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0 Summary:

Impact by airborne pollutants on forest sites, a critical interim
review of the measuring programme in forest health monitoring

In view of the persistent atmospheric pollutant strain, the Ldnder (federal states) initiated a study of
the air quality in forests under the ICP forest monitoring programme on intensive monitoring plots in
Germany (Level II sites). The study commissioned by the Federal Ministry of Food, Agriculture and
Consumer Protection (BMELV) draws on data from the monitoring programme. The study is
technically accompenied by the working party on air quality of the Federal Government/Ldnder
Working Group on Environmental monitoring.

Data on air quality are currently mainly available from urban areas. There is only limited information
on the immission situation in rural areas and on forest sites even though knowledge of the local impact
is required, above all through ozone and nitrogen compounds, to achieve a better understanding of
interactions in forests and to assess the risks of fragile ecosystems.

The air quality measurements on selected Level II forest sites also form part of a European
programme. Throughout Germany, passive sampler data (PASAM) had been collected from 2002 to
2003 on over 50 Level II forest sites to assess the impact caused by the gaseous air pollutants of
ozone, ammonia, sulphur dioxide and nitrogen dioxide. Data on the input or output of nitrogen and
sulphur compounds with throughfall and stemflow or soil seepage water had been additionally used
for a risk assessment on forest sites.

The study in hand aims at characterising and documenting forest pollution by the above contaminants
for 2002 and 2003, whilst assessing potential hazards for German forests. Different assessment
systems to determine the critical levels of ozone concentration or ozone dose are being compared and
discussed to assess the risk for German forest sites.

0.1 Current pollution situation of forests and risks

Ozone impact

e The study draws upon monthly measurements of the ozone concentrations for 56 forest sites with
passive samplers (PASAM). In the monitoring period from 2002 to 2003, average ozone
concentrations ranging between 50 and 70 ug m™ [Os] were measured during the growing season
on a quarter of the examined sites. Over 40 % of the sites had been exposed to ozone exposures
between 70 to 90 pg m™ [Os] in 2002 and 2003. Ozone exposures exceeding 90 pg m™ [O;] were
measured on a further 32 % of the sites. Relatively high ozone exposures between 70 and 90 pg m’
3 [03] could mainly be found in the wider vicinity (approx. 100 km) of conurbations and industrial
areas. Ozone exposures exceeding 90 pg m~ [Os] were chiefly determined on sites in Thuringia,
Saxony, Bavaria and Baden-Wiirttemberg. Mainly medium to high altitudes in clean air areas far
away from emitters were affected.

e Compared with the data on four forest sites with passive sampler measurements where ozone
concentrations had also been continuously measured in parallel, the monitoring years 2002 and
2003 show that the currently standard assessment systems differ in their evaluation of the risk of
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current ozone exposure of forest sites in the differentiation of risk categories and the type of
damage that might be expected.

The following assessment methods were used:

The “AOT40” concept (AOT40 “accumulated ozone exposure over a threshold of 40 ppb
[Os3]” is based on the exceedance of a critical hourly ozone concentration of 40 ppb [O;] and
its accumulation during the growing season. With the exceedance of a Critical Level of an
accumulated ozone dose at the leaf surface (Critical Level CLec, AOT40=5 ppm.h) the model
assumes growth losses especially for sensitive deciduous tree species.

With the “ozone flux concept” the effective stomatal ozone uptake into the plant can be
modelled. A provisionally critical ozone dose is currently set for the exceedance of an
assumptive level for detoxification capacity of forest trees (1.6 nmol m-2 PLA s-1) and its
accumulation during the growing season (Critical Level CLef, AFstl.6 (accumulated stomatal
flux above a flux threshold of 1,6 nmol m-2 PLA s-1) = 4 mmol m-2 PLA) to avoid adverse
effects on tree growth.

The MPOC concept (MPOC, maximum permitted ozone concentration) is an empirical model
that derives worst case pollution situations for forest trees from hourly ozone concentrations.

Assessments based on the ozone dose according to the AOT40 - Critical-Level concept show
significant exceedances of the prescribed critical levels CLe, and thus indicate a high risk of
damage for forest trees, notably in 2003. According to the current state of knowledge, the
AOT40-Critical Level exceedances can be assessed as an increased risk of damage for reduced
productivity (5% yield losses).

In 2003, the assessment based on the stomatal ozone absorption AFst>1,6 using the flux-based
critical levels CLe; (‘(EMEP model' parameterized for local application) showed substantial
exceedances of the provisional flux-based critical levels (CLef) on the three sites under
examination already at the start of the growing season. A 5 % growth loss is assumed when
the AFstl,6 exceeds the CLer for forest trees within a growing season. While the stomatal
ozone uptake was highest in 2003 at the site Rothaargebirge (NRW), according to the AOT40
concept the highest ozone exposure was found for the site Stechlinsee (BB).

Assessments based on the alternatively proposed MPOC concept for the four model measuring
stations as well as the approximately determined MPOC index levels from PASAM data on
the 56 Level II forest sites do not rule out a certain risk of damage due to the ozone impact.
However, the risk category “substancial protection” has been determined for almost all sites
according to which a response to the ozone impact is possible without sustainable effects
having to be expected. The category "extensive protection" also encompasses the occurrence
of visible damage.

Nitrogen compounds

On the examined forest sites far away from influences of non-point or local sources of emission,

the ammonia concentrations during the monitoring period 2002 to 2003 fell short of 2 pg m”

[NH;] on a yearly average, except for a site in North Rhine-Westphalia where the ammonia load
of 8 pg m~ [NH;] exceeded the critical level (UNECE 2004) in 2003. In view of the connection
between the level of ammonia concentrations and the spreading of slurry as well as some

meteorological parameters, periodically increases of concentrations are occuring. Concentrations

of around 8 pg m™ [NO,] on a yearly average were measured for nitrogen dioxide. The threshold
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for sensitive ecosystems (Ordinance implementing the Federal Immission Control Act, BImSchV)
for nitrogen dioxide of 30 pg m> [NO,] was exceeded on none of the examined forest sites in the
monitoring period.

According to the results of the study, a direst threat or endangerment to forest stands far away
from local sources of emission through excessive air pollutant concentrations of ammonia and
nitrogen dioxide in the ambient air of forest sites cannot be expected.

The nitrogen depositions filtered out on forest sites, either dry or input via precipitation, can be
deemed problematic, however. Ammonia and nitrogen oxides contribute to the nitrogen load in
almost equal shares. As shown by deposition measurements from the programme of Level II, the
critical loads for nitrogen had already been substantially exceeded - for a long time in some cases -
on over half of the examined sites in the comparable measuring period. Rising nitrate leaching
from forest soils and the threat to the groundwater quality in many regions result from excessive
nitrogen inputs. The thresholds for nitrogen input via stand precipitation (10 kg ha™a™ [N]) to
avoid nitrate leaching from forest ecosystems (Critical load for eutrophication, UNECE2004) were
exceeded on almost all monitoring plots. Due to the continuing high nitrogen deposition, we can
expect, among other things, an intensified acidification and increasing release of nitrogen
compounds in the groundwater as well as a leaching of nutrient cations on the monitoring plots.

The contributions of NOy in the air as the precursor for ozone generation cannot be quantified and
assessed in this study.

Sulphur compounds

The threshold or critical level (1999/30/EC; UNECE 2004, BImSchV) of sulphur dioxide
concentration for the protection of ecosystems or forest sites (20 ug m™ [SO,]) was exceeded on
none of the examined sites during the monitoring period. A yearly average between 2 or 2,4 ug m’
3 [SO,] was determined for all areas from 2002 to 2003. In the winter months, the levels were
higher by 30 and 25 % respectively. Peak levels of sulphur dioxide concentrations between 7 and
13 pg m™ [SO,] were measured in both years especially on the areas in Saxony. The peak levels in
the winter months exceeded the yearly level by around 60-80% here.

A yearly average sulphate-sulphur input (via stand precipitation) between 7.7 and 10.1 kg ha™ a™
was determined for all plots, in 2002 and 2003. Peak levels of over 40 kg ha™ a”' were identified
on sites in the Rothaargebirge in North Rhine-Westphalia and in the Erzgebirge in Saxony.

Long lasting increased acid deposition in forest soils results in continuing changes in the soil
chemistry. Following the decline in airborne pollution, the sulphur that has accumulated in the soil
will be remobilized with a time delay over different periods of time (years to decades), depending
on the soil properties, and released into the hydrosphere together with the nutrient cations. Hence,
the high sulphate inputs of the past constitute a key control quantity also for ongoing soil
processes and gradually entail further nutrient losses. The spruce stands in Saxony and, above all,
the pine stands in Thuringia, Brandenburg and Berlin with current and previously high sulphur
inputs still showed increased sulphate concentrations in the soil seepage efflux.
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Recommendations for the monitoring of forest sites

Ozone impact

In particular for forest sites only few continuous ozone measurements are available. PASAM
measurements of the ozone concentration represent a possible and suitable instrument for the
monitoring of large forest regions. The PASAM results determined in four weeks of exposure
showed only relatively minor deviations (approx. 5-15 %) from the simultaneous average levels
from continuous measurements of the ozone concentration. However, the monthly integration of
the ozone concentration with PASAM cannot resolve short-term ozone peak concentrations known
as the generally main threat for forest trees.

The application of the MPOC approach can be recommended as an additional instrument for
national risk assessments for forests limited on the basis of local (qualitative) risk indication for
forest trees.

The MPOC concept provides the option of a local qualitative risk assessment also for integrated
ozone PASAM data collected over two or four weeks. However, this approach has not been
standardized in the existing VDI guideline and is not suitable for evaluating short-term peak
exposure situations

MPOC levels from PASAM ozone concentrations collected on a monthly basis are not suitable for
a risk assessment of shorter periods (days, weeks), but only for longer periods of time (3-4
months, growing season).

The study shows, that the application of monthly integrated PASAM data leads to an
underestimation of ozone risk assessment using the MPOC approach. More frequent ozone
monitoring with PASAM, at least every to weeks during the growing season is recommended,
initially tested on selected exemplifying sites for an adequate time period. Deviations of the
MPOC results from the PASAM monitoring data compared with those from the continuous ozone
average levels with a higher temporal resolution should be examined and correction factors should
be derived, if required, for the deviations. Representative sites (according to the ozone exposure
and type of landscape) should be chosen for monitoring.

The relevant physiologically meaningful factor for the effective ozone impact in plants is the
internal uptake of ozone via the stomata into the plant. The UNECE and leading scientists
therefore recommend a replacement of concentration-based concepts (such as AOT), in the future,
by a concept that calculates the ozone flux, whilst taking the actual ozone absorption by the plant
into account over a specified period. The currently specified flux-based critical level for forest
trees should still be regarded as a provisional guiding value pending the availability of adequate
results from field studies. In the future, a more comprehensive data base must still be established,
with corresponding ozone absorption models being tested and validated. A case study with free air
ozone fumigation in a spruce/beech stand in the "Kranzberger Forst Experiment" (CASIROZ)
clearly shows the advantages of the "ozone flux concept" compared to the AOT40 concept.

Models to simulate hourly ozone concentrations from PASAM and e.g. meteorological data allow
approximate calculations of the ozone flux and the stomatal absorption. Existing simulation
models should therefore be included in monitoring in the future and be subjected to more intensive
tests. The transferability of the courses of ozone concentrations from existing ozone measuring
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stations (in rural areas) to forest stands should also be examined. These approaches would offer
practicable possibilities for the monitoring of forest sites.

Due to the pros and cons described above, the AOT as well as the MPOC concepts should be used
until the flux-modelled effective stomatal ozone absorption as well as a mechanistic instrument
suitable in terms of the measuring effort have been adequately tested and prove suitable for the re-
gional modelling of forest areas in the future. Research to this effect should be further developed
with existing data material and on model sites.

Nitrogen input

Monitoring the ammonia contamination via PASAM measurements on forest sites makes sense in
heavily polluted areas and in the vicinity of potential emitters.

Ammonia concentrations in forest stands are highly heterogeneous and ammonia can be quickly
converted to ammonium. The ammonia load can in most cases only be incompletely measured by
measurements of gas concentrations in or within forest stands. However, the input of nitrogen
compounds derived from ammonia in forest stands contributes to a great extent to the total
nitrogen load on forests. The determination of the total nitrogen input in polluted areas still always
involves great uncertainties. The bases for calculating the dry deposition have been insufficiently
investigated, in particular. The basis for calculating the immissions of nitrogen compounds is
based on model conceptions. The model calculations on ammonia immissions could be
considerably improved by a denser measuring network, also by means of PASAM over a wide
area, further vertical gradient measurements within the stand and horizontal gradient
measurements from the edge of the stand into the stand as well as by the determination of
microclimatic relations.

The persistently high nitrogen inputs in forests indicate that critical loads should not be further
exceeded. The inputs of nitrogen compounds derived from ammonia pose problems for forest
sites, in particular. They contribute to a large extent to the total nitrogen load on forests.

Continued routine monitoring of throughfall deposition and the nitrate leaching with soil seepage
water from forest ecosystems is therefore advisable. The throughfall is considered as a suitable
tool for estimating the deposition situation, the seepage water concentration indicates the potential
risk for ground and spring water contamination. Forest sites with long term ecosystem
investigations should be integrated to an intensive monitoring and used for further
interdisciplinary scientific studies.

Sulphur input

The efforts undertaken to reduce emissions since the mid of the 80°s, lead to a significant decrease
of sulphur dioxide concentrations at most forest sites. The measurements made on forest sites in
2002 and 2003 confirm this fact.

A monitoring of the pollution situation in forests through sulphur dioxide and sulphate-sulphur
inputs all over the country is therefore not required, at present. A targeted monitoring, in particular
of forest sites in the vicinity of potential emitters (conurbation, industry) and close to the border
would make sense.
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* The development of the sulphur compounds that have already accumulated in soils which leach
via the percolating water together with nutrient cations and may enter springwater and
groundwater should continue to be monitored in the future.

* The The, for the most part, only slightly declining acid inputs into soils continue to pose problems.
Today, acid inputs into forest soils can no longer chiefly be attributed to sulphur inputs, but
especially to the immission load through nitrogen oxides and notably through ammonia.

0.3 Scope of action for forestry practice

* Forestry can only respond to a limited extent to the severe pollution through air pollutants and the
resultant substance inputs and their impact.

e Allin all, it is necessary to cut back on the nitrogen emissions caused by agriculture and traffic.
The immission of nitrogen-containing compounds can result in soil acidification and
eutrophication in forest ecosystems. Nitrogen oxides serve as precursors for ozone generation. The
emissions of greenhouse-effect trace gases such as laughing gas, for example, (N,O) contribute to
climate change.

¢ A change of tree species towards a site adapted species composition and a more sustainable nature
like forest management practice could improve the overall capability of forest stands to persist
against negative impacts.
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1 Einleitung - Immissionssituation

Durch verschiedene umweltpolitische MaBBnahmen der Vergangenheit, wie z. B. Entschwefelung und
Entstickung von Grof3feuerungsanlagen und die Einfiithrung des Katalysators fiir Benzin-Kraftfahr-
zeuge, konnte die Immissionssituation v. a. fiir Schwefel- und Stickoxidverbindungen in Wéldern
verbessert werden (UBA 2003). Aufgrund der Anreicherung der Schadstoffe in den Waldboden blei-
ben diese Eintrage jedoch weiterhin ldngerfristig eine Belastung fiir den Stofthaushalt vieler Waldoko-
systeme. Die Eintrdge von Stickstoffverbindungen aus dem Verkehr und Industrie und besonders von
Ammoniak durch die Landwirtschaft sind nach wie vor hoch. Bei Beibehaltung der derzeitigen Immis-
sionssituation und selbst bei einer weiteren Reduktion der Schadstoffbelastung kann die Erholung
belasteter sensibler Okosysteme noch viele Jahrzehnte erfordern (UBA 2003a).

Die mittlere Ozonkonzentration hat nach Schétzungen seit Beginn der Industrialisierung in den boden-
nahen Luftmassen der Nordhemisphére um das 2- bis 4-fache zugenommen (Volz und Kley 1988; En-
quete-Kommission 1995), in den Industrieldndern ist ein tiberdurchschnittlicher Anstieg von z. T. liber
2 % pro Jahr (HohenpeiBenberg) zu verzeichnen (Claude 1994, 1996). Voraussetzung fiir die Entste-
hung hoher Ozonkonzentrationen sowie die Ozonanreicherung sind neben dem Vorhandensein von
Vorldufersubstanzen meteorologische Bedingungen mit intensiver Sonneneinstrahlung, einhergehen-
den hohen Temperaturen und stabiler Schonwetterperioden (Fabian 1992). Aufgrund des Ferntrans-
portes von Ozon und den Vorlduferverbindungen kommt es v. a. auch in ldndlichen, ballungsraum-
fernen sog. ,,Reinluftgebieten* zu einer hohen Ozonbelastung (Stockwell et al. 1997), was bei entspre-
chenden Witterungsverhiltnissen auch regelmiBig zur Uberschreitung der Ozonschwellenwerte fiihrt
(Matyssek und Innes 1999). Die Spitzenbelastung durch bodennahes Ozon hat in Deutschland zwi-
schen 1990 und 2002 im Wesentlichen aufgrund einer Reduktion von Vorldufersubstanzen der Ozon-
bildung (Stickoxide (NOy): 47 %, fliichtige organische Verbindungen ohne Methan (NMVOC): 59 %)
abgenommen (UBA 2004). Allerdings ist die mittlere jahrliche Ozonbelastung weiterhin steigend, was
z. T. auf den wachsenden Beitrag interkontinental {iber die Nordhalbkugel transportierten Ozons zu-
riickgefiihrt werden kann (Menzel et al. 2004). Schon im Jahre 2003 kam es bei giinstigen meteorolo-
gischen Bedingungen dennoch wieder zu hohen Ozonbelastungen mit zahlreichen Schwellenwertiiber-
schreitungen von Grenz- und Richtwerten fiir Mensch und Vegetation (UBA 2004; EU Richtlinie
2002/3/EG; VDI 2310 Blatt 6). In weiten Teilen Europas stiegen 2003 die Ozonkonzentrationen der
bodennahen Luftschicht auf das hochste Niveau seit fast 10 Jahren (Acid News No. 4 Goteborg 2003).
Aufgrund der Abnahme der Luftschadstoffkonzentrationen fiir Schwefel- und Stickoxide riickt die
Belastung durch bodennahes Ozon fiir eine chronische Beeintrachtigung der Wilder wieder in den
Vordergrund.

1.1 Europiischer Kontext

Die Wirkung der Luftverschmutzung und anderer Belastungsfaktoren auf Wélder soll im Rahmen des
pan-europdischen Programms ,,Intensive and Continuous Monitoring of Forest Ecosystems* unter-
sucht werden. Dieses Programm basiert sowohl auf dem ,,European Scheme on the Protection of
Forests against Atmospheric Pollution®, wie auch auf dem “International Co-operative Programme on
Assessment and Monitoring of Air Pollution Effects on Forests” (ICP Forest) innerhalb der ,,Conven-
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tion on Long Range Transboundary Air Pollution (CLRTAP)” der UNECE. Das ,,Intensive Monito-
ring Programme* wurde 1994 initiiert, um die Wirkung anthropogener Luftschadstoffe und natiirlicher
Belastungsfaktoren auf den Zustand und die Entwicklung von europédischen Waldokosystemen zu
beobachten und zu einem verbesserten Verstdndnis von Ursache-Wirkungs-Beziehungen in Walddko-
systemen beizutragen (EC-UNECE 2003).

1.2 Etablierung einer Datenbasis zur Immissionssituation in
europaischen Wildern

Auf europdischer Ebene sind Daten zu Luftqualitit derzeit v. a. aus urbanen bzw. sub-urbanen Gebie-
ten verfiigbar (De Leeuw et al. 2001). Die Informationen zur Immissionssituation in l&ndlichen Ge-
bieten und an Waldstandorten sind begrenzt, obwohl die Kenntnisse liber die lokale Belastung v. a.
durch Ozon und Stickstoffverbindungen fiir ein besseres Verstindnis der Wechselwirkungen in Wil-
dern und eine Risikoabschitzung auch fiir benachbarte Okosysteme unabdingbar sind.

Daher wurde wihrend des 15. Task Force Meeting von ICP Forests in Vilnius (Litauen) 1999 ein Ex-
perten Panel fiir Deposition beauftragt, eine Arbeitsgruppe ,,Ambient Air Quality” zusammenzustel-
len. Deren Ziel ist es, eine entsprechende Datenbasis mittels Passivsammlermessungen fiir Ozon und
die bedeutendsten Luftschadstoffe an Level II-Dauerbeobachtungsflichen auszubauen, sowie aufler-
dem eine Methode zur Kartierung von dufBerlich sichtbaren Ozonschéden an den Hauptbaumarten und
weiteren sensiblen Pflanzenarten auszuarbeiten. Gemal3 der Beschliisse des 19. Task Force Meeting
des ICP in Zagreb (Kroatien) 2003 wurde eine Verldngerung der zuvor einjéhrigen Testphase bis 2005
empfohlen (Sanz et al. 2005).

1.3 Auftraggeber und Zielsetzung

Vor dem Hintergrund einer anhaltenden Belastung haben die Bundeslidnder eine Untersuchung der
Luftqualitdt in Wéldern im Rahmen des ,,Forstlichen Umweltmonitorings® an Dauerbeobachtungsfla-
chen (Level II-Standorte) in Deutschland veranlasst. In einer Testphase wurden bundesweit die Be-
lastungen durch die gasformigen Luftschadstoffe Ozon, Ammoniak, Schwefel- und Stickstoffdioxid an
iiber 50 Level II-Waldstandorten des forstlichen Umweltmonitorings in den Jahren 2002 und 2003 mit
so genannten Passivsammlern gemessen. Begleitend dazu wurde ein Pilotprojekt zur Erfassung sicht-
barer Ozonschédden an ausgewiesen Strauch- und Baumarten an den Level II-Standorten gestartet.

Ziel der vorliegenden Studie ist es,

* die Belastung der Wilder durch die genannten Schadstoffe fiir die Jahre 2002 und 2003 zu
dokumentieren und das aktuelle Risiko fiir die Waldstandorte abzuschétzen,

» verschiedene aktuell diskutierte Bewertungssysteme zur Ermittlung von Ozonkonzentrations-
oder Dosisschwellenwerten zu vergleichen und zu diskutieren und

«  Empfehlungen fiir die Uberwachung von Waldstandorten Deutschlands abzuleiten.
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2 Messprogramm, Flichencharakterisierung und Methoden zur Er-
mittlung der Schadgasbelastung

2.1 Level II-Standorte und Messprogramm

Der Zustand der Wilder Europas wird seit 1986 im Rahmen des Internationalen Kooperations-
programms fiir die Erfassung und Uberwachung von Luftverunreinigungen (UNECE-ICP Forests)
gestiitzt auf eine verbindliche Verordnung der Européischen Union (Forest Focus Verordnung) nach
einem einheitlichen Methodenstandard in allen beteiligten Landern erhoben. Das Programm zahlt zu
einem der weltweit groiten Biomonitoringnetzwerke. Neben den 6000 Level I-Flachen zur grofrdu-
migen Waldzustandsiiberwachung wird auf europaweit 860 Level II-Standorten ein intensives Monito-
ring zur Untersuchung der Zusammenhénge zwischen Waldzustand und Umweltfaktoren durchge-
fiihrt. Dabei werden an représentativen Waldstandorten die Umwelteinfliisse am Ort der Wirkung er-
hoben und Schliisselfaktoren und Prozesse auf 6kosystemarer Ebene verfolgt (ICP Forests). Auf den
Level II-Standorten werden dauerhaft und kontinuierlich biotische und abiotische Parameter ermittelt.
Messparameter, -frequenz und -intensitét sind Tabelle 2.1 zu entnehmen.

Tabelle 2.1: Messparameter, -frequenz und -intensitiit auf Level II-Flichen des Intensive Monitoring
Programms von ICP Forests (ICP Forests)

Messparameter Frequenz Intensitiit
Kronenzustand mind. jéhrlich alle Flachen
Bodenfestphase alle 10 Jahre alle Flachen
Bodenlésung kontinuierlich Teilflichen
Nadel-/Blattanalysen | alle 2 Jahre alle Flachen
Deposition kontinuierlich Teilflachen
Luftqualitit kontinuierlich Teilflachen
Meteorologie kontinuierlich Teilflichen
Waldwachstum alle 5 Jahre alle Flachen
Bodenvegetation alle 5 Jahre alle Flachen
Phinologie mehrmals jahrlich optional

Bundesweit wurden von den Léndern in den Jahren 2002 und 2003 an iiber 50 Level II-Waldstandor-
ten Messungen zur Erhebung der Schadgasbelastung durch bodennahes Ozon, Ammoniak, Stickstoff-
dioxid und Schwefeldioxid durchgefiihrt (Tabelle 2.2, Abbildung 2.1).

In einer Testphase wurden auch sichtbare Ozonschidden an Hauptbaumarten (MTS, Main Tree Spe-
cies) sowie an bodennaher Waldvegetation von lichtexponierten Waldrdandern (LESS, Light Exposed
Sampling Sites) an ausgewéhlten Level II-Standorten kartiert.
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@® 03+S02+NO2+NH3 (Passivsammler)

@ 03+S02+NO2+NH3 (Passivsammler & kontinuierliche O3-Messung)
03+S02+NO2 (Passivsammler)

03+NO2+NH3 (Passivsammler)

O3+NO2+NH3 (Passivsammler & kontinuierliche O3-Messung)
O3+NHg3 (Passivsammler)

O3 (Passivsammler)
Integrated-Monitoring-Fléche Forellenbachtal (O3-Passivsammler & kontinuierliche O3-Messung)

OE P mm p

Abbildung 2.1: Lage der fiir die Studie ausgewiihlten Flichen in den Bundeslindern sowie dort erhobene
Messparameter zur Ermittlung der Schadgasbelastung
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Die fiir die Studie ausgewihlten Level II-Flachen reprasentieren wichtige Waldstandorte in den Bun-
deslédndern Deutschlands. Sie umfassen Bestdnde mit unterschiedlichen Hauptbaumarten, Bestandes-
altern, bei verschiedenen Temperatur- und Niederschlagsregimen in variierenden Héhenlagen und

Expositionen. In Tabelle 2.2 sind die wichtigsten Charakteristika der ausgewahlten Level 11-

Waldstandorte zusammengefasst.

Tabelle 2.2 Charakteristika der fiir die Studie ausgewéhlten Level II-Fléichen

Flichen- Hohen- | Alter des Niede_:{scl_llag Temgera_tur
Bundesland ummer lage | Exposition | Bestands Hauptbaumart (la_ng] dhriges (lqng]ahrlges
[m ii.NN] [a] Mittel) [mm]| Mittel) [mm]
Schleswig-Holstein SH 101 25 flach 81-100 Rotbuche 697 8,1
Niedersachsen NI 301 125 flach 101-120 Rotbuche 730 8,4
Niedersachsen NI 303 675 flach 41-60 Gemeine Fichte 1235 6
Niedersachsen NI 305 525 flach 101-120 Gemeine Fichte 1088 6,5
Niedersachsen NI 306 425 flach 101-120 Rotbuche 680 7,8
Niedersachsen NI 307 25 flach 41-60 Gemeine Kiefer 760 8,6
Niedersachsen NI 308 125 flach >120 Stieleiche 800 8
Nordrhein-Westfalen NW 502 25 flach 101-120 Stieleiche 800 9,5
Nordrhein-Westfalen NW| 503 75 flach 101-120 Rotbuche 750 9
Nordrhein-Westfalen NW 504 425 Nordwest | 41-60 Gemeine Fichte 1200 7,5
Nordrhein-Westfalen NW| 505 525 Siidost | variabel Rotbuche 900 7,5
Nordrhein-Westfalen NW 506 675 Siidost 61-80 Gemeine Fichte 1400 5
Nordrhein-Westfalen NW 507 425 Nord >120 Rotbuche 1100 6,5
Hessen HE 601 425 Nord >120 Rotbuche 670 7
Hessen HE 603 375 Nordost |101-120 Rotbuche 673 7,5
Hessen HE 604 425 Nordwest | >120 Rotbuche 941 8
Hessen HE 605 325 Nordost >120 Rotbuche 831 7,7
Hessen HE 606 425 Nordwest | >120 Rotbuche 710 6,5
Hessen HE 607 375 Ost >120 Rotbuche 617 7
Rheinland-Pfalz RP 702 575 Siidost 81-100 Gemeine Fichte 775 6,8
Rheinland-Pfalz RP 705 525 Siidost >120 Traubeneiche 950 7,5
Rheinland-Pfalz RP 706 125 flach 81-100 Stieleiche 725 9,8
Baden-Wiirttemberg BW 801 575 Nordost | 101-120 Gemeine Fichte 1390 8,3
Baden-Wiirttemberg BW 802 525 West 81-100 Gemeine Fichte 965 7,5
Baden-Wiirttemberg BW 805 1025 Nordost | 101-120 Gemeine Fichte 1300 6
Baden-Wiirttemberg BW 806 825 Stid 61-80 Gemeine Fichte 1749 6,7
Baden-Wiirttemberg BW 808 675 flach 61-80 Gemeine Fichte 878 7,5
Baden-Wiirttemberg BW 809 525 Stidost | 81-100 Gemeine Fichte 1000 7
Bayern BY 901 425 flach 81-100 Gemeine Kiefer 800 7,5
Bayern BY 904 1475 Nordost >120 Europ. Lérche 1750 3,5
Bayern BY 909 775 West 81-100 Gemeine Fichte 1200 5,5
Bayern BY 914 475 Ost 81-100 Traubeneiche 1025 7,5
Bayern BY 916 1175 Nord 101-120 Gemeine Fichte 1750 4,5
Bayern BY 919 525 Sid >120 Rotbuche, Stieleiche 800 7,5
Bayern BY 922 1075 Siid 101-120 |Gemeine Fichte, Bergmischwald 1750 4,5
Berlin BE 1101 75 flach >120 Gemeine Kiefer 596 8,8
Brandenburg BB 1201 75 flach 61-80 Gemeine Kiefer 570 8,3
Brandenburg BB 1202 75 flach 61-80 Gemeine Kiefer 600 8,1
Brandenburg BB 1203 75 flach 61-80 Gemeine Kiefer 585 8,3
Brandenburg BB 1204 125 flach 61-80 Gemeine Kiefer 570 8,7
Brandenburg BB 1205 75 flach 61-80 Gemeine Kiefer 570 8,3
Brandenburg BB 1206 75 flach 61-80 Gemeine Kiefer 550 8,5
Mecklenburg-Vorpommern MV|[ 1302 75 flach 61-80 Rotbuche 600 8,2
Mecklenburg-Vorpommern MV| 1303 25 flach 61-80 Gemeine Kiefer 590 8,1
Mecklenburg-Vorpommern MV| 1401 825 flach 61-80 Gemeine Fichte 1050 4.5
Sachsen SN 1402 725 Nord 101-120 Gemeine Fichte 920 5,5




22

Flichen- Hohen- | Alter des Niedg{scl_‘nlag Temgera_tur
Bundesland ummer lage | Exposition | Bestands Hauptbaumart (lapg] dhriges (lgng)ahrlges
[m iL.NN] [a] Mittel) [mm]| Mittel) [mm)]
Sachsen SN 1403 425 Nord 81-100 Gemeine Fichte 850 7
Sachsen SN 1404 425 Nord 81-100 Gemeine Fichte 850 6,8
Sachsen SN 1405 175 flach 81-100 Gemeine Kiefer 650 8,7
Sachsen SN 1406 175 flach 41-60 Traubeneiche 640 8,9
Sachsen-Anhalt ST 1501 75 flach 61-80 Gemeine Kiefer 575 8,5
Thiiringen TH 1605 875 Stidost | 81-100 Gemeine Fichte 1300 4,2
Thiiringen TH 1606 425 flach 41-60 Rotbuche 625 7,25
Thiiringen TH 1607 325 flach 41-60 Gemeine Kiefer 625 7,5
Thiiringen TH 1608 325 flach 101-120 Traubeneiche 550 8
Thiiringen TH 1609 575 Siidwest | 81-100 Tanne 700 6,5

Fiir alle Flachen sind die wichtigsten meteorologischen Daten und Informationen zur Depositionssi-
tuation verfiigbar. Meteorologische Daten werden jeweils auf den Freilandmessstellen der Level I1-
Standorte ermittelt. Dort erfolgten auch die Luftqualitdtsmessungen.

Baumarten auf den Untersuchungsflichen

An den jeweils nahegelegenen Bestandesmessstellen der ausgewéhlten Level I1-Standorte dominiert
die Baumart Fichte (18 Level II-Standorte), gefolgt von der Buche (15) und der Kiefer (13). AuBer-
dem wurden auch Bestéinde mit Trauben- und Stieleiche (4, 3) sowie Tanne und Lérche (1, 1) unter-
sucht (Abbildung 2.2). Untersuchungsfliachen in den Mittelgebirgs- und Hochlagen sind hauptsichlich
mit Fichten, aber auch Buchen und Larchen bestockt. Auf den Untersuchungsfldchen in den Tieflagen
iiberwiegen Kiefern- und Eichenbestinde. In den mittleren Hohenlagen sind alle Baumarten dhnlich
hiufig anzutreffen.

‘IEuropéische Larche O Gemeine Fichte @Gemeine Kiefer @Rotbuche O Stieleiche B Tanne B Traubeneiche

25

20 4

15 A

10 A

Anzahl Flachen

bis 250 m bis 500 m bis 750 m bis 1000 m tiber 1000 m
Hoéhenklasse (m 4. NN)

Abbildung 2.2: Baumarten auf den Untersuchungsfliichen in den jeweiligen Hohenlage
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Witterungsverhiltnisse an den Level II-Standorten in den Untersuchungsjahren

Die Witterungsverhéltnisse an den Level II-Standorten unterscheiden sich in den Untersuchungsjahren
2002 und 2003 deutlich (Abbildung 2.3). Im Trockenjahr 2003 mit seinem ,,Jahrhundertsommer* sind
die Niederschlagssummen auf allen Flachen deutlich geringer, im Extremfall nur halb so hoch wie
2002 (Flache 303). Je nach Standort sind die Jahresniederschlédge 2003 um 83 mm bis 1069 mm gerin-
ger als 2002. Im Vergleich mit den langjdhrigen mittleren Niederschlagssummen ist das Jahr 2002 als
eher iiberdurchschnittlich niederschlagsreich zu charakterisieren. Die Abweichungen vom langjéhri-
gen Niederschlagsmittel im Jahr 2003 sind weniger ausgeprégt als im Vergleich 2002/2003.

Die Unterschiede in den Jahresmitteln der Lufttemperatur auf den Level 1I-Standorten sind in den
Jahren 2002 und 2003 eher gering. Auf 18 Untersuchungsflichen wurden 2003 hoéhere (0,1-0,7 °C),
auf 24 Flachen niedrigere Temperaturen als in 2002 gemessen (0,1-0,5 °C). Auf 4 Fliachen wurden
keine Unterschiede fiir die beiden Jahre ermittelt (14 Flichen ohne Angaben bzw. nur fiir ein Jahr).
Verglichen mit dem langjahrigen Mittel miissen beide Jahre als {iberdurchschnittlich warme Jahre
bezeichnet werden. Vergleicht man nur die Sommermonate, dann waren an fast allen Untersu-
chungstandorten die Lufttemperaturen in 2003 meist deutlich hoher als 2002 (bis zu 3° C). Auch die
Globalstrahlung war 2003 auf vielen Flichen hoher als 2002 (Abbildung 2.5). Als wichtige Einfluss-
grofe fiir die Ozonbildung zeigt sie einen ausgeprigten Jahresgang mit einer hohen Einstrahlung in
den Sommermonaten.

Gemil dem Kurzbericht des Umweltbundesamtes zur Ozonsituation 2003 (UBA 2003) wird die Wet-
tersituation im Jahr 2003 als auBlergewohnlich bezeichnet — die meteorologischen Bedingungen waren
zeitweise sehr giinstig flir eine hohe Ozonbildung und —anreicherung.
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Abbildung 2.3: Niederschlagssummen und mittlere Lufttemperaturen an den Untersuchungsfliichen

sortiert von Maximum nach Minimum in den Jahren 2002 (oben) und 2003 (unten) und
Vergleich mit den langjihrigen Mittelwerten
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Abbildung 2.4: Mittelwert, Standardabweichung, Maximum und Minimum der mittleren monatlichen
Lufttemperatur auf den Untersuchungsfliichen in den Jahren 2002 und 2003
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Abbildung 2.5: Mittelwert, Standardabweichung, Maximum und Minimum der mittleren monatlichen
Globalstrahlung auf den Untersuchungsflichen in den Jahren 2002 und 2003

2.2 Methoden zur Ermittlung der Belastung durch bodennahes Ozon,
Ammoniak, Stickstoffdioxid und Schwefeldioxid an den Waldstand-
orten

Wahrend Daten zu Luftqualitét in urbanen bzw. sub-urbanen Gebieten in einem relativ dichten Mess-
netz erhoben werden, sind die Informationen zur Immissionssituation an Waldstandorten derzeit noch
sehr eingeschrinkt verfiigbar. Daher werden, auf Anraten von Experten des ICP, auch auf europdi-
scher Ebene Anstrengungen unternommen, eine entsprechende Datenbasis an Waldstandorten mittels
Passivsammlermessungen fiir Ozon und die bedeutendsten Luftschadstoffe an Level II-Dauer-
beobachtungsfldchen auszubauen (vgl. Kap. 1.1 und 1.2).

Schadgasmessungen kdnnen diskontinuierlich oder kontinuierlich erfolgen. Diskontinuierliche Mes-
sungen, in dieser Studie durch Passivsammler (PASAM), erfolgen integrierend iiber einen bestimmten
Zeitraum und informieren iiber eine mittlere Konzentration. Spitzenbelastungen konnen mit dieser
einfachen und kostengiinstigen Methode nicht festgestellt werden (Messprogramm auf den Level I1-
Standorten siche Abbildung 2.1). Die diskontinuierliche Messung von Luftschadstoffen mittels Passiv-
sammler zur extensiven Bestimmung durchschnittlicher Konzentrationen iiber einen bestimmten
Zeitraum ist geeignet, sowohl rdumliche als auch zeitliche Unterschiede der Belastungen in und {iber
Waldbestidnden dauerhaft zu beobachten (Cox 2003, Kirchner et al. 1999, Ferm und Svanberg 1998).
Basierend auf dem CEN Dokument 264 (CEN 2001) wird der Einsatz von Passivsammlern von ICP
Forests empfohlen, mit dem Ziel,

* Kenntnisse liber die rdumliche und zeitliche Verteilung von Luftschadstoffen zu erwerben,
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e die allgemeine Immissionssituation fiir eine Vielzahl von Waldstandorten zu beurteilen und die
Risikogefahrdung durch die Belastung mit Schadgasen am Ort der Wirkungen abschétzen zu
konnen,

* langfristige Verdnderung in Walddkosystemen europaweit zu beobachten und

* zukiinftig Parameter fiir eine Modellierung der Ozonkonzentration {iber Wéldern zu finden.

Bei der kontinuierlichen Messung wird der genaue zeitliche Verlauf der Konzentrationen dauerhaft in
hoher Frequenz aufgezeichnet. Die Methode liefert die genauesten Ergebnisse, ist jedoch sehr aufwen-
dig, erfordert besondere Infrastruktur und ist kostspielig. Sie eignet sich daher nur bedingt fiir eine
umfangreiche und praktikable Uberwachung unterschiedlichster Waldgebiete.

2.2.1 Passivsammlermessungen (PASAM) der Luftschadstoffbelastung

(diskontinuierliche Messungen)

Zur Ermittlung der mittleren Konzentrationen von bodennahem Ozon, Ammoniak, Stickstoffdioxid
und Schwefeldioxid wurden in der Studie Passivsammler (PASAM) des Swedish Environmental Re-
search Institutes (IVL) eingesetzt.

Die Messtechnik der IVL-PASAM basiert auf der molekularen Gasdiffusion nach dem Fick'schen
Gesetz. Das entsprechende Schadgas wird in dem Sammler mittels impragnierter Filter oder eines
absorbierenden Materials {iber einen bestimmten Zeitabschnitt quantitativ angereichert. Durch eine
Laboranalyse (IVL accredited laboratories) wird die Konzentration des Schadgases wéhrend des Ex-
positionszeitraumes ermittelt. Die IVL-PASAM sind klein (Durchmesser 25 mm, Hohe 12 mm) und
leicht. Zur Vermeidung mechanischer Beanspruchung sind sie umgeben mit einem Edelstahlring und
mir einer pordsen Aulenmembran, der vor Windeinfliissen und Feuchtigkeit schiitzt. Die IVL-
PASAM sind auf Genauigkeit, Detektionsgrenze und Aufnahmekapazitit gepriift (Tabelle 2.3), in
Vergleichsstudien mit anderen PASAM getestet (vgl. z. B. Cox 2003, Kirchner et al. 1999), und an-
hand kontinuierlicher Messungen validiert (IVL Broschiire; z. B. Ferretti et al. 2004, EC-UNECE
2003, Ferm und Svanberg 1998). Die Methode ermdglicht einen kostengiinstigen Einsatz, erfordert
keine Betriebsinfrastruktur und einen nur vergleichsweise geringen logistischen und personellen Auf-
wand.

Tabelle 2.3: Technische Spezifikation und Angaben zur Messgenauigkeit der verwendeten IVL PASAM
auf der Basis monatlicher Exposition (IVL Broschiire)

Schadgas (0 NH; NO, SO,

Messgenauigkeit (mittle- |[CoV +5% CoVx5% CoVx5% CoVx5%

rer Fehler in %)

Vergleichsmessungen +5% +10% +5% +10%
(kontinuierliche (kontinuierliche (impregnated glass | (active filter pack-
UV-Analysator- Denuder-Technik- | filter-Technik) Technik)
Messung) Messung)

Analytische Messgrenze |2 -200 pg m™ 0,3—20 pgm™ 0,1 —800 pg m™ 0,2-200 pg m”

Aufnahmekapazitat (li-
near bis zu)

300 pg m™ pro Mo-
nat

20 pg m™ pro Mo-
nat

800 pg m™ pro
Monat

200 ug m” pro
Monat

Interferenz einige Oxidantien fliichtige Amine PAN, HNO, keine
z. B. PAN
Aufbewahrungszeit 3 Monate 3 Monate 5 Monate 5 Monate
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Entsprechend der Vorgaben des Intensive Monitoring Programms von ICP Forests fiir die Testphase
(UNECE 2004a, in Anlehnung an CEN Dokument 264, CEN 2001) wurde an ausgewéhlten Level 11-
Waldstandorten, jeweils auf Freiflichen-Messstellen unmittelbar in der Ndhe zur meteorologischen
Messstation auBBerhalb des Bestandes, ein Passivsammler inklusive Wiederholung in einer Héhe von
ca. zwei Metern liber dem Boden angebracht. Die Sammler wurden in vierwochiger Frequenz gewech-
selt und anschlieBend zur Laboranalyse verschickt (vgl. Sanz et al. 2004 in Ferretti et al. 2004). Die
Messungen wurden i. d. R. ununterbrochen tiber zwei Jahre, an einzelnen Laubbaum-Standorten nur
wihrend der Vegetationszeit durchgefiihrt.

Die Messdaten wurden von den entsprechenden Institutionen der Bundeslénder fiir die Datenauswer-
tung bereitgestellt. Die an der BFH Eberswalde zusammengefiihrten Daten wurden von Dr. W. Lux
(BFH, Eberswalde) flir weitere Auswertungen deskriptiv aufbereitet.

2.2.2 Kontinuierliche Messungen der Konzentration bodennahen Ozons

Zur Ermittlung von Schwellenwert- oder Dosis-Uberschreitungen (konzentrationsbasierte Critical
Levels) der Ozonbelastung sowie zur Berechnung der effektiven Ozonaufnahme iiber die Blétter
(flussbasierte Critical Levels) sind zeitlich relativ hochaufgeldste kontinuierliche Messungen der Kon-
zentrationen bodennahen Ozons notwendig. Derzeit werden verschiedene Konzepte, Modelle und
Schwellenwerte zur Abschétzung eines Gefahrdungspotentials fiir Waldbdaume diskutiert (AOT-Kon-
zept, MPOC-Konzept, Modellierung der effektiven stomatiren Ozonaufnahme, Kap. 2.3).
Fiir die Studie wurden vier Beispiel-Standorte ausgewéihlt, an denen parallel sowohl kontinuierliche
als auch diskontinuierliche (PASAM) Messungen durchgefiihrt wurden, mit dem Ziel

e die Genauigkeit der PASAM-Messung zu testen, sowie

* die Aussagekraft verschiedener Ozonbewertungsverfahren vergleichend fiir die Bewertung zu

nutzen.

Die vier Vergleichsstandorte mit den zusétzlich kontinuierlichen Messungen der Ozonkonzentration
unterscheiden sich in ihrer Bestockung, Hohenlage und ihrem Klimaregime (Tabelle 2.4). Die Mess-
standorte befinden sich an bzw. in der Nédhe von Level II-Fldchen. Die Messgerite sind auf Freifla-
chen (LUA-NRW; UBA) bzw. an einem Messturm im Nationalpark Bayerischer Wald installiert
(UBA). An den Standorten ROTH und SICK werden die kontinuierlichen Messstationen vom Landes-
umweltamt Nordrhein-Westfalen, am Standort STECH in Brandenburg vom Umweltbundesamt be-
trieben. Im Bayerischen Wald am Standort FORE-IM fiihrt die Nationalparkverwaltung die Untersu-
chungsprogramme des ICP Integrated Monitoring Programms der UNECE im Auftrag des Umwelt-
bundesamtes durch (Fkz. 351 01 012/01). An den Standorten wurden Ozon-UV-Analysatoren ver-
gleichbaren Typs eingesetzt. Am Integrated Monitoring Standort im Nationalpark Bayerischer Wald
wurden Meteorologie und Gaskonzentrationen in 50 m iiber dem Boden gemessen. An den Level 11-
Standorten erfolgten die Messungen in einer Hohe von 3,5 m (NRW) bzw. 3 m (BB) {iber dem Boden
(kurze Vegetation). Zu Vergleichszwecken wurden die in dieser Hohe gemessenen Ozonkonzentratio-
nen und meteorologischen Gréflen mit einer ,,Upscaling“-Version (Griinhage et al. 2006) des SVAT-
Modells PLATIN (Griinhage und Hanel 1997) auf eine Hohe von 50 m {iber dem Boden extrapoliert.
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Tabelle 2.4: Kurzcharakterisierung der Untersuchungsflichen zur kontinuierlichen Ozonmessung

BL: Bundesland, HL: Hohenlage [m ii. NN], BA: Baumart, jNS: Jahresniederschlag [mm], mLT:
Mittlere Lufttemperatur [°C], d-PASAM: Distanz zu PASAM-Messung [km], MH: Mess-Hohe

Flachenbezeichnung BL | HL | BA | jNS |mLT| d- MH Institution/Person
PASAM
FORE-IM (Forellen- | BY | 851 | Buche | 1390 | 5,6 0,2 | Mess- B. Beudert (Nationalpark-
bach, Bay. Wald), turm Verwaltung) im Auftrag des
Integrated -monito- 51mi. |UBA (Fkz.35101012/01)
ring Flache (IM), Grund
UNECE-ICP-IM
ROTH (Rothaarge- NW | 675 | Fichte | 1400 | 5,0 10 | Messung | LUA Nordrhein-Westfalen
birge, Hilchenb.), 3,5m
Level II-Flache, 506, uber
UNECE-ICP.Forest/ Grund
EU-Level 11
SICK (Marl-Sicking- | NW | 75 | Buche | 750 | 9,0 8 Messung | LUA Nordrhein-Westfalen
miihle), Level II- 3,5m
Flache, 503, UNECE- uber
ICP.Forest/ EU-Level 11 Grund
STECH (Stechlinsee), | BB | 125 | Kiefer | 570 | 8,7 <l |Messung | UBA
Level II-Flache, 1204, 3 m iiber
UNECE-ICP.Forest/ Grund
EU-Level 11

An allen vier Vergleichsstandorten wurden Berechnungen nach dem AOT40- und dem MPOC-Kon-
zept, fiir die Standorte FORE-IM, ROTH und STECH zusétzlich Flussmodellierung zur stomatiren
Ozonaufnahme und Berechnungen zum Schwellenwert (AFst1.6) durchgefiihrt (siche Kap. 3.2).

Bei der statistischen Auswertung der Messdaten und der Berechnung der Bewertungskenngrof3en
(Konzentrationsverldufe, AOT40, MPOC-Modell, Flussmodellierung) im Rahmen der Studie wirkten
z. T. Dr. G.H.M. Krause und Dr. B. Kéllner (Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen in Essen), sowie
B. Beudert (Nationalpark Bayerischer Wald, Umweltbundesamt) mit.

2.3 Begleitende Ozonschadensdiagnose an Waldbidumen und
Waldbodenvegetation an den Untersuchungsstandorten

Aus verschiedenen Ozon-Begasungsversuchen in Klimakammern ist bekannt, dass erhdhte Ozon-
Konzentrationen u. a. zu Schadigungen der Belaubung fiihren konnen. Verschiedene Pflanzenarten
reagieren mit unterschiedlicher Sensibilitdt auf die Ozonbelastung.
Im Rahmen des europdischen Programms zur Uberwachung von Waldschéden von ICP Forests wird
seit 2001 ein mehrjihriges Pilotprojekt zur Kartierung von sichtbaren Ozonschidden an der Belaubung
von Waldvegetation durchgefiihrt, mit dem Ziel

* Aufschluss liber das Risiko der Ozonbelastung in europédischen Wéldern zu gewinnen,

* besonders sensible Strauch- und Baumarten zu identifizieren und

* die Kenntnisse iiber die Zusammenhéinge von Ozonbelastung und Schadenswirkung unter Frei-

landbedingungen zu erweitern
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Unter Federfiihrung der Arbeitgruppe ,,Ambient Air Quality*, hervorgehend aus dem ICP Forests,
wurden europaweit drei Validierungszentren fiir sichtbare Ozonschéden in Siid-, Mittel- und Nordeu-
ropa etabliert (CEAM, Spanien; WSL, Schweiz; Univ. of Copenhagen/FFRI, Danemark/Finnland).
Deren Aufgaben sind es, wissenschaftliche Untersuchungen zur Ozonschadensymptomatik voranzu-
treiben, Unterstiitzung und Expertisen zu moglichen Ozonschidden bereitzustellen (z. B. Fotodoku-
mentation, Servicetelefon, Liste sensitiver Arten, u. a.), an der Ausarbeitung eines geeigneten Metho-
denschliissels zur Kartierung von sichtbaren Ozonschidden mitzuwirken (vgl. UNECE 2004a), und
entsprechende Ausbildungskurse abzuhalten (EC-UNECE 2003, Sanz et al. 2005).

Die Diagnose von Ozonschidden durch Experten in den Landern basiert auf direkter okularer Beob-
achtung an der Belaubung nach einem binéren Entscheidungsschliissel unter Ausschluss biotischer
oder erndhrungskundlicher Schéden. Sie beinhaltet zusétzlich auch mikroskopische und histologische
Methoden und Verfahren sowie Farbetechniken (Innes et al. 2001). Im Rahmen der Testphase sollen
sichtbare Ozonschidden an Waldbdumen festgestellt werden. Dariiber hinaus dient die Testphase im
Rahmen des Level II-Programms auch dazu, eine aussagekréftige Diagnostik von Ozonschadens-
symptomen an Blattorganen der Waldbdume und Waldbodenvegetation zu entwickeln und europaweit
zu standardisieren und zu harmonisieren.

Entsprechend der Vorgaben (UNECE 2004a) zur Aufnahme von Ozonschdden an Altbdumen im ge-
schlossenen Waldbestand (Mature Tree Species, MTS) und an lichtexponierter Waldbodenvegetation
(Light Exposed Sample Sites, LESS) werden Erhebungen in unmittelbarer Ndhe von Level II-Stand-
orten, an denen auch Passivsammler (PASAM)-Messungen erfolgen, durchgefiihrt. Die Untersuchun-
gen an Altbdumen erfolgen ausschlieBlich an Level II-Standorten mit Buchen als Hauptbaumart be-
gleitend zur Probenahme fiir die turnusgeméf3e Blattanalyse. Zusétzlich wurden einmal jéhrlich im
Spatsommer, moglichst vor der Blattverfiarbung, die sonnenexponierte Waldbodenvegetation (Kraut-,
Strauch- und Baumarten) an den Waldrandern der Freilandmessstellen auf Ozonschiden untersucht.
Die Datenerhebung wurde von entsprechend geschultem Personal der mitwirkenden Institutionen
durchgefiihrt. Die Quantifizierung der Schiaden erfolgt nach den Vorgaben des Handbuches (UNECE
2004a).

Weil die Aufnahmemethodik bei der Ozonschadensdiagnostik im Verlauf der Testphase kontinuierlich
weiterentwickelt werden musste, konnen Ergebnisse im Rahmen dieses Berichtes auf Grund mangeln-
der Vergleichbarkeit der Befunde nicht berichtet werden. Dies bleibt einer gesonderten Bewertung an
anderer Stelle vorbehalten.
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3 Ozonbelastungen

3.1 Das Schadgas O;

3.1.1 Vorkommen

Das Spurengas Ozon (O3) kommt zum grofiten Teil (90 %) in der Stratosphére in einer Hohe zwischen
20 und 25 km iiber der Erdoberflache vor und hat dort aufgrund seiner UV-Strahlung absorbierenden
Eigenschaften fiir alle Lebewesen die lebenswichtige Funktion eines UV-,,Schutzfilters* (Hollemann
und Wiberg 1985). Das Ozon der Troposphire (Luftschicht bis 10 km iiber der Erdoberflache) ist na-
tirlichen und anthropogenen Ursprungs. Das troposphérische Ozon wird hauptséchlich durch anthro-
pogene Vorldufersubstanzen in Bodennéhe gebildet (Fabian 1992). Unter der Annahme eines vorin-
dustriellen ,,natiirlichen Sockelbetrages® von ca. 10 bis 20 ppb [O;] ist die Ozonkonzentration inner-
halb der letzten hundert Jahre um das zwei- bis vierfache gestiegen (Volz und Kley 1988) und liegt
heute in der Bundesrepublik Deutschland bei 20 bis 30 ppb. Troposphérisches Ozon gilt in den hoch-
industrialisierten Landern als einer der bedeutendsten Luftschadstoffe (Dollard et al. 1995, Taylor et
al. 1994). Daten von bundesweiten Messstationen des Umweltbundesamtes zeigen den aktuellen
Trend mit einer weiteren leichten Zunahme der Ozonbelastung (Abbildung 3.1).
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Abbildung 3.1: Zeitreihe der Jahresmittelwerte der Ozonkonzentration fiir Deutschland seit 1984 (Daten
nach UBA 2004)
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3.1.2 Entstehung von troposphirischem Ozon

Die Bildung bodennahen Ozons erfolgt durch photochemische Oxidation bei hoher Sonneneinstrah-
lung in Anwesenheit von Vorldufersubstanzen aus Stralenverkehr, Kraftwerken und industrieller Pro-
duktion (NOy Stickstoffoxide, NMVOC (non methane volatile organic compounds), CO Kohlenmo-
noxid, CHs Methan). Das Ozonbildungspotential von NO, und NMVOC:s ist ca. zehnmal so groB3 wie
von CO und hundertmal so gro3 wie von CH4 (UBA 2004). Nahezu die Hélfte der NO4-Emissionen
stammen aus dem Stralenverkehr, ca. die Hélfte der NMVOCs werden bei der Verwendung von L6-
semitteln v. a. in der Industrie freigesetzt, etwa ein Viertel entsteht im Stralenverkehr. Natiirliche
Stickstoffoxide- und Kohlenwasserstoffemittenten sind Gewitter und mikrobielle Umwandlungen,
bzw. die Ausscheidung fliichtiger Terpene und Isoprene durch Walder. Ein Ferntransport von Ozon
fiihrt daher zu hohen Konzentrationen besonders auch in industriefernen sog. ,,Reinluftgebieten
(Stockwell et al. 1997). Bodennahes Ozon ist mengenméBig die wichtigste Komponente der Photooxi-
dantien, auch wenn der Aussto3 der Vorldufersubstanzen in den letzten 10 Jahren stark riickldufig war
(rund 50 %; UBA 2004), ist zu bedenken, dass auf Grund der Luftzirkulation der Nordhemisphére
auch Emissionen aus Asien, insbesondere China, einen bedeutsamen Beitrag zur Ozonbildung leisten
konnen (vgl. CAFE, EU 2005).

3.1.3 Wirkung von Ozon

Ozon ist ein dulerst reaktives Gas mit einem hohen Oxidationspotential, welches anorganische und
organische Molekiile zerstoren kann. In hohen Konzentrationen ist es toxisch und wirkt als Zellgift
(Hollemann und Wiberg 1985). Entscheidend fiir die Wirkung von Ozon auf Pflanzen ist dessen Auf-
nahme iiber die Spaltdffnungen (Stomata) der Blétter (Kerstiens und Lendzian 1989). Der Transport
von Ozon in das Blattinnere erfolgt durch molekulare Diffusion, das Blattinnere gilt als perfekte
Senke. Der Ozonfluss in die Pflanze wird von der atmosphérischen Leitfdhigkeit und dem stomatéren
Widerstand bestimmt (Heath 1980, Guderian et al. 1985) und ist im Wesentlichen abhédngig von den
Umgebungsbedingungen (Wasserstatus, Wasserdampfdruck, Lufttemperatur, Wind, Strahlung; vgl.
Griinhage und Jager 1996). Ozon entfaltet seine phytotoxische Wirkung v. a. innerhalb des substoma-
tdren Raumes.

Nach dem Eindringen {iber die Stomata in die Interzellularen des Palisadenparenchyms und spéter des
Blattmesophylls schédigt Ozon und seine oxidierenden Zerfallsprodukte zunichst die Zellwénde und
Zellmembranen (Heath und Taylor 1997). Akute Schidigungen zeigen sich v. a. durch punktformige
Chlorosen und Nekrosen (Stipplings) in den Interkostalfeldern der Belaubung auf der Blattoberseite,
im weiteren Verlauf konnen grof3fldchige Nekrosen entstehen. Dies kann zu Stérungen der Atmungs-
und Photosyntheseprozesse bis hin zum vollstdndigen Zellkollaps fithren. Léngerfristige Schidigungen
konnen zu Funktionsstérungen fiihren (z. B. Photosyntheseleistung) und verfriihte Seneszenz verursa-
chen (Pell et al. 1997), was langfristig zu einem Riickgang der Biomasseproduktion (Ernteausfall)
fiihren kann.

3.1.4 Einfluss der Ozonbelastung auf Wilder

Eine Schidigung von Waldbestéinden durch langfristige chronische Belastung ist derzeit noch nicht
einschétzbar (Matyssek und Innes 1999). Der Kenntnisstand iiber die Ozonwirkung auf Bdume beruht
vorwiegend auf experimentellen Untersuchungen mit Jungbdumen unter kontrollierten Bedingungen
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(in Klimakammern und freilandnahen Expositionskammern z. B. Open Top Chambers OTC; Matys-
seek und Innes 1999; Skérby und Karlsson 1996). Unter Freilandbedingungen ist der Einfluss der an-
steigenden Ozonkonzentration auf Wélder bisher nur in vergleichsweise wenigen Studien untersucht
(Baumgarten et al. 2000, Wieser et al. 2003a, u. a.). Allerdings konnte in Kalifornien der Nachweis
erbracht werden, dass der Zusammenbruch von Bestdnden mit Ponderosa-Kiefern ganz wesentlich
durch Ozon pradisponiert war, die Kalamitit selbst allerdings durch den Befall von Borkenkafer her-
vorgerufen worden ist (Miller et al. 1998). Noch ist unklar, ob Waldbdume mit ihren langen Generati-
onsfolgen effektive Mechanismen zur Schadensvermeidung gegeniiber dem raschen Anstieg der
Ozonbelastung besitzen oder entwickeln konnen (Matyssek 1998; Miller und McBride 1999). Mit
unmittelbar durch die akute Ozonbelastung verursachten Bestandeszusammenbriichen ist derzeit nicht
zu rechnen. Anzeichen von Schidigungen an Waldbdumen mehren sich zwar, jedoch ist die Klarung
der Ursachen hierfiir nach wie vor nicht abgeschlossen und folglich sind auch chronische Schadens-
wirkungen noch nicht abschétzbar.

Lange Zeit stand wihrend der Waldschadensforschung die Fichte im Vordergrund, welche bisher als
eher ozontolerant erschien (Kiippers et al. 1993, Braun und Fliickiger 1994, Wieser 1997). Die Buche
hingegen wird als eher ozonempfindlich eingeschétzt (Pearson und Mansfield 1994) und wurde des-
halb zur Bestimmung der Schwellenwerte (Critical Levels) als Hauptbaumart herangezogen (Braun
und Fliickiger 1994, Emberson et al. 2000a). Nach neueren Erkenntnissen wird nun auch die Fichte als
ozon-sensitiv eingeschitzt.

Die Empfindlichkeit von verschiedenen Waldbdumen auf die Ozonbelastung wurde aufgrund einer
Analyse basierend auf experimentellen Zuwachsuntersuchungen zumeist an Jungpflanzen abgeschétzt
(Tabelle 3.1, UNECE 2004a). Die betreffenden Baumarten wurden in je zwei Sensitivitits-Kategorien
fiir Laub- und Nadelbdume eingeteilt.

Tabelle 3.1: Empfindlichkeits-Klassen fiir Baumarten basierend auf der Beeinflussung des Zuwachses
durch Ozon (UNECE 2004a)

ozon-sensitive Arten moderat ozon-sensitive Arten
Laubbdume Nadelbdume Laubbiume Nadelbdume
Fagus sylvatica Picea abies Quercus petrea Pinus halepensis
Betula pendula Pinus sylvestris Quercus robur

Die Datenbasis fiir moderat ozon-sensitive Nadelbaumarten ist noch nicht statistisch abgesichert. Die
Empfindlichkeits-Einteilung der Baumarten verdndert sich moglicherweise, wenn als Schadenskrite-
rium andere Effekte, z. B. sichtbare Belaubungsschiden o. 4. zugrunde gelegt werden. Es wird in Zu-
kunft noch notwendig sein, die Datenbasis zur Abschétzung der Empfindlichkeit von Waldbaumarten
auf Ozonbelastung auszubauen und um weitere dokumentierte Wirkungseffekte zu ergéinzen.

3.2 Bewertung des Risikos der Ozonbelastung von Waldbiumen
3.2.1 Das AOT-Konzept

Die UNECE hat zur Risikoeinschétzung der Ozonwirkung auf Pflanzen konzentrationsbasierte ,,Criti-
cal Levels for Ozone® eingefiihrt (CLe., concentration based Critical Level; UNECE 1988). Dem
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Konzept liegen experimentelle Untersuchungen iiber Dosis-Wirkungs-Beziehungen mit Jungbdumen
zugrunde, wobei beispielsweise der Biomasseverlust als Wirkungskriterium herangezogen wurde. Die
Pflanzen wurden dabei iiber unterschiedlich lange Zeitrdume mit verschiedenen Ozonkonzentrationen
zumeist in Open-Top Kammern begast. Anfang der Neunziger Jahre wurde in Europa von der UNECE
fiir Waldbdume der AOT40 Wert vorgeschlagen (AOT40 ,,accumulated ozone exposure over a thres-
hold of 40 ppb [O;]; Fuhrer und Achermann 1994, Kirenlampi und Skérby 1996). Die AOT40
Schwellenwerte traten an die Stelle von durchschnittlichen Immissionskonzentrationen, die bis dahin
noch in immissionsschutzrechtlichen Normen verankert waren. Bei dem AOT40-Konzept handelt es
sich um ein Modell, welches die Differenz der Stundenmittelwerte fiir Ozon gréBer 40 ppb [O;] (ent-
spricht ndherungsweise 80 ug m™ [Os]) wihrend der Vegetationsperiode) jeweils fiir Tageslichtstun-
den aufsummiert (<50 W m™ bzw. Tageszeit von 8:00 bis 20:00 Uhr). Das Konzept basiert auf der
Annahme, dass Ozonkonzentrationen bis zu 40 ppb [Os] keine Schadwirkung an Waldbdaumen in Eu-
ropa auslosen. Um davon abgeleitet die schadwirksame Ozondosis zu bestimmen, werden alle Ozon-
konzentrationen, die im Stundenmittel diesen Wert iiberschreiten, als Beurteilungsgrundlage herange-
zogen. Da Ozonmessungen im Wald in der Regel an Messstationen in Héhe von ca. 3 bis 4 m iiber
Grund bestimmt werden, miissen die Messwerte mit Hilfe geeigneter Modelle auf Kronendachhéhe
transformiert werden. Bei Uberschreitung des Critical Levels (AOT40) einer akkumulierten Ozondosis
von 5 ppm.h an der Blattoberfliche (entspricht niherungsweise 10.000 ug m™.h) geht das Modell von
einer ca. S-prozentigen Wachstumseinbusse bei sensitiven Laubbdumen (Birke, Buche) aus. Dieser
Wert ersetzt seit 2004 den bislang giiltigen Critical Level von 10 ppm.h (20.000 pg m™ h).

Das AOT40- Konzept ist nicht unumstritten. Unter Hinweis darauf, dass das derzeitige AOT40-Kon-
zept das Risiko von Ertragsverlusten an Waldbdumen in einigen Regionen Europas vermutlich iiber-
schitzt, empfiehlt die UNECE das Konzept durch den Einbezug aktueller Forschungsergebnisse zu
verbessern. Gleichwohl soll die Risikoabschétzung fiir europdische Waldbdume zumindest solange
beibehalten werden, bis Modelle fiir eine realistischere Bewertung des Ozonschadensrisiko fiir Wélder
unter Freilandbedingungen ausreichend validiert sind (UNECE 2003).

3.2.2. Das MPOC-Konzept

Als alternatives konzentrationsbasiertes Konzept fiir eine einfache Risikobewertung der Ozonbelas-
tung auf der Grundlage von Dosis-Wirkungs-Beziehungen wurde ein empirischer Bewertungsansatz
zur Einordnung maximal erlaubter Ozonkonzentrationen fiir Waldbdume entworfen (MPOC, maximal
permitted ozone concentration; Griinhage et al. 2001, Krause et al. 2003). Im Gegensatz zu anderen
Modellen, die eine Schwellenwertiiberschreitung mit einem quantitativen Risiko assoziieren, trifft die
,,MPOC-Bewertung* lediglich qualitative Aussagen iiber das relative Gefahrdungsrisiko eines Ozon-
belastungsbereiches auf Baume. Aus Literaturquellen wurden unterschiedlichste Auswirkungen der
Ozonbelastung auf Waldbaumarten recherchiert (sichtbare Schiaden, Wachstum, Ertrag, Photosynthese
bei unterschiedlichen Konzentrationen, Lang- und Kurzzeitwirkungen, u. a.), die jeweiligen Expo-
sitionsdaten zu einer Dosis-Wirkungs-Kurve zusammengefasst und der Vertrauensbereich (10 %)
berechnet (VDI 2310 Blatt 6 2002). Einbezogen wurden Experimente an europdischen Waldbaumarten
unter kontrollierten und freilandnahen Bedingungen, sowie Untersuchungen direkt im Waldbestand im
Zeitraum 1989-1999 (20 Experimente, 9 Arten, 50 Datenpunkte). Hierbei wird im Gegensatz zum
AQOT-Modell unterstellt, dass auch Konzentrationen unter 40 ppb [O;] biologisch wirksam sein kon-
nen. Aus der empirisch ermittelten Dosis-Wirkungs-Kurve lassen sich fiir unterschiedliche Exposi-
tionszeitraume maximale Immissionskonzentrationen fiir Ozon (MIK), oder sogenannte MPOC-In-
dexwerte ableiten.
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Das MPOC-Modell benutzt wie auch das AOT40-Modell Stundenmittelwerte (Stundenbasis), die fiir
die Blatt-/Nadeloberflache in der Krone eines Bestandes gelten. In Ermangelung eines mikrometeoro-
logischen Modells zur Abschétzung der Ozonkonzentration an der quasi-laminaren Grenzschicht in
Kronendachhdhe werden die Stundenmittelwerte mit einem empirisch abgeleiteten Transformations-
faktor von 1,1 multipliziert, um von der Messhohe (3-4 m) auf die Ozonkonzentration in Kronendach-
héhe (20 m) schlieBen zu kénnen (Krause et al. 2003).

Die Anwendung des MPOC-Konzepts ist gemall der VDI-Richtlinie mdglich (2310 Blatt 6 2002),
wenn kontinuierlich gemessene, stiindliche Ozonkonzentrationen vorliegen (VDI 2310 Blatt 6 2002).
Nach Krause et al. 2003 konnen auch Ozon-PASAM-Messungen an Waldstandorten flir eine Bestim-
mung der MPOC-Werte verwendet werden. Im Technical Report 2005 von ICP Forests (UNECE
2005b) wird spezifiziert, dass die zu erwartende Unterschitzung bei Verwendung von PASAM um so
kleiner ist, je kiirzer die Expositionszeit der PASAM ist (z. B. zweiwochig). Die Verwendung von
Passivsammlerwerten zur Bestimmung von MPOC-Indexwerten ist bisher nicht in einer VDI-Richtli-
nie festgelegt.

Die relative Risikobewertung fiir einen Bestand erfolgt durch den Vergleich von iiber definierte Zeit-
rdume aggregierten Stundenmittelwerten mit der Dosis-Wirkungskurve (Tabelle 3.2), welche aus den
genannten empirischen Studien abgeleitet wurde (Griinhage et al. 2001). Die maximal erlaubten
Ozonkonzentrationen (MPOC) fiir ,,weitgehenden Schutz* sind die errechneten Werte fiir die Dosis-
Wirkungs-Kurve, der Vertrauensbereich von £10 % beschreibt die untere und obere Vertrauensgrenze
(gelber Bereich), bei dessen Unterschreitung ist eine Gefahrdung der Pflanzen unwahrscheinlich
(griiner Bereich), bei Uberschreitung ist dauerhafte Schidigung wahrscheinlich (roter Bereich). Bei
»maximal moglichem Schutz®, definiert nach dem MPOC-Konzept, sind direkte Effekte auf Pflanzen
nach derzeitigem Wissensstand unwahrscheinlich — eine Gefahrdung der entsprechenden Vegetation
ist demnach weitestgehend ausgeschlossen.

Bei der Beurteilung ,,weitgehender Schutz* ist eine Reaktion auf die Ozoneinwirkung moglich (z. B.
sichtbare Schiden, Beeintrichtigung von Wachstum, Ertrag, Photosynthese, Biodiversitit u. a.), ohne
dass nachhaltige Wirkungen zu erwarten sind.

Bei der Risiko-Kategorie ,,dauerhafte Schiaden* sind direkte Effekte durch Ozon auf Pflanzen, wahr-
scheinlich, wobei Schidigungen einzelner Pflanzen zu erwarten sind (Photosynthese, Wachstum, Re-
produktion), was wiederum ein Risiko filir Struktur und Funktionen des jeweiligen Vegetationstyps
(Artenzusammensetzung, genetische Variabilitdt, Nahrstoffhaushalt) darstellen kann (Griinhage et al.
2001).

Zur Berechnung der maximal erlaubten Ozonkonzentration (MPOC) am Kronendach werden alle
Stundenmittelwerte (bei kontinuierlichen Messdaten) bzw. alle 2-Wochen- oder 4-Wochenmittelwerte
der Ozonkonzentration (bei PASAM-Daten) wahrend einer Vegetationsperiode (April bis September)
in absteigender Reihenfolge sortiert und daraus Mittelwerte (Indexwerte) {iber verschiedene Zeitrdume
gebildet (z. B. 8 und 24 Stunden; 7, 30 und 90 Tage, 0.4.) bis hin zur gesamten Vegetationsperiode
(180 Tage von April bis September). Die Reihung der Messzeitintervalle nach Maximalwerten ent-
spricht einer ,,worst-case‘-Belastungssituation, da bei dieser Betrachtung jeweils die ungiinstigste
Aufeinanderfolge der jeweiligen hochsten Stundenmittelwerten zugrunde gelegt wird (VDI 2310 Blatt
6 2002). Diese Ableitung von MPOC-Indexwerten aus so aggregierten Stundenmittelwerten ermog-
licht eine konservative Risikoabschétzung insbesondere zeitlich begrenzter Ozonepisoden (VDI 2310
Blatt 6 2002).

Die Anwendung des MPOC-Konzepts als zusétzlichen qualitativen Bewertungsmafstab zur Risikoab-
schitzung der Ozonbelastung fiir Waldbdume auf lokaler Ebene wird zunéchst auf nationaler Ebene
empfohlen, weitere aktuelle Untersuchungen (von 1999 an) auch mit mediterranen Baumarten sollten
demnéchst zur Weiterentwicklung des Konzepts einbezogen werden (UNECE 2004). Das MPOC-
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Konzept wurde 2001 als VDI-Richtlinie ,,Maximale Immissionswerte zum Schutz der Vegetation*
(VDI 2310 Blatt 6) veroftentlicht (Tabelle 3.2). Die Richtlinie wird 2006 {iberarbeitet. (Krause, pers.
Mitteilungen 2006).

Tabelle 3.2: Maximal erlaubte Ozonkonzentrationen (MPOC) am Kronendach zum Schutz européischer

Laub- und Nadelbaumarten (Griinhage et al. 2001; VDI 2310 Blatt 6, 2002); die Umrechnung
von nl 1" (ppb) in pg m™ [O5] erfolgte niherungsweise mit dem Faktor 2

Exposition | MPOC (pg m™) an der Pflanzenoberfliche

(April bis maximal moglicher weitgehender Schutz dauerhafte Schaden
September) | Schutz

8h 328

24 h 260

7 Tage 172

30 Tage 126

90 Tage 100

Apr. bis Sep. 86

3.2.3 Das ,,Fluss-Konzept*: die stomatire Ozonaufnahme (AFst)

Entscheidend fiir die Ozonwirkung in der Pflanze sind nicht nur Spitzenkonzentrationen oder die ex-
tern auftretende Ozondosis, sondern insbesondere die interne Aufnahme des Schadgases in die Pflanze
iiber die Spaltoffnungen (Cape 1998). Die Menge an Ozon, welche pro Zeit- und Flacheneinheit ins
Blattinnere aufgenommen wird, ist letztendlich ausschlaggebend fiir die Wirkungsauspriagung (Blatt-
schiden, Habitusverinderungen, Biomasse etc.). Die UNECE stellt daher Uberlegungen an, das AOT-
Modell, welches die Ozonwirkung iiber die externe Ozonkonzentration und die Einwirkungszeit ab-
leitet, durch ein Modell, das die flussbasierte stomatire Ozonaufnahme (AFst) beschreibt, zu ersetzen.
Hierbei wird der Ozonfluss berechnet und die tatséchliche Ozonaufnahme in die Pflanze iiber defi-
nierte Zeitrdume beriicksichtigt (UNECE 2004).

Die Bestimmung des Critical Levels fiir die flussbasierte Ozonaufnahme iiber die Stomata (CLey, flux
based Critical Level) fiir Waldbdume bezieht sich auf die sonnenexponierte Belaubung (projizierte
Blattflache, PLA) in der obersten Baumkrone und beriicksichtigt u. a. den Einfluss der Lufttemperatur,
des Wasserdampfdruckdefizits, der Einstrahlung, des Bodenwasserpotentials, der Ozonkonzentration
und der Phénologie des Waldbestandes bei Tageslicht.

Die Berechnung der flussbasierten Ozonaufnahme iiber die Stomata mittels verschiedener Algorith-
men ist sehr komplex. So werden Informationen zu zahlreichen Parametern notwendig, wie u. a.
stiindliche Ozonkonzentrationen, Dauer der Vegetationsperiode, stiindliche Werte der stomatéren Leit-
fahigkeit (siche z. B. Emberson et al. 2000b). Der stomatire Ozonfluss wird ab einem angenommenen
Wirkungsschwellenwert fiir die Entgiftungskapazitit von Waldbiumen von derzeit 1,6 nmol m? PLA
s fiir eine bestimmte Zeit bei Tageslichtstunden akkumuliert (AF1.6, accumulated stomatal flux
above a flux threshold of 1,6 nmol m”PLA s'l). Uberschreitet der ermittelte AF1.6 den CLe; fiir
Waldbiume von 4 mmol m™ PLA innerhalb einer Vegetationsperiode, wird von einer 5 %-igen
Wachstumseinbulle ausgegangen. Diese Annahme basiert weitgehend auf derselben Datengrundlage
experimenteller Befunde wie fiir die Dosis-Wirkungs-Beziehung des konzentrationsbasierten Critical
Level-Konzepts (AOT40). Derzeit besteht die Schwierigkeit, diese Modellannahmen zu validieren.
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Der vorgegebene flussbasierte Critical Level fiir Waldbdume ist noch als provisorischer Richtwert
anzusehen, bis ausreichende Ergebnisse aus Freilanduntersuchungen vorliegen. In Zukunft miissen
eine umfangreiche Datenbasis aufgebaut und entsprechende Modelle getestet werden (UNECE 2004).
Die Hauptprobleme fiir die Etablierung eines Critical Levels (auf der Basis Level II) fiir ganze Wald-
besténde sind die Bewertung der Ozonwirkung an adulten Bdumen im Freiland-Bestand (UNECE
2003) sowie der Aufwand fiir die Bereitstellung des notigen Datenmaterials fiir die Flussmodellierung.

3.2.4 Schwellen- und Richtwerte fiir Ozon

In Umweltrecht und Fachkreisen sind aktuell, angepasst an den derzeitigen wissenschaftlichen Kennt-
nisstand, Richt- bzw. Schwellenwerte fiir Ozon festgelegt (Tabelle 3.3). EU-weit gelten (seit

Sep. 2003) unterschiedliche Standards zum Schutz von Menschen und Vegetation (z. B. EU, WHO,
VDI (MIK), MAK, UNECE). Konkrete Rechtsnormen finden sich in der EU-Richtlinie 2002/3/EG.
Dort werden Alarm- und Informationsschwellen sowie langfristige Ziele und Zielwerte fiir die
Ozonkonzentration in der Luft festgelegt (Tabelle 3.3). Mit der 33. BImSchV wurden die EU-
Richtlinie 2002/3/EG iiber den Ozongehalt der Luft vom 12. Februar 2002 (16st die bisher geltende
Richtlinie 92/72/EWG ab (EU 2002)) sowie die EU-Richtlinie 2001/81/EG vom 23. Oktober 2001
(sog. NEC Richtlinie, siehe im folgenden) iiber die Einhaltung nationaler Emissionshdchstmengen
bestimmter Luftschadstoffe des Europdischen Parlaments und des Rates in deutsches Recht umgesetzt
(BImSchV 2004). Die UNECE schlégt aktuell zum Schutz von Waldbdaumen die Einhaltung eines
konzentrationsbasierten Critical Levels bzw. eines noch provisorischen flussbasierten Critical Levels
vor, bei dessen Uberschreitung nach aktuellem Kenntnisstand mit negativen Auswirkungen fiir sensi-
tive Vegetation auszugehen ist (UNECE 2004).

Zu den langfristigen Mallnahmen gehoren die Bestrebungen der EU und der UNECE zur Festlegung
von nationalen Emissionshochstmengen fiir Stickstoffoxide und Ozonvorldufersubstanzen (NMVOC),
sowie fiir Schwefeldioxid und Ammoniak. Ziel ist es, eine Gesamtstrategie gegen die Bildung
bodennahen Ozons und die Bodenversauerung zu etablieren. Das Multieffektprotokoll der UNECE
Convention of Long Range Transboundary Air Pollution (UNECE 1999) und die NEC-Richtlinie
(Richtlinie 2001/81/EG, National Emission Ceiling, NEC 2001) der EU haben als zentrale Regelungen
die Begrenzung der nationalen Emissionsfrachten festgelegt.

Die Bundesregierung hat ein ,,Nationales Programm zur Einhaltung von Hochstmengen fiir bestimmte
Luftschadstoffe” nach der NEC-Richtlinie mit weiteren Malnahmen zur Verminderung der Luftschad-
stoffe vorgelegt. Die Richtlinie verlangt eine Reduktion von Stickstoffoxiden und NMVOC um 30 %
bis 2010, um den kritischen Belastungsgrenzen fiir bodennahes Ozon in Europa niher zu kommen.
Durch die Einhaltung der nationalen Emissionshochstmengen soll die gesundheitsbezogene Exposition
hinsichtlich bodennahen Ozons gegeniiber 1990 um zwei Drittel reduziert werden, die Ozonbelastung
der Pflanzen soll um ein Drittel zuriickgehen, und die durch Versauerung belastete Okosystemfliche
soll halbiert werden (vgl. UBA 2004). Eine Verringerung der Emission von Vorldufersubstanzen (be-
zogen auf 2000) fiir Europa von etwa 50 % ist notwendig, um Gesundheitsgefahren ausschlieBen zu
konnen.
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Tabelle 3.3: Richtwerte fiir Ozon in der Luft. Critical Level (CLe,) fiir Waldbiume (UNECE 2004,
Richtlinien 80/779/EWG, 85/203/EWG, 92/72/EWG); provisorischer Grenzwert der UNECE fiir
CLer (UNECE 2004); 33. BImSchV (BImSchV 2004) bzw. geltende EU-Richtlinien (Richtlinie
2002/3/EQ) fiir Informations-Alarm-, Ziel- und Langfristzielwerte fiir Mensch und Vegetation; die
Umrechnung von nl I' (ppb) in pg m™ erfolgte niherungsweise mit dem Faktor 2. CLe,:
konzentrationsbasierte Critical Levels; CLe;: flussbasierte Critical Levels, AOT40: accumulated
ozone exposure over a threshold of 40 nl I [Os], AF1.6. accumulated stomatal flux above a flux
threshold of 1,6 mmol m?PLA s, PLA: projected leaf area

Bezeichnung Mittelungszeitraum | Schwellenwert
Critical Level (Quelle: UNECE 2004)
Critical Level (CLe.) zum AQOT40, seit 30.09.2003:

Schutz der Waldbdume

berechnet aus 1-Stunden-
Mittelwerten von April bis
September, Vegetations-
periode; Tageslichtstunden
[<50 W m™]

5 ppm.h oder pl 1" .h
entspr. 10000 pg m™.h,
vorher:

10 ppm.h oder pl 1" .h
entspr. 20000 pg m™.h

Provisorischer Critical Level
(CLes provisorisch ) zum
Schutz der Waldbdume am
Bsp. Birke, Buche

AF41.6;
Vegetationszeit

4 mmol m?PLA

Informations/Alarmschwellen

(Quelle: 33. BImSchV (2004) bzw. EU-Richtlinie 2002/3/EG)

Informationsschwelle (=
Gefahr fiir die menschliche
Gesundheit bei kurzfristiger
Exposition und empfindliche
Gruppen)

1-Stunden-Mittelwert

180 pg m™

Alarmschwelle (= Gefahr
fir die menschliche Gesund-
heit)

1-Stunden-Mittelwert

240 pg m” (wihrend drei aufeinanderfol-
gender Stunden zu messen oder vorherzu-
sagen)

Zielwert

Zielwert fir 2010

Zielwert fir den Schutz der
menschlichen Gesundheit

Hochster 8-Stunden-Mit-
telwert eines Tages

120 pg m™, darf an hochstens 25 Tagen
pro Kalenderjahr iiberschritten werden,
gemittelt {iber 3 Jahre

Zielwert fir den Schutz der
Vegetation

AOT40, berechnet aus 1-
Stunden-Mittelwerten von
Mai bis Juli

18.000 pg m™.h, gemittelt iiber 5 Jahre

Langfristziel
Langfristiges Ziel flir den Hochster 8-Stunden-Mit-
Schutz menschlicher Ge- telwert eines Tages pro 120 pg m™
sundheit Jahr
Langfristiges Ziel fiir den AOT40, berechnet aus 1-
Schutz der Vegetation Stunden-Mittelwerten von |6.000 pg m>.h

Mai bis Juli

In Deutschland sind die Ozon-Spitzenkonzentrationen im Zeitraum 1990 bis 2002 im Wesentlichen

aufgrund einer Reduktion der Vorldufersubstanzen tendenziell zurlickgegangen, im Jahr 2003 kam es

jedoch aufgrund besonderer meteorologischer Bedingungen wieder zu sehr hohen Ozonkonzentration.

Allerdings werden die mittleren Konzentrationen, wahrscheinlich bedingt durch den wachsenden An-

teil des nordhemisphirischen ,,Hintergrund-Ozons*, in den kommenden Jahren nahezu unveréndert
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bleiben. Die festgelegten langfristigen Ziele zur Minderung der Ozonkonzentrationen werden in den
kommenden Jahren deshalb wohl nicht erreicht (UBA 2004).

33 Messergebnisse — Ozon

3.3.1 Mittlere Ozonkonzentrationen aus Passivsammler-Messungen

In der Studie wurden bundesweit an 56 Level II-Standorten (Kap. 1.1, 1.2, 2.1, Tabelle 2.2, Abbildung
2.1) Ozonkonzentrationen mit Passivsammlern (PASAM) gemessen. Der Jahresgang der mittleren
monatlichen Ozonkonzentrationen zeigt meist einen typischen Verlauf. Die Ozonkonzentrationen
steigen in den Frithjahrsmonaten an, die hochsten Konzentrationen werden wéhrend der Vegetations-
periode meist in den Sommermonaten Juni bis August gemessen, anschlieBend sinken die Konzentra-
tionen mit Tiefstwerten in den Wintermonaten wieder ab. Abhingig von den jeweiligen Standortvor-
aussetzungen (v. a. Hohenlage) und den meteorologischen Verhiltnissen (Temperatur, Einstrahlung,
Trockenheit) kann dieser Verlauf variieren. Die Spannbreite moglicher Ozonkonzentrationen fiir die
untersuchten Fliachen in den beiden Untersuchungsjahren 2002 und 2003 ist in Abbildung 3.2 und
Abbildung 3.3 dargestellt. Es wird deutlich, dass wahrend der Untersuchungsjahre zum einen die
Flachencharakteristika entscheidend fiir die Hohe der Ozonbelastung sind, zum anderen aber die Wit-
terungsverhéltnisse einen wesentlichen Beitrag leisten.

120 -

Ozonkonzentration [ug m'3]

1‘2‘3‘4‘5‘6‘7‘8‘9‘10‘11‘12
2003

1‘2‘3‘4‘5‘6‘7‘8‘9‘10‘11‘12
2002

Abbildung 3.2: Jahresgang der mittleren monatlichen Ozonkonzentrationen aus Passivsammlermessun-
gen fiir alle untersuchten Level II-Standorte (diinne bunte Linien) in den Jahren 2002
und 2003; dicke schwarze durchgezogene Linie: Flichenmittel
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Abbildung 3.3: Maxima/Minima, Mittelwerte, Standardabweichung der mittleren monatlichen Ozonkon-
zentrationen aus Passivsammlermessungen fiir alle untersuchten Level II-Standorte in
den Jahren 2002 und 2003 im Jahresgang; beispielhafte Darstellung fiir Flichen in ver-
schiedenen Hohenlagen (75 m ii. NN (503), 425 m ii. NN (1606), 1475 m ii. NN (904)

Der Jahresgang der Ozonkonzentration ist beispielhaft fiir Standorte in niedriger, mittlerer und Hoch-
Lage (Flache 503 (Ei): 75, 1606 (Bu): 425, 1606 (L&): 1475 m ii. NN) dargestellt (Abbildung 3.3). Die
Standorte in niedriger und mittlerer Lage zeigen einen deutlichen Jahresgang mit relativ hohen Ozon-
konzentrationen wihrend der Vegetationsperiode und deutlich absinkenden Ozonkonzentrationen in
den Wintermonaten; an dem Alpen-Standort in montaner bis subalpiner Hohenlage weisen die hohen
Ozonkonzentrationen einen weniger ausgepragten Jahresgang mit nur geringfiigig absinkenden Ozon-
konzentrationen in den Wintermonaten auf.

Im Untersuchungsjahr 2002 waren die Jahres- und die Vegetationsperiodenmittelwerte der Ozonkon-
zentration auf allen Flachen niedriger als 2003 (Abbildung 3.4). Die hochsten Jahresmittelwerte betru-
gen 72 pg m™ [O;] in 2002 (Fliche 916) und 88 pg m™ [O;] in 2003 (Fliche 1605), die hochsten Ve-
getationsperiodenmittelwerte lagen 2002 bei 89 ug m™ [Os] (Fliche 1605) und 2003 bei 102 pg m™
[Os] (Flache 1605).

Die Maxima der Monatsmittelwerte der Ozonkonzentration wurden auf fast allen Fldchen wahrend der
Vegetationsperiode (April bis September) gemessen (Abbildung 3.5, Abbildung 3.6). Die hchsten
Werte wurden 2002 in den Monaten Juni, Juli und August (97, 90, 97 pg m™ [Os]), 2003 in den Mo-
naten April, Juni/Juli und August (104, 113/113, 120 pg m™ [O5]) ermittelt (Monatswerte siche An-
hang A).
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Abbildung 3.4: Jahres- und Vegetationsperiodenmittelwerte der Ozonkonzentrationen (aus PASAM) auf
den Untersuchungsflichen in den Jahren 2002 und 2003
unterschiedliche Messperioden auf folgenden Messflachen: 101: 2002 _1-6; 601-606: 2002_4-
11,2003 4-10; 801-809: 2002 7-12, 2003 1-6; 901-922: 2002 _5-12

120

100 -

Ozonkonzentration [ug m'3]

-
2T WWWWWWATANTNATNIDIDDAINNNDOOOPOROOOOOOOW__A3adladldl a3l a3l a3 a3 a3
OO0 O0O0O00O00O00O0O0O0COCO0O0O0O0O0OO0O0O0O0O0O0O0O0O0OOO =232 N2NNNNNNMNNWWEAERBREBRDEARNAIIO OO D
S22 WUONONWRARION_WRAOOONNOO_2NUIOOO0O-=2ROPROIONOOOOOO0O0OO0OO0O0000O0O0O0O0O0OOO
S AN WROONW_NWAROO 2010 N 0O

Flachennummer

Abbildung 3.5: Vegetationsperiodenmittelwerte, Standardabweichung und Monatsmaxima der
Ozonkonzentration (aus PASAM) auf den Untersuchungsfliichen im Jahr 2002
*: unterschiedliche Messperioden: 101: 1-6; 801-809: 7-12
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Abbildung 3.6: Vegetationsperiodenmittelwerte, Standardabweichung und Monatsmaxima der
Ozonkonzentration (aus PASAM) auf den Untersuchungsfliichen im Jahr 2003
*: unterschiedliche Messperioden: 801-809: 1-6

Die Ozonkonzentrationen korrelieren deutlich mit den Hohenlagen. Im Jahr 2003 werden die hochsten
Monatsmittelwerte der Ozonkonzentrationen ab einer Hohenlage von ca. 500 m {i. NN gemessen. Die
Standorte mit den hdchsten mittleren Konzentrationen liegen vornehmlich in Mittelgebirgs— und
Hochlagen (Abbildung 3.7). Dort wurden im Jahr 2002 mittlere Konzentrationen wihrend der
Vegetationszeit von ca. 70-90 pg m™ [O;], im Jahr 2003 von ca. 90-100 pg m™ [O;] ermittelt. Die
hochsten Konzentrationen in beiden Jahren wurden in Thiiringen auf Fldche 1605 in einer Hohe von
825 m ii. NN (trotz hohen Niederschlagseintrigen und relativ niedrigen mittleren Temperaturen)
gemessen (vgl. Tabelle 2.1). Weiterhin hohe Werte fanden sich auf Untersuchungsflédchen in
Hohenlagen von 775 bis 1475 m ii. NN (Fliche 1402 2002: ca. 70-80, 2003: ca. 90-100 pg m™ [Os]).
Jedoch zeigten auch tiefer gelegene Flachen bis ca. 400 m ii. NN hohe mittlere Ozonkonzentrationen
wihrend der Vegetationszeit (2002: 70-80, 2003: 96-95 pg m™ [O5]).
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Abbildung 3.7: Vegetationsperiodenmittelwerte der Ozonkonzentration auf den Untersuchungsflichen
geordnet nach der Hohenlage ii. NN fiir die Jahre 2002 und 2003
*: unterschiedliche Messperioden: 101: 2002 _1-6; 801-809: 2002 _7-12, 2003 1-6

In der Abbildung 3.8 sind die Ozonbelastungen (aus PASAM) in den Sommermonaten der Jahre 2002
und 2003 fiir die bundesweiten Untersuchungsflichen geographisch abgebildet. Zunichst wird eine
Zunahme der Belastung im Nord-Siid-Gefille deutlich. Auf einem Viertel der untersuchten Standorte
wurden wihrend des Untersuchungszeitraumes Ozonkonzentrationen zwischen 50 und 70 pg m™ [Os]
gemessen, iiber 40 % der Standorte sind Ozonbelastungen zwischen 70 und 90 pg m™ [O3] und 32 %
sind Belastungen iiber 90 pg m™ [Os] ausgesetzt. Relativ hohe Ozonbelastungen zwischen 70 und

90 pg m™ [O;] fanden sich auch im weiteren Umkreis (ca. 100 km) von Ballungsrdumen und
Industriegebieten (z. B. entlang des Rheinischen Schiefergebirges in Nordrhein-Westfalen).
Ozonbelastungen iiber 90 ug m™ [Os] wurden vorwiegend emittentenfern in Thiiringen, Sachsen,
Bayern und Baden-Wiirttemberg ermittelt. Betroffen sind hauptsichlich mittlere bis hohe Lagen
grofitenteils in emittentenfernen Reinluftgebieten (Harz, Thiiringer Wald, Erzgebirge, Frankenwald,
Fichtelgebirge, Schwarzwald, Bayerische Alpen).
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Abbildung 3.8: Ozonbelastungen in den Jahren 2002 und 2003 fiir die Untersuchungsfliichen (Mittelwerte Sommermonate Juni-August aus PASAM)
Bereiche der Ozonkonzentration <50, 50-70, 70-90, >90 ug m-3, (Nummerierung: Level II-Waldstandorte; FORE-IM: Integrated Monitoring

Fléache, Forellenbachtal, Nationalpark Bayer.Wald), Flachen 801-809: z. T. unvollstdndig Messperiode
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Die wihrend der Studie mittels Passivsammlern an 56 Waldstandorten i. d. R. weit abseits von Sied-
lungs- und Verkehrsachsen gemessenen Jahresmittelwerte der Ozonkonzentration iiberschreiten die
bundesweit an den lufthygienischen Messnetzen der Lander ermittelten Werte (300 Messstellen, Daten
aus UBA 2003) um 9 (Jahr 2002) bzw. 13 % (2003) (siche Abbildung 3.1). In den Ergebnissen spie-
gelt sich die Tatsache wider, dass in den lufthygienischen Messnetzen bevorzugt die Ozonbelastung in
den urbanen Ballungsrdumen erfasst wird. In den ldngeren Zeitreihen der Luftiiberwachung fiir
Deutschland (UBA) wird im Jahr 2003 mit 53 pg m™ [Os] der hochste Jahresmittelwert seit 1984
gemessen, der Wert von 2002 stellt mit 46 pg m™ [Os] noch immer den dritthchsten Wert in diesem
Zeitraum dar (UBA 2004). Das Umweltbundesamt berichtete fiir das Jahr 2003 von zahlreichen Uber-
schreitungen von Ozonschwellenwerten (UBA 2003) und macht die sehr giinstigen meteorologischen
Bedingungen fiir die Ozonbildung und —anreicherung im Sommer (v. a. August) dieses Jahres verant-
wortlich (UBA 2003).

34 Vergleichende Bewertung von Passivsammler- und kontinuierlichen
Ozonmessungen an vier ausgewihlten Messstationen

Fiir vier ausgewahlte Waldstandorte (Kap. 2.2.2, Tabelle 2.4) in Nordrhein-Westfalen (Station: ROTH
(506), SICK (503)), Brandenburg (Station: STECH (1204)) und Bayern (Station: Forellenbach, In-
tegrated Monitoring, FORE-IM, Bay. Wald) stehen in der Ndhe der Ozon-Passivsammlermessungen
gleichzeitig auch kontinuierliche Aufzeichnungen der Ozonkonzentration zur Verfiigung. Dies bietet
die Méglichkeit, das Ozonregime an diesen Standorten anhand der kontinuierlich und zeitlich hoher
aufgelosten Ozonkonzentrationen im Jahresverlauf nédher zu charakterisieren (Halbstunden- bzw.
Stundenwerte) sowie das Risiko der Ozonbelastung nach verschiedenen Verfahren zu beurteilen. Die
Resultate aus den Konzepten AOT40, MPOC sowie der flussbasierte stomatiren Ozonaufnahme
(,,EMEP-Modell* fiir lokale Anwendung parametrisiert) werden verglichen. Auflerdem wird die po-
tentielle Nutzbarkeit von PASAM-Messungen im MPOC-Konzept durch einen Vergleich mit den Er-
gebnisse aus kontinuierlich erhobenen Messwerten erortert.

3.4.1 Vergleich von PASAM-Messdaten mit Ergebnissen kontinuierlich
registrierender Messgerite am Beispiel-Standort des Integrated
Monitoring: Forellenbach im Bay. Wald (FORE-IM)

Der Verlauf der Ozonkonzentrationen (Stunden-, Tagesmittelwerte, Maxima) an der Messstation Fo-
rellenbach (FORE-IM) im Bay. Wald (807 m ii. NN; Messturm 50 m Hohe {iber Grund) ist beispiel-
haft fiir das Jahr 2004 dargestellt (Abbildung 3.9). Der Mittelwert fiir die Vegetationsperiode (April
bis September) betrigt 74 pg m™ [Os]. Der hochste Monatsmittelwert wurde mit 99 pg m™ [O5] im
August ermittelt. Tagesmittelwerte in den Monaten April, Juni, Juli, August und September liegen
haufig um 100 pg m™ [O;] mit Tagesmaxima von 130-140 ug m™ Anfang August.

In denselben Monaten wurden Ozonspitzenwerte iiber 120 pg m™ [Os] gemessen, mit einem Maxi-
mum von 175 pg m™ [O3] im September.
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Abbildung 3.9: Verlauf der Ozonkonzentrationen (Stunden-, Tagesmittelwerte, Maxima) und monatlich

integrierte PASAM-Daten an der Messstation Forellenbach (FORE-IM) im Bay. Wald
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Abbildung 3.10: Korrelation von monatlich integrierten PASAM-Ozonkonzentrationen mit zeitgleichen
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Die Korrelation der jeweils in 4-wochiger Exposition ermittelten PASAM-Ergebnisse mit den zeit-
gleichen Mittelwerten aus kontinuierlichen Messungen der Ozonkonzentration zeigt ein sehr hohes
Bestimmtheitsmall R? von 0,955 (Abbildung 3.10). Die PASAM-Ergebnisse sind somit mit
kontinuierlichen Messungen auf Monatsbasis gut vergleichbar.

Im Anhang B sind weitere Jahresverldufe der Ozonkonzentration 2002 und 2003 und Korrelationen
der PASAM-Werte mit den kontinuierlich gemessenen Ozonkonzentrationen fiir die Messstationen
SICK, ROTH, STECH dargestellt.

3.4.2 Bewertung nach AOT40

An den drei ausgewihlten Messstationen mit kontinuierlicher Aufzeichnung der Ozonkonzentration
ROTH (NW), STECH (BB) und FORE-IM (BY) wurde die Ozondosis basierend auf dem AOT40-
Konzept bestimmt (Abbildung 3.11). Die Berechnungen erfolgten jeweils fiir den Zeitraum 8:00 bis
20:00 Uhr und entsprechend der standortlichen Phénologie fiir die Station FORE-IM im Bayerischen
Wald wihrend der Vegetationsperiode von Mai bis September bzw. fiir die Stationen ROTH und
STECH von April bis September. Die Messdaten wurden aufgrund unterschiedlicher Messhohen auf
die mittlere Bestandeshdhe transformiert (Kap 3.2.1).

In Abbildung 3.11 ist der akkumulierende AOT40-Verlauf an den Messstationen FORE-IM, ROTH
und STECH vergleichend fiir den Zeitraum Mai bis September fiir das Jahr 2003 dargestellt (FORE-
IM: Vegetationsperiode Mai bis September). Der akkumulierende AOT40 verlief bei den Messstatio-
nen FORE-IM und STECH bis Mitte August relativ dhnlich, ab Mitte August stieg der AOT40 an der
Station FORE-IM bis zum Ende der Vegetationsperiode deutlich gegeniiber STECH an (FORE-IM:
23.999 ppb.h, STECH: 22.153 ppb.h). Der AOT40 an der Messstation ROTH war niedriger als an den
anderen beiden Stationen, von Anfang bis Mitte August zeigte sich dort ein starker Anstieg des
AQT40, der sich bis Ende der Vegetationsperiode auf einen Wert von 18.816 ppb.h summierte.
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Abbildung 3.11: AOT40 Verlauf [ppb.h] an den ausgewihlten Messstationen im Vergleich wihrend des
Zeitraumes Mai bis September fiir das Jahr 2003 berechnet fiir mittlere Bestandeshéhe
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Abbildung 3.12: Ozondosis basierend auf AOT40 [ppb.h] an den ausgewihlten Messstationen wihrend
einer Vegetationsperiode (fiir FORE-IM (2001, 2002, 2003): Mai bis September, fiir
ROTH (2002, 2003) und STECH (2003): April bis September) berechnet fiir mittlere Be-
standeshdhe; fette, durchgezogene Linie: Critical Level (CLe,) fiir Waldbidume nach
AOT40: 5.000 ppb.h; Siulenbeschriftung: Zeitpunkt der Uberschreitung des Critical Le-
vel (CLe, von 5.000 ppb.h)

Der Critical Level (CLe,) fiir Waldbdume nach AOT40 (5.000 ppb.h) wurde an den untersuchten Sta-
tionen ROTH (NW), STECH (BB) und FORE-IM (BY) z. T. deutlich iiberschritten. Auch der bishe-
rige CLec (10.000 ppb.h) wurde erreicht bzw. klar tiberschritten (Abbildung 3.12). Der Zeitpunkt der
Uberschreitung des Critical Level (CLe,) fiir Waldbdume (5.000 ppb.h) erfolgte jeweils relativ friih in
der Vegetationsperiode: im Jahr 2003 an den Stationen ROTH und STECH Mitte/Ende Mai und an der
Station FORE-IM Anfang Juni. Zu Beginn der Vegetationsperiode wiahrend der Ausbildung der neuen
Belaubung kann sich die hohe Ozonbelastung zusammen mit der meist einhergehenden hohen
Einstrahlung mdglicherweise besonders schidigend auf den Stoffwechsel auswirken. Eine Uber-
schreitung des CLe, indiziert das Risiko von Biomasseeinbuflen bei Waldbdumen. Ferner kénnen
durch Beeintrachtigungen der pflanzeninternen Ressourcen-Allokation aufgrund der ,,Kosten“ von
notwendigen Entgiftungs- und Reparaturreaktionen Langzeiteffekte nicht ausgeschlossen werden
(Matyssek und Innes 1999).
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3.4.3 Risikoabschitzung nach MPOC

Die maximal erlaubten Ozonkonzentrationen (MPOC) konnen aus kontinuierlich aufgezeichneten
Ozon-Stundenmittelwerten oder behelfsweise mit gewissen Einschrankungen (entspricht derzeit nicht
der reguldren VDI-Vorgehensweise) auch aus Ozon-PASAM-Daten ermittelt werden (Krause et al.
2003, UNECE 2005b). Die Berechnungen erfolgten jeweils fiir den Zeitraum April bis September, die
Messdaten wurden auf die Hohe des Kronendachs (ca. 20 m) transformiert (vgl. 3.2.3). Die MPOC-
Indexwerte wurden fiir die vier kontinuierlichen Messstationen vergleichend jeweils auf Stunden-,
Wochen- und 4-Wochenmittelwertbasis berechnet; fiir die 56 Level 1I-Standorte stehen lediglich die
monatlich integrierten Ozon-PASAM-Daten zur Verfiigung.

Innerhalb der Studie wurde eine einfache Fehlerabschitzung fiir die MPOC-Methode bei Verwendung
von monatlich integrierten PASAM-Ozonkonzentrationen durchgefiihrt.

MPOC-Werte fiir die vier Messstationen mit kontinuierlichen Messungen

An den vier ausgewidhlten Messstationen mit kontinuierlichen Ozonmessungen lagen die MPOC-
Werte in den Jahren 2002 und 2003 in einem Bereich, welcher geméfl dem MPOC-Konzept einen
weitgehenden Schutz europdischer Nadel- und Laubbaumarten gegentiber der herrschenden Ozonbe-
lastung gewihrleistet (gelber Bereich), wobei bei dieser Risiko-Kategorie sichtbare Schiden durch die
Ozonbelastung nicht auszuschlielen sind (Abbildung 3.13).
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Abbildung 3.13: MPOC-Werte fiir die kontinuierlichen Messstationen ROTH und SICK in Nordrhein-
Westfalen, STECH in Brandenburg und FORE-IM in Bayern fiir die Jahre 2002 und
2003 (aus Stundenmittelwerten kontinuierlicher Messungen ermittelt)
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An allen Messstationen zeigte sich die hochste Belastung im Jahr 2003. Zu kurzzeitigen
Ozonspitzenbelastungen (8 bzw. 24 Stunden) kam es 2003 an den Stationen SICK und auch ROTH.
Uber einen lingeren Zeitraum integriert (90 und 180 Tage) waren die Belastungen an den Stationen
FORE-IM, ROTH und STECH hoher als an der Station SICK. Wiahrend das ,,Langzeitrisiko®,
abhéngig von der jeweiligen mittleren Ozonkonzentration, beim Standort SICK z. B. in 2003
tendenziell sinkt, nimmt das Risiko in ROTH, STECH und ausgeprigt in FORE-IM f{iber ldngere
Belastungszeitraume tendenziell zu.

MPOC aus PASAM an den untersuchten Level II-Standort

In Abbildung 3.14 sind die MPOC-Indexwerte aus monatlich integrierten PASAM-Daten an den
untersuchten Level II-Standorten getrennt fiir die Level II-Standorte mit den Baumarten Fichte (Lar-
che und Tanne), Kiefer, Buche und Eiche in den Jahren 2002 und 2003 dargestellt. Die MPOC-Werte
fiir das ,,Langzeitrisiko der Kiefern-, Buchen- und Eichenbestinde lagen im Jahr 2002 in einem
Risikobereich in der Ndhe der Grenze zwischen ,,maximal moglichem Schutz* (griiner Bereich) und
,weitgehendem Schutz (gelber Bereich) fiir européische Nadel- und Laubbaumarten, die Kategorie
»weitgehender Schutz* konnte fiir die untersuchten Fichtenbestidnde (sowie ein Tannenbestand)
ermittelt werden (aufgrund unvollstindiger Datensétze haben die Werte fiir die Standorte 801, 805,
806, 808, 809 in BW nur eingeschrinkte Giiltigkeit). Im Jahr 2003 wurde an beinahe allen Level I1-
Standorten ,,weitgehender Schutz* fiir die untersuchten Bestéinde indiziert (die Bestinde auf den Fla-
chen 1101, 307 (Ki), 601 (Bu) und 706 (Ei) lagen im Bereich zwischen ,,maximal mdglichem Schutz*
und ,,weitgehendem Schutz®).
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Abbildung 3.14: MPOC-Werte (120- und 180-Tagewerte) aus monatlich integrierten PASAM an den Le-
vel II-Standorten fiir Fichten- (Tannen-), Kiefern-, Buchen- und Eichenbestinde
a) fiir das Jahr 2002 (provisorische Werte fiir die Standorte 801, 805, 806, 808, 809 in BW,
nur 90 Tagewerte),
b) fiir das Jahr 2003
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Fehlerabschitzung fiir die MPOC-Methode bei Verwendung von monatlich integrierten
PASAM-Ozonkonzentrationen

Uberpriifung des . Mittelungseffektes*: Fasst man die Stundenmittelwerte zu wochentlichen Mittel-
werten (Wochenbasis) zusammen, wurden die monatlich (30 Tage) und vierteljéhrlich (90 Tage) ag-
gregierten MPOC-Indexwerte um rund 18 % bzw. 9 % ( Abbildung 3.15 oben) im Vergleich zur Ver-
wendung von Stundenmittelwerten (Stundenbasis, Abbildung 3.13 ) unterschétzt.
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Abbildung 3.15: MPOC-Werte fiir die kontinuierlichen Messstationen ROTH und SICK in Nordrhein-
Westfalen, STECH in Brandenburg und FORE-IM in Bayern fiir die Jahre 2002 und
2003 jeweils auf 1-Wochenbasis (oben) und auf 4-Wochenbasis berechnet (unten)
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Fasst man die Stundenmittelwerte zu 4-Wochenmittelwerten (4-Wochenbasis) zusammen, fiihrt dies
zu einer Unterschétzung der monatlich (30 Tage) und vierteljdhrlich (90 Tage) aggregierten MPOC-
Indexwerte um durchschnittlich 30 % bzw. 15 % ( Abbildung 3.15 unten) im Vergleich zur Verwen-
dung von Stundenmittelwerten (Stundenbasis, Abbildung 3.13).

Die Risikoeinschétzung fiir die vier Beispielstandorte auf der Grundlage von wochentlichen oder mo-
natlichen Konzentrationsmittelwerten weist im Wesentlichen dieselben Tendenzen der Belastungen
auf wie bei Verwendung von Stundenwerten. Die verfahrensbedingt unterschiedlichen Befunde
konnen bei der Diagnose an den jeweiligen Bewertungsgrenzen eine Rolle spielen; z. B. éndert sich
fiir den Standort SICK (2002) die Kategorienzuordnung bei Verwendung von 4-Wochenmittelwerten
(siche Abbildung 3.15 im Vergleich zu Abbildung 3.13).

Unterschiede der Messmethode: Vergleich von MPOC-Werten aus kontinuierlichen und PASAM-
Messungen:

Aus zahlreichen Untersuchungen geht hervor, dass die Unterschiede von kontinuierlichen und
PASAM-Messungen zwischen ca. 5 und 20 % liegen (siehe auch Anhang). Fiir die vier Messstationen
wurden die MPOC-Werte errechnet aus PASAM-Ozonkonzentrationen (Monatsmittel) beispielhaft
mit den MPOC aus kontinuierlichen Ozonkonzentrationen auf 4-Wochenmittelwertbasis verglichen.
Es zeigte sich fiir die MPOC aus monatlich integrierten PASAM eine mittlere Unterschétzung des
Ozonschadensrisikos gegeniiber denen aus kontinuierlichen Ozonkonzentrationen auf 4-Wochen-
mittelwertbasis errechneten von rund 9 £9 % (Tabelle 3.4). Zusammen mit den Unterschitzungen auf
Grund des ,,Mittelungseffektes* (siehe oben) ergibt sich eine mogliche Unterschitzung von iiber 30 %
gegeniiber dem in der VDI-Richtlinie empfohlenen Verfahren bei Verwendung von Stunden-

mittelwerten.

In Abbildung 3.16 sind die MPOC-Werte auf Stunden- und 4-Wochenbasis aus kontinuierlichen
Messwerten und monatlich integrierte PASAM-Daten im Vergleich dargestellt. Fiir die untersuchten
Beispielfldchen bleibt die Risikokategorisierung weitgehend gleich, fiir das Jahr 2003 zeigt die Ver-
wendung von Stundenmittelwerten (nach der reguldren VDI-Anwendungsempfehlung) fiir die Errech-
nung von MPOC eher eine Tendenz zur Risikokategorie ,,dauerhafte Schaden®.
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Tabelle 3.4: Prozentuale Abweichung (Mittelwert, Standardabweichung) der MPOC-Werte fiir die
Aggregation auf 30, 60, 90, 180 Tage bei Verwendung von kontinuierlichen
Ozonkonzentrationen (errechnet 4-Wochen-Mittelungs-Basis) im Vergleich zu monatlich
integrierten PASAM-Daten (Monatsmittel) an den vier Beispiel-Messstationen fiir die Jahre
2002, 2003 und 2004 (nur fiir Station FORE-IM); kont. Messstationen: SICK, ROTH,
STECH, FORE-IM, entsprechende Level II-Standorte mit PASAM: 503, 506, 1204 und

FORE-IM-Bu
2002 2003 2004 |Mitte- |Stan-
i;i?_d&rés(spﬁsgp‘w 506/ |503/ (1204 |506/ |503/ |1204/ [FOREIM- wert Svaeﬁﬂﬁﬁng
ROTH [SICK [STECH [ROTH [SICK [STECH |20
ﬁ‘gr?fga' MPOC-Berech- ‘ .
Zeitraumn [nUNgs-basis Abweichung der MPOC aus PASAM in %
(Mittelung)
(Tage)
30 |4-Wochenbasis | -6,8] 8,1 -125] 271] 32] 125 -208 98] 116
60 10,0] 96| -139] 216 -1,8] -132] 155 -95 96
90 13| 78] 141 -181] 34| 125 -136] 94 8,0
180 151 1,3] 166 12,0 29 -7.1 57 67 7.8
M -9 9
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Abbildung 3.16: MPOC-Werte aus Stundenmittelwerten und 4-Wochenmittelwerten (errechnet aus konti-
nuierlich erhobenen Ozonkonzentrationen) im Vergleich zu monatlich integrierten
PASAM-Daten an den vier Beispiel-Messstationen fiir die Jahre 2002, 2003 und 2004
(nur fiir Station FORE-IM); kont. Messstationen: SICK, ROTH, STECH, FORE-IM,
entsprechende Level II-Standorte mit PASAM: 503, 506, 1204 und FORE-IM-Bu, gefiillte
Symbole: MPOC aus PASAM-Messung, ungefiillte Symbole: MPOC aus kont. Messung
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In Zeitrdumen mit hohen Ozonkonzentrationen und zeitlich begrenzten Ozonspitzen konnen die
MPOC aus monatlichen PASAM-Werten das Ozonschadensrisiko somit u. U. nicht richtig einschét-
zen. Es ist grundsétzlich mit einer Unterschidtzung der MPOC-Werte zu rechnen. Fiir die Risikoindi-
kation mittels des MPOC-Konzeptes ist die Verwendung zeitlich hoher aufgeloster PASAM-Daten

z. B. in zweiwdchigem Rhythmus mdglicherweise mit geringeren Unsicherheiten behaftet. Die
MPOC-Methode sollte fiir die Verwendung von monatlich integrierten PASAM-Ozonkonzentrationen
noch weiterentwickelt bzw. getestet werden.

3.4.4 Bewertung anhand des flussbasierten Critical Levels (CLey)

Fiir drei ausgewihlte Messstationen mit kontinuierlicher Aufzeichnung der Ozonkonzentration
(ROTH (NW), STECH (BB) und FORE-IM (BY)) wurde die Ozondeposition (FOs3gesam¢) und die sto-
matére Ozonaufnahme (COU: cumulative ozone uptake) fiir den Bestand (COU_gnopy) und die sonnen-
lichtexponierte Belaubung (COUgyyjiteaves) modelliert (Abbildung 3.17 bis Abbildung 3.19). Benutzt
wurde das ,EMEP-Modell’ (UNECE 2004). Fiir die lokale Anwendung des Modells mussten zahlrei-
che Bestandeskenngroflen parametrisiert werden (Anhang C). Die Parametrisierung flir die Modellie-
rung an der Buchenfldche (Station FORE-IM im Bayerischen Wald) erfolgte in Anlehnung an UNECE
2004, fir die Modellierung an der Fichten- und Kiefernfliche (ROTH in NW bzw. STECH in BB)
wurde nach Emberson et al. 2000 parametrisiert. Die Modellierung erfolgte fiir die drei Stationen wéh-
rend der Monate Mai bis September (121.-273. Kalendertag) bezogen auf die realen Bestandeshohen.
Die Transformation der meteorologischen Eingangsgrofien und der Ozonkonzentration von Messhdhe
auf eine Hohe von 50 m {iber der Geldndeoberflache wurde mit einer adaptierten PLATIN-Modellver-
sion durchgefiihrt (Griinhage 2006, pers. Mittlg.). Die Modellierung des pflanzenverfiigbaren Wassers
erfolgte je nach Flache mit unterschiedlichen Modellen (vgl. Anhang C).

Die kumulative Ozondeposition (Mai bis September) war im Jahr 2003 an den Messstationen FORE-
IM, ROTH und STECH bis Juli relativ gleichlaufend, ab Mitte Juli nahm der Ozonfluss an den Statio-
nen FORE-IM und ROTH in die Baumkronen stirker zu als an der Station STECH (Abbildung 3.17).
An der Station FORE-IM war bis zum Ende der Vegetationsperiode der deutlichste Anstieg zu beob-
achten. Die kumulative stomatire Ozonaufnahme des Bestandes (COU.anopy) zeigte etwa denselben
Verlauf (Abbildung 3.18) wie die Ozondeposition mit den héchsten Werten fiir FORE-IM und den
niedrigsten fiir STECH.
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Abbildung 3.17: Kumulative Ozondeposition an den Messstationen FORE-IM, ROTH und STECH fiir
den Zeitraum Mai bis September im Jahr 2003 im Vergleich

Abbildung 3.18: Kumulative stomatiire Ozonaufnahme fiir den Bestand (COU_,,0py) an den Messstationen
FORE-IM, ROTH und STECH fiir den Zeitraum Mai bis September im Jahr 2003 im
Vergleich
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Abbildung 3.19: Kumulative stomatire Ozonaufnahme fiir sonnenlichtexponierte Belaubung
(COUsyniitieaves) @an den Messstationen FORE-IM, ROTH und STECH fiir den Zeitraum
Mai bis September im Jahr 2003 im Vergleich

Bei der Modellierung der kumulativen stomatiren Ozonauftnahme der sonnenexponierten Belaubung
(COUgyniitieaves) Zeigte sich ein anderes Bild: Die hochste kumulative stomatire Ozonaufnahme wurde
ab etwa Mitte Juni an der Messstation ROTH ermittelt (32 mmol m” PLA fiir Vegetationsperiode), die
Messstationen FORE-IM und STECH wiesen eine deutlich geringere COUgypjitieaves @uf (23 bzw. 22
mmol m™? PLA fiir Vegetationsperiode).

Die mittleren monatliche Ozonkonzentrationen waren in allen Monaten an der Stationen FORE-IM am
hochsten und an der Station STECH am niedrigsten und dennoch zeigte sich eine héhere stomatire
Ozonaufnahme am Standorte ROTH (Abbildung 3.19, Tabelle 3.5).

In Abbildung 3.20 ist beispielhaft fiir Juli 2003 die mittlere stiindliche stomatére Leitfdhigkeit g, fiir
die untersuchten Standorte dargestellt: gsto am Standort STECH nimmt kurz nach Beginn bis zum
Ende der Tageslichtperiode deutlich ab, an den beiden anderen Standorten steigt g, etwa bis zu den
Mittagsstunden und nimmt kontinuierlich bis zur Dunkelheit ab. Vor allem am Standort STECH, aber
auch am Standort FORE-IM war es im Jahr 2003 wihrend der Vegetationsperiode jedoch deutlich
trockener und wérmer als am Standort ROTH (hoheres Dampfdruckdefizit der Luft, geringere Bo-
denwasservorrite; Tabelle 3.5). Bei den gegebenen klimatischen Bedingungen wahrend der
Vegetationsperiode fiihrte dies zu einer Herabsetzung der stomatéren Leitfahigkeit (gy,, Abbildung
3.21) und somit zu einer verminderten stomatiren Ozonaufnahme iiber die Belaubung an diesen
Standorten (siehe auch Anhang C).
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Tabelle 3.5: Mittlere monatliche Ozonkonzentration (Ozon, pg m™), Globalstrahlung (GS, W m?), rela-

tive Luftfeuchte (RH, %), Lufttemperatur (LT, °C), und Dampfdruckdefizit der Luft (vpd,
kPa) am Kronendach an den Messstationen ROTH, FORE-IM und STECH in den Monaten
April bis September fiir das Jahr 2003

laeraad e e

ROTH STECH FORE
Monat| GS |[LT|RH| vpd |Ozon| GS |LT|RH| vpd | Ozon | GS |LT|RH | vpd | Ozon
5 [174]10/78]0,35| 90 [221|15/62]0,80| 84 |213|13|/69/0,58| 98
6 [245|16/72]0,60| 102 |257|20|54 |1,26| 94 |258|18|63 /0,84 | 112
7 [196|15/77]|0,50| 96 [203|20|59 [1,15| 90 |228 (17|63 |0,81| 104
8 [198|18/65|0,97| 121 |204 21|57 [1,26| 92 |224|20|56 |1,13| 122
9 [139]12|/78]0,40) 86 [140|15/69|0,71| 66 |164(13|/65/0,58| 94
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Abbildung 3.20: Mittlere stiindliche stomatiire Leitfihigkeit fiir Ozon an den Messstationen ROTH,

FORE-IM und STECH im Monat Juli 2003
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Abbildung 3.21: Prozentuale stomatire Leitfahigkeit gsto (% zu maximaler stomatiirer Leitfihigkeit g,,.,)
fiir die sonnenexponierte Belaubung im Kronendach an den Messstationen ROTH,
FORE-IM und STECH in den Monaten Mai bis September fiir das Jahr 2003
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Abbildung 3.22: Kumulativer stomatirer Ozonfluss ab einem angenommenen Schwellenwert fiir die
Entgiftungskapazitit von Waldbiumen von 1,6 nmol m” PLA s-1 (AFst1,6: accumulated
stomatal flux above a flux threshold of 1,6 nmol m™ PLA s-1) fiir die sonnenexponierte
Belaubung am Kronendach an den Messstationen ROTH, FORE-IM und STECH in den
Monaten Mai bis September fiir das Jahr 2003; durchgezogenen fette Linie: provi-
sorischer Critical Level (CLef) von AFst>1,6 =4 mmol m” PLA
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Zur Bestimmung des provisorischen flussbasierten Critical Levels (CLeg) wird der akkumulierte sto-
matédre Ozonfluss ab einem angenommenen Schwellenwert fiir die Entgiftungskapazitit von Wald-
bdumen von 1,6 nmol m? PLA s (AFstl,6: accumulated stomatal flux above a flux threshold of 1,6
nmol m?PLA s™) berechnet (Abbildung 3.22). Die Uberschreitung des CLe; (AFst1,6 = 4 mmol m™
PLA) trat an der Station ROTH bereits zu Beginn der Vegetationszeit Ende Mai auf, an den Stationen
FORE-IM und STECH Mitte Juni. An den untersuchten Standorten wird der AFstl,6 im Jahr 2003
deutlich iiberschritten: am Ende der Vegetationszeit (Mai bis September) wurde fiir die Station ROTH
ein AFst1,6 von 20 mmol m™?PLA ermittelt, die Stationen FORE-IM und STECH erreichten
AFstl,6-Werte von 12 bzw. 11 mmol m> PLA. Uberschreitet der AF st1,6 den CLe; fiir Waldbdume
von 4 mmol m™ PLA innerhalb einer Vegetationsperiode, wird von einer 5 %-igen WachstumseinbuBe
ausgegangen. Der provisorische CLes ist bisher fiir die sensitiven Baumarten Buche und Birke vali-
diert.

3.5 Risikoeinschitzung der aktuellen Ozonbelastung fiir Waldstandorte

Innerhalb der Studie konnte gezeigt werden, dass das Risiko fiir die Einschitzung der aktuellen Ozon-
belastung fiir Waldstandorte abhéingig von den derzeit gingigen Bewertungssystemen unterschiedlich
beurteilt wird. Ausgehend von den verwendeten Bewertungssystemen stellt die Ozonbelastung ein
Risiko fiir die Waldbdume dar. Unterschiedlich ist die Differenzierung von Risikostufen und die Art
der potentiell zu erwartenden Schiden. Der Critical Level (CLe.) nach AOT40 wie auch der provi-
sorische Critical Level (CLey) fiir den auf Flussmodellierung basierenden AFst1.6 wird um das
Drei- bis Fiinffache iiberschritten, so dass demnach Ertragseinbufien nicht auszuschlieBen sind.
Nach den MPOC-Berechnungen besteht ein relatives qualitatives Risiko (Kategorie ,,weitgehen-
der Schutz*), bei welchem Schadenswirkungen sowie auch sichtbare Schiden an Biumen mog-
lich, nachhaltige Beeintrichtigungen aber nicht zu erwarten sind.

Ausgehend von der akkumulierten Ozondosis nach AOT40 an den Beispiel-Messstationen fiir die
Untersuchungsjahre 2002 und 2003 weisen die z. T. deutlichen Uberschreitungen des vorgeschriebe-
nen konzentrationsbasierten Critical Levels (CLe,) auf ein Schadensrisiko fiir die Waldbdume hin. Im
Jahr 2003 wurden sowohl der neue (seit 2003 geltende) als auch der bisher giiltige CLe, meist schon
am Anfang der Vegetationsperiode an den drei untersuchten Stationen iiberschritten. Eine Uber-
schreitung des Critical Level kann, nach derzeitigem Kenntnisstand, zu verringerter Produktivitit
(Biomasse, Wachstum, Ertrag) fiihren.

Die Risikobewertung nach dem MPOC-Verfahren ergab fiir die Beispiel-Messstationen wie auch fiir
die 56 Level II-Waldstandorte (MPOC-Werte aus PASAM-Daten) fiir die Untersuchungsjahre 2002
und 2003 hauptsichlich die Risiko-Kategorie ,,weitgehender Schutz* fiir die Biume. Demnach sind
Reaktionen auf die Ozoneinwirkung moglich (z. B. sichtbare Schidden, Beeintriachtigung von Wachs-
tum, Ertrag, Photosynthese, Biodiversitit, u. a.), ohne dass nachhaltige Wirkungen zu erwarten sind,
sichtbare Schiden konnen aber auftreten.

Bei einer Risikobewertung anhand des flussbasierten Critical Level CLe; ist fiir die untersuchten
Waldstandorte im Jahr 2003 ein Schadensrisiko nicht auszuschlieen, weil die stomatidre Ozonauf-
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nahme (,EMEP-Modell’ zur lokalen Anwendung parametrisiert) den vorldufigen Schwellenwert von
AFstl,6 =4 mmol m? PLA deutlich iiberschreitet. Der CLe; wurde im Zeitraum Mai bis September
2003 bereits zu Beginn der Vegetationszeit (Ende Mai bzw. Mitte Juni) iiberschritten. Bei der Model-
lierung wird, abhiingig von den klimatischen Bedingungen, die stomatire Leitfihigkeit (Offnung der
Stomata) und damit die stomatire Ozonaufnahme iiber die sonnenexponierte Belaubung beriicksich-
tigt. Trotz niedrigerer Ozonkonzentrationen war daher die effektive stomatire Ozonaufnahme nach
AFstl,6 am Standort ROTH deutlich hoher als an den Standorten FORE-IM und STECH, weil dort
der Offnungsgrad der Stomata und damit der Gaswechsel weitaus geringer durch hohe Sittigungsdefi-
zite der Atmosphére und geringe Bodenwasservorrite beeintrachtigt war. Die Modellierung der sto-
matéiren Ozonaufnahme ermoglicht daher eine differenziertere, ndherungsweise Abschitzung der tat-
sachlichen physiologischen Belastung fiir die Pflanzen und eine stirkere Differenzierung des Scha-
densrisikos nach den mikroklimatischen und edaphischen Bedingungen.

3.5.1 Diskussion der Bewertungsansitze

Ozon ist gegenwiértig der fiir Vegetation bedeutendste Luftschadstoff (z. B. Krupa et al. 2001, Mattys-
sek und Innes 1999). Neueste Untersuchungen an Waldbdumen weisen deutlich darauthin, dass die
gegenwirtig auftretenden Ozonkonzentrationen in Europa ein Risiko fiir die Waldbesténde darstellen
konnen (z. B. 2004, Paoletti et al., Braun et al. 2003, Ferreti et al. 2003, Dittmar et al. 2003, Karlsson
et al. 2003, Elvira et al. 2003, Braun et al. 1999).

Uber die unterschiedlichen MaBstibe fiir die Bewertung des Ozonschadensrisikos fiir Wilder wird
derzeit in Fachkreisen noch diskutiert.

In Experten-Workshops der UNECE Convention of Long-Range Trans-boundary Air Pollution
(CLRTAP) besteht weitgehend Konsens dariiber, dass die flussbasierte Modellierung der effektiven
Ozonaufnahme iiber die Stomata (vgl. 3.2.2) der geeignetste Ansatz zur Bewertung der Ozonbelas-
tung und zur kiinftigen Bestimmung von Critical Levels fiir Ozon zum Schutz von Waldbdumen dar-
stellt (UNECE 2004, 2003). Nur iiber die effektive Ozonaufnahme {iber die Stomata ldsst sich eine
physiologisch addquate Dosis-Wirkungs-Beziehung beschreiben und ist somit fiir eine mechanistische
deterministische Betrachtungsweise reprasentativer als die Risikobewertung {iber die konzentrations-
basierten Critical Levels nach dem AOT40- oder MPOC-Konzept. Jedoch werden derzeit die Un-
sicherheiten bei der Parametrisierung des flussbasierten Modellansatzes als noch zu grofl bewertet, um
eine standardisierte Verwendung zur Risikobewertung auf européischer Ebene anzuraten. Eine aus-
reichende Validierung steht noch aus. Auf dem UNECE Workshop in Obergurgl (UNECE 2005a)
wurde daher beschlossen, vorerst an der bisherigen Bewertung der CLRTAP zur Beurteilung festzu-
halten. Hier wurde entsprechend festgestellt, dass die Datenbasis fiir eine Bestimmung von Critical
Levels fiir Ozon fiir Waldbdaume noch nicht ausreichend robust ist und die experimentelle Datenbasis
letztlich die ist, die schon zur Ableitung des AOT40-Wertes verwendet wurde. Hauptschwierigkeit flir
die Definition eines flussbasierten Critical Levels fiir europdische Waldbestiande (auf Level II) ist die
Beurteilung der Ozonwirkung auf adulte Biume im realen Bestand (UNECE 2003) und die jeweils fiir
die Modellierung benétigte Datengrundlage. Vorerst wird an einem provisorischen, flussbasierten
Critical Level (CLeg aus AFst1,6) von 4 mmol m™? PLA [Os] fiir Waldbdume festgehalten (Karlsson et
al. 2004). Eine umfangreiche Fallstudie mit einer Free-Air-Ozonbegasung in einem Buchen-/Fichten-
bestand im ,,Kranzberger Forst Experiment™ (CASIROZ) konnte die Vorteile der flussbasierte Model-
lierung der effektiven Ozonaufnahme gegeniiber dem AOT40-Konzept zeigen (Matyssek et al. 2000,
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Matyssek et al. 2005b, Matyssek et al. 2004, Nunn et al. 2005, Nunn et al. 2005a, Uddling et al. 2005,
Wieser et al. 2003b).

Das konzentrationsbasierte AOT40-Konzept (CLe.: AOT40 =5 ppm.h, UNECE 2004) liefert z. T.
Fehleinschitzungen des Schadensrisikos fiir einige Baumarten in bestimmten europdischen Regionen,
insbesondere auch in mediterranen Gebieten (Karlsson et al. 2004, Paoletti et al. 2003, Elvira et al.
2003, Oksanen 2003). Der AOT-Ansatz soll nach Rat der Experten mittels einer Abstimmung an die
ortliche Phinologie, einer Anpassung an regionale unterschiedliche vorindustrielle Hintergrund-
Schwellenwerte und einer Berticksichtigung empfindlicher Baumarten in Gebieten mit niedrigen
Lufttemperaturen und hoher Luftfeuchte verbessert werden. Aullerdem wird eine Re-Evaluierung be-
stehenden Datenmaterials empfohlen (UNECE 2003). Ergebnisse aus einer Fallstudie mit einer Free-
Air-Ozonbegasung in einem Buchen-/Fichtenbestand im ,,Kranzberger Forest Experiment™
(CASIROZ) liefern keine Argumente fiir die Halbierung des Schwellenwerts von 10 ppm.h auf 5
ppm.h (Matyssek et al. 2005, Matyssek et al. 2006). Zudem wird bei adulten Buchen bei Trockenheit
oder Lichtlimitierung hiufig das Risiko durch den AOT40 iiberschétzt (Matyssek et al. 2005a, Matys-
sek et al. 2006).

Der AOT-Ansatz soll zur Risikoabschitzung fiir Waldbédume auf Level I weiterverfolgt werden, bis
der flussbasierte Ansatz ausreichend etabliert ist (UNECE 2003).

Das alternative MPOC-Konzept zur qualitativen Risikoabschétzung fiir Waldbdume geht auf das
Modell von O"Gara 1922 (The Law of Gas Action on the Plant Cell) zuriick, das die Einwirkungszeit
und die Schadstoffkonzentration in einer einfachen Gleichung verbindet. Dieses Modell wird erweitert
durch den Bigleaf-Ansatz und das Platin Model von Griinhage — die Erweiterungen sind jedoch im
Wesentlichen nicht auf die komplizierten mikrometeorologischen Verhéltnisse in Waldbesténden an-
wendbar, weshalb auf eine einfache Transformation der Ozonkonzentrationen auf Kronendachhohe
zuriickgegriffen wird (Griinhage et al. 2000, Krause et al. 2003). Das Modell wird kontrovers disku-
tiert (vgl. Ashmore et al. 2004, 2005). Unsicherheiten bestehen noch hinsichtlich der Bandbreite von
moglichen Ozonschadenswirkungen. Kritisch gesehen werden u. a. auch die Kurzzeitexperimente mit
hohen Konzentrationen, die den Verlauf der Dosis-Wirkungskurve beschreiben. Typische Baumarten
fiir Stideuropa und mediterrane Gebiete sind, wie bei anderen Modellen, unterrepriasentiert. Eine Va-
lidierung des MPOC-Konzepts erfolgte im Wesentlichen flir Standorte in Deutschland, wenn man von
den ersten mediterranen Vergleichen absieht (UNECE 2005b). Nach Meinung der UNECE-Experten
ist es notwendig, die Datenbasis zur Abschitzung der Dosis-Wirkungs-Beziehungen der Ozonbelas-
tung zu erweitern und zu aktualisieren (von 1999 an) und die Risikobewertung durch die Einfiihrung
eines Wahrscheinlichkeitsbereichs fiir das Auftreten moglicher Schiden in verschiedenen Okosyste-
men auf lokaler Ebene zu verbessern. Sowohl das AOT- als auch das MPOC-Konzept eignen sich
nach Einschitzung von Experten nicht fiir die quantitative Abschitzung des Ozonschadensrisikos fiir
Waldbidume und die grof3flichige Bewertung im Rahmen von UNECE CLRTAP, da sie ein eher lo-
kales, qualitatives Risiko beschreiben (UNECE 2004, 2003). Die Anwendung des MPOC-Konzepts
zur Beurteilung des Schadensrisikos an Waldbdumen durch die Ozonbelastung ist bisher weitgehend
auf Deutschland beschrénkt.

Aus der vorliegenden Studie geht hervor, dass es bei der Verwendung von monatlich integrierten
PASAM-Daten fiir die Abschétzung des Risikos nach dem MPOC-Konzept zu Unterschitzungen ge-
geniiber einer aus kontinuierlichen Messungen errechneten MPOC- Bewertung kommt (wie in der
VDI-Richtlinie vorgesehen).



64

In Tabelle 3.6 sind zur Ubersicht die wichtigsten Informationen zu den drei Ansitzen zur Bewertung
der Ozonbelastung AOT40, MPOC und flussmodellierte stomatdre Ozonaufnahme zusammengefasst.
Alle Bewertungsmodelle sind bislang nicht hinlédnglich an Ozonschadwirkungen im Freiland validiert.

Tabelle 3.6: Informationen zu den drei Ansiitzen zur Bewertung der Ozonbelastung AOT40, MPOC und
stomatire Ozonaufnahme

AOT40

MPOC

stomatire Ozonauf-
nahme

notwendige Datenbasis

Stundenmittelwerte der
Ozonkonzentration, nur

Stundenmittelwerte der
Ozonkonzentration,

Stundenmittelwerte der
Ozonkonzentration (nur

Tageslichtstunden aber auch 2- oder 4-wochige | Tageslichtstunden (G>50
(G>50 W m?) PASAM-Daten W m)) und verschied.
meteorol. Parameter (Phé-
nologie, Strahlung, Luft-
temperatur, -feuchte, Bo-
denfeuchte, u. a.)
Vorgehensweise konzentrationsbasiert, | konzentrationsbasiert fiir flussbasiert, Abschitzung
Abschétzung der extern | Bdume, basierend auf Mit- der tatsdchlichen Belas-
auftretenden Ozondosis | telwerten, Reihung der tung durch die Ozonauf-
am Kronendach (Son- | Messzeitintervalle nach Ma- | nahme in die Pflanze
nenkrone) ximalwerten
Grundlage fiir die Be- Dosis-Wirkungs-Bezie- | Konzentrations-Wirkungs- Ursache (Ozonaufnahme)-

wertung bzw. die Criti-
cal Level-Bestimmung

hung (Dosis: extern
auftretende Ozondosis
akkumuliert Giber die

Beziehung (Mittelung von
maximalen Konzentrations-
mittelwerten)

Wirkungs-Beziehung

Zeit)
Schadensparameter Wachstumseinbufien verschiedene integrative Wachstumseinbuflen
>5 % Schadensparameter an ver- | >5 %

schiedenen Baumarten
(allgemeiner Indikator fiir
okologisches Risiko)

Herkunft der Datenbasis
fiir Bewertung bzw. die
Critical Level-Bestim-

Kammer-, Open-Top-,
Experimente an Jung-
biaumen

Kammer-, Open-Top-, Frei-
land-Experimente

Kammer-, Open-Top-,
Experimente an Jungbéu-
men

mung
untersuchte Baumarten/ | Fagus sylvatica, Betula | europdische Laub- und Fagus sylvatica, Betula
Grundlage fiir die Criti- | pendula, Picea abies, Nadelbaumarten: Acer pla- | pendula, Populus nigra,

cal Level -Bestimmung

Pinus sylvestris,

Critical Level fiir sen-
sitivste Baumarten:
Fagus sylvatica, Betula
pendula

tanoides, Betula pendula, B.
pubescens, Fagus sylvatica,
Populus deltoides, P. nigra,
P. euramericana, Quercus
robur, Abies alba, Larix
leptolppis, L. sibirica, Picea
abies, P. glauca, P. sitchen-
sis, Pinus contorta, P. hal-
pensis, P. sylvestris, Pseu-
dotsuga menziesii

Quercus sp., Picea abies,
Pinus halepensis
provisorischer Critical
Level fiir sensitivste
Baumarten: Fagus
sylavtica, Betula pendula

Eignung

kurze und lange Zeit-
raume

fiir Stundenmittelwerte:
kurze und lange Zeitrdume;
fiir PASAM: nur lange Zeit-
rdume (3-4 Monate, Vegeta-
tionsperiode)

kurze und lange Zeitrdume

Art der Risikoindikation

Schutz der sensibelsten
Baumart

worst-case-Szenario, drei
Risikokategorien

Schutz der sensibelsten
Baumart
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stomatire Ozonauf-

AOT40 MPOC nahme

Unsicherheiten regional Uber- und Transformation der Werte nicht-stomatére Deposi-
Unterschétzungen, auf Kronendachhohe fiir tion noch unsicher, nicht-
néchtliche Ozonkon- Béume mit einfachem Fak- | stomatire wie auch sto-
zentrationen werden tor, fir Bdume keine Ab- matire Widerstdnde sind
nicht beriicksichtigt, schitzung der Ozonkonzent- | insgesamt fiir die Einheit
wenig differenzierter ration an der quasi-laminaren | Wald mit unterschiedli-
vorindustrieller Grenzschicht (nicht flussba- | chen Baumarten noch
Schwellenwert; siert) nicht hinreichend validiert
Schwellenwert fiir Ent- | flir PASAM nicht getestet, an gemessenen Werten;
giftungskapazitit sehr | aus Studie geht Unterschét- | Gaswechsel ldsst sich nur
unsicher zung hervor iiber gemessene H,0O-

Fliisse validieren; noch
Unsicherheiten bei hohem
Bodenfeuchtedefizit;
Schwellenwert flir Ent-
giftungskapazitit von 1,6
nmol m?s! unsicher,
Ubertragung von Blatt-
auf Bestandesebene noch
schwierig,

Vorteile Bestimmung des Zeit- | Gebrauch von PASAM Bestimmung toxikologisch
punkts der Dosisiiber- | moglich (noch nicht getestet) | relevanter Ozondosis,
schreitung mdglich Bestimmung des Zeit-

punkts der Dosisiiber-
schreitung moglich

Nachteile kontinuierliche Ozon- | kontinuierliche Ozonkon- kontinuierliche Ozonkon-
konzentrationen ndtig, | zentrationen nétig, fiir zentrationen und meteo-
basierend auf PASAM noch nicht gepriift, |rologische Daten notig,
relativ wenigen Kam- | fiir PASAM nur Aussagen noch nicht ausreichend
merexperimenten mit fiir lange Zeitrdume moglich, | validiert
Jungbidumen Validierung nur fiir deutsche

Standorte
Empfehlung Anpassung an lokale Aktualisierung der Daten- vermehrte Validierung der

Phénologie, Senkung
des vorindustriellen
Schwellenwertes fur
nordliche Regionen und
bei niedrigen Tempe-
raturen und hohen Luft-
feuchten, Einbezug
aktueller Forschungser-

gebnisse,

Weiternutzung, bis
flussmodelierte stoma-
tdre Aufnahme ausrei-
chend validiert

grundlage fiir Dosis-Wir-
kungsbeziehungen (von 1999
an), Verbesserung der Ver-
trauensintervalle,
Validierung an weiteren
Standorten,

intensive Tests fiir den
Gebrauch von PASAM

Ergebnisse an Freiland-
Standorten, langfristig:
Simulation der stomatiren
Ozonaufnahme aus mo-
dellierten Stundenmittel-
werten (aus PASAM oder
bestehenden Messstatio-
nen)
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3.5.2 Ausblick fiir die Realisierung der Uberwachung groBer Waldgebiete

Die Verfligbarkeit von kontinuierlich gemessenen Ozonkonzentrationen ist insbesondere an
Waldstandorten stark eingeschriankt. PASAM-Messungen der Ozonkonzentration sind ein Instrument
fiir das Monitoring groBBer Waldgebiete. Die monatliche Integration der Ozonkonzentration mit
PASAM kann dabei kurzzeitige Ozonspitzenbelastungen nur unzureichend auflosen. Eine erhebliche
Verbesserung der zeitlichen Auflosung von integrierten PASAM-Ozonkonzentrationen kann durch
eine Erhohung der Ausbringungs-Frequenz in wochentlichem oder zumindest zweiwdchentlichem
Rhythmus erreicht werden, wie z. B. auch auf dem Task Force Meeting des ICP Forests 2005 in Rom
empfohlen wurde (UNECE 2005b).

Mit Simulations-Modellen zur Abschétzung stiindlicher Ozonkonzentrationen aus PASAM und hoch-
aufgelosten meteorologischen Daten sollten auch ndherungsweise Berechnungen des Ozonflusses und
der stomatdren Aufnahme moglich gemacht werden (z. B. Krupa et al. 2003, Griinhage et al. 2000).
Auf lange Sicht konnten derartige Vorgehensweisen eine praktikable Mdglichkeit zur Uberwachung
von Waldstandorten werden. Bestehende Modelle zur Erhéhung der zeitlichen Auflésung der Mess-
daten sollten daher fiir ein kiinftiges Monitoring intensiver getestet werden. Ebenso sollte die Uber-
tragbarkeit der Ozonkonzentrationsverldufe bestehender Ozonmessstationen (in ldndlichen Gebieten)
auf Waldbestinde gepriift werden.

Das MPOC-Konzept bietet grundsétzlich die Moglichkeit einer lokalen qualitativen Risikoabschit-
zung fiir integrierende 2- bzw. 4-wochig erhobene Ozonpassivsammlerdaten. Allerdings enthilt die
bestehende VDI-Richtlinie bisher kein normiertes und validiertes Verfahren hierfiir. Der MPOC-An-
satz kann als zusitzliches Instrument fiir eine qualitative und lokale Risikoindikation fiir Waldbédume
im Rahmen nationaler Abschétzungen herangezogen werden. Der Gebrauch von integrierten Ozon-
mittelwerten fiihrt jedoch an Standorten mit starken tageszeitlichen Schwankungen (niedrige nachtli-
che und hohe tigliche Ozonkonzentrationen) und insbesondere bei stirkeren saisonalen Schwankun-
gen der Ozonkonzentrationen zu Unterschitzungen kurzzeitiger Ozonspitzenbelastungen und daraus
resultierender moglicher Schadenswirkung. Fiir die Beurteilung von Langzeitrisiken (3-4 Monate,
Vegetationsperiode) wiaren MPOC-Werte, abgeleitet aus PASAM-Messungen, moglicherweise flir die
Praxis geeignet, wenn das Verfahren hierfiir ausreichend getestet wére. Mit einem zeitlich hoher auf-
gelosten Monitoring der Ozonbelastung mittels PASAM in zumindest zweiwochentlicher Frequenz
wihrend der Vegetationsperiode lieBen sich Ozonepisoden besser erfassen. Die Abweichungen der
MPOC-Ergebnisse aus PASAM-Daten gegeniiber denen aus den zeitlich hoher aufgelosten kontinu-
ierlich erfassten Ozonmittelwerten sollten in einem Praxistest anhand einer groBer angelegten Mess-
kampagne mit verschieden langen PASAM-Expositionszeitrdumen gepriift werden.

Aufgrund der beschriebenen Vor- und Nachteile stellt der Gebrauch sowohl eines AOT- als auch eines
MPOC-Konzepts eine handhabbare Bewertungsgrundlage dar, solange bestehende flussbasierte Mo-
delle zur Berechnung der stomatidren Ozonaufnahme nicht ausreichend validiert sind und daher erst in
Zukunft fiir regionale Modellierungen von Waldgebieten zur Verfligung stehen werden. Dahin wei-
sende Forschung sollte mit bestehendem Datenmaterial und an Modellstandorten weiter ausgebaut
werden.
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4 Belastung durch Stickstoffverbindungen (Ammoniak, Stickstoffdi-
oxid)

4.1 Die Schadgase Ammoniak (NH;) und Stickstoffdioxid (NO;)
4.1.1 Eigenschaften

Ammoniak. Ammoniak (NH;) ist ein farbloses Gas von charakteristischem stechenden Geruch. Ab-
héngig von Konzentration und Expositionsdauer kann das Reizgas toxisch wirken. In Wasser ist Am-
moniak sehr leicht 16slich. Die wassrige Losung ist schwach basisch, dabei reagiert ein Teil des Am-
moniak zu Ammonium (NH,"). Als Base reagiert Ammoniak mit sauren Luftschadstoffen (z. B.
Schwefeldioxid, Stickstoffdioxid) schnell zu Ammoniumsalzen (z. B. Ammoniumsulfat, Ammonium-
nitrat), welche z. T. als Aerosole in Regen, Tau oder Nebel nachweisbar sind (Hollemann und Wiberg
1985). Als NHy werden reduzierte Stickstoffverbindungen bezeichnet (NH;, NH,").

Stickstoffdioxid. Stickstoffdioxid (NO,) ist ein braunrotes, charakteristisch riechendes, sehr korrosi-
ves und stark giftiges Gas, welches sich leicht verfliissigen lasst. Stickstoffdioxid ist ein starkes Oxi-
dationsmittel (Endprodukt Nitrat), gegentiber starken Oxidationsmitteln (z. B. Ozon, Wasserstoffpero-
xid) kann es auch als Reduktionsmittel wirken. Mit Laugen bildet es Nitrit und Nitrat (NO,’, NO5'), in
wassriger Losung salpetrige Séure oder Salpetersiure. Als NOy werden oxidierte Stickstoffverbin-
dungen zusammengefasst (NO,’, NOj3, u. a.). Unter dem Begriff Stickoxide (NOy) werden Stickstoft-
dioxid (NO,) und Stickstoffmonoxid (NO) zusammengefasst. Da NO luftchemisch rasch zu NO, oxi-
diert, werden die Emissionen im Allgemeinen als Stickstoffdioxid (NO,)-Aquivalente angegeben.

4.1.2 Entstehung und Vorkommen

Ammoniak. Natiirlichweise wird Ammoniak bei mikrobiellen Zersetzungs- und Umwandlungsreakti-
onen v. a. beim Abbau organischen Materials und der Umwandlung von Nitrat gebildet. Hauptemittent
des Ammoniaks ist die Landwirtschaft. Es entsteht bei der Zersetzung von Proteinen und Harnstoff
aus den Exkrementen von Nutztieren und wird gréBtenteils aus Tierstdllen oder bei der Ausbringung
in Form organischen Diingers (Giille, Mist, u. a.) emittiert. Der Einsatz von Mineraldiingern tragt
ebenfalls zu einer betridchtlichen Ammoniakemission bei (Ddhler et al. 2002). Abhéngig von der che-
mischen Zusammensetzung der Diingemittel, verschiedener Bodenfaktoren (pH-Wert, Durchliiftung)
und den klimatischen Bedingungen (Temperatur, Luftfeuchte) werden unterschiedlich hohe Freiset-
zungen ermittelt. Aus der Industrie und der Verbrennung fossiler Brennstoffe stammt nur ein geringer
Anteil der Ammoniakemissionen.

Ein Grofiteil des emittierten Ammoniaks wird nahe zum Entstehungsort wieder gasformig trocken
deponiert. Nach der raschen Umwandlung zu Ammonium bzw. zu Ammoniumsalzen in der Atmo-
sphire konnen diese Aerosole auch iiber weitere Stecken transportiert und in emissionsfernen Gebie-
ten deponiert werden. Aerosole konnen durch Auswaschung (nasse Deposition) oder trockene Ablage-
rung (trockene Deposition) wieder aus der Atmosphire entfernt werden. Dort gelangen sie liber Nie-
derschlidge, Nebelabscheidung oder trockene Deposition (Ablagerung auf Pflanzenoberfldchen bzw.
Boden) in die Okosysteme (Hej und Erisman 1997).

Stickstoffdioxid. NO, ist ein wichtiges Spurengas der Atmosphére. Natiirlicherweise entstehen Stick-
oxide in der Atmosphére durch Blitzschlagereignisse und durch mikrobielle Umsetzungen im Boden.
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Wichtigste Stickstoffquelle stellen aber alle Verbrennungsprozesse mit hohen Temperaturen dar.
Quellen sind z. B. die Kraftfahrzeugmotoren und Kraftwerke, der Hausbrand sowie auch die chemi-
sche Herstellung mineralischer Diingemittel. Stickoxide werden hauptsédchlich bei der Oxidation von
Luftstickstoff und weniger aus dem in den Brennstoffen gebundenen Stickstoff gebildet. Zunichst
wird ein hoher Anteil von Stickstoffmonoxid emittiert, welcher in Abhéngigkeit von den meteorologi-
schen Bedingungen relativ schnell zu Stickstoffdioxid oxidiert. Seit der Einfithrung von Entstickungs-
anlagen in Kraftwerken und Industrie ist ein deutlicher Riickgang an Stickoxidemissionen aus diesen
Bereichen zu verzeichnen. Aufgrund des weiterhin steigenden Verkehrsaufkommens konnten die
Stickoxidemissionen trotz Einflihrung des Katalysators und verbesserter Motorentechnik in den letzten
Jahren nur geringfiigig reduziert werden und stagnieren daher auf hohem Niveau. Von 1990 bis 2000
konnten die NO,-Emissionen aus dem Verkehr um ca. 35 % vermindert werden (NEC-Richtlinie
2001).

4.1.3 Direkte Wirkung der Schadgase auf Pflanzen

Ammoniakbelastung. Pflanzen kdnnen Ammoniak direkt iiber die Spaltéffnungen der Blitter auf-
nehmen. Ammoniak wird bis zu zehnfach schneller aufgenommen als Stickstoffdioxid. In direkter
Néhe zum Emittenten konnen hohe Ammoniakkonzentrationen direkt zu Stérungen im Zellstoffwech-
sel der Pflanzen fiihren, wenn die Entgiftungsmechanismen in den Pflanzenzellen versagen (Garber
1935 in Fangmeier et al. 1994). Die Schiadigungen an den Pflanzen reichen von Vergilbungen oder
Verbraunungen der Belaubung bis zum Absterben ganzer Pflanzen oder Bestdnde. Je nach Dosis und
Wirkdauer sind unmittelbare, akut toxische Schiden an der Vegetation bei Konzentrationen iiber 3300
pg m™ h™' [NH;] zu erwarten (UNECE 1992).

Stickstoffdioxidbelastung. Zu einer direkten Schidigung von Pflanzen kommt es erst bei relativ
hohen Stickstoffdioxidkonzentrationen. Stickstoffdioxid kann ebenso wie Ammoniak iiber die
Spaltoffnungen von Nadeln oder Bléittern ins Innere der Pflanze eindringen und aufgrund seiner
Loslichkeit bzw. Reaktion mit Wasser zur Wirkung kommen. Zellschadigungen und z. B. eine
Beschleunigung des Alterungsprozesses und daraus resultierende Wachstumsstorungen kénnen die
Folge sein.

4.1.4 Indirekte Wirkung durch Deposition in das Okosystem

Ammoniak. Ammoniakemissionen haben eine relative geringe Verweilzeit in der Atmosphére
(Erisman und Draaijers 1995), die Konzentrationen zeigen steile horizontale und vertikale Gradienten
(Asman et al. 1989). Schon in einem Umkreis von wenigen Kilometern von Punktquellen werden ca.
30 % des emittierten Ammoniaks wieder deponiert. Nach einer Stunde Regen sind ca. 70 % des
Ammoniaks aus der Luft entfernt (Asman und van Jaarsfeld 1990). Dies fiihrt zu sehr kleinrdumig
differenzierten heterogenen Immissionsmustern der Ammoniakkonzentration sowie auch der
trockenen Deposition in potenziellen Belastungsgebieten, welche die Stickstoffeintragssituation
iiberpriigt (Pearson und Steward 1993, UNECE 2004). Das Okosystem selbst kann sowohl als Quelle
als auch Senke fiir Ammoniak fungieren: bei hoher Stickstoffverfiigbarkeit kann es zeitweise sogar zu
Ammoniakemissionen aus Waldbestdnden kommen (Sutton et al. 1995); ebenso kann auf
Pflanzenoberflachen abgelagertes Ammoniak unter bestimmten klimatischen Bedingungen wieder
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freigesetzt werden (Sutton et al. 1995, Schjorring et al. 1998). Als optimale Ammoniaksenken werden
gerade die sehr sauren Waldbdden mit ihren oberflichenreichen Humusauflagen bei ausreichender
Feuchtigkeit diskutiert (Horvath 1983); zusétzlich konnen gasférmige oder geloste Stickstoffverbin-
dungen iiber die Stomata aufgenommen, assimiliert und gespeichert werden (van Hove et al. 1989,
Stulen et al. 1998).

Stickstoffdioxid. In der Atmosphére reagiert Stickstoffdioxid zu salpetriger Sdure und Salpeterséure,
was zu einer Versauerung der Niederschldge fiihrt. Nitritverbindungen reagieren mit Gasen und Parti-
keln in der Umgebungsluft und lagern sich rasch auf Pflanzen oder anderen Oberfldchen ab. Nitrat-
Partikel konnen {iber weite Distanzen transportiert werden und an emittentenfernen Orten deponiert
werden. SchlieBlich gelangen die Verbindungen mit dem Niederschlag meist als Nitrat in den Boden.
In den Boden eingetragenes Nitrat kann von Pflanzen aufgenommen werden und bei einem Uber-
schussangebot von Stickstoff zur Bodenversauerung beitragen und zusammen mit den entsprechenden
Kationen (v. a. Kalium, Kalzium, Magnesium, Aluminium) aus dem Boden ausgewaschen werden.

4.1.5 Wirkung auf Okosysteme

Die Folge hoher Konzentrationen ammoniak- und stickoxidbiirtiger Verbindungen kénnen u. a. die
Versauerung und/oder Eutrophierung von Okosystemen sein (van Breemen et al. 1982, Fangmeier et
al. 1994, Erisman et al. 1998).

Bodenversauerung. Je nach Puffervermdgen sind Boden iiber einen unterschiedlichen Zeitraum ge-
gen Versauerung geschiitzt (Kuntze et al. 1994). Wird eingetragenes Ammonium von den Pflanzen
aufgenommen, geben die Pflanzen Protonen (H") an die Bodenldsung ab, was zur Bodenversauerung
beitrdgt. Wird Ammonium im Boden zu Nitrat umgewandelt oder insbesondere auf gut mit Stickstoff
versorgten Standorten ausgewaschen, bleibt ein Saureiiberschuss in der Bodenldsung, und Nitrat ge-
langt mit dem Sickerwasser in das Grundwasser. Durch Bodenversauerung kann es, abhéngig von den
Bodeneigenschaften, zur Zerstdrung von Tonmineralen, zur Mobilisierung von Schwermetallen und zu
betrachtlichen Nahrstoffverlusten der Boden (z. B. Magnesium) kommen, was u. a. Wachstum und
Ertrage, die natiirliche Artenzusammensetzung, die Bodenfruchtbarkeit und durch Nitratbelastung die
Grundwasserqualitit beeintrachtigt (Scheffer und Schachtschabel 2002).

Eutrophierung. Die vermehrte Eutrophierung von Okosystemen durch Stickstoffeintriige kann u. a.
die Verdrangung angepasster, stickstoffempfindlicher Arten zugunsten stickstoffliebender Arten, die
Auswaschung von Nihrstoffen in die Gewisser und die Verminderung der Resistenz gegeniiber Tro-
ckenheit oder biotische Schiden zur Folge haben (Fangmeier et al. 1994).

Zur Stickstoffiiberversorgung in Okosystemen tragen Ammoniak- und Stickoxidemissionen zu etwa
gleichen Teilen bei (BayMinLF 2005).

Klimaverinderung. Die Emissionen treibhausgasrelevanter Spurengase wie z. B. Lachgas (N,0)
durch mikrobielle Umsetzung von Stickstoffverbindungen in Bdden leisten zudem einen Beitrag zur
Klimaveranderung (Butterbach-Baal et al. 2002).

Vorlaufersubstanzen zur Bildung von Photooxidantien. Stickoxide gelten aulerdem als wichtige
Vorldufersubstanzen fiir die Bildung von sekundéren Aerosolen und tragen v. a. in Verbindung mit
fliichtigen Kohlenwasserstoffen (fliichtige organische Verbindung ohne Methan, NMVOC) in der
Atmosphire unter der Einwirkung des Sonnenlichts maf3geblich zur Bildung von Photooxidantien

(z. B. Ozon, PAN (Peroxyacetylnitrat), Wasserstoffperoxid u. a.) bei. Sie spielen somit eine wesentli-
che Rolle bei der Ozonbildung. Die Photolyse des NO, fiihrt unter Einwirkung kurzwelliger Strahlung
zur Ozonbildung. Peroxidradikale aus einer Reaktion der NMVOC sorgen flir eine schnelle Riickbil-
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dung des NO,, welches somit wieder fiir eine erneute Photolyse zur Ozonbildung zur Verfiigung steht
(Fowler et al. 1998). NO, und NMVOC weisen ein sehr hohes Ozonbildungspotential auf (gegeniiber
anderen Vorldufersubstanzen: ca. zehnfach hoher als von Kohlenmonoxid und ca. hundertmal hoher
als von Methan).

4.1.6 Einfluss auf Wilder

Der Eintrag von Stickstoffverbindungen in europdische Wilder hat seit der Industrialisierung drastisch
zugenommen. Als naturnahe Okosysteme sind gerade Waldstandorte besonders gefihrdet gegeniiber
erhohten Stickstoffeintragen. Verglichen mit natiirlichen Stickstoffeintrédgen von schitzungsweise 1 -
2 kg ha™ a” [N] liegen die Stickstoffeintrige in europdischen Wildern heute bei 1 — 60 kg ha™ a™ [N]
(MacDonald et al. 2002). In immer mehr chronisch belasteten Waldbesténden fiihrt dies zur ,,Stick-
stoffiibersittigung* — einer Uberschreitung der Aufnahmekapazitit und einer Abgabe von Stickstoff
(meist als Nitrat) aus dem System (Aber 1989).

Malfgeblich fiir die Belastung von Waldokosystemen sind die Gesamteintrdge von Stickstoffverbin-
dungen (stickoxid- und ammoniakbiirtige Stickstoffverbindungen).

In Deutschland herrscht vielerorts ein kleinrdumiges Mosaik von Waldbestdnden und landwirtschaft-
lich genutzten Flidchen vor, wodurch oftmals die Néhe zu potentiellen Ammoniak-Emittenten (v. a.
hohe Viehbestandsdichten) gegeben ist (Rennenberg et al. 1998). Atmosphérische Stickoxidemissio-
nen aus der Verbrennung fossiler Energietrdger (hauptséchlich Verkehr) belasten Waldokosysteme

v. a. Uiber einen erhohten Eintrag von Nitrat (Welburn 1990). Aufgrund der hohen Oberfldchen von
Waldbestdnden werden grofle Mengen an Stickstoffverbindungen mit dem Kronendach ausgefiltert
und gelangen als Ammonium oder Nitrat in den Boden (vgl. 4.1.5). Vor allem Nadelwaldbesténde
koénnen aufgrund ihrer hohen Oberflachen und der stindigen Belaubung grofle Mengen Stickstoffver-
bindungen aus der Luft ausfiltern. Oftmals ist Ammoniak die dominierenden Grof3e beim Stickstoff-
eintrag in Wailder (Dise und Wright 1995). Erhdhte Ammoniak-Depositionsraten finden sich beson-
ders an emittentennahen Waldrandern und dichten kleinflachigen Waldbestédnden.

Die erhohten Stickstoffeintridge in Waldbestdnde kdnnen neben einem verbesserten Wachstum (Spie-
cker 1999) auf gut gepufferten Bdden, insbesondere auf sensiblen, oft ndhrstofflimitierten oder stick-
stoffgesittigten Standorten zu vermehrter Bodenversauerung, Nitratverlusten iiber das Sickerwasser,
Ausgasung von Stickstoffverbindungen aus dem Boden (N,O, NO) und verstérkte Stickstoffspeiche-
rung im Bestand flihren (Kreutzer und Weiss 1998). Abhingig von Standort und Baumart kdnnen
diese Belastungen zu Bestandesinstabilitét, verringerter Resistenz gegeniiber biotischen und abioti-
schen Schéadigungen, verdnderter Artenzusammensetzung der Bodenvegetation und Destruentengesell-
schaften sowie zu Beeintrachtigungen der Nachbardkosysteme flihren.

4.1.7 Immissionssituation

Ammoniakbelastung. In Deutschland werden ca. 20 kg N pro Hektar Gesamtfldche und Jahr aus der
Landwirtschaft vorzugsweise als NH; an die Atmosphére abgegeben (Isermann und Isermann 1996),
was derzeit rund der Hélfte (ca. 40 %) der Gesamt-Stickstoffeintrage entspricht (BayLFU 2004). Die
mittlere Ammoniak- und Ammonium-N-Konzentration in verschiedenen Regionen Mitteleuropas liegt
fiir Gebiete mit intensiver Viehhaltung im Bereich von 5-20 pg m” [NH;] bzw. 3-6 ug m” [NH4-N],
ackerbaulich geprigte Gebiete zwischen 1-3 pg m™ [NH;] bzw. 2-3 pg m™ [NH,-N], fiir forstwirt-
schaftliche Gebiete zwischen 1,0-1,5 ug m [NH;] bzw. 1,5-2,5 pg m™ [NH,-N] und fiir Reinluftge-
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biete zwischen 0,1-0,5 ug m™ [NH;] bzw. 0,1-1,0 pg m™ [NH4-N] (Dammgen und Sutton 2001, Hej
und Erisman 1997).

Stickoxidbelastung. In Deutschland wurden 1990 rund 28 kg N ha™ a als NO,-Verbindungen ein-
getragen, was etwa 60 % der gesamten Stickstoffeintrdge entspricht (Isermann und Isermann 1996).

4.1.8 Schwellenwerte fiir Ammoniak und Stickstoffdioxid und Critical
Loads fiir die Stickstoffdeposition

Die Grenzwerte der EU-Richtlinie 1999/30/EG des Rates vom 22.04.1999 (1. Tochterrichtlinie) {iber
Grenzwerte fiir Schwefeldioxid, Stickstoffdioxid und Stickstoffoxide wurden mit der 22. BImSchV
rechtsgiiltig in deutsches Recht iiberfiihrt (BImSchV 2002). Von der WHO (2000) wurden als
Schwellenwerte fiir Ammoniak und Stickstoffdioxid Critical Levels festgelegt, welche den Schutz von
sensitiven Pflanzen und Pflanzengemeinschaften vor der direkten Schiadigung durch erhéhte Schad-
gaskonzentrationen garantieren sollen (Tabelle 4.1). Zum Schutz der Vegetation sollte ein Jahres-
mittelwert von 8 ug m> [NH;] bzw. 30 pg m™ [NO,] nicht iiberschritten werden. Der Leitwert fiir
toxische Verunreinigung durch Stickoxide liegt bei 400 bzw. 150 pg m [NO,] Stunden- bzw.
Tagesmittelwert, der Grenzwert zum Schutz menschlicher Gesundheit ist bei 200 bzw. 40 pg m™
[NOx] Tages- bzw. Jahresmittelwert festgelegt (Tabelle 4.1).

Erginzend zu den Schwellen und Grenzwerten fiir die Luftschadstoffkonzentrationen wurden soge-
nannte kritische Belastungswerte fiir die Schadstoffdepositon entwickelt. Dies trdgt den unterschiedli-
chen Wirkungspfaden von Umweltschadstoffen in empfindlichen Pflanzen und Okosystemen Rech-
nung. Zur quantitativen Abschitzung der Belastungsgrenzen von verschiedenen sensitiven Okosyste-
men bzw. -elementen durch erhohte Stickstoffdeposition wurden die Critical Loads (kritische Ein-
tragsraten) eingefiihrt, bei deren Einhaltung nach aktuellem Wissensstand keine signifikanten, schidi-
genden Auswirkungen zu erwarten sind (Tabelle 4.2) (UNECE 2004). Man geht davon aus, dass die
Okosysteme bei langfristiger Einhaltung der Belastungsgrenzen weder akut noch chronisch geschidigt
werden. Fiir Wilder wird ein maximaler Belastungsbereich von 10 bis 20 kg ha"'a™' [N] angenommen,
zur Vermeidung von Stérungen der Bodenprozesse und Bodenvegetation in Wildern gilt ein Bereich
von 10 bis 15 kg ha™'a™ [N].

In Deutschland nahmen die Emissionen von Ammoniak nach Schitzungen in den letzten 20 Jahren um
ca. 20 % ab (EMEP 2004). Die deutlichste Reduktion erfolgte zwischen 1990 und 1992, seitdem stag-
nieren die Emissionen auf relativ hohem Niveau. Die auf der Basis von Emissionskatastern geschétz-
ten Ammoniak-Stickstoff (NH;-N)-Emissionen betragen derzeit etwa 505.000 Tonnen [N]. Die Stick-
oxidemissionen wurden seit 1980 um etwa die Hilfte reduziert, im Zeitraum 1990 bis 2002 war ein
Riickgang von rund 47 % zu verzeichnen (UBA 2004). Die Stickoxid-Stickstoff (NOx-N)-Emissionen
betrugen im Jahr 2002 immer noch ca. 460.000 Tonnen [N] pro Landfliche und Jahr (UBA 2004).
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Tabelle 4.1: Critical Levels fiir die Ammoniak- und Stickstoffdioxidkonzentration (UNECE 2004), und

Leit- und Grenzwerte fiir die NO,-Konzentration zum Schutz menschlicher Gesundheit der
EU-Richtlinie 1999/30/EG bzw. 22. BImSchV (2002)
*: NOy berechnet auf NO,-Basis, °: fiir die Berechnung von Critical Levels fiir NO* auf

Landschaftsbasis wird empfohlen nur Jahresmittelwerte zu verwenden.

Bemessunos- Schwellenwert
Gas Bezeichnung . g [ng m™ NH; bzw. Quelle
zeitraum NO,*|
NHj; | Critical Levels fur Jahresmittelwert 8 UNECE 2004
alle Vegetationstypen 24-Stunden-Mittelwert 270 (nach WHO 2000)
NO, | Critical Levels fiir alle Ve- Jahresmittelwert 30
getationstypen/ 22. BImSchV (2002),
Grenzwert fiir den Schutz der | 24-Stundenmittelwert® 75° UNECE 2004, WHO 2000/
Vegetation 1999/30/EG
Leitwert toxische Verunrei- Stundenmittelwert 400 22. BImSchV (2002),
nigung 24-Stundenmittelwert 150 WHO 2000
Stundenmittelwert (darf
Grenzwert fiir den Schutz nicht dfter als 18-mal pro Jahr 200 22. BImSchV (2002),
menschlicher Gesundheit berschritten werden) 1999/30/EG
Jahresmittelwert 40
Tabelle 4.2: Critical Loads fiir Stickstoffdeposition (UNECE 2004)
”, - Bemessungs- Schwellenwert Quelle
Critical Loads fiir: Zeitraum kg N ha! a|
GemaiBigte und boreale Wilder Jahr 10-20 UNECE 2004
Laub- und Nadelbdume Jahr 15-20 (nach Acher-
Bodenprozesse in Laub- und Nadelwiildern Jahr 10-15 mann und Bob-
Bodenvegetation in Laub- und Nadelwildern Jahr 10-15 bink 2003)

Dringend erforderliche Maflnahmen zur Verringerung von versauernd und eutrophierend wirkenden
Stoffen sind in nationalen und EU-weiten Regelungen festgehalten. Das Multieffektprotokoll der Gen-
fer Luftreinhaltekonvention (Convention of Long Range Transboundary Air Pollution) enthilt zentrale
Regelungen fiir die Begrenzung der nationalen Emissionsfrachten fiir Luftschadstoffe und NMVOCs
(UNECE 1999). Das UNECE-Protokoll wird auf EU-Ebene durch die NEC-Richtlinie (National Emis-
sion Ceiling, NEC-Richtlinie 2001) iiber nationale Emissionshdchstmengen abgedeckt. Das Mafinah-
menprogramm ist ein wichtiger Schritt auf dem Weg, der Einhaltung kritischer Belastungswerte in
Europa néher zu kommen. Es wird erwartet, dass mit der Einhaltung der nationalen Emissionshochst-
mengen die durch Versauerung belasteten Okosystemflichen innerhalb des nichsten Jahrzehnts hal-
biert werden. Ziel der beiden Protokolle ist es, die kritischen Eintragsraten deutlich zu reduzieren. Fiir
Deutschland sind 550.000 Tonnen als Hochstmenge fiir die Ammoniakemission, die bis 2010 ein-
gehalten werden soll, vorgeschrieben. Damit miissen die Ammoniakemissionen (NH3) derzeit noch um
ca. 15 % gesenkt werden.

Zur Verminderung der Ammoniakbelastung fordert das Bundes-Immissionsschutzgesetz (BImSchG),
genehmigungspflichtige Anlagen der Tierhaltung so zu betreiben, dass Gefahren, schidliche Umwelt-
einwirkungen und Nachteile und Belédstigung fiir die Allgemeinheit nicht hervorgerufen werden kon-
nen (4. BImSchV 2004a). In der Technischen Anleitung zur Reinhaltung der Luft (TA Luft) werden
Priifkriterien fiir die Einhaltung von Mindestabstdnden von Anlagen der Tierhaltung u. a. zum Schutz
empfindlicher Pflanzen und Okosysteme formuliert, die abhéngig von der jahrlichen Ammoniakkon-
zentration einer Tierhaltungsanlage beachtet werden miissen (TA Luft 2002). Die Regelungen enthal-
ten Priifwerte fiir zuldssige Ammoniakkonzentrationen in der Umgebungsluft von Stallanlagen. Die
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nationalen Gesamtfrachten der NO,-Emissionen fiir Deutschland werden durch die NEC-Richtlinie auf
1.081.000 Tonnen begrenzt. Somit wird fiir Deutschland eine weitere Absenkung der Stickoxid-
emissionen um ca. 30 % bis 2010 notwendig.

4.2 Messergebnisse — Stickstoffverbindungen

4.2.1 Mittlere Ammoniakkonzentrationen aus Passivsammler-Messungen
an Level II-Waldstandorten in Deutschland

In der Studie wurde an 51 Level II-Standorten Ammoniak mittels Passivsammlern (Kap. 2.1) gemes-
sen. Die Messungen fanden nicht an allen Standorten in allen Monaten statt (unterschiedliche Messpe-
rioden auf folgenden Messflachen: 101: 2002 _1-6; 604, 606: 2002 _4-11; 801-809: 2002 6/7-12,
2003 _1-5/6; 901-922: 2002_5-12). Der Jahresgang der Ammoniakkonzentration zeigt einen schwa-
chen saisonalen Verlauf (Abbildung 4.1). Tendenziell findet ein Anstieg der Ammoniakkonzentratio-
nen bis Mérz (Friihjahrs-Peak) und ein darauffolgender Riickgang bis Mai statt. In den Sommermona-
ten steigen die Ammoniakkonzentrationen in der Regel an (Herbst-Peak) und sinken anschlieend in
den Wintermonaten wieder ab. Es besteht ein deutlicher Zusammenhang zwischen der Hohe der Am-
moniakkonzentrationen, dem Zeitpunkt der Giilleausbringung sowie einigen meteorologischen Para-
metern. Die Ammoniakkonzentration steigt z. B. mit der Hohe der Einstrahlung und der Lufttempera-
tur (Ausgasen von Ammoniak in die Umgebungsluft), bei hoher Luftfeuchte und Niederschlagsereig-
nissen sinken die Ammoniakkonzentrationen (Umwandlung in Ammonium). Die Ammoniakimmissi-
onen in unbelasteten Gebieten liegen in Deutschland bei etwa 1 pg m™, in landwirtschaftlich geprig-
ten Regionen bei bis zu 15 pg m™ (Ibrom et al.1994; siche auch 4.1.7).

Eine besondere Belastungssituation ist in der Nachbarschaft von Punkt-Emittenten (z. B. Mastviehan-
lagen) nachgewiesen (z. B. Biittner et al. 1986, Kirchner et al. 1999), jedoch besteht auch eine deutli-
che Belastung durch die diffuse Emission aus Feld- und Weidewirtschaft (Spangenberg 2002). Ein
Ammoniakgradient mit i. d. R. héheren Depositionen am Waldrand und erhéhten Werten bis zu einer
Bestandestiefe von 50 bis 150 m gegeniiber dem Bestandesinneren ist bekannt (Spangenberg 2002).
Bei hohen N-Emissionen aus der Umgebung unterschidtzen Messungen im Waldinneren (Filterfunk-
tion und Umwandlungreaktionen an Oberflachen) die Gesamtdepositionsraten, die Immission sowie
die Nitratsaustragsraten (Spangenberg 2002).

Die mittlere jahrliche Ammoniakkonzentration aller untersuchten Flachen lag im Jahr 2002 bei

1,3 pg m™ [NH;] und im Jahr 2003 bei 1,9 pg m™ [NH;]. In beiden Jahren lagen die Werte (Abbildung
4.2) auf den meisten Untersuchungsflichen unter 2 pg m~ [NH;]. Die hochsten gemessenen
Ammoniakkonzentrationen fanden sich an einem Standort in Nordrhein-Westfalen auf Flache 502 mit
6,8 ug m~ in 2002 und 9,8 pg m™ [NH;] in 2003. Ammoniakkonzentrationen zwischen 2 und 5 pg m™
[NH;] wurden auf den Fldachen 101, 307, 503, 1302 und 1303 gemessen. Es ist anzumerken, dass die
Ergebnisse fiir die Flichen in Baden-Wiirttemberg (801-809) fiir 2002 jeweils aus einem Mittelwert
der Monate Juli bis Dezember (2003) bzw. der Monate Januar bis Juni errechnet wurden (siche
Abbildung 4.2).
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(aus 4-wochiger PASAM-Exposition) auf den Untersuchungsfliichen fiir die Jahre 2002
und 2003
*: Messstandorte mit nicht-ganzjéhriger Exposition
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Zu einer Uberschreitung des Schwellenwertes (Critical Level) fiir die mittlere jihrliche Ammoniak-
konzentration von 8 pg m™ [NH;] (vgl. Kap. 4.1.8) im Jahresmittel kam es somit auf einer der unter-
suchten Flache im Jahr 2003. Die Flache 502 liegt in Nordrein-Westfalen in der Umgebung von Am-
moniakemittenten in einer Gegend hoher Viehbestandsdichten und grenznah zu den Niederlanden. Der
hochste Monatsmittelwert auf dieser Fliche mit 19,7 ug m™ [NH;] wurde im Februar gemessen, die
Konzentrationen in den Monaten April bis September betrugen durchschnittlich rund 11 pg m™ [NH;].
Insbesondere die hohen Temperaturen und Einstrahlung im Sommer 2003 diirften in diesem ohnehin
belasteten Gebiet noch verstédrkt zu hohen Ammoniakkonzentrationen gefiihrt haben.

4.2.2 Mittlere Stickstoffdioxidkonzentrationen aus Passivsammler-
Messungen an Level II-Waldstandorten in Deutschland

In der Studie wurde an 50 Level II-Standorten Stickstoffdioxid mit Passivsammlern gemessen (Kap.
2.1). An 17 Standorten lagen keine vollstdndigen Messperioden in den beiden Autnahmejahren vor
(abweichende Messperioden auf folgenden Messflichen: 101: Monate 1-6 in 2002; 801-809: Monate
6-12 in 2002 und 1-6 in 2003, 901-922: Monate 5-12 in 2002). Ein typischer Jahresverlauf weist hohe
Stickstoffdioxidkonzentrationen in den Wintermonaten auf (Oktober bis Mérz), im Friithjahr und
Sommer (April bis September) sinken die Werte zum Teil stark ab (Abbildung 4.3). Die zunehmende
NO,-Konzentration der Luft in den Wintermonaten wird maf3geblich durch den Einfluss des Haus-
brandes erklart.
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Abbildung 4.3: Maxima/Minima, Mittelwerte, Standardabweichung der mittleren monatlichen
Stickstoffdioxidkonzentrationen aus Passivsammlermessungen fiir alle untersuchten
Level II-Standorte in den Jahren 2002 und 2003 im Jahresgang

Im Durchschnitt liegen die Stickstoffdioxidkonzentrationen iiber alle untersuchten Flachen im Jahr
2002 bei 8,2 ug m” [NO,] und im Jahr 2003 bei 8,8 pg m™ [NO,]. Die héchsten Jahresmittelwerte mit
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rund 20 pg m™ [NO,]) wurden in beiden Jahren auf den Flichen 503 und 502 in Nordrhein-Westfalen
gemessen (Abbildung 4.4). Hohere Konzentrationen von rund 15 pg m> [NO,] fanden sich in beiden
Jahren auch auf der Flache 1101 in Berlin und auf Flache 901 am Rande des Ballungsraums Niirnberg
in Bayern. Hohere Gaskonzentrationen finden sich mithin an Messstandorten in dichten Siedlungs-
rdumen und verkehrsnah. Die hochsten gemessenen Monatsmittelwerte lagen zwischen 20 und 30 ug
m” [NO,] und wurden 2002 im Januar und November und 2003 in den Monaten Februar und Dezem-
ber auf den beiden Flichen 502/503 in Nordrhein-Westfalen (29 pg m™ [NO,]), auf der Fliche 706 in
Rheinlandpfalz und auf der Flache 1101 in Berlin sowie auf Fliche 901 in Bayern gemessen.
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Abbildung 4.4: Jahresmittelwerte, Standardabweichung und Maxima der Stickstoffdioxidkonzentratio-
nen (aus PASAM) auf den Untersuchungsfléichen fiir die Jahre 2002 und 2003
*: Messstandorte mit nicht-ganzjéhriger Exposition

Der Schwellenwert (Critical Level) von 30 pg m™ [NO,] fiir empfindliche Okosysteme wie Wilder
(vgl. Kap. 4.1.8) wird im Jahresmittel an keiner der untersuchten Flachen iiberschritten. Am Standort
502 wurden wie schon bei den Ammoniakkonzentrationen (vgl. 4.2.1) die hochsten Werte ermittelt.
In der Abbildung 4.5 und Abbildung 4.6 sind die Ammoniak- und Stickstoffdioxidbelastungen
(Jahresmittelwerte aus PASAM) der Jahre 2002 und 2003 fiir die bundesweiten Untersuchungsflachen
geographisch abgebildet.

An den bundesweiten Messstationen der Luftiiberwachung (UBA) wurden 2002 und 2003 insgesamt
durchschnittliche Jahresmittelwerte der Stickstoffdioxidkonzentration von ca. 11 (£3) pg m™ [NO,]
gemessen (Abbildung 4.7). Die Messwerte an den Level 1I-Waldstandorten liegen mit ca. 8,2 bzw. 8,8
(£3,5) pg m-> [NO,] bei nur 80 % der mittleren bundesweiten Belastung. In Ballungsriumen werden
abhingig von der Lage der Messstation vereinzelt Jahresmittelwerte zwischen 10 und 20 pg m- [NO,]
gemessen. Die Messungen bestétigen Ergebnisse der Luftiiberwachung, wonach auBlerhalb der Bal-
lungsraume abseits von verkehrsreichen Rdumen in den ldndlichen Gebieten Konzentrationen nur
selten einen Wert von 10 pg m-> [NO,] iiberschreiten (UDO 2004).
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Abbildung 4.5: Ammoniakbelastung in den Jahren 2002 und 2003 fiir die Untersuchungsfliichen (Jahresmittelwerte aus PASAM)

Bereiche der Ammoniakkonzentration <1, 1-3, 3-5, >5 ug m-3, (Nummerierung: Level II-Waldstandorte; Flachen 801-809, 901-922: z. T. unvollstdndige
Messperiode)



2002

2003

NO2 [ug/m?] o) N02 [ug/m?]
Jahresmittel | Jahresmittel
O <5 3 o <5
©5-10 5-10
© 10-15 10 - 15
® >15 3

>15

Abbildung 4.6: Stickstoffdioxidbelastung in den Jahren 2002 und 2003 fiir die Untersuchungsfléichen (Jahresmittelwerte aus PASAM)

Bereiche der Stickstoffdioxidkonzentration <5, 5-10, 10-15, >15 ug m-3, (Nummerierung: Level II-Waldstandorte; Flachen 801-809, 901-922: z. T.
unvollstindige Messperiode)
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Abbildung 4.7: Zeitreihe der Jahresmittelwerte der Stickstoffdioxidkonzentration an 34 UBA-

Messstationen (Daten nach UBA)

4.3 Stickstoffeintriige iiber den Bestandesniederschlag auf den Boden

4.3.1 Eintrige von Gesamtstickstoff, Ammonium- und Nitrat-Stickstoff
iiber den Bestandesniederschlag

Die Gesamtdeposition in Waldbestidnden setzt sich aus dem Betrag der nassen und der trockenen De-
position zusammen (vgl. auch Kap. 4.1.2, 4.1.4). Der Bestandesniederschlag (Kronentraufe +
Stammabfluss) ist eine weit verbreitete KenngroBe zur Abschitzung der Gesamtdeposition von Wél-
dern. Der Gesamtstickstoffeintrag in Waldokosysteme ist jedoch hoher, als durch den Eintrag aus dem
Bestandesniederschlag angezeigt. Schwer zu bestimmende zusitzliche Gréfien sind die Aufnahme von
N-Verbindungen im Kronenraum sowie die trockene Deposition im Boden. Die unterschiedlichen
Modellansétze zur Quantifizierung der Kronenraumprozesse (z. B. Ulrich 1983) sind mit Unsicher-
heiten behaftet, modellierte Depositionsraten weichen z. T. = 50 % von gemessenen Werten ab
(Galloway et al. 2004). Daher werden zur Abschitzung der Stoffeintrdge auf den Boden von Wald-
okosystemen die Eintrdge aus dem Bestandesniederschlag verwendet und mit den vorgeschlagenen
Critical Loads fiir Stickstoffdeposition verglichen. Die Eintrige {iber den Bestandesniederschlag las-
sen sich relativ sicher ermitteln und liefern Werte am unteren Rand des moglichen Eintrags. Die Ein-
trige von Gesamt-Stickstoff (Abbildung 4.8, Abbildung 4.9) betrugen durchschnittlich tiber alle
Flichen im Jahr 2002 und 2003 rund 18 kg ha™ a” [NH4-N+NOs-N]. Der Anteil von Ammonium- und
Nitrat-Stickstoff an der Gesamtstickstoffdeposition waren auf den meisten Flachen in etwa gleich.
Stickstoffeintriige aus dem Bestandesniederschlag mit iiber 30 kg ha™' [NH,-N+NO;-N] wurden im
Jahr 2002 fiir die Flichen 504 (48,3 kg ha'a™) in Nordrhein-Westfalen, 805/808 in Baden-Wiirttem-
berg und 1404 in Sachsen gemessen. Im Jahr 2003 lagen die Eintrige auf Fliche 504 (37,1 kg ha''a™)
in Nordrhein-Westfalen, 805 in Baden-Wiirttemberg und 1605 in Thiiringen iiber 30 kg ha™ [NH,-
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N+NO3-N]. Auf mehr als 30 % aller Flachen iiberstieg der Stickstoffeintrag die kritische Belastungs-
grenze von 20 kg ha™a™ fiir die N-Deposition, auf ca. 60 % der Flichen war der Eintrag héher als

15 kg ha''a™, und auf ca. 90 % aller Flichen hoher als 10 kg ha™a™ (vgl. Kap. 4.1.8, Tabelle 4.2).
Somit werden ausgehend vom Stoffeintrag aus dem Bestandesniederschlag auf einem GrofBteil der
Flachen die Critical Loads fur Stickstoffeintrage in Waldbestidnden alleine durch den nasse Deposition
iiberschritten (vgl. 4.1.8). Die Stickstoftbelastung der meisten untersuchten Standorte ist seit etwa
zehn Jahren dhnlich hoch (Daten nicht gezeigt). Bei einer langfristigen Uberschreitung der kritischen
Belastungsgrenzen durch Stickstoff in Wildern wird nach derzeitigem Wissensstand von einer chroni-
schen Schidigung des Okosystems ausgegangen (vgl. Kap. 4.1.5).

Die Eintrige von Ammonium-Stickstoff (Abbildung 4.8, Abbildung 4.9) mit dem Bestandesnieder-
schlag iiber allen Flichen betrugen im Jahr 2002 durchschnittlich 8,8 und 2003 9,2 kg ha™ a™' [NH,-
N]. Die héchsten Werte wurden in beiden Jahren auf den Flidchen 504 (21 kg ha™ a™ [NH,-N]) in
Nordrhein-Westfalen, 307 in Niedersachsen und 808 in Baden-Wiirttemberg gemessen.

Die Eintrige von Nitrat-Stickstoff (Abbildung 4.8, Abbildung 4.9) mit dem Bestandesniederschlag
iiber alle Flichen betrugen im Jahresmittel fiir 2002 und 2003 im Durchschnitt 9,6 bzw. 8,8 kg ha™
[NO;-N]. Die hochsten Werte mit rund 20 kg ha™ [NO;-N] wurden 2002 fiir die Flichen 805 und 801
in Baden-Wiirttemberg und 504 in Nordrhein-Westfalen, im Jahr 2003 fiir die Flichen 805 und 806
und die Flache 1605 in Thiiringen ermittelt.

Die hochsten Belastungswerte durch Stickstoffeintrag wurden wéhrend des Untersuchungszeit-
raumes auf Flachen in Nordrhein-Westfalen ermittelt. Die Stickstoffdeposition ging dort in den letzten
10 Jahren um ca. 23 % zuriick (1990: 65, 1999: 47 kg ha™' [N]). Diese Entwicklung beruht hauptsich-
lich auf einer Reduktion der Eintrége von oxidiertem Stickstoff (NOy, von 1990 bis 1999: 28 %), wih-
rend die durchschnittlichen Eintrdge von reduziertem Stickstoff (NHx) beinahe unveréndert blieben
(LOBF Nordrhein-Westfalen 2003). Auch die Flichen in Baden-Wiirttemberg wiesen hohe Stickstoff-
belastungen auf: Die Stickstoffeintrige (10-35 kg ha™ [N]) liegen dort meist tiber den Stickstoffmen-
gen, die im Biomassezuwachs fixiert werden kdnnen (FVA Baden-Wiirttemberg 2004). Sowohl Stick-
stoff- als auch Gesamtsdureeintrdge sind seit einer 14-jahrigen Messperiode anndhernd gleich. Die
Nitrateintrige bleiben weitgehend konstant, wihrend die Ammoniumeintriage leicht abnehmen (FVA
Baden-Wiirttemberg 2004).

Insgesamt wird die kritische Belastungsgrenze von 10 kg ha™a™ jedoch bis auf wenige Ausnah-
men auf den bundesweit untersuchten Waldstandorten iiberschritten (siche Kap. 4.3.2).

Aufgrund der komplexen Wechselwirkungen von Immission, Transport, Umwandlungsprozessen und
moglicher Aufnahme durch die Baume u. a. (vgl. Kap. 4.1) konnte kein unmittelbarer Zusammenhang
der Deposition von Ammonium- und Nitrat aus dem Bestandesniederschlag mit den Jahresmittelwer-
ten der in den PASAM gemessenen Ammoniak- und Stickstoffdioxidkonzentration festgestellt werden
(Abbildung 4.10, Abbildung 4.11).
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Abbildung 4.8: Jahreswerte fur die Stickstoffeintrage (NH4-N+NO3-N) aus dem Bestandesniederschlag

(Saulen) und Jahresmittelwerte der Ammoniak- und Stickstoffdioxidkonzentration

(Symbole) auf den Untersuchungsflachen fur das Jahr 2002
fette durchgezogene Linie: niedrigster vorgeschlagener Wert fir Critical Loads;
*: unterschiedliche Messperioden fiir Ammoniak- und Stickstoffdioxidkonzentrationen: 101:1-
6; 604, 606: 4-11; 801-809: 6/7-12; 901-922: 5-12
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Abbildung 4.9: Jahreswerte fur die Stickstoffeintrage (NH4-N+NO3-N) aus dem Bestandesniederschlag

(Saulen) und Jahresmittelwerte der Ammoniak- und Stickstoffdioxidkonzentration

(Symbole) auf den Untersuchungsflachen fur das Jahr 2003
fette durchgezogene Linie: niedrigster vorgeschlagener Wert fiir Critical Loads;
*: unterschiedliche Messperioden fir Ammoniak- und Stickstoffdioxidkonzentrationen: 604,

606: 5-11; 801-809: 1-5/6
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y = 0,0564x + 0,7952
R?=0,0534

Ammoniak-N [ug m~]

0 5 10 15 20 25 30
Ammonium-N [kg ha™ a™]
Abbildung 4.10: Korrelation der Ammoniak-Stickstoffkonzentration [ug m™] mit dem Ammonium-Stick-

stoffeintrag [kg haa™'] im Bestandesniederschlag im Untersuchungszeitraum 2002 und
2003; Jahresmittelwerte der Untersuchungsflachen, Datenbeschriftung: Flachen mit Ex-

tremwerten Flachennummer (Jahr)
y =-0,0393x + 2,9201
R?=0,0289
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Abbildung 4.11: Korrelation der Stickstoffdioxid-Stickstoffkonzentration [pug m™] mit dem Nitrat-
Stickstoffeintrag [kg haa™] im Bestandesniederschlag im Untersuchungszeitraum 2002
und 2003; Jahresmittelwerte der Untersuchungsflachen, Datenbeschriftung: Flachen mit

Extremwerten Flachennummer (Jahr)
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4.3.2 Einfluss der Baumarten auf den Stickstoffeintrag und den
Stickstoffaustrag mit dem Bodensickerwasser

Die Stickstoffeintrage mit dem Bestandesniederschlag variieren in Abhédngigkeit mit der Hauptbaum-
art der Bestidnde. Nadelbaumkronen konnen Stickstoffverbindungen aus der Luft, aufgrund der grofe-
ren Oberflichen und der ganzjéhrigen Belaubung, wesentlich effektiver ausfiltern als Laubbaumkro-
nen (Abbildung 4.12). Fichtenbesténde unter den untersuchten Standorten wiesen rund 40 % hohere
Stickstoffeintrage aus dem Bestandesniederschlag auf als die untersuchten Laubbaumbestinde (Buche,
Stiel-/Traubeneiche), Kiefernbestinde in weniger stickstoffbelasteten Gebieten (Brandenburg,
Mecklenburg-Vorpommern) zeigten die geringsten Eintrédge auf (vgl. auch Borken und Matzner 2004).
Die Reihenfolge spiegelt auch die v. a. durch die Niederschlagsverhéltnisse bestimmte regionale Ver-
teilung der Waldtypen Deutschlands wieder.

In zahlreichen Studien zur Stickstoffbelastung von Waldokosystemen wurde festgestellt, dass es bei
Stickstoffeintréigen von iiber 10 kg ha'a™ [N] mit dem Bestandesniederschlag hiufiger zu einem Aus-
trag von Nitrat mit dem Bodensickerwasser kommt (Abrahamsen 1980, Grennfelt und Hultberg 1986,
Kolling 1991, Dise und Wright 1995, u. a.). Bei Stickstoffeintrigen zwischen 10 und 25 kg ha™a™ [N]
kann die Nitrifikation und die Bodenversauerung stimuliert werden, was z. T. zu Nitrataustrigen mit
dem Sickerwasser fithren kann. Potentielle Stickstoffaustriage sind abhingig von der bereits gespei-
cherten Menge von Stickstoff im Boden, dem Versauerungsstatus (Boden-pH, Aluminium- und Kali-
umauswaschung) und der Dauer des erhdhten Eintrags (Dise und Wright 1995). Hohe Eintrage {iber
25 kg haa™ [N] kénnen Stérungen im Stickstoffkreislauf verursachen und zu hohen Stickstoffaustri-
gen aus dem Okosystem fiihren (Dise und Wright 1995).

Ein kritischer Schwellenwert von 10 kg ha™a™ [N] Stickstoffeintrag in Waldbestinde sollte nicht iiber-
schritten werden. Ob ein langfristiger Eintrag von 5 bis 10 kg ha”a™ [N] unbedenklich fiir angepasste
Walddkosysteme ist, ist bisher noch nicht durch entsprechende Studien belegt.

Insgesamt lagen die Stickstoffeintrige mit dem Bestandesniederschlag wéihrend des Untersuchungs-
zeitraums auf ca. 20 % der Flichen bei iiber 25 kg ha™a™ [N]. Auf ca. 70 % der Flichen wurden Ein-
trage zwischen 10 und 25 kg ha™a™ [N] gemessen; nur auf etwas mehr als 10 % der Flichen waren die
Eintriige in den Jahren 2002 und 2003 unter 10 kg ha™'a™ [N] (vgl. Abbildung 4.8, Abbildung 4.9,
Abbildung 4.13, Abbildung 4.14).

Hohe Nitratkonzentrationen im Bodensickerwasser konnen sukzessive zu einer Nitratbelastung des
Trinkwassers fiihren (Trinkwasser-Grenzwert: 50 mg I"' [NOs]).

Die durchschnittliche Nitratkonzentration (Abbildung 4.13) im Sickerwasser war relativ hoch auf den
untersuchten Eichen- und Buchenstandorten (Mittelwert: 13,6 (Spannweite: 0,5-59,6) bzw. 16,6 (1,6-
43,3) mg 1" [NO3]) und den Kiefernbestinden (14,6 (0,3-85,1) mg 1" [NOs]). Selbst bei Eintrigen
unter 10 kg ha"'a”' [N] wiesen Kiefernbestéinde in Brandenburg und ein Buchenbestand in Thiiringen
(1606) noch Nitratkonzentrationen bis iiber 20 mg I"' [NO;] im Sickerwasser auf, was auf eine starke
Stickstoffiibersittigung der Standorte hinweist. Die hochsten Konzentrationen mit 85,1 mg 1" [NO;]
wurden in dem Kiefernbestand 307 in Niedersachsen gemessen, dort wurden auch mit die hochsten
Ammonium-Stickstoffeintrage ermittelt (Abbildung 4.8, Abbildung 4.9). Die Fichtenstandorte zeigten
durchschnittliche Nitratkonzentrationen im Sickerwasser von 7,1 (Spannweite: 0,1-19,9) mg I'' [NO;])
bei hohem Stickstoffeintrag aus dem Bestandesniederschlag.

In Abbildung 4.14 ist die Nitrat-Stickstoffkonzentration im Bodensickerwasser dem Gesamtstickstoff-
eintrag aus dem Bestandesniederschlag gegeniibergestellt. Die Nitrat-Stickstoffkonzentration im Si-
ckerwasseraustrag auf den untersuchten Standorten war insbesondere in einzelnen Eichen- und Bu-
chenbestinden z. T. sehr hoch (25-30 mg I"' [NO;-N1). Dabei handelte es sich um die beiden Flichen
502 (Ei) und 502 (Bu) im Nordwesten Nordrhein-Westfalens (fiir die restlichen Flachen in NW liegen



84

keine Angaben zur Nitrat-N-Konzentration vor) sowie die Buchenflache 606 in Hessen und die Ei-
chenflidche 1402 in Sachsen.

Die untersuchten Fichten- und Kiefernbestdnde wiesen insgesamt geringere Nitrat-Stickstoffkon-
zentrationen im Bodensickerwasseraustrag auch bei hohem Stickstoffeintrag aus dem Bestandesnie-
derschlag auf (vgl. Nitratkonzentration Abbildung 4.13) - es ist jedoch zu bemerken, dass die Nitrat-
N-Konzentrationen mit dem Bodensickerwasser nicht fiir alle Flichen verfiigbar waren — so fehlen fiir
diese Studie Angaben zu vielen Fi-Flachen und z. B. fiir Gebiete mit hohen Eintrdgen in NW oder BW
(siche Abbildung 4.8, Abbildung 4.9).

Die Befunde iiberraschen insofern als im Sickerwasser unter Buchen- und Eichenbestinden 2002 und
2003 vergleichsweise hohe Nitrat- bzw. Nitrat-N-Konzentrationen (Abbildung 4.13, Abbildung 4.14)
ermittelt wurden und jene von Fichtenbestinden bei dhnlich hohen Eintrdgen sogar liberschreiten.
Einschrinkend muss bemerkt werden, dass Buchen auf gleichem Standort in der Regel aufgrund der
begrenzten Ausfilterung durch den herbstlichen Laubfall geringere Eintrdge als Fichten aufweisen
(Rothe et al. 2002). Aussagen zu Baumarteneffekten erfordern einen konkreten Vergleich der Baum-
arten am selben oder dhnlichen Standorten, was innerhalb dieser Studie nicht moglich war.

Borken und Matzner (2004) fanden bei lédngerfristigen Untersuchungen auf einigen deutschen Level
[I-Flachen im Zeitraum 1996 bis 2001 hohere Stickstoffaustridge aus Fichtenbestédnden (5,8 (0,2-14,1)
kg ha'! a'l) als auf Buchen-, Eichen- und Kiefernbestanden (1,9 (0,0-25,0), 1,2 (0,1-26,5), bzw.

0,5 (0,1-9,5) kg ha™ a™).
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2002 W2003

Stickstoffeintrag
[kg NOs-N+NH4-N ha™ a™]

Fi Ei Bu Ki

Baumart

Abbildung 4.12: Mittelwerte und Standardabweichung der Stickstoffeintrége Gber den Bestandesnieder-
schlag abhangig von der Hauptbaumart auf den untersuchten Standorten in den Jahren
2002 und 2003
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Abbildung 4.13: Nitratkonzentration im Bodensickerwasser unterhalb des Hauptwurzelraums in
Abhéangigkeit von der Hauptbaumart auf den untersuchten Standorten in den beiden Un-
tersuchungsjahren (Mittelwerte)

Angaben zu folgenden Flachen fehlen: Bu: 507, 601, 603, 605, 607; Fi: 504, 702, 805; Ki: 501
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Stickstoffeintrag aus dem Bestandesniederschlag und Nitrat-Stickstoffkonzentration im
Bodensickerwasser unterhalb des Hauptwurzelraums in Abhéngigkeit von der Haupt-
baumart auf den untersuchten Standorten in den beiden Untersuchungsjahren 2002
(Symbole ohne Rahmen) und 2003 (Symbole mit Rahmen)

Datenbeschriftung: Flachennummer; durchgezogene Linie: Schwellenwert fiir den
Stickstoffeintrag (10 kg ha-1 a-1 [Nges]), ab dem mit vermehrten Nitrataustrag zu rechnen ist;
Nitrat-Stickstoffkonzentration im Sickerwasser zu folgenden Fldachen fehlend: Fi: 504, 506,
801, 802, 805, 806, 808, 809, 916, 922, 1605; Bu: 505,507,1302, 1606; Ei: 308, 1608; Ki: 1607
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4.4 Risikoeinschitzung der aktuellen Belastungssituation durch
Stickstoffverbindungen fiir Waldstandorte

4.4.1 Vergleich der Ergebnisse mit Grenz- und Richtwerten und
Schadensrisiko

Ammoniak

Aus der Studie geht hervor, dass die Ammoniakkonzentrationen durchschnittlich unter 2 pg m™ [NH;]
lagen. Auf einer Fliche in Nordrhein-Westfalen (502), welche grenznah zu den Niederlanden und in
einem belasteten Gebiet mit hohen Viehbestandsdichten liegt, kam es im Jahr 2003 zur Uberschreitung
des Critical Levels fiir die Ammoniakbelastung (8 pg m™ [NH;]). Von einer allgemeinen Schidigung
der untersuchten Waldbestéinde durch erhéhte Ammoniakkonzentrationen in den Jahren 2002 und
2003 kann aufgrund der Studie nicht ausgegangen werden.

Stickstoffdioxid

Auf keinem der untersuchten Waldstandorte kam es wihrend des Untersuchungszeitraumes zu einer
Uberschreitung des Schwellenwertes (Critical Level) fiir Stickstoffdioxid von 30 pg m™ [NO,].
Durchschnittlich lagen die Werte fiir die Stickstoffdioxidkonzentration bei ca. 8 ug m™ [NO,]. Eine
direkte Schidigung von Waldbestdnden durch {iberhohte Stickstoffdioxidkonzentrationen ist aufgrund
der Ergebnisse nicht zu erwarten.

Stickoxide als Vorlidufersubstanzen fiir die Ozonbildung

Anhaltend hohe Stickoxidkonzentrationen in der Luft leisten als Vorldufersubstanzen fiir die Ozonbil-
dung bei entsprechenden Witterungsbedingungen vor allem in Reinluftgebieten einen hohen Beitrag
zu den erh6hten Ozonkonzentrationen tiber Waldbestidnden.

Stickstoffeintrag in Waldokosysteme

Problematisch sind die anhaltend hohen Stickstoffeintridge in Wailder. Die kritische Belastungsgrenze
(Critical Load) fiir Stickstoff (vgl. Kap. 4.1.8) wird auf mehr als der Hélfte der untersuchten Standorte
zum Teil schon lidngerfristig liberschritten. Die Stickstoffeintrige {iber den Bestandesniederschlag
waren auf einem Drittel der untersuchten Bestéinde hoher als 20 kg ha™ a [N], mit Hochstwerten iiber
30 und Spitzenwerten von 48 kg ha™ a™ [N].

Die Gesamtdeposition von Stickstoff in Wildern kann noch nicht sicher bestimmt werden. Der Anteil
trockener Deposition an der Gesamtdeposition von Ammoniak in Wildern ist grof3tenteils unklar. Mo-
dellberechnungen sind noch mit groBen Unsicherheiten behaftet (UNECE 2004, EMEP 2004). Wider-
spriichliche Aussagen gibt es zur Aufnahme von N-Verbindungen im Kronenraum (vergleiche Bruck-
ner 1996 mit Gessler et al. 1999). Auch eine mdgliche Ammoniakadsorption bei Waldbdden kdnnte in
N-belasteten Gebieten bedeutend sein (Huber et al. 2002).

Stickstoffaustrag aus Waldokosystemen

Steigende Nitrataustriage aus Waldbdden und die Gefahrdung der Grundwasserqualitit in vielen Regi-
onen sind eine Folge der hohen Stickstoffeintrage. Ein diskutierter Schwellenwert fiir den Stickstoff-
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eintrag iiber den Bestandesniederschlag (10 kg ha™'a™ [N]) zur Vermeidung von Nitrataustrigen aus
Walddkosystemen wird auf fast allen Untersuchungsfléchen iiberschritten. Aufgrund der anhaltend
hohen Stickstoffbelastung ist u. a. mit verstiarkter Versauerung und weiterhin mit Austradgen von Nit-
ratverbindungen in das Grundwasser sowie mit der Auswaschung von Néhrkationen auf den Untersu-
chungsflachen zu rechnen. Die hohen Stickstoffeintrage beeinflussen zudem das Artenspektrum der
natiirlichen Waldbodenvegetation und der Bodenorganismen und beeintrichtigen Stabilitdt und Ab-
wehrkraft von Waldbesténden.

4.4.2 Konsequenzen fiir die Uberwachung zum Schutz groBer
Waldgebiete

Die anhaltend hohen Stickstoffeintrdge in Wilder und die resultierenden Problematiken weisen darauf
hin, dass die Belastungsgrenzen nicht noch weiter iiberschritten werden sollten. Problematisch fiir
Waldstandorte ist insbesondere der hohe Eintrag iiber ammoniakbiirtige Stickstoffverbindungen, wel-
che zu einem hohen Anteil an der Gesamtstickstoffbelastung von Wildern beteiligt sind.

Die Stickstoff-Belastung in Wildern l4sst sich nach wie vor am besten durch die Erfassung des Be-
standesniederschlags abschitzen. Dieser stellt eine sehr gut vergleichbare Grofe dar, da er den Haupt-
anteil von trockener und nasser Deposition vereint. Fiir den Teil der trockenen Deposition, welcher
nicht mit den Bestandesniederschlag erfasst werden kann (z. B. Aufnahme durch Stomata, Adsorption
im Boden), sind die Prozesskenntnisse und die Datengrundlage noch unzureichend, um weiterfiihrende
Berechnungen durchzufiihren. Jedoch ist es wahrscheinlich, dass mit dem Bestandesniederschlag nicht
die gesamte Deposition erfasst wird. Beispielweise liegen die modellierten Stickstoffemissionen fiir
Deutschland iiber den Werten gemessener Stickstoffdepositionen in verschiedenen Regionen und
Okosystemen. Da die Atmosphiire als Stickstoffsenke nicht relevant ist, ist anzunehmen, dass die
Stoffeintrage aber durch die Messung des Bestandesniederschlags unterschitzt werden.

Langjihrig untersuchte Okosysteme konnen als intensive Dauerbeobachtungsflichen fiir wissen-
schaftliche Untersuchungen und Modellentwicklungen herangezogen werden. Eine Beobachtung der
gasformigen Ammoniakbelastung an Waldstandorten in stark belasteten Gebieten und in der Nahe
potentieller Emittenten (z. B. Schweine- oder Hithnermastbetriebe) ist sinnvoll, wenn die Gefahr einer
direkten Schadwirkung gegeben ist.

Eine routinemiBige Uberwachung der Nitrataustriige aus Walddkosystemen ist weiterhin anzuraten,
um Nahrstoffverluste sowie das Gefadhrdungspotential von Grund- und Quellwasser v. a. durch Nitrat
abschitzen zu konnen.

Konkrete Fragestellungen zu den komplexen Wechselwirkungen in einem Okosystem und zu langfris-
tigen Auswirkungen erhdhter Stoffeintrdge miissen in interdisziplindren Forschungsarbeiten analysiert
werden.

Die Forstwirtschaft kann auf die hohen Stickstoffeintrige und deren Auswirkungen nur begrenzt rea-
gieren. Ein Baumartenwechsel hin zu einer dem Standort angepassten Bestockung in nachhaltiger
naturnaher Bewirtschaftung kann insgesamt die Belastungsfihigkeit der Bestdnde erhhen. Besonders
an stickstoffreichen Standorten kann eine Bestockungsdnderung von Fichte nach Buche oder zu Bu-
chenmischwildern durch eine Reduktion der Filterwirkung der Fichte Bestéinde vor weiterer Stick-
stoffiiberfrachtung zumindest teilweise schiitzen (Huber 1997). Hierbei sind jedoch schonende Um-
bauverfahren anzuwenden, um nicht zusitzliche Mengen von im Boden gespeicherten organischen
Stickstoff zu mobilisieren. Weitere wissenschaftliche Untersuchungen zu den Auswirkungen eines
Baumartenwechsels sind dringend erforderlich.
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Insgesamt ist es notwendig die Stickstoffeintrdge durch die Landwirtschaft und den Verkehr zu redu-
zieren. Ein weiteres Hinwirken der nationalen und europaweiten Gesetzgebung durch weitere Rege-
lungen und MaBnahmen fiir eine deutliche Senkung der Stickstoffeintriige in Okosysteme ist dringend
erforderlich. Voraussetzung fiir die Reduktionen der Ammoniakemissionen sind angepasste Tierbe-
stande und strukturelle Verdnderungen der landwirtschaftlichen Produktionsverfahren hin zu einer
nachhaltigen Landbewirtschaftung (z. B. Isermann und Isermann 1996).

5 Schwefeldioxidbelastung

5.1 Das Schadgas SO,
5.1.1 Eigenschaften

Schwefeldioxid ist ein farbloses, stechend riechendes, nicht brennbares, korrodierendes Gas. Ab einer
Konzentration von ca. 1,3 mg m> [SO,] in der Luft wird es vom Geruchssinn wahrgenommen. Schwe-
feldioxid ist gut in Wasser 16slich, die wissrige Losung reagiert sauer und bildet aufgrund der reduzie-
renden Wirkung z. T. schweflige Sdure, welche rasch zur Schwefelsdure {ibergeht (Hollemann und
Wiberg 1985).

5.1.2 Entstehung

Natiirliche atmosphirische Schwefelemissionen werden bei Vulkantitigkeit, bei Verwitterung, mikro-
biellen Umsetzungsprozessen, bei natiirlichen Verbrennungsvorgéngen und als gasformige oder parti-
kuldre Verbindungen aus Ozeanen und Boden freigesetzt (Galloway und Rodhe 1991). Der Hauptan-
teil der Schwefeldioxidemissionen in Europa ist anthropogen verursacht (ca. 90 %) und entsteht bei
der Verbrennung fossiler Energietrédger und anderer schwefelhaltiger Brennstoffe (z. B. Diinger, Bio-
masse) (Hultberg et al. 1992). Feuerungsanlagen im Industriebereich, Gebdudeheizungen sowie der
Kraftfahrzeugverkehr (v. a. Dieselmotoren) sind die wesentlichen Quellen fiir die Schwefeldioxidbe-
lastung und den Anstieg von RuBlpartikeln in der Atmosphére. Insbesondere seit den 80er Jahren
wurde ein exponentieller Anstieg von Schwefelemissionen und Russpartikelausstofl aufgrund zuneh-
mender Nutzung fossiler Energietrager v. a. in der Nordhemisphére festgestellt, was zundchst zu einer
dramatischen Versauerung von aquatischen und terrestrischen Okosystemen in Nord- und Zentraleu-
ropa und Nordamerika fiihrte (z. B. Likens et al. 1977, Charles et al. 1989, Matzner 1989).

5.1.3 Wirkung auf Okosysteme

Schwefeldioxid wirkt in hohen Konzentrationen phytotoxisch und fiihrt zu akuten Schiadigungen bei
Pflanzen. Schwefeldioxidaufnahme beeintrachtigt die Photosynthese und den Spaltéffnungsmecha-
nismus der Blattorgane, und verursacht Stérungen im Wasser- und Nahrstofthaushalt, Schadigungen
des Feinwurzelsystems und eine Verringerung der Frosthirte bei Pflanzen. Nadelhdlzer, Moose und
Flechten reagieren besonders empfindlich. Die direkte Wirkung hoher Schwefeldioxidkonzentrationen
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(Rauchgas) war in der Vergangenheit fiir das ,,klassische Waldsterben® verantwortlich. Zu einem ho-
hen Anteil waren die Schwefeldioxidemissionen an der Versauerung von Boden und Gewissern und
den damit verbundenen Néhrstoffverlusten sowie an Korrosions- und Verwitterungsprozessen von
Metallen und Gestein beteiligt.

Atmosphérischer Schwefel kommt grofitenteils in drei chemischen Formen vor — der Hauptteil gas-
formig als Schwefeldioxid, partikulir, oder als ionische Sulfatverbindungen (SO,*) in Wasser geldst.
In der Atmosphire wird Schwefeldioxid durch Oxidation zu Sulfat umgewandelt (photochemisch, in
Gegenwart geeigneter Oxidantien, z. B. Wasserstoffperoxid, Hydroxidradikale), das als Aerosol ge-
bunden (Sulfataerosole) oder in Wassertropfchen gelost vorliegen kann. Schwefeldioxid kann direkt
mit dem Niederschlag als Schwefelsdure aus der Atmosphére ausgewaschen und aus der Atmosphére
durch trockene Deposition entfernt werden (Hultberg et al. 1992). Die Verweilzeit von Schwefeldioxid
in der Atmosphére betrigt bei trockener Witterung etwa 1 bis 10 Tage, bei Regen weniger als einen
Tag. Schwefeldioxid kann bei winterlichen Hochdruckwetterlagen iiber mehrere hundert Kilometer
transportiert werden. Geldstes oder aerosolgebundenes Schwefeldioxid (z. T. gebunden an andere
Luftschadstoffe, z. B. Ammoniumsulfat) gelangt letztlich oft in emissionsfernen Gebieten iiber den
Regen in die Okosysteme.

Politische Mafinahmen fiir eine deutliche Reduktion der Eintrdge wurden eingeleitet, als europaweit
stark erhohte Schwefeldioxidkonzentrationen zu steigenden Séureeintragen in Waldokosysteme und
sukzessiven Nahrstoffverlusten und Schadigungen von Waldbestédnden (vgl. Kap. 4 ) sowie zur
Versauerung von Gewdssern fiihrten (Johnson und Mitchell 1992). Als ein Erfolg der Luftreinhaltepo-
litik konnten die Schwefeldioxidemissionen in Deutschland seit 1982 um mehr als 90 % auf rund 750
Kilotonnen [SO;] pro Jahr vermindert werden (EMEP 2004). Die Menge der eingetragenen Siure
(Sulfatverbindungen) reduzierte sich jedoch nicht in gleichem Mafle. AuBlerdem sind die Stickoxid-
immissionen, die zu etwa einem Drittel an der Séurebildung beteiligt sind, nur um rund 40 % seit 1990
(UBA 2004) gesenkt worden. Obwohl die Schwefeldioxidkonzentrationen entsprechend der Emissio-
nen seit 1980 um etwa den Faktor 10 gesenkt werden konnten, zeigen die Konzentrationen von Sulfa-
ten und Protonen im Niederschlag einen schwécheren Abwirtstrend (Zeitraum 1985 bis 2000) mit
einer Reduktion etwa um den Faktor 2, was insgesamt zu einem leichten pH-Anstieg fithrte (EMEP
2004).

5.1.4 Einfluss auf Wilder

Europaweite Maflnahmen zur Reduktion der stark angestiegenen Schwefelemissionen und verstérkte
Forschungstitigkeiten wurden ab den 80er Jahren ausgeldst, als in Deutschland Anzeichen von sog.
»heuartigen Waldschédden® in stark belasteten Gebieten auftraten (Schulze et al. 1989). Mit dem
Schadgas Schwefeldioxid und seinem Folgeprodukt Sulfat sind vielféltige Wirkungen auf Waldoko-
systeme verbunden. Als mobiles Anion steuert Sulfat {iber die lonenstirke der Bodenlosung Kationen-
austauschprozesse und damit die Konzentrationen bzw. Austragsraten von Aluminium-Spezies und
basisch wirksamer Kationen (Reuss und Johnson 1986). Die Bodenversauerungshypothese (Ulrich et
al. 1979, Ulrich 1983) geht davon aus, dass infolge erhohter atmogener Eintrage von Sauren 6kolo-
gisch relevante Verdnderungen im Bodenchemismus stattfinden, welche durch eine Néhrstoffauswa-
schung aus sauren Waldbdden und einer Mobilisierung pflanzentoxischer Stoffe (Aluminium,
Schwermetalle) zu einer Schidigung der Wurzeln und insgesamt zu Erkrankung und Destabilisierung
der Wilder fiihren.
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Im Waldboden fiihren die erhdhten langjahrigen Sdure-Eintridge zu langanhaltenden Verdnderungen
des Bodenchemismus. Bei erhohtem Eintrag wird der Schwefel zunichst iiberwiegend im Boden ge-
speichert. Nach Riickgang der atmogenen Belastung wird der im Boden akkumulierte Schwefel je
nach Bodeneigenschaften innerhalb weniger Jahre bzw. Jahrzehente wieder remobilisiert und zusam-
men mit Néhrkationen an die Hydrosphire abgegeben (Feger 1998). Damit stellen die hohen Sulfat-
Eintrdge der Vergangenheit eine wichtige Steuerungsgrofe auch fiir derzeitige Bodenprozesse dar und
fithren sukzessive zu weiteren Nahrstoffverlusten.

5.1.5 Schwellenwerte fiir Schwefeldioxid und Critical Loads fiir die
Schwefeldeposition

Mit der Richtlinie 1999/30/EG des Rates vom 22.04.1999 (1. Tochterrichtlinie) wurden die Immissi-
onsgrenzwerte fiir Schwefeldioxid formuliert und in der 22. BImSchV vom 11.09.2002 in deutsches
Immissionsschutzrecht rechtswirksam tibernommen. Der Schwellenwert (Critical Level) fiir die
Schwefeldioxidbelastung wurde von der UNECE fiir verschiedene Vegetationstypen fiir den Jahres-
und Winterhalbjahresmittelwert festgelegt (UNECE 2004). In Waldokosystemen inklusive der Boden-
vegetation sollte ein Critical Level von 20 [ug m™ SO,] nicht iiberschritten werden (Tabelle 5.1).

Tabelle 5.1: Schwellenwert fiir die Schwefeldioxidkonzentration zum Schutz von Okosystemen

Bezeichnung Bemessungs- Schwellenwert Quelle
zeitraum [ug m™ SO,]
22. BImSchV (2002),
Grenzwert fiir den Schutz von Okosystemen Jahresmittelwert: 1999/30/EG
Winterhalbjahr (einzuhalten ab

_ . (Okt. bis Miirz) 20 19.01.2001)
Critical Level fiir UNECE 2004, WHO
Waldokosysteme inkl. Bodenvegetation 2000

(nach Ashmore und Wil-
son 1993)

Verstirkte Bodenversauerung ist die Folge der erhdhten Séureeintridge durch die Schwefel- und Stick-
stoffbelastung. Der Wert tolerierbarer Séureeintrage fiir Walder lédsst sich nach dem auf nachhaltige
Sicherung des Naturhaushalts ausgerichteten UNECE-Konzept der "Critical Loads" bestimmen (Nils-
son und Grennfelt 1988, Tabelle 5.2). Der ,,Critical Load* fiir Versauerung wird definiert als die
hochste Deposition von versauernden Komponenten (alle zur Erhohung von H+ beitragenden Verbin-
dungen), welche keine chemischen Verdnderungen bewirken, die zu einer langfristig schidlichen Be-
eintrachtigung von Okosystemen und deren Funktionen fiihren (Nilsson und Grennfelt 1988). Auf-
grund empirischer Annahmen wurde eine kritische Séurebelastungsgrenze (Critical Load) fiir Boden
basierend auf Bodenchemie und -mineralogie bestimmt. Bodenbildende Mineralien wurden je nach
dominanten Verwitterungsmineralien in fiinf Klassen unterteilt. Abhéngig von den chemischen Bo-
deneigenschaften und der Fahigkeit, durch Verwitterung basische Kationen (Ca, Mg, K) nachzuliefern,
ist die Kapazitit zur Séureneutralisation unterschiedlich. Die Bereiche fiir die jeweiligen kritischen
Eintragsgrenzen errechnen sich danach, wie viel der Waldboden langfristig durch seine Sdureneutrali-
sationskapazitit abfangen kann.
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Tabelle 5.2: Critical Loads fiir Versauerung von verschiedenen Boden bzw. die Schwefeldeposition (nach

UNECE 2004)
Critical Loads fiir Versauerung von Waldboden:
Mineralzusammensetzun Ausgangsgestein Gesamisiureeintrag Aquivalent
g gangse [kmol H+ (km?a™)] | [kg Sha” a™]
Quarz-K-Feldspat Granite Quarzite <20 <3 aus Huit9bgezrg etal.
Muspovite flagioklase Granite Gneiss 20-50 3-8 (nach Nilsson und
Biotite (<5%) _ Grennfelt 1988)
Granodiorite, 50-100 8-16
Biotite Amphibole (<5%) | Grauwacke Schist,
Gabbro
Phyroxene Olivine (<5%) Gabbro Basalt 100-200 16-32
Carbonate Kalkstein <200 >32

Die NEC-Richtlinie (vgl. Kap. 4) begrenzt die nationalen Gesamtfrachten der Schwefelemissionen fiir
Deutschland auf rund 520 Kilotonnen [SO,]. Trotz der starken Absenkung der Emissionen seit den
80er Jahren (rund 90 %) wird nach dieser Richtlinie fiir Schwefeldioxid eine weitere Reduktion um
rund 20 % notwendig sein (NEC 2001).

5.2 Messergebnisse — Schwefeldioxid

5.2.1 Mittlere Schwefeldioxidkonzentrationen aus Passivsammler-
Messungen

In der Studie wurde an 42 Level II-Standorten die Schwefeldioxidkonzentration mit Passivsammlern
(Kap. 2.1) ermittelt. Fiir die Bundeslédnder Brandenburg, Mecklenburg-Vorpommern und Hessen
liegen keine Messwerte zu Schwefeldioxidkonzentrationen vor. Saisonale Unterschiede weisen hohe
Konzentrationen in den Wintermonaten, absinkende Werte im Friihjahr und relativ niedrige
Konzentrationen in den Sommermonaten auf (Abbildung 5.1). Zum einen steigen die Emissionen im
Winter aufgrund verstérkter Heiztétigkeit, zum anderen herrschen bei sehr kalter Witterung meist
stabile Luftmassen vor, welche Schadgase akkumulieren kdnnen und sich nur mit geringen
Geschwindigkeiten fortbewegen.
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Abbildung 5.1: Minima/Maxima, Mittelwerte, Standardabweichung der mittleren monatlichen
Schwefeldioxidkonzentrationen aus Passivsammlermessungen fiir alle untersuchten
Level II-Standorte in den Jahren 2002 und 2003 im Jahresgang

Im Jahresdurchschnitt betrugen die Schwefeldioxidkonzentrationen auf allen untersuchten Flachen 2,0
bzw. 2,4 (£ 1,5) pg m™ [SO,] im Jahr 2002 und 2003 (Abbildung 5.2). Fiir das Winterhalbjahr (Okto-
ber bis Mérz, Abbildung 5.3) waren die Durchschnittswerte um 30 bzw. 25 % hoher als fiir das
gesamte Jahr (2002: 2,6. 2003: 3,0 pg m™ [SO,]).
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Schwefeldioxidkonzentration (aus PASAM) auf den Untersuchungsflichen fiir die Jahre

2002 und 2003; *: Messstandorte mit nicht-ganzjihriger Exposition
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Abbildung 5.3:

Flachennummer

Winterhalbjahres-Mittelwerte (Okt. — Mérz), Standardabweichung und Monatsmaxima
der Schwefeldioxidkonzentration (aus PASAM) auf den Untersuchungsfliichen fiir die
Jahre 2002 und 2003; *: Messstandorte mit nicht-ganzjihriger Exposition
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Abbildung 5.4:

Schwefeldioxidbelastung in den Jahren 2002 und 2003 fiir die Untersuchungsfléiichen (Jahresmittelwerte aus PASAM) Bereiche der
Schwefeldioxidkonzentration <1, 1-2, 2-5, >5 pg m”~, (Nummerierung: Level II-Waldstandorte; Flichen 801-809: z. T. unvollstindige
Messperiode)
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In der Abbildung 5.4 ist die Schwefeldioxidbelastung (Jahresmittelwerte aus PASAM) der Jahre 2002
und 2003 fiir die bundesweiten Untersuchungsflichen geographisch abgebildet. Hochstwerte der
Schwefeldioxidkonzentration zwischen 7 und 13 pg m™ [SO,]) wurden in beiden Jahren v. a. auf den
Flachen 1403, 1402 und 1404 in Sachsen gemessen; die Hochstwerte fiir das Winterhalbjahr waren um
ca. 60-80 % hoher als fiir das gesamte Jahr. Die Monats-Maxima auf denselben Flachen wurden im
Jahr 2002 in den Monten Januar (29,0 ug m” [SO,]) und Dezember (16,0 pg m™ [SO,]), im Jahr 2003
in den Monaten Februar (20,4 pg m™ [SO,]) und Dezember (19,0 pg m™ [SO,]) ermittelt.

In den beiden Untersuchungsjahren kam es nicht zur Uberschreitung des Critical Levels fiir Schwefel-
dioxid von 20 pg m™ [SO,].

An den bundesweiten Messstationen der Luftiiberwachung (UBA) wurden 2002 und 2003 durch-
schnittliche Jahresmittelwerte der Schwefeldioxidkonzentration von ca. 3 (+ 1,4) pg m™ [SO,] ge-
messen (Abbildung 5.5). An den i. d. R. emittentenfernen Level [I-Waldstandorten wurden mittels
PASAM mit 2 bzw. 2,4 ug m> [SO,] rund 70 % der mittleren bundesweiten Belastung ermittelt. Seit
1990 ist ein kontinuierlicher Riickgang der Schwefelbelastung zu verzeichnen. Mittlerweile werden
auch in Sachsen und Sachsen-Anhalt Jahresmittelwerte unter 20 pg m™ [SO,] gemessen (UDO 2004).
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Abbildung 5.5: Zeitreihe der Jahresmittelwerte der Schwefeldioxidkonzentration an 33 UBA-Messstatio-
nen (Daten nach UBA)
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5.2.2 Schwefeleintrige iiber den Bestandesniederschlag auf den Boden

Die Eintrige von Sulfat-Schwefel iiber den Bestandesniederschlag betrugen 10,1 bzw. 7,7 kg ha™ a™
[SO4-S] fiir die Jahre 2002 und 2003 (Abbildung 5.6, Abbildung 5.7, Niederschlagsmengen siehe

Kap. 2.1, Abbildung 2.3). Die hochsten Werte mit 18 bis 43 ha™ a” [SO,-S] wurden fiir die Flidchen
506 und 504 (2002: 42,8 kg ha' a™' [SO4-S]) in Nordrhein-Westfalen und 1402 in Sachsen ermittelt.
Die hohen Schwefeleintrage auf diesen Fldchen sind verursacht durch die hohen Niederschlagseintrige
an den vergleichsweise ballungsraumnahen Standorten (504, 506; Niederschlagssumme: 2002: 1483
bzw. 1749, 2003: 1030 bzw. 1231 mm) und die hohen Belastungen durch die Nahe zu Industrie-
revieren diesseits und jenseits der Tschechischen Grenze (1402, Erzgebirge).
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Abbildung 5.6: Jahrswerte fiir die Schwefeleintrige (SO4-S) aus dem Bestandesniederschlag (Sdulen)
und Jahresmittelwerte der Schwefeldioxidkonzentration (Symbole) auf den Untersu-
chungsflichen fiir das Jahr 2002; unterschiedliche Messperioden fiir Schwefeldioxidkon-
zentration: 101:1-6; 801-809: 6/7-12; 901-922: 5-12
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Abbildung 5.7: Jahrswerte fiir die Schwefeleintrige (SO,-S) aus dem Bestandesniederschlag und
Jahresmittelwerte der Schwefeldioxidkonzentration (Symbole) auf den Untersuchungs-

flichen fiir das Jahr 2003; unterschiedliche Messperioden fiir Schwefeldioxidkonzentra-
tion: 801-809: 6/7-12
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Abbildung 5.8: Korrelation der Schwefeldioxid-Schwefelkonzentration [ug m~] mit dem Sulfat-
Schwefeleintrag [kg ha'a™'| (Bestandesniederschlag) im Untersuchungszeitraum 2002
und 2003; Jahresmittelwerte der Untersuchungsfliichen
Datenbeschriftung: Flachen mit Extremwerten Flachennummer (Jahr)
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Die Schwefeleintrage mit dem Bestandesniederschlag lagen in den 90er Jahren noch deutlich héher
(vgl. Kreutzer et al. 1991). So wurden z. B. im Solling (Niedersachsen) 82 kg ha™' [SO,-S] eingetragen.
In Nordrhein-Westfalen konnte die Schwefeldeposition auf Waldflichen zwischen 1990 und 1999 auf
durchschnittlich etwa ein Drittel (84 = 29 kg ha™ a™) verringert werden (LOBF Nordrhein-Westfalen
2003). Der mittlere Sdureeintrag nahm im gleichen Zeitraum um ca. 43 % v. a. durch den Riickgang
der Schwefeleintrige ab. An fast allen Waldstandorten in Nordrhein-Westfalen wurden noch 1999 die
kritischen Belastungsgrenzen fiir Saureeintriige durch potentielle Siuredeposition iiberschritten (LOBF
Nordrhein-Westfalen 2003).

In Sachsen konnte die Schwefeldeposition insgesamt seit 1993 etwa halbiert werden (SMUL Sachsen
2004). Den stérksten Riickgang auf etwa 25 % gegeniiber dem Ausgangsniveau zeigten die Flachen im
ehemals stark belasteten Erzgebirge und an der tschechisch/polnischen Grenze. Berechnungen zur
kritischen Belastungsgrenze (Critical Load) fiir die Schwefeldeposition auf Untersuchungsflichen in
Sachsen weisen auf eine deutliche Verbesserung gegeniiber 1994/95 und eine Anndherung an die
Critical-Load-Funktionen hin (SMUL Sachsen 2004).

Wie bereits bei den Stickstoffverbindungen dargestellt, ist der Zusammenhang zwischen dem Eintrag
von Sulfatverbindungen mit dem Bestandesniederschlag und den Jahresmittelwerten der Schwefeldi-
oxidkonzentration der Luft nur gering. Steuernde Grofe ist mafigeblich die Hohe des Bestandesnieder-
schlags bzw. die Nidhe zu lokalen Emissionsquellen (Abbildung 5.6, Abbildung 5.7, Abbildung 5.8).

5.2.3 Einfluss der Baumarten auf den Schwefeleintrag und die Konzentra-
tion im Bodensickerwasseraustrag

Die Fichtenbestidnde auf den untersuchten Fliachen filterten in den Jahren 2002 und 2003 mit durch-
schnittlich 15,4 bzw. 11,2 kg ha'a’ [SO4-S] die hochsten Mengen an Sulfat-Schwefel aus. In Eichen-,
Buchen- und Kiefernbestdnden wurde im Vergleich zu den Fichtenbestdnden rund die Hélfte der Sul-
fat-Schwefel-Mengen iiber den Bestandesniederschlag eingetragen (Abbildung 5.9).
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Abbildung 5.9: Mittelwerte und Standardabweichung der Schwefeleintrige (Sulfat-S) iiber den
Bestandesniederschlag, abhéingig von der Hauptbaumart auf den untersuchten Standor-
ten in den Jahren 2002 und 2003
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Abbildung 5.10: Sulfatkonzentration im Bodensickerwasser unterhalb des Hauptwurzelraums in
Abhiingigkeit von der Hauptbaumart auf den untersuchten Standorten in den beiden Un-
tersuchungsjahren (Mittelwerte)

Angaben zu folgenden Fliachen fehlen: Bu: 507, 601, 603, 605, 607; Fi: 504, 702, 805; Ki: 501
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Abbildung 5.11: Schwefeleintrag (Sulfat-S) aus dem Bestandesniederschlag und Sulfat-
Schwefelkonzentration im Bodensickerwasser unterhalb des Hauptwurzelraums in Ab-
hingigkeit von der Hauptbaumart auf den untersuchten Standorten in den beiden Unter-
suchungsjahren 2002 (Symbole ohne Rahmen) und 2003 (Symbole mit Rahmen) (Mittel-
werte)

Datenbeschriftung: Flaichennummer; Sulfat-Schwefelkonzentration im Sickerwasser zu
folgenden Fliachen fehlend: Fi: 504, 506, 801, 802, 805, 806, 808, 809, 916, 922, 1605; Bu:
505,507,1302, 1606; Ei: 308, 1608; Ki: 1607

Die hochsten mittleren Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser (Abbildung 5.10) zeigten sich fiir die
untersuchten Kiefernbestinde (42,0 (9,0-133,5 mg I"' [SO4]), wobei die Maxima auf den Flichen 1205
in Brandenburg und 1607 in Thiiringen ermittelt wurden. Fichtenbestdnde wiesen mittlere Sulfatkon-
zentrationen von 14,8 (2,1-71) mg I'' [SO,] auf, Buchen- und Eichenbestéinde zwischen 9,7 (1,7-21)
bzw. 16,6 (5,3-31) mg 1" [SO,]. Hohe Sulfatkonzentrationen fanden sich insbesondere auf Flichen in
Sachsen im Erzgebirge (Fi_1402: 28, 1403: 49, 1404: 71, Ki_ 1405: 59, Ei_1406: 31 mg "' [SO,])
sowie in Thiiringen, Brandenburg und Berlin (Ki_1607: 120, 1204: 49, 1205: 134, 1101: 58 mg I’
[SO4]), wo in der Vergangenheit sehr hohe Schwefeleintrage zu verzeichnen waren.

Die Sulfat-Schwefel-Konzentration im Sickerwasser (Abbildung 5.11) unter Buchen— und Eichen-
bestinden lagen bei Schwefeleintrigen von ca. 5 bis 12 kg ha™a™ in einem Bereich zwischen 0,6-23
(Mittel 14) bzw. 5,3-35 (Mittel 20) mg I"' [SO4-S], auf Fichtenflichen wurden bei hoheren Eintrigen
von ca. 10 bis 30 kg ha™'a™ z. T. meist niedrigere Konzentrationen (14-123 (Mittel 56) mg I"' [SO4-S]
ermittelt, Kiefernbestinde zeigten bei Eintréigen zwischen 5 und 10 kg ha”'a™ mittlere Konzentrationen
im Sickerwasseraustrag von rund 23 (8,3-109) mg I’ [SO4-S]. Obwohl die Eintréige im letzten Jahr-
zehnt auf rund etwa ein Viertel zuriickgegangen sind (SMUL Sachsen 2004, MLUV Brandenburg
2004), sind die Boden weiterhin nicht in der Lage, Schwefelverbindungen im Boden zu speichern.
Offensichtlich werden die akkumulierten Schwefelvorrite im Boden verstirkt mobilisiert und mit dem
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Sickerwasser zusammen mit Nahrkationen (v. a. Ca, Mg) abgegeben. Insgesamt ist jedoch aufgrund
einer kontinuierlichen Abnahme der Schwefelgehalte in den Zulaufen der Trinkwassertalsperren fiir
die Untersuchungsflachen z. B. in Sachsen ein Abklingen dieses Prozesses zu beobachten (SMUL
Sachsen 2004).

53 Risikoeinschitzung der aktuellen Belastungssituation durch
Schwefelverbindungen fiir Waldstandorte

5.3.1 Vergleich der Ergebnisse mit Grenz- und Richtwerten und
Schadensrisiko

Der Critical Level fiir die Schwefeldioxidkonzentration an Waldstandorten (20 pg m™ [SO,]) wurde
wihrend des Untersuchungszeitraums an keinem der untersuchten Standorte tiberschritten. Die
hochsten Konzentrationen wurden an Standorten in Sachsen und Nordrhein-Westfalen gemessen
(Hochstwerte Jahresmittel ca. 4,5 bzw. 8 ug m™ [SO,]).

Die Eintrage von Sulfat-Schwefel {iber den Bestandesniederschlag betrugen durchschnittlich 7,7 bzw.
10,1 kg ha™ a in den Jahren 2002 und 2003. Die hochsten Eintriige mit bis zu iiber 40 kg ha a™ wur-
den auf Standorten im Rothaargebirge in Nordrhein-Westfalen (504, 506) und im Erzgebirge in Sach-
sen (1402, 1403) ermittelt. Niedrige Sulfat-Schwefeleintrage liber den Bestandesniederschlag fanden
sich 2002 und 2003 fiir die Standorte in Brandenburg (durchschnittlich 5,7 bzw. 4,4), Mecklenburg-
Vorpommern (6,9 bzw. 6,2), Hessen (6,1 bzw. 5,4) und auch in Bayern (6,5 bzw. 4,7 kg ha'a’ ). Die
Fichtenbestdnde in Sachsen und vor allem Kiefernbestidnde in Thiiringen, Brandenburg und Berlin mit
gegenwirtig und vormals hohen Schwefeleintrigen zeigten immer noch erhohte Sulfatkonzentrationen
mit dem Sickerwasser.

Bundesweit nahm die Schwefeldeposition im Mittel aller Landnutzungen inkl. der besonderen Situa-
tion in den ostdeutschen Léndern seit 1990 um rund 74 % und die Sdureeintrige um etwa 50 % ab (zit.
aus LOBF Nordrhein-Westfalen 2003). In Nordrhein-Westfalen konnte die Schwefeldeposition auf
Waldflichen zwischen 1990 und 1999 auf durchschnittlich etwa ein Drittel (84 > 29 kg ha™ a™") ver-
ringert werden (LOBF Nordrhein-Westfalen 2003). Der mittlere Séureeintrag nahm im gleichen Zeit-
raum um ca. 43 % v. a. durch den Riickgang der Schwefeleintrige ab. An fast allen Waldstandorten in
Nordrhein-Westfalen wurden 1999 die kritischen Belastungsgrenzen flir Sdureeintrdge durch poten-
tielle Sauredeposition iiberschritten (LOBF Nordrhein-Westfalen 2003).

In Sachsen konnte die Schwefeldeposition insgesamt seit 1993 etwa halbiert werden (SMUL Sachsen
2004). Den stirksten Riickgang auf etwa 25 % gegeniiber dem Ausgangsniveau zeigten die Flachen im
ehemals stark belasteten Erzgebirge und an der tschechisch/polnischen Grenze. Berechnung zur kriti-
schen Belastungsgrenze (Critical Load) fiir die Schwefeldeposition auf Untersuchungsflachen in Sach-
sen weisen auf eine deutliche Verbesserung gegeniiber 1994/95 und eine Annéherung an die Critical-
Load-Funktionen hin (SMUL Sachsen 2004).
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5.3.2 Konsequenzen fiir die Uberwachung zum Schutz grofier Waldge-
biete

Nachdem die Mallnahmen zur Emissionsreduktion ab Anfang 1990 gegriffen haben, haben sich die
Schwefeldioxidkonzentrationen an den meisten Waldstandorten auf einem niedrigen Belastungsniveau
stabilisiert und sind vielerorts auf ein unbedenkliches MaB zuriickgegangen. Eine zielgerichtete Uber-
wachung der Belastungssituation durch Schwefeldioxid und durch Sulfat-Schwefeleintrage ist deshalb
derzeit nur an Waldstandorten in der Néhe von potentiellen Emittenten (Ballungsraum, Industrie) und
in Grenznihe sinnvoll. Die Entwicklung der bereits im Boden akkumulierten Schwefelverbindungen,
welche iiber das Sickerwasser zusammen mit Nihrkationen ausgewaschen werden und in das Quell-
und Grundwasser gelangen konnen, miissen kiinftig weiter tiberwacht werden.

Problematisch bleiben weiterhin die Gesamtséureeintrige in den Boden. Ursache fiir die Séureeintrage
in Waldbdden sind heute grofitenteils nicht mehr mageblich die Schwefeleintrdge, sondern v. a. die
Belastung durch Stickoxide und Ammoniak.

6 Zusammenfassung - Die Schadgasbelastungen an Waldstandorten,
eine kritische Zwischenbilanz des Messprogramms im Forstlichen
Umweltmonitoring

Vor dem Hintergrund einer anhaltenden Belastung mit Luftschadstoffen haben die Bundesldnder eine
Untersuchung der Luftqualitit in Wildern im Rahmen des ICP Forest-Programms zum ,,Forstlichen
Umweltmonitoring® an Dauerbeobachtungsflichen in Deutschland (Level 1I-Standorte) veranlasst. Die
vorgelegte Studie im Auftrag des Bundesministerium fiir Erndhrung, Landwirtschaft und
Verbraucherschutz (BMELV) verwendet Daten aus diesem Monitoringprogramm. Fachlich wird die
Studie begeleitet von der Arbeitsgruppe ,Luftqualitit“ der Bund-/Lénder Arbeitsgemeinschaft
L,Umweltmonitoring*®.

Daten zur Luftqualitit sind derzeit v. a. aus urbanen Gebieten verfiigbar. Die Informationen zur
Immissionssituation in ldndlichen Gebieten und an Waldstandorten sind begrenzt, obwohl die
Kenntnisse tiber die lokale Belastung v. a. durch Ozon und Stickstoffverbindungen fiir ein besseres
Verstdndnis der Wechselwirkungen in Wéldern benétigt werden und fiir eine Risikoabschétzung
empfindlicher Okosysteme unabdingbar sind.

Die Luftqualititsmessungen an ausgewidhlten Level II-Waldstandorten sind gleichzeitig Teil eines
europdischen Programms. Bundesweit wurden Passivsammler-Daten (PASAM) zur Bewertung der
Belastung durch die gasformigen Luftschadstoffe Ozon, Ammoniak, Schwefel- und Stickstoffdioxid
an iiber 50 Level [I-Waldstandorten des forstlichen Umweltmonitorings in den Jahren 2002 und 2003
erhoben. Fiir die Risikoabschitzung an Waldstandorten zusitzlich genutzt wurden Daten zum Stoff-
ein- bzw. -austrag von Stickstoff- und Schwefelverbindungen mit dem Bestandesniederschlag bzw.
dem Bodensickerwasser.

Ziel der vorliegenden Studie ist es, die Belastung der Wilder durch die genannten Schadstoffe fiir die
Jahre 2002 und 2003 zu charakterisieren und zu dokumentieren und mogliche Gefahren fiir die Walder
Deutschlands zu bewerten. Verschiedene Bewertungssysteme zur Ermittlung von Schwellen (Critical
Levels) der Ozonkonzentration oder Ozondosis zur Abschitzung des Risikos flir die Waldstandorte
Deutschlands werden verglichen und diskutiert.
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Aktuelle Belastungssituation der Wilder und Risiken

Ozonbelastung

Die Studie greift auf monatliche Messungen der Ozonkonzentrationen fiir 56 Waldstandorte mit
Passivsammlern (PASAM) zuriick. Im Untersuchungszeitraum 2002 und 2003 wurden auf einem
Viertel der untersuchten Standorte mittlere Ozonkonzentrationen zwischen 50 und 70 pg m™ [Os]
wihrend der Vegetationsperiode gemessen. Mehr als 40 % der Standorte waren 2002 und 2003
Ozonbelastungen zwischen 70 und 90 pg m™ [O;] ausgesetzt. Auf weiteren 32 % der Standorte
sind Ozonbelastungen iiber 90 pg m™ [0;] gemessen worden. Relativ hohe Ozonbelastungen zwi-
schen 70 und 90 pg m™ [O;] fanden sich hauptsichlich im weiteren Umkreis (ca. 100 km) von
Ballungsriaumen und Industriegebieten. Ozonbelastungen iiber 90 pg m™ [O;] wurden vorwiegend
an Standorten in Thiiringen, Sachsen, Bayern und Baden-Wiirttemberg ermittelt. Betroffen sind
hauptsichlich mittlere bis hohe Lagen grofitenteils in emittentenfernen Reinluftgebieten.

Im Vergleich der Daten von vier Waldstandorten mit Passivsammlermessungen, an denen parallel
auch kontinuierlich aufgezeichnete Ozonmessungen durchgefiihrt werden, zeigt sich fiir die Unter-
suchungsjahre 2002 und 2003, dass die derzeit gingigen Bewertungssysteme das Risiko der aktu-
ellen Ozonbelastung fiir Waldstandorte bei der Differenzierung der Risikostufen und die Art der
potentiell zu erwartenden Schiden verschiedenartig beurteilen.

Folgende Bewertungsmethoden werden herangezogen:

- Das AOT40-Konzept (AOT40 ,,accumulated ozone exposure over a threshold of 40 ppb [O;]“
basiert auf der Uberschreitung kritischer Ozonstundenkonzentrationen von 40 ppb [O;] und
deren Akkumulation wéhrend der Vegetationsperiode. Bei Uberschreitung eines kritischen
Schwellenwertes (Critical Level CLe., AOT40 = 5 ppm.h) einer akkumulierten Ozondosis an
der Blattoberfldche geht das Modell von Wachstumseinbufien v. a. bei sensitiven Laubbdumen
aus.

- Das ,,Flusskonzept™ ist ein Modell fiir die Erfassung der effektiven Ozonaufnahme iiber die
Stomata in die Pflanze. Es wird bei einer Uberschreitung eines Wirkungsschwellenwertes fiir
die Entgiftungskapazitit von Waldbiumen (1,6 nmol m™> PLA s™) und deren Akkumulation
wihrend der Vegetationsperiode derzeit provisorisch eine kritische Ozondosis (Critical Level
CLey, AFstl.6 (accumulated stomatal flux above a flux threshold of 1,6 nmol m™ PLA s™) =
4 mmol m? PLA) fiir die Beeintrichtigung des Wachstums festgesetzt.

- Das MPOC-Konzept (MPOC, maximal permitted ozone concentration) ist ein empirisches
Modell, das aus stiindlichen Ozonkonzentrationen worst-case-Belastungssituationen fiir
Waldbdume ableitet.

- Bewertungen anhand der Ozondosis nach dem AOT40-Critical-Level-Konzept lassen deutli-
che Uberschreitungen des vorgeschriebenen Critical Levels CLe, erkennen und weisen dem-
nach auf ein hohes Schadensrisiko fiir die Waldbdume insbesondere im Jahr 2003 hin. Die
AOT40-Critical Level-Uberschreitungen sind, nach derzeitigem Kenntnisstand, als ein erhoh-
tes Schadensrisiko fiir eine verringerte Produktivitit (5%-ige Ertragsverluste) zu werten.

- Die Bewertung nach der stomatiren Ozonaufnahme AFst>1,6 anhand des flussbasierten Criti-
cal Levels CLer (,LEMEP-Modell’ zur lokalen Anwendung parametrisiert) zeigten im Jahr
2003 fiir die drei untersuchten Standorte deutliche Uberschreitungen des provisorischen fluss-
basierten Critical Levels (CLey) schon zu Beginn der Vegetationszeit.
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- Die Uberschreitet der AFst1,6 den CLe; fiir Waldbiume innerhalb einer Vegetationsperiode,
wird von einer 5 %-igen Wachstumseinbulle ausgegangen. Die Belastung durch die stomatéire
Ozonaufnahme war im Jahr 2003 am Standort Rothaargebirge (NRW) am hochsten, wihrend
nach dem AOT40-Konzept der Standort Stechlinsee (BB) der hochsten Belastung ausgesetzt
war.

- Bewertungen anhand des alternativ vorgeschlagenen MPOC-Konzeptes fiir die vier Beispiel-
Messstationen wie auch fiir die aus PASAM-Daten nidherungsweise ermittelten MPOC-In-
dexwerte an den 56 Level II-Waldstandorten schlieBen ein gewisses Schadensrisiko durch die
Ozonbelastung nicht aus. Es wird aber fiir beinahe alle Standorte die Risikokategorie ,,weitge-
hender Schutz festgestellt, wonach eine Reaktion auf eine Ozonwirkung moglich ist, ohne
dass nachhaltige Wirkungen zu erwarten sind. In der Kategorie ,,weitgehender Schutz* ist
auch das Auftreten von sichtbaren Schiden mit eingeschlossen.

Stickstoffverbindungen

An den untersuchten Waldstandorten abseits von Einfliissen diffuser oder lokaler Emissionsquel-
len lagen die Ammoniakkonzentrationen wihrend des Untersuchungszeitraumes 2002 und 2003
im Jahresdurchschnitt unter 2 pg m™ [NH;], mit Ausnahme einer Fliche in Nordrhein-Westfalen,
auf der es im Jahr 2003 zur Uberschreitung des Critical Levels (UNECE 2004) fiir die Ammoni-
akbelastung von 8 pug m> [NH;] kam. Da ein Zusammenhang zwischen der Héhe der Ammoniak-
konzentrationen und der Giilleausbringung sowie einigen meteorologischen Parametern besteht,
kommt es periodisch immer wieder zu Phasen mit erhohten Konzentrationen. Fiir Stickstoffdioxid
wurden Konzentration von ca. 8 pg m~ [NO,] im Jahresmitte]l gemessen. Auf keinem der
untersuchten Waldstandorte kam es wihrend des Untersuchungszeitraumes zu einer
Uberschreitung des Schwellenwertes fiir empfindliche Okosysteme (BImSchV) fiir Stickstoffdi-
oxid von 30 pg m~ [NO,].

Eine unmittelbare Gefdhrdung von Waldbestinden abseits lokaler Emissionsquellen durch iiber-
hohte Luftschadstoftkonzentrationen an Ammoniak- und Stickstoffdioxid in der Umgebungsluft
der Waldstandorte ist aufgrund der Ergebnisse der Studie nicht zu erwarten.

Die an den Waldorten ausgefilterten und trocken bzw. mit den Niederschldgen eingetragenen
Stickstoffdepositionen sind hingegen als problematisch einzustufen. Ammoniak und Stickoxide
tragen etwa zu gleichen Teilen zur Stickstoffbelastung bei. Wie die Stoffeintragsmessungen aus
dem Depositionsmessprogramm des Level Il zeigen, wurden die kritischen Belastungsgrenzen fiir
Stickstoff auf mehr als der Halfte der untersuchten Standorte im vergleichbaren Messzeitraum und
zum Teil schon lédngerfristig deutlich {liberschritten. Steigende Nitrataustrige aus Waldbdden und
die Gefahrdung der Grundwasserqualitdt in vielen Regionen sind eine Folge iiberhohter Stick-
stoffeintrdge. Die Schwellenwerte fiir den Stickstoffeintrag iiber den Bestandesniederschlag (10 kg
ha'a’ [N]) zur Vermeidung von Nitrataustrigen aus Waldokosystemen (Critical Load fiir
Eutrophierung, UNECE2004) wurden auf fast allen Untersuchungsflichen iiberschritten. Auf-
grund der anhaltend hohen Stickstoffbelastung ist u. a. mit verstirkter Versauerung und zuneh-
mend mit Austrdgen von Nitratverbindungen in das Grundwasser sowie mit der Auswaschung von
Néhrkationen auf den Untersuchungsflichen zu rechnen.

Der Beitrag der NOy in der Luft als Vorldufersubstanz fiir die Ozonbildung lasst sich in dieser
Studie nicht beziffern und bewerten.
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Schwefelverbindungen

6.2

Der Grenzwert bzw. Critical Level (1999/30/EG; UNECE 2004, BImSchV) der
Schwefeldioxidkonzentration fiir den Schutz von Okosystemen bzw. fiir Waldstandorte (20 pg m™
[SO;]) wurde wihrend des Untersuchungszeitraums an keinem der untersuchten Standorte {iber-
schritten. Fiir alle Flichen wurde in den Jahren 2002 und 2003 ein Jahresdurchschnitt von 2 bzw.
2,4 ug m” [SO,] ermittelt, im Winterhalbjahr lagen die Werte 30 bzw. 25 % héher. Hochstwerte
der Schwefeldioxidkonzentration zwischen 7 und 13 pg m~ [SO,] wurden in beiden Jahren v. a.
auf den Flachen in Sachsen gemessen, die Hochstwerte fiir das Winterhalbjahr waren hier um ca.
60-80 % hoher als fiir das gesamte Jahr.

Die Eintrdge von Sulfat-Schwefel (iiber den Bestandesniederschlag) betrugen an den untersuchten
Standorten durchschnittlich 7,7 bzw. 10,1 kg ha” a” in den Jahren 2002 und 2003. Die hochsten
Eintrige mit bis zu iiber 40 kg ha” a” wurden an Standorten im Rothaargebirge in Nordrhein-
Westfalen und im Erzgebirge in Sachsen ermittelt.

Langjéhrig erhohte Sdure-Eintrdge in Waldboden fithren zu langanhaltenden Verdnderungen des
Bodenchemismus. Nach Riickgang der atmogenen Belastung wird der im Boden akkumulierte
Schwefel je nach Bodeneigenschaften zeitverzogert iliber unterschiedliche Zeitrdume (Jahre bis
Jahrzehnte) wieder remobilisiert und zusammen mit Néhrkationen an die Hydrosphére abgegeben.
Damit stellen die hohen Sulfat-Eintrdge der Vergangenheit eine wichtige Steuerungsgrofle auch
fiir derzeitige Bodenprozesse dar und fithren sukzessive zu weiteren Nahrstoffverlusten. Die
Fichtenbestdnde in Sachsen und vor allem Kiefernbestéinde in Thiiringen, Brandenburg und Berlin
mit gegenwartig und vormals hohen Schwefeleintrigen zeigten immer noch erhohte Sulfatkon-
zentrationen mit dem Bodensickerwasseraustrag.

Empfehlungen fiir die Uberwachung von Waldstandorten

Ozonbelastung

Insbesondere an Waldstandorten gibt es nur wenige kontinuierliche Messdaten fiir Ozon.
PASAM-Messungen der Ozonkonzentration sind ein mdgliches und taugliches Instrument fiir das
Monitoring groer Waldgebiete. Die in 4-wochiger Exposition ermittelten PASAM-Ergebnisse
zeigten nur relativ geringe Abweichungen (ca. 5-15 %) von den zeitgleichen Mittelwerten aus
kontinuierlichen Messungen der Ozonkonzentration. Die monatliche Integration der Ozonkonzent-
ration mit PASAM kann kurzzeitige Ozonspitzenbelastungen, welche eine besondere Belastungs-
situation darstellen, jedoch nicht auflésen.

Die Anwendung des MPOC-Ansatzes kann fiir eine lokale qualitative Risikoindikation fiir Wald-
baume als zusétzliches Instrument fiir nationale Risikoabschidtzungen herangezogen werden.

Das MPOC-Konzept bietet die Moglichkeit einer lokalen qualitativen Risikoabschitzung auch fiir
integrierende 2- bzw. 4-wochig erhobene Ozon-PASAM-Daten. Diese Vorgehensweise ist jedoch
nicht in der bestehenden VDI-Richtlinie normiert und eignet sich nicht fiir Aussagen zu
kurzzeitigen Spitzenbelastungen.

MPOC-MPOC-Werte aus monatlich erhobenen PASAM-Ozonkonzentrationen sind nicht fiir eine
Risikoabschitzung kurzer Zeitrdume (Tage, Wochen), sondern nur fiir lingere Zeitrdume (3-4
Monate, Vegetationsperiode) geeignet.

Aus der vorliegenden Studie geht hervor, dass es bei der Verwendung von monatlich integrierten
PASAM-Daten fiir die Abschitzung des Risikos nach dem MPOC-Konzept zu
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Unterschiatzungen kommt. Ein zeitlich hoher aufgelostes Monitoring der Ozonbelastung mittels
PASAM in zumindest zweiwochentlicher Frequenz wihrend der Vegetationsperiode wird zu-
nichst fiir eine aussagekriftige Testphase an Beispielstandorten empfohlen. Abweichungen der
MPOC-Ergebnisse aus PASAM-Messdaten gegeniiber denen aus den zeitlich hoher aufgelosten
kontinuierlichen =~ Ozonmittelwerten sollten iberpriift und ggf. Korrekturfaktoren fiir
Abweichungen hergeleitet werden. Zur Uberwachung sind reprisentative Standorte (nach Ozon-
belastungssituation und Landschaftstyp) auszuwéhlen.

Entscheidend fiir die Ozonwirkung in der Pflanze ist die interne Aufnahme des Schadgases in die
Pflanze iiber die Spaltoffnungen. Die UNECE und filhrende Wissenschaftler empfehlen daher,
konzentrationsbasierte Konzepte (wie z. B. AOT) in der Zukunft durch ein Konzept zu ersetzen,
welches den Ozonfluss berechnet und die tatsdchliche Ozonaufnahme in die Pflanze iiber eine be-
stimmte Zeit beriicksichtigt. Der derzeit vorgegebene flussbasierte Critical Level fiir Waldbaume
ist noch als provisorischer Richtwert anzusehen, bis ausreichende Ergebnisse aus Freilanduntersu-
chungen vorliegen. In Zukunft muss noch eine umfangreiche Datenbasis aufgebaut und entspre-
chende Ozonaufnahme-Modelle getestet und validiert werden. Eine Fallstudie mit einer Free-Air-
Ozonbegasung in einem Fichten-/Buchenbestand im ,,Kranzberger Forst Experiment” (CASIROZ)
zeigt u. a. deutlich die Uberlegenheit des ,,Ozonfluss-Konzeptes* gegeniiber dem AOT40-Kon-
zept.

Modelle zur Simulation stiindlicher Ozonkonzentrationen aus PASAM und z. B. meteorologischer
Daten erlauben ndherungsweise Berechnungen des Ozonflusses und der stomatdren Aufnahme.
Bestehende Simulations-Modelle sollten daher in Zukunft in das Monitoring miteinbezogen und
intensiver getestet werden. Ebenso sollte die Ubertragbarkeit der Ozonkonzentrationsverliufe be-
stehender Ozonmessstationen (in ldndlichen Gebieten) auf Waldbestinde gepriift werden. Diese
Vorgehensweisen béten praktikable Moglichkeiten zur Uberwachung von Waldstandorten.

Aufgrund der beschriebenen Vor- und Nachteile sollte der Gebrauch sowohl eines AOT- als auch
eines MPOC-Konzepts solange Verwendung finden, bis die flussmodellierte effektive stomatire
Ozonaufnahme als auch vom Messaufwand geeignetes mechanistisches Instrument ausreichend
getestet und in Zukunft fiir regionale Modellierungen von Waldgebieten geeignet ist. Dahin wei-
sende Forschung sollte mit bestehendem Datenmaterial und an Modellstandorten weiter ausgebaut
werden.

Stickstoffbelastung

Eine Beobachtung der Ammoniakbelastung mittels PASAM-Messungen an Waldstandorten ist in
stark belasteten Gebieten und in der Néhe potentieller Emittenten sinnvoll.

Ammoniakkonzentrationen in Waldbestédnden sind sehr heterogen — Ammoniak wird sehr rasch zu
Ammonium umgewandelt. Mit Gaskonzentrationsmessungen in oder innerhalb von Waldbestidn-
den lasst sich die Belastung mit Ammoniak zumeist nur unvollstdndig messen. Der Eintrag iiber
ammoniakbiirtige Stickstoffverbindungen in Waldbestinde ist jedoch zu einem hohen Anteil an
der Gesamtstickstoffbelastung von Wildern beteiligt. Die Ermittlung der Gesamtstickstoffeintrage
in belasteten Gebieten ist immer noch mit groen Unsicherheiten behaftet. V. a. die Grundlagen
fiir die Bestimmung der trockenen Deposition sind unzureichend erforscht. Die Grundlage fiir die
Berechnung von Immissionen von Stickstoffverbindungen beruhen auf Modellvorstellungen. Die
Modellberechnungen zur Immission von Ammoniak konnten durch ein dichteres Messnetz, gro3-
rdumig auch mit PASAM, weitere vertikale Gradientenmessungen innerhalb des Bestandes und
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horizontale Gradientenmessungen vom Bestandesrand in den Bestand sowie der Bestimmung der
mikroklimatischen Zusammenhinge erheblich verbessert werden.

Die anhaltend hohen Stickstoffeintridge in die Wélder weisen darauf hin, dass die Belastungsgren-
zen nicht noch weiter liberschritten werden sollten. Problematisch fiir Waldstandorte sind insbe-
sondere die Eintrige ammoniakbiirtiger Stickstoffverbindungen, welche einen hohen Anteil an der
Gesamtstickstoffbelastung von Wéldern ausmachen.

Eine routinemiBige Uberwachung der Stickstoffeintriige mit dem Bestandesniederschlag und der
Nitrataustrdge mit dem Bodensickerwasser aus Waldokosystemen ist weiterhin anzuraten. Der
Bestandesniederschlag eignet sich als Vergleichsparameter fiir Stoffeintrdge und die Sicker-
wasserkonzentration gibt das Gefahrdungspotential fiir Grund- und Quellwasser an. Langjédhrig
untersuchte Okosysteme konnen als intensive Dauerbeobachtungsflichen und fiir interdisziplinire
wissenschaftliche Untersuchungen herangezogen werden.

Schwefelbelastung

6.3

Nachdem die MaBinahmen zur Emissionsreduktion seit Mitte der 80er Jahre gegriffen haben, sind
die Schwefeldioxidkonzentrationen an den meisten Waldstandorten auf ein niedriges Belastungs-
niveau zuriick gegangen. Die Messungen an den Waldstandorten in den Jahren 2002 und 2003
bestdtigen dies.

Eine flichendeckende Uberwachung der Belastungssituation von Wildern durch Schwefeldioxid
und durch Sulfat-Schwefeleintrdge ist deshalb derzeit nicht erforderlich. Sinnvoll ist die
zielgerichtete Beobachtung v. a. von Waldstandorten in der Ndhe von potentiellen Emittenten
(Ballungsraum, Industrie) und in Grenznihe.

Die Entwicklung der bereits im Boden akkumulierten Schwefelverbindungen, welche iiber das
Sickerwasser zusammen mit Néhrkationen ausgewaschen werden und in das Quell- und
Grundwasser gelangen konnen, sollten kiinftig weiter tiberwacht werden.

Problematisch sind weiterhin auch die meist nur geringfiigig riicklaufigen Séureeintrage in den
Boden. Ursache fiir die Sdureeintrige in Waldbdden sind heute groBtenteils nicht mehr maB-
geblich die Schwefeleintrdge, sondern v. a. die Immissionsbelastung durch Stickoxide und ins-
besondere durch Ammoniak.

Handlungsspielraum der forstlichen Praxis

Die Forstwirtschaft kann auf die hohen Belastungen durch Luftschadstoffe und die resultierenden
Stoffeintrdge und deren Auswirkungen nur begrenzt reagieren.

Insgesamt ist es notwendig, die Stickstoffemissionen durch die Landwirtschaft und den Verkehr
zu reduzieren. Die Immission stickstoffbiirtiger Verbindungen kann zu Bodenversauerung und
Eutrophierung in Walddkosystemen fiihren, Stickoxide dienen als Vorldufersubstanzen fiir die
Ozonbildung, die Emissionen treibhausgas-relevanter Spurengase wie z. B. Lachgas (N,O) leistet
einen Beitrag zur Klimaverdnderung

Ein Baumartenwechsel hin zu einer dem Standort angepassten Bestockung in nachhaltiger
naturnaher Bewirtschaftung kann insgesamt die Belastungstihigkeit der Bestéinde erhdhen. Hier-
bei sind jedoch schonende Umbauverfahren anzuwenden, um nicht zusétzliche Mengen von im
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Boden gespeichertem organischen Stickstoff zu mobilisieren. Weitere interdisziplindre wissen-
schaftliche Untersuchungen zu den Auswirkungen eines Baumartenwechsels sind dringend erfor-
derlich.
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A) Monatliche integrierte Ozonkonzentrationen aus PASAM an den
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untersuchten Level II-Waldstandorten fiir die Jahre 2002 und 2003

Tabelle A.1: Monatliche integrierte Ozonkonzentrationen aus PASAM an den untersuchten Level 1I-
Waldstandorten fiir die Jahre 2002 und 2003;
griin: Vegetationsperiode, gelb: Sommermonate, violett: Maximum auf der Flache, rot: Maximum fiir den Monat

Fla- 2002 2003

che [ o A 5 6 % 809 o[ 1 120 i of 4 5[ ¢ 7§ 9 1o 1] 12
101 61 700 59 44 20 41 49 64 73 74 79 7 el 38 1§ 33
301 42 45 53| 53 46 49| 33 24 o 23 29 42 51 60 68 68 64 40 25 14 20
303 74 74 83 70 78] 61| 41| 21| 28] 42| 1] 77 80| 84 88 87 76 48 25 46
305 54 59 67 61| oo es| 44 31 17 34 46 65| 78 70 77 571 36 15 30
306 58 69 77 78 71| 78 55| 43| 33 23] 44 55 70f 8¢ 84 92| 95 72| 44 23 38
307 31 49 49 ss| 53 470 36[ 36 29 12| 17 34 235 49 54 59 58 e2] 37 26 11| 24
308 57 58] 53 56l 53 500 39 3¢ 15| 23] 33 44 60 66 71 70 61 54 31| 17 27
501 33 49 44 53] 52| sof 49 31 30 19 18] 43| 19 52| 66 64 59 53 36| 27 23 21
502 33 49 44 53 52 sof 49 31 30 19 18] 43 19 52| 66 64 59 53 36 27 23 21
503 27 51| 45 52| 53 48 44 33 29 17] 17 33 27 49 67 59 68 6l 43 26 27 14
504 35 48] 53] 59 59 69 5l 45 32| 20 13] 37 42 59 74 55 8§ 73 59 32 25 18
505 35 47 56| 39 56 56 5l 27 34 18 19 44 41] 580 73 60 74 70 56 34 28 12
506 38 45 63 66 69 60l 64 500 32 25 17 43| 57 68 81 73 83 83 69 37 29 19
507 B 54 59 64 61 60| 52 40 335 31 18 42| 55 65| 76 73 84 83 64 39 38 23
601 43 48] 34 45 20 29 12 53 51 52 50f 38 21

603 58 55| 62| 47 26 28 19 69 70 o4 700 55 32

604 78 65 76 74 54 43 27 87 90 87 45
605 57 55 59 41 23 17 71 8 71 71 57 33

606 60 62l 58 56 35 34 20 67 82 69 571 58 27
607 58 58 63 55 39 35 74 68 71 69 53 38

702 43 55 s8] 66 59 66 62 59 5ol 41| 16 39 47 62| 87 70 78 81 75| 47 47 32
705 43 60 4o 79 73] 79 83 71 62 47 34 a4 se 72| 89 79 98 88 20 34
706 20 33| B8l 48 45| 50| 43 35| 34 26 17 11 24 28 39 4 51| 47 56 38 21 35 17
801 81 79 62 52| 47 40 40 o4 74 87 ;

802 47 35 18 200 32 51| 64 75 69

805, 81 60 58 58 38 52 62 89 83

806 80 52| 52| 57 42 57 67 sof 89

808 44 3¢ 33 7 22 38 44 69 63

809) 50 37 39 20 23 23] 46 57 65 67

901 53 32 30l 18 18 27 52| 2 65 77 79 76| 59 36 14
904 73 60 B8 o3 B8 B8 BB B 000 so 89 97 94 76 o3| WM
909 86| 55 37 32 4 17 63 78] 90 93 oof 95| 78 44| 23
914 64 41 38 24 14 36 55| 76 79 74 83 79 75 40 14
916 77 66 61 60 50 78 92 M 95| 90 109 80 64 57

919 54 32 24 15| 14 30 58 68 78 71| 73 80l 50 31 9
922 76, 60 55| BH 47 58 73] o1 95 B 92 99 81| 62 54
1001

1101] 28 45 48] 57 61 49 36 15| 24 26 3¢ 51 60| 64 54 64 43 23 12 25
1201] 37 54 54 59 55| 45| 35| 14 26 3¢ 51| 60 7073 61l 67 46 30 30 30
1202] 37 49 51| 54 53| 44 30 15| 25 32 54 o4 72| e8| W o1l 64 45| 30 29 27
1203 34 48 52[ 59 49 36 16 26 32| 5§ 6l 71 73 53 74 51 31 31 31
1204 43 54 56| 57 5] 48 40 17] 23 36 58 62| 73 73] 74 W@ 71| 54 33 32 37
1205 42| 52| s 58 50 43 3¢ 15| 25 34 56 60 go| 71 71] 75 59 34 33 33
1206 43| 50| 55| 57 61 48 33| 14 20 34 52| 69 74 73 66l 69 57 33 32 31
1302] 51 22 47 63| 53 40 21| 28 34 40 60| 59 6766 49 32 17
1303 39 55 57 52| 49 32 23] 18 37 el 6 72 7 54 46 2
1401] 42| 55 62| 65 67 55 44 36 32| 44 78 72f 87 84 95 82 78 45| 30 49
1402 51| 63 65| 70 60 50 35| 25| 47 69 79[ 102] 88 96 82 96 46 30 47
1403 42 53] 53] 62 570 44 44 28] 27 40 59 63 74 69 o6 74 62 38 19 50
1404 47 58 66| 177 66| 43 31 29 429 67 78] 99 85 870 93 82 45 26 38
1405 40| 58 s3] 56 53| 37 26 37 30 37 52 eof 73 70 75l 72 60 35 17 29
1406 40| 58 s3] 59 56 37 37 24 23] 35| 49 eof 78 70 82 66 571 33 12 33
1501] 34 52 52 65| 48 36 22| 23 35 49 58 81 77 76 83 54 35 200 29
1605 58 64 78 53| 46 33 sof 70 82 97 93 99 93 53 38 BBl
1606 44 61| 67 73 75 69 70 58 46 32 22 45| 53| 7o 89 81| 92| 87 78 44 27 38
1607 39 55 57| 64 o4 62 47 41 27 17 37 47 58| 76 74 92 79 67 37 27 41
1608] 37 54 s4 57 50 54 56 37 300 24 19 34 39 s3] 7 55 66 59 500 27 16 29
1609 46 56 58 61 58 o6 64 46 45| 32 200 41| 53 65| 7a 74 92 78 66 41 23 42
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fiir die Messstationen SICK und ROTH (NW) (Abbildung B.1, Abbildung B.2,

B) Jahresverliufe der Ozonkonzentration 2002 und 2003 und Korrelationen der
PASAM-Werte mit den kontinuierlich gemessenen Ozonkonzentrationen
Abbildung B.3) und STECH (BB) (Abbildung B.4, Abbildung B.5)
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Abbildung B.1: Verlauf der Ozonkonzentrationen (Stunden-, Tagesmittelwerte, Maxima) an der

Messstation ROTH in NW (Rothaargebirge) (675 m ii. NN) fiir das Jahr 2002 und 2003



123

SICK 2002

— — — - Stundenmittel

fc N

Tagesmittel
Maximum

o

250

200 +
5

F.E 6] uonenuazuoyuozQ

Sep. 02

Aug. 02

Jul. 02

Jun. 02

Apr. 02

Mrz. 02

SICK 2003

— — — - Stundenmittel

Tagesmittel

Maximum

o

350

300 +

250

N ~—
F.E 6] uonenuazuoyuozQ

100 +

50 -

Apr. 03 Mai. 03 Jun. 03 Jul. 03 Aug. 03 Sep. 03

Mrz. 03
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C) Informationen zur Modellierung des Ozonflusses
(von B. Beudert)

Vorgehensweise (Tabelle C.1), Parametrisierung (Tabelle C.2), Ergebnisse auf
Monatsbasis (Tabelle C.3), stomatirer Fluss und stomatérere Leitfahigkeit fiir Ozon fiir

sonnenexponierte Belaubung (Abbildung C.1, Abbildung C.2)

Tabelle C.1: Vorgehensweise und Datenaufbereitung zur lokalen Anwendung des EMEP-
Ozonflussmodells; von B. Beudert

Liickenfiillen Ozon < 12h: interpoliert
> 12h: Ubertragungsfunktionen fiir Einzelstunden monatsweise
liber best fit Temperatur, Luftfeuchte

Plausikontrolle ABS (Monatsmittel bearbeitete Daten - Monatsmittel bearbeitete Daten ) < 1ppb

g SWD: Modellierung des pflanzenverfiigbaren Wassers (mm) auf Tagesbasis:
ROTH (NW)
506:
- potentielle Evapotranspiration nach PENMAN/MONTEITH
- Speicherdynamik und Sickerwasser mit Speichermodell SIMPEL (HORMANN 1998)
:- Annahme: SWDmax = 0,62 * nFkWe (KLAP et al. 2000 fiir leichte Boden)
- Berechnung der Aperturfunktion mit linearer Reduktion g SWD von 0,62 - 0,00 * nFkWe
FORE (BY) ArcEGMO-PSCN (KLOCKING 2005) auf Basis gemessener Wassergehalte in 5 Tiefen

Bay. Wald:
:- Annahme: SWDmax = 0,62 * nFkWe (KLAP et al. 2000 fiir leichte Boden)

- Berechnung der Aperturfunktion mit linearer Reduktion g SWD von 0,62 - 0,00 * nFkWe
keine Tageswerte fiir Niederschldge aufzutreiben

Verteilung und Hohe der Monatswerte (etwas geringer) sehr dhnlich zu IM NP:
----> Anwendung der g SWD von IM NP auf BB1204
----> 03-Aufnahme auf BB1204 wird dadurch iiberschétzt

upscaling: Messhohe zref < Bestandeshohe fiir ROTH 506 und STECH 1204:

Modellierung der meteorologischen Eingangsgrofien und der Ozonkonzentration
in z =50 m tiber Geléndeoberflache
mit adaptierter PLATIN-Version (GRUNHAGE 2006)

Fluss- Deposition und stomatire Aufnahme (sieche eigenes Arbeitsblatt)
modellierung:
Ozonkonzentrationen in z = z1 AOT40 UNECE 2004
= Bestandesmittelhdhe hg —» [MPOC VDI 2310 Blatt 6
Ozonkonzentrationen inz=2z0+d AOT40 UNECE 2004
= idealisierte Senke fiir Ozon im MPOC VDI 2310 Blatt 6
big leaf Modell ~0,8 - 0,9 * z1

Fluss- Deposition und stomatiire Aufnahme mit neuer PLATIN-Version (GRUNHAGE 2006)
modellierung:
sehr gut vergleichbar bei STECH 1204,

25 % hohere Aufnahme bei ROTH 506 und FORE (Bay.Wald),
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Tabelle C.2: Parametrisierung zur lokalen Anwendung des EMEP-Ozonflussmodells (fiir Buche nach

UNECE 2004; fiir Fichte und Kiefer nach Emberson et al 2000); von B. Beudert, L. Griinhage

Parameter Bezeichnung Buche Kiefer Fichte Einheit
Bestandeshohe z1 25 23,5 22 m
Verdrangungshohe d 0,8* z1 0,72* z1 0,70* z1 m
Rauhigkeitslinge z0 0,1* z1 0,09%* z1 0,15% z1 m
min. Blattflichenindex LAImin 0 3,5 3,5 m?/m?
max. Blattflichenindex LAImax 4 4,5 4,5 m?*/m?
Bestandesoberfliachenindex SAI LAI+ 1 LAI+1 LAI+ 1 m*/m?
Vegetationsperiode 121 -273 91-273 91-273 Kalendertag
Messhohen fiir
Ozon 03 51 3 3,5 m
Windgeschwindigkeit 4 51 10 10 m
Temperatur T 51 2 2 m
rel. Luftfeuchte r.H. 51 2 2 m
Globalstrahlung G 51 2 2 m
Luftdruck p 2 2 940 hPa m
Ozondeposition
aerodynamischer Widerstand Ra,z0 UNECE 2004 fiir neutrale Schichtung s m-1
Grenzflachenwiderstand Rb,z0 UNECE 2004 fir neutrale Schichtung s m-1
Bestandswiderstand: Re UNECE 2004 EMBERSON ET AL. 2000 | EMBERSON ET AL. 2000 sm-1
- Stomata - Rsto rsto/LAI sm-1
- Oberflichen des Bestands - Rext 2500/SAIL sm-1
- Transport im Bestand - Rinc (14 * SAT * z1/u*) sm-1
- Bodenoberfléche - Rsoil 200 sm-1
aerodynamischer Widerstand Ra,zl UNECE 2004 fiir neutrale Schichtung sm-1
Stomatéire Ozonaufnahme in Blitter bzw. jliingste Nadeln der Sonnenkrone
Grenzflichenwiderstand rb, z1 1.3*150*(L /uw. N
Blattdimension L 0,05 0,005 0,005 m
Blatt-/Nadelwiderstand rc
- Oberfliche - rext 2500 sm-1
-Stomata - Isto UNECE 2004 EMBERSON ET AL. 2000 | EMBERSON ET AL. 2000 sm-1
=1/g
Parameter der Stomataregulation
max. stomatére Leitfdhigkeit gmax 134 146 146 mmol O3 /m?
min. stomatére Leitfahigkeit gmin 0,13 0,1 0,1 Fraktion
Phianologie gPhen Fraktion (0 - 1)
phen_a 0,3 Fraktion
phen b 31 Kalendertag
phen ¢ 50 Kalendertag
Altersabhingigkeit gage = Pc *gage C +( 1 - Pc) * gage O Fraktion
junge Nadeln gage C Fraktion (0 - 1)
fage a 0,2 0,2 Fraktion
fage b 130 130 Kalendertag
fage ¢ 130 130 Kalendertag
dltere Nadeln gage O=0,5* gage C Fraktion
Photosynt. akt. Strahlung gLight, sunlit leaves Fraktion
light a | 0,006 0,0083 0,0083
glight, canopy nach EMBERSON ET AL. 2000, S.25f
Temperatur gTemp Fraktion
Tmin -5 1 1 °C
Topt 22 18 18 °C
Tmax 35 °C
bt 0,48 2 2
Dampfdruckdefizit gVPD Fraktion
VPDmax 0,93 0,7 0,7 kPa
VPDmin 3,4 3 3 kPa
Bodenwasserdefizit gSoil Fraktion
Durchwurzelungstiefe We 1,2 1,2 1,2 m
Feldkapazitit nFKWe 132 150 150 mm
Beginn Transpirationsreduktion SWDmax 0,62 0,62 0,62 % nFKWe
permanenter Welkepunkt SWDmin 0 0 0 % nFKWe




Tabelle C.3: Ergebnisse der Ozonflussmodellierung auf Monatsbasis

Beider Verwendung aggregierter Daten ist zu beachten:
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a) Daten FORE (BY) Mai bis Septem ber, sonst April bis Septem ber
b) nur das Jahr 2003 ist iber die Monate M ai bis Septem ber vollstindig zwischen den Standorten vergleichbar
c) 8/2002 fehlt von STECH (BB), 6/2002 aus ROTH (NW)
50m i. GOF Aperturmodifikatoren canopy canopy canopy canopy canopy sunlit leaves of the current year
ROTH 03 GS V T rH VPD| gVPD gTemp gLight gSoil GO3 Rc_03 Vdep F_total(03) F_abs(03) f sto cou (COU>1,6)
Monat ppb W/m? m/s °C % kPa mmol/m?/s s/m cm/s mmol/m? mmol/m? nmol/m2PLA/s nmol/m? PLA nmol/m2 PLA
2002 4 43 146 2,0 6 75 0,27 0,99 0,43 0,36 1,00 13 347 0,28 14 5 1,3 3 2
2002 5 43 164 1.6 10 81 0,31 0,98 0,74 0,40 1,00 26 279 0,36 17 10 2.4 6 4
2002 7 38 158 1,6 14 85 0,32 0,97 0,86 0,40 1,00 33 240 0,43 18 11 2.3 6 3
2002 8 40 153 1,2 15 86 0,30 0,98 0,93 0,38 1,00 36 249 0,41 18 11 2,5 7 4
2002 9 32 120 1.6 10 86 0,21 1,00 0,73 0,32 1,00 26 286 0,38 14 8 1,5 4 2
2002 M ittel/Summ e 39 148 1.6 11 83 0,28 0.99 0,74 0,37 1,00 27 280 0.37 80 45 2.0 26 15
2003 4 49 177 2,1 6 64 0,43 0,97 0,48 0,38 0,99 14 347 0,30 16 7 1,6 4 3
2003 5 45 174 1,6 10 78 0,35 0,97 0,72 0,42 1,00 25 283 0,37 18 10 2,5 7 4
2003 6 51 245 1,5 16 72 0,60 0,94 0,93 0,48 0,99 37 239 0,45 23 15 3.4 9 6
2003 7 48 196 1,4 15 77 0,50 0,94 0,91 0,44 0,96 34 244 0,41 21 12 2.8 8 5
2003 8 61 198 1,3 18 65 0,97 0,81 0,86 0,41 0,82 21 286 0,34 21 10 2,0 5 3
2003 9 43 139 1,3 12 78 0,40 0,96 0,77 0,34 0,93 22 295 0,34 15 8 1,6 4 2
2003 M ittel/Summ e 49 188 1.5 13 72 0,54 0,93 0,78 0,41 0,95 25 282 0.37 115 61 2.3 37 23
50m i. GOF Aperturmodifikatoren canopy canopy canopy canopy canopy sunlit leaves of the current year
STECH 03 GS Vv T rH VPD| gVPD gTemp gLight gSoil GO3 Rc_03 Vdep F_total(0O3) F_abs(03) f_sto cou (COU>1,6)
Monat ppb W/m?> m/s °C % kPa mmol/m?/ s s/m cm /s mmol/m? mmol/m? nmol/m2PLA/s nmol/m2PLA nmol/m2 PLA
2002 4 37 135 2,7 8 72 0,36 0,98 0,60 0,35 1,00 16 335 0,30 14 6 1,5 4 2
2002 5 38 183 2,7 15 720,59 0,93 0,92 0,42 1,00 28 273 0,39 19 11 2,6 7
2002 6 41 196 2,8 17 68 0,76 0,89 0,92 0,45 1,00 32 251 0,43 21 13 2,6 7 4
2002 7 37 177 2,5 19 71 0,78 0,88 0,92 0,42 1,00 32 253 0,43 19 11 2,2 6 3
2002 9 32 146 2,1 14 74 0,56 0,93 0.81 0,35 1,00 25 292 0.36 11 7 1,6 3 2
2002 M ittel/Summ e 37 169 2.6 15 71 0,61 0,92 0.84 0,40 1,00 27 280 0.38 83 48 2,1 26 16
2003 4 45 182 3,2 9 58 0,63 0,92 0,59 0,40 1,00 15 335 0,31 16 7 1,7 4 3
2003 5 42 221 2.4 15 62 0,80 0,88 0,87 0,46 1,00 28 278 0,39 20 12 2,6 7 5
2003 6 47 257 2.8 20 54 1,26 0,75 0,89 0,50 0,97 217 271 0,39 21 11 2.3 6 3
2003 7 45 203 2,5 20 59 1,15 0,78 0,90 0,45 0,77 21 288 0,35 18 9 1,7 4 2
2003 8 46 204 2,1 21 57 1,26 0,75 0,87 0,43 0,56 13 323 0,27 14 5 1,0 3 1
2003 9 33 140 2,0 15 69 0,71 0,89 0,84 0,34 0,52 12 336 0,27 10 4 0.7 2 0
2003 M ittel/Summ e 43 201 2,5 17 60 0,97 0,83 0,83 0,43 0,80 19 305 0,33 99 48 1,7 26 13
51m i. GOF Aperturmodifikatoren canopy canopy canopy canopy canopy sunlit leaves
FORE 03 GS VvV T rH VPD | gVPD gTemp gLight gSoil GO3 Rc_03 Vdep F_total(03) F_abs(03) f_sto cou cCouU>1.,6
Monat ppb W/m2? m/s °C % kPa mmol/m?/ s s/m cm /s mmol/m? mmol/m? nmol/m2 PLA/s nmol/m2? PLA nmol/m2? PLA
2002 5 44 211 2,3 12,9 68 0,56 0,98 0,83 0,39 1,00 28,3 486 0,28 13 7 1,5 4 2
2002 6 49 250 2,4 16,0 65 0,71 0,96 0,90 0,43 1,00 48,8 243 0,54 27 19 2,6 7 4
2002 7 45 202 2,3 15,8 72 0,59 0,96 0,90 0,41 1,00 47,5 256 0,51 24 16 2.4 6 4
2002 8 43 162 2,1 16,3 77 0,48 0,98 0,92 0,32 1,00 35,5 279 0,43 20 12 1.8 5 3
2002 9 37 135 2,6 10,2 75 0,36 0,99 0,74 0,29 1,00 16,6 348 0,31 12 6 0,8 2 1
2002 M ittel/Summ e 44 192 2,3 14,3 72 0,54 0,97 0,86 0,37 1,00 35,4 323 0,41 97 60 1,8 24 13
2003 5 49 213 2,5 13,1 69 0,58 0,96 0,82 0,40 1,00 28,5 481 0,29 15 8 1,6 4 2
2003 6 56 258 2,2 17,9 63 0,84 0,93 0,94 0,44 0,97 48,7 242 0,52 30 20 2.9 8 5
2003 7 52 228 2,6 16,8 63 0,81 0,94 0,92 0,41 0,77 34,6 262 0,47 25 15 2,1 6 3
2003 8 61 224 2,1 19,7 56 1,13 0,87 0,95 0,39 0,56 20,6 305 0,35 22 11 1,4 4 1
2003 9 47 164 2,1 12,5 65 0,58 0,98 0,82 0,33 0,52 9.7 377 0.26 12 4 0.6 1 0
2003 M ittel/Summ e 53 217 2,3 16,0 63 0,79 0,93 0.89 0.39 0,76 28.4 334 0.38 104 58 1.7 23 12
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Abbildung C.1: Verlauf von stomatirer Leitfihigkeit, stomatirem Fluss und Leitfihigkeit fiir
sonnenexponierte Belaubung und Ozonkonzentration (Tagesmittelwerte) an den
Standorten FORE, ROTH und STECH im Zeitraum Mai bis September 2003
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Abbildung C.2: Zusammenhang der stomatiren Leitfihigkeit und des stomatéiren Flusses fiir
sonnenexponierte Belaubung (Tagesmittelwerte) an den Standorten FORE, ROTH und
STECH im Zeitraum Mai bis September 2003





