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Entwicklung eines mechanistischen
Modells zur Simulation der frost-
bedingten N.O Emission aus Bdden -
Implementierung einer verzdgerten
N.O-Reduktase-Aktivitat
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Zusammenfassung

In dieser Arbeit ist ein einfaches Modell
entwickelt worden, das sowohl eine voll-
standige Denitrifikation simulieren, aber
auch auf die Einflisse, die ein Froster-
eignis mit sich bringt, reagieren kann. Die
Implementierung der verzdgerten Aktivitat
der N,O-Reduktase war in diesem Modell
ein neuer Ansatz.

Schlisselworter
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Einleitung

In vielen Untersuchungen z.B. von Rover
et al. (1998), Flessa et al. (1995), Teepe
et al. (2000), Ruser et al. (2001) wurde
eine erhohte N,O-Emission bei Frost-
Tau-Prozessen beschrieben

An nur wenigen Tagen kénnen bis zu U-
ber 70% der N,O-Gesamtjahresemission
wahrend Frost-Tau-Ereignissen aus Bo-
den emittieren (Rover et al., 1998). Die
Klarung der Ursachen hinter diesem
Phanomen ist noch bruchstickhaft und
hypothetisch.
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Versuche von Mdller et al. (2003), Sehy
(2004), Morkved et al. (2006) und Oquist
et al. (2007), in denen mit dem stabilen
Stickstoffisotop °N gearbeitet wurde, i-
dentifizieren eindeutig die Denitrifikation
als den zu Grunde liegenden Prozess.

Nach einer Literaturstudie wurden 5 Hy-
pothesen zu den mdglichen Ursachen der
N,O-Emissionen wahrend der Frost-Tau-
Phase erstellt und mit Hilfe des entwickel-
ten Modells untersucht und bewertet.

Kurze Modellbeschreibung

Der Grundaufbau des Modells basiert auf
dem Denitrifikationsmodell von Wild et al.
(1995), in dem die Michaelis-Menten-
Kinetik und die Substrathemmungen der
Enzyme berlcksichtigt werden. Dieses
Modell beschreibt Denitrifikation in Ab-
wassern und musste daher in vielen Pa-
rametern an die Bedingungen im Boden
angepasst werden.

Das Modell fur die Denitrifikation im Bo-
den wurde mit dem Datensatz aus dem
Versuch von Leffelaar und Wessel (1988)
parametrisiert und mit der Mineralisation,
der Nitrifikation und der bodenwasserge-
haltsabhangigen Konzentration der Sub-
strate erweitert.

Um das Modell an den Ergebnissen der
1>N-Versuche testen zu kénnen, wurden
zusatzlich die *°N-Fliisse abgebildet.

Hypothesen zur Ursache der N;O
Frostemissionen:

1. Das teilweise Gefrieren des Bo-
denwassers konzentriert die Substra-
te der Denitrifikation in der verblei-
benden fliissige Phase auf.

2. Durch den Bodenfrost kommt es
Zu einem teilweise Absterben der
mikrobiellen Biomasse, so dass leicht
verwertbare C- und N-Verbindungen
freigesetzt werden und sich die Ver-
fugbarkeit an Substrat im Boden er-
hoht.

3. Die Gasdiffusion wird durch Eisbil-
dung in den Bodenporen verringert,



so dass der Sauerstoffpartialdruck im
Boden sinkt und gleichzeitig das N>O
nur vermindert entweichen kann und
sich unter der Diffusionsbarriere an-
reichert.

4, Durch die Bildung von Eis und das
Aufkonzentrieren von lonen im Rest-
wasser kommt es zum Kkapillarem
Aufstieg von Wasser aus dem Unter-
boden, was wiederum ein reduzie-
rendes Milieu begunstigt.

5. Verzogerte Aktivitdt der N,O-
Reduktase bei Einsetzen denitrifika-
torischer Bedingungen und/oder die
Denitrifikation wahrend Frost-Tau-
Phasen wird von Pilzen dominiert, die
keine N,O-Reduktase besitzen.

Die verzdgerte N,O-Reduktase Aktivi-
tat ist bedingt durch:

- Eine nicht-kompetetive Hemmung
des Enzyms durch O, und NO3

- bei der Umstellung des Stoffwech-
sels auf N-Oxide wird es als letz-
tes ausgebildet

- hohere Temperatursensitivitat ge-
genuber niedrigen Temperaturen
als die anderen Reduktase-
Enzyme

Implementierung der Hypothese 5 in
das Modell

1) Michaelis-Menten-Kinetik der gehemm-
ten N,O-> N - Reduktion (Enzymhem-
mung)

dNZ_k* AN20 * INOa * loz *XH I

dt (Ano +Kmyo) (Iho, +Sno,) (lo, +So,)

2) Verzogerte N,O-Reduktase Aktivitat

XH 1l

o =kmaxs XH _ Il fT_DEN (1 XH _1Il)

3) Die Anderung der mikrobiellen Aktivi-
tat mit der Zeit in Abhangigkeit der
Temperatur (nach vereinfachter steti-
ger Temperaturfunktion von Thornley
(nach Muller 2000))

(T =T min) " *(T max-T)

fT _Den = —
(Topt —T min) ®" *(T max—Topt)

(fT_Den: Werte zwischen 0-1)

qfT = Topt —T min

T max — Topt

A Ausgangssubstrat

Si Substrat, welches die Umsetzung inhibiert (es kann
Si= A sein)

Is Inhibitionskonstante

k Reaktionskonstante N,O > N,

Km Michaelis-Menten-Konstante

XH_II mikrobielle Aktivitat der N,O-Reduktase

XH_II mikrobielle Aktivitat der NO3;™ -, NO, - Reduktase

Kmax Parameter, der den Anstieg der mikrobiellen Aktivi-
tat beschreibt

Topt 30°C

Tmin -15°C

Tmax 75°C

Sensitivitatsanalyse

Um zu erkunden, wie die simulierte N,O-
Emission des Modells auf sich verén-
dernde Eingangsparameter (Umweltbe-
dingungen) reagieren, wurde das Modell
einer Sensitivitdtsanalyse unterzogen.
Die Modelllaufe wurden mit Literaturdaten
verglichen.

Diskussion der Hypothesen

Durch die Modelllaufe und die Sensitivi-
tatsanalyse kann angenommen werden,
dass Hypothese 1 nicht der ausschlagge-
bende Faktor ist.

Hypothese 2 wurde im Labor (Sehy,
2004), jedoch bisher nicht in Freilandver-
suchen bestéatigt. N,O-Frostemissionen
wurde bisher nur auf vorher schon gut mit
C und N versorgten Flachen beobachtet.

Hypothese 3: Untersuchungen von Réver
et al. (1998) und anderen zeigten, dass
die N,O-Emissionen schon aus einem
noch gefrorenen Boden hoch sein kon-
nen, nicht erst beim Auftauen. Beim Auf-
tauen spielen die erhdhte Loslichkeit des
N2O bei niedrigeren Temperaturen und
der Wassergehalt als Diffusionsbarriere
eine Rolle. Andererseits besteht die Mog-
lichkeit, dass das N,O zu N, reduziert
wird, wahrend es nicht entweichen kann.

Hypothese 4 und hohe Niederschlage
erklaren die sehr hohen Wassergehalte
der Boden im Winter. Hinzu kommt, dass
eine potentielle Schneedecke wéahrend
der Tau-Phase abtaut und somit dem Bo-
den zusatzlich als Wasser zugefuhrt wird.
Aulakh et al. (1992) folgern, dass der



Wassergehalt noch vor dem Gehalt an
leicht verfugbarem organischen Material
und Nitrat, die Denitrifikation eines Bo-
dens am starksten beeinflusst. Zusam-
men mit Hypothese 5 kdnnte dies auch
die erh6hten N,O-Emissionen nach Stark-
regenereignissen erklaren.

Hypothese 5: Da in den Versuchen kei-
nerlei Angaben zur Zusammensetzung
und Quantitat der mikrobiellen Biomasse
gemacht wurden, konnte das Modell in
dieser Hinsicht nicht mit Datensatzen
verglichen werden. Mit der Einfihrung
einer verzogerten N>O-Reduktase-
Aktivitat mit Hilfe von geschatzten Werten
war es dennoch uberhaupt erst mdglich
die beobachteten N,O-Peaks mit dem
Modell nachzuvollziehen. (Abb. 1)
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Abbl. Modelllauf mit und ohne verzdgerter N,O-
Reduktase-Aktivitat (Daten aus Sehy (2004))

Allgemeine Probleme und Ausblick

Viele Experimente werden durchgefihrt,
ohne an eine Verwendung fiur die Model-
lierung zu denken. Dabei gibt es sehr vie-

le Aspekte, die in Zukunft starker bertck-
sichtigt werden sollten. Die Prozesse, die
bei Frost im Boden vor sich gehen, sind
experimentell schwer zu erfassen, beein-
flussen jedoch den Boden in vielerlei Hin-
sicht. Versuche zu Frost-Tau-Zyklen im
Labor beachten oft nicht die Vorgange in
ihrer gesamten Komplexitat. z.B, dass
niedrige Lufttemperaturen nicht unbedingt
tief den Boden eindringen, oder, dass es
bei Eisbildung zum kapillaren Aufstieg
von Wasser aus dem Unterboden kom-
men kann. Ein weiterer Aspekt, der inten-
siver zu beachten ist, ist das Verhalten
der Mikroorganismen des Bodens. Es gibt
einige Untersuchungen zu Bakterienarten
in Permafrostbdden, z.B. (Rivkina et al.,
2000), aber nur eine Untersuchung
(Sharma et al., 2006), die wahrend eines
Frost-Tau-Prozesses die mikrobielle Zu-
sammensetzung in einem Boden des
gemaRigten Klimas betrachtet, welcher
zu hohen N;O-Emissionen wahrend
Frost-Tau-Phasen neigt. Wie sehr sich
die Zusammensetzung der mikrobiellen
Biomasse zwischen zwei Standorten un-
terscheiden kann, zeigte Cavigelli und
Robertson (2001). Nur 12 von 93 denitri-
fizierenden Bakterienarten auf dem einen
Standort und 63 des anderen Standorts
waren gleich. Die Sauerstoff-Sensitivitat
der N,O-Reduktase der dominierenden
taxonomischen Gruppen des jeweiligen
Standorts unterschied sich dabei signifi-
kant.

Abou Seada et al. (1985) untersuchten
drei verschiedene Bakterienarten auf
N,O-Bildung bei unterschiedlichen Sau-
erstoffgehalten. Die Ergebnisse zeigen
wie verschieden sensibel die Bakterienar-
ten auf die unterschiedlichen Sauerstoff-
konzentrationen reagieren. Sowohl quan-
titativ (N2O+N,-Produktion) als auch qua-
litativ (N2O/N»-Verhaltnis) gab es grol3e
Unterschiede. Holtan-Hartwig et al.
(2002) untersuchte Boden aus Schwe-
den, Finnland und Deutschland in einem
Experiment. Die drei Bdden reagierten
hinsichtlich der N,O-Emission sehr ver-
schieden auf Frost-Tau-Zyklen Die Bakte-
rien zeigten eine Anpassung an ihre Um-
weltbedingungen, z.B wiesen die Bakteri-
en des schwedischen Boden eine we-
sentlich gréRere Unempfindlichkeit ge-



genuber solchen Temperaturwechseln
auf.

All diese Aspekte beeinflussen die N,O-
Emission in starkem Mal3e, missten also
bei der Modellierung berticksichtigt wer-
den. Sie sind aber bisher nicht in ihrer
Géanze in einem Frost-Tau-Experiment
untersucht worden. Besonders dem Ge-
biet der fungalen Denitrifikation sollte in
Zukunft mehr Aufmerksamkeit geschenkt
werden.

Die vollstandige Arbeit kann bei der Auto-
rin per Mail erfragt werden.
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