
��������	�
������
���	�����
�������������������

���

����������	
���	��
������������
��������������������������������������

���������	
���
��
�����	�� 	����
��	��
�����	��������	�����	�
��
��������������	��
�	�	�	���	��������	��
���

��������	
�����
	�������	��	������
	����	��������	���	�����	�������

������	
����
����	�������	
����
����	��	���	��	�����	�� �����	��������
������ !�" 	�#	$"����"!�" ��	����"��%�	&"����%� �	�#	'��
�"���	������  �%������	'(	��)��	&�(
�*�+�������
����	,"% � � ��	(�	���	�"+	-���� �	�#	.����
����	����"��%�	&�.�	/�	��+����	0�	�0�	��	��%�1	.�+2������	�����	��������

$!���	#��	�����%��"+�"
	�� ���3	!�2��4�
�5��

��������
��������	
���
	�����������	�����	���
���
���
�������
�������������������
������������
����
������	����������������������
��������
����

�������	�� ��!���	"�#����
����$���	�����������
��������
���%�������������	
����
�������$�����	
��
����
��
&�������'()*+,---�����
�
����
��
�!	�������	����	
�	�������
��������	
�������$���
��&���$����
�����.*-�����/������!���������������
���
���������
�	��
����������0"�1����
�����
���	����������
��	�����!���
�,-2-�$�����������
�����!	��
������34����5�������
�������!��
������������
�����!���6�
�
	
�"��
������
�!�����������	��
�����	
�	�������
���$���������	�����
���	�������
�������&���������������������
������,-���	���!������,-2-"�#��������$����
	���
������!�����������������������	�����
����������������������
�����$
�������.����7�����6��8�7/
�$����	!�������
�����������!����
���
��',�
'29"��
�	�������
���
���
��	���!����!�����	������	��������������
���
��''-�:�;�� ��������������'()-���
�����	!������<*-�:�;����
�����$���
�����	�����
���	���������
$�'-�:�;������������,-,-�"�=���
������������0�����������!�������������$����!�������������
$���������
��������0"���
����!���������������������
���0
����������
������������
���
��������
��	����	���
����������������$����
������
�����
���
����	���	�����!������
���
��������������
�������������������"������������������	�������!����	�������!�������������
��
$�>�.'/�3��!�������!���������&����������$���
$�����
����&���
�����!������	�����	���
����
������������������
�����
��&��!���
���
���3?

�
��

�
���
����
��	���	�����������
����%��������.,-��
�*-���;

����/���������������
����
!����%������������"�#���������������!��������	�������
��34�������
�����������������������
���
������	����!������
���
����
���
�����������
%�����
���
���"�.,/�#���	��	������@����������
�����������
������5�����������
���	�����������<'(2-��!�������$����
�
	
���	����$�������!���	�����	�������������� > 5�����
�
�������
���"��������������$�����
�����������
����&���	
�	�������
���
����������$��
������
����	���&������������	���������	��
��
��5��������
����������
���"�������
��������	!���������������
��������5
�����	��	�������$�����������5�
���!����������	
!��
�����
������
���
�!	���
�����
�����	�5�������������	��&���!���
�������
��������������
�!	��
����
���
���5�
�����	��

��"
#�������!���
������
		!������������������������7�A����	��	�����"�.B/�=�������	����������
�����
������&��!���������	������������!�����
����������
�����!������
&��������������&�����	���!��������$��������
���������	��������
�
�����������������
�!	��
�"

��������>������
����
������	����
����
�
�5��������
�
�����
������������0
��!������
��������
������	���
��
���!����!�
����	�� ��!���	

�	��
����

	
����������
��
��������
��� ��!�"
!������	
��
������
��#�
���"�!
����$�%�����������������	�
�������
���&��'��(
	
��$�)(�����"����*������
��
����
��	���!��"�	
������
�� 
����	
���+��	
���,-��
�.�"!&����	
�����*	/�	�&��0��

�
������
��
	� �� ��
��12%���	
���
���	���122����3	��������
	
��������4�5
�����!����
��
�	����"
������
"!���� ���	
��#
�����!
�	�
� ����������� 
	�� ���!����� �
� 	� "��
�!
���
��*���	��� ��
��	���� ��	���
�� � ���
�0	������
��
��������

�6����7� ��� 	
4�� ������� �
��!��
�� �
��5	��	�8�!
�	�
�� 	
�
3�
���	
�9�������	/����:�";��/����	
���122%<�6����7����	
��
122%	�&�4�5
������!
�	�
��	/������"�
���������=!��/�����
	� �����	��� �
� �� �
"!�� 	
��0���� �
�� �
����!��"�	
� �	/��

��
�&���
�����
� ��	
���������	��
�����
����
�#>
�
���*����
�

122�����*	
�����	
������1<�+���
�������	
������1�4�?��"���
�
����	"��������
���
��	/��0	������
��
��	���
��� �����
��	���
	
��
����
������
��
��	���
��0�����!&��	
��	����
��
����
	

��"���	���
�� &	���� �
� �&���*��� ��
��
��	���
�� 	�
���"	�	&��� �������
� �	���� �!��
�� �
�� ��*���"��
�� � 
	���� ��	���
� �:�";��/� ��� 	
��� ����	�4�5
��� 
���������� �

�
����	�� ��*���	��  ���� 	���� ��	���
�0	�� "������
	
���
	�����	����0��
�	�0	�
�!��� ���	��!�!�	�����
�������	
��#@
�	�!�	���
� � � �
���� �	��
��
��� �:�";��/� ��� 	
��� ���1	�4
,�
��=!�
����� ��
��	���	���
� 	
�� �����"���
� � � �
	��!�!�	�����
�������	
��	������	��
��	&������� �#@�	�!�	���
���������	�� ����������� ��� ���	�
�#� 
	*�� &������ �
������



�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

���

��"���	
��"���������	  ����
�������	
��0	����=!	������
��
���
��!
�	�
� �����
��� 	�� 
	�� &��
� �&���*��� ����0
���� ��4�4
�����	����122�<�A��0�������	
4�������4

5
�� ��	�
�
�� � � �� ��� �!� 	���0	����� 	
�� �
�� ���!���
�
�
	
�����
�	���@&	����
���������	
�&�����!�	����0��
��
�
�����
	��������� �8A�B,��8������
���
��A���� ��	���
�� 
���!
�0	���� �
�,	��
��
����,��&�����	
���12%)�4�>
� �
�
��
��� 
	
��� �
��#� ��
	����� ����
����������8�.CB#
�8����� � � ����������.���
���
� 	
�� C���� � � B
���	
��
#������
��,��&�����	
���122���"��*�����	�������!�����	���
�
� �#������
�4�5
�� �	����������� 
�0�*���� ��=!����� 	� �	���
	��!
��� ��
 ���	���
��
�#�	
��,�"�����	
����������0
��

���!�!	�����	�/�
���D���
�����	
���122%�4��5
��
�0�8A�B,�
�,��&�� ��� 	
��� ���1�� �  ���� 	� �	��� 	������ ���"������
&��0��
��
�������
	��8A�B,�	
��8�.CB#��	���0�
���
�
���!�	���
� � � �
	
���� �
� 	���@&	��� 0	���� �
�������
	�����	����0��
��
	
��
����	
��#���"������
����
����D���
�
���	
���122%�4

5
��3�
���	
� 9������ 	
��5	��	�8�!
�	�
�� ��"����
�
!
�=!����!
�	�
@ ������	
��	�"�
�����������������"����*����
0��
�	�
��
�"���
��	��� ��	/��0	������*���	�� ����	���� ��	���

�!�� ��� �
�� "��
�!
���� ���!����
�� �
��� 	
��#���"������

��
����
���	���12%����:�";��/����	
������1	�4�B
��
���+	���B�
8A�B,� �� �,��&�� ��� 	
��� ���1�� ��� 	""����� ����������
�

�������	���
	
�����
��	/��0	����	
�� ������������
���������

�
���� �	��
��
��� � � �
�� 3�
���	
� 9������ �	/��� 	
�� ��
���!�	��
��  !�!��� �!
���� ��)��� ���"�
���� ��� ��  ���
�
���
	����� � � 	���� ��"������
4� B
� +	��� BB� �:�";��/� ��� 	
��
������� 	� �����	�� ���!�	���
� ��� "����
����  ���  �!�
��"����
�	��*��	�"�
���	��
��
����
��
��5	��	�8�!
�	�
�4

����
��

�����������	��
�

B
� �
��3�
���	
� 9������ 	�� �
��,-��
@����	
@A!����	

&��������
����	������
����	�����	��	���	/������!	����&��0��

�%���E�	
���2�11EF#��	
��1����E	
�F1��)�EF���	�����*	���
�
� � � 21%G1�2H��� 	4�4�4� 5
��  ����0�
�� �
���� �	/��� 0���
�
��!�����
��
�����!��I��1��,��
J�C	/���,#����
���	�����<����
,����*��C	/���,5����
�������	���<�	
������+��K
J�C	/���+C��
0��
��
��
��
���� ���"
�����	�!���!�����	�
��
�����	��
��� 
"
��"
��!���+��	
��������*������	
����	�&�
� ����
	�!�	�
���������	�� ��!����� �
	
� �
���
��� �	/��4�5
����������� �	/��
	��� ���������� ��	�
	���� ��������"
��� �,#� 	
�� ,5�� ��
�������"
��� �+C��0	���� &������� 0��
� �
�������	�� 0	���
������
���������&��0��
��4��	
��14H���	���	
��0��
��
������

�
���!� 	������&!�	������:�";��/����	
������1&�����4

,5�	
��,#�C	/���	������!	�����
��""������������� ��
�
�	��� ��!
�	�
� 	
�� �
���� �	��
��
��� 	��� ����"� 0��

�	���!�����	������� ��� ��1����	
����)�������"����*���4

5
��&�����/���� ������"���	������ ����	@��
������!���*����
�
�������
��
��,#��	��
��
���	
�����	@��
����0��
�=!	��-���
�
��!���
�� �
� �
��,5� �	��
��
�� �6����7�� 122��4�5
�� +C
�	��
��
�� 
	�� 	��	���!�� ���	�� ����� � � � �%%��� 	
�� ���
&�����/� ���  ������ � � ��	
���4�A��� �
���� �	��
��
���0���
��*�����0��
� ���	����	�������!��
�� �
�� �	��� ��	��	��"�����
�6����7�� 122��4� �8���� �
	
� 2�(�� � �
�� �	��
��
��� 
	*�
2�G1H����	������� ��������*��������
	����&��#��0	���"�!���
0��
�	���
�����
���&!���
�� ���!
�	�
@	�
�	
��&���
4��9��
��������"
������	�����	�����
��
���	/���	
���
�����	��
��
��
����5	&���1�	
��6����7��122��4

�
����
�������

������	�"����0�����	/�
� ����	����	L������	
���	
����
��	�

���-�
��	�� ������ ��"����
�	��*��  ���"	����!�	��"	����� � �
�
,5��,#�� 	
��+C� �	��
��
��� �11�� %�� 	
��1�� ����� "�� �����
���"����*�����&��0��
���"���&���122��	
��8	�����14�8���
���	�����
�
�������
������
��
�������������&!���
�0�����&�	�
��
&��������	�"��
����
����!�	��)��M�)�����+C��	
���)�M��) �
�,5�������4�5
��*�����	�� 	
�� �"	��	��
�������
������ � ����
"��"������� 0��
�
� 	� ����� "�� ���� 	
�� 	������ �
�� 0
���
�	��
��
������"����*�����0	��N
�����
����O�
!�����	������
"��*����	��	��
��
��0���
������	
��,D8�����"������
4
5
����	��
��
��0���
��
����
��	����	���
����*	�!�� ����	�

"	�	������� ��"����
��
��	�
�"��
����	�� ���!	���
� �
�0
��

	���������	���!
� ������������&!�����*����
��0
�����	��
��
�4
5
��"
����	��	
���
����	���
	�	������������ ��������
��
���	/�
�	��
��
��� 0���� �������
��� 	�� ������&��� �
� ���	��� &�
:�";��/����	
�������&���4

5
��,5��	��
��
��0	�� �!
�����&����*�����"������
	
���
0��
�$�4)������"��"���@���������	�&������)%(�� �	��	��	
�
"��-�����1(�� �	��	���	
���
	���0��$�4�����!
��*���"��
���	
������
�������1�(�� �	��	�4�D���	
����*�����P�(�� 
�
��,5��	��
��
��	��	4�5
������
	
����
���&!���
�� ��"���@
���������	�&�����	
��"��-����	
��
������&���0���	
��	��	�
0����	�����*���
���
��
��,#��	��
��
�4�5
��+C��	��
��
�
	��	�0	����*�����0��
�	
�!
��*���"���$�4�������"����	
��
���
��������%(�� �	��	���	
��$�4�)������"�"��-�����2(�� 
	��	������"���@���������	�&��������(�� �	��	�4�D���	
��	
�
&	��� ���/�� ��*����� 1(� 	
�� )(� � � �
�� �	��
��
�� 	��	�
���"����*���4

9�
�������0	���	
����0��
�	���0��1G�(����
��
��� ���	��
	
��,D8������"�����0������)��1����	
��2��/�������
��
�
,5��,#��+C��	��
��
�������"����*���4������"��0	����
��	���
��0��0��
��
����0����"�

�����
�*	�!�����4)G�4����
��
��
!�!�


���-�
4�5
��,D8��	���
����
	
����	"	������ ��
��,5�	
�
,#�������0	��1���	
��1�����=�/��������"����*�����	
��0	�
����
	����&�����
	
��	&���A��	��H�(�	
��))(�4�5
��,D8
&	����	�!�	���
�� ��
��,5�	
��,#�������0	��2(�	
��1)(�
���"����*���4�B��0	��"���	�����&	�����
����
	
��	&���,	�	



��������	�
������
���	�����
�������������������

���

������������������	
����
�����
�������
��
����������������������
��������
��	���������������
����
��
��
����������������	����������	������ ����!������
�
������
���������	����������	������ ��"�������	�������
������
���
��!�


���
 ����
��������� #���� #������ $��	��

����������
����%��
������&! '()��* '()��* '+)',*
����%���
������-! �.)��* �.)��* �.)/�*
����0�������1������1��
�� � ���+ ���+ ��(�
����%����1����� ������ ��++ ��+/ ��2�
������3
������	�
 � '� .2 �+
����%�������� 
� �+�' ���. ,�/
����4�����
����
�� 5� ��2. ��/+ ��,.
����#���
�����������
�����
�������! 
� ��( +2 2,

��������������

����6�
����	�
 � ��/. ��2/ ��..
����$����
�5�� 7 /� /� /�
�������������
�5 ������ �2( .'/ �+�
�����
�����
��	��� ������ �'. ��/ (�
����#��
����3�
�������	��
�5 ��8����� ��/ ��2 �.�
����#���������
�� 7 2�2 '�. +�+
��������������
�� 7 ��2 ��+ ��.
����&���������
�� 7 ��� ��� ���
�������������
�� 7 ��� ��� ��(
����9����6:

�
������
���;�������
���� ��8���� ��� ��� ���

�������������6:
�
��������3;��	��
�5 ��8����� �� 2�' 2��

����9����6:
�
��������3;��	��
�5�� ��8����� '� �� '�

����<����������
����
��� �������� +/ +/ +/
����#�	��� ������� ���� �./� (.2
����&�	��� ������� /� /( .(
����=1������#>&������
��	���
�� ��������� �� �. �'

��������
���������������������
����#� ��5��� ���( ���+ ��.�
������ ��5��� ���( ��.. ��.,
����& ��5��� ��., ���� 2�+�

�����������������
����	��������
����
	��!���
������.�
�
����/"
��C����������		
�������
�0�!8����������.,--,/��
����������!�����
���
�����	�	
�����"

�$)�(���	
���
����
���&!���
�� �8��	�	
��:	�0	����!�
��
�=!	���$��(�4�5
��,D8��	���
����
	
����	"	������ ��
�
+C�������0	��1�2���=�/�����1)(�� �0
��
�0	��&	����	�!�	����
	
��0	������
	����&�����
	
��	&���A��	��)�(��	
��"����
�
��%(�4�5
��,D8��	�&�
����
������
��,I#���	����0	�����
���� 	
�� ���  ��� �
��0
����,5��,#�� 	
��+C� ����� "�� �����
���"����*����� 	
�� *	����� &��0��
���� 	
����� �
� �
��  �����
 ����4�5
��,D8�"������ �,�	
��#�	�����*�
��
�5	&���14

5
���>


������"���
��
	�	������������ ��	��
��
��������0���

�������
��� �
� &	��
� ��"�����
��� 	������
�� ���A��0���

�122%�4� ���"���
� ��"�����
���0���� ��
�!�����0��
�  ���

�	�"����	���
�������
	�������"���
��
���!�"
	�����
��
��	���

�	
���� ��@1���Q�������4

������������
�������

5
�� 
�������	�� �	�	� �&� ���� 12%��� �
� �	/�� 0	���
��
��
��	���
�� �����  ���� RS��*��� 	
�� RS��*��*;� �12����
6����7��122����	
��+���
;-/�*;�	
��3�	T/	��1222��	
��
	*�
&��
�  �!
�� ��� &�� ��	��
	&��� ����	&��� �6����7� 	
��8	L���



�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

���

122�<� +���
;-/�*;� 	
�� 3�	T/	�� 1222�4� C	/�� 0	���
��
��
��	���
���
��
��12%�G���1�"������	��� ����	����!�	�
��
�����
��"����	�����6����7����	
4��122%	�&<�!
"!&���
��
�	�	�4�?	�	��
����������	��	
���
@�	/����!�����	
����
/��� 
�����
���0���� &	���� �
� �
�����	��� &!������ �
� �
�� ����

���������	�� ��	�� �:�";��/� ��� 	
��� ���1&�����4� 5
�
��
��
��	���
�� ����	
���	����	
��
���A����
��	/��0	����0	�
	��!���� ���&��"��"�����
	�� ���?>,� ������=�"������� � 
?>,<� :�";��/�� !
"!&���
��� �	�	�4� ��
��� 12%��
��
��
��	���
��� � ���	�� 	�!��
�!�� �A����0�����������
��
&�� �
�!���*���� ��!"���� "�	��	� 	������ �������

�"����������4� B
� "	�	������A��  �	����
	���
� 	������
�� ��
?�������� �12%��� 
	�� &��
� 	
	������ �
� 	�  ����	��� �P�4��Q�
"������-������!�	������
���122������������
���
��"��"�����

� �������*����
���	
���A���A�



������	
��	����&�!
��A���A�

�
��

	
��"	����!�	��� �'�4��Q���A�� �A������� �
� �
�� ���	��A��"���4
�=!�*	��
����
��
��	���
��� �A�



��A�



�	��0�����&�	�
��� ���

�
�������	�� ��
��
��	���
�� 	
�� �
�� 	*��	��� �
	���� � �A�

���������"������ �
�� 	�� �
�� �	�"��� "�� ���!��� 	
�
8���	
��12%1�4� B
@�	/����
��
��	���
��� �A�


�
&� ����122�

0���� �����	����  ���� �
����	�!����A�
�
� ��
��
��	���
��

	��!��
��	� �����	��A�� I A�
� �	���� 	���&���*���	 ����122�4
5
����A�

�
I A�



��	�����0����14����141���	
��14�%� ���,5��,#�

	
��+C�C	/������"����*���4�5
��A�


�	���
��
��	���
��&� ���

122������� ���I�12%���6����7����	
���122%&�<�	
��12%%G
12%2��9�������	
���122��4

���
�	
�������	
����
�

5
��1%H�G��������
����
�&!�/�	
���
��!�
 	�����"������

� ��>



����#�



	��	
��#>

�
������� ����:�";��/����	
������1	�4

5
�����"����*�����
����
��
��,�����"������
�0����	��!������
&��"��"�����
	������
����"������
�� ����0��
��
��� I ,���	����
�&�	�
���  ��� �
�� &!�/� 	
�� �
��!�
 	��� ��"������
� �
� �
�
�	��
��
�����!����4�5
�����
���
��
��&!�/���"������
�� �3,
0	��&	�����
��1�����	���
�
�"��&��0��
�3,���
��
��	���
�
�
�"����"��	���
��
��
��3�
���	
�9���������!K/	����	
�������<
:�";��/��!
"!&���
����	�	��	
��	����
�@�������
������������
�
� �
�� ,-��
� .�"!&����� 	
�� ���� �
�� �������
� �	��� � 
"	����!�	����  ����,-��
� �
�!����	�� ��!������ �	/�
�  ���
U�	�&��/��� ��
��,-��
���	������	��>  ������	�	�	 ����12%��
	
��0	��	��!�������&��"��"�����
	������
�����������
�&� ���
12%�4�5
�
���
����"������
����
��� �3,�0	���	��!�	����	�
�
�� �!��� � &	�/���!
��3,���"������
� ������
	��
��  ���
	����!��!�	�� ��!������ "�!�� �
�!����	��3,� ��"������
4�5
�
&	�/���!
��&!�/���"������
�� �3,��$�)���=�����������0	�
�����	����&�� ����	"��	��
�� �
�� ���	���
�
�"�&��0��
�&!�/
3,�	
������"������
��� ����
��12%)G�����"�����������
���
��"������
��=!	���
��-���4

5
��!�
 	��� ��"������
� � �,	�	��8��	
��:

	�� 	
��#�

	� ��

!�!	����	  ����������
����&���	
�"��"�����������4�4�C�*����
122�<�?�������	
4��122%�4�B
��
��3�
���	
�9��������
��	*��	��
�	����&��0��
���
��
��	���
��� ���
���*	��*�� ��
�� ��>


���
,����	
��#		���
��
��!�
 	���	
��&!�/���"������
�0	��$14�
�
��
��122�G�����"�������:�";��/����	
������1&�4�5
����	���
0	��!���� ��� �����	��� �
��"��"�����
�� �������"������
�� 
,	�	��8��	� 	
��:	� ��
��� ��
��
��	���
�� � � 0
��
�0���
�
���	���� �
� �
��!�
 	��� &�� �	
�"�� ��	�
�
�4�5
�� �	��
	""��	�
�0	��!������������	���������"������
�� �#�



	��0
��


0	�� 
��	��*���� 	  ������ &�� �	
�"�� �
���	����
�� ����
��
��
��	���
�0	���
�����(�
��
����
��
��!�
 	����
	
��

&!�/��	�"����4�,�
��=!�
�����	����"
������
"!���� �3,�	
�

 

0

50

100

150

200

250

300

1850 1900 1950 2000 2050

Year

D
ep

os
iti

on
 (

m
eq

 m
-2

 y
r-1

)

S S-bulk Cl BC

0

20

40

60

80

100

1850 1900 1950 2000 2050

Year

NO3 NO3-bulk NH4 NH4-bulk

���"�'"���	
����
����	���	���������	��������������	�����������
������������������	����
�������	���	����������
�	���������
����
��	����������������� !"#$�
������	
�



��������	�
������
���	�����
�������������������

���

#�

	��
����
�� ��������"	����� ��	��
��
���0����	��!������

&��14�@ ����
��
��� �
	
�&!�/���"������
�	
�� �
�����
��	
�
0	��!���� ����
��0
����1%H�G�����"�����4

50�����
	������ ������
����"������
�0����!���� ���� !�!��
�����@��)��� "��������
�I� �1�� ,�
��	
�� ���
��� 	�� ����
��"������
���*����	
�����������	��
����"������
�!
������1�
	
���
�
���
��	
��!
������)�4�5
�������	����
���"������
�� 
��	
��#����"�!
��� ��������������1���0	��	��!�������&�
"��"�����
	�� ��� �
�� �����	��� �
� �
���� ���"����*�� �������

��*���� �
� �
�� ��
��	���!��"�	
� �����
� �����	
���+��	
��
,-��
� .�"!&����� 	
�� ���*	/�	�� 	�� ��=!����� &�� �
�
���
�
&!��� +�������� ��#@�,��� 1222�4�5
��� ���"�� ���
	""��	�
�0	��!����&��	!���	����"
�������"������
�� ���	
�
#����"�!
����
���
��	���!��"�������
	����"������
	
���
�H)(����%)(�� ���� ��������
��0��
�
� �
�� �����
��3�����
122��4�5
�� !�!����
	
�����
��
��,���	
��3,���"������
�0���
	��!�������&��"��"�����
	������
	
�����
�����"������
4

5��	���
����	���
"!���
����
���	��
��
�@�	/�����������
� ��
��3�
���	
�9�������	/��� ����	����"
�������!�����0	�
�	��!�	���� �����
�������	�������
����
��
��!�
 	���	
��&!�/
��"������
� �
��� �
�� ���"����*�� 	��	�� � �  ������ 	
�� &	��
�!� 	�����
��!��
���
���	/��4�5
����
"!��0	��	��!�������&�
��!�
��� �=!	��  ��� 	��� �
���� �	/��� ��!������ &��	!��� �
�
���"
������	��"	�	�������� ��
�����	��
��
����5	&���1���	�
0����	��"����"��	���
��
��������	��,5�	
��+C�C	/����:�";��/
���	
������1&�����0���������	�4�5
�����!���
�����
����
����	�
	����"
����� �
"!�� � � �>



���� #>

�
��� #�



	�� ,���� 	
��3,�

�
��!��
�� �
���� �����	��� 	������
�� ��� �
�� ���
�
&!��
+���������	�����*�
��
�9��4�14

5
��	*��	���	

!	��"����"��	���
�
���
��	
���!
�  �0	�
	��!�������&��14)��	
��14�)�������"����*�������
��	
���*��
�
��1%H�G��)��"�����4�5
����*	�!���0����&	�����
��1���
�
	*��	����
��!�
 	�����"������
��
��
��,5��	��
��
���
��
�
122�G���1�"�������������
�@������12H1G���1��"����"��	���

�
��
����
��	��"	���� ��
��3�
���	
�9�������,
!�;
�*���	���
�
�2V��W�#<�1�V��W��<�11�����	4�4�4���	
������0	����&	�	
��
��*	"��	���
���	��!�	���� ����
���	��
��
�@�	/������������
��!������:�";��/����	
4�����������1&�����4

���������	���
�����

	

�
�������������
�

5
��8A�B,��*�����
����������&��,��&�����	
������1��0	�
�	��&�	����!��
����	�!������"������
����
�@������	�	��
��	/�
0	�����
�������� ����12%�����������	
����������"������

 ����
����	��������5	&���1�4�5
�� �����"	�	��������5	&�����
0����������������������"����	����	
���	��&�	���
��	���	�
�����
"���������&���
�� ����0�
����=!�
��	�����"�I

��1��5��
����
��
�����	����"������
�� ��>



����,����#>
�

���#�


	�

	
��3,��
����
���	��
��
���0����	""�����	���
�0
��

9��4�14�A���
��&���

�
��� ��
��B
�!����	��.�*��!���
�
���!���� 
������
� ���"�!
��� ����
	���� �
�� �!�� � 
��������	
����"���������	
��#����"�!
����
���
��	�
�!��"�4�A����"
������
"!���� ��>



���	
��#>

�
���
���	���

���	�����!
�����
���	���12)���	
���
�
��*�����
	�"��������
�@ ����� &��0��
� �
�� 12)��� 	
�� 12%��� ��� $���� 	
�
$2) ��=F���F������ ���"����*���4�5
�� �
���	��� �
�#�



	

��"������
�0	��������
	
��
	��� �#>
�

���0
��
��������	
�
	
��� �
� ��"������
� =!	����� � � ������*��� �
���	
��

������
��?B#�X�#>

�
@#�Y�#�



@#�� �����
	������
	���

&��#�


@#����#>

�
@#�����
	���
���
����
��12H����9��4

1�4� ��
���� �
�� ���	�� ?B#� ��"������
� 	
�� ���
#>

�
@#I#�



@#��	�����
���	������	
���@ ��������"����*����

&��0��
��
��12)���	
��12%��4
B
� �
�� 122���� 	����"
����� �
"!��� � � �� 	
��?B#

�����	���� &�� %�(� 	
�� $��(� ��� H�� 	
�� $11����=F
���F���������"����*������
��
��3�
���	
�9�����4�?!����
�
����	"��������
����
����1���	������������
��� ���	
��#
���"�!
��� ����
�
&!��� +�������<��#@�,��� 1222�
0����
�	������	�
����
���
��	���!��"��&���
���	���122���
	
���
��� ��	��� 	������
	�� �����	���� �	
�&�� ��"�����
 ����>



���	
��#>

�
����"������
��9��4�1�4�B
���
��	�����
�

�!���
���������
��	���� �#�
�
��
���
��	���!��"�������0��

�
	
� �
����1�� �	����� 	
�� �
��  !�!��� ���
	����� �#�


	

��"������
� ��� 	� ����
�� �
���	��4�A��!
�� ��1��� �
�
�>



����#�



	�� 	
��#>

�
�� ��"������
� �
� �
��3�
���	


9������0���� ��	�
� ��*���� ���"	�	&��� ��� �
���� �
� �
�

������ ��� �
3��� 	���������� ���������?� ��� ���
�����!� ���� �
�
��
��
������������������������
�������
��������
�����
 ���
�����
�=@A#�,�

���������  ���!���� 
���
 "�������

����
���

$���
	
���
���
�
�
�? � ��/�
=�������
��
����? � ��./
<��	�������? B���� )# /�2;2��

��
� )# '�/
#:

�
�	���
���	������� B���� ��� �����/

��
� ��� ����'/
	�

�
�������
����
��! ��
������B���� ;%�� ��2

	�
�
�������
����
��! ��
� ;%�� /�22

	�
�
�������
����
��! B���� ;%�� /�+

	�
�
�������
����
��! ��
� ;%�� /�('

	�
�
�������
����
��! B���� ;%�� ,��

6��� 
�
�5�=��:C!
�

��
������B���� %�� (��
��=�=! B���� %�� +�/
��=�C=�! B���� %�� ����



�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

���

1%2�����
�� �����
	� �� ��
���������
�!����	
���
��12)���
���"����*�����9��4�1�4

��� #���	

!	������
���
�� �,	��8���	
��#��
��
���	/����5	&��
1��0	�������	���� �����
������
��
��	���
���
��!� 	��
������
��� 	
�� ������
�	���
� �	���� �:�";��/� ��� 	
��
���1&�������	
��0����
������
��	
�� ����
��0
����"�����4

����5
����	�!���� �>



��� 	����"���
� 
	� � �	�!�	���
� 	
�
�	���!��	����"���
��	"	�����*	����� ����������������
��=�����	
�� ����H����1����=�/��������"����*�����:	
	�
"����
	�� ����!
��	���
�4�5
���� 	����"���
��	���	
0���� ���� ��0�  ��� �
�������� ��� "������� "��"����� �
�
�&���*������	��&��0��
��>



�����"������
�	
�� �
@�	/�

��
��
��	���
���!��
��&��
��
��	���� ��	���
�	�*	
���	
�
�����	�4�,�
��=!�
������
��
���	��&�	���
�"�����!��������
�!�"
	��� �
�������� �	��0���� 	�� ��
��� ��
���0	��  �����
�!�
��
	�������������
��
��	���
��=!	������
����	�!���
��
��
��	���
� �
� �	/��0	���� �!��
�� �
�� 12%�G����
"�����4�5
�� ������*	�!���� ��>



����	���!��	����"���


�	"	������0
��
� ���!�	����� ��	��
	&���� �
�� �&���*��
���
����
��	/��0	�����
���������0���������H@ ����
��
��
�
	
��
����	�!����	����"���
��	�	����G@�����=�/����4
5
��� "	����
� �!������� ��
��� �  ����*�� ���
	
����
����&�����
�����
��
�� ������ ��������	
����	������#�*;/
���	
���122H<�5����	
����	
��8Z��
��122%������
�&	���
	�!��
�!�� �!�"
	���

�
�#���������� 12%���� 0
��


"	�	��������
��"
����	��	����"���
�� ��>



����
�9��	
�
A��������4

5
����	�!���� �
@�	/�� ���!����
� � � �>



��� *	����
&��0��
�1���	
���1����=������������
�	��	/���!� 	��
	��	� &	������ ��"����
��
�� 1�(�� � �
�� ���	�� ����������	�
	
��	����"
�������>



����
"!���
�,5�	
��+C�C	/���	
�

��(��
�,#�C	/���
�������:�";��/����	
������1&�����4
5
���� *	�!��� 0���� ���� 
��
� ��� ������ �
�� �>



��

��
��
��	���
� �	���	� �
� �
�� 12%��� �	��� 	�������4
A����
	��*����� 	� $)(� �
@�	/�� ���!����
� � � �>



��� 0	�

�����	����  ���� �>



��� ��	��
�� 	
�� �	��� ��	
� ��
���  ����
�� � � �4)���F����� 	������
�� ���:����� ��� 	
4
�12%��4�5
��&����	������
��&��0��
��
����	�!����	
�
���!�	������
��
��	���
��0	���&�	�
���0��
�	�)(��
@
�	/�����!����
�� ��>



����
�+C�	
��,5�C	/���	
��	���(

���!����
��
�,#�C	/�4�5
����0����
@�	/�����!����
�� 
�>



��� �&��
���	�!���� 	
�� ���!�	����� �
� +C� 	
��,5

C	/��� 0	�� �!�� ��� 	
����� ��
�����
�� �
� �
���

�"����
��
4��!�"
	������!����
��
��
��������
������
�
������  ����*���
@�	/����
/�� ��>



���0
�
�0	����	&�*�

�
��������
�����!
�����������
�����
���:�����	
��.!���
12%��4��
����	
���	���!�"
	�����
��
��	���
�������	���
	&�*���
��&������� �,5�	
��+C�C	/����:�";��/����	
��
���1&����� 0
��
� �������� �
�� �>



��� ��  !���
� �
��

������
��� 	
��� ��
��=!�
����� ���� ����� �  ����*�
���!����
4

��� #������
� ��	�
�
�� ��� �!� 	���0	���� ��"�
��� �
� �
�
��  ���
���&��0��
�#@�
"!��*�	���"������
�	
������!"�	/�
&��"�	
������
���� ��	���
�������	
��
�������&����	���

�
��
��������,��&�����	
������1�4�#�������&����	���
�� 
#��
��
����������	��!�������&����*��
����
��
��������&�
�
��, I #��	���4�5
�������	�������	��*������	����
	
��
�
��
�������,I#��	����� ����$�)������G����
��
��12��G@
�����"�������:�";��/����	
������1	���
�0�*��������
��
	���0� �
�������� ��� ���!�	��� �
�� �&���*��� ��	�	���
�
	
�����
��	/��0	����#>�

����
��
��	���
�4�5
����	��

���	�	�	*	��	&�������*	�!	���
�������	���
	
�����
��
�
	&������ � � ���������	�� "	���� � � �
�� 3�
���	
� 9�����
�	��
��
�@�	/��������������������&��������������#���4�4
�
	
�����
�"�	
��!"�	/��� �#������
��	���	���
��	���� 
��������	
���#�"�����4���
����
�������
���
�� �?B#��

�
���	��
��
��0	��������"����	�����!�
��
	����������
#>

�
�� ��
��
��	���
�� �=!	����� �
�� ��	�!���

��
��
��	���
���
��!�
�!���
����!���"�������9��4���4�9��
�
�� ����G��)�� "������� �
�� 
��� #� ����
���
� �
� �
�
�	��
��
��0	��	��!�������&���
���	���	���
�����4

�)� D�	�
���
�� �	����� �	���
@���
	
��� �������*���
���  ����
���  ��� &	��� �	���
��� 	
�� �
�� �����
	�� &	��
�	�!�	���
�� �������0�����������
���&��	����	�@	
�@�����
"�����!��� �!�
� �
	�� �
�� ��������� "����� 	
�

������ #�� #��
 ������ 	���������� ���� �
����
��
��� ������� �����
� ��
����������=@A#�,�


���
 ����
#���� #������ $��	��

$�������%�������
��������������&&������

����=�;#� %�� D��+� D��+, D��2+
����=�;�� %�� D��/, D��/. D���(
����=�;&� %�� D.�., D.�22 D.�+�
����=�;� %�� D/�'. D/�2+ D/��+

'��������������

����#��� ��8�����5��� �2�� ����+ ..��
�������� ��8�����5��� '��/ .��' �+��
����&�� ��8�����5��� ���� ����� ���'
������ ��8�����5��� ����� ����� ����.

A�
�
��� �����������
�����+2�!
����#� 7 ���( /�' �,�'
������ 7 ��2�� .�' ��'�(
����&� 7 ����' ��� ����,
����� 7 ����� ��+ ����(



��������	�
������
���	�����
�������������������

���

��
��
��	���
�� �=!	����� �
����	�!���� ����� ���
	
��
"�����	
���	/���
����������
��
��	���
��� ��	�
�&	��
�	���
� ����
����	������4�5
������"�0	��"�� ������!��
�
	
�	!���	�����"�����	���
���!��
��	
���
�����!����	��
��*�
��
�5	&����4�3��	!����
��*����	���
�!"�	/��� �3,
0	�������=!	�����-�����
��
���"�����	���
���
�����!���
�
0�	�
���
���	������"����
����	�
�����  ���
���&��0��

�
��3,��!""���&���
����	��0�	�
���
��"���������	
���
�
3,���
/�&��*����	���
�!"�	/�4

�H��9�����"	�	��������5	&�����I�?������	���
���
��	
���� 
���@"������ ���	
��� 	����� 	
��A��>��

��
���!&������0���

���������0��
�
�0������!�����	
������4�4��!���*	
����	
��
122H<�D���
�� ��� 	
4�� 122%�� 	
��  !��
���  ������ �
� �
�
8A�B,� �	��&�	���
� "�����!��4� ��	&������ ��
��	
��� � 
���	
��@A�� ���"������ �:�A�A�� 	
��:�A��A	���0���
���� ��"����	����0��
�
� �
�� ���� � � "!&���
����	�	� ��4�4
3��0
��	
��?���������122�<�#���������	
����0	���
122H����!�
��
	���
�������������
��
��	���
���=!	����
�
����	�!���� ��
��
��	���
�� � �A�



�	� 	
��A�

�
� �
� �	/�

0	���4�,�
��
��	���
��� �A��0����	�L!�����&���"������
�
�
��":�*	�!���� � �
�� ���@"���������	
���	�����!�
� �
	�
��������� ��
��
��	���
�� �=!	����� �
�� ��	�!���
��
��
��	���
�4

�
��������
������
������������

5
���&���*��� �	/��0	���� ��
��
��	���
��� �#>
�
�� �
�12�H

0����&���0��
����������
�������� ��
��	
	�����	�����
���!���
	���
��������P ��Q�=�������RS��*���	
��RS��*��*;��12��<�6����7
	
��8	L����122��4�5
�����*	����#>

�
����
��
��	���
���
��
�

&���

�
��� �12H����+���
;-/�*;�	
��3�	T/	��1222��0���
�������
��� &�� 	� ����� ����	&��� ���
���� &	���� �
� �
�
��������������������
	���
�� �#>

�
��	 ����#>

�
������!����
�0��


	�/	��
�� 
���	-�
�� �+���
;-/�*;�� 12)2�4�5
�� �
	
���� �

�
����*	�!����!�������
	���	��
��
���� ��
��3�
���	
�9�����
�	/�����	����������	�
�#>

�
��&��0��
��
��12����	
���
���	��

12)�����
��
��"������� ��
	�"��
���	����
�#>
�

����"������

�9��4� 1�4�,�
��=!�
����� �
�� 
��� ����
���
� � �?B#�0	�� ���
�=!	�����������"������
��
��
��1%H�G12���"������	
�������
���
��0����
	
�������"������
����� ����
���&���*	���
�� �����
�
12������
��
��12��G12)��"�������9���4���	
����4�9����
���
�0��"�����������0	��	��!�����
	���
�����������	�����������
0	��	�	"�������	����	��*����
��
�	
����	&���#�



	���"������
�

 �������� �
	
�	�
!
�������	���&� ���� �
��12)����9��4�1�4
5
��
�"��
����� ��� �
	�� �
�� ���������	�������������0����#@
�������� ��� �
� ���	��� ��	��� ��
�����
�� �
� ���"���� � �?B#
��"������
��0
��
�0	������
	����&��#�



	�	
��	��!
���
�

��"����	�� �
���
����� �1��/��
	���������&���0�0
��
�#>
�
�

��	�
�
�� �����!��"�	
� ���������������!�!	������0���4�4�?���
���	
���122%�4

5
�� �	��
��
��� ��!����� 0���� !
	&��� ��� ���	�
� 	
�
	������	����
���	"������
���	��
��#>

�
���
"!��	���	���"����
�

�
�12H����0
��
����!������
��
�����*	�������������	����"����� 
#>

�
���9��4���4�5
����
	
���0	��"��&	&���
���	�����	����0��


	
�����
� ��	
���
	
����
��
�������,I#��	������:�";��/���
	
������1	��	
���������/������ �������	����"�������@���"�
��
 !
����
4�#���	��� ��� 	��������&���� ��
� �
	
�#�



	� 	
�� ���

���	��*���� �
���� ������
��� ����� �
� �
�� �	��
��
��� ��!����
��
	���0� ������ 	
�� ����"� ����	�
�� "��&	&��� ���	&���� ���
	������	���
4� ��0�*���� �
�� �����	��
�� 	&������ � � �
�
�	��
��
������	������	���#��:�";��/����	
�������	���!������
�
	���
������"�������@���"�
��� !
����
��
	
����0��
�����4
D
�����
�������������	������	����$�����=����������� �?B#
	���
��&���

�
��� ����
���
�!�����
��?B#�	������	���
�0	�
�!&��	
��	���� ��0��� �P�����=����������� �
� �
�� �	��� 122��4
5
��+C��	��
��
��������	������	����$1H(�� ��
����"������
?B#�&!�� �
��,5��	��
��
�� ��"������
�	���� 	�����"������
?B#��	
���
��,#��	��
��
��"���!����$�%(������?B#��
	

��������*���&��	����"
������
"!���:�";��/����	
������1&�����4
5
����!��������
	���
��
������������	��"���!����
�� �#>

�
��0	�


��
��� �
	
� �
�� ����
���
�� �	����"
�����#�



	� �
� �
��,#
�	��
��
���"��&	&����!�����	������
	��#>

�
��"���!����
� ���

�
��"����� ���������	
���#4
B
��
���������������	��!�����
	���
�����*	������"������
�� 

#>
�
��	 �����
��12)����9��4�1���������	���	�!	����	
�����
�� 

0

50

100

150

200

1850 1900 1950 2000 2050

Year

D
IN

 d
ep

os
it

io
n 

an
d 

ne
t 

re
te

nt
io

n

 (
m

eq
 m

-2
 y

r-1
)

DIN-dep.

CN-ret.

CT-ret.

PL-ret.

���"�,"�%��	����	���
������������������	����������&����	��
�	��
	����
�	��������'��(���)�*#���������	����������
���*#�
����	���	��	����������
�	������$��	+,�$����&�,��	��-��.	+������
�$������,�$%�����,��	��-������,���������&��/��



�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

���

 

-60

-30

0

30

60

A
N

C
-G

ra
n 

 (
µ

eq
 l-1

)

CN

0

50

100

150

200

S
O

42-
 (

µ
eq

 l-1
)

CN

0

10

20

30

C
l-  (

µ
eq

 l-1
)

CN

CT PL

CT PL

CT PL

0

20

40

60

80

100

1850 1900 1950 2000 2050

Year

N
O

3-  (
µ

eq
 l-1

)

CN

1850 1900 1950 2000 2050

Year

CT

1850 1900 1950 2000 2050

Year

PL

���"�B�� ������������	�����������	��
�����������	�������	����	�
������	��	���	���������
��	������������������������������������	�����0111
���������	���&�������	���	����	�������������������	�������������	����������	���/�����������
�����	�������	���	�����2�������������	
���
"����	���
�-���������3��2$2,�4555������&/���	����!�$�"��	��������	���
���������	�6���
��������"��	�������	��/������������&�����	�������
��7�$�,�$��	+)�$%,�$����&�)��	��-�,�-��.	+�

�
�� ����������������� ����#@�����	���
����#@�	�!�	���
�	
�
��� 	������	��
�� 	&������ ��� ���	�
�#� �9��4� ��4�5
�� ���*	���
���������	��#>

�
����"�����	��&��	�����	����0��
�	������	���

	&������ � � �
�� �	��
��
��� ��� 	������	��� #�� �4�4� �!�� ��

!
 	*�!�	&����������
�����
�� ��� ���������0�
�����������
��0�,	 I A���	������
���������!���
�<������	���������0��
��
	
���
�
��
����
��	���	���
��	���� ���������	
���#��!��������*	���
?B#� ��"������
�� 	�� 
	�� &��
� �&���*��� ����0
���� ��4�4



��������	�
������
���	�����
�������������������

��	

�!
�����
����	
���122%	�4�5
!����
����"����	��?B#�����
���

0��
�
��
��3�
���	
�9�������������9��4������"����
���	�
��
��  ���
��� &��0��
� �
�� "���
��	���� ���!���� ��
/�� 	
�� �
�
���*	�����
���
	����!������ �
������
4

5
��#>
�

�� ��
��
��	���
�� �
� �
��3�
���	
�9������ �	/��
�����	����������
	
��
��?B#���"������
��!��
���
��122��4
A������	�����"�
���� �������������"����� �#>�

����������
�
�
?B#���"������
�0	���&���*��� �
���
�����!
�	�
�	��	��� 
�
��,-��
�.�"!&�����6����7����	
��������4�5������!�	����
�
�!���
���	/��0	������
��
��	���
��� �#>�

����	�����
������*���
�
� �
�� ���������O�� 	&������ ��� ���	�
�#�0	�� ��"������ �

���"�
�������
�������
���
�?B#���"������
��9��4���4

5
��"��������
�� ��	/��0	����#>�
����
��
��	���
��0	�����

����
���!���
��#������
�����!	���
�0��
�
��
�������������	
�
0	��&	�����
��
��	��!�"���
��
	���
������������#�����
���

�
	�	����������0�!��� 
��� �
	
��� �9��4� ��4���0�*���� 	
�
 !�!����
	
�����
��
������������	&�������������&������#���4�4
�
� �
�� *���!�� � �  �����������&�	�� 	���*����� �	
� &�	�� �
�
 ����	������*�
��
�9��4��������	����#����
�	
��6����7�������4

5
�� �!���
�� �
	�	����������� � �#>
�

�� ��	�
�
��  ���� �
�
3�
���	
�9������������ ���0�����
����"����	�����	���
�
�"�
��4�4�?���� 	
��D���
��� 122)<��!
�����
���� 	
��� 122%	�&�
0
��
� ��
/� �
�� #� ��	�
�
��  ���� �!��"�	
� ������ ��� #
��"������
�������, I #��	������	
��"���:�";��/����	
������1	�4
#�*���
������� 
�
��� � �
����  	������ �	
� ��"�	�
�  !���� �
�
�&���*�����  ���
����&��0��
��
���	��
��
���	
��
�������	�
�
	
�����
�#���"���� �����
��3�
���	
�9�������������!��
�
�
�� "������� � � �
���	��
�� ��� �����	��
��?B#���"������
4
8������
�� � � �
���� ���
��� ��� &	���� 
���� �
� ��"����	�
��"����
���	
��
����
��	!�	�������	
��"��������4�A��
�!�

�
���	""��	�
��
	&����	����	���������
���!����
�� ��	/��0	���
�
�������������	
�"��������
�� !�!����
	
����0��
��
����������
���
� ��	
���!
�����
��"����������
*��*����
�#������
��	��
&������!
��������4

�
����������
������������������

�
�	
����
�

>&���*���	
������������	/��0	������
��
��	���
��� ��	L��
	
��
��	����
�0
��
�9��4��4�,�
��
��	���
��� ��>



���	
��,��

"	�	���������"������
����
�����
���	��
�� �����
�������"����*�
&	�/���!
�� ��
��
��	���
�� � � 1%G��� 	
�� 1�� Q�=� ���� ��
�	���	� �
� �
��12%���� 	
�� �
�
������	��
�� ��� �
�� �!���
�
��
��
��	���
��� �%�G2%�	
��1�G1%�Q�=����4�5
����������
���
��� "��������� 	
� 	������
	�� �
	�"� �����	��� �
� �>



��

��
��
��	���
��&���
���	�����1����9��4���4�D��
�
��	������
	�
���!����
��
���	
��,���������
��
���
��	���!��"��	 ������1��
��
��
��	���
��� �,�����
��0������	&������	��$1��Q�=������	
�
�>



�����
��
��	���
��0���������	������0��������G���Q�=����

�*��� �
�� 
���� ��� ��	���� 	""��	�
�
�� 
�0� ���	��� ��	��
��
�����
���
��
���������"���4����!�	�������
����
��>



���	
�

,�����
��
��	���
��	�������	��
	&���0����0��
��&���*	���
�
&��
��!��
���
��	���� ��	���
�	�*	
���	
�������	�4

���!�	���� ���
��� �
�A#,� ���	
� 	�/	��
�����  ��� �
�
�&���*	���
����	��
	&���	
�� ����0��
*�����"	����
�����
�
���
����
�����
��	����	
��
���9��4���4�5
������������	/��0	���
A#,� *	�!��� *	��� &��0��
� 1�� 	
�� �2� Q�=� ���� �
� 1%H�4
,��"	���� ��� �
�� �!���
�� ���!	���
�� �
�������� "�������� 	
���	��*�����	"���	������
	���
���	����
�A#,�&���
���	�����1���
	 ����0
��
�A#,���
��
��	���
����*����  �	���!&��	
��	���
��0��� �
	
� "��@	���� ��	���
� ��*���4�A������
�� ��� �
���
"��������
���"�����*��A#,��	
�&����"�������
����
��
��+C
	
��,#��	/����9��4���4

5
���
	
�����
���
��
��	���
�� �����
��	����	
��
��	
�
A#,�	���"	��������"�
�	���� ���&���
	
�����
�3,���	��	
�
A�



�	� ��
��
��	���
�� �9��4� ��4�A��� �
����������� �	���


��
��
��	���
�� ����
���&���*	���
���!��
���
��	���� ��	���

�����	�4�5
���
�������	&���
�������	�����!�����
��	���
�	
	�����
	����
����0��
��������������"���������
	���
���+���
;-/�*;
	
��3�	T/	��1222�4�D��
� �
������"���
�� � ����
����
��
��
��	�!����"���
�,#�C	/���
�12�H�	
��12����8A�B,�	���
���!�	����� ��	��
	&���� �
�� �
@�	/�� "�������
�� �!��
�� �
�
	���� ��	���
�"�������4�5
�����!�	����"��@	���� ��	���
�"�
*	�!���*	���&��0��
�H4��	
��H4���
�1%H�4�5
����*	�!���	��
�!�"����
��������� �
	
� �
�� "�� !
��� 
��
��� �
	
� ��	���@
�
 ������"���0
��
��
���	����	�"��@�
�!����	��"��� �	��!
�
�4���
�,5�C	/���6����7����	
���122���	
��)4�G)4���
�,#��	/�
���
��������	
���122��4��!�
�	���  ���
������	��"��	����
��

���"	���� ��� ��
��� ������0
���� �
��8A�B,� 	
�� ��	���@
�
 ������"�����
�����
�&��������"	�	&���*	�!����,!���
�
���	
���122�<��!���*	
����	
���122H�4

5
���������"	
����
���	�����
	���
��"�����������
������
�
	��������
���	����	/����	��&����������"�����
	
�"��*��!���
�
�!�
�4�5
����	���@�
 ������"��� ��
���	/������&	����	�����
�
��������
�
�
@"�	
/��
����&�
�
�����"����
����"���"
�����	
�
���	"
������ �"�����4�5
�� 	��!	�� �	/��0	���� "���	�� &�
!
��������	���� &��	!��I� �1��3�
�
��� ��� �"����
��� ��	����
��!��� ���0� �
� ���&!�	����� ���� 	�� �
������!�
����0
��
� 	��
��
��	���������	������	
��
	*��
��
���+���
��
��	���
���
	

�	/��0	������4�4�:�";��/����	
������1&�����4�����+���"
����
������	"
�������	�������!������0��
��	���"
������
�������	�
-�
����	����	  ������&�������	���� �������&!�	����4�����B
���	��
�	/����0��
� 	� 
��
� �
�����
�� ��� 	��	� �	����� �
���� ��	���
��!�����	������	��*�����������"���	
�� ����
�����	���
@�	/�
��	����"���!����
� �
	
� �
� �	����� �	/��4�8����*���� �
���
��	������	
�&��������	�������	
�"����������
�	���������
�
������
����
��
�����"����"	����� ���	����	/��4��!�
�"��������
��!�����
���&!��� ���
� ��	
���� ��� �
���&���*���"��*	��
��
� � 	����&��
���� ��� 	����"
���!�� ��	����� �
� �
�� ������
�
������	
����
��� ���������
��!
��������	���
�� ��
 ������"�
� ��
���	/�����!����4

5
�������������
��
��	���
��� �������*���A����!��� �A�





�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

��


 

60

90

120

150

180

B
C

 (
µ

eq
 l

-1
)

CN CT PL

4.0

5.0

6.0

7.0

pH

CN

CT PL

0

40

80

120

A
l in+

 (
µ

eq
 l-1

)

CN CT PL

0

10

20

30

40

1850 1900 1950 2000 2050

Year

D
is

so
lv

ed
 A

l (
µ

m
ol

 l-1
)

CN

1850 1900 1950 2000 2050

Year

CT

1850 1900 1950 2000 2050

Year

PL

���"�*�� ������������	�����������	��
�����������	�������	����	�
����������	���	���������
��	������������������������������������	�����0111
���������	���&�������	���	����	�������������������	�������������	����������	���/�����������
�����	�������	���	�����2�������������	
���
"����	���
�-���������3��2$2,�4555������&/���	��������������&�����	����������7�$�,�$��	+)�$%,�$����&�)��	��-�,�-��.	+�

	
��A�
�
�� 	
��A�



�	� 0���� P1� Q���� ���� 	
�� P�� Q�=� ����

���"����*�����&� ����12)��	
����	�
����
�����	���	�� ���G
���Q��������	
���)G111�Q�=������
��
�����@12%����9��4���4
5
�� �!���
��A�� ��
��
��	���
�� 
	*�� �����
��� $)�G��(
���"	���� ��� �
�����	���	4�5
��������"��������	�  !��
��

�
	�"������
���
�A����
��
��	���
��&����1���	 ����0
��
��
�
A�



�	���
��
��	���
��0����&�����"	�	&�������
�����
��
���	��

12)����P1��Q�=�����4��!�
�	������
���
���
��
��	���
��� ��
�
�������"���	
�������	
���
��	/��0	�������"������
�� ����
�
&�������	������*����� ��
���	/�����!����4�3�������	������*���



��������	�
������
���	�����
�������������������

���

� ��
���	/����
�0�*����������	�����!&��	
��	��������"	������
�
���
����	����*���	�4��"�����
��"����
����
���	��
��
!�&���
� � �
���������	��
�	� ��	��	
��
	� �
� ,#� C	/�� 	
�
"�	
/��
������� �����
�+C�C	/��
	*��&��
��&���*����6�&	���
	
��������4

?��"�����
�����	��*����	�*	
�����
����	����*���	�� ���

	���� ��	���
��	����
���	/���	���������	�����4�5
���
	
�����

���	��*����
������"������
�� ��
���	/����9��4�)���!�������
	�
&��	�&�
	���0	����"�������
�,#�	
��+C�C	/���&� �����
�
12H���	
�� �
�,5�C	/���*�
�	����	����	�����4�?!��
�� �
�
	���� ��	���
�"�	/���>



�������
	�����))G��(���
��	
��
��

"����	
��A�


�	�0	���
���	L����	���
����G��(�� ��
���!��� 

 

0

20

40

60

80

100

18
60

18
80

19
00

19
20

19
40

19
60

19
80

20
00

20
20

20
40

C
at

io
ns

 (
%

)

Ca Mg Na K Al H

CN

0

20

40

60

80

100

18
60

18
80

19
00

19
20

19
40

19
60

19
80

20
00

20
20

20
40

C
at

io
ns

 (
%

)

Ca Mg Na K Al H

CT

0

20

40

60

80

100

18
60

18
80

19
00

19
20

19
40

19
60

19
80

20
00

20
20

20
40

Year

C
at

io
ns

 (
%

)

Ca Mg Na K Al H

PL

0

20

40

60

80

100

18
60

18
80

19
00

19
20

19
40

19
60

19
80

20
00

20
20

20
40

A
ni

on
s 

(%
)

SO4 Cl NO3 A HCO3

CN

0

20

40

60

80

100

18
60

18
80

19
00

19
20

19
40

19
60

19
80

20
00

20
20

20
40

A
ni

on
s 

(%
)

SO4 Cl NO3 A HCO3

CT

0

20

40

60

80

100

18
60

18
80

19
00

19
20

19
40

19
60

19
80

20
00

20
20

20
40

Year

A
ni

on
s 

(%
)

SO4 Cl NO3 A HCO3

PL

���"�2��8�����&����
�������	����9������	���������
��	�������������������
��������/� !"#$�
������%���0111:01;1���������������������	����	�
�����������	���&������������	��������	�����2�������
�����	�������������	
����"����	���
�-���������3��2$2,�4555�������������&�����	�������
��7�$�,�$��	+)�$%,�$����&�)��	��-�,�-��.	+�



�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

���

�	���
��4� 5
����������� �
	
���� "������� �
�� �
���	��
�
��"���	
���� �#>

�
������&�������
������
	
��	
��
��
�,#

	
��,5�C	/���	��!
����)���	
��	�"	���	������*����� ��
�
&��	�&�
	���&!  ���
����������
�,#�	
��+C�C	/��4�5
���
�
	
���� 0���� &�� 	����"	
���� &�� 	� �	"����� �����	��
�
��"���	
��� �
� �
��A�



�	� ��
���&!���
� 	
�� 	
� �
���	��
�

��
���&!���
� � �3,� ��� �
�� �	���
��� "���4�A� "��
�!
���
�
���	����
�"��0����"��&	&������!���
�+C�C	/���
����9���4��
	
����4

�����������
����
�������

A��
���
���	/�����!�������
���
����	�����"������
�� �����
	
����������!���
����  �������
� ��	
�����9��4�H�4�5
����������
"��@	���� ��	���
������&	����	�!�	���
����
��
�������(���
�+C
C	/��	
����0�����11(���
�,5�C	/�4������	����������� �3,
 �����
��������	���
@���
	
������������������"��
�!
�����

+C�C	/��0
�������	��*���� �	���
�,5�C	/�4�3��
��
���!���
�
	
��N���
�
&!��O����
	������ ��
�� !�!����������
��	����� 
��	
��#����"�!
����
���
��	���!��"�����!����
������	�����
��
�
� &	��� �	�!�	���
� � � �
��3�
���	
�9������ ������ �9��4� H�4
5
����"��������
���!������	���	�!	��	��!�!�	���
�� �3,��


�
��,#�	
��+C�����������!���
���
�	����0��
���	����
��
���
&	����	�!�	���
4��*�
��
���)���
�0�*����&	����	�!�	���
�� 
�
��,#�	
��+C�������0����&��$��(���0����
	
���*�����
�1%H�4
#���
���	����
�&	����	�!�	���
����"��������� ����
��,5������
�9��4�H����!������
���
	���
�������	�����
��������
����"�����
&���
�����
�
&!���"��������0�����
������"��
����"�����
�� 
�
�����
	
��	&���3,�"�����&!��0����&���
�!  ����
�� ������
����*���4������	�����!����	���	�����*���
�� ������
���*���
����
����	���� ���� ��������������4�4����!K/	����	
��������4

A���0����	��,	����A���	�����
���������!���
���,	 I A�FP1�
��� 	
��
��� ��������	���� ��"���	
�� "	�	������� �
���	��
�
"����&���	�*�������"	����� �������
���������
���������0�

	
�� ����!�� 
!����
�� ��
��
��	���
�� ��4�4� +!
�� 	
�������
�
���1�4�5
�����������,	 I A��*	�!���	���'1��
����
��
��,#
	
��+C�������	
���
���!
�����
��12)���	
��12��������"����*����
0
������0���*	�!����&�	�
� ���,5��������
��!�
�!���
��0
���
1%H�G��)��"�������9��4�H�4������	�������&	����	�!�	���
�� 
������� �
�� ���
�� �
� ����� ���!���
� ,	 I A�� �	����� ����
"��
�!
���� �
� �
�� +C� �	��
��
�� 	
��  �	������ �
� �
��,5
�	��
��
������
�&�������
��� �	� !�!����
���	����
����
��
�
+C�	
��,#������4

 

5

10

15

20

25

30

B
as

e 
sa

tu
ra

tio
n 

(%
)

CN
CT PL

1850 1900 1950 2000 2050

Year

CT

1850 1900 1950 2000 2050

Year

PL

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

1850 1900 1950 2000 2050

Year

C
a:

A
l m

ol
ar

 r
at

io

CN

���"�D"� ������������	�����������	��
�����������	�������	����	���������
����/��	���������
��	������������������������������������	�����0111
���������	���&�������	���	����	�������������������	�������������	����������	���/�����������
�����	�������	���	�����2�������������	
���
"����	���
�-���������3��2$2,�4555������&/���	�������������������	���9�����	����������	������$�7!����������	��������������������		���
�������
��9��
�����
��	��������������&�����	����������7�$�,�$��	+)�$%,�$����&�)��	��-�,�-��.	+�



��������	�
������
���	�����
�������������������

���

����� ���!���
��0����
��� 	
	������ �
� �
��� ��!��4� B
���	��
�
�� ��������� �	�	� 
	*�� &��
� ���"	���� 0��
� 	

!	�
����
	����0���
������	
�*	�!���� �,	 I A���	������
��
���	/�
���&!�	������:�";��/����	
������1&�����4�5
����*	�!����&�	�/
"��
����
�9��4�H���	����
��
����
	
��
��,	IA���	������
�����
���!���
���!�� ���	�"	���	�� ��
���&!���
�� ��*�� ��0� ��� �
�
�!
�  �0��
�!��"�����	��
���
��!�
��
����
��	�������
���-�
�4
�*�
��
��,	IA���	������
��	/�����&!�	������
�0�*�����
�0�	
"	����
������	������
������������	�	��&��
��
��
����
��
��,#
	
��+C��
	
��
�,5����&!�	����4

A������
�� ��� �
��8A�B,� ���!�	���
�  ��� �
�� 
����  �*�
���	����� �
�� �����	&��� ��*���	�� � � ,	 I A�� �	����� �
� ����
���!���
�� ��0	��� $1� �	
� &�� ��"������ �
��� �
� �
�� +C
�	��
��
������!	�����
���	
�����&!��0�������	�
�P �4)��
��
�
,5�	
��,#��	��
��
����!
����	�
�0��
����	���
���4�5
��
��  ���
��� ��� �!�� ��� ���� �
�� ��0��� ��"�����
� � � �
�� ����
���
	
��	&���,	�"������
��
��+C��
	
�,#�	
��,5��	��
��
��
�5	&���1���������
���0�@ ����
��
�����
��
��� �,	��
���	
���
�
	
��
����	���
������411���4�$�4�H�����/���<�:�";��/����	
��
����&����	
�����������
� ��	
����
��
�����"�����
�� ��
������
"������ �,	�&��0�	�
���
���
��
��+C��	��
��
���5	&�����4

������
�������������
�������
������
�

A����"
�������"������
�� ���	
�����������#����"�!
��
�9��4� 1�� ��� �
���	L��� ���*�
��  ����� ��*��
�
�� �
�� �
@�	/�
��
��
��	���
��� ��	L�����
���0
��
���
�&��������	�����
��
�
� 	��� �	/��� �9���4� �� 	
����4�?��"���� �
�� �	�����"������


�������	
�����"	�	&������"
������	���
	�	������������ ��
�
�������������!������5	&���1����
���
����	�����"������
�� 
�	/��0	����� ��  ���� ���
� ��	
���4�5
���� ��  ���
���� 	��
	�����	�����"������
	
����0��
�&�����/����"������
���	
�
!���
��������	  ����
��&��
������	
��0	�������"������
���	
�
�
@�	/��"����������	�����	����0��
�
!����
����	��
���	�� ����0�I

�1�����
�����	�����
���	
��
	
��������������G�,�
��
��	���
�
� ��>



���	
��#>

�
����  ���	��
���
���	/�����!������&!���	/��

0��
���0���#>
�

����
��
��	���
��
	*��
��
����>


����0
��


���!�����
����"	�	&�����
��
��	���
��� �����
��	����	
��
�
��4�4��))G��)�Q�=������!��
���
��	���� ��	���
�"�	/��9��4���4
5
���������������  ����
��
��0	���
���	�������������"�
�	���
 ���0��
� �	���
�4�D
���� �
�� ���"�
���� � � �
��,#� 	
��+C
�	��
��
�@�	/�� ����������� 	��� ���"	�	&��� ���"���� �
�
��  ���
�� &�����/��,5�C	/�� �0��
� &�����/� �����	�� ���,#
C	/�����������	���� �����
	����0������
��
��	���
��� �3,�
	
�� 
��
����A�



�	� ��
��
��	���
�� �9��4� ��4�8����*���� �
�

���������"����
�&���� 	� ��
��
!�!���������	��
�� ���
�� �

,5�C	/�� �����
���	���12�
���
�!�������
��12%����9��4���4
5
����  ���
�� ���"�
���� � �
��,5��������������
�!��	����
	������	������!����� ����	��!&��	
��	������0���&	����	�!�	���

� ��������9��4�H�4

5
�� ��  ���
��� �
� ����� ���"������
� &��0��
� �
�
�����	"
��	����	�L	��
��,5�	
��,#�C	/����	��0�������!��
 ������0���0�	�
���
���	����	
����  ���
���	
�@!���
������4
5
��,5� �	��
��
�� 0	�� � �� ������������� �
	
� �
�� ,#
�	��
��
���
��
�� �����
	� �� ��
��1%�
���
�!���	
��0	��!���
	��"	��!���  ��� 	&�!��1�����	��4�+	��!��
��	
��&!�
�
��� 
&!�
���"��&	&�����
���&!�������	���
��
!	�������	����
��
�
&	����	�!�	���
�� ��
���	��
��
�������4�A
��
�����"�����
�� 
�
��,5������"������ �3,�0	��"��&	&���	�����	����0��
��
�
�!&��=!�
�� ��	�
�
�� 	
�� ��@	  �����	���
� � � �
�� ,5
�	��
��
��0��
� �"�!��� �
� �
��������� 12�
� ��
�!��4�5
��
"������� ���� ��� �
�� 	��!�!�	���
� � � 3,�  ���� �
�� ����
���
	
��	&���"������
��
���	"��������0�
�� �����4�8����*���
��"�����
� � � �
�� �����3,� "����  ����0�	�
���
��0	�� ����
�  ����*���
��
��,5��
	
��
��,#��	��
��
���&��	!����"	���� 
�
��,5�&�����/����=!	��-���4

5
��������	"���	���� ��	���
@����*����
	
�����
�,#��
	

�
�,5�C	/����!���	����&��	����&!����"	�����������!�
@0	���
"!�"�
��&��	�"�0�����	���
��
���,#�C	/���!��
���
��12��G
12�)�"������ �0	����  ���� �
�� �	/��0	��"	�����������0��

�����	���� ������*���0	����4���0�*�����
�������	��"	����
��� 
�
�����������	
����	�!����"�����
����
�,#�	
��!
	  �����
+C�C	/�� �9��4� ��� �!������ �
	�� �
��� �	
�@!��� 	�"���� 
	�
"��&	&����
���	����������  �����
��
��	���@&	����
��������� 
,#�C	/�4

�����
�
	������ ������G�5
�������"��
�!
������  ���
����

�
���
��������� ��
���	/�����!�����0	��	�����	����0��
�#>

�
�

��
��
��	���
��0
��
�0	����0�����
�+C�C	/���9��4���4�+	��
� � �
�����  ���
���0	���!�� ��� �
��
��
���	&������� � �
��+C
�	��
��
�� ���	������	���#4�,�
��=!�
�����+C�C	/��
	��	
��0����
"!��� �?B#����"	��������
����
����0���	/��4�B
��
�
�����
���������	����	����
�����	��?B#��
"!���*�	����&!�	����
	
���������	����"
�������"������
��0	���%��	
��1������=
������������*�
��
�	��	/���!� 	���	��	�&	������
�+C�	
��,#
C	/���� ���"����*���� �:�";��/� ��� 	
4�� ���1����4� B
@�	/�
����*	��� �#>

�
����	��!�	����	������
�����:��������	
4��12%��

0��
�	��	�����	
� ������  ����
�� �����������	/����)��F����<
,!��������	
4��122%����!�������	��2G�)(��
���
	�����!����

� � �
����?B#���	��4�5
��"���	������
	
����� � �
���?B#
���!����
����#>

�
����  !���
��
����
��������
��� ����0���&�

��
���� ��	���
� !
���� 	
����� ��
�����
�4�5
����	�!���
�
���
	�����!����
�� �?B#�0	���%(����(��	
��)�(��
�,#�
,5��	
��+C�C	/�������"����*����� �
��
�������
���������	�
��	���:�";��/����	
4�����1&�����4�D
�����
����"����	��	
�
�����	����*	�!���	����0�������"	�	&����
�,#�	
��,5�C	/���
	� �!&��	
��	����
��
��� �
@�	/�� ���!����
� �
� �
��?B#� ��	��
0	���&���*����
�+C�C	/�4�5
���	����� �	/�������*���$ �*�@
 ����
��
�����	���� �"
��"
��!���"������
	
�����
��
�� ���
� ����!&�����	���*��+�����	��
�����
��
���"���	���"���!����
4
5
�� ���!���
�� 	������	���
� � � #� &�� 	��	�� 	
�� �
���



�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

���

������
�	���
���"����
���	
��
������
� ��	
����
/� ���?B#
�
� +C� C	/��� 0
��
� ��� 	���� �*���
��  ���� �
�� 
��
��� #
������
�	���
��	����
��
����	/���5	&���1�4

�
	����

	�
5
�� �
�������� � �3�
���	
� 9������ �	/��� 
	�� ��
�&����
���
� ��	
�� �
	
���� ��0	��� �
����	�� ��*���	��  ���
	����"
�����	���� ��	���
���
����
���	���12%��4�5
��8A�B,
������  ����	����  !��
��� 	�*	
����
�� �
� �
��� "�������  ��
	&�!���
��
�����0�����	���4��!�"
	�����	�
�
��	
��3,���"���
 �����������
�!��������
������
������*����	���
��&���

�
��� 
�
�����
���
�!����	
��A�



�	���
��
��	���
���
��	/��0	������

�
���� ��*���� �
� �
�� 12)��4�>
��� �
� �0�� � � �
�� �
���� �	/��
��!����� 0���� �
���� �
	
���� &�� �!  ����
��  ��� �
�� ��@
���	&���
��
��� ��
��&��	�&�
	���&!  ���
���������	
��"�
�
���	����*����
��!
���� �)4�5
�����	/����,#�	
��+C��
	*�
�������"�����������3,�"������0
��
��	
�"	���������*����
��
�
����G��)�� "�����4� B
� ��
��	���� �
������� 	���� ���� ,5
�	��
��
�@�	/������������0��������*�����������0��4��
���
��)���	
��"��&	&����*�
���*��	�����	������
�����������&	��
�	�!�	���
�0���� 
��� �
���	��� �
� �
��,5��	��
��
�� 	
�� �
�
�	/��0	���� &��	�&�
	��� &!  ���
�� �������0���� 
��� &�� ��@
���	&���
��4

D
�����
����	�!�������
����
�"��	
��A#,���>



����,���
A�



�	��	
��3,���
��
��	���
��	������!�	������	��
	&���&�

8A�B,����
�������	�����!�	���
��� �#>
�
��	����"��!�	��*�

�!�� ��� �
�� �
	
��
�� 	&������ � � �
�� ���������	�� "	���� � 
����������� ��!����� ��� 	������	��� 
������
��0
��
� ��� 
��
	�����	����0��
����
� ��	
���
	
�����
��
�������, I #��	����4
D��
�!������� ���	����� /
�0������ � � �!���
��#@�����
�
0��
�
� �
�� ������������	
��"���
��	�����
	
������
	���	

	  �����
�����������	������&����	���
�� �#�� !�!���"��������
�
� �#>

�
����	�
�
��	���
�"��
����	�4��
��!&�������#>

�
��0���

&������ �
������
	
�� ����
��	����	
��
� �
� �
��3�
���	

9�������	/����*����
��
���� �*�����	����	
���
���	L����	�����
� �3,� ���������4�,���	������
����	�����"
���������	����4�4
 ������ ���@�  �� �
	
����� 
�0�*���� �	
� 	  ���� �
��  !�!��
���������	�� #>

�
�� ��"���� ���
� ��	
���� 	
�� �
*	���	��� �
�

"���
�����&	�����
��
���!���
�����!	���
4

���	
��������	�
5
��"���	����	�	��
�������0	�����	
����"������
��
�������
0���� ����������0��
�
� "��L����� �!""������ &�� �
����	
�
A��
���� ��
��,-��
�.�"!&�����"��L����#����H[��[��H���
B
����!���
	��.���	��
�+�	
�A�,.�#�4�\�H�1�21���	
��8�8
1��1�������	
��0�����*	�!	����0��
�
�	
���
���@�"��	���

0��
��
���
*���
��
��+��L������ ��!��"�	
�,��������
I
.�,>6�.I��1���+��L����#�4��6:1@,5@1222@���1%��	
�
�8�.�����6:1@,5@1222@�����������"����*���4

������	���
=��B�����#����((+��A�1���
���
������	
�������	�
������������	�
��
�����
�����������
���B
�
��	��
�������
�����
��������
������������
(	��&���)�����*��	�+�����	,����,�-#./0	

=��B�����#�����������
�
������������� �����C�������
������
��
E���������A����
�
�
���
�����
������������
�����
����F�1��2��������
+/2D+/,�

�������-����((,������
��2��������������2��������32������$������
-�-$��6#;0�4�	���� �G(,�� &��B��
�������������
���
A���
������:�����&��B�5����+		��

�������������6�
�����E����������1���=���6�� ��=���C���� �������=�@�
����C��������E�-���������"��������2�����&����$$$�����������
����2�������&� ������
������ �����
� ���
2���2��������������� ��
32������4-/��44/>�###�4�	����,G������&��B��
���A���
����
����=
��4������
�����������&��B�5����/		��

���B������=������H�
�������#�<����((.��	C;��	������� 
��
�����
����
���� 5� �� ���1
�� ��
���3������	� ���	� �������	,����� (�/D
(���

#�� 5����E���0�
�
���4�����C��� �������@��������@����B�5��E�&��
�(+/��������
����
���������������
����	��
�
��>����
���
�����
����������B�����8���
�5����	������
�����������������������
�����
'�����5�
�2�	�5�
	,������/(�D�2���

#�� 5����E�������
����4�#���E���
����=���-���������=���0�
�
���4���
����<
�������=��� �((,��������
��� �
�� ����5����� �������� ��
�
���������	��
�
�������
������
����������>��������������5����
������
��� ���� ����� ��� 
������
�� �
������� ��-4%A&!��6�����	
3�������
�	����	,�����.,D�/+�

#�� 5����E��� ����
����4�#��� E���
����=�� ����0�
�
���4����� �����
������
��� �
�� �������� ��� ��
�� ��	��
�
��>� ���
��������
����������������
�����
�������
��������5���
���
���
���=@A#
�������6�����	�3�������
�	����	,����'((D/�,�

#���
����������6�����E�$����
��������E�#���#
�������H������
����
C�E�����#�� �������-���H
3
���6�6���9�������=�E������6������=�4��
�((���C�B����
� ��
�
�
���
��� 
��� ��������� 
��=�
�������
���
����������&�B�I�����96=!��
����	��
������
����
�����$��	
7	� �
�����
�"82��	����	�������+D�'��

#���
���#�E���=�������<�-�C���4�5��������������C���
�����4����((+�
<
��	���
��
�������
������ ����

���B
�
� �
���
���;��������
�
�5
 ������� ��=�!������� �����	���������
����� 
��@�������
��
��
'�����"������������2�����������/D��/�

H
���� &���� ����0�
�
��� 4����� �((/�� &
������� ����

��� ����
-���	������������
�������
�������
���������	��
�
���� ���
��3���	
������	�������/.D�2��

H
����&��������J���� -�� ����@���������� $��� �((+�� 65��
��
�� ��
�
������� 	����� ���� ���3��� �����-���	���� ������� ����5������
'�����"������������2����������'.D�/'�

H�
�������#��<����(+'��=�	��������������
�������
����
�������8�����
����
����
���
�������
�
��B����������	�7	�3������	�"���	�$���	,
��	��2,D�+'�

-1�����#�H���#�������E�����=��B�����#�����	������E�������
�����
=���������������$���
�����=���4�����������K����L��E������0�
�
��
4��� ������4���1��5� ����� ��
�
�
���
��� 
�� -���	���� �������
B�������6�����	�3�������
�	��������	��+.D�(,�

������E���$��M���1�������6���
�N���-������6���
�N��1���O��P�(('�
=�
�
�
���
������ ������
��6���1�����
��
�!�����
���
��<����
������
����6��1��
�!��6�����������������	�.,D',�

@����������$���-���������=������������:�E������	������#�E�����
<
�������=����((+���A�	��������
���������	��
�
�������
������
�5��
���
���������>����5��
��
�����&A<4-Q������� ���
��3���	
������	�������'.D�/��

@���������� $��� #��������� A�� ���� ���K�
����0��� �((+ ��&
�����
����

���
�������������5������
��������������������������#G&����
���
3������	�����2�	�������'�.D'�,�



��������	�
������
���	�����
�������������������

���

C��R����E�����	������E���C��1��L��<������C�R����E���������<�������
�����	
��
�� ��	��
�
��� ��� ��
�
�5
��� ���	������ ���#����1�
%����� ����
;B������� #J��
� 4�	� �
�� ��((�;�(((!�� �����
9�����������,�D+2�

C��R���� E����������� ��� ���������� $��� ������ 4���1��5� ����
��
�
�
���
���
����������-���	��D�� ���1�������	���
������
�����
��� ��
�� ���� ������B����� �
��
���5� 
�� �
��%5�
��� ����
�����
#J��
�4�	� �
���3������	�����2�	�����	��2�D�,'�

EN��1����:������EN��1��1��������(.,��#
��
���5�����
����
��
��
��������������:�
��;���	��	�
���	���2���
��
��
�������D����
��#J��
!�

����5��#�=������4�����E�0������(+'��-	
�
����
����������������
��
���� 
��� �����
���

	� ��� �������
�
�
���
����+����������
���,���
2.D,,	

����5�� #�=��� 4����� E�0�����C�����
��� 4�C��� 6�

������� H�0��
H
������$�E���H�
�������#�<���@
��
�
��6�=������C���5��4�-����(+,�
$���
��
��� ���  
����
���� ��
�� �������
���
��� 
�� ��
�;����
�
1�
�������+����������
���,��	���(D�'��

��	������E���C��J�����E���6���
�N���-���������E������K����L��E����((+�
4�1���
 
�
�5������
�
�
���
������������
��������������������
��

���
��������������	
�����
��
����
��#�������-���	���������	
<�������	������./,D.2��

��	������ E���K����L�� E�� ���� 6���
�N��� -��� ������� 6��	
��� ���
�
����������3������� �������
���
����
��
��������������<����
������
��� ���
��� �
�� A������
��� 4�1����
��� ��+/�D����!�
6�����	�3�������
�	��������	�.(�D'�/�

��	������E���C��J�����E���������E������$�������$������� ��-������
 �������
���
������
��
���������������������
�
��B�����
����
�
�
�������
5������
����5���>�A��#����1��%�����������9������,��	
./D/��

��	������E���C��J�����E���������E���$�������$���$R�����1���$�����
K� ���E����������-������� �������
���
������
��
���������������
�����
�
��B�����
����
���
�������
5������
����5���>�AA��#���S
%�����������9���������	�/.D,��

��	������E���C��J�����E��������E������$�������$����������-������
 �������
���
������
��
���������������������
�
��B�����
����
�
�
�������
5������
����5���>�AAA��$��R�S�%�����������9������,��	
,.D+2�

��	������E���6���
�N���-���K����L��E���6�
��� �����E���=��������
A�#��� ������ E���C��J����� E�� ����K� ��� E��� �������C5������
�� 
�
��1���������#�������-���	����������
������������������	
��
�
��
�
�
���
����'�����"������������2�=� ��2
��	�(�D��'�

��	������E���������E���6��������1���C���$�������$���C��J���
	

E��P$
����

<������K����L��E������� �
$
5�
������
��
��������� 
��
��
���
�
�������
��
��������
���
��B�����
��������
����
��
���������
�����>�A��$��R�S�%�����������9������,��	�'.D2��

��	������E���������E���6��������1���C���$�������$���C��J���
	

E��P$
����

<���6
������������K����L�� E���������
$
5�
����� �
��
����� ���
 
��
��
���� �
�������
��
��� ��� ��
��� 
�� B�����
���� ��� �
�
��
��
��� ������� �����>� AA��#����1�� ����#���S�%������ �����
9���������	�2.D(.	

��	������E���#�� 5����E����������K���6���
�N���-������K����L��E��
���.��������
��� ��1���
 
�
�5� ���#�������-���	����������
�
�������������
�
�
���
��>�$����AA�D�<
��<�����������
����6�����	
3�������
�	����������/��D/�'�

%�1����� @����� �((���=����	
��
�� ��	��
�
��� ���� ����	5

�������
��������
��������A�>�"���
�������>���
���������� ���
�
12�������$������,�H�0�� E�
����� ���� 6�-�� %
�� ���� �-���!�
-�����
����6���
���(���6	�
������&�B�I�����96=���/�D�22�

&����������H����� �(+���<
�� ������� ��� ���	
���� ��� ����
�
��
����������
����
����������B�����>��������� 
�
�5������
����
���
�
�5�����=�

�
:

�
;6:

�
;C

�
:�����(+����9������	�$�
������	�"����

����2+�D2(��
&����������H��������C�B������������((2��=8�������8�
�
 �
��
�������������������������
�����	��
����A�>������������������
�����
���� �&� ��2���2�,� @�� 6	��
��� �-��!�� %�B
�� $� �
�
����
#
�������9���.(D+��

&�������6�=������K����L��E������.��=�
�
�
���
�������=�
��4�
��
A�>�3�������������9�������
���� ��� 6
��B����%������ �-��!�
K���(��<����
������@���
��
���5��-���1
����&�B�I�����96=���
�
	����!�

&�1������������������6�C��������1���H�����J��������@����
��1���C�
����T���������((2��6��	
��� 
����	�� �
������ 
�� ������� ��
�����
#�������-���	������������
��	�����
�������
�����3������	����	
��������������.',.D.',2�

$���
�����=���=��B�����#���=�� �������������
������
���E���#������
E���-1�����#���C���
B�����4�����	������E�������
������=������J����
-��������� ����
C����������� �������
�J������K����L�� E�� ���
0�
�
���4�����������4��	�����������	
����5���
���
��-���	���
����
������ ��� �������
��� ���	
���� ��	��
�
����6�����	�3����
��
�	����	,��	�.��D.�'�

$���
�J��1���%��� �(/(������
����������&
������ 
��0�������(	
����	�$���	,����	��/'D�2���
��@�����!�

$���
�J��1���%���������M����$����(((��#
��
���5����� 
����5���
�
����
��
����������������
���
������5��(2����������9����������
2/D,���
��#J��
!�

$�
���E������9��
�
������������9������$�������$����������62���
������
���� ���
��3��
�
���
	�-�����
����6���
����'.��6	�
�����
����
���@�����5��/(�		�

6�
�
����4���=�J������������
����-���������E���A��B����������4�
���1��
O���4�����&���6���R��� �1���K������K����L��E����((.��"����&�������
�&�+������������
	�5�����������
�������
�������������������	
:��;0���� $�������4�	���� @O� '/��2+G�;�,2� !����������
=����
���+2		�

6���������E�%����(('��%���;������
������
��B�����
���������
��
��� �
�������� A�>�3������������� $����
���� �&� ����
� ���
5�
������
�� %�=�������� �-��!��=���
����#
��
���� 6��
��5�
=�1������
��#
��
���5�&�
�.,��0��

������H�#���96=����.D
�+'�

6������0�� ������������ E�E��� �(+���"82�����$����
�����0
��5�
&�B�I�����96=�

6���
1����<�E��� #�� 5�� ��E��� H�
������� #�<��� #
�������H���� ���
C�������C����� �((2�� A��������� ��� �����
�� ��
��� ��������
	������
��������������
�
�
���
����'�����"������������2�	����	��,�D
�+��

<�����������$�������U��
��#�;�����((+��6��	
����5���
���
���
�
4�����3	��
��������%�����@�����U������������������	
������
�35����
����	�����
���
�����	
�����A�>�3%�����������5����
����&
"����5����3&&���
	�����9���
?@��5��&����?���,��C��C��� �������
4��6����
�������-���!��0
��5��#

�
�������9����+/D��2�

9&;-#-�� �(((�� ���������
� ���� �������
� &��� "��� ����2����
"����������-�����
��#���
��
�������-���	���-#-�-��=A4G
2/!��#��1���
������%���;4�����<���� ������5�=
��$�����
���
9�
����&��
�����&�B�I��������@���1��

K����L��E����(('��A�1���
���
�������
�������������
��6���1�������>
�� ��1
�B�� $�
���
� 1A����;��� �2)��,� �����,� 5���
��;��������A,P�������.D����

K����L��E�������������K����((���<
��������
�	������������
�����

�������������
����
�
�
���
�������B��������
����
��
���>��	��
�	
����	���������	,����
+.D(��

K����L�� E���=��8�
��;E��� �����C����
������ %�����&������� 6�=��
=		�� 5��$���H
3
���=�6������6�����E�$����((.��<
��

����5����

�	��������
��	�����
������#����1��%���������
B�������#J��

4�	� �
���7	������������	,�������D�.��

K����L��E����((+��#
������
��1������
�������
��#���S�%��������

�������������	����������5�
�������������
����>�	��
��� ��B���
.'����#������2���=H��������9���������	��'�D�/.�

K����L�� E���C��R���� E���&������� 6�=�� ���� E�
������#�-��� �((+��
<������ 
��B������
��
���5������
�
�
�����
��
��� ������ ����
�(+'�����((/>�A�����������������'�����"������������2�	���������,D
��,�



�
����������������������
�������������
����� 
���������������
 ��!�����!���
�"�#����$�%��&��

&� �����
����

���

K����L�� E���C��R���� E�� ����&������� 6�=��� �((+ ��<������ 
�� �
�
�
��
���5������
�
�
�����
��
���������������(+'�����((/>�AA�
<����������������������
�����'�����"������������2�	,������'�/D
''.�

K����L�� E����������K�� ����&������� 6�=��� ������C������������
���	����� ��� �������� -���	���� �������� ��� ���������� ��
�
�
�����	
��
����	��
�
����3������	�����2�	�������,/D�+��

K� ��� E��� ��	������ E��� ������ E��� ��
����� %��� &�� ���1��� %��
$��M���1������� 6�������<�� ����6�
��� ����� E��� ���.��%���;
���������
�����+,�D����!������
�
�
���
�����������1��5���������

���
����
��
�������������������-���	�!�����	�������3������	�
�����,.D+/�

0�
�
���4�����-���������=������E���
�����=����((+��=�
����	��
�
���
����;�����
������������ ����
����>��=@A#�,��������		�
��
���= ����9���&A<4-Q�	������!�����4
�����
�
���&��B�5��4=A&
����#%A�-Q�	�������!��6�����	�3�������
�	����	,��	�.+/D.(,�


