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Zusammenfassung

1 Hintergrund

Stoffe, die aus natiirlichen oder technischen Quellen an der Erdoberflache in die Atmosphére
entweichen, werden je nach ihren physikalischen und chemischen Eigenschaften sowie von
atmosphdrischen und topografischen Randbedingungen nach ihrem atmosphérischen /
luftgetragenen Transport wieder am Erdboden abgeschieden. Dieser Eintrag durch
atmosphdrische Deposition (= Ablagerung) erfolgt je nach den dabei dominierenden
physikalischen Prozessen als

» nasse Deposition (Eintrag mit fallendem Niederschlag: rain out, wash out),

» trockene Deposition (Sedimentation und Gasdiffusion),

» oder okkulte Deposition (Eintrag durch Interzeption von Nebel- / Wolkentropfchen, d.h.
abgesetzten Niederschlag).

Die dadurch in Okosysteme eingetragenen Stoffe konnen sowohl die Okosysteme, als auch die
darin vorkommende Arten, die den atmosphéarischen Depositionen gegentiber exponiert sind,
verdandern (Auswirkungen). Ein Gefdhrdungspotenzial besteht, wenn art- bzw.
Okosystemspezifische Wirkschwellen tiberschritten werden. Um erforderlichenfalls damit
verkniipften dkologischen Risiken durch umweltpolitische Mafsnahmen entgegenwirken zu
kénnen, bedarf es neben der Bestimmung von Wirkschwellen auch der Erfassung der
atmosphérischen Deposition. Die Erfassung und die physikalische Modellierung der drei
Depositionsarten sind unterschiedlich schwierig und entsprechend (un)zuverldssig. Diese
(Un)sicherheit flief3t auch in die Berechnung des Risikos von Struktur- und
Funktionsdnderungen in den der Deposition ausgesetzten (exponierten) Rezeptoren (z.B.
Mensch, Pflanzen- und Tierarten, Boden, Gewisser, Okosysteme) ein: Deren ggf. langfristige
Verdanderungen sind wahrscheinlich, wenn Stoffeintrdge die rezeptorspezifischen
Belastbarkeitsschwellen iberschreiten, hingegen unwahrscheinlich in entgegengesetzten Fallen.
Dies gilt auch bei niedriger atmospharischer Deposition, denn Metalle sind persistent und
reichern sich in Boden, Pflanzen, Tieren und Menschen an.

Risiken fiir Mensch und Umwelt zu minimieren, ist Ziel nationaler und internationaler
Luftreinhaltepolitik!. Grenziiberschreitende, internationale Luftverschmutzung soll durch die
Genfer Luftreinhaltekonvention von 1979 (Convention on Long-Range Transboundary Air
Pollution - CLRTAP) mit insgesamt acht Stoff(gruppen)spezifischen Protokollen gemindert
werden. Das Aarhus Protokoll von 1998 zielt darauf ab, den Ausstofd (Emission) und den Eintrag
(Immission) von Schwermetallen durch atmosphéarische Deposition zu reduzieren, insbesondere
der drei prioritaren Metalle Cadmium (Cd), Blei (Pb) und Quecksilber (Hg). Dazu werden unter
der LRTAP-Konvention im European Monitoring and Evaluation Programme (EMEP)
Emissionsdaten zusammengestellt und basierend auf diesen Grundlagen der atmospharische
Transport, die Konzentration in der Atmosphéare sowie die Deposition u.a. von Cd, Hg und Pb
modelliert (Tgrseth et al. 2012). Messungen der stofflichen Zusammensetzung von Luft und
Niederschlagen werden zur Validierung der Modellergebnisse verwendet.

Die Erfassung der stofflichen Deposition durch EMEP wird seit 1980 erganzt durch die Arbeit
der Working Group on Effects (WGE). Sie liefert Informationen u.a. iiber Auswirkungen der

1In Deutschland wichtige Regelungen fiir Stoffeintrage aus der Atmosphare sind u.a.: das
Bundesimmissionsschutzgesetz mit den Bundesimmissionsschutzverordnungen, die Technische Anleitung Luft, das
Gesetz zum Schutz vor schddlichen Bodenverdnderungen und zur Sanierung von Altlasten (Bundes-
Bodenschutzgesetz) sowie die Bundes-Bodenschutz- und Altlastenverordnung.
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Schwermetall-Emissionen und -Eintrige auf Luftqualitdt und Okosysteme. Hierbei sind Daten
liber die atmosphérische Deposition und Uberschreitungen 6kosystemspezifischer CL
grundlegend. Hinzu kommen Informationen aus dem International Cooperative Programme on
Effects of Air Pollution on Natural Vegetation and Crops (ICP Vegetation) und anderer ICPs
(Forests, Integrated Monitoring). Im ICP Vegetation werden an rund 7.300 Orten Europas seit
1990 alle flinf Jahre die in Moosen aus atmosphérischen Depositionen angereicherten
(akkumulierten) Metallgehalte ermittelt. 2005 kam Stickstoff hinzu, und 2010 wurden erstmals
zu Testzwecken persistente organische Verbindungen (persistent organic pollutants - POP)
bestimmt (Harmens et al. 2010, 2013). Verglichen mit dem EMEP-Depositionsmessnetz ist die
raumliche Auflésung des europdischen Moos-Survey um anndhernd den Faktor 700 hoher. Der
Moos-Survey liefert kein direktes, sondern ein aus der Bioakkumulation abgeleitetes, mithin
indirektes Mafd atmospharischer Deposition von bis zu 40 Metallelementen, Stickstoff und POP
(Berg and Steinnes 1997; Berg et al. 2003; Harmens et al. 2012; Holy et al. 2010; Schréder et al.
2008, 2010). Die methodisch harmonisiert und qualitatskontrolliert erhobenen Daten aus dem
Moos-Survey werden u.a. zur Validierung der EMEP-Modellierungen sowie fiir Kartierungen der
Deposition von Stickstoff und Schwermetallen (Cd, Hg, Pb) auf einem Raster von 5 km mal 5 km
verwendet (Schroder et al. 2011, 2012).

Die deutsche Luftreinhaltepolitik wird, wie auf europaischer Ebene durch Monitoring mit
Bioindikatoren und technischen Depositionssammlern sowie Modelling und Mapping fachlich
fundiert: Die sechs in das EMEP-Netz integrierten Depositionsmessstationen des Bundes werden
durch Depositionsmessnetze der Bundeslander ergédnzt. Die Daten der Depositionsmessnetze
von Bund und Landern werden zur Validierung der Depositionsmodellierung fiir das Gebiet
Deutschlands, fiir eine hohere rdumliche Auflosung der daraus abgeleiteten Depositionskarten
(1 km x 1 km) geegentiber den EMEP-Depositionskarten (50 km x 50 km) und somit eine
differenziertere Kennzeichnung 6kosystemspezifischer Belastungen durch atmospharische
Deposition (CL-exceedance) verwendet (Builtjes et al. 2011; Nagel et al. 2008, 2011).
Depositionsmessung und -modellierung in Deutschland dienen somit der raumlichen
Spezifikation der entsprechenden Aktivitdten auf europaischer Ebene und unterstiitzen somit
eine vorsorgeorientierte nationale Luftreinhaltepolitik.

2 Projektziele

Hauptziele des Projektes sind die rdumliche Differenzierung, die 6kosystemspezifische
Quantifizierung sowie Kartierung der aktuellen atmospharischen Eintrdge von Schwermetallen
in terrestrische Okosysteme Deutschlands. Hierfiir soll auf Grundlage von Literaturstudien,
Datenauswertungen (Datenbank- und GIS-Arbeiten, Modellierungen) ein regelméfiige
Aktualisierungen ermoglichendes System entwickelt werden. Es soll moglichst zuverlassige
Informationen zu Schwermetallfrachten u.a. fiir Stoffhaushaltsmodellierungen,
Wirkungsbetrachtungen und die Ermittlung von Uberschreitungen zulissiger Stoffeintrige in
Okosystemen bereitstellen. Zu untersuchen sind drei in unterschiedlicher Intensitit zu
bearbeitende Gruppen von Schwermetallen: Gruppe A umfasst die mit hochster Intensitit zu
bearbeitenden prioritdren Schwermetalle Cd, Hg und Pb. Arsen (As), Chrom (Cr), Kupfer (Cu),
Nickel (Ni) und Zink (Zn) sind in Gruppe B mit mittlerer Intensitat zu betrachten. Vanadium (V),
Mangan (Mn), Antimon (Sb), Titan (Ti), Thallium (Th), Kobalt (Co), Molybdan (Mo) und Platin
(Pt)-Gruppenelemente sind der Gruppe C zugeordnet, aus der fiir die Erheblichkeitsbeurteilung
zwei ausgewdhlte Metalle mit entsprechend verminderter Intensitat zu untersuchen sind.
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Zusatzlich sind folgende Aufgaben zu bearbeiten:

1. Ermittlung des Anteils des Ferntransports an der aktuellen Belastung (Kapitel 2,
Teilbericht 1);

2. Abschiatzung der atmosphdarischen Hg-Deposition und ihrer Quellen in einem
Gewassereinzugsgebiet (Fallstudie) (Kapitel 3, Teilbericht 1);

3. Vergleich der ermittelten Schwermetalleintrdge mit verfiigbaren Bioindikationsdaten
und weiteren Informationen (Kapitel 2, Teilbericht 2);

4. Erheblichkeitsbeurteilung, Priifung gegenwartig verfiighbarer Beurteilungswerte auf
Aktualitdt und Vergleich der sich daraus ergebenden Risikoanalysen (Kapitel 3,
Teilbericht 2).

3 Abschitzung der aktuellen Belastungssituation

Die Zielstellung dieser Studie war es, die atmospharische Deposition von Schwermetallen in
terrestrische Okosysteme in Deutschland zu ermitteln. Das Vorhaben hatte die folgenden
Schwermetalle im Fokus: Cadmium (Cd), Blei (Pb), Quecksilber (Hg), Arsen (As), Chrom (Cr),
Kupfer (Cu), Nickel (Ni), Zink (Zn), Vanadium (V), Mangan (Mn), Zinn (Sn), Titan (Ti), Thorium
(Th), Kobalt (Co), Molybdan (Mo) und Platin (Pt). Die Quantifizierung der Schwermetalleintrage
stiitzt sich auf zwei methodische Saulen. Erstens wurde fiir alle Metalle ein empirischer Ansatz
basierend auf Schwermetallgehalten im Feinstaub und Schwermetallkonzentrationen im
Regenwasser verfolgt. Die Depositionsfliisse wurden fiir vier verschiedene Stationstypen
(stadtisch, landlich, Verkehr und Industrie) ermittelt. Anhand der effektiven trockenen
Depositionsgeschwindigkeiten wurden landnutzungsspezifische trockne Depositionsfliisse
erhoben, welche zu den empirischen nassen Depositionsdaten addiert wurden, um die
Gesamteintrage abzuschitzen. Zweitens wurden auf Basis von verfiigharen Emissionsinventaren
fiir verschiedene Metalle (V, Cu, Ni, Zn, As, Cd und Pb) die Depositionsfelder tiber Deutschland
mit dem chemischen Transportmodell LOTOS-EUROS (LE) berechnet.

Filir den empirischen Ansatz wurde zundchst die Datenverfligbarkeit gepriift. Dort, wo im
Ergebnis keine Messdaten vorlagen, basiert die Schatzung der trockenen Deposition auf
Beobachtungen des Schwermetallgehalts im Feinstaub. Fiir vier Metalle (As, Pb, Cd und Ni)
standen Daten fiir mehr als 100 Messstationen innerhalb Deutschland zur Verfligung. Leider gibt
es flir die anderen Metalle sehr wenig Stiitzpunkte. Daher wurden fiir einige Metalle auch altere
Daten oder Messungen aus Nachbarldndern in die Bewertung der Luftkonzentrationen
einbezogen. Insbesondere die Verfiigbarkeit von Informationen zur Massenverteilung liber die
feine und grobe Staubfraktion war unzureichend. Anhand einer Mittelungsstrategie wurden die
"reprasentativen” Luftkonzentrationen von 17 Metallen an Industrie-, Land-, Stadt- und
Verkehrsstandorten in Deutschland ermittelt. Diese Konzentrationen wurden dann mit den
landnutzungsabhingigen effektiven trockenen Depositionsgeschwindigkeiten fiir feine und
grobe Partikeln von LE multipliziert.

Fiir die nasse Deposition stehen zwar Messungen zur Verfligung, allerdings reichenAnzahl und
geografische Deckung iiber Deutschland in die meisten Falle nicht aus, um zu verlasslichen
Ergebnissen fiir die gesamte Landesflache zu kommen. Fiir As, Cd und Pb ist z.B. die Anzahl der
verfligbaren Messstandorte auf einige Bundesldnder konzentriert. Die beobachteten Fliisse in
den Liandernetzwerken zeigen eine viel grossere Spanne als die im UBA-Netzwerk und sind im
Allgemeinen deutlich hoher. Im Hintergrund liegen die Messwerte um den Faktor drei
auseinander, wohingegen die Daten der Lander typischerweise durch eine Spanne um den
Faktor 10 gekennzeichnet sind. Teilweise ist das durch die Lage verschiedener Landerstationen
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in der Ndhe von Emissionsquellen zu erklaren, wobei die UBA Standorte weit von potentiellen
Quellen entfernt liegen. Auch gibt es grofde Unterschiede zwischen den Beobachtungsspannen an
den Stationen im Landervergleich, was darauf hindeuten konnte, dass es Unstimmigkeiten
zwischen den Netzwerken gibt.

Die Addition der ermittelten trockenen und nassen Deposition fiihrt zur geschatzten
Gesamtdeposition. Die niedrigste mittlere Gesamtdeposition wird mit 40 pg/m2*Jahr fiir
Cadmuim geschatzt. Die Gesamtdeposition von As, V, Sb und Mo wird im Bereich von 100 bis
250 pg/m?2/]Jahr geschatzt. Fiir Pb (1160), Cr (350), Cu (2300), Ni (560) und Mn (2190) sind die
Eintrdge deutlich hoher, wihrend die hochste Eintrage mit 62000 pg/m?*Jahr fiir Zn geschatzt
wurde.

Die Ergebnisse dieser Arbeit wurden des Weiteren mit denen von Knappe (2008) verglichen.
Knappe et al. haben mit einer sehr dhnlichen Vorgehensweise fiir alle gemeinsam bearbieteten
Metalle und Landnutzungsklassen deutlich h6here Depositionsfliisse im Vergleich zu den o.g.
ermittelt. Der Unterschied ist auf eine viel hohere Schatzung der trockenen Deposition
zuriickzufiihren, da die Ergebnisse fiir die nasse Deposition sehr dhnlich sind. Der Unterschied in
der trockenen Deposition ist durch grofde Unterschiede in den verwendeten
Schwermetallkonzentrationen in der Luft als auch in den verwendeten Werten fiir die trockene
Depositionsgeschwindigkeit zu erkldren. Beide sind in der Arbeit von Knappe (2008) deutlich
hoher. Dieser Vergleich betont die grofsen Unsicherheiten, die mit der Verallgemeinerung einer
begrenzten Anzahl von Beobachtungsdaten verbunden sind.

Die Quantifizierung der Schwermetalleintrage beruht auf dem chemischen Transportmodell LE.
Da es nur wenige Emissionsinventare fiir Schwermetalle gibt und die Daten als ziemlich
unsicher anzusehen sind, sind die durch diesen Ansatz erzielten Ergebnisse auch mit grofsen
Unsicherheiten verbunden. Fiir Pbund Cd sind die Informationen zur Emissionen am aktuellsten
und es sind relativ viele Beobachtungen vorhanden. Die Modellvalidierung fiir diese Metalle
zeigt, dass die modellierten Konzentrationen an Standorten im ldndlichen und stédtischen
Hintergrund und damit aufierhalb der direkten Quellgebiete in der Regel relativ gut mit den
Beobachtungen iibereinstimmen. Der Vergleich fiir Standorte im Ruhrgebiet zeigt, dass die
modellierten Konzentrationen héher sind als die Messwerte. Verschiedene Standorte in Sachsen
weisen darauf hin, dass die modellierten Konzentrationen dort die beobachteten Werte
unterschatzen.

Die Modellierung zeigt, dass die nasse Deposition von allen Metallen im Ruhrgebiet am gréfiten
ist. Daneben werden dort, wo es spezifische industriellen Quellen gibt, im Emissionsinventar
Hotspots in anderen Teilen Deutschlands berechnet. Im Vergleich zur Beobachtung werden die
beobachteten Regenwasserkonzentrationen und deren raumliche Variabilitdt in der Regel stark
unterschatzt. Dies ist zum grofden Teil auf einen Mangel an raumlicher Differenzierung der
verfiigharen Emissionsinventare fiir die unterschiedlichen Schwermetalle zuriickzufiihren. Die
Qualitat der modellierten Schwermetalldeposition ist stark abhdngig von den verfiigbaren
Emissionsdaten. Fiir alle Komponenten werden die Unsicherheiten bei den Emissionswerten auf
100 bis 200% geschatzt. Fiir einige Metalle ist das Referenzjahr der gerasterten Emissionsdaten
das Jahr 2000. Um die Unsicherheiten in der Schwermetalldeposition deutlich zu verringern, ist
eine Verbesserung der Emissionsinformationen dringend erforderlich
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4 Fallstudie Quecksilber

Quecksilber ist ein Element und kommt in der Natur vor. Spuren von Quecksilber findet man in
den meisten Pflanzen, Tieren und Boden. Fast alle Quecksilberverbindungen sind giftig und
konnen schon in sehr niedrigen Konzentrationen aquatische und terrestrische Okosysteme
gefdahrden. Die Atmosphaére ist der wichtigste Transportweg von Quecksilber, wiahrend Land-
und Ozeanprozesse eine wichtige Rolle bei der Umverteilung von Quecksilber in Okosystemen
spielen. Nach Entfernung aus der Atmosphdre und Eintrag in Land- oder Gewasserokosysteme,
kann Quecksilber durch Mikroorganismen in das extrem giftige Methylquecksilber umgewandelt
werden, und damit fangt der Anstieg von Quecksilber in der Nahrungskette an. Der Prozess der
Bioakkumulation in lebenden Organismen, die zu zunehmenden Gesundheitsschdden fiir Tiere
wie Raubfische, Vogel und Sdugetiere am Ende der Kette fithren, wird als "Biomagnifikation"
bezeichnet.

Die raumliche Skala des Transports in der Atmosphéare und die Verweilzeit bis zur Deposition in
aquatische und terrestrische Okosysteme hiangen von den chemischen und physikalischen
Formen des von Quecksilbers ab. Nach Emission kann gasférmiges elementares Quecksilber
(GEM) tiber grofde Distanzen transportiert werden bis es oxidiert wird und entweder durch
trockene oder nasse Deposition entfernt wird. Die atmospharische Verweilzeit von GEM betragt
mehrere Monate bis ein Jahr. Daher kann Quecksilber in weit entfernte Bereiche wie die Arktis
und die Antarktis transportiert und deponiert werden. Gasférmiges oxidiertes Quecksilber
(GOM) und partikulédres gebundenes Quecksilber (PBM) haben eine viel kiirzere Verweilzeit in
der Atmosphare als GEM. Ihre Verweilzeit liegt in der Grofsenordnung von Stunden bis Tagen.
GOM und PBM werden daher im Allgemeinen lokal oder regional abgelagert.

Quellen von atmospharischem Quecksilber umfassen sowohl primare natiirliche und
anthropogene Quellen als auch die Re-Emission von abgelagertem Quecksilber (sekundére
Emission). Die globalen Hg-Emissionen werden auf 6500 bis 8200 Mg pro Jahr geschatzt, von
welchen 4600 bis 5300 Mg pro Jahr aus natiirlichen Prozessen und Quellen stammen (priméare
geogene und sekundare Emissionen). Primdre anthropogene Quellen setzen etwa 1400-2900 Mg
pro Jahr frei. Im Vergleich zu primaren natiirlichen (geogenen) Emissionen von 80-600 Mg pro
Jahr. Damit ist etwa ein Drittel der Gesamtemission primar anthropogen. Die weltweit grofite
Quelle ist die Energieerzeugung, gefolgt von Goldminen, Metallindustrie und Zement-
Produktion. Weitere Quellen sind die Abfallverbrennung und Eindscherungen. Mit einer
Emission von etwa 10 Mg pro Jahr tragt Deutschland etwa 0,5% zur globalen Emission (bezogen
auf eine zentrale globale Schatzung von 2000 Mg pro Jahr) bei. Aufgrund vorliegender
Messungen in Schornsteinen wird 60% der Gesamtemission als elementares Quecksilber und
40% als reaktives Quecksilber (GOM + PBM) emittiert. Damit wird mehr als die Halfte als
globaler Schadstoff emittiert. Das atmospharische Verhalten von reaktivem Quecksilber ist sehr
dhnlich dem von oxidiertem Stickstoff, von dem geschatzt wird, dass 30% der deutschen
Emission innerhalb von Deutschland deponiert wird. Wendet man diesen Anteil auf die
reaktiven Quecksilberemissionen an, deutet dies im Ergebnis darauf hin, dass nur etwa 15% der
deutschen Emissionen auf dem deutschen Territorium deponiert wird.

Auch gibt es erhebliche Unsicherheiten im Verstidndnis der atmospharischen Redoxchemie von
Quecksilber. Im Allgemeinen gilt, dass Halogenatome, vor allem Brom, aber auch Chlor und Iod,
wichtige Oxidationsmittel fiir GEM in der Atmosphare sind. Die Modellierung der Oxidation von
Quecksilber erfordert daher gleichzeitig die Modellierung der Halogenzyklen und damit des
Meersalzes. Viele regionale Modellsysteme fiir Quecksilber enthalten diesen Prozess jedoch
nicht explizit, sondern schreiben die Halogenkonzentrationen vor. Der Kenntnisstand tiber die
Oxidation von Quecksilber durch Halogenverbindungen in Wolken sowie die Reaktionen, welche
GOM reduzieren, ist weniger gut. Chemietransportmodelle beriicksichtigen heutzutage
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langsame Reduktionsreaktionen von GOM in GEM. Allerdings gibt es Hinweise darauf, dass eine
schnelle Reduzierung des GOMs in den Fahnen von Kraftwerken stattfindet, weil
atmospharischen Beobachtungen in Fahnen und verschmutzten Gebieten viel geringere
Verhaltnisse zwischen GOM und GEM, als es bislang aus Emissionsinventaren abgeleitet wird,
aufzeigen. Fiir den Fall, dass es tatsachlich eine schnelle Reduktion innerhalb den Fahnen gibt,
wirde die Quecksilberproblematik zunehmend globalen Charakter annehmen mit viel
niedrigeren Gradienten zwischen Quellregionen und natiirlichen Gebieten als bisher
angenommen.

Die Lebensdauer in der Atmosphéare wird primar durch die Wasserloslichkeit der
Quecksilberformen bestimmt. Nasse Deposition durch Regen ist eine effiziente Senke fiir GOM,
da die Komponenten sehr 16slich sind. Niederschlag ist auch der wichtigste Prozess, durch den
partikuldres Quecksilber aus der Atmosphére entfernt wird. GEM ist nicht l6slich und regnet
daher nicht aus. Fiir die trockene Deposition wird oft angenommen, dass GOM und PBM sich
sehr gut zu Salpetersdure bzw. feines Aerosol verhalten. Typische Werte fiir die effektive
trockene Depositionsgeschwindigkeit in Waldern sind etwa 1,6 cm/s bzw. 0,16 cm/s. Die
geschatzte trockene Depositionsgeschwindigkeit fiir GEM liegt meistens zwischen 0,05-0,08
cm/s im Offenland und unter 0,05 cm/s in stadtischen Gebieten, also um 20-30 mal kleiner als
die von GOM und 2-6 mal kleiner als die von PBM.

Atmosphérische Konzentrationen von elementarem Quecksilber im regionalen Hintergrund in
der nordlichen Hemisphare liegen typischerweise innnerhalb einer Spanne von 1,3 bis 1,7 ng

m-3, wiahrend die Konzentrationen in der siidlichen Hemisphare etwa 30% geringer sind.
Gemessene GEM-Konzentrationen in Deutschland liegen am oberen Ende der Spanne der
nordlichen Hemisphare. Die Konzentration von GOM + PBM sind typischerweise um den Faktor
100 bis 200 niedriger als bei GEM. Fiir Hintergrundbedingungen haben wir eine Schiatzung der
trockenen Deposition basierend auf Konzentrationsmessungen bei Waldhof von fast 1 ug/m?2 *
Jahr ermittelt. Der typische nasse Depositionsfluss fiir Deutschland ist mit etwa 10 pg/m?2 * Jahr
deutlich hoher, was zu einer Schatzung des Gesamteintrages von nahezu 11 pg/m2 * Jahr fiihrt.
Unter der Annahme, dass die Konzentration von reaktivem Quecksilber in Quellgebieten bis 10-
mal hoher sein kdnnten als im Hintergrund, leiten wir typische Werte von 14 und 18 pg/m?2 *
Jahr fiir Grasland und Walder ab. Der Beitrag liber die trockne Deposition ist also nur an
Standorten relativ nah der Quellen von Beutung. Die Deposition von elementarem Quecksilber
konnte in der gleichen Grofdenordnung liegen, wird aber teilweise wieder emittiert.

Die atmosphérische Deposition ist eine bedeutende Quelle fiir Quecksilber in einem
Einzugsgebiet. Als Fallstudie wurde die regionale Deposition von zwei Kraftwerken in Bayern
anhand indikativer Berechnungen mit dem LE-Modell und einem lokalen Dispersionsmodell
diskutiert. Das Dispersionsmodell zeigt, dass innerhalb der ersten zehn Kilometer um ein grofdes
Kraftwerk die mittlere Konzentration bis zu 90 pg/m3 betragen kann, d.h. bis zu 10-mal héher
als im regionalen Hintergrund gemessen wird. Die Konzentration des reaktiven Quecksilbers,
die auf die Kraftwerke zuriick zufiihren ist, betrdgt im Durchschnitt 1,1 und 0,35 pg/m3 in den
Einzugsgebieten der Isar und der Salzach. Diese Beitrage liegen in der Gréfdenordnung von 10%
und 2% der Hintergrundkonzentration, was auf dhnliche Beitrage zur trockenen und nassen
Deposition hindeutet. Die modellierte Gesamtdeposition der Kraftwerke tiber die kompletten
Einzugsgebiete von Isar und Salzach wurde zu etwa 1,1 pg/m? * Jahr und 0,5 pg/m?2 * Jahr, d.h.
etwa 7% bzw. 3% Ulber den Hintergrundwerten berechnet.

Diese Ergebnisse wurden mit den von dem EMEP-Modell abgeleiteten Eingangsdaten des MoRE-
Modells des KITs verglichen. Das EMEP-Modell liefert eine Deposition von 174 kg/a fiir das
Einzugsgebiet der Isar und 130 kg/a fiir das Einzugsgebiet der Salzach. Die ermittelte Deposition
fiir Waldhof passt sehr gut zu diesen Eingangsdaten. Der zentrale Wert von 16 ug/m2* Jahr oder
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0,16 g/ha * Jahr liegt iiberraschenderweise auch sehr nah an am zentralen Wert in der Spanne,
die in MoRE verwendet wurde. Die Ermittlung der rdumlichen Verteilung der Daten des EMEP-
Modells mit einer Auflésung von 50 km x 50 km erfolgt normalerweise iiber die Topologie. Die
Sichtung des Ergebnisses zeigt, dass die Variabilitat innerhalb der Einzugsgebiete eher gering
ist. Im Hinblick auf die Bedeutung der nassen Deposition wiirde man erwarten, dass die Muster
der Niederschlagsmengen sich in den Verteilungen widerspiegeln sollten. Daher empfehlen wir,
die Methodik zur Bestimmung der rdumlichen Verteilung zu aktualisieren, indem auch
hochaufgeldste Niederschlagskarten ihren Einsatz finden.

5 Integrative Datenanalyse

Hintergrund und Ziele. Die Bestimmung der stofflichen Exposition kann mit technischen
Sammlern, Modellierungsverfahren oder durch Bioindikation (z.B. mit Moosen) erfolgen.
Komplizierte Phdnomene wie die atmospharische Deposition lassen sich aber i.d.R. nicht
vollstandig durch eine einzige Methode erfassen. Durch integrierte Nutzung von verschiedenen
Methoden kénnen die Spannen der Deposition eingegrenzt und Unsicherheiten bestimmt
werden. Deshalb sollen in diesem Projekt wissenschaftliche Grundlagen fiir eine verbesserte
Komplementar-Methodik entwickelt werden. Hierzu wurden Expositionsdaten aus
unterschiedlichen Bioindikationsmessnetzen mit Ergebnissen zweier Depositionsmodelle
zusammengefiihrt und ausgewertet. Auf dieser Basis wurden Empfehlungen hinsichtlich
geeigneter Methoden bzw. Methodenkombinationen zur Erfassung der atmospharischen
Deposition fiir 8 Schwermetalle gegeben.

Material und Methoden. Die integrative Datenanalyse vergleicht Eintragsinformationen

zweier chemischer Transportmodelle (CTM), dem Modell des European Monitoring and
Evaluation Programme (EMEP) sowie LOTOS-EUROS (LE) sowohl untereinander als auch mit
verfiigharen Bioindikationsdaten aus geeigneten Monitoringprogrammen. Letztere stammen aus
dem European Moss Survey (EMS, Harmens et a. 2006), daran ankniipfenden
Flachenschitzungen der Schwermetallgehalte im Moos (Pesch et al. 2007), Bestimmungen der
Nadel- und Blattspiegelwerte aus der Umweltprobenbank des Bundes (UBA 2008) sowie
Schwermetallanalysen der Nadeln, Blatter und Auflagehorizonte von Boden aus dem intensiven
Waldmonitoring des ICP Forests Level Il - Programms (ICP Forests 2010).

Bei der integrativen Datenauswertung wurden sowohl raumliche Verteilungen als auch zeitliche
Entwicklungen der Schwermetalldeposition bzw. -konzentration betrachtet. Der Vergleich
erfolgte anhand statistischer Kennzahlen, welche mit Verfahren der deskriptiven Statistik,
inferenzstatistischen Verfahren, Korrelations- und Regressionsanalysen sowie Trendanalysen
berechnet wurden. Der Untersuchungsschwerpunkt lag auf zwei prioritiren Elementen der
Schwermetallgruppe A: Cd und Pb, da nur fiir diese Depositionsberechnungen von beiden CTM
vorliegen. Dartiber hinaus wurden je nach Datenverfiigbarkeit weitere 6 Elemente untersucht:
As, Cr, Cu, Ni, V und Zn. Insbesondere wurde untersucht, welche Implikationen sich aus dem
direkten Vergleich der raumlichen Muster und zeitlichen Trends der LE- und EMEP-
Modellierungen ergeben, wie stark die statististischen Zusammenhange zwischen den
Depositionsmodellierungen und den Bioindikationsdaten sind, inwieweit diese je nach
Datenverfiligbarkeit element-, probenarten-, altersklassen-, 6kosystemtypen- oder
horizontspezifisch sind und welche Riickschliisse sich hieraus fiir die Giite bzw.
Anpassungserfordernisse der Modellierungen ergeben. Verfiigbare Daten aus langfristig
etablierten Bioindikationsprogrammen wurden auf Eignung fiir den Vergleich rdumlicher
Muster und zeitlicher Entwicklungen der Schwermetalldeposition bzw. -konzentration gepriift.
Zur Erweiterung der Komplementar-Methodik wurden zudem Moéglichkeiten der integrierten
Nutzung beider Chemischer Transportmodelle sowie der Bioindikationsdaten mittels
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Regression-Kriging (Hengl et al. 2004; Odeh et al. 1995; Schréder et al. 2011) entwickelt und
erprobt.

Ergebnisse. Die Depositionsmodellierungen beider CMT (Cd, Pb, 2005, 2007-2011,
Deutschland) weichen erheblich voneinander ab. LE liefert durchgangig geringere Mediane und
Maxima als EMEP. Die EMEP/LE-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 héchsten.
Umgekehrt ist die mit LE berechnete Deposition in Hohenlagen im Siiden Bayerns hoéher als bei
EMEP (Cd: 45 % hoher, Pb: 12 % hoher). Die auf Emissionsdaten des Jahres 2005 fuf3enden LE-
Depositionen (Cd, Pb, 2007-2011, Deutschland) sowie die EMEP-Daten fiir diesen Zeitraum
zeigen im Mann-Kendall-Test keine signifikanten zeitlichen Trends, sondern erst ab Zeitspannen
von 10 bis 12 Jahren (Cd: 1998-2011, r, = -0,54, p =< 0,01; Pb: 1998-2011,r.=-0,60, p =< 0,01).
So lange Zeitreihen stehen nur fiir EMEP-Modellierungen, nicht fiir LE zur Verfligung.

Im Hinblick auf die landnutzungsspezifische Modellierung bestehen zwischen beiden CTM die
grofiten Unterschiede bei Nadelwald, gefolgt von Laubwald und Griinland. Bei Pb sind diese
Unterschiede starker ausgepragt als bei Cd. Vergleichsweise hohere EMEP-Depositionen auf
Griinlandflachen finden sich in Nordwest-Deutschland, dagegen bei LE héhere Werte in
Siiddeutschland. Fiir die Walder berechnet EMEP durchweg hohere Depositionsraten als LE. Die
Korrelationen zwischen EMEP und LE beziffern sich fiir Cd bei den Nadelwaldern aufrs = 0,7, bei
Laubwaéldern auf rs = 0,44 und bei Griinland auf rs = 0,22 sowie fiir Pb bei Nadelwaldern aufr, =
0,54, bei den Laubwaéldern auf rs = 0,37 und bei Grasland auf rs = 0,26 (alle signifikant mit
p<0,01). Der bundesweite Median der Cd-Deposition im Wald iibersteigt die fiir Griinland um
den Faktor 3,2 (EMEP) bzw. 1,4 (LE), bei Pb um den Faktor 2,9 (EMEP) bzw. 1,4 (LE). Die EMEP-
Faktoren zeigen im Vergleich zu LE gréfere Ubereinstimmungen mit empirisch ermittelten
Verhaltnissen zwischen Cd- und Pb-Konzentration in Moosen, die in Traufbereichen von
Waildern und auf angrenzenden Freiflaichen beprobt wurden (Meyer 2016, Meyer et al. 2015).

Die integrative Analyse der LE-Modellierungen (2005, 2007-2011, Deutschland) mit den
geostatistischen Flachenschatzungen der Schwermetallgehalte im Moos (EMS 2005,
Deutschland) (Kapitel 2.5, Teilbericht 2) ergab stirkere statistische Zusammenhange als mit den
gemessenen Konzentrationen im Moos (Kapitel 2.4, Teilbericht 2). Mittlere Korrelationen zu den
geostatistisch berechneten Konzentrationen wiesen die Depositionswerte (LE) fiir As (rs = 0,48)
und Pb auf (rs = 0,49), schwachere (= schwache) Korrelationen Ni (rs = 0,34), Cd (rs = 0,37), Cu
(rs=0,26) und V (rs = 0,31) (alle signifikant mit p < 0,01). Bei Pb waren die Korrelationen zu LE
starker als zu EMEP, bei Cd zu LE geringer als zu EMEP, aber bei beiden Metallen am starksten
zum arithm. Mittel von LE und EMEP. Die Korrelationen waren zudem belastungsspezifisch: In
Bereichen mit Moos-Konzentrationen unterhalb des 50 %-Perzentils waren bei Cd und Pb die
Korrelationen zu LE i.d.R. hoher, in Bereichen oberhalb P50 zu EMEP. Zudem waren die
statistischen Beziehungen zwischen Moos und LE depositionsartenspezifisch: Zur trockenen LE-
Deposition waren sie starker als zur nassen LE-Deposition (As, Cd, Cu, Pb, V und Zn). Der
Vergleich der raumlichen Muster der auf das Jahr 2005 normierten LE-Depositionen und der
geostatistisch geschatzten Schwermetallgehalte im Moos ergab deutliche Abweichungen bei As
(Sachsen), Cr (Mecklenburg-Vorpommern) und V (Nord- und Ostseekiiste). Ob diese
Abweichungen nur voriibergehend auftraten, sollte im Moss-Monitoring 2015/16 gepriift
werden. Die zeitlichen Trends der Cd- und Pb-Konzentrationen im Moos waren beim Mann-
Kendall-Test nur bei Pb signifikant (1991-2005, n =4, r,=-1,00, p < 0,1). Die modellierte
atmospharische Pb-Deposition (EMEP, 1998-2011) nahm im gleichen Ausmaf? ab.

Der Vergleich der LE- und EMEP-Modellierungen mit den Blatt-/Nadelspiegelwerten der
Umweltprobenbank (UPB) ergab bei Cd und Pb (Deutschland, 2007-2011) trotz der geringen
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Fallzahlen bei 3 der 4 Probenarten signifikante Korrelationen: Rot-Buche (Cd: r; = 0,29; p < 0,05;
Pb: r; = 0,44; p < 0,01), Pyramiden-Pappel (Cd: r,= 0,36; p < 0,05; Pb: 1. = 0,63; p < 0,01), Rot-
Fichte (Cd in naturnahen und forstlichen Okosystemen: r. = 0,49-0,64; p < 0,05; Pb: r, = 0,29; p <
0,05). Bei den 5 Schwermetallen der Gruppe B zeigten sich nur in 2 von 20 Fallen (Cr in Blattern
der Pyramiden-Pappel: r; = 0,61; Zn in Nadeln der Rot-Fichte: r, = 0,44) signifikante
Korrelationen zu LE (p < 0,05). Bei Cd und Pb wiesen die Blatt-/Nadelspiegelwerte der UPB fiir
alle signifikanten Zusammenhange hohere Korrelationen zu LE und niedrigere zu EMEP auf.
Dass diese bei LE gegentiber EMEP signifikant hoher sind, konnte aufgrund der geringen
Stichprobenzahlen statistisch nicht belegt werden. Bemerkenswert fiir die UPB sind auch die
Ergebnisse des Vergleichs zwischen den zeitlichen Trends der Blatt-/Nadelspiegelwerte und
entsprechenden Depositionsmodellierungen (Cd, Pb). Die deutlichsten signifikanten Trends
nach Mann-Kendall bei zeigten sich den Elementgehalten in einjahrigen Fichtentrieben (Cd: r, = -
0,51; Pb:r.=-0,87; beide p < 0,01) bzw. Kiefernnadeln (Pb: r, =-0,80; p < 0,01). Bei diesen
Probenarten zeigten sich ebenfalls mittlere Korrelationen zwischen den Trends der EMEP-
Depositionen und der entsprechenden Bioindikationsdaten zur Fichte (Cd: r; = 0,42, p < 0,05; Pb:
r.=0,67,p<0,01) und Kiefer (Pb: r, = 0,67, p < 0,01).

Bei den Blatt-/Nadelspiegelwerten des ICP Forests Level II (Cd, Cu, Pb, Zn) waren die stiarksten
und signifikantesten Korrelationen zwischen LE, nutzungsspezifisch (2007-2011) und
Schwermetallgehalten in Kiefernnadeln (Cd: r; = 0,38; Cu: r; = 0,34; Pb: r; = 0,44; Zn: r. = 0,33;
alle p < 0,01) sowie zwischen EMEP und Fichtennadeln (Cd: r, = 0,28; Pb: r; = 0,34; beide p <
0,01) bzw. Buchenblattern (Cd: r. = 0,21, p < 0,05; Pb: r. = 0,40, p < 0,01) feststellbar. Anders die
Ergebnisse bei der Kiefer und den nicht-nutzungsspezifischen LE-Modellierungen: Hier
resultieren meist hohere Korrelationen zu EMEP im Vergleich zu LE. Die
altersklassenspezifische Analyse erbrachte aufier bei Cd meist hohere Korrelationen zwischen
LE und den 2-jahrigen Kiefernnadeln (Cu: r, = 0,49; Pb: r, = 0,56; Zn: r, = 0,35; alle p < 0,05) und
den 2-jahrigen Fichtennadeln (Pb: r; = 0,58, p < 0,01). Bei Cd sind es meist die diesjahrigen
Koniferennadeln, die die h6chsten Korrelationen mit der Modellierung aufweisen (z.B. LE: r; =
0,43; p <0,01). Anders als bei der UPB wiesen die Blatt-/Nadelspiegelwerte aus dem ICP Forests
(Cd, Pb) fiir alle signifikanten Zusammenhange hohere Korrelationen zu EMEP im Vergleich zu
LE auf. Auf einen korrelationsanalytischen Vergleich der Zeit-Trends von EMEP und Level II (Cd,
Pb) wurde verzichtet, da letztere so gut wie keine zeitlichen Trends aufwiesen.

Im Vergleich der Schwermetallmessungen aus dem ICP Forests Level II (Cd, Cu, Cr, Ni, Pb, Zn) fiir
4 Auflagehorizonte (OL, OF, OFH, OH) mit LE erwiesen sich 58 % der untersuchten 24
Beziehungen als signifikant schwach bis mittel (Cd: r, = 0,31; Cr: r; = 0,26-0,29; Cu: r; = 0,32-
0,44; Pb: r.=0,21-0,38; Zn: r, = 0,28-0,39; alle p < 0,01). Hinsichtlich Cd und Pb resultierten im
Vergleich zu EMEP bei LE durchweg hohere signifikante Korrelationen. Ob diese Unterschiede
auch signifikant waren, konnte aufgrund der geringen Fallzahlen statistisch nicht untermauert
werden. Eindeutige Praferenzen fiir einen der vier Auflagehorizonte als Indikator fiir den
atmospharischen Stoffeintrag ergaben sich nicht.

Die Regressionsanalyse der starksten statistischen Beziehungen zwischen LE (Cd, Pb, 2005 bzw.
As, Ni, Mittel der Jahre 2009-2011) in Deutschland sowie entsprechenden
Schwermetallkonzentrationen im Moos (2005) ergab Modelle mit relativ schwachen
Bestimmtheitsmafden zwischen 0,17 < R? < 0,30. Fiir die statistische Modellbildung erwiesen
sich insbesondere die geostatistischen Flachenschatzungen der Schwermetallgehalte als
geeignet. Die Residuen wiesen bei allen 4 Modellen signifikante raumliche Autokorrelationen auf
(Nugget/Sille-Ratios: As: 1 %; Cd: 15 %; Ni: 1 %; Pb: 10 %). Die Integration der vier durch
Anwendung der Regressionsfunktionen auf die geostatistischen Flachenschatzungen der
Schwermetallgehalte im Moos berechneten Regressionskarten mit den vier durch Kriging-
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Interpolation berechneten Residuenkarten erlaubte die Berechnung hochauflésender Karten der
atmosphérischen Deposition (As, Cd, Ni, Pb, 3 km mal 3 km).

Diskussion und Schlussfolgerungen. Aus den Untersuchungen zu Schwermetallemissionen
und -depositionen in Europa wie in Deutschland lassen sich zwei Befunde destillieren: Die
Emissionen von Cd, Hg, Pb nehmen seit 1990 deutlich ab (Pacyna et al. 2009). Im selben
Zeitraum verringern sich die atmosphérische Deposition von Cd, Hg und Pb und ihre
Akkumulation in Moosen in jeweils fast identischem Ausmafs (Harmens et al. 2010). Aus
Emissionsdaten mit Chemischen Transportmodellen berechnete Depositionskarten bediirfen
der Ergdanzung durch ein rdumlich und 6kosystemspezifisch differenziertes
immissions6kologisches Monitoring als Kombination aus zeitlich hoch aufgeldsten technischen
Depositionsmessungen einerseits und aus rdumlich hoch aufgelostem Biomonitoring.

Die Bioindikation mit Moosen besitzt gegeniiber technischen Messverfahren fiir atmospharische
Stoffeintrage u.a. finanzielle Vorteile, die eine raumlich dichte Beprobung erméglichen. Moose
sind daher besonders geeignet, die rdumlichen Muster der Depositionsmodellierung mit denen
der Schwermetallakkumulation im Moos zu vergleichen und auf diese Weise Unsicherheiten in
der Modellierung (z.B. aufgrund nicht beriicksichtigten Emissionsquellen) zu lokalisieren. Da
sich hierfiir geostatistische Flachenschatzungen der Schwermetallgehalte im Moos am besten
eignen, ist bei Messnetzplanungen kiinftiger EMS-Kampagnen auf ihre raumliche
Verallgemeinerbarkeit zu achten. Fiir den Vergleich der zeitlichen Trends in
Depositionsmodellierungen und Daten aus Biomonitoringprogrammen sind insbesondere die
zeitlich hochaufgeldsten Daten der Umweltprobenbank, und hier v.a. die Nadelspiegelwerte der
einjahrigen Fichtentriebe (Cd, Pb) und Kieferntriebe (Pb) geeignet. Als Ergdnzung zum Moos-
Monitoring kdnnen hierdurch insbesondere Unsicherheiten in den modellierten zeitlichen
Trends aufgespiirt werden, wie am Beispiel von LE gezeigt werden konnte. Hierzu sind
ausreichend lange Zeitreihen (< 10 - 12 Jahre) erforderlich. Die Daten des ICP Porests Level 11
konnen fiir Vergleiche der zeitlichen Trends nur mit zweiter Prioritdt empfohlen werden. Beide
Messnetze (UPB, Level 11 sind fiir Vergleiche raumlicher Muster aufgrund der geringen
Messnetzdichte nur bedingt geeignet. Zu beachten ist, dass eine zu starke Spezifizierung nach
Probenart, Altersklasse, Okosystemtyp und Auflagehorizont zu einer Reduktion der
Stichprobengrofie und mithin weniger starken und signifikanten Korrelationen fiihrt. Bei
statistischen Analysen sollte daher unbedingt auch auf die Einhaltung von Mindestprobenzahlen
(MPZ) fiir die Gewahrleistung valider statistischer Auswertungen geachtet werden.

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 Bestimmung und Regionalisierung von Schadstoffeintragen fiir
eine Abschitzung des atmosphérischen Beitrags zu aktuellen Belastungen von Okosystemen,
FKZ 3715 63 212 0). Fiir eine umfassendere Analyse potenzieller Einflussfaktoren auf die
Schwermetallgehalte im Moos sollten diese als mdgliche Pradiktoren mit Methoden der
multivariaten Statistik wie z.B. Hauptkomponentenanalyse, Classification and Regression Tree
(CART; Breiman et al. 1984) oder Random Forest (Breiman 2001) weiter untersucht werden.
Random Forest konnte dabei alternativ/komplementéar zur geostatistischen Flachenschatzung
auch eine Regionalisierung der Schwermetallkonzentration im Moos aus flichendeckend
vorliegenden Pradiktordaten ermoglichen. Ahnliche Untersuchungen bieten sich auch fiir die
Eintragsinformationen aus der UPB und ICP Forests Level II an.

Da Deutschland sich nicht am European Moss Survey 2010 beteiligte, bestanden in diesem
Projekt wesentliche Datendefizite hinsichtlich des Vergleichs mit den LE-Modellierungen
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(Bezugsjahr 2010). Auch Daten aus der zweiten Bodenzustandserhebung (BZE II) waren im
Projektzeitraum noch nicht verfiigbar. Kiinftig sollten fiir die integrative Datenanalyse verstarkt
mit technischen Sammlern gewonnene Informationen zur atmosphérischen Deposition genutzt
werden (z.B. ICP Integrated Monitoring, ICP Forests Level I, UBA-Luftmessnetz,
Depositionsmessnetz der Bundesldnder), um vermeintlich genauere Depositionsmesswerte mit
Schwermetallkonzentrationen in Moosen, Blattern und Nadeln zu vergleichen. Dazu ist bei der
Planung der Bioindikationsmessnetze weiter auf eine Verkniipfung mit Depositionsmessnetzen
zu achten, die ihrerseits einer methodischen Harmonisierung iiber die Grenzen der deutschen
Bundeslidnder hinweg bediirfen.

Der Befund, dass sich bei Cd und Pb fiir LE (Deutschland 2005, 2007-2011, v.a. aber auch Europa
2005) durchgangig 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 unterschiedliche Emissionsdaten zugrunde liegen. Eine
Erklarung hierfiir konnte darin zu finden sein, dass EMEP die berichteten Emissionsraten
bekanntermafden mit Hilfe von Expertenschitzungen korrigiert (Berdowski et al. 1997). Eine
engere Zusammenarbeit zwischen Modellierern, Depositions- und Biomonitoringexperten ist
unabdingbar. Wiinschenswert ware auch ein Austausch zwischen den Modellierern hinsichtlich
einer verbesserten Abbildung der zeitlichen Trends der Emissionen (bei LE) oder Erh6hung der
raumlichen Auflésung fiir ganz Europa (bei EMEP). Auf dieser Basis sollten weitere Vergleiche
der Ergebnisse von LE und EMEP bei identischer Datenlage (Emission, Meteorologie) und ein
Abgleich mit Bioindikations- und Depositionsdaten identischer Zeitperioden gesicherter Qualitat
erfolgen (EMS, ESB, ICP Forests Level II, ICP Integrated Monitoring).

6 Erheblichkeitsbeurteilung

Hintergrund und Ziele. Aufgabe und Ziel des Arbeitspaketes 3 war die Einschatzung der
Risiken, die mit den gegenwartigen, im Teil 1 dieses Projektes quantifizierten,
Schwermetalleintragen verbunden sind. Der Schwerpunkt der Betrachtung sollte auf méglichen
Wirkungen auf terrestrische Okosysteme liegen.

Die in Deutschland zur Verfiigung stehenden Beurteilungswerte fiir Schwermetallfliisse sollten
analysiert werden, hinsichtlich der Méglichkeiten und Verwendbarkeit zur
Gefdhrdungsabschatzung bewertet und fiir die Beurteilung im Vergleich zu den Eintragen
(Teilbericht 1) aufbereitet werden.

Fiir 2 Metalle, iiber deren Wirkungen auf Menschen und Okosysteme bisher wenig bekannt ist,
sollten anhand der aus der internationalen Literatur verfiigbharen human- und
okotoxikologischen Wirkungsdaten Analysen und Bewertungen liber gegenwartige oder
zukiinftige Besorgnispotenziale abgeleitet werden.

Fiir die prioritiren Schwermetalle sollten die verschiedenen Beurteilungswerte soweit moglich
einer flaichenhaften Auswertung unterzogen werden. Dazu sollten Daten und Karten der
Sensitivitdt verschiedener Rezeptoren hinsichtlich des Schwermetalleintrags erstellt werden.
Critical Loads und ggf. weitere flichenhaft verfiigbare Beurteilungswerte sollten mit den
Schwermetalleintragen (insbesondere aus dem Teil 1 dieses Berichtes) verglichen werden, um
die Einhaltung bzw. Uberschreitung der Belastungsgrenzen zu ermitteln. Bei der Bewertung der
Schwermetalleintrage soll auch darauf eingegangen werden, inwieweit durch die derzeitigen
Schwermetalleintrage das in der ,Nationalen Strategie zur biologischen Vielfalt“ (NBS 2007)
geforderte Ziel sowie die Ziele der EU-Luftreinhaltestrategie fiir Schwermetalle bereits erfiillt
sind, bzw. ob und ggf. durch welche Weiterentwicklungen es erreichbar ist.
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Vergleich der Beurteilungswerte. Zum Schutz von terrestrischen Okosystemen und der
menschlichen Gesundheit sind Beurteilungswerte fiir den Eintrag von Luftschadstoffen in
folgenden Verordnungen, Richtlinien und Empfehlungen enthalten:

Die Neununddreifligste Verordnung zur Durchfithrung des Bundes-
Immissionsschutzgesetzes (Verordnung iiber Luftqualitdtsstandards und
Emissionshochstmengen vom 2. August 2010 BGBL I S. 1065) ist rechtlich verbindlich. Als
Schutzgiiter sind hier neben Nutzpflanzen ausdriicklich auch wildwachsende Pflanzen und
besonders empfindliche Okosysteme benannt (§1 Satz 17). Es wird ein ,Immissionsgrenzwert"
fiir Blei zum Schutz der menschlichen Gesundheit vorgegeben. Aufierdem werden ,Zielwerte*
fiir Arsen, Cadmium und Nickel zum Schutz von Mensch und Umwelt vorgegeben. Diese
Zielwerte basieren ausschlief3lich auf humantoxikologischen Daten und sind daher als
Beurteilungswert fiir die Empfindlichkeit von Umweltkompartimenten nur bedingt geeignet.

Das ,EU Position Paper” ,Ambient air pollution by As, Cd and Ni compounds*“ (Europaische
Kommission 2000) enthalt empfohlene Immissions-Zielwerte (Konzentrationen in der
Feinstaub-Fraktion PM10) fiir Arsen, Cadmium und Nickel. Fiir Cadmium wird ein limit value
fiir die Deposition vorgeschlagen. Dabei handelt es sich um Vorschlage auf der Basis von
Expertenschitzungen, die allein anhand humantoxikologischer Daten abgeleitet wurden,
gleichzeitig aber auch die Umwelt schiitzen sollen.

Die TA Luft 2002 (Erste Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Bundes-
Immissionsschutzgesetz -Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft (TA Luft vom 24. Juli
2002) enthalt verbindliche Immisionswerte fiir Arsen, Blei, Cadmium, Nickel, Quecksilber und
Thallium sowie deren anorganische Verbindungen, die auf humantoxikologische Daten
zuriickgefiihrt worden sind. Obwohl die TA Luft entsprechend in Nr. 1 Abs. 1 sowohl der
Gefahrenabwehr als auch der Vorsorge dienen will, dienen die festgelegten Immissionswerte,
die Umweltgiiter zum Gegenstand haben, lediglich dem Schutz vor Schaden. Sie sind mithin der
Gefahrenabwehr zuzurechnen und nicht vorsorgeorientiert. Gegenwartig wird eine
Anderungsfassung vorbereitet.

Die in Umsetzung der Convention on Long-Range Transboundary Air Pollution (CLRTAP)
effektbasiert ermittelten Belastbarkeitsgrenzen (Critical Loads) geben die Gesamteintragsrate
(Deposition und Bewirtschaftung) an, unterhalb derer nachteilige Wirkungen auf Okosysteme
und die menschliche Gesundheit nach aktuellem Wissensstand auch langfristig ausgeschlossen
werden konnen. Folglich wird bei Einhaltung der Critical Loads eine Risikominimierung
unterhalb der klassischen Gefahrenschwelle erreicht, es handelt sich mithin um sehr
vorsorgeorientierte Beurteilungswerte. Die Ermittlung der Critical Loads fiir den
Schwermetalleintrag zum Schutz von Okosystemen CL(M)ec, basiert ausschlielich auf
okotoxikologischen Schwellenwerten. Critical Loads sind nicht rechtsverbindlich, sondern
dienen als Empfehlung bzw. zur Orientierung.

Die Bundes-Bodenschutz- und Altlastenverordnung 2015 (BBodSchV) (GBBI. I S. 1554 vom
12.Juli 1999, zuletzt gedndert durch Art. 102 der Verordnung vom 31. August 2015 (GBI. I S.
1474), die der Umsetzung des Gesetzes zum Schutz vor schadlichen Bodenverdnderungen und
zur Sanierung von Altlasten (Bundes-Bodenschutzgesetz — BBodSchG) (BGBL. I 1998, zuletzt
gedndert 2015) dient, enthalt rechtsverbindliche Vorsorgewerte fiir die Metalle Blei, Cadmium,
Chrom, Kupfer, Nickel, Quecksilber und Zink (kritische Konzentrationen im Boden). Die
Vorsorgewerte sind grundséatzlich unter 6kotoxikologischen Gesichtspunkten abgeleitet, jedoch
mit Hintergrundwerten (HGW) fiir diffus-ubiquitar belastete Boden abgeglichen. Des Weiteren
sind fir diese Metalle zuldssige Zusatzbelastungen als jahrliche Frachten vorgegeben, wenn
Vorsorgewerte bereits erreicht sind. Die zuldssigen Zusatzbelastungen haben daher nur noch
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eingeschrankt vorsorgenden Charakter im Sinne einer nachhaltigen Vermeidung von Risiken
nachteiliger Wirkungen durch Schadstoffakkumulation.

Die Bund-/Landerarbeitsgemeinschaft Wasser (LAWA) veroffentlichte 2004 mit Zustimmung
der Umweltministerkonferenz den Bericht ,Ableitung von Geringfiigigkeitsschwellenwerten fiir
das Grundwasser” (vgl. LAWA 2004). 2016 wurde hierzu eine Aktualisierung veroffentlicht. Als
Geringfligigkeitsschwelle wurde die Konzentration ermittelt, bei der trotz einer Erh6hung der
Stoffgehalte gegeniiber regionalen Hintergrundwerten die Anforderungen der
Trinkwasserverordnung oder entsprechend abgeleiteter Werte eingehalten werden und keine
relevanten 6kotoxischen Wirkungen auftreten kénnen.

Die Vollzugshilfe (LUA Brandenburg 2008) dient als Anleitung zur FFH-
Vertraglichkeitsuntersuchung gemafi Art. 6 Abs. 3 der Fauna-Flora-Habitat-Richtlinie und ist
nicht rechtsverbindlich. Die Vollzugshilfe legt anlagen- bzw. projektbezogene
Irrelevanzschwellen fiir die Zusatzbelastung (anzuwenden in der FFH-Vorpriifung) und
Erheblichkeitsschwellen fiir die FFH-Vertraglichkeitspriifung fest. Die Irrelevanzschwellen
entsprechen einem Prozentsatz wirkungsbasierter Beurteilungswerte (6kotoxikologisch
effektbasierte kritische Konzentration im Boden bzw. im Grund- oder Oberflachenwasser).
Wenn der Beurteilungswert entweder bereits durch die bestehende Vorbelastung allein oder
nach Realisierung des untersuchten Vorhabens durch die Gesamtbelastung liberschritten wird,
ist ein zusatzlicher projektbedingter Stoffeintrag unerheblich, wenn er irrelevant ist, auch wenn
der Beurteilungswert iiberschritten wird. Dies bedeutet: die Irrelevanzschwelle wird zur
Erheblichkeitsschwelle. Die Umrechnung der prognostizierten, durch eine Anlage verursachten
Frachten in einen Beitrag zur Aufkonzentrierung des Stoffes im Boden soll nach einer
vorgegebenen Formel erfolgen, in die die Einwirkzeit der Stoffeintrage (i.d.R. normative
Nutzungsdauer der Anlage) eingeht.

Aufgrund der methodischen Unterschiede ihrer Ableitung sind die Beurteilungswerte der
einzelnen Regelungen nur bedingt untereinander und mit den Critical Loads
vergleichbar. Die zum Teil deutlichen Unterschiede bestehen aufgrund unterschiedlicher
Schutzniveaus, Schutzziele und dem Wirkungsbezug.

Besorgnispotenzial bisher nicht regulierter Metalle. Critical Loads fiir Thallium zum Schutz
von Okosystemen kénnen derzeit noch nicht bestimmt werden, weil keine valide Datenbasis fiir
die Ableitung von wirkungsbasierten 6kosystembezogenen Critical Limits existiert.
Anhaltspunkte fiir eine vorlaufige grobe Abschitzung des Risikos von Thallium-Eintragen in die
Rezeptor-Okosysteme Deutschlands bietet eine berechnete Bilanz von Ein- und akzeptablen
Austragen in den fiir Deutschland typischen Spannen. Die liberschlagige Bilanz ergibt eine
akzeptable Eintragsrate von 0,046-0,446 g ha1 a'! fiir Wald, von 0,145-0,894 ghat a1 fiir Acker
und von 0,03-0,46 g ha! a! fiir Griinland. Da keine deutschlandweiten Depositionserhebungen
vorliegen, kann keine Einschatzung der Belastungssituation erfolgen. Aber eine Messstation in
Dortmund hat beispielsweise im Jahr 2013 eine jahresdurchschnittliche Konzentration erfasst,
die umgerechnet eine Depositionsrate von 0,15 g ha'la-lergibt (LANUV 2016). Bei Verwendung
der 6kotoxikologisch begriindeten Geringfiigigkeitsschwelle fiir Eintrage in das Grundwasser
(Zeddel et al. 2016) fiir die Berechnung der kritischen Auswaschung in der Bilanz kann ein
Risiko zumindest in der Region des Ruhrgebietes nicht sicher ausgeschlossen werden.

Fiir Vanadium liegen deutschlandweit modellierte Depositionen vor. Eine Risikoabschatzung
mittels Eintrags-/Austragsbilanz auf der Grundlage einer humantoxikologischen
Geringfligigkeitsschwelle (Zeddel et al. 2016), die niedriger als die ermittelte 6kotoxikologische
Schwelle liegt, ergibt eine akzeptable Eintragsrate von 0,735-6,697 g ha'l a! fiir Wald, von 2,24-
13,66 g ha! a'! fiir Acker und von 0,57-7,62 g ha'l a1 fiir Griinland. Ein gesundheitliches Risiko
durch die Eintrage im Jahr 2010 besteht im worst case. So liegt die maximale Deposition 2010
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fiir Wald und Griinland etwas oberhalb der minimalen akzeptablen Austrage. Im worst case
(maximale Deposition trifft auf Fldchen mit minimalen Austragen) ist wahrscheinlich langfristig
ein Risiko der Beeintrichtigung von Okosystemfunktionen nicht auszuschlief3en.

Aktualisierung der Critical Loads fiir Schwermetalle und Kartierung fiir Deutschland. Fiir
einen Vergleich der Beurteilungswerte wurden die Critical Loads- fiir Cadmium-, Blei- und
Quecksilber-Eintrage, fiir die bereits 2008 Critical Loads ver6ffentlicht worden waren (Nagel et
al. 2008), auf Basis neuerer Eingangsdaten aktualisiert. Dariiber hinaus wurden Critical Loads
fiir weitere Schwermetalle (Arsen, Kupfer, Zink, Chrom und Nickel) neu berechnet. Die Critical
Loads beziehen sich auf die Schutzgiliter menschliche Gesundheit (Trinkwasserqualitit, Cd in
Nahrungsmitteln) und den Schutz von Struktur und Funktion von Okosystemen (Wirkungen auf
Pflanzen, Wirbellose und Boden-Mikroorganismen). Die Ergebnisse bestitigen friiher erzielte
Erkenntnisse (fiir Pb, Cd, Hg), dass die Empfindlichkeit der verschiedenen Schutzgiiter
gegeniiber dem gleichen Schwermetall in Gréfdenordnungen voneinander abweichen kann. So ist
z.B. bei Kupfer, Zink und Quecksilber die Empfindlichkeit der Okosysteme héher als die
Anforderungen an den Trinkwasserschutz; bei Arsen, Chrom und Cadmium ist es umgekehrt. Bei
Blei liegt die Spanne der CL fiir den Trinkwasserschutz innerhalb der CL-Spanne fiir den
Okosystemschutz. Die CL(Cd)sod fiir Weizenprodukte sind insgesamt deutlich niedriger als die
CL(Cd)arink fiir den Trinkwasser- oder Okosystemschutz.

Die stichprobenartigen Sensitivititsberechnungen sind so angelegt worden, dass jeweils die
mogliche Spannbreite der Abweichungen der in diesem Projekt fiir die CL-Ermittlung
verwendeten Eingangsdaten von Werten aus der Literatur abgebildet wird. Die hochsten
Abweichungen traten bei den Metallgehalten in Pflanzen auf, die zur Berechnung des Entzuges
mit der Biomasseernte verwendet wurden. Die hochste Sensitivitat hat die Critical Loads-
Berechnung gegeniiber Anderungen des pH-Wertes.

Risikobewertung der Schwermetalleintrage. Critical Loads (CL(M)drink, CL(M)eco) fiir Arsen,
Nickel, Zink und Chrom wurden deutschlandweit 2009-2011 nicht tiberschritten.

Aus dem Vergleich der humantoxikologisch hergeleiteten Beurteilungswerte mit den
atmogenen Eintrdagen im Jahr 2013 (Quecksilber) bzw. 2010 (alle anderen Metalle) geht hervor,
dass sich langfristig ein Gefahrdungsrisiko der menschlichen Gesundheit bei Genuss von
Trinkwasser bestehen konnte, sofern das Quecksilber tatsachlich im Grundwasser ankommt, da
die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz fiir Blei und Quecksilber in einigen Regionen
Deutschlands nicht eingehalten werden. Wahrend die gesetzlichen und untergesetzlichen
Beurteilungswerte eingehalten werden, sind die Critical Loads fiir den Trinkwasserschutz
(CL(M)drink) nicht immer unterschritten. Besonders die regenarmen Regionen Deutschlands
(insbesondere Brandenburg, Tiefland von Sachsen-Anhalt, Leipziger Bucht, Ruhrgebiet) mit
Waldvegetation sind wegen niedriger Austrige mit dem Sickerwasser von Uberschreitungen
durch die Hg- und Pb-Eintrage betroffen. Dieser Flachenanteil ist gegebenenfalls hoher, da im
deutschen CL-Datensatz 2016 moglicherweise maf3stabsbedingt 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 menschlichen Nahrung aus Weizenprodukten CL(Cd)f04 werden zwar in den
Rezeptorflachen des deutschen Datensatzes 2016 von den atmogenen Depositionen 2010 nicht
tiberschritten, aber im worst case hitte die maximale atmosphéarische Deposition 2010 die
CL(Cd)drink und CL(Cd)fo0a Uberschritten. 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 jdhrliche Eintragsraten umgerechneten
im EU-Positionspapier empfohlenen Beurteilungskonzentrationen fiir Nickel zeigt eine
Uberschreitung auf Ackern und Griinland im worst case.
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Vergleicht man den Schwermetalleintrag 2013 (Quecksilber) bzw. 2010 (alle anderen Metalle)
mit den 6kotoxikologisch begriindeten Beurteilungswerten, ergibt sich das gleiche Bild: Die
Critical Loads fiir den Okosystemschutz CL(M)ec, sind durch die Quecksilber- und Bleieintrige in
einigen Regionen Deutschlands iiberschritten (insbesondere Brandenburg, Leipziger Bucht,
Sachsen-Anhalt, Ruhrgebiet) mit Waldvegetation; hinzu kommt eine Uberschreitung des
CL(Cu)eco durch Kupfereintrdge 2010 im Berliner Umland und im Ruhrgebiet. So sind durch
atmogene Schwermetalleintrage besonders die Walder der subkontinentalen Klimabereiche
gefahrdet (geringe Niederschlage, hohe Verdunstungsrate), aber auch die Lebensraumtypen
nach Anhang 1 der FFH-Richtlinie mit eingeschrankter oder untersagter Nutzung (Feucht- und
Hangwalder, trockene und feuchte Heiden, Moore, Feuchthochstaudenfluren an Gewéasserufern
u.d.). Im worst case konnten CL(Cd)eco durch die maximalen Cadmium-Eintrage 2010
tiberschritten sein.

Diese iiberschlagige Risikoabschitzung muss jedoch im Kontext der Unsicherheiten und
Annahmen diskutiert werden:

Die Depositionsberechnungen im Teil 1 dieses Projektes bilden maf3stabsbedingt keine
kleinflachig begrenzten direkten Belastungen im Umkreis von einzelnen Emittenten ab. Dies
zeigen auch empirisch ermittelte Depositionswerte, die tlw. deutlich {iber 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 iiberschritten werden.

Die Depositionen aus der Luft stellen nur einen Bruchteil der Eintrdge dar im Vergleich zu den
Eintrigen mit Diingemitteln. Unter Einbeziehung aller Eintragspfade kénnten Uberschreitungen
der Critical Loads sowie der zulissigen 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
Uberschreitung 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 Verdnderung an den Schutzgiitern kommt. So
weisen beispielsweise Boden gegeniiber Quecksilbereeintrigen ein sehr hohes Puffervermoégen
auf. Andere Metalle wie Cadmium und Nickel sind mobiler und reichern sich proportional 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
Berechnung 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
Wirkungsschwellenwerte fiir Schadstoffe festzulegen, die die Auswirkungen auf die biologische
Vielfalt beschreiben, bieten die Critical Loads fiir den Schutz von Okosystemen eine sehr
vorsorgeorientierte wissenschaftliche Diskussionsgrundlage.

Weitere Mafdnahmen der Emissionsminderung sind erforderlich:

Da Cadmium, Blei und Quecksilber in der Atmosphare weit transportiert werden, sind bei
diesen, neben den anlagen- und projektbezogenen Emissionsbegrenzungen, sowohl weitere
nationale als auch internationale Maf3nahmen zu ihrer Reduktion notwendig.
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Bei den anderen Metallen ist der Focus auf die anlagenbezogene Reduzierung innerhalb
Deutschlands zu legen. Ein erster Schritt hierzu kdnnte die verbindliche Mess- und Meldepflicht
iiber die tatsachlichen Emissionsmengen (insbesondere fiir Quecksilber-Emissionen) im Betrieb
der Grofdemittenten sein.

Besonderer Focus ist aber auch auf bewirtschaftungsbedingte Eintrage zu legen, vor allem um
landwirtschaftliche Nutzflachen vor schadlichen Stoffanreicherungen zu schiitzen.
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