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Forord

Denne rapport beskriver resultatet af et projekt, hvis formal var at udvikle en
pilot-model til praediktion af forekomst af metaller i vandlgb. Projektet er ud-
fart for Miljgstyrelsen med henblik pa at kunne understgtte vandplanlaegnin-
gen med modellering af koncentrationen af miljgfarlige forurenende stoffer i
overfladevand bl.a. i forhold til, om der er risiko for forekomst af koncentra-
tioner over miljgkvalitetskravene

Projektgruppen bestar af. Peter Borgen Sgrensen og Christian Frglund Dam-
gaard har primeert haft ansvar for den matematiske konstruktion af modellen.
Hans Estrup har primeert bidraget med datagrundlag og miljgkemisk eksper-
tise. Poul Lggstrup Berg, Peter Engelund Holm, Jesper Leth Bak og Goswin
Johan Heckrath har primeert bidraget med miljgkemisk forstaelse til modellen
samt forstaelse af mulige kilder. Patrik Fauser har bidraget til forstaelse af kil-
der, Henrik Tornbjerg og Jens Bggestrand har understgttet datagrundlaget,
og Ane Kjeldgaard har lavet rapportens GIS beregninger. Projektet har varet
fulgt af en gruppe med repreesentanter fra Miljgstyrelsen primaert bestdende
af Maj-Brit Bjergager, Rasmus Dyrmose Ngrregaard samt Berit Borksted, og
fra DCE har projektet primeert vaeret varetaget af Susanne Boutrup. Projektet
har veeret drgftet i denne gruppe. Projektet har desuden veeret fulgt af en sty-
regruppe med repraesentanter for Miljgstyrelsen og miljgministeriets depar-
tement. Styregruppen er i lgbet af projektperioden blevet orienteret om pro-
jektets fremdrift. Miljgstyrelsen har haft et udkast af rapporten til kommente-
ring.

Projektet er udfart som et udviklingsprojekt under rammekontrakten og var
desuden understgttet af en tilleegskontrakt. Den primare projektperiode var
fra juni 2021 til december 2021.



Sammenfatning

Dette projekt har til formal at udvikle en pilot-model til praediktion af fore-
komst af metaller i vandlgb og har karakter af et pilotprojekt, der afdeekker
anvendeligheden af forskellige beskrivende data til brug for eventuelle frem-
tidige modelleringsprojekter for ogsa andre grupper af miljgfarlige forure-
nende stoffer. Det bemarkes, at projektet er et fgrste forsgg pa at anvende
malinger af metalkoncentrationer i vandlgb fra NOVANA programmet i
kombination med en raekke beskrivende variable med det formal at opstille
en model til estimering af koncentrationer af miljgfarlige forurenende stoffer
i vandlgbsvand.

Som rumlig oplgsning veelges ID 15 oplande, der er topografiske oplande pa
ca. 1500 ha. Disse oplande er allerede defineret ud fra topografi og koblet hy-
drologisk til hinanden for hele Danmark og vil derfor danne en naturlig basis
for en rumlig model, hvor en rumlig analyse skal relateres til ID 15 oplande
opstrems udvalgte vandlgbsvandomrade. De etablerede vandlgbsstationer
under NOVANA er typisk placeret teet ved udlgbet fra et ID 15 opland. Nogle
ID 15 oplande vil saledes fade vand til vandlgb, der er malt for metaller i NO-
VANA, mens andre ID 15 oplande vil vaere uden for disse omrader.

Der er valgt en data-drevet (statistisk) tilgang, hvor de eksisterende data fra
NOVANA-programmet styrer opstilling og parametrisering af modellen. Mo-
dellen kan handtere usikkerheden relateret til bade prevetagningen og den
kemiske analyse samt usikkerheden ved modellens forudsigelser af koncen-
trationsniveauer for ikke overvagede vandlgbsvandomrader. Der er to ho-
vedkilder til input:

e Malinger af metalkoncentrationer i vandfasen fra udvalgte vandlgbs-
stationer under NOVANA opdelt pa szeson og ar.

e Oplysninger (uafhangige variable) om forhold i alle ID 15 oplande,
der formodes at kunne have betydning for metalkoncentrationen i
vandfasen, sasom f.eks. landbrugsdrift, jordbund og spildevandsud-
lgb.

Modellen vil Igbende kunne opdateres og dermed forbedres bade i forhold til
nye malinger og i forhold til nye oplysninger om ID 15 oplandene. Modellen
har pga. sin statistiske opbygning faet navnet MetalStat.

Beregningsarbejdet for MetalStat kan inddeles i en fase, hvor modellens forud-
sigelser skal konvergere mod den mest realistiske sammenhgeng mellem model
og malinger, samt derefter en simuleringsfase, hvor modellen giver praediktio-
ner jf. de forespgrgsler, der matte veere interessante. Da der er mange variable i
modellen, tager det lang tid for den at konvergere, men nar det er overstaet, vil
modellen kunne give pradiktioner momentant. Den lange tid, det tager model-
len at konvergere, har besveerliggjort udviklingsarbejdet i den relativt kort pro-
jektperiode, da enhver rettelse og eendring betyder, at modellen skal starte helt
eller delvist forfra med at konvergere, og der er sket lgbende justeringer som en
naturlig del af udviklingsarbejdet. Modellen blev justeret i sin strukturligning
op mod projektafslutning i december, og det har betydet, at kun de tre metaller
bly, cadmium og nikkel er ved at veaere konvergeret, men endnu ikke helt er kon-



vergeret i forhold til denne nye tilstand ved projektets afslutning. En anden kar-
sel med bly, cadmium, nikkel, kobber og zink er ogsa ved at konvergere, men vil
kraeve mindst en maneds ekstra regnetid, der vil forseette ind i 2022, da det vil
veere en fordel at have en feerdig konvergeret model som udgangspunkt for en
evt. driftsfase, hvis en sddan besluttes. Grundet de ovenstdende forhold, her-
under den lange konvergenstid, blev den oprindelig liste af metaller reduceret
til de fem metaller bly, cadmium, nikkel, kobber og zink i farste omgang, og for
at fa beregninger sa teet pa at konvergere som muligt blev omfanget i neervee-
rende projekt yderligere fokuseret til bly, cadmium og nikkel. Det anbefales, at
de gvrige metaller barium, chrom, kviksglv og arsen fgrst inkluderes i modellen,
nar de farste fem metaller er bragt i drift. Beregningerne med at konvergere fort-
seetter efter aflevering af denne rapport for at kunne understgtte en evt. kom-
mende modelleringsaktivitet. De konkrete beregningsresultater i denne rapport
ma derfor ikke tages til indteegt for tolkning af metallers forekomst, da modellen
i skrivende stund er ved at konvergere.

Projektet har haft fokus pa vandkoncentrationen af metaller, da det er her, der
er flest data, men andre matricer, sisom sediment, kunne godt inkluderes i
modellen, ndr modellering af vandkoncentrationen er implementeret. Model-
lens multivariate struktur betyder, at malinger i forskellige miljgmatricer kan
understgtte hinanden med en samlet viden om et stofs forekomst.

Fire hovedspgrgsmal blev opstillet fra projektets begyndelse, og er her navnt
i kursiv med en kort besvarelse:

1. I hvilket omfang kan modellen forudsige koncentrationsniveauer for ikke over-
vagede vandlgbsvandomrader? Ud fra de overvagede omrader kan kon-
centrationsniveauerne forudsiges for hele Danmark som fordelinger,
der beskriver usikkerheden.

2. Med hvilken sikkerhed er praediktionerne opnaet ved en sddan modellering be-
stemt? Sikkerheden for en praediktion uden for overvagede omrader vil
afhaenge af, hvor godt det er muligt at beskrive vigtige mekanismer i
en landsdaekkende oplandsmodel og derfor vaere meget stofafheengig.
Oplandsmodellen vil til gengzeld ikke have s stor betydning for pree-
diktionen inden for de overvagede omrader, hvor usikkerheden pri-
meert skyldes malingen og dennes evne til at beskrive forholdende i
vandlgbet det pageldende sted. Begge steder er der en usikkerhed,
men den er altsa stgrst uden for de overvagede omrader. Rapporten
illustrerer, hvordan MetalStat kan kortleegge usikkerheden bag en for-
udsigelse af koncentrationsniveau uden for det overvagede omrade, sa
der ikke opstar en falsk sikkerhed i forhold til forudsagte verdier.

3. Envurdering af hvorledes narveerende model med fordel kan indga i tilrette-
leggelsen af et fremtidigt overvagningsprogram for metaller i vandlgh. Metal-
Stat kan forbedre evnen til at finde sammenhange i overvagningsdata,
der kan understgtte en bedre forstdelse for metallernes skaebne og til-
farsel til vandmiljeet. Denne slags analyser vil kunne indga i tilrette-
lzeggelsen af et fremtidigt overvagningsprogram. Det vil iseer veere op-
lagt at prioritere et fremtidigt overvagningsprogram mod de ikke-mo-
nitorerede omrader, som MetalStat forudsiger har starste sandsynlig-
hed for de hgjeste koncentrationsniveauer.



4. En evaluering af projektet med henblik pd opmarksomheds-og leeringspunkter
til eventuelle kommende modelprojekter. Modeller for miljgfarlige forure-
nende stoffer er typisk meget komplekse, og forudsigelser fra disse vil
vere behaeftet med en betydelig usikkerhed. Hvis det efterfglgende be-
sluttes at anvende den udviklede model til beslutningsstatte, skal der
laves en version til driftsfasen, hvilket stiller specifikke krav, dels til en
optimal drift og dels til en ekstra kvalitetssikring af selve kodningen,
som i gvrigt kan understgttes ved at sammenligne resultater fra pilot-
modellen med resultater fra driftsmodellen. MetalStat sztter nye stan-
darder for, hvad der kan konkluderes pa baggrund af overvagnings-
data, og dermed ogsa krav til de kompetencer, der kraeves af dem, som
skal anvende modellen. Det betyder, at der med fordel kan laves en fag-
lig struktur bag modellen, som behandler resultater, og som sgrger for
drift og forbedringer. Den faglige struktur omkring modellen kan evt.
veere bygget op i fire faglige grupper, der virker i synergi:

e Enbrugergruppe, der dels forestar formidling af modellen til alle re-
levante i Miljgstyrelsen, dels formulerer de specifikationer, som
modellen skal indfri.

e En miljefaglig gruppe, der Igbende diskuterer modellens resultater i
forhold til, om de virker miljgfagligt troveerdige. Desuden skal
denne gruppe sikre, at modellen bliver opdateret med ny viden om
de processer, som modellen beskriver. Den miljgfaglige gruppe
kan evt. udgive en tilstandsrapport, der konkluderer pa baggrund
af modelsimuleringer med brug af indrapporterede overvagnings-
data.

e En driftsgruppe, der forestar den regnetekniske kobling til datakil-
der samt dokumentation af modellens beregninger og sikrer, at
modellen indfrier de gnskede specifikationer. Driftsgruppen skal
sikre, at modellen leverer resultater svarende til forventningerne
fra brugergruppen. De udtrukne gennemregninger vil kunne be-
handles med deskriptiv statistik som f.eks. histogrammer eller
fraktilvaerdier vist for hvert ID 15 opland i GIS. Disse udtraek spe-
cificeres af brugergruppen.

e Enudviklingsgruppe, der kombinerer miljgkemisk faglig viden med
matematisk og regneteknisk viden i samrad med den miljgfaglige
gruppe og kommer med projektforslag til mulige udviklingspro-
jekter. Evaluerer og overvager modellens resultater og laver for-
slag til forbedringer og justeringer i forhold til nye datakilder og
forbedringer i modellens matematiske opbygning. Denne gruppe
kan evt. ogsa vurdere mulighederne for at udbrede modelleringen
til andre stoffer og problemstillinger.

Da MetalStat er en multivariat model for metaller, vil viden om et metals kon-
centrationsniveau per automatik kunne bidrage med viden om et andet me-
tals koncentrationsniveau pad samme sted og til samme tid. P& samme made
kan en inddragelse af en malt hjeelpe-variabel, som f.eks. litium, udnytte en
mulig sammenhang med koncentrationen af metal, til at understgtte en viden
om niveauet for metalkoncentrationerne. Det bgr overvejes, om sadanne
hjeelpe-variable skal med i den farste driftsversion af MetalStat.



De aktuelle beregninger i dette projekt har afdaekket nogle vigtige opmaerk-
somhedspunkter, der bgr adresseres under opstilling af en model til drift: X
matricen bar evalueres grundigt pa baggrund af resultatet fra dette pilot-pro-
jekt, nar modellen er konvergeret, med henblik pa at optimere den lineare
oplandsmodel, iszer i forhold til de steerkt ulinesere uafhaengige variable s&
som lerindhold og pH. Det synes muligt at reducere antallet af uafhaengige
variable, og i den forbindelse bar det overvejes, om andre skal testes, sdsom
areal med industri, by og ferskvand. Det bgr undersgges, om det er muligt at
fastholde betydningen af X matrices variable til kun at veere positiv, da det vil
modvirke estimering af negative koncentrationer og dannelsen af fiktive
modsatrettede +/- effekter fra forskellige uafhaengige variable. Datagrundla-
get ber lgbende opdateres til de nyeste NOVANA, efterhdnden som disse
blive gjort tilgengelige.

MetalStat bruger estimeret tilfgrsel af grundvand i en ret simpel beskrivelse,
hvor en bedre beskrivelse ville veere baseret pa en statistisk model for grund-
vandskoncentrationen, der udnytter viden om grundvandskoncentration fra
oplandets borepraver. Pa denne made kan grundvandsovervagningen inte-
greres i vandlgbsovervagningen. P4 samme made som beskrevet for grund-
vand kan andre matricer, som f.eks. sedimentbundet metal, kobles til Metal-
Stat gennem en ny statistisk (latent) variabel for sedimentkoncentrationen,
hvis der kan findes en troveerdig funktion, der kobler adsorberet fase til oplgst
fase, evt.- baseret pa ligevaegtskemi eller fgrste ordens udveksling mellem se-
diment og vandfase.
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Summary

This project aims to develop a test model for predicting the presence of metals
in running waters and is structured as a test project that uncovers the applica-
bility of various descriptive data for use in any future modeling projects for
other groups of substances as well. The project is a first attempt to use NO-
VANA data in combination with descriptive data to set up a model for esti-
mating environmentally hazardous pollutant concentrations in running wa-
ters.

As spatial resolution, ID 15 catchments have been selected, which are topo-
graphic catchments of approx. 1500 ha each. These catchments are already de-
fined based on topography and are connected hydrologically for the whole of
Denmark. Therefore, they form a natural basis for a spatial modelling, where
a spatial analysis must be related to upstream ID 15 catchments along the run-
ning water. The established stations under NOVANA are all typically located
close to the outlet of an ID 15 catchment area. Thus, some ID 15 catchments
will feed water to stations measured for metals in NOVANA, while other 1D
15 catchments will be outside these areas.

A data-driven (statistical) approach has been used, where existing data from
the NOVANA program controls the set-up and parameterization of the
model. The model can handle both the uncertainty related to the sampling,
the chemical analysis as well as the uncertainty in the model's predictions of
concentration levels for unmonitored watercourses. There are two main
sources of input:

e Measurements of metal concentrations in the water phase at selected
stations under NOVANA, divided into season and year.

e Information (attributes) on conditions in all ID 15 catchments that
have been assessed to have a potential effect on the metal concentra-
tion in the water phases, e.g. agricultural activities, soil type and
wastewater outlets.

The model can be continuously updated with data and knowledge and can,
thus, be improved both in relation to new measurements and in relation to the
new information from the catchments that enter the ID 15 catchments. Due to
its statistical structure, the model has been named MetalStat.

The calculation work for MetalStat can be divided into a phase, where the
model predictions must converge towards the most realistic relation between
model and measurements, and then a simulation phase, where the model
yields result, cf. the queries that may be interesting. Since there are many var-
iables in the model, it takes a long time for it to converge, but once this is
completed, the model will be able to give results instantly. The long time it
takes for the model to converge has made the development work more diffi-
cult in the relatively short project period, as any correction and change means
that the model has to start converging from scratch, and ongoing adjustments
have been made as a natural part of the development work. But for the project,
this has meant that only the 3 metals lead, cadmium and nickel are about to
converge by report submission, as the model was adjusted in its structural



equation towards project completion in December and therefore is not com-
pletely converged in relation to this new condition. Another run with lead,
cadmium, nickel, copper and zinc is also converging, but will require at least
one month of extra calculation time, which will continue into 2022, as it will
be an advantage to have a finished converged mode as a starting point for a
possible operating phase. So, after the initial list of metals was reduced to the
5 metals lead, cadmium, nickel, copper and zinc, and to get calculations as
close to converging as possible, these 5 metals have further been reduced to
lead, cadmium and nickel in this report. It is recommended not to include the
other metals barium, chromium, mercury and arsenic in the model till after
the first 5 metals have been put into operation. The convergence calculations
continue after the submission of this report to support an upcoming modeling
activity. The concrete calculation results in this report must, therefore, not be
taken as a realistic interpretation of the occurrence of metals, as the model is
still converging at the time of writing.

The project has focused on the water concentration of metals, as this is where
most data are available, but other matrices, such as sediment, could be in-
cluded in the model once the modeling of the water concentration has been
implemented. The model's multivariate structure means that measurements
in different environmental matrices can support each other with combined
knowledge and the presence of a substance.

The following four main questions were posed from the beginning of the pro-
ject:

1. To what extent can the model predict concentration levels for uncontrolled wa-
tercourses? Based on the monitored areas, the concentration levels can be
predicted for the whole of Denmark as distributions that reflect the un-
certainty.

2. With what certainty are the predictions obtained by such modeling determined?
The certainty of a prediction outside monitored areas will depend on how
well it is possible to describe important mechanisms in a nationwide
catchment area model, and the uncertainty thus highly depends on the
substance. The uncertainty will be greatest outside monitored areas, in
which the uncertainty is primarily due to the analytical technique and the
capability of the water sampling to reflect the conditions in the sampling
station. In both places, there is uncertainty, but it is greatest outside the
monitored areas. The report illustrates how MetalStat can map the uncer-
tainty related to a prediction of a concentration level outside the moni-
tored range so that a false certainty does not arise in relation to predicted
values.

3. An assessment of how the present model can be applied beneficially in the prepa-
ration of a future monitoring program for metals in running waters. MetalStat
can improve the ability to find correlations in monitoring data that can
support a better understanding of the fate of the metals and their supply
to the aquatic environment. This type of analysis could be part of the plan-
ning of a future monitoring program. It is also natural to prioritize a fu-
ture monitoring program to have focus on the non-monitored areas that
MetalStat predicts are most likely to have the highest concentration levels.

4. Anevaluation of the project to highlight attention and learning points for possible
future model projects. Models for environmentally hazardous pollutants are

11
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typically very complex, and predictions from these are subject to consid-
erable uncertainty. If it is subsequently decided to use the developed
model for decision support, a version must be made for the operational
phase, which places specific requirements partly for optimal operation
and partly for extra quality assurance of the coding itself, which can oth-
erwise be supported by comparing results from the pilot model with re-
sults from the operating model. MetalStat sets new standards for what
can be concluded based on monitoring data and, thus, also requirements
for the competencies required from those who will be using the model.
This means that it is advantageous to create a professional structure be-
hind the model, which processes results and seeks operation and im-
provements. The professional structure around the model could be built
up in four groups that work in synergy:

= A user group that is responsible for disseminating the model to
all relevant parties in the Danish Environmental Protection
Agency and formulates the specifications that the model must
meet.

= An environmental science group that continuously discusses the
model's results in relation to whether they appear to be environ-
mentally credible. In addition, this group must ensure that the
model is updated with new knowledge about the processes that
the model describes. The environmental scientist group may pub-
lish a condition report with conclusions based on model simula-
tions, including monitoring data.

= An operating group that is responsible for the computational con-
nection to data sources as well as documentation of the model's
calculations and ensures that the model meets the desired speci-
fications. The operating group must ensure that the model deliv-
ers results corresponding to the expectations of the user group.
The extracted calculations can be processed with descriptive sta-
tistics such as histograms or fractional values shown for each ID
15 catchment in GIS. These extracts are specified by the user

group.

= A development group that combines environmental chemical pro-
fessional knowledge with mathematical and arithmetic
knowledge in consultation with the environmental professional
group and comes up with project proposals for possible develop-
ment projects. Evaluates and monitors the model's results and
makes suggestions for improvements and adjustments in relation
to new data sources and improvements in the model's mathemat-
ical structure. This group could possibly also assess the possibili-
ties of extending the modeling to other substances and issues.

As MetalStat is a multivariate model in terms of metals, knowledge of one
metal's concentration level will automatically be able to contribute knowledge
of another metal's concentration level in the same place and at the same time.
In the same way, an auxiliary variable can be used if there is a connection
between e.g., the lithium content and a metal, and if the lithium concentration
is measured, then it will be possible to contribute knowledge about the metals,
given the lithium auxiliary variables are included in the model in line with



the metals. It should be considered whether such auxiliary variables should
be included in the first operating version of MetalStat.

The current calculations in this project have uncovered some important points
that should be addressed when setting up a model for operation: (1) the X
matrix should be thoroughly evaluated based on the results of this project
when the model is converged to optimize the linear catchment model. Espe-
cially in relation to the strongly nonlinear attributes, e.g. the clay content and
pH. Because it seems possible to eliminate some of the selected attributes to a
smaller number, it should be considered whether others should be tested, e.qg.
areas of industry, city and fresh water. It should be investigated whether it is
possible to maintain g to be only positive, as it will counteract the estimation
of negative concentrations and the formation of fictitious opposite +/- effects
from different attributes. The database should be continuously updated with
the latest NOVANA data as they become available, which means that an op-
erating model must expand its data base to also include NOVANA data from
2021.

MetalStat uses estimated groundwater supply in a rather simplified descrip-
tion, where a better description would be based on a statistical model of the
groundwater concentration that utilizes knowledge of groundwater concen-
tration from the catchment area's drilling samples. In this way, groundwater
monitoring can be integrated into watercourse monitoring. In the same way
as described for groundwater, other matrices, such as sediment-bound metal,
are coupled to MetalStat through a new latent variable for sediment concen-
tration, if a credible function can be found that links adsorbed phase to dis-
solved phase, possibly based on equilibrium chemistry or first-order ex-
change between sediment and water phase.

13
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1 Indledning

Miljgstyrelsen gennemfarte i 2020 et projekt med det formal ud fra eksiste-
rende viden at afklare mulighederne for udvikling af matematiske modeller,
der kan understgtte vandplanleegningen i fastleeggelsen af koncentrationsni-
veauer af miljgfarlige forurenende stoffer (MFS) i vandmiljget med henblik pa
at understgttet risikovurdering, tilstandsvurdering og indsatsprogrammer
for MFS i vandomrader, for hvilke der ikke foreligger konkrete malinger (Sg-
rensen et al., 2021). Dette arbejde konkluderede, at den samlede opgave med
modellering af MFS i vandmiljget er omfattende og kompleks, bl.a. fordi MFS
omfatter mange forskelligartede grupper af stoffer. | projektrapporten (Sgren-
sen et al., 2021) blev det derfor anbefalet at fokusere opstarten pa modelud-
vikling pa et eller flere af en reekke selvsteendige delprojekter, som pa bag-
grund af den eksisterende viden, herunder eksisterende modeller og tilgaen-
gelige data, er vurderet at vaere de mest oplagte til at pdbegynde en proces
hen mod modellering af MFS i overfladevand. Et af de i projektrapporten skit-
serede delprojekter fokuserer pa forekomst af metaller i vandlgh, mens de gv-
rige delprojekter omhandler pesticider og stoffer fra jordforureninger (eksem-
pelvis kulbrinter og chlorerede oplgsningsmidler). Miljgstyrelsen har vurde-
ret, at den umiddelbart tilgeengelige datamaengde fra NOVANA-overvagnin-
gen er stagrst for metallerne, og da metallerne samtidig er en relevant stof-
gruppe ift. det overordnede formal, udger dette delprojekt udgangspunktet
for ngerveaerende projekt.

Projektet har til formal inden for rammerne af eksisterende data at udvikle en
pilot-model til preediktion af forekomst af metaller i vandlgb. Projektets pri-
meere leverance er séledes en model og en tilhgrende rapport med en evalue-
ring af projektet igennem en adressering og besvarelse af fire hovedspgrgsmal:

1. | hvilket omfang kan modellen forudsige koncentrationsniveauer for ikke
overvagede vandlgbsvandomrader. Herunder, men ikke begranset til, en
evaluering af datagrundlaget og identificering af eventuelle mangler, den
rumlige oplgsning (ID 15 oplandsmodellen), modelvalget, metodevalget
samt muligheden for at forfine modellen ved et eventuelt fremtidigt projekt.

2. Med hvilken sikkerhed er praediktionerne opnaet ved en sadan modelle-
ring bestemt? VVurderingen heraf skal anvendes i overvejelserne om den
videre anvendelse af resultaterne i tilstandsvurderingerne, herunder en
vurdering af, om de pradikterede koncentrationsniveauer kan leegges til
grund for tilstandsvurdering af vandlgbsomrader, dvs. ved en sammen-
holdelse af modellerede koncentrationer af konkrete stoffer med miljgkva-
litetskrav jf. bekendtgarelse om fastleeggelse af miljgmal for vandlgb, sger,
overgangsvande, kystvande og grundvand, Bek. nr. 1625 af 19/12/2017.

3. En vurdering af hvorledes naervaerende model med fordel kan indga i til-
rettelaeggelsen af et fremtidigt overvagningsprogram for metaller i vand-
lgb. Eksempelvis ved udpegning af vandomrader med risiko for overskri-
delser af miljgkvalitetskrav eller som udgangspunkt for en revision af den
geografiske udbredelse af vandlgbsvandomraderne i henhold til tilstands-
vurderingerne for sa vidt angar MFS.

4. En evaluering af projektet med henblik pa opmarksomheds-og laerings-
punkter til eventuelle kommende modelprojekter.



Projektet har karakter af et pilotprojekt og har blandt andet til formal at af-
daekke anvendeligheden af forskellige beskrivende data (eksempelvis nedbgr,
udbragte mangder af husdyrggdning og jordbundstyper) til brug for eventu-
elle fremtidige modelleringsprojekter for yderligere stofgrupper. Det bemzer-
kes, at projektet er et farste forsgg pa at anvende NOVANA-data i kombina-
tion med beskrivende data til at opstille en egentlig model til estimering af
MFS-koncentrationer i vandlgbsvand. Projektet kan derfor uanset udfaldet
indga i det videre forlgb med modellering af MFS i overfladevand, som mini-
mum ved at afklare, om modellering af koncentrationsniveauer af metaller i
ikke-overvagede vandlgbsvandomrader, for sa vidt angar MFS, er mulig. Det
er saledes vigtigt, at projektet hele tiden har det forvaltningsunderstattende
perspektiv for gje, dvs. et overordnet formal om at kunne understgtte vand-
planlegningen med hensyn til risikovurdering, tilstandsvurdering og ind-
satsprogram for MFS.

Modeludviklingen ma ngdvendigvis tage udgangspunkt i de metaller, der fo-
religger god viden om i forhold til forekomst i vandmiljget fra isser NO-
VANA-overvagningen, hvilket omfatter falgende metaller:

e Barium

e Bly

e Cadmium
e Chrom

e Kobber

e Nikkel

e Zink

e Kviksglv
e Arsen.

I denne gruppe indgar saledes bade kobber og zink, der begge i projektrap-
porten for projektet i 2020 blev anbefalet som fokusstoffer med klare kilder til
overfladevand fra dyrkede overflader (Sgrensen et al., 2021).

Som rumlig oplgsning veelges ID 15 oplande, der er topografiske oplande pa
ca. 1500 ha (Troldborg et al., 2015). Disse oplande er allerede defineret ud fra
topografi og koblet hydrologisk til hinanden for hele Danmark og vil derfor
danne en naturlig basis for en rumlig model, hvor en rumlig analyse skal re-
lateres til ID 15 oplande opstrgms udvalgte vandlgbsvandomrader. De etab-
lerede vandlgbsstationer under NOVANA er alle placeret ved udlgbet fra et
ID 15 opland. Nogle ID 15 oplande vil saledes fede vand til vandlgb, hvor der
er malt for metaller i NOVANA, mens andre ID 15 oplande vil vaere uden for
disse omrader. Som naevnt oven for udgar projektets endelige produkt en mo-
del og en tilhgrende rapport. Modeldelen af leverancen omfatter estimater af
metalkoncentrationer for de ID 15 oplande, der ligger uden for de malte vand-
omrader, samt angivelse af beregningsmetode og mulig dokumentation for
kodning i det omfang, det evt. viser sig nyttigt. Det er saledes ikke muligt
inden for den berammede tid at udvikle egentligt beslutningsstgttende soft-
ware til brug i administrationen, men projektets resultater kan danne grund-
lag for senere udvikling af sddan software.
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2 Statistisk tilgang

Der er valgt en data-drevet (statistisk) tilgang, hvor de eksisterende data fra
NOVANA-programmet styrer opstilling og parametrisering af modellen. Ma-
leprogrammet under NOVANA betragtes som en stor observationsmodel af
virkeligheden (méalemodel), der "modellerer” vand-koncentrationerne pa de
malte stationer. De indsamlede prever fra en malestation repreaesenterer der-
for kun fejlbehaeftede proxyer veerdier for stationens ’sande’ vandkoncentra-
tion, der aldrig kan males direkte og derfor kaldes en latent variabel, fordi den
sande veerdi altid vil veere ukendt. Observationsmodellen kobles sammen
med en teoretisk model (strukturmodel inklusiv oplandsmodel), der beskri-
ver logiske og kausale sammenhange i oplandene, s den samlede statistiske
model er en blanding mellem en observationsmodel for dataindsamling og en
teoretisk model, der beskriver MFS-koncentrationer ud fra en reekke para-
metre. En statistik model bestemmer variationsomraderne for veerdisaetnin-
gen til alle parameterestimater, der indgar i modellen, og har derfor usikker-
hedsanalysen som et indbygget resultat. Den statistiske tilgang kan desuden
handtere malinger under detektionsgraeensen og manglende malinger for en-
kelt-metaller i prgver, hvor andre metaller er malt. Da statistiske metoder er
styrende for modellen, vil den i rapporten blive benavnt MetalStat.

Det statistiske princip kan forstas som en trinvis tilgang, dog med den be-
merkning, at modellen i sin endelige form vil integrere alle estimater i en
samlet estimering. Med udgangspunkt i denne trinvise tilgang defineres to
modeller:

1. Observationsmodel, som tager hensyn til analyseusikkerhed, inkl. detek-
tionsgraenser samt usikkerheden ved prgvetagning. Opgaven er at esti-
mere latente variable som udtryk for den sande, men ukendte, verdi af
metalkoncentrationerne i vand med brug af aktuelle maledata.

2. Strukturmodel, der sgger at forklare forskelle i de latente vandkoncentra-
tioner mellem vandlgbsstationer og gennem tid.

I en statistisk model er variable ikke beskrevet som en talveerdi, men ved en
sandsynlighedsfordeling, hvor variansen beskriver usikkerheden af tilgeengelig
viden. Denne fordeling gar det muligt at finde en vilkarlig fraktilveerdi for en
vandkoncentration fra et malt opland.

Et koncentrationsniveau tilskrives en reekke effekter (arsager), der inddeles
efter, hvad der vides om dem:

e Deterministiske effekter (fixed effects) mellem vandlgbsstationer. Disse ef-
fekter kan henfares til en arstidsafhaengighed eller effekter fra kendte for-
hold i de enkelte ID 15 oplande, beskrevet gennem en oplandsmodel, sa
som landbrugsaktivitet i oplandet, spildevandstilledning etc.

o Stokastiske effekter (random effects) mellem bade vandlgbsstationer og ar.
De stokastiske effekter kortleegger, i hvilket omfang de deterministiske ef-
fekter er deekkende for alle de mulige effekter, der styrer variationer i
vandkoncentrationer.



3 Datagrundlag

3.1.1 Madlte koncentrationer

Som datagrundlag for de statistiske analyser anvendes kvalitetssikrede data
fra maling af miljgfarlige forurenende stoffer (MFS) i vandlgb ved stationer,
der indgik i NOVANA i perioden 2010-2019.

For bly, cadmium og nikkel er der 2298 enkeltpraver fordelt pa 174 stationer,
der opfylder det opstillede krav om, at der en malt for mindst en af disse tre
metaller. Tilsvarende for de fem metaller bly, cadmium, nikkel, kobber, zink
er der i alt 2358 enkeltpragver fordelt pa 182 stationer, i hvilke mindst en af
disse fem metaller er malt. Et overblik over de malinger, der er fortaget, kan
ses i Tabel 4.1.

Malingerne er fordelt over 10 &r, og et ar er inddelt i de fire sesoner: Vinter
(december, januar, februar), forar (marts, april, maj), sommer (juni, juli, au-
gust) og efterar (september, oktober, november).

Tabel 4.1. Samlet overblik over antallet af malinger fordelt p& metallerne malt under NO-
VANA.
Metal Antal mélte pragver Antal prgver med koncen-
tration under
detektionsgraensen

Arsen 535 1
Barium 934 0
Bly 2249 589
Cadmium 2296 219
Chrom 990 1
Kobber 1309 3
Kviksglv 774 550
Nikkel 2247 5
Zink 1127 7

3.1.2 Landsdcekkende GIS data

Til at estimere koncentrationsniveauer i strukturmodellen kreeves uaf-
haengige variable (X matrice), der giver input til preediktionerne med lands-
daekkende data. Disse data kan i princippet tage mange former og f.eks. veere
resultater fra andre modeller. MetalStat er bygget op omkring data for ID 15
oplande, som er defineret i den nationale kveelstofmodel (Troldborg et al.,
2015). Disse oplande dakker hele Danmark og er hver ca. 15 km? store. GIS
data fra disse oplande er brugt som X matrice. Det samlede dataset, der har
veeret til rddighed, fremgar af Bilag B og danner datagrundlag til Kapitel 6.
Det skal dog papeges, at dette datasaet er under lgbende udbygning. Denne
udvelgelse skal ses som en lgbende fremtidig aktivitet mod en stadig forbed-
reret modellering, hvilket illustreres i denne rapport.
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4 Modelbeskrivelse

Centrale statistiske grundbegreber er forklaret i Bilag A som Boks 1, 2 og 3.
MetalStat er bygget op om estimering af den feelles posteriori sandsynligheds-
fordeling, som afsgges med en Metropolis-Hastings algoritme. Denne algo-
ritme anvender iterationer og er derfor ret regnetung, sa modellen vil typisk
skulle bruge fuld CPU-tid i en lengere periode for at konvergere, men nar det
gnskes, kan resultater fra modellen derefter genereres relativt hurtigt pa bag-
grund af de sidste fa tusinde gennemregninger. S& brugeren af modellen vil
ikke bemaerke, at Metropolis-Hastings algoritmen hele tiden beregner. Hvis
der inddrages nye maledata fra f.eks. NOVANA eller andre data for de en-
kelte oplande, vil det pavirke likelihood-funktionen, der kobler modellen til
malingerne (Bilag A, Boks 1) og dermed resultaterne. Der vil sdledes veare be-
hov for, at modellen lgbende far tid til at konvergere, indtil modellen ikke
lengere kan forbedre sin overensstemmelse med de malte koncentrationer
ved flere gennemregninger med Metropolis-Hastings algoritmen. P4 denne
made vil der ske en lgbende “oplering” af modellen, efterhanden som nye
data bliver tilgengelige.

4.1 Princip

Malte koncentrationer af miljafarlige forurenende stoffer i miljget vil typisk
variere log-normalfordelt (Sgrensen and Johansson, 2020). Derfor veelges en
log-normal model, der forudseetter, at log(C,) er normalfordelt. Intuitivt giver
en log-normalfordeling god mening for koncentrationsvardier, dels fordi
C, =0, og fordi €, = 0 =>log (C;) = —oo. En strukturligning relaterer den
latente koncentration (C,) til en koncentration (C,p;), som bliver estimeret i
hvert ID 15 opland i Danmark. For de oplande, hvor der er malinger, vil C; og
Cop; derved blive fittet mod hinanden i denne strukturligning ved at bruge
likelihood funktionen (Bilag A, Boks 1). Det log-normale princip betyder, at
det er bedst at relatere C,, 0g C,y, til hinanden i strukturligningen gennem de-
res forhold:
CL

Fs-Fi- By = 1)

n=
Copl

hvor F,_, er defineret som et fast forhold (intercept), der har en veerdi for hver
af de fire seesoner (s = 1,2,3, eller 4), svarende til hhv. vinter, forar, sommer
og efterdr. F; er defineret som pavirkning af forholdet mellem oplande (stati-
oner), og E, er pavirkning af forholdet mellem ar. Ved at tage logaritmen pa
begge sider af Ligning 1 fremkommer:

log(C,) = log(C,p1) + log(Fy) + log(F,) + log(F,) )

Det ses fra Ligning 2, at i den log-normale model er forholdene i Ligning 1
udtrykt som additive starrelser. Sa hvis f.eks. modellen estimerer log(F,) =
0,5, betyder en saeson effekt, der giver EXP(0,5)=1,64, forskydning af forholdet
mellem C; og C,,,, for seeson 2. Hvis log(F,) = 0, giver det forholdet exp(0)=1,
svarende til at der ikke er nogen relativ forskel for seeson 2.



Mind  Ving

4.2 Oplandsmodel

Oplandsmodellen skal tilvejebringe oplysninger om ID 15 oplande, der kan
forklare tilfarslen af metaller til vandlgbet samt bruge de afstrammede vand-
maengder til at estimere det resulterende koncentrationsniveau. Sadanne mo-
deller kan tage forskellige former, som beskrevet i Sgrensen et al., (2021), hvor
der iszr skelnes mellem relativt komplekse deterministiske modeller og mere
simple empiriske modeller. Da formalet med MetalStat er at give landsdaek-
kende estimater af koncentrationsniveauer, vaelges en relativ simpel empirisk
tilgang, da det vurderes, at en mere kompleks deterministisk tilgang vil vaere
for datakreevende og regnetung. Men oplandsmodellen i MetalStat kan lg-
bende forbedres og evt. ggres mere kompleks, hvis det gnskes i fremtiden. For
hvert ID 15 opland opstilles en stationger massebalance, hvor fglgende masser
og vandmangder defineres som transporteret mangde over tidsrummet At:

Mopl Vopl
Mud VUd

Hvor

Ming: Masse af metal, der lgber ind i oplandet fra opstrams oplande
[9/m?]

Vind: Vandvolumen ind i oplandet fra opstrgms oplande [m3]

Mopi: Masse af metal i det vand, der tilfgres vandlgbet fra selve oplan-
det [g/m3]

Vopl: Vandvolumen, der lgber til vandlgbet fra selve oplandet [m3].
Dette vand daekker over mindre vandlgb, overfladisk afstram-
ning, nedbgr og kilder samt tilfarsel via dreen og grundvand di-
rekte til vandlgbet. Det daekker ogsa over antropogen tilfgrsel,
f.eks. via renseanlaeg og overlgbsbygverker.

Mug: Masse af metal i vandet, der Igber ud af oplandet [g/m?3]

Vud: Vandvolumen, der Igber ud af oplandet [m?3]

Masse af stof, der passerer et tvaersnit af vandlgbet, er beskrevet ved:
At
Mlye= [, [, c-vdAdt (3)

Hvor A er vandlgbets tveersnitsareal, v og ¢ hhv. er den lokale vandhastighed
(m/s) og metalkoncentration (ug/1), hvor lokal henfgrer til, at veerdien varie-

19



20

rer bdde med tid og placering i tvaersnittet. Inden for tidsrummet At forud-
seettes det, at maengden af vand og stof er uafhaengige, dvs. at den lokale kon-
centration af stof ikke korrelerer med den lokale vandhastighed. Mere speci-
fikt forudseettes fglgende:

Mlpe=C-V (4)

Middelkoncentrationen C udtrykker koncentrationen i hele tveersnittet over
tidsrummet At, og V er det volumen vand, der transporteres over tvarsnittet
og over tidsrummet At. De malte koncentrationer er indsamlet som punktma-
linger (stikpraver). Det betyder, at det faktisk er ¢ og ikke C, der er malt, hvor
MetalStat estimerer C som latente variable med brug af de malte ¢ veerdier.

Da oplandsmodellen er stationeer, forudszettes det at:

aM
M ~ 0 (5)

Forudsaetningen om stationzere forhold afhanger iseer af tidsrummet At, da
der typisk vil veere udsving over korte tidsrum bade i vandmaengder og vand-
koncentration. Hvis derimod At er en leengere periode, f.eks. et helt ar, vil en
del af fluktuationerne over tiden udlignes. | det omfang oplandsmodellens
forudsetning om stationaer tilstand ikke holder i forhold til maleresultater, vil
MetalStat tilleegge den deterministiske effekt ”saeson” og den tilfeeldige effekt
”ar” en betydning.

Hyvis der sker en tilbageholdelse af metallet i oplandet, forudseettes det at ske
efter et forste ordens udtryk:

aM

ar =—p-M 6

at lydfeldning P ( )

p er er en tilbageholdelsesrate [1/5]. p regnes for en konstant i modellen bade
tidsmeessigt og i forhold til placering i landet. Lgsning af Ligning 6 for den
samlede tilfgrte masse M;,, + M,,, giver fglgende ligning over et tidsrum sva-
rende til den hydrauliske opholdstid i oplandet (Thepl):

Myq = (Mind + Mopl) - e P Thop!
(7

Det forudseetter en linecer model svarende til:

Mopl =p- Xopl
8)

Xop1 €r veerdien for en uafheengig variabel i oplandet, der har betydning for
tilfgjelsen af metal.

Det bemerkes, at g er forskellig for hvert metal, og for hvert metal er g en
vektor med et antal elementer, der svarer til antallet af uafhangige variable i
Xopt» 09 X, €r en raekke fra en matrix (X matricen) med s& mange raekker,
som der er oplande, og med et antal sgjler, som svarer til en konstant areal-
meessig tilfgjelse, et antal kontinuerte uafhaengige variable, samt et antal ni-
veauer for de kategoriske uafhaengige variable minus en. Ligning 8 har sale-
des fglgende form udtrykt ved de enkelte koefficienter:

Mopl = Po 'Aopl + Zi:l B 'Xopl,j 9)



A,y er oplandets areal, svarende til X,,,, o, 0g Z er antallet af uafhaengige vari-
able, og hvor S, svarer til en tilfarsel af metal per areal opland, som kan anses
for at vaere konstant over hele landet.

Vandbalancen over oplandet giver

Vucl = Vind + Vopl (10)

Udlgbskoncentrationen fra oplandet beregnes med brug af Ligningerne 7 - 10:

Mina+B-Xopl  —p-
Cuqg = —nd 7P 7opl o =pThopl (11)
Vind+Vopl

Huvis der er flere indlgb til et opland, kan ligning 11 beregnes med input fra

hvert opland, der Igber ind:

I [Mina i +B-Xopt )
C. . = ZizlMind il ¥B Xopl | —p Ty op; 12
ud Z?Izl[vind,i]"'vopl ( )

N er antallet af vandlgb, der lgber ind i oplandet, og M;,;; 09 Vi,q; €r hhv.

masse metal og volumen vand for det i'te vandlgb, der lgber ind i oplandet.

Falgende notation bruges for to oplande i serie, hvor opland 1 Igber til opland
2.

Vi, T, Xa Vo, Tz , X2

V1 og V2 er vandvolumen, der tilfares vandlgbet fra hhv. opland 1 og 2; Th,
Thoer den hydrauliske opholdstid i hhv. opland 1 og 2; X1, og X;er uafhaengige
variable for hhv. opland 1 og 2; C; og C; er metalkoncentrationen for udlgb af
hhv. opland 1 og 2.

For opland 1 bruges ligning 12, hvor M;,;=0:
X1 —p'T

C1=ﬁ'—'€p h1 (13)
Vi

Koncentrationen for udlgbet af opland 2 bestemmes med brug af ligning 12
0g 13, hvor V; = Vipg 09V, = Vo

C2_ B

= [X1 ce P ThitTh2) 4 ¥, - e—P'Thz] (14)

Nu udvides princippet til tre oplande:
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Vl, Thl, Xl

— » V2, Tho, X2

Vi, Tha, X1

Ci

C: G Cs

V3, Ths, X3

|

Ligningerne 12 og 14 giver:

B _p- —p _pe
C; = T . [X1 - e~ P (Thi+Th2+Th3) X, e P (Th2+Th3) 4 X;-eP (Ths)] (15)

Princippet kan ogsa udvides til sammenlgb af to serier af oplande:
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\4

C
V2, Thz, X2

A 4

V3, Ths, X3 X‘

Cs

Ve, The, X6 [———>

'

Cs /
Va4, Tra, Xa Vs, Ths, Xs

Hvor princippet ved Ligning 12, 14 og 15 giver:

- B . [X1 e P (Tni+The*+Ths+The) 4 X, + =P (Thz*Th3+The) 4 X, -

Cﬁ =
V1+Vo+V3+Va+Vs+Vg

e P (Ths+The) 4 X, - =P (ThatThs+The) 4 X . =P (Tns+The) 4 X - e—P'Ths]

(16)

Denne massebalance kan bruges i en statistisk model, der vil estimere 8 og p.
Det antal ubekendte parametre, som modellen skal estimere for hvert metal,
er alts en parameter for hver kontinuert attribut, for hvert niveau i kategori-
ske uafhaengige variable minus en, et intercept samt p.

Ligning 16 kan generaliseres til fglgende form:

Copri = {zl—v}L Z olBr - M [Xh - P - e P hif]] (17)

Hvor &, ; er en funktion som beskrevet neden for med ligningerne (18a og
18b), og @, ;, Th; ;, og {¥. V}; er faste konstanter, mens g, og p er de parametre,
som modellen skal estimere. M er samlet antal oplande. Funktionen ®; ; har
foglgende udtryk:

Db, .=1, hvis opland j Igber til i, eller i = j (18a)

ij
®;; =0, Th;; = 0 hvis opland j ikke Igber til i (18b)

Th; ; afheenger af, hvilken vej vandet har lgbet fra opland j til opland i for de
kombinationer af oplande, hvor der faktisk Igber vand fra opland j til opland



i. Dette princip danner et system af ligninger, der har mere eller mindre feelles
information fra de uafhangige variable.

4.2.1 Hydraulisk opholdstid
Den hydrauliske opholdstid i hvert opland (Tj ;) er bestemt ved:

_ AC'Vtot,opl
Thont = —5p3, (19)

Viot,opt €r det samlede vandvolumen, der er akkumuleret i oplandet. Da det
samlede vandvolumen ikke er kendt i hvert opland, bruges ferskvandsarealet
(Afersk,opr), SOM er kendt for hvert opland, som en approximation. Det bety-
der, at der forudsettes en konstant middeldybde (d) for ferskvand i alle op-
lande:

_ A’-L'I“fersk,or)l'd
Thopt = 5wy, (20)

Ligningerne 20 og 4 kan omskrives til:

,_Afersk,opl

Mopl = Mépl ' e_p BV (21)
hvor
p=At-d-p (22)

. 4 . .
S& ved at bruge M som udtryk for Ty, ,,; Vil modellen estimere parame-

XV
teren p’ i Ligning 22 som udtryk for en eventuel tilbageholdelse.

4.3 Samlet statistisk model

P4 Figur 4.1 ses de vandlgbsstationer, hvor der er foretaget malinger i NO-
VANA i perioden 2010-2019. Det mgrkegra omrade afstremmer til mindst en
malestation.
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Figur 4.1. Geografisk placering af de 174 vandlgbsstationer, hvor der er malt for enten bly, cadmium eller nikkel, med angivelse
(mgrkegrd) af de omrader af Danmark, der afvander til mindst en malestation.
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De mélte metalkoncentrationer, y; , s , m, for metal mi et opland i i &r n og see-
son (arstid) s blev modelleret ved hjaelp af en Bayesiansk hierarkisk observa-
tionsmodel. For hver kombination af opland, ar og s&son kan der vere flere
enkeltmalinger, der beskrives med indeks z. Seeson bestemmes ud fra den ty-
piske inddeling i vinter (dec., jan. og feb.), fordr (mar., apr. og maj), sommer
(jun., jul. og aug.) og efterar (sep., okt. og nov.). De logtransformerede metal-
koncentrationer antages at vaere multinormalfordelte.

lOg (yi,n,s,z,m)~MN(lCi,s: L mate ) (23)



hvor IC; ; er latente variable af dimension m af de estimerede metalkoncentra-
tioner log (¥; »s,m) P& en logskala, og X3, er den estimerede kovariansmat-
rice for de forskellige metaller af dimension m*m. Som det kan ses af ligning
23, har vi valgt at aggregere malinger fra forskellige ar i den samme latente
variabel. Dette er gjort under antagelsen af, at den systematiske variation i
metalkoncentrationerne fra ar til ar er begraenset og for ikke at f& for mange
latente variable i modellen. | stedet for er effekten af ar blevet modelleret som
en stokastisk effekt i den strukturelle ligning (se neden for).

Ikke alle metaller har vaeret malt ved alle stikpregvetagninger, og disse ikke-
malte veerdier og malinger under detektionsgraensen er blevet estimeret ved
hver Metropolis-Hastings iteration med den prior begraensning, at alle mang-
lende vaerdier er mindre end den hgjst malte koncentration, og at veerdier un-
der detektionsgraensen er mindre end detektionsgransen. Motivationen for
denne huludfyldningsprocedure er i) ikke arbitreert at fastlaegge malinger un-
der detektionsgraensen til f.eks. halvdelen af detektionsgransen, ii) at be-
stemme usikkerheden for manglende méalinger og malinger under detektions-
greensen, og iii) at udnytte informationen i den estimerede male kovarians-
matrice som en del af huludfyldningsproceduren. Alternativt kunne man ud-
arbejde en censureret statistisk model, men denne fremgangsmade er relativt
kompliceret med multidimensionale data, og velges ikke da den vil udfordre
beregningstiden med ekstra variable.

De estimerede metalkoncentrationer blev modelleret i en strukturel model
med brug af ligning 2, som ogsa blev antaget at vaere multinormal fordelt,

lCi,SNMN(IOg (Copl(ﬁr P,)) +a Zs +o01Y;+ 0, Vnﬁz‘res) (24)

hvor Z er en designmatrice, som modellerer effekter af arstid (intercept arbit-
reert sat til vinter), Cop,,;(8, p") er bestemt af ligningerne 17 og 22, som er rela-
tereret til oplandet (se oplandsmodel), y; er stokastiske effekter mellem vand-
Igbsstationer, y,, er stokastiske effekter mellem ar. De ar, hvorfra der er stik-
praver, som bestemmer IC; ¢, indgar ved en vegtet veerdi, der summer op til
en for hver latent variabel. Parametrene «, B, p’, 0;, 0g o-, bliver estimeret.
Dimensionen af middelvardien er m. ., er den residuelle strukturelle kova-
riansmatrice med dimension m*m. Bemaerk at ved at tage log til middelveer-
dien i ligning 24 (se ligning 1 og 2) antages en steerk prior pa de mulige mid-
delverdier, da kun positive koncentrationer er tilladte.

Den feelles posteriori sandsynlighedsfordeling af de latente variable (IC;;),
koefficienterne, de tilfeeldige effekter og de to kovariansmatricer blev alle esti-
meret ved hjeelp af Metropolis-Hastings algoritmen (Boks 5). Nye veerdier af
kovariansmatricen blev trukket ved hjelp af Wishart matrixfordeling,
Tus1~WMD (10000,%), hvor u er iterationsnummer og de gvrige veardier
fra normalfordelinger med passende standardafvigelser af skridt stgrrelsen.

Den linezre relation mellem tilfgrt masse og X (Ligning 8) kan for nogle kom-
binationer af g beregne negative masser i et omfang, der giver negative kon-
centrationer. Det handteres ved, at en veerdi for g forkastes i Metropolis-Ha-
stings algoritmen, hvis den er arsag en negative veerdi af C,,,;.

I Bayesiansk statistik bliver antagelsen om normalfordelte stokastiske effekter

i praksis udfart ved at give de tilfeeldige effekter en steerk normalfordelt prior,
som sikrer, at de stokastiske effekter er standard normalfordelte, y; ,,,~N(0,1).
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Oplandsdata
GIS
X-matrice

De gvrige estimerede parametre antages at have uniforme prior sandsynlig-
hedsfordelinger i deres respektive domane.

En oversigt over den samlede modelstruktur er vist i Figur 4.2. Malinger fra
NOVANA programmet indgdr i en likelihoodfunktion i malemodellen til at
estimere median koncentrationer som latente variable. Denne latente variabel
kan bade anvendes til at analysere koncentrationsniveauer i de malte oplande
og indgé i en strukturel model sammen med GIS data for hele landet til at
praedikterer koncentrations niveauer for hele landet.

Malinger
NOVANA

—>  Model |——>| model

| 2

Metalstat .
aista Malemodel
(lign 23)
Latente Analyse af
oncentrationer malte oplande
Oplands Strukturel

(lign 24)

(lign 17)

Preaedikteret
koncentrationer

Landsdaekkende
analyser

Figur 4.2. Samlet modelstruktur, hvor malinger fra NOVANA programmet indgar i en malemodel, der kan analysere koncen-
trationsniveauerne i de malte oplande, og som ogsa kan indga sammen med oplandsmodellen i en strukturel model til at prae-
dikterer koncentrationer for hele landet.
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4.4 Samlet oversigt over typer af model input og output

Modellen kan give flere forskellige typer relevante output, som det fremgar
af Figur 4.3 og forklares i det fglgende.



Der er to hovedkilder til input til MetalStat:

e Malinger af metalkoncentrationer i vandfasen ved faste vandlgbsstationer
opdelt pa saeson og ar.

e Oplysning om forhold i oplandene, der formodes at kunne have betydning
for metalkoncentrationen i vandfasen. Dette definerer de oplandsrelate-
rede deterministiske effekter, som indfgres i modellen.

Disse to kilder til input samles i likelihood-funktionen, og som output kom-
mer:

e Betydning af deterministiske effekter. De deterministiske effekter, som er taget
med i MetalStat, er kun formodede effekter baseret pa faglig viden om kil-
der transport og skaebne. MetalStat vil tilleegge disse effekter en starre eller
mindre reel betydning i forhold til:

o Oplandsrelaterede effekter: Hvilke oplandsrelaterede forhold
har starre/mindre betydning?

o Seesonrelaterede effekter: Hvilke saesoner (vinter, forar, sommer,
efterar) har starre/mindre betydning?

e Betydning af stokastiske effekter. | det omfang der er forskelle mellem vand-
Igbsstationer, som endnu ikke kan identificeres gennem deterministiske
effekter, regnes de som vaerende stokastiske effekter. P4 denne made esti-
merer modellen stokastiske effekter mellem ar, sa hvis enkelte ar er szer-
lige, eller der er en tidsmaessig udvikling fra ar til r, vil modellen estimere
dette som stokastiske effekter. Det er derfor klart, at de stokastiske effekter
er meget centrale som redskab til at vurdere, om modellen i tilstreekkeligt
omfang evner at identificere og bruge viden til at beskrive metalkoncen-
trationerne.

e Landsdakkende koncentrationsniveauer. MetalStat vil kunne preediktere frak-
tilveerdien for koncentrationsniveauerne i alle ID 15 oplande, enten som et
samlet resultat for alle oplande eller for hvert opland.

e Malte koncentrationsniveauer. For et opland, der indeholder en malt vand-
Igbsstation, vil modellen typisk kunne estimere fraktilveerdier, der er min-
dre usikre end for et opland uden en malt vandlgbsstation. Her vil model-
len kunne levere et mere pracist estimat, end det hidtil har veeret muligt,
og med et usikkerhedsinterval for bestemmelse af koncentrationen. Det vil
ogsa veere muligt for modellen af undersgge effekter af ar og saeson, der er
specifikke pa den malte station.

For de malte vandlgbsstationer kan MetalStat opdele den samlede variation i
koncentrationsniveau i hhv. deterministiske og stokastiske effekter mellem
vandlgbsstationer samt residual variation, hvor de deterministiske effekter
mellem vandlgbsstationer afspejler modellens evne til at bruge kendt viden
om de enkelte oplande til at forudsige koncentrationsniveauet. Residualer
fremstar i modellen som en variation i de malte koncentrationsveerdier uden
nogen form for systematik og kan skyldes mange forhold, f.eks. lokale regn
handelser op til indsamlingstidspunktet, en szrlig kraftig og kortvarig til-
stramning fra et bestemt draenrgr opstrgms indsamlingsstedet eller analyse-
kemiske arsager. Arsagen til residualer kan enten vare styret af effekter, der
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ikke reelt lader sig beskrive med nogen realistisk model, mens andre potenti-
elt vil kunne beskrives med en mere kompleks model, f.eks. med en model,
der i hgjere grad inddrager kortvarige dynamiske forhold. Med udgangs-
punkt i de tre definerede typer af effekter kan modellens resultater og forud-
sa&tninger evalueres pa falge omrader:

¢ Kildeevaluering, hvor de deterministiske effekter tildeles en vis grad af be-
tydning for hver af de kilder til metal, som modellen har med som uaf-
hangig variabel. Hvis nogle kilder estimeres til at vaere ubetydelige, kan
det overvejes at negligere dem i modellen.

e Evaluering af oplandsmodel, hvor forholdet mellem deterministiske og sto-
kastiske effekter mellem vandlgbsstationer vil indikere, i hvilken grad op-
landsmodellen er i stand til at forklare forskellen mellem vandlgbsstatio-
ner. En granskning og kortleegning af de malte vandlgbsstationer, der har
det stgrste bidrag til stokastiske effekter, vil give en rettesnor for, hvad der
kan teenkes at veere arsag til den ukendte del af effekter mellem vandlgbs-
stationer, som ikke kan beskrives med oplandsmodellen. P& lignende
made kan det evt. pege pa, at oplandsmodellen bar ggres tidsdynamisk,
hvis der er betydelige stokastiske effekter mellem ar.

e Evaluering af modelforudsetninger generelt, hvor residualvariationen sam-
menholdes med den variation, som kan beskrives med hhv. deterministi-
ske og stokastiske effekter mellem vandlgbsstationer og mellem ar. | det
omfang residualvariationen er betydelig, vil det give en rettesnor for po-
tentialet i yderligere at forbedre modellens opbygning.

Det er vigtigt lgbende at evaluere og opdatere modellen, s& den afspejler den
nyeste viden bade i forhold til at opdatere maledata, efterhdnden som de ud-
bygges med nye maélinger, og i forhold til at evaluere oplandsdata samt mo-
delforudsatninger baseret pa de malte vandlgbsstationer.



e

-=

Figur 4.3. Samlet modellerings-struktur med angivelse af de forskellige typer output, hvoraf analysen for hhv. deterministiske
og stokastiske effekter kan bruges til at evaluere modellens evne til at forudsige koncentrationsniveauet.
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Tabel 5.1.

5 Mulige kilder til bly, cadmium og nikkel

Viden om kilderne til metaller er vigtig, dels nar de uafhaengige variable (X
matricen) til oplandsmodellen skal defineres, og dels nar den betydning, som
MetalStat tillegger dem, skal vurderes. Vurderingen af spredningen og foru-
reningen med metaller vanskeligggres dog af variationen i baggrundskoncen-
trationer af metallerne i jord, underjord, akvifermaterialer og sediment (Sg-
rensen et la., 2021).

| dette kapitel gennemgas kort centrale kilder for iser bly, cadmium og nikkel
som illustration for den viden, som bgr inddrages for en kommende model,
der daekker flere metaller. | kapitel 6 bliver denne viden udmegntet ved valg
af datakilder til X matricen i Ligning 9.

Kilderne kan opdeles i hhv. diffuse kilder, der har en vis arealmassig ud-
straekning langs vandlgbet, og punktkilder, der tilfgrer stof til vandlgbet i en-
kelte punkter. Mange mindre punktkilder kan samlet set opfattes som diffuse
kilder. Saledes vil dreenudledning, der typisk foregar fra mange draen, blive
betragtet som en diffus kilde. Bade diffuse kilder og punktkilder kan veere
udvaskningsbetingede, hvilket er illustreret i Tabel 5.1:

Diffus

Kilder fordelt p& hovedtyper
Punktkilde
Draening e Lokal udsivning fra forurenet jord/grundvand
Grundvand (grunde/lossepladser)
Overfladeafstrgming fra ikke befeestede areal e Afstrgmning fra befaestede arealer

Atmosfaerisk tilfgrsel
Spredt bebyggelse

e Udlgb fra renseanlaeg
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Der er gjort en raekke erfaringer fra Miljgstyrelsens projekt om diffuse kilder
til de 23 hovedvandoplande (DHI, 2020). Der er for de enkelte stoffer stor for-
skel pa bidraget fra forskellige diffuse kilder til hovedvandoplandene. De ab-
solutte og relative bidrag af stoffer fra de forskellige diffuse kilder varierer
mellem hovedvandoplandene, hvilket skyldes forskelle mellem deres areal,
arealanvendelse, vandfgringer og de gennemsnitlige grundvandskoncentra-
tioner af stoffer.

For metallerne nikkel og bly geelder det, at deposition, ggdning og grundvand
bidrager med >90% af det diffuse bidrag til overfladevand, alle med typisk
mindstebidrag pa 10 % (DHI, 2020) (se Figur 5.1, der viser de relative bidrag
af bly og nikkel til overfladevand for de diffuse kilder). P& grund af det be-
grensede bidrag fra de gvrige diffuse kilder sammenholdt med det omfat-
tende arbejde, der ligger i dataindsamling og beregning af de diffuse kildebi-
drag, har vi i projektets modeludvikling valgt at kun at tage bidrag fra atmo-
sfaerisk deposition, dreening og overfladeafstreamning fra ikke-befaestede are-
aler, hvilke indeholder bidrag fra ggdning, slam og grundvand, med i de ef-
terfglgende betragtninger. Bidraget fra grundvand vil indeholde en fraktion
af nedsivningen fra befeestede og ikke-befeestede arealer.



Figur 5.1. Bidrag fra atmosfee-
risk deposition, udbringning af
slam og ggdning og grundvands-
indstrgmning for bly og nikkel.
Veerdier angiver laveste og hgje-
ste bidrag til hovedvandoplan-
dene, fra DHI (2020).
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Atmosfeerisk vad- og terdeposition varierer ikke voldsomt geografisk i Dan-
mark. Vind, nedbgrsmangde, solindstraling og lufttemperatur pavirker af-
seetningen af luftforureningskomponenter (ELLERMANN ET AL., 2019). Den
samlede deposition af tungmetaller (summen af tgr- og vaddeposition) kan
estimeres ud fra malinger af vaddeposition samt ved beregning af tgrdeposi-
tion ud fra malingerne af atmosfaerens indhold af partikelbundne tungmetal-
ler. | NOVANA har vaddepositionen og den atmosfeeriske koncentration af
partikelbundne tungmetaller veeret malt siden hhv. 1990 og begyndelsen af
1980’erne. | 2010 blev antallet af malestationer reduceret, s& der siden 2010
kun har veeret malt luftkoncentrationer af tungmetaller ved Anholt og ved
Risg, hvor der tidligere blev malt luftkoncentrationer af tungmetaller pa fem
malestationer. Mangden af nedber, antallet af byger, nedbgrsintensiteten,
samt i hvilket omfang transport af luftmasser med hgje koncentrationer af
partikler falder sammen med regnhaendelser, pavirker variationen i vadde-
positionen (ELLERMANN ET AL., 2021).

Lokal udsivning fra forurenet jord/grundvand, typisk fra historiske forure-
ninger, vil kunne relateres til kortlagte forurenede grunde pa vidensniveau 2,
hvor hver grund specifikt udvalges i det omfang, den vurderes at veere en
mulig kilde til bly, cadmium eller nikkel. Der vil dog vaere mange lokale for-
ureninger, hvor den specifikke afstand til vandlgbet inden for ID 15 oplandet
kan veere afggrende. En mulighed kunne veare at fokusere pa de mest vand-
lgbsnaere forureninger.

Afstrgmning fra befestede arealer samt udlgb fra renseanlaeg styres dels at
den vandmaengde, der udledes, og koncentrationsniveauet. Her kunne data
fra PULS-databasen finde anvendelse ( https://miljoeportal.dk/nyhe-
der/2020/nyt-puls-system-er-i-luften/ ).

5.1.1 Tilfersel af metaller via grundvand til overfladevand

I denne rapport vil MetalStat saledes alene estimere en mulig grundvandstil-
farelsen gennem den mangde grundvand, der strammer til vandlgbet uden
hensynstagen til forskelle i koncentrationsvardier. Derfor vil tilfgrsel af me-
taller fra grundvand far i det falgende en mere uddybet beskrivelse, iser med
henblik pa at beskrive mulighederne for senere at inddrage grundvand som
en udvidelse af MetalStat.
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Tungmetaller findes i jordens geologiske udgangsmateriale og frigives her-
fra ved kemiske, fysiske og biologiske nedbrydningsprocesser. Stofferne er
saledes en naturlig del af de terrestriske og akvatiske gkosystemer, herun-
der grundvand. Menneskets aktiviteter har desuden resulteret i, at tungme-
taller er frigivet til miljget, hvorfor mange tungmetaller i dag forekommer i
miljget i koncentrationer, der ligger over baggrundskoncentrationen (Nils-
son et al., 2019).

Den fglgende karakteristik af de tungmetaller, der omhandles i ngerveerende
rapport, har taget udgangspunkt i beskrivelsen fra Mortensen et al. (2021). Bly
forekommer naturligt i sulfider, sulfater og karbonater. Desuden kan det
indgd i feldspat og glimmermineraler. Bly binder sig til lermineraler, organisk
stof og jern- og mangan oxid/hydroxider og har almindeligvis en lav oplgse-
lighed. Cadmium optraeeder som bikomponent i for eksempel sulfidholdige
mineraler. Koncentrationen i grundvand er typisk meget lav. Cadmium er
mest mobilt i grundvand under oxiderede forhold, hvis pH er under 8. Mobi-
liteten gges med faldende pH. Cadmium kan binde sig til organisk stof, ler-
mineraler og udfelder med jern- og mangan-hydroxider. Nikkel findes
blandt andet i sulfidholdige mineraler. Mobiliteten i grundvand afhaenger af
pH og redox-forhold, og ved neutrale pH forhold kan mobiliteten nedsattes
ved sorption. Kobber er indbygget i for eksempel pyroxener, amfiboler og bi-
otit. Mobiliteten i grundvand afhaenger af pH og redox-forhold og er stgrst
under sure og oxiderede forhold. Kobber flder ud med jern- og manganfor-
bindelser. Zink findes i en rekke almindelige mineraler som pyroxener, am-
fiboler og glimmermineraler. Det binder sig til jern- og manganforbindelser,
lermineraler og organisk stof. Mobiliteten i grundvand er som for cadmium
starst under sure forhold.

Den geografiske variation i grundvandets indhold af tungmetaller kan beskri-
ves pa grundlag af udtraek fra den nationale boringsdatabase Jupiter. Til brug
for vandomradeplanerne for tredje planperiode 2021-2027 har GEUS sam-
menstillet data for bl.a. tungmetaller for 2050 grundvandsforekomster for pe-
rioden 2013-2019. For hvert indtag, der er tilknyttet en grundvandsforekomst,
er der for hvert stof beregnet en stofspecifik middelverdi af de arlige middel-
veerdier pa baggrund af kvalitetssikrede radata (Mortensen et al., 2021). Da-
taseettet indeholder 1964 observationer for bly, 1827 observationer for cad-
mium, 9161 observationer for nikkel, 2246 observationer for kobber og 2558
observationer for zink. Figur 5.2. eksemplificerer den geografiske fordeling af
de malte grundvandskoncentrationer af cadmium.

I den nuveaerende version af modellen MetalStat bruges en estimeret tilfarsel
af grundvand (Xgrunav) SOm attribut for en mulig grundvandsbaret tilfarsel af
metal til overfladevand i interaktion med hhv. pH, ler og organisk stof i jord-
matrixen. Som ovenstaende eksempel viser, er dette en forsimplet beskrivelse,
da koncentrationsniveauet i grundvandet synes at variere geografisk. En
bedre beskrivelse, som pa sigt kan indarbejdes i modellen, vil veere baseret pa
et estimat p& grundvandskoncentrationen (Cgrunav), hvor massen af metal, der
tilfgres overfladevand, er givet som « * Cyrynav * Xgrunav -NVOr a udtrykker en
evt. tilbageholdelse (retention), nar grundvandet strammer til vandlgbet, og
Xgrunav €1 estimeret grundvandbidrag. For hvert ID 15 opland kan Cgrungv Ses
som en latent variabel, der kan estimeres med brug af de grundvandsprgver,
der er indrapporteret for det pageeldende opland, pa den samme made som
vandkoncentrationen i vandlgbet ses som en latent variabel, der er malt i NO-
VANA. Derved kan grundvandsovervagningen integreres i vandlgbsover-
vagningen.
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Figur 5.2. Koncentrationsniveauer for cadmium i grundvand. Data fra Mortensen et al. (2021).

Nilsson et al. (2019) har sammenstillet méledata fra grundvand og vandigb,
hvilket blandet andet illustrerer de betydeligt lavere koncentrationsniveauer
i vandlgb sammenlignet med grundvand for bly og cadmium, Tabel 5.3.

Tabel 5.3. Tungmetalkoncentrationer i grundvand og vandlgb. Andel af indtag med fund og mediankoncentrationer i grund-
vandsovervagningen (80 indtag) og vandlgbsvand (21 stationer) i kontrolovervagningen (Thorling et al., 2016; Thodsen et al.,
2016). MKK: miljgkvalitetskrav. Tabellen er modificeret efter Nilsson et al. (2019).

Grundvand (2015) Vandlgb (2011-2015)
Antal indtag Hyppigheden af Mediankonc. (ug/l)  Antal fund >  Hyppighed af fund > Mediankonc. (ug/l)
med konc. > indtag med MKK/antal prg- MKK
kravveerdi/antal konc. > krav- ver
indtag veerdi

Bly 6/ 80 8% 0.22 27/304** 8.9%** 0,029
Cadmium 3/80 4% 0,08 0/316 0% 0,005
Kobber 3/80 4% 1,65 58/172 34%* 1,05
Nikkel 28/134*** 21%**= 1,50%** 46/304** 15%*,** 1,0
Zink 11/80 14% 1,65 54/74 73%* 7,75

*Korrigeret for baggrundsniveau
**\/urderet i forhold til miljgkvalitetskrav geeldende i Bek. Nr. 1625, 2017
***Data fra 2013 (Thorling et al., 2015)
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6 Valg af X matrice

En viden om metallernes kilder skal implementeres i modellen som uafhangige
variable, der kan bestemmes svarende til X matricen i Ligning 8. Modellen for-
udseetter, at der er en lineeer sammenhang mellem en uafhaengig variabel og
tilfgrslen af masse metal, og skennes dette ikke til at veere tilfeeldet, kan variab-
lene eventuelt transformeres for bedre at opna linearitet. Hvis der er mulig in-
teraktion mellem to uafhangige variable fra en faglig vurdering, laves en ny
variabel ved multiplikation af de disse to uafhangige variable.

I det fglgende listes de valgte uafhaengige variable, der opdeles efter hhv. be-
lastnings-variable og transport-variable. Med belastningsvariable menes uaf-
haengige variable, der betyder noget for, hvor store stofpuljer der kan fore-
komme i oplandet, mens transport-variable beskriver, hvor let disse stofpuljer
kan blive transporteret til vandlgbet. Der er en interaktion imellem hhv. be-
lastnings- og transportvariablene, da stof kun kan transporteres til vandlgbet
i det omfang, der er en stofpulje i oplandet, mens en stofpulje i oplandet kun
kan transporteres til vandlgbet i det omfang, der er en transportvej. Det er dog
kun nogle interaktioner, der giver mening, hvilket kan illustreres ved, at be-
lastningen fra et renseanleg ikke afhaenger af nogen transport-variable, da
spildevandet udledes direkte til vandlgbet, mens betydningen af stof fra ud-
bragt gylle pa landbrugsjord kan afhaenge af tilstedevaerelsen af makroporer
og dren.

Hvis en uafhaengig variabel ikke har reel betydning for modellering, vil det
vise sig ved, at MetalStat tilleegger den attribut en veerdi omkring nul. Pa den
made er MetalStat en fleksibel model, hvor nye uafhaengige variable kan te-
stes for deres betydning og lgbende inddrages for derved at forbedre model-
len mod mere przcise praediktioner.

Forurenede grunde indgar ikke som variabel i denne version af MetalStat, da
der ikke har veeret ressourcer i projektet til at inddrage data fra disse fordelt
pa ID 15 oplande. Det ber overvejes til fremtidige udbyggede versioner.

Reference til Id i parentes for uafhaengige variable referer til Tabel over data-
kilder i Bilag B.

6.1 Belastningsvariable
Falgende belastningsvariable er valgt til at beskrive belastning af stof:

Spildevandsmangde. Her bruges vandmangde fra renseanlaeg (X,.,) di-
rekte (I1d 21)

e Regnvandsbetingede udlgb. Her bruges vandmangde fra regnvandsbe-
tingede udlgb (X,.4,) direkte (Id 20)

e Udbragt gylle fra grise. Her bruges udbragt maengde N fra svinegylle for-
delt pa dyreenheder (X,,;,,) direkte (1d 9)

e Intensivt landbrug. Her bruges arealet med intensivt landbrug (X;.,4) di-
rekte (I1d 8)



e Grundvands-indlgb (eller tilstramning) til vandlgbet. Her bruges andel af
grundvand (fyunq) (Id 19) samt det tilfgrte vandvolumen til oplandet:
Xgrunav = fgruna * Vopi- Dette er en forsimpling i forhold til at koncentra-
tionsniveauet i grundvandet varierer, men det vil ikke fare til en oversti-
mulering af grundvandbidraget, men nermere modsat, da noget af varia-
tionen i grundvandstilfgrelsen pga. forskellige koncentrations niveauer
delvist vil tilskrives stokastiske effekter.

6.2 Transportvariable

Der er valgt falgende transportvariable, der beskriver, i hvilken grad stof i
form af metalmaengde, der er tilstede i en pulje i oplandet, kan blive transpor-
teret til vandlgbet.

e Dranafstramning. Her bruges draenvandfering (D) (Id 11) og oplands
areal (4,,,) til at estimere volumen af vand tilfgrt i oplandet fra dreen:
DA,y
Xdraen = TOP(;I [m3]
e Makroporer. Her bruges areal med makroporer direkte (Id 13) : X,akr0
[ha]. Dette svarer til et areal med makroporer i hgj risikoklasse (4 + 5), og

massetilfgrslen til vandlgbet pga. makroporefaciliteret transport forudseet-
tes derfor proportionalt med dette areal.

e Nettonedbgr. Her bruges nettonedbar (N,,) (1d 17) og oplands areal (4,,,)
til at estimere volumen af vand tilfgrt i oplandet fra nettonedbgr:

Npet Aopl

Xned = 70500

hvor X,,.4 har enheden m3

e pH.M,+ x fA 10~PHdapH tilleegges betydning, idet metallers forekomst i
vandfasen kan afhaenge af, at elementarladninger (forsuring) ger metal-
atomer mobile. Denne betydning kan daekke over komplekse sammen-
hange, hvor der veelges en simpel empirisk model, hvor det forudsettes,
at den masse metal, der evt. mobiliseres til vandfasen i et opland, er pro-
portional med antal mol H* i oplandet. Desuden forudsaettes, at falgende
attribut er proportional med antal mol H* i et opland:

Mp+ o« f 107PHda
A
e Dette integral lgses numerisk med brug af konstant grid starrelse for esti-
meret pH (250 X 250 m):

My+ o f 107PHda o« X, = Z 107
A Opl

e Da et ID 15 opland typisk er omkring 15 km?, betyder det, at der typisk
summeres op over ca. 240 kvadrater pa hver 250 X 250 m, hvilket vurderes
at give en tilstreekkelig detaljeret beskrivelse af effekter fra pH. pH veer-
dien estimeres som to uafhaengige variable ud fra middelverdi i hhv. 0-30
cm dybde (Id 6) og 1-2 m dybde (Id 5) for at beskrive bade den overflade-
nare og dybere pH.

e Kulstofmangde. Det forudseaettes, at massen af metal, der frigives til vand-
labet, kan veere pavirket enten positivt eller negativt af massen af kulstof i
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oplandet, som i modellen er estimeret som middel kulstof-indhold gange
oplandsareal. Her bruges organisk kulstof i procent samt oplandsareal:

X . = foﬂ.
org — 100 opl

e Kulstofmaengden estimeres bade i a- og b-horisonten (hhv. Id 4 og 5).

e Lermangde. Massen af metal, der transporteres med ler, forudsesettes at
afhaenge af ler-indholdet i jorden, enten negativt ved sorption til jordma-
tricen eller positivt ved mobilisering med lerkolloider. Denne afhangig-
hed forudseettes at vaere proportional med massen af ler, der er til stede i
jorden i oplandet, og denne masse forudseettes at vare proportional med
andelen af ler i jorden ganget med oplandsarealet:

fler

Xjer =
ler 100

'Aopl

e hvor f., er andel (%) af ler i oplandets topjord (Id 2).

6.2.1 Interaktioner

I det omfang en transport-variabel har betydning for, hvor meget en belast-
nings-variabel kan pavirke koncentrationsniveauet i vandlgbet, vil der vere
en interaktion imellem disse, men da hver interaktion skal beskrives som en
ny variabel, er det vigtigt kun at forudsaette interaktioner, hvor det skannes
mest relevant for at begraense antallet af variable i modellen. | Tabel 6.1. ses
en oversigt over uafhaengige variable og forudsatte interaktioner mellem
disse. Det ses i tabellen, at der er 14 forskellige typer af variable samt 13 inter-
aktioner mellem disse. Det giver i alt 27 uafhaengige variable, der bliver brugt
til estimering i modellen. Der er opstillet en mulig interaktion mellem tilste-
deverelsen af intensivt landbrug (Xiang) 0g hhv. overfladenaert ler (Xiand: Xiera),
kulstof (Xiand: Xca), estimeret draenflow (Xiand: Xdren), makroporer flow (Xiand:
Xmakro) SaMt nettonedbar (Xiand: Xned). Pa lignende made er undersggt interak-
tion mellem historisk udbragt gylle fra grise (Xwin) 0g overfladeneert ler (Xsvin:
Xiera) 00 kulstof (Xsvin: Xca), estimeret dreenflow (Xsvin: Xaren), Mmakroporeflow
(Xsvin: Xmakro) Samt nettonedbar (Xsvin: Xned).

Indlgbet af grundvand (Xgrunav) Undersgges for tranport-variable, der er dy-
bere, i et forsgg pa at forbedre geokemisk relevans: Interaktion mellem H* for
1-2 m (Xgrunav: XHp), maengden af ler i b-horisonten (Xgrunav: Xiers) Samt kulstof i
b-horisonten (Xgrunav: Xcb)-

Tabel 6.1. Tabel over de anvendte uafheengige variable og deres interaktioner
Variable X1, X2,..., X14, svarer til nota- Belastnings-variable (interaktioner vist med :)
tionen i modeludskriften. Intensivt Gylle fra Regnvands Renseanlaeg Grundvands
landbrug smagrise bet. udlgb inflow
Xland Xwin Xregn Xrens Xgrundv
- H+for0-13cm Xha
g H+for1-2m XHb Xgrundv: Xub
&  Lera-horisont Xiera Xiand: Xiera Xsin: Xiera
,% Ler b-horisont Xierb Xgrunav: Xierb
§ C a-horisont Xca Xiand: Xca Xsvin: Xca
& Cb-horisont Xeb Xgrunav: Xcb
% Dreenflow Xdraen Xiand: Xdran Xsiin: Xdraen
Makroporeflow Xmakro Kiand: Xmakro Xsvin: Xmakro
Netto nedbgr Xned Xiand: Xned Xsiin: Xned
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De valgte uafhangige variable daekker i forskellig grad de mulige antropo-
gene kilder, som vist i Tabel 6.2. Draening er deekket ind af dreenet areal samt
interaktionen mellem drznet areal og hhv. areal intensivt landbrug og antal
dyreenheder udbragt svinegylle. Desuden kan bade arealet med makroporer
og nettonedbgren ses som mulige bidrag for draentransporteret stof, ogsa i
interaktion mellem henholdsvis intensivt landbrugsareal og areal med ma-
kroporer. Betydning af grundvandsindstramning er sggt beskrevet med den
vandmangde, som strgmmer til fra grundvandet i interaktion med de dybe-
ste horisonter for henholdsvis pH, ler og organisk stof. Overfladeafstremning
fra dbent land er sggt beskrevet ved areal med intensivt landbrug og udbragte
dyreenheder svinegylle i interaktion med hhv. pH, ler og organisk stof i de
gverste horisonter samt makroporeflow og nettonedbgr. Atmosfarisk tilfar-
sel samt spredt bebyggelse regnes som en generel baggrundsbelastning. Lokal
udsivning fra forurenet jord daekkes ikke med de valgte uafhaengige variable.
Afstrgmning fra befaestede arealer beskrives af vandmangden fra regnvands-
betingede udlgb. Renseanlaeg daeekkes af spildevandsmangden.

Tabel 6.2. Uafhaengige variable fordelt p& de antropogene Kilder.
Diffuse kilder Punktkilder
e Dreening (Xaren, Xiand: Xdreen, Xsvin: Xdraen, Xmakro, Xiand: e  Lokal udsivning fra forurenet jord (Ikke medtaget)
Xmakro, Xsvin: Xmakro, Xned, Xiand: Xned, Xsvin: Xned) e Afstrgmning fra befaestede arealer (Xregn)
e Grundvand (Xgrundv, Xgrundv: XHb, Xgrundv: Xierb, Xgrundv: e Udlgb fra renseanlaeg (Xrens)

Xeb)

Overfladeafstremning (&bent land) (Xiand, Xiand: Xiera ,

Xiand: Xca , Xiand: Xdreen , Xiand: Xmakro , Xland: Xned , Xsvin,

Ksvin: Xiera,
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7 Modelresultater

De resultater, som vises i denne rapport, er kun anvendelige for at beskrive
brugen af modellen og ber ikke indgd i nogen form for beslutningsstgtte. Re-
sultatafsnittet er medtaget for at vise, hvordan MetalStat bade kan analysere
resultaterne fra de malte vandlgbsstationer, forudsige koncentrationer i alle
ID 15 oplande i Danmark og understgtte arbejdet med at opna bedre kausal
forstaelse for metallers forekomst.

7.1 Udvcelgelse af metaller i forhold til modellerings-
potentiale

MetalStat kan seettes op til alle relevante metaller, og hvis der er mangelfulde
data til radighed for et metal, vil det vise sig som en stor usikkerhed i estima-
terne omkring dette metal. Den samlede liste af metaller indeholder barium,
bly, cadmium, chrom, kobber, nikkel, zink, kviksglv og arsen. Af disse er bly,
cadmium, kobber, nikkel og zink udvalgt til modeludvikling i to faser, hvor
farste fase omhandler bly, cadmium og nikkel, og anden fase indeholder alle
de udvalgte metaller. Grunden til, at der er valgt at udvikle i to faser med hhv.
tre og fem metaller, er et gnske om at optimere beregningsarbejdet, da model-
len med tre metaller er teettere pa at vaere konvergeret, og derfor bedre kan na
at kunne danne baggrund for denne afrapportering.

7.2 Vurdering af modellens konvergens

Modelpakken Mathematica (https://www.wolfram.com/mathematica/) er
brugt som udviklingsmiljg, og herfra kan der under brug af Metropolis-Ha-
stings algoritmen Igbende traekkes mange forskellige oplysninger, hvoraf en
af de vigtigste er deviance (afvigelse), der afspejler uoverensstemmelsen mel-
lem modellens estimerede koncentrationsveaerdier sammenholdt med malin-
ger. Sa leenge modellen konvergerer (se evt. Boks 3), vil uoverensstemmelsen
lzbende blive mindsket, og denne periode er fgrst slut, nar en yderligere re-
duktion i uoverensstemmelsen ikke synes mulig, det vil sige nar forskellen
mellem model og maledata ikke leengere udviser en nedadgdende tendens.

Konvergeringsperioden er iser lang, nar modellen startes op med helt nye
data, da alle variable sa skal justeres pa plads. For at minimere den ngdven-
dige tid til opstart af modellen er det derfor en fordel at lade modellen kon-
vergere trinvist efter fglgende princip:

1. Den latente variabel for mediankoncentration pa alle stationer med malin-
ger skal konvergere fgrst uden at inddrage deterministiske og stokastiske

effekter.

2. Deterministiske effekter inddrages med brug af de latente variable uden
hensyntagen til stokastiske effekter.

3. Med udgangspunkt i de konvergerede resultatet punkt 2 sattes bade de
stokastiske og deterministiske effekter til at konvergere.

4. Den samlede model seettes til at konvergere.



Den trinvise opstart er begrundet i, at den latente variabel primaert er styret
af malingerne, sa det kan veaere en fordel at fa et godt estimat pa den latente
variabel fgrst. Dette inkluderer ogsa huludfyldning med og estimater for kon-
centrationer under detektionsgreensen. Nar der foreligger gode estimater for
den latente variabel, vil det kunne styre Metropolis-Hastings algoritmens ite-
rationer af deterministiske effekter til bedst muligt at beskrive den latente va-
riabel. For at @ge regnehastigheden pa dette trin, holdes de stokastiske effek-
ter ude. Nar bade den latente variabel og de deterministiske effekter er kon-
vergeret (trin 1 og 2), inkluderes de stokastiske effekter i trin 3. Til sidst inklu-
deres den fulde model i trin 4, og modellens resultater ma fgrst anvendes, nar
dette sidste trin viser, at alt er konvergeret pa plads.

Da de sidste justeringer i modellens strukturligning foregik i slutningen af
projektperioden, er konvergeringsperioden ikke tilendebragt for trin 2 og 3
for de tre metaller bly, cadmium og nikkel. Trin 1 er dog fuldfart, hvilket be-
tyder, at den latente variabel er i teet overensstemmelse med medianvardier
estimeret med en simpel metode.

Forskellen mellem trin 2 og 3 illustreres i figurerne 7.1 og 7.2, hvor Figur 7.1.
viser Metropolis-Hastings algoritmens iterationer pa trin 2, hvor det kun er de-
terministiske effekter, der konvergeres pa plads, mens Figur 7.2. viser iteration
af bade deterministisk og stokastiske effekter. Beregningerne i figurer 7.1 0g 7.2
er sat i gang samtidig, sa forskellen i antallet af gennemregninger, som er afbil-
det pa x-akserne, viser forskellen i regnetid. Begge figurer er resultat af ca. 14
dages regnetid. Ved at sammenligne antallet af gennemregninger, ses séledes,
attrin 2 regnes ca. 10 gange hurtigere end trin 3. Pa Figur 7.1. ses ogsa en asymp-
totisk tendens til, at uoverensstemmelsen konvergerer mod en konstant veerdi,
mens det endnu ikke ses tydeligt pa Figur 7.2. Der ses ogsa en forskel mellem
Figur 7.1 og 7.2 pa y-aksen, hvor uoverensstemmelsen for Figur 7.1 er stgrre
end for Figur 7.2., hvilket er en naturlig konsekvens af, at indfgrelsen af stoka-
stiske effekter ggr modellen i stand til at naerme sig malingerne yderligere og
dermed udvise en mindre uoverensstemmelse. Nar iterationen i Figur 7.1. er
konvergeret, kan de estimerede deterministiske effekter overfgres til iterationen
i Figur 7.2 for derved at hjeelpe med til at konvergere.

Det forventes, at iterationen af de tre metaller pa trin 2 er tilendebragt i januar
2022. Derved kan iterationen pa trin 3 opdateres med gode estimater for de
deterministiske effekter, og det forventes, at trin 3 er feerdig i marts 2022. Der-
efter skal der bruges et par maneder pa at sikre, at trin 4 er tilendebragt, og
dermed at alle effekter har faet deres korrekte betydning. Iteration med bly,
cadmium, nikkel, kobber og zink er ogsa sat i gang, og det forventes at fa en
konvergeret model for alle fem metaller vil kunne veere pa plads omkring au-
gust 2022.

Nar farst modellen er konvergeret, er det en langt mindre regnetung opgave
at opdatere modellen med ny viden sdsom et nyt ars maledata fra NOVANA.
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Figur 7.1. Her ses, hvordan MetalStat konvergerer for metallerne bly, cadmium og nikkel pa trin 2, hvor de stokastiske effek-

ter ikke indgar. P&y aksen vises uoverensstemmelsen mellem model og malinger (deviation), mens antallet at gennemregnin-
ger vises pa x aksen.

13900 ™,
. Py
13800 - e
. %
i )
L e
13700 |- .
— '.-.
13600 - T
L P
i ._-l'-'_.
13500 - S
: -."'"'---"-. -
L ey
13400 - T e
T S S T S S A S N S SN MO NN S SO SO AR
- 20 40 60 80 100 120
Antal gennemregninger
Figur 7.2.  Her ses, hvordan MetalStat konvergerer for metallerne bly, cadmium og nikkel pa trin 3, hvor bade de deterministi-

ske og stokastiske effekter ikke indgar. Pa y aksen vises uoverensstemmelsen mellem model og malinger, mens antallet af gen-
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I det fglgende vises kun de forelgbige resultater for de tre metaller bly, cad-
mium og nikkel, da disse er bedst konvergeret og derfor mest troveaerdige i
deres estimater.

7.3 Analyse af malte vandlgbsstationer

MetalStat indeholder en statistisk model for malingerne med median-koncen-
trationen som latent variabel, og derfor vil denne model kunne forbedre den
hidtidige praksis med at tolke maledata. Da modellen stort set er konvergeret
i forhold til den latente variabel (trin 1), vil nedenstaende analyse i hhv. kapi-
tel 7.3.1 og 7.3.2 veere at betragte som et korrekt output.

Modellen vil naturligvis veere mere praecis for malte omrader end for umailte.
De stokastiske effekter vil give en rettesnor for, hvor meget det kan bidrage
med ny viden at gge antallet af malte vandlgbsstationer, eller om der er po-
tentiale i at forbedre oplandsmodellen til bedre at kunne identificere determi-
nistiske effekter.

7.3.1 Sammenligning mellem MetalStat og en simpel rangordnings-
model

Nar komplekse modeller testes, bar ferste skridt veere at lave en generel test
mod simple sammenhange, som modellen bar kunne eftervise. | den forbin-
delse er det oplagt at undersgge, om modellens latente koncentrationer rent
faktisk afspejler median-veerdier for malte koncentrationer. Dette geres ved
at sammenligne simple estimater for mediankoncentrationer mod estimater
af en latent variabel fra modellen. MetalStat estimerer middelvardien for log-
normalfordelte koncentrationer pa hver vandlgbsstation og for hver sason,
hvilket svarer til logaritmen til median-koncentrationerne. Det er derfor mu-
ligt at finde mediankoncentrationer i maledata med en simpel rangordnings-
metode, der rangordner de enkelte malinger, og tage veerdien i midten af
denne rang. | tilfeelde af at denne veerdi ligger under detektionsgraensen, er
estimatet dog udelukket. MetalStat kan godt finde median-veerdier, der ligger
under detektionsgraensen, men da disse ikke kan estimeres med den simple
rangordningsmetode, udgar de ved denne sammenligning med MetalStat.

Pa Figur 7.3 er medianestimater fra MetalStat sammenlignet med rangord-
ningsmetoden for bly, og der ses en tydelig linezr relation mellem disse. Hvis
MetalStat var helt sammenfaldende med rangordningsmetoden, ville der
veere en tet lineser sammenhang langs y=x, altsd med haldningen én og skee-
ring gennem nul. Der ses en tendens til en haeldning pa én, da den fittede
veerdi er 0,91, og skaeringen ligger ret tet pa (0,0), men dog med en afvigelse
péa 0,37, der fremstar signifikant(Pr<0,001). Med en standardafvigelse (Std. er-
ror) for haeldningen pa 0,023 ses det, at haeldningen pa 0,91 ligger ca. fire stan-
dardafvigelser under én, og saledes er haeldningen signifikant mindre end én
(Pr<0,001). Det betyder, at der er en lille forskel mellem MetalStat og rangord-
ningsmetoden.
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Qutput

Call:
lm(formula = MeasModelMedian ~ DataMedian, data = Dataset)

Residuals:
Min 1Q Median 3Q Max
-1.42558 -0.25382 -0.00783 0.25465 1.55055

Coefficients:

Estimate Std. Error t value Px(>|tl)
(Intercept) -0.36721 0.06267 -5.8€6 0.00000000855 ***
DataMedian 0.90865 0.02188 41.54 < 2e-16 %
Signif. codes: 0 '**** 0,001 ****' 0,01 *** 0,05 "." 0.1 " ' 1

Residual standard error: 0.366 on 487 degrees of freedom
Multiple R-squared: 0.7799, Adjusted R-squared: 0.7794
F-statistic: 1725 on 1 and 487 DF, p-value: < 2.2e=16

for bly med simpel rangordning, der hvor der er tilstraekkeligt med malinger over detektionsgraensen.

Latent variabel

Sammenhaeng mellem den estimerede latente variabel for log(median) (y-akse) med log(median) (x-akse) bestemt

Analysen for cadmium er vist pa Figur 7.4. Her ses en healdning teet pa en
(0,996) og en skeering teet pa (0,0), som ikke er signifikant (pr=0.12).

Cadmium

6 5 4 3 2

y =0,9964x - 0,0998

log(Median fra data)

Output

Call:
1m(formula = MeasModelMedian ~ DataMedian, data = Dataset)

Residuals:
Min 10 Median 3Q Max
-1.12695 -0.17818 0.01169 ©0.19742 0,93882

Coefficients:

Estimate Std. Error t wvalue Pr(>|t|)
(Intercept) -0.09980 0.06448 -1.548 0.122
DataMedian 0.99641 0.01514 6€5.794 <de-16 *=*
Signif. codes: 0 ****' 0.001 '**' 0.01 '*' 0.05 *.' 0.1 "°*

Residual standard error: 0.2979 on €14 degrees of freedom
Multiple R-squared: 0.8758, Adjusted R-squared: 0.8756
F-statistic: 4329 on 1 and 614 DF, p-value: < 2.2e-16

1

Figur 7.4. Sammenhaeng mellem den estimerede latente variabel for log(median) (y-akse) med log(median) (x-akse) bestemt for cad-
mium med simpel rangordning, der hvor der er malinger nok over detektionsgraensen.
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Latent variabel

Figur 7.5.

Analysen for nikkel er vist pa Figur 7.5. Her ses en relativt teet sammen-
hang med en heldning teet pa en (0,93) og en skaering teet pa (0,0). Bade
haeldning og skeering er dog signifikant (Pr<0,001) forskellig fra hhv. en
haeldning pa en og en skeering gennem (0,0).

Nikkel

Output
. Call:
y= 0,9307x - 0,058 e lm(formula = DataMedian ~ MeasModelMedian, data = Dataset)
Residuals:
Min 10 Median 3 Max
-1.45731 -0.13843 -0.00821 0.14381 1.02538

Coefficients:

Estimate Std.
(Intercept) 0,11591
MeasModelMedian 0.93473

Signif. codes: Q "**%' 0,001 "**' Q0,01 '** 0.05 '." 0.1 "' "1
Residual standard error: 0.2373 on 656 degrees of freedom
Multiple R-squared: ).87, Adjusted R-squared: 0.8698
F-statistic: 4389 on 1 and 656 DF, p-value: < 2,2e-16

log(Median fra data)

Sammenhzaeng mellem den estimerede latente variabel for log(median) (y-akse) med log(median) (x-akse) bestemt for nik-
kel med simpel rangordning, der hvor der er malinger nok over detektionsgraensen.

Der er som vist pa figurerne 7.3-7.5 en teet sammenhang mellem MetalStat
estimaterne for de latente median-koncentrationer og et uafhaengigt estimat
af samme medianveerdier med brug af en rangordningsmetode. Der er dog
fundet en mindre afvigelse for bly og nikkel, men det kan lige savel vaere pga.
usikkerhed for estimatet med brug af en simpel rangordningsmetode som me-
toden bag MetalStat.

7.3.2 Analyse for forskelle mellem scesoner

I Figur 7.6 er de fire seesoners estimater for de tre metaller afbilledet mod hin-
anden i en matrice for hver malt vandlgbsstation og for hver parvise kombina-
tion af fire seesoner. Korrelationskoefficienten vises i samme matrice i gverste
hgjre trekant i hver matrice. Hvis der er en klar forskel mellem vandlgbsstatio-
ner, bar det typisk medfare, at en vandlgbsstation med et hgijt koncentrations-
niveau for en saeson ogsa vil have en tendens til at have en hgj koncentration
for de andre saesoner, altsa at koncentrationerne ligger langs en y=x linje i Figur
7.6. For bly ses relativt begraenset korrelation (r omkring 0,5). Dette tyder p4, at
forekomsten af bly ikke har dominerende stedspecifik effekter, der klart kan
adskille vandlgbsstationer fra hinanden, svarende til overstaenden forklaring.
En tilsvarende analyse er i Figur 7.6 vist for cadmium, hvor der ses en noget
mere udtalt korrelation sammenlignet med bly. For nikkel ses pa Figur 7.6 den
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steerkeste korrelation mellem sasoner sammenlignet bade med bly og cad-
mium. Sa dette tyder p3, at bly ikke falger steerke manstre, der kan beskrives
som forskelle mellem vandlgbsstationer, mens det i mere udtalt grad er tilfeel-
det for cadmium og endnu mere for nikkel.
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Figur 7.6. De fire seesoners estimater for de 3 metaller for hver malt vandlgbsstation er afbilledet for alle parvise kombinatio-

ner af to seesoner i en matrice. Korrelationskoefficienten vises i samme matrice i gverste hgjre trekant af hver matrice, hvor p
veerdi svarer til test af Ho hypotesen, at koncentrationsniveauet for to seesoner er uafhaengige af hinanden.
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Pa Figur 7.7 ses median-vaerdierne af de vandlgbsspecifikke medianverdier
for hver malt vandlgbsstation opdelt mellem hver saeson. Hvis der er forskel
mellem sason i medianen af median-vardierne, vil det kunne afslgre sseson-
afhaengige kilder. | Figur 7.7. ses det, at medianen for medianen af cadmium
er mindst om sommeren, hvilket kunne pege p4, at det er den overfladenzre
afstremning i det dbne land, der typisk er starst i vinterhalvaret, som bringer
mest cadmium til vandlgbet. Hvis cadmium var bragt til vandlgbet med f.eks.
by-spildevand og grundvand, ville det séledes ikke vise den sammenhang,
som ses i Figur 7.6., da by-spildevand og grundvand typisk har starst andel
af vandlgbets vandfgring om sommeren.



Figur 7.7. Median af median for
maélte vandlgbsstationer fordelt
mellem sgeson.
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7.3.3 Analyse for stokastiske effekter mellem vandlgbsstationer

De stokastiske effekter afslgrer, om der er forskelle i metalkoncentrationer,
der ikke kan beskrives med oplandsmodellen. Det er derfor meget vigtigt at
undersgge modellen for stokastiske effekter, og dette er det en stor hjalp at
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Figur 7.8.
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afbillede de estimerede stokastiske effekter i GIS for at se, om der er et geo-
grafisk mgnster, se figurerne 7.8-10. Det ses, at de stokastiske effekter for bly
ligger spredt over hele landet, mens niveauet for cadmium og nikkel synes at
have en tendens til at veere starst i Vestjylland. Da de stokastiske effekter viser
forskelle, som oplandsmodellen ikke kan beskrive, vil en naermere gransk-
ning af de specifikke vandlgbsstationer med hgje vardier kunne indkredse
kritiske effekter, som modellen ikke har med, og som derfor bgr inddrages i
en forbedret version.

Tilfeeldige effekter
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Stokastiske effekter mellem vandlgbsstationer for bly svarende til log(F;) for bly (Ligning 2).
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Figur 7.9. Stokastiske effekter mellem vandlgbsstationer for cadmium svarende til log(F;) for cadmium (Ligning 2).
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Figur 7.10. Stokastiske effekter mellem vandlgbsstationer for nikkel svarende til log(F;) for nikkel (Ligning 2).

7.3.4 Analyse af stokastiske effekter mellem ar

Hvis der er en generel tendens til, at median-koncentrationer i et bestemt ar
ligger pa et andet niveau end i andre ar, vil det kunne ses som stokastisk effekt
mellem ar. Oplandsmodellen regner stationzrt for hele den malte periode, s&
alle effekter, der udtrykker en tidstrend fra ar til ar, vil bidrage til de stokasti-
ske effekter mellem ar.

Pa Figur 7.11 ses de stokastiske effekter mellem ar for bly, hvor der ses et vist
fald. En simpel lineser model for det tidsmaessige forlgb af de stokastiske ef-
fekter mellem ar viser dog, at faldet ikke synes signifikant (p=0,12), men hvis
tendensen fortsaetter de naste fa ar, kan den faldende koncentration mellem
ar maske blive signifikant.
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Figur 7.11. Stokastiske effekter
mellem &r for bly (log(E,) i Lig-
ning 2), hvor p-veerdien tester Ho
hypotesen, at der ingen lineeger
tidstrende er.

Figur 7.12. Stokastiske effekter
for cadmium mellem &r (log(F,) i
Ligning 2), hvor p-veerdien tester
Ho hypotesen, at der ingen li-
neeer tidstrende er.
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En lignende analyse er gennemfgrt for cadmium (Figur 7.12), og her ses ogsa
et fald i median koncentration, der dog heller ikke er signifikant (p=0,16). |
gvrigt ses det i Figur 7.12, at ar 2011 havde en markant stagrre og positiv sto-
kastisk effekt sammenlignet med de andre &r, mens ar 2010 omvendt havde
en negativ effekt, s naermere granskning af forskellen mellem &r 2010 og 2011
synes relevant i bestraebelse pa at forbedre forstaelsen af vigtige transportveje
for cadmium.
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Nikkel er analyseret for stokastiske effekter mellem ar (Figur 7.13), og her sy-
nes der ikke at vaere nogen tydelig tidstrend pa samme méade som indikeret
for bly og cadmium.
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Figur 7.13. Stokastiske effekter
mellem &r for nikkel (log(F,) i Lig-
ning 2), hvor p-veerdien tester Ho
hypotesen, at der ingen lineser
tidstrende er.

Figur 7.14. Praediktion af latent
mediankoncentration for bly mod
preediktionen fra deterministiske
modelkomponenter. p-veerdien
tester Ho hypotesen, at haeldning
er O for det fittede stiplede linje.
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7.3.5 Analyse af oplandsmodellen

Modellens evne til at adskille forskelle i metalkoncentrationer geografisk og
derudfra udpege omrader med hgje koncentrationsniveauer fra omrader med
lave koncentrationer afhanger af, hvor godt de deterministiske effekter kan
pradiktere den latente mediankoncentration. Det ses tydeligt af figurerne
7.14-7.16, at modellens praediktioner med den nuvarende parametrisering vi-
ser, at der er en svag tendens til en vis preediktion for bly. Da modellen ikke
er konvergeret, kan denne manglende pradiktion dog endnu ikke tages som
udtryk for, hvor godt oplandsmodellen kan beskrive en reel variation i kon-
centrationsniveauerne.

Bly

Deterministiske effekter (log(mg/l))

log(latent variable (pg/l)) -6



Figur 7.15. Preediktion af latent
mediankoncentration for cad-
mium mod preediktionen fra de-
terministiske modelkomponenter.
p-veerdien tester Ho hypotesen,
at heeldning er O for det fittede sti-
plede linje.

Figur 7.16. Preediktion af latent
mediankoncentration for nikkel
mod preediktionen fra determini-
stiske modelkomponenter. p-veer-
dien tester Ho hypotesen, at
hezeldning er O for det fittede sti-
plede linje.
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7.4 Landsdcekkende estimering

7.4.1 Geogrdfisk fordeling af estimater

MetalStat kan estimere median-koncentrationsniveauer med brug af de deter-
ministiske effekter for alle ID 15 oplande. Pa Figur 7.17-7.19 ses saledes median-
estimater for vintersasonen for hhv. bly, cadmium og nikkel. For bly og cad-
mium ses tydelige regionale forskelle, mens nikkel er mere jeevnt fordelt over
landet. Det er vigtigt at undersgge rimeligheden i de forskelle, der afspejles med
saddanne kortleegninger, far de tages til indteegt som gyldige, og i den forbindelse
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Figur 7.17.
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at det vurderes, om de uafhaengige variable, der giver de regionale forskelle,
med rimelighed kan siges at reflektere en reel kausalitet.

Der vil ogsa kunne beregnes kort for de andre tre arstider, og det er vigtigt at
papege, at der er stor usikkerhed ved estimatet for de enkelte oplande, hvilket
bliver illustreret med et enkelt opland pé Figur 7.20.

De estimerede median-koncentrationer for bly ses pa Figur 7.17, hvor der sy-
nes at veere en gradient over israndslinjen ned gennem Jylland med de laveste
koncentrationer mod vest. Som farste skridt i en analyse af dette resultat er de
stokastiske effekters geografiske fordeling, som vises pa Figur 7.8, vigtige, da
de kan afslgre, om denne gradient er et artefakt pga. stokastiske effekter. P&
Figur 7.8 ses ikke en tydelig tendens til, at de stokastiske effekter er starre eller
mindre over israndslinjen, hvilket underbygger, at der rent faktisk er lavere
blykoncentration i det vestlige Jylland.

Vintermedian koncentration
Bly (myg/l)

[ 0,000615 - 0,045821

[ 0,045822 - 0,009685

P 0.009686 - 0,224485

B 0224486 - 0517488

I o.517489 - 1,000000

Preediktion af mediankoncentration for bly og fordelt p& alle ID 15 oplande for vintersaesonen.

Betragtes cadmium (Figur 7.18), ses det, at koncentrationen af cadmium har
en tendens til at veere hgjere i det nordlige Jylland og nordvestlige Sjelland
sammenlignet med Fyn og Vestjylland. Hvis denne forskel sammenholdes
med den geografiske udbredelse af de stokastiske effekter for cadmium (Figur
7.9), ses det, at de stokastiske effekter for cadmium giver stgrre bidrag til kon-
centrationsniveauet i det vestlige Midtjylland sammenlignet med resten af



Figur 7.18.

landet, hvilket betyder, at Nordjylland og Nordvestsjelland ikke ngdvendig-
vis er de eneste potentielle hgjniveau-omrader, da den deterministiske model
underestimerer koncentrationsniveauerne i Vestjylland.

Vintermedian koncentration
Cadmium (myg/l)

" 0000049 -0,012613

[ 0012614 -0,026962

P 0.026963 - 0,073122

B 0.073123- 0217723

I 0217724 - 1,000000

Preediktion af mediankoncentration for cadmium og fordelt p& alle ID 15 oplande for vintersaesonen.

For nikkel ses der i Figur 7.19 ikke nogen forskel mellem hhv. det gstlige og
vestlige Jylland, men pa Figur 7.10 ses en klar tendens til hgje veerdier af sto-
kastiske effekter i det vestlige Jylland. Derfor kan denne manglende forskel
mellem det gstlige og vestlige Jylland veere udtryk for, at oplandsmodellen
ikke helt far alle faktorer med, der har betydning for at kunne adskille nikkel-
koncentrationen i hhv. det gstlige og vestlige Jylland.
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Vintermedian koncentration
Nikkel (mygl/l)

- 0,002086 - 0,725178

- 0,725179 - 1,247802

- 1,247803 - 1,762054

- 1,762055 - 2,554696

B 2554697 - 5625953

Figur 7.19. Praediktion af mediankoncentration for nikkel og fordelt pa alle ID 15 oplande for vintersaesonen.

7.4.1.1 For enkelte oplande

Usikkerhed ved estimering af koncentrationsveerdier kan plottes for alle op-
lande. | Figur 7.20 ses saledes praediktion af koncentrationen i det umalte 1D
15 opland 11100009 vist som en akkumuleret sandsynlighed, hvor der
saledes er en 90 % sandsynlighed for, at koncentrationen er under 0.27 pg/I.
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Den kumulerede sandsynlighedsfordeling af koncentrationsestimatet for bly og for ID 15 opland 11100009 (vinter

7.4.2 Parameterestimering

Resultatet fra parameterestimering er vist i Bilag C. | denne ses median for
hver parameter samt usikkerheden udtrykt som hhv. nedre 2,5 % fraktil samt
gvre 97,5 % fraktil. Desuden vises en p-veerdi svarende til sandsynligheden
for, at parameteren kan veere positiv, sa hvis p=1, betyder det, at parameteren
er sikkert bestemt som vaerende positiv, og derfor at den pageldende effekt
er signifikant, mens verdien -1 betyder, at den pageeldende effekt pavirker
koncentrationen negativt. Hvis p-vaerdien er mellem -1 og 1, betyder det, at
den pagezldende effekt ikke er entydig og dermed ikke steerk signifikant, og
ud fra typiske konventioner vil en p-veerdi i intervallet -0,975 — 0,975 betragtes
som veerende ikke signifikant. Det er vigtigt at papege, at en signifikant para-
meter ikke behgver at veere betydningsfuld, men omvendt vil en ikke-signifi-
kant parameter sjeeldent blive betragtet som betydningsfuld. Om en parame-
ter fremkommer med en veerdi, der er reel betydningsfuld, kan ikke direkte
ses i Bilag C, men kraever en ngermere analyse, som illustreret i ngeste afsnit.

7.4.3 Betydning af oplandskarakteristika

For hvert opland kan de estimerede parametre (Bilag C) bruges til at beregne
betydningen for preedikterede koncentrationer for de forskellige uafhangige
variable ved at bruge ligningerne 1 og 8. Ved pa den made at bestemme den
estimerede betydning for alle oplande kan en gennemsnitlige betydning be-
stemmes for hele landet som et generelt udtryk for den pageeldende uaf-
hangige variabels estimerede betydning for koncentrationsniveauet af metal-
let, se Figur 7.21. De uafhangige variable er beskrevet i kap. 6.2. Denne ana-
lyse skal dog anvendes med forsigtighed, da +/- effekter kan forstyrre en tolk-
ning. Saledes ses der for nikkel en stor positiv betydning fra kulstof i a-hori-
sonten (Xca), men en tilsvarende negativ betydning for kulstof i b-horisonten
(Xcb), hvilket giver grund til at genoverveje X matricen og/eller udstikke
nogle begransninger for S En relevant begransning vil veere at fastholde £>0,
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svarende til at oplandsmodellen estimerer mulige bidrag af metal i interaktion
mellem transportvariable.
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Figur 7.21. Estimeret koncentrationsbidrag for nikkel gverst samt bly og cadmium nederst fra MetalStats uafheengige variable
som middel for hele Danmark. BetaO svarer til Ligning 9.

Det er ogsad muligt at se estimeret betydning i forhold til de enkelte oplande
og bruge dem som rettesnor for, hvad der kan have betydning for koncentra-
tionsniveauet i oplandet netop der, som vist pa Figur 7.21 for 1D 15 oplandet
11100001.
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Figur 7.22.  Estimeret koncentrationsbidrag for nikkel gverst samt bly og cadmium nederst fra MetalStats uafheaengige variable
som middel for ID 15 opland 11100001. BetaO svarer til Ligning 9.
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8 Konklusioner

8.1 Afgrcensning

Beregningsarbejdet med at fA& modellen til at konvergere har vist sig at vere
stort pga. de mange variable og er ikke tilendebragt ved afslutningen af neer-
veerende projekt, fordi strukturligningen blev modificeret hen mod slutnin-
gen af projektperioden. Hver eneste manglende maling og malinger under
detektionsgransen er ukendte for modellen og bliver derfor estimeret som en
variabel, hvilket bidrager til et stort regnearbejde. Det betyder, at udviklings-
arbejdet besveerligggres, da enhver rettelse og e&ndring betyder, at modellen
skal starte helt eller delvist forfra med at konvergere. Til gengeeld handterer
modellen manglende malinger pa en troveerdig made, bade i forhold til ma-
linger under detektionsgraensen og helt manglende malinger for enkelte me-
taller, hvor andre metaller er malte. Det vil ikke vaere det samme problem
under drift, nar farst modellen er konvergeret. Men det har for projektet be-
tydet, at kun de tre metaller bly, cadmium og nikkel er teettest pa at veere kon-
vergeret, da modellen blev justeret i sin strukturligning i december, hvorved
meget af den foregdende kalibrering gik tabt. Sa den oprindelige liste af me-
taller blev afkortet til de fem metaller bly, cadmium, nikkel, kobber og zink i
farste omgang, og for at fa beregninger sa teet pa at konvergere som muligt,
er disse fem metaller derefter yderligere reduceret til bly, cadmium og nikkel
for afrapportering i denne rapport. Dog er konvergering af modellen med alle
fem metaller fortsat efter projektets afslutning, og resultatet heraf vil kunne
anvendes som opstart i en eventuel drift-model, der derved ikke far samme
behov for at konvergere. Det anbefales, at de gvrige metaller barium, chrom,
kviksglv og arsen farst inkluderes i modellen, nar de fgrste fem metaller er
bragt i drift.

Projektet har haft fokus pa vandkoncentrationen af metaller, da det er her, der
er flest data, men andre matricer, sdsom sediment, kunne godt inkluderes i
modellen, ndr modellering af vandkoncentrationen er implementeret.

8.2 Brug af MetalStat i tilrettelceggelsen af overvagningspro-
grammet for metaller

Modellen, der er udviklet i dette projekt, er en prototype, som tester, om en
statistisk model, hvori der indgar en oplandsmodel, kan bruges til bedre at
tolke overvagningsdata og derved ggre det muligt at preediktere koncentrati-
onsniveauer for de ikke-malte omrader. De konkrete beregningsresultater i
denne rapport kan ikke bruges som grundlag for beslutninger vedr. de metal-
ler, der er afbildet, og dette gaelder iser, da modellen i skrivende stund fortsat
er ved at konvergere. Denne rapport viser dog, at brug af modellen er lo-
vende, og det abner op for et nyt paradigme, hvor modeller bruges mere ak-
tivt i synergi med overvagningsaktiviteter for MFS. Modeller af den type, som
er udviklet i dette projekt, kan bidrage med:



Forbedret og mere precis tolkning af overvagningsdata. En model kan forbedre
evnen til at finde sammenhznge i overvagningsdata, der kan understatte en
bedre forstaelse for metallernes skabne og tilfarsel til vandmiljget. Dette ek-
semplificeres i rapporten ved, at bly udviste en mere diffus kontaminering
mellem maélte vandlgbsstationer end cadmium og nikkel, hvilket understet-
ter en formodning om, at forekomsten af bly i hgjere grad end cadmium og
nikkel er styret af en gammel historisk kontaminering fra bly i benzin og der-
for har spredt sig mere jeevnt mellem alle vandlgbsstationer. Som andet ek-
sempel viste den stokastiske effekt for ar sig som en tidstrend for bly og cad-
mium, der dog endnu ikke er signifikant.

Forudsigelse af koncentrationsniveauer uden for overvagede omrader. Ud fra de
malte vandlgbsstationer i overvagningsprogrammet kan koncentrations-
niveauerne estimeres uden for overvdgede omrader. Troveerdigheden af
denne estimering vil dog afhange af, hvor godt det er muligt at beskrive
vigtige mekanismer i en landsdaekkende oplandsmodel og derfor vere
meget stofafthaengig. Rapporten illustrerer, hvordan en statistisk model er
ngdvendig, da den kan kortlaegge usikkerheden bag estimater uden for
overvagede omrader, sa der ikke opstar en falsk sikkerhed i forhold til, at
veerdier far for stor troveerdighed.

Evaluering af mulige kilder til forekomsten af metaller. De Kilder til forekomst
af metaller, som er med i modellen, far tillagt en betydning, der viser deres
bidrag til koncentrationsniveauerne bade for de enkelte oplande og for
hele landet. Det er dog vigtigt at papege, at denne betydning kun er ret-
ningsgivende og bgr falges op af en miljgkemisk granskning, da den kor-
relation, som modellen finder, altid bgr vurderes med miljgkemisk eksper-
tise, fgr den godtages som reel.

Tilretteleeggelse af fremtidigt overvagningsprogram for metaller i vandlgh. Det
vil vaere oplagt at prioritere et fremtidigt overvagningsprogram mod de
ikke-moniterede omrader, som ifglge MetalStat vil have sterst sandsynlig-
hed for at veere de omrader, som har de hgjeste koncentrationsniveauer.
Desuden vil den forbedrede forstaelse for koncentrationsniveauerne i
overvagede omrader give ny viden til planleegning af et fremtidigt over-
vagningsprogram. F.eks. viser MetalStat, at tilfeeldige effekter for cad-
mium mellem malte vandlgbsstationer er hgjest i vestjyske vandlgb, hvil-
ket antyder, at der kan veere hot spots med lokale hgje koncentrationer.

Evaluering af den eksisterende forstaelse af metallers forekomst. Da modellen
er statistisk, abner det op for en afsagning af kilder til usikkerhed:

o Hvor godt kan vi forudsige et koncentrationsniveau, bade i de
overvagede omrader og uden for disse?

o Erder nogle mgnstre i vores manglende forstaelse, der kan give
rettesnor for nye undersggelser/overvagning?

o Hvor stor en betydning kan tilleegges de forskellige kilder, der

er med i oplandsmodellen, og hvor meget kan disse forklares af
den samlede variation i koncentrationsniveau?
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Et udviklingsmilje for modeludvikling er nedvendigt, sa leenge selve princip-
pet bag modellen er under testning. Derfor beskrives MetalStat i denne rap-
port ud fra en prototype, der er sat op i et udviklingsmiljg, hvor kodningen
ikke er rettet mod en egentlig drift, men til testning af principper og funktio-
nalitet.

8.3 Forslag tilimplementering af MetalStat

Brugen af modeller som MetalStat i samspil med en overvagning af MFS er
vigtig at se som et kompetencelgft, da modeller som MetalStat seetter nye stan-
darder for, hvad der kan konkluderes pa baggrund af overvagningsdata, og
dermed ogsa krav til kompetence hos den bruger, som skal anvende model-
lerne. Det betyder, at der bgr laves en faglig struktur bag modellerne, som
behandler resultater, og som sgrger for drift og forbedring af modellerne. En
model bgr i denne sammenhang ikke opfattes som en fast feerdigudviklet
stgrrelse, men som en del af en leringsproces, hvor ny viden lgbende vil
indgd i et stadigt bedre vidensgrundlag, og hvor modellen lgbende udvikles
til bedst muligt at understgtte nye aktiviteter, der kan forbedre vidensgrund-
laget. Den faglige struktur omkring modellering kunne vere bygget op i fire

faglige grupper:

e En brugergruppe, der dels forestar formidling af modellerne til alle rele-
vante i Miljgstyrelsen og dels definerer de specifikationer, som modellerne
skal indfri. Opgaven er at implementere brugen af modellerne i sagsbe-
handling p& den mest optimale made.

e En miljefaglig gruppe, der evt. arligt diskuterer modellernes resultater i for-
hold til, om de virker troveerdige, og i forhold til, om de kan bidrage med
ny viden. Desuden skal denne gruppe sikre, at modellerne bliver opdateret
med ny viden omkring de processer, som modellerne beskriver. Modeller-
nes resultater vil lgbende blive evalueret i forhold til relevant faglig viden
som en del af en kvalitetssikring. Dette er ngdvendigt, da modellerne er sa
komplekse, at de ikke bare reproducerer simple kontrollerbare sammen-
hznge, men ogsa mere komplekse mgnstre. Hvis modellerne f.eks. tilleeg-
ger en attribut stor betydning for koncentrationsniveauet af et metal, bar
denne betydning kun blive taget til indtaegt som reel, hvis den ogsa kan
begrundes med miljgfaglig viden eller viden om mulige kilder. Den miljg-
faglige gruppe skal saledes veere mellemled mellem modellernes output
og brugergruppen samt lgbende veere i dialog med udviklingsgruppen.
Den miljgfaglige gruppe kan evt. udgive en tilstandsrapport, der konklu-
derer pa baggrund af modelsimuleringer med brug af opdaterede over-
vagningsdata.

e En driftsgruppe, der forestar den regnetekniske kobling til datakilder samt
dokumentation af modellernes beregninger og sikrer, at modellen indfrier
de definerede specifikationer. Da modellerne er bygget op om en Igbende
iteration, vil de hele tiden vaere regneaktive. Sa der kraeves en konstant
adgang til en CPU. Princippet er, at computeren konstant vil gennemregne
modellerne, og hvis der gnskes et resultat fra modellerne, hentes de sidste
fa tusinde gennemregninger, der vil afspejle statistikken omkring malin-
gerne samt usikkerheden pa estimerede parametre. De udtrukne gennem-
regninger Vil kunne behandles med deskriptiv statistik som f.eks. histo-
grammer eller fraktilveerdier vist for hvert ID 15 opland i GIS. Disse ud-
treek specificeres af brugergruppen. Nar nye data tilgar modellerne, f.eks.
i form af et nyt ars overvagningsresultater, vil deres variable justere sig pa



plads svarende til en tilstand af ny viden fra de nye data. Driftsgruppen
vil tjekke, om modellerne er konvergeret, far der igen kan udtages resul-
tater fra dem. Typisk vil den periode, der skal bruges at konvergere, veere
fa uger, da der kun vil fremkomme mindre justeringer i modellernes sam-
lede opseetning. Labende monitering og optimering af modellernes X ma-
tricer som disse understgtter oplandsbeskrivelsen pa bedst mulig méade.

e En udviklingsgruppe, der kombinerer miljgkemisk faglig viden med mate-
matisk og regneteknisk viden i samrad med den miljgfaglige gruppe og
kommer med projektforslag til mulige udviklingsprojekter. Gruppen eva-
luerer og overvager modellernes resultater og laver forslag til forbedringer
og justeringer i forhold til nye datakilder og fordringer i modellernes ma-
tematiske opbygning. Denne gruppe kan ogsd vurdere mulighederne for
at udbrede modelleringen til nye stoffer og problemstillinger.

8.4 Evaluering af projektet med henblik pd opmcerksom-
heds-og leeringspunkter til eventuelle kommende model-
projekter

8.4.1 MetalStat specifikt

Da MetalStat er en multivariat model mht. metaller, vil viden om et metals
koncentrationsniveau implicit kunne bidrage med viden om et andet metals
koncentrationsniveau pa samme sted og til samme tid. P& samme made kan
en hjelpevariabel bruges, hvis der er en sammenhang mellem f.eks. litium-
indholdet og et eller flere metaller, og hvis litiumkoncentrationen er malt, sa
vil det kunne bidrage med viden om metallerne, hvis litium eller en anden
hjeelpe-variabel inddrages i observationsmodellen pa linje med metallerne.
Det bgr overvejes, om sddanne hjelpe-variabler skal med i den farste drift-
version af MetalStat.

X matrice ber evalueres grundigt med henblik pa at optimere oplandsmodel-
len, iseer i forhold til de steerkt ulinezre uafhangige variable som f.eks. lerind-
hold, pH. Valget af ID15 oplande som reference er gjort som et kompromis
mellem gnsket om en landsdekkende model, der er realistisk at anvende i
forhold til tilgaengelige data og regneteknisk pa den ene side, og gnsket om at
kunne beskrive lokale forhold trovaerdigt pa den anden side. Dette kan vere
en udfordring over for sterkt ulinezre variable, der kan variere sterkt inden
for et ID15 opland og derfor vaere darligt beskrevet gennem en enkelt X veerdi
for hvert IDF 15 opland. En sadan udfordring kan dog ofte Igses ved at opstille
en model i GIS, der integrerer en troveerdig middelveerdi indenfor ID15 op-
landet. Denne mulighed bgr undersgges isar for pH i en evt. driftversion af
MetalStat. Det synes muligt at eliminere nogle af de valgte uafhangige vari-
able til et mindre antal, og i den forbindelse bgr det overvejes, om andre skal
testes, sdsom areal i oplandet med industri, by og ferskvand. Det bgr under-
sgges, om det er muligt at fastholde g til kun at veere positiv, da det vil mod-
virke estimering af negative koncentrationer og dannelsen af fiktive modsat-
rettede +/- effekter fra forskellige uafhaengige variable. Datagrundlaget bar
lgbende opdateres med de nyeste NOVANA-data, efterhanden som disse
blive gjort tilgeengelige. Far en sadan opdatering af data foretages, anbefales
det at bruge de nyeste data til validering af MetalStat, s& man lgbende kan
folge med i, hvordan modellen forbedrer sine pradiktive evner.
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MetalStat bruger estimeret tilfgrsel af grundvand (Xgrunav) SOm attribut for mu-
lig grundvandsbaret tilfgrsel af metal i interaktion mellem hhv. ler, pH og or-
ganisk stof i jordmatrice, men det er en meget simpel beskrivelse, da koncen-
trationsniveauet i grundvandet naturligvis vil variere. Alene for bly, cad-
mium og nikkel kan det ses, at koncentrationsniveauet er relativt hgjt for
grundvand sammenlignet med niveauet i vandlgb. En bedre beskrivelse
kunne vere et estimat af grundvandskoncentrationen (Cgrunav), hvor massen
af metal tilfart er givet som a * Cyrynay * Xgrunav, hvOr a udtrykker en evt. til-
bageholdelse, nar grundvandet stremmer til vandlgbet. For hvert ID 15 op-
land kan Cgrunav Ses som en latent variabel, der kan estimeres med brug af de
grundvandsprever, der er indrapporteret for det pageeldende opland, pa
samme made som MetalStat betragter vandkoncentrationen i vandlgbet som
en latent variabel, der er malt i NOVANA-programmet. P& denne méade kan
grundvandsovervagningen integreres direkte ind i vandlgbsovervagningen.

Pa samme made som beskrevet for grundvand kan andre matricer, som f.eks.
sedimentbundet metal, kobles til MetalStat gennem en ny latent variabel for
sedimentkoncentrationen, hvis der kan findes en troveerdig funktion, der kob-
ler adsorberet fase til oplast fase, evt. baseret pa ligevaegtskemi eller fgrste
ordens udveksling mellem sediment og vandfase.

8.4.2 Modeller for MFS generelt

Da udfordringen med modellering for metaller og miljagfarlige forurenende
stoffer i det hele taget er betydelig, bagr der lgbende arbejdes pa at forbedre
modelleringen i teet synergi med det datagrundlag, som kan understgtte mo-
dellerne i lgbende samspil med overvagningens dataindsamling.

Det er en fordel, at modeller for MFS bygges op efter statistiske principper,
hvis deres formal er at estimere koncentrationsniveauer og den usikkerhed,
der forbundet med estimaterne. Da koncentrationsniveauet for mange MFS
opfarer sig log-normalfordelt, vil de principper, der anvendes i MetalStat,
have potentiale til at kunne bruges til mange andre stoffer.

Resultaterne fra MetalStat viser ogsa, at en model ikke kun kan bidrage med
praediktioner for ikke-malte omrader, men ogsa forbedre vidensgrundlaget
for de malte omrader pa en made, der ikke lader sig afslare ved mere deskrip-
tive metoder. En gget brug af modeller betyder derfor, at den viden, som kan
erhverves fra brug af overvagningsdata, udvides og skifter karakter.

En evt. implementering af MetalStat kan danne rettesnor for, hvordan andre
modeller for andre MFS skal implementeres, da en del af udfordringerne vil
vaere sammenfaldende. Oplandsmodellen, som er udviklet til MetalStat ud
fra iseer en oplandsmodel for naeringsstoffer suppleret med forskellige andre
uafheaengige variable, er relevant til at teste over for andre MFS. Saledes er
byspildevand og regnvandsbetingede udlgb beskrevet, hvilket er relevant for
f.eks. PAH’r, mens oplandsmodellens uafhaengige variable for landbrugsdrift
kunne veere relevant for f.eks. pesticider.

ID 15 oplandene kan via GIS kobles til gnskede arealmaessige klassificeringer,
sasom overfladevandomrader og vandlgbsomrader
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Bilag A, Statistiske grundbegreber

Boks 1: Kobling af model til malinger

En statistisk model kan bestemmes gennem en likelihood-funktion, der beregner, hvor troveerdigt modellen
kan forudsige de malte veerdier. Falgende eksempel illustrerer princippet.

En simpel model y=ax veelges til at beskrive seks malte sammenhaenge mellem x og y, hvor vaerdien af
parameteren a er ukendt. Neden for ses tre forskellige a veerdier med hver sin linje:

7

Fit af model y=ax, for hhv a=0,6, 0,9 og 1,05
6

0 1 2 3 4 5 6 7

Intuitivt vurderes a=0,9 til at veere mest troveerdig, mens a=0,6 er mindst troveerdig, men en likelihood-
funktion kan kvantificere graden af trovaerdighed. Hvis malingerne forudseettes at variere over og under
linjen bestemt med a efter en standard normalfordeling (N (0,1)), s& kan troveerdigheden af en vilkarlig a
veerdi bestemmes:

Likelihoodfunktion for a

_ @=0,9: mest troveerdig

«

__a=1,05: noget trovaerdig

P a=0,6: meget utrovaerdig / k

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1 1,2 14

Nu kan troveerdigheden (likelihood) beregnes for hver af de tre a vaerdier, og det ses, at a=0,6 er meget
utroveerdig og kan lades helt ude af betragtning, a=1,05 har en vis troveerdighed, mens a=0,9 er mest tro-
veerdig (maksimum likelihood estimatet). Likelihood-funktionen indikerer altsa usikkerhedsintervallet for a
som en naturlig del af at bestemme a, og det er netop de statiske modellers styrke, at de pa den made be-
stemmer modelparameternes usikkerhed. Hvis man gger antallet af de seks malpunkter, vil likelihood-
funktionen typisk blive indsnaevre usikkerheds(konfidens)-intervallet for a.

| realiteten er modellen for metalkoncentrationer langt mere kompleks med flere hundrede parametre og
flere metaller pa en gang, men princippet med at bruge en likelihood-funktion til at finde fordelingen af en
parameter falger med dette simple eksempel.
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Boks 3: Metropolis-Hastings algoritmen

Princip. Metropolis-Hastings algoritme en er metode til at estimere parametrene i en model. Modellen an-
vender den posteriori sandsynlighedsfordeling (Boks 2) for modellens parametre i en Metropolis-Hasting
algoritme til at bestemme parameterens fordeling (forventet vaerdi og spredning rundt om forventningen).
Grundprincippet illustreres i nedenstdende eksempel med afseet i Boks 1. Troveerdige vaerdier for paramete-
ren a er ukendte, og i komplekse modeller kan de ikke beregnes direkte ud fra likelihood-funktionen, fordi
det er kun muligt at beregne en trovaerdighed, nar a veerdien farst er valgt. Dette lgses ved at "sgge” efter
troveerdige a veerdier med fglgende metodik:

Da vi ikke kender de mest troveerdige vaerdier for a, seetter vi bare veerdien til a=0,6 ud fra rent gaetvaerk, og
vi anvender den posteriori sandsynlighedsfordeling, her illustreret med likelihood-funktion i Boks1, til at be-
regne troveerdigheden for denne veerdi (P(0,60)). Derefter traekker vi en ny veerdi fra en kandidat fordeling,
f.eks. 0,61, og beregner troveerdigheden for 0,61 (P(=,61)), s& nu har vi to beregninger af troveerdighed som
illustreret i figuren:

J P(O,Gl?mrﬂ trovaerdighed
-

Mindst trovaerdighed

<.P10.60)
-
Meod stgrre
trovaerdighed
Mod mindre Aa
trovaerdighed | 1€ >
a a+Aa
A 4 \ 4
0,59 0,6 0,61 0,62

Sandsynligheden for at veelge a=0,61 saettes til P(0,61)/(P(0,61)+P(0,6)), og ellers beholdes veerdien
a=0,60. Man saetter computeren til at lave et tilfeeldigt valg med brug af disse sandsynligheder. Denne algo-
ritme vil med starst sandsynlighed vaelge den mest trovaerdige veerdi (a=,.61), da P(0,61)>P(0,60), sa hvis
algoritmen gennemlgbes mange gange, vil der vil vaere en tendens til at finde de mest troveerdige veerdier
ved ga "op ad bakke” pa likelihood-funktionen, men nogle gange vil algoritmen ogsa ga "ned af bakke”, hvil-
ket kan virke dumt, men det er smart, da algoritmen derved kortleegger usikkerheden pa a, svarende til hele

likelihood-funktionen i Boks 1.

Behov for at Konvergere (engelsk: Burn in) | eksemplet oven for er vaerdien a=0,60 brugt i Metropolis-Ha-
stings algoritmen, og ifglge likelihood-funktionen i Boks 1 svarer det til "meget utroveerdigt”, hvilket derfor
ikke virker optimalt, det er dog et vilkar, nar beregningerne startes med algoritmen, at de mest trovaerdige
intervaller for parametrene ikke kendes. Disse intervaller skal algoritmen selv sgge sig frem til. Derfor starter
en Metropolis-Hastings algoritme altid med at konvergere, hvor der sgges efter de troveerdige intervaller for
parametrene, hvilket pa engelsk typisk benaevnes Burn in. S& leenge modellen ikke er feerdig konvergeret,
skal modellens resultater ikke betragtes som rigtige.
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Bilag B. Oversigt over data aggregeret til ID 15-oplande

Id Beskrivelse Tema Periode Enhed Reference
1 Oplandsstarrelse hektar
2 Gns. lerindhold i opland (data for 0- [30,4 m ra- % Adhikari et al. (2013)
30 cm) ster
3 Gns. lerindhold i opland (data for 30,4 mra- % Adhikari et al. (2013)
100-200 cm) ster
4 Gns. kulstofindhold i opland (data for[30,4 m ra- % Adhikari et al. (2013)
0-30 cm) ster
5 Gns. kulstofindhold i opland (data for[30,4 m ra- % Adhikari et al. (2013)
100-200 cm) ster
6 Gns. pH i opland (data for 0-30 cm) [30,4 m ra- )Antal protoner |Adhikari et al. (2014)
ster
7 Gns. pH i opland (data for 100-200 [30,4 m ra- )Antal protoner |Adhikari et al. (2013)
cm) ster
8 Landbrug opdelt pa intensivt og eks- [Basemap 2011, 2016, hektar Levin (2019)
tensivt 2018
9 Kveelstof tilfgrt med svinegadning kg N (DE) Bak et al. (2015)
(alt. DE svin)
10 Dreaenet areal Drained_v3 hektar Maller et al. (2018)
11 \Vandfaring, draen, oplands-gns. (kun 250 m raster [1990-2017 mm/ar Motarjemi et al. (2019)
for draenede arealer)
12 \Vandfgring via makroporer, dreen, {250 m raster |{1990-2017 mm/ar Motarjemi et al. (2019)
oplands-gns. (kun hvor makroporer)
13 IAreal med makroporer i hgj risiko-  [250 m raster hektar Kotlar et al. (2020)
klasse (4 + 5)
14 Jordtab fra mark til vandlgb ved ero- (10 m raster ton IAndersen & Heckrath (2020)
sion
15 \Vandfgring, vandlab Gns. 2010- 1000 m®/ar Overfladevandsdatabasen ODA
2019 https://odaforalle.au.dk
16 Nedbar Gns. 2010- mm/ar DMI
2019
17 Nettonedbar Gns. 2010- mm/ar Egne beregninger pa grundlag af
2019 DMI’s data
18 \Vanding Gns. 2010- mm/ar Jupiter databasen
2019 (https://www.geus.dk/produkter-
ydelser-og-faciliteter/data-og-
kort/national-boringsdatabase-ju-
piter)
19 Grundvands-andel af samlet vandfga- [BFI fraktion Larsen et al. (2015)
ring
20 Regnvandsbetingede udlgb, vand- Gns. 2010- 1000 mé/ar Miljgstyrelsen - Fagdatacenter for
meaengde 2019 punktkilder
21 Renseanlaeg, vandmaengder Gns. 2010- 1000 m®/ar Miljgstyrelsen - Fagdatacenter for
2019 punktkilder
22 Renseanlaeg, tungmetaller Gns. 2010- kg/ar Miljgstyrelsen - Fagdatacenter for
2019 punktkilder
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2,5 %, 50 %, 97,5%: Fraktil-
veerdier

P (+): Estimeret sandsynlig-
hed for at parameterveerdien
er positiv
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Bilag C, parameterestimering

Parameter
Intercept (winter)
Spring
Sommer
Autumn

Betal

Xiand

Xregn

Xrens

XHa

XHb

Xlera

Xlerb

Xca

XCb

Xgrundv

Xdraen

Xmakro

Xned

Xsvin
XHb:Xgrundv
Xlera:X1land
Xlera:Xsvin
Xlerb:Xgrundv
XCa:Xland
XCa:Xsvin
XCb:Xgrundv
Xdraen:Xland
Xdraen:Xsvin
Xmakro:Xland
Xmakro:Xsvin
Xned:Xland
Xned:Xsvin
gamma

sd random site
sd random year
sigma structural
sigma measure
sigma structural
sigma measure
sigma structural

sigma measure

metal
Bly
Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly

Bly
Bly-Bly
Bly-Bly
Bly-Cadmium

Bly-Cadmium
Bly-Nikkel
Bly-Nikkel

2.5%
-2,68967
0,007439
0,001853
-0,01182
-0,00997
-0,03383
-0,00059
0,045401
0,016254
0,041857
0,008931
0,00026
0,001892
-0,02104
0,042709
0,006661
-0,0001
-0,01077
-0,06578
-0,01203
-0,00378
0,001487
0,005165
-0,00971
0,005707
0,038384
-0,00233
-0,04898
0,040689
0,012473
0,016344
-0,01721
-0,09635
0,001
0,001
0,742929
0,637417
0,276948
0,123276
0,19818
0,038036

50%
-2,68485
0,014042
0,013469
-0,00349
-0,00551
-0,0246
0,006609
0,049755
0,021766
0,044872
0,010592
0,001779
0,006443
-0,0167
0,04798
0,017734
0,003745
-0,00563
-0,06002
-0,00668
-0,0036
0,001698
0,008268
-0,00803
0,006936
0,050349
0,001392
-0,03777
0,045526
0,017646
0,019397
-0,01407
-0,08894
0,001
0,001
0,787862
0,637417
0,313543
0,123276
0,216426
0,038036

97.50%
-2,67786
0,019877
0,022822
0,004259
-0,00253
-0,0198
0,010518
0,053813
0,024986
0,057679
0,011663
0,003764
0,015862
-0,00808
0,054741
0,022184
0,01028
-0,00046
-0,05159
-0,00199
-0,00316
0,001998
0,010889
-0,00489
0,008591
0,056389
0,011381
-0,02087
0,049095
0,021382
0,025122
-0,00617
-0,08393
0,001
0,001
0,83547
0,637417
0,380771
0,123276
0,263967
0,038036

p(+)
0
1
1
0,201835
0
0
0,93578
1
1
1
1
1
1
0
1
1
0,963303
0,018349
0
0,009174
0
1
1
0
1
1
0,651376
0
1
1
1
0
0
1
1
1
1
1
1
1
1



Parameter
Intercept (winter)
Spring

Sommer
Autumn

bo

Xland

Xregn

Xrens

XHa

XHb

Xlera

Xlerb

Xca

XCb

Xgrundv

Xdraen

Xmakro

Xned

Xsvin
XHb:Xgrundv
Xlera:X1land
Xlera:Xsvin
Xlerb:Xgrundv
XCa:Xland
XCa:Xsvin
XCb:Xgrundv
Xdraen:Xland
Xdraen:Xsvin
Xmakro:Xland
Xmakro:Xsvin
Xned:Xland
Xned:Xsvin
gamma

sd random site
sd random year
sigma structural
sigma measure
sigma structural
sigma measure
sigma structural

sigma measure

metal
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium
Cadmium-Bly
Cadmium-Bly

Cadmium-Cadmium

Cadmium-Cadmium

Cadmium-Nikkel
Cadmium-Nikkel

2.5%
-4,17341
0,005237
-0,04811
0,024582
0,038812
0,03356
-0,02088
-0,00108
0,008516
-0,02055
0,000553
-0,00229
0,001958
-0,04001
0,059353
-0,00703
0,003195
0,024623
0,05188
0,073746
-0,00323
-0,00042
0,009276
0,022158
-0,00867
-0,08281
-0,02885
-0,04005
-0,07586
-0,02039
0,003216
0,055865
-0,07192
0,001
0,001
0,276948
0,123276
0,799806
0,301862
0,335955
0,03575

50%
-4,16505
0,013473
-0,04373
0,0382
0,051944
0,038205
-0,01704
0,011334
0,012517
-0,01659
0,001559
-0,00111
0,009046
-0,03046
0,064382
-0,00101
0,008691
0,029531
0,060826
0,078247
-0,00321
-0,00021
0,011242
0,027288
-0,00758
-0,07176
-0,02067
-0,03027
-0,07253
-0,01272
0,005822
0,064589
-0,06536
0,001
0,001
0,313543
0,123276
0,846599
0,301862
0,369047
0,03575

97.50%
-4,14941
0,017261
-0,03692
0,043914
0,056226
0,045918
-0,0086
0,015561
0,021089
-0,01026
0,002881
0,000182
0,014816
-0,02093
0,0695
0,004296
0,017887
0,032712
0,065548
0,082317
-0,00222
0,00035
0,014672
0,029439
-0,00569
-0,05317
-0,0162
-0,01874
-0,06493
-0,00382
0,01027
0,071112
-0,05611
0,001
0,001
0,380771
0,123276
0,955161
0,301862
0,465479
0,03575

p (+)

O R B B O L O

0,963303
1
0
1
0,027523
1
0
1
0,302752

1
1
1
1
0

0,302752

B PR R R PR R R P O R PP OO OOO OGO R -
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Parameter
Intercept (winter)
Spring
Sommer
Autumn

bo

Xland

Xregn

Xrens

XHa

XHb

Xlera

Xlerb

Xca

XCb

Xgrundv

Xdraen

Xmakro

Xned

Xsvin
XHb:Xgrundv
Xlera:X1land
Xlera:Xsvin
Xlerb:Xgrundv
XCa:Xland
XCa:Xsvin
XCh:Xgrundv
Xdraen:Xland
Xdraen:Xsvin
Xmakro:Xland
Xmakro:Xsvin
Xned:Xland
Xned:Xsvin
gamma

sd random site
sd random year
sigma structural
sigma measure
sigma structural
sigma measure
sigma structural

sigma measure

metal
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel
Nikkel-Bly
Nikkel-Bly
Nikkel-Cadmium
Nikkel-Cadmium
Nikkel-Nikkel
Nikkel-Nikkel

2.5%
0,451379
0,008572
0,052566
0,000472
0,060483

0,02747
-0,02526
0,035294
-0,00365
-0,02058
0,008127
-0,00386
0,015887
-0,0428
-0,02817
0,006513
-0,00639
0,031737
-0,06918
0,043929
-0,00493
0,000775
0,014124
-0,00123
0,001261
-0,04044
-0,03417
-0,04732
0,030305
0,028242
0,07863
0,049521
-0,15639
0,001
0,001
0,19818
0,038036
0,335955
0,03575
0,398547
0,140304

50%
0,458369
0,020443
0,062725
0,006272
0,066163
0,034099

-0,01861
0,040161
-0,00054
-0,01445
0,011452
-0,00241
0,01959
-0,03823
-0,02589
0,013312
-0,00291
0,034523
-0,06306
0,049261
-0,00445
0,000903
0,016075
0,001912
0,003038
-0,03554
-0,02669
-0,03406
0,036878
0,033924
0,085279
0,059498
-0,15051
0,001
0,001
0,216426
0,038036
0,369047
0,03575
0,420885
0,140304

97.50%
0,465386
0,025032

0,06807
0,015358
0,076111
0,044013

-0,00696
0,04515
0,000803
-0,00863
0,013484
-0,00059
0,025803
-0,03455
-0,02072
0,018097
0,003194
0,042988
-0,05651
0,053419
-0,00406
0,001205
0,022149

0,00502

0,004211
-0,02886
-0,01737
-0,02698
0,041369
0,039119
0,089373
0,063192
-0,14652

0,001

0,001
0,263967
0,038036
0,465479

0,03575
0,504663
0,140304

p(+)

1

1

1
0,981651
1

1

0

1
0,293578

=, O O »r O +» O

0,137615
1
0
1
0
1
1

0,743119
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