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Bestimmung von Schwermetalleintragen in Wald-
gebiete mit Modellierung und Moosmonitoring

Stefan Nickel
Winfried Schroder

Lehrstuhl fiir Landschaftsokologie, Universitat Vechta (DE)*
Lehrstuhl fir Landschaftsokologie, Universitat Vechta (DE)

Bestimmung von Schwermetalleintragen in Waldgebiete mit Modellierung und
Moosmonitoring

Die Erfassung der atmosphérischen Deposition von Schwermetallen, der Okosysteme exponiert sind, kann mit
technischen Sammlern, mit Biomonitoren (z.B. Moosen) sowie mit chemischen Transportmodellen erfolgen.
Ziel dieses Artikels ist es, Expositionsdaten der Bioindikation mit Moosen und der mit Messungen aus techni-
schen Sammlern validierten Ergebnisse zweier Depositionsmodelle zusammenzufiihren und auszuwerten. Zwi-
schen den Depositionsmodellierungen und den Cd- und Pb-Konzentrationen im Moos (Survey im Jahre 2005)
bestehen deutschland- und europaweit signifikante statistische Zusammenhange mit Korrelationskoeffizienten
(Spearman) zwischen 0.31 und 0.81. Die héchsten Korrelationen werden bei einer Differenzierung nach Land-
nutzung festgestellt. Fir As, Cr, Cu, Ni, V und Zn werden niedrigere signifikante Korrelationen berechnet. Es
wird gezeigt, dass Emissionskataster durch ein raumlich und 6kosystemspezifisch differenziertes, immissions-
okologisches Biomonitoring mit Moosen und raumlich hoch aufgeléster Modellierung und Kartierung erganzt
werden sollten. Dies gilt auch bei niedriger atmosphérischer Deposition, denn Schwermetalle sind persistent
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und reichern sich in Béden, Pflanzen, Tieren und Menschen an.
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us der Atmosphire in Okosysteme eingetra-

gene Stoffe konnen nachteilig wirken, wenn

art- bzw. okosystemspezifische Wirkschwel-

len tiberschritten werden. Um dies durch umwelt-
politische Massnahmen verhindern zu kénnen, be-
darf es neben der Bestimmung von Wirkschwellen
auch der Erfassung der atmospharischen Deposition,
der Okosysteme exponiert sind (Nordberg et al 2015).
Weitrdumige, grenziiberschreitende Luftver-
schmutzungen sollen durch die Genfer Luftreinhal-
tekonvention von 1979 (Convention on Long-range
Transboundary Air Pollution, CLRTAP) mit insge-
samt acht stoff(gruppen)spezifischen Protokollen ge-
mindert werden. Hierbei zielt das Aarhus-Protokoll
von 1998 darauf ab, die Emission und die atmosphé-
rische Deposition von Cadmium (Cd), Blei (Pb) und
Quecksilber (Hg) zu reduzieren. Dazu werden im
European Monitoring and Evaluation Programme
(EMEP) Emissionsdaten zusammengestellt, die stoff-
liche Zusammensetzung von Luft und Niederschla-
gen mit technischen Sammlern gemessen sowie auf
diesen Grundlagen der atmosphdrische Transport
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und die Deposition u.a. der drei genannten Schwer-
metalle modelliert (Torseth et al 2012). Das EMEP-
Modell liefert Karten der rdaumlichen Struktur at-
mosphdrischer Deposition auf einem Raster von
50 km x 50 km. Modellierungen in héheren rdum-
lichen Auflosungen (5 km x 5 km, 10 km x 10 km)
liegen bisher lediglich aus einer Reihe landerspezi-
fischer EMEP-Fallstudien (Kroatien, Tschechische
Republik, Niederlande; Ilyin et al 2011) sowie als Er-
gebnis von Berechnungen mit einem zweiten Mo-
dell - LOTOS-EUROS (Schaap et al 2008) — vor. Die
Modellierung erméglicht flichendeckende Aussagen
zur absoluten Hohe der atmosphérischen Deposi-
tion, unterliegt aber immer auch Einflissen von Da-
ten- und Modellunsicherheiten. Zur Validierung der
EMEP-Modellierungen werden daher Daten von ge-
genwadrtig 22 (Hg) und 66 (Cd, Pb) Stationen in Eu-
ropa (Aas & Breivik 2009, Travnikov & Ilyin 200§,
Travnikov et al 2012) herangezogen. Das EMEP-De-
positionsmessnetz weist eine zeitlich hohe Auflo-
sung auf, ist aber fiir Cd und Pb im Stiden und Os-
ten Europas raumlich sehr diinn besetzt. Hg wird
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vorwiegend in Nordeuropa gemessen. Fiir den em-
pirischen Nachweis atmospharischer Depositionen
in hoher rdaumlicher Auflosung sind insbesondere
auch Biomonitoringverfahren mit Moosen (Riithling
1994) geeignet.

Die Erfassung der Deposition durch EMEP
wird seit 1980 ergdnzt durch Arbeiten der Working
Group on Effects (WGE). Sie liefern Informationen
u.a. tiber Auswirkungen der Schwermetallemissio-
nen und -eintrige auf Luftqualitdt und Okosysteme.
Hinzu kommen Informationen aus dem Interna-
tional Cooperative Programme on Effects of Air
Pollution on Natural Vegetation and Crops (ICP Ve-
getation). In diesem Programm werden an bis zu
7300 Orten in Europa seit 1990 alle fiinf Jahre die
in ektohydren Moosen enthaltenen Schwermetalle
ermittelt. Moose akkumulieren die atmosphdirische
Schwermetalldeposition bei hoher Resistenz und er-
moglichen so deren Analyse weit oberhalb der Nach-
weisgrenze (Frahm 1998). Im Jahr 2005 ergidnzte
Stickstoff (N) das Messprogramm, und 2010 wurden
erstmals persistente organische Verbindungen (POP)
bestimmt (Harmens et al 2010, 2013, 2015). Dieses
Monitoring, im Folgenden als «(europdischer) Moos-
Survey» bezeichnet, liefert kein direktes, sondern
ein aus der Bioakkumulation abgeleitetes, indirektes
Mass atmosphdrischer Deposition. Im Moos-Survey
werden gegen 40 Metalle, N und POP erfasst (Berg
& Steinnes 1997, Berg et al 2003, Harmens et al 2010,
Holy et al 2010, ICP Vegetation 2015, Schroder et al
2008, 2010). Die methodisch harmonisiert und qua-
litatskontrolliert ethobenen Daten werden u.a. fiir
den empirischen Nachweis des grenziiberschreiten-
den Ferntransports von Luftschadstoffen in Europa,
zur Detektion wichtiger Schadstoff-Emissionsquel-
len, zur Validierung der EMEP-Modellierungen, fiir
die Ermittlung von zeitlichen Trends sowie fiir
Kartierungen der Deposition von N und Schwerme-
tallen (Cd, Hg, Pb) verwendet und dienen so insbe-

sondere auch der Evaluation der Wirksamkeit im-
missionsschutzpolitischer Massnahmen in Europa
(Harmens et al 2010, ICP Vegetation 2015, Schroéder
et al 2011a, 2011b, 2012).

Auch die deutsche Luftreinhaltepolitik wird
durch Monitoring sowie Modellierung und Kartie-
rung fachlich fundiert: Die sechs in das EMEP-Netz
integrierten Depositionsmessstationen des Bundes
werden durch Depositionsmessnetze der Bundeslan-
der ergdnzt. Die Daten der Depositionsmessnetze von
Bund und Lindern werden zur Validierung der De-
positionsmodellierung fiir das Gebiet Deutschlands,
fiir eine hohere raumliche Auflosung der daraus mit
LOTOS-EUROS berechneten Depositionskarten und
fiir die Erfassung dkosystemspezifischer Belastungen
infolge Uberschreitung systemspezifischer Wirk-
schwellen durch atmosphérische Deposition verwen-
det (Builtjes et al 2011, Nagel et al 2008, 2011). Die
Depositionsmessung und -modellierung in Deutsch-
land dient so der raumlichen Spezifikation der ent-
sprechenden Aktivitdten auf europdischer Ebene.

Ziel der vorliegenden Datenanalyse ist die ver-
gleichende Gegeniiberstellung von Ergebnissen der
beiden chemischen Transportmodelle zur Berech-
nung der atmosphdrischen Schwermetalldeposition
(EMEP MSC-E und LOTOS-EUROS) mit Daten aus
dem europdischen Moos-Survey.

Material und Methoden

Untersucht werden die Konzentrationen fol-
gender Schwermetalle in modellierter atmosphari-
scher Deposition und in Moosen (Tabelle 1): Arsen
(As), Cadmium (Cd), Chrom (Cr), Kupfer (Cu), Nickel
(Ni), Blei (Pb), Vanadium (V) und Zink (Zn; = Spek-
trum der LOTOS-EUROS-Modellierungen). Detail-
liertere Angaben zum EMEP-Depositionsmodell fin-
den sich in Terseth et al (2012), Travnikov & Ilyin

“ Umfang/PrObenart mllllllllll
(<]
~N

Modell, 25 km x 25 km,
LE Europa (2005) und 7 km x 7 km, Cd, Pb
Deutschland (2009-2011)

= Modell, 25 km x 25 km, As, Cr, Cu, Ni,
Deutschland V, Zn
Modell, 50 km x 50 km,
EMEP Cd, Pb
Deutschland und Europa
EMS* Konzentration im Moos, As, Cd, Cr, Cu,
Deutschland und Europa Ni, Pb, V, Zn
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Tab 1 Daten fiir die integrative Analyse von Schwermetallkonzentrationen in atmosphdrischer Deposition und Moosen. LE = LOTOS-
EUROS, EMEP = European Monitoring and Evaluation Programme, EMS = europdischer Moos-Survey, ® = Korrelationsanalysen
und rdumliche Analysen, * plus 41 Proben des Jahres 2004 aus Nordwestdeutschland, ** Pesch et al 2007.
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Abb 1 Abweichung der modellierten Cd-Gesamtdeposition (Mittelwerte der Jahre 2009—
2011) aus EMEP (links) bzw. LOTOS-EUROS (rechts) vom jeweiligen deutschlandweiten
Median sowie Monitoringstandorte des europdischen Moos-Survey (Kampagne 2005/06).
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(2005) sowie in Travnikov et al (2012), zum Modell
LOTOS-EUROS in Builtjes et al (2011) sowie Schaap
et al (2008).

Die aktuellsten Daten aus dem europdischen
Moos-Survey fiir das Bundesgebiet stammen aus der
Kampagne 2005/2006, da dieser im Jahr 2010 ohne
Beteiligung Deutschlands stattfand. In Europa um-
fasste das Monitoringmessnetz 2005 5424 Standorte
in 27 Staaten, davon in Deutschland 728 Standorte
(Abbildung 1). Letzteren wurden weitere 41 Proben-
entnahmestellen aus Studienprojekten der Univer-
sitdit Vechta des Jahres 2004 hinzugefiigt. Aus den
punktuell erhobenen Konzentrationen im Moos
wurden mithilfe von geostatistischen Verfahren
flachenhafte Schatzdaten der Gehalte von zwolf
Schwermetallen (u.a. As, Cd, Cr, Cu, Ni, Pb, V und
Zn) in einer rdumlichen Auflosung von 3 km x 3 km
berechnet und Kkartiert. Die Flichenschiatzungen
werden im Abschnitt «Diskussion» fiir eine metho-
denkritische Erorterung der Ergebnisse aus den
Punktdaten verwendet.

Fiir die vergleichende Analyse wurde die at-
mosphérische Cd- und Pb-Gesamtdeposition mit
LOTOS-EUROS fiir das Bezugsjahr 2005 in einer Auf-
l6sung von 25 km x 25 km berechnet und die ent-
sprechende EMEP-Modellierung hinzugezogen. Da
fir As, Cr, Cu, Ni, V und Zn keine zeitlichen Trends
der Emissionen bekannt sind und keine anderen
Modellierungen fiir diese Schwermetalle zur Verfii-
gung standen, wurde das Mittel der LOTOS-EUROS-
Gesamtdeposition der Jahre 2009-2011 verwendet.
Dazu wurde das in jedem LOTOS-EUROS-Rasterele-
ment entsprechend der Landnutzungsverteilung
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gewichtete Mittel aus trockener und nasser Deposi-
tion herangezogen, da dieses die zentrale Tendenz
der Verteilung in jedem Raster (25 km x 25 km) am
besten kennzeichnet. Erginzend wurde die nut-
zungsspezifische Cd- und Pb-Gesamtdeposition un-
tersucht und zwar fiir die Landnutzungsklassen
Nadelwald, Laubwald und Grasland, da nur diese
bei EMEP und LOTOS-EUROS berticksichtigt wer-
den. Geeignete Metadaten zur Landnutzung an
den Moosentnahmestellen lagen im Jahr 2005 fiir
152 EMEP- und 209 LOTOS-EUROS-Rasterzellen
tiber Deutschland vor. Dabei handelt es sich tiber-
wiegend um Standorte in Waldlichtungen.

Die Datenanalysen erfolgten mit R (R Deve-
lopment Core Team 2013). Fiir die integrierte Aus-
wertung der Schwermetalldaten wurde die Mess-
netzgeometrie des Moos-Surveys mit den Rastern
von EMEP (50 km x 50 km) und LOTOS-EUROS
(25 km x 25 km) rdumlich verkniipft, und es wur-
den deskriptiv-statistische Verteilungskennwerte
(Minimum, Maximum, Median, Mittelwert, Stan-
dardabweichung) ermittelt. Um die Validitat der
raumlichen Muster modellierter Schwermetalldepo-
sitionen empirisch zu untersetzen, wurden die sta-
tistischen Beziehungen zwischen den mit EMEP und
LOTOS-EUROS modellierten Depositionsdaten und
den Daten aus dem europdischen Moos-Survey mit
Korrelationsanalysen quantifiziert (EMEP: Cd, Pb;
LOTOS-EUROS: As, Cd, Cr, Cu, Ni, Pb, V und Zn).
Die Korrelationskoeffizienten wurden nach Brosius
(2013) eingestuft als sehr schwach (<0.2), schwach
(0.2 bis 0.4), mittel (0.4 bis 0.6), stark (0.6 bis 0.8)
oder sehr stark (>0.8).

Die Signifikanz der Unterschiede der Korrela-
tionskoeffizienten wurde nach Gleichung 1 (Sachs
& Hedderich 2009) bestimmt. Fiir den Test wurden
die urspriinglich ermittelten Korrelationskoetfizien-
ten (Spearman) nach Sachs & Hedderich (2009) in
den transformierten Korrelationskoeffizienten nach
Fisher tiberfithrt und dann in die Gleichung 1 ein-
gesetzt.

%= (n-3)(z-2F M
i=1
mit
»? = Prifwert
k = Freiheitsgrad (Anzahl der Koeffizienten)
ni = Anzahl der Proben
zi = Transformierter Korrelationskoeffizient nach Fisher

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

Entsprechend wurden die sowohl mit EMEP
als auch mit LOTOS-EUROS erzielten Ergebnisse fiir
Cd und Pb miteinander verglichen und mit « = 0.05
gepriift, ob die Unterschiede der Korrelationskoeffi-
zienten statistisch signifikant sind. Die Analysen er-
folgten auf europdischer Ebene, deutschlandweit
und fiir unterschiedliche Stufen der Schwermetall-
gehalte im Moos.
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Abb 2 Verteilung der gemessenen Cd- und Pb-Gehalte im Moos (linke Skala) und der mit LOTOS-EUROS sowie EMEP modellierten
Gesamtdeposition (rechte Skala). Fiir Europa sind bei Cd (Moos, EMEP) und Pb (EMEP) nicht alle (Extrem-)Werte abgebildet. Man
beachte die unterschiedlichen Skalen.

Deutschland 0.31 <0.01 0.27 <0.01
Deutschland, Nadelwald 151 0.35 <0.01 0.44 <0.01
Deutschland, Laubwald 40 0.1 0.51 0.12 0.47
Deutschland, Grasland 18 0.60 <0.01 0.34 0.17
Cd Deutschland, untere Halfte (<Pso) der Konzentration im Moos 340 0.20 <0.01 0.17  <0.01
Deutschland, obere Halfte (>Pso) der Konzentration im Moos 411 0.23  <0.01 0.19  <0.01
Europa 5299 0.66 <0.01 0.59 <0.01
Europa, untere Halfte (<Pso) der Konzentration im Moos 2630 0.50 <0.01 0.24  <0.01
Europa, obere Halfte (>Pso) der Konzentration im Moos 2669 0.45 <0.01 0.49 <0.01
Deutschland 753 035 <0.01 0.31 <0.01
Deutschland, Nadelwald 151 0.44 <0.01 0.41 <0.01
Deutschland, Laubwald 40 0.12 0.04 0.42 0.02
Deutschland, Grasland 18 0.34 097 -0.28 0.31
Pb Deutschland, untere Halfte (<Pso) der Konzentration im Moos 378 0.12 0.02 0.22 <0.01
Deutschland, obere Halfte (>Pso) der Konzentration im Moos 375 0.23 <0.01 0.17  <0.01
Europa 5305 0.56  <0.01 0.65 <0.01
Europa, untere Halfte (<Pso) der Konzentration im Moos 2659 0.52 <0.01 0.47 <0.01
Europa, obere Halfte (>Pso) der Konzentration im Moos 2646 0.32 <0.01 0.47 <0.01

Tab 2 Korrelationskoeffizienten (Spearman) fiir die Beziehung zwischen den gemessenen Cd- und Pb-Gehalten im Moos und der
mit LOTOS-EUROS (LE) und EMEP modellierten Gesamtdeposition tiber Deutschland und Europa. Pso = 50. Perzentil, n = Stich-

probenanzahl, rs = Korrelationskoeffizient nach Spearman, fett = im Vergleich héhere signifikante Korrelation mit p <0.05.

Ergebnisse

An den 769 untersuchten Probestellen in
Deutschland (Bezugsjahr 2005) betrdgt der Median
der Cd-Gehalte im Moos 0.20 pg/g (Minimum:
0.06 pg/g; Maximum: 1.71 pg/g), in Europa 0.17 pg/g
(Minimum: 0.01 pg/g; Maximum: 6.72 ng/g; Abbil-
dung 2). Der Median der modellierten Cd-Deposi-
tion im Wald (= Mittel der Deposition im Nadel- und
Laubwald) ist bei EMEP in Deutschland durch-
schnittlich um das 3.2-Fache hoher und bei LOTOS-
EUROS um das 1.4-Fache hoher als die modellierte
Deposition im Grasland (nicht dargestellt). Zwischen
dem Cd-Gehalt im Moos in Deutschland und der
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mit LOTOS-EUROS modellierten Cd-Deposition be-
steht nach Eliminierung von Ausreissern grosser als
die dreifache Standardabweichung der Elementge-
halte im Moos ein statistischer Zusammenhang mit
rs=0.31 (p <0.01; Tabelle 2). Ein signifikanter Zusam-
menhang ist auch mit dem EMEP-Modell feststellbar
(rs=0.27, p<0.01). Gemass Gleichung 1 ist dieser Un-
terschied aufgrund der hohen Stichprobenanzahl als
statistisch signifikant einzustufen (p <0.05). Auf eu-
ropdischem Massstab ist die Korrelation ausgeprag-
ter, wobei die Beziehung zu LOTOS-EUROS stérker
ist (rs = 0.66, p <0.01) als zur EMEP-Modellierung
(rs = 0.59, p <0.01). Die Unterschiede der Korrelati-
onskoeffizienten sind ebenfalls statistisch signifi-
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Abb 3 Verteilung der gemessenen As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gehalte im Moos (linke Skala) und der mit LOTOS-EURQS (LE) modellierten Gesamtdeposi-
tion (rechte Skala). Man beachte die unterschiedlichen Skalen.

As 752

0.29 <0.01
Cr 765 —0.15 <0.01
Cu 758 0.22 <0.01
Ni 756 0.20 <0.01
\ 757 0.13 <0.01
Zn 758 0.13 <0.01

Tab 3 Korrelationskoeffizienten (Spearman) fiir die Beziehung
zwischen den gemessenen As-, Cr-, Cu-, Ni-, V- und Zn-Gehal-
ten im Moos und der mit LOTOS-EUROS (LE) modellierten
Gesamtdeposition tiber Deutschland. n = Stichprobenanzahl,
rs = Korrelationskoeffizient nach Spearman, fett = signifikant
positive Korrelationen mit p <0.01.

kant (p <0.05). Beim nutzungsspezifischen Vergleich
fiir Deutschland ergaben sich signifikante Korrela-
tionen zwischen Graslandproben und LOTOS-EU-
ROS (15 = 0.34, p <0.01) sowie zwischen Nadelwald-
proben und LOTOS-EUROS (rs = 0.35, p <0.01) bzw.
EMEP (rs = 0.44, p <0.01). Damit zeigten sich mit Be-
riicksichtigung der Landnutzungsdaten hohere Kor-
relationskoeffizienten als ohne diese. Gruppiert man
die Cd-Gehalte im Moos in Belastungsstufen, fallt
auf, dass im europdischen Massstab oberhalb des
50. Perzentils hohere Korrelationen zu den EMEP-
Daten zu finden sind als zu LOTOS-EUROS.

Die Pb-Gehalte im Moos weisen in Deutsch-
land im Jahr 2005 eine Spanne von 1.19 ng/g bis
40.41 pg/g auf (Abbildung 2). Der Median betrdgt
bundesweit 3.70 ug/g, in Europa 3.79 pg/g. An den
Messpunkten des Moos-Surveys berechnet LOTOS-
EUROS eine Pb-Gesamtdeposition mit einem Me-
dianwert von 520.99 ng/(m?x]) in Deutschland und
290.95 ng/(m2xJ) in Europa. Dies ist in beiden Fal-
len aufféllig niedriger als bei der entsprechenden
EMEP-Modellierung (1739.91 bzw. 1085.50). Werden
die nutzungsspezifisch berechneten Depositionen
Modell neben Modell miteinander verglichen, lie-
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gen die Pb-Depositionen im Wald (Laub-/Nadelwald,
gemittelt) bei LOTOS-EUROS um das 1.4-Fache und
bei EMEP um das 2.9-Fache hoher als im Grasland.
Der Zusammenhang zwischen den Pb-Gehalten im
Moos und LOTOS-EUROS betrdgt fiir Deutschland
s = 0.35 und im Falle von EMEP 1s= 0.27. Diese ver-
gleichsweise grossere Ubereinstimmung der rdum-
lichen Muster der Moosdaten mit LOTOS-EUROS
erweist sich nach Gleichung 1 als statistisch signifi-
kant. Die europdischen Moosdaten zeigen eine ver-
gleichsweise hohere Korrelation mit den EMEP-
Berechnungen (rs = 0.65, p <0.01) als mit LOTOS-
EUROS (15=0.56, p <0.01). Dies gilt auch, wenn man
die Belastungsstufe oberhalb des 50. Perzentils be-
trachtet. Der nutzungsspezifische Vergleich fiithrt zu
hochsignifikanten Korrelationen (p <0.01) im Nadel-
wald (LOTOS-EUROS: 15 = 0.44, EMEP: 15 = 0.41) und
zu signifikanten Korrelationen (p <0.05) im Laub-
wald (LOTOS-EUROS: r;=0.12, EMEP: 15 = 0.42). Da-
mit zeigt die nutzungsspezifische Betrachtung zu-
mindest bei Nadelwald, bei EMEP zusdtzlich auch
bei Laubwald, stirkere Korrelationen als ohne Ein-
beziehung von Landnutzungsdaten.

Die Konzentrationen von As, Cr, Cu, Ni, V,
und Zn bewegen sich in den Moosproben des Jah-
res 2005 in einem grossen Bereich mit bundeswei-
ten Medianwerten von 0.17 pg/g bei As (Minimum:
0.004 pg/g, Maximum: 21.60 pg/g), 1.29 ug/g bei
Cr (0.01-90.74 ng/g), 5.34 pg/g bei Cu (0.01-
671.92 ng/g), 1.39 ng/g bei Ni (0.03-1016.03 nug/g),
1.40 pg/g bei V (0.02-43.50 pg/g) und 32.49 ug/g
bei Zn (6.06-693.83 ng/g; Abbildung 3). Zwischen
den gemessenen Werten (Moos-Survey) und den
modellierten Daten (LOTOS-EUROS, Mittelwert der
Jahre 2009-2011) bestehen signifikant positive Kor-
relationen (p <0.01; Spearman) fiir As, Cu, Ni, Vund
Zi, wobei die Korrelationen bei As, Cu und Ni
schwach (rs zwischen 0.2 und 0.29) und bei V und
Zn sehr schwach sind (rs = 0.13). Bei Cr zeigt sich
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Gemessene Werte
Deutschland
Europa
Deutschland
Europa

Geostatistische Flachenschiatzung

Deutschland
Europa
Deutschland

Europa

Cd 0.31 0.27 0.32
Cd 0.66 0.59 0.63
Pb 0.35 0.31 0.35
Pb 0.56 0.65 0.64
Cd 0.37 0.43 0.48
Cd 0.81 0.70 0.75
Pb 0.49 0.44 0.52
Pb 0.42 0.57 0.56

Tab 4 Synopse der Korrelationskoeffizienten (Spearman; rs) fiir die Beziehung zwischen
Cd- und Pb-Gehalten im Moos und der mit LOTOS-EUROS (LE) und EMEP modellierten
Gesamtdeposition liber Deutschland bzw. Europa. Fett = im Vergleich héchste signifikante
Korrelation mit p <0.05, LE_EMEP = (LE + EMEP)/2.

0.6
0.4 []
0.2
) 0.0 4
-0.2 —'I:
-0.4 T T T T T T T
Cr \ Cu Cd Ni Cr Cr

M Gehalt im Moos

O Gehalt im Moos, Flachenschatzung

Abb 4 Korrelationskoeffizienten (Spearman; r) fiir die Beziehung zwischen LOTOS-EUROS-
Depositionsberechnung (Cd, Pb: 2005; As, Cr, Cu, Ni, V, Zn: 2009-2011) und gemessener
Schwermetallkonzentration bzw. geostatistischer Fldchenschdtzung der Schwermetall-
konzentration im Moos des Jahres 2005.

ein negativer statistischer Zusammenhang, wobei
die Korrelation sehr schwach ist (rs = -0.15; Ta-
belle 3).

Diskussion der Aussagekraft raumlich
punktueller Befunde

Bei der Einordnung der Schwermetallakku-
mulation in Moosen zeigt sich, dass die in Deutsch-
land im Jahr 2005 gemessenen Werte bei Cd ledig-
lich um rund 18% hoher und bei Pb um rund 3%
tiefer liegen als der entsprechende europdische Me-
dian (Abbildung 2). Nimmt man die quasi nattir-
lichen Hintergrundwerte aus der Umgebung der
Forschungsstation Zackenberg in Nordostgronland
hinzu (Zechmeister et al 2010), sind sie jedoch im
Mittel um den Faktor 5.4 (Cd) bzw. 38.7 (Pb) hoher
als die durch anthropogene Deposition weitgehend
unbeeinflussten Referenzwerte (Cd: 0.041 ng/g,
Pb: 0.16 ng/g).
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Vergleiche von Moosdaten mit Modellierungen
erfolgten bisher v.a. auf der Basis der EMEP-Depo-
sitionsdaten (Harmens et al 2010, Schroder et al 2011)
fiir Cd, Hg und Pb. LOTOS-EUROS erlaubte eine Er-
weiterung auf As, Cr, Cu, Ni, V, Zn und eine verglei-
chende Analyse zweier chemischer Transportmodelle
(ftir Cd und Pb). Da die modellierten Depositionsda-
ten anders als die bisher betrachteten Priméardaten
des europdischen Moos-Surveys keine Punkt-, son-
dern Flachendaten sind, wurden zur Absicherung der
zuvor berichteten Zusammenhédnge die Punktdaten
des europdischen Moos-Surveys mit geostatistischen
Methoden auf die Fliche hochgerechnet (Goovaerts
1999, Johnston et al 2003, Pesch et al 2007) und an-
schliessend ebenfalls mit den LOTOS-EUROS- und
EMEP-Depositionsmodellierungen verglichen.

In der synoptischen Betrachtung der signifi-
kanten und vergleichbaren Korrelationen zeigen sich
zwischen den Depositionsmodellierungen und den
Cd- und Pb-Konzentrationen im Moos (Survey 2005)
signifikante Korrelationen mit ry zwischen 0.31 und
0.81 (LOTOS-EUROS) bzw. zwischen 0.27 und 0.70
(EMEP; Tabelle 4). LOTOS-EUROS zeigt hier in finf
von acht Fillen starkere Zusammenhidnge zu den
Moosdaten als EMEP. Gruppiert man die Fille mit
hoheren Korrelationen zu EMEP, zeigt sich, dass
diese deutschland- wie europaweit nur oberhalb des
50. Perzentils der Schwermetallgehalte im Moos auf-
treten (Tabelle 2). Auch der direkte Vergleich zwi-
schen LOTOS-EUROS und EMEP (2009-2011) zeigt
die grossten Differenzen beider Modellierungen in
den Bereichen mit hoher Schwermetalldeposition
(z.B. in Nordrhein-Westfalen). Der Befund, dass das
arithmetische Mittel der LOTOS-EUROS- und EMEP-
Modellierungen bei Cd und Pb teilweise zu stédrke-
ren Zusammenhdngen als die Betrachtung der ein-
zelnen Modelle fiihrt (Tabelle 4), zeigt aber, dass
LOTOS-EUROS nicht eindeutig der Vorzug vor EMEP
zu geben ist, sondern eine integrierte Nutzung bei-
der Modellierungen zu empfehlen ist. Dabei ist auch
zu beachten, dass aus der Bioindikation mit Moosen
kein Riickschluss auf die absolute Genauigkeit der
jeweiligen Modellierungsmethode gezogen werden
kann und dass Stoffkonzentrationen in Moosen ne-
ben der hier untersuchten atmosphdérischen Depo-
sition noch von einer Reihe weiterer Einflusstaktoren
wie orografische Hohe, Niederschlag, Landnutzung,
Bevolkerungsdichte oder Uberschirmung in Wil-
dern abhingig sind (Meyer et al 2015, Nickel et al
2014). Die vorgestellte Komplementdarmethodik ist
damit vornehmlich fiir weitrdumige Untersuchun-
gen von Schwermetalleintrdgen geeignet. Wegen den
grossen Unterschieden zwischen modellierter Depo-
sition im Wald und im Grasland (bei Cd 1.4- bis 3.2-
mal, bei Pb 1.4- bis 2.9-mal hoher in Wald als im
Grasland) sind fiir standortbezogene Untersuchun-
gen auch vorzugsweise die jeweiligen nutzungsspe-
zifischen Modellierungen heranzuziehen.
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Die Korrelationen zwischen der LOTOS-
EUROS-Gesamtdeposition und den entsprechenden
Gehalten im Moos sind bei den geostatistischen Fli-
chenschédtzungen in der Regel hoher als bei den in
Moosen gemessenen Werten (Abbildung 4). Die geo-
statistisch berechneten Konzentrationen im Moos
zeigen mittlere Korrelationen bei As und Pb (p <0.01)
und schwache Korrelationen bei Ni, Cd, Cuund V.

Wie bereits bei den gemessenen Werten ist bei
Cr auch bei den geostatistischen Flachenschatzun-
gen eine negative Korrelation festzustellen. Geht man
diesem Zusammenhang auf den Grund, zeigt sich,
dass in Mecklenburg-Vorpommern im Jahr 2005 mit
einem Medianwert von 7.18 ug/g auffillig hohe Cr-
Konzentrationen gemessen wurden (Deutschland:
1.29 ng/g), die LOTOS-EUROS-Modellierungen im
Mittel der Jahre 2009-2011 aber kaum erhohte Cr-
Depositionen ergaben (Mecklenburg-Vorpommern:
82.18 pg/[m2x]], Deutschland: 74.92 pug/[m2x]]). Als
mogliche Ursache wurde auf einer internationalen
Tagung in Tallinn (6.-8. Mai 2009) ein in Abhdngig-
keit von der vorherrschenden Windrichtung und der
Wirtschaftslage erhéhter atmospharischer Cr-Trans-
port aus einer auf der Halbinsel Kola gelegenen
Chrommine diskutiert (Kratz & Schréder 2010). Die
vorgestellte Komplementdrmethodik unter Einbe-
zug eines zweiten Depositionsmodells und des Bio-
monitorings mit Moosen unterstiitzt die kritische
Einordung von Modellierungsergebnissen, die im-
mer auch Einfliissen von Daten- und Modellun-
sicherheiten unterliegen. Dabei eignet sich der eu-
ropaische Moos-Survey primar dazu, die raumlichen
Muster zu vergleichen und auf diese Weise Unsicher-
heiten in der Modellierung (z.B. aufgrund nicht
berticksichtigter Emissionsquellen) zu lokalisieren.
Dabei deuten schwache Korrelationen, wie sie sich
sowohl mit den gemessenen Werten als auch den
geostatistischen Flichenschdtzungen (mehrheitlich
hohere Korrelationskoeffizienten) zeigten, auf Un-
dhnlichkeit der raumlichen Muster hin. Fiir Ver-
gleiche mit flichenhaften Depositionsmodellierun-
gen ist bei der Planung kiinftiger Kampagnen des
europdischen Moos-Surveys daher weiterhin auf die
raumliche Anordnung und eine ausreichende Dichte
des Messnetzes zu achten, um geostatistisch valide
und damit rdumlich verallgemeinerbare Resultate
erzielen zu kénnen. O
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Détermination des apports en métaux
lourds en forét par modélisation et
indication biologique avec des mousses

La détermination des dépots de métaux lourds, auxquels les
écosystemes sont exposés, peut étre effectuée par des col-
lecteurs techniques, avec des indicateurs biologiques (p. ex.
les mousses) et des modeles de transport chimiques. Le but
de cet article est de rassembler et d’évaluer les données d’ex-
position de l'indication biologique avec des mousses et les
résultats validés de deux modeles de dépots. Il existe, aux ni-
veaux allemand et européen, une relation statistiquement si-
gnificative avec un coefficient de corrélation (Spearman) entre
0.31 et 0.81 entre les modélisations de dépots et les concen-
trations de Cd et Pb dans les mousses (relevées de I’an 2005).
Les plus fortes corrélations apparaissent avec une stratifica-
tion selon l'utilisation du sol. Des corrélations moins signifi-
catives sont calculées pour As, Cr, Cu, Ni, V et Zn. Il est dé-
montré que le cadastre des émissions devrait étre complété
par un suivi biologique des dépéts, différencié selon la loca-
lisation et I’écosystéme, avec des mousses et par une modé-
lisation et une cartographie de hautes résolutions. Ceci est
applicable également pour de faibles dépots atmosphériques,
car les métaux lourds sont persistants et s'accumulent dans
les sols, les plantes, les animaux et les hommes.
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Determination of heavy metal deposition
in forests by use of modelling and moss
biomonitoring

Atmospheric deposition of elements such as heavy metals, to
which environmental systems are exposed, can be determined
by means of technical samplers, biological samplers such as
moss and deposition modelling. This article aims at compar-
ing heavy metal deposition as computed by two chemical
transport models with empiric measurements of respective
concentrations in moss collected in 2005. For Cd and Pb, the
correlations (Spearman) were between 0.31 and 0.81 across
Europe and across Germany. Thereby, highest correlations
were determined for specific land use classes. For As, Cr, Cu,
Ni, Vand Zn lower correlations were found. It could be shown
that heavy metals emission inventories should be comple-
mented by spatial and ecosystem type-specific biomonitor-
ing with moss and modelling at high spatial resolution. This
should apply even if emission and atmospheric deposition of
heavy metal are low since heavy metals are persistent and,
therefore, accumulate in ecosystems.
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