgrofien. Als
Giitemaf wurde der Korrelationskoeffizient R? herangezogen. Je grofRer R?, desto besser konnte
der Fluss erklart werden. Das Ergebnis dieser Betrachtung fiir Juli bis September 2016 als 3 h-
Mittelwerte kann dem oberen Teil in Abbildung 26 entnommen werden. Dabei schneiden die
2N;-Konzentration (R* = 0.24) und die Globalstrahlung (R? = 0.22) am besten ab. In einem zwei-
ten Schritt (unterer Teil der Abbildung 26) wurden die ZN,-Fliisse mit zwei Variablen gleichzei-
tig erklart. Dabei wurde die Globalstrahlung als Primartreiber festgelegt und alle anderen magli-
chen Einflussgrofien zusammen mit dieser als Eingangsvariablen fiir die KNNs festgelegt. Sollten
beide Variablen untereinander bereits einen starken Zusammenhang haben, also keine neue In-
formation fiir die KNNs fiir die Verteilung der Zielvariable bereitstellen, verringert sich der R*-
Wert im Vergleich zur Analyse als Einzeltreiber, wie es z.B. beim CO»-Fluss der Fall ist. Allein
kommt dieser auf ein R? von 0.18. Zusammen mit der Globalstrahlung bringt er lediglich eine
Verbesserung von 0.03. Das liegt daran, dass der CO;-Fluss selbst stark von der eingehenden
Strahlung abhéngt. Bringt die zweite Variable jedoch eine starke Verbesserung, haben beide Gro-
Ren einen starken, individuellen Einfluss. So stellte sich heraus, dass offensichtlich Globalstrah-
lung und EN,-Konzentration die starksten Treibervariablen fiir den ZN,-Fluss darstellen. Zusam-
men ergeben sie ein R* von 0.41.
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Abbildung 26: Primar- (oben) und Sekundartreiberanalyse (unten) der ZN;, -Fliisse mittels kiinstli-
cher neuronaler Netze.

Analyse auf Basis von 3-h-Mittelwerten flr ausgewahlte Treibervariablen im Zeitraum 14. Juli bis 30. Septem-
ber 2016. In der unteren Grafik wurde Globalstrahlung als primarer Treiber gewahlt, alle anderen Treiber fun-
gieren als Sekundartreiber und steigern die Erklarbarkeit (R?) des N-Flusses insgesamt.
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Da die XN,-Fliisse sehr stark von der Globalstrahlung abhdngig sind, ist es naheliegend, dass de-
ren Tagesgang hauptsachlich von der Strahlung verursacht wird. Bei der Betrachtung mittlerer
Tagesgange getrennt nach verschiedenen meteorologischen Zustinden, wie hoher und niedriger
Temperatur (siehe Abbildung 27), kann man Tendenzen erkennen, wie sich die jeweilige Vari-
able auf den Austauschfluss auswirkt. Die Analyse wurde flir Sommer- und Wintermonate ge-
trennt durchgefiihrt, wobei im Winter keine Unterschiede zwischen den mittleren Tagesgdngen
sichtbar wurden. Fiir die Monate Mai bis September jedoch konnte man erkennen, dass insbe-
sondere tagsiiber hohere Temperaturen einen positiven Einfluss auf die Deposition haben. Bei
Temperaturen liber dem Median zu dieser Zeit (> 14 °C) treten zwischen 7 und 18 Uhr im Mittel
hohere Depositionen (starker negative Fliisse) auf, als bei niedrigeren Temperaturen. Es ist an-
zunehmen, dass aufgrund verstarkter Pflanzenaktivitat durch die hoheren Temperaturen auch
die Aufnahme durch die Stomata unter den Blattoberflachen von ZN, beglinstigt wird und somit
mehr Deposition gemessen wird. Bei geringerer Luftfeuchtigkeit treten ebenso héhere Depositi-
onen auf wie bei trockener Blattoberflache. Obwohl bekannt ist, dass u.a. NH3 sehr gut auf feuch-
ten Oberflachen adsorbiert bzw. in Losung geht und damit favorisiert bei feuchten Bedingungen
deponiert (z.B. auch bei Wyers und Erisman, 1998), kann diese Erwartung anhand der mittleren
Tagesgange von Mai bis September nicht bestétigt werden. Es stellte sich heraus, dass trockene
Bedingungen mit héheren Konzentrationen einhergehen. Bei Unterscheidung hoher und niedri-
gerer Konzentrationsregimes zeigt sich, dass bei hdheren £N,-Konzentrationen stiarkere Deposi-
tion auftritt. Der Effekt, dass Trockenheit zu hoherer Deposition fiihrt, ist also méglicherweise
auf die hoheren Konzentrationen zuriickzufiithren, welche bereits von den KNNs als sehr wich-
tige Treibergrofie identifiziert worden waren. Mehr Details zur Analyse mit KNNs kénnen Z61l et
al. (in Begutachtung) entnommen werden.

Abbildung 27: Mittlere Tagesgange (Mai bis September) der 2N, -Fliisse, getrennt nach Tempera-
tur, relativer Feuchte, Blattfeuchte und ZN,-Konzentration.

Die Mediane der jeweiligen Variablen (Mai bis September) wurde als Grenze verwendet, aufler im Fall der
Blattfeuchte. Schattierte Bereiche markieren den Standardfehler des Mittelwertes.
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3.7 Validierung der Depositionsroutine

3.7.1 Standortbasierte Modellierung mit DEPAC-1D

In Abbildung 28 sind die Ergebnisse der standortbasierten Modellierung mit DEPAC-1D darge-
stellt. Diese konnte aufgrund der vielen redundanten Messungen verschiedener Eingangsdaten
nahezu liickenlos fiir den kompletten Beobachtungszeitraum durchgefiihrt werden und ergab
eine trockene Deposition von 12.9 kg N ha! iiber einen Zeitraum von 2.5 Jahren (13.2 kg N ha-!
nach Auffillen der Liicken mit LOTOS-EUROS-Ergebnissen), wovon ca. 76 % auf NH3, 13 % auf
HNO3, 11 % auf NO; und deutlich unter 1 % auf NO zurtick gehen. Aufféllig sind die extrem ge-
ringen Depositionsraten im Winter, die einerseits auf Messausfille des NH3-QCL und damit ver-
bundene geringere Verlasslichkeit der 30-miniitigen Flussdichten, andererseits auf die niedrigen
Temperaturen und damit verbunden hohen Austauschwiderstinde (z.B. bei Schneefall und
durch geringe Offnungsweite der Stomata) zuriickzufiihren sind.

Die modellierten Depositionsgeschwindigkeiten bewegen sich grundsétzlich in plausiblen Berei-
chen (Abbildung 29), die sich so auch in der Literatur wieder finden. Der negative untere ,Whis-
ker” fiir NHs im Boxplot weist auf Emissionsphasen hin; in der Tat wurden solche aufgrund des
niedrigen modellierten Kompensationspunkts aber nur sehr vereinzelt modelliert und haben
praktisch keine Relevanz fiir die kumulierte Deposition am Standort. Die hier vorgefundene Rei-
hung einer starken Dominanz des NH3-Flusses am ZN.-Fluss, gefolgt von HNO3, NO; und NO
deckt sich mit den in einer vorab durchgefiihrten Literaturstudie gewonnenen Erkenntnissen,
wobei die Datenlage mikrometeorologischer Messungen von XN,-Komponenten insgesamt als
dufderst gering einzustufen ist. Ein direkter Vergleich mit Kammermessungen am Boden ist auf-
grund der hohen Dichte an Rezeptorflichen zwischen der Oberflache und der Atmosphéare und
des deutlich grofieren Footprints mikrometeorologischer Messungen wenig sinnvoll.

Abbildung 28: Standortbasierte Modellierung der reaktiven Stickstoffdeposition mit DEPAC-1D.

Blau schattierte Bereiche zeigen ein Gap-Filling der in die Modellierung eingehenden NHs-Konzentrationen mit
DELTA-Denuder- bzw. Passivsammler-Daten. Griin schattierte Bereiche markieren die Verwendung von auf 50

m durch die NPV gemessenen meteorologischen Eingangsdaten vor Installation der Profilmessungen.
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Abbildung 29: Boxplots der mit DEPAC-1D modellierten Depositionsgeschwindigkeiten im Ver-
gleich mit Literaturwerten.

Querbalken zeigen den Median, schwarze Punkte das arithmetische Mittel der jeweiligen Depositionsgeschwin-
digkeit. Die Boxen werden durch das 25 %- und 75 %-Quantil begrenzt; die ,,Whisker” reichen bis zum letzten
Messpunkt innerhalb des 1.5-fachen Interquartilsabstand um den Mittelwert. Negative Depositionsgeschwin-
digkeiten begriinden sich auf modellierte NH3-Emissionsphasen. Blaue Kreise zeigen NHs-Depositionsgeschwin-
digkeiten nach Schrader und Briimmer (2014) fur (von klein nach groB) Laubwald, Mischwald und Nadelwald;
rote Kreise die Empfehlungen des VDI (2006).
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

3.7.2 Dreifachvergleich — DEPAC in LOTOS-EUROS vs. DEPAC-1D vs. Flussmessungen

Im Vergleich der Messungen mit den Modellergebnissen zeigt sich insgesamt eine Uberschét-
zung der trockenen Deposition sowohl durch DEPAC innerhalb von LOTOS-EUROS, als auch
durch DEPAC-1D (Abbildung 30). Die Dynamik in den Fliissen wird in allen Varianten gut abge-
bildet: So wird beispielsweise das starke Depositionsereignis im Februar 2018 jeweils erfasst,
wenn auch in unterschiedlich starker Auspragung. Im Vergleich fallt auf, dass in LOTOS-EUROS
ein erheblicher Teil der Gesamtdeposition in diesem Zeitraum auf partikuldre Eintrage und nur
ein kleinerer Teil auf gasformige Eintrage zuriickgeht. Die Emissionsperiode im Dezember 2017
wird hingegen von keiner Modellvariante abgebildet. Moglicherweise handelt es sich hierbei um
Emissionen aus der Dekomposition von Laub, die naturgemafd mit dem derzeit fiir alle Landnut-
zungsklassen auf 0 gesetzten Kompensationspunkt des Bodens nicht modelliert werden kénnen
(vgl. hierzu auch Hansen et al., 2017).

Die Ubereinstimmung von den LOTOS-EUROS-Ergebnissen ohne Beriicksichtigung partikelfor-
miger Eintrage mit den Flussmessungen ist bemerkenswert, darf jedoch vor dem Hintergrund
der Tatsache, dass vom TRANC nicht nur gasférmige Stickstoffverbindungen konvertiert wer-
den, und, dass die zugrundeliegende Landnutzungsverteilung nicht reprasentativ flir den Stand-
ort Forellenbach ist, eher als Zufall bezeichnet werden. Korrigiert man die Gewichtung der land-
nutzungsspezifisch modellierten Fliisse auf Basis der tatsachlich vorgefundenen Begebenheiten,
so Uberschatzt DEPAC innerhalb von LOTOS-EUROS deutlich die Deposition, sowohl mit allen
Komponenten im ZN; -Fluss, als auch, wenn nur gasférmige Deposition berticksichtigt wird.

Aus dem zeitlichen Verlauf der Differenzen zwischen Modellierung und Messung (Abbildung 31)
zeigt sich, systematisch eine leichte Uberschitzung der mittleren 30-miniitigen Fliisse durch DE-
PAC-1D, sowie schwach ausgepragt durch LOTOS-EUROS in den Sommermonaten. Schrader et
al. (2016) haben auf Grundlage theoretischer Uberlegungen und empirischer Beobachtungen zur
ebenfalls in DEPAC implementierten Parametrisierung nach Wichink Kruit et al. (2010) gezeigt,
dass der kutikuldre Kompensationspunkt bei hohen Temperaturen und hohen NH3-Konzentrati-
onen unterschitzt und entsprechend die kutikuldre Deposition tendenziell tiberschatzt wird. Im
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vorliegenden Fall konnte diese Beobachtung jedoch aufgrund der grundsatzlich sehr geringen
NH3-Konzentrationen am Standort Forellenbach, sowie der speziellen Implementierung mit Ver-
wendung langzeitlicher Mittel anstelle zeitlich hoch aufgeldster NHz-Konzentrationen (vgl. Kapi-
tel 2.7.1.3) nicht bestitigt werden. Da lediglich fiir die Summe der reaktiven Stickstoffverbindun-
gen Flussmessungen vorliegen, kann der Grund fiir diese Tendenz zur Uberschitzung der Depo-
sition aus unseren Messungen nicht eindeutig isoliert werden. Fiir den Fall DEPAC-1D sei zudem
die geringe zeitliche Auflésung der den XN,-Fluss dominierenden NH3z-Konzentrationen bei
Messausfallen des NH3-QCL insbesondere im Winter hingewiesen. Differenzen in den halbstiind-
lichen Fliissen zu diesen Zeiten sind nur schwer zu interpretieren. Die deutliche Uberschitzung
der Deposition durch LOTOS-EUROS im Friihjahr und Herbst lasst sich durch Diingeemissionen
bedingte modellierte Konzentrationsspitzen erklaren, die in den Messungen am Standort nicht
bzw. nur sehr viel schwacher ausgepragt zu finden waren (vgl. Kapitel 3.7.3). Im Friihjahr 2018
zeigt sich eine Unterschatzung der Deposition (positive Werte in Abbildung 31). Diese steht im
Zusammenhang mit dem auf3ergewo6hnlich starken gemessenen Depositionsereignis zu dieser
Zeit, das lediglich in abgeschwiachter Form von den Modellen erfasst wurde. Ein direkt darauf
folgendes, modelliertes Depositionsereignis findet sich hingegen nicht in den gemessenen Fliis-
sen wieder. Mit Blick auf die Unsicherheiten in der Anwendung der Eddy-Kovarianz-Methodik
insbesondere in Hanglagen sollte die Signifikanz solcher vereinzelter standortspezifischer
Events jedoch nicht iiberbewertet werden.

Abbildung 30: Vergleich modellierter und gemessener ZN,-Fliisse mit gemeinsamer Abdeckung.

Licken im TRANC- und DEPAC-1D-Datensatz wurden auf alle Datensdtze ibertragen, um eine Vergleichbarkeit
der kumulierten Fliisse zu ermoglichen. Die schwach durchgezogenen roten und magentafarbenen Linien zei-
gen die kumulierte ZN-Deposition aus LOTOS-EUROS ohne Beriicksichtigung von partikuldrer Deposition zum
Vergleich mit DEPAC-1D.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.
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Abbildung 31: Differenz zwischen Messung und Modellierung im zeitlichen Verlauf.

30-tagiges gleitendes Mittel liber die halbstiindigen Differenzen zwischen Modell und Messung. Negative
Werte stehen fiir eine Uberschitzung der Deposition durch das Modell. Die starke Unterschitzung der Deposi-
tion durch alle Modellvarianten (positive Werte) korrespondiert mit der besonders starken gemessenen Depo-
sition im Februar 2018.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thinen-Institut.

3.73 Sensitivitat der Eingangsdaten

Abbildung 32 zeigt eine Auswahl wichtiger Eingangsdaten fiir die Modellierung im Vergleich. Zu-
grundeliegend sind die zum Teil exponentiellen funktionalen Zusammenhange zwischen diesen
Eingangsdaten und wichtigen Zwischenschritten in der Modellierung (vgl. z.B. Nemitz et al.,
2001): Die Lufttemperatur spielt eine tragende Rolle bei der Ubersetzung von Emissionspotenti-
alen der Oberflache in Kompensationspunkte. Die relative Feuchte wird als Naherung fiir die
Feuchtigkeit des Bestandes verwendet und steuert die kutikulare Deposition. Die NH3-Konzent-
ration ist bei geringem Kompensationspunkt praktisch direkt proportional zum NH3-Fluss. Die
Globalstrahlung ist ein direkter Treiber fiir die Offnungsweite der Spaltéffnungen und somit fiir
den stomatdren Widerstand. Die Schubspannungsgeschwindigkeit schlief3lich ist ein direktes
Maf fiir die Turbulenzintensitiat und spielt eine Rolle bei der Berechnung des aerodynamischen
und des quasi-laminaren Widerstands.

Im direkten Vergleich zeigt sich eine exzellente Ubereinstimmung der gemessenen und model-
lierten Temperatur und Globalstrahlung. Leichte Abweichungen finden sich in der ersten Jahres-
hélfte bei der relativen Feuchte, wobei an dieser Stelle angemerkt sei, dass die Referenzhéhe von
LOTOS-EUROS unterhalb derer am Standort liegt. Abweichungen in der relativen Feuchte im LO-
TOS-EUROS-Eingangsdatensatz sind daher grundsatzlich erwartungsgemafs. Die grofdten Unter-
schiede finden sich in der Schubspannungsgeschwindigkeit und insbesondere in der NH3-Kon-
zentration. Erstere liegt im Mittel systematisch oberhalb der mit dem Ultraschallanemometer
gemessenen Werte. Auch die Bimodalitdt der gemessenen Verteilung findet sich in den LOTOS-
EUROS-Eingangsdaten nicht wieder. Fiir die NH3-Konzentration zeigt sich eine starke systemati-
sche Uberschitzung durch LOTOS-EUROS; insbesondere die durch Emissionsspitzen im Friih-
jahr und Herbst verursachten hohen Konzentrationen liegen im Mittel um einen Faktor 2 bis 3
oberhalb der tatsachlich gemessenen Konzentration.
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Abbildung 32: Vergleich gemessener und modellierter Eingangsdaten fiir die Modelle.

Oben: 30-tdgiger gleitender Mittelwert der Eingangsdaten (rot modelliert / LOTOS-EUROS, schwarz gemessen
auf 30 m, bzw. im Fall der Globalstrahlung auf 50 m Gber Grund). Mitte: Histogramme. Artefakte am Beginn der
Zeitreihe gehen auf eine unzureichende Datenanzahl fiir die gleitende Mittelwertbildung zurtick. Unten: Ge-
messene Eingangsdaten auf der x-Achse, modelliert auf der y-Achse. Die durchgezogene schwarze Linie zeigt
die 1:1-Linie, gestrichelte Linien eine lineare Regression (fiir die NHs-Konzentration aufgrund der starken Dis-
krepanzen nicht durchgefihrt).
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

Eine exemplarische Modellierung der NHz-Deposition fiir Nadelwald im Beobachtungszeitraum
zeigt, dass in der Tat die grofdten Unterschiede im Fluss bei der Ersetzung der Schubspannungs-
geschwindigkeit bzw. der NH3-Konzentration mit gemessenen Werten auftreten (Abbildung 33).
Fiir die Temperatur ergibt sich bei Verwendung von Standortmessungen anstelle modellierter
Eingangsdaten eine Erhohung der tiber 2.5 Jahre kumulierten Deposition um 6 %, fiir die rela-
tive Feuchte eine Reduktion um 6 %. Im Falle der Globalstrahlung sind die vorhergesagten
Fliisse in beiden Szenarien praktisch identisch. Die Verwendung gemessener Schubspannungs-
geschwindigkeiten reduzierte die modellierte NH3-Deposition um 10 %. Ersetzt man die model-
lierte NH3-Konzentration mit am Standort mittels QCL, DELTA und Passivsammler gemessenen
Werten, so reduziert sich der modellierte kumulierte Fluss um ganze 42 %. In der Folge kann
diese Variable auch als Hauptursache fiir die Diskrepanz zwischen modellierten und gemesse-
nen ZN,-Fliissen angesehen werden.

Frithere Analysen zur Validierung der Konzentrationsmodellierung mit LOTOS-EUROS weisen in
der Tat auf eine Uberschitzung der NHs;-Konzentration in Siiddeutschland hin. Die besonders
starke Auspragung dieses Effekts am Standort Forellenbach begriindet sich mutmafilich in der
horizontalen Auflosung des Modells: Wahrend im Modell eine implizite horizontale Durchmi-
schung durch Anwendung der modellierten Emissionen auf jede Gitterzelle stattfindet, erreichen
diese Emissionen in der Realitat wahrscheinlich nicht die Hohenlage des Messturms, sondern
werden vorher quellennah deponiert. Eine Erhéhung der raumlichen Auflosung des Modells
konnte hier Abhilfe schaffen.
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Abbildung 33: Einfluss gemessener und modellierter Eingangsdaten auf mit DEPAC-1D vorherge-
sagte NHs-Fliisse fiir die Landnutzungsklasse Nadelwald.

Eingangsdaten fiir die flinf Szenarien sind komplett modelliert und identisch zu den Eingangsdaten fiir LOTOS-
EUROS, mit Ausnahme der jeweils in der Uberschrift genannten Variablen, fiir die gemessene Daten eingesetzt
wurden. Oben: Kumulierter NHs-Fluss (rot mit vollstandig modellierten Eingangsdaten, schwarz mit jeweils ei-
ner gemessenen Variablen). Mitte: Histogramme der 30-minttigen NHs-Flussdichten. Unten: Fluss mit komplett
modellierten Eingangsdaten auf der x-Achse, bzw. mit jeweils einer gemessenen Eingangsvariablen auf der y-
Achse. Die durchgezogene schwarze Linie zeigt die 1:1-Linie, gestrichelte Linien eine lineare Regression.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

3.8 Stickstoffbudget am Standort Forellenbach

Fiir die Berechnung jahrlicher Bilanzen zur trockenen Deposition mussten eventuelle
Messliicken in allen Datensatzen geschlossen werden. LOTOS-EUROS-Ergebnisse lagen ltickenlos
vor. Wahrend ein Grofsteil des Gap-Fillings fiir die standortbasierte Modellierung mit DEPAC-1D
auf Basis der Eingangsdaten durchgefiihrt wurde, taten sich dennoch einige wenige Liicken
aufgrund von Stromausfaillen am Standort auf (Abbildung 34). Insgesamt wurden 96 % des
Beobachtungszeitraums durch DEPAC-1D abgedeckt; die verbleibenden 4 % wurden vor der
Berechnung der kumulierten Summe mit Modellergebnissen aus LOTOS-EUROS gefiillt. Nach
abschliefdender Filterung wurden fiir 43 % des Zeitraumes Januar 2016 bis einschlieflich Juni
2018 ZN, -Fliisse mit dem Eddy-Kovarianz-Verfahren erfasst. Eine Schliefung kurzfristiger
Liicken mit dem ,Mean Diurnal Variation“-Verfahren konnte diese Zahl auf 71 % erhohen.
Insbesondere nachtliche Datenliicken nach Anwendung verschiedener Qualitatskriterien sind
bei der Eddy-Kovarianz-Methodik erwartungsgemaf3. Die verbliebenen Datenliicken wurden
anschliefdend mit DEPAC-1D-Ergebnissen aufgefiillt, sowohl mit, als auch ohne vorherige
Anwendung des MDV-Verfahrens.

Nach Anwendung dieses sukzessiven Gap-Fillings (Abbildung 35) ergab sich iiber den
Beobachtungszeitraum von 2.5 Jahren eine Trockendeposition des gesamten reaktiven
Stickstoffs von

» 10.8 kg N ha! (mit vorherigem MDV-Gap-Filling)
bis 11.3 kg N ha'! (nur Modell-Gap-Filling) aus der Messung mit TRANC

» 13.2 kg N ha! aus der Modellierung mit DEPAC-1D

59



TEXTE FORESTFLUX — Standortliche Validierung der Hintergrunddeposition reaktiver Stickstoffverbindungen —
Abschlussbericht

» 12.6 kg N ha'! aus der Modellierung mit LOTOS-EUROS
(16.8 kg N ha! mit fiir den Standort korrigierter Landnutzung)

Die jahrliche Deposition lag im Mittel aus den Jahren 2016, 2017, sowie einer Hochrechnung fiir
2018 bei 4.3 kg N ha't a'! bis 4.5 kg N ha'! a1 fiir die TRANC-Messungen, jeweils 5.2 kg N hal a1
fiir DEPAC-1D und LOTOS-EUROS mit unkorrigierter Landnutzung, sowie 6.9 kg N ha'1 a1 fiir
LOTOS-EUROS mit korrigierter Landnutzung.

Der obere Schatzwert fiir die Trockendeposition iber Kronenraumbilanzverfahren (siehe 2.2.7)
betrug 6.5 * 0.6 kg N ha'! (nach Baumzusammensetzung gewichtetes Mittel iber den Zeitraum
2015 bis 2017), der konservativere Schatzwert 3.7 + 0.6 kg N ha'..

Im Vergleich der Jahre untereinander (Abbildung 36) zeigt sich, dass die modellierte Deposition
mit LOTOS-EUROS sowie die aus der Kronenraumbilanz abgeschatzte Trockendeposition im Jahr
2017 gegeniiber 2016 leicht erhoht ist, wihrend die Messungen und die standortbasierte
Modellierung mit DEPAC-1D eine leichte Verringerung zeigt. In der Hochrechnung fiir 2018 sind
die mit LOTOS-EUROS modellierten Fliisse erheblich hoher, wobei dies mutmaflich in erster
Linie auf die hoheren modellierten Konzentrationen im ersten Halbjahr zuriickgehen, die im
zweiten Halbjahr 2018 nicht zu erwarten waren. Mit der modellierten nassen Deposition durch
LOTOS-EUROS von 6.9 kg N hala-1in 2016 und 8.1 kg N hat a1 in 2017 ergibt sich fiir 2016 eine
Gesamtdeposition von 11.5 kg N ha'1 a1 bis 13.7 kg N ha1 a'L,, sowie fiir 2017 eine
Gesamtdeposition von 12.1 bis 14.9 kg N ha-t a1,

Abbildung 34: Vergleich der gemessenen und modellierten Zeitreihen der kumulierten ZN,-Depo-
sition am Standort Forellenbach mit originalen Messliicken.

Die schwach durchgezogene schwarze Linie zeigt die kumulierte gemessene ZN-Deposition mittels TRANC nach
Aufflllung kurzzeitiger, methodisch bedingter Messliicken mit einem statistischen Verfahren (,,Mean Diurnal
Variation®, MDV). Dartiber hinaus wurde in dieser Darstellung kein Gap-Filling vorgenommen.
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Abbildung 35: Vergleich der gemessenen und modellierten Zeitreihen der kumulierten ZN,-Depo-
sition am Standort Forellenbach nach volistidndiger Auffiillung aller Messliicken.

LOTOS-EUROS-Modellergebnisse lagen liickenlos vor. Die wenigen Licken im DEPAC-1D-Datensatz wurden mit
LOTOS-EUROS-Modellergebnissen aufgefiillt; die Liicken im TRANC-Datensatz anschlieRend mit den von DE-
PAC-1D vorhergesagten Fliissen, bzw. im Fall der diinnen durchgezogenen Linie vorab mit dem MDV-Verfahren.

0 - -0
‘N
=
Z
Z -5 - -5
é LOTOS-EUROS
. —— LOTOS-EUROS (nur Gase)
(i —10 1 —— LOTOS-EUROS (korr. Landnutzung) - —10
ot
g —— LOTOS-EUROS (nur Gase, korr. Landnutzung)
i;’ —— DEPAC-1D (Gap-Filling mit LOTOS-EUROS)
E _15 | —— TRANC (DEPAC-1D-Gap-Filling) L 15
= —— TRANC (MDV- + DEPAC-1D-Gap-Filling)
I e e e

Jan Apr Jul Okt Jan Apr Jul Okt Jan Apr Jul
2016 2017 2018
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Abbildung 36: Abschatzung der trockenen Deposition am Standort Forellenbach in den Jahren
2016, 2017 und 2018 (Hochrechnung) mit verschiedenen Methoden.

Die gestrichelten Linien entsprechen der nach Landnutzung gewichteten, durch die NPV aus Kronenraumbilan-
zen ermittelten trockenen Deposition von 2N Gber den Zeitraum 2010 bis 2017 gemittelt; die schattierten Li-
nien dem Mittelwert + eine Standardabweichung. Cyan: oberer Schatzwert; griin: konservativer Schatzwert.
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Quelle: Eigene Darstellung, Thiinen-Institut.

61



TEXTE FORESTFLUX — Standortliche Validierung der Hintergrunddeposition reaktiver Stickstoffverbindungen —
Abschlussbericht

4 AbschlieBende Betrachtung

4.1 Starken, Schwachen, Potenziale der verwendeten Messverfahren

Fiir die Studie wurden Instrumente ausgewahlt, die bereits von der Arbeitsgruppe in anderen
Kampagnen erfolgreich eingesetzt wurden. So war beispielsweise das TRANC-CLD-System ein
Jahr lang tiber einem Acker im Einsatz (Briimmer et al., 2013) und der QCL in einem semi-natiir-
lichen Moor fiir vier Monate (Z6ll et al., 2016). Die meisten Schwierigkeiten ergaben sich aus den
Anforderungen, die die Unterbringung direkt auf dem Turm auf 30 m Héhe mit sich brachten: so
war es schwierig den QCL bei niedriger Temperatur zu warten, da sich die empfindlichen Kom-
ponenten mit der erneuten Erwdrmung in der Messkiste wieder leicht verstellen. Die Wartung
am Boden war zwar maglich, jedoch verstellen sich die empfindlichen Spiegel wieder beim
Transport. AufRerdem wurde zunichst die Einstrahlung der Sonne auf die Kiste unterschatzt. Die
Dimensionierung der Kiihlelemente war dafiir etwas zu gering gewahlt und musste durch Be-
schattung unterstiitzt werden. Aufierdem fiihrte die Entfernung des Thiinen-Instituts zum
Standort Forellenbach dazu, dass erst etwas verzogert auf Probleme (z.B. Rohrbruch im TRANC)
reagiert werden konnte und dadurch teilweise etwas langere Ausfille entstanden. Im Folgenden
soll noch einmal kurz auf jedes Messgerat einzeln eingegangen werden, zusammengefasst findet
sich eine Bewertung in Tabelle 2.

Der QCL lief iiber die gesamte Kampagne gesehen nicht durchgehend stabil. Oftmals gab es gro-
ere Unterbrechungen, die zu langeren Ausféllen fithrten. Die Losungen fiir derartige Probleme
mussten teilweise in Zusammenarbeit mit den Herstellern erarbeitet werden. Die Kampagne
zeigte auch die Grenze der Einsatzbarkeit des QCLs auf. Bei niedrigen NHz-Konzentrationen und
deren geringer Variabilitat auf kurzer Zeitskala war es nicht mdéglich Austauschfliisse zu berech-
nen. Dieses Problem war bislang nicht bekannt. Dennoch stimmen die gemessenen NHz-Kon-
zentrationen gut mit denen der DELTA-Denuder und Passivsammler iiberein.

Die Passivsammler und DELTA-Denuder Messungen verliefen relativ reibungslos. Die Proben
wurden von den Mitarbeitern des NPV gesammelt und nach Braunschweig geschickt, wo diese
im Labor analysiert wurden. Fiir ein langzeitliches Monitoring sind die Messgerate relativ gut
geeignet. Problematisch ist jedoch, dass Daten nur auf monatlicher Basis vorliegen. Gerade fiir
die reaktiven, kurzlebigen N-Verbindungen ist diese Auflosung nicht ausreichend, um deren
kurzfristige Schwankungen zu erfassen. Messausfille sind bei diesen Geraten daher dufderst
problematisch. So fiel vor allem im letzten Jahr der Kampagne gelegentlich die Denuder-Pumpe
aus und somit fehlen einige Monatswerte.

Das TRANC-CLD-System lief am stabilsten. Grof3ere Ausfille waren auch fiir dieses System zu
verzeichnen, jedoch konnten Losungen schneller erarbeitet werden, da der TRANC selbst am
Thiinen-Institut gebaut wurde. Durch den Einsatz von zwei CLDs konnten Ausfélle desselben
meist schnell kompensiert werden. Wahrend der Messkampagne wurden Komponenten des
TRANC beschidigt, was auf Basis der Erfahrungen vergangener Messkampagnen nicht erwartet
wurde. Diese Erfahrungen werden in die zukiinftige Weiterentwicklung des TRANC eingehen.

Die XN;-Austauschfliisse waren iiber die Kampagne gesehen realistisch und zeigten eine ver-
gleichsweise hohe Ubereinstimmung mit den Modellergebnissen.

Alle Messsysteme haben ihre Starken und Schwachen im Verlauf der Kampagne bewiesen. Zu-
kiinftig sollen weiterhin alle Messsysteme eingesetzt werden. Alle Systeme erganzen sich. So hel-
fen die Passivsammler und DELTA-Denuder bei der Uberpriifung der Plausibilitit der NH3-Kon-
zentrationen. Es wird beabsichtigt zukiinftig, mit dem TRANC NHy-Fliisse auf halbstiindiger Ba-
sis zu bestimmen, sodass ein direkter Vergleich zum QCL moglich ist.
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Tabelle 2: Bewertung der verwendeten Messgeradte

Im Folgenden sind die Messgerate fir die N-Messungen aufgefiihrt und nach Genauigkeit, Eddy-Kovarianz-
Tauglichkeit und Preis bewertet. (-) steht dabei fir nicht tauglich, (o) fiir mittlere Genauigkeit bzw. einge-
schrankt moglich und (+) fir hohe Genauigkeit und fiir tauglich

Messgerat MessgroRe Genauigkeit EC-tauglich Preis

QcCL NHs-Konzentratio- + o Sehr hoch
nen

TRANC-CLD 2N -Konzentratio- + + Sehr hoch
nen

DELTA-Denuder 2N —Konzentratio- o - Niedrig
nen und diverse lo-
nen

Passivsammler NHs-Konzentratio- o - Niedrig
nen

4.2 Erkenntnisse aus der Modellierung

Im Rahmen des Forschungsvorhabens konnte eine grundsatzliche Eignung des Depositionsmo-
duls DEPAC fiir die Modellierung des Austauschs reaktiver Stickstoffverbindungen gezeigt wer-
den. Die mit DEPAC-1D modellierten Depositionsgeschwindigkeiten fiir NHz, HNO3, NO, und NO
zeigten eine gute Ubereinstimmung mit Empfehlungen aus der Literatur. Insgesamt lag die Dis-
krepanz zwischen modellierten und gemessenen Fliissen deutlich innerhalb der zu erwartenden
Unsicherheiten sowohl einfacher Widerstandsmodelle, als auch des Eddy-Kovarianz-Verfahrens,
wobei eine Tendenz zu einer leichten Uberschitzung der Deposition mit DEPAC zu erkennen ist.
Aufgrund der Probleme bei der Berechnung der NHs-Fliisse mittels Eddy-Kovarianz konnte nicht
klar isoliert werden, worauf diese Uberschéitzung im DEPAC-1D-Szenario zuriickgeht, wobei die
Griinde aufgrund der starken Dominanz der NHs-Fliisse vermutlich auch in der Parametrisie-
rung des NHs-Austauschs zu suchen sind. Die von Schrader et al. (2016) aufgezeigte, bekannte
Problematik in der Modellierung des NH3;-Kompensationspunkts wurde zwar seither nicht beho-
ben, spielt am Standort Forellenbach aufgrund der geringen atmosphéarischen NH3;-Konzentra-
tion vermutlich keine signifikante Rolle. Derzeit ist in DEPAC kein Kompensationspunkt fiir den
Austauschpfad mit dem Boden implementiert, der die Deposition in einem gewissen Maf3 be-
grenzen wiirde. Zukiinftige Forschungsaktivitaten in diesem Bereich kdnnten einen vielverspre-
chenden Beitrag zur Verbesserung der Depositionsroutine leisten. Uberschitzungen der Deposi-
tion durch LOTOS-EUROS im Friihjahr und Herbst lief3en sich auf eine Uberschitzung der NHs-
Konzentration in diesen Zeitraumen zurtckfiihren.

Auffallig war die vergleichsweise einfache Parametrisierung weiterer ZN,-Verbindungen neben
NH;3 innerhalb von DEPAC. Obwohl beispielsweise HNO3 einen bedeutsamen Beitrag zur Gesamt-
deposition darstellt, ist die Parametrisierung mit einem konstanten, sehr geringen Bestandeswi-
derstand extrem einfach gehalten. Tarnay et al. (2002) weisen darauf hin, dass die gingige An-
nahme, HNO3 deponiere mit nahezu perfektem Senkenverhalten méglicherweise nicht gerecht-
fertigt ist. Farmer und Cohen (2008) beobachteten sogar Phasen der HNO3z-Emission iiber einem
Kiefernwald, wobei der exakte Mechanismus dahinter gegenwartig ungeklart ist (Nemitz et al,,
2004). Es bleibt zu priifen, ob zukiinftige Forschungsvorhaben weiterhin einen Fokus auf NH3 als
grofite Teilkomponente der ZN.-Deposition legen, oder ob eine Angleichung im Detailgrad der
Parametrisierungen verschiedener Verbindungen angestrebt werden sollte.
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4.3 Empfehlungen fiir kiinftiges Monitoring und Modellvalidierung

Das in dieser Studie eingesetzte komplexe Messsystem erwies sich als tauglich, um hochaufge-
l6ste N-Konzentrationen sowie LN-Austauschfliisse zu bestimmen und damit die Gesamtdeposi-
tion fiir langere Zeitrdume angeben zu kdnnen, ebenso wie die verschiedenen Modellvarianten.
Im Folgenden sollen einige Empfehlungen hinsichtlich der Instrumentierung und des Aufbaus
gegeben werden, aber auch zur Modellvalidierung.

Flir Messungen wie sie in dieser Studie durchgefiihrt wurden, muss mindestens ein direkter
Stromanschluss ans Netz vorhanden sein, sowie Personal vor Ort, das z.B. bei Stromausfallen
schnell reagieren kann. Das NH3z-Konzentrationsregime sollte bekannt sein oder zuvor mit einfa-
chen Methoden wie Passivsammlern gemessen werden, um festzustellen, ob ein NH3-QCL zu-
sammen mit der Eddy-Kovarianz-Methode angewendet werden kann. Der QCL kann grundsatz-
lich tiberall zum Einsatz kommen, ist jedoch, wenn die EC-Methode verwendet werden soll, auf
hohe NHz-Fluktuation iiber kurze Zeitrdume angewiesen. Generell sollte eventuell ein zweiter
QCL als Austauschgerat vorhanden sein, wenn man moglichst vollstindige Datenreihen erzielen
mochte. Des Weiteren empfiehlt es sich das Gerat (bzw. die Laserzelle) im Herbst nochmals zu
reinigen und erst im Frithjahr bei hoheren Temperaturen wieder zu 6ffnen. Auch die Pumpen-
leistung sollte im Herbst noch ausreichend hoch sein, bzw. eventuell friithzeitig gewechselt wer-
den. Es stand eine Ersatzpumpe zur Verfiigung. Auf3erdem sollte die Klimatisierung der Kiste fiir
den QCL nicht unterschatzt werden. Das Messgerat benotigt eine moglichst stabile Umgebungs-
temperatur. Die muss auch bei Minusgraden oder direkter Sonneneinstrahlung gewéahrleistet
werden.

Auch fiir den TRANC sollte eventuell ein Austauschgerat in Erwdgung gezogen werden. Es soll-
ten jedoch mindestens immer geniigend FeNiCr- und Edelstahlrohre, moéglichst ein Goldrohr mit
Anschliissen, sowie Thermoelemente und PTFE-Schlauche zum Austausch bereitgehalten wer-
den. Fiir den CLD und die Pumpe standen in unserem Fall immer Ersatzgerite bereit, die auch
mehrmals notig waren.

Zur Anwendung der EC-Methode sollten immer alle relevanten Daten von einem System geloggt
werden. Dies vereinfacht die Auswertung und kann sonst zu ungewollten Unter- oder Uber-
schatzungen fiihren (Fratini et al., 2018). Generell sollte der Standort zuvor auf seine EC-Taug-
lichkeit gepriift werden. Siehe dazu z.B. Foken (2003) oder Burba (2013).

Der Einsatz der Blattfeuchtesensoren kann nicht uneingeschrankt empfohlen werden. Die vom
Hersteller versprochene Unterscheidung in verschiedene Arten von Niederschlag bzw. Blatt-
feuchte ist moglicherweise nur bei intensiver Wartung méglich. Je nach Bedarf sollte man in die-
sem Bereich griindlich recherchieren.

Des Weiteren empfiehlt es sich einen Temperatur- und Luftfeuchtesensor auch auf Hohe des
Sonics zu installieren, da manche Anemometer-Modelle fehlerhafte Temperatursignale liefern.

Fiir zukiinftige Aktivitdten im Bereich der Modellvalidierung sollte eine Erh6hung der horizonta-
len Auflésung von LOTOS-EUROS gepriift werden. Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens
ergaben sich aus der Auflésung von ca. 7 km x 7 km zwei bedeutende Probleme: Zum einen wur-
den durch implizite horizontale Durchmischung deutlich zu hohe Konzentrationen am Standort
Forellenbach modelliert. In der Realitét erreichten eventuelle Emissionen aus dem Tal nicht o-
der nur sehr abgeschwicht den Messturm. Dadurch ergab sich direkt eine erhebliche Uberschit-
zung der Deposition insbesondere im Frithjahr und im Herbst. Zum anderen war die Gewichtung
der Landnutzungsklassen nicht reprasentativ fiir den Standort. Innerhalb von LOTOS-EUROS
hatte die Klasse ,semi-natiirliches Griinland“ den hochsten Anteil an der Gitterzelle, wahrend am
Standort Nadelwald dominierte.
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Fiir das Projekt FORESTFLUX wurde bewusst ein mdglichst unbelasteter Hintergrundstandort
gewahlt; fiir den Zweck der Modellvalidierung kénnen dadurch jedoch potentielle Charakteris-
tika der Depositionsroutine iibersehen werden, die gerade an belasteten Standorten relevant
sind. Dies betrifft insbesondere die Modellierung des Kompensationspunkts bei hohen atmo-
spharischen NHz-Konzentrationen (vgl. Schrader et al,, 2016), sowie die Vernachlassigung eines
Kompensationspunkts des Bodens an Standorten mit hoher historischer 2N,-Deposition.

Eine naheliegende Perspektive fiir zukiinftige Messkampagnen mit dem Ziel der Modellvalidie-
rung und -weiterentwicklung ist die Anbindung an bestehende Forschungsinfrastrukturen mit
vorhandener mikrometeorologischer Instrumentierung. So kann beispielsweise eine Ausstat-
tung einzelner etablierter EC-Messstandorte innerhalb von ICOS-RI (Integrated Carbon Observa-
tion System - Research Infrastructure) mit zusatzlicher hochaufgeloster ZN,- und NH3-Analytik
zu einem verfeinerten Prozessverstindnis iiber den N;-Austausch in verschiedenen Okosyste-
men beitragen. Fiir weitere ICOS-Okosytemstandorte ist ein erginzendes XN,-Monitoring mit
Hilfe einfacher und kostenglinstiger Sensorik wie z.B. Passivsammlern denkbar und mit Blick auf
die Depositionsmodellierung vielversprechend (vgl. Schrader et al., 2018). Die so gewonnenen
Daten kdnnen einen wichtigen Beitrag leisten, um Wissensliicken im Bereich der Wechselwir-
kung zwischen der Deposition reaktiver Stickstoffverbindungen und dem Austausch klimawirk-
samer Treibhausgasen zu schaffen. Diese Erkenntnisse konnen unmittelbar in die Modellierung
einfliefden, beispielsweise in Form der Validierung einer gekoppelten Modellierung der Photo-
synthese und des stomataren Austauschs reaktiver Stickstoffverbindungen wie NHz und NO-.
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A Anhang

A.1  Fingerprintplots der ZN,-Austauschfliisse

Abbildung 37: Fingerprintplot der ZN,-Austauschfliisse fiir 2016.

Auf der x-Achse ist die Tageszeit aufgetragen und auf der y-Achse die einzelnen Tage des Jahres. Die Héhe des
Flusses ist farblich gekennzeichnet, wobei rot fir Emission und blau fir Deposition steht. Rein weilRe Flachen
sind Datenliicken.
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Abbildung 38: Fingerprintplot der ZN,-Austauschfliisse fiir 2017.

Auf der x-Achse ist die Tageszeit aufgetragen und auf der y-Achse die einzelnen Tage des Jahres. Die Héhe des
Flusses ist farblich gekennzeichnet, wobei rot fiir Emission und blau fiir Deposition steht. Rein weil3e Flachen
sind Datenliicken.
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Abbildung 39: Fingerprintplot der ZN,-Austauschfliisse fiir 2018.

Auf der x-Achse ist die Tageszeit aufgetragen und auf der y-Achse die einzelnen Tage des Jahres. Die Héhe des
Flusses ist farblich gekennzeichnet, wobei rot fiir Emission und blau fir Deposition steht. Rein weilRe Flachen
sind Datenliicken.
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