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Forord

Denne rapport beskriver resultatet af et projekt, hvis formal var at udvikle en
pilot-model til preediktion af forekomst af metaller i vandleb. Projektet er ud-
fort for Miljestyrelsen med henblik pé at kunne understotte vandplanleegnin-
gen med modellering af koncentrationen af miljefarlige forurenende stoffer i
overfladevand bl.a. i forhold til, om der er risiko for forekomst af koncentra-
tioner over miljokvalitetskravene.

Projektgruppen bestér af: Peter Borgen Sgrensen og Christian Frelund Dam-
gaard har primeert haft ansvar for udferelse af validering samt den matema-
tiske konstruktion af modellen. Hans Estrup Andersen har primeert bidraget
med datagrundlag og miljgkemisk ekspertise. Poul L. Berg, Peter Engelund
Holm og Jesper Leth Bak har primeert bidraget med miljekemisk forstaelse til
modellen samt forstaelse af mulige kilder. Modelleringsprincipperne har vee-
ret fremlagt overfor og diskuteret med Dorte Rasmussen. Ane Kjeldgaard har
lavet rapportens GIS beregninger og figurer. Projektet har veeret fulgt af en
gruppe med repreesentanter fra Miljgstyrelsen primeert bestaende af Rasmus
Dyrmose Norregaard, Maj-Britt Bjergager, samt Kasper Lauge Thomassen, og
fra DCE har projektet primeert veeret varetaget af Iben Boutrup Kongsfelt. Pro-
jektet har veeret dreftet i denne gruppe. Projektet har desuden veeret fulgt af
en styregruppe med repreesentanter for Miljgstyrelsen og miljgministeriets
departement. Styregruppen er i lobet af projektperioden blevet orienteret om
projektets fremdrift. Miljestyrelsen har haft et udkast af rapporten til kom-
mentering.

Projektet er udfert som et udviklingsprojekt og den primeere projektperiode
var fra juni 2022 til december 2022.



Sammenfatning

Denne rapport indgar i et sterre arbejde under Miljostyrelsen med udvikling
af modeller til estimering af koncentrationer af miljefarlige forurenende stof-
fer i overfladevand. Udgangspunktet i denne rapport er en pilot version af en
statistisk model (MetalStat) for landsdaekkende forekomst af metaller i vand-
lobsvand. Rapporten tager saledes udgangspunkt i afrapportering af Metal-
Stats principper givet i Serensen et al., 2022. Modellen er sat op, s& metalkon-
centrationen i vandlgbet regnes for at veere bestemt af det ID15 opland, som
malestationen er placeret i, hvor et ID15 opland har en varierende udstraek-
ning pa typisk 10-15 km?2. Opgaven for 2022 er at fa pilotudgaven af MetalStat
valideret og modnet, sa den kan indga i Miljostyrelsens forvaltning. Af reg-
netekniske grunde var det kun muligt i 2021 at afslutte beregninger for de tre
metaller bly, cadmium og nikkel, selvom der ogsa er omfattende data pa kob-
ber og zink, Sgrensen et al., 2022. Dette skyldtes, at der er blevet justeret pa
modellens struktur helt hen til udgangen af 2021, og der stilles storre krav til
beregningstid med fem metaller end med tre. I denne rapport er MetalStat
derfor udvidet med kobber og zink, s& den behandler fem metaller i en mul-
tivariat statistik model, der udnytter korrelationen med metallerne i bestrae-
belsen pa at levere en optimal anvendelse af moniteringsdata.

For de oplande, hvor metalkoncentrationen er blevet malt, anvendes de esti-
merede latente variable, som modellerer middelveerdien af koncentrationen
pa enlogskala. Denne middelveerdi pa log skala kan omregnes til mediankon-
centrationen, hvilket betyder at hovedresultatet fra MetalStat er preediktioner
af mediankoncentrationer. For de oplande, der ikke har malinger laver Metal-
Stat preediktioner af mediankoncentrationen, med tilherende usikkerhedsin-
terval, og er saledes en model, der deekker hele landet.

De estimerede latente variabler er tilpasset til en multinormal malemodel og
renset for effekten af ar, men effekten af &r kan medregnes hvis gnsket. Pree-
diktionerne bliver beregnet som sandsynlighedsfordelinger, og disse kan
summeres for de enkelte oplande ved f.eks. fordelingens median eller andre
fraktiler over et &r. Usikkerheden af preediktionen kan f.eks. gives ved et 95%
usikkerheds interval (der er 95 % sandsynlighed, for at den rigtige veerdi lig-
ger inden for intervallet). Det er ogsa muligt at angive den preedikterede sand-
synlighed for, at der i oplandet er koncentrationer over miljokvalitetskrav.
Sterrelsen af modellens usikkerhedsintervaller afheenger af hvor omfattende
et datagrundlag, der indgar i modellen. Det er saledes forventeligt at Metal-
Stat vil fa betydeligt mindre usikkerhed nar alle data fra perioden 2020-2022,
der nu ikke er med i modellen, bliver brugt i modellen. Det vil betyde at de
preedikterede gvre 95 % usikkerhedsintervaller vil blive reduceret. Det har
dog ikke veeret muligt indenfor tidsrammen for denne rapport at f& opdateret
MetalStat med alle malinger fra perioden 2011-2022.

MetalStat kan dokumentere betydningen af forskellige kilder i forhold til den
samlede andel af metalkoncentrationer i vandleb, som kan forklares med op-
landets attributter. MetalStat vil ogsa kunne understotte en identifikation af
med hvilken andel naturgivne kilder bidrager til metalkoncentrationen.

Hyvis et ID15 opland, der ikke omfatter nogle mélestationer og derfor fremstar
som umalt, udveksler vand med et andet opland, i hvilken der er malinger,
vil disse malinger i det madlte opland kunne bidrage med viden om



koncentrationsniveauet i det umalte opland, da noget af vandet i det malte
opland ogsa optreeder i det umalte opland. For at tage fuldt hensyn til denne
rummelige sammenhzeng, er der udviklet en massebalancekorrektion for at
forbedre modellens preediktioner, s& mélinger i malte ID15 oplande kan bi-
drage med viden i andre oplande uden malinger, i det omfang udveksling af
vand berettiger til det.

I MetalStat indgér en X matrice, der samler oplysning fra GIS om hvert op-
land, (se Serensen et al., 2022). Som det ogsa er beskrevet i Serensen et al.,
2022, sa vil det derfor veere muligt lobende at evaluere og forbedre X matricen,
i takt med at flere malinger og nye datakilder bliver tilgeengelige. En regres-
sionskoefficient R? pa logtransformerede koncentrationer er beregnet ud fra,
hvor godt X matricen sammen med seesonvariationen kan praediktere den la-
tente koncentration i de malte oplande. For fire ud af fem metaller var inter-
vallet 0,19-0,3, mens Nikkel faldt ud med en lav veerdi pa 0,06. Sa der er klart
plads til forbedring af iseer X matricen. Det er projektgruppens vurdering, at
det forste skridt mod en forbedring er at inddrage grundvandsbidraget mere
detaljeret. En lille veerdi for R? betyder, at MetalStat beskriver det meste af
variationen i koncentrationsveerdierne, dels som tilfeeldige effekter mellem
oplande og ar og dels som residualer, der varierer tilfeeldigt fra den ene ma-
ling til den neeste.

Nye malinger fra perioden 2020-2022 er anvendt til at evaluere MetalStat for
de fem metaller. Der har veeret et ret intensivt maleprogram i denne periode,
hvor der er indsamlet ca. dobbelt s mange prever i perioden 2020-2022 som
for hele perioden 2011-2019, fra ca. 400 oplande. En deskriptiv statistisk ana-
lyse af de malinger fra perioden 2020-2022, der var malt over detektionsgreen-
sen, indikerer generelt et lavere koncentrationsniveau sammenlignet med ma-
lingerne for perioden 2011-2019, iseer for zink. MetalStat bliver dog ikke ud-
fordret af sidanne arlige forskydninger i koncentrationsniveau i det omfang
disse ikke er stgrre end den forskel mellem &r, der optraeder i perioden 2011-
2019. Den efterfglgende analyse af de enkelte metaller viser at den arlige for-
skydning udfordrer MetalStat for zink, men ikke for de andre fire metaller.

MetalStat er brugt til at beregne realistiske intervaller for mediankoncentrati-
onen for de nye malte oplande, s de kan sammenlignes med de nye malinger
fra perioden 2020-2022. Disse intervaller afspejler niveau og usikkerhed for
mediankoncentrationen i det pdgeeldende oplande og kun i relativt fa tilfeelde,
udfordres de beregnede intervaller af de nye malinger. En neermere gransk-
ning af de enkelte stgrre afvigelser for iseer bly viser, at oplandssterrelsen pa
10-15 km? i nogle f3 tilfeelde godt kan deekke over en heterogenitet, som ikke
synes helt at veere repreesentativt deekket ind af de valgte placeringer af NO-
VANA stationer. For zink giver MetalStat generelt en overpraediktion af usik-
kerhedsintervallet, som konsekvens af det voldsomme fald, der generelt har
veeret i koncentrationsniveauet mellem periode 2011-2019 og periode 2020-
2022. Nar MetalStat opdateres med malingerne fra perioden 2020-2022, vil det
derfor veere en fordel at estimere variablerne for zink fra &r 2020 som en ny
latent variabel, sa der er to versioner af latente variabler for zink i modellen,
et for 2020 og et andet fra 2020.

Der er blevet inkorporeret nogle regnetekniske forbedringer i den neervee-
rende version af MetalStat i forhold til afrapporteringen i Serensen et al., 2022.
Det er iseer brug af en oplandslokal likelihood funktion for de latente koncen-
trationer, der har mindsket beregningstiden. Det betyder, at MetalStat i en be-
regningsgang, der tester veerdien for en latent koncentration, nu kun skal
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regne specifikt pa det ID15 opland, som denne latente koncentration estime-
res i, uden at genberegne alle de andre oplande. I bestraebelserne pa at opti-
mere X matricen afproves sakaldte “horseshoe priors”, der finder vigtigste
betydende faktorer med mindre beregningstid, men denne afprevning er ikke
tilendebragt med udgivelsen af denne rapport.

Under udarbejdelse af denne rapport blev det klart, at en driftsversion af Me-
talStat ikke blev feerdiggjort til forvaltningen i 2022, men at denne aktivitet vil
blive spgt udfert i 2023. Der er dog foretaget en planleegning af kodning af
driftsversionen for at fremskynder arbejdet. Under denne planleegning udar-
bejdedes en klar plan for at parallelisere MetalStat til at accelerere beregnings-
hastigheden over flere CPU-kerner. Sa der foregér lobende en udvikling, der
minimerer beregningstiden, dels ved at regne smartere og derfor mindske be-
hovet for beregninger, dels ved at gge den computerkraft som kan udnyttes
til at regne hurtigere.

Den veesentligste forestdende forbedring af X matricen vurderes at veere en
bedre beskrivelse af grundvandsbidraget, for bedre at beskrive det geogene
bidrag, der ikke skyldes menneskelig aktivitet. En sadan forbedring ber laves
som led i udvikling af en driftsversion af MetalStat. Det anbefales, at der tages
udgangspunkt i eksisterende undersggelser, der relaterer metaller i grund-
vand til geologi, pH og redoxforhold. X matricen kan udvides med disse at-
tributter, og MetalStat vil kunne finde den reelle betydning af disse pa vand-
lgbskoncentrationerne. Da relationen mellem disse attributter og metalkon-
centrationen i grundvand er steerkt ikke-lineeer, er det bedst at bruge en mo-
del, der anvender afskeeringsveerdier i stedet for at forudseette en kontinuert
funktion mellem pH og redox pa den en side og metalkoncentrationen péd den
anden side. Derfor anbefales det, at der foretages en indledende analyse af
sammenhenge mellem metalkoncentration i grundvand, pH, Redox og geo-
logi, som skal danne input til beskrivelsen med X matricen i MetalStat. Forste
skridt skal veere at sikre adgang til relevante GIS lag i samarbejde med rele-
vante institutioner.

Forurenede grunde kunne ogsa inddrages i X matricen, men det vurderes ikke
at veere sa betydende som grundvandsbidraget for de fem metaller i Metal-
Stat, hvorfor denne aktivitet skal prioriteres efter en inddragelse af grund-
vand. Med disse forbehold gives der i denne rapport et forslag til en model
for forurenede grunde, som kunne bygges ind i MetalStat med udgangspunkt
i en eksisterende screeningsmodel for forurenede grundes potentielle pavirk-
ning af vandlgb.



Summary

This report is part of a major work under the Danish Environmental Protec-
tion Agency to develop models for estimating concentrations of environmen-
tally hazardous pollutants in surface water. The starting point in this report is
a pilot version of a statistical model for the Danish Environmental Protection
Agency (MetalStat) for the nationwide occurrence of dissolved metals in run-
ning waters. The report is, thus, based on reporting of Metal-Stat’s principles
given by Serensen et al., 2022. Nationwide, the model distributes the metal
concentration in the running waters into the ID15 catchments, in which the
measuring stations are located, where an ID15 catchment has a varying area
of typically 10-15 km?2. The task for 2022 is to validate and improve the pilot
version of MetalStat to be included in the Environmental Administration’s
management. For calculation reasons, in 2021 it was only possible to complete
calculations for the three metals lead, cadmium and nickel, although there are
also extensive data on copper and zinc. This was due to the fact that the struc-
ture of the model has been adjusted right up to the end of 2021, and there are
greater requirements for calculation time with five metals than with three. In
this report, MetalStat has therefore expanded with copper and zinc, so that it
deals with five metals in a multivariate statistical model that utilizes the cor-
relation with the metals in the effort to provide an optimal use of monitoring
data.

For the catchment areas where the metal concentration has been measured,
the mean of the concentration on a log scale is estimated as a latent variable.
As the mean value on the log scale corresponds to the median concentration,
the main outcome from MetalStat is predictions of median concentrations. For
those catchment areas that do not have measurements, MetalStat makes pre-
dictions of the median concentration, with an associated uncertainty interval,
and is, thus, a model that covers the entire country.

The estimated latent variables are adapted to a multinormal model, in which
the effect of years is quantified. All estimations and predictions are calculated
as probability distributions for every ID15 catchment. So, the uncertainty of
the prediction can be given at a 95% uncertainty interval (there is a 95% prob-
ability that the correct value is within the range). It is also possible to predict
the probability that there are concentrations above environmental quality
standards in the ID15 catchment. The size of the model’s uncertainty depends
on the amount of monitoring data applied in the model. Thus, it is expected
that MetalStat will predict significantly less uncertainty when all data from
the period 2020-2022, which in this report are not included in the model, are
applied in the next version of the model. This will mean that the predicted
upper 95% uncertainty intervals will be reduced. However, it has not been
possible within the time frame for this report to update MetalStat with all
measurements from the period 2011-2022.

MetalStat can document the importance of different metal sources in relation
to the total share of metal concentrations in watercourses, which can be ex-
plained by the attributes of each ID15 catchment. MetalStat will also be able
to support identification of the proportion of natural mineralogical sources
that contribute to the metal concentration.
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If an ID15 catchment area does not include any measuring stations, and there-
fore appears as unmeasured, exchanges water with another ID15 catchment
area, in which there are measurements, then these measurements in the meas-
ured ID15 catchment will contribute knowledge about the concentration level
in the unmeasured ID15 catchment, as some of the water in the measured ID15
catchment also occurs in the unmeasured ID15 catchment. This is utilized in
MetalStat using a mass balance correction to improve the certainty of the
model’s predictions, so that measurements in measured ID15 catchments can
contribute knowledge in other ID15 catchments without measurements.

MetalStat includes an X matrix that collects information from GIS about each
catchment area (see Serensen et al., 2022). As also described in Serensen et al.,
2022, it will therefore be useful to continuously evaluate and improve the X
matrix as more measurements and new GIS data sources become available. A
regression coefficient R? on log-transformed concentrations is calculated
based on how well the X matrix, together with seasonal variation, can estimate
the latent concentration in the measured catchments. For four out of five met-
als, the range was 0.19-0.3, while Nickel fell out with a low value of 0.06. Thus,
there is clearly room for improvement of the X matrix in particular. It is the
project group’s assessment that the first step towards an improvement is to
include the groundwater contribution in more detail. A small value for R?
means that MetalStat describes most of the variation in concentration values
on a logarithmic scale, partly as random effects between catchments and
years, and partly as residuals that vary randomly from one measurement to
the next.

New measurements from the period 2020-2022 have been used to evaluate
MetalStat for the five metals. There was an intensive measurement program
during this period, with approximately twice as many samples collected in
the period 2020-2022 as in the entire period 2011-2019. These measurements
cover approximately 400 ID15 catchments. A descriptive statistical analysis of
the measurements from the period 2020-2022 that were measured above the
detection limit generally indicates a lower concentration level compared to
the measurements for the period 2011-2019, especially for zinc. MetalStat is
not necessarily challenged by annual shifts in concentration levels, if these are
not much greater than those occurring in the period 2011-2019. However, the
subsequent analysis of the individual metals shows that the annual displace-
ment challenges MetalStat for zinc, but not for the other four metals.

From MetalStat, a probability density function was generated to map the re-
alistic intervals of the median concentration for each ID15 catchment that was
measured during the period 2020-2022. Only in very few cases, the new meas-
ured concentrations were considerably outside the predicted interval of Met-
alStat. A closer examination of the individual major deviations for especially
lead shows that for a few cases, the ID15 catchment area size of 10-15 km? may
not be fully representatively covered by the selected locations of NOVANA
stations. For zinc, MetalStat generally provides an overprediction of the un-
certainty interval because of the sharp decrease that has generally occurred in
the concentration levels between period 2011-2019 and the period 2020-2022.
When MetalStat is updated with the measurements from the period 2020-
2022, it will therefore be advantageous to estimate the variables for zinc from
the year 2020 as a new latent variable, so that there are two versions of latent
variables for zinc in the model, one before 2020 and another from 2020.



Additional calculations of technical improvements have been made in the pre-
sent version of MetalStat in relation to the reporting in Serensen et al., 2022.
In particular, the use of a local likelihood function in each catchment for the
latent concentrations has reduced the calculation time. This means that a cal-
culation process that tests the value of a latent concentration now only must
calculate specifically on the ID15 catchment area in which this latent concen-
tration is estimated, without recalculating all the other catchment areas. In the
effort to optimize the X matrix, so-called “horseshoe priors” are being tested,
which will find most important significant factors with less calculation time,
but this test has not been completed with the release of this report.

During the preparation of this report, it became clear that an operating version
of MetalStat was not finalized for administration in 2022, but that this activity
will be sought to be carried out in 2023. However, a planning of coding of the
operating version has been made to speed up the work. During this planning,
a clear plan was drawn up to parallelize MetalStat to accelerate the computa-
tional speed using multiple CPU cores. Thus, there is an ongoing develop-
ment that minimizes the calculation time, partly by calculating smarter, and
therefore reducing the need for calculations, and partly by increasing the
available computing power.

The most obvious improvement of the X matrix to be considered as a next step
is to make a better description of the groundwater contribution to better de-
scribe the geogenic contribution that is not due to human activity. Such an
improvement should be made as part of the development of an operating ver-
sion of MetalStat. It is recommended that existing studies that relate metals in
groundwater to geology, pH and redox conditions are taken as a starting
point to extend the X matrix. Since the relationship between these attributes
and the metal concentration in groundwater is highly non-linear, it is best to
use a model that uses cut-off values rather than assuming a continuous func-
tion between pH and redox on one side and the metal concentration on the
other. Therefore, it is recommended that an initial analysis discloses correla-
tions between metal concentration in groundwater, pH, Redox and geology,
which will constitute input to the description with the X matrix in MetalStat.
The first step will be to ensure access to relevant GIS layers in cooperation
with relevant institutions.

Contaminated sites could also be included in the X matrix, but this is not con-
sidered to be as important as the groundwater contribution for the five metals
in MetalStat, which is why this activity must be prioritized after a groundwa-
ter inclusion. With these reservations, this report proposes a model for con-
taminated sites that could be built into MetalStat based on an existing screen-
ing model for the potential impact of contaminated sites on water flows.
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1 Indledning

Denne rapport indgar i et storre arbejde med udvikling af statistiske modeller
til estimering af koncentrationer af miljefarlige forurenende stoffer (MFS) i
overfladevand for Miljestyrelsen ved at videreudvikle en pilotudgave af en
statistisk model (MetalStat) for forekomsten af metaller i vandlgbsvand. Rap-
porten tager sdledes udgangspunkt i afrapportering af MetalStats principper
givet i Serensen et al., 2022. Modellen er sat op, sa metalkoncentrationen i
vandlebet regnes for at veere bestemt af det ID15 opland, som maélestationen
er placeret i, hvor et ID15 opland har en varierende udstreekning pa typisk 10-
15 km?. Opgaven for 2022 er at fa pilotudgaven af MetalStat valideret og mod-
net, s den kan indga i Miljestyrelsens forvaltning, med folgende fokuspunk-
ter:

e Udvidelse med to metaller (kobber og zink) ud over de tre metaller (bly,
cadmium, nikkel), som indgik i afrapportering for 2021 (Serensen et al.,
2022). Af regnetekniske grunde var det kun muligt i 2021 at afslutte bereg-
ninger for de tre metaller bly, cadmium og nikkel, selvom der ogsa er om-
fattende data pa kobber og zink. Dette skyldtes, at der er blevet justeret pa
modellens struktur helt hen til udgangen af 2021, og der stilles sterre krav
til regnetid med fem metaller end med tre. Det er ikke optimalt at beregne
for et metal ad gangen med modellen, da man sa ikke udnytter den multi-
variate facilitet i modellen, der nyttiggar korrelationen mellem metallerne
til at kvalificere preediktionerne.

e Sammenligning af modellens praediktioner med nye malinger for perioden
2020-2022. Siden opseetningen af modellen begyndte, er der kommet nye
malinger i NOVANA programmet, hvorfor det nu er muligt bade at vali-
dere praediktioner for ID15 oplande malt i perioden 2020-2022, fra hvilke
der ikke indgar malinger i modellen, og estimerede latente koncentratio-
ner for oplande, fra hvilke der bdde indgar mélinger i modellen, og hvor
der er nye malinger fra perioden 2020-2022.

e Enmodel bliver aldrig fuldkommen, sa det vil altid veere en fordel at under-
soge, om der kan findes forbedringer, sa en model afspejler den bedste ud-
nyttelse af tilgeengelig viden og med troveerdig bestemmelse af den tilknyt-
tede usikkerhed. I denne rapport er MetalStat videreudviklet i forhold til:

o Optimering af pilotmodellens beregningsteknik, s& modellen
hurtigere estimerer parametrenes betydning som forklarende
variable.

o Fastleggelse af strategi for en bedre beskrivelse af metalkilder
fra jordforurening. I den nuvaerende opseetning af MetalStat ta-
ges der ikke hensyn til en evt. forekomst af en forurenet grund i
et opland. Der foreslas en mulig metode, der kan rette op pa
denne mangel.

o Fastleggelse af strategi for en bedre beskrivelse af metalkilder
fra geogene kilder. I den nuveerende version af MetalStat regnes
en grundvandsindstrgmning som mulig kilde til metaller dog
uden at tage hensyn til hvorhenne i landet den foregar. I rappor-
ten gives anvisning pa, hvordan denne beskrivelse kan forbed-
res, sa grundvandbidraget kan differentieres efter geologien og
andre forhold i den aktuelle grundvandsforekomst.

o Forbedring af oplandsbeskrivelsen ved at inddrage masseba-
lance mellem ID15 oplande, der er oplande pa typisk 1500 ha
(Troldborg et al, 2015). Vandlgbsstraekningen gennem et sidant


https://dce2.au.dk/pub/SR484.pdf

opland er typisk pé et begreenset antal km, sa det tager kun nogle
fa timer for vandet at passere et ID15 opland. Viden om mélinger
ietID 15 opland kan derfor komme andre ID15 oplande til gode,
i det omfang, de udveksle vand med hinanden.
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2 Nye madlinger for perioden 2020-2022

Den nuveerende version af MetalStat er udviklet med brug af malinger fra
perioden 2011 til 2019, der er méalt med varierende intensitet. For at undersgge
modellens praediktioner er output fra modellen sammenlignet med maélinger
fra den efterfglgende periode 2020 frem til den 13/9-2022. En samlet oversigt
over mélinger fra hhv. 2011-2019 og 2020-2022 er vist i Tabel 2.1, og det frem-
gar tydeligt, at der har veeret en intens aktivitet med nye malinger i perioden
2020-2022. Desuden ses det, at den procentvise andel af prover, der er malt
under detektionsgraensen er vokset, hvilket indikerer et faldende koncentra-
tionsniveau. Der er dog sket mindre forskydninger i detektionsgraensen for
nogle metaller, men dette kan ikke forklare hele forskellen.

Tabel 2.1. Oversigt over prgveantal fordelt pa metaller og de to perioder hhv. 2011-2019
0g 2020-2022, hvor 2022 ikke er helt fuldkommen, da analysen i dette projekt skulle afslut-
tes for udgangen af 2022.

Metal Periode 2011-2019 Periode 2020-2022 (13/9-22)
| alt Under det.gr. | alt Under det.gr.
antal Antal % antal Antal %
Bly 2249 589 26 4364 1920 44
Cadmium 2296 219 10 4630 734 16
Kobber 1309 3 0 3516 27 1
Nikkel 2247 5 0 4362 49 1
Zink 1127 7 1 3447 462 13

Malingerne i Tabel 2.1 er fordelt ud pa ID15 oplande i Tabel 2.2 og inddelt i
tre grupper: (1) Dem der har malinger fra bade 2011-2019 og 2020-2022; (2)
Dem med maélinger alene fra 2011-2019; (3) Dem med malinger alene fra 2020-
2022.

Tabel 2.2. Antal malte ID15 oplande fordelt pa de perioder, i hvilke der er malt, hvor de
oplande med perioden 2011-2022 bade har vaeret malt som input til MetalStat for perioden
2011-2019 og efterfglgende ogsé er blevet malt i perioden 2020-2022.

Periode Antal ID 15 oplande
2011-2022 66
2011-2019 107
2020-2022 343
| alt: 516

Den geografiske fordeling af de malte oplande fremgar af Figur 2.1, inddelt i
tre grupper, alt efter om de indgar i hele perioden (2011-2022) eller kun i hen-
holdsvis 2011-2019 eller 2020-2022. For de oplande, der indgér i hele perioden
2011-2022, vil de malinger, som er indsamlet i perioden 2011-2019, veere med
i kalibreringen af MetalStat, mens de prever som er indsamlet senere, ikke vil
veere det.
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I 2020 - 2022
B o

Figur 2.1. Malte oplande, hvor farvekode viser, hvilken periode praverne er indsamlet i.

2.1 Direkte sammenligning af malinger mellem perioderne
2011-2019 og 2020-2022

Som optakt til at MetalStat bliver valideret med brug af maling fra perioden
2020-2022 (frem til 13/9-22), vil alle malinger over detektionsgreensen indga i
en deskriptiv sammenligning af malte veerdier for hhv. perioden 2011-2019 og
2020-2022. Den viste deskriptiv sammenligning tager i modseaetning til Metal-
Stat ikke hensyn til malinger under detektionsgraensen, samt forskelle mellem
oplande, &r og seeson. Med det forbehold vil sterre afvigelser kunne indikere
en uoverensstemmelse, som potentielt kan give et aftryk, nar MetalStat sam-
menlignes med malingerne. P4 Figur 2.2 ses histogrammer, der viser

15
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fordelingen af malte metalkoncentrationer. Kun de verdier, der er malt over
detektionsgraensen, er inkluderet. Bortset fra bly viser histogrammerne pa Fi-
gur 2.2 en overhyppighed af lave veerdier for de malte koncentrationer i peri-
oden 2020-2022 sammenlignet med perioden 2011-2019. Iseer for zink er dette
meget tydeligt, hvor der i perioden 2011-2019 er en lang hale af hgje verdier,
som er helt fraveerende i perioden 2020-2022. Der ses ogsa en nedgang i ni-
veau for kobber, som er knap si voldsom som for zink, men zink og kobber
er de to metaller, der synes at have det starste fald i koncentration melem de
to perioder. Denne nedgang i de malte zink- og kobberkoncentrationer falder
sammen med en aendret regulering af disse to metaller i landbruget, hvilket
kunne betyde, at den pavirkning fra landbruget pa zink- og kobberkoncentra-
tionen, som er kalibreret ind i MetalStat i perioden 2011-2019, for regulering
af zink og kobber tradte i kraft, ikke er optimal for preediktering af disse to
metaller i perioden 2020-2022. En anden forklaring kunne veere, at dataind-
samlingen for perioden 2020-2022 havde mere fokus pa oplande i byomrader,
sammenlignet med perioden 2011-2019, og i sa fald vil MetalStat potentielt
kunne tage hgjde for forskellen gennem X matricen.



Bly

a3
015

az
015

a1
) | “ |

Fs ||I||l|||l S [ O B T e

D33 005 GO7 0% G40 0AI B16 016 08 019 O 027 09 031 032 034 036 038 040 042 04} 048
AOL1-2005 W 0002007
Kobber
018

008

0.06

004

T

ul IIIII'III-'I'.I.I.-.-..-.

01 03 05 07 09 11 13 15 17 19 21 23 25 27 25 31 32 34 36 38 40 42 44 46 48

W2011-2019  W2020-2022

Zink

a7 —
57—
7% mm—

85 m=

G E—

o8
13
27
ae
03
1ns

Figur 2.2. Histogram over malte koncentrationer, hvor x aksen er koncentration, ug/l og y aksen er andel af malinger i interval-
let fra hhv. perioden 2011-2019 og 2020-2022. Kun malinger over detektionsgreensen er taget med.

Cadmium

“ || H || s

0006 0009 0013 0017 0400 DOM 0008 00X 0036 QU0 QM3 004

| I'H“

o

5

ol‘ Hl||||I|Ill.]llu.l...-........-...

02 06 10 14 18 22 25 29 33 37 41 45 49 53 56 60 64 68 72 76 BOD B3 87 91 85

059 0063 0066 00 0OM 0078 008 008 008 0093 0097

=
=1

w2011-2019 W 2020-2022

17



18

3 Modificering af ncervcerende version af Me-
talStat i forhold til 2021

Siden MetalStat blev beskrevet i Sgrensen et al., 2022, er der foretaget nogle
forbedringer, som er implementeret i de beregninger, der er grundlaget for
denne rapport. Desuden indferelse af en model, der forbedrer overensstem-
melserne i massebalancerne mellem de oplande, der udveksler vand. Som op-
takt til en neermere beskrivelse af modellen, er det nyttigt at definere den for-
skel mellem estimat og praediktion, som er anvendt i rapporten og beskrevet
i folgende afsnit.

Forskel mellem ”estimat” og “preediktion”

De to ord "estimat” og ”preediktion” kan umiddelbart virke som synonymer,
men for at opnd en mere preecis forstaelse af modellen, indferes folgende skel-
nen mellem disse to begreber.

De oplande, der har malinger fra perioden 2011-2019 vil indga i MetalStats
likelihood-funktion, hvor der estimeres en latent koncentration for hver af
disse oplande, og en usikkerhed pa de enkelte mélinger. Den latente koncen-
tration svarer til logaritmen til mediankoncentrationen, i de oplande der har
malinger. Derudover estimeres de parametre, som indgar i MetalStat, ogsa som
f.eks. koefficienterne til X matricen.

Estimeringerne fra likelihood-funktionen bruges til at praediktere mediankon-
centrationen i alle oplande, inklusive dem, hvor der ikke er mélinger fra peri-
oden 2011-2019. Der er ogsa muligt for alle oplande at preediktere en forventet
malt koncentration.

I de oplande, hvorfra der er malinger fra perioden 2011-2019, er der sdledes
bade en estimeret og pradikteret mediankoncentration, hvor den estimerede
mediankoncentration typisk vil veere mindre usikker, sammenlignet med den
preedikterede, fordi estimatet er teet knytter til de malinger, der er foretaget i
det specifikke opland.

Opdeling af usikkerhed

Det er vigtigt at skelne mellem usikkerhed pa mediankoncentrationen og
usikkerheden mellem enkelte malte koncentrationer, da MetalStat opdeler kil-
der til usikkerhed i to typer:

e Maleusikkerhed, der beskriver hvor godt, en enkeltmaling repreesenterer
koncentrationsniveauet i ID15 oplandet (mediankoncentration)
e Usikkerhed pa praediktion af mediankoncentrationen.

Forskellen mellem disse to kilder til usikkerhed er fundamental, da maleusik-
kerheden er en samlet usikkerhed, der indeholder prgvetagningens stikprg-
veusikkerhed i forhold til at beskrive ID15 oplandet, og usikkerheden ved
selve analysen. Forskellen mellem maleusikkerhed og usikkerhed pa median-
koncentration illustreres pa Figur 3.1. Til venstre pa Figur 3.1 (ID15 35321520),
ses to fordelinger: (1) Teethedsfunktion af mediankoncentration; (2) Teetheds-
funktion for de enkelte malte koncentrationer. Da ID15 35321520 er et af de
oplande, der er malt pa i perioden 2011-2019, sa er mediankoncentration



bestemt med lille usikkerhed ud fra estimatet, sammenlignet med den usik-
kerhed der er afspejlet i de enkelte mélinger. Det ses pa Figur 3.1, ved at teet-
hedsfunktionen for mediankoncentrationen er meget mere sneever end teet-
hedsfunktionen for de enkelte malinger. Der er altsa s mange mélinger med
i MetalStat fra dette malte opland, at usikkerheden pa estimatet af median-
koncentrationen er relativt begraenset. Den stiplede sandsynlighedsfordeling
for det malte oplande beskriver de verdier, der kan forventes at blive malt i
oplandet, og er saledes et resultat af bade usikkerheden pa mediankoncentra-
tionen og méleusikkerheden. Da den stiplede teethedsfunktion er meget “bre-
dere” end den fuldt optrukne, viser det, at médleusikkerheden dominerer over
usikkerheden pa mediankoncentrationen. Ekstramalinger indsamlet i ID15
35321520 vil derfor ikke bidrage meget til at mindske usikkerhed ved estime-
ring af mediankoncentrationen. Sandsynlighedsfordelingen til hgjre pa Figur
3.1 viser et andet opland (ID15 65110224), hvor der ikke er nogle malinger fra
perioden 2011-2019, og hvor MetalStat derfor preedikterer koncentrationen
alene ved hjeelp af information fra de andre malte oplande. Pga. manglende
malinger for dette opland ses en usikkerhed pa mediankoncentrationen, som
er langt sterre end for ID15 35321520, og forskellen mellem maleusikkerhed
og usikkerhed pa den preedikterede mediankoncentration er stort set elimine-
ret pa figuren. I dette tilfeelde vil ekstra mélinger i oplandet have stor betyd-
ning for at mindske usikkerheden pd den preedikterede mediankoncentration.
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Figur 3.1. Teethedsfunkton for hhv.
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reediktion af de enkelte malinger Praediktion af median konc = = = Praediktion af de enkelte malinger

mediankoncentration og for de enkelte malinger. ID15 opland 35321520 er malt, hvilket

understgtter estimatet af den latente koncentration, mens det ikke er tilfaeldet for ID15 opland 65110224.

3.1 Regneteknisk optimering

I forhold til den tidligere rapporterede model er den tilfeeldige effekt af ar
flyttet til malemodellen, si de malte metalkoncentrationer, log(Cy,; s ) for me-
tal m i et opland i, i ar y og seeson (arstid) s nu bliver modelleret ved hjeelp af
en Bayesiansk hierarkisk model, hvor médlemodellen er

log(Cm,i,y,s) ~MN(lCL,i,s + 0y Yy, z:m) (1)

hvor IC, ; ; er latente variabel, som modellerer middelveerdier af log(Cm,i_y_S)
uden effekten af drsvariation (o), y,) pa en logskala, og X, er den estimerede
kovariansmatrice for de forskellige metaller af dimension m*m. Effekten af ar
udgar af strukturmodellen.
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Modellen er tilpasset de fem metaller, og udvaelgelsen af data er eendret, sd
kun prever, hvor mindst tre af de fem metaller er malt, er anvendt til model-
len. I alt blev der anvendt 2.236 prover, fra 168 oplande, hvoraf de fleste inde-
holder malinger for 5 metaller, og der var i alt 665 latente variable (oplande *
saeson) i det samlede dataseet.

Der er opstillet nye log-likelihood funktioner for malemodellen, séledes at de
latente variabler for hvert opland tilpasses uafheengigt. Dette har givet en be-
tydelig hastighedsforbedring (ca. 50 gange ved tilpasning af latente variabler).

3.2 Massebalancekorrelktion

Den version af MetalStat som blev afrapporteret i 2022 (Sgrensen et al., 2022),
bliver i dette afsnit udbygget med en korrektion, der sikrer en bedre rummelig
beskrivelse. Dette illustreres nedenfor i Figur 3.1., der tager udgangspunkt i
Figur 4.2. i Serensen et al., 2022, hvor der er tilfgjet en massebalance korrek-
tion (gra boks i Figur 3.2) inden resultatet fra modellen vil indga i landsdeek-
kende analyser af koncentrationsniveauer.
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Figur 3.2. Samlet modelstruktur, hvor malinger fra NOVANA programmet indgar dels i en malemodel, der kan analysere kon-
centrationsniveauerne i de malte oplande, dels sammen med oplandsmodellen i en strukturel model og dels i en massebalance-
korrektion til praediktion af koncentrationer for hele landet

Nar MetalStat preedikterer et koncentrationsniveau i et opland, anvendes dels
X matricen og dels de statistiske parametre, sdsom bl.a. de tilfeeldige effekter
for oplande og ér. Dette princip er vist pa Figur 3.3, hvor i alt tre ID15 oplande
udveksler vand, med opland A som det gverste opland, opland B som det
neaeste og opland C som det nederste nedstrems opland, og hvor Cy, Cp, C¢ er
de preedikterede veerdier af den latente metalkoncentration for hhv. opland
A, B og C. Preediktionen afhaenger dels af X matricen (X) og dels af de statisti-
ske parametre (6). Mens X matricen afheenger af forholdene i oplandet (land-
brug, spildevandtilledning, etc.), sa er de statistiske parametre generiske for
hele landet. Betydningen af X matricen illustreres p& Figur 3.3, hvor udlebs-
koncentrationen fra opland A (C4) er en funktion, dels af X matricen i opland
A (X,) og dels af de statistiske parametre (8). Udlgbskoncentrationen fra op-
land B er derimod béde en funktion af forholdene i opland A (X,) og opland
B (Xp) samt de statistiske parametre (6). Efter samme princip er udlgbskon-
centrationen fra opland C bade en funktion af forholdene i opland A (Xj),
opland B (Xp) og opland C (X) samt de statistiske parametre (8). I dette illu-
strative eksempel er der mélinger i opland C i perioden 2011-2019, hvilket
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Da vand fra opland A lgber til opland B, vil X matricens oplysning for opland
A ogsa indga i beregningen af koncentrationsniveauet i opland B, hvilket au-
tomatisk vil give en vis korrelation mellem de to oplandes preedikterede kon-
centration. Pa samme made vil der veere en korrelation fra oplandene A og B
til C. I det hypotetiske tilfeelde hvor oplandsmodellen var helt ideel og derfor
uden usikkerhed, ville X matricen saledes sikre en realistisk korrelation i kon-
centrationsniveauet mellem oplandene og sikre, at méleresultaterne i opland
C beskrives med modellen uden afvigelser.

Reelt set udger oplandsmodellen dog ikke en fuldkommen beskrivelse af de
forventede koncentrationer. En del af forskellen mellem oplandene skal be-
skrives med den statistiske model som tilfeeldige effekter mellem stationerne,
og i denne del af MetalStat tages der ikke hensyn til oplande, der udveksler
vand med hinanden. Det betyder, at den viden man har i opland C ikke oger
preecisionen af praediktionen for opland A og B, selvom noget af det vand, der
er malt pa i opland C kommer fra oplandene A og B. Sa en preediktion baseret
pa estimerede parametre vil ikke fuldt ud tage hensyn til den forventede rum-
lige korrelation, der vil veere mellem oplande, hvor vandet stremmer fra det
ene opland til det neeste. Modelteknisk svarer det til, at massebalancen ikke
er helt afstemt mellem oplande, der udveksler vand. En lgsning kunne veere
atlade koncentrationen i et opland veere en funktion af alle oplande som lgber
ind i oplandet, men det vil udvide antallet af latente variable i log-likelihood
funktioner dramatisk, hvorfor der veelges en tilneermet lgsning. Derfor er der
i nedenstdende afsnit udviklet en massebalancejustering, der tager hensyn til
den korrelation, der vil veere mellem nabo-oplande pga. vandudveksling.

Princip

I hvert opland preedikteres koncentrationerne ved en sandsynlighedsforde-
ling, sa opgaven er at justere alle fordelingerne, sa massebalancen overholdes
mellem oplandene, uden at der justeres sa kraftigt, at det medferer en under-
estimering af usikkerheden for det enkelte opland. Generelt er det bedre at
overestimere usikkerheden frem for at underestimere den, da sidstnaevnte til-
feelde let giver falske konklusioner. For at sikre mod en overjustering veelges
det derfor at massebalancejustere fraktilveerdierne for alle oplande, som illu-
streret pd Figur 3.4, koncentrationsniveauerne i de umalte oplande (A og B)
bliver justeret med veerdierne hhv. Ax og Ap i hhv. opland A og B, sa masse-
balancen er afstemt med det malte koncentrationsniveau i opland C. Denne
procedure beregnes for et tilstreekkeligt antal fraktiler for, at en ny sandsyn-
lighedsfordeling for koncentrationer kan etableres i hhv. opland A og B.
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Figur 3.4.

Justering af oplande uden malinger (A og B) med samme fraktil som opland (C), hvor der er malt.

Numerisk metode

Der er udtrukket 26 preediktioner med brug af Marco Chain Monte Carlo fra
MetalStat for hvert opland, og disse 26 er rangordnet i forhold til hinanden
for hvert opland. Massebalancejusteringen er forgdet mellem koncentrations-
niveauer for samme rang mellem oplandene. Séledes forudseettes det at den
prediktion for opland A, der har rang 5 blandt de 26 preediktioner for A, at
tilhgre den samme fraktil, som praediktionen for opland B, der ogsa har rang
5.1 et gennemlob justeres alle 26 preediktioner for alle oplande en enkelt gang.
Og nér justeringerne er tilendebragt, kan der konstrueres en ny koncentrati-
onsfordeling baseret pa de 26 justerede koncentrationsniveauer.

Folgende oplande vil ikke blive justeret: (1) Oplande, som er malt i perioden
2011-2019, (2) Oplande, der ikke modtager vand fra andre oplande, og som
stremmer ind i et opland sammen med andre indstremmende oplande; (3)
Oplande, der ikke modtager vand fra andre oplande, og som har udlgb ved
kysten.

Folgende massebalance geelder for et vilkarligt opland A:
Myga = Ming a + Miogar 4 — Mret 4 2)

Hvor M;,;, er samlet massetilforsel til opland A fra opstrems oplande,
Mora 4 €r massebidrag fra lokale kilder i opland A, M,..; 4 er massen der til-
bageholdes i opland A (retention), M,,; , er massen der lober ud af opland A.
Mipq 4 beregnes som sum af M, 4 for opstrems oplande. M;,yq; 4 beregnes som
startveerdi med brug af X matricen, som den masse af metal, der kommer fra
kilder i opland A. M,..; 4 bliver beregnet ud fra retentionen i oplandet (Seren-
sen et al., 2022).

I hvert gennemleb af algoritmen, som er illustreret i Figur 3.5 kan oplande,
der udveksler vand blive justeret med faktoren f, hvor /<1 i det omfang der er
diskrepans i massestremmen hhv. ind og ud af oplandene. For beregningerne
veelges f=0,95, hvilket betyder, at der trinvist justeres med 5 % af en masse
hver gang, der identificeres en diskrepans mellem massestremmene, jvf kri-
terierne i Figur 3.5. For at finde den bedst afstemte massebalance mellem alle
oplande gentages algoritmen med mange iterationer for alle oplande og for
hver fraktilveerdi. Nar masserne er blevet justeret, kan der beregnes nye, ju-
sterede koncentrationer baseret p& de justerede fraktilveerdier.
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Hvis massebalancen (Ligning 2) viser, at der er en diskrepans mellem ind og
udleb, som ligger uden for en tolerance fra 85 % til 115 % vil der blive udfert
en justering efter algoritmen som vist pa Figur 3.5. Disse greenser er sat for at
afspejle en rimelig overholdelse af massebalancen mellem oplande. Et mere
sneevert kriterium (f.eks. en tolerance fra 95% til 105%) vil ikke pavirke resul-
tatet meerkbart.

Der justeres for samme saeson, hvor der her veelges vinter, der i modellen er
valgt som referencepunkt (intercept), og justerede veerdier for de andre saeso-
ner findes efterfglgende ved at leegge seesoneffekten til de justerede vaerdier
for vinter. Her udnyttes det, at modellen bruger logtransformerede koncen-
trationer, hvilket betyder, at alle disse effekter er relative. Hvis der f.eks. er en
effekt af seesonen “sommer” pa -0,5, sa betyder det, at sommerkoncentratio-
nerne estimeres til at veere en faktor e ~%° = 0,61 mindre end vinterkoncentra-
tionerne. Det betyder, at de justerede sommerkoncentrationer er 61% mindre
end de justerede vinterkoncentrationer, og derfor kan de justerede sommer-
koncentrationer let beregnes ud fra de justerede vinterkoncentrationer.

For samme fraktil og sason (Vinter)

Er opl A Malt?

Ja:

Nej:

Der skal ikke justeres pa opl A

ErMyga > (4 =3 ) (Miopqra + Minga ) - e VTha?

la:

Nej:

For opl A:

For ikke malte
tillobende
nabo-oplande

Juster veerdi af M4 4 svarende til: f - M4 4

Har opl A kun et enkelt tillob (opl B)?

Muds MiokalB

Ja | Juster veerdi for My 4 g, Miorar g Svarende til: o r

Nej| Ingen justering

ErMyuga< (3*f—2) Myogara+ Mipga) e VTha?

Ja
For opl A: Juster veerdi af m Myq 4, Miora1 4 Svarende til: Mj,“ ) Mla;aIA
For ikke malte Har opl A kun et enkelt tillgb?
tillgbende
nabo-oplande Ja | Juster veerdifor Myg g, Migrar g svarende til: f - Mya g, f - Miokai B
Nej| Ingen justering
Nej . .
Ingen justering

Figur 3.5. Algoritme for massebalancejustering mellem oplandet A og opstrems nabo oplande. Denne algoritme skal gennem-
Ilebes mange gange for alle oplande for hver fraktilvaerdi.
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Pa Figur 3.6 ses den samlede justerede masse for hvert metal, summeret over
alle oplande og afbildet med iterations nummer angivet pa x aksen. De storste
justeringer ses for zink, der er justeret med lidt over 1000 tons ved forste gen-
nemleb, hvorefter justeringen falder, efterhanden som massebalancerne ud-
lignes mod hinanden til et stabilt niveau pa 16 tons pr iteration. Justeringerne
konvergerer ikke helt mod 0, da der er oplande, som ikke justeres i



Figur 3.6. Samlet justeret
masse for hver iteration, hvor ju-

steringsalgoritmen gennemlgbes.

algoritmen, og som derfor ikke kan afstemmes. Dette giver svingende ”op og
ned” justeringer, der ikke kan udjevnes yderligere med algoritmen. For alle
fem metaller ses en justering der falder drastisk gennem de fgrste ca. 50 itera-
tioner for derefter at flade ud mod en konstant justering, der er ca. 100 gange
mindre end startveerdierne.

10000
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100 s

=
o
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80 100 120

0:1

0.01 .
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e Bly ¢ Cadmium Kobber Nikkel e Zink

lllustrative eksempler

Massebalancejusteringen skaber en bedre overensstemmelse for massetrans-
porten mellem oplandene og vil derfor pavirke praediktionen af koncentrati-
oner for alle de oplande, der indgar i justeringen. Pa Figur 3.7 ses resultatet
for bly fra Uggerby As nederste opland i Vendsyssel, der er et vandlabsop-
land uden malinger fra perioden 2011-2019. Koncentrationen er derfor pree-
dikteret i dette opland helt uden brug af lokale malinger. I denne preediktion
indgar dels X matricen, hvor alle oplande er korrelerede, og dels tilfeeldige
effekter for oplandene. Da de tilfeeldige effekter er regnet uathengig af hin-
anden, betyder det at massebalancer mellem oplandene ikke er helt afstemte,
hvilket igen betyder at massebalancejusteringen vil pavirke preediktion af me-
diankoncentration for oplandene, hvor de enkelte oplande er regnet uaf-
haengig af hinanden. Da de tilfeeldige effekter er regnet uatheengigt af hinan-
den, betyder det, at massebalancer mellem oplandene ikke er helt afstemte,
hvilket igen betyder, at massebalancejusteringen vil pavirke preediktion af
koncentrationen.
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Figur 3.7. Massebalance juste-
ring for preediktion af mediankon-
centration i nederste ID15 opland
i Uggerby A.
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Massebalancejusteringen bliver iseer betydningsfuld, ndr der er mélte ID15
oplande i et vandlgbsopland, hvilket illustreres nedenfor pd Figur 3.8, hvor
en justering for bly af to ID15 oplande vises fra Liver A i Vendsyssel. Der er
malt i perioden 2011-2019 i opland ID15 22130418 neer udlebet af Liver A. Det
giver en preediktion af koncentrationen med relativt lille spredning, som vist
pa Figur 3.8 med en lilla stiplet kurve. Opland ID15 22130618 har ingen ma-
linger, men det ligger lige opstrems opland ID15 22130418; her tager praedik-
tionen for massebalancejustering ikke hensyn til, at oplandet lige nedstrems
er malt, hvilket vises ved en fuldt optrukket kurve med stor spredning. En
massebalancejustering af ID15 22130618, der tager hensyn til massestremmen
af bly ud af ID15 22130418, er vist som den stiplede bla kurve med meget
mindre spredning. Da det er Liver As nedre lgb, er der en stor gennemstrgm-
ning af vand igennem de nederste 1ID15 oplande, og derfor bliver massen af
bly, der er malt for opland ID15 22130418, meget bestemmende for den masse
bly, der kan lgbe ud af det umalte opland lige opstrems (ID15 22130618). Det
betyder en lang mindre usikkerhed og dermed spredning, for den masseba-
lancejusterede teethedsfunktion for ID15 22130618, sammenlignet med teet-
hedsfunktionen for massebalancejusteringen. En sddan teet sammenheeng ses
derfor mellem den maélte koncentration i ID15 22130418 og den justerede
veerdi af den preedikterede koncentration for opland ID15 22130618. Oplandet
opstrems opland 1D15 22130618 (ID15 22130629) bliver ogsa pavirket af ma-
linger i ID15 22130418, fordi det pavirker oplandet ID15 22130618, som igen
pavirker massebalancen for ID15 22130629. Men massebalancejusteringen bli-
ver ikke helt sa voldsom, da der er et umalt opland mellem ID15 22130629 og
ID15 22130418, hvilket giver en stgrre usikkerhed og heraf en teethedsfunktion
med sterre spredning end det er tilfeeldet for ID15 22130629. Desuden vil ID15
22130629 ogsa i stigende grad blive massebalancejusteret efter de to mélte op-
lande ID15 22130634 og ID15 22130659, der ligger opstrems, og dermed blive
justeret m.h.t. flere malte ID15 oplande i Live As opland.



Figur 3.8. Massebalancejuste-
ring af oplandene 1D15 22130618
0g 22130629, der er en del af op-
landet i Liver A. Den praedikte-
rede mediankoncentration for
nedstrems opland (ID15
22130418) er vist som en lilla for-
delingskurve.

Figur 3.9. Massebalancejuste-
ring af ID15 37450050, der er en
del af oplandet i Fiskbaek A. Den
preedikterede mediankoncentra-
tion for opstrgms opland (ID15
37450048) er vist som en lilla for-
delingskurve.
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Massebalancejusteringen betyder ogsd, at oplande der er placeret nedstrems
de malte oplande, kan blive justeret, hvilket ses pa Figur 3.9 for Fiskbaek A
ved Viborg. Her bliver ID15 37450050 justeret, sa massebalancen passer med

det malte opstrems opland (ID15 37450048).
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4 Validering

MetalStat har tre hovedformal: (1) Alle méaledata samles i en landsdaekkende
statistisk beskrivelse, der kan bruges til at preediktere en statistik teethedsfor-
deling, bade i de oplande, der er méelt samt i de umalte. (2) Oplysninger fra
oplandene samles i en X matrice med det formal at preediktere metalkoncen-
trationerne i oplandene ud fra de mulige kilder i oplandet og i de opstrems
oplande, hvis disse kilder findes. (3) Arlige og arstidsafhaengige forskelle i
koncentrationsniveauer identificeres og bruges til preediktioner.

Det er en fordel at have s& meget malt variation som muligt beskrevet i punk-
terne 2 og 3, da det vil minimere preediktioners usikkerheden. I det folgende
bliver MetalStats evne til at preediktere koncentrationer jf. punkterne 2 og 3
testet med malinger fra perioden 2011-2019, ved at udnytte at MetalStat bade
har et estimat og en praediktion for hvert at de malte oplande. Denne metode
illustreres i Figur 3.2, hvor de estimerede latente variable sammenholdes med
praediktioner af for de malte oplande. Derefter i kapitel 4.2. testes modellens
evne til at identificere landsdeekkende statistiske teethedsfordelinger af kon-
centrationer i ID15 oplande (punkt 1) generelt med brug af malinger fra peri-
oden 2020-2022, som ikke indgik i kalibreringen af MetalStat. Nogle af malin-
gerne fra perioden 2020-2022 er foretaget pa prover fra ID15 oplande, hvorfra
der ogsa var indsamlet prover i perioden 2011-2019, mens andre prover er
indsamlet i ID15 oplande fra hvilke der ikke er indsamlet prever i 2011-2019.

Konkret vil MetalStat siledes blive valideret pa to niveauer: (1) X matricens
evne til at forklare forskelle i koncentrationsniveauer testes ved at finde den
forklarede varians, som er udtrykt ved den log-linezere regressionskoefficient
(R?). (2) Strukturmodellens evne til at udtrykke koncentrationsniveauer som
teethedsfordelinger testes ved visuelt at sammenligne estimerede teethedsfor-
delinger med nye malinger, som ikke har indgaet i kalibreringen. Der er ikke
nogen specifikke krav til at R? veerdien skal veaere over en bestemt vaerdi for
modellen er tilstreekkelig sikker. Det er dog en fordel at R? veerdien er s& hgj
som muligt, og en lav veerdi teet pa nul indikerer, at X matrixen ber granskes
for forbedringer. Strukturmodellens evne til at udtrykke teethedsfunktionerne
skal veere udtalt, forstaet pd den made at midtpunktet af det interval som de
nye malte koncentrationer skaber, kun sjeeldent ber ligger udenfor hvad teet-
hedsfunktionerne preedikterer som veerende realistisk.

Da MetalStat anvender logaritmen til koncentrationsniveauerne (Sgrensen et
al, 2022) vil den forventede veerdi for et opland veere identisk med logaritmen
til mediankoncentrationen, og det er derfor naturligt at validere MetalStat
mod malte mediankoncentrationer. I de tilfeelde hvor Miljestyrelsen veelger
at bruge mediankoncentrationer, vil det sdledes svare til resultaterne fra Me-
talStat. Det er dog ogsa muligt at beregne aritmetrisk gennemsnitskoncentra-
tion, hvis det viser sig gnskeligt, sd MetalStat binder ikke Miljestyrelsen til at
bruge mediankoncentrationer som tilstandsvurdering.
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4.1 Pabaggrund af mdlinger fra 2011-2019

Residualplots

I de oplande, hvor der er malte veerdier fra perioden 2011-2019, giver Metal-
Stat bade en preediktion og et estimat af logaritmen til mediankoncentratio-
nen. Preediktionen foretages uden hensyntagen til at der er méalt netop i dette
opland. Estimatet derimod (af den latente variable i malemodellen) tager hen-
syn til, at der er malt i oplandet, og er derfor det mindst usikre, se Figur 3.2.
Ved at sammenligne residualerne mellem disse to beregninger (latent variable
fratrukket preediktion) er det muligt at undersgge MetalStat, i forhold til om
modellen kan preediktere forskelle mellem oplande.

MetalStat forudseetter normalfordelte residualer mellem maling og preedik-
tion (Serensen et al., 2022). Derfor er det oplagt forst at undersgge om denne
forudseetning om normalfordelte residualer holder. Pa Figur 4.1 vises et Q-Q
plot for residualerne, der har den egenskab, at der fremkommer en linecer re-
lation, hvis residualerne er normalfordelte. P4 et Q-Q plot afbildes fraktilerne
for data (her residualer) p& den ene akse, og tilsvarende fraktiler for en nor-
malfordeling pa den anden akse. Hvis der er en linezer relation mellem disse
to mader at beregne fraktilerne pd, sé er data normalfordelte. Da der ses en
Kklar lineeer relation for alle fem metaller, betyder det altsa, at forudseetningen
om normalfordelte residualer vurderes som veerende tilstreekkeligt opfyldt.

Cadmium Kobber

1.5 20 -2 -1 0 1 2

Figur 4.1. Q-Q plot af residualerne mellem praedikteret og malt veerdi, for de stationer, der er malte.

Residualerne er vist pa Figur 4.2 som funktion af den forventede veerdi. For
alle fem metaller ses en ret homogen varians af residualerne. Dog udviser
kobber og zink en tendens til faldende veerdi med den forventede veerdi. I det
omfang residualerne har en tendens til at stige eller falde i veerdi, peger det
pa, at oplandsmodellen mangler en faktor, som har betydning for metalkon-
centrationen. Specifikt for zink er der sket store eendringer i koncentrations-
niveau i lobet af mdleprogrammet som ikke kan beskrives som en tilfeeldig
effekt mellem arene. Det ses ogsa af Figur 2.2, at der er sket store forskydnin-
ger i koncentrationsniveau for zink mellem perioden 2011-2019 og 2020-2022,
sd MetalStat ber modificeres i forhold til zink med to veerdier en historisk
veerdi og en nyere veerdi, for at deekke disse forskydninger.
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Figur 4.2. Residual plots af middelveerdien af den forventede koncentration per malt opland givet saeson og opland og mid-
delveerdien af de tilhgrende estimerede latente variabler (begge pa en log skala).

Forklaret varians

Oplandsmodellen er den del af MetalStat, der tilstraeber at forklare den latente
koncentration ud fra forholdene i oplandet (X matricen), samt landsdeekkende
seesonforskelle. Det er derfor enskeligt at f& mest mulig variation beskrevet
med oplandsmodellen, da det vil styrke MetalStats evne til at forudsige kon-
centrationerne under hensyntagen til lokale forhold i oplandet. I den neden-
stdende analyse indgér log veerdier af koncentrationsniveauerne, s den kan
tolkes som en analyse for relative bidrag. Det betyder, at oplandsmodellen
pavirker R?, uatheengigt af, om den latente koncentration er lille eller stor.
Som illustration: Hvis koncentrationen i et opland estimeres af oplandsmo-
dellen til 1 pg/1, hvor den latente koncentration i dette opland estimeres til 2
pg/l, sa er oplandsmodellen 50 % for lille, denne forskel pavirker R? med
samme styrke, som hvis oplandsmodellen for et andet opland er estimeret til
2 ug/1, og hvor den latente variabel i dette andet opland estimeres til 4 pg/1,
da denne afvigelse ogsa er 50 %.

Andelen af variansen i metalkoncentrationerne, som forklares af oplandsmo-
dellen pa en logskala, beregnes ved

RZ

varﬁt

varfit+varrandnm+varres

hvor vary;, er variansen af de forventede koncentrationer i de mélte oplande
ved brug af oplandsmodellen, var,4,40m €r middelveerdien af den estimerede
tilfeeldige variation mellem oplande, og var,.s er middelveerdien af den esti-
merede residuelle variation (Gelman et al. 2019). Resultatet ses i Tabel 4.1.
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Tabel 4.1. Andelen af variansen (R"2) i metalkoncentrationerne (log veerdier) som blev
forklaret af oplandsmodellen pa en logskala.
Bly Cadmium Kobber Nikkel Zink
0.19 0.22 0.30 0.06 0.19

Andelen af variansen, som forklares af oplandsmodellen, er relativt beskeden.
Den hgjeste veerdi er 30 % for kobber, og den mindste veerdi er 6 % for nikkel.
Det vurderes, at den mest sandsynlige grund til at R? er relativt lille, er, at der
mangler en bedre beskrivelse af grundvandsbidraget, Senere i denne rapport
fremseettes forslag til at forbedre iseer beskrivelsen af grundvandsbidraget i
MetalStat, som en del af den driftsversion, der udvikles i 2023.

4.2 Pdabaggrund af mdlinger fra 2020-2022

I MetalStat modelleres arlige landsdeekkende variationer som tilfeeldige effek-
ter, der forudseettes normalfordelt for log-koncentrationen. Det betyder, at
hvis koncentrationsniveauet et &r er reduceret/oget med en vis procentdel i
forhold til de andre ar, s& beskrives det i modellen som en tilfeeldig effekt pa
en additiv log-skala. F.eks. hvis et metal har en tilfeeldig effekt pa 0,2 et be-
stemt ar, s& betyder det, at koncentrationsniveauet i alle ID15 oplande har en
tendens til at veere exp(0,2)=1,22 gange storre dette specifikke ar sammenlig-
net med medianaret for samme opland. S& hvis et ID15 opland har en median
arlig forventning pa 2 ng/1, sa er estimatet for et ar med random-effekt pa 0,2:
2.1,22=2,44 ng/1, mens et andet opland der har en arlig median pa 0,5 pg/1,
estimeres til at have en koncentration pa 0,5-1,22=0,61 pg/1. De tilfeeldige ef-
fekter for hvert metal er vist for hvert ar pa Figur 2.5, hvor der ses en typisk
variation i intervallet fra - 0,4 til 0,3, svarende til, at koncentrationsniveauet
gennem perioden mellem arene varierer mellem 0,67-1,35 gange arlig medi-
ankoncentration. Hvis de nye malinger for perioden 2020-2022 generelt ligger
inden for intervallet beskrevet med tilfeeldige effekter, s& vil disse forskelle
kunne preedikteres af MetalStat, men hvis der sker store forskydninger, sa de
nye malinger falder helt ud af intervallet for de tilfeeldige effekter for aret, s&
vil MetalStat ikke kunne preediktere denne effekt.

De tilfeeldige effekter pr ar i perioden 2011-2019 er brugbare til at estimere en
landsdaekkende tidstrend. I Figur 4.3, ses det netop at zink udviser et signifi-
kant fald i koncentrationsniveauet med arene. De malte zinkkoncentrationer
for perioden 2020-2022 synes dog at veere pd et helt andet og lavere niveau
end det var tilfeeldet for perioden 2011-2019, og det kan derfor forventes, at
MetalStat generelt vil overestimere de malte zink koncentrationer, hvilket dis-
kuteres yderligere i senere afsnit.

31



2012 2013 2014

2011 201
.
-
2011 a
; ®
-
L]
2011 2012

2 2013 2014 2015

Kobber

& Kobber |

p=0.70 |
L J

2015

Zink

Cadmium

| &  Cadmium

- p=0.06 *

& ]
»
L]
» &
P
] 2011 2012 2013 2014 2015 2016 2017 2018 r{ik]
.
2016 207 2008 2m9
.
. ]
MNikke
.
o .
L]
L]
. . +
2016 207 2018 2m9
2011 2012 013 2018 2015 2016 2017 2018 2019
. ]
.
]
L]
| o zink
p=0.03 |
(]
26 i} 018 2019

Figur 4.3. Tilfaeldige effekter for ar, vist for hvert metal, hvor p veerdien er signifikansniveauet for den estimerede fortegn af
linjes heeldningen (stigende eller faldende). Det ses, at zink isoleret set har et signifikant (p=0,03) fald.
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Estimeret fordeling og malte koncentrationsniveauer for oplande malt i
perioden 2020-2022

Grafisk sammenligning af malinger of MetalStat

For hvert metal er der ca. 400 ID15 oplande med maledata fra perioden 2020-
2022, og for de fem metaller giver det i alt ca. 2000 grafer, hvor MetalStat be-
regner en sandsynlighedsfordeling for mediankoncentrationen, der kan sam-
menlignes med madlinger, se bilag 1. Fer sammenligningen med maélinger er
der anvendt en massebalancejustering, som forklaret i kapitel 3. I bilag 1 vises
oplande med malte koncentrationer for de fem metaller i perioden 2020-2022
samt de beregnede teethedsfordelinger af mediankoncentrationer ved brug af
malinger fra perioden 2011-2019. Hver graf er angivet med “metal:oplands-
nummer” som titel. Farven af titlen folger farvekoden fra Figur 2.3, hvor et



opland, der er malt i hele perioden 2011-2022, har farven lilla, mens oplande,
der kun er malt i perioden 2020-2022, har farven gul. For de oplande hvor der
er malt i perioden 2011-2019, svarer den beregnede teethedsfordeling til den
estimerede latente koncentration tilfgjet tilfeeldige effekter for variablene &r,
og saeson. For de gvrige oplande er teethedsfunktionen beregnet ved praedik-
tion af ikke malte oplande.

De malte veerdier er afsat pd x aksen med den veerdi, hvor der er brugt en
farvekode for at adskille mélinger fra forskellige seesoner. Malinger under de-
tektionsgreensen er markeret med redt og placeret svarende til detektions-
graensen pa x aksen, og hvis der er flere malte veerdier under detektionsgreen-
sen, er de stablet ovenpa hinanden, sa hver maling kan ses. Der er beregnet
en teethedsfordeling for hver saeson, og hver af dem er vist som en kurve med
samme farvekode som den saeson, der er brugt til visning af mélingerne pé x
aksen. Teethedsfunktionerne viser saledes mediankoncentrationen, svarende
til den fuldt optrukne kurve pa Figur 4.4, hvor spredningen péa kurven afspej-
ler usikkerheden i beregning af mediankoncentrationen. Hvis der er overens-
stemmelse mellem MetalStat og de viste malinger pa x aksen, sa vil malin-
gerne fordele sig under kurverne med sterst teethed, der hvor kurverne er he-
jest (storst sandsynlighedstaethed). Da kurven viser en beregnet teethedsfor-
delingen af mediankoncentrationen, er det iseer malepunkternes interval-
midte (median), som skal sammenlignes med teethedsfunktionernes deek-
ningsgrad. Generelt er der ikke mange af sadanne afvigelse. De afvigelser, der
er fundet omhandler primeert bly og vil blive diskuteret nedenfor i et specifikt
afsnit for bly. Desuden er der en generel tendens til at malte zinkkoncentrati-
oner er i den lave ende af de beregnede intervaller, eller i nogle fa tilfeelde
ligger helt uden for kurven og under det beregnede interval, hvilket diskute-
res nedenfor i afsnittet om zink.

Der ses en generel tendens til at de oplande, der ikke har malinger for perio-
den 2011-2019 har sterre usikkerhed forbundet ved praediktion af mediankon-
centrationen, hvilket giver mere hgjreskeeve tethedsfunktioner. Dette er en
naturlig konsekvens af, at der er mere viden med i MetalStat til bestemmelse
af mediankoncentrationen for de oplande, hvorfra der er malinger for perio-
den 2011-2019.

Bly

Generelt ses det, at bly har en god sammenhzng mellem de estimerede/ prae-
dikterede teethedsfunktioner og de malte veerdier. Seesonforskellen er ikke
serlig udtalt, da teethedsfunktionerne for de forskellige seesoner overlapper
hinanden. Pa Figur 4.4 ses to teethedsfunktioner for et opland, der hhv. er malt
i perioden 2011-2019 (venstre) og ikke malt (hejre). Kurven til venstre er for et
opland, som har mélinger i perioden 2011-2019 som derfor forventeligt frem-
star med mindre usikkerhedsinterval sammenlignet med kurven til hejre,
hvor oplandet ikke er mélt i perioden 2011-2019. Den venstre kurve pa Figur
4.4 viser, en tendens for ID15 43340759, at den preedikterede mediankoncen-
tration ligger i et interval over de malte veerdier, men da der er et tydeligt
overlap mellem mélte veerdier og preedikteret interval, vurderes denne uover-
ensstemmelse som varende af mindre betydende karakter.
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Figur 4.4. Teethedsfunktion for bly i et opland, der er malt i perioden 2011-2019 (ID15 43340759), og et opland, der ikke malt

(ID15 65110224 ). Enhed pa x aksen er oplgst vandkoncentration i pg/l.
Den mest tydelige afvigelse blandt de 400 grafer for bly, ses ved fire grafer,
hvor teethedsfunktionerne i alle fire tilfeelde ligger betydeligt over de maélte
koncentrationsveerdier, samtidig med at det drejer sig om oplande, der ogsa
har malinger fra perioden 2011-2019, og hvor MetalStat derfor ber have rela-
tivt sikre estimater. Disse afvigelser vil typisk skyldes seerlige lokale forhold i
de pageeldende oplande. P4 Figur 4.5 vises baekken Mademose A syd for Tors-
lev med udleb i Roskilde Fjord, der lgber i abent land. Det er ikke umiddelbart
muligt at adressere &rsagen til, at netop denne beek har en afvigelse i koncen-

trationsniveau mellem de to maleperioder.
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Figur 4.5. Graf for oplandet ID15 32230565 (Mademose A), der er en lille beek syd for Tarslev med udlgb i Roskilde Fjord,
hvor MetalStat preedikterer teethedsfunktioner, som viser et koncentrationsniveau, der er noget starre end det malte. Enhed pa x

aksen er oplgst vandkoncentration i ng/l.
Et andet af de fire afvigende oplande (ID15 72300455) vises pa Figur 4.6. Det

er et opland, der gennemstrgmmes af Ussered A, der lgber til Niva, som igen
lgber ud i Dresund nord for Kebenhavn. NOVANA Malestationen er rykket

nedstrems i Usserad A mellem de to méleperioder, fra at veere mellem Stam-
pedammen og Frabriksdammen i perioden 2011-19 til at veere ca. 5 km leen-
gere nedstrems ved Niva Mglle i perioden 2020-22. Iseer i byomréader kan der
veere store skift langs et vandleb inden for samme ID15 opland, s& oplands-

storrelsen kan blive udfordret for nogle ID15 oplande i byomrédder.
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Figur 4.6. Graf for oplandet ID15 372300455 (Usserad A), der er udlgb til Niva, hvor MetalStat beregner taethedsfunktioner,
som viser et koncentrationsniveau der er noget sterre end det malte. Enhed pa x aksen er oplast vandkoncentration i pg/l.

Det tredje tilfeelde hvor MetalStat over preedikterer mediankoncentrationen
er i ID15 71270476, der er en mindre & i det sydlige Kebenhavn (Store Vejle
A), som Igber ud i Brondby Strand, se Figur 4.7. P4 samme mé&de, som for ID15
372300455 (Figur 4.6), sa er ID15 71270476 ogsa karakteriseret ved at besta af

et heterogent byomrade.
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Figur 4.7. Graf for oplandet ID15 71270486) (Store Vejle A), med udlgb ved Brandby Strand, hvor MetalStat beregner taet-
hedsfunktioner, som viser et koncentrationsniveau, der er noget sterre end det malte. Enhed pa x aksen er oplast vandkoncen-
tration i pg/l.

Det sidste af de fire udvalgte oplande for bly er ID15 51330005 (Rohden A),
der lgber ud i Vejle Fjord, se Figur 4.8. Denne 4 er middelstor og lober primeert
gennem abent land, sa afvigelsen mellem MetalStat og mélingerne ma skyldes
en lokal faktor, der ikke er umiddelbart identificerbar, og derfor kunne leegge
op til en neermere granskning af oplandet.
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Figur 4.8. Sammenligning for opland ID15 51330005 (Roden A) med udligb til Vejle Fjord, hvor MetalStat beregner teetheds-
funktioner, som viser et koncentrationsniveau der er noget stgrre end det malte. Enhed pa x aksen er oplgst vandkoncentration i

ng/l.

En dansk 4 vil typisk have en stremningshastighed mellem 0,2-0,4 m/s (Ove-
sen et al., 2000, Bilag 2), der dog kan varierer meget. Ud fra en overordnet
storrelsesorden vil vandet i et vandleb derfor flytte sig med ca. 1 km per time.
ID15 oplandene har typisk en sterrelse pa 10-15 km?, hvilket betyder, at et
vandlgb gennemstrgmmer et opland over en streekning pa relativt fa km, sa
hvis der ikke er opstemninger og sger i oplandet, vil den hydraulisk opholds-
tid i et opland typisk veere nogle fa timer. Set i det perspektiv er ID15 oplan-
dene en relativt finkornet opdeling af landet, men det er klart, at et opland i
nogle tilfeelde kan veere heterogen i et kritisk omfang, som det synes at vere
tilfeeldet i de viste oplande for bly.

Cadmium

For cadmium beregner MetalStat koncentrationsniveauet om sommeren til at
veere lavere end resten af aret med vinterkoncentrationen som den hgjeste.
Generelt ses en god sammenheeng mellem teethedsfunktionerne og de mélte
veardier. Der synes dog at vaere en tendens til, at variationsbredden beskrevet
af teethedsfunktionerne er storre end variationen i de mélte veerdier.

Pa Figur 4.9 ses to kurver for cadmium og for et opland, der hhv. er malt i
perioden 2011-2019 (venstre) og ikke malt (hgjre). Kurven til venstre fremstér
pa samme made som for bly med et mindre usikkerhedsinterval for median-
koncentrationen sammenlignet med kurven til hgjre, hvor oplandet ikke er
malt i perioden 2011-2019. Der ses en tendens til, at teethedsfunktionen for de
ikke-maélte oplande er mere hgjreskeev end for mélte oplande.
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Figur 4.9. Grafer for bly og to oplande der hhv. er malt i perioden 2011-2019 (ID15 51350461) og ikke malt (ID15 52630769).
Enhed pa x aksen er oplgst vandkoncentration i pg/l.

En granskning af graferne i Bilag 1 kan identificere en enkelt graf, som viser
en stor uoverensstemmelse mellem beregnede og malte koncentrationsni-
veauer fra perioden 2020-2022, for oplandet ID15 13230712 (Herborg Beek),
der ligger i Skjern As opland som tillgb til Vorgod A via Egeris Molled, se
Figur 4.10. I dette opland er der malt nogle af de hgjeste cadmiumkoncentra-
tioner i perioden 2020-2022 pa landsplan, og de er ogsa noget over praedikti-
onen fra MetalStat for oplandet. NOVANA maélestationen er flyttet opstrems
fra perioden 2011-2019 til perioden 2020-2022, hvilket kan veere arsagen til det
eendrede koncentrationsniveau. Nér en station flyttes opstrems, kan der vere
en tendens til mere ekstreme lave/hgje malinger, alene fordi enkelte kilder far
sterre betydning pga. lavere vandfering og dermed mindre opblanding.
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Figur 4.10. Graf for oplandet ID15 13230712 (Herborg Baek), der ligger i Skjern A’s opland, som tillgb til Vorgod A, via Egeris
Mgllea. Til hgjre vises at NOVANA stationen er blevet flyttet opstrems fra periode 2011-2019 til periode 2020-2022. Enhed pa x
aksen er oplgst vandkoncentration i ng/l.

Kobber
Generelt ses en god sammenheeng mellem teethedsfunktionernes intervaller
og de malte veerdier.
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Figur 4.11.
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Pa Figur 4.11 ses to kurver for kobber for et opland, der hhv. er malt i perioden
2011-2019 (venstre) og ikke malt (hejre). Kurven til venstre er for et opland,
som ogsa har malinger i perioden 2011-2019. Pa samme made som for bly og
cadmium, sd fremstar det malte opland med et mindre usikkerhedsinterval
for den beregnede mediankoncentrationen sammenlignet med teethedsfunk-
tionen til hajre, hvor oplandet ikke er malt i perioden 2011-2019, med en ten-
dens til at teethedsfunktionen for de ikke-malte oplande er mere hejreskeev
end for de mélte oplande (Figur 4.11). Ligesom for cadmium, synes kobber at
have et lavere koncentrationsniveau om sommeren sammenlignet med resten
af aret, iseer om vinteren.
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Grafer for kobber og to oplande, der hhv. er malt i perioden 2011-2019 (ID15 62520033) og ikke malt (ID15
93210145). Enhed pa x aksen er oplgst vandkoncentration i pg/l.

Nikkel

Generelt ses der en god sammenheeng mellem tethedsfunktionerne og de
malte veerdier for nikkel. Dog er der en tendens til, at oplande, der ikke er
maltiperioden 2011-2019, har en stor variationsbredde. Men der er dog typisk
et godt sammenfald mellem de maélte veerdier og de forventede veerdier jf.
teethedsfunktionerne, hvilket kan vare en konsekvens af den lave R2 veerdi i
Tabel 2.1, som viser, at modellen har sveert ved af adskille oplandene fra hin-
anden og derfor giver generisk ens og brede tethedfordelinger for alle op-
lande med udbredt effekt fra tilfeeldige effekter mellem oplandene.

Seesonforskellen er ikke seerlig udbredt, da kurverne for hver sin seeson over-
lapper hinanden. Pa Figur 4.12 ses to kurver for et opland, der hhv. er malt i
perioden 2011-2019 (venstre) og ikke malt (hejre). Kurven til venstre er for et
opland, som har malinger i perioden 2011-2019 og derfor fremstar med et min-
dre usikkerhedsinterval, sammenlignet med kurven til hgjre, hvor oplandet
ikke er malt i perioden 2011-2019. For nikkel ses ogsd en udbredt hgjreskaev
fordelingskurve for de ikke-maélte oplande (Figur 4.12). Denne forskel mellem
de malte oplande og de ikke-malte oplande er seerlig tydelig for nikkel, hvilket
skyldes, at de tilfeeldige effekter mellem oplande er relativ stor.
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Figur 4.12. Kurver for nikkel og to oplande, der hhv. er malt i perioden 2011-2019 (62520033) og ikke-malt (93210145). En-
hed pé& x aksen er oplgst vandkoncentration i pg/l.

Zink

Den tendens, som er vist pa Figur 2.2, hvor zinkkoncentrationerne er faldet
fra perioden 2011-2019 til perioden 2020-2022, ses tydelig, nar MetalStat sam-
menlignes med malinger fra de enkelte stationer. Generelt viser figurerne i
Bilag 1 for zink en overestimering af de malte koncentrationer, nar tetheds-
funktionerne sammenlignes med mélte veerdier.

Seesonforskellen er ikke seerlig udbredt, da kurverne for hver sin seeson over-
lapper hinanden. Pa Figur 4.13 ses to tethedsfunktioner for et opland, der
hhv. er malti perioden 2011-2019 (venstre) og ikke malt (hgjre). Teethedsfunk-
tionen til venstre er for et opland, som har malinger i perioden 2011-2019 og
derfor fremstdr med mindre usikkerhedsinterval sammenlignet med kurven
til hajre, hvor oplandet ikke er malt i perioden 2011-2019.
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Figur 4.13. Kurver for zink og to oplande, der hhv. er malt i perioden 2011-2019 (62520033) og ikke malt (93210145). Enhed
pa x aksen er oplgst vandkoncentration i ug/l.
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5 Videreudyvikling af MetalStat

I arbejdet med lebende at minimere usikkerheden pa MetalStats preediktioner
beskrives de neeste tiltag, som vurderes at veere de mest oplagte at implemen-
tere, nedenfor. Disse forbedringer giver dels en forbedret beregningsmeessig
performance med hurtigere beregninger, der mere specifikt kan adskille be-
tydende faktorer fra ikke betydende faktorer. Og dels beskrives de mest op-
lagte forbedringer af X matricen i bestraebelse pa bedre at kunne forudsige
metalkoncentrationerne baseret pa viden om oplandet.

5.1 Forbedring af beregningseffektivitet og numerisk preeci-
sion

Forbedring af beregningseffektivitet og numerisk praecision kan forga pa to

fronter-. Den ene tilgang er at optimere koden af modellen, sa det kraever min-

dre beregningsarbejde at komme frem til resultatet. Den anden tilgang er kod-

ning af modellen p& en made, der bedre udnytter tilgeengelig CPU og evt.

GPU-kapacitet for derved at oge den regnekraft modellen har til radighed.

Minimering af beregningstid

MetalStat er bygget op om en sdkaldt Metropolis-Hastings algoritme (Seren-
sen et. Al., 2022), hvor modellen gennem iterationer afsgger troveerdige veer-
dier for alle modellens variable og kortleegger deres usikkerhed. Disse iterati-
oner er regnekreevende approksimation til en “sand” men ukendt lgsning.
Metropolis-Hastings algoritmen vil séledes altid konvergere mod den sande
lgsning, og det er lobende muligt at tjekke, hvor teet iterationerne er kommet
til den sande lgsning, men nogle typer af sdidanne algoritmer er hurtigere til
at konvergere mod den sande lgsning end andre. Formalet med en forbedret
algoritme er altsd ikke, at MetalStat skal vaere mere korrekt i dens estimater,
men at modellen skal kunne opna gode approksimationer til den sande lgs-
ning med mindre beregningstid, og derfor blive mere fleksibel og brugbar.
Dette skal ogsa ses i lyset af, at modellen derved forberedes til andre miljefar-
lige forurenende stoffer, hvor hver stofgruppe vil stille krav til ekstra bereg-
ningsarbejde.

Ved den bayesianske metode, som MetalStat bygger pa, kan de simple uni-
forme prior’s for koefficienterne i X matricen erstattes af sakaldte “horseshoe
priors” (Bhadra et al. 2017). Navnet horseshoe daekker over en billedmetafor
med udgangspunkt i en hestesko, der vender buen nedad, hvor en koefficient
som udgangspunkt forudseettes at have en betydning, der enten er stor eller
lille og sjeeldnere er i midten. Med dette udgangspunkt vil Metropolis-Ha-
stings algoritmen, ved brug af mindre beregningstid, kunne adskille de bety-
dende faktorer fra dem med mindre betydning. Brugen af horseshoe priors
vil saledes accelerere iterationerne til hurtigere at identificere og separere de
faktorer i X maticen, der har hhv. ingen og stor betydning. Denne information
vil sa kunne udnyttes til at optimere X matricen. En version af MetalStat med
horseshoe priors er under testning, men resultatet nar ikke at komme med i
denne afrapportering.



@gning af regnekraft

I neerveerende version af MetalStat bestemmes troveerdig veerdiseetning af 800
variabler, og ndr modellen i 2023 bliver opdateret med de nye malinger fra
2020-2022, vil antallet af variabler gges betydeligt med de nye latente koncen-
trationer fra de nye ca 400 oplande, der er malt ekstra i perioden 2020-2022. I
en iteration testes hver variabel for en ny potentiel veerdi, hvor alle de andre
variablers veerdi fastholdes. Dvs. at variabler kan beregnes parallelt i flere
CPU-kerner inden for den samme iteration (parallelisering af koden) og prin-
cipielt kan hver variabel blive beregnet i hver sin kerne, hvorved den bereg-
ningstid som en enkelt kerne kan levere ved at skulle testet alle 800 variabel
kan erstattes af beregningstiden for test af en enkelt variabel i hver sin kerne.
Det er dog ikke realistisk at beregne alle variabler pa hver sin kerne, da det
stiller alt for store krav til kodning og hardware, men det er realistisk at bruge
omkring 50 kerner i stedet for kun en enkelt, som bruges i den neerveerende
version af MetalStat.

Forbedring af X matricen

Af Tabel 2.3 fremgar det, at R? veerdien er relativt beskeden iseer for nikkel,
hvilket papeger, at der generelt er plads til forbedring af X matricen for me-
tallerne generelt. Der har derfor veeret en faglig diskussion i arbejdsgruppen
bag rapporten, hvad der vil veere det mest oplagte skridt i bestreebelserne pé
at forbedre X matricens forklaringskraft. En oplagt forbedring af X matricen
vurderes til at veere relateret til en bedre beskrivelse af grundvandsbidraget
fra dybere, typisk mineralogiske kilder til metallerne. Derneest kan de forure-
nede grunde ogsa teenkes at have en betydning, hvilket dog ikke vurderes til
at veere lige sd betydningsfuldt som grundvandsbidraget, for metaller. Det
anbefales derfor, at en forbedret modellering af grundvandsbidraget priorite-
res over en inddragelse af de forurenede grunde.

De tilfeeldige effekter pad oplandsniveau beskriver de uforklarlige effekter,
hvor et opland har en latent koncentration, der ikke fuldt ud kan forklares
med X matricen, som tilfeeldige effekter mellem ar, eller som seesoneffekter.
En uforklarlig effekt kan enten afslgre, om et opland har et uforklarligt lavt
eller hgjt koncentrationsniveau sammenlignet med andre oplande. Derfor af-
slorer en kortleegning af tilfeeldige effekter, de malte oplande hvor X matricen
ikke slar til ved preediktion af latent koncentration baseret pa malinger fra
perioden 2011-2019. Det geografiske monster af tilfeeldige effekter er et godt
input til diskussionen om X matricen. P4 Figur 5.1 ses den geografiske forde-
ling af de tilfeeldige effekter for hvert metal. For bly er der en tendens til, at
der er en relativt beskeden uforklarlig variation mellem de oplande, der deek-
ker de store Vestjyske &er (Storden, Skjern A og Varde A), da de tilfldige
effekter er heterogent fordelte med bade lave og hgje veerdier rundt om i re-
sten af landet. Cadmium har en jeevn heterogen fordeling af de tilfeeldige ef-
fekter i hele landet, dog med en tendens til, at Bornholmske oplande har ufor-
klarligt lave koncentrationer. Kobber har ligeledes jeevnt fordelte tilfeeldige
effekter, med en tendens til, at der er uforklarligt heje koncentrationer pa
Bornholm. Nikkel udviser ikke nogen klart geografisk menster. Zink udviser
som det eneste metal en tendens til at veere uforklarligt hgj omkring Keben-
havn, hvilket kunne skyldes kilder sa som zinktagrender ikke er tilstraekkeligt
godt inddraget i X matricen , men for zinks vedkommende er der, som vist pa
Figur 2.2 sket sa store forskydninger i zinkkoncentrationerne i perioden 2020-
2022, sa den geografiske fordeling af de tilfeeldige effekter i neerveerende ana-
lyse, der er baseret alene pa malinger fra perioden 2011-2019, skal tages med
forbehold, iseer for oplande der er placeret i landbrugsomréder.
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Tilfeeldige effekter fordelt pa de oplande, hvorfra der er malinger i perioden 2011-2019. De tilfeeldige effekter er en-

hedslgse, da de beskriver relative forskelle som beskrevet i afsnit 4.2.
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5.2 Forbedret inddragelse af grundvand

I den nuveerende version af MetalStat er grundvand inddraget alene i form af
, der som middel strgmmer til vandlgbet hvert ID15
opland per ar. Sa i det omfang, der er geografiske forskelle p& grundvands-
koncentrationen vil modellen i dens nuveerende version ikke afspejle dette.

meengden af grundvand



Derfor er det oplagt at udbygge X matricen til bedre at kunne inddrage for-
skellige grundvandskoncentrationer. Denne diskussion blev allerede dbnet i
afrapportering af MetalStat, Serensen et al., 2022, men der blev ikke lavet
yderligere tiltag gennem 2022.

Sammenheaengen mellem geokemiske parametre, geokemisk oprindelse og fo-
rekomsten af metaller i grundvandet er undersggt af Mortensen et a., 2021. En
hovedkonklusion fra denne undersogelse er, at de fem metaller aftheenger pri-
meert af pH og redoxforhold, som vist i Tabel 5.1.

Tabel 5.1. Fordeling af hhv. pH og Redox som betydende for metallernes naturlige bag-
grundsveerdier, efter Mortensen el al., 2021, (Tabel 7.4).

Metal pH Redox
Bly X
Cadmium X X
Kobber X X
Nikkel X X
Zink X X

Redox og pH kan kombineres med geologien i grundvandsmagasinet, der le-
verer vand til vandlgbet i det pageeldende ID15 opland som vist i Tabel 5.2
(udpluk af Tabel 7.4. i Mortensen, et al., 2021).

Tabel 5.2. Forslag til klassificering for at adskille hgje og lave grundvandskoncentratio-
ner (efter Mortensen et al., 2021, Tabel 7.4).

Parameter Klassificeringer

Geologi i grundvandsmagasin Praekvarteer sand (ps), kvarteer sand (ks), kalkbjergar-
ter (kalk), blandede bjergarter pa Bornholm (uu)

pH <6 0g>6

Nitrat (redox) < 2 mg/l og >2 mg/l

Med udgangspunkt i Tabel 5.2, ses det, at der er fire klassificeringer for geo-
logi og to for hhv. pH og nitrat. Da metalkoncentrationen kan teenkes at af-
heenge af interaktionen mellem disse kategorier, kan de ikke behandles hver
for sig som kategoriske variabler, men ber indga i indbyrdes kombination
som interaktioner, hvor pH f.eks. har forskellig betydning, alt efter hvilken
geologi der er til stede og afheengig af redox niveauet. Det giver med udgangs-
punkt i Tabel 5.2 i alt 4X2X2=16 forskellige kombinationer, af hhv. geologi,
pH og redox. Hver af disse med en potentiel forskellig betydning for metal-
koncentrationen. Det vil veere en klar fordel for parameterbestemmelsen i Me-
talStat at reducere disse 16 kombinationer til de 10 vigtigste, samt fastleegge
mere specifikke redoxgraenser. Dette kan ggres med udgangspunkt i en kor-
relationsanalyse med brug af Artificial Intelligens som f.eks. en Random For-
set analyse mellem boredata fra Jupiterdatabasen og klassificeringen i Tabel
5.2. En sadan analyse vil kunne bestemme betydningen af hver kombination
af klassificeringen i Tabel 5.2 set i forhold til at bestemme metalkoncentratio-
ner i boreanalyser og bruges som model, der understgtter X matricen i Metal-
Stat. Denne analyse vil ogsa kunne bruges til specificere redoxgreenser og esti-
mere usikkerhed ved teerskelveerdierne (i Tabel 5.2 er teerskelveerdien forud-
sat fast pa hhv. pH 6 og 2 mg/1 nitrat).

Neeste skridt for at forbedre inddragelsen af grundvandsbidrag vil veere at

opstille relevante data inklusive GIS lag i samarbejde med relevante instituti-
oner.
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5.3 Inddragelse af udsivning fra forurenede grunde

Jordforureningens pavirkning af overfladevand er kvantificeret til brug i en
screeningsmodel i MST, 2014a. Her er der estimeret en forureningsflux for
forskellige modelstoffer. Som modelstof for metaller anvendes arsen, og flu-
xen beregnes med brug af felgende ligning (MST, 2014b, Lign 3.1):

Jworst case = Cworst case * Aritae (branche)  Nyommune (3)

Hvor:

Cyworst case €T koncentration I vandfasen (betegnes som C,, 45t case i MST, 2014b)
Brancegruppe 1: Diameter =3 m — Apyge = 7.1 m?

Brancegruppe 2: Diameter = 10m - Agjjqe = 79 m?

Brancegruppe 3: Diameter = 30m - Apjge = 710 m?

Brancegruppe 4: Diameter = 100 m — Ayjge = 7900 m?

Nyommune € Nettonedber i den pageeldende kommune.

Der er stor forskel pa de forskellige branchers reelle betydning som kilde til
metaller, s& det er nedvendigt at kategorisere dem efter deres potentielle be-
tydning. Det kan eventuelt forega ved en eksperworkshop i dialog med Regi-
onerne og jordforureningseksperter bliver bedt om at rangordne brancher i
forhold til deres potentielle risiko for at afgive metaller til jorden. En sddan
rangordning kan evt. foretages for hvert metal for at kunne differentiere mel-
lem dem for hhv. V1 og V2 vidensniveau. En rang kan fordele brancher i fire
kategorier: (1) Hgj risiko; (2) Mellem Risiko; (3) Lav Risiko; (4) Ingen risiko.

Hvis Metalstat skal udvides til at inddrage forurenede grunde i ID15 oplan-
dene, kan et eksponentielt fald i koncentration med afstanden f.eks. antages
og transporttiden fra kilde til vandlgb og dermed indgd i stedet for worst case
koncentrationen vist i ligning 3., da formdlet med MetalStat er at estimere
sandsynlighedsfordelingen for koncentrationen. Ved samtidigt at have ind-
delt brancher i risikoklasser for hvert metal, kan folgende model anvendes i
MetalStat:

J = Xnea - (B ZY[A1,e 70 nealin] 4 g, ¥M[A2,, 070 Xneal2m] + B, FZ[A3,e 70 Xnea3z])  (4)

Hvor:

J: er mass transport over en specificeret tidsperiode (et ar) til vandlebet i et
ID15 opland for et miljgfarligt forurenende stof, X,,.4 er nettonedber i oplan-
det, som i gvrigt er med i neerveerende version af MetalStat, §; er ukendt ef-
fektiv betydning for massetransport til vandlgb fra hgjrisikokilder, der forla-
der den forurenede jord, A1, er arealet den n’th hejrisikokilde i ID15 oplan-
det, [1,, er korteste afstand fra den n’th kilden til vandlgbet, der bestemmes
som fast veerdi, med en GIS model, 8 er en ukendt koefficient i udtrykket for
det eksponentielle fald i vandkoncentrationen ved transporten fra kilde mod
vandlebet, £, er ukendt effektiv betydning for massetransport til vandleb fra
mellemrisikokilder, A2, er arealet den m’th mellemrisikokilde i ID15 oplan-
det, [2,, er korteste afstand fra kilden til vandlgbet for den m’th mellemrisi-
kokilde, der bestemmes som fast veerdi, med en GIS model, B; er ukendt



effektiv betydning for massetransport til vandleb fra lavrisikokilder, A3, er
arealet den z’th lavrisiko kilde i ID15 oplandet, I3, er korteste afstand fra kil-
den til vandlgbet, der bestemmes som fast veerdi, med en GIS model. For hvert
ID15 opland vil der sdledes veere opgivet N hgj-risikogrunde, M mellem risi-
kogrunde og Z lavrisikogrunde, hvor hver af disse grunde er angivet med en
neermeste afstand til vandlgb. For hvert metal vil der séledes veere behov for
at estimere fire koefficienter: Tre veerdier (8,, B, f3) der beskriver massefri-
givelsen per areal fra hhv. hgj-, mellem- og lavrisikobrancher, samt en trans-
portkoefficient (8), der beskriver nettoresultatet af retention og mobilitet ved
transport fra den forurenede grund til vandlgbet for hvert metal. Transport-
koefficienten (8) kan evt. geres afheengig af den dominerende jordtype i ID15
oplandet, sa den hurtigere transport gennem f.eks. sandjord sammenlignet
med lerjord kan komme med som en faktor i modellen. Det kunne geres ved
at lade 6 vaere en kategorisk variabel, der atheenger af jordtypen. Arealer for-
delt pa branche og afstand til neermeste vandleb i hvert ID15 opland skal
fremskaffes primeert ved at analysere GIS lag. Der skal etableres et nyt data-
seet, som er opdateret for fx 2022. Dette skal ske i et teet samarbejde med Mil-
jostyrelsen og danske regioner. Der ber skelnes mellem V1 og V2 kortlagte
lokaliteter
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6 Konklusion og implementering af MetalStat

6.1 Konklusion

Som beskrevet i Sgrensen et al., 2022, stiller MetalStat store krav til bereg-
ningsarbejdet, og der er derfor udfert nogle regnetekniske forbedringer i den
neerveerende version af MetalStat i forhold til afrapporteringen i Serensen et
al., 2022. Det er iseer brug af en lokal likelihood funktion for de latente kon-
centrationer, der har mindsket beregningstiden. Det betyder, at MetalStat i en
beregningsgang, der tester veerdien for en latent koncentration, nu kun skal
regne specifikt pa det ID15 opland, som denne latente koncentration estime-
res i, uden at genberegne alle de andre oplande.

Beregningsarbejdet for MetalStat kan overordnet inddeles i to trin, hvor ferste
trin er en estimering af variabler ud fra malinger og andet trin er at levere
preediktioner med brug at de estimerede variabler. I det ferste trin indgar kun
de ID15 oplande, hvor der er malt i NOVANA programmet og de enkelte op-
lande regnes for at veere uaftheengige af hinanden, hvilket er en gyldig forud-
seetning under forste trin. Til gengeeld er denne forudsaetning ikke optimal i
andet trin, ndr MetalStat skal preediktere koncentrationsniveauer for alle ID15
oplande, inklusiv dem uden malinger. Hvis et ID15 opland uden malinger
udveksler vand med et andet opland med malinger, vil disse malingerne i det
malte opland, kunne bidrage med viden om koncentrationsniveauet i det
umalte opland, da noget af vandet i det malte opland ogsa optraeder i det
umédlte opland. Derfor bliver der i den version af MetalStat som valideres mod
nye malinger i denne rapport, lavet en massebalancejustering for at forbedre
modellens praediktioner, sa viden om de malte ID15 oplande far indflydelse
pa praediktioner for oplande uden malinger, i det omfang udveksling af vand
med malte oplande berettiger til det.

I MetalStat indgédr en X matrice, der samler oplysning fra GIS om hvert op-
land, (se Serensen et al., 2022). Som det ogsa er beskrevet i Serensen et al.,
2022, sa vil det veere nyttigt lobende at evaluere og forbedre X matricen, i takt
med at flere mélinger og nye datakilder bliver tilgeengelige. En regressions-
koefficient R? pa logtransformerede koncentrationer er beregnet ud fra, hvor
godt X matricen sammen med seesonvariationen kan preediktere den latente
koncentration i de mélte oplande. Fire ud af fem metaller var i intervallet 0,19-
0,3, mens Nikkel faldt ud med en lav veerdi pa 0,06. Sa der er klart plads til
forbedring af iseer X matricen og iseer for Nikkel. Det er projektgruppens vur-
dering, at det forste skridt mod en forbedring er at inddrage grundvandsbi-
draget mere detaljeret. En lille veerdi for R? betyder, at MetalStat beskriver det
meste af variationen i koncentrationsverdier dels som tilfeeldige effekter mel-
lem oplande og ar og dels som residualer, der varierer tilfeeldigt fra den ene
maling til den neeste.

Nye malinger fra perioden 2020-2022 er anvendt til at evaluere MetalStat for
de fem metaller. Der har veeret et ret intensivt maleprogram i denne periode,
hvor der er indsamlet ca. dobbelt s mange preover i perioden 2020-2022 som
for hele perioden 2011-2019. En deskriptiv statistisk analyse af de malinger fra
perioden 2020-2022, der var malt over detektionsgreensen, indikere et generelt
lidt lavere niveau for bly, og et lidt hgjere niveau for cadmium, kobber og
nikkel, mens niveauet for zink var markant lavere i perioden 2020-2022, sam-
menlignet med perioden 2011-2019. Hvis denne forskydning mellem de to



perioder er betydelig storre end forskydninger mellem de enkelt ar i perioden
2011-2019 kan det udfordre MetalStat. Den efterfelgende analyse af de enkelte
metaller viser at denne forskydning udfordrer MetalStat for zink, men ikke
for de andre fire metaller.

For ca. 400 oplande og for hvert metal er teethedsfunktion, der viser median-
koncentrationens sandsynlighedsfordeling sammenlignet med den aktuelle
maling fra perioden 2020-2022. Nogle af disse oplande var der ogsd malt pa i
perioden 2011-2019, sa her er den estimerede latente koncentration brugt som
udtryk for mediankoncentrationen, mens mediankoncentrationen er preedik-
teret for de resterende 400 nye malte oplande. Denne teethedsfunktion afspej-
ler niveau og usikkerhed for mediankoncentrationen i det pageeldende op-
land. Kun i relativt fa tilfeelde, ligger de nye malte koncentrationer uden for
MetalStats preedikterede intervaller, og disse er domineret af bly. En neermere
granskning af de enkelte sterre afvigelser for iseer bly viser, at oplandssterrel-
sen pa 10-15 km? i nogle tilfeelde godt kan deekke over en heterogenitet, som
ikke synes helt at veere repraesentativt deekket ind af de valgte placeringer af
NOVANA stationer. For zink giver MetalStat generelt en overpreediktion af
usikkerhedsintervallet, som konsekvens af det voldsomme fald, der har veeret
i koncentrationsniveauet mellem periode 2011-2019 og periode 2020-2022.
Nar MetalStat opdateres med malingerne fra perioden 2020-2022 vil det der-
for veere en fordel at estimere variablerne for zink fra ar 2020 som en ny latent

variabel, sa der er to versioner af latente variabler for zink i modellen, et for
2020 og et andet fra 2020.

I bestraebelserne pé at optimere X matricen afproves sakaldte “horseshoe pri-
ors”, der finder de vigtigste betydende faktorer med mindre beregningstid,
men denne afprgvning er ikke tilendebragt med udgivelsen af denne rapport.
Alt tyder dog pa, at denne tilgang vil vise sig fordelagtig og derfor ber indga
i en kommende driftsversion af MetalStat. Dette skal ogsa ses i lyset af, at mo-
dellen derved forberedes til andre miljefarlige forurenende stoffer, hvor hver
stofgruppe vil stille krav til beregningstid. Under udarbejdelse af denne rap-
port blev det klart, at der ikke blev feerdiggjort en driftsversion af MetalStat
til forvaltningen i 2022, men at denne aktivitet vil blive sggt udfert i 2023. Der
er dog foretaget en planleegning af kodning af driftsversionen. Under denne
planleegning udarbejdedes en klar plan for at parallelisere MetalStat til at ac-
celerere beregningshastigheden over flere CPU-kerner. Sa der foregar lo-
bende en udvikling, der minimerer beregningstiden, dels ved at regne smar-
tere og derfor mindske behovet for beregninger, dels ved at gge den compu-
terkraft som kan udnyttes til at regne hurtigere.

Den vaesentligste forestdende forbedring af X matricen vurderes at veere en
bedre beskrivelse af grundvandsbidraget, hvorfor en sddan forbedring ber la-
ves som led i udvikling af en driftsversion af MetalStat. Det anbefales, at der
tages udgangspunkt i eksisterende undersogelser, der relaterer metaller i
grundvand til geologi, pH og redoxforhold. X matricen kan udvides med
disse attributter, og MetalStat vil kunne finde den reelle betydning af disse
vandlgbskoncentrationer. Da relationen mellem disse attributter og metal-
koncentrationen i grundvand er steerkt ikke-linezer, er det bedst at bruge en
model, der anvender afskeeringsverdier i stedet for at forudseette en kontinu-
ert funktion mellem pH og redox pa den ene side og metalkoncentrationen pa
den anden side. Derfor anbefales det, at der foretages en indledende analyse
af ssmmenheaenge mellem metalkoncentration i grundvand, pH, redox og geo-
logi, som skal danne input til beskrivelsen med X matricen i MetalStat. Forste
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skridt skal veere at sikre adgang til relevante GIS lag i samarbejde med rele-
vante institutioner.

Forurenede grunde kunne ogsa inddrages i X matricen, men det vurderes ikke
at veere sa betydende som grundvandsbidraget for de fem metaller i Metal-
Stat, hvorfor denne aktivitet skal prioriteres efter en inddragelse af grund-
vand. Med disse forbehold gives der i denne rapport et forslag til en model
for forurenede grunde, som kunne bygges ind i MetalStat med udgangspunkt
i en eksisterende screeningsmodel for forurenede grundes potentielle worst
case pavirkning af vandlegb, med et opdateret datagrundlag.

Hovedformalet med MetalStat er at beregne metalkoncentrationer for alle op-
lande i Danmark. MetalStat arbejder med mediankoncentrationer, men disse
kan efterfglgende omregnes til gennemsnitskoncentrationer, i det omfang det
er gnskeligt i sagsbehandlingen. For de oplande, hvor metalkoncentrationen
er blevet malt, udferes beregninger ved hjeelp af estimerede latente variabler,
som modellerer middelveerdien af koncentrationen pa en logskala. De estime-
rede latente variabler er tilpasset en multinormal mélemodel og renset for ef-
fekten af ar og seeson, men effekten af bade ar og seeson kan medregnes hvis
onsket. For de oplande, hvor metalkoncentrationen ikke er blevet malt, laves
preediktionen ved hjeelp af den estimerede oplandsmodel, den estimerede til-
feeldige effekt af forskellige oplande samt en strukturel proces-kovariansma-
trice. Effekten af bade ar og seeson kan ogsa her medregnes hvis gnsket. Pree-
diktionerne bliver beregnet som sandsynlighedsfordelinger, og disse kan
summeres for de enkelte oplande ved f.eks. fordelingens middelveerdi, me-
dian eller andre fraktiler over et ar. Usikkerheden af praediktionen kan f.eks.
gives ved et 95% usikkerhedsinterval (der er 95 % sandsynlighed, for at den
rigtige veerdi ligger inden for intervallet). Det er ogsd muligt at angive den
preedikterede sandsynlighed for, at oplandet overskrider et fastsat miljgkva-
litetskriterie i den saeson, hvor det biotiske respons er mest folsomt. Det ma
forventes, at nye data, som inkluderes i MetalStat, vil fere til en preecisering
af preediktionerne; sd 95 % usikkerhedsintervallerne formindskes, hvilke be-
tyder at de gvre usikkerhedsintervaller typiske mindskes.

Den estimerede oplandsmodel kan derudover anvendes til at dokumentere
betydningen af forskellige kilder i forhold til den samlede andel af metalkon-
centrationer i vandleb, som kan forklares med oplandets attributter. For ek-
sempel kan man beregne, at forureningskilde X udger 10 % af den samlede
tilforsel i et givet geografisk omrdde. Det vil ogsa veere muligt at identificere
andelen af naturgivne kilder i forhold til en mediankoncentration i et opland.



7 Referencer

Bhadra A, Datta ], Polson NG, Willard BT. 2017. Lasso meets horseshoe: A
survey. arXiv preprint arXiv:170610179.

Mette Hilleke Mortensen, Vibeke Ernstsen, Denitza Voutchkova og Leerke
Thorling, 2021, Danmarks og Grendlands Geologiske Undersggelse. Udvik-
ling af metode til vurdering af grundvandsforekomsters kemiske tilstand for

udvalgte uorganiske sporstoffer og salte, Dokumentationsrapport, rapport
2021/19.

Gelman A, Goodrich B, Gabry ], Vehtari A. 2019. R-squared for bayesian re-
gression models. The American Statistician. 73(3):307-309.

MST, 2014a, Jordforureningers pavirkning af overfladevand, delprojekt 6. Sy-
stematisering af data og udveelgelse af overfladevandstruende jordforurenin-
ger. Miljeprojekt nr. 1573, 2014.

MST 2014b, Jordforureningers pavirkning af overfladevand, delprojekt 3. Re-
lationer mellem stoffer, koncentrationer og fluxe. Miljoprojekt nr. 1574, 2014.

Ovesen, N.B., Iversen, H.L., Larsen, S.E., Miiller-Wohlfeil, D.-L., Svendsen, L.
M., 2000, Afstremningsforhold i danske vandleb, Faglig rapport fra DMU, nr.
340.

Serensen P.B., m.fl., 2022: Peter Borgen Serensen, Christian Frelund Dam-
gaard, Poul Legstrup Bjerg, Hans Estrup Andersen, Peter Engelund Holm,
Henrik Tornberg, Jesper Leth Bak, Goswin Johann Heckrath, Ane Kjeldgaard,
Patrik Fauser. 2022. Udvikling af model til understgttelse af vandplanleegnin-
gen i fastlaeggelsen af koncentrationsniveauer af metaller i danske vandlgb.
Aarhus Universitet, DCE - Nationalt Center for Milje og Energi, 70 s. - Viden-
skabelig rapport nr. 484.

https:/ /dce2.au.dk/pub/SR484.pdf

Troldborg, L., Tornbjerg, H., Blicher-Mathiesen, G., Kronvang, B., Thodsen,
H., Ernstsen, V., 2015, National kveelstofmodel. Oplandsmodel til belastning
og virkemidler. Metode rapport. De Nationale Geologiske Undersggelser for
Danmark og Grenland, 2015.

49


https://dce2.au.dk/pub/SR484.pdf

50

Bilag 1

I de felgende figurer vises de malte koncentrationer for de fem metaller i pe-
rioden 2020-2022, samt de preedikterede fordelinger af den latente variabel
fundet ved MetalStat ved brug af malinger fra perioden 2011-2019 og inklusiv
massebalancejustering. Hver kurve er angivet med ”“metal:oplandsnummer”
som titel. Kurven er altsd estimeret fordeling af mediankoncentrationer, mens
punkterne pa aksen er aktuelle malinger. Farver af titlen folger farvekode pa
Figur 4.8, hvor lilla betyder. at der er malinger for dette opland i MetalStat;
gul betyder, at der ikke er brugt mélinger for dette opland fra perioden 2011-
2019 i MetalStat.

Rode punkter, der er stablet, hvis der er flere, angiver hver en méling under
detektionsgreensen. Der er anvendt farvekode for hver seeson, men samme
kode pa hhv. malinger og fordelinger.
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VIDEREUDVIKLING AF MODEL FOR
METALLER

| VANDL@BSVAND
MetalStat

Denne rapport indgdr i et starre arbejde med udvikling af
statistiske modeller til estimering af koncentrationer af
miljefarlige forurenende stoffer i overfladevand for
Miljestyrelsen ved at videreudvikle p& en pilotudgave af en
statistisk model (MetalStat) for forekomsten af 5 metaller
som oplest koncentration i vandlgbsvand. Rapporten tager
sdledes udgangspunkt i afrapportering af MetalStats
principper givet i Serensen et al., 2022. Modellen er sat op,
s& metalkoncentrationen i vandlabet regnes for at veere
bestemt af det ID15 opland, som malestationen er placeret i,
hvor et ID15 opland har en varierende udstreekning pd
typisk 10-15 km2. Opgaven for 2022 er at fd pilotudgaven af
MetalStat valideret og modnet, s& den kan indgd i
Miljgstyrelsens forvaltning.
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