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Kurzbeschreibung

Die Erfassung der atmosphirischen Deposition, der Okosysteme ausgesetzt sind, kann mit technischen
und biologischen Sammlern oder auch mit chemischen Transportmodellen (CTM) erfolgen. In dieser
Studie wurden Expositionsdaten der Bioindikation mit Moosen, Blattern, Nadeln und Auflagehorizon-
ten von Boden mit anhand von Messungen aus technischen Depositionssammlern validierten Ergeb-
nissen zweier Depositionsmodelle (LOTOS-EUROS, EMEP) zusammengefiihrt und ausgewertet.

Die Vergleiche zeigen, dass die Depositionsmodellierungen beider CMT (Cd, Pb, 2005, 2007-2011) in
Deutschland voneinander abweichen, insbesondere in Bereichen mit hoher atmospharischer Schad-
stoffbelastung (z.B. Pb im Ruhrgebiet oder Cd in Nordrhein-Westfalen). Weiter zeigt sich, dass die
radumliche Verteilung geostatistisch geschatzer Schwermetallgehalte in Moosen bei Cd, Cu, Ni, Pb und
Zn (2005) mit den entsprechenden Depositionsmodellierungen (LOTOS-EUROS) gut {ibereinstimmen,
wihrend dieses bei As, Cr und V nicht der Fall ist. Ferner ergeben sich gute Ubereinstimmungen der
zeitlichen Trends (Verringerungen) der modellierten Cd- und Pb-Depositionen (EMEP, 1998-2011)
sowie der Elementgehalte in einjihrigen Fichtentrieben (Cd, Pb) bzw. Kiefernnadeln (Pb) aus der Um-
weltprobenbank des Bundes.

Die in Deutschland zur Verfligung stehenden Beurteilungswerte fiir Schwermetallfliisse zum Schutz
der menschlichen Gesundheit und der terrestrischen Okosysteme wurden analysiert, hinsichtlich der
Moglichkeiten und Verwendbarkeit zur Gefahrdungsabschatzung bewertet und fiir die Beurteilung im
Vergleich zu den mit LOTOS-EUROS modellierten Eintragen (Berichtsteil 1 dieses Projektes) aufberei-
tet. Flir einen Vergleich der Beurteilungswerte wurden deutschlandweit Critical Loads fiir Cadmium-,
Blei- und Quecksilber-Eintrage auf Basis neuerer Eingangsdaten im Maf3stab 1:1 Mio. aktualisiert und
fiir weitere Schwermetalle (Arsen, Kupfer, Zink, Chrom und Nickel) neu berechnet. Aufgrund der me-
thodischen Unterschiede ihrer Ableitung und aufgrund unterschiedlicher Schutzniveaus, Schutzziele
und Wirkungsbeziigen sind die Beurteilungswerte der einzelnen gesetzlichen und sonstigen Regelun-
gen nur bedingt untereinander und mit den Critical Loads vergleichbar. Fiir zwei bisher nicht regulier-
te Metalle (Thallium und Vanadium) wurde eine Bilanz von Ein- und akzeptablen Austragen berech-
net, um das Besorgnispotenzial grob abzuschatzen.

Eine Unsicherheitsanalyse ergab die hochste mogliche Unsicherheit bei der Schatzung der Metallgehal-
te in der Biomasse, die durch Ernte dem Okosystem entzogen wird. Die hochste Sensitivitit hat die
Critical Loads-Berechnung gegeniiber Anderungen des pH-Wertes. Die Critical Loads zum Schutz der
menschlichen Gesundheit (CL(M)drink) und zum Schutz der Okosysteme CL(M)eco) fiir Arsen, Nickel,
Zink und Chrom wurden deutschlandweit 2009-2011 nicht tiberschritten. CL(M)drink und CL(M)eco
werden durch Quecksilber- und Bleidepositionen in einigen Regionen Deutschlands (insbesondere
Brandenburg, Leipziger Bucht, Sachsen-Anhalt, Ruhrgebiet) mit Waldvegetation nicht eingehalten.
Hinzu kommt eine Uberschreitung des CL(Cu)eco durch Kupfereintrige 2010 im Berliner Umland und
im Ruhrgebiet. Nicht auszuschlief3en sind auch Uberschreitungen von CL(Cd)drink und CL(Cd)food im
worst case (maximale Deposition trifft auf kleinste CL), wie er zwar im deutschen Datensatz mafi-
stabsbedingt nicht vorkommt, aber kleinraumig vorkommen kénnte. Diese Risikobewertung basiert
auf dem Depositionsdatensatz, der nur atmospharische Eintrage enthélt, aber nicht die weiteren Ein-
trage z. B. aus der Diingung.

Die Untersuchungen legen schlussfolgernd die Empfehlung nahe, die Erfassung und Bewertung atmo-
spharischer Stoffeintrage methodisch breiter und tiefer abzusichern. Dies gilt insbesoondere fiir die
raumlich differenzierte Validierung und die Spezifikation der Exposition fiir Okosystemtypen. Hierzu
bedarf es der Verwendung identischer Daten fiir die Emissionen und die Meteorologie zur Depositi-
onsmodellierung mit chemischen Transportmodellen wie EMEP und LOTOS-EUROS. Fiir die damit
abgebildeten Zeitraume giiltige Daten der atmospharischen Deposition, die mit technischen Sammlern
und mit Biomonitoring-Verfahren methodisch jeweils harmonisiert erhoben wurden, miissten werden
verwendet. Fiir diese durch den integrativ-komplementaren Ansatz ermittelten Expositionsdaten soll-
te gepriift werden, ob diese sich fiir die in den Okosystemintegrititsvorhaben des UBA Klassifizierten
und kartierten Okosysteme (Jenssen et al. 2013, 2015; Nickel et al. 2015, 2016, 2017 a, 2017 b;
Schroder et al. 2015, 2016, 2017) fachlich sinnvoll spezifizieren lasssen.
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Abstract

Atmospheric deposition of heavy metals (HM) can be determined by use of chemical transport models
(CTM), technical devices and biomonitors. In the present study, data on HM concentration in mosses,
leaves, needles and soil, as well as data on HM deposition derived from two CTM (LOTOS-EUROS,
EMEP) have been compiled and investigated for their statistical relationships.

A comparison of total atmospheric deposition in Germany modelled by LOTOS-EUROS and EMEP (Cd,
Pb, 2005, 2007-2011) shows that both CTM differs significantly, primarily in highly impacted regions
as for instance in the Ruhr district (Pb) and in North Rhine-Westfalia (Cd). It is found that the spatial
patterns of geostatistically estimated Cd, Cu, Ni, Pb und Zn concentrations in moss (2005) and respec-
tive total modelled HM deposition (LOTOS-EUROS) are in good agreement, while this is not in case
with As, Cr und V. Temporal declining trends of modelled total deposition of Cd and Pb (EMEP, 1998-
2011) correspond well with respective concentrations in one-year old shoots from spruce (Cd, Pb) and
pine needles (Pb) from the German Environmental Specimen Bank.

The critical values for heavy metal fluxes for protecting the human health and ecosystem’s integrity,
which are available in Germany, were analyzed, assessed with regard to the possibilities and applica-
bility of the risk assessment, and were prepared for evaluation in comparison to the LOTOS-EUROS-
modelled inputs (Part 1 of this report). For a comparison of the critical values, the critical loads for
cadmium, lead and mercury inputs were updated for Germany on a scale of 1:1 Mio, and critical loads
for additional heavy metals (arsenic, copper, zinc, chromium and nickel) were computed respectively.
Due to the methodological differences of their derivation, the critical values of the individual regula-
tions are only conditionally comparable to one another and to the critical loads. The sometimes major
differences exist due to different levels of protection, various protective goods and the effect relation-
ship.

For 2 unregulated metals (Thallium and Vanadium) a preliminary rough estimate of the risk of inputs
in the receptors was provided as a calculated balance for in- and acceptable outputs.

The uncertainty analysis shows, that the highest deviations occurred in the metal contents in plants
used to calculate the output through the harvesting of the biomass. The critical load calculation has the
highest sensitivity to changes in the pH value. The critical loads for heavy metal fluxes for protecting
the human health (CL(M)arink) and ecosystem’s integrity CL(M)eco) for arsenic, nickel, zinc and chromi-
um were not exceeded in Germany for 2009-2011. CL(M)drink and CL(M)eco are exceeded by Hg and Pb
inputs, especially in the low rainfall regions of Germany (Brandenburg, lowlands of Saxony-Anhalt,
Leipzig Bay, Ruhr valley) with wood vegetation; in addition CL(Cu)eco is exceeded by copper deposition
2010 in the area surrounding Berlin and in the Ruhr valley. The Critical Loads for cadmium for the
protection of drinking water CL(Cd)drink and for the protection of human food from wheat products
CL(Cd)food are not exceeded in the German data set 2016 due to atmospheric depositions in 2010, but
in the worst case scenario the maximum atmospheric deposition in 2010 could exceeded the lowest
CL(Cd)drink and CL(Cd)fo0a- That assessment of risks is based on deposition from the atmosphere, which
represents only a fraction of the inputs compared to the inputs from the use of fertilizers.

This study suggests the conclusive recommendation to methodically deepen and broaden the assess-
ment and evaluation of atmospheric deposition. This is especially true for the spatial validation and
specification of exposure for ecosystem types. To this end, identical data for emission and meteorology
are needed for comparatively model atmospheric deposition with chemical transport models such as
LOTOS-EUROS and EMEP. For the respective time intervals empirical deposition data collected accord-
ing harmonized methods by of technical and biological samples, respectively, have to be used for vali-
dation. The results yielded by this integrative and complementary approach should be examined
whether they enable to differentiate the exposure of the ecosystem types (ANOEST) classified and
mapped in the UBA research project on ecosystem integrity (Jenssen et al. 2013, 2015; Nickel et al.
2015, 2016, 2017 a, 2017 b; Schroder et al. 2015, 2016, 2017).
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1 Einleitung

Schwermetallemissionen und -depositionen in Europa und Deutschland stellen ein zentrales Thema nati-
onaler und internationaler Luftreinhaltungspolitik dar. Durch atmosphairische Deposition in Okosysteme
eingetragene Stoffe wie z.B. Schwermetalle (heavy metals, HM) kénnen sich Pflanzen und Tiere sowie
Bbéden und Gewadsser nachteilig verdandern, wenn art- bzw. 6kosystemspezifische Wirkschwellen iiber-
schritten werden. Um damit verkniipften 6kologischen Risiken durch umweltpolitische Mafdnahmen er-
forderlichenfalls entgegenwirken zu konnen, bedarf es neben der Bestimmung von 6kosystemspezifi-
schen Wirkschwellen auch der Erfassung der atmosphirischen Deposition, der Okosysteme ausgesetzt
sind.

In Teilbericht 1 werden Schwermetalleintrige in die Okosysteme Deutschlands mit dem Modell LOTOS-
EUROS anhand gemessener Eintriage quantifiziert. Der vorliegende Berichtsteil 2 umfasst Vergleiche der
LOTOS-EUROS-Modellierungen mit Depositionsdaten aus dem European Monitoring and Evaluation Pro-
gramme (EMEP) bzw. Daten aus nationalen und internationalen Biomonitoringprogrammen (Kapitel 2).
Beurteilungen der Depositionsraten hinsichtlich ihrer Wirkungen und der Einhaltung gesetzlicher Vor-
schriften bzw. Umweltqualitatsziele folgen in Kapitel 3.

2 Integrative Datenanalyse

2.1 Hintergrund und Ziele

Die Bestimmung der stofflichen Exposition kann mit technischen Sammlern, chemisch-physikalischen
Modellen oder durch Bioindikation erfolgen. Komplizierte Phanomene wie die atmosphérische Depositi-
on lassen sich aber i.d.R. nicht vollstindig durch eine einzige Methode erfassen. Ziel der vorliegenden
Studie war es daher, durch Entwicklung und Anwendung komplementirer Methoden zusatzliche Poten-
ziale fiir die Abschatzung der atmosphéarischen Deposition zu erschlief3en.

Die integrative Datenanalyse basiert auf Vergleichen unterschiedlicher Berechnungen der atmosphari-
schen Schwermetalldeposition mit LOTOS-EUROS sowie dem EMEP-Modell sowohl untereinander als
auch mit allgemein verfiigbaren Daten aus langfristig etablierten Bioindikationsmessnetzen (Schwerme-
tallanreicherungen in Laubmoosen, Koniferennadeln, Blattern u.a.) als indirektes Maf3 der atmosphari-
schen Schwermetalldeposition. Untersucht wurden zwei in unterschiedlicher Intensitit bearbeitete
Gruppen von Schwermetallen: Gruppe A umfasste zwei der drei mit hochster Intensitdt bearbeiteten pri-
oritdren Schwermetalle Cadmium (Cd) und Blei (Pb), da nur fiir diese Elemente Depositionsberechnun-
gen von beiden hier untersuchten Chemischer Transportmodelle (CTM) vorliegen. Arsen (As), Chrom
(Cr), Kupfer (Cu), Nickel (Ni) und Zink (Zn) wurden in Gruppe B mit mittlerer Intensitat betrachtet. Fol-
gende Fragen sollten durch die integrative Datenanalyse beantwortet werden:

» Welche Riickschliisse konnen aus dem direkten Vergleich der raumlichen Muster und zeitlichen
Trends der LE- und EMEP-Modellierungen hinsichtlich bestehender Daten- und Modellunsicher-
heiten bzw. Interpretation der Modellierungsergebnisse gezogen werden?

» Welche Implikationen ergeben sich aus dem Vergleich der rdumlichen Muster und zeitlichen
Trends der LE- und EMEP-Modellierungen mit Daten aus Biomonitoringprogrammen fiir die Eig-
nung unterschiedlicher Analyten zur Indikation der Schwermetalldeposition sowie fiir die Glite
bzw. Anpassungserfordernisse der unterschiedlichen Depositionsmodellierungen?

» Welche Potenziale kdnnen durch eine integrierte Nutzung von Daten zweier Chemischer Trans-
portmodelle sowie Bioindikationsverfahren fiir die Abschatzung der Schwermetalleintrage aus
der Atmosphére erschlossen werden?
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Kapitel 2.2 fasst hierzu die Ergebnisse der Recherche und Auswahl verfligbarer Eintragsdaten aus Bio-
monitoringprogrammen in Deutschland zusammen und gibt eine Methodentibersicht zur integrativen
Datenauswertung. In den Kapiteln 2.3 bis 2.7 erfolgt die integrative Auswertung der Daten zum atmo-
spharischen Eintrag. Hierauf aufbauend enthélt Kapitel 2.8 einen synoptischen Vergleich der Ergebnisse.
Empfehlungen hinsichtlich geeigneter Methoden bzw. Methodenkombinationen zur Erfassung der atmo-
spharischen Deposition der Metalle aus den Gruppen A und B werden gegeben.

2.2 Uberblick iiber Material und Methodik
2.2.1 Chemische Transportmodelle

Grundlage der integrativen Datenauswertung bildeten Berechnungen der atmosphéarischen Schwerme-
talldeposition mit zwei chemischen Transportmodellen (CTM):

» LOng Term Ozone Simulation - EURopean Operational Smog model (LOTOS-EUROS) (Schaap et al.
2005, 2008),
» Regional heavy metal transport model (MSCE-HM) (Travnikov & Ilyin 2005, Tgrseth et al. 2012).

Mit LOTOS-EUROS (im Folgenden: LE-Modell) wurden fiir dieses FuE-Vorhaben Eintragsdaten zu 2 Ele-
menten der Schwermetallgruppe A (Cd, Pb) und 6 Elementen der Schwermetallgruppe B (As, Cr, Cu, Ni, V,
Zn) modelliert. Die rdumliche Auflésung betragt 7 km x 7 km {iber Deutschland (Cd, Pb) sowie 25 km x 25
km modelliert iiber Europa (As, Cd, Cr, Cu, Ni, Pb, V, Zn). Weitere Details zur Modellierung der trockenen,
nassen und gesamten Deposition mit LOTOS-EUROS finden sich in Teilbericht 1 zu diesem Projekt.

Das MSCE-HM Model (im Folgenden: EMEP-Modell) unterstiitzt die Uberwachung der grenziiberschrei-
tenden, internationalen Luftverschmutzung in Europa unter dem Dach der Genfer Luftreinhaltekonventi-
on von 1979 (Convention on Long-Range Transboundary Air Pollution - CLRTAP). Hierzu werden Emissi-
onsdaten aus der Emissionsberichterstattung der Mitgliedslander (Parteien) der CLRTAP zusammenge-
stellt sowie basierend auf diesen Grundlagen der atmosphéarische Transport und die Deposition u.a. von
Cd, Hg und Pb modelliert (Tgrseth et al. 2012). Das EMEP-Messnetz umfasst gegenwartig 22 (Hg) bzw. 66
(Cd, Pb) Stationen in Europa (Aas and Breivik 2009). Es ist fiir Cd und Pb insbesondere im Siiden und
Osten Europas rdumlich sehr diinn besetzt, Hg wird vorwiegend in Nordeuropa gemessen. Die Messdaten
dieser Stationen dienen der Validierung der EMEP-Modellierungen (Travnikov und Ilyin 2005; Travnikov
et al. 2012). Diese liefern Karten der rdumlichen Struktur atmospharischer Deposition u.a. von Cd, Hg und
Pb auf einem Raster von 50 km mal 50 km, mit denen in weiteren Schritten entsprechend aufgeloste Kar-
ten der Uberschreitung kritischer Wirkschwellen fiir Okosysteme (Critical Loads - CL; ICP Modeling &
Mapping 2004-2013, Kapitel 5.5)) berechnet werden kénnen Modellierungen in héheren Auflésungen (5
km mal 5 km, 10 km mal 10 km) liegen bisher lediglich aus einer Reihe landerspezifischer Fallstudien vor
(Kroatien, Tschechische Republik, Niederlande) (Ilyin et al. 2011, 2012 b, 2013, 2014). Gegenwartige
Bemiihungen zur Modellierung der EMEP-Deposition in einer hoheren Auflésung (10 km mal 10 km)
wurden bislang durch eine mangelnde Bereitschaft der meisten Teilnehmerstaaten erschwert, geeignete
Emissionsdaten zur Verfiigung zu stellen (Ilyin, I. 2015, pers. Mitteilung am 02.04.2015).

2.2.2 Bioindikationsmessnetze

Der European Moss Survey (EMS) des ICP Vegetation, das intensive Monitoring des ICP Forests Level 11
(LII) sowie die Umweltprobenbank des Bundes (UPB) verfiigen derzeit iiber die Bioindikationsmessnetze
mit der bundesweit grofdten rdumlichen Repréasentanz fiir
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Schwermetallgehalte in Moosen, Blattern und Nadeln (Abbildung 1)!. In diesen Messnetzen werden
Akkumulationsdaten nach einheitlichen Methoden erhoben und wie nachfolgend nédher erlautert aus-
gewertet.

Das europaweite EMEP/ICP Vegetation-Projekt ,Atmospheric Heavy Metal Deposition in Europe - e-
stimations based on moss analysis“ (Riihling 1994) dient seit 1990 der Umsetzung des UNECE -
Ubereinkommens iiber den weitrdumigen, grenziiberschreitenden Transport von Luftverunreinigun-
gen (CLRTAP). Hauptziel des European Moss Survey (EMS) (auch: Moos-Monitoring) ist die Erfassung
von Hintergrundwerten fiir Metallgehalte in Moosen, welche die Auswirkungen weitrdumiger
Stofftransporte widerspiegeln und nicht primar auf lokale Emittenten zuriickzufiihren sind (Harmens
etal. 2006). Moose eignen sich besonders gut fiir die Erfassung grofdraumiger Trends der Bioakkumu-
lation atmospharischer Metalldepositionen. Moose nehmen Schwermetalle direkt durch die Blattober-
flache auf, reichern diese bei hoher Schwermetallresistenz an und ermdglichen so deren Analyse weit
oberhalb der Nachweisgrenze (Frahm 1998). Mit bis zu rund 7.300 Probenentnahmestandorten wur-
de in Europa ein enges Stichprobennetz mit einer rdumlichen Dichte von 2,0 Standorten pro 1000 km?2
(Stand: 2005) eingerichtet (Pesch et al. 2007a). Um die inhaltliche Vergleichbarkeit der Daten zu ge-
wahrleisten, ist die Methodik des EMS europaweit harmonisiert (ICP Vegetation 2015), Die Moose
werden im Abstand von 5 Jahren beprobt und auf Schwermetallkonzentrationen fiir bis zu 40 Elemen-
te analysiert. Tabelle 1 zeigt, dass 9 von 11 der in diesem Projekt zu untersuchenden Metalle - mit
Ausnahme von Pt und Th - im Moos-Monitoring des ICP Vegetation Beriicksichtigung finden.

Der letzte UNECE Moss Survey des Jahres 2010 fand ohne Beteiligung Deutschlands statt. Die aktuells-
ten Daten fiir das Bundesgebiet stammen aus der Kampagne 2005/06. Aus den punktuell erhobenen
Moos-Konzentrationen wurden durch geostatistische Verfahren Verbreitungskarten der Schwerme-
tallgehalte in den Moosen berechnet (Pesch et al. 2007b). Dabei wurde beriicksichtigt, dass Messwerte
dicht beieinander liegender Standorte sich im Allgemeinen dhnlicher sind als Messwerte weiter ent-
fernt liegender Standorte, d.h. Konzentrationen in Moosen grundsétzlich in raumlicher Abhédngigkeit
zueinander stehen. Diese auch als rdumliche Autokorrelation bezeichnete Grundannahme wird im
Rahmen des geostatistischen Verfahrens durch Variogramm-Analyse untersucht (Schroder et al.
2012). Im Falle dabei festgestellter positiver Autokorrelation wird zur Regionalisierung der Punktin-
formationen i.d.R. das Ordinary-Kriging-Verfahren verwendet, wobei die Anpassung des Modellvario-
gramms an experimentelle Werte auf Basis der Methode der kleinsten Quadrate erfolgt (Johnston et al.
2001). Die aus dem Kriging hervorgegangenen Schatzraster? liefern Daten u.a zu den in diesem Vorha-
ben prioritdr zu bearbeitenden Elementen Cd, Hg, Pb sowie auch zu As, Cr, Cu, Ni, V, Zn, Mangen (Mn),
Antimon (Sb) und Titan (Ti) mit einer Auflésung von 3 km mal 3 km.

Das Moos-Monitoring wird in Deutschland durch das webbasierte Geoinformationsportal MossMet
unterstitzt (Kleppin et al. 2008; Pesch et al. 2007a). Alle Moos-Daten einschlief3lich der zugehorigen
Metadaten (Probejahr, Lage des Standortes, Moosart, Landnutzung u.4.) kénnen iiber einen passwort-
geschiitzten Datenservice3 der Universitit Vechta abgerufen werden.

In der Umweltprobenbank des Bundes (UPB) werden 6kologisch reprasentative Umweltproben
(Boden-, Schwebstoft-, Pflanzen- und Tierproben) sowie Humanproben gesammelt (UBA 2008). Die
Umweltproben werden in reprisentativen Okosystemen des terrestrischen, limnischen und marinen
Bereichs nach vorgegebenen Standardarbeitsanweisungen und Probenahmezeitpldnen gewonnen. Die
Pflanzen- und Tierproben werden i.d.R. jahrlich entnommen. Alle Proben werden auf umweltrelevante

1 als Ergebnis einer im Jahr 2014 durchgefiihrten Recherche zur aktuellen Verfiigbarkeit von Akkumulationsdaten aus Bioin-
dikationsmessnetzen in Europa, Bund und Landern

2 http://gis.uba.de/website/web/moos/karten/gesamt.htm
3 http://www.mapserver.uni-vechta.de/moos/
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Stoffe im Hinblick auf eine biologische, physikalische und chemische Charakterisierung nach standar-
disierten Verfahren analysiert. Eine Ubersicht der in bestimmten Biota routinemifig untersuchten
Analyten zeigt Tabelle 1. Damit werden je nach Matrix zwischen 3 und 11 der in diesem FuE-Vorhaben
zu berticksichtigenden Metalle untersucht.

Fiir die Erfassung, Speicherung, Pflege, Verarbeitung und Bereitstellung der Daten und Informationen
zur Umweltprobenbank wird beim UBA ein rechnergestiitztes Informationssystem unterhalten. We-
sentliche Ergebnisdaten der Umweltprobenbank (Stationsdaten, Messdaten) sind iiber das Internet
frei zuginglich. Die Stationsdaten* geben Auskunft zum Probenahmegebiet (Gebietsname, Okosys-
temtyp, Koordinaten, raumliches Bezugssystem u.4.) und zur Probenart (Nadeln, Blatter, Oberboden
u.4.). Die Messdaten® beinhalten Angaben zum Analyt, zur Messeinheit, zur Messmethode sowie die
Messwerte (Anzahl der Proben, Mittelwert, Standardabweichung). Fiir das Bezugsjahr 2010 sind
Schwermetalldaten zu 17 reprisentativen Okosystemen verfiigbar (Abbildung 1)¢. Diese enthalten
entsprechend der Ubersicht in Tabelle 1 Informationen zu Metallgehalten in einjahrigen Trieben von
Fichten-/Kiefern (10 Stationen), in Buchen-/Pappelblattern (10 Stationen), in Rehleber (6 Stationen),
in Regenwiirmern (4 Stationen) sowie in Stadttaubeneiern (3 Stationen).

Seit dem Jahr 1985 wird im International Co-operative Programme on Assessment and Monitoring of
Air Pollution Effects on Forests (ICP Forests) das sog. Level-I-Monitoring (extensives Waldmonitoring)
durchgefiihrt. Dieses wird auf ausgewdahlten Monitoringflachen seit 1995 durch das Intensive Wald-
monitoring (Level II) ergédnzt. Alle Probenahmen und -analysen folgen der harmonisierten Methodik
des ‘Manual on methods and criteria for harmonised sampling, assessment, monitoring and analysis of
the effects of air pollution on forests’ (ICP Forests 2010). In Deutschland wurden im Monitoring des
ICP Forests Level I je nach erhobener Bestimmungsgrofie an bis zu 90 Standorten Daten zu Meteoro-
logie (Meteorological Measurements), Luftschadstoffeintrag (atmospheric deposition), Luftqualitét
(ambient air quality), Analyse der Bodenfestphase (soil chemistry), Analyse der Bodenldsung (soil
solution chemistry), Blatt-/Nadelchemie (foliar chemistry) sowie epiphytischen Flechten (epiphytic
lichens) erhoben. Quantifizierungen von Schwermetallakkumulationen in diversen Biomonitoren er-
folgen ausschliefdlich im ICP-Forests Foliage Survey (Analysen der Blatt-/Nadelchemie). Grundlage der
Analysen bildet Teil XII des Manuals des ICP-Forests (Rautio et al. 2010) fiir ganz Europa. Die Lage der
beprobten Level-II-Flachen in Deutschland ist Abbildung 1 zu entnehmen. Von den Level-1I-Standorten
wurden in den Jahren zwischen 2000 und 2012 bundesweit an 90 Level-1I-Flachen Blatter von Rot-
Buche, Trauben-Eiche und Stiel-Eiche sowie Nadeln von Weif3-Tanne, Europdischer Larche, Douglasie,
Rot-Fichte und Wald-Kiefer auf Schwermetallgehalte analysiert. Die Untersuchungen umfassten 5 der
11 in diesem Projekt zu beriicksichtigenden Metalle (Cadmium, Kupfer, Mangan, Blei und Zink), wobei
die Nahrelemente Cu, Mn und Zn v.a. auch der Charakterisierung des Walderndhrungszustandes die-
nen. Gemaf3 ICP Forests Manual sollen die Analysen alle 2 Jahre erfolgen. Zu beachten ist, dass hohere
Pflanzen Metallionen im Gegensatz zu Moosen in Abhdngigkeit von den Bodeneigenschaften liber die
Wurzeln aufnehmen, d.h. dass insbesondere auch die geogenen Anteile zu beriicksichtigen sind.
Gleichsam wurden in dem o.g. Betrachtungszeitraum in den Jahren 2003, 2007, 2009, 2010 und 2012
an 38 Level-II-Standorten Daten zu 6 der 11 projektrelevanten Schwermetalle (Cadmium, Chrom, Kup-
fer, Nickel, Blei und Zink) in Auflagehorizonten erhoben.

4 Stationsdatenbank des Umweltbundesamtes: http://www.env-it.de/stationen/public/open.do
5 Umweltprobenbank des Bundes: http://www.umweltprobenbank.de/de/documents/investigations/analytes

6 Abfrageoptionen: Probenart = alle terrestrischen Probenahmen; Analyt = Chrom, Mangan, Cobalt, Nickel, Kupfer, Zink, Cad-
mium, Quecksilber, Blei, Arsen; Probenahmegebiet = keine Einschrankung; Zeitbezug = jahresweise; auch andere Be-
zugsgroflen = Nein (nur Trockengewicht); alle verfiigbaren Kenngrofien = Ja




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Tabelle 1: Ubersicht der in unterschiedlichen Monitoringprogrammen untersuchten Schwermetalle

Biomonitor As Cd Co Cr Cu Hg Mn Mo Ni Pb Pt Sb Th Ti V 2Zn

Europ. Moosmonitoring

Laubmoose olo|o|lojo|lo|o|o|lo|oOo|-|o|-|o|o|o
Umweltprobenbank
%
VO”bIUt e) e _ _ (@) @) _ _ - O - - - - - (@)
*
Blutplasma ol o - -l ol ol - ) -l o | - ; ; ; - | o
in*
24-h-Sammelurin ol ol - -l ol ol - ; |l o | - : - ; - | o
*
Kopfhaar ol ol - - lo ]l o] - ] - o | - ; ; ; - | o
* %
Blasentang olo|lo|lo|lo|o|-]o|lo|o]|-|-|-|o]-]o
Fichten- o|lolo|lo]o|lo|-]o|lo|lo|-|-]-|lo]|-1]o
/Kieferntriebe**
Pappel- olo|lo|lo]lo|lo|-]lo|lo|lo|-|-|-|ol|-|o
/Buchenblatter**
H k %k
Dreikantmuschel ololo!l - lol o]l - -l ol o] - ] ] ; ; ;
H * %
Miesmuschel ololo!l .- lol o]l - -l ol ol - . : ; - -
* %
Rehleber ololo!l - lol o]l - -l ol o] - ] ] ; ] ]
* %
Regenwurm . o o _ ) o : ) : : 3 : : B} i i
Brassenmuskula- o | - ] 1 olol . . Sl o | - ] o | - ]
tur**
Aalmuttermuskula- o | - ) D e ) 1ol . i Sl o | . i
tur**
Silbermdwenei o | - . - lol ol - ; o | - ] - o | - ;
k%
Stadttaubenei i i i : ol o | - § : o i i : i -
ICP Forests Level Il
Bu'chen— ) i o i i o i o i : o : : : - . o
/Eichenblatter
Fichten-/Kiefern-/
Tannen-/ Dougla- - o | - - o} - o) - - o . - - - - 0
sien-/Larchennadeln
Auflagehorizonte i o i ol o : : i ol o : : : i : o
Bodenzustandserhebung BZE Il
Buchenblatter ) o _ ) o ) o 3 B 1) B} B} B B} B o)
Flc‘:hten— A P 1ol - | ol - o | - ; . ; - | o
/Kiefernnadeln

* =1987-1997; ** = 2006-2008* = Humanproben; ** = Umweltproben
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Zur Erweiterung des ICP Forests wurden in dem bisher grof3ten Life+ ko-finanzierten Projekt ,Further
Development and Implementation of an EU-level Forest Monitoring System (FutMon)“ Empfehlungen
fiir eine Fortentwicklung des Programms zu einem effizienteren pan-europdischen Waldmonitoring-
System erarbeitet (Lorenz 2013). Eine der Hauptinnovationen des FutMon-Projektes lag in der Ent-
wicklung eines webbasiertes Informationsportals, das der Zusammenfithrung wesentlicher quantitati-
ver und qualitativer Daten des ICP Forests sowie deren Ubermittlung, Priifung und Validierung dient.
Die Bereitstellung der Daten fiir Deutschland liegt in der Zustandigkeit des Johann Heinrich von Thii-
nen-Instituts?.

Tabelle 2 gibt eine Ubersicht der fiir die integrative Auswertung, Korrelationsanalysen, raumliche Ana-
lysen sowie Analysen zeitlicher Trends gewahlten Datengrundlagen. Zusatzlich zu den dort angegebe-
nen Messdaten wurden standortbeschreibende Metadaten der Monitoringprogramme verwendet.

Tabelle 2: Ubersicht der verwendeten Daten inkl. Beprobungsjahre

Quelle Umfang/Probenart Elemente Ein-
heit

LE Modell 7 km x 7 km D Cd, Pb ug/m?a o O|O0|0|O|O
LE Modell 25 km x 25 km D Cd, Pb ug/m?a O
LE Modell 25 km x 25 km EU Cd, Pb ug/m?a O
As, Cr, Cu, )
O0|0|0O
LE Modell 25 km x 25 km D Ni,V, Zn ug/m?a
EMEP Modell 50 km x 50 km D Cd, Pb pg/m? a o O|0|O0|O|O
EMEP Modell 50 km x 50 km EU Cd, Pb ug/m?a @)
As, Cr, Cu,
UPB Konz. in Nadeln/Blattern D N? Zr: . ue/g Oo|0|O
UPB Konz. in Nadeln/Blattern D | Cd, Pb ue/s O|0|O o*
LIl Konz. in Nadeln/Blattern D | Cd, Pb ue/g 0|0 |0
LIl Konz. in Nadeln/Blattern D | Cu, Zn ue/s O|O0|0|0O|0O
Cr, Cd, Cu
i P O|O0|O|O|O
] Auflagehorizonte Ni. Pb, Zn ue/s
EMS Konz. im Moos D Cd, Pb ue/s (@)
EMS Konz. im Moos EU Cd, Pb ue/g o
. As, Cr, Cu
Konz. im Moos D & EU r o
EMS Ni, V. Zn He/g
Konz. im Moos, geostatis- As, Cd, Cr,
EMS** tische Flachenschatzung D | Cu, Ni, Pb, ue/s o
& EU V,Zn

LE = LOTOS-EUROS, EMEP = European Monitoring and Evaluation Programme, UPB = Umweltprobenbank des Bundes,
LIl = ICP Forests Level Il, EMS = European Moss Survey, O = Korrelationsanalysen und raumliche Analysen, grau hinter-
legt = Analyse zeitlicher Trends, *= nicht fiir alle Probenarten vorhanden, ** Pesch et al. 2007a, Schwermetallgruppe A
= Cd, Pb; Schwermetallgruppe B = As, Cr, Cu, Ni, V, Zn

7 http://icp-forests.net/page/data-request; http://www.futmon.org/data
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Weitere Datenressourcen. Im Ergebnis einer Recherche und Analyse zu Landermessnetzen in
Deutschland (Anhang A1.2) zeigte sich, dass eine denkbare Datenintegration fiir das Bundesgebiet
erschwert ist, da viele Analysen der Pflanzen-, Tier- und Humanproben (Blasentang, Miesmuschel,
Rehleber u.d.) eine sehr begrenzte raumliche Reprisentanz aufweisen und / oder die Programmdurch-
fiihrung bundesweit nicht harmonisiert ist. Dabei wurde insbesondere auch das in Bayern durchge-
fiihrte Monitoring mit dem epiphytischen Moos Hypnum cupressiforme (Kohler u. Peichl 2009) auf
Projektrelevanz untersucht. Anhand von Moos-Daten (incl. Standortdaten) des LfU Bayern fiir die Jah-
re 2007, 2010 und 2013 wurde gepriift, inwieweit wesentliche Kriterien des European Moss Survey
(ICP Vegetation 2015) fiir ein Monitoring der Hintergrundbelastung eingehalten werden:

» 300 m Mindestabstand der Probenahmestellen zu gréfieren Landes- und Bundesstrafien bzw.
Autobahnen, Siedlungsflachen und Industrieanlagen,
» 100 m Mindestabstand zu Einzelhdusern und kleineren Strafen.

Im Ergebnis erfiillten die Bayerischen Moos-Daten diese Kriterien kaum, da nur sehr wenige Standorte
ausreichende Abstdnde zu lokalen Emissionsquellen aufwiesen. Fiir bivariate Vergleiche mit Modellie-
rungen der atmospharischen Deposition (EMEP/LE) erscheinen diese Daten daher nicht geeignet und
wurden in diesem Projekt auch nicht verwendet. Weitere potenziell geeignete Daten aus der zweiten
Bodenzustandserhebung (BZE II) waren im Projektzeitraum nicht verfligbar.

Als Basisinformationen fiir die Interpretation der Analyseergebnisse wurden zudem die in Tabelle 3
dargestellten Trends der berichteten Metallemissionen fiir Deutschland zusammengestellt (NaSE
2017).

Tabelle 3: Emmissionstrends fir Deutschland [in t] seit 1990 (NaSE 2017)

Element

As 82,4 6,9 5,9 5,9 6,2 6,1 5,9 5,4 5,5 5,3 5,2 5,3 5,0 5,0
Cd 23,6/ 13,7] 12,4 9,1 8,7 8,3 7,1 6,5 7,1 7,1 6,8 6,9 6,5 6,6
Cu 1714,2{1857,0 2035,2(2056,7,2096,5(2119,1/2110,0,2067,5/2113,6/2156,8/2142,42156,1 2199,4 | 2240,2
Cr 141,90 76,90 66,21 59,8 61,8 61,7 59,7 526 57,8 588 57,4 57,5 56,7 56,7
Ni 285,9 163,8 120,2| 133,2| 144,6| 133,3| 127,1 113,5 111,6f 99,6/ 96,3 94,0 81,3 80,0
Pb 2250,0) 712,3) 403,4/ 286,3| 274,2| 255,6/ 225,1 201,7| 220,5 220,6 212,4 208,00 214,1| 220,3
Zn 1712,4{1731,9 1897,2{1902,6/1934,1/1957,8/1951,6|1918,7/1972,4 2000,5/ 1984,3| 2003,9| 2030,8 | 2070,5

Demnach haben sich die Emissionen in Deutschland im Vergleich zum Bezugsjahr 1990 bei As um 94,0
%, Cd um 72,1 %, Cr um 60,1 %, Ni um 72,0 % und Pb um 90,2 % verringert. Wahrend Anfang der
1990er Jahre v.a. aufgrund der Stilllegung veralteter Produktionsstatten die Schwermetallemissionen
erheblich zuriickgingen, sind in den letzten Jahren kaum mehr weitere Emissionsriickgdnge festzustel-
len. Zudem sind bei Kupfer seit 1990 Zunahmen um 30,7 % sowie auch bei Zink um 20,9 % zu ver-
zeichnen.

2.2.3 Methodik der integrativen Datenanalyse

Die integrative Auswertung der Daten zum atmospharischen Stoffeintrag fufdt auf Vergleichen zwi-
schen modellierten Depositionswerten sowie gemessenen Konzentrationen in verschiedenen Biomo-
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nitoren. Diese erfolgt anhand statistischer Kennzahlen, die mit Verfahren der deskriptiven Statistik,
Korrelationsanalysen, inferenz-statistischen Verfahren, Regressionsanalysen, Trendanalysen sowie
Modellvergleichen berechnet wurden. Einen Uberblick der hierfiir entwickelten Methodenbausteine

gibt Tabelle 4.
Tabelle 4: Methodenbausteine und Datengrundlagen zur integrativen Datenauswertung zum
atmospharischen Stoffeintrag
Aufgabe Methode Datengrundlage Kap
Vergleich unter- Vergleich statisti- Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cd, Pb, 2.3
schiedlicher Modellie- | scher Kennzahlen, 25 km x 25 km, 2005, Deutschland
rur;ﬁe‘n c:ler a;rr;lo- ¥V|Icolx(?1—Test, | Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cd, Pb, 7
sphérischen : c wer- orrelationsanalyse | | 5 km, 2007-2011,
metalldeposition (LE, | (Spearman),
EMEP) Vergleich zeitlicher | Deutschland, modellierte Schwermetalldeposition
Tramdls (EMEP), Cd, Pb, 50 km x 50 km, 2005, 2007-2011,
Deutschland
Vergleich unter- Korrelationsanalyse | Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cd, Pb, 2.4
schiedlicher Modellie- | (Spearman), 25 km x 25 km, 2005, Europa; Modellierte
rungen der atmo- Vergleich der Kor- Schwermetalldeposition (LE), As, Cr, Cu, Ni, V, Zn,
spharischen Schwer- relationskoeffizien- | 25 km x 25 km, 2009-2011, Deutschland
:Enl\(/al’:zagldeio:tr:on (LE, 'lc-lendr(;ach sa;r(])sé)g& Modellierte Schwermetalldeposition (EMEP), Cd,
) mi C werme- | nie . erich ( ) Pb, 50 km x 50 km, 2005, Deutschland u. Europa
tallgehalten im Moos | Ermittlung und
(Messwerte) Vergleich von Gemessene Schwermetallgehalte im Moos (Europ.
Schwermetallindi- | Moos-Monitoring), Cd, Pb, 2005, Deutschland u.
zes, Europa
Vergleich zeitlicher | o assene Schwermetallgehalte im Moos (Europ.
Trends Moos-Monitoring), As, Cr, Cu, Ni, V, Zn, 2005,
Deutschland
Vergleich unter- Korrelationsanalyse | Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cd, Pb, 2.5

schiedlicher Modellie-
rungen der atmo-
spharischen Schwer-
metalldeposition (LE,
EMEP) mit Schwerme-
tallgehalten im Moos
(geostatistische Fla-
chenschatzungen)

(Spearman),
Vergleich der Kor-
relationskoeffizien-
ten nach Sachs &
Hedderich (2009)

25 km x 25 km, 2005, Deutschland u. Europa

Modellierte Schwermetalldeposition (LE), As, Cr,
Cu, Ni, V, Zn, 25 km x 25 km, 2009-2011, Deutsch-
land

Modellierte Schwermetalldeposition (EMEP), Cd,
Pb, 50 km x 50 km, 2005, Deutschland u. Europa

Geostatistische Flachenschatzung der Schwerme-
tallgehalte im Moos (Pesch et al. 2007b), Cd, Pb,
2005, Deutschland u. Europa, 3 km x 3 km

Geostatistische Flachenschatzung der Schwerme-
tallgehalte im Moos (Pesch et al. 2007b), As, Cr, Cu,
Ni, V, Zn, 2005, Deutschland, 3 km x 3 km
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Aufgabe Methode Datengrundlage Kap
Vergleich von LE-/ Korrelationsanalyse | Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cd, Pb,7 | 2.6
EMEP- (Kendall), km x 7 km, 2007-2011, Deutschland
II\D/Ic?[dellleru:geG mit Vtelr%!elchkde;f!((?r- Modellierte Schwermetalldeposition (LE), As, Cr,
aten aus dertm- | relationskoetiizen™ | ¢, Ni, zn, 25 km x 25 km, 2009-2011, Deutschland
weltprobenbank ten nach Sachs &
(UPB) Hedderich (2009), Modellierte Schwermetalldeposition (EMEP), Cd,
Vergleich zeitlicher | Pb, 50 km x 50 km, 2007-2011, Deutschland
Trends Gemessene Schwermetallgehalte im in Blat-
tern/Nadeln (UPB), Cd, Pb, 2007-2011, Deutsch-
land
Gemessene Schwermetallgehalte im in Blat-
tern/Nadeln (UPB), As, Cr, Cu, Ni, Zn, 2009-2011,
Deutschland
Vergleich von LE-/ Korrelationsanalyse | Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cd, Pb, 7 | 2.7
EMEP- (Kendall), km x 7 km, 2007-2011, Deutschland
II\D/Ic;dellleru;genlgFl)lt Velri!elchkde;f!(?r- Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cr, Cu,
aten aus dem relationskoettizien- Ni, Zn, 25 km x 25 km, 2009-2011, Deutschland
Forests Level Il Pro- ten nach Sachs &
gramm Hedderich (2009), | Modellierte Schwermetalldeposition (EMEP), Cd,
Vergleich zeitlicher | Pb, 50 km x 50 km, 2007-2011, Deutschland
Trends Gemessene Schwermetallgehalte in Blat-
tern/Nadeln und Auflagehorizonten (ICP Forests
Level Il), Cr, Cd, Cu, Ni, Pb, Zn 2007-2011, Deutsch-
land
Statistische Modellie- | Regressionsanaly- Modellierte Schwermetalldeposition (LE), Cd, Pb, 2.8
rung und Berechnung | se, 25 x 25 km, 2005, Deutschland
hoctlcfauﬂ?(se:de;De-h Regression-Kriging Modellierte Schwermetalldeposition (LE), As, Ni, 25
posI |on§ arten aurc km x 25 km, 2009-2011, Deutschland
Integration von LE-
Modellierungen und Geostatistische Flachenschatzung der Schwerme-
Daten zu Schwerme- tallgehalte im Moos (Pesch et al. 2007b), As, Cd, Ni,
tallgehalten im Moos Pb, 3km x 3 km, 2005, Deutschland

In Kapitel 2.3 werden mit die mit LE und EMEP modellierten Cd-/Pb-Depositionen gegeniibergestellt.
Der statistische Vergleich erfolgt korrelationsanalytisch (Spearman), liber einen Vergleich statistischer
Kennzahlen (Mittelwert, Median, Min, Max, Standardabweichung) sowie inferenz-statistisch (Wil-
coxon-Test). Dariiber hinaus werden die zeitlichen Trends der modellierten Depositionen verglei-
chend analysiert.

Fiir die Gegeniiberstellung der Depositionsmodellierungen und der Bioindikationsdaten (Kapitel 2.4
bis 2.7) erfolgt zunachst eine Integration durch raumliche Verkniipfung der punktuell erhobenen
Messwerte mit den modellierten Rasterkarten. Fiir die Metalle der Gruppe A (Cd, Pb) und B (As, Cr, Cu,
Ni, V, Zn) liegen Messdaten aus dem Moos-Monitoring und zum Teil auch der Umweltprobenbank und
dem intensiven Waldmonitoring (Level II) vor. Hg musste ausgeklammert werden, da Depositionswer-
te zwar durch EMEP, aber nicht durch LE berechnet werden. Der statistische Vergleich fufdt auf einem
korrelationsanalytischen Vergleich (Spearman, Kendall) fiir die Beziehung zwischen den Bioindikati-
onsdaten und den beiden CTM (LE, EMEP). Ob die Unterschiede der Korrelationen statistisch signifi-

10




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

kant sind, wird nach Sachs & Hedderich (2009) getestet. Zusatzlich werden die zeitlichen Trends der
Monitoring- und Modellierungsdaten vergleichend untersucht.

Ausgepragte statistische Beziehungen zwischen den gemessenen Konzentrationen im Moos und der
LE-Modellierung werden quantifiziert und in einem statistischen Modell abgebildet (Kapitel 2.8). Er-
ganzend hierzu werden Moglichkeiten der Integration der modellierten Deposition (LE) mit Biomoni-
toringdaten (EMS) zur Berechnung hochauflésender Karten der Schwermetalldeposition (Cd, Pb) mit-
tels Regression-Kriging (Hengl et al. 2004, Odeh et al. 1995) aufgezeigt und die Ergebnisse mit den
Ergebnissen anderer Ansétze zur Depositionsberechnung verglichen.

Die wichtigsten Formeln fiir die im Rahmen dieser Studie verwendeten statistischen Maf3zahlen (spe-
zifischere werden in den einzelnen Kapiteln dargelegt) sind:

1
- Standardabweichung SD = \] —* Z(xi - x)? (GL. 1)

SD/Mean
—_— %

= 100 (Gl 2)

- Relativer Variationskoeffizient V. =

Als Zusammenhangsmafie wurden die Rangkorrelationskoeffizienten nach Spearman rs (Gl. 3, Sachs &
Hedderich 2009, S. 104) und nach Kendall r; (Gl. 4, R Core Team 2013, Package ,Kendall“, Version 2.2)
verwendet, da diese entgegen dem Korrelationskoeffizienten nach Pearson keine Normalverteilung
voraussetzen (typisch fiir die hier betrachteten Datenkollektive aus Biomonitoringprogrammen) und
der Kendall‘sche Rangkorrelationskoeffizient, der insbesondere bei kleineren Stichproben unempfind-
licher gegeniiber Ausreifdern ist. Letzterer folgt aus der Ermittlung der Wahrscheinlichkeit der tiber-
einstimmenden Paare abziiglich der nicht iibereinstimmenden Paare im Verhaltnis aller moglichen
Kombinationen. Ermittelt wird der monotone Zusammenhang, der zwischen -1 und 1 liegen kann. Im
Folgenden werden beide Korrelationsmaf3e in Anlehnung an Brosius (2013) interpretiert als: sehr
schwach (< 0,2), schwach (0,2 bis < 0,4), mittel (0,4 bis < 0,6), stark (0,6 bis < 0,8), sehr stark (>= 0,8).

. 6Z?=1(in - Ryi)z
- Korrelationskoeffizient (Spearman) rs= n(n? —1) (GL 3)

- Korrelationskoeffizient (Kendall) r.= S/D (GL. 4)
mit:  S= ) (sign(lj[—x[i] * sign(ylj] - yIiD)

D= n(n-1)/2

Als weitere Grundlage der Interpretation der berechneten Korrelationskoeffizienten wird die Signifi-
kanz der Unterschiede der Korrelationskoeffizienten nach Gl. 5 in Anlehnung an Sachs und Hedderich
(2009, S. 640) bestimmt:

I
x?= Z(n; — 3)(z;—z)? (GL 5)
i=i

11
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mit:  x? = Priifwert
k = Freiheitsgrad (Anzahl der Koeffizienten)
n; = Anzahl der Probenahmen
zi = Transformierter Korrelationskoeffizient nach Fisher

z = Hypothetischer z-Wert nach Sachs & Hedderich (2009)

Die Unterschiedlichkeit der Korrelationskoeffizienten wird anhand einer zuvor definierten Irrtums-
wahrscheinlichkeit (o) getestet, welche auf o = 0,05 festgesetzt wurde. Die Signifikanz steigt im All-
gemeinen mit der Grofde der Stichprobe. Solange x 2 grofier ist als der hypothetische z-Wert nach
Sachs & Hedderich (2009), kann der Unterschied der Korrelationskoeffizienten als signifikant inter-
pretiert werden.

Fiir die Analyse der zeitlichen Trends werden weiter jahresspezifische Mediane berechntet und linea-
re Regressionsgeraden nach der Methode der kleinsten Quadrate bestimmt. Neben der Steigung (b)
wird das Bestimmtheitsmaf$ (B oder auch R2) genutzt, welches die Giite der Anpassung der Trendge-
raden an die Punkte und mithin den Anteil der Varianz, der durch die lineare Regression erklart wer-
den kann, beschreibt (Sachs & Hedderich 2009).

- Bestimmtheitsmaff B=r2 (Gl. 6)

YO — %) (¥ — )
VIO — 02T —9)?

mit:  r = Korrelationskoeffizient (Pearson) =

- Regressionsgerade  y =a +bx (GL.7)
b L& =0 =¥
mit: = -
Y (x; — x)*

Neben dem Bestimmtheitsmaf erfolgt zusatzlich eine Uberpriifung des ermittelten Trends mittels des
Trend-Tests nach Mann-Kendall (Mann 1945, Kendall 1975, Gilbert 1987) nach folgender Gleichung:

N-1 N
S= z z sgn (T, = T;) (GL. 8)

i=1 j=i+1

mit: S =Anzahl der positiven Differenzen minus der Anzahl der negativen Differenzen
n = Stichprobenumfang
Tjund T; = jahrliche Werte der Jahre j und i, miti, j >i
sgn steht fiir das Vorzeichen wobei:
1 fallsTy —T; >0
sgn (T, = T;)q 0 fallsT, —T; =0
—1fallsT, —T; <0

12
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Beim Test nach Mann-Kendall wird ebenfalls der Korrelationskoeffizient r: nach Gl. 4 ermittelt. Ein
positives Vorzeichen zeigt den Anstieg beider Variablen, ein negatives Vorzeichen zeigt das Abnehmen
des Trends an. Wie bei dem Vergleich der Korrelationskoeffizienten ist auch beim Vergleich verschie-
dener Trends das Festlegen einer Irrtumswahrscheinlichkeit (o) erforderlich. Diese wird im Folgen-
den bei Stichprobengroéfien von n >= 5 mit o = 0,05 festgelegt. Fiir Fallzahlen n < 5 wird fiir den Test-
entscheid eine Irrtumswahrscheinlichkeit von o = 0,1 gewahlt, da der Mann-Kendall-Test zwar ange-
wendet werden kann, fiir diese Stichprobengrofien aber niemals Werte < 0,05 liefert. Bei p-Werten < o
wird die Nullhypothese (,,Es liegt kein systematischer Trend vor“) verworfen. Der Vorteil des Mann-
Kendall-Tests ist, dass weder eine Normalverteilung noch eine Linearitdt des Trends Voraussetzungen
sind, sondern der Test das relative Ansteigen bzw. Abfallen der Werte im zeitlichen Verlauf vergleicht.
Liegt kein zeitlicher Trend vor, wiirde S um den Wert Null pendeln. Die Datenanalysen erfolgten mit
dem Statistikpaket R (R Core Team 2013).

2.3 Vergleich unterschiedlicher Modellierungen der atmospharischen Schwerme-
talldeposition (LOTOS-EUROS, EMEP)

Die vergleichende Analyse der Cd- und Pb-Depositionsmodellierungen mit LOTOS-EUROS (LE) und
EMEP dient der Klarung, welche raumlichen Verteilungen und zeitliche Trends beide CMT zeigen, wo-
rin ihre Unterschiede liegen und welche Implikationen sich hieraus hinsichtlich bestehender Daten-
und Modellunsicherheiten und der Interpretation der Modellierungsergebnisse ergeben.

2.3.1 Material und Methoden

Verwendet wurden die in einer Auflésung von 25 km mal 25 km (Jahr 2005) bzw. 7 km mal 7 km
(Zeitraum 2007-2011) vorliegenden LE-Modellrechnungen sowie die 50 km mal 50 km aufgeldsten
EMEP-Karten (2005, 2007-2011) der modellierten Cd- und Pb-Deposition iiber Deutschland. Als Ge-
samtdeposition wurde zum einen das entsprechend der Landnutzungsverteilung in jedem LE-
Rasterelement gewichtete Mittel der trockenen Deposition zuziiglich der nassen Deposition verwen-
det (2005, 2007-2011), zum anderen die nutzungsspezifische LE-Deposition (Jahr 2011), die LE fiir 9
Landnutzungsklassen berechnet. EMEP modelliert die nutzungsspezifische Deposition fiir 18 Landnut-
zungsklassens.

Fiir die vergleichende raumliche Analyse wurden die fiir Deutschland flaichenméaf3ig bedeutendsten
und mit LE vergleichbaren Landnutzungsklassen gewahlt: Grasland, Laubwald und Nadelwald. Als
Basisgeometrie wurde das EMEP-Grid bestehend aus 204 Zellen verwendet, die die Gesamtflache
Deutschlands abdecken. Fiir jedes EMEP-Rasterelement wurde der Median der LE-Modellierung als
zentrale Tendenz bestimmt und dem entsprechenden EMEP-Depositionswert zugeordnet. Der Median
wurde dem arithmetischen Mittelwert vorgezogen, da sich dieser bei geringen Stichprobengroéfien,
asymmetrischen Verteilungen und gegeniiber Ausreifiern vergleichsweise robuster zeigt. Der Ver-
gleich zwischen LE und EMEP erfolgte anhand statistischer Kennzahlen (Min, Max, Median, Mittelwert,
Standardabweichung, relativer Variationskoeffizient), inferenz-statistisch (Wilcoxon-Test fiir gepaar-
te, nicht-normalverteilte Stichproben) sowie korrelationsanalytisch nach Spearman. Weiter wurden
zum Zwecke des Modellvergleichs die EMEP/LE-Quotienten® der Cd- und Pb-Deposition (incl. nut-

8 Temperate coniferous forest, Temperate deciduous forest, Mediterranean needleleaf forest, Mediterranean broadleaf forest,
Temperate crops, Mediterranean crops, Root crops, Semi-natural, Wheat, Grasslands, Mediterranean shrub, Wetlands,
Tundra, Desert/Barren, Inland water, Ice, Urban, Sea water

9 gibt das Verhéltnis der EMEP-Deposition zur entsprechenden LOTOS-EUROS-Deposition an (z.B. bezogen auf eine EMEP-
Rasterzelle)
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zungsspezifischer Depositionen) fiir jede EMEP-Rasterzelle berechnet und deren raumliche Verteilun-
gen untersucht.

Flir die vergleichende Trendanalyse wurden jeweils die jahresspezifischen Mediane der modellierten
Cd- und Pb-Deposition in Deutschland berechnet. Um die Vergleichbarkeit beider Modelle sicherzu-
stellen, wurden zunachst beide Datenséatze auf den gleichen Zeitraum zugeschnitten (2007-2011). Der
LE-Medianwert von 2005 wurde nicht beriicksichtigt, da dieser auf einer anderen Modellierung (25
km x 25 km Raster) beruht und sich dadurch deutlich von den {ibrigen mit LE modellierten Werten
unterscheidet. Auf dieser Grundlage erfolgten fiir beide CTM die Ermittlung der Trendgeraden bzw.
Bestimmtheitsmaf3e nach den Gl. 6 und 7 sowie der Trend-Test nach Mann-Kendall (Gl. 8). Weiter
wurde, da EMEP einen deutlich langeren Zeitraum ohne Liicken abbildet, der Trend-Zeitraum bei
EMEP sukzessive so erweitert, bis sich ein signifikanter Trend zeigte.

2.3.2 Ergebnisse

Die statistischen Kennwerte der modellierten atmospharischen Gesamtdeposition von Blei und Cad-
mium in Deutschland sind zusammenfassend in Tabelle 5 wiedergegeben. Dargestellt sind die Kenn-
werte fiir das Jahr 2005 sowie den Zeitraum 2007-2011 (5-Jahres-Mittel). Eine Aufschliisselung der
Kennwerte fiir die Einzeljahre des Zeitraumes 2007-2011 ist Anhang A2.3 zu entnehmen. Der Ver-
gleich der statistischen Kennzahlen der beiden Depositionsmodelle zeigt, dass EMEP deutlich hohere
Werte modelliert als LE. Beide Populationen sind signifikant ungleich verteilt (Wilcoxon-Test, gepaart,
o =0,05). Die Abweichungen zwischen beiden Modellen sind bei Pb allgemein grof3er als bei Cd. Dies
stellt sich im Einzelnen wie folgt dar:

Cd - Cadmium. Die Verteilung der mit LE fiir den Zeitraum 2007-2011 modellierten Cd-
Gesamtdeposition tiber Deutschland weist einen Median von 25,70 ug/m=2a auf. Im Vergleich zum
EMEP-Modell werden damit deutlich geringere mittlere Depositionsraten (= 72 % des EMEP-Medians)
fiir die Flache Deutschlands berechnet. Auch der Wilcoxon-Test fiir gepaarte, nicht-normalverteilte
Stichproben (Anhang A2.1) bestétigt, dass der Median von LE signifikant kleiner ist als der der EMEP-
Daten (p < 0,05). Auffillig ist, dass insbesondere das Maximum von LE mit 51,96 pg/m=2a sehr viel
geringer ist als das der EMEP-Modellierung. Zwischen beiden Cd-Depositionsmodellierungen des Zeit-
raumes 2007-2011 ergibt sich ein mittelstarker Zusammenhang mit einem Korrelationskoeffizienten
(Spearman) von rs = 0,47, fiir das Jahr 2005 ein schwacher Zusammenhang mit einem Korrelationsko-
effizienten von rs = 0,39 (Tabelle 6). Die grofdten Unterschiede in den Medianwerten der Cd-Deposition
zwischen EMEP und LE finden sich bei den Depositionen im Nadelwald, gefolgt von Laubwald und die
geringsten Abweichungen bei Grasland (Tabelle 5). Der Median der Cd-Deposition bei Wald (= Mittel
Nadel-/Laubwald) ist bei EMEP um das 3,2-fache hoher und bei LE um das 1,4-fache hoher als die mo-
dellierte Deposition tiber Grasland. Dies legt einen Vergleich mit empirisch ermittelten Verhéaltniszah-
len der Cd-Konzentrationen im Moos (Traufbereich/Freifliche) nahe, die mit Moos-Daten aus Nord-
West-Deutschland der Jahre 2012 und 2013 (Meyer et al. 2015) ermittelt wurden. Hier betragt das
Verhaltnis Traufbereich/Freiflache 0,16/0,10 pg/g (=1,6), ist also im Ergebnis eine wesentlich grofiere
Ubereinstimmung zwischen Cd-Gehalten im Moos und LE als zwischen Moos-Daten und EMEP festzu-
stellen. Zwischen den nutzungsspezifischen Modellierungen der Cd-Deposition mit LE und EMEP fin-
den sich die hochsten (= starke) Korrelationen beim Nadelwald (rs = 0,7), mittlere beim Laubwald (rs =
0,44) und die schwachsten bei Grasland (rs = 0,22) (Tabelle 6), d.h. die raumlichen Muster beider Mo-
delle dhneln sich beim Nadelwald stérker als beim Grasland.
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Tabelle 5: Kennwerte der modellierten Cd- und Pb-Gesamtdeposition bezogen auf das 50 km mal
50 km aufgeloste EMEP-Grid Gber Deutschland (n = 204)
Element Beschreibung Einheit Min [\ EV Mean Median SD V,

Ccd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 9,65 81,45 20,14 19,45 6,18 2,15 %
2005, gewichtetes
Mittel (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 19,59 98,13 44,15 41,29 14,55 2,31 %
2005 (EMEP)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 13,98 51,96 26,34 25,70 5,31 1,41 %
2007-2011, gewichte-
tes Mittel (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 15,45 | 181,13 41,32 35,59 20,80 3,52%
2007-2011 (EMEP)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 9,23 50,10 17,64 19,61 5,05 2,00 %
2011, Grasland (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 12,67 | 101,82 28,73 26,09 13,76 3,35%
2011, Grasland
(EMEP)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 11,01 85,96 29,45 30,86 7,86 1,87 %
2011, Nadelwald (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 30,16 | 785,33 | 123,38 99,20 | 108,29 6,15 %
2011, Nadelwald
(EMEP)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 10,83 68,04 22,67 24,86 7,13 2,20 %
2011, Laubwald (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition | pg/m?a 25,92 | 555,44 86,38 68,65 76,19 6,18%
2011, Laubwald
(EMEP)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pug/m?a | 274,72 | 2864,29 | 524,59 | 495,87 | 212,72 2,84 %
2005, gewichtetes
Mittel (LE)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 634,72 | 3244,38 | 1692,04 | 1660,33 | 539,45 2,23 %
2005 (EMEP)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 334,65 | 1567,63 | 629,90 | 604,62 | 161,32 1,79 %
2007-2011, gewichte-
tes Mittel (LE)

Pb Pb-Gesamtdeposition | ug/m?a | 571,18 | 4087,26 | 1333,56 | 1245,08 | 489,12 | 2,57 %

2007-2011 (EMEP)
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Element Beschreibung Einheit Min Max Mean Median SD V,

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 205,07 | 1636,16 | 415,61 | 467,41 | 158,46 2,67 %
2011, Grasland (LE)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 533,23 | 2526,80 | 1009,31 | 926,82 | 316,88 2,20%
2011, Grasland
(EMEP)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 278,75 | 2813,29 | 669,51 | 721,15 | 222,01 2,32 %
2011, Nadelwald (LE)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 1190,20 | 16535,0 | 3750,07 | 3178,30 | 2184,95 | 4,08 %
2011, Nadelwald
(EMEP)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 241,51 | 2256,18 | 526,03 | 594,07 | 199,18 2,65 %
2011, Laubwald (LE)

Pb Pb-Gesamtdeposition | pg/m?a | 1041,60 | 11558,0 | 2613,70 | 2232,40 | 1516,81 4,06 %
2011, Laubwald
(EMEP)

SD = Standardabweichung, V: = Relativer Variationskoeffizient

Pb - Blei. Der Medianwert der mit LE fiir den Zeitraum 2007-2011 modellierten Pb-Deposition betragt
604,62 pg/m=a und liegt damit auf einem Niveau von 49 % des EMEP-Medians. Auch zeigen sich Un-
terschiede insbesondere beim Depositionsmaximum, welches bei LE dhnlich Cadmium - deutlich ge-
ringer ist als bei EMEP. Zwischen dem LE- und EMEP-Modell berechnet sich fiir den Zeitraum 2007-
2011 ein mittelstarker statistischer Zusammenhang mit rs = 0,56 und fiir das Jahr 2005 ein schwacher
Zusammenhang mit rs = 0,35. Wie bei Cd finden sich auch bei Pb die grofdten Unterschiede der nut-
zungsspezifischen Medianwerte von EMEP und LE bei Nadelwald, gefolgt von Laubwald und die ge-
ringsten Abweichungen bei Grasland (Tabelle 5). Werden die nutzungsspezifisch unterschiedlichen
Depositionen beider Modelle miteinander verglichen, ist das Mittel der Medianwerte der nutzungsspe-
zifischen Pb-Deposition bei Laub-/Nadelwald bei LE um das 1,4-fache und bei EMEP um das 2,9-fache
hoher als die entsprechende Pb-Deposition im Offenland. In Nord-West-Deutschland gewonnene
Moosdaten der Jahre 2012/2013 zeigen im Vergleich dazu um den Faktor 1,9 hohere Pb-Gehalte im
Traufbereich verglichen mit denen im Offenland (Meyer et al. 2015). Damit besteht zwischen den mo-
dellierten und empirisch ermittelten Verhéltniszahlen bei Pb eine gréfRere Ubereinstimmung zwischen
den Moos-Daten und LE als zwischen den Moos-Daten und EMEP.
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Tabelle 6: Korrelationskoeffizienten (Spearman) fiir die Beziehung zwischen der mit LE und dem
EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdepositionen liber Deutschland
Element Beschreibung Jahr n rs p
cd Gesamtdeposition (EMEP), gewichtetes Mittel* (LE) 2005 202 0,39 | <0,01
Cd Gesamtdeposition (EMEP), gewichtetes Mittel* (LE) 2007-11 202 0,47 | <0,01
cd Gesamtdeposition, nutzungsspezifisch, Nadelwald (LE, 2011 202 0,70 | <0,01
EMEP)
cd Gesamtdeposition nutzungsspezifisch, Laubwald (LE, 2011 202 0,44 | <0,01
EMEP)
cd Gesamtdeposition, nutzungsspezifisch, Grasland (LE, 2011 202 0,22 | <0,01
EMEP)
Pb Gesamtdeposition (EMEP), gewichtetes Mittel* (LE) 2005 202 0,35 | <0,01
Pb Gesamtdeposition (EMEP), gewichtetes Mittel* (LE) 2007-11 202 0,56 | <0,01
Pb Gesamtdeposition, nutzungsspezifisch, Nadelwald (LE, 2011 202 0,54 | <0,01
EMEP)
Pb Gesamtdeposition, nutzungsspezifisch, Laubwald (LE, 2011 202 0,37 | <0,01
EMEP)
Pb Gesamtdeposition, nutzungsspezifisch, Grasland (LE, 2011 202 0,26 | <0,01

EMEP)

* = entsprechend der Nutzungsverteilung in jeder LE-Gridzelle, n = StichprobengroRe, rs = Korrelationskoeffizient nach

Spearman, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05 (= Irrtumswahrscheinlichkeit)

Die rdumlichen Verteilungen der EMEP/LE-Quotienten zeigen die Abbildung 2 bis 5. Die bereits bei
Betrachtung der statistischen Mafdzahlen festgestellten grofdten sowie kleinsten Unterschiede zwi-
schen EMEP und LE stellen sich auch in den raumlichen Mustern dar. So zeigen sowohl die EMEP/LE-
Quotienten fiir die nutzungsspezifische Cd- und Pb-Gesamtdeposition (Abbildung 3 bis 5), als auch fiir
die modellierte Gesamtdepositionen (Mittel der Jahre 2007-2011), dass dort, wo EMEP besonders
hohe Depositionen berechnet (z.B. im Ruhrgebiet bei Pb oder Nordrhein-Westfalen bei Cd), die Diffe-
renzen zwischen beiden Modellierungen am hochsten sind (Abbildung 2) und die Unterschiede beider
Modelle sehr stark mit der Hohe der EMEP-Werte korrelieren. Dieses Ergebnis zeigt sich auch im Kor-
relationskoeffizienten mit einem Wert von rs> 0,9.
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Abbildung 2: Raumliche Verteilung der EMEP/LE-Quotienten der fir den Zeitraum 2007-2011 gemit-
telten Cd-Deposition (links) bzw. Pb-Deposition (rechts)

Abbildung 3: Rdumliche Verteilung der EMEP/LE-Quotienten der fir das Jahr 2011 berechneten nut-
zungsspezifischen Cd-Deposition (links) bzw. Pb-Deposition (rechts) fir Grasland
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Abbildung 4: Rdumliche Verteilung der EMEP/LE-Quotienten der fir das Jahr 2011 berechneten nut-
zungsspezifischen Cd-Deposition (links) bzw. Pb-Deposition (rechts) fiir Nadelwald
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Abbildung 5: Raumliche Verteilung der EMEP/LE-Quotienten der fir das Jahr 2011 berechneten nut-
zungsspezifischen Cd-Deposition (links) bzw. Pb-Deposition (rechts) fiir Laubwald
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Die Resultate der vergleichenden Analyse der zeitlichen Trends werden durch Abbildung 6 veran-
schaulicht. Die zugehorigen Jahresmedianwerte sind Anhang A2.4 zu entnehmen.

Abbildung 6:

Zeitliche Trends der mit LE- bzw. dem EMEP-Modell berechneten Cd-Depositionen
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Sowohl die Kennwerte fiir die modellierten LE- als auch EMEP-Daten zeigen fiir den Zeitraum 2007
2011 keine signifikanten zeitlichen Trends, d.h. alle p-Werte liegen bei Cd und Pb deutlich iiber dem
Signifikanzniveau von a = 0,05. Die Giite der Modellanpassung der Trendgeraden ist bei beiden Metal-
len ebenfalls schwach: 0,20 < R?< 0,33. Dabei liegen die Steigungen der Trendgeraden (Cd, Pb) bei LE
nahe 0. Auch die Korrelationskoeffizienten nach Kendall (tau) fiir die Beziehung zwischen beiden CTM
betragen fiir Pb und Cd bei EMEP im Zeitraum 2007-2011 nur r.= -0,4, bei LE sogar nur r. = -0,2, wo-
bei das Fehlen der Signifikanz v.a. auch durch den eher kurzen Betrachtungszeitraum bedingt sein
diirfte. Nach der zumindest fiir EMEP mdglichen sukzessiven Erweiterung des Trend-Zeitraums zeich-
net sich ein signifikanter Trend fiir die Cd-Deposition ab einer Zeitspanne von 10 Jahren (2002 bis
2011, rt=-0,56, p = < 0,05) ab und fiir die Pb-Deposition erst ab einer Zeitspanne von 12 Jahren (2000
bis 2011, r: =-0,46, p = < 0,05). Auch fiir den gesamten Daten-Zeitraum 1998 bis 2011 ergibt sich ein
signifikanter zeitlicher Trend, der vor allem bei Pb, aber auch bei Cd die Trend-Kennzahlen noch ge-
geniiber den Trends der Cd-Zeitraume 2002-2011 bzw. Pb-Zeitraume 2000-2011 steigert. Die p-Werte
nach Mann-Kendall liegen sowohl fiir Cd und Pb unter dem Signifikanzniveau, und auch die Korrelati-
onskoeffizienten liegen beim Zeitraum 1998-2011 mit -0,54 bei Cd und -0,60 bei Pb hoher, als beim
Mindestzeitraum (= 10 bzw. 12 Jahre) fiir signifikante Trends.

Tabelle 7: Kennwerte zeitlicher Trends der Cd-/Pb-Depositionen nach LE und EMEP
Element Beschreibung b R? re p
cd Z(‘eltllcher Trend Depositionsmodellierung EMEP 2007 211 0,33 0,40 0,46
bis 2011
cd Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung LE 2007 bis 0,31 0,24 0,20 0,81
2011
Pb Zfeltllcher Trend Depositionsmodellierung EMEP 2007 74,95 0,20 10,40 0,46
bis 2011
Pb Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung LE2007 bis 0,02 0,30 0,20 0,81
2011
cd Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung EMEP 2002
bis 2011 -1,12 0,48 -0,56 | <0,05
cd Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung EMEP 1998
bis 2011 -0,86 0,48 -0,54 | <0,01
Pb Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung EMEP 2000-
2011 -48,89 0,47 -0,46 | <0,05
Pb Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung EMEP 1998-
2011 -68,34 0,65 -0,60 | <0,01

b = Steigung der Trendgeraden, R? = BestimmtheitsmaR, r- = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikanter
Trend mit p < 0,05 (= Irrtumswahrscheinlichkeit)

2.3.3 Diskussion und Schlussfolgerungen

Generell stellen Modelle aus Abstraktion und Formalisierung hervorgegangene Verkiirzungen eines
Realitatsausschnitts fiir einen bestimmten Zweck dar (Bailer-Jones 2000), so auch die beiden chemi-
schen Transportmodelle LE und EMEP. Die hieraus allgemein resultierenden Vereinfachungen bedin-
gen, dass Modelle mit mehr oder minder starken Unsicherheiten behaftet sind. Beide hier untersuch-
ten Modelle weisen unterschiedliche innere Spezifika auf, so dass selbst bei Verwendung der gleichen
(unsicheren) Eingangsdaten unterschiedliche Simulationsergebnisse folgerichtig sind. Der hier durch-
gefiihrte Vergleich zwischen den Simulationen der Pb- und Cd-Gesamtdepositionen in Deutschland
mittels LE und EMEP wird daducrh in seiner Aussagekraft eingeschrankt, dass auf Grund der Daten-
verfligbarkeit die verwendeten Eingangsinformationen der Modellierung und die von ihnen dargestell-
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te Zeitrdume nicht identisch sind. In Bezug auf die Zeiten gilt dasselbe fiir die Vergleichsdaten aus dem
Biomonitoring,.

Die Ergebnisse der untersuchten Modellierungen (LE, EMEP) wichen bei Pb in einigen Teilen Deutsch-
lands um bis zu 365% voneinander ab, bei Cd waren es bis zu 374 %. Dass sich bei beiden Schwerme-
tallen fiir LE (Deutschland 2005, 2007-2011, v.a. aber auch Europa 2005) durchgingig auch geringere
Medianwerte (bei Cd mehr als das Doppelte, bei Pb mehr als das Dreifache) und Maxima im Vergleich
zur EMEP-Modellierung ergaben, legt die Vermutung nahe, dass den Modellierungen jeweils unter-
schiedliche Emissions- und Meteorologiedaten zugrunde liegen, da in den Modellen prinzipiell saimtli-
che berticksichtigten Schadstoffemissionen nach dem Transport anderenorts in Europa wieder auf die
Erdoberflache abgeschieden werden. Eine Erklarung hierfiir kdnnte darin zu finden sein, dass EMEP
die berichteten Emissionsraten bekanntermafien mit Hilfe von Expertenschatzungen korrigiert.

Der Befund, dass die Unterschiede beider Modelle sehr stark mit der Hohe der EMEP-Werte korrelie-
ren, verdeutlicht, dass LE die raumliche Verteilung der Deposition bei beiden Metallen stirker glattet,
EMEP hingegen Bereiche mit h6heren Belastungen stiarker herausstellt. Auffallig ist auch, dass umge-
kehrt die mit LE berechnete Deposition im Siiden Bayerns hoher ist als bei EMEP (Cd: 45 % hoher, Pb:
12 % hoher). Dieser Effekt konnte hauptsachlich auf relativ h6here nasse Depositionsraten im Alpen-
gebiet im Vergleich zu EMEP zuriickzufiihren sein. Auch die unterschiedlichen raumlichen Verteilun-
gen der (nutzungsspezifischen) LE/EMEP-Quotienten deuten auf unterschiedliche innere Modellstruk-
turen bzw. Berechnungswege hin.

Dass bei LE im Gegensatz zu EMEP die Steigungen der Trendgeraden (Cd, Pb) nahe 0 liegen, ist im We-
sentlichen darauf zurlickzufiihren, dass die LE-Modellierung der trockenen Deposition zwar die mete-
orologische Dynamik (hier: 2007-2011) abbildet, diese aber auf Emissionsdaten eines Jahres (hier:
2005) fufien, woraus sich prinzipiell kein zeitlicher Trend fiir die Schwermetalldeposition ergeben
kann, es sei denn fiir die nasse Deposition. Fiir korrelationsanalytische Vergleiche beider Modellierun-
gen untereinander und mit nationalen Emissionstrends von Cd und Pb fiir Deutschland (Tabelle 3)
miisste der Modellierungszeitraum fiir LE auf mind. 10 - 12 Jahre vergrofiert werden.

Die Grinde fiir die Unterschiede zwischen beiden Transportmodellen sollten in einem Projekt zwi-
schen den Modellierern (LE, EMEP) und Biomonitoringexperten geklart werden. Dies gilt insbesonde-
re im Hinblick auf die verwendeten Emissionsdaten als auch die Differenzen in/liber belasteten Gebie-
ten (Ballungsgebieten) bzw. in Hohenlagen Siid-Deutschlands. Wiinschenswert wére auch ein Aus-
tausch zwischen den Modellierern hinsichtlich einer verbesserten Abbildung der zeitlichen Trends
(bei LE) oder Erh6hung der raumlichen Aufldsung fiir ganz Europa (bei EMEP).

2.4 Vergleich von LOTOS-EUROS und EMEP-Modellierungen mit gemessenen
Schwermetallkonzentrationen in Moosen

Ziel der Untersuchung war, die raumlichen und zeitlichen Muster der modellierten Schwermetalldepo-
sitionen mit vorliegenden Daten zu Schwermetallanreicherungen in Moosen zu vergleichen und zu
ermitteln, inwieweit diese libereinstimmen oder sich unterscheiden und welche Schlussfolgerungen
hieraus fiir die Glite bzw. Anpassungserfordernisse beider CTM gezogen werden kénnen. Hierzu er-
folgte eine vergleichende Korrelationsanalyse der mit LE- bzw. dem EMEP-Modell berechneten
Schwermetalldepostitionen mit Messwerten aus dem Moos-Monitoring. Es wurde die Hohe der Korre-
lationen zwischen den Moos-Daten und den Modellrechnungen ermittelt und fiir Cd und Pb verglei-
chend beurteilt, ob die Unterschiede der Korrelationskoeffizienten statistisch signifikant sind. Die Ana-
lysen erfolgten auf europaischer Ebene, deutschlandweit und fiir unterschiedliche Belastungsstufen
der Schwermetallgehalte im Moos.
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2.4.1 Material und Methoden

Die aktuellste bundesweit reprasentative Erhebung zu Schwermetallgehalten in Moosen stammt aus
dem UNECE Moss Survey 2005/06. In Europa umfasste das Monitoringmessnetz der Jahre 2005/06
5424 Standorte in 27 Staaten, davon in Deutschland 728 Standorte (Abbildung 1). Letzteren konnten
weitere 41 Probenentnahmestellen aus einem Studienprojekt der Universitit Vechta des Jahres 2004
hinzugefiligt werden. Geeignete Metadaten zur Landnutzung an den Moosentnahmestellen liegen aus
dem Jahr 2005 lediglich fiir 152 EMEP-Rastereinheiten und 209 LE-Rastereinheiten tiber Deutschland
vor. Dabei handelt es sich gemafd der Metadaten iiberwiegend um Standorte in Waldlichtungen.

Flir die vergleichende Analyse wurde die atmospharische Cd- und Pb-Gesamtdeposition mit LE fiir das
Bezugsjahr 2005 berechnet und die entsprechende EMEP-Modellierung hinzugezogen. Die Auflosung
der verwendeten LE-Daten fiir Cd und Pb betragt deutschlandweit 7 km mal 7 km und europaweit 25
km mal 25 km. Da fiir die Metalle der Gruppe B (As, Cr, Cu, Ni, V und Zn) keine zeitlichen Trends der
Emissionen bekannt sind, wurden fiir Vergleiche mit den Moos-Daten das Mittel der LE-
Gesamtdeposition der Jahre 2009-2011 mit einer Auflésung von 25 km mal 25 km verwendet.

Flir die integrierte raumliche Auswertung der Schwermetalldaten wurden die Messnetzgeometrien
des Biomonitorings zunichst mit den EMEP-Rastern (50 km mal 50 km) sowie LE (7 km mal 7 km)
rdumlich verkniipft. Dazu wurde das in jedem LE-Rasterelement entsprechend der Landnutzungsver-
teilung gewichtete Mittel der trockenen Deposition plus der nassen Deposition verwendet (siehe Teil-
bericht 1). Hinzugezogen wurde die nutzungsspezifische Cd- und Pb-Gesamtdeposition (LE)fiir die
Landnutzungsklassen: Nadelwald, Laubwald und Grasland, da diese die fiir Deutschland flichenmafdig
bedeutsamsten und in beiden Modellen beriicksichtigten Landnutzungsklassen darstellen. Um zu
liberpriifen, ob eine Kombination aus LE und EMEP evtl. zu héheren Korrelationen fiihrt, wurde dar-
tiber hinaus das arithmetische Mittel aus beiden CTM gebildet und mit den Moos-Daten verglichen.
Der statistische Vergleich verwendet aufgrund der fehlenden Normalverteilung und hohen Stichpro-
benzahlen den Korrelationskoeffizienten nach Spearman. Unterschiede der festgestellten Korrelatio-
nen zwischen Moos-Daten und EMEP, LE sowie dem arithm. Mittel aus EMEP und LE wurden nach GL
5 auf statistische Signifikanz tiberprift. Probestellen mit Schwermetallgehalten gréfRer oder kleiner
der 3-fachen Standardabweichung wurden als Ausreifer eliminiert.

Flr die vergleichende Analyse der zeitlichen Trends der Modellierungs- und Moosdaten wurden nur
die mit dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdepositionen herangezogen, da allein diese
einen signifikanten zeitlichen Trend zeigten (zur Begriindung siehe Kapitel 2.3). Um beide Zeitreihen
(EMEP und Moos) miteinander vergleichen zu kdnnen, wurden zunachst jahresspezifische Mediane
berechnet und diese anschlieféend auf das Bezugsjahr 2005 normiert. Fiir die Schwermetallakkumula-
tionen im Moos standen Werte aus den Jahren 1991 (Cd: n = 208; Pb: n = 286), 1995 (Cd, Pb: n = 895),
2000 (Cd, Pb: n =770) und 2005 (Cd, Pb: n = 769) zur Verfiigung, aus EMEP Daten fiir den Zeitraum
1998 bis 2011 (Cd, Pb: n = 204). Da der Mann-Kendall-Test fiir p-Werte < 0,05 eine Stichprobenzahl
von n >= 5 erfordert, wurden die zeitlichen Trends in den Moosdaten (n = 4) nur auf einem Signifi-
kanzniveau von o = 0,1 getestet. Fiir die Schwermetallgruppe B besteht aufgrund fehlender EMEP-
Modellierungsdaten keinerlei Vergleichsmoglichkeit der zeitlichen Trends.

2.4.2 Ergebnisse

Schwermetallgruppe A: Die Mafdzahlen der deskriptiven Statistik zur Depostionsmodellierung (Cd,
Pb; LE, EMEP; nutzungsspezifisch, nutzungsunspezifisch; Deutschland, Europa) sowie zu den gemes-
senen Cd- und Pb-Konzentrationen im Moos des Jahres 2005 sind der nachfolgenden Tabelle 8 zu ent-
nehmen.
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Tabelle 8: Kennwerte der gemessenen Cd- und Pb-Gehalte im Moos und der mit LE und dem
EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition

Element Beschreibung Einheit Min Max Median Mean SD

Cd Cd-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,06 1,71 0,20 0,24 0,14
(Deutschland), gemessen

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pg/m?a 12,37 74,73 20,58 21,36 5,92
(Deutschland), gewichtetes
Mittel (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 21,66 98,13 42,80 46,84 14,79

(Deutschland) (EMEP)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pg/m?2 a 11,13 101,64 24,51 25,83 7,11
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Nadelwald (LE)
Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pg/m?a 26,61 1029,70 134,48 162,88 130,99
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Nadelwald
(EMEP)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 13,30 81,47 22,28 23,31 5,64
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Laubwald (LE)
Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 23,92 759,91 98,02 119,25 95,46
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Laubwald (EMEP)
Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 9,52 56,52 16,92 17,66 4,14
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Grasland (LE)
Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pg/m?a 13,85 134,21 35,03 39,28 18,94
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Grasland (EMEP)
Cd Cd-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,01 6,72 0,17 0,22 0,24
(Europa), gemessen

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 2,01 221,03 14,58 16,74 11,98
(Europa), gewichtetes Mittel
(LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pg/m?a 3,45 701,88 32,52 42,67 44,73

(Europa) (EMEP)

Pb Pb-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 1,19 40,41 3,70 4,54 3,28
(Deutschland), gemessen

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pg/m?a 310,81 2618,53 520,99 563,12 211,03
(Deutschland), gewichtetes
Mittel (LE)
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Element

Pb

Pb

Pb

Pb

Pb

Pb

Pb

Pb

Pb

Pb

Beschreibung

Pb-Gesamtdeposition 2005
(Deutschland) (EMEP)

Pb-Gesamtdeposition 2005
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Nadelwald (LE)
Pb-Gesamtdeposition 2005
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Nadelwald
(EMEP)
Pb-Gesamtdeposition 2005
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Laubwald (LE)
Pb-Gesamtdeposition 2005
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Laubwald (EMEP)
Pb-Gesamtdeposition 2005
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Grasland (LE)
Pb-Gesamtdeposition 2005
(Deutschland), nutzungs-
spezifisch, Grasland (EMEP)
Pb-Gehalt in Moosen 2005
(Europa), gemessen

Pb-Gesamtdeposition 2005
(Europa), gewichtetes Mittel
(LE)

Pb-Gesamtdeposition 2005
(Europa) (EMEP)

Einheit

ug/m?a

ug/m? a

ug/m? a

ug/m? a

ug/m? a

ug/m? a

ug/m? a

Hg/g

ug/m?a

ug/m?a

Min
777,92

304,00

1039,40

329,94

907,22

262,60

536,36

0,10

49,79

115,44

Max Median

3244,38

3569,43

20691,0

2837,74

15153,00

1954,01

3651,60

248,64

2618,53

5550,18

1739,91

618,76

4616,10

555,03

3467,50

432,54

1258,50

3,79

290,95

1085,50

Mean

1816,97

677,03

5214,85

605,77

3792,73

472,58

1379,97

6,19

342,63

1233,65

SD
535,79

257,93

2799,58

205,62

2040,68

152,07

495,15

9,42

216,48

778,43

SD = Standardabweichung

Die Resultate der Korrelationsanalyse zwischen den Moosdaten (Cd, Pb) und den entsprechenden LE /
EMEP - Depositionen (nutzungsspezifisch / nutzungsunspezifisch) fiir die raumlichen Bezugsebenen

Europa / Deutschland sowie in Bereiche unterschiedlicher Belastungen ober- und unterhalb des 50 %-
Perzentils (Pso) der Schwermetallgehalte im Moos sind in Tabelle 9 zusammengefasst.
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Tabelle 9: Korrelationskoeffizienten (Spearman) fir die Beziehung zwischen den gemessenen Cd-
und Pb-Gehalten im Moos und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und
Pb-Gesamtdeposition tiber Deutschland und Europa

Element Probenart I's (LE) P(Le) NEmer) Fs(emep) PEmer)  Ne_em) Fs(Le_em) P(LE_EM)

Cd Moos (Deutschland) | 751 0,31 | <0,01 | 751 0,27 | <0,01 | 751 0,32 | <0,01

Moos, Nadelwald

< (Deutschland) Bt 0,35 | <001 103 048 oot - N h

cd | Moos Laubwald 40 | 011| 051 34 | 012| 047 -
(Deutschland)

o Moos, Grasland 18 0,60 | <0,01 15 0,34 0,17 . — —

(Deutschland)
Moos (Deutsch-
land),

Cd untere Halfte (< Pso) | 340 0,20 | <0,01 | 340 0,17 | <0,01 | 340 0,21 | <0,01
der Konzentration
im Moos

Moos (Deutsch-
land),

Cd obere Halfte (>Pso) 411 0,23 | <0,01 | 411 0,19 | <0,01 | 411 0,20 | <0,01
der Konzentration
im Moos

Cd Moos (Europa) 5299 0,66 | <0,01 | 5299 0,59 | <0,01 | 5299 0,63 | <0,01

Moos (Europa),
untere Hilfte (<Psg)

Cd . 2630 0,50 | <0,01 | 2630 0,24 | <0,01 | 2630 0,32 | <0,01
der Konzentration
im Moos
Moos (Europa),

cq | obereHalfte (>Pso) o o g a5 | <001 | 2669 | 0,49 | <0,01 | 2669 | 0,50 | <0,01

der Konzentration
im Moos

Pb Moos (Deutschland) | 753 0,35 | <0,01 | 753 0,31 | <0,01 | 753 0,35 | <0,01

Moos, Nadelwald

P (Deutschland) Bl 0441 <001 103 OAL| <00}~ N B
Moos, Laubwald

P (Deutschland) %0 012 0041 34 042) 0021 — N N

pp | Moos, Grasland, 18 | 034| 097| 15 | -028| 031| -

(Deutschland)
Moos (Deutsch-
land),

Pb untere Halfte (<Pso) 378 0,12 0,02 | 378 0,22 | <0,01 | 378 0,23 | <0,01
der Konzentration
im Moos

Moos (Deutsch-
land),

Pb obere Halfte (>Pso) 375 0,23 | <0,01 | 375 0,17 | <0,01 | 375 0,21 | <0,01
der Konzentration
im Moos

Pb Moos (Europa) 5305 0,56 | <0,01 | 5305 0,65 | <0,01 | 5305 0,64 | <0,01
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Element

Probenart

N(Lg) Is (LE)

P(Le)

N(EMEP)

F's(EMEP)

P(EmMEP)

N(LE_Em) Fs(LE_EM)

P(LE_EMm)

Pb

Pb

Moos (Europa),
untere Halfte (<Pso)
der Konzentration
im Moos

Moos (Europa),
obere Halfte (>Pso)
der Konzentration
im Moos

2659

2646

0,52

0,32

<0,01

<0,01

2659

2646

0,47

0,47

<0,01 | 2659

<0,01 | 2646

0,48

0,47

<0,01

<0,01

Pso=50. Perzentil, n = StichprobengrolRe, rs = Korrelationskoeffizient nach Spearman, fett = signifikant positive Korre-
lationen mit p < 0,05 (= Irrtumswahrscheinlichkeit), LE = LOTOS-EURQS, EMEP = EMEP-Modell, LE_EM = arithmetisches
Mittel (LE, EMEP), --- = nicht berechnet

Cd - Cadmium. An den 769 untersuchten Probestellen in Deutschland (Bezugsjahr 2005) beziffert sich
der Median der Cd-Gehalte im Moos zu 0,20 pg/g (Min. 0,06 pg/g, Max 1,71 ug/g), was in etwa der
Hohe des europédischen Medians (= 0,17 ug/g) entspricht. Zwischen den Moosgehalten in Deutschland
und der LE-Deposition (Abbildung 7) besteht ein schwacher statistischer Zusammenhang mit einem
Korrelationskoeffizienten nach Spearman von rs = 0,31 (p < 0,01).

Abbildung 7: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Cd-Gehalten im Moos in Deutschland
(oben) bzw. Europa (unten) und modellierter Cd-Gesamtdeposition aus dem EMEP-
Modell (links) bzw. LE (rechts)
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Ein ebenfalls signifikanter, aber schwacherer Zusammenhang ist auch fiir das EMEP-Modell feststell-
bar (rs = 0,27, p < 0,01). Gemaf3 Gl. 5 ist dieser Unterschied aufgrund der hohen Stichprobenzahl als
statistisch signifikant einzustufen (p < 0,05). Im europadischen Maf3stab ist die Korrelation ausgeprag-
ter, wobei sich die Beziehung zu LE starker zeigt (rs = 0,66, p < 0,01) als bei der EMEP-Modellierung (rs
= 0,59, p < 0,01). Die Unterschiede der Korrelationskoeffizienten sind ebenfalls statistisch signifikant
(p <0,05).

Beim Vergleich der nutzungsspezifisch modellierten Depositionen (EMEP, LE) mit Moosproben aus
Nadelwaldern (n = 151), Laubwaldern (n = 40) und Grasland (n = 16), die anhand der Metadaten aus
der Moos-Datenbank nutzungsspezifisch zugeordnet werden konnten, ergaben sich signifikante Korre-
lationen zwischen Graslandproben und LE (rs = 0,34, p < 0,01) sowie zwischen Nadelwaldproben und
LE (rs = 0,35, p < 0,01) bzw. auch EMEP (rs = 0,44, p < 0,01). Damit zeigten sich mit Beriicksichtigung
der Landnutzungsdaten héhere Korrelationskoeffizienten als ohne.

Durch Gruppierung der Cd-Gehalte im Moos in unterschiedliche Belastungsstufen, fallt auf, dass im
europdischen Maf3stab unterhalb des 50 %-Perzentils hohere Korrelationen zu den LE-Daten zu finden
sind als zu EMEP.Die Integration der LE/-EMEP-Daten durch das arithm. Mittel ergibt, dass dieses in 3
von 6 Fallen nach Gl. 5 signifikant h6her mit den Cd-Konzentrationen im Moos korreliert sind, als die
einzelnen LE- bzw. EMEP-Modellierungen.

Pb - Blei. Die Bleigehalte im Moos weisen in Deutschland im Jahr 2005 eine Spanne von 1,19 pg/g bis
40,41 pg/g auf. Der Median betragt bundesweit 3,70 pg/g, in Europa nahezu identische 3,79 pg/g. Die
Verteilung der Moos-Daten ist bei einem Momentkoeffizienten von 4,1 stark linkssteil (Anhang A2.2).
An den Messpunkten des Moss Surveys berechnet LE fiir Deutschland eine Pb-Gesamtdeposition von
durchschnittlich 563,12 pg/m=2a (SD = 211,03), der Medianwert liegt bei 520,99 pg/m=a. Fiir Europa
ergibt sich bei LE ein Median von 290,95 pg/m=2a. Dies ist in beiden Fallen auffallig niedriger als bei
der entsprechenden EMEP-Modellierung. Der Zusammenhang zwischen den Pb-Gehalten im Moos und
LE (Abbildung 8) beziffert sich in Deutschland zu rs = 0,35 (= schwach, p < 0,01) und im Falle von
EMEP zu rs = 0,31 (= schwach, p < 0,01). Diese vergleichsweise gréfere Ubereinstimmung der raumli-
chen Muster der Moos-Daten mit LE erweist sich nach Gl. 5 als statistisch signifikant. Die europaischen
Moos-Daten zeigen eine vergleichsweise hohere Korrelation mit den EMEP- Berechnungen (rs = 0,65, p
< 0,01) als mit LE (rs = 0,56, p < 0,01). Dies gilt allerdings nicht fiir die Gruppe mit Belastungen unter-
halb des 50 %-Perzentils der Pb-Gehalte im Moos.

Der nutzungsspezifische Vergleich zwischen Modellierungs- und Monitoringdaten fiihrt zu hochsigni-
fikanten Korrelationen (p < 0,01) im Nadelwald (LE: rs = 0,44, EMEP: rs = 0,41) und zu signifikanten
Korrelationen (p < 0,05) im Laubwald (LE: rs = 0,12, EMEP: rs = 0,42). Damit zeigt die nutzungsspezifi-
sche Betrachtung zumindest bei Nadelwald, bei EMEP zusatzlich auch bei Laubwald starkere Korrela-
tionen als ohne Einbeziehung von Nutzungsdaten.

Das arithmetische Mittel der mit LE und EMEP modellierten Pb-Depositionen ist in 1 von 6 Fallen sig-
nifikant hoher (GI. 5) mit den entsprechenden Konzentrationen im Moos korreliert, als die einzelnen
Modellberechnungen.
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Abbildung 8: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Pb-Gehalten im Moos in Deutschland
(oben) bzw. Europa (unten) und modellierter Pb-Gesamtdeposition aus dem EMEP-
Modell (links) bzw. LE (rechts)
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Die Analyseergebnisse des zeitlichen Trendvergleichs der Cd- und Pb-Depositionen (EMEP) und den
aus vier Moos-Kampagnen vorliegenden Daten zu Cd- und Pb-Konzentrationen im Moos auf Basis der
Jahresmediane (1991, 1995, 2000, 2005) veranschaulichen die Tabelle 10 sowie die Abbildungen 9
und 10. Die entsprechenden Werte sind Anhang A2.5 zu entnehmen.

Cd - Cadmium. Fiir den Zeitraum 1998 bis 2011 zeichnet sich bei den Cd-Depositionen (EMEP) nach
Mann-Kendall mit r. = -0,54 (p = < 0,01, Tabelle 10) ein signifikanter Trend, d.h. signifikante Abnah-
men der Deposition ab. Verglichen hiermit ist bei den normierten Cd-Gehalten im Moos auf der Grund-
lage der 4 Moos-Kampagnen seit 1991 zwar ein zeitlicher Trend erkennbar, jedoch durch den Mann-
Kendall-Test aufgrund der geringen Stichprobenzahl nicht als signifikant nachweisbar (p = 0,47). Pb -
Blei. Zwischen 1991 und 2005 ist bei den Pb-Konzentrationen im Moos ein abnehmender Trend er-
kennbar, der mit einer Irrtumswahrscheinlichkeit (o« = 0,1) trotz der wenigen Monitoringzeitschnitte
als signifikant einzustufen ist (p = 0,09, Tabelle 10). Dies entspricht signifikant abnehmenden Trends
in der modellierten Pb-Deposition (EMEP, 1998-2011, r. =-0,60, p =< 0,01).
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Abbildung 9: Zeitliche Trends der mittels EMEP berechneten Depositionen mit Trendgeraden und Cd-
/Pb-Gehalte von Moosen in Deutschland (Cd: oben; Pb: unten)
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Tabelle 10: Kennwerte zeitlicher Trends der Cd-/Pb-Gehalte von Moosen in Deutschland und der Cd-
/Pb-Depositionen nach EMEP

Element Beschreibung o] R? Iz p

Zeitlicher Trend der Depositionsmodellierung (EMEP,

Cd 1998-2011) 2,08 0,48 -0,54 | <0,01
Zeitlicher Trend der Moosgehalte in Deutschland

Cd (1991-2005) -2,45 0,75 -0,55 0,47
Zeitlicher Trend der Depositionsmodellierung (EMEP,

Pb 1998-2011) 4,12 0,65 -0,60 | <0,01
Zeitlicher Trend der Moosgehalte in Deutschland

Pb (1991-2005) -16,49 0,89 -1,00 0,09

b = Steigung der Trendgeraden, R? = BestimmtheitsmaR, r: = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikanter
Trend mit p < 0,01 (= Irrtumswahrscheinlichkeit)
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Schwermetallgruppe B: Die Ergebnisse der deskriptiv-statistischen sowie korrelationsanalytischen
Auswertung basierend auf den bundesweiten LE-Modellierungen fiir As, Cr, Cu, Ni, V und Zn sowie
entsprechenden Daten zu Schwermetallgehalten im Moos sind den Tabellen 11 und 12 zu entnehmen.

Tabelle 11: Kennwerte der gemessenen As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gehalte im Moos (2005) und der
mit LE berechneten As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gesamtdeposition (2009-2011, gemit-
telt)

Element Beschreibung Einheit Min Max Mean Median SD

As As-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,004 21,60 0,43 0,17 0,99
(Deutschland), gemessen

As As-Gesamtdeposition 2009- pug/m?a 2,16 90,51 24,79 23,63 13,35
2011 (Deutschland), LE

Cr Cr-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,01 90,74 2,49 1,29 4,56
(Deutschland), gemessen

Cr Cr-Gesamtdeposition 2009- pug/m?a 6,38 | 309,73 78,57 74,92 41,29
2011 (Deutschland), LE

Cu Cu-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,01 | 671,92 6,92 5,34 14,14
(Deutschland), gemessen

Cu Cu-Gesamtdeposition 2009- pug/m?a 8,19 | 6939,07 273,49 188,83 247,91
2011 (Deutschland), LE

Ni Ni-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,03 | 1016,03 2,46 1,39 15,11
(Deutschland), gemessen

Ni Ni-Gesamtdeposition 2009- pug/m?a 14,69 | 609,46 171,18 162,18 79,53
2011 (Deutschland), LE

\Y V-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,02 43,50 2,31 1,40 2,93
(Deutschland), gemessen

Vv V-Gesamtdeposition 2009- pug/m?a 4,65 337,78 41,80 35,91 23,82
2011 (Deutschland), LE

Zn Zn-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 6,06 693,82 36,94 32,49 22,95
(Deutschland), gemessen

Zn Zn-Gesamtdeposition 2009- pg/m?a 59,48 | 7054,55 | 1092,28 | 914,81 | 843,18
2011 (Deutschland), LE

SD = Standardabweichung

As - Arsen. Die Arsenkonzentration im Moos lag in Deutschland im Jahr 2005 zwischen 0,004 pg/g bis
21,60 pg/g. Das arithmetische Mittel betrug bundesweit 0,43 pg/g (SD = 3,28) und der Median 0,17
ug/g. Die As-Deposition an den Moosentnahmestellen, berechnet als arithmetisches Mittel der LE-
Modellrechnungen fiir die Jahre 2009 bis 2011, liegt bei 24,79 pg/m=2a (SD = 13,35), der Medianwert
liegt bei 23,63 pg/m=a. Der Korrelationskoeffizient zwischen den Monitoring- und Modellierungsda-
ten in Deutschland beziffert sich nach Spearman zu rs= 0,29 (= schwach, p < 0,01).

Cr — Chrom. Die Cr-Gehalte im Moos des Jahres 2005 lagen zwischen 0,01 pg/g und 90,74 pg/g mit ei-
nem Mittel von 2,49 pg/g (SD = 4,56) und einem Medianwert von 1,29 pg/g. Die LE-Modellrechnung
ergab im Mittel der Jahre 2009 bis 2011 eine Gesamtdeposition von 78,57 ug/g (Medianwert 74,92
ug/g). Zwischen den Cr-Konzentration im Moos und der LE-Deposition zeigt sich ein zunachst unplau-
sibel erscheinender negativer statistischer Zusammenhang (rs =-0,15, p < 0,01).

Cu - Kupfer. Das Minimum der Cu-Gehalte im Moos betrug im Jahr 2005 0,01 pg/g, das Maximum
671,92 pg/g, der Mittelwert von 6,92 pg/g (SD = 14,14) und der Medianwert 5,34 pg/g. Die Cu-
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Gesamtdeposition berechnet LE fiir die Jahre 2009 bis 2011 zu einem Mittel von 273,49 pg/m=a (SD =
247,91) mit einem Median von 188,83 pg/m=2a. Zwischen den Biomonitoringdaten und LE bestehen
mitrs = 0,22 (p < 0,01) schwache statistische Relationen.

Ni - Nickel. Die Nickel-Konzentrationen im Moos betrugen 0,03 pg/g bis 1016,03 pg/g. Der Mittelwert
beziffert sich zu 2,46 pg/g (15,11 pug/g), der Medianwert zu 1,39 pg/g. LE berechnet eine mittlere Ni-
Deposition (Zeitraum: 2009-2011) von 171,18 ug/m=a mit einem Medianwert von 162,18 pg/m=a.
Die LE-Modellrechnungen korrelieren nur schwach mit den Monitoringdaten (rs = 0,20, p < 0,01).

V - Vanadium. In den Moosen wurden im Jahr 2005 Konzentrationen zwischen 0,02 pg/g und 43,50
ug/g gemessen (Mittelwert: 2,31 ug/g, Medianwert: 1,40 pg/g). Die Modellierung der V-Deposition mit
LE ergibt fiir die Jahre 2009 bis 2011 ein arithmetisches Mittel von 41,80 pg/m=a und einen Median-
wert von 35,91 pg/m=a. Die Analyse des statistischen Zusammenhangs zwischen den Moosdaten und
den Modellierungsdaten ergibt nur eine sehr schwache Korrelation (rs = 0,13, p < 0,01).

Zn - Zink. Die Zn-Gehalte in den Moosproben des Jahres 2005 betrugen 6,06 pg/g bis 693,82 pg/g und
mittelten sich zu 36,94 pg/g (Median: 32,49 pg/g). Die Gesamtdeposition aus LE liegt im Mittel der
Jahre 2009 bis 2011 bei 1092,28 pg/m=2a (Median: 914,81 ug/m=a). Die statistischen Relationen zwi-
schen den Biomonitoring- und Modellierungsdaten sind sehr schwach (rs = 0,13, p < 0,01).

Tabelle 12: Korrelationskoeffizienten (Spearman) fir die Beziehung zwischen den gemessenen As-,
Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gehalten im Moos (2005) und der entsprechend mit LE berech-
neten Gesamtdeposition (2009-2011, gemittelt) Gber Deutschland

Element Beschreibung N(E) Is(Lg) PiLe)
As Moos, 2005 (Deutschland), gemessen 752 0,29 | <0,01
Cr Moos, 2005 (Deutschland), gemessen 765 -0,15 | <0,01
Cu Moos, 2005 (Deutschland), gemessen 758 0,22 | <0,01
Ni Moos, 2005 (Deutschland), gemessen 756 0,20 | <0,01
Vv Moos, 2005 (Deutschland), gemessen 757 0,13 | <0,01
Zn Moos, 2005 (Deutschland), gemessen 758 0,13 | <0,01

n = StichprobengroRe, rs = Korrelationskoeffizient nach Spearman, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05
Irrtumswahrscheinlichkeit

2.4.3 Diskussion und Schlussfolgerungen

Der European Moss Survey zielt darauf ab, den Zustand von emittentenfernen, also nicht unmittelbar
von lokalen Emissionsquellen beeinflussten terrestrischen Okosystemen zu erfassen. Hierdurch sollen
empirische Nachweise fiir den grenziiberschreitenden Ferntransport von Luftschadstoffen in Europa,
Ermittlungen raumlicher Depositionsmuster von Schadstoffen, Lokalisierungen wichtiger Schadstoff-
Emissionsquellen, Lage und Ausdehnung besonders belasteter Gebiete, Analysen zeitlicher Trends
sowie Evaluationen der Wirksamkeit immissionsschutzpolitischer Mafdnahmen unterstiitzt werden
(ICP Vegetation 2014). Die Bioindikation mit Moosen besitzt gegeniiber technischen Messverfahren
fiir atmospharische Stoffeintrage vor allem messtechnische (Messwerte deutlich oberhalb Nachweis- /
Bestimmungsgrenze) und finanzielle Vorteile. Dies ermdéglichte, Daten aus einem dichten und damit
verschiedenen raumlichen Reprasentanzkriterien entsprechenden Messnetz auszuwerten.

Vergleiche mit Modellierungen erfolgten bisher v.a. auf der Basis der EMEP-Depositionsdaten (Har-

mens et al 2010, Schroder et al. 2011) fiir die Schwermetallgruppe A: Cd, Hg und Pb. Die Hinzunahme
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der LE-Modellierungen erlaubte hier eine erweiterte vergleichende Analyse zweier CTM (zumindest
fiir Cd und Pb) sowie eine Erweiterung auf die Schwermetallgruppe B: As, Cr, Cu, Ni, V, und Zn.

Im Einzelnen sind die im Vergleich zu Deutschland allgemein starkeren Korrelationen zwischen den
untersuchten Modellierungs- und Monitoringdaten in Europa (Cd, Pb, 2005) zunachst schlicht auf un-
terschiedliche Stichprobengrofien (Deutschland: n = 751 bis 753; Europa: n = 5299 bis 5305) zuriick-
zufiihren. Die im Vergleich zu EMEP tiberwiegend hoheren Korrelationen zwischen den Moos-Daten
und LE zeigen, dass die raumlichen Muster der LE-Deposition mit den empirischen Bioindikations-
mustern eher libereinstimmen, als die der EMEP-Modellierung. Der Befund, dass das arithmetische
Mittel der LE- und EMEP-Modellierungen bei Cd in 3 von 6 und bei Pb in 1 von 6 Fillen zu starkeren
Zusammenhdngen als die Betrachtung der einzelnen Modelle fiihrt, zeigt dennoch, dass keinem der
beiden CTM eindeutig der Vorzug zu geben ist, sondern eine Integration der Vorteile beider Modelle
insbesondere fiir Cd gepriift werden sollte.

Die vergleichende Analyse der zeitlichen Trends in den modellierten EMEP-Depositionen und den ent-
sprechenden Schwermetallgehalten im Moos (Cd, Pb, Deutschland, 2005) machte deutlich, dass insbe-
sondere bei Pb die EMEP-Modellierung eine realititsndhere Abbildung der zeitlichen Trends erreicht
als die LE-Modellierung, welche nur Emissionswerte aus dem Jahr 2005 als Eingangsdaten verwendet.
Das Vorhandensein dieser zeitlichen Trends (Cd, Pb) wurde ebenfalls durch die landerspezifisch fiir
Europa durchgefiihrte Studie von Harmens et al. (2010) mittels ANOVA (Tukey-Test) nachgewiesen.
Hinsichtlich Cd erschwerte das mogliche Ausnahmejahr 1995 mit auffallend erhéhten Cd-Gehalten im
Moos und die geringe Stichprobenzahl (n = 4) den Nachweis eines signifikanten Trends mittels des
hier verwendeten Mann-Kendall-Tests. Eine engere Zusammenarbeit zwischen den Modellierern sollte
erfolgen, wobei ein Austausch hinsichtlich einer verbesserten Abbildung der zeitlichen Trends (bei LE)
erforderlich ist.

Als Einschrankung der Komplementar-Methodik ist zu beachten, dass aus der Bioindikation mit Moo-
sen kein Riickschluss auf die absolute Genauigkeit der jeweiligen Modellierungsmethode gezogen
werden kann. Auch die raumlichen Muster und zeitlichen Trends der atmospharischen Deposition
werden durch die Stoffgehalte im Moos nicht per se besser erfasst als durch die Modellierungsverfah-
ren. Vielmehr ist zu beachten, dass die gemessenen Stoffkonzentrationen in Moosen neben der atmo-
spharischen Schwermetalldeposition noch von einer Reihe weiterer Einflussfaktoren wie orographi-
sche Hohe, Niederschlag, Landnutzung oder Bevilkerungsdichte abhédngig sind (Meyer et al. 20144,
2014b, Nickel et al. 2014). Auch die kleinrdumige Variabilitit der Standorte (Hanglagen, Kuppen,
Randstrukturen, Uberschirmung in Wildern, Nebellagen u. a. m.) hat einen entscheidenden Einfluss
auf die Schwermetallakkumulation im Moos (Meyer et al. 2015).

Neben den Schwermetallgehalten im Moos sollten auch Begleitinformationen zur Probenentnahme
sowie zu Eigenschaften des Probenentnahmestandortes und seiner Umgebung Gegenstand weiterer
Analysen sein. Eine detaillierte Erfassung dieser Metadaten erfolgt derzeit im EMS 2015/16 an 402
Standorten in Deutschland (FuE-Vorhaben des UBA Nutzung von Bioindikationsmethoden zur Bestim-
mung und Regionalisierung von Schadstoffeintrdgen fiir eine Abschdtzung des atmosphdrischen Beitrags
zu aktuellen Belastungen von Okosystemen, FKZ 3715 63 212 0). Fiir eine umfassendere Analyse poten-
zieller Einflussfaktoren auf die Schwermetallgehalte im Moos sollten diese als mogliche Pradiktoren
mit Methoden der multivariaten Statistik wie z.B. Classification and Regression Tree (CART; Breiman
et al. 1984) oder Random Forest (Breiman 2001) weiter untersucht werden. Random Forest konnte
dabei alternativ/komplementar zur geostatistischen Flachenschitzung auch eine Regionalisierung der
Schwermetallkonzentration im Moos aus flichendeckend vorliegenden Pradiktordaten ermoglichen.
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2.5 Vergleich von LOTOS-EUROS- und EMEP-Modellierungen mit geostatistischen
Flachenschdtzungen der Schwermetallkonzentrationen in Moosen

Flir das Moos-Monitoring 2005/06 wurden unter Beriicksichtigung der rdumlichen Validitdt der
Messinformationen, d.h. insbesondere deren raumlicher Auto-Korrelation (Goovaerts 1999, Johnston
etal. 2001), geostatistische Flachenschatzungen der Schwermetallgehalte im Moos mit im Vergleich zu
den standortbezogenen Messwerten hoherer raumlicher Aussagekraft abgeleitet (Pesch et al. 2007b).
Die nachfolgende Analyse verwendet diese geostatistischen Flachenschiatzungen und verlgeicht sie mit
den durch LE und dem EMEP-Modell berechneten Schwermetalldepositionen. Es wird untersucht, wie
stark die statistischen Zusammenhange zwischen den geostatistischen Flachenschatzungen und den
modellierten Depositionen sind, inwieweit sich beide Modelle in Bezug auf die Korrelationskoeffizien-
ten bei Pb und Cd unterscheiden und ob die Unterschiede statistisch signifikant sind. Die Auswertun-
gen erfolgen abgestuft fiir Europa, Deutschland und unterschiedliche Belastungsstufen (ober- und
unterhalb des Medians) der Schwermetallgehalte im Moos. Die geostatistischen Flachenschatzungen
werden ferner dazu verwendet, die rdumlichen Muster der Depositions- und Akkumulationsdaten
visuell zu vergleichen und so ggf. grofsraumige Abweichungen lokalisieren zu konnen.

2.5.1 Material und Methoden

Fiir den statistischen Vergleich der Monitoringdaten mit den Modellierungen wurden die geostatisti-
schen Flachenschatzungen der As-, Cd-, Cr-, Cu-, Ni-, Pb-, V und Zn-Gehalte im Moos, die modellierten
Pb- und Cd-Gesamtdepositionen aus EMEP sowie das entsprechend der Nutzungsverteilung in jedem
Rasterelement gewichtete Mittel der As-, Cd-, Cr-, Cu-, Ni-, Pb-, V und Zn-Gesamtdeposition aus LE her-
angezogen.

Flir die Korrelationsanalyse wurden die LE-Modellierungen (25 km mal 25 km) und die Moos-
Schatzungen mittels Rasterverschneidung zusammengefiihrt und dann jeweils der Median der
Schwermetallgehalte aller 3 km mal 3 km Rasterelemente innerhalb des zugeordneten LE-
Rasterelements berechnet. Anschliefdend wurde jeder dieser Rasterzellen der entsprechende Deposi-
tionswert aus EMEP zugeordnet. Fiir Pb und Cd wurden die Modellierungen fiir das Jahr 2005 heran-
gezogen und mit den entsprechenden Moos-Daten des Jahres 2005 verglichen. Da fiir die Metalle der
Gruppe B kein zeitlicher Trend der Emissionen bekannt ist, wurde das arithmetische Mittel der Jahre
2009 bis 2011 aus LE verwendet, um diese mit den Biomonitoringdaten aus 2005 zu vergleichen. Als
drittes wurden die LE- und EMEP-Modellierungen iiber den Mittelwert ((LE + EMEP) / 2) integriert
und mit den geostatistischen Flachenschatzungen der Metallgehalte im Moos verglichen. Die statisti-
schen Zusammenhange zwischen den Moos-Daten und beiden Modellierungen wurden korrelations-
analytisch untersucht (Spearman) und die Unterschiede der Korrelationskoeffizienten mittels GI. 5 auf
Signifikanz getestet.

Fiir Vergleiche der rdumlichen Muster der mit LE modellierten Depositionen und der geostatistisch

abgeleiteten Metallkonzentrationen im Moos wurden diese jeweils auf 1 (= 100 %) normiert, um ein
vergleichbares Maf$ zu generieren. Hierzu wurde jeweils die Abweichung der Depositions- bzw. Ak-

kumulationswerte vom bundesweiten Median berechnet (Gl. 9 und 10).

Dgev = (Dx,y / Dmedian) *100 (GL9)
mit:  Dgev = Abweichung vom Median der modellierten Gesamtdeposition [%]
Dxy = Modellierte Gesamtdeposition in Rasterzelle x, y [ug/m= a]

Dmedian = Median der modellierten Gesamtdeposition [ug/m= a]
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Cdev = (Cxy / Cmedian ) * 100 (GL. 10)
mit:  Cgev = Abweichung vom Median der Schwermetallkonzentration im Moos [%]
Cxy = Geschatzte Schwermetallkonzentration im Moos in Rasterzelle x, y [pg/g]
Cmedian = Median der gemessenen Schwermetallkonzentration im Moos [pg/g]

Anders als bei den Korrelationsanalysen wurde fiir die Berechnung der normierten Werte der Cd- und
Pb-Deposition auf das Mittel der Jahre 2009 bis 2011 zuriickgegriffen, da die Daten hier in einer hohe-
ren Auflésung (7 km mal 7 km) vorliegen.

Ferner wurden die Schwermetalle auch untereinander korrelationsanalytisch untersucht.

2.5.2 Ergebnisse

Schwermetallgruppe A: Die statistischen Kennwerte der Flachenschatzungen zu Schwermetallgehal-
ten im Moos sowie der modellierten Gesamtdeposition iiber Deutschland und Europa enthilt die Ta-
belle 13.

Tabelle 13: Kennwerte der geostatistischen Flachenschatzungen der Cd- und Pb-Gehalte im Moos
und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition tiber
Deutschland und Europa

Element Beschreibung Einheit Min Max Mean Median SD

cd Cd-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,06 0,60 0,23 0,21 0,06
(Deutschland), Flachenschat-
zung

Ccd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 12,77 81,45 21,25 20,41 5,93
(Deutschland), gewichtetes
Mittel (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 22,82 98,13 45,69 42,38 13,82
(Deutschland) (EMEP)
Pb Pb-Gehalt in Moosen 2005 ug/s 2,50 11,95 4,32 4,00 3,28
(Deutschland), Flachenschat-
zung

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pg/m?a 330,32 | 2864,29 561,29 513,98 211,85
(Deutschland), gewichtetes
Mittel (LE)

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a | 820,73 | 3244,38 | 1779,87 | 1728,09 | 506,58
(Deutschland) (EMEP)
cd Cd-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,01 1,85 0,20 0,16 0,15
(Europa), Flachenschatzung
Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 1,76 239,90 15,50 11,49 12,90
(Europa), gewichtetes Mittel
(LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 3,48 722,69 38,78 30,76 37,33
(Europa) (EMEP)
Pb Pb-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 0,83 36,26 6,92 5,29 4,91
(Europa), Flachenschatzung
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Element Beschreibung Einheit Min Max Mean Median SD
Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 42,53 | 2931,25 290,26 251,14 191,41
(Europa), gewichtetes Mittel
(LE)
Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pg/m? a 114,21 | 5359,67 | 1074,24 | 949,05 | 647,76
(Europa) (EMEP)

SD= Standardabweichung

Die Ergebnisse der integrierten Auswertung zu Cd und Pb (Deutschland und Europa) unter Bertick-
sichtigung unterschiedlicher Belastungsstufen der Schwermetallgehalte im Moos (ober-/unterhalb des
Medians) sind Tabelle 14 zu entnehmen.

Tabelle 14: Korrelationskoeffizienten (Spearman) fir die Beziehung zwischen geostatistischen Fla-
chenschatzungen der Cd- und Pb-Gehalte im Moos und der mit LE und dem EMEP-
Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition Giber Deutschland und Europa

Element Probenart N(LE) Fs (LE) P(Le) NEmvep) Fs(emer) PEmMEP) N(Le_em) Fs(te_em) P(LE_EMm)

Moos, geostatistische
Cd Flachenschatzung 527 0,37 | <0,01 | 527 0,43 | <0,01 | 527 0,48 | <0,01
(Deutschland)
Moos, geostatistische
Flachenschatzung
Cd (Deutschland) untere 221 0,35 | <0,01 | 221 0,10 | <0,01 [ 221 0,20 | <0,01
Halfte (<Pso) der Kon-
zentration im Moos
Moos, geostatistische
Flachenschatzung
Cd (Deutschland) obere 306 0,23 | <0,01 | 306 0,40 | <0,01 | 306 0,40 | <0,01
Halfte (>Pso) der Kon-
zentration im Moos
Moos, geostatistische
Pb Flachenschatzung 527 0,49 | <0,01| 527 0,44 | <0,01 | 527 0,52 | <0,01
(Deutschland)
Moos, geostatistische
Flachenschatzung
Pb (Deutschland) untere 266 0,31 | <0,01| 266 0,18 | <0,01 | 266 0,23 | <0,01
Halfte (<Pso) der Kon-
zentration im Moos
Moos, geostatistische
Flachenschatzung
Pb (Deutschland) obere 261 0,32 | <0,01| 261 0,30 | <0,01 | 261 0,37 | <0,01
Halfte (>Pso) der Kon-
zentration im Moos
Moos, geostatistische
Cd Flachenschatzung 5765 0,81 | <0,01 | 5765 0,70 | <0,01 | 5765 0,75 | <0,01
(Europa)

Moos, geostatisti-
sche Flachenschat-
zung (Europa),
untere Halfte (<Pso)
der Konzentration
im Moos

cd 2608 0,64 | <0,01 | 2608 0,36 0,16 | 2608 0,42 0,16
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Element Probenart N(LE) Fs (LE) P(Le) NEmvep) Fs(emer) PEmMEP) N(Le_em) Fs(te_em) P(LE_EMm)

Moos, geostatisti-
sche Flachenschét-
zung (Europa),
obere Halfte (>Pso)
der Konzentration
im Moos

Moos, geostatisti-
Pb sche Flachenschat- 9316 0,42 | <0,01 | 9316 0,57 | <0,01 | 9316 0,56 | <0,01
zung (Europa)
Moos, geostatisti-
sche Flachenschat-
zung (Europa),
untere Halfte (<Pso)
der Konzentration
im Moos

Moos, geostatisti-
sche Flachenschat-
zung (Europa),
obere Halfte (>Pso)
der Konzentration
im Moos

cd 3157 0,55 | <0,01 | 3157 0,59 | <0,01 | 3157 0,60 | <0,01

Pb 4665 0,66 | <0,01 | 4665 0,54 | <0,01 | 4665 0,58 | <0,01

Pb 4651 0,18 | <0,01 | 4651 0,27 | <0,01 | 4651 0,26 | <0,01

Pso = 50. Perzentil, n = StichprobengrofRRe, rs = Korrelationskoeffizient nach Spearman, fett = signifikant positive Korre-
lationen mit p < 0,05 (= Irrtumswahrscheinlichkeit), LE = LOTOS-EURQS, EMEP = EMEP-Modell, LE_EM = arithmetisches
Mittel (LE, EMEP), --- = nicht berechnet
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Cd - Cadmium. Das arithmetische Mittel der geschétzten Cd-Konzentration im Moos betragt in Deutsch-
land 0,23 pg/g (SD = 0,06) und in Europa 0,20 pg/g (SD = 0,15). Der Median berechnet sich in Deutsch-
land zu 0,21 pg/g und in Europa zu 0,16 ug/g. Zwischen der LE-Modellierung und den geostatistischen
Flachenschatzungen besteht in Deutschland mit rs = 0,37 (p < 0,01) ein schwacher und bezogen auf
Europars=0,81 (p < 0,01) ein sehr starker statistischer Zusammenhang (Abbildung 10). Der Vergleich
mit der EMEP-Modellierung zeigt ein eher heterogenes Bild. Im europaischen Maf3stab ist die Relation
zwischen EMEP und den Moos-Daten schwacher (rs = 0,70, p < 0,01) bzw. in Deutschland starker (rs =
0,43, p <0,01) im Vergleich zu LE. Deutschland- und europaweit zeigen die Moos-Daten unterhalb des
50 %-Perzentils hohere Korrelationen zu LE als zum EMEP-Modell, iiber dem 50 %-Perzentil ist es
auffalligerweise umgekehrt. Dabei sind samtliche der genannten Unterschiede zwischen den Korrela-
tionskoeffizienten nach Gl. 5 als signifikant einzustufen.

Nach der Integration von LE und EMEP iiber den Mittelwert zeigt sich, dass diese in 2 von 6 Fallen
signifikant hohere Korrelationen (Gl. 5) mit den Cd-Konzentrationen im Moos liefern, als die die jewei-
ligen Modelle fiir sich betrachtet.

Abbildung 10: Streudiagramm fiir die Beziehung zwischen den geostatistischen Flachenschatzungen
der Cd-Gehalte im Moos in Deutschland (oben) bzw. Europa (unten) und modellierter
Cd-Gesamtdeposition aus dem EMEP-Modell (links) bzw. LE (rechts)
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Abbildung 11: Abweichungen der modellierten Cd-Gesamtdeposition (Mittelwerte der Jahre 2009-
2011) aus LE (links) bzw. der geostatistisch geschatzten Cd-Konzentrationen im Moos
(2005) (rechts) vom jeweiligen bundesweiten Median
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Abbildung 12: Abweichungen der modellierten Pb-Gesamtdeposition (Mittelwerte der Jahre 2009-
2011) aus LE (links) bzw. der geostatistisch geschatzten Pb-Konzentrationen im Moos
(2005) (rechts) vom jeweiligen bundesweiten Median
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Hinsichtlich der normierten und rdumlich explizit berechneten Eintragsinformationen rangieren die
Abweichungen der geostatistischen Flachenschiatzungen vom bundesweiten Median der Cd-
Konzentrationen im Moos (Abbildung 11) zwischen 57 % und 251 %, bei LE zwischen 64 % und 744
%. Die hohere Variationsbreite bei den Modellierungsdaten gegeniiber den Moosdaten zeigt sich in
regional hoheren Cd-Depositionsraten vornehmlich in den Ballungsraumen. Die mittelstarken Korrela-
tionen finden ihren Ausdruck gleichsam auch in dhnlichen raumlichen Mustern (Modellierung, Moni-
toring): Vergleichsweise hohe Belastungen in Nordrhein-Westfalen und geringere Belastungen in
Nord-Deutschland und Bayern.

Pb - Blei. Die Flachenschatzungen der Pb-Gehalte im Moos weisen in Deutschland ein arithmetisches
Mittel von 4,32 pg/g (SD = 3,28) und ein Medianwert von 4,00 pg/g auf. Die entsprechenden europai-
schen Werte liegen im Mittel bei 6,92 pg/g (SD = 4,91) und bei 5,29 pg/g (Median). Die Beziehungen
zwischen den Flachenschiatzungen und LE sind deutschlandweit als mittel (rs = 0,49, p < 0,01) und
europaweit ebenfalls als mittel, aber etwas schwacher (rs = 0,42, p < 0,01) einzustufen (Abbildung 13).
Die EMEP-Modellierung zeigt im Vergleich zu LE in Deutschland einen schwacheren (rs = 0,44, p <
0,01), aber in Europa einen starkeren Zusammenhang (rs = 0,57, p < 0,01). Wird die Stichprobenmenge
am Median geteilt, gilt letzteres nur fir die obere Halfte der Schwermetallgehalte im Moos. Signifikan-
te Unterschiede der Korrelationskoeffizienten bestehen nur bei den Vergleichen auf europaischer
Ebene (aufgrund der grofieren Stichprobe).

Die Integration der LE- und EMEP-Berechnungen durch den Mittelwert erbringt in 2 von 6 Fallen ho-
here Korrelationen mit den Flachenschatzungen der Pb-Konzentrationen im Moos, als die die jeweili-
gen Modelle fiir sich betrachtet (signifikant hoher nach Gl. 5 allerdings nur bei einer Korrelation).

Abbildung 13: Streudiagramm fiir die Beziehung zwischen den geostatistischen Flachenschatzungen
der Pb-Gehalte im Moos in Deutschland (oben) bzw. Europa (unten) und modellierter
Pb-Gesamtdeposition aus dem EMEP-Modell (links) bzw. LE (rechts)

8 8
= ::]::] B EEsE =3 @ @
a %)
& s
2 5
W o 4 o
T 8 = S
£ - s ®
= 4 2
= =
2 o S o
3 3 2 8 —
8 - a — E,
D
Q o O o ¢
o 37 & 8 8
a o
o - o 4
T T T T
10 15 20 25
Pb im Moos [ug/g)
(=1 o
o _ o
o o
w w
& %)
u 8 | o 8
= o = & 1
o = 9 T
T s T g
£ - -
s @ %) = @ P
= =1 B
c o = o
2 24 2 g
g z
5 o g o
@
Q g © 8
a = -
@ £
o - o
T T T T T T T T
0 1 2 3 0 1 2 3
Pb im Moos [ug/g) Pb im Moos [ug/g)

40




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Im Hinblick auf die raumliche Verteilung der Abweichungen vom jeweiligen Median (Abbildung 12)
gilt fiir Pb dhnliches wie fiir Cd: Eine grofdere Spannweite bei LE (Min: 61 %, Max: 1185 %) als bei den
Pb-Gehalten im Moos (Min: 65 %, Max: 220 %), ahnliche raumliche Muster der Pb-Belastung (Model-
lierungs-/Monitoringdaten) mit Schwerpunkten in Nordrhein-Westfalen (bei den Moosen auffallig
aber auch in Siid-Ost-Deutschland) und regional hoheren Depositionen insbesondere in den Ballungs-
gebieten.

Abbildung 14: Korrelation zwischen den geostatistischen Flachenschatzungen der Cd-Konzentrationen
(links) und Pb-Konzentrationen im Moos (2005) und der entsprechenden LE-
Depositionsmodellierung in Abhadngigkeit vom EMEP/LE-Quotienten

08
!

f
{
)
04
1

08

0o

04

04

03
06

T T T T T T T T T T
4 [ 8 10 2 4 [ 8 10 12 14 16

Cd-EMEFP/ Cd-LOTOS-EURDS Pb-EMEP/{ Pb .LOTOS.EUROS

Abbildung 14 zeigt die Korrelationen (Spearman) zwischen den geostatistischen Flachenschitzung der
Pb- und Cd-Konzentrationen im Moos und den entsprechenden LE-Modellierungen in Abhédngigkeit
vom EMEP/LE-Quotienten der Schwermetalldeposition. Bei beiden Metallen zeigt sich, dass etwa ab
einem EMEP/LE-Quotienten von > 6 bis 8 die Korrelationskoeffizienten allmahlich abfallen. Hieraus
wird ersichtlich, dass sich die Unsicherheiten in den Modellrechnungen, indiziert durch den EMEP-LE-
Quotienten, ab Werten von 6 bis 8 auch in den Abweichungen zu den raumlichen Strukturen der
Schwermetallgehalte im Moos widerspiegeln.

Schwermetallgruppe B: Die Resultate der deskriptiven Statistik fiir die geostatistischen Flachen-
schatzungen der Konzentrationen im Moos fiir die 6 Schwermetalle der Gruppe B sowie die entspre-
chenden LE-Depositionsmodellierungen sind in Tabelle 15 widergegeben.

Tabelle 15: Kennwerte der geostatistischen Flachenschatzungen der As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-
Gehalte im Moos und der mit LE berechneten As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-
Gesamtdeposition (2009-2011, gemittelt) Gber Deutschland

Element Beschreibung Einheit Min Max Mean Median SD

As As-Gehalt in Moosen 2005, ug/s 0,10 0,59 0,19 0,17 0,08
(Deutschland), Flachenschat-
zung

As As-Gesamtdeposition 2009- pug/m?a 21,43 84,81 34,74 32,88 8,69
2011 (Deutschland), LE

Cr Cr-Gehalt in Moosen 2005 ue/s 1,48 14,98 3,43 2,89 2,15
(Deutschland), Flachenschat-
zung
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Element Beschreibung Einheit i Mean Median

Cr Cr-Gesamtdeposition 2009-2011 | pg/m?a 64,68 [ 309,73 121,82 111,47 39,38
(Deutschland), LE

Cu Cu-Gehalt in Moosen 2005 ue/s 5,28 14,29 7,68 7,47 1,53
(Deutschland), Flachenschat-
zung

Cu Cu-Gesamtdeposition 2009- ug/m?a 248,73 | 2165,10 577,24 537,79 61,87
2011 (Deutschland), LE

Ni Ni-Gehalt in Moosen 2005 ug/s 0,73 2,32 1,32 1,27 0,32
Deutschland, Flachenschatzung

Ni Ni-Gesamtdeposition 2009-2011 | ug/m?a | 143,20 | 609,46 | 246,31 | 233,30 61,87
(Deutschland), LE

Vv V-Gehalt in Moosen 2005 ug/s 0,69 1,78 1,16 1,17 0,24
(Deutschland), Flachenschat-
zung

Vv V-Gesamtdeposition 2009-2011 | pg/m?a 25,96 | 172,27 41,28 36,61 16,64
(Deutschland), LE

Zn Zn-Gehalt in Moosen 2005 ug/g 30,70 110,37 52,09 49,20 13,29
(Deutschland), Flachenschat-
zung

Zn Zn-Gesamtdeposition 2009- ug/m?a 925,51 | 6338,43 | 1844,08 | 1695,46 711,90

2011 (Deutschland), LE

SD = Standardabweichung

Die Ergebnisse der Korrelationsanalyse fiir die Beziehung zwischen den LE-Modellrechnungen und
den geostatistischen Flachenschatzungen der Schwermetallanreicherungen im Moos in Deutschland
zeigt Tabelle 16.

Tabelle 16: Korrelationskoeffizienten (Spearman) fir die Beziehung zwischen geostatistischen Fla-
chenschatzungen der As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gehalte im Moos (2005) und der mit LE
berechneten As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gesamtdeposition tUber Deutschland (Mittel-
werte der Jahre 2009-2011)

Element Probenart N(Le) Is(Lg) PLe)
As Moos, geostatistische Flachenschatzung, 2005 (Deutschland) 429 0,48 | <0,01
Cr Moos, geostatistische Flachenschatzung, 2005 (Deutschland) 429 -0,39 | <0,01
Cu Moos, geostatistische Flachenschatzung, 2005 (Deutschland) 429 0,26 | <0,01
Ni Moos, geostatistische Flachenschatzung, 2005 (Deutschland) 429 0,34 | <0,01
Vv Moos, geostatistische Flachenschatzung, 2005 (Deutschland) 429 0,31 | <0,01
Zn Moos, geostatistische Flachenschatzung, 2005 (Deutschland) 429 0,01 0,78

n = StichprobengroRe, rs = Korrelationskoeffizient nach Spearman; fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05
(= Irrtumswahrscheinlichkeit)
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As - Arsen. Der Korrelationskoeffizient nach Spearman betragt rs = 0,48 (p < 0,01), d.h. die mit LE mo-
dellierte As-Deposition zeigt bundesweit einen mittelstarken Zusammenhang mit den rdumlichen
Mustern der entsprechenden geostatistischen Flachenschitzung flir die As-Konzentration im Moos.
Die Spanne der Abweichungen der As-Deposition vom bundesweiten Median (68 % bis 277 %) ist
vergleichbar mit der der Moos-Konzentrationen (61 % bis 349 %). Bei Betrachtung der raumlichen
Verteilung dieser Abweichungen (Abbildung 15) zeigen sich jedoch auffillige Unterschiede. Wahrend
die Depositionsschwerpunkte im Ruhrgebiet zu verorten sind, wurden die hochsten As-Gehalte im
Moos insbesondere in Sachsen nachgewiesen. Der Median der As-Gehalte im Moos ist in Sachsen mit
0,39 ug/g deutlich hoher als in den tibrigen Bundeslandern (0,15 pg/g). Der Korrelationskoeffizient
(geostatistische Flachenschatzung vs. LE-Modellierung, Spearman) ist in Sachsen mit 0,41 etwa ebenso
hoch wie im Bundesgebiet. Vergleicht man die Fladchenschatzungen der As-Gehalte im Moos mit Daten
zu 50%-Perzentilen der As-Gehalte im Oberboden (LABO 1998, 2003), so zeigen sich etwas schwache-
re Korrelationen mit 0,28 in Sachsen bzw. 0,31 in Deutschland (Abbildung 16, Tabelle 17). Werden
statt der Flachenschitzung die an den Moospunkten erhobenen Messwerte genommen, so sind die
Korrelationskoeffizienten in Sachsen auffallig schwacher.

Tabelle 17: Korrelationskoeffizienten (Spearman) fiir die Beziehung zwischen As-Gehalten im Moos
und As-Deposition (LOTOS-EUROS) bzw. Daten zu 50%-Perzentilen der As-Gehalte im
Oberboden (LABO 1998, 2003) jeweils bezogen auf die Probenentnahmepunkte

Pradiktoren Probenart N(E) rs(LE) P
Flichenschatzung Messwerte
Sachsen Deutschland Sachsen Deutschland
As-Deposition (LE) 0,41 0,48 -0,01 0,30
As-Gehalt im Oberboden 0,28 0,31 0,06 0,21

Cr - Chrom. Die statistische Relation zwischen den Modellierungsdaten und den Monitoringdaten er-
weist sich bei Cr als unplausibel, da mit rs = -0,39 (p < 0,01) negativ. Die rdumlichen Schwerpunkte der
LE-Berechnungen liegen im Ruhrgebiet bzw. Saarland und die hoher gemessener Cr-Gehalte im Moos
in Mecklenburg-Vorpommern sowie in einigen Ballungsgebieten wie Frankfurt und Leipzig (Abbildung
17).

Cu - Kupfer. Die raumliche Variabilitat der Abweichungen der Cu-Deposition vom Median ist deutlich
hoher als bei den entsprechenden Cu-Konzentrationen im Moos (Abbildung 18). Die Variationsbreite
liegt bei LE zwischen 51 % und 428 % und bei den Moos-Daten zwischen 70 % bis 191 %. Allerdings
zeigen sich dhnliche raumliche Muster mit Schwerpunkten im Ruhrgebiet. Dies lasst sich gleichsam
am Korrelationskoeffizienten von rs = 0,26 (p < 0,01) ablesen.

Ni - Nickel. Ahnliche Charakteristika wie Cu zeigt auch Ni (Abbildung19): Die raumlichen Muster Mo-
dellierung, Monitoring) sind ahnlich mit relativ hohen Belastungen in Nordrhein-Westfalen und mit
einer hoheren Variationsbreite der Abweichungen der LE-Depositionen vom bundesweiten Median.
Der Korrelationskoeffizient berechnet sich zu rs = 0,34 (p < 0,01).

V -Vanadium. Hier beziffern sich die statistischen Zusammenhange zu rs = 0,31 (p < 0,01). Die raumli-
chen Muster der empirischen und modellierten V-Belastung sind dhnlich (Abbildung 20). Auffallig sind
jedoch die vergleichsweise hohen V-Depositionen an der Nord- und Ostseekiiste. Hier finden sich Ab-
weichungen von bis zu 376 % vom bundesweiten Median.

Zn - Zink. Die Zn-Modellierungen weisen eher unahnliche raumliche Muster im Vergleich zu den Moos-
daten auf. Zwischenbeiden besteht kein signifikanter statistischer Zusammenhang. Auffillig sind die
Abweichungen im Siiden Deutschlands, wo LE deutlich hohere Belastungen berechnet (Abbildung 21).
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Abbildung 15:

Abweichungen der modellierten As-Gesamtdeposition (2009-2011) aus LE (links) bzw.
der geostatistisch geschatzten As-Konzentrationen im Moos (2005) (rechts) vom jeweili-

gen bundesweiten Median
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Abbildung 16:

Abweichungen der 50%-Perzentile der As-Gehalte im Oberboden (LABO 1998, 2003)
vom bundesweiten Median
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Abbildung 17: Abweichungen der modellierten Cr-Gesamtdeposition (2009-2011) aus LE (links) bzw.
der geostatistisch geschatzten Cr-Konzentrationen im Moos (2005) (rechts) vom jeweili-
gen bundesweiten Median
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Abbildung 18: Abweichungen der modellierten Cu-Gesamtdeposition (2009-2011) aus LE (links) bzw.
der geostatistisch geschatzten Cu-Konzentrationen im Moos (2005) (rechts) vom jeweili-
gen bundesweiten Median
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Abbildung 19:  Abweichungen der modellierten Ni-Gesamtdeposition (2009-2011) aus LE (links) bzw.
der geostatistisch geschatzten Ni-Konzentrationen im Moos (2005) (rechts) vom jeweili-
gen bundesweiten Median
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Abbildung 20: Abweichungen der modellierten V-Gesamtdeposition (2009-2011) aus LE (links) bzw. der
geostatistisch geschatzten V-Konzentrationen im Moos (2005) (rechts) vom jeweiligen
bundesweiten Median
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Abbildung 21: Abweichungen der modellierten Zn-Gesamtdeposition (2009-2011) aus LE (links) bzw.
der geostatistisch geschatzten Zn-Konzentrationen im Moos (2005) (rechts) vom jeweili-
gen bundesweiten Median

Verhdltnis zum Median

Verhdéltnis zum Median

Zink Zink

<50 % <50 %

I 50 - 80 % [ 50 - 80 %
80 - 120 % 80-120 %
120 - 200 % 120 - 200 %

I 200 - 300 % [ 200 - 300 %

I 300 - 500 % I 300 - 500 %

I > 500 % I > 500 %

il

Abbildung 22: Raumliche Verteilung der Gesamtschwermetallindizes als mittlere Abweichungen der
modellierten As-, Cd-, Cr-, Cu-, Ni-, Pb-, V- und Zn-Gesamtdeposition (2009-2011) aus LE
(links) bzw. der geostatistisch geschéatzten As-, Cd-, Cr-, Cu-, Ni-, Pb-, V- und Zn-
Konzentrationen im Moos (2005) (rechts) vom jeweiligen bundesweiten Median
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Abbildung 23: Unterschiede der Gesamtschwermetallindizees (LE, Moos-Monitoring) bezogen auf die
einzelnen Bundeslander
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Erldauterungen: HH = Hamburg; ST = Sachsen-Anhalt; BE = Berlin; NW = Nordrhein-Westfalen; SN = Sachsen; TH = Thi-
ringen; RP = Rheinland-Pfalz; BY = Bayern; SL = Saarland; SH = Schleswig-Holstein; NI = Niedersachsen / Bremen; MV =
Mecklenburg-Vorpommern; BW = Baden-Wirttemberg; HE = Hessen; BB = Brandenburg; HB = Bremen.

In einem nachsten Schritt wurden die normierten Abweichungen der modellierten Schwermetalldepo-
sitionen vom jeweiligen bundesweiten Median aus LE (2009-2011) sowie die entsprechenden Abwei-
chungen der Schwermetallanreicherungen im Moos (2005) zu einem Gesamtmetallindex aggregiert.
Hierzu wurden die jeweiligen Verhaltniszahlen fiir die 8 Schwermetalle addiert und durch die Anzahl
der einflieflenden Schwermetallkomponenten geteilt. Das Ergebnis der Datenaggregation zu einem
arithmetischen Mittel der Abweichungen von jeweiligen Median ist in den Abbildungen 22 und 23
dargestellt. Hierbei zeigt sich, dass das Moos-Monitoring und der hieraus abzuleitende Ge-
samtschwermetallindex stellenweise deutlich hohere Abweichungen vom Median der Gesamtflache
Deutschlands anzeigt, als die entsprechende Modellierung. Dies gilt insbesondere fiir die Lander Hes-
sen, Mecklenburg-Vorpommern, Sachsen-Anhalt und Sachsen. Dies deutet auf nicht berticksichtigte
Emissionsquellen bei bestimmten Schwermetallkomponenten (As, Cr) in der LE-Modellierung insbe-
sondere 0stlich von Mecklenburg-Vorpommern und Sachsen hin.

Bei Betrachtung der Korrelationen der einzelnen Elemente untereinander, zeigen sich bei den LE-
Modellrechnungen hohe bis sehr hohe Korrelationen mit rs von 0,65 bis 0,90 bei allen Schwermetallen
der Gruppe B mit Ausnahme von Vanadium (Anhang A2.6). Diese Ausnahme zeigt sich nicht in den
Moosdaten. Hohe Korrelationen ergeben sich im Vergleich zwischen Cu/Zn, V/Zn, mittlere Korrelatio-
nen zwischen As/Cu, As/Ni, Cu/Ni, Ni/Vn, Cu/V, Ni/Zn.

2.5.3 Diskussion und Schlussfolgerungen

Mittels der normierten geostatistischen Flachenschatzungen der Schwermetallgehalte im Moos 2005
konnten Unsicherheiten in der LE-Modellierung fiir den Zeitraum2007-2011 lokalisiert werden, da LE
auf Emissionsdaten des Jahres 2005 zuriickgeht. Im Vergleich mit den Moosdaten des Jahres 2005
ergaben sich Abweichungen zur LE-Modellierung insbesondere beziiglich der As-, Cr- und V-
Depositionen. Die im Vergleich zu den Moosdaten erhohte V-Deposition an der Nord- und Ostseekiiste
lasst vermuten, dass in der LE-Modellierung der Einfluss bestimmter Emissionsquellen (z.B. Schiff-
fahrt) tiberschatzt wurde. Anders herum deuten die relativ hohen Moos-Gehalte Cr in Mecklenburg-
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Vorpommern auf moglicherweise nicht beriicksichtigte Emissionsquellen bei der LE-Modellierung hin.
Die Erh6hung in den Moos-Konzentrationen bei Cr betrug 100 bis 200 %, wobei in Deutschland be-
sonders Mecklenburg-Vorpommern betroffen war (Kratz und Schréder 2010; Mohr und Schroder
2014).

Der Vergleich zwischen den As-Gehalten im Moos bzw. Oberboden zeigt, dass die geogenen Belastun-
gen in Sachsen als weitere wichtige Erklarungsvariable fiir die As-Konzentration im Moos in Frage
kommen. Hohe Arsengehalte sind in den Boden Sachsens haufig anzutreffen, allerdings sind die Gebie-
te mit geogenen Belastungen raumlich auch deutlich abgegrenzt (Abbildung 16, LfULG 2009). Zum
einen stimmt die hochste Belastung im Boden gut mit der Region der hochsten Belastung in den Moo-
sen iiberein, andererseits finden sich hohe Arsengehalte aber weit {iber den stark belasteten Teil Sach-
sens (Boden) hinaus. Ersteres spricht dafiir, dass doch eine gewisse Aufnahme des As aus dem Boden
erfolgen kdnnte. Das Zweite spricht eher fiir eine Reemission aus vegetationsfreien bzw. -armen Fla-
chen, vielleicht auch Deponien, mit Verbreitung iiber die Atmosphére. Auf einen hohen Depositions-
einfluss deutet wiederum die Tatsache hin, dass beim Moosmonitoring von 1990 bis 2005 eine starke
As-Abnahme zu verzeichnen ist (Pesch et al. 2007b). Dies ware bei geogenem Ursprung eher unwahr-
scheinlich. Die auffilligen Abweichungen zwischen Moos und LE lassen daher vermuten, dass die De-
positionsmodellierung in Sachsen starke Unsicherheiten aufweist.

Fiir die prioritdren Elemente Cd und Pb, welche sowohl durch EMEP, LE und dem Moos-Monitoring
erfasst werden, ergeben sich dhnliche raumliche Muster. Daran zeigt sich, dass die durch das Moos-
Monitoring ermoglichte rdumliche Differenzierung der Bioakkumulation und hier insbesondere die
geostatistischen Flachenschatzungen die Abweichungen zu den aus den verfligbaren Emissionsdaten
berechneten Immissionen aufdecken und auch verorten kann (hier: As, Cr, und V). Bei kiinftigen Moos-
Kampagnen sollte daher weiterhin auf die rdumliche Verallgemeinerbarkeit der Biomonitoringdaten
mit geostatistischen Methoden geachtet werden. Als wichtiges Datendefizit ist aber zu nennen, dass
sich Deutschland nicht am European Moss Survey 2010 beteiligt hat. Mit weiteren Moos-Daten aus
dem Jahr 2010 hatte man insbesondere priifen kdnnen, ob festgestellte Abweichungen nur aufgrund
voriibergehender Effekte oder im gesamten Betrachtungszeitraum auftraten. Die h6heren Korrelatio-
nen des arithmetischen Mittels aus EMEP und LE mit den Moos-Daten im Vergleich zu den Einzelmo-
dellierungen, zeigt, dass keinem der beiden CTM eindeutig der Vorzug zu geben ist. Daher ist vielmehr
eine Integration der Vorteile beider Modellierungen anzustreben. Eine engere Zusammenarbeit zwi-
schen Modellierern und Biomonitoringexperten sollte rasch erfolgen.

2.6 Vergleich von LOTOS-EUROS- und EMEP-Modellierungen mit Daten aus der
Umweltprobenbank

Die Bestimmung von Schwermetallgehalten in Nadeln und Blattern von Bdumen gehort zum routine-
mafdigen Untersuchungsprogramm der UPB (UBA 2008). Die Verfiigbarkeit von Daten der UPB mit
hoher zeitlicher Auflésung legt es nahe, zu priifen, inwieweit die regelmafdig gemessenen Schwerme-
tallgehalte in Nadel- und Blattproben eine Ergédnzung zur Bioindikation mit Moosen darstellen konnen.
Hierzu werden zunachst die mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Daten zur atmosphéarischen
Cd- und Pb-Deposition mit Daten zur Schwermetallakkumulation aus der Umweltprobenbank des
Bundes (UPB) verkniipft und untersucht, wie stark die statistischen Zusammenhange zwischen den
Monitoringdaten und den modellierten Depositionen sind, inwieweit die Korrelationen element-, pro-
benarten- oder 6kosystemspezifisch sind, inwieweit sich die Korrelationen in Bezug auf die beiden
Modelle unterscheiden und ob diese Unterschiede statistisch signifikant sind. Dariiber hinaus erfolgt
eine vergleichende Analyse der zeitlichen Trends der Modellierungs- und Bioindikationsdaten.

49




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

2.6.1 Material und Methoden

Grundlage fiir den statistischen Vergleich bilden die jahrlich fiir den Zeitraum 2007-2011 aufgeldsten
Rasterdaten aus LE (7 km mal 7 km) und dem EMEP-Modell (50 km mal 50 km) in Verbindung mit
gemessenen Schwermetallgehalten in Laubblattern und 1-jahrigen Trieben von Nadelbdumen aus der
Umweltprobenbank. Als Metadaten der UPB wurden beriicksichtigt:

» Probenart: Rot-Buche (Fagus sylvatica), Pyramiden-Pappel (Populus nigra ,Italica‘), Rot-Fichte
(Picea abies), Wald-Kiefer (Pinus sylvestris),

» Okosystemtyp: Lage der Probenahmestellen in Agrar-Okosystemtypen, Forst-Okosystemtypen,
naturnahen terrestrischen Okosystemtypen (z.B. Moore, Heiden) und ballungsraumnahen
Okosystemtypen.

Als Gesamtdeposition wurde das entsprechend der Landnutzungsverteilung in jedem LE-
Rasterelement gewichtete Mittel der trockenen Deposition zuziiglich der nassen Deposition verwen-
det. Wie bereits in Kapitel 2.3 erlautert, bildet LE zwar das meteorologische Geschehen, aber keinen
zeitlichen Trend der Schwermetalldeposition im Betrachtungszeitraum 2007-2011 ab, weil es aus-
schliefllich die Emissionsdaten des Jahres 2005 verwendete. Fiir den korrelationsanalytischen Ver-
gleich mit LE wurden daher die Blatt-/Nadelspiegelwerte der Jahre 2007-2011 unter Verwendung von
Gl 11 trendbereinigt (Bezugsjahr 2010).

F=(@*Jp+b)/(a*]p+b) (GL11)
mit: F = Umrechnungsfaktor

Jb = Bezugsjahr

Jp = Probenahmejahr

a =Steigung der Trendgeraden

b = Achsenabschnitt der Trendgeraden

Anschlieféend wurden die geographischen Informationen zur modellierten atmosphéarischen Cd- und
Pb-Deposition (LE, EMEP) und zu den Schwermetallgehalten in Blattern und Nadeln an bis zu 20
Standorten in Deutschland mit Hilfe von Standard-GIS-Funktionen (Overlay, Spatial Join) verkniipft.
Blatt- /Nadelspiegelwerte grofier oder kleiner der 3-fachen Standardabweichung wurden als Ausrei-
Ber eliminiert. Zur Quantifizierung der statistischen Zusammenhange wurde mit Blick auf die geringen
Stichprobenumfange der Korrelationskoeffizient nach Kendall r. (R Package ,Kendall“) verwendet und
nach Mann-Kendall auf Signifikanz getestet (Gl. 8). Anschlieféend wurde untersucht, inwieweit die
Korrelationen element-, probenarten- oder 6kosystemtypenspezifisch sind. Der Vergleich und damit
die Evaluierung der LE- und EMEP-Modellrechnungen erfolgte anhand der Korrelationskoeffizienten
und ihrer Unterschiede, die nach GI. 5 auf statistische Signifikanz getestet wurden, um hieraus Riick-
schliisse fiir die Ubereinstimmung der Modell- und Monitoringdaten zur Schwermetallbelastung zie-
hen zu konnen. Dariiber hinaus wurden entsprechende Korrelationsanalysen fiir die Beziehungen zwi-
schen den Blatt-/Nadelspiegelwerten der UPB und LE-Depositionsberechnungen der Jahre 2009-2011
fiir die Schwermetalle der Gruppe B (As, Cr, Cu, Ni, Zn) durchgefiihrt.

Zur vergleichenden Analyse der zeitlichen Trends wurden Daten der Jahre 1998 bis 2011 herangezo-
gen. Flir die Nadel-/Blattspiegelwerte der UPB sowie auch die Depositionsdaten nach EMEP wurden
die Jahresmediane berechnet und anschliefdend auf das Jahr 2005 normiert. Bei den Depositionsdaten
lagen jeweils 204 Werte pro Jahr vor. Die Datengrundlage der UPB variiert von 16 bis 26 Werten ins-
gesamt pro Jahr. Im Mittel lagen jedoch ca. 25 Proben pro Jahr vor (davon jeweils die Halfte Cd-Proben
die andere Halfte Pb-Proben). Im ersten Schritt der Zeittrend-Auswertung wurden analyten- und pro-
benartenspezifische Kennzahlen nach den GL. 6 bis 8 ermittelt. Basierend auf diesen Ergebnissen er-
folgte fiir signifikante Zeittrends eine entsprechende 6kosystemspezifische Analyse. Anschliefdend
wurde flir die signifikant einzustufenden Trends der Blatt-/Nadelspiegelwerte ermittelt, ob und wie
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stark diese mit den Trends der EMEP-Modellierung korrellieren. Fiir die Schwermetallgruppe B wur-
den keine Vergleiche zeitlicher Trends durchgefiihrt, da die in dieser Gruppe vorhandenen Schwerme-
talle nicht mittels EMEP modelliert wurden, sondern nur mit LE und LE keine zeitlichen Trends abbil-
det.

2.6.2 Ergebnisse

Schwermetallgruppe A: Die Stichprobengrofien der UPB im Beobachtungszeitraum 2007-2011 bezif-
fern sich zu 28 (Rot-Buche), 17 (Pyramiden-Pappel), 34 (Rot-Fichte) und 6 (Wald-Kiefer). Das Ergeb-
nis der Korrelationsanalyse gibt Tabelle 18 wieder.

Cd - Cadmium. Zwischen den gemessenen Cd-Gehalten in Laubblattern und den mit LE modellierten
Cd-Depositionen bestehen liberwiegend positive Korrelationen (Abbildung 24). Die Kendall-
Korrelationskoeffizienten betragen r. = 0,29 (Buche, p < 0,05) und r; = 0,36 (Pappel, p < 0,05). Die
Korrelationen zwischen den Blattspiegelwerten der UPB und den EMEP-Daten (r: = 0,23 bei Buche, r-
= 0,26 bei Pappel) sind etwas geringer im Vergleich zur LE-Modellierung. Wird die Stichprobe nach
Okosystemtypen aufgeteilt, zeigen sich zumindest bei der Buche in den Forst-Okosystemen bzw. na-
turnahen Okosystemen (Moore, Heiden u.4.) stirkere (= starke) statistische Zusammenhinge (r. =
0,60 bis 0,71). Im Vergleich zu LOTOS-EUROS gilt dies auf etwas schwacherem Niveau auch fiir die
EMEP-Modellierung mit mittleren bis starken Zusammenhangen (r: = 0,43 bis 0,69). Auch die Korrela-
tionen bei 1-jahrigen Trieben der Rot-Fichte erweisen sich zumindest bei LOTOS-EUROS als 6kosys-
temtypenspezifisch (Anhang A2.7). Zwischen den mit LE modellierten Depositionen und den Cd-
Gehalten in Fichtennadeln bestehen mittlere bis starke Beziehungen (r- = 0,49 in naturnahen Okosys-
temen, r. = 0,64 in Forst-Okosystemen, p < 0,05) im Gegensatz zu EMEP (r. = 0,36 in naturnahen Oko-
systemen, r. = 0,40 in Forst-Okosystemen, beide p < 0,05). Die Korrelationskoeffizienten sind bei der
LE-Modellierung im Vergleich zu EMEP insgesamt hoher und - zumindest bei grofieren Stichproben-
zahlen - auch signifikant. Die Uberpriifung der Unterschiedlichkeit der Korrelationskoeffizienten nach
Gl. 5 ergibt jedoch, dass die Differenzen sich nicht als signifikant herausheben.

Tabelle 18: Korrelationskoeffizienten (Kendall) fir die Beziehung zwischen Nadel-
/Blattspiegelwerten der Cd- und Pb-Belastung aus der Umweltprobenbank des Bundes
(UPB) und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition
Uber Deutschland (Zeitraum 2007-2011)

Element Probenart Iz (E) Pue) | NEmer)  Fremer)  Pemer)
Cd Fagus sylvatica 28 0,29 0,03 28 0,23 0,09
Cd - Naturnahe Okosystemtypen 14 0,60 | <0,01 14 0,43 0,04
Cd - Forst-Okosystemtypen 8 0,71 0,02 8 0,69 0,02
Cd - Agrar-Okosystemtypen 6 -0,33 0,45 6 0,07 1,00
Cd Populus nigra ‘Italica’ 18 0,36 0,04 18 0,26 0,15
cd Picea abies 35 0,16 0,19 35 0,19 0,12
cd - Naturnahe Okosystemtypen 14 0,49 0,02 14 0,36 0,08
Cd - Forst-Okosystemtypen 8 0,64 0,04 8 0,40 0,21
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Element Probenart N(Le) Iz () Pue) | NEmer)  ryemer) | PEmer)
cd - Agrar-Okosystemtypen 6 -0,87 0,02 6 -0,73 0,06
Cd - Ballungsraumnahe Okosystemtypen 6 033 045 7 0,29 | 045
Ccd Pinus sylvestris 6 0,47 0,26 6 -0,07 1,00
Pb Fagus sylvatica 28 0,44 | <0,01 28 0,43 | <0,01
Pb - Naturnahe Okosystemtypen 14 0,30 0,15 14 0,56 0,01
Pb - Forst-Okosystemtypen 8 0,64 0,04 8 0,64 0,04
Pb - Agrar-Okosystemtypen 6 -0,60 0,13 6 0,47 0,26
Pb Populus nigra ‘Italica’ 17 0,63 | <0,01 17 0,44 0,02
Pb Picea abies 34 0,29 0,02 34 0,27 0,03
Pb Pinus sylvestris 6 -0,20 0,71 6 0,73 0,06

n = StichprobengroRe, r. = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05 (=
Irrtumswahrscheinlichkeit)

Dies ergibt sich insbesondere aus der geringen Stichprobenzahl. Aus demselben Grund kénnen von
der Interpretation ausgeschlossen werden: unplausible negative Korrelationen bei der Rot-Fichte in
Agrar-Okosystemen sowie Korrelationen bei der Rot-Fichte in ballungsraumnahen Okosystemen und
bei 1-jadhrigen Trieben der Wald-Kiefer (n = 6). Zusammenfassend ist festzuhalten, dass die Korrelati-
onen im Falle von Cadmium generell probenartenspezifisch und bei der Fichte zudem 6kosystemspezi-
fisch sind.

Abbildung 24: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Cd-Gehalten in Blattern/Nadeln (Quelle:
UPB) und LE-Modellierung, gewichtetes Mittel (oben) bzw. EMEP-Modellierung (unten)
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Pb - Blei. Die statistischen Beziehungen zwischen den LE-Modellrechnungen und den Bleigehalten in
Blattern und Nadeln sind signifikant stark bis schwach (Tabelle 18 und Abbildung 25). Die Korrelati-
onskoeffizienten nach Kendall beziffern sich zu r. = 0,63 bei der Pappel, r- = 0,44 bei der Buche und r-
= 0,29 bei der Fichte (alle p < 0,05). Der Vergleich mit dem EMEP-Modell zeigt schwéchere (= schwa-
che bis mittlere) Korrelationen mit r. = 0,44 (Pappel), r. = 0,43 (Buche) und r. = 0,27 (Fichte). Wie bei
Cd sind die Korrelationen bei Pb probenartenspezifisch und zumindest bei der Buche zeigt sich, dass
die 6kosystemspezifische Betrachtung hohere (= mittlere bis starke) Korrelationskoeffizienten liefert
als die allein probenartenspezifische. Dies gilt wie bei Cd fiir die Forst-Okosysteme (r: = 0,64) und bei
EMEP auch fiir die naturnahen Okosysteme (r. = 0,56). Die Stichproben bei der Kiefer mit n = 6 wur-
den aus der Betrachtung ausgeschlossen. Insgesamt sind die Korrelationskoeffizienten bei LE beziig-
lich beider Analyten héher als bei EMEP, d.h. es gibt grofRere Ubereinstimmungen der Blatt- und Na-
delspiegelwerte mit LE und geringere mit dem EMEP-Modell. Ob diese Unterschiede der Korrelations-
koeffizienten nach Gl. 5 statistisch signifikant sind, kann aufgrund der geringen Stichprobenzahl statis-
tisch nicht belegt werden.

Abbildung 25: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Pb-Gehalten in Blattern/Nadeln (Quelle:
UPB) und LE-Modellierung, gewichtetes Mittel (oben) bzw. EMEP-Modellierung (unten)
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Die zeitlichen Trends fiir die Schwermetallgruppe A sind in den Abbildungen 26 und 27 sowie in Ta-
belle 19 dargestellt. Die zugehdrigen statistischen Maf3zahlen sind dem Anhang A2.8 zu entnehmen.
Fiir alle signifikanten zeitlichen Trends wurde in den Grafiken zusatzlich die Regressionsgerade einge-
fiigt. Bei den Blatt-/Nadelspiegelwerten der UPB zeigen sich fiir Cd signifikante Trends nur bei der
Rot-Fichte (Abbildung 26). Bei Pb ergeben sich signifikante Zeittrends fiir alle Probenarten: Buche,
Pyramienpappel, Fichte, Kiefer (Abbildung 26). Die Ergebnisse bei Aufteilung der Daten nach Proben-
art und Okosystemtyp (Tabelle 19) zeigt ein dhnliches Bild. Wieder sind bei Pb die meisten (6 von 7)
okosystemspezifischen Zeittrends signifikant, aufier bei den Pb-Gehalten in Buchenblaittern in forstli-
chen Okosystemen. Bei Cd hingegen ist lediglich der zeitliche Trend der Cd-Gehalte in Buchenblittern
in Forst-Okosystemen signifikant.
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Abbildung 26: Zeitliche Trends der mittels EMEP berechneten Depositionen und Cd-Gehalte in Blat-
tern/Nadeln (Quelle: UPB) mit Trendgeraden
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Abbildung 27: Zeitliche Trends der mittels EMEP berechneten Depositionen und Pb-Gehalte in Blat-
tern/Nadeln (Quelle: UPB) mit Trendgeraden
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Tabelle 19:

Kennwerte zeitlicher Trends der Cd-/Pb-Gehalte von Blattern/Nadeln (Quelle UPB) und

der Cd-/Pb-Depositionen nach EMEP

Element Beschreibung

cd

Cd

Cd

Cd

Cd
Pb

Pb

Pb

Pb

Pb

Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung EMEP
Zeitlicher Trend Cd-Gehalte in Fagus sylvatica-Blattern
- Naturnahe terrestrische Okosysteme

- Forst-Okosystem

- Agrar-Okosystem

Zeitlicher Trend Cd-Gehalte in Populus nigra ‘Italica’-
Blattern

Zeitlicher Trend Cd-Gehalte in Picea abies-Trieben

- Ballungsraum

- Naturnahe terrestrische Okosysteme

- Forst-Okosystem

- Agrar-Okosystem

Zeitlicher Trend Cd-Gehalte in Pinus sylvestris-Trieben
Zeitlicher Trend Depositionsmodellierung EMEP
Zeitlicher Trend Pb-Gehalte in Fagus sylvatica-Blattern
- Naturnahe terrestrische Okosysteme

- Forst-Okosystem

- Agrar-Okosystem

Zeitlicher Trend Pb-Gehalte in Pyramidenpappelblat-
tern

Zeitlicher Trend Pb-Gehalte in Picea abies-Trieben
- Ballungsraum

- Naturnahe terrestrische Okosysteme

- Forst-Okosystem

- Agrar-Okosystem

Zeitlicher Trend Pb-Gehalte in Pinus sylvestris-Trieben

)
-0,86
0,83
1,63
-3,37
0,14
1,66
-3,82
-0,29
-3,12
-3,99
-0,35
-0,05
-68,34
-6,57
-5,67
-2,89
-8,21
-17,31
-10,32
-8,14
-9,51
-15,07
-7,81

-8,13

R2
0,48
0,03
0,08
0,35

<0,01
0,12
0,48
0,01
0,05
0,33

<0,01
<0,01
0,65
0,65
0,59
0,58
0,67
0,53
0,88
0,60
0,79
0,69
0,44

0,75

r:
-0,54

0,16

0,17
-0,48

0,10

0,15
-0,51
-0,05
-0,11
-0,29
-0,03
-0,07
-0,60
-0,69
-0,58
-0,52
-0,68
-0,65
-0,87
-0,64
-0,74
-0,81
-0,52

-0,80

p
<0,01
0,47
0,44
<0,05
0,70
0,48
<0,05
0,87
0,62
0,45
0,95
0,78
<0,01
<0,01
<0,01
0,13
<0,01
<0,01
<0,01
<0,01
<0,01
<0,05

<0,05

<0,01

b = Steigung der Trendgeraden, R? = BestimmtheitsmaR, r- = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikante
Trends mit p < 0,05 (= Irrtumswahrscheinlichkeit)
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Tabelle 20 zeigt die Resultate des zweiten Schritts, dem korrelationsanalytischen Vergleich zwischen
den jahresspezifischen Medianen der Blatt-/Nadelspiegelwerte und den entsprechenden EMEP-
Depositionsmodellierungen. Im Ergebnis wird deutlich, dass vor allem die Trends der Bleigehalte in
den Buchenblittern (Naturnahe terrestrische Okosysteme) als auch die der Pb-Gehalte in den Kiefern-
nadeln mit den zeitlichen Trends der modellierten Deposition am starksten korrelieren (beide mit r; =
0,67, p < 0,01). Signifikant starke Zusammenhange ergeben sich auch zwischen modellierten und ge-
messenen Trends der Pb-Gehalte in Buchenblittern (alle Okosystemtypen) sowie in Fichtennadeln
(Naturnahe terrestrische Okosysteme) jeweils mit r, = 0,60 (p < 0,01). Fiir Cd zeigt sich dagegen nur
bei Fichtennadeln eine mittelstarke signifikante Korrelation zwischen beiden Trends (r. = 0,42, p <
0,05). Der Vergleich der nationalen Emissionstrends fiir Deutschland (Tabelle 3) mit zeitlichen Verlau-
fen der Blatt-/Nadelspiegelwerte ergibt fiir Pb ausgepragte Korrelationen zwischen diesen beiden
Trends bei der Rot-Fichte (r. = 0,85, 2005-2013) und fiir Cd bei der Rot-Buche (r. = 0,65, 2005-2012).

Tabelle 20: Vergleich signifikanter zeitlicher Trends der Cd-/Pb-Gehalte von Blattern/Nadeln (Quelle
UPB) und der Cd-/Pb-Depositionen nach EMEP
Element Probenart N(emer) Iz (EMEP) P(EmEP)
Cd Picea abies 14 0,42 < 0,05
Pb Picea abies 14 0,60 <0,01
Pb - Naturnahe terrestrische Okosysteme 14 0,52 <0,01
Pb - Agrar-Okosystem 13 0,26 0,24
Pb - Ballungsraum 14 0,40 0,06
Pb - Forst-Okosystem 7 0,62 0,07
Pb Fagus sylvatica 14 0,60 <0,01
Pb - Naturnahe terrestrische Okosysteme 14 0,67 <0,01
Pb - Agrar-Okosystem 13 0,58 <0,01
Pb Populus nigra ‘Italica’ 14 0,25 0,23
Pb Pinus sylvestris 14 0,67 <0,01

n = StichprobengroRe, r. = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikante Trends mit p < 0,05 (= Irrtumswahr-
scheinlichkeit)

Schwermetallgruppe B: Tabelle 21 zeigt die Ergebnisse der Korrelationsanalysen. Nur zwei der un-
tersuchten 20 probenarten- und elementspezifischen Relationen sind statistisch signifikant: Korrelati-
on mit Cr-Konzentrationen in Blattern der Pyramiden-Pappel (r. = 0,61, p < 0,05) und mit Zn-
Konzentrationen in einjahrigen Trieben der Rot-Fichte (r: = 0,44, p < 0,05). Alle anderen Zusammen-
hénge erwiesen sich als statistisch nicht signifikant oder unplausibel (negativ).
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Tabelle 21: Korrelationskoeffizienten (Kendall) fir die Beziehung zwischen As-, Cr-, Cu-, Ni- und Zn-
Gehalten in Blattern/Nadeln (Quelle: UPB) und der mit LE berechneten Gesamtdepositi-
on (Zeitraum 2009-2011)

Element Probenart N(Le) F(LE) Pe)
As Blatter (Fagus sylvatica) 14 0,21 0,32
As Blatter (Populus nigra ‘Italica’) 9 0,17 0,60
As einjahrige Triebe (Picea abies) 17 -0,15 0,43
As einjahrige Triebe (Pinus sylvestris) 3 -1,00 1,00
Cr Blatter (Fagus sylvatica) 14 0,14 0,51
Cr Blatter (Populus nigra ‘Italica’) 9 0,61 0,03
Cr einjahrige Triebe (Picea abies) 17 -0,07 0,71
Cr einjahrige Triebe (Pinus sylvestris) 3 0,33 1,00
Cu Blatter (Fagus sylvatica) 14 0,25 0,23
Cu Blatter (Populus nigra ‘Italica’) 9 0,44 0,12
Cu einjahrige Triebe (Picea abies) 17 0,10 0,59
Cu einjahrige Triebe (Pinus sylvestris) 3 -1,00 1,00
Ni Blatter (Fagus sylvatica) 14 -0,36 0,08
Ni Blatter (Populus nigra ‘Italica’) 9 0,33 0,25
Ni einjahrige Triebe (Picea abies) 17 -0,43 0,02
Ni einjahrige Triebe (Pinus sylvestris) 3 0,33 1,00
Zn Blatter (Fagus sylvatica) 14 0,27 0,19
Zn Blatter (Populus nigra ‘Italica’) 9 -0,17 0,60
Zn einjahrige Triebe (Picea abies) 17 0,44 0,02
Zn einjahrige Triebe (Pinus sylvestris) 3 0,33 1,00

n = StichprobengroRe, r. = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05 (=
Irrtumswahrscheinlichkeit)

Als wesentlicher Grund fiir die geringen Korrelationen sind neben der Unsicherheiten hinsichtlich des
Beitrags der Wurzelaufnahme aus dem Boden auch in der Auflésung des LE-Grids (25 km mal 25 km)
und den geringen Stichprobenumfiangen der Jahre 2009, 2010 und 2011 zu sehen. Letztere erlauben es
auch nicht, geeignete Teilstichproben zu definieren, um etwa mégliche Okosystemtypenspezifika un-
tersuchen zu konnen.
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2.6.3 Diskussion und Schlussfolgerungen

Die Ergebnisse der Korrelationsanalyse zwischen den Nadel-/Blattspiegelwerten der UPB und den
Modellierungen (LE, EMEP) kénnen aufgrund der geringen Standortanzahl nicht zum Vergleich von
raumlichen Mustern und damit auch nicht zur Verortung bestehender Unsicherheiten in den Modellie-
rungen dienen. Trotz der geringen Fallzahlen stellen sich zumindest bei Cd und Pb die statistischen
Zusammenhdnge bei 3 der 4 Probenarten (Buche, Pappel, Fichte) dennoch als signifikant dar. Ob die
hoheren Korrelationskoeffizienten bei LE (Cd, Pb) sich von denen bei EMEP wirklich signifikant un-
terscheiden, konnte aufgrund der geringen Stichprobenzahlen nach Gl. 5 nicht nachgewiesen werden.

Bemerkenswert fiir die UPB sind die Ergebnisse des Vergleichs zwischen den zeitlichen Trends der
Blatt- /Nadelspiegelwerte und entsprechenden Depositionsmodellierungen (Cd, Pb). Der Befund, dass
sich in den jahrlich aufgelosten Daten der UPB zumindest bei Pb fast ausschlief3lich signifikant abneh-
mende Trends zeigen, verweist auf eine gute Ubereinstimmung mit der EMEP-Modellierung (ebenfalls
signifikante Trends). Die jahrlichen Zentraltendenzen der EMEP-Deposition (Cd, Pb, 1998-2011) kor-
relieren mit den zeitlichen Trends der Mediane der Gehalte in den Nadeln/Blattern stirker, als wenn
die Rohdaten mit den Modellierungsdaten verglichen werden. Damit kommt den Nadel-
/Blattspiegelwerten der UPB (Cd, Pb) insbesondere Potenzial fiir vergleichende Analysen zeitlicher
Trends zu. Dies gilt besonders fiir Kiefern- und Fichtennadeln, neben Buchenblattern zumindest in
naturnahen terrestrischen Okosystemen. Dass bei der Auswertung der zeitlichen Trends, die nur ver-
gleichend zu den Modellierungen nach EMEP, aber nicht nach LE betrachtet wurden, lediglich signifi-
kante probenartenspezifische, aber kaum hohere 6kosystemspezifische Korrelationen (Ausnahme: Pb,
Rot-Buche, Naturnahe terrestrische Okosysteme) ermittelt werden, kénnte darauf zuriickzufiihren
sein, dass die vorhandenen Stichprobengrofien nach Aufteilung des Datensatzes zu klein fiir eine zeit-
liche Analyse waren. Aus den Befunden des Trend-Vergleichs mit den Nadel-/Blattspiegelwerten
ergibt sich als generelles Defizit, dass fiir LE keine jahrlich aktualisierten Emissionsdaten zur Verfi-
gung stehen und die hier modellierten Zeitreihen der atmospharischen Deposition fiir die Berechnung
statistisch valider Trends, wie sich im Projekt anhand der EMEP-Daten zeigte, zu kurz waren. Fiir
Trendvergleiche waren Zeitreihen von 10 Jahren (bei Cd) und 12 Jahren (bei Pb) erforderlich.

Insgesamt ware zu empfehlen, Emissionskataster in Verbindung mit einer raumlich hoch aufgelosten
Modellierung der Deposition nicht nur durch ein Biomonitoring mit Moosen in hoher raumlicher
Messnetzdichte, sondern auch durch ein zeitlich hoch aufgelostes Monitoring mit Battern/Nadeln zu
ergianzen. Die UPB bietet flir darauf aufbauende integrative Analysen gute Voraussetzungen. Als Ein-
schrankung ist zu nennen, dass die Eignung von Nadeln und Blattern als Biomonitore fiir die atmo-
spharische Hintergrundbelastung mit Schwermetallen im Vergleich zu Moosen allgemein geringer
einzuschatzen ist (Ceburnis and Steinnes 2000), was bei jeglichen Quantifizierungen zu beachten ist.
Als wesentliche Griinde hierfiir werden bestehende Unsicherheiten hinsichtlich des Beitrags der Wur-
zelaufnahme aus dem Boden und die Tatsache, dass die meisten Schwermetalle wieder aus der (Nadel-
)Oberflache freigesetzt, d.h. nur bedingt akkumuliert werden, genannt (ebenda).
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2.7 Vergleich von LOTOS-EUROS- und EMEP-Modellierungen mit Daten aus der
Level-lI-Datenbank

Ziel der nachfolgenden Untersuchung war, die Depositionsmodellierungen (LE, EMEP) mit verfiigha-
ren Daten aus dem intensiven Waldmonitoring des ICP Forests Level [I-Programms zu vergleichen.
Hierzu wurden neben den Blatt-/Nadelspiegelwerten auch gemessene Schwermetallkonzentrationen
in Auflagehorizonten einbezogen. Die Starken der statistischen Beziehungen zwischen den Modellie-
rungs- und Monitoringdaten wurden ermittelt und gepriift, inwieweit diese element-, probenarten,
altersklassen- und horizontspezifisch sind. Unterschiede der Korrelationskoeffizienten wurden her-
ausgearbeitet und auf statistische Signifikanz geprift. Zur Einordnung der Ergebnisse erfolgten Ver-
gleiche mit Literaturwerten fiir die Korrelation zwischen modellierter atmospharischer Deposition
(EMEP) und Schwermetallkonzentrationen in den obersten 3 cm norwegischer Oberb6den (Meyer et
al. 2014a, Nickel et al. 2014).

2.7.1 Material und Methoden

Der Vergleich stiitzt sich auf die LE-Modellrechnungen fiir Pb und Cd des Zeitraums 2007-2011 fiir die
Flache Deutschlands (7 km mal 7 km), vorliegende EMEP-Rasterdaten desselben Zeitraums (50 km
mal 50 km), Depositionsberechnungen mit LE fiir Cu und Zn fiir den Zeitraum 2009-2011 (25 km mal
25 km) sowie entsprechende Daten aus dem intensiven Monitoring des ICP Forests zu Schwermetall-
gehalten in Blattern und Nadeln (Cd, Cu, Pb und Zn) sowie verschiedenen Auflagehorizonten (Cd, Cr,
Cu, Ni, Pb, Zn). LE berechnet die trockene Deposition rezeptorspezifisch fiir 9 Landnutzungsklassen:
Laubwald, Nadelwald, Acker, Grasland, Dauerkultur, Odland, Wasserfliche, Siedlung, Sonstige. Als Ge-
samtdeposition wurde das entsprechend der Landnutzungsverteilung in jedem LE-Raster gewichtete
Mittel der trockenen Deposition (Cd, Cr, Cu, Ni, Pb und Zn) sowie auch die nutzungsspezifische trocke-
ne Deposition, unterschieden nach Laub- und Nadelwald (Pb, Cd), jeweils zuziiglich der nassen Deposi-
tion aus LE (siehe Teilbericht 1) beriicksichtigt. Zudem wurden folgende Metadaten aus der Level II -
Datenbank in die Auswertung einbezogen:

» Probenart: Rot-Buche (Fagus sylvatica), Stiel-Eiche (Quercus robur), Trauben-Eiche (Quercus
petraea), Rot-Fichte (Picea abies), Wald-Kiefer (Pinus sylvestris), Europaische Larche (Larix
decidua), Gewdhnliche Esche (Fraxinus excelsior), Douglasie (Pseudotsuga menziesii),

» Alter des Nadeljahrganges: diesjahrig (0), vorjahrig (1), zweijahrig (2), dreijahrig (3) gemaf3
BMVEL (2006),

» Auflagehorizont: Wenig zersetzte organische Auflage (OL), fermentierte organische Auflage
(OF), fermentierte /humifizierte organische Auflage (OFH), humifizierte organische Auflage
(OH).

Da fiir die LE-Modellierung ausschliefdlich Emissionsdaten des Jahres 2005 verwendet wurden und
somit fiir den Zeitraum 2007-2011 kein signifikanter zeitlicher Trend der Schwermetalldeposition
ableitbar war, wurden die Blatt-/Nadelspiegelwerte sowie Schwermetallgehalte in Auflagehorizonten
der Jahre 2007-2011 - fiir Vergleiche mit LE - gemaf3 Gl. 11 fiir das Bezugsjahr 2010 trendbereinigt.
Proben von Europaischer Larche, Gewdhnlicher Esche und Douglasie wurden aufgrund der geringen
Stichprobenumfange von der Betrachtung ausgeschlossen. Nadel-/Blattspiegelwerte grofier oder klei-
ner der 3-fachen sowie Schwermetallgehalte in Auflagehorizonten gréfier oder kleiner der 2-fachen
Standardabweichung wurden als Ausreifder eliminiert.

Es wurde untersucht, inwieweit die statistischen Beziehungen probenarten- oder altersklassenspezi-
fisch bei den Bodendaten auch horizontspezifisch sind und hierfiir aufgrund der kleinen Stichproben-
zahlen der Korrelationskoeffizient nach Kendall verwendet. Anschliefend wurde fiir Pb und Cd die
Unterschiedlichkeit der Korrelationskoeffizienten der Nadel/Blatter jeweils in Bezug auf die EMEP-
und LE-Modellierung ermittelt und nach GI. 5 auf statistische Signifikanz gepriift.
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Fiir die vergleichende Analyse der zeitlichen Trends wurden Daten der Jahre 2002 bis 2010 herange-
zogen und normierte Jahresmediane (Normierungsjahr = 2005) berechnet. Bei den Depositionsdaten
lagen jeweils 204 Werte pro Jahr vor. Die Datengrundlage der Level Il Daten variiert von 13 bis 136
Werten insgesamt pro Jahr. Fiir die Daten der zweijdhrigen Kieferntriebe lagen jeweils nur Werte fiir
die Jahre 2009 und 2010 vor. Aus diesem Grund ist auf die zeitliche Auswertung basierend auf nur
zwei Medianwerten verzichtet worden. Wie bereits in den vorangegangenen Kapiteln erfolgt zunachst
die Trendanalyse nach Mann-Kendall nach Gl. 8 auf Basis der normierten Jahresmediane (Normie-
rungsjahr 2005). Fir signifikante Zeittrends erfolgt der korrelationsanalytische Vergleich der Trends
nach Kendall.

Im Gegensatz zu der Auswertung der Schwermetallgruppe A erfolgte bei der Auswertung der
Schwermetallgruppe B (Korrelations-/Trendanalysen) nur der Vergleich zu den mittels LE modellier-
ten Depositionswerten, da EMEP diese Metalle nicht modelliert. Beziiglich der Auflagehorizonte der
Bdden sind die Metalle As, Mn, Hg und V nicht in beiden Datengrundlagen (LE, Level II) enthalten,
weshalb sich die Auswertung auf Cd, Cu, Cr, Ni, Pb und Zn beschrankt.

2.7.2 Ergebnisse

Nadel-/Blattspiegelwerte, Schwermetallgruppe A: Das Ergebnis der Korrelationsanalyse ist zu-
sammenfassend in Tabelle 22 sowie den Abbildungen 28 und 29 wiedergegeben. Die Korrelationskoef-
fizienten sind bei beiden Metallen deutlich element- und probenartenspezifisch, bei den Pb-Gehalten
in Nadeln zudem altersklassenspezifisch (siehe auch Anhang A2.9).

Cd - Cadmium. Die vergleichsweise hochsten Korrelationen zum entsprechend der Nutzungsverteilung
gewichteten Mittel aus LE zeigen die Kiefernproben (r- = 0,34, p < 0,01) und zur EMEP-Deposition die
Fichte (r. = 0,28, p < 0,01) und Buche (r. = 0,21, p < 0,05). Die Unterschiede der Korrelationen (EMEP,
LE) sind gemaf Gl. 5 nur bei der Fichte als statistisch signifikant anzusehen (p < 0,05). Die Korrelatio-
nen bei Trauben- und Stiel-Eiche sind nicht signifikant, insbesondere auch aufgrund der geringen
Stichprobenzahl. Die Korrelationskoeffizienten in Bezug auf die nutzungsspezifische LE-Modellierung
fiir Laub- und Nadelwald ist mit dem des gewichteten Mittels von LE vergleichbar.

Pb - Blei. Auch zwischen den Pb-Gehalten in Blattern/Nadeln und den entsprechend modellierten Ge-
samtdepositionen stellen sich die statistischen Relationen deutlich probenartenspezifisch, bei den
Nadelspiegelwerten zudem altersklassenspezifisch dar. Bei Fichte, Kiefer und Buche zeigen sich
schwache, aber signifikante Korrelationen (p < 0,05) sowohl mit dem EMEP-Modell als auch dem ge-
wichteten Mittel aus LE (Tabelle 22). Die héchsten Korrelationskoeffizienten sich bei den zweijahrigen
Trieben der Rot-Fichte (LE, gewichtetes Mittel: r. = 0,58, p < 0,01; EMEP: r; = 0,44, p < 0,05) zeigen.
Der Unterschied zwischen den Modellen ist aufgrund der geringen Stichprobengroéfie (n = 15) gemaf3
Test nach Gl. 5 allerdings als nicht signifikant einzustufen. Bezliglich der Wald-Kiefer findet man die
starksten Korrelationen zwischen Pb-Gehalten in zweijahrigen Trieben und LE (r- = 0,47-0.56, p <
0,01) bzw. einjihrigen Trieben bei EMEP (r. = 0,20 p < 0,01). Trauben-Eiche und Rot-Buche zeigen
starkere Korrelationen mit dem EMEP-Modell (r. = 0,40-0,64, p < 0,01) verglichen mit LE. Wie bei
Cadmium stellen sich die statistischen Zusammenhéange zur nutzungsspezifischen Deposition aus LE
nur bei der Wald-Kiefer als signifikant dar.
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Tabelle 22: Korrelationskoeffizienten (Kendall) fir die Beziehung zwischen Nadel/Blattspiegelwerten
der Cd- und Pb-Konzentrationen aus der Level || Datenbank und der mit LE und dem
EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition liber Deutschland (Zeitraum

2007-2011)
Element Probenart rag? Py Nwp? rewn?  pun?  Newmer) Feemer) Pemer)
cd Picea abies 50| 0,18 | 0,06 77| o0,21| 0,01 77| 0,28 | <0,01
Cd Pinus sylvestris 74 0,38 | <0,01 126 0,34 | <0,01 126 0,08 0,19
Ccd Fagus sylvatica 32 | -0,03 0,71 46 | -0,03 0,79 46 0,21 0,04
Cd Quercus robur 51 -0,11 0,72 6 0,33 0,47 6| -0,20 0,72
Cd Quercus petraea 10| 0,01 0,82 14 0,14 0,59 14| -0,03 0,91
Pb Picea abies 50 0,02 0,87 68 0,19 0,03 68 0,30 | <0,01
pp | Piceaabies, 23| -023| 0,17| 31| 004| 0,71 31| 0,34| 0,01
diesjahrig

pp | Piceaabes, 14| -003| 1,00| 22| 020| 020| 22| 011| 047
vorjahrig

pp | Piceaabies, 13| 024| 020| 15| 058| <0,01| 15| 0,44| 0,05
zweijahrig

Pb Pinus sylvestris 74| 0,44 | <0,01 108 0,18 | <0,01 108 0,20 | <0,01

pp | Pinus sylvestris, 27| 045| <001| 47| 022| 002| 47| 020| 0,06
diesjahrig

pp | Pinus sylvestris, 14| 048| <001| 45| 020| 004| 45| 0,29| <0,01
vorjahrig

Pb Pinus sylvestris, 22| 0,47 | <0,01 16| 0,56 | <0,01 16| 003| 089
zweijahrig

Pb Fagus sylvatica 32 0,22 0,12 39 0,26 0,02 39 0,40 | <0,01

Pb Quercus robur 5] 0,32 0,82 6 0,2 0,72 6 0,47 0,27

Pb Quercus petraea 10| 0,13 0,60 13| -0,06 0,86 13 0,64 | <0,01

1) = nutzungsspezifische Deposition (Laub-/Nadelwalder) aus LE (2009-11)

2) = entsprechend der Landnutzungsverteilung in jedem LE-Rasterelement gewichtetes Mittel der Schwermetalldepo-
sition (2007-11)

n = StichprobengroRe, r. = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05 (=
Irrtumswahrscheinlichkeit)
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Abbildung 28: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Cd-Gehalten in Blattern/Nadeln (Quelle:
Level Il) LE-Modellierung, gewichtetes Mittel (oben) und EMEP-Modellierung (unten)
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Abbildung 29: Streudiagramme fur die Beziehung zwischen Pb-Gehalten in Blattern/Nadeln (Quelle:
Level Il) und LE-Modellierung, nutzungsspezifisch (oben), LE-Modellierung, gewichtetes
Mittel (oben) und EMEP-Modellierung (unten)
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Bei den zeitlichen Trends der Proben von Level II gibt es nur in einem Fall einen signifikanten Zeitt-
rend, selbst wenn zwei Ausreifierjahre (Cd-Gehalt in zweijahrigen Fichtentrieben 2008 und Pb-Gehalt
in Rot-Buchenblattern 2004) nicht beriicksichtigt werden. Die zugehorigen statistischen Mafdzahlen
sind dem Anhang A2.11 zu entnehmen. Nach Unterteilung der Probenarten in diesjahrige, einjahrige
und zweijdhrige Nadeln zeigt sich dieser lediglich beim Pb-Gehalt in einjahrigen Kiefernnadeln (r- = -
0,65, p < 0,05). In den meisten Fallen liegen die p-Werte deutlich iiber dem gewahlten Signifikanzni-
veau (Abbildung 30, Tabelle 23). Da auch die mit EMEP modellierten Depositionswerte fiir den ent-
sprechenden Zeitraum 2002 - 2010) aufgrund des zu kurzen Betrachtungszeitraumes keinen signifi-
kanten Zeittrend zeigte, wurde auf den korrelationsanalytischen Vergleich der Zeit-Trends von EMEP
und Level II verzichtet.
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Abbildung 30: Zeitliche Trends der mittels EMEP berechneten Depositionen und Cd-/Pb-Gehalte in
Blattern/Nadeln (Quelle: Level Il) mit Trendgeraden (Cd: oben; Pb: unten)
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Tabelle 23: Kennwerte zeitlicher Trends der Cd-/Pb-Gehalte von Blattern/Nadeln (Quelle Levelll)
und der Cd-/Pb-Depositionen nach EMEP

Element Beschreibung b R? Iz p

Zeitlicher Trend der Depositionsmodellierung mittels

cd EMEP -2,20 0,13 -0,39 0,18
cd Zg!tllcher Trend der Cd-Gehalte in Fagus sylvatica- 4,97 0,21 0,21 0,54
Blattern

Cd Zeitlicher Trend der Cd-Gehalte in Picea abies-Trieben -7,92 0,35 0,27 0,27

Cd - diesjahrige Picea abies-Trieben -1,85 0,06 | <0,01 1,00

Cd - einjahrige Picea abies-Trieben -6,38 0,42 -0,29 0,39

Cd - zweijahrige Picea abies-Trieben -14,74 0,26 -0,36 0,27

cd Ze‘|tI|cher Trend der Cd-Gehalte in Pinus sylvestris- 1,43 0,27 0,57 0,06
Trieben

Cd - diesjahrige Pinus sylvestris-Trieben -2,00 0,33 -0,43 0,17

Cd - einjahrige Pinus sylvestris-Trieben -2,20 0,29 -0,36 0,27

Zeitlicher Trend der Pb-Gehalte in Quercus petraea-

Cd . -1,13 0,02 -0,21 0,54
Blattern

Pb Zeitlicher Trend der Depositionsmodellierung mittels 502 0,67 0,50 0,08
EMEP

Pb E(le;:z:\r?r Trend der Pb-Gehalte in Fagus sylvatica- 710 0,02 0,08 0,83

Pb Zeitlicher Trend der Pb-Gehalte in Picea abies-Trieben 3,62 0,34 0,32 0,33

Pb - diesjahrige Picea abies-Trieben 2,50 0,15 0,14 0,71
Pb - einjahrige Picea abies-Trieben -2,24 0,08 -0,07 0,90
Pb - zweijahrige Picea abies-Trieben -1,97 0,02 -0,07 0,90

Pb Zeitlicher Trend der Pb-Gehalte in Pinus sylvestris- 3,27 0,33 0,48 0,09

Trieben
Pb - diesjahrige Pinus sylvestris-Trieben -2,79 0,37 -0,39 0,18
Pb - einjahrige Pinus sylvestris-Trieben -4,75 0,50 -0,65 0,02

Zeitlicher Trend der Pb-Gehalte in Quercus petraea-

Pb Blattern

2,07 0,01 0,06 0,92

b = Steigung der Trendgeraden, R? = BestimmtheitsmaR, r, = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikante
Trends mit p < 0,05 (= Irrtumswahrscheinlichkeit)
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Nadel-/Blattspiegelwerte, Schwermetallgruppe B: Das Ergebnis der Korrelationsanalyse fiir die
Beziehung zwischen den Blatt- und Nadelspiegelwerten fiir Cu und Zn aus dem Intensiven Monitoring
und den entsprechenden LE-Modellierungen ist Tabelle 24 zu entnehmen.

Cu - Kupfer. Statistisch signifikante Korrelationen wurden allein fiir die Wald-Kiefer ermittelt (r. =
0,34, p < 0,01). Diese sind zudem altersklassenspezifisch, wobei die hochsten (= mittleren) Korrelati-
onskoeffizienten nach Kendall bei vorjahrigen (r. = 0,41, p < 0,01) und bei zweijahrigen Kiefernnadeln
(r- =0,49, p < 0,01) auftreten. Alle anderen Biomonitore zeigen unplausible (= negative) oder nicht
signifikante Korrelationen.

Zn - Zink. Flr Zink gilt das gleiche wie fiir Kupfer. Allein die Nadelspiegelwerte der Wald-Kiefer zeigen
einen signifikanten statistischen Zusammenhang mit der modellierten Deposition. Es findet sich eben-
falls eine ausgepragte Altersklassenspezifik mit den hochsten Korrelationskoeffizienten bei vorjahri-
gen, d.h. einjahrigen Trieben (r: = 0,41, p < 0,01) und bei den zweijahrigen Trieben (r. = 0,35, p <
0,01).

Tabelle 24: Korrelationskoeffizienten (Kendall) fir die Beziehung zwischen Cu- und Zn-Gehalten in
Blattern/Nadeln (Quelle: Level 1l) und der mit LE berechneten Gesamtdeposition (Zeit-
raum 2009-2011)

Element Probenart N(Le) Iz (Lg) Pe
Cu Picea abies 77 -0,03 0,69
Cu Pinus sylvestris 79 0,34 | <0,01
Cu Pinus sylvestris, diesjahrig 28 0,32 0,02
Cu Pinus sylvestris, vorjahrig 27 0,41 | <0,01
Cu Pinus sylvestris, zweijahrig 24 0,49 | <0,01
Cu Fagus sylvatica 36 <0,01 0,99
Cu Quercus robur 6 -0,33 0,47
Cu Quercus petraea 12 -0,09 0,74
Zn Picea abies 97 0,02 0,77
Zn Pinus sylvestris 79 0,33 | <0,01
Zn Pinus sylvestris, diesjahrig 28 0,30 0,02
Zn Pinus sylvestris, vorjahrig 27 0,41 | <0,01
Zn Pinus sylvestris, zweijahrig 24 0,35 0,02
Zn Fagus sylvatica 42 0,04 0,75
Zn Quercus robur 6 0,20 0,72
Zn Quercus petraea 12 -0,33 0,15

n = StichprobengroRe, r. = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05 (=
Irrtumswahrscheinlichkeit)
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Auflagehorizonte des Bodens, Schwermetallgruppe A: Das Ergebnis der Korrelationsanalyse ist
zusammenfassend in Tabelle 25 und den Abbildungen 31 und 32 wiedergegeben. Die Zusammenhén-
ge zwischen den Depositionsmodellierungen (LE, EMEP) und den Schwermetallgehalten in der Auflage
sind deutlich horizontspezifisch, aber ohne dass sich eine Praferenz fiir einen bestimmten Horizont als
der geeignetste abzeichnet. Insgesamt sind maximal schwache Korrelationen festzustellen,

Tabelle 25: Korrelationskoeffizienten (Kendall) fir die Beziehung zwischen Cd- und Pb-Gehalten in
Auflagehorizonten (Quelle: Level IlI) und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten
Gesamtdeposition (Zeitraum 2007-2011)

Element Auflagehorizont N(Le) Iz (LE) P(e) n r: P
(EMEP) (EMEP) (EMEP)

Cd OL — Wenig zersetzte organische Auflage 58 -0,04 0,74 58 0,09 0,40

Cd OF — Fermentierte organische Auflage 86 0,12 0,11 86 0,04 0,58

cd OFH — Fermentierte/humifizierte organi- 55 0,02 0,98 95 0,06 0,69
sche Auflage

Cd OH — Humifizierte organische Auflage 61 0,31 | <0,01 61 0,27 | <0,01

Pb OL — Wenig zersetzte organische Auflage 58 0,38 | <0,01 58 0,24 | <0,01

Pb OF — Fermentierte organische Auflage 85 0,21 0,01 85 0,15 0,04

Pb OFH — Fermentierte/humifizierte organi- )5 0,20 0,28 )5 0,26 0,10
sche Auflage

Pb OH — Humifizierte organische Auflage 60 0,32 | <0,01 60 0,23 0,02

n = StichprobengroRe, r. = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05 (=
Irrtumswahrscheinlichkeit)

Cd - Cadmium. Zwischen den Cd-Konzentrationen in den unterschiedlichen Auflagehorizonten der Le-
vel II - Standorte und den beiden Modellrechnungen zeigen sich schwache aber statisch signifikante
Korrelationen lediglich in Bezug auf den OH-Horizont. Die Korrelationen zu LE (r. = 0,31, p<0,01) er-
weisen sich etwas hoher als zu EMEP (r. = 0,27, p < 0,01). Gem. Gl. 5 sind die Koeffizienten aufgrund
der Kkleinen Stichprobe (n = 61) als nicht signifikant anzusehen. Alle weiteren Auflagehorizonte weisen
keine signifikanten oder unplausible (= negative) Zusammenhange mit den Depositionsmodellierun-
gen auf. Diese Ergebnisse stehen im Einklang mit schwachen Korrelationen der Cd-Konzentrationen in
Oberboden Norwegens (0-3 cm) und der entsprechenden EMEP-Deposition (Meyer et al. 2014, Nickel
etal. 2014).

Pb - Blei. Die hochsten Korrelationen zwischen den Pb-Gehalten in den Auflagehorizonten und den
modellierten Depositionen zeigen sich in Bezug auf den OL-Horizont (r. = 0,24-0,38, p < 0,01) und den
OH-Horizont (r: = 0,23-0,32, p < 0,05). In beiden Fallen sind die Korrelationen mit LE hoher als bei

EMEP. Diese Unterschiede der Korrelationskoeffizienten sind allerdings nach

Gl. 5 sowohl beim OL- als auch OH-Horizont nicht signifikant (zu kleine Stichproben). Fiir die Bezie-
hung zwischen LE und den Pb-Gehalten im OF-Horizont ergibt sich ein schwacher Zusammenhang (r-
= 0,21, p < 0,05). Bei allen anderen Korrelationen finden sich sehr schwache oder unplausible (= nega-
tive) Zusammenhangsmafie. Von vergleichbaren Untersuchungen fiir Norwegen (Meyer et al. 2014 a,
2014 b; Nickel et al. 2014) mit dort gefundenen starken Korrelationen zwischen Pb-Konzentrationen
im Oberboden (0-3 cm) und den entsprechenden atmospharischen Pb-Depositionen (EMEP) weichen
diese Ergebnisse deutlich ab.
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Abbildung 31:

Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Cd-Gehalten in der Auflagehorizonten

(Quelle: Level 1l) und LE-Modellierung, gewichtetes Mittel (oben) und EMEP-
Modellierung (unten)
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Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Pb-Gehalten in der Auflage (Quelle: Level II)
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Auflagehorizonte der Boden, Schwermetallgruppe B: Die Ergebnisse der Korrelationsanalyse fiir
die Schwermetalle Cu, Cr, Ni und Zn sind zusammenfassend in Tabelle 26 und den Abbildungen 33 bis
36 wiedergegeben. Die Zusammenhinge zwischen den Depositionsmodellierungen (LE) und den
Schwermetallgehalten in der Auflage sind weniger horizontspezifisch als bei Cd und Pb. Insgesamt
sind eher schwache Korrelationen festzustellen. Lediglich fiir Cr im OFH-Horizont zeigt sich eine deut-
lich hohe, allerdings negative und daher unplausible Korrelation. Auch Zn ebenfalls im OFH-Horizont
zeigt eine hohere Korrelation (r. = 0,49, p < 0,01). Im Gegensatz zur Schwermetallgruppe A, wo nur bei
50 % (4 von insgesamt 8 untersuchten Beziehungen) signifikante Korrelationen ermittelt wurden zei-
gen sich bei der Schwermetallgruppe B bei ca. 63 % (10 von insgesamt 16 untersuchten Beziehungen)
signifikant positive Korrelationen.

Tabelle 26: Korrelationskoeffizienten (Kendall) fir die Beziehung zwischen Cu-, Cr-, Ni- und Zn-
Gehalten in Auflagehorizonten (Quelle: Level II) und der mit LE -Modell berechneten Ge-
samtdeposition (Zeitraum 2007-2011)

Element Auflagehorizont N(Le) Iz (LE)
Cu OL — Wenig zersetzte organische Auflage 48 0,44 <0,01
Cu OF — Fermentierte organische Auflage 83 0,36 <0,01
Cu OFH — Fermentierte/humifizierte organische Auflage 25 -0,04 0,76
Cu OH — Humifizierte organische Auflage 59 0,32 <0,01
Cr OL — Wenig zersetzte organische Auflage 47 0,29 <0,01
Cr OF — Fermentierte organische Auflage 81 0,26 <0,01
Cr OFH — Fermentierte/humifizierte organische Auflage 25 -0,65 <0,01
Cr OH — Humifizierte organische Auflage 60 0,29 <0,01
Ni OL — Wenig zersetzte organische Auflage 48 0,01 0,70
Ni OF — Fermentierte organische Auflage 81 0,02 0,78
Ni OFH - Fermentierte/humifizierte organische Auflage 27 0,38 0,01
Ni OH — Humifizierte organische Auflage 60 -0,09 0,36
Zn OL — Wenig zersetzte organische Auflage 47 0,07 0,55
Zn OF — Fermentierte organische Auflage 81 0,28 <0,01
Zn OFH — Fermentierte/humifizierte organische Auflage 27 0,49 <0,01
Zn OH — Humifizierte organische Auflage 57 0,39 <0,01

n = StichprobengroBe, r. = Korrelationskoeffizient nach Kendall, fett = signifikant positive Korrelationen mit p < 0,05 (=
Irrtumswahrscheinlichkeit)

Cu - Kupfer. Die hochsten Korrelationen (= schwach bis mittel) zwischen den Cu-Gehalten in den Auf-
lagehorizonten und den modellierten Depositionen zeigen sich in Bezug auf den OL- und den OF-
Horizont (r. = 0,44 bzw. 0,36). Das Ergebnis flir den OFH-Horizont ist als unplausibel (= negative Kor-
relation) einzustufen.
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Abbildung 33: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Cu-Gehalten in der Auflage (Quelle: Level 11)
und LE-Modellierung, gewichtetes Mittel
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Cr - Chrom. Die hochsten Korrelationen zwischen den Cr-Gehalten in den Auflagehorizonten und den
modellierten Depositionen zeigen sich in Bezug auf den OFH-Horizont (r- = -0,65), sind jedoch bedingt
durch das negative Vorzeichen als unplausibel zu werten. Zwischen dem OL-, dem OH- und dem OF-
Horizont bestehen schwache Korrelationen zwischen r. = 0,26 und 0,29.

Abbildung 34: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Cr-Gehalten in der Auflage (Quelle: Level 11)
und LE-Modellierung, gewichtetes Mittel
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Ni - Nickel. Bei Nickel besteht nur eine signifikante Korrelation zum OFH-Horizont mit r; = 0,38. Fiir
alle anderen Horizonte liegt der p-Wert {iber dem Signifikanzniveau von o« = 0,05.

Abbildung 35: Streudiagramme fiir die Beziehung zwischen Ni-Gehalten in der Auflage (Quelle: Level )
und LE-Modellierung, gewichtetes Mittel
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Zn- Zink. Zink weist die vergleichsweise hochste Korrelation innerhalb dieser Schwermetallgruppe mit
dem Auflagehorizont OFH auf (r. = 0,49; mittelstark). Zu den OF- und OH-Horizonten bestehen signifi-
kant schwache Korrelationen (r: = 0,28 und r. = 0,39).

Abbildung 36: Streudiagramme fir die Beziehung zwischen Zn-Gehalten in der Auflage (Quelle: Level Il)
und LE-Modellierung, gewichtetes Mittel
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2.7.3 Diskussion und Schlussfolgerungen

Dass Koniferennadeln als Indikatoren fiir die Hintergrundbelastung durch atmospharische Schwerme-
talleintrage geeignet sind, wurde in der Vergangenheit vielfach aufgezeigt (Wyttenbach et al. 1990,
Ceburnis & Steinnes 2000). Die Analysen der Level [I-Daten bestatigt dies eindriicklich mit hohen und
signifikanten Korrelationen zwischen LE (nutzungsspezifische Modellierung) und der Kiefer (Cd, Cu,
Pb, Zn) sowie zwischen EMEP und der Fichte (Cd, Pb), aber auch der Buche (Cd, Pb). Anders die Er-
gebnisse bei der Kiefer und den nicht-nutzungsspezifischen LE-Modellierungen: Hier resultieren meist
hohere Korrelationen zu EMEP im Vergleich zu LE. Gegeniiber der UPB haben die Daten des intensiven
Waldmonitorings den Vorzug, Nadelproben unterschiedlicher Altersklassen (diesjahrige, einjahrige,
zweijahrige Triebe) zu liefern. Die altersklassenspezifische Analyse erbrachte aufder bei Cd meist ho-
here Korrelationen zwischen LE und den 2-jahrigen Kiefernnadeln (Cu, Pb, Zn) und den 2-jahrigen
Fichtennadeln (Pb). Bei Cd sind es meist die diesjahrigen Koniferennadeln, die die hochsten Korrelati-
onen mit der Modellierung aufweisen. Einer bestimmten Altersklasse generell den Vorzug als Biomo-
nitor zu geben, ist aufgrund der hier vorgelegten Ergebnisse nicht moglich.

Ein dhnlich uneinheitliches Ergebnis bringt der Vergleich der LE-Modellierung mit den Auflagehori-
zonten der Boden. Die relativ hohe Anzahl an signifikanten, meist schwach bis mittelstarken Korrelati-
onen (Cd, Cu, Cr, Ni, Pb, Zn) weist die Schwermetallgehalte in den Auflagehorizonten zunachst als ge-
eignete Indikatoren fiir die atmospharische Hintergrundbelastung in Deutschland aus, wie dies dhnlich
auch fiir die Beziehung zwischen Cd-, Hg- und Pb-Gehalten in den obersten 3 cm des A-Horizontes und
der EMEP-Deposition in Norwegen gezeigt werden konnte (Meyer et al. 2014a, 2014b, Nickel et al.
2014). Allerdings fiihrt die horizontspezifische Auswertung nicht zu einer eindeutigen Praferenz fiir
einen der Auflagehorizonte. Als Einschrankung der Methodik gilt, dass weitere Faktoren wie Hinter-
grundgehalte in den Boden, Bodenreaktion, anthropogene Eintrage durch die umgebende Nutzung
sowie die verschiedenen Mobilitdten der Schwermetalle im Boden Auswirkungen auf die Schwerme-
tallkonzentrationen im Boden haben (Schachtschabel et al. 1989). Weitere mogliche Pradiktoren soll-
ten mit Methoden der multivariaten Statistik (Meyer et al. 2014b, Nickel et al. 2014) untersucht wer-
den.

Auf einen korrelationsanalytischen Vergleich der Zeit-Trends von EMEP und Level II (Cd, Pb) musste
verzichtet werden, da letztere so gut wie keine zeitlichen Trends aufwiesen. Dies konnte auf eine nicht
ganzlich abgeschlossene Qualititssicherung (etwa ab dem Jahr 2007) zuriickzufiihren sein.
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2.8 Statistische Modellierung und Berechnung hochauflésender Depositionskar-
ten mittels Regression Kriging

Ziel der regressionsanalytischen Quantifizierung der Modellierungs- und Moosdaten ist die statistische
Modellbildung, die es erlaubt, die Regressionsfunktionen auf Daten der Schwermetallanreicherung in
Moosen anzuwenden und so standortbezogen oder flaichenméafiig atmospharische Schwermetalldepo-
sitionen abschatzen zu kénnen (Schroder et al. 2011). Dieser methodische Ansatz soll im Folgenden
auf die Beziehungen zwischen den modellierten As-, Cd-, Ni- und Pb-Depositionen (LE) und den ent-
sprechenden Schwermetallkonzentrationen im Moos angewendet werden. Auf dieser Grundlage soll
aufgezeigt werden, ob und wie modellierte Depositiondaten (LE) mit entsprechenden Flachenschat-
zungen der Schwermetallgehalte im Moos so integriert werden kénnen, dass hochauflésende Karten
der atmosphérischen Schwermetalldeposition berechnet werden konnen. Die Datenintegration erfolgt
mittels Regression-Kriging (Hengl et al. 2004, Odeh et al. 1995). Die Methode stiitzt sich auf hinrei-
chend starke Zusammenhange zwischen den zu integrierenden Daten sowie einer ausreichend hohen
raumlichen Autokorrelation der Residuen.

2.8.1 Material und Methoden

Verwendet wurden die Schwermetall-Anreicherungskarten der geostatistischen Flachenschatzungen
fiir das Jahr 2005 (Pesch et al. 2007b) sowie die entsprechenden LE-Modellrechnungen fiir die Ele-
mente, bei denen Korrelationskoeffizienten (Spearman) >= 0,3 festgestellt wurden: As, Cd, Ni und Pb.
Die Moos-Schatzungen (3 km mal 3 km) und Depositionsmodellierungen (25 km mal 25 km) fiir Cd
und Pb (Jahr 2005) sowie As und Ni (Mittel der Jahre 2009-2011) wurden durch Rasterverschneidung
zusammengefiihrt und fiir jede der 573 LE-Rasterzellen iiber Deutschland der Median der zugehorigen
Schwermetallgehalte im Moos bestimmt. Die statistischen Zusammenhdnge wurden regressionsanaly-
tisch untersucht und in einem Regressionsmodell abgebildet. Die anschliefende Residuenanalyse er-
folgte graphisch mit Hilfe von QQ-Plots und Scatterplots (Residuen vs. Schatzung), wobei Abweichun-
gen von den Referenzlinien beider Plots daraufhin beurteilt wurden, ob die Residuen normalverteilt
und / oder inhomogen sind. Ggf. nicht-lineare Zusammenhange wurden durch geeignete Transforma-
tionen der Schwermetalldeposition linearisiert. Schliefdlich wurden der Giiltigkeitsbereich und das
Bestimmtheitsmafd (R2) fiir den durch das lineare Modell erklarten Anteil der Varianz der Zielvariab-
len ermittelt. Im Anlehnung an vergleichbare Vorarbeiten auf der Basis der EMEP-Modellierungen
(Schréder et al. 2011) und im Hinblick auf den Zweck des Regression-Kriging werden R? kleinergleich
0,2 als schwach, R* zwischen 0,2 und 0,4 als mittel und R? gréRer 0,4 als gut eingestuft.

Auf der Grundlage der 4 Regressionsmodelle fiir As, Cd, Ni und Pb wurden hochauflésende Karten mit-
tels Regression-Kriging nach folgenden Schritten berechnet:

1. Anwendung der Regressionsfunktionen auf die geostatistischen Flachenschitzungen der Kon-
zentrationen im Moos (= Pradiktorvariable, 2005, 3 km x 3 km) zur Berechnung einer Regres-
sionskarte der Schwermetalldeposition (= Zielvariable, 3 km x 3 km),

2. Geostatistische Untersuchung der Residuen auf raumliche Autokorrelation (Variogramm-
Analyse) und bei nachgewiesener raumlicher Autokorrelation Berechnung einer Residuenkar-
te durch Kriging-Interpolation (3 km x 3 km),

3. Addition der Regressions- und Residuenkarten zur Erzeugung einer Schwermetalldepositions-
karte Deutschlands (3 km x 3 km).

Raumliche Autokorrelation heifdt, dass Werte dicht beieinander liegender Standorte sich dhnlicher
sind, als Werte weiter entfernt liegender Standorte. Hohe rdumliche Autokorrelationen sind damit
kennzeichnend fiir kontinuierliche Oberflachen. Bei der Untersuchung von Messwerten (bzw. hier
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Residuen) auf raumliche Autokorrelation wird der Abstand zwischen den Punktepaaren mit der Ahn-
lichkeit der Messwerte in einem experimentellen Variogramm in Beziehung gesetzt und daran ein ge-
eignetes Modellvariogramm (= Variogramm-Kurve) angepasst (Abbildung 37). Durch die Lag Size (=
Trennungsentfernung) wird die Anzahl der Punkte bestimmt, an die das Modell angeglichen wird.
Wichtige Parameter zur Beurteilung der raumlichen Autokorrelation bilden sodann neben der Distanz
und der Semivarianz die so genannten Nuggets und Sills, anhand derer die Nugget-Sill-Ratio ermittelt
werden kann, sowie die Major range.

Abbildung 37: KenngroRen der Variogramm-Analyse
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Die Semivarianz Y ist ein Maf fiir die Ahnlichkeit der Messwertpaare und ergibt sich aus dem halbier-
ten Quadrat der Messwertdifferenzen (Johnston et al. 2001). Der Nugget-Effekt gibt Auskunft iiber
verzerrende Faktoren wie beispielsweise Messfehler oder hohe kleinrdumige Variabilitdten. Die Major
range oder auch nur Range (= Reichweite) bezeichnet die maximale Distanz, unterhalb derer eine Ab-
hangigkeit zwischen Distanz und Semivarianz erkennbar ist und damit die Interpolation als statistisch
sinnvoll angesehen werden kann. Die der Range zugeordnete Semivarianz wird als Sill bezeichnet. Je
hoéher die Nugget-Sill-Ratio in %, desto niedriger die raumliche Autokorrelation. Geht dieses Verhalt-
nis gegen 100 %, so liegt keine raumliche Autokorrelation vor. Nugget-Sill-Ratios < 75 % erlauben
dagegen die Anwendung des Modellvariogramms fiir die Kriging-Interpolation. Vorteil des Kriging als
geostatistische Methode ist, dass bei der Interpolation ein statistisches Modell verwendet wird,
wodurch erméglicht wird, dass nicht nur wie etwa bei der inverse distance weighted (IDW) Interpola-
tion (Bill 1999) gewichtete Distanzen zu den Messpunkten, sondern auch die modellierten Beziehun-
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gen zwischen den Nachbarpunkten innerhalb der Range berticksichtigt werden. Durch Kreuzvalidie-
rung werden zudem Schéatzfehler bei der Vorhersage ermittelt.

2.8.2 Ergebnisse

Nachfolgend werden die Ergebnisse der statistischen Modellbildung und des darauf aufbauenden Re-
gression-Kriging (RK) fiir die 4 Metalle Cd, Pb, As und Ni vorgestellt. Dabei werden neben den statisti-
schen Maf3zahlen auch die Verteilungskarten und die Ergebnisse der Variogramm-Analyse dargelegt.

Schwermetallgruppe A: Die statistischen Beziehungen zwischen den Cd- und Pb-Flachenschadtzungen
der Schwermetallgehalte im Moos (Pradiktor) und den modellierten Schwermetalleintriagen aus der
Atmosphare (Zielgrof3e) lassen sich regressionsanalytisch wie folgt quantifizieren:

Abbildung 38: Regressionsmodell fiir den Zusammenhang zwischen Flachenschatzungen der Cd-
Gehalte (links) und Pb-Gehalte (rechts) im Moos (Jahr 2005) und entsprechend mit LE
modellierter Gesamtdeposition (Jahr 2005)
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Cd - Cadmium. Fir das Modell stehen 573 Wertepaare zur Verfiigung. Zwischen Zielgrofde und Pradik-
tor wird ein nicht-linearer, aber monotoner, progressiv steigender Zusammenhang vermutet. Die Re-
siduenanalyse mit Hilfe von QQ-Plots und Scatterplots (Anhang A2.8 und A2.9) ergibt, dass sich durch
logarithmische Transformation die Residuen der Normalverteilung anndhern lassen, d.h. die nicht-
lineare Funktion linearisiert werden kann (Abbildung 37). Die zugehorige Regressionsgleichung lau-
tet:

y =1.788x + 2.633 Gl. 12
mit:  y = In Cd-Gesamtdeposition (LE) [pug/m=2a]
X = Cd-Gehalt im Moos, geostatistische Flachenschatzung [ug/g]

Das Bestimmtheitsmaf$ R2 betrédgt 0,26 (= mittel) und gibt in erster Naherung an, dass 26 % der ge-
samten auftretenden Varianz durch das logtransformierte Regressionsmodell erklart werden kénnen.
Der Giiltigkeitsbereich des Modells kann mit 0,01 <x < 0,55 pg/g Cd-Gehalt im Moos angegeben wer-
den.

Das Variogramm-Modell offenbart ein Nugget/Sill-Verhdltnis von 15 % und eine Major range von 375
km, innerhalb derer das Modell-Variogramm fiir die rdumliche Interpolation angewendet wurde (Ab-
bildung 39). Die Cd-Deposition zeigt Werte zwischen 12,09 und 60,44 pg/m=a. Das arithmetische Mit-
tel der Daten aus dem RK liegt bei 32,30 pg/m=a (Sd = 4,79). Das Verhaltnis des Medians des RK
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(20,60 pg/m=a) zum Median von LE (19,45 pg/m=2a) liegt nahe 1 (= 1,05). Die Schwankungsbreite der
LE-Depositionsraten ist aber vergleichsweise hoher (LE: 9,65-81,85 pg/m=2a).

Abbildung 39: Rdumliche Verteilung der atmospharischen Cd-Deposition in Deutschland (2005), be-
rechnet mittels Regression-Kriging
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Kernzonen mit Gesamtdepositionen tiber 25,3 pg/m?a (= 90. Perzentil der RK-Verteilung) finden sich
- wie auch bei der LE-Modellierung - in Nord-Rhein-Westfalen, Berlin, im Osten Sachsens und in Bay-
ern nahe der Grenze zu Osterreich. Damit erfolgt durch das RK eine starke Anpassung an die mit LE
modellierte Deposition, weniger an die rdumliche Verteilung der Konzentrationen im Moos (Abbildung
11), was sich insbesondere aus der Festlegung der atmosphérischen Deposition als Zielvariable und
des daraus abzuleitenden Residuums ergibt. Die raumliche Auflésung wird gegeniiber LE von 25 km x
25 km auf 3 km x 3 km erhoht.
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Pb - Blei. Die Modellierung erfolgt anhand von 573 Wertepaaren. Auch bei Blei zeigt sich zunéchst ein
nicht-linearer Zusammenhang, der durch eine kubische Transformation der Schwermetalldepositio-
nen (Sachs und Hedderich 2009) annahernd linearisiert werden konnte (Abbildung 38 und Anhang

A2.14 / A2.15). Das lineare Regressionsmodell lasst sich wie folgt darstellen:
y=0,0001813x-0,0026695 Gl. 13

-1/ Pb-Gesamtdeposition (LE) [pg/m=2a]
Pb-Gehalt im Moos, geostatistische Flachenschatzung [pg/g]

mit: y =
X

Bei einem Bestimmtheitsmafd von RZ = 0,30 (= mittel) werden ndherungsweise 30 % der Varianz
durch das linearisierte Modell erklart. Der Giiltigkeitsbereich liegt zwischen 2,5 <x < 9,0 pug/g Pb-
Gehalt im Moos.

Im Ergebnis der Residuenanalyse ist deren raumliche Autokorrelation mit einer Nugget-Sill-Ratio von
10 % als hoch zu bezeichnen (Abbildung 40). Das exponentielle Variogramm-Modell wurde im Ordina-
ry-Kriging-Verfahren innerhalb einer der Range von 420 km angewendet. Die Gesamtdeposition liegt
in einem Bereich von 330,70 bis 2147,98 pg/m=a. Auch hier zeigen die modellierten Pb-Depositionen
eine hohere Variationsbreite (LE: 274,72-2864,29 pg/m2a). Das arithmetische Mittel des RK fiir die
Gesamtdeposition liegt bei 563,05 pg/m=2a (Sd = 176,39). Der Median nach Anwendung des RK liegt
bei 520,11 pg/m=a, der Median der mit LE modellierten Deposition bei 495,87 ug/m=2a, und somit
resultiert auch hier ein Verhaltnis der beiden Mediane von nahezu 1 (= 1,05). Kernzonen mit Werten
iber 704,27 pg/m=2a (= 90. Perzentil der RK-Verteilung) liegen im Jahr 2005 in Nord-Rhein-Westfalen
und im Siiden Bayerns und Baden-Wiirttembergs. Auch hier erfolgt durch RK eine starke Anpassung
an die raumlichen Muster der der LE-Modellierung (Abbildung 12).

Raumliche Verteilung der atmosphérischen Pb-Deposition in Deutschland (2005), be-
rechnet mittels Regression-Kriging

Abbildung 40:
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Schwermetallgruppe B: Die Regressionsanalyse fiir die Zusammenhange zwischen den As- und Ni-
Flachenschatzungen der Schwermetallkonzentrationen im Moos und den entsprechenden LE-
Depositionsberechnungen ergibt:

Abbildung 41: Regressionsmodell flir den Zusammenhang zwischen Flachenschatzungen der As-
Gehalte (links) und Ni-Gehalte (rechts) im Moos (Jahr 2005) und entsprechend mit LE
modellierter Gesamtdeposition (Mittel der Jahre 2009-2011)
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As - Arsen. Die statistische Modellierung beruht auf 409 Wertepaaren. Fiir den nicht-linearen Zusam-
menhang zwischen beiden Grofden erfolgte zunichst eine Linearisierung durch log-normal-
Transformation der atmospharischen Deposition (Abbildung 41 und Anhang A2.16 / A2.17). Das line-
arisierte statistische Modell lautet:

y =1.180x + 3.316 Gl 14
mit: y = In As-Gesamtdeposition (LE) [pg/m=2a]
X = As-Gehalt im Moos, geostatistische Flachenschatzung [ug/g]

Das korrigierte Bestimmtheitsmaf$ betrdgt R2 = 0,17. Der Erklarungswert des Modells ist damit nur
als schwach einzustufen. Der Giiltigkeitsbereich liegt zwischen 0,1 < x < 0,6 pg/g As-Konzentration im
Moos.

Mit einem Nugget-Sill-Verhdltnis von 1 % erweisen sich die Residuen zwischen Regressionskarte und
LE-Modellierung als rdumlich hoch autokorreliert (Abbildung 42). Nach Anwendung der Variogramm-
Kurve in einer Range von 360 km und anschlief3enden Addition der interpolierten Residuen auf die
Regressionskarte liegt die As-Desposition des Jahres 2005 in einem Bereich zwischen 23,91 und 84,36
ug/m2a. Der arithmetische Mittel des RK fiir die Gesamtdeposition liegt bei 35,24 pg/m=2a (Sd = 8,46)
und der Median bei 33,46 pg/m=2a. Wird die in das RK eingegangene LE-Deposition zum Vergleich
herangezogen, so sind die Variationsbreite (LE: 21,43-84,81 pg/m=2a) und der Median (LE: 32,88
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ug/m=2a) nahezu identisch. Beim Vergleich beider raumlicher Verteilungen (Abbildung 15, Abbildung
42) ist wie auch bei Cd und Pb eine sehr starke Anpassung an die LE-Modellierung festzustellen. Die
beispielsweise in Sachsen in den Moos-Daten nachgewiesene hohe As-Belastung geht zwar erkennbar,
aber nur sehr schwach in das RK der As-Gesamtdeposition ein.

Abbildung 42: Raumliche Verteilung der atmosphérischen As-Deposition in Deutschland (2005), be-
rechnet mittels Regression-Kriging
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Ni - Nickel. Fiir dieses Modell stehen 409 Wertepaare zur Verfligung. Durch logarithmische Transfor-
mation der Ni-Deposition wurde der nicht-lineare Zusammenhang zunadchst anndhernd linearisiert
(Abbildung 41 und Anhang A2.18 / A2.19). Das entsprechende Regressionsmodell lautet:

y=0.3287x + 5.0611 GL 15
mit: y = In Ni-Gesamtdeposition (LE) [ug/m=a]
X = Ni-Gehalt im Moos, geostatistische Flachenschatzung [ug/g]

Die erklarte Varianz durch das Modell betragt 24 % (R2 = 0,24 = ,mittel“). Der Giiltigkeitsbereich des
Modells kann mit 0,7 < x < 2,4 pg Ni /g im Moos beziffert werden.

Bei Nickel betragt das Nugget-Sill-Verhdltnis 1% und die Range 385 km (Abbildung 43). RK fiihrt zu Ni-
Depositionen in Deutschland (2005), die in einem Bereich zwischen 161,60 und 604,84 ug/m=2a liegen.
Der arithmetische Mittelwert fiir die Gesamtdeposition betragt 251,25 pg/m=2a (Sd = 62,33), der Medi-
an 237,66 pg/m=2a. Die mit LE modellierte Ni-Deposition schwankt in einem grofderen Variationsbe-
reich zwischen 143,20 und 609,46 pg/m=a. Der Quotient zwischen den Medianen RK / LE liegt bei
1,02. Auch der Vergleich beider rdumlicher Verteilungen (Abbildung 43, Abbildung 18) zeigt die starke
Anpassung durch das RK an die LE-Modellierung.
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Abbildung 43: Raumliche Verteilung der atmosphérischen Ni-Deposition in Deutschland (2005), be-
rechnet mittels Regression-Kriging
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2.8.3 Diskussion und Schlussfolgerungen

Die Quantifizierung der statistischen Beziehungen zwischen LE-Modellrechnung sowie entsprechen-
den Konzentrationen im Moos ergab Modelle mit schwachen (As) bis mittleren (Cd, Ni, und Pb) Be-
stimmtheitsmafden zwischen 0,17 < R2 < 0,30. Fiir die statistische Modellbildung erwiesen sich insbe-
sondere die geostatistischen Flachenschiatzungen der Schwermetallanreicherungen im Moos auch bei
bisher nicht untersuchten Metallen (As, Ni) als geeignet. Bei kiinftigen Moos-Kampagnen sollte daher
weiterhin auf die radumliche Verallgemeinerbarkeit der Biomonitoringdaten mit geostatistischen Me-
thoden geachtet werden. Im Falle von As sollte im Moos-Monitoring 2015/16 untersucht werden, ob
die fiir das Jahr 2005 in Sachsen zu konstatierenden Abweichungen der Konzentrationen im Moos zu
den Depositionsberechnungen nur eine vorriibergehende Erscheinung war bzw. wie stark sich die
zeitliche Variabilitat auf die Giite der Regressionsmodelle auswirkt.

Die hohen raumlichen Autokorrelationen der Residuen, die bereits durch Schroder et al. (2011) fiir
EMEP und die Moos-Daten des Jahres 2005 (Cd, Pb) nachgewiesen wurden, konnten hier fiir LE bzw.
As, Cd, Ni und Pb bestétigt werden. Dies zeigt, dass die Regressionsmodelle zumindest zum Zwecke
des Regression-Kriging eine ausreichende Giite (R? > 0,17) aufwiesen. Fiir Depositionsberechnungen
allein aus den Moosdaten haben alle 4 Modelle allerdings eine zu geringe Erklarungskraft. Dass die
Resultate des Regression-Kriging sich bei allen 4 Schwermetallen stark an die LE-Modellierung anglei-
chen, bedeutet, dass durch die Beriicksichtigung der raumlich interpolierten Residuen der Einfluss
weiterer unbekannter Stérgrofien, die die Schadstoffkonzentrationen im Moos auch mitbestimmen, in
Abhangigkeit von der Hohe der Residuen in die Depositionsberechnung einflief3t . Der wesentliche
Effekt der Datenintegration durch RK ist die Berechnung héheraufgeloster Karten der atmosphari-
schen Deposition (RK: 3 km x 3 km, LE 25 km x 25 km).
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2.9 Synoptischer Vergleich

Im Folgenden werden die statistischen Beziehungen zwischen den Schwermetallgehalten in Moosen,
Nadeln, Blattern und den CTM (LE, EMEP) zusammenfassend gegeniibergestellt. Ferner werden 5 un-
terschiedliche Anséitze der Bestimmung atmospharischer Deposition verglichen.

2.9.1 Korrelationsanalytische Vergleiche

Die Gegeniiberstellung der Korrelationskoeffizienten (Spearman) fiir die Beziehung zwischen der LE-
Depositionsberechnung fiir 8 Schwermetalle (Deutschland, 2009-2011) und den gemessenen
Schwermetallkonzentration im Moos (Deutschland, 2005) bzw. entsprechenden geostatistischen Fla-
chenschitzungen verdeutlicht Abbildung 44. Danach sind die Korrelationen zwischen der LE-
Gesamtdeposition und den entsprechenden As-, Cd-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gehalten im Moos bei den
geostatistischen Flachenschatzungen i.d.R. hoher als bei den urspriinglich gemessenen Schwermetall-
gehalten im Moos. D.h. die Varianz der geostatistischen Berechnungen und der daraus abgeleiteten
Medianwerte in jedem Depositionsfeld entspricht der LE-Modellierung eher als die Varianz der Mess-
werte in jedem Depositionsfeld. Die starksten (= mittleren) Korrelationen zu den geostatistisch be-
rechneten Konzentrationen wiesen As (rs = 0,48) und Pb auf (rs = 0,49), schwéchere (= schwache) Kor-
relationen Ni (rs = 0,34), Cd (rs = 0,37), Cu (rs = 0,26), und V (rs = 0,31) (alle signifikant mit p < 0,01).

Abbildung 44: Korrelationskoeffizienten nach Spearman (r;) fiir die Beziehung zwischen LE-
Depositionsberechnung (2009-2011) und gemessener Schwermetallkonzentration im
Moos des Jahres 2005 (links) bzw. geostatistischer Flichenschatzung der Schwermetall-
konzentration im Moos des Jahres 2005 (rechts)
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Abbildung 45: Korrelationskoeffizienten nach Spearman (r;) flir die Beziehung zwischen LE-

Depositionsberechnung und geostatistischer Flaichenschatzung der Schwermetallkon-
zentration im Moos gruppiert nach Trocken-, Nass- und Gesamtdeposition
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Fiir Vergleiche der raumlichen Muster der Modellierungs- und Monitoringdaten waren daher die geo-
statistischen Flachenschatzungen der Schwermetallgehalte im Moos vergleichsweise besser geeignet.
Dies galt nicht nur fiir die Elemente der Gruppe A, sondern auch fiir die iiberwiegende Anzahl der
Schwermetalle der Gruppe B. Die Korrelationen zwischen LE und den geostatistisch berechneten
Schwermetallgehalten im Moos bei der trockenen LE-Deposition sind i.d.R. hoher als bei der nassen
Deposition (Abbildung 45), d.h. es bestehen starkere Unsicherheiten bei der Schatzung der nassen
Deposition, welche fiir jedes Schwermetall anhand der Konzentrationen im Niederschlag aus einer
Kombination von gemessenen und modellierten atmosphéarischen Depositionen und meteorologischen
Daten ermittelt wird (siehe Teilbericht 1 zu diesem Projekt).

Eine vergleichende Gegeniiberstellung der berechneten Korrelationen zwischen Modellierungs- und
Bioindikationsdaten zeigt Tabelle 27. Diese enthalt nur signifikante Korrelationen (p < 0,05) sowohl in
Bezug auf EMEP als auch auf LE. Zwischen den Depositionsmodellierungen (LE, EMEP) und den Moos-
Daten des Surveys 2005/06 bestehen gegeniiber den anderen hier betrachteten Erhebungen die
hochsten signifikanten Zusammenhange mit Korrelationskoeffizienten nach Spearman rs zwischen
0,31 und 0,81. LE zeigt in 5 von 8 Fallen starkere Zusammenhédnge zu den Moos-Daten als EMEP. Die
Bioindikationsdaten der UPB (Cd, Pb, Deutschland, 2007-2011) weist in allen 7 Fallen hohere signifi-
kante Korrelationen (Kendall) zu LE und niedrigere zu EMEP auf (r. = 0,29 bis 0,64). Die Blatt-/

Tabelle 27: Vergleich der Korrelationskoeffizienten fiir die Beziehung zwischen Cd- und Pb-Gehalten
in unterschiedlichen Biota und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und
Pb-Gesamtdeposition tiber Deutschland bzw. Europa

Bioindikationsmessnetz / Probenart Element

F(LE) F(EMEP)

European Moss Survey (2005/2006)

Moos, gemessen (Deutschland) Cd 0,31 0,27
Moos, gemessen (Europa) Cd 0,66 0,59
Moos, gemessen (Deutschland) Pb 0,35 0,31
Moos, gemessen (Europa) Pb 0,56 0,65
Moos, geostatistische Flachenschatzung (Deutschland) Cd 0,37 0,43
Moos, geostatistische Flachenschatzung (Europa) Cd 0,81 0,70
Moos, geostatistische Flachenschatzung (Deutschland) Pb 0,49 0,44
Moos, geostatistische Flachenschatzung (Europa) Pb 0,42 0,57

Umweltprobenbank des Bundes (2007-2011)

Fagus sylvatica cd 0,29 0,23
Populus nigra ‘Italica’ Cd 0,36 0,26
Picea abies (Naturnahe Okosystemtypen) Cd 0,49 0,36
Picea abies (Forst-Okosystemtypen) Cd 0,64 0,40
Fagus sylvatica Pb 0,44 0,43
Populus nigra ‘Italica’ Pb 0,63 0,44
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Bioindikationsmessnetz / Probenart

Element F(Lg) r(EMEP)

Picea abies Pb 0,29 0,27
ICP Forests Level Il (2007-2011)

Fagus sylvatica Cd -0,03 0,21
Picea abies Cd 0,21 0,28
Pinus sylvestris Cd 0,34 0,08
Fagus sylvatica Pb 0,26 0,40
Picea abies Pb 0,19 0,30
Pinus sylvestris Pb 0,18 0,20

fett = im Vergleich hohere signifikante Korrelationen mit p < 0,05, r = Korrelationskoeffizient nach Spearman (Euro-
pean Moss Survey) und nach Kendall (Umweltprobenbank des Bundes, ICP Forests Level Il)

Nadelspiegelwerte des ICP Forests Level II (Cd, Pb, Deutschland, 2007-2011) zeigen ein entgegenge-
setztes Bild: Hier waren nach raumlicher Verkniipfung mit den modellierten Depositionsfeldern in 6
von 7 Fallen starkere Korrelationen zu EMEP festzustellen (r. = 0,29 bis 0,64). Insgesamt waren damit
12 von 20 signifikanten Korrelationen zu LE héher als zu EMEP.

2.9.2 Vergleich unterschiedlicher Depositionsschdtzungen

Fiir den Vergleich der 5 unterschiedlichen Ansédtze zur Bestimmung der atmosphéarischen Deposition
wurden verwendet:

» mit LE und EMEP modellierte atmosphéarische Depositionen (Cd, Pb, 2005, Deutschland),

» standortbezogene Depositionsschiatzungen mittels der in Kapitel 2.8 auf der Basis von LE ent-
wickelten Regressionsmodelle sowie zweier weiterer aus der Literatur iibernommener Re-
gressionsmodelle nach Schroder et al. (2011).

2.9.3 Flachenschatzungen der atmospharischen Deposition mittels Regression-Kriging

Fiir die standortbezogenen Depositionsschatzungen erfolgte zunachst eine Umrechnung der Konzent-
rationswerte an den 769 Moos-Standorten 2005/06 in entsprechende Cd- und Pb-Depositionsraten
nach den Gl. 12 und Gl 13 (Bezug: LE). Auf dieselben Standorte wurden die folgenden Regressionsmo-
delle nach Schroder et al. (2011, Gl. 16 und 17) angewendet, welche sich auf europaweite Flachen-
schatzungen der Cd- und Pb-Gehalte im Moos (European Moss Survey 2005/2006) sowie auf entspre-
chende EMEP-Depositionsdaten stiitzen:

y=0,8593x + 48074 Gl. 16
mit: y = In Cd Gesamtdeposition (EMEP) [ug/m=a]
X = In Cd im Moos, geostatistische Flachenschatzung [pg/g]
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y=0,7976x + 55981 Gl. 17

mit: y
X

In Pb Gesamtdeposition (EMEP) [pug/m=2a]
In Pb im Moos, geostatistische Flachenschatzung [ug/g]

Der anschliefdende synoptische Vergleich fuf3t auf statistischen Verteilungsgrofden (Mittelwert, Medi-
an, Min, Max, Standardabweichung) der Deposition (Abbildung 46, Tabelle 28) sowie teilweise infer-
enz-statistischen Kennwerten (Wilcoxon-Test).

Cd - Cadmium. Die Mediane der 5 Depositionsberechnungen liegen zwischen 19,45 pg/m=2a (LE) und
41.29 pg/m=2a (EMEP). Das Regressionsmodell nach Schroder et al. (2011, Gl. 16) bezogen auf das
EMEP Modell nimmt mit 31,36 pg/m=2a eine Mittelstellung ein. Die Anwendung der Gl. 12, welche sich
auf die LE-Modellierung bezieht, fiihrt mit 20,37 pg/m=a zu einem Medianwert nahe der LE-
Modellierung (19,45 pg/m=). Fiir letztere sind nach dem Wilcoxon-Vorzeichen-Rangtest beide Vertei-
lungen und damit auch die Medianwerte als gleich anzusehen (p-Wert > 0,05). Mit einem Median
20,60 pg Cd /m=aliegen auch die Ergebnisse des Regression Krigingdeutlich ndher an den Medianen
der LE-Modellierung bzw. der darauf bezogenen Regressions-Gl. 12 als die Mediane der EMEP-
Modellierung bzw. dem Regressionsmodell von Schroder et al. (2011, Gl. 16). Die hochsten Varianzen
finden sich bei den Cd-Depositionen der EMEP- Modellierung bzw. der nach Gl. 16 (aus EMEP abgelei-
tet) berechneten Depositionen, wahrend vergleichsweise geringen Varianzen bei LE und Gl. 12 (aus LE
abgeleitet) auftritt. D.h. LE und die daraus abgeleiteten Depositionen fithren im Vergleich zu EMEP zu

einer Glattung der raumlich verteilten Deposition.

Tabelle 28: Kennwerte von Flachenschatzungen der Cd- und Pb-Deposition in Deutschland (5 Me-
thoden, Bezugsjahr 2005)
Element Methode Einheit Min [\ EV Median Mean SD

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005, pug/m?a 9,65 81,45 19,45 20,14 6,18
gewichtetes Mittel (LE)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 19,59 98,13 41,29 44,15 14,55
(EMEP)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 17,17 36,02 20,37 21,10 2,43
(berechnet nach Gl. 12)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pg/m?a 10,91 194,11 31,36 34,09 16,52
(berechnet nach Schroder et
al 2011, Gl. 14)

Cd Cd-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 12,09 60,44 20,60 32,30 4,79
(Regression-Kriging)

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005, pug/m?a 274,72 | 2864,29 | 495,87 524,59 212,72
gewichtetes Mittel (LE)

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 634,72 | 3244,38 | 1660,33 | 1692,04 | 539,45
(EMEP)

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 453,70 | 945,07 511,93 536,75 76,48
(berechnet nach Gl. 13)

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 310,08 | 5158,42 764,68 876,09 | 462,52
(berechnet nach Schroder et
al 2011, Gl. 15)

Pb Pb-Gesamtdeposition 2005 pug/m?a 330,70 | 2147,98 520,11 563,05 176,39
(Regression-Kriging)

SD = Standardabweichung
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Abbildung 46: Vergleich der Zentraltendenzen (Medianwerte) der Cd- und Pb-Gesamtdeposition
(ng/m?a), fur das Jahr 2005 jeweils mit flinf unterschiedlichen Methoden berechnet

Cd Kennwerte in pg/m=2a

Regression Kriging

Regressonsmodell nach

Regressonsmodellierung Shroder et al. (2011)

Pb Kennwerte in pg/m=2a
LE

Regression Kriging

Regressonsmodell nach

Regressionsmodellierung Shroder et al. (2011)

Erldauterungen: Median der Depositionsschatzungen mittels CTM (LE, EMEP), Median der Regressions-
modellierungen gemaR der Gl. 12 / 13 (Kapitel 2.8), Median der Regressionsmodellierungen gemaR Gl.
16 / 17 (Schroder et al. 2011); Median der Regression-Kriging-Flachenschatzung (Kapitel 2.8)

Pb - Blei. Fiir Blei ergibt sich eine dhnliche Rangfolge der Medianwerte der modellierten Pb-
Depositionen (Tabelle 28): EMEP (1660,33 pg/m=2a) > Gl. 17 nach Schroder et al. 2011 (764,68
ug/m2a) > Regression-Kriging (520,11 pg/m=2a) > Regressions-Gl. 13 (511,93 pg/m=2a) > LE (495,87
ug/m2a). Wie fiir Cadmium liefert der Wilcoxon-Test fiir die beiden verbundenen Stichproben (LE, GL
13), dass diese signifikant gleich verteilt sind (o = 0,05). Die héchsten Varianzen zeigt auch bei Pb
wieder die EMEP-Modellierung bzw. die mit Gl. 17 (aus EMEP abgeleitet) berechneten Depositionen.

83




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Diskussion und Schlussfolgerungen. Generell kann aus dem synoptischen Vergleich keine Uber-
schatzung der Deposition durch EMEP oder Unterschatzung durch LE in Deutschland sicher abgeleitet
werden. Der Befund, dass die Berechnungen aufgrund der Regressionsgleichungen nach Schroder et al.
(2011) eine Mittelstellung zwischen LE und EMEP einnehmen, konnte zumindest die These einer
Uberschiatzung durch EMEP in Deutschland aber stiitzen, wenn man voraussetzt, dass die auf Basis der
europaweiten Cd- und Pb-Gehalten im Moos sowie entsprechenden EMEP-Depositionsmodellierungen
entwickelten Modelle von der europdischen auf die bundesweite Ebene tlibertragbar ist. Dass die Un-
terschiede so deutlich ausfallen, spricht eher fiir die These der Uberschitzung durch EMEP in Deutsch-
land. Dass beide Modelle vermutlich unterschiedliche Emissionsquellen bei der Modellierung bertick-
sichtigen, wurde bereits in Kapitel 2.3 diskutiert. Dabei muss insbesondere bei LE zumindest die Mog-
lichkeit nicht berticksichtigter oder unterschatzter Emissionsquellen als Faktor fiir eine mogliche Un-
terschatzung der Deposition in Betracht gezogen werden.

Die Untersuchungen legen schlussfolgernd die Empfehlung nahe, die Erfassung und Bewertung atmo-
spharischer Stoffeintrage methodisch breiter und tiefer abzusichern. Dies gilt insbesoon-dere fiir die
raumlich differenzierte Validierung und die Spezifikation der Exposition fiir Okosystemty-pen. Hierzu
bedarf es der Verwendung identischer Daten fiir die Emissionen und die Meteorologie zur Depositi-
onsmodellierung mit chemischen Transportmodellen wie EMEP und LOTOS-EUROS. Fiir die damit
abgebildeten Zeitraume giiltige Daten der atmospharischen Deposition, die mit technischen Sammlern
und mit Biomonitoring-Verfahren methodisch jeweils harmonisiert erhoben wurden, miiss-ten ver-
wendet werden. Fiir diese durch den integrativ-komplementiren Ansatz ermittelten Expositi-
onsdaten sollte gepriift werden, ob diese sich fiir die in den Okosystemintegrititsvorhaben des UBA
klassifizierten und kartierten Okosysteme (Jenssen et al. 2013, 2015; Nickel et al. 2015, 2016, 2017 a,
2017 b; Schroder et al. 2015, 2016, 2017) fachlich sinnvoll spezifizieren lasssen.
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3 Erheblichkeitsbeurteilung
3.1 Einfihrung

Im Berichtsteil 1 des Forschungsvorhabens ,Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqua-
litdt und Okosysteme in Deutschland. Quellen, Transport, Eintrag, Gefihrdungspotenzial“ und in Kapi-
tel 2 seines zweiten Berichtsteiles werden Schwermetalleintrige in die Okosysteme Deutschlands mit
Hilfe von chemischen Transportmodellen (EMEPS, LOTOS-EUROS) und anhand von Bioindikationsver-
fahren quantifiziert. In diesem vorliegenden dritten Kapitel des zweiten Teilberichts werden Depositi-
onsraten hinsichtlich ihrer Wirkungen und der Einhaltung gesetzlicher Vorschriften bzw. Umweltqua-
litatsziele beurteilt. Da Schwermetalle {iber grofe Strecken und Landergrenzen liberschreitend in der
Atmosphére transportiert werden kdnnen, spielen neben den nationalen auch internationale Regelun-
gen und Bewertungsmethoden eine Rolle.

Das Risikopotenzial erh6hter Schwermetallkonzentrationen in der Luft, in Lebensmitteln und Trink-
wasser fiir die menschliche Gesundheit ist ebenso seit langem bekannt, wie das der Schwermetallan-
reicherungen fiir aquatische und terrestrische Okosysteme. Um schidlichen Wirkungen vorzubeugen
und Gefahren abzuwenden, regeln in Deutschland insbesondere das Bundesimmissionsschutzgesetz
und nachfolgende Verordnungen (BImSchV), untersetzt durch die TA Luft, die Begrenzung der
Schwermetallemissionen (Blei, Cadmium, Quecksilber, Arsen, Nickel) und -immissionen. Die 39. BIm-
SchV setzt die EU-Richtlinien 2008/50/EG (EU 2008) und 2004/107/EG (EU 2004) um.

Die Richtlinie 2008/50/EG (EU 2008) bestatigt den bereits 1999 in der Richtlinie 1999/30/EG (EU
1999) festgelegten Grenzwert fiir Blei von 0,5 pg m-3 als Jahresmittel. Bis zum 10. Juni 2010 war die
neue Richtlinie in den Mitgliedstaaten in nationales Recht umzusetzen bzw. bis dahin einzuhalten. In
Deutschland erfolgte die Umsetzung mit der 39. Verordnung zur Durchfiihrung des Bundes-
Immissionsschutzgesetzes™.

Die EU hat Ende 2013 ein neues Maf3nahmenpaket fiir saubere Luft in Europa vorgelegt, mit dem die
bestehenden Rechtsvorschriften aktualisiert werden sollen. Ziel ist, den Ausstofd von Luftschadstoffen
weiter zu verringern, damit Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit und die Umwelt reduziert
oder ganzlich vermieden werden. Bestandteil des Pakets ist ein Programm ,Saubere Luft fiir Europa“,
mit dem zunachst die Einhaltung der bestehenden Ziele gesichert werden soll. Dariiber hinaus sind
auch neue Luftqualitatsziele fiir die Jahre 2020 und 2030 formuliert. Das fiir 2020 angestrebte Ziel
dieser Strategie ist, die Luftverschmutzung so weit zu vermindern, dass von ihr keine inakzeptablen
Auswirkungen fiir Mensch und Umwelt mehr ausgehen. Mit der Erheblichkeitsbeurteilung in diesem
Projekt soll auch eingeschatzt werden, ob dieses Ziel mit den bestehenden Regelungen erreicht wer-
den kann.

Eine weitere internationale, volkerrechtlich verbindliche Regelung liegt mit dem Schwermetallproto-
koll der CLRTAP (auch , Arhus- Protokoll zu Schwermetallen®) vor. Es trat Ende 2003 in Kraft und
wurde im Dezember 2012 revidiert und den modernen Anforderungen an Industrieanlagen angepasst.
In diesem Protokoll werden Emissionen von Pb, Cd, Hg in die Luft geregelt, z.B. durch technische Stan-
dards fiir Industrien, die Schwermetalle emittieren. Aufderdem reglementiert es den Einsatz von Blei in
Benzin oder von Cadmium und Quecksilber in bestimmten Produkten. Die Wirkungsbewertung von
Schwermetalleintragen erfolgt in der CLRTAP mit dem Critical-Loads-Ansatz, der sich bereits seit lan-
gem fiir die Bewertung der Eintrige eutrophierenden Stickstoffs oder von Siure in Okosysteme be-
wahrt hat. Diese Methode ermdoglicht eine flaichendeckende Risikobewertung fiir grofie Gebiete (z. B.
fiir Deutschland, die EU oder die EMEP-Region). Die fiir die Risikobewertung (Uberschreitung der Cri-

10 http://www.umweltbundesamt.de /themen/luft/regelungen-strategien/luftreinhaltung-in-der-eu
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tical Loads) erforderliche Depositionsermittlung erfolgt durch Messung und Modellierung im EMEP-
Programm (Teilbericht 1 dieses Projektes) und wird durch Biomonitoring mit Moosen untersetzt (Ka-
pitel 2 dieses zweiten Teilberichtes).

Neben den Regelungen zum Immissionsschutz sind in Deutschland bodenschutzrechtliche Regelungen
relevant, die den Eintrag von Schwermetallen einschlief3lich atmosphérischer Deposition begrenzen,
wenn die Konzentrationen im Boden bereits ein bestimmtes Niveau erreicht haben. Schlief3lich enthalt
die Wasserrahmenrichtlinie (European Commission 2013) fiir prioritare Stoffe, darunter die Schwer-
metale Blei, Cadmium, Nickel und Quecksilber. Diese Grenzkonzentrationen sind bei der Beurteilung
von Schwermetalleintragen aus der Atmosphére einzubeziehen, auch wenn daraus nicht direkt kriti-
sche Depositionen abgeleitet werden kénnen.

In den nationalen und internationalen Regelwerken erfolgt die Bewertung oder Begrenzung von
Schwermetalleintragen meist getrennt nach Eintragspfaden (Luft, Wasser, Boden), nach Schutzgiitern
(Nahrungsmittel, Trinkwasser, Okosysteme) oder auch auf die Emittenten bezogen. In den nachfol-
genden Kapiteln werden fiir jedes untersuchte Schwermetall die entsprechenden Regelwerke zur Be-
lastungsbewertung herangezogen und kommentiert.

Hinsichtlich der anlagenbezogenen Emissionen ist die beste verfiigbare Technik (best available tech-
nique, BAT) der Vergleichsmafistab. Dafiir existierende Regelungen sind nicht Gegenstand der hier
durchgefiihrten Erheblichkeitsbeurteilung von Schwermetalleintragen.

3.2 Zusammenstellung von Beurteilungswerten fiir Schwermetalle

Die im Folgenden betrachteten Regelungen und Empfehlungen beinhalten unterschiedliche Kategorien
von Beurteilungswerten, die sich hinsichtlich ihres Schutzzweckes, des jeweiligen Schutzniveaus und
Schutzzieles unterscheiden (Kapitel 3.2.3). Deshalb wird in dieser Studie der iibergreifende Begriff
»Beurteilungswert" benutzt, jedoch bei Zitaten aus den Regelwerken die dortige Nomenklatur tiber-
nommen.

Wir unterscheiden im Folgenden vorsorgeorientierte Beurteilungswerte und solche, die der Gefahren-
abwehr dienen: Vorsorgeorientierte Beurteilungswerte kennzeichnen Belastbarkeitsgrenzen (Kon-
zentrationen in Umweltmedien oder Stofffliisse), bei deren Unterschreiten keine Besorgnis einer signi-
fikanten Beeintrachtigung der Okosysteme und ihrer Funktionen und Leistungen fiir den Menschen
besteht. Sie gelten allgemein, das heifst iiber den Einflussbereich konkreter Anlagen, Projekte oder
Bewirtschaftungsmafinahmen hinaus, und sie sind unabhéngig von Nutzungsanspriichen. Der Gefah-
renbegriff ist im Recht immer mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit des Eintretens erheblicher,
schidlicher Veranderungen verkniipft. Beurteilungswerte, die der Gefahrenabwehr dienen, erlauben
prinzipiell h6here Schadstoffkonzentrationen oder -eintrige als vorsorgeorientierte. Sie dienen in der
Regel der Beurteilung konkreter (auch geplanter) Anlagen, Projekte oder Bewirtschaftungsmafdnah-
men und sind nutzungsspezifisch abgeleitet (z.B. Priifwerte und Mafnahmewerte im Bodenschutz).

3.2.1 Vorgaben von Beurteilungswerten aus gesetzlichen Regelungen und Empfehlungen

Zum Schutz von terrestrischen Okosystemen und der menschlichen Gesundheit sind Beurteilungswer-
te flir den Eintrag von Luftschadstoffen in folgenden Verordnungen, Richtlinien und Empfehlungen
enthalten:

39. BImSchV (2010)

Die Neununddreifdigste Verordnung zur Durchfiihrung des Bundes-Immissionsschutzgesetzes (Ver-
ordnung lber Luftqualitatsstandards und Emissionshéchstmengen vom 2. August 2010 BGBL I S.
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1065) ist rechtlich verbindlich. Sie dient der Umsetzung europaischer Vorgaben und ihrer nationalen
Umsetzung im Rahmen des BImSchG. Konkret sind das die Richtlinie 2008/50/EG des Européischen
Parlaments und des Rates vom 21. Mai 2008 iiber Luftqualitdt und saubere Luft fiir Europa (ABI. L 152
vom 11.6.2008, S. 1) und die Richtlinie 2004/107/EG des Europaischen Parlaments und des Rates vom
15. Dezember 2004 liber Arsen, Cadmium, Quecksilber, Nickel und polyzyklische aromatische Koh-
lenwasserstoffe in der Luft (ABI. L 23 vom 26.1.2005, S. 3). Als Schutzgiiter sind hier neben Nutzpflan-
zen ausdriicklich auch wildwachsende Pflanzen und besonders empfindliche Okosysteme beriicksich-
tigt (§1 Satz 17).

Es wird ein Immissionsgrenzwert fiir Blei zum Schutz der menschlichen Gesundheit vorgegeben. Au-
Rerdem werden Immissionszielwerte fiir Arsen, Cadmium und Nickel zum Schutz von Mensch und
Umwelt vorgegeben, die nach Méglichkeit ab dem 01. Januar 2013 erreicht werden sollten. Entspre-
chend § 23 bedeutet ,nach Moglichkeit“, dass dies mit verhaltnismafdigen Mafdnahmen, ..., die keine
unverhaltnismafdig hohen Kosten verursachen, moglich ist“.

Diese Zielwerte,, die aus dem EU-Positionspapier (Europdische Kommission (2000) (Kap. ,,EU Position
Paper 2000“ unten) iibernommen wurden, basieren ausschliefdlich auf humantoxikologischen Daten
(Kleihauer et al. 2012, S. 152) und sind daher als Beurteilungswert fiir die Empfindlichkeit von Um-
weltkompartimenten nur bedingt geeignet.

EU Position Paper (2000)

Das ,Position Paper ,Ambient air pollution by As, Cd and Ni compounds*“ (Europiische Kommission
2000) wurde durch eine Expertengruppe im Auftrag der Europdischen Kommission erarbeitet. Darin
ist der fiir die Setzung europdischer Luftreinhaltestandards relevante Stand des Wissens zusammen-
gestellt. Dieses Papier diente als eine wissenschaftliche Basis (und rechtlich unverbindliche Empfeh-
lung) fiir europdische und damit auch deutsche Regelwerke. Es werden Schwellen ,limit values“ auf
der Basis aktueller Risikoabschatzungen vorgeschlagen.

Die Arbeitsgruppe ging davon aus, dass schidliche Wirkungen von Schwermetallen auf die Vegetation
in erster Linie tiber den Boden erfolgen, eine Aufnahme der Luftschadstoffe aus der Luft spiele nur
direkt am Entstehungsort der Schadstoffe eine Rolle.

Es werden Immissions-Zielwerte (Konzentrationen in der Feinstaub-Fraktion PM10) fiir Arsen, Cad-
mium und Nickel benannt. Fiir Cadmium wird ein limit value fiir die Deposition vorgeschlagen, der
mit Hilfe von Pfadbetrachtungen (direkt Atmosphare — Vegetation und indirekt Atmosphére Boden -
Vegetation) abgeleitet wurde. Dabei handelt es sich um Vorschlédge auf der Basis von Expertenschat-
zungen, die allein anhand humantoxikologischer Daten abgeleitet wurden. Die Arbeitsgruppe geht
davon aus, dass die humantoxikologischen Schwellenwerte auch die Umwelt hinreichend schiitzen,
weil der empfindlichste Pfad betrachtet wird.

TA Luft (2002)

Die TA Luft (Erste Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Bundes-Immissionsschutzgesetz -
Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft - TA Luft vom 24. Juli 2002) konkretisiert die Anforde-
rungen, die Behorden bei der Anlagengenehmigung an die Anlagenbetreiber zu stellen haben. Die ent-
sprechende Vorarbeit fiir die aktuellen Anforderungen an einzelne Stoffe hat der Unterausschuss
»Wirkungsfragen“ der Bund-/Lander-Arbeitsgemeinschaft fiir Inmissionsschutz (LAI) Grundlagen fiir
eine Bewertung vorgelegt (LAI 1996, 2000).

Fiir die aus dem Bodenschutzrecht (s. unten) ibernommenen ,Depositionswerte* stilitzt man sich auf
den Bericht einer gemeinsamen Arbeitsgruppe des Landerausschusses fiir Immissionsschutz (LAI)
und der Bund-/Landerarbeitsgemeinschaft Boden (LABO). Die Grundlagen bildeten die Priif- und
Maf3nahmenwerte der BBodSchV, fiir die Bachmann et al. (1997) die fachlichen Grundlagen schufen.
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Prinz und Bachmann (1999) beschrieben die Ableitung von Depositionswerten fiir Schwermetalle fiir
die Anwendung in der TA Luft (,niederschlagsbegrenzende Werte*“). Es werden Boden von Siedlungs-
flachen sowie landwirtschaftliche Nutzflachen beriicksichtigt. Die akzeptablen Depositionsraten wer-
den unter Bertcksichtigung der Differenz zwischen den 90-Perzentilen der Hintergrundwerte und
Mafdnahme- bzw. Priifwerten fiir die Schwermetallkonzentration im Boden, einer festgelegten Boden-
tiefe und der Bodendichte berechnet. Obwohl die TA Luft entsprechend in Nr. 1 Abs. 1 sowohl der Ge-
fahrenabwehr als auch der Vorsorge dienen will, zielen die festgelegten Werte, die Umweltgiiter zum
Gegenstand haben, lediglich auf den Schutz vor Schdden ab. Sie sind mithin der Gefahrenabwehr zuzu-
rechnen und nicht vorsorgeorientiert.

Zudem werden die Immisionsgrenzwerte fiir Arsen, Blei, Cadmium, Nickel, Quecksilber und Thallium
sowie deren anorganische Verbindungen in der TA Luft auf die Priif- und Mafsnahmewerte der
BBodSchV, Anhang 2, mithin auf humantoxikologische Wirkungsschwellen zurtickgefiihrt. Sie sind
somit weder effektbasiert auf natiirliche Okosysteme oder deren Bestandteile ausgerichtet, noch sind
sie als vorsorgeorientierte Beurteilungswerte zu verstehen.

Die TA Luft (2002) enthilt zudem einen Immissionswert fiir Blei im PM10 von 0,5 pg/m?* und Cadmi-
um im PM10 von 0,02 ug/m?3, jeweils im Jahresmittel.

Gegenwirtig wird eine Anderungsfassung vorbereitet.
Wirkungsbewertung von Schwermetallen in der CLRTAP

Critical Loads fiir Cd, Pb, Hg wurden bereits fiir die gesamte EMEP-Region berechnet. Sie dienen der
Politikberatung, insbesondere der Prifung und Begriindung, ob weitere Emissionsminderungen er-
forderlich sind. Sie sind bislang nicht als verbindliche Immissions- bzw. Depositionswerte ausgestaltet.

Die Critical Loads geben die Gesamteintragsrate (Deposition und Bewirtschaftung) an, unterhalb derer
nachteilige Wirkungen auf Okosysteme und die menschliche Gesundheit (Pfade Atmosphére - Boden -
Grundwasser zur Trinkwassernutzung und Atmosphare - Boden - Nahrungsweizen (nur fiir Cd)) nach
aktuellem Wissenstand auch langfristig ausgeschlossen werden kénnen. Folglich wird bei Einhaltung
der Critical Loads eine Risikominimierung unterhalb der klassischen Gefahrenschwelle erreicht, es
handelt sich mithin um sehr vorsorgeorientierte Beurteilungswerte.

Im Focus des Critical Load-Konzeptes stehen Stoffumsetzungen in Okosystemen. Bei der Berechnung
der Critical Load-Werte werden 6kosystemspezifische Besonderheiten (Boden, Klima, Nutzung etc.)
berticksichtigt. Daraus ergibt sich, dass es nicht ,den Critical Load“, sondern jeweils eine Spanne von
Werten gibt, die eine flichendeckende, regionalisierte Darstellung der Empfindlichkeit der Okosyste-
me gegeniiber Schwermetallen ermoglicht.

Anders als bei Critical Loads fiir Sdure und eutrohpierenden Stickstoff werden auch landwirtschaftli-
che Flichen betrachtet und zwar in ihrer Eigenschaft sowohl als Okosysteme als auch als Flichen, auf
denen humantoxikologische Werte einzuhalten sind. Critical Loads, die auf den Schutz der Okosyste-
me abzielen, werden im Folgenden mit CL(M)ec, bezeichnet. Critical Loads, die auf den Schutz der
menschlichen Gesundheit abzielen, z. B. auf den Schutz des Trinkwassers, werden mit CL(M)grink und
solche, die auf den Schutz von Nahrungsmitteln fiir den Menschen abzielen, mit CL(M)t.0q abgekiirzt,
wobei das (M) fiir Schwermetall steht und durch das jeweilige Elementzeichen (Cd, Pb, Hg,...) ersetzt
werden kann.

Die Ermittlung der CL(M).c basiert ausschliefilich auf 6kotoxikologischen Schwellenwerten. Das heif3t,
die CL(M)eco werden effektbasiert ermittelt. Experimentell ermittelte Null-Effekt-Schwellenwerte
(NOEC oder PNEC) gehen als ,Critical Limits“ in die Berechnung der CL(M)eco ein. Fiir die CL(M)drink
wurden international abgestimmte kritische Konzentrationen im Trinkwasser bzw. fiir CL(Cd)food im
Nahrungsweizen verwendet (Details Kapitel 0).
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Im Vorfeld der Revision des Schwermetallprotokolls wurden CL(M) von vielen europaischen Landern
ermittelt. So lagen deutschlandweit CL(Pb, Cd, Hg) fiir Gesamteintrédge in die Acker-, Wald- und Offen-
landflachen vor (Nagel et al. 2000, Nagel et al. 2008).

BBodSchV (1999; 2015)

Mit dem Inkrafttreten des Gesetzes zum Schutz vor schddlichen Bodenveranderungen und zur Sanie-
rung von Altlasten (Bundes-Bodenschutzgesetz - BBodSchG) (BGBI. I 1998, zuletzt gedndert 2015)
wird die Bundesregierung ermachtigt, Anforderungen fiir die Untersuchung und Bewertung von
schidlichen Bodenveranderungen zu erlassen.

Zu diesem Zweck ist die Bundes-Bodenschutz- und Altlastenverordnung (BBodSchV) (GBBL I S. 1554
vom 12.Juli 1999, zuletzt gedndert durch Art. 102 der Verordnung vom 31. August 2015 (GBL I S.
1474) erlassen worden.

Die BBodSchV enthélt in ihrem Anhang 2 Priifwerte und Mafdnahmenwerte sowie folgende vorsorge-
orientierte Beurteilungswerte (zu den Definitionen vergleiche BBodSchG 1998/2015):

» Vorsorgewerte fiir die Metalle Blei, Cadmium, Chrom, Kupfer, Nickel, Quecksilber und Zink

» Zuladssige Zusatzbelastungen, wenn Vorsorgewerte bereits erreicht sind. Das sind zusatzliche
jahrliche Frachten fiir Blei, Cadmium, Chrom, Kupfer, Nickel, Quecksilber und Zink iiber alle
Eintragspfade nach § 8 Abs. 2 Nr. 2 des Bundes-Bodenschutzgesetzes, also nicht explizit fiir
den Eintrag aus der Luft.

Vorsorgewerte i. S. des BBSchG (1998/2015) sind kritische Konzentrationen von Schadstoffen im Bo-
den, bei deren Uberschreitung unter Beriicksichtigung von geogenen oder grofflichig siedlungsbe-
dingten Schadstoffgehalten in der Regel davon auszugehen ist, dass die Besorgnis einer schadlichen
Bodenveranderung besteht. Die Vorsorgewerte zielen auf den Schutz des Bodens ab, insbesondere auf
die Abwehr und die Vermeidung von Beeintrachtigungen der Bodenfunktionen. Damit verbunden ist
auch, einen nicht tolerierbaren Austrag in andere Umweltkompartimente wie Pflanzen, Tiere, Grund-
wasser und Luft zu unterbinden (Bachmann et al. 1997). Bei Boden mit naturbedingt oder grofflachig
siedlungsbedingt erhohten Schadstoffgehalten ist die Uberschreitung der Vorsorgewerte akzeptabel,
wenn keine erhebliche Freisetzung von Schadstoffen mit entsprechend nachteiligen Wirkungen auf die
Bodenfunktionen erfolgt.

Die Vorsorgewerte sind grundsatzlich unter 6kotoxikologischen Gesichtspunkten abgeleitet, jedoch
mit Hintergrundwerten (HGW) fiir diffus-ubiquitar belastete Boden abgeglichen. Fiir anorganische
Schadstoffe sind sie als kdnigswasserextrahierbare Konzentrationen auf die Bodentrockenmasse be-
zogen. Da es sich bei den Beurteilungswerten um Konzentrationsangaben handelt, sind diese nicht
ohne weiteres vergleichbar mit tolerierbaren Eintragsraten.

Die Hintergrundwerte geben den Ist-Zustand der diffus-ubiquitir belasteten Béden an und beinhalten
den geogenen Grundgehalt und die ubiquitére Stoffverteilung als Folge diffuser Eintrage in den Boden
(LABO 2003). Der geogene Grundgehalt ist der Stoffbestand des Bodens, der sich aus dem Ausgangs-

gestein und der durch pedologische Prozesse beeinflussten Umverteilung von Stoffen im Boden ergibt.

Im Vorfeld der anstehenden Aktualisierung der BBodSchV hat das Bundesministerium fiir Umwelt,
Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU) die BGR gebeten, fiir weitere Spurenelemente (Arsen, An-
timon, Beryllium, Kobalt, Molybdan, Selen, Thallium, Uran, Vanadium) aus landeriibergreifender Sicht
Hintergrundwerte abzuleiten. Dies ist mit der Veroffentlichung (Utermann et al. 2008) der Ergebnisse
einer bundesweiten Messkampagne von Hintergrundwerten erfolgt.

Zulassige Zusatzbelastungen zielen auf die Vermeidung oder Verminderung weiterer Schadstoffakku-
mulationen im Boden ab, wenn Vorsorgewerte bereits iiberschritten sind. Hierbei handelt es sich um
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kritische Eintragsraten von Schwermetallen. Obwohl sie, wie die CL(M) alle Eintragspfade (Luft, Be-
wirtschaftung, ggf. weitere) beriicksichtigen, unterscheiden sie sich im methodischen Ansatz deutlich
von den CL(M). Sie gehen von einer akzeptablen Erh6hung der Konzentrationen im Boden aus, wenn
Vorsorgewerte bereits liberschritten sind, wahrend CL(M) unter Annahme eines Gleichgewichts zwi-
schen Ein- und Austrdgen auf dem Konzentrationsniveau der Critical Limits (den Wirkungsschwellen-
werten), unabhingig von der derzeitigen Konzentration im Boden berechnet werden. Die zulassigen
Zusatzbelastungen haben daher nur noch eingeschrankt vorsorgenden Charakter im Sinne einer nach-
haltigen Vermeidung von Risiken nachteiliger Wirkungen durch Schadstoffakkumulation. Sie sind eher
mit einer Bagatellgrenze oder Irrelevanzschwelle vergleichbar.

Die Bund-/Landerarbeitsgemeinschaft Wasser (LAWA) veroffentlichte 2004 mit Zustimmung der
Umweltministerkonferenz den Bericht ,Ableitung von Geringfiigigkeitsschwellenwerten fiir das
Grundwasser” (LAWA 2004). Rechtliche Anderungen durch EU und Bund sowie neue fachliche Er-
kenntnisse machten eine Uberpriifung der Werte notwendig. Durch eine gemeinsame Arbeitsgruppe
mit Vertretern von LAWA, LABO und LAGA wurden 2013 bis 2015 die entsprechenden Anderungen
und die Neuformulierung eines Kapitels ,Grundséatze fiir die Anwendung der Geringfiigigkeitsschwel-
lenwerte“ erarbeitet (Zeddel 2016). Diente die Ableitung von Geringfligigkeitsschwellen urspriinglich
der Untersetzung der Priifwerte der BBodSchV, so werden sie aktuell auch in den Rechtsbereichen
Wasser-, Abfall- und Bodenschutzrecht genutzt.

Die Geringfiigigkeitsschwelle (GFS) ist die Konzentration eines anthropogen eingetragenen Stoffes bis
zu der eine raumlich begrenzte Anderung der chemischen Beschaffenheit des Grundwassers als ge-
ringfligig einzustufen ist und ab der eine nachteilige Veranderung der Grundwasserbeschaffenheit
vorliegt. Die Geringfiigigkeitsschwelle wird weiter definiert als die Konzentration, bei der trotz einer
Erhohung der Stoffgehalte gegeniiber regionalen Hintergrundwerten die Anforderungen der Trink-
wasserverordnung oder entsprechend abgeleiteter Werte eingehalten werden und keine relevanten
Okotoxischen Wirkungen auftreten kdnnen. Human- und 6kotoxikologische Wirkungen eines Stoffes
im Sickerwasser bei Eintritt in das Grundwasser werden zunachst parallel betrachtet und der jeweils
kleinere Wert fiihrt nach abschliefSenden Plausibilitatspriifungen zur Ausweisung der GFS (Kapitel
3.3.8.5).

Basiswerte sind definiert als geogene Hintergrundkonzentration eines Elements im unbelasteten
Grundwasser, ermittelt als flichengewichtetes Mittel der 90er Perzentilwerte von 15 hydrogeologi-
schen Bezugsrdumen (LAWA 2004; Zeddel et al. 2016). Sie dienen der Plausibilitatspriifung, da 6koto-
xikologisch abgeleitete Werte, die im Bereich der natiirlichen Hintergrundkonzentration liegen, nicht
eine nachteilige Verdnderung indizieren kdnnen.

Die Konzentration der Stoffe im Sickerwasser natirlicher, unbelasteter Boden wurde durch die Unter-
suchung von Eluaten im 2:1-Eluat abgeschatzt. Die daraus abgeleiteten Hintergrundwerte (als 95er-
Perzentil), sind veroffentlicht und werden als sogenannte methodenspezifische Eluatwerte mit den
Geringfiligigkeitsschwellen abgeglichen. Der doppelte methodenspezifische Eluatwert dient dann als
Priifwert fiir den Pfad Boden - Grundwasser.

90




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Brandenburgische Vollzugshilfe zur Ermittlung erheblicher und irrelevanter Stoffeintrage in Natura-2000-
Gebiete (LUA Bbg 2008)

Die Vollzugshilfe (LUA Brandenburg 2008) dient als Anleitung zur FFH-Vertraglichkeitsuntersuchung
gemafd Art. 6 Abs. 3 der Fauna-Flora-Habitat-Richtlinie: Richtlinie 92 /43 /EWG (EU 1992) zur Erhal-
tung der natiirlichen Lebensraume sowie der wild lebenden Pflanzen und Tiere. Die Vollzugshilfe ist
nicht rechtsverbindlich. Sie hat jedoch grofde Beachtung in allen Bundesldndern Deutschlands gefun-
den, weil sie erstmals umfassend und wegweisend die Problematik der Erheblichkeit von Schadstoffe-
intragen in Natura 2000-Gebiete praxistauglich operationalisiert. Schutzziele sind die geschiitzten
Lebensraumtypen der FFH-Richtlinie, Anhang | sowie die geschiitzten Arten nach Anhang Il und IV.
Die Vollzugshilfe legt anlagen- bzw. projektbezogene Irrelevanzschwellen (anzuwenden in der FFH-
Vorpriifung) und Erheblichkeitsschwellen fiir die FFH-Vertraglichkeitspriifung fest. Die Irrelevanz-
schwellen entsprechen einem Prozentsatz wirkungsbasierter Beurteilungswerte. Fiir prioritdre Stoffe
nach Anhang 2D (Pb, Cd, Ni, Hg) betragt sie 2%. Der Beitrag, den die Anlage bzw. das Projekt zur Erho-
hung der Konzentration im Boden leistet, ist nur dann irrelevant, wenn dieser Prozentsatz unterschrit-
ten wird. Laut Urteil des Bundesverwaltungsgerichtes (BVerwG) vom 14. April 2010 (Az 9A 5.08) sind
die Irrelevanzschwellen fiir die nicht prioritaren Stoffe (5%) aber nicht mehr anwendbar.

Die Erheblichkeitsschwelle ist mit dem Beurteilungswert (als Stoffkonzentrationen im Boden) iden-
tisch, solange diese nicht schon durch die Vorbelastung iiberschritten ist. Das heifst, der Beitrag der
Anlage/des Projekts ist unerheblich, wenn der Beurteilungswert (als Konzentration im Boden) auch in
der Summation mit anderen Planvorhaben nicht iiberschritten wird.

Ein Sonderfall ist gegeben, wenn der Beurteilungswert entweder bereits durch die bestehende Vorbe-
lastung allein oder nach Realisierung des Vorhabens durch die Gesamtbelastung (ggf. auch infolge von
Summationswirkungen durch andere Vorhaben) tiberschritten wird. In diesen Féllen ist ein zuséatzli-
cher projektbedingter Stoffeintrag unerheblich, wenn er irrelevant ist, auch wenn der Beurteilungs-
wert liberschritten wird. Dies bedeutet: die Irrelevanzschwelle wird zur Erheblichkeitsschwelle.

In Anhang 3 der Brandenburgischen Vollzugshilfe (LUA Brandenburg 2008) sind die Beurteilungswer-
te fiir terrestrische Okosysteme aufgelistet. Diese entsprechen in Bezug auf Schwermetalle den Boden-
qualitatskriterien (Konzentrationen im Boden) der danischen Umweltbehorde.

Die ddnische Umweltbehdrde definierte 6kotoxikologisch begriindete Beurteilungswerte fiir das Kom-
partiment Boden fiir 8 Schwermetalle und Arsen (Tabelle 29: Spalte 2). Diese Qualititskriterien wur-
den mit Hilfe von Wirkungsschwellen fiir Bodenmikroorganismen und die durch sie verursachten Pro-
zesse sowie flir Pflanzen und Invertebraten von Labor auf Freilandbedingungen extrapoliert (mit den
Methoden DIABEX und FAME, soweit moglich). Die Vollzugshilfe weist darauf hin, dass diese 6kotoxi-
kologischen Beurteilungswerte durch noch abzuleitende Vorsorgewerte der iiberarbeiteten BBodSchV
ersetzt werden konnen.

Die Umrechnung der prognostizierten, durch eine Anlage verursachten Frachten in einen Beitrag zur
Aufkonzentrierung des Stoffes im Boden soll nach einer Formel (LUA Brandenburg 2008, S. 16) erfol-
gen, in die die Einwirkzeit der Stoffeintrage (normative Nutzungsdauer der Anlage) eingeht. Nach der
Berechnung wird dieser Beitrag mit der Irrelevanzschwelle verglichen. Ist er irrelevant, entfallt die
FFH-Vertraglichkeitspriifung. Ist er relevant, so dass eine FFH-Vertraglichkeitspriifung durchgefiihrt
wird, darf die Gesamtbelastung (Vor- und Zusatzbelastung bei Summation von Einzelvorhaben) nicht
zur Uberschreitung der Beurteilungswerte fiihren. Sind die Beurteilungswerte schon durch die Vorbe-
lastung oder die Gesamtbelastung (einschliefRlich Zusatzbelastung) iiberschritten, gilt die Belastung
durch die Anlage dann als unerheblich, wenn sie irrelevant ist (s. oben).

Am Beispiel einer Braunerde (zutreffend auch auf weitere Bodentypen mit gleicher Trockenrohdichte)
ergeben sich die in Tabelle 29: dargestellten nicht erheblichen zusatzlichen Frachten fiir Ein-
zelféalle, bei denen der Beurteilungswert (Konzentration im Boden) bereits liberschritten ist. Ist der
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Beurteilungswert, d. h. die tolerierbare Konzentration im Boden, erreicht, entspricht die zulassige
nicht erhebliche Zulastbelastung (= irrelevante Eintragsrate) der akzeptierten Akkumulationsrate, da
Austrage nicht beriicksichtigt werden. Diese akzeptierte Akkumulationsrate kann aber iiber lange
Zeitrdume (100-200 Jahre) betrachtlich sein (Tabelle 29: Spalten 6 und 7), vorausgesetzt, die Anlage
wird iiber ihre Nutzungsdauer hinaus genutzt, erneuert oder ersetzt, was in der Regel {iblich ist.

Tabelle 29: Beispielhafte Umrechnung der Beurteilungswerte fir Metallkonzentrationen im Boden
in irrelevante zusatzliche Frachten sowie Akkumulationsrate des Metalls bei Einhaltung
der Irrelevanzsschwellen in 100 und 200 Jahren

Beurtei- irrelevante Anreiche- Anreiche-

lungswert Machtigkeit | Eintragsrate rungsrate des | rungsrate des
nach LUA Trockenroh- (o[ des Metalls in | Metalls in 100 | des Metalls

Bbg 2008 dichte Oberbodens | 25 Jahren Jahren in 200 Jahren
g cioden | gam? Boden |m | (ghata) | (gha®100a%) | (gha?200a")
Pb 50 1,6 0,3 192 768 1536
Cd 0,3 1,6 0,3 1,15 5 9,216
Ni 10 1,6 0,3 38 154 307,2
Hg 0,1 1,6 0,3 0,38 2 3,072

Da die gewéahlten Beurteilungswerte fiir die Konzentration im Boden sehr niedrig sind (sie entspre-
chen in etwa den unteren Werten der Vorsorgewerte der BBodSchV) haben sie Vorsorgecharakter. Die
nach der Methode der Vollzugshilfe fiir die Vorpriifung berechneten irrelevanten Eintragsraten kon-
nen insofern als wirkungsbasierte und vorsorgeorientierte Beurteilungswerte gewertet werden. Sie
zielen darauf ab, Schwellenwerte fiir schadliche Wirkungen moglichst nicht oder hochstens sehr ge-
ringfiigig zu liberschreiten. Der Vorsorgecharakter ist gewahrleistet, solange die tatsachlichen Kon-
zentrationen im Boden deutlich unterhalb der Beurteilungswerte liegen. Er ist zu relativieren, wenn
die Beurteilungswerte bereits tiberschritten sind, denn dann birgt jede weitere Akkumulation des Me-
talls das Risiko gewisser schadlicher Wirkungen. Weil dann die eigentliche Wirkungsschwelle bereits
liberschritten ist und schadliche Wirkungen auf den FFH-LRT nicht mehr ausgeschlossen werden kon-
nen, dient die Irrelevanzschwelle dann eher der Gefahrenabwehr. Im Vergleich zur zuldssigen Zusatz-
belastung nach BBodSchV (wenn Vorsorgewerte bereits iiberschritten sind) trifft das umso mehr zu,
weil Belastungen aus anderen Quellen nicht beriicksichtigt werden. Bei der Berechnung akzeptabler
(=unerheblicher) Eintragsraten, die nicht zur Uberschreitung der Beurteilungswerte fiihren, ist die
Differenz zwischen bereits vorhandener Stoffkonzentration im Boden und dem Beurteilungswert be-
deutsam Die Auffiillung des Beurteilungswertes von 15 g Pb t'1 auf 50 g Pb t-1, die innerhalb von weni-
gen Jahrzehnten erlaubt wire, bedeutet eine mehr als dreifache Erh6hung der Konzentration im Bo-
den. Deshalb wére es eher als vorsorgeorientiert zu bezeichnen, die tiber 100-200 Jahre oder andere
sehr lange Zeitrdume berechnete Eintragsraten zu verwenden, da ein nachhaltiger Schutz der Okosys-
temkompartimente und ihrer Funktionen auflange Zeitraume angelegt sein muss. Legt man wie vor-
gesehen die Nutzungsdauer der Anlage zu Grunde, kann der Spielraum bis zum Erreichen der Wir-
kungsschwelle nach Ablauf der Nutzungsdauer ausgeschopft sein. Danach waren in dem Gebiet nur
noch wirtschaftliche Aktivitdten mit irrelevanten Emissionen zuldssig, deren Wirkung iiber langere
Zeitrdume, wie in Tabelle 29 gezeigt, durchaus betrachtlich ist. Dem Verschlechterungsverbot, auf das
die Vollzugshilfe auch verweist, wiirde ein solcher Ansatz ebenfalls nicht gerecht.

Wie die Festlegung der zuldssigen Zusatzbelastung nach BBodSchV beriicksichtigt die Rechenvor-
schrift der Vollzugshilfe die Austrdge durch Ernteentzug von Biomasse sowie die Bioverfiigbarkeit
nicht. Sie unterscheiden sich dadurch von den Critical Loads. Es wird der worst case unterstellt, dass
eingetragene Schwermetalle vollstindig in der betrachteten Bodenschicht verbleiben und die Ein-

92




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

tragsraten deshalb umso niedriger sein miissen. Dieser Ansatz unterstiitzt wiederum den Vorsorgege-
danken.

3.2.2 Besorgnispotenzial bisher nicht regulierter Metalle

Laut Aufgabenstellung des Projektes sollen fiir zwei Metalle anhand vorliegender Eintragsdaten (Be-
richtsteil 1 dieses Projektes) und human- sowie 6kotoxikologischer Wirkungsdaten Aussagen getrof-
fen werden, ob sich gegenwartig oder in absehbarer Zukunft eine Besorgnis aufgrund zu hoher Stoff-
eintrige in terrestrische Okosysteme ergibt. Dafiir wurden in Absprache mit dem Umweltbundesamt
Thallium und Vanadium aus einer Liste von Metallen ausgewahlt, fiir die bisher insgesamt relativ we-
nige Informationen vorliegen. Hier werden zundchst verfligbare Informationen zum Vorkommen der
Metalle in der Umwelt und zu Wirkungen und bereits existierenden Beurteilungswerten zusammenge-
stellt. Das Besorgnispotenzial kann dann erst im Vergleich mit Informationen zu Eintrdgen ermittelt
werden.

3.2.2.1 Thallium

Die in Deutschland bedeutendste Quelle fiir Thallium-Verunreinigungen der Luft ist der Einsatz von
Stein- oder Braunkohle sowie von Schwerdl fiir die Energieerzeugung.

Thallium ist kein seltenes Element. Die mittlere Konzentration in landwirtschaftlich genutzten Béden
Europas betragt im Konigswasseraufschluss 0,116 mg kg -1in Ackerbdden (Tiefenstufe 0-20 cm) bzw.
0,115 mg kg -1in Griinlandb6den (Tiefenstufe 0-10 cm) (Demetriades 2014). Je hoher der Tongehalt in
Boden, desto hoher die Konzentration von Thallium (ebenda).

Fiir Thallium wurde noch keine biologische Funktion bestétigt. Thallium ist ein hochtoxisches Element
fiir lebende Organismen, vergleichbar mit der Wirkung von Quecksilber (Madejon in Alloway 2013).

Im Boden wird Tl kaum verlagert und dadurch bei langandauernder Immission im durchwurzelten
Oberboden stark angereichert (Scholl und Metzger 1981). Madejon (in Alloway 2013) gibt an, dass
anthropogen eingetragenes Thallium zu 80% im humusreichen Oberboden gespeichert wird.

Die Pflanzenverfiigbarkeit von Tl im Boden wird durch bodenphysikalische Parameter wie Tongehalt,
pH-Wert und Kationenaustauschkapazitit beeinflusst. Bei gleichen Bodengehalten zeigen Pflanzen
artspezifische Unterschiede in der Tl-Aufnahme (Kurz et al., 2002). Dariiber hinaus wird die Pflanzen-
verfiigbarkeit von Tl offensichtlich im Laufe der Zeit durch Festlegung in schwerer mobilisierbare Bin-
dungsformen vermindert (Créofmann 1984, Kick et al. 1981). Pflanzen nehmen Thallium rasch auf, so
dass es in der Nahrungskette angereichert wird und bei Tieren und Menschen toxische Effekte hervor-
rufen kann.

Die toxischen Effekte in Pflanzen basieren auf der Interaktion von Thallium mit Kalium, da beide Ele-
mente etwa den gleichen lonendurchmesser aufweisen. So werden das essentielle Kalium, aber auch
andere monovalente Kationen, insbesondere in den Enzymen durch Thallium substituiert (Madejo6n, in
Alloway 2013). So entstehen Chlorosen und Wachstumshemmungen.

Flir Thallium sind keine Studien zur Bestimmung von effektbasierten Critical Limits zum Schutz von
Okosystemkompartimenten bekannt.

1979 wurde ein vorlaufiger Richtwert fiir Tl in Nahrungs- bzw. Futterpflanzen von 0,5 mg Tl kg!
Frischsubstanz (FS) festgesetzt (Scholl und Metzger, 1981). Der 1997 veroéffentlichte Richtwert des
Bundesgesundheitsamtes (BGA) von 0,1 mg Tl kgt FS (Anonym, 1997) wurde im Jahre 2000 durch das
Bundesinstitut fiir gesundheitlichen Verbraucherschutz und Veterindrmedizin (BgVV, Nachfolgeinsti-
tut des BGA) zuriickgezogen (Anonym, 2000). Einen Referenzwert fiir den Thallium-Gehalt in Pflanzen
gibt Markert (1992) mit 0,05 mg kg an.

Ein Austrag mit dem Sickerwasser ist nach Madejon (in Alloway 2013) mit 20 % des Eintrags anzu-
nehmen.

93




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Der Referentenentwurf einer Neufassung der BBodSchV (BMU 2015) enthélt in Anlage 1 die Vorsor-
gewerte fiir Thallium in Béden mit weniger als 30% Humusgehalt in Héhe von 0,5 mg Tl kgt Boden
(Trockenmasse, Feinboden, Kdnigswasseraufschluss) in Sand und 1 mg Tl kg1 in Lehm, Schluff oder
Ton. Die BBodSchV gibt als Priifwert fiir den Schadstoffiibergang Boden-Nutzpflanze (unabhéngig von
der Pflanzenart) auf Ackerbauflichen und in Nutzgérten 100 pg Gesamt-Tl kg Feinboden an. Er zielt
auf den Schutz der tierischen und menschlichen Gesundheit ab (Anonym, 1999). Obwohl es diesen
Priifwert gibt, wird Thallium hier weiterhin als ,nicht reguliert” betrachtet, weil noch kein Vorsorge-
wert verbindlich vorgegeben ist und der Priifwert den Schutz naturnaher Okosystemen nicht einbe-
zieht.

Eine gemeinsame Arbeitsgruppe der Bund-/Linderarbeitsgemeinschaften Wasser (LAWA), Boden
(LABO) und Abfall (LAGA) aktualisierten und erweiterten die Ableitung von Geringfiigigkeitsschwel-
lenwerten fiir das Grundwasser (Zeddel et al. 2016). Darin wird erstmals fiir Thallium eine Geringfii-
gigkeitsschwelle auf der Grundlage dkotoxischer Wirkungen (PNEC) angegeben und zwar in Héhe von
0,2 pg I im Sickerwasser des Ubergangsbereiches von der ungesittigten in die wassergesittigte Bo-
denzone. Der methodenspezifische Priifwert (etwa das 95er Perzentil der deutschlandweit erhobenen
Hintergrundwerte), das durch die Geringfiigigkeitsschwellenwerten nicht iiberschritten werden soll,
wird mit 0,2 pg 11 in Béden mit einem Humusgehalt < 1% sowie mit 0,3 pg 1! in Béden mit einem Hu-
musgehalt von 1 < 4 % angegeben.

3.2.2.2 Vanadium

Vanadium (V) ist ein natiirlicher Bestandteil von Gesteinen und deren Verwitterungsprodukten. Es
kommt in Form von 2-, 3-, 4- oder 5-valenten Oxiden vor. Natiirliche Gehalte sind in der Spanne von 98
bis 230 mg kg1 Boden festgestellt worden (Reimann u. Caritat 1998). Eine Anreicherung von Vanadi-
um in Bdden aus anthropogenen Quellen wird von vanadiumhaltigen Stduben verursacht, die bei der
Verbrennung fossiler Brennstoffe (Kohle, Erdol) und bei der Stahlherstellung entstehen. Vanadium-
haltige Industrieabwasser konnen in natiirliche Gewasser gelangen. Vanadium ist in der Umwelt allge-
genwadrtig und weit verbreitet und hat dadurch ein hohes Potenzial, in die Nahrungskette zu gelangen.

V ist flir Pflanzen, Menschen und Tiere essentiell. Es dient der Steuerung von Enzymen der Phosphory-
lierung und wird von Bakterien zur Stickstofffixierung benotigt. In Pflanzen spielt V eine wichtige Rolle
bei der Bildung von Chlorophyll und steuert dadurch die Photosynthese. Geringe Konzentrationen
fordern somit das Pflanzenwachstum, wahrend hohere Konzentrationen toxisch wirken. Konzentrati-
onen von bis zu 2 pg V kg1 Trockenmasse von verschiedenen Gemtsen und Feldfriichten wurden als
wachstumsfordernd ermittelt (Welch et al. 1973).

Effekte in Pflanzen und Tieren sind bei zu hohen Dosen nachgewiesen. Die Toxizitdt nimmt mit zu-
nehmender Valenz der Vanadium-Verbindungen zu, d.h. 5-wertiges Vanadium ist am gefahrlichsten.
Hohe Vanadiumkonzentrationen verursachen eine drastische Hemmung der Chlorophyll-Biosynthese,
der Loslichkeit von Proteinen und der Netto-Photosynthese (Wilkison u. Duncan 1993). Eine Vanadi-
um-Uberdosis verringert die Ca-Absorbtion in den Wurzelspitzen (ebenda). Vanadium neigt dazu, sich
im Wurzelbereich anzulagern, es vermindert dadurch die Phosphor-Aufnahme (Sklenar et al. 1994)
und hemmt das Wachstum (Hidalgo et al. 1988; Wallace et al. 1977).

Welch et al. (1973) fanden eine lineare Korrelation zwischen der V-Aufnahme in Pflanzenteile mit der
V-Konzentration im Boden und dem pH-Wert. Bei einem pH-Wert von 4 war die Aufnahmerate am
hochsten, bei pH-Werten um 10 sank die Aufnahmerate auf ein sehr niedriges Niveau. Bei pH-Werten
zwischen 5 und 8 bleibt die Aufnahmerate konstant. Gleichzeitig ist aber die V-Aufnahme innerhalb
der pH-Wertspanne 5-9 aus wassergesattigten Boden niedriger als aus luftgefiillten Bodenschichten
(Wang u. Liu 1999).

Schroeder et al. (1963) fassen aus bis dato veroffentlichten Studien durchschnittliche V-Gehalte in
Pflanzen auf nicht kontaminierten Boden von 0,5-2 mg V kg1 TS zusammen. Kabata-Pendias u. Muk-
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herjee (2007) weisen Normalwerte fiir den Gehalt von V in der Trockensubstanz von unbelasteten
Vegetationsbestidnden in der Spanne von 0,01 bis 0,7 mg V kg1 TS aus. Andererseits sind bei einigen
Pflanzen auf verunreinigten Béden auch durchschnittliche Gehalte von 144 mg V kg1 TS nachgewiesen
worden, ohne dass diese Pflanzen Beeintrachtigungen aufwiesen (ebenda).

In Deutschland wurden Hintergrundkonzentrationen aus Messungen in siedlungs- und industriefer-
nen Regionen mit Boden ohne geogen erhohte V-Gehalte abgeleitet (Utermann et al. 2008). Sie betra-
gen auf Sandbdden fiir Acker 13 mg kg, fiir Griinland 15 mg kg1, fiir Forste 8 mg kg1, auf Schluffen
und Lehmen fiir Acker 23-66 mg kg1, fiir Griinland 26-71 mg kg1, fiir Forste 16-52 mg kg1, auf bindi-
gen Boden aus sauren Magmatiten und Metamorphiten fiir Acker, Griinland und Forste 156 mg kg1,
auf Tonen fiir Griinland 41 mg kg-1.

Eine gemeinsame Arbeitsgruppe der Bund-/Linderarbeitsgemeinschaften Wasser (LAWA), Boden
(LABO) und Abfall (LAGA) aktualisierten und erweiterten die Ableitung von Geringfiigigkeitsschwel-
lenwerten fiir das Grundwasser (Zeddel et al. 2016). Darin wird erstmals fiir Vanadium eine Geringfii-
gigkeitsschwelle auf der Grundlage humantoxikologischer Wirkungen in H6he von 4 pg I im Sicker-
wasser des Ubergangsbereiches von der ungesittigten in die wassergesittigte Bodenzone angegeben.
Der methodenspezifische Priifwert (etwa das 95er Perzentil der deutschlandweit erhobenen Hinter-
grundwerte), das durch die Geringfiigigkeitsschwellenwerte nicht iiberschritten werden soll, wird mit
20 pg 1t in Boden mit einem Humusgehalt < 1% sowie mit 35 ug 1! in Boéden mit einem Humusgehalt
von 1-< 4 % angegeben. Konkrete Anhaltspunkte fiir 6kotoxikologische wirkungsbasierte Schwellen-
werte im Sickerwasser existieren nicht.

3.2.3 Zusammenfassung und Vergleich der Beurteilungswerte

Die Beurteilungswerte der in den vorhergehenden Abschnitten betrachteten Empfehlungen, Gesetze
und untergesetzlichen Regelungen sind in Tabelle 30 zusammengestellt. Aufgrund der methodischen
Unterschiede ihrer Ableitung sind sie nur bedingt untereinander und mit den Critical Loads vergleich-
bar.
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Tabelle 30: Zusammenstellung von Beurteilungswerten fiir Schwermetallfliisse bzw. Konzentratio-
nen zum Schutz von Okosystemen

TA TA 39. BImSchV BBodSchV EU-Position CL(M)eco CL(M)clrink
& (zusatzliche  Paper (5-95er (5-95er
Fracht) . Perz.) Perz.)
[ghata’]
Hg 4 110 1,5 0,2-0,6 0,6-5,7
Cd 7 9 | Nadelwald: 7 6 9-18 41-42,4 2,5-18
Laubwald: 4
Grinland: 2,5
Acker: 2,5
Pb 365 675 | Nadelwald: 716 400 6 -601 9-61
Laubwald: 420
Griinland: 250
Acker: 250
As 15| 4271 | Nadelwald: 6 Nadelwald:3-9" 181-711 6-56
Laubwald: 4 Laubwald: 4-13"
Grinland: 2,2 Griinland: 1,5-54)
6/4/2,2 Acker: 1,55
Ni 55 Nadelwald: 28 100 | Nadelwald: 8-a2” | 109-3338 -
Laubwald: 17 Laubwald: 14-72"
Griinland: 10 Griinland: 5-25
Acker: 10 Acker: 5-25
Cu 360 13-710 | 1070-11268
Zn 1200 189-1032 | 2848-28316
Cr 300 115-448 28-282
T 7 26

1) Immissionswerte fiir Schadstoffdepositionen

2) Depositionswerte als Anhaltspunkte fiir die Sonderfallprifung

3) zulassige Zusatzbelastung nach §11 Abs. 2 BBodSchV

4) aus Beurteilungswerten fiir Konzentrationen umgerechnet anhand Berichtsteil 1 dieses Projektes, Tabellen 33 und
34
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Die zum Teil deutlichen Unterschiede bestehen aufgrund unterschiedlicher Schutzniveaus, Schutzziele
und dem Wirkungsbezug (Tabelle 31).

Tabelle 31

Zusammenstellung der Kategorien von Beurteilungswerten fir Schwermetallfliisse zum
Schutz von Okosystemen, Schutzgiiter, -niveau- und —ziele sowie Wirkungsindikatoren

Quellen
fiir Beur-
teilungs-
werte

Bezeich-
nung/Kateg
orie der
Beurtei-
lungswerte

Verbind-
lichkeit

Schutzgi-
ter

Angestreb-
tes Schutz-
niveau

Anwen-
dung zur
Berurtei-
lung von
Anla-

gen/Projekt
en oder der
allgemei-
nen Belas-
tung

Wirkungsindikator

Vorgaben von Beurteilungswerten aus gesetztlichen, untergesetzlichen Regelungen und Empfehlungen
der Luftreinhaltung
39. BIm- Immissi- rechtsver- Mensch + Vorsorge + | allgemeine | humantoxikologische
Schv onsgrenz- bindlich Gefahren- Belastung Wirkungsschwellen
(2010) wert (Pb) abwehr
Zielwerte Empfeh- Mensch + Vorsorge + | allgemeine | humantoxikologische
(As, Cd, Ni) | lung Umwelt Gefahren- Belastung Wirkungsschwellen
abwehr
TA Luft Immissi- verbindlich | Umwelt Gefahren- | genehmi- humantoxikologische
(2002) onswerte flr das abwehr gungsbe- Wirkungsschwellen
far Schad- | Verwal- (Immissi- dirftige
stoffdepo- | tungshan- onswerte) | Anlagen
sitionen deln
EU Positi- | Immissi- EU- Mensch Vorsorge + | allgemeine | humantoxikologische
on Paper | ons- behordli- und Um- Gefahren- Belastung Wirkungsschwellen
(2000) Zielwerte che Emp- welt (via abwehr
fehlung Boden,
Pflanzen)
CLRTAP Critical Empfeh- Terr. Oko- | Vorsorge allgemeine | 6kotoxikologische
2014, Loads lung/Orient | systeme, Belastung Schwellen NOEC,
2016) (CL(M)eco) ierung Bodenor- LOEC Mikroorganis-
ganismen men, Invertebraten
u. Pflanzen, u. Pflanzen
Critical Empfeh- Mensch Vorsorge allgemeine | Grenzwerte der
Loads lung/Orient Belastung Trinkwasser-VO und
(CL(M)grink), | ierung Critical Limit fiir Cd
(CL(Cd)tooq) im Weizen
Vorgaben von Beurteilungswerten aus gesetzlichen, untergesetzlichen Regelungen und Empfehlungen
anderer Rechtsbereiche
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Quellen
fiir Beur-
teilungs-
werte

Bezeich-

nung/Kateg

orie der
Beurtei-
lungswerte

Verbind-
lichkeit

Schutzgi-
ter

Angestreb-
tes Schutz-
niveau

Anwen-
dung zur
Berurtei-
lung von
Anla-

gen/Projekt
en oder der
allgemei-
nen Belas-
tung

Wirkungsindikator

BBodSchV | Vorsorge- rechtsver- | Okosyste- Vorsorge generelle Okotoxikologische
(2012) werte bindlich me, Bo- Geltung Schwellen NOEC,
denorga- (nutzungs- | LOEC, (zukUnftig:
nismen u. Ubergrei- HC5, EC10) von Bo-
Pflanzen fend) denorganismen u.
Pflanzen (alle Wir-
kungspfade) + Hin-
tergrundwerte
zuldssige Rechtsver- | Okosyste- Vorsor- generelle Informationen zur
jahrliche bindlich ** | me, Bo- geanspruch | Geltung Hohe ubiquitarer
Zusatzbe- denorga- u. E. einge- | (nutzungs- | Eintrage
lastung nismen u. schrankt Ubergrei-
Pflanzen fend)
(alle Wir-
kungspfa-
de)
AG der Geringfi- Empfeh- Mensch, Vorsorge generelle human- und 6kotoxi-
LAWA/ gigkeits- lung, Ori- Okosyste- Geltung kologische Schwellen
LABO/ schwellen- | entierung me (nutzungs- | (Boden-Grund-
LAGA werte Ubergrei- wasser), Abgleich mit
fend) Hintergrundwerten
Branden- | Beurtei- landesbe- terrestri- Vorsorge, z. | Anlagenbe- | 6kotoxikologische
burgische | lungswerte | hordliche sche Le- T. Gefah- zogen, Schwellen von Bo-
Vollzugs- | zur Prifung | Empfeh- bensge- renabwehr | Einfluss auf | denmikroorganis-
hilfe 2008 | der Erheb- | lung meinschaf- FFH- men, Invertebraten
lichkeit von ten (FFH- Gebiete u. Pflanzen
Schwerme- LRT)
talleintra-
gen
Zielvorgabe | landesbe- aquatische | Gefahren- | anlagenbe- | 6kotoxikologische
hordliche Lebensge- | abwehr zogen Schwellen von Bak-
Empfeh- meinschaf- terien, Griinalgen,
lung ten (FFH- Kleinkrebsen, Fi-
LRT) schen

11 Rechtsverbindlich festgelegt ist, dass Werte fir die zuldssige Zusatzbelastung abgeleitet werden. Die Werte selbst haben eher
orientierenden Charakter, da es keine konkreten vorgeschriebenen Anwendungsfille gibt. Anlagen oder bewirschaftungsbe-
dingte Eintragswerte unterliegen anderem Fachrecht.
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Der Schutz der menschlichen Gesundheit sowie der Okosysteme und ihrer Funktionen vor Beeintrich-
tigungen durch Luftschadstoffeintrdge ist in der Regel gegeben, wenn Schwermetalleintrage vollig
vermieden werden. Das ist jedoch keine realistische Annahme. Der Schutz dieser Schutzgiiter ist eben-
so gegeben, wenn 6ko- und humantoxikologisch begriindete spezifische kritische Konzentrationen von
Schwermetallen in Umweltmedien nicht erreicht werden.

Die Immissionsgrenzen der 39. BImSchV (2010), der TA Luft (2002) und des Positionspapiers der EU
basieren auf humantoxikologischen Wirkungsschwellen, dienen folglich prioritdr dem Schutz der
menschlichen Gesundheit.

Anhaltspunkte fiir 6kotoxikologisch wirkungsbasierte kritische Konzentrationen fiir Schwermetalle in
Boden bieten die Beurteilungswerte nach LUA Brandenburg (2008) in Anlehnung an die Beurtei-
lungswerte der danischen Umweltbehorde. Auch die Vorsorgewerte der BBodSchV bieten 6kotoxiko-
logisch wirkungsbasierte kritische Konzentrationen fiir Schwermetalle im Boden. Die Ableitung einer
tolerierbaren jahrlichen Gesamteintragsrate aus den Vorsorgewerten allein ist nicht mdglich. Entspre-
chend der Methodik, wie sie LUA Brandenburg (2008) verwendet, kann sie aber aus der Differenz Hin-
tergrundwert - Vorsorgewert berechnet werden, so geschehen in der TA Luft (2002) als Differenz
Hintergrundwert - Priif- bzw. Mafdnahmewert (Prinz und Bachmann 1999).

Im Verfahren der Konventionsbildung (sowohl unter fachlichen als auch politischen Aspekten) wur-
den tolerierbare Eintragsraten auch fiir die Falle festgelegt bzw. empfohlen, in denen die kritischen
Konzentrationen im Boden bereits tiberschritten sind. Damit wird jedoch eine weitere Anreicherung
der Schadstoffe in den Okosystemen in Kauf genommen. Dazu gehéren die zulissige jihrliche Zusatz-
belastung nach BBodSchV (2012) und die Erheblichkeitsschwellen fiir prioritdre Schwermetalle nach
LUA Brandenburg (2008), sofern sie als prozentualer Anteil an den Beurteilungswerten berechnet
werden (weil die kritischen Konzentrationen bereits erreicht sind, siehe 5.2.1).

Héhere Sicherheit fiir den Okosystemschutz bieten Beurteilungswerte fiir akzeptable zusétzliche Ein-
tragsraten, die ein Gleichgewicht mit den unschadlichen Austragen gewéhrleisten. Bei Einhaltung der
bilanzierten Beurteilungswerte kann bei derzeitiger Unterschreitung kritischer Konzentrationen eine
weitere Anreicherung tiber diese hinaus langfristig ausgeschlossen werden. Sind die kritischen Kon-
zentrationen heute bereits tiberschritten, kann unter giinstigen Voraussetzungen (tolerierbare Aus-
trage hoher als Eintrage) auch eine Abreicherung erfolgen.

Vom methodischen Ansatz her gibt es keinen allgemein giiltigen Unterschied zwischen verbindlichen
Werten und Empfehlungen, beide orientieren sich an humantoxikologischen Wirkungsschwellen oder
an experimentell ermittelten Dosis-Wirkungsbeziehungen fiir empfindliche Pflanzen, Tiere oder Mik-
roorganismen. Allein bei den Critical Load-Berechnungen wird eine Bilanzierung der Ein- und Austra-
ge vorgenommen. Dadurch kdnnte erwartet werden, dass die Einbeziehung von unschadlichen Aus-
tragen die Belastungsgrenzen gegeniiber anderen Beurteilungswerten anhebt. Dieser Effekt ist aller-
dings nur bei den beiden Schwermetallen Arsen und Nickel hinsichtlich der Critical Loads fiir den Oko-
systemschutz (CL(M)eco) zZu verzeichnen. Die Grenzwerte und Empfehlungen fiir Quecksilber, Cadmium
und Arsen liegen innerhalb der Spannen der Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz (CL(M)drink). Die
Spannen der CL(M)arink liegen bei Blei und Chrom deutlich unterhalb der anderen Beurteilungswerte,
wahrend die CL(M)arink-Spannen fiir Kupfer und Zink deutlich oberhalb der zuladssigen zusatzlichen
Fracht nach BBodSchV liegt.

Von den gesetzlichen bzw. untergesetzlichen Regelungen und Empfehlungen kann keine identifiziert
werden, aus der sich fiir alle untersuchten Schwermetalle jeweils der niedrigste Belastungsgrenzwert
ableiten lief3e. Daher muss diese Bewertung stoffspezifisch erfolgen. Fiir Cadmium und Blei ergeben
sich die strengsten Beurteilungswerte aus der 39. BiImSchV. Dabei findet sich auch eine gute Uberein-
stimmung mit den in der TA Luft angegeben Werten. Auch die in der 39. BlImSchV angegebenen Werte
fiir Arsen liegen eng bei denen nach dem EU-Positionspapier und zur CL(As)drink-Spanne. Beim Nickel
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stimmen die in der 39. BImSchV angegeben Werte gut mit den Empfehlungen des EU-Positionspapiers
liberein, liegen jedoch deutlich unter den Werten nach TA Luft.

Beim Chrom existiert neben den CL(Cr) nur die Belastungsgrenze nur aus der BBodSchV ,. Die Berech-
nungen fiir den CL(Cr)eco stiitzen ebenfalls den dort angegeben Wert. Fiir Thallium wird ausschliefdlich
in der TA Luft ein Beurteilungswert angegeben, der fiir das Handeln der Verwaltung im Rahmen von
Anlagengenehmigungen verbindlich ist.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass von den 9 untersuchten Schwermetallen zumindest
5 hinsichtlich des Schutzes der menschlichen Gesundheit und im Sinne des vorsorgenden Umwelt-
schutzes rechtsverbindlich (39. BImSchV, BBodSchV) bzw. als verbindlich in Genehmigungsverfahren
(TA Luft) mit strengen Beurteilungswerten belegt sind.

Bei Quecksilber ergaben die Berechnungen fiir CL(Hg)..o eine Wertespanne, die deutlich geringer liegt
als die 1,5 g ha! a't aus der BBodSchV bzw. die Werte der TA Luft. Der Median fiir CL(Hg)eco (0,32 g ha-
1 a-1) betrdgt weniger als ein Zehntel des Wertes aus der TA Luft Tab. 6 (4 g ha? a'1). In diesen Féllen
sollten weitere Untersuchungen angestrebt werden und die diesen Berechnungen zu Grunde liegen-
den Daten intensiv gepriift werden.

3.3 Ermittlung von Critical Loads fiir Schwermetalleintrage
3.3.1 Einleitung

In den folgenden Kapiteln wird eine Bilanzierung von Eintragsraten in Okosysteme im Gleichgewicht
von Ein- und unschadlichen Austriagen nach dem Critical Loads-Konzept durchgefiihrt. Sie erfolgt im
Mafistab 1:1 Mio. und liefert einen Uberblick iiber die Empfindlichkeit der terrestristischen Okosyste-
me in Deutschland fiir 9 Schwermetalle. Dabei werden 2 Schutzziele verfolgt: Okosystemschutz und
Schutz der menschlichen Gesundheit.

Critical Loads fiir Schwermetalle sind definitionsgeméafi die hochste Gesamteintragsrate des betrachte-
ten Metalls (aus atmospharischer Deposition, Diingemitteln und anderen anthropogenen Quellen),
unterhalb derer nach heutigem Stand des Wissens langfristig keine schidlichen Wirkungen auf die
menschliche Gesundheit und auf Struktur und Funktion von Okosystemen zu erwarten sind (Manual
des ICP Modelling &. Mapping, Kapitel 5) (CLRTAP 2004-2016).

Die Berechnung von Critical Load erfolgt nach dem Massenbilanzansatz unter Annahme eines chemi-
schen Gleichgewichtes im betrachteten System sowie eines Gleichgewichtszustandes (steady state)
zwischen Ein- und Austragen bei einem Konzentrationsniveau definiert durch das Critical Limit.

Das Critical Limit ist eine wirkungsbasiert abgeleitete Grenzkonzentration in bestimmten Okosystem-
kompartimenten, unterhalb derer signifikante Schadwirkungen auf die menschliche Gesundheit sowie
auf definierte empfindliche Bestandteile der Okosysteme nach heutigem Stand des Wissens ausge-
schlossen werden kdnnen.

Bei der Berechnung von Critical Loads fiir Schwermetalle werden neben naturnahen bzw. halbnatiirli-
chen Okosystemen auch durch den Menschen stark beeinflusste Okosysteme wie Ackerland und inten-
siv genutztes Griinland als Rezeptorflachen einbezogen.

In Bezug auf die Erhaltung der Nahrungsqualitdt zum Schutz der menschlichen Gesundheit wurde
Cadmium als wichtiger Schadstoff identifiziert. Bei diesem Metall ist eine Aufnahme aus dem Boden in
die Vegetation vergleichsweise hoch, so dass Anreicherungen im Boden die potenzielle Gefahr von
Gesundheitswirkungen iiber pflanzliche Nahrung nach sich ziehen. Als Indikatorpflanze wurde Weizen
ausgewahlt. Weizenkorn stellt einen erheblichen Anteil der Nahrung in Deutschland (wie in Europa)
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dar und sein Anbau nimmt in Deutschland (und anderen europaischen Liandern) einen hohen Anteil
der landwirtschaftlichen Nutzflachen ein (Nagel et al. 2008).

Fiir alle Okosystemtypen werden Critical Loads zum Schutz des Trinkwassers kartiert.
Die Ermittlung von Critical Loads erfolgt deshalb im Folgenden fiir drei verschiedene Schutzgiiter:

» CL(M)eco Critical Load fiir ein Metall (M steht anstelle Hg, Cd, Pb, Cu, Zn, Ni, As, Cr, Zn)

zum Schutz der empfindlichen Biota des Okosystems

Critical Load fiir ein Metall (M steht anstelle Hg, Cd, Pb, Cu, As, Cr, Zn) zum

Schutz des Trinkwassers flir Menschen

» CL(Cd)food Critical Load fiir Cadmium zum Schutz von Ackerfriichten (hier: Weizenerzeug-
nissen) als Lebensmittel fiir Menschen

> CL(M)drink

3.3.2 Geografische Datengrundlagen fiir den deutschen Critical Load-Datensatz

Fiir die Critical Load-Berechnung werden die notwendigen Datengrundlagen mit Hilfe eines Geogra-
phischen Informationssystems ArcView miteinander verschnitten und in eine Datenbank iiberfiihrt.
Dabei kommen sowohl originare Daten, z. B. Niederschlag, als auch abgeleitete Daten, z.B. aus der Bo-
dentibersichtskarte abgeleitete Werte fiir den Gehalt an organischer Substanz (OM) und pH-Werte, zur
Anwendung. Die Haltung, Auswertung und Darstellung der Daten erfolgt in Polygonen, die sich aus der
Verschneidung der Eingangsdaten ergeben.

3.3.2.1 Biotoptypen- und Landnutzungskartierung

Die flachige Verteilung der untersuchten Rezeptoren in Deutschland wird aus der CORINE Land Cover
2006 (CLC 2006) entnommen. Dabei erfolgt eine Berechnung von Critical Load fiir natiirliche und
halbnatiirliche Okosysteme sowie fiir landwirtschaftliche Nutzflachen (Acker und Intensivgriinland).
Siedlungsflachen, Wasserflachen u. 4. (21,8% der Flache Deutschlands) werden nicht als Rezeptorfla-
chen einbezogen. Folgende Legendeneinheiten der CLC 2006 werden daher als Rezeptorflachen be-
trachtet (Tabelle 32):

Tabelle 32: Rezeptortypen und deren Flachenanteile nach CORINE (CLC 2006) in Deutschland
Flache in Deutsch- | Anteil an Rezepto-
land [ha] land [%] ren gesamt [%]
Ackerflachen 13.410.853 37,53 47,9
231 Wiesen und Wei- 4.266.058 11,94 15,2
den
311 Laubwalder 2.359.267 6,60 8,4
312 Nadelwalder 5.436.535 15,21 19,4
313 Mischwalder 2.302.725 6,44 8,3
321 Natirliches Grin- 99.061 0,28 0,4
land
322 Heiden und 35.776 0,10 0,1
Moorheiden
411 Stimpfe 19.755 0,06 0,1
412 Torfmoore 58.577 0,16 0,2
Summe der 27.988.609 78,32 100,0
Rezeptorflachen
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3.3.2.2 Bodeniibersichtskarte Deutschlands

Die nutzungsdifferenzierte Bodeniibersichtskarte der Bundesrepublik Deutschland im Maf3stab von
1:1.000.000 (BUK 1000 N Version 2.3.1), herausgegeben von der Bundesanstalt fiir Geowissenschaf-
ten und Rohstoffe (BGR 2014a), stellt die flachenhafte Verbreitung von Bodenformen, zusammenge-
fasst in Leitbodenassoziationen (= Bodeneinheiten), dar. Im Unterschied zur BUK 1000 (Utermann et
al. 2008) mit ihren 71 bodenkundlichen Legendeneinheiten werden die Polygone der BUK 1000 N
mafigeblich durch eine Boden- und Landnutzungsinformation gekennzeichnet. So sind 66 Legenden-
einheiten mit der Landnutzung Ackerland kombiniert, 56 mit Griinland und 63 Legendeneinheiten mit
Wald. Berticksichtigt man die durch Regionalisierung (Europaische Klimagebiete) erfolgte Differenzie-
rung, so liegen insgesamt 210 Legendenbeschreibungen und Leitbodenprofile fiir diese drei Hauptnut-
zungen Vor.

Fiir jedes Leitbodenprofil sind die Humusform der organischen Schichten, die (Fein-)Bodenarten der
mineralischen Horizonte, die Horizontabfolge mit Machtigkeitsangaben, sowie fiir jeden Horizont die
bodensystematische Einheit, der Gesamt-Stickstoffgehalt und die Carbonatklasse, die pH-Stufe, die
Rohdichte, die Lagerungsdichte, die Feldkapazititen, das Gesamtporenvolumen, die Humusklasse und
die Konzentrationen austauschbarer Kationen angegeben.

3.3.2.3 Langjahriges Mittel von Temperatur und Niederschlag

Vom Deutschen Wetterdienst in Offenbach (DWD), Abteilung Klima und Umwelt, wurden folgende
Raster-Datenbanken zur Verfiigung gestellt:

» Mittlere monatliche Lufttemperatur fiir die Monate Januar-Dezember aus dem Zeitraum 1981-
2010 (DWD 2012 a)

» Mittlere monatliche Niederschlagsmengen fiir die Monate Januar-Dezember aus dem Zeitraum
1981-2010 (DWD 2012b)

Die Daten liegen als ASCII-Datei vor und ergeben eine Matrix von 650 x 880 Punkten. Jeder dieser
Punkte verkoérpert den Wert einer 1 x 1 km? grofen Zelle. Die Grenzen des Datenfeldes reichen von
Rechtswert 3.280.000 bis Rechtswert 3.930.000 und von Hochwert 5.230.000 bis Hochwert 6.110.000
des Gauf3-Kriiger-Koordinatensystems.

3.3.2.4 Miittlere jahrliche Sickerwasserrate

Die Daten zur landnutzungsdifferenzierten mittleren jahrlichen Sickerwasserrate aus dem Boden fiir
die Klimaperiode 1981-2010 wurden seitens der BGR digital im Oktober 2014 zur Verfiigung gestellt
(BGR 2014b). Die regionale Zuordnung von Landnutzungsklassen basiert auf CORINE Land Cover
2006 (CLC 2006). Der Datensatz beschreibt die raumliche Verteilung der Sickerwasserraten mit einer
Rasterauflosung von 1 x 1 km? auf der geometrischen Bezugsbasis des ATKIS-DLM 1000.

3.3.3 Ableitungen und Regionalisierung der 6kologischen Rezeptoren

Wahrend die Datengrundlage fiir die bodenspezifischen Parameter, die in die Einfache Massenbilanz
eingehen, mit der BUK 1000N (BGR 2014a), insbesondere mit den nutzungstypspezifischen Leitbo-
denprofilen, ausreichend genau fiir die Bestimmung der Empfindlichkeit der Okosysteme ist, reichen
die groben Biotoptypen- und Landnutzungstypen der CORINE Land Cover 2006 (CLC 2006) nicht fiir
alle vegetationsspezifischen Parameter fiir die Massenbilanz aus. Deshalb wurde in diesem Projekt
eine Zuordnung von typischen naturnahen/halbnatiirlichen Vegetationseinheiten und Ackerfruchtfol-
gen zu den Leitbodenprofilen der BUK1000N vorgenommen. Die Nutzungsdifferenzierung der
BUK1000N ist aber auch hierfiir zu grob. So gibt es Leitbodenprofile nur fiir die Nutzungsklassen
Ackerflachen, Griinland und Wélder. Die Zuordnung der Vegetationseinheiten zu Leitbodenprofilen
erfolgte deshalb zu
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» BUK-Leitbodenprofil ,Griinland*“ differenziert nach Wiesen und Weiden (CORINE-Klasse 231),
natiirliches Griinland (CORINE-Klasse 321), Heiden und Moorheiden (CORINE-Klasse 322),
Siimpfe (CORINE-Klasse 411) und Torfmoore (412).

» BUK-Leitbodenprofil ,\Wilder” differenziert nach Laubwald (CORINE-Klasse 311), Nadelwald
(CORINE-Klasse 312).

> BUK-Leitbodenprofil JAckerflachen“ undifferenziert fiir die CORINE-Klasse 211

Die Zuordnung der naturnahen/halbnatiirlichen Vegetationseinheiten basiert auf der Datenbank des
BERN-Modells, das bei 0KO-DATA entwickelt wurde (ndhere Erlauterung hierzu siehe BMVBS 2013, S.
135-147).

Fiir die intensiv genutzten Vegetationskomplexe wurden den Kombinationen aus BUK1000N-
Leitbodenprofil und CORINE-Einheit die aktuell typischen Vegetationseinheiten zugeordnet, d. h. z. B.
zum ,Nadelwald“ iiberwiegend Forstgesellschaften (aufer in den Hochgebirgsregionen), zu ,,Wiesen
und Weiden" iiberwiegend Wirtschaftswiesen-Gesellschaften. Fiir die CORINE-Klassen Laubwald
(311), natiirliches Griinland (CORINE-Klasse 321), Heiden und Moorheiden (CORINE-Klasse 322),
Siimpfe (CORINE-Klasse 411) und Torfmoore (412) wurde jeweils die halbnatiirliche bzw. naturnahe
Pflanzengesellschaft zugeordnet, die aufgrund der Standortbedingungen entsprechend den Angaben
der BUK1000N zum Leitbodenprofil und zum Klimagebiet als typisch zu erwarten ist. Es wurden 226
verschiedene Pflanzengesellschaften zu den 210 Leitbodenprofilen mit jeweils 7 CORINE-Klassen zu-
geordnet. Insbesondere fiir die Wélder ist damit nunmehr die Moglichkeit gegeben, eine standorttypi-
sche Mischung von Baumarten zu berticksichtigen, so dass ggf. auch eine empfindlichere Mischbaum-
art anstelle der weniger empfindlichen dominanten Hauptbaumart - wie bisher tiblich - das Critical
Limit (Kapitel 3.3.5.4) bestimmt. Auch die potenzielle Erntemenge ladsst sich fiir Mischungen von Ar-
ten, wie sie in Laub- und Mischwaldern, aber auch im Offenland - mit wenigen Ausnahmen - vorkom-
men, feiner differenzieren.

Der CORINE-Klasse Ackerflachen (211) wurden Ackerfruchtfolgen zugeordnet, die entsprechend der
Bodenform der guten fachlichen Praxis entsprechen. Die Anbauflachenverteilung wurde mit den An-
gaben des Statistischen Bundesamtes (2014) der Jahre 2007-2013 (Mittelwert iiber Bundeslander)
tiberpriift und entsprechend angepasst.

Die unterstellten Ackerfruchtfolgen entsprechend guter fachlicher Praxis auf den Bodeneinheiten der
BUK1000N sowie die fiir die Berechnung der Critical Loads angenommene typische Anbaufldchenver-
teilung der Fruchtfolgeglieder enthalt Anhang A3.2.

3.3.4 Methodischer Ansatz und allgemeine Grundlagen

Der methodische Ansatz zur Berechnung von Critical Loads fiir Schwermetalle folgt in diesem Projekt
den Empfehlungen im Manual des ICP Modeling &. Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016, Kapi-
tel V.5). Hierbei werden alle relevanten Fliisse in bzw. aus einer bestimmten Bodenschicht, in der die
wesentlichen Stoffumsetzungen geschehen bzw. in denen die Rezeptoren ihren Verbreitungsschwer-
punkt haben und die daher fiir die Wirkungen im System relevant ist, gegeniiber gestellt. Die Betrach-
tung von Schwermetallfliissen, -vorraten und -konzentrationen beziehen sich auf die mobilen bzw.
potenziell mobilisierbaren Metalle, nur sie sind fiir die Betrachtung der Stofffliisse relevant.
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Die Massenbilanzgleichung bezieht als Austragspfade aus dem terrestrischen Okosystem die Aufnah-
me in die Biomasse mit nachfolgender Ernte und den Austrag mit dem Sickerwasserfluss wie folgt ein:

CL(M) =M, + Mle(crit)

mit:

CL(M) = Critical Load des Metalls M [g ha'! a'1]

M, = Nettoaufnahme (uptake) des Metalls M in erntbare Pflanzenteile [gha! a'l]
Mie(crit) = tolerierbare (critical) Auswaschung (leaching) des Metalls M aus der betrachte-

ten Bodenschicht bei ausschlief3licher Betrachtung vertikaler Fliisse (Sicker-
wasser) [g hala1]
Von der Einbeziehung weiterer Terme wird entsprechend den Empfehlungen des Expert Panel for
Heavy Metals an das ICP Modeling &. Mapping (EP CLHM 2005, Nagel et al. 2008) abgesehen.

An diesem Ansatz gibt es seit 2004 keine Anderungen (Nagel et al. 2008).
3.3.5 Erhebung und Berechnung der Eingangsdaten
3.3.5.1 Ernteentzug von Schwermetallen

Die Entzugsrate von Schwermetallen mit der Ernte von Biomasse ergibt sich aus dem Ertrag der zu
erntenden Biomasse, multipliziert mit dem Stoffgehalt wie folgt:

My = [M]ha- E

mit

M, = Entzugsrate des Schwermetalls [g hala1]

[Mlpa = Metall-Gehalt in der Trockenmasse des Erntegutes (harvest) [mg kg-1TS-1]
E = Ertrag an Trockenmasse des Erntegutes [kg TS ha' a-1].

Die Critical Load sollen definitionsgemaf? langfristig keine schadlichen Wirkungen auf die menschliche
Gesundheit und auf Struktur und Funktion von Okosystemen zulassen. Somit sollen sie auch nicht den
Status quo hinsichtlich der Bewirtschaftungsweise und der hieraus resultierenden Anbauverhéltnisse
und Ertrage widerspiegeln, sondern langfristig geltenden Grundsatzen einer nachhaltigen Land- und
Forstwirtschaft folgen. Deswegen geht der Critical Load-Ansatz von folgenden Annahmen zur Bewirt-
schaftungsweise der Rezeptorflachen aus:

Wald:

Langfristig ist davon auszugehen, dass die bundesweit bereits begonnene Umstellung auf eine natur-
nahe Waldbewirtschaftung in Kombination mit der tendenziellen Abnahme von Stickstoffeintragen
die potenzielle Holzertragserwartung sowie die Stoffgehalte auf ein nachhaltig stabiles Gleichgewicht
regulieren wird. Deshalb werden fiir die Ertrags- und Gehaltsabschatzung konservative Annahmen
getroffen, die aus Messdaten an mehr oder weniger unbelasteten Standorten abgeleitet wurden.

Acker:

Die Ackerertrage sind aus aktuellen Erntestatistiken abgeleitet. Anders als bei der Waldbewirtschaf-
tung sind beim Ackerbau in Deutschland keine Tendenzen einer Extensivierung erkennbar (abgesehen
von der Oko-Landwirtschaft, deren Flichenanteil aber in den letzten Jahren auf stabil niedrigem Ni-
veau verbleiben ist). Auch die Diingeverordnung toleriert selbst nach ihrer Novellierung immer noch
eine hohe Uberschussdiingung mit Stickstoff. Hinsichtlich der Fruchtfolgen, mithin fiir die Anbauver-
héltnisse der einzelnen Fruchtarten, wird jedoch davon ausgegangen, dass die Regeln der guten fachli-
chen Praxis (insbesondere phytosanitar glinstige, nahrstoffeffektive und bodenerhaltende Fruchtfol-
gen) angewendet werden, auch wenn gegenwartig insbesondere die Anbauverhéltnisse, aber auch der
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Diingereinsatz und damit die Ertrdge in der Landwirtschaft iiberwiegend abhédngig gemacht werden
von Forderprogrammen und vom Markt. Im Folgenden muss dies vorausgesetzt werden, da einerseits
die Critical Loads langfristig gelten sollen, aber andererseits die Anbauverhaltnisse in der langerfristi-
gen Zukunft nicht auf der Basis der heutigen Marktbedingungen prognostiziert werden sollten. Fiir die
Zukunft sollte vielmehr die Anbaustruktur langfristig als im Einklang mit der guten fachlichen Praxis
angenommen werden.

Offenland:

Es wird unterschieden in nicht genutzte Offenland-Okosystemtypen (Torfmoore, Siimpfe, Moorheiden)
und solche, die regelméafiig genutzt werden (natiirliches Griinland, trockene Heiden, Salzwiesen). Die
Abschatzung des Trockenmasseertrages in genutzten Offenland-Lebensraumen geht davon aus, dass
eine bestandserhaltende Mindestnutzung bzw. Pflegenutzung notwendig ist. Diese notwendige Min-
destnutzung ist aber auch abhédngig vom Biomasseproduktionspotenzial des jeweiligen Standortes.

Gehalte an Schwermetallen in der Biomasse

Der jahrliche Schwermetallentzug (M.) flr genutzte Walder ergibt sich aus dem geschitzten Biomas-
seentzug durch den Jahreszuwachs an Derbholz und Rinde der Haupt- und Nebenbaumarten der aktu-
ellen Bestockung am Standort, multipliziert mit den Durchschnittsgehalten an Schwermetallen in
Derbholz und Rinde (vgl. Tabelle 33). Diese Gehalte konnen als nachhaltig vertraglich und somit als
langfristig akzeptabel angesehen werden, da hierfiir nur Messwerte von nicht spezifisch belasteten
Flachen ausgewertet wurden.

M, fiir genutzte Griinlandbiotope und Ackerfriichte ergibt sich aus der Zuwachsrate oberirdischer
Griinmasse im Jahr [t TS hat a1] und den Schwermetall-Gehalten in der Erntemasse (aus Untersu-
chungen ohne spezifische Belastung) entsprechend Tabelle 34. Diese Werte sind gegeniiber der Da-
tengrundlage von 2008 (Nagel et al. 2008) verandert und erganzt worden.

Tabelle 33: Schwermetallgehalte (mg/kg Trockensubstanz) in Derbholz mit Rinde der Hauptbaumar-

ten

I = I L I v -
Eiche 2,97 0,13 0,02 2,19 1,58 5,27 0,02 0,74
Buche 1,52 0,15 0,02 1,77 1,28 10,53 0,02 0,54
Fichte 1,29 0,36 0,02 1,67 1,18 31,2 0,01 0,42
Kiefer 1,75 1,31 0,02 1,35 1,85 25,24 0,01 0,35
alle anderen im 1,81 0,29 0,02 1,91 1,48 11,20 0,015 0,53
Durchschnitt

Quellen: ¥ Jacobsen et al.(2002), ?Reinds et al. (2006)
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Tabelle 34: Schwermetallgehalte (mg/kg Trockensubstanz) von Ackerfriichten und Grasland
Pflanzenart Schwermetallgehalte [M]ha (mg kg'1 Trockensubstanz)
Winterweizen? 0,03 0,03 0,005 0,23 0,035 0,48
Roggen 0,07 0,02 0,005 4,6 0,44 26 0,035 0,25
Wintergerste °) 0,1 0,02 0,01 3,6 0,23 25 0,035 0,27
Raps 9 0,1 0,08 0,003 3,8 0,81 39 0,035 1,7
Kartoffeln 0,04 0,09 0,001 4,6 0,23 14 0,035 0,17
Zuckerriibe 0,2 0,08 0,01 3,9 0,8 12 0,035 0,47
’Silomais® 0,2 0,04 0,02 3,5 0,58 19 0,035 0,73
Gras und Gran- 0,99 0,13 0,03 6,2 0,91 49,5 0,1 0,395
landpflanzen

Quelle: Knappe et al. 2008

a) Der Anteil der Anbauflache mit Sommerweizen ist gegeniiber der Anbauflache von Winterweizen vernachlas-
sigbar gering (Statistisches Bundesamt 2014) und wird daher in der Fruchtfolge nicht betrachtet

b) Der Anteil der Anbauflache mit Sommergerste ist gegentiber der Anbauflache von Wintergerste vernachlas-
sigbar gering (Statistisches Bundesamt 2014) und wird daher in der Fruchtfolge nicht betrachtet

c) Der Anteil der Anbauflache mit Sonnenblumen ist gegenliber der Anbauflache von Raps vernachlassigbar ge-
ring (Statistisches Bundesamt 2014) und wird daher in der Fruchtfolge nicht betrachtet

d) Der Anteil der Anbauflache mit Leguminosen ist gegeniiber der Anbauflache von Grinlandpflanzen vernach-
lassigbar gering (Statistisches Bundesamt 2014) und wird daher in der Fruchtfolge nicht betrachtet

e) unter Silomais wird hier Energiemais, Griinmais und der Futter-Silomais zusammengefasst

Abschatzung des pflanzenphysiologischen Ertragspotentials zu erntender Biomasse

Der Entzug von Biomasse muss aus der Biomasseproduktivitat in Abhdngigkeit vom Ertragspotential
des Standortes unter Berticksichtigung des pflanzenphysiologisch mdglichen Biomassezuwachses ab-
geschatzt werden. Als Grundlage fiir die standorttypspezifische Abschatzung des potenziellen Holzer-
trages in Wildern dienen Ertragstafeln des laufenden Zuwachses der Baumarten. Uber 100 Jahre wird
der durchschnittliche Zuwachs pro Jahr fiir die Ertragsklasse I und die schlechteste Ertragsklasse der
Baumart aus den Ertragstafeln ermittelt (Tabelle 35). Die so ermittelten Festmaf3-Zuwdachse (DGZ
100) werden in Gewichtsmaf3-Zuwachse mit Hilfe der baumartenspezifischen Holz- und Rindendichte
(Nagel et al. 2008) umgerechnet.
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Tabelle 35: Spannen der Ertragspotenziale der Haupt- und Nebenbaumarten
Baumart Spannen der durchschnittlichen jahrlichen Zuwachsraten Ertragstafel von:
nach 100 Jahren [DGZ 100]
Ertragspotential Ertragspotential
der besten Ertragsklasse | der schlechtesten Ertrags-
fiir Stammholz mit Rinde klasse
Emax(Phyto) fiir Stammholz mit Rinde
Emin(Phyto)
v ha 2
Gemeine Kiefer 7,8 3,1 2,0 0,8 | Wiedemann 1943 Y
Gemeine Fichte 12,0 4,9 7,5 3,2 | Wiedemann 1936 ¥
Berg-/ Schwarzkie- 1,5 0,7 1,5 0,7 | geschatzt
fer
WeiR-Tanne 3,5 3 | Schober 1967 Y
Europ. Lirche 2,5 2 | Schober 1967 Y
Rotbuche 7,8 4,9 3,7 2,4 | Schober 1967 Y
Stiel- und Trauben- 6,7 4,0 2,1 1,4 | Mitcherlich 1950
Eiche
Erle 8,0 4,3 4,5 2,5 | Mitcherlich 1950
Birke, alle Arten 4,9 2,8 3,6 2,1 | Schwappach 1912
Weiden, alle Arten 5,0 2,3 3,4 1,6 | Schober 1975
Ulme, alle Arten 4,8 3 | Bauer 1953
Esche 6,2 3,7 4,1 2,5 | Wimmenauer 1919
Eberesche 2,1 1,6 | Erteld 1962
Linde, alle Arten 8,8 5,2 5,0 3,0 | Bockmann 1990
Ahorn, alle Arten 3,5 2,5 | Schober 1987
Pappeln, Espe 13,2 4,5 3,0 1,1 | Knapp 1973
Hainbuche 5,6 2,5 | Schober 1987

Y |n Schober 1975

Es wird angenommen, dass die Rinde, wie derzeit allgemein tiblich, aus dem Bestand ausgetragen
wird.

Die Abschitzung des Trockenmasseertrages in den halbnatiirlichen Offenland-Rezeptorflichen sowie
fiir Wirtschaftswiesen- und weiden (Tabelle 36) geht davon aus, dass eine Nutzung oder Pflege-
Nutzung durchgefiihrt wird.
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Tabelle 36: Spannen der Ertragspotenziale der verschiedenen Vegetationstypen der waldfreien na-
turnahen/halbnatiirlichen Okosysteme

Vegetationstyp Trockenmasseertrag bei extensiver Griinlandnutzung [t TS ha' a]

Magerrasen 1,5 0,65
Heiden 1,4 0,8
Kalktrockenrasen 1,7 0,11
Nass- und Feuchtwiesen 2,5 0,1
Flutrasen und Auenwiesen 1,6 0,8
Frischwiesen/ Frischweiden 1,5 0,65

Abgeleitet aus Bobbink und Hettelingh (2011), Bohner et al. (2007), Bolte (2006), Brenner et al. (2004), Briemle et al.
(1991), Briinner und Schoéllhorn (1972), Dierschke und Briemle (2008), ElsaRer (2007), Keienburg und Priter (2004),
Klapp (1954), Luthardt et al. (2008), Petersen (1981), Quade (1993), Ruhr-Stickstoff-Aktiengesellschaft (Hrsg.) (1988),
Stein-Bachinger et al. (2004), Tischew (2011),.

Die Ertrage der Nutzpflanzen bei intensiver Landwirtschaft (Tabelle 37) sind aus den Angaben des
Statistischen Bundesamtes (2014) der Jahre 2007-2013 (Mittelwert) entnommen. Dabei wurden die
unteren Spannengrenzen den Angaben aus dem Bundesland mit den geringsten Ertragen entnommen,
wie auch die Spannenobergrenze dem Mittel der Jahre 2007-2013 des Bundeslandes mit den héchsten
Ertragen dieser Fruchtart entspricht.

Tabelle 37: Ertragsspannen Emin(phyto)-Emax(phyto) ZWischen den Bundeslandern jeweils im Mittel der
Jahre 2007-2013

Ertrage in t Trockensubstanz pro Jahr

Roggen Beta-
Riiben

Emin Emax Emin Emax Emin Emin Emin | Emax Emin | Ema Emm
(Phyto) | (Phyto) | (Phyto) (Phyto) (Phyto) (Phyto) (Phy- (Phyto) (Phy- X (Phyto)
(Phy- (Phy- (Phy-

6,2
Quelle: Statistisches Bundesamt (2014)

8,8 4,2 6,5 53| 7,6 53| 86| 58 72

Der zu erntende Biomasseertrag ist abhdngig vom Ertragspotential des jeweiligen Standortes (siehe
nachster Abschnitt). Anhand des standortspezifischen Ertragspotenzials (Bodenfruchtbarkeit) kann
innerhalb der angegebenen Ertragsspannen ein potenzieller Ertrag interpoliert werden.

Ermittlung der bodenspezifischen Ertragspotenziale

Die nachfolgend beschriebene Methode dient dazu, einen diskreten bodentypischen Ertragswert in-
nerhalb der vegetationstypspezifischen Ertrags-Spanne (Tabelle 36 und Tabelle 37) unter Beriicksich-
tigung der unterschiedlichen Bodeneigenschaften zu konkretisieren. Dazu ist zunachst die bestmdgli-
che Abschitzung der Bodenfruchtbarkeit in Abhangigkeit von den Bodenarten der Horizonte der Leit-
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bodenprofile der BUK1000N (BGR 2014a) notwendig (Tabelle 38). Das Modell wurde in Schiitze et al.
(2003) entwickelt und in auch Nagel et al. (2008) ausfiihrlich beschrieben. Nachfolgende Ausfiihrun-
gen beziehen sich daher auf die Anderungen und Erginzungen gegeniiber dem Stand 2008.

Verschiedene Bodeneigenschaften werden im Hinblick auf die Ertragsbildung jeweils als sehr ungiins-
tig (Wert 1) bis sehr gilinstig (Wert 5) eingeschitzt. Diese Werte beziehen sich auf die Horizonte der
Leitbodenprofile aus der BUK-1000N-Datenbank. Zur Uberpriifung der in Nagel et al. (2008) genutz-
ten Ertragspotenziale wurde die Karte des ,Ackerbaulichen Ertragspotenzials der Boden in Deutsch-
land“ (BGR 2013) auf Basis des ,Soil Quality Rating“ (SQR) (Mueller et al. 2007) herangezogen. Eine
komplette Ubernahme dieser Karte war nicht zielfithrend, da dieses Verfahren nur fiir Acker und nicht
auch fiir Walder, fiir natiirliches Offenland, Wiesen und Weiden entwickelt wurde. Der Vergleich der
Punktwerte hat jedoch zu Veranderungen der Bewertung in Bezug auf den Grund-/Stauwassereinfluss
und in Bezug auf die Durchwurzelbarkeit in Tabelle 38 gegeniiber dem Stand in Nagel et al. (2008)
gefiihrt.

Tabelle 38: Klassifizierung bodenart- und -entstehungs abhangiger Bodeneigenschaften der einzel-
nen Horizonte eines Bodenprofils bezliglich des Einflusses auf potenzielle Acker-, Holz-
und Griunlandertrage

Bodenwasserhaushalt

Nahrstoffhaushalt Bodengefiige

nach bodenkundlicher Kartieranlei-
tung 5. Auflage

Grund- o. Stauwassereinflul
renanteil 0,2-50 um mit pflan-
anteil >50 pm mit Luft, pF<1,8)

zenverfiigbarem Haft-wasser
Humusspiegel in Abhangigkeit

von der Bodenart
Kationenaustauschkapazitat

Porenanteil <0,2 um mit Tot-
wasser (pF>4,2)/ Staunisse-
Austrocknungsgefahrdung
nutzbare Feldkapazitat (Po-
Durchwurzelbarkeit (Poren-
Verfestigungsneigung im B-
Relatives Ertragspotenzial

=
Q

t = e =
© oo 20 c ]
[= c o o =
g 3 5 1% §
@ 3 ] 2 &
Ss D 5 1 1 1 1 1 3 5 1 2,00
Al 5 1 4 1 1 1 4 5 1 2,36
K 5 1 1 1 1 1 2 5 1 1,89
5 1 1 1 1 1 2 5 1 1,89
Su2, si2, D 4 2 1 3 1 2 3 5 1 2,50
SI3, Al 4 2 5 3 1 2 4 5 1 2,94
St2 K 4 2 4 3 1 2 3 5 1 2,75
4 2 3 3 1 2 2 5 1 2,56
D 3 3 2 4 2 2 3 5 2 3,00

Su3, Sud
Lo 3 3 2 4 2 2 5 5 2 3,22
AlLK 3 3 5 4 2 2 4 5 2 3,36
Y, 3 3 3 4 2 2 2 5 2 2,97
Vg 3 3 1 4 2 2 1 5 2 2,69
Slu, Sl4, | D 3 4 2 5 2 3 3 4 3 3,39
St3 Lo 3 4 2 5 2 3 5 4 3 3,61
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Bodenwasserhaushalt

Nahrstoffhaushalt Bodengefiige

nach bodenkundlicher Kartieranlei-
renanteil 0,2-50 pm mit pflan-

Porenanteil <0,2 pum mit Tot-
wasser (pF>4,2)/ Staunisse-
nutzbare Feldkapazitit (Po-
zenverfiigharem Haft-wasser
Humusspiegel in Abhangigkeit
Kationenaustauschkapazitat
Durchwurzelbarkeit (Poren-
anteil >50 um mit Luft, pF<1,8)

Grund- o. StauwassereinfluR
Relatives Ertragspotenzial

Austrocknungsgefahrdung
Verfestigungsneigung im B-

g =
(73
g g -
£ 3 = @ 2 =
© . 0o ] = 20 =
S 'y 5 N b 2 N
285 e I 56§ 2 5
o c 2 ] 3 > (G T
AlK 3 4 5 5 2 3 5 4 3 3,86
Vv 3 4 3 5 2 3 2 4 3 3,36
Vg 3 4 1 5 2 3 1 4 3 3,08
D 3 4 3 5 3 4 3 3 4 3,69
Ls24, 3| 4| 2 5 3| 4| s 3| 4| 383
Lt2, ° )
Lts, Ts4, | Al 3 4 5 5 3 4 5 3 4 4,08
Ts3 K 3| 4 4 5 3 4| 3 3 4| 3,78
Vv 3 4 3 5 3 4 2 3 4 3,58
Vg 3 4 1 5 3 4 1 3 4 3,31
D 2 3 3 4 4 3 3 2 5 3,33
Uu, Us,
Ut2-4, Al 2 5 5 4 4 4 5 2 5 4,00
Uls, Lu L6 2 3 2 4 4 4 5 2 5 3,58
K 2 3 4 4 4 3 4 2 5 3,53
Vv 2 3 3 4 4 3 2 2 5 3,22
Vg 2 3 1 4 4 3 1 2 5 2,94
D 1 1 2 3 5 5 3 1 5 3,03
Lt3, Al 1 1 5 3 5 5 4 1 5 3,39
Tuz-4, 1| 1 2 3 5 5| s 2 5| 336
Ts2, Tl,
Tt K 1 1 4 3 5 5 1 1 5 2,97
Vv 1 1 3 3 5 5 2 1 5 3,00
Vg 1 1 2 3 5 5 1 1 5 2,81
Hh 1 1 1 1 5 1 1 1 1 1,44
Hn 1 1 1 2 5 3 4 3 1 2,42
Erlduterung: EP(geo-hor) = relatives, durch den Boden bestimmtes Ertragspotenzial
1= sehr unglinstig, 2= unglinstig, 3= maRig giinstig, 4= glinstig, 5= sehr giinstig
D = diluviale Boden des wellig-hiigeligen Flachlandes und der Hiigellander
L6 = Boden der LoRgebiete
Al = alluviale Béden der breiten Flusstaler, einschlieRlich Terrassenflachen und Niederungen
K = Boden der Kiistenregionen
V = Verwitterungsbéden aus Festgesteinen und deren Umlagerungsdecken der Berg- und Hiigellander

Vg = gesteinsreiche Verwitterungsbdden des Hochgebirges
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Zusammenfiihrung der Einzelparameter

Die hier zur Kennzeichnung des Ertragspotenzials beschriebenen einzelnen Kriterien kénnen nicht
gleichgewichtet in die Abschatzung des Ertragspotenzials eingehen, weil einzelne Kriterien einen gro-
3eren Einfluss als andere auf das Pflanzenwachstum haben und mitunter auch auf mehrere ver-
schiedene physiologische Vorginge einwirken. Aus diesem Grunde wurden die einzelnen Parameter
der Tabelle 38 entsprechend der folgenden Ubersicht (Tabelle 39) zu Haupteinflussfaktoren der Er-
tragsbildung zusammengefasst und die Mittelwerte der Klassen gebildet. AnschliefRend wurde der
Mittelwert aus den 3 Haupteinflussfaktoren ermittelt. Er entspricht dem Ertragspotenzial des Boden-
horizontes EP(geo-hor) in der letzten Spalte der Tabelle 38.

Tabelle 39: Haupteinflussfaktoren der Ertragsbildung

Einzelparameter Synthese zu den Haupteinflussfaktoren:

Nutzbare Feldkapazitat
Porenanteil mit Totwasser (Staundsseneigung) Bodenwasserhaushalt
Austrocknungsgefahrdung

Grund- und Stauwassereinfluss

Kationenaustauschkapazitat
Nutzbare Feldkapazitat Nahrstoffhaushalt
Humusspiegel

Grindigkeit Bodengefiige
Durchwurzelbarkeit
Verfestigungsneigung

Das relative Ertragspotenzial des Bodens EPeo.nor) wurde nun fiir jeden Horizont des Leitbodenpro-
fils der BUK 1000N basierend auf den Angaben zur Bodenart zugeordnet und dann bis zur Durchwur-
zelungstiefe (folgender Abschnitt) tiefenstufengewichtet gemittelt. Das entspricht dem Ertragspoten-

zial des Referenzprofils EP(geo-prof.

Ermittlung der durchwurzelten Bodentiefe in Abhangigkeit von vegetations- und bodenspezifischen
Durchwurzelungspotenzialen

Anhand der zugeordneten Pflanzengesellschaft (Kapitel 3.3.3) konnte die vegetationsspezifische
Durchwurzelungstiefe der dominanten und charakteristischen Arten abgeschatzt werden. Dies war die
Voraussetzung fiir die Mittelwertbildung der horizontweisen Angaben der Critical Load-relevanten
Parameter aus den Leitbodenprofilen.

Die tatsachlich von Pflanzen durchwurzelte Tiefe hangt zum anderen aber auch von der durchwurzel-
baren Tiefe des Bodens ab.

Geht man zunichst von der potenziellen Lange der Hauptwurzeltracht (= 80 % der Gesamtwurzel-
masse) der charakteristischen Hauptbaumart bzw. der charakteristischen Art der Krautschicht aus
(Kostler et al. 1968), kann man die in Tabelle 40 dargestellten potenziellen Durchwurzelungstiefen fiir
die Hauptbestdnde angeben. Diese potenziellen Wurzellingen werden bei den meisten Vegetationsty-
pen (aufier bei den Pionierbaumarten Bergkiefer, Espe und Birke) eingeschrankt durch den oberen
Rand des terrestrischen Unterbodenhorizontes (C-Horizonte), bei nassemeidenden Baumarten durch
den oberen Rand des sauerstofffreien (reduzierten) Grundwasser- bzw. Stauwasserhorizontes (Gr/Sr-
Horizonte) oder bei allen Vegetationstypen durch den oberen Rand des durch Reduktgase gepragten
Horizontes (Y-Horizonte). Das bedeutet, die vegetationstypische potenzielle Wurzelldnge wird durch
das standortspezifische Bodenprofil abgeschnitten in den Fallen, bei denen die potenzielle Wurzellan-
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ge grofier ist als die obere Tiefe des obersten nicht durchwurzelbaren Horizontes (= physiologische
Griindigkeit).

Tabelle 40: Lange der Hauptwurzeltracht nach Kostler et al. (1968) und die Wurzeltracht abschnei-
dende nicht durchwurzelbare Horizonte (aus Nagel et al. 2008, erganzt und aktualisiert)

Vegetationstyp/ Hauptbaumart Potenzielle Haupt- nicht durchwurzelbare Horizonte
wurzelldnge (nach Bodenkundlicher Kartieranlei-
[cm] tung KA 5, S. 83ff

Ackerfruchtarten 40 C C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Natdrliches Grinland 40 C;P;Gr;Y;F;Go;S

Heiden und Moorheiden 20 C;P;Gr;Y;F;Sr;S

Simpfe 110 C,P;Y; Fr

Torfmoore 90 C,P;Y; Fr

Wiesen und Weiden 60 C C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Gemeine Kiefer 180 C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Fichte 80 C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Rotbuche 80 C;P;Gr;Y;F;Go;Sr;Sd;Sg

Erle, Esche 80 C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Eiche (alle Arten) 180 C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Larche, Douglasie 100 C;P;Gr;Y;F;Go;S

Ahorn (alle Arten) 80 C;P;Gr;Y;F;Go;S

Pappeln, Espe 120

Bergkiefer 180

Schwarzkiefer 180 C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Birke 100

Linde (alle Arten), Hainbuche, Robinie 100 C;P;Gr;Y;F;Go;S

Weiden u. Ulmen (alle Arten) 60 C;P;Gr;Y;F;Sr;Sd;Sg

Die obere Tiefe der anstehenden schneidenden Horizonte wurde der Datenbank zu den Leitbodenpro-
filen der BUK 1000N entnommen.

Die Mittelwertbildung der bodenspezifischen relativen Ertragspotenziale EPgc, der einzelnen Horizon-
te erfolgt nun tiefenstufengewichtet bis zur realen Durchwurzelungstiefe. Anschliefdend wird das Er-
gebnis in Abhangigkeit von Klimaparametern wie folgt korrigiert:

Ermittlung der klimaspezifischen Ertragspotenziale

Bis hierher sind ausschliefdlich boden- und vegetationstypspezifische Parameter in die Bestimmung
der Ertragspotenziale eingegangen.

Ein klimaodkologisch hochsignifikanter Einflussfaktor ist vor allem die Lange der Vegetationszeit. Je
langer die Vegetationszeitdauer im Jahr (Anzahl der Tage im Jahr mit einer durchschnittlichen Luft-
temperatur von 2 10 °C), desto grofier die Nettoprimarproduktion. Gute bis sehr gute Zuwachsleistun-
gen werden durch Vegetationszeiten von 100 Tagen (mittlere montane Lagen) bis 200 Tagen (planare
Tieflandlagen) geférdert, wahrend im hochmontanen und alpinen Raum (60-100 Tage) die Nettopri-
marproduktion deutlich unter das bodenspezifische Ertragspotenzial sinkt.
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Deshalb wird das bodenspezifische Ertragspotenzial mit der Vegetationszeitdauer wie folgt in Bezie-
hung gesetzt:

VZ-165 )
200-100

EP(Klima—korr) = EP(geo—pTOf) (1 +

wobei:

EPwima-korry = klimakorrigiertes Ertragspotenzial

bodenspezifisches Ertragspotenzial des durchwurzelten Bodenprofils (zwischen 1...5)
Vegetationsdauer (langjahrig durchschnittliche Anzahl der Tage im Jahr mit einer
durchschnittlichen Lufttemperatur von 2 10 °C), wobei 165 d der Mittelwert in
Deutschland ist, 100 d-200 d betrédgt die Spanne in Deutschland.

EP(geo-pron
VZ

Berechnung des Biomasse-Ertrages

Die Differenz aus Minimum und Maximum der Ertrage laut Ertragstafeln (Tabelle 35 und Tabelle 36)
wird nun entsprechend dem relativen Ertragspotenzial EP ima-korr) interpoliert.

Der Ertrag ergibt sich somit unter Beriicksichtigung der vegetationsspezifischen Ertragsspannen und
des standortspezifischen relativen Ertragspotenzials wie folgt:

E= Enminehyto) +(((EmaxPhyto)-Emin(hyto))/4) (EP wiima-korr)-1))
3.3.5.2 Austrag von Schwermetallen mit dem Wasserabfluss

Die tolerierbare (critical) Auswaschung (leaching) des Metalls M (Mie(cri)) aus der betrachteten Boden-
schicht bei ausschlief3licher Betrachtung vertikaler Fliisse (Sickerwasser) [gha'l a'1] ergibt sich aus
dem Produkt von Sickerwasserrate (Qi) und kritischer Konzentration des Metalls im Sickerwasser

([M]sdw(crit))-

Die Ermittlung der Sickerwasserrate unterhalb des zu betrachtenden Bodenhorizonts wird wie folgt
durchgefiihrt:

Flir die verschiedenen Schutzgiiter sind unterschiedliche Bodenhorizonte und dementsprechend die
Sickerwasserraten in diesen Bodenhorizonten relevant (Tabelle 41).

Die Grundlageninformation zur Bestimmung des Wasserabflusses aus der betrachteten Bodenschicht
liefert die Karte der Sickerwasserrate fiir Deutschland (BGR 2014b). Der originale Datensatz der BGR
beinhaltet auf ca. 3,3 % der Rasterzellen Werte, welche kleiner oder gleich 0 sind. Bei einer Berech-
nung der Critical Loads mit der einfachen Massenbilanzmethode fiihren negative Sickerwasserraten zu
nicht plausiblen Ergebnissen. Es wurde daher eine Methode angewendet, welche im Mapping Manual
(S.V - 48) vorgeschlagen wird, um die urspriinglichen Sickerraten mit Hilfe der Niederschlagsdaten
(Langzeitmittelwert 1981-2010) des DWD wie folgt zu korrigieren: Fiir jedes Grid wird der Jahresnie-
derschlag mal 0,05 (= 5 % des Niederschlages) berechnet. Dann wird die originale Sickerwasserrate
aus BGR (2014b) in jedem Grid verglichen mit 5% des Niederschlages. Der jeweils grofdere Wert bil-
det den neuen Wert fiir die Sickerwasserrate im Grid. Mit dieser Methode kdnnen negative Werte aus-
geschlossen werden.

Diese korrigierten Wasserfliisse sind den Sickerwasserraten unterhalb der durchwurzelten Boden-
schicht (z) gleichzusetzen (Qie.). Diese Wasserfliisse werden in der Berechnung von CL(M)4rink) unver-
andert verwendet. Es wird davon ausgegangen, dass der Schutz des Grundwassers hinsichtlich der
Uberschreitung der Trinkwassergrenzwerte durch anthropogene Schadstoffeintrige garantiert ist,
wenn die Grenzwerte im Sickerwasser direkt unterhalb der Wurzelzone nicht tiberschritten werden.
Mogliche Wechselwirkungen der ausgewaschenen Metalle mit Austauscherpladtzen in tieferen Schich-
ten der wasserungesattigten Bodenzone werden dabei vernachlassigt.

Bodenmikroorganismen, Invertebraten und empfindliche Pflanzenarten der Krautschicht sind iiber-
wiegend in den humusreicheren O- und A-Horizonten verbreitet bzw. verwurzelt. Deshalb wird fiir die
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CL(M)eco und CL(Cd)(o0q) die geringer machtige biologisch aktive Bodenschicht (zb) betrachtet, wo der
Wasserabfluss (hier als Bodenwasser bezeichnet) hoher ist. Die Differenz-Wassermenge zum Sicker-
wasserfluss unterhalb der Wurzelzone wird in den tieferen Bodenschichten durch Pflanzenwurzeln
aufgenommen und unterliegt der Transpiration.

Tabelle 41: Verwendete Sickerwasserraten flr die Berechnung des Schwermetallaustrags mit dem
Sickerwasser fir die verschiedenen Schutzgiiter

Verwendete Sickerwasserrate

Trinkwasser Okosysteme Nahrungsmittel
(Weizen)
Pb

Qie(z) Que(zb)
Cd Que) Que(zb) Que(ab)
Hg Que() Que(zb)
As Quez) Que(zb)
Cu Que(z) Que(zb)
Ni Qie(zn)
Zn Que(zb)
Cr Quez) Que(zb)

Qi) wird wie folgt berechnet:

Que(zb) = Que) + (1-Feran) * (P-(P*fi))

wobei:

Qe = Sickerwasserrate unterhalb der biologisch aktiven Bodenhorizonte (zb)

Qe = Sickerwasserrate unterhalb der gesamten durchwurzelten Bodenschicht (z) (entspricht
der Rate aus der Sickerwasserkarte der BGR (2014b)

P = Niederschlag (durchschnittliche Jahressumme iiber 30 Jahre von 1981-2010)

ferpy = Faktor zur Bestimmung des Anteils der Evapo-Transpiration aus der biologisch aktiven
Bodenschicht (zb)

fi(zp) = Faktor zur Berechnung der Anteile der Interzeption am Jahresniederschlag

Folgende generalisierenden Annahmen werden getroffen (Nagel et al. 2008):

fer(w) = 0,25 fiir CL(Hg)eco

ferp) = 0,5 fir CL(Pb)eco,, CL(Cd)eco, CL(AS)eco, CL(Cu)eco , CL(Ni)eco, CL(Zn)eco , CL(Cr)eco
fizpy = 0,15 flr Acker- und Griinlandvegetation

fizp) = 0,25 flir Rot- und Hainbuche

fizp) = 0,20 fiir alle anderen Laubbaume

fizpy = 0,35 flir Nadelbdume
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3.3.5.3 Kritische Konzentrationen zum Schutz der menschlichen Gesundheit
Schutz des Trinkwassers

Gegenwartig gibt es weltweit verschiedene gesetzliche Grenzwerte bzw. Richtwerte fiir die Konzentra-
tion von Schwermetallen im Trinkwasser. Eine Ubersicht gibt Tabelle 42.

Tabelle 42: Aktuell international verwendete Richt- und Grenzwerte fur die Konzentration von
Schwermetallen im Trinkwasser

Richtlinie bzw. Verordnung Richt- und Grenzwerte fiir die Konzentration im Trinkwasser [mg ']

Trinkwasser-Verordnung fiir

Deutschland (TrinkwV 2001) 0,01 0,003 0,001 0,01 0,05 2 i
. 0,001 Y

WHO-Richtlinie (WHO 2011) 0,01 0,003 0.006 2 0,01 0,05 2 -

EU-Dlrectlvg 2(?13/39/EU (Euro- 0,01 0,005 0,001 0,01 0,05 5

pean Commission 2013)

USA (EPA 2014) 0,015 0,005 0,002 0,01 0,1 -

Kanada (Health Canada 2012) 0,01 0,005 0,001 0,01 0,05 1 5

Y fiir Quecksilber gesamt
2 fir anorganisches Quecksilber

Die Critical Limits fiir Schwermetalle im Trinkwasser, wie sie im Mapping Manual (CLRTAP 2004,
2014,2015 / 2016) mit Verweis auf die WHO-Richtlinie (WHO 2004b) fiir Pb, Cd, Hg angegeben sind,
entsprechen den Grenzwerten der aktuell giiltigen Trinkwasser-Verordnung fiir Deutschland
(TrinkwV 2001). Deshalb werden in diesem Projekt generell die Grenzkonzentrationen der Trinkwas-
ser-Verordnung fiir Deutschland (TrinkwV 2001) fiir die CL(M)-Berechnung eingesetzt (Tabelle 42, 1.
Zeile, Fettdruck).

Schutz von pflanzlichen Nahrungsmitteln (Weizenkorn)

Der EU-Grenzwert fiir Cadmium im Weizenkorn von 0,2 [mg kg1 FM-1] (Kommission der Europdischen
Gemeinschaft (2001), EG Nr. 466/2001) ist nicht wirkungsbasiert abgeleitet. Deshalb wird im vorlie-
genden Projekt der Cadmium-Grenzwert fiir Weizen entsprechend der Empfehlung des Manuals des
ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004-2016) anstelle der EU-Verordnung (EC No. 1881/2006) ver-
wendet (Tabelle 43, 2. Zeile) (zur Begriindung siehe Nagel et al. 2008).

Tabelle 43: Kritische Konzentrationen von Cadmium in Weizen
EU-Verordnung (EC No. 1881/2006)[2] Nahrungsmittel mg/kg 0,2

Manuals des ICP Modeling & Mapping

(CLRTAP 2004-2016) Weizenkorn me/ke 01

Da die Konzentration (Critical Limit) fiir die Pflanze ([Cd]na(rin) gegeben ist, kann die kritische Kon-
zentration in der Bodenldsung ([Cd]saw(crin) mit Transferfunktionen nach Rémpkens et al. (2004) itera-
tiv bestimmt werden (Details siehe Nagel et al. 2008). [Cd]sdw(criv betrigt dann 0,8 [mg m-].
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3.3.5.4 Kritische Konzentrationen zum Schutz von Okosystemen und Biodiversitit

Die dkotoxikologische Wirkung von Schwermetallionen hiangt von ihrer Konzentration im Bodenwas-
ser ab, da nur freie aktive Ionen in die Biomasse aufgenommen werden und so in Interaktion mit den
Organismen treten.

Im Rahmen einer Europa-weiten Untersuchung zu CL(M) wurden 2006/07 Critical Limits fiir eine Rei-
he von Schwermetallen aus der Literatur zusammengestellt (Hettelingh et al. 2007, Reinds et al. 2006).

Die Bestimmung der kritischen Gesamtkonzentration von Schwermetallen im Bodenwasser mit Wir-
kungsbezug zu Bodenmikroorganismen, Invertebraten und Pflanzen muss fiir jedes betrachtete
Schwermetall entsprechend seiner chemischen Eigenschaften nach unterschiedlichen Ansatzen wie
folgt durchgefiihrt werden.

Ermittlung der kritischen Konzentration der freien Schwermetall-lonen Cd, Pb, Cu, Zn und Ni in der Bo-
denl6ésung

Fiir eine Reihe von Schwermetallen (Cd?+, Pb2+, Cu?+, Zn2*, Niz+) hdangt die Toxizitdt in hohem Mafie von
der gleichzeitigen Anwesenheit von nicht toxischen Kationen (Na*, Caz+, H*) ab, die die Aufnahme der
toxischen Schwermetalle in die Organismen einschrdanken und so die Organismen schiitzen. Die Kon-
zentration der schiitzenden konkurrierenden Kationen ist eng korreliert mit dem pH-Wert. Die Kon-
zentration freier Schwermetall-lonen (Tabelle 44) ist also eine Funktion des pH-Wertes des Boden-
wassers wie folgt:

log[M] free swaccricy = @ pH + y (Lofts et al. 2004, de Vries et al. 2015).
Tabelle 44: Koeffizienten fir die Berechnung der kritischen Konzentration freier lonen in Abhangig-

keit von der Konzentration von freien lonen mit Schutzwirkung (= Funktion des pH-
Wertes) nach deVries et al. (2007)

I S S TR

-0,32 -0,91 -1,23 -0,64 -0,31
-6,34 -3,8 -2,05 -2,59 -4,63

Berechnung der kritischen Gesamtkonzentrationen reaktiver Metalle im Boden fiir Cd, Pb, Cu, Zn, Ni

Metalle kommen im Bodenwasser nicht nur als freie lonen, sondern auch in Form von 16slichen Kom-
plexen wie folgt vor:

» Anorganische Komplexe ([M]OH*, [M]HCO3*, [M]Cl* usw.)
» andie geldste organische Masse (DOM) gebundene Metalle ([M]pom)
» An suspendierte Partikel (SPM) gebundene Metalle ([M]spm

Nachdem die Critical Limits-Funktionen fiir die Konzentration freier Schwermetall-lonen abgeleitet
sind, besteht der nadchste Arbeitsschritt zur Critical Load-Berechnung darin, darauf aufbauend die kri-
tischen Gesamtkonzentrationen in der Bodenldsung [M]swd(crit) (eco) abzuleiten, die flir die Berechnung
der tolerierbaren Auswaschung benétigt wird. Das Manual 5.5 empfiehlt, diese Transformation mit
Hilfe eines Chemical Speciation Models, z. B. dem Windemere Humic Aqueous Model, WHAM (Tipping
etal. 20104, b) durchzufiihren. Dieses Modell (Version 6) wurde speziell an die Anforderungen der
Critical Limit-Ableitung fiir Béden angepasst (W6S-MTC2).

Auf Anfrage an den Modellentwickler Edward Tipping (UK) nach der neuesten Modellversion bot die-
ser an, fiir dieses vorliegende Projekt, d. h. fiir den Deutschen Datensatz 2016 der Critical Load fiir Cd,
Pb, Cu, Zn und Ni die kritischen Gesamtkonzentrationen selbst zu berechnen. Dieses freundliche Ange-
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bot wurde dankend angenommen. Herrn Tipping wurden hierfir die notwendigen standortspezifi-
schen Eingangsdaten wie folgt zur Verfligung gestellt:

pH-Werte

In der Datenbank der BUK1000N (2014a) zu den Leitbodenprofilen sind fiir die Profile der Nutzungs-
typen Griinland und Ackerflachen pH-Stufen horizontweise angegeben. Entsprechend Bodenkundli-
cher Kartieranleitung KA5 (AG Boden 2005, S. 367) lassen sich diese Stufen in pH(CaCl,)-Spannen ein-
ordnen, woraus der Mittelwert jedem Horizont zugeordnet werden kann12 (Tabelle 45). Anschliefend
wurde der tiefenstufengewichtete Mittelwert iber die Horizonte bis zur betrachteten Tiefe berechnet,
d. h. Giber die O- und A-Horizonte.

Tabelle 45: Zuordnungs-Matrix von pH-Stufe aus der BUK1000N zu einem mittleren pH-Wert pro

Horizont der Leitbodenprofile nach KA5 (AG Boden 2005, S. 367)

pH-Stufe original aus BUK 1000N | pH(CaCl;) von pH(CaCl,) bis pH(CaCl,) Mitte
7,2 7

a0/s0 6,8

al 7,2 7,9 7,6
sl 6,1 6,8 6,4
s2 5,4 6,1 5,8
s3 4,7 5,4 5,0
s4 4 4,7 4,4
s5 3,3 4 3,6

In der Datenbank zu den Leitbodenprofilen sind fiir die Profile des Nutzungstyps Walder keine pH-
Angaben enthalten, dafiir aber die Konzentrationen der austauschbaren Kationen, woraus sich ent-
sprechend KA5 (AG Boden 2005, S. 371) die Basenséattigung berechnen lasst. Aus der Basensattigung
konnte wiederum die pH(CaClz)-Spanne abgeleitet werden (Tabelle 46), so dass dann wie oben be-
schrieben verfahren werden konnte.

Tabelle 46: Zuordnungs-Matrix von Basensattigung zu einem mittleren pH-Wert pro Horizont der

Leitbodenprofile nach KA5 (AG Boden 2005, S. 371)

BS (%) von BS (%) bis pH(CaCl;) von pH(CaCl,) bis pH(CaCl,) Mitte
0,1 5 2,8 3,3 3,1

6 20 3,3 3,8 3,6
21 50 3,8 4,8 4,3
51 80 4,8 6 5,4
81 100 6 8 7

Gehalt an organischer Substanz (OM):

In der Datenbank zu den Leitbodenprofilen ist horizontweise eine Humusklasse angegeben. Entspre-
chend KA5 (AG Boden 2005, S.112) wurde jeder Humusklasse, differenziert nach Nutzungstyp, eine
Spanne fiir den Gehalt an organischer Substanz zugeordnet (Tabelle 47).

12 Ginge man bei der Mittelwertbildung nach dem Verfahren Entlogarithmierung - Mittelwertbildung - Logarithmierung vor,
ergdbe sich z.B. statt eines Mittelwertes von pH 4,2 ein pH-Wert von 4,18. Diese Abweichung hat angesichts der Klassifizie-
rung in Spannen von 0,7 pH-Einheiten keinen signifikanten Einfluss auf die Ergebnisse.
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Anschliefdend wurden die horizontweisen Minimum-Gehalte (konservativ) tiefenstufengewichtet ge-
mittelt bis zur betrachteten Tiefe.

Tabelle 47: Zuordnung des Gehaltes an organischer Masse zu den Horizonten der Leitbodenprofile
der BUK1000N, basierend auf den Angaben der Humus-Klasse

Humu_:s-KIasse Gehalt an organi- Gehalt an organi-
aus BUK1000N (BGR | scher Substanz OM scher Substanz OM

Landnutzung 2014a) Masse-% von Masse-% bis

Walder ho 0 0
Walder hl 0,1 1
Walder h2 1,1 1,9
Walder h3 2 4,9
Walder h4 5 9,9
Wilder h5 10 14,9
Walder h6 15 29,9
Walder h7 30 55
Ackerflachen ho 0 0
Ackerflachen hi 0,1 1
Ackerflachen h2 1,1 1,9
Ackerflachen h3 2 3,9
Ackerflachen h4 4 7,9
Ackerflachen h5 8 14,9
Ackerflachen h6 15 29,9
Ackerflachen h7 30 55
Grinland ho 0 0
Griinland hl 0,1 1
Griinland h2 1,1 1,9
Griinland h3 2 3,9
Grinland h4 4 7,9
Griinland h5 8 14,9
Griinland h6é 15 29,9
Griinland h7 30 55

Ermittlung des Gehaltes an gel6stem organischen Kohlenstoff (DOC) und geléster organischer Substanz
(DOM)

Zu diesen Parametern liegen derzeit keine Daten zu Boden in Verbindung mit dem Vegetationstyp vor,
die reprasentativ und damit tibertragbar auf die in Deutschland vorkommenden Bodenformen und
Vegetationstypen waren. Daher wird auf die Empfehlung im Manual des ICP Modeling & Mapping
(CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016, Kapitel 5.5) fiir ,Default“-Werte fiir Wald, Grasland und Ackerland
zuriickgegriffen. Fiir Waldb6den liegt eine Differenzierung der DOC-Gehalte nach Nadel- und Laub-
wald sowie nach Tiefenstufen nach de Vries et al. 2005 (Anhang 11) vor.
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Tabelle 48: Zuordnung von Gehalten an geléstem Kohlenstoff (DOC) in Abhadngigkeit vom Vegetati-
onstyp

o |Docimen
eenstie s Jow  Jom

Nadelwald? 40 23 16
Laubwald" 32 21 12
Mischwald 36 22 14
Grasland? 15

Acker? 10

Quellen: ¥ deVries et al. 2005, ? Manual des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016, Kapitel 5.5)

Im Manual des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016, Kapitel 5.5) wird angege-
ben, dass der Gehalt an organischer Substanz (DOM) etwa dem Doppelten des DOC-Gehaltes ent-
spricht.

Partialdruck von CO; in der Bodenlésung (pCO;)

Der Partialdruck von CO; in der Bodenldsung ist generell hoher als in der Atmosphére dariiber, weil
CO2 im Boden von den Pflanzen durch Respiration abgegeben wird und so der Druck im Boden erh6ht
wird. Im Manual des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016, Kapitel 5.5) werden
auf der Basis umfangreicher regionaler Studien vereinfachende Faustzahlen angegeben: 5-10facher
atmospharischer CO,-Partialdruck fiir organische Horizonte, 5-15facher atmospharischer CO»-
Partialdruck fiir A-Horizonte, 15-20facher atmospharischer CO,-Partialdruck fiir B-Horizonte, 15-
30facher atmospharischer CO2-Partialdruck fiir C-Horizonte.

Unter Beachtung der in der BUK1000N (BGR 2014a) iiberwiegend dargestellten Tiefenstufen dieser
Horizonte wurde fiir dieses Projekt folgende Zuordnungsmatrix fiir den Faktor des Vielfachen des at-
mospharischen CO;-Partialdrucks aufgestellt, die durch Interpolation der im Manual genannten Faust-
zahlen entstand (Tabelle 49).

Tabelle 49: Zuordnung des Faktors des Vielfachen des atmospharischen CO,-Partialdrucks zu den
Tiefenstufen der Leitbodenprofile der BUK1000N, basierend auf den Angaben im Manu-
al des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016)

Obere Tiefe [cm] Untere Tiefe [cm] Multiplikationsfaktor mit dem atmospharischen
CO;-Partialdruck

0 5 5,0

5 10 5,0
10 15 6,7
15 20 7,5
20 25 8,0
25 30 8,3
30 35 10,0
35 40 11,3
40 45 12,2
45 50 13,0
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Obere Tiefe [cm] Untere Tiefe [cm] Multiplikationsfaktor mit dem atmospharischen
CO,-Partialdruck

50 55 13,6
55 60 14,2

Anschlieféend wurde der tiefenstufengewichtete Mittelwert bis zur betrachteten Tiefe berechnet.
Konzentration von suspendierten Partikeln (SPM)

Fiir den CL(M)-Datensatz (2016) wurde vereinfachend angenommen, dass die Konzentration von sus-
pendierten Partikeln (SPM) in der Bodenlosung vernachlassigbar gering ist. PSM wurde daher in allen
Analysezellen Deutschlands auf NULL gesetzt.

Berechnung der kritischen Gesamtkonzentration von Hg in der Bodenl6sung

Quecksilber kommt weitestgehend nur an Humuskomplexe gebunden vor, so dass man auf die Ermitt-
lung der freien Ionenkonzentration in der Bodenldésung verzichten kann. Somit ist es sinnvoll, die kriti-
sche Konzentration von Hg unterhalb der Humusauflage insbesondere von Waldern zu ermitteln, in-
dem die kritische Konzentration auf den Gehalt an organischer Substanz bezogen wird. Ausgehend
davon kann die kritische Konzentration (nur der humusgebundenen lonen) in der Bodenlésung
[Hg]swd(crigeco [mg m-3] nach folgender Gleichung bestimmt werden:

[Hg]swd(crit)eco = [Hg]OM(crit) 'ff ’ [DOM]swd

mit:

[Hg]om(crie) = Critical Limit fiir Hg bezogen auf feste organische Substanz (OM) in Humusauf-
lagen

fr = Faktor zur Beschreibung des Verhiltnisses von Hg in fester organischer
Substanz (OM) zu Hg in geloster organischer Substanz (DOM) [-]

[DOM]swa = Konzentration geloster organischer Substanz in der Bodenlésung der Humus-

auflage [g m-3]

Meili et al. (2003a) empfehlen das Critical Limit von 0,5 mg Hg kg OM-1 (Manual des ICP Modeling and
Mapping - CLRTAP 2004-2016). Daraus ergibt sich ein Verhaltnis Hg/OM von 0,0000005 kg/kg.

Fiir die Berechnung von [Hg]swd(criteco) Sind weiterhin Informationen iiber das Verhaltnis von Hg-
Konzentrationen in fester und in geldster organischer Substanz (ff) sowie zur Konzentration von DOM
in der Bodenlosung [DOM]swa erforderlich. Eine schwedische Studie (Meili et al. 2003a, b, Akerblom et
al. 2006) ergab, dass die Konzentration von Hg in fester und in geldster organischer Substanz auch
unter unterschiedlichen Umweltbedingungen (Boden, Klima) meist anndhernd gleich ist, so dass nach
dem heutigen Stand der Erkenntnis der Wert f; = 1 als Standard definiert werden kann.

Die Zuordnung von [DOM] erfolgte in diesem Projekt anhand Tabelle 48, wobei die DOC-Gehalte fiir
die Berechnung von [DOM] verdoppelt wurden.

Ermittlung der kritischen Gesamtkonzentration der Schwermetall-lonen As und Cr in der Bodenldsung

Okotoxikologische Effekte von Arsen auf Okosystemkompartimente konnten von Doyle et al. (2003)
bei einem Wert von 70 pg 1! im Bodenwasser ausgeschlossen werden (no effect vallue - ENEV)
(Tabelle 50). Eine Abhangigkeit dieses No effekt-Wertes von bodenchemischen Parametern konnte
nicht festgestellt werden, so dass sich eine Critical Limit-Funktion eriibrigt.

Fiir Cr konnten de Vries et al. (2007) sowie Lofts et al. (2004) keine hinreichenden Datengrundlagen
zur Parametrisierung einer Funktion der kritischen Konzentration finden und empfehlen deshalb den
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niedrigsten bisher festgestellten effektbasierten Schwellenwert (fiir eine Invertebratenart im Siiffwas-
ser) von 44 pgl-1 (Tabelle 50).

Tabelle 50: Kritische Gesamtkonzentration der Schwermetall-lonen, die unabhangig vom pH-Wert
verwendet werden kénnen

Okosysteme | pg/ | ‘

Die Ubernahme von Wirkungsschwellen aus Untersuchungen in Gewissern auf anhydromorphe
Standorte ist jedoch umstritten (Beratergremium fiir Altstoffe ,Risikoabschatzung von Stoffen in Bo-
den” (in: GACh 2000)) und kann nur hilfsweise verwendet werden unter der stark vereinfachenden
Annahme, dass die Empfindlichkeit der Biotoa in Gewassern vergleichbar ist mit der Empfindlichkeit
der Mikroorganismen im Bodenwasser (LUA Brandenburg 2008).

3.3.6 Ergebnisse und regionale Verteilung der Critical Loads in Deutschland

In Abbildung 47 bis Abbildung 61 sind die Ergebnisse der Critical Load-Berechnung fiir die Schwerme-
talle Blei, Cadmium, Quecksilber, Arsen, Kupfer, Nickel, Zink und Chrom karthographisch dargestellt.

Unterschiede der Critical Loads mit Stand 2016 zu den Critical Loads (Pb, Cd, Hg) mit Stand 2008 (Na-
gel et al. 2008) resultieren aus aktualisierten Datengrundlagen (Tabelle 51).

Tabelle 51: Gegenlberstellung von verdanderten Datengrundlagen 2016 zu 2008 fiir die Ermittlung
von Critical Loads fur Schwermetalle

Bodendaten BUK1000 (Utermann et al. | BUK1000N (BGR 2014b)
2008)
Sickerwasserrate Karte der Sickerwasserrate | Sickerwasserkarte (BGR

des Hydrologischen Atlas 2014a)
fiir Deutschland (BMU

2003)
Gehalte in der Erntemasse bei Ackerfriichten aus Nagel u. Schiitze 1998 | aus Jakobsen et al. 2002,
und Grinlandvegetation Knappe et al. 2008
Anzahl der unterschiedlichen Rezeptortypen 505 1099
(Kombinationstypen aus Klima-/Boden- und
Vegetationstyp)

Diese aktualisierten Datengrundlagen fiihrten zu Verdnderungen der Flachenanteile in den Klassen
der Critical Loads. Da 2008 Critical Loads nur fiir Blei, Cadmium und Quecksilber ermittelt wurden,
werden in Tabelle 52 nur diese miteinander verglichen. Dabei zeigt sich bei Quecksilber eine Ver-
schiebung der Flachenanteile zu den unteren Klassen, was insbesondere aus der Senkung des Hg-
Gehaltes in der Erntemasse resultiert. Bei Cd und Pb ergibt sich eine Verschiebung der Flachenanteile
in den CL(M)-Klassen in beide Richtungen, d. h. sowohl in den unteren als auch in den oberen Klassen
nehmen die Fladchenanteile auf Kosten der mittleren Klassen zu. Dies ist iiberwiegend auf die starkere
Differenzierung der Bodeneigenschaften anhand der mit der BUK1000N zur Verfiigung stehenden
nutzungsabhingigen 675 Referenzbodenprofilen anstelle der 71 Referenzbodenprofile der BUK1000
zuriick zu fiihren.
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Tabelle 52: Veranderungen der Flachenanteile in den Klassen der Critical Loads von 2008 zu 2016
fiir Blei, Cadmium und Quecksilber

CL-Klasse Flachenanteil 2008 Flachenanteil 2016

Losme s Em

CL Hg fiir Okosystemschutz

<0,25 49,3 22,5
0,25-0,5 47,8 66,1
0,5-1 2,8 11,4
>1 0 0
CL Cd fiir Okosystemschutz
<2,5 0 0,7
2,5-5 16,3 14
5-7,5 30 24,3
7,5-10 23,4 13,7
10-15 15,4 19
15-20 7 5,5
20-25 3,5 4,4
2530 2 4.8
30-35 1,3 4,5
>35 1,1 9,1
CL Pb fiir Okosystemschutz
<5 0 1,7
5-10 0,1 31,2
10-20 30,4 19,4
20-30 40,8 16,4
30-40 4,5 2,6
40-50 3,3 1
50-75 8,2 3,3
75-100 3,5 2,1
100-150 3 1,6
>150 6,2 20,7
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Abbildung 47: Critical Load fir Blei mit dem Schutzziel Trinkwasserqualitat.

Legende
Critical Load Pb (drink.)
[gha'a’]
B - 1,23 %
B0 549 %
[ 10-20 15,09 %
20-30 19,56 %
30-40 26, 80 %
40-50 18,13 %
[ s0-75 12,16 %
B -0 1,26 %
. 100 - 150 0,28 %
0 50 100 200
L 1 1 1 1 1 1 1 I km . 212 0.00 %
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Abbildung 48: Critical Load fiir Blei mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende
Critical Load Pb (eco.)
fgha'a"]
. =5 1,73 %
Wse 31,22 %
[ 10-20 19,39 %
20-30 16,43 %
30- 40 2,62 %
40-50 093%
[ s0-75 3,26 %
. 75- 100 215%
. 100- 150 1,50 %
0 50 100 200
L0l Ikm | B 20,68 %
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Abbildung 49: Critical Load fiir Cadmium mit dem Schutzziel Trinkwasserqualitat.

Legende
Critical Load Cd (drink.)
[g ha'a’)
. =25 509%
W 2550 10,90 %
. 51-75 15,30 %
76-100 20,70 %
10.1- 150 3546 %
15.1- 20,0 9,80 %
B 20.1-250 1,98%
. 25.1-300 0,50 %
W -0 024 %
0 50 100 200
L 1 1 1 | 1 1 1 Ikm . >350 003 %
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Abbildung 50: Critical Load fiir Cadmium mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende
Critical Load Cd (eco.)
[g ha'a”]
B -: 073%
W 250 13,96 %
. 61-75 2428 %
76-100 13,65 %
10.1-150 19,01 %
151-200 547 %
. 20,1-250 442 %
W -0 485%
0 50 100 200 W w1350 451%
1 1 1 1 1 1 1 1 1 km . 2350 912%
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Abbildung 51: Critical Load fiir Cadmium mit dem Schutzziel Nahrungsmittelqualitat.

Legende
Critical Load Cd (food.)
fg ha'a’]
. =25 0,04 %
. 26-50 3841%
Wi 56,57 %
7.6-100 494 %
10,1 - 150 003%
151-200 000 %
. 201-250 000 %
. 25.1- 30,0 000%
0 50 100 200 e SRR
L+ v 4 144 dkm | B 000%
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Abbildung 52: Critical Load fiir Quecksilber mit dem Schutzziel Trinkwasserqualitat.

Legende
Critical Load Hg (drink.)
fgha'a’]
W <=0z 0,00 %
. 025-05 413%
[ 0s-10 6,38 %
10-20 15,64 %
20-3,0 2264 %
30-40 26,89 %
[ 40-50 14,14 %
W so-7s 897 %
. 7.5-100 1,00 %
0 50 100 200
L 1 1 L 1 L 1 1 I km . >10.0 021 %
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Abbildung 53: Critical Load fiir Quecksilber mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende
Critical Load Hg (eco.)
[g ha" &™)
B <o 22,50 %
B o25-050 66,11 %
. 0.50- 1,00 11,38 %
1.00-2,00 0,01%
2,00- 3,00 0,00 %
3.00-4.00 0,00 %
[ 400-500 0,00%
B s00-750 0,00 %
. 7,50 - 10,00 0,00 %
0 50 100 200
L 1 1 1 1 1 1 1 Ikm . > 10,00 0,00 %
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Abbildung 54: Critical Load fiir Arsen mit dem Schutzziel Trinkwasserqualitat.

Legende
Critical Load As (drink.)
[g ha' a]

P<=5 484%

Ws5-10 643%

[ 10-20 1597%
20-30 23,36%
30-40 26,25%
40-50 13,43%

[ /50-80 6,1%

W60-70 1,96%

2 o 10 o W0-80 089%

Lt 1+ 1+ 1 4 4 4 Ikm | EE: 0.78%
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Abbildung 55: Critical Load fiir Arsen mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende
Critical Load As (eco.)
[g ha' a]
M <= 200 9,64%
[ 200-300 18,37%
[ 300-400 22,96%
400-500 27,23%
500-600 11,04%
600-700 5,07%
[l 700-800 281%
[W8o0-900 1.34%
0 50 100 200 [ 900 - 1000 0,68%
L 1 1 1 | 1 1 1 1 km . > 1000 0,87%
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Abbildung 56: Critical Load fir Kupfer mit dem Schutzziel Trinkwasserqualitat.

Legende

Critical Load Cu (drink.)
[g haa]
M <=500 0%

I 500 - 1000 5,14%
[ 1000-1500  2,89%
1500-2000  3,65%
2000-3000  7.75%
3000 - 5000  18,66%

| 5000-10000 52,34%
I 10000 - 15000 8,41%
0 50 100 200 I 15000 - 20000 0,97%
L 1+ 1+ 1 Ikm I > 20000 0.19%
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Abbildung 57: Critical Load fiir Kupfer mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende

Critical Load Cu (eco.)

[g ha'a']

H<10 1,39%

W 0-20 10,46%

[ 20-30 9,87%
30- 40 4,95%
40-50 1,99%

50-100  46,48%
[ 100-500 17,48%
[ 500- 1000  3,99%
0 50 100 200 W 1000-2000 3,19%
L 1 L L | L 1 1 I km . > 2000 0.2%
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Abbildung 58: Critical Load fiir Nickel mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende

Critical Load Ni (eco.)
[g ha' a™]
B <= 100 537%

[ 100-200 2513%
[ 200-300 882%
300-400  8,08%
400-500  601%
500-750  16,08%
[ 750-1000 502%
¥ 1000 - 2000 9,28%
0 50 100 200 B 2000 - 5000 14,62%
L 1 km . > 5000 1,6%
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Abbildung 59: Critical Load fiir Zink mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende
Critical Load Zn (eco.)
[g ha? a.|]
BW-<=100 001%
B 100-200 4,58%
[ 200-300 13,43%
300-400 10,54%
400-500 6,90%
500 - 600 15,40%
[ 600-700 23,66%
[ 700 - 800 11,56%
0 50 100 200 M s00-900 517%
L 4 4 1 4 4 4 1km [l > ¢00 8,76%
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Abbildung 60: Critical Load fiir Chrom mit dem Schutzziel Trinkwasserqualitat.

Legende

Critical Load Cr (drink.)

[g ha' a']

W<=50 11,16%

P 50-100 1596%

171100 - 150 23,23%
150 - 200 26,34%
200-250 13,54%
250-300 6,13%

[71300-350 1,96%

I 350 - 400 0,89%

0 50 100 200 Il 400-450 0,35%

T TR RN NN I NN T N 1 W > 450 0,42%
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Abbildung 61: Critical Load fiir Chrom mit dem Schutzziel Okosystemfunktion.

Legende

Critical Load Cr (eco.)
[gha'a]
W <= 100 0%

W 100-150 231%
[ 150-200 174,06%
200-250 13,63%
250-300 18,90%
300-350 2321%
[ 350-400 19,29%
[ 400-500 562%
0 50 100 200 [l 500- 1000 2,98%
S T T T L1 1 lkm M > 1000 0%
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3.3.7 Statistische Verteilung der Critical Loads

Die Auswertung der Critical Load-Berechnungsergebnisse zeigt folgende statistische Verteilung
(Tabelle 53).

Tabelle 53: Ubersicht tiber die 5er, 25er, 50er, 75er und 95-Perzentile, Minima und Maxima sowie
arithmetische Mittelwerte der Critical Loads in den Rezeptorflachen Deutschlands

ghatlal

Trinkwasser

Min 484 1234 3 2 12 0,8 0,3
Ser Perz. 1070 2848 9 6 28 2,5 0,6
25er Perz. 4091 10428 24 21 104 7,1 2,1
50er Perz. 6172 15628 35 31 156 10,2 =
Mittel 6168 15609 35 31 156 10,2 3,2
75er Perz. 7956 20093 44 40 200 12,9 4,1
95er Perz. 11268 28316 61 56 282 18 5,7
Max 27533 69133 142 138 688 42,6 13,8
Okosystem
Min 37 7 81 2 115 78 1,5 0,1
Ser Perz. 109 13 189 6 181 115 4,1 0,2
25er Perz. 197 27 313 & 311 198 6,4 0,3
50er Perz. 518 74 565 21 414 263 10,5 0,4
Mittel 981 158 543 122 421 267 15,6 0,4
75er Perz. | 1363 118 695 102 501 317 20,9 0,4
95er Perz. 3338 710 1032 601 711 448 42,4 0,6
Max 11232 3384 2457 2603 1669 1049 127,6 1,1
Nahrung (Weizenprodukte)
Min 1,9
Ser Perz. 3
25er Perz. 4,9
50er Perz. 6
Mittel 6,1
75er Perz. 7,1
95er Perz. 9,3
Max 19,2

Es wird ersichtlich, dass die Empfindlichkeit der verschiedenen Schutzgiiter auf das gleiche Schwer-
metall in Gréfdenordnungen voneinander abweichen kann. So ist z.B. bei Kupfer, Zink und Quecksilber
die Empfindlichkeit der Okosysteme hoher als die Anforderungen an den Trinkwasserschutz, bei Ar-
sen, Chrom und Cadmium ist es umgekehrt. Hinsichtlich Blei liegt die Spanne der CL fiir den Trinkwas-
serschutz innerhalb der CL-Spanne fiir den Okosystemschutz. Die CL(Cd)od fiir Weizenprodukte sind
insgesamt deutlich niedriger als die CL(Cd)asink fiir den Trinkwasser- oder Okosystemschutz.

138




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

3.3.8 Unsicherheitenanalyse
3.3.8.1 Ertragspotenzial der Boden

Die am besten aufgeldsten verfiigbaren Ertragsstatistiken liegen summarisch fiir die Landkreise
Deutschlands vor. Diese Statistik bietet insofern keine fiir dieses Projekt direkt verwendbare Grundla-
ge, weil die Ackerfriichte und ihre Ertrage nicht auf Bodenformen(oder —-gruppen) aufgeschliisselt
sind. Die Vorgehensweise von Knappe et al. (2008), entsprechend den Flachenanteilen der Ackerfriich-
te in einem Kreis in Verbindung mit den Flichenanteilen von Bodenformen der BUK1000 im Kreis zu
bringen, mag einen Ansatz fiir eine Momentaufnahme, wie es in der Studie von Knappe et al. (2008)
das Ziel war, zu bieten. Dieser Ansatz reicht jedoch nicht fiir eine langfristige Prognose von bodentypi-
schen Ertragen der verschiedenen Ackerfriichte. Deshalb wurde hier der Weg iiber die Abschitzung
von (mehr oder weniger langfristig unveranderlichen) bodenspezifischen Ertragspotenzialen gegan-
gen. Diese Vorgehensweise liegt auch der Karte des ,Ackerbaulichen Ertragspotenzials der Boden in
Deutschland“ (BGR 2013) auf Basis des ,Soil Quality Rating“ (SQR) (Mueller et al. 2007) zugrunde.

Die Karte der BGR wurde mit den Ergebnissen aus diesem Projekt verglichen. Wo sich aus unserer
Expertensicht plausibel zu erklarende Unterschiede in Bezug auf den Grund-/Stauwassereinfluss und
in Bezug auf die Durchwurzelbarkeit in Tabelle 38 gegeniiber dem Stand in Schiitze et al. (2003) erga-
ben, wurde die Bewertung im vorliegenden Projekt (Tabelle 38) an die Karte des ,Ackerbaulichen Er-
tragspotenzials der Boden in Deutschland“ (BGR 2013) angepasst (Kapitel 3.3.5.1).

Die grofdten Unterschiede in der Bewertung ergeben sich im Miinsterland, Ostfriesland und am Oder-
haff. Das betrifft die Flichen mit der BUK1000N-Bodenform ,Uberwiegend Gley-Podsole und Gleye,
gering verbreitet Podsole aus sandigen Flussablagerungen; gering verbreitet Plaggenesche und Trepo-
sole” mit einem Referenzprofil PP (Norm-Podsol) bei Ackernutzung. Der relevante Horizont bis 30 cm
Tiefe (Aep) besteht aus einem schwach lehmigen Sand. Das hier ermittelte Ertragspotenzial betragt
2,94 (auf der Skala zwischen 1 und 5), das entspricht umgerechnet auf die Skala der BGR 49 Punkte
(auf der Skala zwischen 0 und 102). Die BGR-Karte weist fiir dieselben Flachen 60-80 Punkte aus.
Griinde fiir die weitaus positivere Bewertung durch die BGR konnten nicht ermittelt werden, deshalb
wurde flr dieses Profil keine Anpassung der Bewertung an die BGR vorgenommen. Gleichzeitig gibt
die BGR beispielsweise auch im Oderbruch fiir die Braunerde-Vega aus tonig-lehmigen Auensedimen-
ten unter Ackernutzung dasselbe Ertragspotenzial wie fiir den Podsol von 60-80% an. Nach der in die-
sem Projekt verwendeten Methode entsprechend Kapitel 3.3.5.1 ergibt sich fiir diese Bodenform im
Oderbruch ein relatives Ertragspotential von 3,86 (auf der Skala zwischen 1 und 5), das entspricht
umgerechnet auf die Skala der BGR 73 Punkte (auf der Skala zwischen 0 und 102). Im Fall der Braun-
erde-Vega treffen die Bewertungen beider Verfahren gut iiberein.

Einen weitereren signifikanten Unterschied zeigt die Bewertung der ,Uberwiegend Tschernoseme*
mit einem Referenzprofil TTn (Norm-Tschernosem) bei Ackernutzung in der Magdeburger Borde. Mit
der Methode fiir dieses Projekt wurde ein Ertragspotenzial von 3,6 (= 66 BGR-Punkte) ermittelt, wah-
rend die BGR-Karte >80 Punkte darstellt. Das Referenzprofil weist fiir den Ap-Horizont einen stark
tonigen Schluff aus. Mit der hier verwendeten Methode wird die Gefahr der Staundssebildung auf-
grund des hohen Tongehaltes (Tabelle 38) negativ bewertet, wahrend die BGR diesen Gefahrdungsin-
dikator bei diesem Bodenprofil nicht negativ bewertet. Auch in diesem Fall wurde keine Anpassung an
die Bewertung der BGR vorgenommen.

Flachen, fiir die hier hohere Ertragspotenziale ermittelt wurden als in der BGR-Karte, sind nicht er-
kennbar. Insofern fithrt die mégliche Unterschatzung der Ertrage immer zu niedrigeren Critical Loads
und diese liegen damit ,auf der sicheren Seite“.

Wiirde man jedoch bei den Flachen mit den grofdten Abweichungen vom Ertragspotenzial der BRG
ausgehen, d. h. das Ertragspotential fiir die schwach lehmig-sandigen Podsole im Miinsterland 70 Pkt.
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nach BGR (entspricht 3,75 auf der Skala von 1 bis 5) ansetzen, wiirden sich beispielsweise fliir Weizen,
Gerste und Raps folgende Verdanderungen der CL(M)ec, ergeben:

Tabelle 54: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir die CL(M)eco mit unterschiedli-
chen Ertragspotenzial-Schatzwerten und sonst gleichen Eingangsdaten an einem Stand-
ort im Miinsterland

Ertrags- CL CL CL CL CL CL CL
klasse Pb) Cd) Hg) N|) Zn) As) Cu)

t TS ghatal

ha at
Weizen | Podsol 2,94 75| 10,6 6,3 0,09 356 277 233 40 150
Weizen | @Y% 3,752 80| 106| 6,3 0,09 | 356| 287 | 233 43| 150

schwach "
Gerste | |ohmigen 2,94 64| 11,0| 62| 011 | 356| 288 | 233| 29| 148
Gerste Sanden 3,75% 6,9 11,0 6,2 0,12 356 300 233 31 148
Raps 2,94Y 3,6 10,7 6,4 0,06 357 269 233 20 152
Raps 3,75% 3,7 10,7 6,4 0,06 357 273 233 20 152
Abweichungen [%]

Weizen 27,6 6,9 0,1 0,2 3,0 0,0 3,7 0,0 5,9 0,2
Gerste 27,6 7,2 0,4 0,1 4,0 0,0 4,0 0,0 5,7 0,1
Raps 27,6 2,5 0,1 0,1 0,5 0,0 1,3 0,0 1,8 0,1

Y nach eigener Abschitzung entsprechend Kapitel 3.3.5.1, wie in diesem Projekt verwendet
2 nach BGR (2013)

Bei Anwendung der BGR-Bewertung des Ertragspotenzials fiir die Ermittlung des Ertrages, das im
Extremfall um ca. 28 % hoher liegt, wiirden sich die 6kosystembezogenen Critical Loads fiir Blei, Cad-
mium, Quecksilber, Nickel, Zink, Arsen, Kupfer und Chrom nur um wenige Prozentpunkte erhéhen. Die
hochste Abweichung ist mit 5,9 % beim Critical Load fiir Kupfer auf Weizenschlagen zu verzeichnen.

Die Ertrage an Ackerfriichten, wie sie im vorliegenden Projekt fiir die Berechnung von Critical Loads
eingesetzt wurden, unterliegen gegeniiber den Holzertragen der Walder und den Griinlandertragen
grofleren Schwankungen, da hier aktuelle Acker-Ertrage angewendet werden anstelle von potenziel-
len Holz- und Griinland-Ertragen (Kapitel 3.3.5.1). Wahrend sich in den Waldern und beim halbnattir-
lichen Griinland eine seit etlichen Jahren zu verfolgende Tendenz zur Extensivierung der Produktion
abzeichnet, ist dies bei der Ackerbewirtschaftung nicht erkennbar. Wahrend in Waldern und natiirli-
chem Offenland abnehmende Stickstoffeintridgen aus der Luft zu verzeichnen sind, wird auf Ackern
dafiir noch mehr Stickstoff gediingt.

3.3.8.2 Schwermetall-Konzentration im Erntegut

Literaturstudien zu Schwermetallgehalten in den erntbaren Teilen landwirtschaftlicher Nutzpflanzen
wurden bereits in fritheren Projekten durchgefiihrt (Nagel und Schiitze 1998, Nagel et al. 2000). Die
dabei berechneten Median-Werte fiir die Cd-, Pb- und Hg-Gehalte in Getreidekorn, Riiben, Kartoffeln,
Mais, Gras und anderen Futterpflanzen, Ol- und Leguminosensaat liegen deutlich hoher als die fiir die
Berechnungen in diesem Projekt verwendeten Werte. Die fritheren Datengrundlagen (Nagel et al.
2008) zur Berechnung der mittleren Konzentrationen (Mediane) in Nutzpflanzen stammen aus den
spaten 1980er Jahren (Sauerbeck und Styperek 1988) und frithen 1990er Jahren (LUA NRW 1996).
Seitdem sind die Depositionen von Schwermetallen, insbesondere von Pb, zurtickgegangen. Das hat
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dazu gefiihrt, dass heutige Konzentrationen niedriger sind (Knappe et al. 2008). Die in diesem Projekt
verwendeten Median-Werte fiir die Konzentrationen von Blei, Cadmium und Quecksilber sind aus
Knappe etal. (2008, S. D 59) fiir Ackerfriichte entnommen. Die Autoren geben jedoch fiir Blei auch
hohere Konzentrationen in den marktiiblichen Ackerfriichten an (90er Perzentile).

Tabelle 55: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(Pb)eco mit unterschiedlichen
Pb-Gehalten und sonst gleichen Eingangsdaten an einem Standort mit Braunerde-Vega
aus tonig-lehmigen Auensedimenten in der subkontinentalen Klimazone

g Lzt Ly e

Ertrag tTS ha'lal 46,0 67,8
verwendete Eingangs- | Pb-Gehalt? | gt* 0,2 0,2 0,03 0,1
daten und Ergebnisse | ¢ (pp,) | ghatat 10,9 15,3 2,0 2,4
in diesem Projekt
alternative Eingangs- Pb-Gehalt? | gt* 0,6 0,44 0,14 0,21
datenund Ergebnisse | ¢ pp).. | ghata? 25,2 71,6 2,4 3,3
Abweichungen Pb-Gehalt % 300 220 466 210
CL(Pb)eco % 169 106 45 32

Y nach Knappe et al. (2008, S. D59ff), Mediane, wie in diesem Projekt verwendet
2 nach Knappe et al. (2008, S. D 59ff), 90 Perz.

Die Critical Loads fiir Blei (6kosystembezogen) wiirden sich im Beispiel um bis zu 169 % gegeniiber
den hier im Projekt ermittelten CL(Pb)ec, erh6hen bei Anwendung der 90er Perzentile der Bleikon-
zentrationen nach Knappe et al. (2008), die in diesem Fall 300 % hoher liegen als die hier verwende-
ten.

Insbesondere fiir die Cu-, Cr- und Ni-Gehalte im Derbholz der typischen Baumarten in Deutschland gilt
eine signifikante Abhangigkeit von der Konzentration im Boden (Bergkvist et al. 1989). Deshalb wur-
den in diesem Projekt die niedrigen von Jacobsen et al. (2002) verdffentlichten Werte in die CL-
Berechnung eingestellt, was dem worst case entspricht. Eine Ausnahme bildet der Cd-Gehalt in Derb-
holz mit Rinde der Kiefer. Die Angabe des Median-Wertes aus 10 Studien bei Jacobsen et al. (2002)
weicht um mehr als das Vierfache von der Spanne ab, die im Manual ausgewiesen ist. Deshalb wird die
Sensitivitat des Critical Loads auch fiir den niedrigen Cd-Gehalt im Kiefern-Stamm nach ICP Manual an
einem Beispiel dargestellt (Tabelle 56).

Tabelle 56: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir die CL(Cd)eco mit unterschiedli-
chen Cadmium-Gehalten in Derbholz mit Rinde und sonst gleichen Eingangsdaten an ei-
nem Standort in der subkontinentalen Klimazone

Baumart Bodenform Cd-Gehalt CLCd cco

Kiefer Braunerde aus Sanden 1,7 1,319 7,36
0,3? 5,62
Abweichungen in % -77,1 -23,6

Y nach Jacobson et al. (2002), wie in diesem Projekt verwendet
2 nach Manual des ICP Modelling and Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016)
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Nimmt man fiir den Cd-Gehalt den niedrigsten in der Literatur (Manual des ICP Modelling & Mapping -
CLRTAP 2004-2016) mitgeteilten Wert an, der um -77% vom hier verwendeten Wert nach Jacobsen et
al. (2002) abweicht, wiirde der CL(Cd)eco um rund 24 % sinken.

Die Gehalte der Schwermetalle variieren iiberwiegend in Abhédngigkeit vom Metallgehalt im Boden. So
streut der Arsengehalt in Weizen von 0,01 bis 0,34 mg kg1 TS, in Mais von 0,06 bis 0,47 mg kg1 TS und
in Grasland von 0,07 bis 1,11 mg kg1 TS (Wiersma et al. 1986). Der Kupfergehalt variiert in Weizen
von 3,8 bis 6,17 mg kg1 TS, in Mais von 1,9 bis 7 mg kg1 TS und in Grasland von 6,4 bis 21,5 mg kg1 TS
(Van Driel et al. 1986). Der Zinkgehalt liegt in Weizen in der Spanne von 33 bis 94 mg kg1 TS, in Mais
von 28 bis 174 mg kg1 TS und in Grasland von 38 bis 176 mg kg1 TS (Van Driel et al. 1986).

Die in diesem Projekt verwendeten Gehalte an Zink nach Knappe et al. (2008, S. D 59ff) (Kapitel
3.3.5.1) liegen z. T. bei ca. 60% der von Van Driel et al. 1986 angegebenen unteren Spannengrenze,
jedoch fiir Griinland deutlich héher. Die hier angewandten Arsengehalte nach Knappe et al. (2008, S. D
59ff) (Kapitel 3.3.5.1) liegen fiir Weizen nur bei 30%, aber fiir Mais und Gras bei 200% der unteren
Spannengrenzen nach Wiersma et al. (1986). Die fiir die CL-Berechnung in diesem Projekt eingesetz-
ten Kupfergehalte nach Knappe et al. (2008, S. D 59ff) (Kapitel 3.3.5.1) sind fiir Weizen und Mais hé6-
her, aber fiir Griinland etwas niedriger als die unteren Spannengrenzen nach Van Driel et al. 1986)
liegt.

Anhand einer Beispielflache mit sehr hohem Ertragspotenzial, wo die hochsten Abweichungen hin-
sichtlich des Metall-Entzuges zu erwarten sind, wird die Auswirkung der Anwendung alterer Daten fiir
die Metall-Konzentrationen auf den jeweiligen Critical Load fiir den Schutz des Okosystems berechnet
(Tabelle 57).

Tabelle 57: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(M)eco mit unterschiedlichen
Metall-Gehalten und sonst gleichen Eingangsdaten an einem Standort mit Braunerde-
Vega aus tonig-lehmigen Auensedimenten in der subkontinentalen Klimazone

Alternative, dltere Eingangs- verwendete Eingangsdaten Abweichungen
daten und Ergebnisse und Ergebnisse in diesem
Projekt
land- Griinland- Griinland-
pflanzen pflanzen pflanzen
Zn-Gehalt 2)
287 2 20° 19° 49,53 47 -2
gt TS| 33 8 38 0 9 9,5 65 3
AsGehalt | 10| 0,060 0,079 | 0,035% | 0,035% 013 | -71 71 -30
[gt*TS]
Cu-Gehalt 2)
1,9? 42 4,6% 3 23 17 -4
g 7 TS] 3,8 ,9 6, ,6 3,5 6, 6 3
CL(Z?Z “. | 286,7| 13094 311,5| 182,1| 8953 399,3 57 46 -22
[gha™ta™]
CL(A?Z“f’l 38,6 41,3 390 388 40,1 393| -0,5 2,9 -0,6
[gha™®a”]
CL(C‘_‘l) s 31,5 88,4 49,9 38,0 | 162,0 48,3 | -17 -45 3
[gha™a”]

Y nach Wiersma et al. (1986)
2 nach Van Driel et al. 1986)
3) nach Knappe et al. 2008 (Kapitel 3.3.5.1)
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Die grofdten negativen Abweichungen zwischen den in diesem Projekt verwendeten Gehalten (Kapitel
3.3.5.1) und den dlteren o.g. unteren Spannengrenzen bestehen bei den As-Gehalten in Weizen (-71%)
und Mais (+71%). Diese fiihren aber nur zu einer relativ geringen Absenkung der CL(As)eco (-0,5 bis
+2,9 %). Die Abweichung des Zinkgehaltes fiir Weizen (+65%) und Mais (+47 %) wiirde zu einer Er-
hohung des CL(Zn)eco um 57 bzw. 46% fiihren. Fiir Kupfer wiirde die Verwendung der dlteren Ge-
haltsdaten zu einer Verringerung der CL(Cu)eco fithren.

3.3.8.3 Fruchtfolgen

Die Annahme von idealtypischen Fruchtfolgen bei guter fachlicher Praxis in der Landwirtschaft ent-
spricht gegenwartig nicht tiberall in Deutschland dem Stand. Aktuell wird vielfach mehr Silomais und
Weizen angebaut, als dies der nachhaltigen Sicherung der Bodenfruchtbarkeit dienlich ist. Als worst
case kann man eine Monokultur mit Silomais oder eine Monokultur mit Weizen annehmen (Abbildung
62).
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Abbildung 62:

eco) Und Trinkwasser (CL(Cd)arink), jeweils in den Varianten ,Fruchtfolge nach guter fachlicher Praxis” (links), ,,Monokultur Mais” (Mitte),

»Monokultur Weizen“ (rechts)

Vergleich der Anteile der Ackerflichen Deutschlands in den Klassen des Critical Loads fiir Cadmium fiir die Schutzgiiter Okosystem (CL(Cd)
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<=10 <=15 <=20 <=25 <=30 <=35

CLyink Cadmium [g ha? a}] Weizen

29,66

24,98

19,71

Anteil in%

1547

10 812 |

002 000 000 000

«=25 »25->»5-<=>75- »>10- »15- >20- »>25- >30- »35
<=5 7,5 <«=10 <=15 <=20 <=25 <=30 =<=35

Flachenanteile der CL(Cd)arink bei idealtyp.
Fruchtfolge

Flachenanteile der CL(Cd)drink bei Monokultur
Mais

Flachenanteile der CL(Cd)drink bei Monokultur
Weizen
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Abbildung 63: Critical Load fir Cadmium zum Schutz der menschlichen Gesundheit bei Verzehr von
Weizenprodukten im Falle einer flaichendeckenden Monokultur mit Weizen auf den
Ackerflachen Deutschlands

2 A
Critical Load fiir Schwermetalle (nur Acker, nur Weizen

——

Legende
Cadmium (food.)
[gha'a’]
W<=25 5,08 %
W26-50 4827%
[151-75 4494%
76-100 1,70%
10,1-15,0 0,01 %
15,1-20,0 0,00 %
11201-250 0,00%
W 25,1-30,0 0,00%
o - o e M 30,1-350 0,00%
1 i W>350 0,00 %
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Es zeigt sich eine leichte Erh6hung der Critical Loads bei der Variante ,Monokultur Mais*, jedoch eine
deutliche Abnahme der Critical Loads fiir die Variante ,Monokultur Weizen*, jeweils sowohl fiir das
Schutzgut Okosysteme, als auch fiir den Trinkwasserschutz (Abbildung 62).

Der Vergleich der Flachenanteile in den Critical Load-Klassen CL(Cd)s0d zeigt eine deutliche Verschie-
bung in die sensitiveren Klassen bei Monokultur Weizen (Abbildung 64).

Abbildung 64:

Vergleich der Anteile der Ackerflachen Deutschlands in den Klassen des Critical Loads fiir

Cadmium fir das Schutzgut menschliche Gesundheit (CL(Cd)so0d, in der Variante ,Frucht-
folge nach guter fachlicher Praxis” (links), ,,Monokultur Weizen” (rechts)

CL;,oq Cadmium [g ha* a*] Acker CL;,,q Cadmium [g hat a*] Weizen
50 55 50
50 50 48
I 4494
40 8,41 40 ||
R ®
£ £
§ 30 | E 30 I
=
2 E
20 | 20 -
10 - 10 -
494 5,08
- 1,70
0,05 0,03 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 . 0,01 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
o 0
<=25 >2,5- »5-<= >7,5- »>10- »>15- »20- »25- >30- >35 <=25 ¥2,5- »5-<= »7,5- »10- »15- »20- »25- >30- >35
<=5 7,5 <=10 <=15 <=20 <=25 <=30 =<=35 =5 7,5 «=10 <=15 <=20 <=25 <=30 <=35
3.3.8.4 Sickerwasserrate

Der Vergleich der Sickerwasserraten nach BGR (2014a) mit entsprechenden grofder maf3stabigen Er-
hebungen zur Grundwasserneubildung in der nordostdeutschen Tiefebene zeigt grofde Diskrepanzen.
So steht z.B. einer Sickerrate von durchschnittlich 66 mm a-! laut BGR fiir Brandenburg eine Sickerrate
von 111 mm a-! im Mittel aus einer Verdffentlichung des Brandenburgischen Ministeriums fiir Umwelt,
Gesundheit und Verbraucherschutz (MUGV 2009) gegeniiber. Auch fiir Sachsen-Anhalt differieren die
Angaben von durchschnittlich 56 mm a1 (BGR 2014a) bis durchschnittlich 90 mm a'! (Landesbetrieb
fiir Hochwasserschutz und Wasserwirtschaft - LHW Sachsen-Anhalt 2004). Auch wenn die regionalen
Daten offensichtlich noch nicht auf dem 30-jahrigen Mittel 1981-2010, wie bei der BGR-Karte, basie-
ren, konnen sich aus dem zeitlichen Versatz nicht derart grofse Abweichungen ergeben.

Die Sickerrate hat einen bedeutenden Einfluss auf das Ergebnis der Critical Load-Berechnung, wie das
folgende Beispiel zeigt.

Die prozentuale Abweichung der Sickerrate schlagt sich bei Annahme ansonsten gleicher Eingangs-
werte maximal in der gleichen prozentualen Abweichung des CL(M)arink bei Weizen und Kiefer sowie
bei allen Rezeptoren in Bezug auf Kupfer durch. Am geringsten fallt die Abweichung beim CL(Cr)drink

aus.

146




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Tabelle 58: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(M)grink mit unterschiedlichen
Sickerwasserraten und sonst gleichen Eingangsdaten an einem Acker-Standort mit
Braunerde-Vega aus tonig-lehmigen Auensedimenten und an einem Wald-Standort mit
Sand-Braunerde in der subkontinentalen Klimazone Brandenburgs

CL(Pb) CL(Cd) CL(Hg) CL(As) CL(Cu) CL(Cr)
drink drink drink drink drink drink

verwende- | Weizen 66,01) 0,05 1357,0 36,9
te Ein- Silomais | 66,0V 15,8 3,8 0,93 8,2 1481,0 66,6
gangsdaten
und Ergeb- | Grin- 66,0" 14,2 3,0 0,24 7,4 1367,4 36,0
nisse in land-
diesem pflanzen
Projekt Kiefer 66,0 9,6 4,2 0,06 6,6 1322,5 33,6
alternative | Weizen 111,0? 11,3 3,6 0,05 11,4 2257,0 59,4
Eingangs- | gjiomais | 111,02 20,3 5,2 0,93 12,7 2381,0 89,1
daten und
Ergebnisse | Grin- 111,07 18,7 4,3 0,25 11,9 2267,4 58,5
land-
pflanzen
Kiefer 111,0% 14,1 5,6 0,08 11,1 2222,5 56,1
Abwei-
F;;‘”ge” Weizen 68,2 65,8 60,8 64 60,8 67,0 29,1
(o]
Silomais 68,2 28,5 35,3 28 40,2 61,7 7,9
Griin- 68,2 33,2 47,2 51 61,1 67,0 30,0
land-
pflanzen
Kiefer 68,2 46,8 31,8 65 68,0 68,1 66,9

Y nach BGR (2014a)
2 nach MUGV (2009)

3.3.8.5 Schwermetall-Konzentration im Sickerwasser

Die in diesem Projekt in die Berechnung der Critical Loads fiir den Okosystemschutz eingestellten kri-
tischen Konzentrationen der Metalle im Sickerwasser entsprechen den Vorgaben aus Reinds et al.
(2006). Dementsprechend wurden die kritischen Gesamt-Konzentration fiir Kupfer, Nickel, Zink, Blei
und Cadmium differenziert nach ihrer Bioverfiigbarkeit in Abhangigkeit vom bodenspezifischen pH-
Wert sowie dem Gehalt an organischer Masse und geléstem organischen Kohlenstoff modellgestiitzt
berechnet (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016). Die Modellierung basiert auf PNEC- Weten (fiir As und
Cu) bzw. auf NOEC-Werten (fiir Cr, Ni, Zn, Pb, Cd und Hg). Aus der bodenspezifischen Modellierung auf
der Grundlage der Referenzprofile des BUK1000N ergeben fiir Cu, Ni, Zn, Pb, Cd und Hg Wertespannen
der Gesamt-Konzentration (Tabelle 59).

Durch eine gemeinsame Arbeitsgruppe mit Vertretern von LAWA, LABO und LAGA wurde 2013 bis
2015 der Bericht ,Ableitung von Geringfiigigkeitsschwellenwerten fiir das Grundwasser” (LAWA
2004) aktualisiert und die entsprechenden Anderungen und die Neuformulierung eines Kapitels
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»Grundsatze fiir die Anwendung der Geringfligigkeitsschwellenwerte” erarbeitet (Zeddel 2016). Die
Gegeniiberstellung von Geringfiigigkeitsschwellenwerten fiir die Metall-Konzentration im Sickerwas-
ser (Zeddel et al. 2016) zu den in diesem Projekt verwendeten kritischen Gesamt-Konzentrationen im
Sickerwasser (Kapitel 3.5.3) zeigt Tabelle 59.

Tabelle 59: Gegenuberstellung von Geringfligigkeitsschwellenwerten fir die Metall-Konzentration
im Sickerwasser (Zeddel et al. 2016) zu den in diesem Projekt verwendeten kritischen
Gesamt-Konzentrationen im Sickerwasser (Kapitel 0)

verwendete kritische Konzentration Geringfiigigkeitsschwellen °

Okosystemschutz Okosystem- und Trinkwasserschutz
-—

As PNEC® |70V Basiswert &

Cr(lll) | NOECYY | 442 50 | 6kotoxikologische 3,4
Wirkungsschwelle ©

Cu PNEC 1-503 2000 | Basiswert ® 5,4

Ni NOEC 25-700 % - | Basiswert ® 7

Zn NOEC 20-903 - | Basiswert ® 60

Pb NOEC 0,08-71,5% 10 | 6kotoxikologische 1,2
Wirkungsschwelle ©

cd NOEC 0,43-7,16 3 3 | Basiswert ® 0,3

Hg NOEC 0,058-17,4% 1 | Basiswert ® 0,1

D Doyle et al. 2003 in Reinds et al. 2006

2) Crommentuijn et al. 1997 in Reinds et al. 2006

3) WHAM-Modellierungsergebnisse (Tipping 2014, per Email)

4 Reinds et al. 2006

5) Zeddel et al. 2016

6) okotoxikologische Wirkungsschwelle < humantoxikologische Wirkungsschwelle

8) Der kleinere Wert auf Grundlage der dkotoxischen Wirkung lag unter dem Basiswert, so dass die GFS in Héhe des Basiswer-
tes ausgewiesen ist (Definition siehe Kapitel 3.2.1)

9) Trinkwasser-Verordnung fiir Deutschland (TrinkwV 2001)

10) predicted no effect concentration = vorausgesagte Konzentration eines in der Regel umweltgefahrlichen Stoffes, bis zu der
sich keine Auswirkungen auf die Umwelt zeigen

11) No Observed Effect Concentration = entspricht der hdchsten Expositionskonzentration eines Stoffes in subchronischen
oder chronischen Studien, bei der keine statistisch signifikante Wirkung beobachtet werden kann

Die Geringfiigigkeitsschwellenwerte fiir Kupfer, Zink, Blei und Quecksilber liegen innerhalb der jewei-
ligen Spannen der bodenspezifisch modellierten Ergebnisse fiir den Okosystemschutz.

Die Geringfiigigkeitsschwellenwerte fiir Arsen, Chrom, Nickel und Cadmium liegen jedoch unterhalb
der kritischen Konzentrationen, die zur Berechnung der Critical Loads in diesem Projekt heran gezo-
gen wurden. Die grofdten Unterschiede bestehen bei Arsen, Chrom und Nickel, so dass die Critical
Loads bei alternativer Verwendung der Geringfligigkeitsschwellenwerte als Eingangswerte in die Be-
rechnung Abweichungen im Ergebnis von bis zu -95 % ergeben (Tabelle 60).
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Tabelle 60: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(M)eco mit unterschiedlichen
kritischen Gesamt-Konzentrationen im Sickerwasser und sonst gleichen Eingangsdaten
an einem Acker-Standort mit Braunerde-Vega aus tonig-lehmigen Auensedimenten in
der subatlantischen Klimazone und an einem Wald-Standort mit Sand-Braunerde in der
subkontinentalen Klimazone

Metall-Konzentration Critical Loads Okosystem-

im Sickerwasser schutz
verwendete Eingangsda- Weizen 70,0 44,0 | 106,8 205,6 132,9 315,0
ten und Ergebnisse in Silomais 70,0 | 4401068 | 2069| 1626| 3398
diesem Projekt
Grunlandpflanzen 70,0 | 44,0 | 106,8 206,1 132,1 320,1
Kiefer 70,0 | 44,0 197,9 46,2 29,7 133,9
alternative Eingangsdaten | Weizen 3,2 3,4 7,0 9,7 13,8 22,4
(hier: Geringfugigkeits- g1 i 32| 34| 70 11,0 43,6 47,2
schwellen nach Zeddel et -
al. 2016) und Ergebnisse Grunlandpflanzen 3,2 3,4 7,0 10,1 13,0 27,5
Kiefer 3,2 3,4 7,0 2,1 2,9 7,9
Abweichungen [%] Weizen -95,4 | -92,3| -93,4 -95,3 -89,6 -92,9
Silomais -95,4 | -92,3 | -93,4 -94,7 -73,2 -86,1
Grunlandpflanzen -95,4 | -92,3| -93,4 -95,1 -90,2 -91,4
Kiefer -95,4 | -92,3 | -96,5 -95,4 -90,3 -94,1

Die prozentuale Abweichung der Critical Limits bei alternativer Verwendung der Geringfiigigkeits-
schwellen nach Zeddel et al. (2016) schlédgt sich in eine fast gleich hohe prozentuale Abweichung der
CL(M)eco durch.

3.3.8.6 pH-Wert

In dem in Tabelle 61betrachteten pH-Wert-Bereich bewirken hohere pH-Werte niedrigere Critical
Loads. Die pH-Werte, die in die Ermittlung der pH-abhadngigen Critical Limits und damit in die Berech-
nung der CL(M)eco eingingen, sind, wie in Kapitel 3.3.5.4 ausgefiihrt, aus der Angabe der Sdurestufe je
Horizont der Leitbodenprofile der BUK1000N abgeleitet. Dies sind Durchschnittswerte fiir die typi-
schen Bodenformen in Deutschland unter der jeweiligen Nutzung. Da eine Vielzahl von Eingangspara-
metern neben dem pH-Wert in die WHAM-Modellierung der Critical Limits eingeht, mussten fiir die
Sensitivitatsanalyse hinsichtlich des pH-Wertes zum Vergleich Bodenprofile gesucht werden, bei de-
nen alle anderen Eingangsdaten (Sickerrate, OM-, DOM-, DOC-Gehalte, pCO2) gleich sind und nur der
tiefenstufengewichtete Mittelwert des pH-Wertes abweicht. Allerdings sind die Ertrage entsprechend
der hier zu Grunde liegenden Ermittlung der Ertragspotenziale in einem basenarmen und in einem
basenreichen Boden nicht identisch. Obwohl ein hoherer Ertrag tendenziell zu héheren CL fiihrt,
iiberwiegt der gegenlaufige Einfluss des pH-Wertes auf die Critical Load bei Weitem (Tabelle 61).
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Tabelle 61: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(M)eco mit unterschiedlichen
pH-Werten und sonst gleichen Eingangsdaten an einem Wald-Standort mit Sand-
Braunerde in der atlantischen Klimazone Nordwestdeutschlands

niedriger pH-Wert hoher pH-Wert Abweichung [%]

Boden Braunerde aus Braunerde aus
nahrstoffarmen Sanden nahrstoffreichen Sanden

pH [-] 4,1 4,1 4,9 4,9 19,9 19,9
Ertrag [t TS halal] 4,4 1,7 4,7 1,9 5,7 7.7
CL(Pb)eco [ g ha™ @] 41,7 30,7 13,4 8,2 -67,9 -73,2
CL(Cd)eco [ g hata] 9,1 9,0 5,4 6,2 -40,9 -31,4
CL(Ni) eco [ g hata?] 586,1 462,0 268,2 210,6 -54,2 -54,4
CL(ZN) eco [ g hata?] 213,1 174,8 153,4 128,9 -28,0 -26,3
CL(Cu) eco [ g hata?] 32,0 21,3 12,5 5,8 -60,9 -73,0

Obwohl der pH-Wert nur um ca. 20% differiert und gleichzeitig die Ertragsschwankungen tendenziell
eher ausgleichend wirken, ergeben sich Abweichungen des CL(M)eco von 26% bis 73%.

Unplausible pH-Werte zeigen sich bei einigen Leitbodenprofilen unter Wald. Beispielsweise ergibt sich
fiir Pseudogley-Tschernoseme aus Loss iiber Ton- und Mergelgesteinen unter Wald in den obersten
30cm des Mineralbodens aus den Gehalten austauschbarer Kationen eine Basensattigung von 7,1%,
das entspricht etwa einem pH-Wert von 3,2. Dies erscheint viel zu niedrig fiir diese Bodenform.

Bei Hochmooren ergeben die hohen Gehalte an Ca und Mg eine Basensattigung von 100% und einen
pH-Wert von 6,8. Dies ist fiir Hochmoore nicht erkldrbar.

Unplausible Werte an 4 der o.g. Leitbodenprofile wurden deshalb nicht in die CL-Rechnung iibernom-
men, sondern durch fachgutachterliche Schatzungen ersetzt. Dies bedingt jedoch eine gewisse Unsi-
cherheit.

3.3.8.7 Gehalt an organischer Substanz

Der Gehalt an organischer Substanz wurde aus der Angabe der Humusklasse zu den Horizonten der
Leitbodenprofile der BUK1000N abgeleitet (Kapitel 3.3.5.4). Eine beispielhafte Gegeniiberstellung der
CL-Ergebnisse erfordert daher den Vergleich zweier Leitbodenprofile mit deutlich differierenden Hu-
musklassen und sonst gleichen Parameter-Werten, wie er auf Boden der gleichen Bodenformengruppe
unter Griinlandnutzung vorkommt (Tabelle 62).
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Tabelle 62: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(M)eco mit unterschiedlichen
Gehalten an organischer Masse und sonst gleichen Eingangsdaten an Griinland-
Standorten mit Geschiebelehm in der subkontinentalen Klimazone Nordostdeutschlands

Bander- [%]
Boden Parabraunerde

aus Geschiebe- Anmoor-Gley

lehm aus Geschiebelehm
OM [Masse-%] 1 15 -93,3
CL(Pb)eco [ g ha_l a_l] 13,0 14,8 ‘12,2
CL(Cd) eco [ g ha-l a-1] 5,3 5,5 ‘3,6
CL(Hg)eco [ g hata?] 0,22 0,22 22,2
CL(Ni) eco [ g hata?] 273,3 280,8 -2,7
CL(ZN) eco [ g hata?] 358,9 370,1 -3,0
CL(CU)ewo [ g hatal] 36,7 46,4 -20,9

Die Auswirkungen einer hohen Abweichung des OM-Gehaltes von 93% schlagen sich nur gedampft auf
den jeweiligen Critical Load durch. Die maximale Abweichung betragt 21% beim CL(Cu)eco.

Bei der Ableitung der OM-Gehalte aus den Humusklassen sind keine Unplausibilitdten aufgefallen.
3.3.8.8 Gehalt an geloster organischer Substanz und gelostem organischen Kohlenstoff

Die hier in diesem Projekt verwendeten Werte fiir Laub- und Nadelwald sind aus de Vries et al. (2005)
entnommen. Im Manual des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016, Kapitel 5.5)
ist nur ein Wert fiir Wald allgemein angegeben.

Kalbitz et al. (2004) veroffentlichten Ergebnisse einer Feldstudie an 23 Referenzstandorten mit Fich-
tenbestdnden. Der DOC-Mittelwert liber die O-Horizonte betrdagt demnach 41,3 mg/l. Diese Daten aus
deutschen Wildern passen sehr gut mit den niederldndischen Daten fiir Nadelwalder (de Vries et al.
2005) tiberein. Deren Spanne reicht von ca. 22-83 mg/1.

Im Manual wird darauf hingewiesen, dass die Anzahl an untersuchten Standorten noch nicht ausrei-
che, um Verallgemeinerungen fiir verlassliche Referenzwerte ableiten zu konnen. Dieser Parameter sei
noch mit einer sehr hohen Unsicherheit behaftet. Deshalb werden in Tabelle 63 die Ergebnisse mit den
Varianten nach de Vries et al. (2005) und nach Manual (CLRTAP 2016), sowie mit einem fiktiven ext-
rem niedrigen Wert und einem extrem hohen Wert dargestellt. Da Quecksilber weitgehend nur in der
organischen Auflage vorkommt, ist der CL(Hg)eco gegeniiber den anderen Metallen (Manual, Tabelle
5.21) besonders sensibel abhangig vom DOC/DOM-Gehalt.
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Tabelle 63: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(Hg)eco mit unterschiedlichen
Gehalten an gel6ster organischer Masse und sonst gleichen Eingangsdaten an einem
Nadelwald- und einem Laubwald-Standort mit Geschiebelehm in der subkontinentalen
Klimazone Nordostdeutschlands

DoC | CL(Hg)eoo Abweichung CL(Hg)eco
M_

verwendete Eingangsdaten und Buche 0,2288
Ergebnisse in diesem Projekt ¥ Kiefer 40 0,1736
Eingangsdaten nach Manual ? Buche 35 0,2420 6
Kiefer 35 0,1562 -10
alternative Eingangsdaten und Buche 1 0,0924 -60
Ergebnisse aus fiktiven Annah- Kiefer 1 0,0380 78
men von Extremen
Buche 100 0,5279 131
Kiefer 100 0,3822 120

Quellen: Y deVries et al. 2005, 2 Manual des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016, Kapitel V.5)

Die Abweichungen der CL(Hg)eco -Ergebnisse fiir extreme Varianten von den Ergebnissen dieses Pro-
jektes sind sehr hoch (Maximum 131%). Jedoch ist die Abweichung der Ergebnisse mit den Varianten
nach de Vries et al. (2005) und nach Manual (CLRTAP 2004, 2014, 2015 / 2016) nur gering (Maxi-
mum: -10%).

Tabelle 64: Sensitivitdtsanalyse anhand einer Beispielrechnung fiir CL(Cd)eco und CL(Pb)eco mit
unterschiedlichen pH und Gehalten an gelGster organischer Masse und sonst gleichen
Eingangsdaten an einem Nadelwald- und einem Laubwald-Standort mit Pararendzina
aus Mergel in der subkontinentalen Klimazone Nordostdeutschlands

DOC CL(Cd)eco CL(Pb)eco Abwei-
chung
cl-(cd)eco

m-——

verwendete DOC-Daten und Buche 8,97 42,7
Ergebnisse in diesem Projekt ¥ Kiefer 40 4,0 8,89 318
DOC nach Manual ? Buche 35 4,0 8,97 42,7 0 0
Kiefer 35 4,0 8,83 31,5 -1 -1
alternative Eingangsdaten und | Buche 1 4,0 8,84 40,1 -1 -6
Ergebnisse aus fiktiven An- Kiefer 1 40 873 295 2 7
nahmen von Extremen
Buche 100 4,0 9,28 48,5 3 14
Kiefer 100 4,0 9,07 36,0 2 14
verwendete DOC-Daten und Buche 32 7,0 9,03 26,0
Ergebnisse in diesem Projekt ¥ Kiefer 40 7.0 9,73 216
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chung

DOC CL(Cd)eco | CL(Pb)eco
cl-(cd)eco cL(Pb)eco

o | Jeree [ghe % (% |
35 7,0 0

DOC nach Manual ? Buche 9,08 26,0 0

Kiefer 35 7,0 8,91 18,3 -8 -15
alternative Eingangsdaten und | Buche 1 7,0 1,92 7,5 -79 -71
Ergebnisse aus fiktiven An- Kiefer 1 7.0 3,26 3,7 67 83
nahmen von Extremen

Buche 100 7,0 15,15 63,5 68 144

Kiefer 100 | 7,0 13,71 47,9 41 121

1) nach de Vries et al. (2005), Tabelle 48
2) nach Manual des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014,2015 / 2016, Kapitel V.5)

3.3.8.9 Zusammenfassende Schlussfolgerungen

Die stichprobenartigen Sensitivitdtsberechnungen sind so angelegt, dass jeweils die mogliche Spann-
breite der Abweichungen der in diesem Projekt fiir die CL-Ermittlung verwendeten Eingangsdaten von
alternativen Werten abgebildet wird (Tabelle 65).

Tabelle 65: Maximal mogliche Abweichungen der Eingangswerte in Deutschland und die daraus

resultierenden maximal moglichen Abweichungen der Critical Loads

mogliche Ab-
weichung des
Eingangswertes

vom CL-
Eingangswert
dieses Projek-

maximal mog-
liche Abwei-
chung des
variierenden
CLvom CL
dieses Projek-

Quotient | CL mit der groRtmoglichen Abwei-
aus

Spalte 2

und 3

Ertrag
Metallgehalt im

Erntegut

Sickerwasserrate

Critical Limit

pH-Wert

Gehalt an OM

tes [%]
28

300

68

96,5
19,9

-93

tes [%]
5,9

169

68

94,1
-73

-21

0,2 CL(Cu) eco fuir Podsole aus schwach
lehmigen Sanden

0,6 CL(Pb)eco auf Silomais-Ackern

1,0 CL(AS)drink U. CL(Cu)grink flir Kiefern-
wald in Brandenburg

1,0 CL(Ni)eco fur Kiefer

-3,7 CL(Pb)eco , CL(Cu) eco fiir Kiefernwal-
der

0,2 CL(Cu) eco fuir Grasland

Diese Ubersicht zeigt, dass bereits geringfiigige positive pH-Wert-Abweichungen die grofiten negati-
ven Auswirkungen auf die Critical Loads haben. Der pH-Wert ist demzufolge der Eingangsparameter,
auf den alle Critical Loads am sensitivsten reagieren. Allerdings sind die pH-Werte, wie sie in diesem
Projekt fiir die CL-Berechnung eingesetzt wurden, aus der Datenbank der BUK1000N (BGR 2014a) aus
bundesweiten Messkampagnen abgeleitet, d. h. reprasentativ fiir die typischen Bodenformen Deutsch-
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lands und auferdem qualitatsgepriift und eine der Quellen mit den geringsten Unsicherheiten. Ein-
schrankend muss auf die 8 Referenzprofile von insgesamt 674 Profilen der BUK-Datenbank verwiesen
werden, fiir die die pH-Werte aus unserer fachgutachterlichen Sicht nicht plausibel erscheinen (Kapi-
tel 3.3.8.6).

Die grofdten Abweichungen bei den Eingangsdaten wurden fiir die Metallgehalte in der zu erntenden
Biomasse gefunden. Der Einfluss dieser Abweichung auf den jeweiligen CL(M) ist aber gedampft.

Ebenfalls den CL verringernd wirken sich negativ abweichenden OM-Gehalte aus, allerdings weniger
drastisch als der pH-Wert. Jedoch konnten in der Literatur keine Angaben zu OM-Gehalten neben der
hier verwendete BUK1000N-Datenbank gefunden werden, so dass ein Vergleich mit Werten aus ande-
ren Quellen nicht moglich war. Auch fiir diesen Parameter kann eingeschétzt werden, dass die in die-
sem Projekt verwendeten BUK-Werte auf einer verldsslichen Datenbasis beruhen.

Bei allen anderen Eingangswerten ergibt der Vergleich mit anderen Literaturangaben, dass die hier fiir
die CL-Berechnung angesetzten Werte unterhalb der Spanne oder in der unteren Halfte der Werte-
spannen anderer Datenquellen liegen. Somit ergeben sich in diesem Projekt konservative Critical
Loads auf der Basis konservativ angesetzter Sickerwasserraten, Metallgehalte im Erntegut und DOC-
Gehalten im Boden.

Dabei sind die aus der BUK1000N verwendeten bzw. abgeleiteten Eingangswerte (Ertragspotential,
pH-Werte, OM-Gehalte) als robust zu bewerten. Auch die Sickerwasserraten nach BGR (2014b) sind
qualitatsgepriift.

Grofdere Unsicherheiten bestehen bei der Bestimmung der DOC-Gehalte, die zwar von de Vries et al.
2005 (Manual des ICP Modeling & Mapping (CLRTAP 2004, 2014, 2015/2016) empfohlen werden,
aber fiir die noch Validierungsbedarf besteht.

Die verwendeten kritischen Gesamt-Konzentrationen fiir Blei, Cadmium und Quecksilber beruhen auf
NOEC-Werten fiir Pflanzen, Invertebraten und Boden-Mikroorganismen und basieren somit auf Wir-
kungsschwellen fiir terrestrische Okosysteme. Die Schwellenwerte der Konzentration von Kupfer, Ni-
ckel und Zink sind effektbasiert anhand von NOEC-bzw. PNEC-Werten von Bodenwasser-Lebewesen
erhoben worden. Insofern steht der Nachweis noch aus, dass Pflanzen nicht empfindlicher als die Mik-
roorganismen im Bodenwasser sind. Die kritischen Schwellenwerte fiir Arsen und Chrom sind aus
NOEC- bzw. PNEC-Werten von Gewisser-Lebewesen auf terrestrische Okosysteme iibertragen wor-
den. Fiir diese beiden Metalle bestehen daher noch die grofditen Unsicherheiten. Aus neuesten 6kotoxi-
kologischen Studien an Organismen im Sickerwasser wurden Geringfiigigkeitsschwellenwerte abgelei-
tet (Zeddel et al. 2016), die bei Chrom und Arsen weit unterhalb der in Reinds et al. (2006) dokumen-
tierten PNEC- bzw. NOEC-Werte liegen.

Die Critical Loads-Karten bieten einen deutschlandweiten Uberblick iiber die Empfindlichkeit der Re-
zeptorflichen im Mafdstab 1:1 Mio. Sie ermdglichen insbesondere einen Vergleich mit den aktuellen
Eintragen fiir eine deutschlandweite Abschatzung der Risiken fiir Mensch und Umwelt. Sie bieten aber
auch den relativen Vergleich der Empfindlichkeit der Rezeptorflachen untereinander sowie die Identi-
fizierung regionaler Unterschiede in nationalen oder internationalen Auswertungen. Fiir die grof3-
mafdstabige oder standortspezifische Auswertung sind sie aufgrund des kleinen Maf3stabs nicht geeig-
net.

Insbesondere die Datengrundlagen der CL fiir Blei, Cadmium, Quecksilber konnen als gut validiert an-
gesehen werden, aber auch die CL fiir Kupfer, Nickel und Zink kénnen fiir die o.g. kleinmaf3stabigen
Anwendungen empfohlen werden. Die Unsicherheiten der Karten fiir CL(As)eco und CL(Cr)eco sind je-
doch noch erheblich.
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Weiterer Forschungsbedarf besteht insbesondere hinsichtlich der Ermittlung von 6kotoxikologischen
Critical Limits fiir Arsen und Chrom.

3.3.9 Uberschreitung der Critical Loads
3.3.9.1 Deposition von Schwermetallen aus atmospharischen Eintragen

Der Depositionsdatensatz wurde wie in Berichtsteil 1 dieses Projektes dargestellt durch den Projekt-
partner TNO berechnet und an OKO-DATA iibergeben. Der Datensatz beinhaltet Informationen {iber
die Konzentrationen und Depositionsfliisse verschiedener Schwermetalle (Cd, Pb, Ni, As, Zn, Cu, V und
Cr) fiir die Jahre 2009, 2010 und 2011. Die Datenlieferung beinhaltete Textdateien mit Informationen
tiber Koordinaten des Zentroiden der Gradzellen mit den Depositionsdaten. Die modellierten Daten fiir
Cadmium und Blei wurden im Gradnetz 0,125° x 0,0625° des Long/Lat-Systems geliefert (,Datenpunkt
fein“ in Abbildung 65) und die Daten der anderen Schwermetalle in der Auflésung 0,5°x 0,25° (,,Daten-
punkt grob“ in Abbildung 65). Die Methodik der Depositionsberechnung ist im Berichtsteil 1 dieses
Projektes erklart, wo auch die unterschiedlichen Maf3stibe der Depositionsdaten begriindet wurden.

Die vorliegenden Punktdaten (Zentroide der Gridzellen und Schnittpunkte der Gitterzellen) wurden
dem flichenhaften Gradnetz zugeordnet, welches die entsprechende Maschenweite der jeweiligen
Auflésung aufweist. Dieser Schritt war notig, um die Depositionsdaten mit dem Critical-Load-
Datensatz vergleichen zu kénnen. Das Vorgehen wird in Abbildung 65 veranschaulicht.

Abbildung 65: Depositionsdaten (punkt- und flachenhafte Darstellung) und Critical-Load-Datensatz
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Die urspriinglich geteilten Depositionsdatensitze (trocken und nass) wurden zur Gesamtdeposition
zusammengefiihrt, in die Mengeneinheit des Critical Loads [g ha! a'l] umgewandelt und mit den Criti-
cal-Load-Rezeptorflachen verschnitten. Nach eingehender Priifung aller Jahre (2009, 2010 und 2011)
bei allen Schwermetallen haben sich die Daten fiir 2010 als die hochsten heraus gestellt. Daher be-
schrankt sich die flichenhafte Darstellung auf das Jahr 2010.

Die visuelle Auswertung der Depositionsdaten zeigte, dass die Grofdstadtregionen (Ruhrgebiet, Berlin,
Hamburg und Frankfurt/Main) und das Alpenvorland Brennpunktregionen fiir die atmosphérischen
Eintrage der meisten Schwermetalle sind (Abbildung 66, links). Dariiber hinaus sind die Grenzregio-
nen zu Polen und der Tschechischen Republik stiarker mit As, Cd, Ni und Zn aus der Luft belastet, wah-
rend die Grenzregion zu Frankreich und den Benelux-Staaten ein Hotspot fiir atmogene Chromdeposi-
tion ist. Vanadium aus der Luft ist besonders stark in den Kiistenregionen (Nord- und Ostsee) prasent
(Abbildung 66, rechts). Dies ist konform mit einer Studie aus dem Jahr 2013 (Visschedijk et al. 2013),
in der die Emissionen des Schiffsverkehrs als eine wesentliche Quelle von Vanadium in der Luftfracht
identifiziert wird.

Abbildung 66: Atmospharische Gesamtdeposition von Cadmium (links) und Vanadium (rechts) im Jahr
2010 auf den verwendeten Rezeptorflachen (Kapitel 3.3.3)
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Depositionsdaten fiir Cadmium und Blei fiir das Jahr 2010 wurden nicht nur im Rahmen dieses Projek-
tes modelliert, auch EMEP/MSC-E hat zu dieser Thematik Daten veroffentlicht. Es wird deutlich, dass
sich die beiden Datensétze (aus diesem Projekt und von EMEP) in den Gréf3enordnungen gleichen
(siehe Abbildung 67 und Abbildung 68, wobei die in diesem Projekt mit LOTOS-EUROS modellierten
Werte fiir Cd etwas, fiir Pb deutlich niedriger als im EMEP-Datensatz sind.
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Abbildung 67:

2010 aus dem Berichtsteil 1 dieses Projektes

Atmosphérische Gesamtdeposition fiir Cadmium (links) und Blei (rechts) fur das Jahr
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Abbildung 68:
2010 aus llyin et al. 2012 a

Atmospharische Gesamtdeposition fir Cadmium (links) und Blei (rechts) fur das Jahr
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Die Spannen der Depositionen fiir das Jahr 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) zeigt Tabelle 66. Im
Vergleich dazu zeigt die Tabelle die EMEP-Werte 2013 (EMEP 2015).
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Tabelle 66: Hintergrunddepositionen (gesamt) von Schwermetallen (Berichtsteil 1 dieses Projek-
tes; EMEP 2015)
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3.3.9.2 Schwermetalleintrage aus weiteren Quellen

Neben den in Kapitel 3.3.9.1 dargestellten atmospharischen Eintragen von Schwermetallen spielen
folgende weitere Eintragspfade eine bedeutende Rolle bei der Belastung von Béden:

» Ausbringung schwermetallhaltiger mineralischer und organischer (,Wirtschafts“-) Diinger auf
landwirtschaftliche Nutzflichen (Acker und Intensiv-Griinland)

» Ausbringung von schwermetallhaltigen Pflanzenschutzmitteln auf landwirtschaftliche Nutzfla-
chen

» Ausbringung von schwermetallhaltigen Kalkdiingern in Forsten

Hierzu liegt ein Forschungsbericht von Knappe et al. (2008) im Auftrag des Umweltbundesamtes vor,
der bundesweite Erhebungen dieser Eintragspfade beinhaltet und im Folgenden ausgewertet wird
(Tabelle 67):
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Tabelle 67:

Eintragsfrachten in Deutschland aus Diingung in der Land- und Forstwirtschaft (in g ha™

al) (aus Knappe et al. 2008)

Mineral- Wirt- Mineral- | Wirt-
diinger schafts- | diinger schafts-
diinger diinger
ghatal
Arsen min 0,99 8,91 4,4 0,76 1,07 2,61 0,527 0,4
max 1,69 31,28 7,97 3,9 1,28 4,98 0,72
Blei min 4,19 82,82 47,98 1,81 8,11 8,65 | 0,859 0,7
max 8,76 | 315,89 87,28 10,39 9,31 10,94 | 1,245
Cadmium | min 1,33 1,61 1,14 0,4 2,05 0,66 0,619 0,2
max 3,3 4,57 2,61 1,43 2,61 0,86 0,82
Chrom min 46,61 73,42 55,45 40,65 24,42 21,51 8,82 8,2
max 57,23 163,8 70,14 59,32 29,2 27,32 | 10,38
Kupfer min 11,27 98,61 282,21 8,8 20,27 81,43 0,78 0,8
max 34,61 | 397,79 514,49 | 220,17 27,13 174,27 3,53
Nickel min 6,64 31,83 26,76 5,15 5,4 8,32 1,75 1,6
max 9,16 109,76 45,77 16,75 5,8 14,82 2,03
Quecksil- | min 0,01 0,27 0,64 0,01 0,03 0,06 | 0,037 0,06
ber
max 0,05 1,06 1,19 0,09 0,03 0,12 | 0,046
Thallium | min 0,08 0,26 0,33 0,04 0,11 0,13 0,08 0,09
max 0,18 0,85 0,64 0,23 0,14 0,24 0,09
Zink min 66,76 | 376,05 694,12 31,09 99,35 331,6 9,73 4,2
max 250,2 | 144575 | 1272,09 | 911,77 129,54 706,5 | 27,48

Die Critical Loads bezeichnen laut Definition im Manual des ICP Modelling and Mapping (CLRTAP
2004-2016) tolerierbare Gesamteintrige in die Okosysteme, wobei negative Werte eine Unterschrei-
tung der Critical Loads durch die Eintrage bedeuten. Wenn man dementsprechend die Diingereintrage
bei der Ermittlung der Uberschreitungen mit einbezieht, ergibt sich folgendes Bild der tatsachlichen
Belastung der Boden in Deutschland.

Dabei werden die Uberschreitungsraten wie folgt berechnet:
MinExcCL(M)eco = (MinMgep+MinMaiing)-CL(M)eco

und

MaxExcCL(M)eco = (MaxMgep+MaxMaiing)-CL(M)eco

mit:

MinExcCL(M)eco = minimale Okosystem-Critical Loads-Uberschreitung in den deutschen Rezeptorfli-
chen durch Gesamtdepositionen aus der Luft und aus Diingereintriagen
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MaxExcCL(M)eco = maximale Okosystem-Critical Loads-Uberschreitung in den deutschen Rezeptorfla-
chen durch Gesamtdepositionen aus der Luft und aus Diingereintriagen

MinMgep = Minimum der Gesamtdepositionen aus der Luft in den deutschen Rezeptorflachen,
entspricht dem hochsten Minimum der drei Jahre 2009-2011

MaxMgep = Maximum der Gesamtdepositionen aus der Luft in den deutschen Rezeptorflichen
entspricht dem hochsten Maximum der drei Jahre 2009-2011

MinMagiing = Minimum der Metalleintrage mit der Diingung in den deutschen Rezeptorflachen

MaxMaiing = Maximum der Metalleintrage mit der Diingung in den deutschen Rezeptorflachen

CL(M)eco = Median der Okosystem-Critical Loads fiir das Metall in den deutschen Rezeptorfli-

chen

Die Critical Loads fiir Schwermetalle bezeichnen laut Definition im Manual des ICP Modeling & Map-
ping (CLRTAP 2004-2016, Kapitel V.5) tolerierbare Gesamteintrige in die Okosysteme.

Tabelle 68: Uberschreitung der CL(M)eco (Mediane) unter Beriicksichtigung sowohl der atmogenen
Eintragsfrachten in Deutschland als auch der Frachten aus Diingung in der Land- und
Forstwirtschaft nach Knappe et al. (2008)

atmogene Depositi- | Eintrag aus Diingung Uberschreitung der CL(M)eco
(o]] MinMgiing MinExcCL(M)eco ;

MinMgep MaxMaing MaxExcCL(M)eco

MaXMdep

| Grinland | Wald [ Acker | Griinland | wald |

Arsen min 0,22 | 0,21 | 0,17 15,1 3,68 0,4 -425 -436 | -439
max 0,93 | 1,03| 0,81 44,8 6,26 -394 -433

Blei min 3,81 | 3,59 | 3,36 137 16,8 0,7 120 -0,43 | -16,5
max 71,1 | 87,3 | 59,8 422 20,3 472 70,3

Cadmium min 0,17 | 0,17 | 0,14 4,48 2,71 0,2 -5,85 -7,62 | -10,1
max 1,91 2,33 1,6 11,9 3,47 3,74 -4,7

Chrom min 0,63 | 0,66 | 0,66 216 45,9 8,2 -84 -254 | -292
max 3,59 | 3,97 | 3,05 350 56,5 53 -241

Kupfer min 2,47 | 1,98 | 2,41 401 102 0,8 359 60 | -40,7
max | 22,5| 29,4| 189 | 1167 201 1152 187

Nickel min 1,45 | 1,42 | 1,25 70,4 13,7 1,6 -496 -553 | -565
max 6,6 | 7,11 | 5,83 181 20,6 -379 -540

Quecksilber | min k.AA. | kA k.A. 0,93 0,09 | 0,06 >0,53 >-0,31 | >-0,34
max | kA. | kA. | kA. 2,39 0,15 >1,99 >-0,25

Zink min 9,24 | 8,24 | 8,66 1168 431 4,2 831 94 | -333
max 66,3 | 76,6 | 57,5 3880 836 3610 567
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Somit zeigt sich, dass die Belastung der landwirtschaftlich genutzten Boden mit Schwermetallen nur
zu einem Bruchteil aus der Atmosphére resultiert. Der Eintrag mit Diingemitteln iiberwiegt den atmo-
genen Eintrag bei allen betrachteten Schwermetallen meist um mehrere Hundert Prozent.

Dennoch besteht auch bei summarischer Bestimmung der Eintrige hinsichtlich der Schwermetalle
Arsen und Nickel kein Risiko fiir Acker, Griinland oder Wald. Vergleicht man die Maximaleintrige aus
Diingung und aus der Luft mit dem deutschlandweit niedrigsten Critical Loads fiir Arsen CL(AS)eco
(128,5 gha! a1) ergibt sich dennoch keine Uberschreitung. Bei Nickel (CL(Ni)eco ~Minimum = 42 g ha'!
a1) ist im worst case mit einer Uberschreitung auf Ackerflachen zu rechnen.

Ein Risiko besteht fiir Ackerbdden, wenn Cadmium oder Chrom mit der maximalen Depositionsrate
auf durchschnittlich empfindliche Boden treffen.

Ein hohes Risiko besteht fiir Acker- und Griinlandb6den durch Blei, Kupfer und Zink bereits schon bei
minimalen Eintrdgen aus der Luft zuziiglich minimaler Eintrage aus Diingern.

Der Wald mittlerer Empfindlichkeit ist nicht durch Schwermetall-Eintrdge aus der Luft und durch
Diingung gefahrdet.

Der Vergleich der Eintrage von Cadmium durch Diingung mit dem CL(M)0a (3-9 g ha't a'l) zeigt ein
potenzielles Risiko fiir die menschliche Gesundheit beim Verzehr von Weizenprodukten aus deutscher
Herkunft.

Wie die Aussagen, dass potenzielle Risiken bestehen, zu interpretieren sind, wird in Kapitel 3.5 disku-
tiert.

3.3.9.3 Critical-Load-Uberschreitungen durch atmosphirische Eintriige im deutschen Datensatz

Nach Vergleich der aus diesem Projekt vorliegenden Depositionsdaten fiir 2009-2011 (Berichtsteil 1
dieses Projektes) mit den jeweiligen Critical Loads haben sich drei Uberschreitungsfille ergeben: Blei
(Trinkwasser- und Okosystemschutz) und Kupfer (Okosystemschutz).

Die Critical-Load-Uberschreitung fiir Blei-Depositionen aus der Luft mit dem Schutzziel Trinkwasser-
qualitat ist nur auf einer relativ kleinen Rezeptorflache zu verzeichnen. Zwischen 1,32 % (2011) und
2,44 % (2010) der Rezeptorflache weisen ein erhohtes Risiko fiir die Trinkwasserqualitdt durch luft-
getragene Schadstoffdeposition von Pb auf (siehe Abbildung 69). Die Critical-Load-Uberschreitung mit
Kupfer-Depositionen aus der Luft mit dem Schutzziel Okosystemintegritit fillt ebenfalls relativ gering
aus. Die Werte variieren zwischen 0,35% (2011) und 1,16% (2010) der Rezeptorflichen (Abbildung
71).

Ein deutlich héherer Flichenanteil ist durch eine Critical-Load-Uberschreitung bei Blei-Depositionen
aus der Luft mit dem Schutzziel Okosystemintegritit betroffen. Hier werden Flichenanteile zwischen
5,18% (2011) und 14,36% (2010) erreicht (siehe Abbildung 70). In absoluter Flachengrofse entspricht
das 14.494 km? (2011) und 40.181 km? (2010). Die Schwerpunkte liegen unter anderem im Leipziger
und Thiringer Becken, den Lossborden (u.a. das nérdliche Harzvorland und die Niedersachsischen
Borden), dem Erzgebirgsvorland, dem Niedersachsischen Bergland, in Teilen des Riicklandes der
Mecklenburgischen Seenplatte und in Teilen des Ruhrgebietes (niederrheinisches Tiefland und Kélner
Bucht). Diese Gebiete sind bereits als besonders empfindlich gegeniiber Bleideposition ausgewiesen
(Abbildung 48). Die Karten der Uberschreitungsraten der Critical Loads fiir Blei (Trinkwasser- und
Okosystemschutz) und Kupfer (Okosystemschutz) enthilt Anhang A3.3. Die kartographische Darstel-
lung von Uberschreitungen weiterer Critical Loads eriibrigt sich, da 2010 keine Uberschreitungen die-
ser CL zu verzeichnen sind.
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Abbildung 69: Flichenanteile an der Rezeptorfliche mit Critical-Load-Uberschreitung durch Blei-
Depositionen aus der Luft, Schutzziel Trinkwasserqualitat

Ex CL Pby,; [g ha'al] 2009-2011

98,38 97,56 98,69

100

Flachenanteil [%]

1,31 0,01 0,03 0,01

2009 2010 2011 2009 2010 2011 2009 2010 2011
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Abbildung 70: Flichenanteile an der Rezeptorfliche mit Critical-Load-Uberschreitung mit Blei-
Depositionen aus der Luft mit dem Schutzziel Okosystemintegritat

Ex CL Pb,, [g ha'l a] 2009-2011
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Abbildung 71: Flichenanteile an der Rezeptorfliche mit Critical-Load-Uberschreitung mit Kupfer-
Depositionen aus der Luft mit dem Schutzziel Okosystemintegritit
Ex CL Cu,, [g ha!a']2009-2011
99,31 98,84 99,65
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80
—
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©
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Diese Ergebnisse auf Basis der Depositionsberechnungen mit dem LOTOS-EUROS-Modell (Berichtsteil
1 dieses Projektes) weichen deutlich von den Depositionsberechnungen mit EMEP ab (Kapitel 2.3.2).
Aus dem LOTOS-EUROS-Modell resultieren durchgingig geringere Mediane und Maxima als EMEP. Die
EMEP/ LOTOS-EUROS -Quotienten korrelieren sehr stark mit der Depositionshohe, d.h. dort, wo EMEP
besonders hohe Depositionen berechnet (z.B. Pb im Ruhrgebiet oder Cd in Nordrhein-Westfalen), sind
auch die Differenzen zwischen beiden Modellierungen am hdchsten. Umgekehrt ist die mit LOTOS-
EUROS berechnete niedrige Deposition, z. B. in Hohenlagen im Siiden Bayerns, hoher als bei EMEP (Cd:
45 % hoher, Pb: 12 % hoher).

Die integrative Analyse der LOTOS-EUROS -Modellierungen (2005, 2007-2011, Deutschland) mit den
geostatistischen Flachenschatzungen der Schwermetallgehalte im Moos (EMS, 2005, Deutschland)
(siehe Kapitel 2.5.2) ergab starkere statistische Zusammenhange als die gemessenen Konzentrationen
im Moos (siehe Kapitel 2.4.2). Bei Cu ist die Korrelation nur schwach. Bei Pb waren die mittleren Kor-
relationen zu LOTOS-EUROS stirker als zu EMEP, aber am stirksten zum arithmetischen Mittel von
LOTOS-EUROS und EMEP.

Daraus folgt, dass bei Anwendung von EMEP-Hintergrunddepositionen der Anteil an Flachen mit
Uberschreitungen der Critical Loads héher wire. Aber der Vergleich der geostatistischen Fliachen-
schatzungen der Schwermetallgehalte im Moos mit den EMEP-Ergebnissen lasst auch den Schluss zu,
dass die LOTOS-EUROS-Ergebnisse fiir die Pb-Depositionen nidher an der Realitit liegen, als die EMEP-
Daten und somit zumindest fiir Pb die oben gezeigten Uberschreitungsraten geringere Unsicherheiten
aufweisen als bei Verwendung von EMEP-Depositionen. Die Unsicherheiten der LOTOS-EUROS-
Ergebnisse sind nicht quantitativ erfassbar, weil es nicht genug Messdaten gibt, die gleichzeitig die
nasse und die trockene Deposition enthalten.
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3.3.9.4 Statistische Auswertung der Critical Loads-Uberschreitungen

Im Folgenden werden die Gesamtdepositionen des Jahres 2010 (soweit aus Berichtsteil 1 dieses Pro-
jektes verfligbar), fiir Hg aus dem EMEP-Datensatz fiir Deutschland 2013) in den Spannen fiir die
deutschen Rezeptorflachen mit den Critical Loads des deutschen Datensatzes 2016 (Minimum, 5er-,
95er Perzentil und Median) verglichen. Dieser Vergleich zeigt mégliche Risiken fiir Okosysteme und
die menschliche Gesundheit fiir die Flachen auf, die im deutschen Datensatz aufgrund seines kleinen
Maf3stabes nicht darstellbar sind. Da der Depositionsdatensatz 2010 hohere Depositionen im Durch-
schnitt tiber Deutschland aufweist als die Datensatze fiir 2009 und 2011, zeigt dieser Vergleich gleich-
zeitig tendenziell eher ungiinstigere Verhaltnisse auf, so dass die Risikoabschitzung konservativ aus-
fallt.

Die Berechnung der deutschen Datensatze der Critical Loads und der Depositionen erfolgte auf der
Basis von Eingangsdaten, die im Maf3stab von 1:1 Mio. erhoben wurden. Die Kartiereinheiten der
BUK1000N, CORINE 2006 (CLC 2006) und der nach Klimagebieten entsprechend Kapitel 3.3.3 klassifi-
zierten Standorttypen sind in der Realitdt nicht homogen. Sie kdnnen Einsprengsel enthalten, die emp-
findlicher auf Schwermetalleintrage reagieren. Fiir grofermafdstabige flichenhafte Auswertungen
oder gar fiir standortspezifische Aussagen ist der deutsche Datensatz der Critical Loads 2016 sowie
der Uberschreitungen von Critical Loads in Jahr 2010 deshalb nicht anwendbar. Eine grobe Orientie-
rung fiir Einzelstandorte kann aus dem deutschen Datensatz nur dann abgeleitet werden, wenn fla-
chen- oder standortspezifisch nachweislich gleiche Standortbedingungen herrschen, die in den deut-
schen CL(M)- und Depositions-Datensitzen zugrunde gelegt wurden. Um dennoch eine Aussage zu
den Risiken auch fiir Flichen ableiten zu kdnnen, die im Maf3atab 1 : 1 Mio nicht darstellbar sind, wer-
den die jeweiligen worst case-Werte miteinander verglichen, d. h. die untere Spannengrenze der Criti-
cal Loads mit den oberen Spannengrenzen der Depositionen. Dabei wird angenommen, dass auch die
Parameterwerte der flichenmaf3ig im Mafdstab 1:1 Mio. nicht reprasentativen Standorttypen, die in
den deutschen Datensitzen nicht abgebildet sind, nicht aufderhalb der Spannen der Critical Loads und
der Depositionen in Deutschland liegen wiirden.

Die Gegentiberstellung der Spannen von Critical Loads und Deposition zeigt das Risiko auf, ob und in
welchem Mafe im worst case eine weitere Anreicherung von Schwermetallen in den Okosystemen
bzw. im Grundwasser oder im Boden der Weizenfelder iiber die kritischen Konzentrationen stattfin-
den konnte, wenn die jahrlichen Depositionsraten auch in Zukunft auf dem Niveau von 2010 konstant
verharren wiirden. Einschriankend ist hier jedoch darauf hinzuweisen, dass die zum Vergleich heran-
gezogenen Depositionen, die deutschlandweit, wie in Berichtsteil 1 dieses Projektes beschrieben, mo-
dellgestiitzt ermittelt wurden, lokal deutlich h6her sein konnten, z. B. auf Flachen mit Industrie-
oder/und Verkehrskonzentrationen oder im Nahbereich einer besonders hoch emittierenden Anlage.

Quecksilber

Da keine deutschlandweiten Depositionsberechnungen einschliefdlich der trockenen Deposition im
Berichtsteil 1 dieses Projektes vorliegen, kann die Einschatzung der gesamten atmogenen Belastungs-
situation nur anhand der EMEP-Depositionskartierung (Ilyin 2015) erfolgen (Tabelle 69).
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Tabelle 69: Gegeniberstellung von Quecksilber-Depositionen aus EMEP im Jahr 2013 (llyin 2015) zu

den Critical Loads der Rezeptorflachen in Deutschland

Quecksilber

Deposition EMEP2013 (5er Perz.) | [ghatal] 0,00
EMEP 2013 (95er [ghatlal] 0,87
Perz.)

Critical Loads

CL(Hg)eco Min [ghatlal] 0

CL(Hg)eco 5-95er Perz. (Median) | [ghatal] 0,2-0,6 (0,4)

CL(Hg)drink Min [ghatal] 0,26

CL(Hg)drink 5-95er Perz. (Median) | [gha?al] 0,6-5,7 (3,2)

Aufgrund der Auswertung der EMEP-Gesamtdepositionswerte im Raster von 50 x 50km? ist zu vermu-
ten, dass ein Anteil der Okosystem-Rezeptorflichen Deutschlands, das sind diejenigen mit hoher bis
mittlerer Empfindlichkeit, durch Quecksilbereintrige iiber dem Critical Load belastet werden. Zu den
empfindlichen Okosystemtypen zihlen insbesondere die nicht genutzten Laubwilder trockener nihr-
stoffarmer Standorte wie z. B. Eichentrockenwalder in den Trockengebieten Brandenburgs und Sach-
sen-Anhalts oder Hager-Buchenwilder der Kiisten. Auch die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz
werden in Deutschland im worst case deutlich Gberschritten. Das bedeutet, dass es im worst case zu
einer schadlichen Anreicherung von Hg im Boden bzw. im Grundwasser kommen kann, sobald die
Critical Limits im Boden und im Bodenwasser erreicht sind. Allerdings ist das Puffervermégen insbe-
sondere der humusreichen Waldbdden fiir Hg sehr hoch, so dass eine tatsachliche Schadigungen von
Okosystemkompartimenten auch bei Uberschreitung der Critical Loads méglicherweise erst nach
Jahrzehnten oder Jahrhunderten zu erwarten ist.

Cadmium

Die Gegeniiberstellung der in diesem Projekt (Berichtsteil 1 dieses Projektes) ermittelten deutsch-
landweiten Rasterkarten der Gesamtdeposition von Cadmium im Jahr 2010 zu den in diesem Projekt
ermittelten Critical Loads (Kapitel 3.3.7) zeigt Tabelle 70.

Tabelle 70: Gegenliberstellung von Cadmium-Depositionen zu den Beurteilungswerten sowie statis-
tische Auswertung des Flichenanteils vor Grenzwert-Uberschreitungen geschiitzter Re-

zeptorflachen in Deutschland, 2010

Deposition 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 0,21-0,45 (0,29)
aus Berichtsteil 1 dieses
Projektes
Deposition Max [ghatal 2,33
Critical Loads:
CL(Cd)eco Min [ghatal 1,53
CL(Cd)eco 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 4,1-42,4 (10,5)
CL(Cd)drink Min [ghatal 0,65
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CL(Cd)drink 5-95er Perz. (Median) [ghatlal] 2,5-18 (10,2)
CL(Cd)food Min [ghatal 2,31
CL(Cd)food 5-95er Perz. (Median) [ghatlal] 3-9,3 (6)

Die maximale atmospharische Deposition 2010 kénnte auf einigen wenigen Flachen die Critical Loads
fiir den Schutz der Okosysteme, des Trinkwassers und der Nahrungsmittel {iberschritten haben, wenn
maximale Depositionsraten auf Flachen mit sehr niedrigem Critical Load (< 2,3 g ha! a1) treffen. Das
bedeutet, dass es im worst case zu einer nicht akzeptablen Anreicherung von Cd im Boden und im
Trinkwasser kommen kdnnte, solange die Deposition iiber dem jeweiligen Critical Load liegt und die
Critical Limits bereits erreicht sind.

Es besteht jedoch bei summarischer Bestimmung der Depositionen aus atmosphéarischen und Diinge-
reintragen (Kapitel 3.3.9.2) ein Uberschreitungsrisiko fiir Acker, wenn maximale Gesamteintrige auf
hoch bis durchschnittlich empfindliche B6den treffen.

Der Vergleich der maximalen Eintrage von Cadmium durch Diingung mit dem CL(Cd)od zeigt, dass
Risiken fiir die menschliche Gesundheit beim Verzehr von Weizenprodukten aus deutscher Herkunft
nicht auszuschlief3en sind, da eine nicht tolerierbare Erhéhung des Cd-Gehaltes im Boden gleichzeitig
auch zu einer nicht tolerierbaren Erhohung des Cd-Gehaltes im Weizenkorn fiihren kann (Knappe et
al. 2008).

Blei

Die Gegeniiberstellung der in Berichtsteil 1 dieses Projektes ermittelten deutschlandweiten Rasterkar-
ten der Gesamtdeposition von Blei im Jahr 2010 zu den in diesem Projekt ermittelten Critical Loads
(Kapitel 3.3.7) zeigt Tabelle 71.

Tabelle 71: Gegeniberstellung von Blei-Depositionen im Jahr 2010 zu den Critical Loads der Rezep-
torflachen in Deutschland

Deposition: 5-95er Perz. (Median) [ghatlal 4,43-11 (6,71)

aus Berichtsteil 1 dieses

Projektes

Max [ghatal] 87,25
Critical Loads:
CL(Pb)eco Min [ghatal 1,97
CL(Pb)eco 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 6-601 (21)
CL(Pb)drink Min [ghatal] 2,8
CL(Pb)drink 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 9-61 (35)

Die maximale atmospharische Deposition 2010 hat auf einem grof3en Teil der Flachen die Critical
Loads fiir den Schutz der Okosysteme und des Trinkwassers tiberschritten. Das bedeutet, dass es hier
zu einer nicht akzeptablen Anreicherung von Pb im Boden und insbesondere im Trinkwasser kommt,
sobald die Critical Limits im Boden und im Bodenwasser erreicht sind.
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Es besteht bei summarischer Bestimmung der Depositionen aus atmosphéarischen und Diingereintra-
gen (Kapitel 3.3.9.2) ein Uberschreitungsrisiko fiir alle Acker und Griinland, wenn maximale Gesamt-
eintrage auf hoch bis durchschnittlich empfindliche Boden treffen.

Arsen

Die Gegeniiberstellung der in Berichtsteil 1 dieses Projektes ermittelten deutschlandweiten Rasterkar-
ten der Gesamtdeposition von Arsen im Jahr 2010 zu den in diesem Projekt ermittelten Critical Loads
(Kapitel 3.3.7) zeigt Tabelle 72.

Tabelle 72: Gegenlberstellung von Arsen-Depositionen im Jahr 2010 zu den Critical Loads der Re-
zeptorflachen in Deutschland

Deposition: 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 0,28-0,6 (0,38)

aus Berichtsteil 1 dieses

Projektes

Max [ghatlal] 1,03
Critical Loads:
CL(AS)eco Min [ghatlal 115
CL(AS)eco 5-95er Perz. (Median) [ghatlal 181-711 (414)
CL(AS)drink Min [ghatlal 2
CL(AS)drink 5-95er Perz. (Median) [ghatlal] 6-56 (31)

Die Critical Loads zum Schutz der Okosysteme und des Trinkwassers werden auch im worst case (De-
positions-Maximum trifft auf Critical Loads-Minimum) deutlich unterschritten. Selbst bei Addition der
Diinger-Eintrage im Maximum zu den atmogenen Gesamteintrdgen im Maximum ergibt sich keine
Uberschreitung der Critical Loads fiir den Okosystem- oder fiir den Trinkwasserschutz.

Wenn man in die Critical Loads-Berechnung fiir den Okosystemschutz anstelle der kritischen Konzent-
ration im Sickerwasser nach Doyle et al. (2003, in Reinds et al. 2006, Kapitel 3.3.5.4) alternativ den
Geringfiigigkeitsschwellenwert (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) einsetzt, kime man auf einen
Minimum-Critical Load von 2,9 g ha? a-1. Auch dieses Minimum wiirde im worst case nicht von der
maximalen Deposition liberschritten werden. Das gleiche gilt fiir den alternativ berechneten Mini-
mum-Critical Load fiir den Trinkwasserschutz.

Kupfer
Die Gegeniiberstellung der in Berichtsteil 1 dieses Projektes ermittelten deutschlandweiten Rasterkar-

ten der Gesamtdeposition von Kupfer im Jahr 2010 zu den in diesem Projekt ermittelten Critical Loads
(Kapitel 3.3.7) zeigt Tabelle 73.
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Tabelle 73: Gegeniberstellung von Kupfer-Depositionen im Jahr 2010 zu den Critical Loads der Re-

zeptorflachen in Deutschland

Deposition: 5-95er Perz. (Median) [ghatlal 3,1-10,67 (5,89)

aus Berichtsteil 1 dieses

Projektes

Max [ghatlal 29,42
Critical Loads:
CL(CU)eco Min [ghatlal 7
CL(Cu)eco 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 13 -710(74)
CL(CU)drink Min [ghatal] 484
CL(CU)drink 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 1070-11268

(6172)

Die maximale atmosphérische Deposition 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) hat auf einem Teil der
Flachen die Critical Loads fiir den Schutz der Okosysteme uberschritten. Das bedeutet, dass es hier zu
einer nicht akzeptablen Anreicherung von Cu im Boden und/oder im Grundwasser kommt, sobald die
Critical Limits im Boden iiberschritten sind.

Es besteht bei summarischer Bestimmung der Depositionen aus atmospharischen und Diingereintra-
gen (Kapitel 3.3.9.2) ein Uberschreitungsrisiko fiir alle Acker und Griinland, wenn maximale Gesamt-
eintrage auf hoch bis durchschnittlich empfindliche Boden treffen.

Zink

Die Gegeniiberstellung der in Berichtsteil 1 dieses Projektes ermittelten deutschlandweiten Rasterkar-
ten der Gesamtdeposition von Zink im Jahr 2010 zu den in diesem Projekt ermittelten Critical Loads
(Kapitel 3.3.7) zeigt Tabelle 74.

Tabelle 74: Gegeniberstellung von Zink-Depositionen im Jahr 2010 zu den Critical Loads der Rezep-

torflachen in Deutschland

Deposition: 5-95er Perz. (Median) [ghatlal 11,89-33,38
aus Berichtsteil 1 dieses (19,08)
Projektes
Max [ghatlal] 76,63
Critical Loads:
CL(ZN)eco Min [ghatal] 81
CL(ZN)eco 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 189 - 1032 (565)
CL(ZN)agrink Min [ghatal 1234
CL(ZN)agrink 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 2848 — 28316
(15628)

Die Critical Loads zum Schutz der Okosysteme und des Trinkwassers werden auch im worst case (De-
positions-Maximum trifft auf Critical Loads-Minimum) gerade noch unterschritten. Eintrage von Zn
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mit Diingemitteln sind bereits im Minimum derart hoch, dass ein hohes Uberschreitungsrisiko der
Critical Loads fiir den Okosystemschutz fiir alle Acker und Griinland besteht. Da Grenzkonzentrationen
fiir Zink im Trinkwasser nicht vorgegeben sind, kann ein Critical Load fiir den Trinkwasserschutz nicht
ermittelt werden.

Chrom

Die Gegeniiberstellung der in Berichtsteil 1 dieses Projektes ermittelten deutschlandweiten Rasterkar-
ten der Gesamtdeposition von Chrom im Jahr 2010 zu den in diesem Projekt ermittelten Critical Loads
(Kapitel 3.3.7) zeigt Tabelle 75.

Tabelle 75: Gegenlberstellung von Chrom-Depositionen im Jahr 2010 zu den Critical Loads der Re-
zeptorflachen in Deutschland

Deposition: 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 0,84-2,08 (1,22)

aus Berichtsteil 1 dieses

Projektes

Max [ghatal 3,97
Critical Loads:
CL(Cr)eco Min [ghatal 78
CL(Cr)eco 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 115 - 448 (263)
CL(Cr)arink Min [ghatal 12
CL(Cr)arink 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 28-282 (156)

Die maximale atmosphérische Deposition 2010 kann auf keiner Flache die Critical Loads fiir den
Schutz der Okosysteme und des Trinkwassers iiberschritten haben. Das bedeutet, dass es im worst
case zu keiner inakzeptablen Anreicherung von Cr im Boden und im Trinkwasser kommt.

Wenn man in die Critical Loads-Berechnung fiir den Okosystemschutz anstelle der kritischen Konzent-
ration im Sickerwasser nach Crommentuijn et al. (1997, in Reinds et al. 2006, Kapitel 3.3.5.4) alterna-
tiv den Geringfligigkeitsschwellenwert (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) einsetzt, kime man auf
einen Minimum-Critical Load von 2,1 g ha'! a%. Dieses Minimum wiirde jedoch im worst case von der
maximalen Deposition {iberschritten werden. Das gleiche gilt fiir den alternativ berechneten Mini-
mum-Critical Load fiir den Trinkwasserschutz.

Es besteht ebenfalls bei summarischer Bestimmung der Depositionen aus atmosphérischen und Diin-
gereintriagen (Kapitel 3.3.9.2) ein Uberschreitungsrisiko fiir einen Teil der Ackerfldchen Deutschlands,
wenn maximale Gesamteintrage auf hoch bis durchschnittlich empfindliche Boden treffen.

Nickel
Die Gegeniiberstellung der in Teil 1 dieses Projektes ermittelten deutschlandweiten Rasterkarten der

Gesamtdeposition von Nickel im Jahr 2010 zu den in diesem Projekt ermittelten Critical Loads (Kapitel
3.3.7) zeigt Tabelle 76.
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Tabelle 76: Gegenliberstellung von Nickel-Depositionen im Jahr 2010 zu den Critical Loads der Re-
zeptorflachen in Deutschland

Deposition: 5-95er Perz. (Median) [ghatlal 1,98-3,92 (2,69)
aus Berichtsteil 1 dieses
Projektes
Max [ghatlal] 7,11
Critical Loads:
CL(Ni)eco Min [ghatlal 37
CL(Ni)eco 5-95er Perz. (Median) [ghatal] 109 - 3338 (518)

Die maximale atmosphérische Deposition 2010 kann auf keiner Flache die Critical Loads fiir den
Schutz der Okosysteme iiberschritten haben. Das bedeutet, dass es im worst case zu keiner inakzep-
tablen Anreicherung von Ni im Boden kommt. Da Grenzkonzentrationen fiir Nickel im Trinkwasser
nicht vorgegeben sind, kann ein Critical Load fiir den Trinkwasserschutz nicht ermittelt werden.

Es besteht bei summarischer Bestimmung der Depositionen aus atmosphérischen und Diingereintra-
gen (Kapitel 3.3.9.2) kein Uberschreitungsrisiko der Critical Loads fiir den Schutz der Okosysteme fiir
Wald, Acker und Griinland, selbst wenn maximale Gesamteintrage auf hoch bis durchschnittlich emp-
findliche Boden trafen.

Wenn man in die Critical Loads-Berechnung fiir den Okosystemschutz anstelle der WHAM-
Modellierungsergebnisse (Tipping et al. 2014) fiir die kritische Konzentration im Sickerwasser (Kapi-
tel 3.3.5.4) alternativ den Geringfiigigkeitsschwellenwert (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) ein-
setzt, kime man auf einen Minimum-Critical Load von 7,9 g ha? a-1. Auch dieses Minimum wiirde im
worst case nicht von der maximalen Deposition tiberschritten werden. Das gleiche gilt fiir den alterna-
tiv berechneten Minimum-Critical Load fiir den Trinkwasserschutz.

Thallium

Critical Loads fiir Thallium zum Schutz von ()kosystemen konnen derzeit noch nicht bestimmt werden,
weil keine valide Datenbasis fiir die Ableitung von wirkungsbasierten 6kosystembezogenen Critical
Limits existiert.

Anhaltspunkte fiir eine vorldufige grobe Abschatzung des Risikos von Thallium-Eintragen in die Re-
zeptor-Okosysteme Deutschlands bietet eine berechnete Bilanz von Ein- und Austrigen in den fiir
Deutschland typischen Spannen (Tabelle 77).

Der mittlere TI-Gehalt in pflanzlicher Biomasse auf unbelasteten B6den betragt 0,05 g t-! Trockensub-
stanz (Markert 1992). Somit ergibt sich die Spanne der Tl-Austrage mit der Biomasseernte durch Mul-
tiplikation dieser typischen Konzentration in Pflanzenbestianden unbelasteter Boden mit dem Mini-
mum und dem Maximum der Ertrage in Deutschland.

Im Sickerwasser kann der Geringfiigigkeitsschwellenwert von 0,0002 g m-3 (Zeddel et al. 2016) als
Critical Limit angesetzt werden. Dieser Schwellenwert ist ein 6kotoxikologisch ermittelter Schwel-
lenwert flir eine Tl-Grenzkonzentration (ebenda).
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Tabelle 77: Berechnung der akzeptablen Austrage von Thallium in der deutschlandtypischen Spanne
(Minimum, Maximum)

I (72 T 2

Ertrag Minimum [t TS ha -1 a-1] 2,199

Ertrag Maximum [t TS ha -1 a'1] 14,088 | 6,5 7,4
Tl-Entzug durch Biomasseernte Minimum [g ha -1 a-1] 0,11 0,005 0,033
T1-Entzug durch Biomasseernte Maximum [g ha -1 a'1] 0,704 | 0,325 0,37
Sickerwasserrate Minimum [m? ha -1 a-1] 175 125 70
Sickerwasserrate Maximum [m? ha -1 a-1] 949 678 380
Akzeptable Tl- Auswaschungsrate Minimum [gha-1al] | 0,035 | 0,025 0,014
Akzeptable Tl- Auswaschungsrate Maximum [gha 1a1] | 0,19 0,136 0,076
Akzeptabler Tl-Gesamt-Austrag Minimum [g ha -1 a-1] 0,145 | 0,03 0,046
Akzeptabler Tl-Gesamt-Austrag Maximum [g ha -1 a'1] 0,894 | 0,46 0,446

Da keine deutschlandweiten Depositionserhebungen vorliegen, kann keine Einschatzung der Belas-
tungssituation erfolgen. Aber eine Messstation in Dortmund hat beispielsweise im Jahr 2013 eine jah-
resdurchschnittliche Konzentration erfasst, die umgerechnet eine Depositionsrate von 0,15 ghata'l
ergibt (LANUV 2015). Dieser Wert liegt in der Spanne fiir die akzeptable Austragsrate. Somit ist ein
Risiko nicht sicher auszuschliefRen, dass empfindliche Okosysteme langfristig iiberbelastet werden
konnten.

Vanadium

Critical Loads fiir Vanadium zum Schutz von Okosystemen kénnen derzeit noch nicht bestimmt wer-
den, weil keine valide Datenbasis fiir die Ableitung von wirkungsbasierten 6kosystembezogenen Criti-
cal Limits existiert.

Anhaltspunkte fiir eine vorlaufige grobe Abschatzung des Risikos von Vanadium-Eintragen in die Re-
zeptor-Okosysteme Deutschlands bietet eine rechnerisch ermittelte Bilanz von Ein- und Austrégen in
den fiir Deutschland typischen Spannen (Tabelle 78).

Zu akzeptablen Austragen gehort die Biomasseernte. Man kann als mittleren V-Gehalt in pflanzlicher
Biomasse 0,7 g t1 Trockensubstanz (TS) annehmen (Schroeder et al. 1963). Die Spannen der V-
Austrige mit der Biomasseernte ergeben sich dann durch Multiplikation dieser typischen Konzentra-
tion in Pflanzenbestdnden unbelasteter Béden mit dem Minimum und dem Maximum der Ertrage in
Deutschland.

Desweiteren kann als akzeptabler Austrag die Auswaschung mit dem Sickerwasser angerechnet wer-
den, wobei als kritische Konzentration des Metalls im Sickerwasser der Geringfiigigkeitsschwellen-
wert von 0,004 g m-3 angesetzt werden kann (Zeddel et al. 2016). Dieser humantoxische Schwellen-
wert ist geringer als der 6kotoxikologische Schwellenwert fiir eine V-Grenzkonzentration (ebenda).
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Tabelle 78: Berechnung der akzeptablen Austrage von Vanadium in der deutschlandtypischen Span-
ne (Minimum, Maximum)

I 0 )

Ertrag Minimum [t TSha & 2,199

Ertrag Maximum [t TS ha 't a] 14,088 6,5 7,4
V-Entzug durch Biomasseernte Minimum [g ha *a?] 1,54 0,07 0,455
V-Entzug durch Biomasseernte Maximum [g ha * a] 9,86 4,55 5,18
Sickerwasserrate Minimum [m3 ha ta?] 175 125 70
Sickerwasserrate Maximum [m3 ha ' a] 949 678 380
Akzeptable V-Auswaschungsrate Minimum [g ha * a?] 0,7 0,5 0,28
Akzeptable V- Auswaschungsrate Minimum [g ha ' a] 3,8 2,71 1,52
Akzeptabler V-Gesamt-Austrag Minimum [g ha * a’] 2,24 0,57 0,735
Akzeptabler V-Gesamt-Austrag Minimum [g ha * a’}] 13,66 7,62 6,697

Die maximale Deposition 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes und Tabelle 66) liegt fiir Wald und
Griinland etwas oberhalb der minimalen akzeptablen Austrage. Im worst case (maximale Deposition
trifft auf Flichen mit minimalen Austriagen) ist demnach ein Risiko der Beeintrachtigung von Okosys-
temfunktionen nicht auszuschlief3en.

3.4 Vergleich und Diskussion der Beurteilungswerte, Risikobewertung der
Schwermetalleintrage

Im Kapitel 3.2.3 sind die in dieser Erheblichkeitsbeurteilung beriicksichtigten Beurteilungswerte hin-
sichtlich ihrer Ausrichtung auf Schutzziele, ein bestimmtes Schutzniveau, Anlagenbezug oder generelle
Geltung beschrieben und miteinander verglichen worden. Beim Vergleich der in diesem Projekt be-
rechneten Deposition als flichendeckender Datensatz fiir Deutschland mit den Beurteilungswerten,
sind die Unterschiede zwischen den Beurteilungswerten von grofder Bedeutung. Der fiir Deutschland
berechnete Datensatz der Schwermetalldeposition entspricht methodisch in etwa dem deutschen Da-
tensatz fiir die Gesamtdeposition von Stickstoff, der fiir die Bewertung von Umweltwirkungen von
Projekten und Anlagen als Datengrundlage fiir die Ermittlung der Vorbelastung (Hintergrunddepositi-
on) verwendet wird. Eine solche Anwendung ist aber fiir die Datensatze der Schwermetall-
Gesamtdepositionen aufgrund der hohen Unsicherheiten (z. B. der Emissionsermittlung, vergleiche
Berichtsteil I des Berichtes) nicht zu empfehlen. Es entspricht aber den Erwartungen, dass Beurtei-
lungswerte fiir die Bewertung der Umweltwirkungen von Anlagen oder Projekten durch diese Hinter-
grunddeposition nicht iiberschritten werden (siehe Abbildung 73 und Anhang A3.3).

3.4.1 Schutz der menschlichen Gesundheit

Vergleicht man die Beurteilungswerte, die auf humantoxikologischen Schwellenwerten basieren und
sich auf die allgemeine Gesamtbelastung beziehen, mit den entsprechenden Eintragsraten aus der Luft
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(fiir Hg: EMEP-Depositionsrasterdaten des Jahres 2013; fiir alle anderen Metalle Depositionsrasterda-
ten flir das Jahr 2010 aus Berichtsteil 1 dieses Projektes), dann ergibt sich folgendes Bild der Unter-
bzw. Uberschreitungen in der Ubersicht (Abbildung 72).

Ein Vergleich der anlagenbezogenen Beurteilungswerte fiir die Deposition nach TA Luft mit den Hin-
tergrundbelastungen ergibt keine Aussage tliber die aktuell bestehenden Risiken und erfolgt daher im
folgenden Abschnitt nicht. Alternativ wird angegeben, wie weit bereits die Hintergrunddeposition die
Werte nach Tabelle 6 bzw. 8 der TA Luft oder vergleichbare Beurteilungswerte ausschopft.

Abbildung 72: Beurteilungswerte fiir Schwermetallfliisse zum Schutz der menschlichen Gesundheit und
Darstellung ihrer Unter- oder Uberschreitung durch Eintrage aus der Luft (fir Hg: EMEP
im Jahr 2013; fiir alle anderen: Deutscher Datensatz im Jahr 2010 (Berichtsteil 1 dieses
Projektes)
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|_uft Nadelwald/
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Risiko fir die menschliche Gesundheit |:| |:|

Die Immissionsgrenzwerte und -zielwerte der 39. Bundes-Immissionsschutzverordnung (39. BIm-
SchV) sind zwar prinzipiell als Beurteilungswerte fiir die Gefahrdung der menschlichen Gesundheit
geeignet, jedoch sind die angegebenen Konzentrationen nicht unmittelbar vergleichbar mit den Depo-
sitionen des deutschen Datensatzes. Rechnet man die Konzentrationen mit Hilfe der mittleren Deposi-
tionsgeschwindigkeiten in den verschiedenen Vegetationskomplexen unter Beriicksichtigung der An-
teile der Grob- und Feinfraktion im Staub in Eintragsraten um, so ergeben sich fiir Nadel- und Laub-
wald sowie fiir Acker/Griinland unterschiedliche zuldssige Eintragsraten.

Im EU Position Paper werden Immissions-Zielwerte (Konzentrationen in der Feinstaub-Fraktion
PM10) fiir Arsen, Cadmium und Nickel benannt. Fiir Cadmium wird weiterhin ein Depositionsschwel-
lenwert vorgeschlagen, der aus Konzentrationswerten abgeleitet wurde. Dabei handelt es sich um
Vorschlage, die aus humantoxikologischen Daten abgeleitet wurden. Diese Beurteilungswerte sind
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daher fiir die Risikoabschatzung von Gesamteintrdgen fiir die Gesundheit des Menschen geeignet. Die
Beurteilungskonzentrationen fiir Arsen und Nickel wurden in zuldssige Eintragsraten - wie oben an-
gegeben - umgerechnet.

Zum Schutz des Trinkwassers wurden als Beurteilungswerte die Critical Loads (CL(M)arink) fiir die at-
mogenen Gesamteintrage von Schwermetallen fiir die deutschen Rezeptorflachen im Mafdstab 1:1 Mio.
ermittelt, in die als kritische Schwellenwerte die Grenzkonzentrationen aus der bundesdeutschen
Trinkwasser-Verordnung (BTrinkwV 2001) eingeflossen sind. Diese sind identisch mit den entspre-
chenden Grenzkonzentrationen der WHO-Richtlinie (WHO 2011). Die Critical Loads fiir den Trinkwas-
serschutz sind unter Berticksichtigung der unterschiedlichen Sickerwasserraten und Vegetationstypen
bestimmt worden. Insofern weisen sie gegentiber den absoluten Beurteilungswerten der 39. BImSchV
und der TA Luft den hoheren Differenzierungsgrad auf. Eintrage in Hoéhe der Critical Loads fiihren zu
einem Gleichgewicht von Gesamtein- und schadlosen Austragen und garantieren somit die vorsorgli-
che Vermeidung einer Anreicherung von Schwermetallen im Trinkwasser iiber die Grenzwerte hinaus.

Somit ergibt sich hinsichtlich des Risikos fiir die menschliche Gesundheit durch Eintrage der einzelnen
betrachteten Schwermetalle folgendes differenziertes Bild:

Quecksilber

Die 39. BImSchV und das EU Position Paper enthalten keine Beurteilungswerte fiir Quecksilber.

Anhand der EMEP-Depositionsrasterkarte Deutschlands fiir das Jahr 2013 ergeben sich Uberschrei-
tungen der Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz CL(Hg)drink im deutschen Datensatz 2016 mit
Schwerpunkt in Stidostbrandenburg, in Nordost-Sachsen und im Stidwesten Sachsen-Anhalts.

Die maximale Deposition schopft den Beurteilungswert der TA Luft Tab. 6 zu 22% und den Beurtei-
lungswert der TA Luft Tab. 8 zu 0,8% aus.

Cadmium

Zum Schutz von pflanzlichen Nahrungsmitteln (Weizenkorn) wurde als Beurteilungswert ein Critical
Load fiir Cadmiumeintrage auf Weizenfeldern (CL(Cd)f0d ermittelt, in den die Cadmium-
Grenzkonzentration fiir Weizen entsprechend der Empfehlung des Manuals (CLRTAP 2004, 2016)
eingeflossen ist. Dieser betragt die Halfte des in der EU-Verordnung (EC No. 1881/2006) gesetzten
Grenzwertes. Der CL(Cd)od wurde 2010 durch die atmosphérischen Cd-Depositionen in den Rezep-
torflaichen des deutschen CL-Datensatzes 2016 nicht liberschritten. Es ist jedoch darauf hinzuweisen,
dass die Belastung der landwirtschaftlich genutzten Boéden mit Schwermetallen nur zu einem Bruchteil
aus der Atmosphare resultiert. Insbesondere der Vergleich der Eintrage von Cadmium durch Diingung
mit dem CL(M)f0a zeigt die Gefahrdung der schadlichen Anreicherung in Weizenidckern. Da der aktuel-
le Gehalt an Cadmium in Weizen mit dem Gehalt im Boden korreliert (Knappe et al. 2008), besteht
aktuell ein Gefahrdungspotenzial fiir die menschliche Gesundheit beim Verzehr von Weizenprodukten
aus deutscher Herkunft.

Die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz in den Rezeptorfladchen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 (Tabelle 66) nicht iberschritten. Im deutschen Daten-
satz 2016 konnten moglicherweise mafdstabsbedingt Flachen nicht abgebildet sein, bei denen maxima-
le Depositionsraten auf einen sehr niedrigem Critical Load (< 2,3 g ha! a1) treffen (worst case). In
diesen Fallen konnte die maximale atmospharische Deposition 2010 (Tabelle 66) die Critical Loads fiir
den Schutz des Trinkwassers und der Nahrungsmittel iiberschritten haben. Das bedeutet, dass es im
worst case zu einer schadlichen Anreicherung von Cd im Trinkwasser und in Weizenprodukten kom-
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men kann, solange die Deposition {iber dem jeweiligen Critical Load liegt und die Critical Limits {iber-
schritten sind.

Die CL(Cd)drink und CL(Cd)to0a liegen liberwiegend im Bereich der Spanne aus dem EU-Positionspapier,
gehen aber auch tiefer als diese. Der Zielwert fiir den Cadmium-Eintrag aus dem EU-Positionspapier
(Tabelle 66) wird von den atmospharischen Depositionen 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) weit
unterschritten.

Die maximale Deposition schopft den Beurteilungswert der TA Luft Tab. 6 zu 27% und den Beurtei-
lungswert der TA Luft Tab. 8 zu 21% aus.

Wenn man den Beurteilungswert fiir die Konzentration aus der 39. BImSchV hilfsweise in eine Deposi-
tion umrechnet, ergédben sich Beurteilungswerte von 2,5-7 g ha'l a1, die von den Depositionen des
deutschen Datensatzes sowie auch im worst case nicht iiberschritten wiirden. Allerdings ist dies nur
eine Hilfsrechnung fiir einen groben Vergleich der Uberschreitungsraten der CL(M)arink und CL(M)fo0d.

Blei

Die Critical Loads zum Schutz des Trinkwassers werden durch atmospharische Blei-Depositionen
2010 auf 2,41 % der Rezeptorflachen Deutschlands, tiberwiegend im Land Brandenburg, in Leipzig
und im Ruhrgebiet, liberschritten. Dieser Flachenanteil ist gegebenenfalls hoher, da im deutschen Da-
tensatz 2016 moglicherweise mafdstabsbedingt Flachen nicht abgebildet sein konnten, bei denen ma-
ximale Depositionsraten auf einen sehr niedrigen Critical Load treffen (worst case) (Tabelle 71).

Die maximale Deposition schopft den Beurteilungswert der TA Luft Tab. 6 zu 19% und den Beurtei-
lungswert der TA Luft Tab. 8 zu 11% aus.

Wenn man den Beurteilungswert fiir die Konzentration aus der 39. BImSchV hilfsweise in eine Deposi-
tionsrate umrechnet, ergdben sich Beurteilungswerte von 250 -716 g ha! a1, die von den Depositionen
des deutschen Datensatzes sowie auch im worst case nicht iiberschritten werden.

Arsen

Die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz werden in den Rezeptorflachen des deutschen Datensat-
zes 2016 von den atmogenen Depositionen 2010 nicht tiberschritten. Selbst im worst case (maximale

Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load), wie er zwar im deutschen Datensatz 2016
nicht vorkommt, aber auf einer grofieren Maf3stabsebene vorkommen kénnte, ist eine Uberschreitung
der Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz ausgeschlossen.

Selbst wenn man eine Critical Loads-Berechnung fiir den Trinkwasserschutz alternativ auf Basis des
Geringflgigkeitsschwellenwertes (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) durchfiihrt, wiirde der resul-
tierende minimale Critical Load im worst case von der maximalen Deposition nicht iiberschritten wer-
den. Dabei entspricht der Geringfiigigkeitsschwellenwert (Zeddel et al. 2016) dem Basiswert (Kapitel
3.2.1).

Die maximale Deposition schopft den Beurteilungswert der TA Luft Tab. 6 zu 6% und den Beurtei-
lungswert der TA Luft Tab. 8 zu 0,02% aus.

Wenn man den Beurteilungswert fiir die Konzentration aus der 39. BImSchV hilfsweise in eine Deposi-
tion umrechnet, ergdben sich Beurteilungswerte von 2,5-6 g ha'! a-1, die von den Depositionen des
deutschen Datensatzes sowie auch im worst case nicht iiberschritten werden.

Kupfer
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Die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz in den Rezeptorflaichen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 nicht tiberschritten. Selbst im worst case (maximale
Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load), wie er zwar im deutschen Datensatz 2016
nicht vorkommt, aber auf einer gréfReren Mafstabsebene vorkommen kénnte, ist eine Uberschreitung
der Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz ausgeschlossen.

Zink

Die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz in den Rezeptorfliachen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 nicht iiberschritten.

Selbst im worst case (maximale Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load), wie er
zwar im deutschen Datensatz 2016 nicht vorkommt, aber auf einer gréf3eren Mafdstabsebene vor-
kommen kénnte, ist eine Uberschreitung der Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz ausgeschlossen.

Chrom

Die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz in den Rezeptorfliachen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 nicht tiberschritten. Selbst im worst case (maximale
Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load), wie er zwar im deutschen Datensatz 2016
nicht vorkommt, aber auf einer gréfReren MafRstabsebene vorkommen kénnte, ist eine Uberschreitung
der Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz ausgeschlossen.

Wenn man allerdings eine Critical Loads-Berechnung fiir den Trinkwasserschutz alternativ auf Basis
des Geringfiigigkeitsschwellenwertes (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) durchfiihrte, wiirde der
resultierende minimale Critical Load im worst case von der maximalen Deposition liberschritten wer-
den.

Nickel

In der BTrinkwV ist keine Grenzkonzentration fiir Nickel vorgegeben, demzufolge wird in diesem Pro-
jekt kein Critical Load fiir den Trinkwasserschutz berechnet.

Wenn man eine Critical Loads-Berechnung fiir den Trinkwasserschutz alternativ auf Basis des Gering-
fiigigkeitsschwellenwertes (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) durchfiihrt, wiirde der resultieren-
de minimale Critical Load im worst case von der maximalen Deposition nicht liberschritten werden.

Die maximale Deposition schopft den Beurteilungswert der TA Luft Tab. 6 zu 12% aus.

Wiirde man den Beurteilungswert fiir die Konzentration aus der 39. BImSchV hilfsweise in eine Depo-
sition umrechnen, ergdben sich Beurteilungswerte von 10-28 g ha'! a1, die von den Depositionen des
deutschen Datensatzes sowie auch im worst case nicht tiberschritten wiirden.

Rechnet man die Zielwerte des EU-Positionspapiers in Depositionsraten um (5-72 g ha'l a1), ergibt
sich im worst case (maximale Deposition trifft auf minimalen zulissigen Eintrag) ein Uberschreitungs-
risiko auf Ackern und Griinland.
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Thallium

In der BTrinkwV ist keine Grenzkonzentration fiir Thallium vorgegeben, demzufolge wird in diesem
Projekt kein Critical Load fiir den Trinkwasserschutz CL(Ni)drink berechnet. Auch eine humantoxikolo-
gische Geringfiigigkeitsschwelle ist nicht verfiigbar (Zeddel et al. 2016).

Eine Uberschreitung der Immissionswerte fiir Schwermetalldepositionen nach TA Luft, Tabellen 6 und
8 durch die diffuse Gesamtbelastung aus dem Ferntransport des Metalls in der Atmosphare kann nicht
deutschlandweit ermittelt werden. Die Beurteilungswerte liegen jedoch weit oberhalb beispielsweise
der in Depositionsraten umgerechneten jahresdurchschnittlichen Konzentrationsmesswerte 2013 des
LANUV NRW (2015) in Dortmund.

Vanadium

In der BTrinkwV ist keine Grenzkonzentration fiir Vanadium vorgegeben, demzufolge wird in diesem
Projekt kein Critical Load fiir den Trinkwasserschutz CL(Ni)drink berechnet.

Eine Risikoabschatzung mittels Eintrags-/Austragsbilanz auf der Grundlage einer humantoxikologi-
schen Geringfiligigkeitsschwelle (Zeddel et al. 2016) ergibt, dass ein gesundheitliches Risiko durch die
Eintrage im Jahr 2010 nicht sicher auszuschlief3en ist.

3.4.2 Schutz der terrestrischen Okosysteme, insbesondere des Bodens, vor schidlichen Verin-
derungen

Vergleicht man die Beurteilungswerte mit den entsprechenden Eintragsraten aus der Luft (fiir Hg:
EMEP-Depositionsrasterdaten des Jahres 2013; fiir alle anderen Metalle Depositionsrasterdaten fiir
das Jahr 2010 entsprechend Berichtsteil 1 dieses Projektes), dann ergibt sich folgendes Bild der Unter-
bzw. Uberschreitungen in der Ubersicht (Abbildung 73).

Die Abschitzung von Risiken durch Eintrage aus der Luft anhand der Beurteilungswerte aus den ver-
schiedenen gesetzlichen, untergesetztlichen Regelungen und Empfehlungen muss jedoch unter Be-
riicksicksichtigung unterschiedlicher Schutzniveaus, Schutzziele und Wirkungsschwellen, wie in Kapi-
tel 3.2.1 ausfiihrlich dargelegt, betrachtet werden:

Die Beurteilungswerte der TA Luft 2002, der 39. BImSchV und des EU-Positionspapiers 2000 basieren
auf humantoxikologischen Schwellenwerten, sind aber auch zum Schutz von Pflanzen bzw. der Um-
welt allgemein vorgesehen, wobei angenommen wird, dass die Okosystemkompartimente nicht emp-
findlicher als Menschen sind (Kapitel 3.2.1). Nach Umrechnung der zuldssigen Konzentrationen aus
der 39. BImSchV in zulissige jahrliche Eintragsraten ergeben sich keine Uberschreitungen im Jahr
2010 durch die atmogene Hintergrunddeposition. Die Beurteilungswerte aus dem EU-Positionspapier
2000 fiir Cadmium werden 2010 nicht iiberschritten, ebenso die Beurteilungswerte fiir Arsen nach
entsprechender Umrechnung. Die umgerechneten untersten Beurteilungswerte fiir Nickel werden im
worst case auf Ackern und Griinland iiberschritten.
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Abbildung 73: Beurteilungswerte fiir Schwermetallfliisse zum Schutz der Okosysteme und Darstellung
ihrer Unter- oder Uberschreitung durch Eintrage aus der Luft (fiir Hg: EMEP im Jahr
2013; fur alle anderen: Deutscher Datensatz im Jahr 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projek-
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Gleichzeitig ergibt ein Vergleich der anlagenbezogenen Beurteilungswerte fiir Stoffeintrage (Beurtei-
lungswert nach LUA Brandenburg 2008, TA Luft 2002, zulassige Zusatzbelastung nach BBodSchV
1999/2015) mit den Hintergrundbelastungen keine Aussage tber die aktuell bestehenden rdumlich
verbreiteten Risiken fiir Okosysteme. Der Vergleich kann nur dazu dienen grob abzuschitzen, wie
stark die zuldssige Gesamtbelastung bereits durch die Hintergrundgbelastung ausgeschopft ist. Die
Unsicherheiten der Depositionskartierung und ihre Kleinmafistiabigkeit lassen konkrete rdumliche
Aussagen fiir Einzelstandorte nicht zu. Somit war zu erwarten, dass die atmogenen Eintrage des Jahres
2010 die anlagenbezogenen Beurteilungswerte nicht iiberschreiten.

Im Folgenden werden nur die Risiken der terrestrischen Okosysteme, einschlieflich des Bodens, an-
hand der Beurteilungswerte, die auf 6kotoxikologischen Schwellenwerten basieren, mithin aus der
BBodSchV 2015, der Brandenburgischen Vollzugshilfe fiir die FFH-Vertraglichkeitspriifung (LUA Bbg
2008) und der in diesem Projekt ermittelten Critical Loads fiir den Schutz der Okosysteme, diskutiert.
Da Wirkungspfade von Schwermetallen zu allen Kompartimenten eines terrestrischen Okosystems in
der Regel liber den Boden verlaufen, konnen die Beurteilungswerte zum Schutz der Bodenfunktionen
gleichzeitig als mafigebliche Beurteilungswerte fiir den Schutz der Okosysteme betrachtet werden.

Die Critical Loads fiir den Okosystemschutz, die in diesem Projekt fiir die Schwermetalleintrige von
Quecksilber, Cadmium, Blei, Arsen, Kupfer, Zink, Chrom und Nickel ermittelt wurden (CL(M)eco), sind
nach Okosystemtypen differenziert. Die Eingangswerte werden boden- und vegetationsspezifisch er-
mittelt. Die kritischen Schwellenwerte (kritische Konzentration im Boden fiir die Aufrechterhaltung
der mikrobiellen Funktionen, zum Schutz von Pflanzen, Invertebraten und Boden-Mikroorganismen)
sind vergleichbar mit den Kriterien zur Ermittlung der Vorsorgewerte in der Bundesbodenschutzver-
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ordnung (BBodSchV). Die Vorsorgewerte der BBodSchV sind jedoch als Konzentrationen angegeben
und somit nicht direkt vergleichbar mit den Flussraten der Critical Loads.

Die Einhaltung der CL(M)ec, bei Einbeziehung aller Eintragspfade schliefst nach Stand des Wissens
dauerhaft (,,fiir alle Zeit") aus, dass Risiken entstehen konnen, vorausgesetzt die Critical Limits (kriti-
schen Konzentrationen in den betrachteten Indikatoren) sind noch nicht tiberschritten. Wenn sie be-
reits liberschritten waren, fiihrt die Einhaltung des Critical Load zu eine langfristigen, allmahlichen
Abreicherung bis zur Hohe der Critical Limits.

Die Beurteilungswerte der Brandenburgischen FFH-Vollzugshilfe (LUA Bbg 2008) sind als maximal
zulassige Konzentrationen im Boden angegeben. Dariiber hinaus kénnen anlagenbezogene Irrelevanz-
schwellen nach einem vorgegebenen Verfahren berechnet werden, die dann gleichzeitig als Erheblich-
keitsschwellen gelten, wenn der Beurteilungswert entweder bereits durch die bestehende Vorbelas-
tung allein oder nach Realisierung des Vorhabens durch die Gesamtbelastung liberschritten wird.
Schopft nur eine zusatzliche Anlagen(gruppe) in einem von ihr betroffenen Wirkraum die Irrelevanz-
bzw. Erheblichkeitsschwelle aus und wird sie langfristig betrieben oder ersetzt, kommt es zu einer
allméahlichen Anreicherung des Metalls im Boden und/oder im Grundwasser. Ein Vergleich der zulas-
sigen Anreicherungsrate in 100 Jahren mit Hintergrunddepositionen fiihrt daher ebenfalls zu keiner
realen Risikoabschatzung. Im Folgenden wird deshalb nur angegeben, wie stark die so berechneten
zuldssigen Gesamtepositionen bereits durch die Eintrage auf Hintergrundniveau ausgeschopft werden.

Im Folgenden soll unter Beriicksichtigung der eingeschrankten Vergleichbarkeit der Beurteilungswer-
te dennoch eine Beurteilung des Risikos schidlicher Verdnderungen terrestrischer Okosysteme auf
Basis der aktuellen Depositionen 2010 bzw. 2013 der betrachteten Schwermetalle durchgefiihrt wer-
den.

Quecksilber

Anhand der EMEP-Depositionsrasterkarte Deutschlands fiir das Jahr 2013 ergeben sich Uberschrei-
tungen der Critical Loads fiir den Okosystemschutz im deutschen Datensatz 2016 mit Schwerpunkt in
Nordrhein-Westfalen, Stidostbrandenburg, in Nordost-Sachsen und im Siidwesten Sachsen-Anhalts.

Dariiber hinaus konnen weitere diffuse Hg-Eintrage zu beachten sein, was die Situation verscharft. Es
ist allerdings aufgrund des hohen Pufferungsvermogens der Béden fiir Hg aus einer CL(Hg)- Uber-
schreitung nicht zu schliefden, dass ein unmittelbares Risiko besteht.

Die zulassige jahrliche Zusatzbelastung von Hg nach BBodSchV in Hohe von 1,5 gha! a%, wenn der
Vorsorgewert der Hg-Konzentration im Boden nach BBodSchV bereits erreicht bzw. {iberschritten ist,
liegt weit iiber dem Maximum der EMEP-Deposition 2013. Die maximale atmogene Hintergrunddepo-
sition schopft diesen Wert zu 58 % aus, doch die zuldssige Zusatzbelastung gilt auch fiir alle anderen
Eintragspfade in der Summe.

Die aus der Irrelevanzschwelle nach LUA Brandenburg (2008) am Beispiel einer Braunerde auf 100
Jahre hochgerechnete irrelevante anlagenbezogene Zusatzbelastung wird von der maximalen atmoge-
nen Hintergrunddeposition 2013 bereits zu 44% ausgeschopft.

Cadmium

Die Critical Loads fiir den Okosystemschutz in den Rezeptorflichen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) nicht iiberschritten.
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Im deutschen Datensatz 2016 konnten moglicherweise mafdstabsbedingt Flachen nicht abgebildet
sein, bei denen maximale Depositionsraten auf einen sehr niedrigen Critical Load (<2,3 g ha'! a'1) tref-
fen (worst case). In diesen Fallen kénnte die maximale atmosphéarische Deposition 2010 die Critical
Loads fiir den Schutz der Okosysteme iiberschritten haben.

Die zulassige jahrliche Eintragsrate von Cd nach BBodSchV in Hohe von 6 g ha'l a'1), wenn der Vorsor-
gewert (Cd-Konzentration im Boden) nach BBodSchV bereits erreicht bzw. tiberschritten ist, liegt weit
tiber dem Maximum der EMEP-Deposition 2013. Die maximale atmogene Hintergrunddeposition
schopft diesen Wert zu 39 % aus, doch die zuldssige Zusatzbelastung gilt fiir alle Eintragspfade.

Die aus der Irrelevanzschwelle nach LUA Brandenburg (2008) am Beispiel einer Braunerde auf 100
Jahre hochgerechnete irrelevante anlagenbezogene Zusatzbelastung wird von der maximalen atmoge-
nen Hintergrunddeposition 2010 bereits zu 47% ausgeschopft.

Blei

Die Critical Loads fiir Bleieintrige zum Schutz der Okosysteme werden auf 14,11% der Rezeptorfl-
chen Deutschlands, iiberwiegend in der Leipziger und Thiiringer Bucht, im Harzvorland und im Ruhr-
gebiet, von den atmogenen Depositionen 2010 tiberschritten. Dieser Flachenanteil ist gegebenenfalls
hoher, da im deutschen Datensatz 2016 moglicherweise maf3stabsbedingt Flachen nicht abgebildet
sein konnten, bei denen maximale Depositionsraten auf einen sehr niedrigen Critical Load treffen
(worst case) (Kapitel 3.3.9.4).

Die zulassige jahrliche Eintragsrate von Pb nach BBodSchV in Hohe von 400 g ha! a1, wenn er Vorsor-
gewert bereits erreicht bzw. iiberschritten ist, liegt weit tiber dem Maximum der Deposition 2010 (Be-
richtsteil 1 dieses Projektes). Die maximale atmogene Hintergrunddeposition schopft diesen Wert zu
22 % aus, doch die zuldssige Zusatzbelastung gilt fiir alle Eintragspfade.

Die aus der Irrelevanzschwelle nach LUA Brandenburg (2008) am Beispiel einer Braunerde auf 100
Jahre hochgerechnete irrelevante anlagenbezogene Zusatzbelastung wird von der maximalen atmoge-
nen Hintergrunddeposition 2010 zu 11% ausgeschopft.

Arsen

Die Critical Loads fiir den Okosystemschutz in den Rezeptorflichen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) nicht iiberschritten.
Selbst im worst case (maximale Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load), wie er
zwar im deutschen Datensatz 2016 nicht vorkommt, aber auf einer gréfieren Maf3stabsebene vor-
kommen kénnte, ist eine Uberschreitung der Critical Loads fiir den Okosystemschutz ausgeschlossen.

Selbst wenn man eine Critical Loads-Berechnung fiir den Okosystemschutz alternativ auf Basis des
Geringfligigkeitsschwellenwertes (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) durchfiihrte, wiirde der re-
sultierende minimale Critical Load im worst case von der maximalen Deposition nicht tiberschritten
werden.

Eine zuldssige zusatzliche jahrliche Eintragsrate von As nach BBodSchV ist nicht vorgegeben.
Kupfer

Die Kupfer-Depositionen iiberschritten 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) die CL(Cu)eco auf 1,16 %
der Rezeptorflaichen Deutschlands, liberwiegend im Berliner Umland und im Ruhrgebiet. Dieser Fla-
chenanteil ist gegebenenfalls hoher, da im deutschen CL-Datensatz 2016 méglicherweise mafstabsbe-
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dingt Flachen nicht abgebildet sein konnten, bei denen maximale Depositionsraten auf einen sehr
niedrigen Critical Load treffen (worst case).

Die zulassige jahrliche Eintragsrate von Cu nach BBodSchV in Hohe von 360 g ha'! a'l, wenn die zulas-
sige Cu-Konzentration im Boden nach BBodSchV bereits erreicht bzw. iiberschritten ist, liegt weit iiber
dem Maximum der Deposition 2010. Die maximale Hintergrunddeposition schopft diesen Wert zu 8 %
aus, doch die zuldssige Zusatzbelastung gilt fiir alle Eintragspfade.

Zink

Die Critical Loads fiir den Okosystemschutz in den Rezeptorflichen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) nicht iiberschritten.
Selbst im worst case (maximale Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load), wie er
zwar im deutschen Datensatz 2016 nicht vorkommt, aber auf einer gréf3eren Maféstabsebene vor-
kommen kénnte, ist eine Uberschreitung der Critical Loads fiir den Okosystemschutz ausgeschlossen.

Die zulassige jahrliche Eintragsrate von Zn nach BBodSchV in Hohe von 1200 g ha'! a1, wenn die zu-
lassige Zn-Konzentration im Boden nach BBodSchV bereits erreicht bzw. iberschritten ist, liegt weit
liber dem Maximum der Deposition 2010. Die maximale Hintergrunddeposition schopft diesen Wert
zu 6 % aus, doch die zuldssige Zusatzbelastung gilt fiir alle Eintragspfade.

Chrom

Die Critical Loads fiir den Okosystemschutz in den Rezeptorflichen des deutschen Datensatzes 2016
werden von den atmogenen Depositionen 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) nicht iiberschritten.
Selbst im worst case (maximale Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load), wie er
zwar im deutschen CL-Datensatz 2016 nicht vorkommt, aber auf einer gréfieren Maf3stabsebene vor-
kommen koénnte, ist eine Uberschreitung der Critical Loads fiir den Okosystemschutz ausgeschlossen.

Wenn man allerdings eine Critical Loads-Berechnung fiir den Okosystemschutz alternativ auf Basis des
Geringfligigkeitsschwellenwertes (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) durchfiihrte, wiirde der re-
sultierende minimale Critical Load im worst case von der maximalen Deposition liberschritten wer-
den.

Die zulassige jahrliche Eintragsrate von Cr nach BBodSchV in Héhe von 300 g ha'! a1, wenn die zulas-

sige Cr-Konzentration im Boden nach BBodSchV bereits erreicht bzw. {iberschritten ist, liegt weit iber
dem Maximum der Deposition 2010. Die maximale Hintergrunddeposition schopft diesen Wert zu 1,3

% aus, doch die zuldssige Zusatzbelastung gilt fiir alle Eintragspfade.

Nickel

Die Critical Loads fiir den Okosystemschutz in den Rezeptorflichen des deutschen CL-Datensatzes
2016 werden von den atmogenen Depositionen 2010 (Berichtsteil 1 dieses Projektes) nicht iiber-
schritten. Selbst im worst case (maximale Depositionsraten treffen auf den niedrigsten Critical Load),
wie er zwar im deutschen CL-Datensatz 2016 nicht vorkommt, aber auf einer grofderen Maf3stabsebe-
ne vorkommen konnte, ist eine Uberschreitung der Critical Loads fiir den Okosystemschutz ausge-
schlossen.

Selbst wenn man eine Critical Loads-Berechnung fiir den Okosystemschutz alternativ auf Basis des
Geringfiligigkeitsschwellenwertes (Zeddel et al. 2016 und Kapitel 3.3.8.5) durchfiihrte, wiirde der re-
sultierende minimale Critical Load im worst case von der maximalen Deposition nicht ii

berschritten werden.
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Die zulassige jahrliche Eintragsrate von Ni nach BBodSchV in Hohe von 100 g ha'! a1, wenn die zulas-
sige Ni-Konzentration im Boden nach BBodSchV bereits erreicht bzw. liberschritten ist, liegt weit {iber
dem Maximum der Deposition 2010. Die maximale Hintergrunddeposition schopft diesen Wert zu 7 %
aus, doch die zuldssige Zusatzbelastung gilt fiir alle Eintragspfade.

Die aus der Irrelevanzschwelle nach LUA Brandenburg (2008) am Beispiel einer Braunerde auf 100
Jahre hochgerechnete irrelevante anlagenbezogene Zusatzbelastung wird von der maximalen atmoge-
nen Hintergrunddeposition 2010 zu 4,6% ausgeschopft.

Thallium

Da keine deutschlandweiten Depositionserhebungen vorliegen, kann keine Einschatzung der Belas-
tungssituation erfolgen. Aber eine Messstation in Dortmund hat beispielsweise im Jahr 2013 eine jah-
resdurchschnittliche Konzentration erfasst, die umgerechnet eine Depositionsrate von 0,15 g hata'l
ergibt (LANUV NRW 2015). Eine Risikoabschatzung mittels Eintrags- Austragsbilanz auf der Grundla-
ge einer dkotoxikologischen Geringfligigkeitsschwelle (Zeddel et al. 2016) ergibt, dass ein Risiko zu-
mindest in der Region des Ruhrgebietes nicht sicher auszuschliefRen ist.

Thallium ist ein hochtoxisches Element fiir lebende Organismen, vergleichbar mit der Wirkung von
Quecksilber (Madején in Alloway 2013). Im Boden wird Tl kaum verlagert und dadurch bei langan-
dauernder Immission im durchwurzelten Oberboden stark angereichert (Scholl und Metzger 1981).
Madejon (in Alloway 2013) gibt an, dass anthropogen eingetragenes Thallium zu 80% im humusrei-
chen Oberboden gespeichert wird.

Es ergibt sich hieraus ein offensichtlich bisher vernachlassigter Forschungsbedarf. Die wirkungsba-
sierte Herleitung von Beurteilungswerten und gleichzeitig die Inventur der aktuellen Deposition in
Deutschland sind dringend geboten.

Vanadium

Eine Risikoabschatzung mittels Eintrags-/Austragsbilanz auf der Grundlage einer humantoxikologi-
schen Geringfiigigkeitsschwelle (Zeddel et al. 2016), die niedriger als die ermittelte 6kotoxikologische
Schwelle liegt, ergibt ein gesundheitliches Risiko durch die Eintrdage im Jahr 2010 im worst case. So
liegt die maximale Deposition 2010 (Tabelle 66) fiir Wald und Griinland etwas oberhalb der minima-
len akzeptablen Austrage. Im worst case (maximale Deposition trifft auf Flachen mit minimalen Aus-
triagen) ist demnach ein langfristiges Risiko der Beeintrichtigung von Okosystemfunktionen nicht aus-
zuschliefen.

Beurteilungswerte fiir Vanadium sind in der BBodSchV nicht gegeben.
3.5 Zusammenfassende Schlussfolgerungen

Aus dem Vergleich der humantoxikologisch hergeleiteten Beurteilungswerte mit den atmogenen
Eintragen im Jahr 2013 (Quecksilber) bzw. 2010 (alle anderen Metalle) geht hervor, dass die Critical
Loads fiir den Trinkwasserschutz fiir Blei und Quecksilber in einigen Regionen Deutschlands nicht
eingehalten werden und somit langfristig ein Gefahrdungsrisiko der menschlichen Gesundheit bei Ge-
nuss von Trinkwasser bestehen konnte, sofern das Quecksilber tatsachlich im Grundwasser ankommt.
Waihrend die gesetzlichen und untergesetzlichen Beurteilungswerte eingehalten werden, sind die Cri-
tical Loads fiir den Trinkwasserschutz (CL(M)arink) nicht immer unterschritten. Besonders die regen-
armen Regionen Deutschlands (insbesondere Brandenburg, Tiefland von Sachsen-Anhalt, Leipziger
Bucht, Ruhrgebiet) mit Waldvegetation sind wegen niedriger Austrage mit dem Sickerwasser von
Uberschreitungen durch die Hg- und Pb-Eintrige betroffen. Dieser Flichenanteil ist gegebenenfalls
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hoher, da im deutschen CL-Datensatz 2016 moglicherweise mafistabsbedingt Flachen nicht abgebildet
sein konnten, bei denen maximale Depositionsraten auf einen sehr niedrigen Critical Load treffen
(worst case).

Die Critical Loads fiir Cadmium fiir den Trinkwasserschutz CL(Cd)drink und fiir den Schutz der mensch-
lichen Nahrung aus Weizenprodukten CL(Cd)oqd werden zwar in den Rezeptorflachen des deutschen
Datensatzes 2016 von den atmogenen Depositionen 2010 nicht iiberschritten, aber im deutschen Da-
tensatz 2016 konnten moglicherweise mafdstabsbedingt kleinere Flachen nicht abgebildet sein, bei
denen maximale Depositionsraten auf einen sehr niedrigen Critical Load treffen (worst case). In die-
sen Fallen hatte die maximale atmospharische Deposition 2010 die CL(Cd)drink und CL(Cd)to0a Uiber-
schritten.

Fiir Nickel konnten zwar keine Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz berechnet werden, da die
BTrinkwV keine Grenzkonzentration fiir Nickel vorgibt, aber der Vergleich der Eintrage 2010 mit den
in jahrliche Eintragsraten umgerechneten im EU-Positionspapier empfohlenen Beurteilungskonzent-
rationen fiir Nickel zeigt eine Uberschreitung auf Ackern und Griinland im worst case (maximale De-
position trifft auf niedrigsten zuldssigen Eintragswert).

Vergleicht man den Schwermetalleintrag 2013 (Quecksilber) bzw. 2010 (alle anderen Metalle) mit den
okotoxikologisch begriindeten Beurteilungswerten, ergibt sich das gleiche Bild wie fiir die human-
toxikologisch hergeleiteten Beurteilungswerte: Die Critical Loads fiir den Okosystemschutz CL(M)eco
sind durch die Quecksilber- und Bleieintrage in einigen Regionen Deutschlands iiberschritten (insbe-
sondere Brandenburg, Leipziger Bucht, Sachsen-Anhalt, Ruhrgebiet) mit Waldvegetation; hinzu
kommt eine Uberschreitung des CL(Cu)eco durch Kupfereintrage 2010 im Berliner Umland und im
Ruhrgebiet (rund 1 % der Rezeptorflache). Im worst case konnten CL(Cd)eco durch die maximalen
Cadmium-Eintrage 2010 iiberschritten sein.

So sind durch atmogene Schwermetalleintriage besonders die Walder der subkontinentalen Klimabe-
reiche potenziellen Risiken ausgesetzt (geringe Niederschldge, hohe Verdunstungsrate), aber auch die
Lebensraumtypen nach Anhang 1 der FFH-Richtlinie mit eingeschrinkter oder untersagter Nutzung
(Feucht- und Hangwalder, trockene und feuchte Heiden, Moore, Feuchthochstaudenfluren an Gewas-
serufern u.d.). Somit miissen die LRT 91D0, 91E0, 9180, 91T0, 91U0 als besonders empfindlich be-
trachtet werden.

Diese liberschlagige Risikoabschatzung muss jedoch im Kontext der Unsicherheiten und Annahmen
diskutiert werden:

Da der Depositionsdatensatz 2010 fiir Deutschland hohere Depositionen im Durch-schnitt aufweist als
die Datensatze fiir 2009 und 2011, zeigt der Vergleich der 2010er Depositionen mit den Beurteilungs-
werten tendenziell ungiinstige Verhaltnisse auf und ist daher eine eher konservative Betrachtung.

Die Unsicherheiten der Emissionsraten, die der atmosphéarischen Transportmodellierung zu Grunde
liegen, sind bei einigen Metallen sehr hoch. Diese Unsicherheit iibertragt sich nattirlich auf die berech-
neten Depositionswerte.

Die Depositionsberechnungen im Berichtsteil 1 dieses Projektes bilden maf3stabsbedingt keine klein-
flachig begrenzten direkten Belastungen im Umkreis von einzelnen Emittenten ab. Dies zeigen auch
empirisch ermittelte Depositionswerte, die tlw. deutlich iiber den Depositions-Modellwerten liegen.
Das verdeutlicht den Charakter der modellierten Werte als Hintergrunddeposition und erklart, warum
die anlagenbezogenen Beurteilungswerte der TA Luft und der BBodSchV durch diese Depositionsraten
nicht Giberschritten werden.
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Die Depositionen aus der Luft stellen nur einen Bruchteil der Eintrdge dar im Vergleich zu den Eintra-
gen mit Diingemitteln. Unter Einbeziehung aller Eintragspfade kénnten Uberschreitungen der Critical
Loads sowie der zuldssigen Zusatzfrachten der BBodSchV insbesondere auf Ackern weiter verbreitet
auftreten bzw. deutlich hoher sein.

Wie bei den Critical Loads fiir den Schutz der menschlichen Gesundheit kann es auch bei Uberschrei-
tung der Critical Loads fiir den Okosystemschutz zu einer schadlosen Anreicherung im Okosystem
kommen, solange die Critical Limits noch nicht erreicht sind. Sind die Critical Limits erreicht, muss mit
einer Beeintrachtigung des Schutzgutes gerechnet werden, wenn auch erst nach einer entsprechenden
Reaktionszeit des Okosystems. Gerade bei Schwermetalleintrigen kann es Jahrhunderte dauern, bis es
bei permanenter Uberschreitung der Critical Loads zu einer sichtbaren negativen Veranderung an den
Schutzgiitern kommt. So weisen beispielsweise Boden gegeniiber Quecksilbereeintragen ein sehr ho-
hes Puffervermdgen auf. Andere Metalle wie Cadmium und Nickel sind mobiler und reichern sich pro-
portional zum Gehalt im Boden in der Biomasse an, so dass die Annahmen zu den Austragsraten mit
der Biomasse fiir die Critical Loads-Berechnung sehr konservativ angesetzt sind, weil diese Berech-
nung generell mit sehr niedrigen Konzentrationen in der Biomasse (Literaturwerte) durchgefiihrt
wurde.

Die Ziele der EU-Luftreinhaltestrategie, bis 2020 keine inakzeptablen Auswirkungen fiir Menschen
und die Umwelt zuzulassen, sind mit den Depositionsraten 2010 noch nicht erfiillt.

Fiir das Ziel der Nationalen Biodiversitatsstrategie bis 2015, 6kosystembezogene Wirkungsschwel-
lenwerte fiir Schadstoffe festzulegen, die die Auswirkungen auf die biologische Vielfalt beschreiben,
bieten die Critical Loads fiir den Schutz von Okosystemen eine sehr vorsorgeorientierte wissenschaft-
liche Diskussionsgrundlage.

Weitere Mafdnahmen der Emissionsminderung sind erforderlich:

Da Cadmium, Blei und Quecksilber in der Atmosphdre weit transportiert werden, sind bei diesen, ne-
ben den anlagen- und projektbezogenen Emissionsbegrenzungen, sowohl weitere nationale als auch
internationale Mafdnahmen zu ihrer Reduktion notwendig.

Bei den anderen Metallen ist der Focus auf die anlagenbezogene Reduzierung innerhalb Deutschlands
zu legen. Ein erster Schritt hierzu konnte die verbindliche Mess- und Meldepflicht tiber die tatsachli-
chen Emissionsmengen (insbesondere fiir Quecksilber-Emissionen) im Betrieb der GrofRemittenten
sein.

Besonderer Focus ist aber auch auf bewirtschaftungsbedingte Eintrége zu legen, vor allem um land-
wirtschaftliche Nutzflachen vor schadlichen Stoffanreicherungen zu schiitzen.
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Anhang A1.1:

Daten Institution

Ubersicht der projektrelevanten Datengrundlagen

Modellierte Depositionsdaten,
EMEP-Modell

Modellierte Depositionsdaten,
Modell LOTOS-EUROS

Mess- und Metadaten aus dem Europ. Moos-
Monitoring

Geostatistische Flachenschatzungen der Schwer-
metallgehalte im Moos

Moosdaten aus Studienprojekten des LLOK

Mess- und Metadaten aus der Depositionsdaten-
bank des UBA

Monitoringdaten aus der Umweltprobenbank
(UPB)

Monitoringdaten aus dem ICP Forests Level II

Sonstige projektrelevante Datenquellen

Monitoringdaten aus der Bodenzustandserhebung
(BZE)

Daten zu 50%-Perzentilen der Schwermetallgehal-
te im Boden (LABO 1998, 2003)

Datenquellen, die fur die integrative Analyse verwendet wurden

Meteorological Synthesizing Centre-East (MSC-E)
2nd Roshchinsky proezd, 8/5
115419, Moscow

TNO
Princetonlaan 6
NL-3584 CB Utrecht

Universitat Vechta

Lehrstuhl fur Landschaftsokologie
Driverstr. 23

D-49377 Vechta

Universitat Vechta

Lehrstuhl fir Landschaftsokologie
Driverstr. 23

D-49377 Vechta

Universitat Vechta

Lehrstuhl fir Landschaftsokologie
Driverstr. 23

D-49377 Vechta

Umweltbundesamt
Worlitzer Platz 1
06844 Dessau

Umweltbundesamt
Bismarckplatz 1
14193 Berlin

Thiinen-Institut fiir Waldokosysteme
Alfred-Méller-Str. 1
16225 Eberswalde

Thinen-Institut fir Waldokosysteme
Alfred-Méoller-Str. 1

16225 Eberswalde

Bundesanstalt fliir Geowissenschaften und Rohstoffe
im

GEOZENTRUM HANNOVER

Stilleweg 2

30655 Hannover
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Daten Institution

Hintergrundwerte von Schwermetallen in Auflage- | Bayerisches Landesamt fiir Umwelt
horizonten unter Forst in Bayern fir As, Cd, Co, Cr, | Gber Bundesanstalt fiir Geowissenschaften und Roh-

Cu, Hg, Mo, Ni, Pb, Sb, Ti, V und Zn stoffe im
GEOZENTRUM HANNOVER
Stilleweg 2
30655 Hannover

Critical Loads (CL) OKO-DATA

Gesellschaft fiir Okosystemanalyse
und Umweltdatenmangement mbH
Hegermihlenstrasse 58

15344 Strausberg

Corine Landcover (CLC) European Environment Agency (EEA)
Kongens Nytorv 6
1050 Copenhagen K

Aktuelle Natiirliche Okosystemtypen (ANOEST) Universitat Vechta

Lehrstuhl fur Landschaftsokologie
Driverstr. 23

D-49377 Vechta

Landschaftsdkologische Raumgliederung Universitat Vechta

Lehrstuhl fur Landschaftsokologie
Driverstr. 23

D-49377 Vechta



http://www.eea.europa.eu/
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Anhang Al.2:

Ubersicht der wichtigsten Biomonitoringprogramme in den Bundeslandern

Bundesland

Baden-
Wiirttemberg

Monitoringprogramme

Von der Landesanstalt fir Umwelt, Messungen und Natur-
schutz Baden-Wirttemberg werden unterschiedliche
Schwermetall-Biomonitoring-Programme durchgefiihrt:

1. Untersuchung von Wanderfalken-Resteiern auf
Quecksilber, Cadmium und Blei. Es liegt kein Mess-
netz zugrunde, da es sich um zuféllige Einzelfunde
handelt.

2. Untersuchung der Leber von Bachforellen im Fliel3-
gewassermessnetz der Medienibergreifenden Um-
weltbeobachtung (MUB)

3. Untersuchung von Moosen (Hypnum cupressiforme,
Plurozium schreberi), Buchenblattern, Tannennadeln,
Griunlandaufwuchs (extensive Magerrasen) und Ein-
zelpflanzen des Griinlandes (Bromus erectus, Planta-
go media, Plantago lanceolata, Achillea millefolium,
Calluna vulgaris). Messnetz der Wald- und Griinland-
dauerbeobachtungsflachen der Medieniibergreifen-
den Umweltbeobachtung (MUB).

4, Regenwiirmer (L. rubellus) aus Wald-
Dauerbeobachtungsflachen der Medienlbergreifen-
den Umweltbeobachtung (MUB).

5. Quecksilberuntersuchung von Fischen in Rhein,
Neckar und Donau nach Richtlinie 2013/39/EU zur
Oberflachenqualitat. Probeentnahme erfolgte an Stel-
len von besonderer wasserwirtschaftlicher Bedeu-
tung.

Institution

Landesanstalt fir Umwelt,
Messungen und Natur-
chutz Baden-Wirttemberg
Postfach 10 01 63

76231 Karlsruhe

Sachsen

Das Sachsische Landesamt fur Umwelt, Landwirtschaft und
Geologie (LUNG) erfasst im Rahmen der EU-
Wasserrahmenrichtlinie (WRRL) folgende Parameter:

Die Belastung mit Hg, Cd und Pb an Fischen aus dem sachsi-
schen Oberflachenwasserkorper. In der Elbe und in Gewas-
sern, in denen sich Uberblicksmessstellen nach WRRL befin-
den. Es handelt sich dabei um die Freiberger und Zwickauer
Mulde, die Vereinigte Mulde und Lausitzer NeiRe. Am Uber-
gang zu den in FlieBrichtung unterliegenden Bundesldndern
wurden auch Untersuchungen in der Spree, sowie der
Schwarzen Elster und WeilRen Elster durchgefiihrt.

Staatliche Betriebsgesell-
schaft fir Umwelt und
Landwirtschaft (BfUL)




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Bundesland Monitoringprogramme Institution
Bayern In der Zustandigkeit des Bayrischen Landesamtes fiir Umwelt | Bayerisches Landesamt fiir
(LfU)- Bayern liegen: Umwelt
1. Moosmonitoring mit dem Epiphyt Hypnum cupres- ?g(r)germelster-ulrlch Str.
siforme 86179 Augsburg
2010 an ca. 300 Messpunkten (16km-Raster)
2013 an ca. 50 ausgewahlten Standorten. Bayerisches Landesamt fiir
Umwelt

2. Standardisierte Graskultur (Weidelgras) Demollstr. 31
an 8 Dauerbeobachtungsstationen (jahrlich 5x 4 Wo- 82407 Wielenbach
chen)

3. Seit 1995 Schwermetallgehaltmessung im Rahmen
des Fisch- und Muschelschadstoffmonitorings; letzte
Untersuchungsjahre fiir Fische 2007-2009, fiir Mu-
scheln 2008-2011. Bericht Erscheinungsjahr 2013. Seit
2011 wurden die Monitoringstrategie und das Mess-
netz an die Erfordernisse der EU-
Wasserrahmenrichtlinie (WRRL) angepasst. Derzeit
erfolgt das Fischschadstoffmonitoring an ca. 50 Mess-
tellen (einmal jahrlich im Herbst, alle 3 Jahre), das
Muschelmonitoring an ca. 20 Messstellen (halbjahr-
lich, jedes Jahr). Es handelt sich um Messstellen aus
dem bayrischen Landesmessnetz und dem Messnetz
Uberblickiiberwachung WRRL.

Thiringen Im Forstlichen Forschungs- und Kompetenzzentrum Thirin- Forstliches Forschungs-
genforst werden Schwermetalleintrage an 14 Wald- und und Kompetenzzentrum
Hauptmessstationen durch jahrliche Messungen von Nadeln Jagerstr. 1
und Blattern nur im Rahmen des Intensiv-Monitorings erfasst. | 99867 Gotha

Rheinland- Von der Forschungsanstalt fiir Waldokologie und Forstwirt- Forschungsanstalt fir

Pfalz schaft Rheinland-Pfalz werden auf eigenen Intensivuntersu- Waldokologie und Forst-

chungsflachen folgende Proben erhoben:

1. Nadel und Blatter von Probebdumen; Blatter Mitte
Ende Juli; Nadeln auBerhalb der Vegetationsperiode

2. Der Streufall dieser Untersuchungsflachen wird als
Jahresmischprobe/Kompartiment auf Schwermetalle
untersucht

Das Messnetz ergibt sich flr beide oben genannten Biomoni-
tore aus den Intensivuntersuchungsflachen (9 Standorte der
Hauptbaumarten in den Hauptwaldgebieten von RLP). Hier
werden jahrlich bis 2-jahrlich Proben gewonnen und analy-
siert.

wirtschaft Rheinland-Pfalz
Hauptstralle 16
67705 Trippstadt
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Bundesland

Nordrhein-
Westfalen

Monitoringprogramme

Das Landesamt fiir Natur, Umwelt und Verbraucherschutz
Nordrheinwestfalen (LANUV) fihrt seit vielen Jahren folgende
Schwermetalluntersuchungen durch:

Im Rahmen des Wirkungsdauermessprogramms werden an
13 Standorten Graskulturen und Griinkohl untersucht.

Im Rahmen des forstlichen Umweltmonitorings erfolgen Na-
del- und Blattanalysen; zum einen auf Dauerbeobachtungsfla-
chen, zum anderen im landesweiten Raster der WZE. Es wer-
den zeitversetzt alle 4 Jahre die Baumarten Buche, Eiche,
Fichte und Kiefer beprobt. Allerdings ist der Kanon der unter-
suchten Schwermetalle eingeschrankt auf:

1. Pb, Cd (Gruppe A, mit hochster Intensitat zu bearbei-
tende Schwermetalle)

2. Cu, Zn (Gruppe B, mit mittlerer Intensitat zu bearbei-
tende Schwermetalle)

3. Mn (Gruppe C)

Die Schwermetalle der beiden letztgenannten Gruppen B und
C liefern Hinweise fiir den Waldernahrungszustand.

Institution

Landesamt fur Natur,
Umwelt und Verbraucher-
schutz NRW

Wallneyer Str. 6

45133 Essen

Mecklen-
burg-
Vorpommern

Im Landesamt fir Umwelt, Naturschutz und Geologie Meck-
lenburg-Vorpommern (LUNG) laufen derzeit folgende Pro-
gramme:

1. jahrliche Untersuchungen zur Belastung von Mu-
scheln mit Schwermetallen im Rahmen des Landes-
monitorings

2. seit 2013 Schadstoffmonitoring an Fischen in Fliel3-
gewassern

Landesamt fir Umwelt,
Naturschutz und Geologie
(LUNG)

Postfach 13 38

18263 Gustrow

Erlauterung: Die Tabelle fasst die Ergebnisse einer Recherche zum Biomonitoring in den Bundeslandern zusammen,
die im Friihjahr 2014 durchgefiihrt wurde (Internet-Recherchen, Sondierungsgesprache, schriftliche Anfragen per E-
Mail bei Fachstellen der Lander). Erfragt wurden Messnetze der einzelnen Bundeslander mit Biomonitoringaktivitaten
nach 2009, welche Organismen gegebenenfalls untersucht wurden, welche Messnetze der Untersuchung zugrunde
lagen und wer der jeweilige Ansprechpartner fiir die Fachbetreuung bzw. das Informationsmanagement ist. Mit Aus-
nahme der Hansestadt Bremen ergingen Anfragen in alle Bundeslander, der Ricklauf umfasste 7 Bundeslander. Im
Ergebnis wurden seit 2009 zumindestens in fiinf Bundesdandern Schwermetalldaten im Rahmen von Biomonitoring-
Programmen erfasst (s.0.). Die Ergebnisse erheben keinen Anspruch auf Vollstandigkeit. Insgesamt deuten sich aller-
dings aktuell auRerordentlich geringe Biomonitoringaktivitaten in den Landern an.
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A2.1:

A2.2:

A2.3:

A2.4:

A2.5:

A2.6:

A2.7:

A2.8:

A2.9:

A2.10:

A2.11:

A2.12:

A2.13:

A2.14:

A2.15:

A2.16:

Haufigkeitsverteilung der mit LE flir den Zeitraum 2007 - 2011 modellierten Cd-
Gesamtdeposition (links) bzw. Pb-Gesamtdeposition (rechts)

Haufigkeitsverteilung der im Moos-Monitoring 2005 in Deutschland gemessenen Cd-Gehalte
(links) bzw. Pb-Gehalte (rechts) im Moos

Kennwerte der modellierten Cd- und Pb-Gesamtdeposition der Jahre 2007-2011 bezogen auf
das 50 km mal 50 km aufgeldste EMEP-Grid tiber Deutschland (n = 204)

Jahresmediane der modellierten Cd- und Pb-Gesamtdeposition der Jahre 1998 bis 2011 von
EMEP und LE fiir Deutschland (n = 204)

Jahresmediane und auf das Jahr 2005 normierte Jahresmediane der gemessenen Cd- und Pb-
Gehalte im Moos und der mit dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition
1991, 1995, 2000 und 2005

Korrelationsmatrix der mit LE berechneten Gesamtdeposition verschiedener Schwermetalle
der Gruppe B (links) und geostatistisch geschatzten Schwermetallkonzentrationen im Moos
(rechts)

Probenarten- und 6kosystemspezifische Korrelationskoeffizienten (Kendall) fiir die Beziehung
zwischen Cd- und Pb Nadel-/Blattspiegelwerten aus der Umweltprobenbank des Bundes (UPB)
und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition iiber
Deutschland (Zeitraum 2007-2011)

Jahresmediane und auf das Jahr 2005 normierte Jahresmediane der Nadel-/Blattspiegelwerten
der Cd- und Pb-Belastung aus der Umweltprobenbank des Bundes (UPB) und der mit dem
EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition von 1998 bis 2011

Probenarten- und altersklassenspezifische Korrelationskoeffizienten (Kendall) fiir die Bezie-
hung zwischen Cd- und Pb Nadel-/Blattspiegelwerten aus der Level-II-Datenbank und der mit
LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition iiber Deutschland (Zeit-
raum 2007-2011)

Altersklassenspezifische Korrelationskoeffizienten (Kendall) fiir die Beziehung zwischen Cu-
und Zn-Gehalten in Bldttern/Nadeln (Quelle: Level II) und der mit LE berechneten Gesamtde-
position (Zeitraum 2009-2011)

Jahresmediane und auf das Jahr 2005 normierte Jahresmediane der Cd- und Pb-Gehalten in
Blattern/Nadeln Level Il und der mit dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-
Gesamtdeposition von 2002 bis 2010

Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der Cd-
Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit
der Cd-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der Pb-
Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit
der Pb-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der As-
Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)
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A2.17: Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit
der As-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

A2.18: Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der Ni-
Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

A2.19: Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit
der Ni-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)
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Anhang A2.1: Haufigkeitsverteilung der mit LE fiir den Zeitraum 2007 — 2011 modellierten Cd-
Gesamtdeposition (links) bzw. Pb-Gesamtdeposition (rechts)
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Anhang A2.2: Haufigkeitsverteilung der im Moos-Monitoring 2005 in Deutschland gemessenen Cd-
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Anhang A2.3:

Kennwerte der modellierten Cd- und Pb-Gesamtdeposition der Jahre 2007-2011 bezo-

gen auf das 50 km mal 50 km aufgeldste EMEP-Grid Gber Deutschland (n = 204)

ENELE

cd_lotos_07

Beschreibung

Cd-Gesamtdeposition
2007, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

Einheit

ug/m?a

Min

13,63

Max Mean

51,97

27,76

Median

27,72

SD

5,84

cd_lotos_08

Cd-Gesamtdeposition
2008, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

13,39

50,13

25,28

24,63

5,32

cd_lotos_09

Cd-Gesamtdeposition
2009, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

13,59

55,35

26,67

26,20

5,71

cd_lotos_10

Cd-Gesamtdeposition
2010, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

Hg/m?a

15,50

57,15

29,11

28,21

6,54

cd_lotos_11

Cd-Gesamtdeposition
2011, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

13,77

46,60

22,87

22,05

4,47

cd_emep_07

Cd-Gesamtdeposition
2007 (EMEP)

Hg/m?a

16,52

217,85

50,95

45,35

24,49

cd_emep_08

Cd-Gesamtdeposition
2008 (EMEP)

ug/m?a

15,15

172,40

39,42

34,29

19,46

cd_emep_09

Cd-Gesamtdeposition
2009 (EMEP)

ug/m?a

16,73

143,69

37,10

31,31

17,85

cd_emep_10

Cd-Gesamtdeposition
2010 (EMEP)

ug/m?a

13,44

143,96

35,71

31,14

18,24

cd_emep_11

Cd-Gesamtdeposition
2011 (EMEP)

ug/m?a

15,39

227,74

43,41

36,40

25,82

pb_lotos_07

Pb-Gesamtdeposition
2007, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

322,17

1558,50

664,44

649,54

173,51

pb_lotos_08

Pb-Gesamtdeposition
2008, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

316,90

1556,12

614,41

588,08

166,82

pb_lotos_09

Pb-Gesamtdeposition
2009, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

322,64

1611,63

634,50

612,25

169,79

pb_lotos_10

Pb-Gesamtdeposition
2010, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

379,52

1744,15

679,83

655,61

176,65

pb_lotos_11

Pb-Gesamtdeposition
2011, Median des gewich-
teten Mittels (LE)

ug/m?a

332,01

1367,75

556,31

523,57

140,87

pb_emep_07

Pb-Gesamtdeposition
2007 (EMEP)

ug/m?a

690,24

5154,91

1763,36

1649,47

656,05
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Variable Beschreibung Einheit Min Max Mean Median SD

Pb-Gesamtdeposition
pb_emep_08 | 7008 (EMEP) pg/m?a | 547,59 | 3955,38 | 1225,53 | 1138,57 | 445,10

Pb-Gesamtdeposition
pb_emep_09 | 7009 (EMEP) pg/m?a | 569,53 | 3285,66 | 1152,65 | 1045,74 | 424,74

Pb-Gesamtdeposition
pb_emep_10 2010 (EMEP) ug/m?a | 461,85 | 3099,06 | 1076,22 | 1014,36 | 401,12

Pb-Gesamtdeposition
pb_emep_11 2011 (EMEP) ug/m?a | 570,35 | 4941,32 | 1450,07 | 1336,82 | 581,23

SD = Standardabweichung

Anhang A2.4: Jahresmediane der modellierten Cd- und Pb-Gesamtdeposition der Jahre 1998 bis 2011
von EMEP und LE fiir Deutschland (n = 204)

1998 1999 2000 2001 2002 2003 2004 2005 2006 2007 2008 2009 2011

E:/IEP 48,13| 41,63| 43,82 3561| 43,64 4056| 39,54| 41,30f 36,70| 4535| 34,30| 31,31| 31,14
Cd
LE 19,45 27,72 24,63| 26,20| 28,21
Elk\)/IEP 2342,12|1947,25|1731,88|1395,38| 1605,21 | 1602,07 | 1615,34 | 1660,33 | 1582,85 | 1649,47 | 1138,57 | 1045,74 | 1014,36
Pb
LE 495,87 649,54| 588,08 612,25 655,61

Anhang A2.5: Jahresmediane und auf das Jahr 2005 normierte Jahresmediane der gemessenen Cd- und
Pb-Gehalte im Moos und der mit dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-
Gesamtdeposition 1991, 1995, 2000 und 2005

1991 1995 2000
Cd EMEP 43,82 41,30
Cd EMEP normiert (2005) 106,00 100,00
Cd Moos 0,26 0,30 0,21 0,21
Cd Moos normiert (2005) 123,00 142,00 100,00 100,00
Pb EMEP 1731,88 1660,33
Pb EMEP normiert (2005) 104,00 100,00
Pb Moos 12,53 7,64 4,61 3,73
Pb Moos normiert (2005) 336,00 205,00 124,00 100,00
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Anhang A2.6: Korrelationsmatrix der mit LE berechneten Gesamtdeposition verschiedener Schwermetalle
der Gruppe B (links) und geostatistisch geschatzten Schwermetallkonzentrationen im Moos
(rechts)
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Anhang A2.7: Probenarten- und 6kosystemspezifische Korrelationskoeffizienten (Kendall) fir die Be-
ziehung zwischen Cd- und Pb Nadel-/Blattspiegelwerten aus der Umweltprobenbank des
Bundes (UPB) und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-
Gesamtdeposition tiber Deutschland (Zeitraum 2007-2011)

Modell Element Probenart Okosystemtyp N ik B

LE Pb Fagus. Agrar-Okosystemtyp 6 -0,60 0,13
sylvatica

T Pb Fagus. Forst-Okosystemtyp 8 0,64 0,04
sylvatica

T Pb Fagus. Naturnaher Okosystemtyp 14 0,30 0,15
sylvatica

LE Pb laop: n|'gra Ballungsraumnaher Oko- 17 0,81 <0,01
Italica systemtyp

LE Pb Picea abies | Agrar-Okosystemtyp 6 -0,33 0,45

LE Pb Picea abies | Ballungsraumnaher Oko- 6 -0,20 0,71

systemtyp

L Pb Picea abies | Forst-Okosystemtyp 8 0,43 0,17

LE Pb Picea abies | Naturnaher Okosystemtyp 14 0,30 0,15

LE Pb Pinus ‘ Ballungsraumnaher Oko- 5 -0,33 0,45
sylvestris systemtyp

L cd Fagus. Agrar-Okosystemtyp 6 -0,33 0,45
sylvatica

T cd Fagus syl- | Forst-Okosystemtyp 8 0,71 0,02
vatica

T cd \F/:fi:_: syl- Naturnaher Okosystemtyp 14 0,60 <0,01
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Modell Element @ Probenart Okosystemtyp N F(k) P
LE Cd !:’op: nl'gra Ballungsraumnaher Oko- 18 0,37 0,03
Italica systemtyp
LE Cd Picea abies | Agrar-Okosystemtyp 6 0,87 0,02
LE Cd Picea abies | Ballungsraumnaher Oko- 7 0,33 0,37
systemtyp
LE Cd Picea abies | Forst-Okosystemtyp 3 0,64 0,04
LE Cd Picea abies | Naturnaher Okosystemtyp 14 0,49 0,02
LE Cd Pinus . Ballungsraumnaher Oko- 6 0,33 0,45
sylvestris systemtyp
EMEP Pb Fagus. Agrar-Okosystemtyp 6 0,47 0,26
sylvatica
EMEP Pb Fagus. Forst-Okosystemtyp 8 0,64 0,04
sylvatica
EMEP Pb Fagus. Naturnaher Okosystemtyp 14 0,56 0,01
sylvatica
EMEP Pb !Dop: nl'gra Ballungsraumnaher Oko- 17 0,44 0,02
Italica systemtyp
EMEP Pb Picea abies | Agrar-Okosystemtyp 6 0,07 1,00
EMEP Pb | Picea abies | o0 ungsraumnaher Oko- 6 0,33 0,45
systemtyp
EMEP Pb Picea abies | Forst-Okosystemtyp 8 0,43 0,17
EMEP Pb Picea abies | Naturnaher Okosystemtyp 14 0,21 0,32
EMEP Pb Pinus . Ballungsraumnaher Oko- 6 0,73 0,06
sylvestris systemtyp
EMEP cd | Fasus Agrar-Okosystemt 6 0,07 1,00
sylvatica g ¥ P ! !
EMEP Cd Fagus‘ Forst-Okosystemtyp 8 0,69 0,02
sylvatica
Fagus "
EMEP Cd . Naturnaher Okosystemtyp 14 0,43 0,04
sylvatica
EMEP cd ?op: m'gra Ballungsraumnaher Oko- 18 0,26 0,15
Italica systemtyp
EMEP Cd Picea abies | Agrar-Okosystemtyp 6 -0,73 0,06
EMEP Cd | Piceaabies | B2unesraumnaher Oko- 7 0,29 0,45
systemtyp
EMEP Cd Picea abies | Forst-Okosystemtyp 8 0,40 0,21
EMEP Cd Picea abies | Naturnaher Okosystemtyp 14 0,36 0,08
EMEP cd Pinus . Ballungsraumnaher Oko- 6 0,07 1,00
sylvestris systemtyp
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Jahresmediane und auf das Jahr 2005 normierte Jahresmediane der Nadel-
/Blattspiegelwerten der Cd- und Pb-Belastung aus der Umweltprobenbank des Bundes
(UPB) und der mit dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition von
1998 bis 2011

Anhang A2.8:

Cd EMEP

48,13

1999

41,63

2000

43,82

2001

35,61

2002

43,64

2003

40,56

2004

39,54

2005

41,30

2006

36,70

2007

45,35

2008

34,30

2009

31,31

2010

31,14

2011

36,40

Cd EMEP
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106
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106
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96
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89
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0,05
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0,04
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0,05
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50
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1,69

0,85
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0,87
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1,55
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1,54

1,36
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1,50

1,28

1,35
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113
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99

109

93
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Triebe
Pic.abies

0,16

0,13

0,15

0,11
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0,08
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Cd
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Triebe
Pic.abies
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0,20

0,18
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normiert
(2005)
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105
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90
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Pb
EMEP

2342,12

1947,25

1731,88

1395,38

1605,21

1602,07

1615,34

1660,33

1582,85

1649,47

1138,57

1045,74

1014,36

1336,82

Pb

EMEP
normiert
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141

117

104

84

97

96
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100

95

99

69

63

61

81

Pb Blatter
Fagus sylv

1,05

0,65

0,71

0,45

0,55

0,49

0,40

0,58

0,42

0,40

0,33

0,42

0,33

0,31
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Pb Blatter
Fagus sylv
normiert
(2005)

181

111

122

78

94

84

68

100

72

69

56

72

57

53

Pb
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2,22
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200
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92
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einjahrige
Triebe
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0,84

0,73

0,58

0,82
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Anhang A2.9: Probenarten- und altersklassenspezifische Korrelationskoeffizienten (Kendall) fiir die
Beziehung zwischen Cd- und Pb Nadel-/Blattspiegelwerten aus der Level-ll-Datenbank
und der mit LE und dem EMEP-Modell berechneten Cd- und Pb-Gesamtdeposition tUber
Deutschland (Zeitraum 2007-2011)

Modell Element Probenart Altersklasse N F(k) p
LE* Cd Quercus petraea diesjahrig 8 -0,07 0,90
LE* Cd Quercus robur diesjahrig 3 <0,01 1,00
LE* Cd Picea abies diesjahrig 23 0,18 0,27
LE* Cd Pinus sylvestris diesjahrig 27 0,43 <0,01
LE* Cd Fagus sylvatica diesjahrig 29 <0,01 0,93
LE* Cd Quercus petraea vorjahrig 2 1,00 1,00
LE* Cd Quercus robur vorjahrig 2 -1,00 1,00
LE* Cd Picea abies vorjahrig 14 0,21 0,39
LE* Cd Pinus sylvestris vorjahrig 25 0,40 0,01
LE* Cd Fagus sylvatica vorjahrig 3 0,33 1,00
LE* cd Picea abies zweijahrig 13 0,12 0,59
LE* Cd Pinus sylvestris zweijadhrig 22 0,37 0,01
LE* Pb Quercus petraea diesjahrig 8 0,18 0,72
LE* Pb Quercus robur diesjahrig 3 <0,01 1,00
LE* Pb Picea abies diesjahrig 23 -0,23 0,17
LE* Pb Pinus sylvestris diesjahrig 27 0,45 <0,01
LE* Pb Fagus sylvatica diesjahrig 29 0,30 0,02
LE* Pb Quercus petraea vorjahrig 2 1,00 1,00
LE* Pb Quercus robur vorjahrig 2 1,00 1,00
LE* Pb Picea abies vorjahrig 14 -0,03 1,00
LE* Pb Pinus sylvestris vorjahrig 25 0,48 <0,01
LE* Pb Fagus sylvatica vorjahrig 3 1,00 0,33
LE* Pb Picea abies zweijahrig 13 0,24 0,20
LE* Pb Pinus sylvestris zweijahrig 22 0,47 0,00
LE Cd Querc. rob. /-petraea diesjahrig 16 0,13 0,51
LE Cd Picea abies diesjahrig 33 0,24 0,05
LE Cd Pinus sylvestris diesjahrig 53 0,37 <0,01
LE Cd Fagus sylvatica diesjahrig 43 -0,03 0,74
LE Cd Querc. rob. /-petraea vorjahrig 4 -0,33 0,75
LE Cd Picea abies vorjahrig 27 0,15 0,30
LE Cd Pinus sylvestris vorjahrig 51 0,35 <0,01
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Modell Element Probenart Altersklasse N F(k) p
LE Cd Fagus sylvatica vorjahrig 3 0,33 1,00
LE Cd Picea abies zweijahrig 17 0,23 0,20
LE Cd Pinus sylvestris zweijadhrig 22 0,36 0,02
LE Pb Querc. rob. /-petraea diesjahrig 15 0,02 0,92
LE Pb Picea abies diesjahrig 31 0,04 0,71
LE Pb Pinus sylvestris diesjahrig 47 0,22 0,02
LE Pb Fagus sylvatica diesjahrig 36 0,22 0,07
LE Pb Querc. rob. /-petraea vorjahrig 4 0,33 0,75
LE Pb Picea abies vorjahrig 22 0,20 0,20
LE Pb Pinus sylvestris vorjahrig 45 0,20 0,04
LE Pb Fagus sylvatica vorjahrig 3 1,00 0,33
LE Pb Picea abies zweijadhrig 15 0,58 0,01
LE Pb Pinus sylvestris zweijahrig 16 0,56 <0,01
EMEP Cd Querc. rob. /-petraea diesjahrig 16 -0,13 0,51
EMEP Cd Picea abies diesjahrig 33 0,27 0,02
EMEP Cd Pinus sylvestris diesjahrig 53 0,11 0,25
EMEP Cd Fagus sylvatica diesjahrig 43 0,19 0,08
EMEP Cd Querc. rob. /-petraea vorjahrig 4 0,67 0,33
EMEP Cd Picea abies vorjahrig 27 0,24 0,07
EMEP Cd Pinus sylvestris vorjahrig 51 0,09 0,35
EMEP Cd Fagus sylvatica vorjahrig 3 -0,33 1,00
EMEP Cd Picea abies zweijahrig 17 0,21 0,24
EMEP Cd Pinus sylvestris zweijahrig 22 0,02 0,91
EMEP Pb Querc. rob. /-petraea diesjahrig 15 0,57 <0,01
EMEP Pb Picea abies diesjahrig 31 0,34 0,01
EMEP Pb Pinus sylvestris diesjahrig 47 0,20 0,06
EMEP Pb Fagus sylvatica diesjahrig 36 0,37 <0,01
EMEP Pb Querc. rob. /-petraea vorjahrig 4 0,67 0,33
EMEP Pb Picea abies vorjahrig 22 0,11 0,47
EMEP Pb Pinus sylvestris vorjahrig 45 0,29 <0,01
EMEP Pb Fagus sylvatica vorjahrig 3 0,33 1,00
EMEP Pb Picea abies zweijadhrig 15 0,44 0,05
EMEP Pb Pinus sylvestris zweijahrig 16 0,03 0,89

LE* = nutzungspezifische LE-Deposition
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Anhang A2.10: Altersklassenspezifische Korrelationskoeffizienten (Kendall) fiir die Beziehung zwischen
Cu- und Zn-Gehalten in Blattern/Nadeln (Quelle: Level Il) und der mit LE berechneten
Gesamtdeposition (Zeitraum 2009-2011)

Element Probenart Altersklasse Ng) F(Lg) P(e)
Cu Picea abies diesjahrig 29 -0,04 0,78
Cu Picea abies vorjahrig 25 -0,07 0,73
Cu Picea abies zweijahrig 23 -0,11 0,46
Cu Pinus sylvestris diesjahrig 28 0,32 0,02
Cu Pinus sylvestris vorjahrig 27 0,41 <0,01
Cu Pinus sylvestris zweijahrig 24 0,49 <0,01
Cu Fagus sylvatica diesjahrig 33 0,04 0,72
Cu Fagus sylvatica vorjahrig 3 1,00 0,33
Cu Quercus robur diesjahrig 4 <0,01 1,00
Cu Quercus robur vorjahrig 2 1,00 1,00
Cu Quercus petraea diesjahrig 10 -0,29 0,29
Cu Quercus petraea vorjahrig 2 1,00 1,00
Zn Picea abies diesjahrig 39 <0,01 0,98
Zn Picea abies vorjahrig 25 0,14 0,34
Zn Picea abies zweijahrig 23 0,13 0,43
Zn Picea abies dreijahrig 10 -0,47 0,07
Zn Pinus sylvestris diesjahrig 28 0,30 0,02
Zn Pinus sylvestris vorjahrig 27 0,41 <0,01
Zn Pinus sylvestris zweijahrig 24 0,35 0,02
Zn Fagus sylvatica diesjahrig 39 0,03 0,81
Zn Fagus sylvatica vorjahrig 3 0,33 1,00
Zn Quercus robur diesjahrig 4 0,33 0,75
Zn Quercus robur vorjahrig 2 -1,00 1,00
Zn Quercus petraea diesjahrig 10 -0,33 0,22
Zn Quercus petraea vorjahrig 2 1,00 1,00
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Anhang A2.11:

Jahresmediane und auf das Jahr 2005 normierte Jahresmediane der Cd- und Pb-
Gehalten in Blattern/Nadeln Level Il und der mit dem EMEP-Modell berechneten Cd-
und Pb-Gesamtdeposition von 2002 bis 2010

2002 2003 2004 2005 2006 2007 2008 2009 2010
Cd EMEP 43,64 40,56 39,54 41,30 36,70 45,35 34,30 31,31 31,14
Cd EMEP
normiert (2005) 106 98 96 100 89 110 83 76 75
Cd Picea abies 163,50 118,45 93,75 72,90 79,95 120,00 47,00 107,70
Cd Picea abies
normiert (2005) 174 126 100 78 85 128 50 115
Cd Pinus sylv. 203,00 198,00 194,00 164,00 191,50 180,00 193,45 175,00
Cd Pinus sylv.
normiert (2005) 105 102 100 85 99 93 100 90
Cd Fagus sylv. 71,02 53,00 69,00 49,00 88,50 105,00 54,75 76,17
Cd Fagus sylv.
normiert (2005) 103 77 100 71 128 152 79 110
Cd Quercus petr. 70,00 39,00 70,30 62,85 79,17 38,67 61,52 55,60
Cd Quercus petr.
normiert (2005) 100 55 100 89 113 55 88 79
Pb EMEP 1605,21 |1602,07 [1615,34 |1660,33 |1582,85 [1649,47 |1138,57 |1045,74 [1014,36
Pb EMEP
normiert (2005) 97 96 97 100 95 99 69 63 61
Pb Picea abies 0,40 0,46 0,54 0,48 0,46 0,68 0,45 0,61
Pb Picea abies
normiert (2005) 75 86 100 90 86 127 84 114
Pb Pinus sylv. 0,70 0,61 0,70 0,57 0,50 0,68 0,66 0,49 0,50
Pb Pinus sylv. 123 106 123 100 87 118 116 86 88
normiert (2005)
Pb Fagus sylv. 0,42 0,40 1,82 0,35 0,49 0,42 0,59 0,26 0,65
Pb Fagus sylv. 120 114 519 100 140 120 167 74 184
normiert (2005)
Pb Quercus petr. 0,20 0,35 0,73 0,27 0,41 0,68 0,34 0,16 0,52
Pb Quercus petr. |, 130 270 100 150 250 126 59 193
normiert (2005)
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Anhang A2.12: Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der
Cd-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)
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Anhang A2.13: Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen
mit der Cd-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot
(rechts)
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Anhang A2.14: Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der
Pb-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)
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Anhang A2.15: Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen
mit der Pb-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot
(rechts)
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Anhang A2.16: Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der
As-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

Residuals vs Fitted Normal Q-Q
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Anhang A2.17: Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen
mit der As-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot
(rechts)
Residuals vs Fitted Normal Q-Q
o _| —
= 6102 18462
1030 0103
w o I
S &
n T © — o
s 1 w
g ° g 4
3 2 T
3 o
“ o] g
o E —
%)
o | o~
T T T T T T T ' T T T T T T T
35 36 37 38 39 40 3 2 1 0 1 2 3
Fitted values Theoretical Quantiles

24




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Anhang A2.18: Residuenanalyse zum linearen Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen mit der
Ni-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot (rechts)

Residuals vs Fitted Normal Q-Q
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Anhang A2.19: Residuenanalyse zum transformierten Regressionsmodell durch Vergleich der Residuen
mit der Ni-Gesamtdeposition aus LE (links) und normalverteilten Residuen im QQ-Plot
(rechts)
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Anhang A3.1:

Methodik der Literaturrecherche

Stand: Juli 2016

Zur Thematik “Risiken von Schwermetalleintrigen aus der Luft auf Okosysteme und die menschliche
Gesundheit” wurden bisher 91 Literaturquellen ausgewertet. Im Vordergrund stand die Suche nach
derzeit aktuellen Quellen iiber Schwermetalle und ihre Auswirkungen. So sind vorrangig Publikatio-
nen ab dem Jahr 2000 bis 2015, teilweise aus den 1990 Jahren und im geringen Teil von 1989 und eine
von 1972 in die Recherche einbezogen worden. Literaturquellen vor 1972 sind nicht betrachtet wor-
den. In Tabelle 1 sind die untersuchten Datenbanken gelistet.

Tabelle 1: Datenbanken und Bibliotheken, die in die Recherche einbezogen wurden

Biological Abstracts
BIOSIS

Chemical Abstracts

ChemlIDplus
A TOXNET DATABASE

Web of science

TOXicology Data NETwork (=
TOXNET)

OPAC, ULIDAT, UFORDAT

Deutsche Institut fir Medizi-
nische Dokumentation und
Information (DIMDI)

HU Berlin
TU Berlin
UBA Berlin

Institut fur Pflanzenbiologie
der TU Braunschweig

ZALF Miincheberg

Thomson Reuters Web of Science research platform

Kombiniert den Inhalt der Biological Abstracts, der Biological Abstracts /
RRM (Reports, Reviews, Meetings) und BioResearch Index

CAS-Registry-Datenbank

Medizinische Bibliothek der USA. Toxikologische Eigenschaften nur auf
Menschen und Tiere bezogen.

Thomson Reuters

Meta-Datenbank aus den Bereichen Toxikologie, Gefahrstoffe, Umwelt-
schutz. Bietet Zugriff auf u.a.: HSDB, TOXLINE, ChemIDplus.

Umweltbundesamt, Fachbibliothek Umwelt.

30 Datenbanken, u. a. BIOSIS Previews, EMBASE, EMBASE Alert, German
Medical Science — Journals, German Medical Science — Meetings, MED-
LINE, SciSearch

Bibliothek
Bibliothek
Bibliothek

Literaturdatenbank Vegetationsdkologie

Bibliothek

Als Dokumententyp wurden insbesondere Veroffentlichungen zu Forschungsvorhaben von Instituten
und Fachbehorden, Studien, Artikel in Fachzeitschriften, Gesetze, Verordnungen und Richtlinien des
deutschen und europdischen Rechts, Tagungsbeitrage, Jahresberichte sowie Blicher ausgewertet. Die
recherchierte Literatur stammt vorrangig aus dem mitteleuropdischen Raum.

Die betrachteten Literaturquellen wurden in die Datenbank ,,EndNote X6“ unter dem Ordner Schwer-
metalle eingepflegt. Dazu wurden nicht nur alle Angaben u. a. zum Autor bzw. den Autoren, Erschei-
nungsjahr, Titel, Herausgeber und Erscheinungsort aufgenommen, sondern auch, wenn bekannt,
Schliisselworter, Zusammenfassungen und Adressen der Autoren bzw. Institute oder Fachbehdrden

aufgefiihrt. Lag das Dokument in digitaler Form vor, wurde ein Link zur Datei erstellt, so dass die Quel-
le aus der Literaturdatenbank heraus aufgerufen werden kann.

Die ausgewerteten Quellen bezogen sich einerseits auf die Methodik zur Bestimmung und Berechnung
von Schwermetallgehalten im Boden sowie zu kritischen Konzentrationen und Grenzwerten auch be-
zliglich des Trinkwassers und der Nahrung und andererseits auf die chemischen Eigenschaften,
Stofffliisse und Mdoglichkeiten der Aufnahme durch Tiere und Menschen.
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Die Hauptschwerpunkte der betrachteten Literatur lagen in den Auswirkungen von Schwermetallge-
halten auf Bodenlebewesen, Pflanzen, Tiere und die Aufnahme durch den Menschen innerhalb der
Nahrungskette. Dabei wurden die Effekte und Risiken fiir die einzelnen Schwermetalle der zu untersu-
chenden Gruppen dargelegt. Weiterhin wurden Unterscheidungen zwischen bedeutenden Spurenele-
menten fiir lebende OrganiSchwermetallen und Elementen ohne diesbeziiglich bekannte Bedeutung
getroffen sowie die entsprechenden Risiken dargelegt und bewertet.

Die umfassende Auswertung der Literatur ergab sich aus der Beachtung von Verweisen innerhalb ei-
ner Quelle auf weiterfithrende Literatur. Insbesondere die Fachliteratur zur Methodik iiber Bestim-
mungen und Berechnungen von Schwermetallgehalten und Grenzwerten beinhaltete entsprechende
Verweise zu Quellen {iber Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit und die Okosysteme. Eine
der wichtigsten Primarquellen war Alloway (Ed., 2013).
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Anhang A3.2: Abschatzung der Ackerfruchtfolgen entsprechend guter fachlicher Praxis auf den Boden-
einheiten der BUK1000N sowie die Anbaufldchenverteilung der Fruchtfolgeglieder

Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse

guterfacl.ﬂicher Rog- | Gerste Beta- Kar-
Praxis gen Riiben | toffeln

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
1 2xRauhfutter 0,125 0,25 | 0,125 0,5

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

3 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

4 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Ruben/Silomais,
2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

6 Rauhfutter 1
7 Rauhfutter 1

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

8 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Ruben/Silomais,

9 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
10 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Ruben/Silomais,

11 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625
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Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse

guterfacl.ﬂicher Rog- | Gerste Beta- Kar-
Praxis gen Riiben | toffeln

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
12 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riiben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
13 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
14 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

15 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
16 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
17 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
18 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
19 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125 | 0,375 | 0,0625 | 0,0625 | 0,0625 | 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
20 Silomais/Olfriichte, 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625
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Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse
guter fachlicher Gerste Beta- Kar-
Praxis Riiben | toffeln
Roggen
Weizen,

2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-

Riiben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
21 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
22 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
23 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
24 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
25 2xRauhfutter 0,125 0,25 0,125 0,5

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
26 2xRauhfutter 0,125 0,25 0,125 0,5

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
27 2xRauhfutter 0,125 0,25 | 0,125 0,5

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
28 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
29 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
30 2xRauhfutter 0,125 0,25 | 0,125 0,5

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
31 2xRauhfutter 0,125 0,25 | 0,125 0,5

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riben, Rauhfutter,
32 Silomais/Olfriichte, 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625
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Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse

guterfacl.ﬂicher Rog- | Gerste Beta- Kar-
Praxis gen Riiben | toffeln

Roggen

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
33 2xRauhfutter 0,125 0,25 | 0,125 0,5

Roggen, Wei-
zen/Gerste,
34 2xRauhfutter 0,125 0,25 | 0,125 0,5

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riiben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
35 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125 | 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
36 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riiben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
37 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

38 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

39

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
40 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riiben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
41 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625
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Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse

guterfacl.ﬂicher Rog- | Gerste Beta- Kar-
Praxis gen Riiben | toffeln

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
42 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

43 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
44 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
45 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
46 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riiben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
47 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125 | 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

48 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
49 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25
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Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse

guterfacl.ﬂicher Rog- | Gerste Beta- Kar-
Praxis gen Riiben | toffeln

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
50 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riiben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
51 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125 | 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
52 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
53 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Riben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,

54 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625
Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,

55 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25
Weizen,

2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-

Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
56 Roggen 0,125 0,125 0,125 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
57 Silomais/Olfriichte, 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

10
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Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse

guterfacl.ﬂicher Rog- | Gerste Beta- Kar-
Praxis gen Riiben | toffeln

Roggen

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

58 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
59 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
60 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,
61 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125 | 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
62 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,
63 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

2xWeizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Beta-
Riben/Silomais,

64 2xRauhfutter 0,25 0,125 0,5 | 0,0625 0,0625

Weizen,
2xRauhfutter, Gers-
te, Kartoffel/Beta-
Ruben, Rauhfutter,
Silomais/Olfriichte,

65 Roggen 0,125 | 0,125| 0,125| 0,375 | 0,0625 | 0,0625 0,0625 | 0,0625
Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,

66 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25
Weizen/ Gerste,
2xRauhfutter,

67 Olfriichte 0,125 0,125 0,5 0,25

68 Rauhfutter 1

11
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Fruchtfolge nach Anbau-Flachenverhaltnisse

guter faci.ﬂicher Rog- Beta-
Praxis gen Riiben
1

69 Rauhfutter

Roggen, Wei-

zen/Gerste,
70 2xRauhfutter 0,125 0,25 | 0,125 0,5
71 Rauhfutter 1

* unter Silomais wird Energiemais, Griinmais und der Futter-Silomais zusammengefasst
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Anhang A3.3: Critical-Load-Uberschreitung mit Blei-Gesamtdepositionen aus der Luft mit dem Schutz-
ziel Okosystemintegritdt im Jahr 2010

Legende

Ex CL Pb (2010) eco.
[g ha' a”]
M keine Uberschreitung

[fo-10
0 50 100 200 >0

13




UBA Texte Auswirkungen der Schwermetall-Emissionen auf Luftqualitit und Okosysteme in Deutschland — Teil 2

Anhang A4.4: Critical-Load-Uberschreitung mit Blei-Gesamtdepositionen aus der Luft mit dem Schutz-
ziel Trinkwasser im Jahr 2010

Ex CL Pb (2010) drink.
[g haa]

M keine Uberschreitung

[ 0-10

m>10
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Anhang A5.5: Critical-Load-Uberschreitung mit Kupfer-Gesamtdepositionen aus der Luft mit dem
Schutzziel Okosystemintegritat

Legende
Ex Cu (2010) eco
[gha'a']

M keine Uberschreitung
o-10

H=>10
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