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Einfihrung

1 Einfuhrung

1.1 Hintergrund und Zielsetzung

Das Bayerische Landesamt fur Umwelt (LfU) ist die zentrale Fachbehdrde fur Umwelt- und Natur-
schutz, Geologie und Wasserwirtschaft in Bayern. Zu den vielfaltigen Aufgaben des LfU zahlen die
Beobachtung der Umwelt und die Bewertung der Auswirkungen von Umweltbelastungen. Daher ermit-
telt das LfU im Rahmen seiner immissionsokologischen Untersuchungen laufend die Wirkung von
Immissionen auf unser Okosystem.

Wirkungsrelevante Stoffe sind zum Beispiel Metalle und organische Schadstoffe. Die Hauptquellen,
aus denen diese Stoffe freigesetzt (= emittiert) werden, sind Industrie, Verkehr und Energieerzeugung.
Insbesondere organische Schadstoffe stellen wegen ihrer Langlebigkeit (= Persistenz) und Giftigkeit
(= Toxizitat) ein hohes Gefahrdungspotenzial fiir die Umwelt dar. Zur Stoffgruppe der POP (persistent
organic pollutants) gehoéren u. a. Dioxine und Furane, polychlorierte Biphenyle (PCB) und polyzykli-
sche aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK).

Um festzustellen, in welchem Mal3e sich diese POP anreichern (= akkumulieren) und damit auf die na-
turliche Vegetation und auf Nutzpflanzen wirken, fiihrt das LfU Langzeituntersuchungen mit Biomoni-
toring-Verfahren durch. Damit werden die Entwicklung und aktuelle Situation im Hintergrundbereich
langfristig und kontinuierlich erfasst. Die Hintergrundwerte beschreiben reprasentativ die Immissions-
wirkungen in einer Region, ohne unmittelbare Einwirkung naher Luftschadstoffquellen (= Emittenten).

Dieser Bericht beschreibt die Messungen und Ergebnisse der PAK-Wirkungsuntersuchungen mit Bio-
indikatoren im Zeitraum von 1998 bis 2014 und bewertet sie.

1.2 Biomonitoring

Luftschadstoffe werden aus verschiedenen Quellen emittiert, Gber die Atmosphéare unterschiedlich
weit verteilt, verdiinnt und teilweise umgewandelt, bevor sie auf Mensch und Umwelt wirken. Emissi-
onsmessungen dokumentieren die Freisetzung von Stoffen an deren Quelle. Immissionsmessungen
erfassen die Konzentrationen der Stoffe in der Luft und lassen nur indirekt Aussagen Uber deren Wir-
kungen zu.

Immissionsschutz- und Naturschutzgesetzgebung fordern den Schutz vor schadigenden Immissions-
wirkungen. Deshalb wird Biomonitoring mit biologischen Systemen — Organismen oder Organismen-
gemeinschaften — zur raumlichen und zeitlichen Uberwachung von Umweltveranderungen genutzt
(VDI 3957/1). Biomonitoring ist das einzige Instrumentarium, um Immissionswirkungen auf die Umwelt
direkt zu messen. Unter Immissionswirkungen verstehen wir nicht nur spezifische Reaktionen der bio-
logischen Systeme, sondern auch die Anreicherungen (= Akkumulationen) von Luftschadstoffen.

Beim aktiven Biomonitoring mit Akkumulationsindikatoren werden einheitlich vorbereitete Bioindikato-
ren fur eine bestimmte Zeit vor Ort aufgestellt. Danach werden sie im Labor auf Anreicherungen von
Luftschadstoffen analysiert. Akkumulationen kénnen beim aktiven Biomonitoring der aktuellen Luftgi-
tesituation zugeordnet werden. Beim passiven Biomonitoring werden bereits in der Umwelt vorhande-
ne Bioindikatoren beprobt. So kénnen Belastungen und Gefahrdungen auch in der Rickschau beur-
teilt werden.

Das Wirkungsausmalf kann raumlich und zeitlich differenziert bewertet und Gefahrdungen fir die
Schutzguter Pflanzen, Tiere und Mensch kénnen abgeschatzt werden (VDI 3957/1).

Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2017 9
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Beim aktiven Biomonitoring werden hier an immissionsdkologischen Dauerbeobachtungsstationen
(DBS, Kapitel 1.4.1) Graskulturen von Mai bis September exponiert (Kapitel 2.1.1). Im Anschluss an
die Graskulturen werden Grinkohlexponate aufgestellt (Kap. 2.1.2). Beim passiven Biomonitoring
werden Fichtennadeln am natirlichen Standort beprobt (Kap. 2.1.3). Alle Pflanzenproben werden
auch auf PAK untersucht (Kapitel 2.2).

1.3 Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK)

PAK sind eine Gruppe chemischer Verbindungen, die zu den schwer abbaubaren organischen
Schadstoffen POP zahlen. Die etwa 10.000 PAK-Verbindungen bestehen aus zwei bis sieben Ringen
von Kohlenstoff- und Wasserstoffatomen. Sie sind in Fetten und Olen gut I&slich: Je mehr Ringe vor-
handen sind, desto besser reichern sie sich im Fettgewebe von Organismen an (UBA 2016).

PAK entstehen bei unvollstandiger Verbrennung von organischem Material wie Holz, Kohle oder Ol-
produkten. Laut Umweltbundesamt (UBA) wurden 1995 bis 2014 in Deutschland jahrlich zwischen 145
und 208 Tonnen PAK in die Luft emittiert. Mehr als 80 Prozent stammen aktuell von Kleinfeuerungs-
anlagen in Haushalten (sogenannter Hausbrand) und rund 6 Prozent von kleinen und mittleren Feue-
rungsanlagen im Gewerbe, 6 Prozent aus Industrieprozessen, 2 Prozent aus dem Verkehr, der Rest
aus Energiewirtschaft, verarbeitendem Gewerbe und weiteren Quellen (UBA 2016a).

In der Regel werden PAK als Gemische freigesetzt. In der Luft wandeln sich die verschiedenen PAK
teilweise um, binden sich an Ruf und Staubpartikel und kdnnen aufgrund ihrer Langlebigkeit uber wei-
te Strecken transportiert werden. Mit dem Staub und durch Niederschlage werden sie in die unter-
schiedlichen Umweltmedien eingetragen. Sie lagern sich auf Pflanzen ab und in deren Wachsschicht
ein.

PAK sind gesundheitsschadigend fiir den Menschen und andere Organismen (sogenannte PBT-
Stoffe; UBA 2016), einige gelten insbesondere als krebserregend.

Weil PAK-Verbindungen sehr zahlreich sind und als veranderliche Gemische auftreten, werden bei
der Umweltbeobachtung in der Regel 16 PAK-Verbindungen stellvertretend untersucht (Tab. 1). Diese
wurden aufgrund ihrer Haufigkeit und Umweltrelevanz von der US Umweltbehérde EPA (Environmen-
tal Protection Agency) als ,prioritdre Schadstoffe definiert. Oftmals wird auch die Summe der 12
schwerer flichtigen PAK als Teilsumme der 16 PAK nach EPA betrachtet. Schwerer fliichtige PAK
bestehen aus drei und mehr Ringen und sind stabiler, weil sie erst bei héheren Temperaturen vom
festen in den flissigen und dann in den gasférmigen Zustand tibergehen. Zum Beispiel besteht Ben-
zo[a]pyren aus sechs Ringen und verdampft erst bei einer Temperatur von 493 °C. Die leichter flichti-
gen vier der 16 PAK nach EPA bestehen aus zwei oder drei Ringen und verdampfen bei niedrigeren
Temperaturen. Das am leichtesten fliichtige Naphthalin verdampft bereits bei 218 °C (UBA 2016).
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Tab. 1: Auswahl der 16 prioritaren polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffe (PAK) fiir das Biomonitoring

4 leichter fliichtige PAK

12 schwerer fliichtige PAK

PAK4 (aus den 16 PAK)

Naphthalin

Acenaphtylen

Acenaphthen

Fluoren Phenanthren
Pyren
Anthracen

Dibenzo[a,h]anthracen
Fluoranthen
Benzo[k]fluoranthen
Indeno[1,2,3,-cd])pyren
Benzo[g,h,i]perylen

Benzo[a]pyren Benzo[a]pyren
Benzo[a,h]anthracen Benzo[alanthracen
Benzo[b]fluoranthen Benzo[b]fluoranthen
Chrysen Chrysen

Um PAK in der Umwelt zu begrenzen sind zum Beispiel Grenzwerte fur Luft oder Hochstgehalte fur
bestimmte Lebensmittel festgesetzt (TA-LUFT, VERORDNUNG (EG) NR. 1881/2006). Betrachtungen der
Gefahrdung des Menschen wahlen oft Benzo[a]pyren als Leitsubstanz aus, weil diese Verbindung be-
sonders krebserregend ist. Da Benzo[a]pyren das Vorkommen der PAK aber nicht allein reprasentie-
ren kann, wurde gemaf einem Gutachten der Europaischen Behorde fiir Lebensmittelsicherheit (Eu-
ropean Food Safety Association; EFSA 2008) die Summe von vier PAK als Indikatoren festgelegt, um
unerwiinschte Stoffe (= Kontaminanten) in Lebensmitteln zu bewerten: Benzo[a]pyren,
Benz[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen (VERORDNUNG (EU) NR. 835/2011).

1.4 Messnetze
Langzeituntersuchungen der PAK-Hintergrundsituation mit Biomonitoring-Verfahren werden in zwei
Messnetzen des LfU in Bayern durchgefihrt:

e an immissionsdkologischen Dauerbeobachtungsstationen (DBS),

e im Fichtenmessnetz.

1.41 Dauerbeobachtungsstationen

Die Dauerbeobachtung wurde 1992 ins Leben gerufen. Die DBS (Abb. 1) reprasentieren den landli-

chen oder stadtischen Hintergrund. Neben anderen Untersuchungsmethoden wird an DBS aktives Bi-
omonitoring mit Graskulturen und Grinkohl angewendet (KOHLER UND PEICHL 2009).
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Abb. 1: Immissionsdkologische Dauerbeobachtungsstation Grassau (Foto: Monica Waber)

Einen Uberblick liber die geografische Lage der DBS in Bayern gibt die Karte (Abb. 2).
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Abb. 2: Lage der Dauerbeobachtungsstationen in Bayern (Karte: LfU, Referat 16)

Die Tabelle (Tab. 2) klassifiziert die DBS als landliche oder stadtische Hintergrundmesspunkte, cha-
rakterisiert sie und gibt die Zeitrdume an, in denen dort PAK-Biomonitoring durchgefuihrt wurde. PAK-
Untersuchungen wurden im Laufe der Jahre methodisch weiterentwickelt und optimiert. Wegen der
methodischen Veranderungen werden die PAK-Auswertungen erst ab 1998 dargestellt.
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Tab. 2: Dauerbeobachtungsstationen mit standardisierten Graskulturen und Griinkohl fir PAK-Biomonitoring

Name Klassifizie- von— Kurzbeschreibung
rung (LfU) bis
Minchen stadtischer 1993— Stadtmitte, im Englischen Garten, von grof3en Laubbdumen beschat-
Hintergrund 2013 tet; ca. 25 m nordlich vom sehr stark befahrenen vierspurigen Isarring
entfernt, durch mehrreihigen Gehdlzstreifen davon getrennt
Augsburg stadtischer 1998- am Rand des Siebentischwaldes, auf extensiv genutzter Griinlandfla-
Hintergrund heute che; ca. 3 km siidsiidostlich des Stadtzentrums; jeweils ca. 100 m

und durch Gehdlzstreifen getrennt von einer Sportanlage im Osten,
im Norden Siedlung und Parkplatz, im Westen die sehr stark befahre-
ne vierspurige Haunstetter Stralle

Eining landlicher 1994— im Landschaftsraum Donau/Altmubhltal; ca. 8 km nérdlich von Neu-
Hintergrund heute stadt an der Donau; direkt an Magerrasen im Norden und Siden an-
grenzend und ca. 30 m im Westen und Osten an intensiven Acker-
bau; in Siedlungsndhe sowie unter moglichem Einfluss der Industrie-
gebiete Kelheim ca. 10 km im Nordosten und Ingolstadt ca. 25 km
westsudwestlich

Scheyern landlicher 1993- im tertidren Hugelland, im extensiv genutzten Areal des Klostergutes
Hintergrund 2006 Scheyern; ca. 500 m sudlich der Gebaude, ca. 10 km stdwestlich von
Pfaffenhofen an der lim; ca. 1 km norddstlich von Scheyern, ca. 15-
20 m im Osten und ca. 100 m im Norden intensiver Ackerbau angren-

zend
Grassau landlicher 1994— am sudlichen Rand des Naturschutzgebietes Kendimuhlfilze, auf ei-
Hintergrund heute ner Feuchtwiese; ca. 1 km nérdlich von Grassau im Chiemgau;
ca. 100 m entfernt im Stden einige Wohnhauser
Weibers- landlicher 1996 im suddstlichen Teil des Spessart, in einem Talgrund auf einer exten-
brunn Hintergrund heute siv genutzten Mischwaldlichtung; abseits von Industrie, Siedlungen
und Verkehr
Weilken- landlicher 1995—- im Fichtelgebirge, auf einer Lichtung in dichtem Waldgebiet;
stadt Hintergrund 2000 ca. 2,5 km sudostlich von Sparneck und ca. 4,5 km nordnordwestlich
von Weilenstadt
Bidingen landlicher 1998- im Allgduer Hugelland mit Wiesen und Waldern; auf extensiv genutz-
Hintergrund heute ter Grunlandflache; ca. 2 km sudlich Bidingen; umgeben von intensiv

bewirtschaftetem Grunland (Guilleeinsatz), jeweils ca. 500 m im Nor-
den und im Sidosten Siedlungen

Kulmbach landlicher 2000- auf dem Areal der LfU Dienststelle Schloss Steinenhausen; ca. 4 km
Hintergrund heute stidwestlich des Stadtzentrums von Kulmbach; im Osten ¢kologisch-
landwirtschaftliche Nutzung, im Siiden, Westen und Norden eher ex-
tensiv genutzte Auenfladchen angrenzend, ca. 100 m im Westen
Dienstgebaude, im Stidwesten Wohngebéaude, ca. 150 m im Osten
Parkplatz, Garagen, Wohnung

Mohren- landlicher 2007- in der frankischen Sandachse, auf extensiv genutzter Griinlandflache;
dorf Hintergrund heute ca. 5 km nérdlich von Erlangen; ca. 500 m sudlich des Siedlungs-
rands von Méhrendorf und ca. 250 m &stlich des Rhein-Main-Donau-
Kanals; im Siden grenzt Kiefernwald an, im Siidwesten und Westen
Waldflachen

1.4.2 Fichtenmessnetz

Mit dem im Jahr 1977 eingerichteten Fichtenmessnetz etablierte das LfU Biomonitoring in Bayern. Mit
Fichtennadeln kénnen Anreicherungen von Luftschadstoffen auch auBerhalb der Vegetationsperiode
untersucht werden. Das Messnetz umfasste friher nahezu flachendeckend mehrere Hundert, zum
Teil wechselnde Messpunkte in Bayern. Zunachst wurde die Schwefeldioxid-Belastung beobachtet.
Mittlerweile werden schwerpunktmafig POP, darunter auch PAK untersucht. Die beim PAK-
Biomonitoring betrachteten Messpunkte werden nach naturnahen - einschlief3lich der Messpunkte an
landlichen DBS - und siedlungsnahen Messpunkten unterschieden. Sie liegen auf’erhalb oder am
Rand geschlossener Waldbestande und auflerhalb von Siedlungen. Jeder Messpunkt umfasst drei bis
funf Fichten. Fir diesen Bericht werden Ergebnisse von solchen Fichtenmesspunkten ausgewertet,
die seit den Jahren 2005 oder 2008 und bis 2013 beprobt wurden. Die Karte (Abb. 3) zeigt ihre geo-
grafische Lage und die Tabelle (Tab. 3) gibt einen Uberblick iiber ihre Klassifizierung und Beprobung.
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Abb. 3: Lage der fur das PAK-Biomonitoring 2005 bis 2013 ausgewahlten Fichtenmesspunkte (Karte: LfU, Refe-
rat 16)
Tab. 3: Fur das PAK-Biomonitoring 2005 bis 2013 ausgewahlte Messpunkte aus dem Fichtenmessnetz Bayern,
Probenahme im Herbst (H) und Fruhjahr (F)

Name Klasse (LfU) | H2005 | F 2006 | H2008 | F 2009 | H2010 | F 2011 | H 2012 | F2013
Eining DBS, landlich | Probe Probe
Scheyern DBS, l&ndlich | Probe Probe
Grassau DBS, landlich | Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Weibersbrunn | DBS, landlich | Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Bidingen DBS, landlich | Probe Probe
Fladungen naturnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Andechs naturnah Probe Probe Probe Probe
Oberviechtach naturnah Probe Probe Probe Probe Probe
Hausen naturnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Tiefenbach naturnah Probe Probe Probe Probe
Oberstdorf naturnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Polsingen - Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Waldkirchen naturnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Schénbrunn naturnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Buchloe - Probe Probe Probe Probe Probe
Schnaitsee naturnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Ruppertshiitten siedlungsnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Gefrees siedlungsnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Wenzenbach siedlungsnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe
Zolling siedlungsnah Probe Probe Probe Probe Probe Probe
DBS: Standorte nahe Dauerbeobachtungsstationen,
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Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2017




Methoden

2 Methoden

2.1 Biomonitoring-Verfahren

Das Biomonitoring wird nach den Vorgaben der Richtlinienreihe VDI 3957 Biologische Messverfahren
zur Ermittlung und Beurteilung der Wirkung von Luftverunreinigungen auf Pflanzen (Bioindikation)
durchgefiihrt. Einen Uberblick tber die PAK-Untersuchungen im Jahresverlauf gibt die tabellarische
Darstellung (Tab. 4).

Tab. 4: PAK-Untersuchungszeitraume von Graskulturen (WGR), Grinkohl (KOH) und Fichtennadeln (FNA)

Verfahren Mai | Juni |Juli | Aug. |Sep. |Okt. | Nov. | Dez.| Jan.| Feb.| Marz | April
Graskultur- Intervall |Intervall | Intervall | Intervall | Intervall

Exposition 1 2 3 4 5

Graskultur- Grasmischprobe

Analysen Mai—Juli WGR1-3 LElRES AR

Grlinkohl- Griinkohl

Exposition Okt.—Nov.

und -Analyse KOH

211 Standardisierte Graskultur

Das Verfahren der standardisierten Graskultur® (VDI 3957/2) wird seit 1992 in der immissionsdkologi-
schen Dauerbeobachtung angewendet (Tab. 2). Welsches Weidelgras (Lolium multiforum italicum
Sorte Lema) ist eine der wichtigsten Nutzgrasarten und steht damit stellvertretend flr Tierfuttermittel.
Das Weidelgras (WGR) wird einheitlich in Pflanztdpfen mit autonomer Wasserversorgung kultiviert.
Die Graskulturen werden jahrlich im Zeitraum Mai bis September in jeweils vierwdchigen Intervallen
exponiert (WGR1 bis WGRS5, Tab. 4). Das Gras wirkt wie eine Birste, an dessen grolRer Oberflache
Staub und Luftschadstoffe anhaften und teilweise aufgenommen werden (PEICHL ET AL. 1994). An je-
der DBS sind pro Intervall mehrere Graskulturen fir die Untersuchung auf organische Luftschadstoffe
exponiert (Abb. 4): aktuell vier bis sechs mit 20 cm Topf-Durchmesser. Deren Zuwachs wird zu einer
Probe vereint, unverziglich ins Labor des LfU transportiert und dort unter anderem auf PAK analy-
siert. In der Regel werden Grasproben von Mai, Juni und Juli gewichtsgleich zu einer Mischprobe ver-
eint. Die Proben von August und September werden einzeln analysiert. So kann man eine etwaige
Zunahme von PAK-Gehalten in den Graskulturen ab September, bedingt durch das Einsetzen der
Heiztatigkeit, von PAK-Gehalten vor der Heizperiode unterscheiden.

Seit 2011 werden die Graskulturen unmittelbar bei der Ausbringung gedingt, ohne Zwischendiingung
nach der Halfte des Expositionszeitraums wie in den Vorjahren. Dies hat keine erkennbaren Auswir-
kungen auf die PAK-Ergebnisse. In den Jahren 2000 und 2001 waren ausnahmeweise kleinere Gras-
kulturen exponiert worden (14 cm oberer Topfdurchmesser, anstatt 20 cm), ebenfalls ohne erkennba-
re Auswirkungen auf die PAK-Ergebnisse. Ausnahmeweise wurden an allen DBS in den Jahren 2007,
2008 und 2011 sowie an den DBS Kulmbach und Moéhrendorf im Jahr 2012 Proben von Mai, Juni und
Juli nicht als Mischproben Mai—Juli, sondern als Einzelproben analysiert. Aus den PAK-Daten dieser
Einzelanalysen wurden arithmetische Mittelwerte gebildet, die den Mischprobendaten WGR1-3 ent-
sprechen.
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Abb. 4: Standardisierte Graskulturen an der immissionsdkologischen Dauerbeobachtungsstation Grassau
(Foto: Monica Waber)

21.2 Standardisierte Exposition von Griinkohl

Das ,Verfahren der standardisierten Exposition von Griinkohl* (VDI 3957/3) wird seit 1992 in der im-
missionsokologischen Dauerbeobachtung des LfU angewendet (Tab. 2). Griinkohl Brassica oleracea
acephala der Sorten ,Halbhoher Griner Krauser” und ,Hammer/Grusa“ besitzt stark gekrauselte Blat-
ter mit groBen Oberflachen (Abb. 5). Wegen seiner hohen Frostresistenz eignet er sich als Bioindika-
tor im Herbst bis Winter. Er steht stellvertretend fiir BlattgemUse als Lebensmittel des Menschen. Die
Griinkohlexponate werden einheitlich in Pflanztdpfen mit autonomer Wasserversorgung kultiviert
(Abb. 6). Sie werden einmal jahrlich im Zeitraum Ende September / Anfang Oktober bis Ende Novem-
ber achtwdchig exponiert (KOH, Tab. 4). Die Wachsschicht der Griinkohlblatter lagert lipophile organi-
sche Luftschadstoffe gut an und ein (z. B. RADERMACHER UND RUDOLPH 1994). An jeder DBS werden
vier Griinkohlexponate aufgestellt (Abb. 7). Eine bestimmte Anzahl voll entwickelter Blatter von jedem
Exponat wird zu einer Probe pro DBS vereint und unverzuglich ins Labor des LfU transportiert. Die
Griinkohlproben werden nicht gewaschen und nicht verzehrfertig aufbereitet wie Lebensmittel, son-
dern ungewaschen auf organische Luftschadstoffe analysiert (VDI 3957/3).
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IR
Abb. 5: Standardisierte Exposition von Griinkohl — Exponat bei der Ernte (Foto: Gunter Wicker)

‘ Schema Griinkohlexponat {

-
[svpome |

automatische Bewasserung
aus dem Vorratsbehalter

Abb. 6: Schema eines Grlinkohlexponats Abb. 7: Standardisierte Exposition von Griinkohl an DBS
(Foto: Monica Waber)

213 Fichtennadelproben

Die Beprobung von Fichten orientiert sich an der Probenahme von Bléttern und Nadeln zum Biomoni-
toring von immissionsbedingten Stoffanreicherungen (passives Biomonitoring) (VDI 3957/11). Seit
2005 werden Nadelproben aus dem Fichtenmessnetz hinsichtlich organischer Luftschadstoffanreiche-
rungen in der Vegetation untersucht. Fichtennadeln akkumulieren in der Wachsschicht ihrer Oberfla-
che lipophile Luftschadstoffe wie PAK. Fir die Probenahme werden drei bis finf gesund erscheinende
Fichten (Picea abies L. Karst) pro Messpunkt gewahlt, die frei oder am Rand eines Bestands stehen
(Abb. 1). Die Fichtenadelproben werden durch professionelle Baumsteiger im Gipfelbereich aus dem
5. bis 8. Astquirl aus allen Windanstromungsrichtungen gewonnen. Die Baumsteiger besteigen dazu
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die Fichten — beschadigungsfrei fir den Stamm — mit Schlingentechnik oder bei tiefer Beastung frei
tiber die Aste (Abb. 8). Zur Gewinnung von Fichtennadelproben ernten sie Triebe des jeweils jingsten
Nadeljahrgangs im Herbst und im darauf folgenden Frihjahr, jeweils von gleichen Fichten am Mess-
punkt (Tab. 4):

e  Fichtennadeln von '%-jahrigen Trieben im Herbst (Oktober) zu Beginn der Vegetationsruhe und
vor oder zu Beginn der Heizperiode (FNA-Herbst),

e  Fichtennadeln von 1-jahrigen Trieben im Frihjahr (Marz) zu Beginn der Vegetationsperiode vor
dem Austrieb des neuen Nadeljahrgangs und zu Ende oder nach der Heizperiode (FNA-
Fridhjahr).

Die Fichtentriebe werden unverziglich ins Labor des LfU transportiert, wo sie entnadelt werden, um
die Fichtennadeln zu analysieren.

Abb. 8: Probenahme von Fichten-
nadeln (Foto: LfU, Referat 16)

2.2 PAK-Analysen

Die nachfolgenden Angaben zu Probenvorbereitung, -aufarbeitung und Messung mit deren Auswer-
tung beziehen sich auf die PAK-Analysen ab 1998, nach methodischer Fortentwicklung und Optimie-
rung (Mitteilung LfU Labor).

221 Probenvorbereitung
Die Gras-, Grinkohl- und Fichtennadelproben werden in Kiihltaschen unverziglich zum LfU Labor
transportiert und dort bis zur Analyse bei —18°C tiefgefroren gelagert.

Die erforderliche Probenmenge wird vom tiefgefrorenen Probenmaterial entnommen, in einer Edel-
stahlschissel mit flissigem Stickstoff ibergossen. Dabei werden die Fichtentriebe entnadelt. Die Na-
delproben werden dann wie die Graskultur- und Griinkohlproben mit einem grofen Porzellanpistill fein
zerkleinert und homogenisiert.”

Das flr die PAK-Analytik erforderliche Aliquot (Probenmenge, etwa 60 g) wird auf einem Stick Alumi-
niumfolie ausgebreitet, mit einem zweiten Stlck Alufolie luftig abgedeckt und an der Luft bei Raum-
temperatur in einem Laborunterschrank getrocknet. Die Schranktir bleibt die ersten zwei Tage ganz
geoffnet, bevor die Restfeuchte bei geschlossener Tir abdunstet. Die Proben werden wahrend der
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Trocknung mehrmals durchmischt, um eine gleichmaRige Trocknung zu erzielen. Nach vier bis funf
Tagen ist das Material trocken (Sichtprifung).

2.2.2 Probenaufarbeitung

Circa 5 g der luftgetrockneten Probe werden nach Zugabe einer Standardlésung von deuterierten
16 PAK nach EPA (je 800 ng absolut) in einer 100 ml Soxhlet-Apparatur etwa acht Stunden lang ex-
trahiert (aktuell mit Cyclohexan als Extraktionsmittel, Griinkohl mit Toluol).

Der Extrakt wird am Rotationsverdampfer auf ca. 1-2 ml eingeengt und zunachst an einer Saule mit
3 g Kieselgel, desaktiviert mit 25 % Wasser, durch Elution mit Cyclohexan gereinigt. Eine weitere Rei-
nigung erfolgt durch Flissig-flissig-Verteilung mit Dimethylformamid, Wasser und Cyclohexan. Der
gereinigte Extrakt wird auf ca. 100 pl eingeengt.

2.2.3 Messung

Die analytische Bestimmung der 16 PAK nach EPA erfolgt durch Gaschromatographie-Massen-
spektrometrie (GC-MS) an einer Kapillarsdule mit einer unpolaren stationaren Phase aus 5 %-Di-
phenyl-95%-dimethylpolysiloxan (30 m Lange, 0,25 mm Innendurchmesser, 0,25 ym Filmdicke) und
ElektronenstoRionisation. Von jedem EPA-PAK und jedem deuterierten PAK-Standard wird die Masse
des positiv geladenen Molekidilions registriert. Die Quantifizierung erfolgt jeweils tiber den analogen
internen deuterierten PAK-Standard unter Beriuicksichtigung des aktuellen Responsefaktors, der durch
eine entsprechende Kalibrierlosung ermittelt wird. Der Responsefaktor ist das Verhaltnis der Signalfla-
chen des Molekiilions eines PAK und seines deuterierten Standards.

Das angewandte GC-MS-Verfahren entspricht der der Norm DIN ISO 12884, welche die PAK-Analytik
von Luftproben beschreibt. Da die dort beschriebene Extraktreinigung flr Feststoffproben nicht aus-
reichend ist, erfolgt die oben beschriebene Extraktreinigung nach einem Methodenhandbuch des Ver-
bands Deutscher Landwirtschaftlicher Untersuchungs- und Forschungsanstalten e. V (VDLUFA Me-
thodenbuch, Band VII, 3.3.3.1)

Fir die Berechnung der Konzentrationen wird die Masse der luftgetrockneten Probe um die mittlere
Restfeuchte korrigiert:

. Graskultur um 8,8 %,
° Griinkohl um 12,0 %,

° Fichtennadeln um 6,5 %.

Die analytische Bestimmungsgrenze entspricht der 10-fachen Hohe des mittleren Rauschens der
Massenspur des Molekulions und liegt beim beschriebenen Verfahren bei etwa 0,1 pg/kg TM.
Besonderheiten der Analytik im Monitoringzeitraum

Die in der nachfolgenden Tabelle (Tab. 5) dargestellten Besonderheiten bei den analytischen Verfah-
ren flhrten nicht zu relevanten Unterschieden bei den Ergebnissen. Ausnahme bildet bei Griinkohl die
Verwendung des Extraktionsmittels Cyclohexan (CYC) anstatt Toluol (TOL). Sie erbrachte halb so ho-
he Werte wie bei Extraktion mit Toluol (rot kursiv hervorgehoben in Tab. 5). Die Rohdaten der PAK-
Analysen von Griunkohl nach Cyclohexan-Extraktion wurden daher — gemaf Vorgabe des LfU-Labors
— durch Multiplikation mit dem Faktor 2 korrigiert.

Bis einschlief3lich des Jahres 2000 wurde in Graskulturen und Griinkohl die PAK-Verbindung Chrysen
zusammen mit Triphenylen (CHR(+TRI)) analysiert, danach Chrysen allein. Die Ergebnisse fir
CHR(+TRI) liegen rund 50 % hoéher als fir CHR. Fur die Summen 16PAK und 12PAK ist dies uner-
heblich. Die Summenwerte PAK4 sind mit CHR(+TRI) bis rund 30% hdéher als PAK4 mit CHR. Diese
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Abweichung liegt im Rahmen der Messunsicherheit und wurde — gemafR Abstimmung mit dem LfU-
Labor — nicht korrigiert. Angaben zur Messunsicherheit finden sich in Kapitel 2.3.1.

Tab. 5: Besonderheiten bei den PAK-Analysen und Auswirkungen auf die Ergebnisse (wenn relevant: rot)

Analysen von Zeitraum Programm Besonderheiten Auswirkungen
Graskulturen 1998 WGR_G_ Fluoren-Daten nach Quali- keine relevanten Auswir-
CYC tatsprifung eliminiert kungen auf 16PAK
Graskulturen bis 2000 WGR_G Chrysen mit Triphenylen kein Korrekturfaktor erfor-
_CYC oder analysiert: CHR(+TRI), an- derlich, da im Rahmen der
K_NEU statt Chrysen ab 2001 Messunsicherheit unerheb-
lich
Graskulturen 2001 keine PAK-Daten vorhanden | diskontinuierliche Graskul-
turdaten aller DBS
Graskulturen 2008 WGR_TOL Toluol-Extraktion: wegen In- | kein Korrekturfaktor erfor-
2009 terferenzen wurden Acen- derlich; wegen Interferen-
aphthen und Fluoren nicht zen: ab 2010 Cyclohexan-
bestimmt Extraktion
Graskulturen seit 2011 WGR_G_ ,1%: Dlngung bei Ausbrin- keine relevante Auswir-
CYCH1 gung grofRer Kulturen (,G*: kung gegeniber
20 cm Topfdurchmesser), WGR_G_CYC 1998-1999,
ohne Zwischendiingung 2003-2007, 2010
Grtinkohl 1998-2000 KOH_CYC Cyclohexan-Extraktion halb so hohe Werte wie bei
2002 Extraktion mit Toluol — mit
2004-2006 Faktor 2 korrigiert
Grunkohl 1998 KOH_CYC Fluoren-Daten nach Quali- keine relevanten Auswir-
tatsprifung eliminiert kungen auf 16PAK
Griinkohl bis 2000 KOH_CYC Chrysen mit Triphenylen kein Korrekturfaktor erfor-
analysiert: CHR(+TRI), an- derlich, da im Rahmen der
statt Chrysen ab 2001 Messunsicherheit unerheb-
lich
Griinkohl 2001 keine PAK-Daten vorhanden | diskontinuierliche Grin-
2003 kohldaten aller DBS
2008
Griinkohl 2011 KOH_TOL Acenaphthen-Daten nach keine relevanten Auswir-
Qualitatspriifung eliminiert kungen auf 16PAK
Grunkohl 2007 KOH_TOL 2-jahrig alternierend je 3 diskontinuierliche Grlin-
2009-2014 I&ndliche DBS analysiert kohldaten landlicher DBS
Fichtennadeln 2008 FNA_TOL Toluol-Extraktion: wegen In- | kein Korrekturfaktor erfor-
2009 terferenzen wurden Acen- derlich gegentliber
aphthen und Fluoren nicht FNA_CYC 2005-2006,
bestimmt 2010-2013
2.3 Datenauswertung

Die Daten der Analysen von 16 PAK-Einzelverbindungen 1998 bis 2014 wurden getrennt fir Graskul-
turen, Grunkohl und Fichtennadeln gepruft, zu konsistenten Datensatzen aufbereitet und aggregiert

sowie systematisch ausgewertet. Angaben zum Datenumfang (Werte pro Messpunkt und Jahr) finden
sich in den Ergebnistabellen im Anhang.

2.31

Messunsicherheit

Damit Messwerte untereinander verglichen oder in Relation zu gegebenen Grenzwerten beurteilt wer-
den kénnen, muss neben dem ermittelten Wert auch eine Aussage Uber seine Qualitat gemacht wer-
den. Grundsatzlich kann der Wert der betrachteten Messgrofie nicht beliebig exakt bestimmt werden.
Die Messunsicherheit gibt an, in welchem Wertebereich der Messwert um den wahren Wert streut.
Dieser Wertebereich wird im Folgenden Spannweite des Messergebnisses genannt.

Die Ursachen fur die Abweichung des Messwertes vom wahren Wert sind vielfaltig und teilweise
schwer bestimmbar. Wie auch bei anderen Untersuchungen, kann es beim Biomonitoring bedingt
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durch aufere Faktoren Abweichungen vom standardisierten Vorgehen in der gesamten Prozesskette
der Untersuchung geben: zum Beispiel bei der Probenahme, dem Transport ins Labor, der Aufbewah-
rung der Proben bis hin zur analytischen Bestimmung der Stoffe. Schwankungen der Messergebnisse
entstehen auch durch die Variabilitat dul3erer Faktoren wie z. B. Temperatur- und Windverhaltnisse,
Niederschlage wahrend der Exposition etc., deren Einfluss im Vorhinein nicht bekannt ist.

Weder das Deutsche Institut fr Normung (DIN) noch der Verein Deutscher Ingenieure (VDI) haben
bisher Normen oder Richtlinien fir die PAK-Analytik speziell beim Biomonitoring veréffentlicht. Auf-
grund der weitgehenden Ubereinstimmung bei der Analytik kann jedoch DIN ISO 12884:2000-12 als
vergleichbar herangezogen werden. Diese Norm gibt die Genauigkeit und Messunsicherheit bei der
Bestimmung der Summe gasférmiger und partikelgebundener PAK in der AuRenluft (mit einer Vorrich-
tung aus Feinstaubfilter und Adsorbens gesammelt) unter normalen Bedingungen mit £ 35 % bis

1+ 50 % an.

Vom LfU im Rahmen des Biomonitoring testweise durchgeflihrte Parallelexpositionen an einer Dauer-
beobachtungsstation kommen zu ahnlichen Ergebnissen. Sie ergaben Abweichungen der drei Paral-
lelexpositionen von ihren Mittelwerten von bis zu 37 %:

e  Die Summe der 16 PAK-Verbindungen im Jahr 2003 von Graskulturmischproben der Parallelex-
positionen von Mai bis Juli wichen 2 % bis 28 % vom Mittelwert ab, im Jahr 2004 nur 1 % bis 5 %,

e die 16PAK-Werte von Graskulturproben der Parallelexpositionen vom August 2004 wichen 0 %
bis 6 % vom Mittelwert ab und

e die vom September 2004 wichen 4 % bis 37 % ab;
e die 16PAK-Werte der Parallelexpositionen von Griinkohl 2004 wichen 4 % bis 8 % vom Mittelwert
ab.

Bezogen auf die Analytik gibt das LfU-eigene Labor Messunsicherheiten bei der Bestimmung von
PAK-Einzelverbindungen in H6he von rund 5 % bis 19 % und bei der Summe der 16 PAK rund 4 %
an. Die Werte wurden aus einer Zwdlffachbestimmung mit laborinternem Grasreferenzmaterial ermit-
telt, die in zwei Aufarbeitungsserien innerhalb von zwei Wochen durchgefihrt wurde.

Der Verband Deutscher Landwirtschaftlicher Untersuchungs- und Forschungsanstalten e. V.
(VDLUFA) gibt in seinem Methodenhandbuch bei der PAK-Analytik in Pflanzenmaterial fur Spinat und
Weiltkohl nachfolgende Messunsicherheiten a) bei Doppelbestimmungen einer Aufarbeitungsserie
und b) unter Wiederholungsbedingungen an:

e Benzo[a]pyren: a) 6 %, b) 50 %
e  Phenanthren: a) 10 %, b) 37 %
e Pyren:a) 14 %, b) 28 %

e  Fluoranthen: a) 20%, b) 40 %

Aus dem aktuellen Uberarbeitungsstand der Richtlinie VDI 3957/3 (Quelle: ERHARDT, unverdffentlicht)
liegen folgende Werte beziglich Messunsicherheit beim Biomonitoring vor:

e fur 16PAK 14,5 % aus 12 Wertepaaren der standardisierten Exposition von Grinkohl;

e  flr Benzo[a]pyren 19,9 % aus 21 Wertepaaren der standardisierten Exposition von Grinkohl.

Der Bericht ,Biomonitoring im Umfeld des Flughafens Berlin Schonefeld mit standardisierten Graskul-
turen 2015 (WABER 2016, S. 56) gibt fir 16PAK 4 % bis 24 % als Differenz der Wertepaare bei Paral-
lelexpositionen (7 Parallelen) an.
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Aufgrund der oben vorliegenden Vergleichswerte wird bei der nachfolgenden Beurteilung der Biomoni-
toring-Ergebnisse fir die PAK-Summen und Leitparameter eine Messunsicherheit von + 30 % ange-
nommen (und seitens LfU-Labor aktuell bestatigt). Dieser Wert entspricht der Messunsicherheit wie
sie auch in anderen aktuellen Untersuchungen beim PAK-Biomonitoring angesetzt wird.

2.3.2 Datenprifung, Datenaufbereitung und Summenbildung

Zur analytischen Bestimmung der PAK in Grinkohl wurde 1998 bis 2006 Cyclohexan als Extraktions-
mittel verwendet, danach Toluol. Um die Daten vergleichen zu kdnnen, wurden, in Abstimmung mit
dem LfU Labor, die Werte der 16 PAK-Einzelverbindungen in Griinkohl 1998 bis 2006 (Tab. 5:
KOH_CYC) mit dem Faktor 2 multipliziert, um eine Angleichung an das Extraktionsverfahren mit Tolu-
ol (KOH_TOL) zu erreichen.

Dann wurden die gesamten Daten 1998 bis 2014 fiir jeden Bioindikator getrennt einer Priifung auf
Ausreil3er unterzogen (HOMBRECHER ET AL. 2015). Fir den rechnerischen Ausreilertest wurden fir je-
de der 16 PAK-Einzelverbindungen das AusreilRerkriterium 75. Perzentil zuziglich dreifacher Inter-
quartilsabstand (IQR = 75. Perzentil minus 25. Perzentil) angelegt und Werte gréfier [75. Perzentil +
3x IQR] als Ausreifer markiert (VDI 3857/2).

,Die auffallige Hohe eines Messwertes allein ist kein hinreichendes Kriterium, um einen Messwert als
Ausreif3er zu behandeln und zu verwerfen® stellt VDI 3957/2 fest, weil ein besonderes Immissionser-
eignis nicht ausgeschlossen werden kann. Daher wurden anschlielend die Ausreil3er auf protokollier-
te Besonderheiten und auf systematische Haufungen untersucht, um Kontaminationen und Fehlerwer-
te aus dem Verfahren, beispielsweise stoffspezifische analytische Interferenzen (Uberlagerungen des
Messsignals), aufzuspdren, die nicht auf Immissionseinflisse zuriickgehen.

e Intervall- bzw. jahresweise aufgetretene AusreilRer von Fluoren 1998 in Grinkohl und Graskultu-
ren und von Acenaphthen 2011 in Griinkohl wurden eliminiert. Hier sind Ursachen beim Analy-
senverfahren wahrscheinlich, wie das LfU-Labor bestatigte. Die Bildung der Summe 16PAK war
mit den verbliebenen 15 der 16 PAK nach EPA weiterhin zulassig.

e Ebenfalls eliminiert wurde das Ergebnis einer einzelnen Griinkohlprobe, da die PAK-Einzelverbin-
dungen mehrheitlich das AusreiRerkriterium Ubertrafen. Hier lieferte das Probenahme-Protokoll
einen Hinweis, dass von einer Kontamination der Probe auszugehen war.

Als Ausreifler markierte Werte von PAK-Einzelverbindungen, fir die keine Anhaltspunkte fur Kontami-
nationen oder Verfahrensfehler vorliegen, wurden nicht eliminiert. Diese Werte gingen in die PAK-
Summen ein, da singulare Immissionseinfliisse nicht auszuschlief3en sind.

Die Daten folgender Einzelanalysen wurden aggregiert, um sie mit den standardmafig durchgefiihrten
Analysen vergleichen zu kénnen:

e Aus Einzelanalysen der Graskulturproben von Mai, Juni und Juli in den Jahren 2007, 2008 und
2011 an allen DBS sowie im Jahr 2012 an den DBS Kulmbach und Méhrendorf wurden die arith-
metischen Mittelwerte Mai—Juli berechnet (WGR1-3).

e Aus testweise an der DBS Scheyern durchgefiihrten, drei parallelen Expositionen von Graskultu-
ren 2003 und 2004 und von Griinkohl 2004 wurden arithmetische Mittelwerte gebildet.

Die Bewertung der PAK erfolgt anhand Summen und Leitparametern (Kapitel 2.4, Bewertungsgrund-
lagen). Eine Ubersicht iber die Summenbildung und die Qualitatsprifungen und tber die Kennzeich-
nungen fur die Ergebnisdarstellungen gibt die Tabelle (Tab. 6).
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Tab. 6: PAK-Summenbildung und Prifungen auf Zulassigkeit

Summe
oder Leitparameter

Integration von Einzel-PAK
unterhalb Bestimmungs-
grenze (BG)

Priifungen auf Zulassigkeit
und deren Ergebnisse (—)

16PAK (Summe der 16
PAK nach EPA)

50 Prozent des Zahlenwerts
der Bestimmungsgrenze: in-
klusive 2 BG

1) Die Differenz zwischen Upper Bound und Lower
Bound muss kleiner 20 % betragen.

— Dies traf stets zu (0-19,7 %).

2) Mindestens 50 % von 16 PAK muss gréRer BG
sein.

— Ausnahmen: Kennzeichen (Tab. 7)

12PAK (Summe der 12
schwerer fllichtigen
PAK)

50 Prozent des Zahlenwerts
der Bestimmungsgrenze: in-
klusive 2 BG

1) Die Differenz zwischen Upper Bound und Lower
Bound muss kleiner 20 % betragen.

— Dies traf stets zu.

2) Mindestens 50 % von 12 PAK muss gréRer BG
sein.

— Ausnahmen: Kennzeichen (Tab. 7)

PAK4 (Benzo[a]pyren
(BaP), Ben-
zo[alanthracen, Ben-
zo[b]fluoranthen,
Chrysen/CHR(+TRI))

mit Null (exklusive BG: so-
genannter Lower Bound LB)

Ergebnisse PAK4 = 0 sind mdglich und zulassig.
Abweichungen von PAK4 mit CHR(+TRI) anstatt
Chrysen liegen im Rahmen der Messunsicherheit.

Benzo[a]pyren (BaP)

50 Prozent des Zahlenwerts
der Bestimmungsgrenze: in-
klusive 2 BG

Das Ergebnis 50 % des Zahlenwerts der BG ist
moglich und zulassig.

Lower Bound (LB; untere Grenze): Einzel-PAK unterhalb Bestimmungsgrenze werden gleich ,null“ gesetzt;
Upper Bound (UB; obere Grenze): Einzel-PAK unterhalb BG werden gleich BG gesetzt

In die Umwelt freigesetzte PAK-Gemische unterliegen bei Emission, Transport in der Atmosphare,

Eintrag in die Umwelt und Anlagerung oder Aufnahme durch Organismen einer Vielzahl von Einflis-
sen, die sie verandern. Die Umwandlungsprozesse sind dabei so komplex, dass kaum Riickschlisse
auf die Ausgangslage gezogen werden kénnen. PAK-Muster in Umweltproben haben wenig quellen-

spezifische Aussagekraft (WABER 1996, friihere VDI 3957/1, OFFENTHALER ET AL. 2009, KLEIN UND
QUACK 2014). Einzel-PAK und deren Verhaltnisse untereinander werden aus diesem Grund nicht

diesbezuglich betrachtet.

Die nach Datenprifung erzeugten 24 Tabellen (Kap. 8, Anhang) liefern die Grundlage, auf denen die

weitere Auswertung aufbaut.

Eine Ubersicht tiber die Kennzeichnungen von Besonderheiten gibt die Tabelle (Tab. 7).

Tab. 7: Kennzeichnungen der PAK-Summen und Leitparameter in den Ergebnisdarstellungen

PAK nach EPA)

stimmungsgrenze (BG)

Summe Kennzeichnung wenn in Tabellen
oder Leitparameter
16PAK (Summe der 16 mindestens 50 % von 16PAK unterhalb Be- graue Schrift

12PAK (Summe der 12
schwerer flichtigen PAK)

mindestens 50 % von 12PAK
unterhalb BG

graue Schrift

Ausrei3ertest; Summen zulassig)

Benzo[a]pyren BaP unterhalb BG als Zahlenwert der BG
(BaP) mit ,<* markiert
16PAK, 12PAK, PAK4 Messwert als auffalliges Einzel- Wert

ergebnis identifiziert ist (nach rechnerischem | markiert: ,**

16PAK, 12PAK, PAK4,
BaP an landlichen und
naturnahen Hintergrund-
messpunkten (HG)

Messwert von landlichem oder naturnahem
Hintergrundmesspunkt 2005 bis 2014 ober-
halb 75. Perzentil + 3x Interquartils-
abstands der HG-Werte liegt

Kursivschrift, Ausrei-
Rer Anzahl angegeben
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24 Bewertungsgrundlagen
Zur Bewertung der PAK-Belastung werden, wie auch in aktuellen Vergleichsuntersuchungen (Tab. 8),
ausgewahlte PAK-Spezies als Summen und Leitparameter betrachtet (Tab. 6):

e  Summe der 16 PAK nach EPA — 16PAK — zur Bewertung der gesamten PAK-Belastung,
e  Summe der 12 schwerer fliichtigen PAK — 12PAK — zuséatzlich fiir Vergleiche,
e Summe von 4 PAK — PAK4 — gemafd VERORDNUNGEN (EU) NR. 835/2011 bis NR. 2015/1933 mit

e  Benzo[a]pyren — BaP — zur orientierenden Gefahrdungsbeurteilung.

Die PAK-Gehalte in den Bioindikatoren sind in der Einheit pg (Mikrogramm) dargestellt und werden
auf die Trockenmasse (TM) der Bioindikatoren bezogen.

Ergebnisse, die unterhalb der analytischen Bestimmungsgrenze (BG) liegen, gehen mit 50 Prozent
des Zahlenwerts der Bestimmungsgrenze (2 BG) in die Summen 16PAK und 12PAK ein. Dieses Vor-
gehen entspricht den einschlagigen Richtlinien fir Biomonitoring (VDI 3957/2, VDI 3957/3).

PAK4 — die Summe aus BaP, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen — wird geman
Verordnung (EU) Nr. 835/2011 gebildet: ,Konzentrationsuntergrenzen werden unter der Annahme be-
rechnet, dass samtliche Werte fir die vier Stoffe, die unterhalb BG liegen, null sind.“ Das Vorgehen
von der Datenpriifung bis zur Summenbildung ist in Kapitel 2.3.2 dargestellt.

Die Bewertung basiert auf der vom LfU festgelegten Klassifizierung der Messpunkte als landlicher Hin-
tergrund oder als stadtischer Hintergrund (Tab. 2, gilt fir Graskulturen und Griinkohl an Dauerbe-
obachtungsstationen) oder als naturnah, landlicher Hintergrund (an DBS) und siedlungsnah (Tab. 3,
gilt fir das Fichtenmessnetz). Sie erfolgt abgestuft, anhand von Beurteilungswerten:

e Landliche bzw. naturnahe Messpunkte werden jeweils als Messpunkteklasse HG fiir den landli-
chen Hintergrund (Graskulturen bzw. Griinkohl an Dauerbeobachtungsstationen) bzw. naturna-
hen Hintergrund (Fichtenmessnetz) zusammengefasst. Aus deren Ergebnissen werden indikator-
spezifisch Durchschnittswerte fir den quellenfernen Hintergrund gebildet: Jahrliche Mediane HG
und Median HG 2005-2014 (2005-2013 bei Fichtennadeln). Der Median ist der mittlere Wert, un-
ter- und oberhalb dessen 50 Prozent der Werte liegen und beschreibt die durchschnittliche Hin-
tergrundbelastung.

e Anhand der jahrlichen Mediane HG werden die zeitliche Entwicklung und anhand der Mediane
HG 2005-2014 die Durchschnittsbelastung der letzten 10 Jahre betrachtet. Die Einzelergebnisse
der Messpunkte werden mit diesen Medianen verglichen.

e Die Ergebnisse der Messpunkte werden zu einer Schwelle in Bezug gesetzt. Die Schwelle grenzt
den landlichen (bzgl. DBS) bzw. naturnahen (bzgl. Fichtenmessnetz) Hintergrund vom immissi-
onsbeeinflussten Bereich ab. Sie wird individuell fiir den jeweiligen Bioindikator und das Untersu-
chungsintervall gebildet. Diese ,Schwelle fir Immissionswirkungen® (vgl. Kap. 2.4.1) umfasst
95 Prozent der aktuellen landlichen bzw. naturnahen Ergebnisse: 95. Perzentil 2005-2014 (2005-
2013 bei Fichtennadeln).

e  Fir die Berechnung der Mediane HG 2005-2014 und der Schwellen fur Immissionswirkungen
(95. Perzentil 2005-2014) wurde eine Prifung auf Ausreil3er aus dem Wertebereich landlicher
DBS bzw. naturnaher Fichtenmesspunkte als Messpunkteklasse HG fir den 10-Jahres-Zeitraum
2005-2014 (2005-2013 bei Fichtennadeln) durchgefiihrt. Hierfiir wurden die Perzentile der Vertei-
lung berechnet und Werte gré3er oder gleich dem 75. Perzentil zuzlglich des dreifachen Inter-
quartilsabstands (IQR) als Ausreil3er definiert (VDI 3857/2). Diese Werte wurden von der endguil-
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tigen Berechnung von Median HG und 95. Perzentil ausgeschlossen. In den Ergebnistabellen im
Anhang werden sie durch kursive Schrift kenntlich.

e Die Ergebnisse werden mit solchen aus aktuellen anderen Untersuchungen verglichen.

Die Bewertung der Ergebnisse erfolgt getrennt fir den jeweiligen Bioindikator. Fichten sind Vertreter
der Geholzpflanzen und der Vegetation allgemein, Graskulturen aus Weidelgras sind Vertreter von
Wiesenaufwuchs und Tierfuttermitteln, Griinkohlexponate sind Vertreter von Blattgemise-
Lebensmitteln des Menschen. Diese Bioindikatoren besitzen individuelle Anreicherungseigenschaften
fur die untersuchten Stoffe. Aulerdem sind sie unterschiedlich lange den Immissionswirkungen aus-
gesetzt. Die Ergebnisse kdnnen ebenfalls getrennt nach Untersuchungsintervallen betrachtet werden.
Das ermdglicht, temporare und saisonale Immissionseinfliisse zu identifizieren.

Grenzwerte flr Biomonitoring, vergleichbar mit denen fiir die Benzo[a]pyren-Konzentration in der Luft
(TA LUFT), sind bislang nicht definiert. Die Frihindikation einer Gefahrdung des Schutzgutes Nahrung
ist hilfsweise moglich: anhand des orientierenden Vergleichs der Griinkohlergebnisse mit Hochstge-
halten fir Kontaminanten in anderen Lebensmitteln (VERORDNUNG (EU) NR. 835/2011 und

NR. 2015/1933).

241 Definition der ,,Schwelle fiir Inmissionswirkungen*

Durch Luftschadstoffemittenten bedingte Immissionswirkungen werden anhand von Schwellen gegen-
Uber der Hintergrundbelastung abgegrenzt. Diese Schwellen fiir Immissionswirkungen werden aus
Messergebnissen quellenferner Hintergrundmesspunkte ermittelt. Sie beschreiben fiir den jeweiligen
Bioindikator und einen definierten Untersuchungszeitraum die Obergrenze der Hintergrundbelastung.
Uberschreitungen weisen auf Emittenteneinfliisse hin. Schwellen der Hintergrundbelastung werden fiir
Gutachtenfélle und emittentenbezogene Untersuchungen herangezogen (z. B. LFU 2009, TUV SUD
INDUSTRIE SERVICE 2014 und 2015, WABER 2008, WABER ET AL. 2015).

Erstmals publizierte das LfU sogenannte Orientierungswerte fiir die maximale Hintergrundbelastung
(OmH) als Schwellen (KOHLER UND PEICHL 2009). Dieses Ermittlungsverfahren wurde spéter in eine
VDI-Richtlinie fir OmH von Graskulturen iGbernommen (VDI 3857/2). Derzeit wird die Richtlinie fort-
entwickelt und auf das Verfahren der standardisierten Exposition von Grinkohl erweitert (kinftig
VDI 3857/3).

In diesem Bericht wird der aktuelle Entwicklungsstand aufgegriffen und angewendet: Dieser definiert
fur Graskulturen und die Exposition von Griinkohl als Schwelle das 95. Perzentil der Hintergrundwer-
te. Auch das Landesamt fir Umwelt und Verbraucherschutz (LANUV) in Nordrhein-Westfalen zieht in
seinem jungsten Fachbericht zur immissionsbedingten Hintergrundbelastung (HOMBRECHER ET AL.
2015) das 95. Perzentil als Schwelle heran.
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24.2

Vergleich und Bewertung der Ergebnisse

Die PAK-Ergebnisse werden mit Ergebnissen aus anderen, aktuellen Biomonitoring-Untersuchungen
verglichen (Tab. 8).

Tab. 8: Fur das PAK-Biomonitoring herangezogene, aktuelle Vergleichsuntersuchungen

Bioindika- | Vergleichsunter- | Vergleichs- Besonderheiten Datenquellen
toren suchungen messpunkte
Standardi- | Biomonitoring im landlicher 2006—2007: WABER
sierte Umfeld des Flug- | Hintergrund: 2008; 2007-2014
Graskultur | hafens Miinchen | Referenz- TUV SUD INDUSTRIE
messpunkte SERVICE 2014/15
RGL, RNL
Standardi- | Wirkungsdauer- landlicher Hin- | nur Benzo[a]pyren, 2005-2011: LANUYV,
sierte messprogramm in | tergrund und Graskultur-Intervalle freundl. mandl. Mit-
Graskultur | Nordrhein- stadtischer Be- | Mai bis September als | teilung)
Westfalen (NRW) | reich in NRW Mischprobe analysiert,
nur 2005 getrennt
Exposition | Biomonitoring im landlicher 2006-2007: WABER
von Umfeld des Flug- | Hintergrund: 2008; 2007-2014
Grunkonhl hafens Miinchen | Referenz- TUV SUD INDUSTRIE
messpunkte SERVICE 2014/15
RGL, RNL
Exposition | Wirkungsdauer- landlicher Hin- | Griinkohl 100-tagig 2005-2014, zudem
von messprogramm in | tergrund und gewaschen analysiert | Benzo[a]pyren
Grinkohl NRW stadtischer Be- | (VDI 3957/4), anstatt 1999-2014: LANUV
reich in NRW 56-tagig ungewaschen | (freundl. mindl. Mit-
(VDI 3957/3); teilung)
Fichten- Projekt POPALP landlicher Hin- | Beprobung im Bestand | 2004—2009:
nadeln im bayerischen tergrund im anstatt Freiflachen, KIRCHNER ET AL. 2011
Alpenraum Nationalpark Messpunkte zum Teil
Berchtesga- in Hohenlagen
den

Fir die Bewertung der Ergebnisse stehen kaum geeignete normative Héchst- und Richtwerte zur Ver-
fugung. Im Lebensmittelrecht sind fir unterschiedliche verzehrfertige Lebensmittel Spannen von
Hochstgehalten fur Benzo[a]pyren (BaP), Benz[a]lanthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen (PAK4)

festgelegt.

Fir Blattgemise-Lebensmittel wie Griinkohl geben die Verordnungen keine Héchstgehalte vor.
VERORDNUNG (EU) NR. 835/2011 definiert Hochstgehalte fur Getreidebeikost, andere Beikost und An-
fangsnahrung fiir Sauglinge, fiir Ole und firr tierische Lebensmittel bis hin zu geréducherten Muscheln.
Sie werden nicht herangezogen, da sich diese Lebensmittel hinsichtlich Zusammensetzung und Auf-
nahme im menschlichen Kérper von pflanzlichen Lebensmitteln unterscheiden. Die in VERORDNUNG
(EU) NR. 2015/1933 genannten Hochstgehalte fiir trockene pflanzliche Lebens- und Nahrungsergan-
zungsmittel, wie flir Bananenchips und getrocknete Krauter und Gewtirze kénnen hilfsweise orientie-
rend als Beurteilungswerte mit den PAK-Gehalten in Griinkohlexponaten beim Biomonitoring in Be-
ziehung gesetzt werden. Dabei ist zu beachten:

e Andere Lebensmittel als Blattgemiise besitzen andersartige Eigenschaften.

e Die Grinkohlexponate werden beim Biomonitoring ungewaschen analysiert (VDI 3957/3) und

nicht wie Lebensmittel verzehrfertig aufbereitet.

e Bei Lebensmittelpriifungen im Sinne des Lebensmittelrechts werden teilweise andere Analysen-
verfahren angewendet als beim Umweltmonitoring.
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243 Trendbetrachtungen
Um systematischen Trends auf die Spur zu kommen, wurden die Zeitverldufe der Mediane HG fur je-
den Bioindikator getrennt mittels Regressionsanalyse untersucht.

Immissionswirkungen sind durch sehr viele, komplex zusammenwirkende Faktoren bestimmt. Bis heu-
te existiert kein Modell, das diese Zusammenhange funktional eindeutig beschreiben kann. Die Zeit-
reihen wurden daher auf verschiedene Trendmodelle hin analysiert: lineare, logarithmische, exponen-
tielle oder Potenz-Funktionen wurden auf ihre Signifikanz gepruft. Dazu wurden fir die unterschiedli-
chen Trendfunktionen die Korrelationskoeffizienten r nach Pearson bestimmt und anhand der Frei-
heitsgrade (= Anzahl der Daten minus 2) die Irrtumswahrscheinlichkeit p bestimmt. Die Funktion mir
der niedrigsten Irrtumswahrscheinlichkeit ist in den Abbildungen dargestellt. Als Signifikanzgrenze
wurde eine maximale Irrtumswahrscheinlichkeit von 5 % festgelegt.
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3 Ergebnisse und Bewertung

3.1 Vorbemerkung zu den Ergebnisdarstellungen

Die Ergebnisse werden nachfolgend getrennt nach Bioindikator und Untersuchungsintervall fur die 16
PAK nach EPA (16PAK) grafisch dargestellt (Kapitel 3.2 bis Kapitel 3.4). Die Ergebnisbetrachtungen
folgen dabei einem einheitlichen Schema:

e  Zeitliche Betrachtung 1998 bis 2014

e Darstellung des naturnahen und landlichen Hintergrundbereichs im Zeitraum 2005-2014
e  Betrachtung der Belastungsabstufung und moglicher PAK-Quellen

e Darstellung von Abweichungen bei 12PAK, PAK4 und BaP von den 16PAK-Ergebnissen

e  Vergleich der PAK-Ergebnisse mit anderen Untersuchungen und weiteren Beurteilungswerten

Zeitliche Betrachtung 1998 bis 2014

Im ersten Schritt werden die Zeitverldufe der jahrlichen Mediane HG von 1998 bis 2014 (bei Fichten
nadeln bis 2013) dargestellt (vgl. Kap 2.4.1). Jahrliche Mediane HG werden bei weniger als drei Wer-
ten pro Jahr nicht gebildet. Ergebnisse der stadtischen Messpunkte Minchen und Augsburg werden
als Einzelwerte dokumentiert.

Darstellung des naturnahen und landlichen Hintergrundbereichs im Zeitraum 2005-2014

Im zweiten Schritt wird zum einen der Median HG 2005-2014, bei Fichtennadeln bis 2013, bestimmt.
Er reprasentiert die durchschnittliche PAK-Belastung im naturnahen und landlichen Hintergrund die-
ses 10-Jahreszeitraums. Zum zweiten wird die Schwelle fur Immissionswirkungen (95. Perzentil
2005-2014 bzw. 2013) angegeben (vgl. Kapitel 2.4.1).

Betrachtung der Belastungsabstufung und méglicher PAK-Quellen

Im dritten Schritt werden die Einzelergebnisse 2005-2014 zur Schwelle fur Immissionswirkungen in
Bezug gesetzt. Bei der Beschreibung der Ergebnisse (Kapitel 3.2 bis Kapitel 3.4) wird unterschieden
zwischen:

e  Messwerten, die die Schwelle um bis zu 30 Prozent (innerhalb der Messunsicherheit) Gberschrei-
ten und

. Messwerten, die die Schwelle um mehr als 30 Prozent Uberschreiten.

Werte die die Schwelle um mehr als 30 Prozent tberschreiten, werden als Immissionswirkungen ge-
nauer beleuchtet:

e  Treten sie an einem Messpunkt singular auf, ist die Ursache in der Regel kaum zu ermitteln.
e  Treten sie gehauft auf, ist von einer standorttypischen Belastung auszugehen.

e Treten sie in bestimmten Intervallen wiederholt auf, weist dies auf saisonale oder temporare
Quellen hin.

Wiederholte Uberschreitungen werden an spaterer Stelle bioindikator- und intervalliibergreifend be-
trachtet (Kapitel 4).

Abweichungen bei 12PAK, PAK4 und BaP von den 16PAK-Ergebnissen

Im vierten Schritt werden Ergebnisse fur die Summen der schwerer fliichtigen 12 PAK nach EPA so-
wie fir die Leitparameter PAK4 und Benzo[a]pyren beschrieben, sofern sie gegeniber den 16PAK-

Ergebnissen aus den Schritten eins bis drei im Wesentlichen abweichende Belastungszustande be-
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schreiben. Die vollstdndigen Ergebnisse fur 12PAK, PAK4 und BaP sind tabellarisch im Anhang ange-
fuhrt.

Bei den Benzo[a]pyren-Ergebnisse fallt grundséatzlich auf, dass viele im Zeitraum 2005-2014 unter der
Bestimmungsgrenze (BG: 0,1 ug/kg TM) liegen. Teilweise ist die Mehrzahl der Ergebnisse, vereinzelt

sind alle eines Jahres betroffen. Dann betragt der jahresweise Median fir landliche Hintergrundmess-
punkte 50 Prozent des Zahlenwerts der Bestimmungsgrenze (Y2 BG: 0,05 pg/kg TM).

Vergleich der PAK-Ergebnisse mit anderen Untersuchungen und weiteren Beurteilungswerten
Im flnften Schritt werden die Ergebnisse in ihrer HOhe und im zeitlichen Verlauf mit anderen aktuellen
Biomonitoring-Untersuchungen verglichen (Tab. 8 in Kap. 2.4.2). Damit lasst sich einordnen, wie die
bayerische Hintergrundbelastung zu bewerten ist: beispielsweise ob landliche oder stadtische Hinter-
grundwerte aus Bayern denen aus Nordrhein-Westfalen dhnlich sind. Auerdem kénnen als immissi-
onsbedingt erkannte Ergebnisse vergleichend bewertet werden: beispielsweise ob Immissionswirkun-
gen im stadtischen oder siedlungsnahen Hintergrund in Bayern ahnlich hoch sind, wie an Messpunk-
ten emittentenbezogener Untersuchungen. Bei diesen Vergleichen muss berlcksichtigt werden, dass
teilweise voneinander abweichende Analysenverfahren zum Einsatz kamen.

Speziell bei Griinkohl kdnnen hilfsweise Hochstgehalte fir andersartige Lebensmittel als orientierende
Beurteilungswerte herangezogen werden. Die Grenzen dieses Vergleichs (vgl. Kap. 2.4.2) werden bei
der Bewertung der Griinkohlergebnisse berlcksichtigt.

Ubergreifende Betrachtungen

Anhand des Ubergreifenden Vergleichs der Messintervalle von Graskulturen (Kapitel 3.2.4) und von
Fichtennadeln (Kapitel 3.4.3) werden saisonale Unterschiede der PAK-Belastungen untersucht. Durch
Betrachtung bioindikator- und intervalliibergreifender, gehaufter Uberschreitungen des 95. Perzentils
wird versucht, Quelleneinflisse aufzuspuren (Kapitel 4).

Hinweise zur Darstellung der Ergebnisse

In den nachfolgenden Kapiteln sind die Ergebnisse der PAK-Untersuchungen als Summen der 16PAK
grafisch dargestellt. Die vorfestgelegte Klassifizierung der Dauerbeobachtungsstationen (DBS) in
landliche und stadtische Hintergrundmesspunkte und der Fichtenmesspunkte in naturnahe sowie in
siedlungsnahe Messpunkte(vgl. Kapitel 1.4.1 und 1.4.2) wird anhand der Symbole in den nachfolgen-
den Abbildungen der Ergebnisse unterscheidbar:

e runde Symbole fir Messwerte naturnaher (Fichten) und landlicher (DBS) Hintergrundmesspunk-
te,

e Dreiecke fiir Messwerte siedlungsnaher Fichtenmesspunkte,

e  Quadrate fir Messwerte von Gras- und Griinkohlkulturen stadtischer Dauerbeobachtungsstatio-
nen.

e  Grune Balken beschreiben die jahrlichen Mediane HG fur naturnahe bzw. landliche Hintergrund-
messpunkte.

e  Durchgezogene griine Linien kennzeichnen die Mediane HG fur den Zeitraum 2005-2014 bzw.
2005-2013 (in den Tabellen im Anhang als grin unterlegter Wert gekennzeichnet).

e  Gestrichelte orangefarbige Linien bilden das 95. Perzentil 2005-2014 bzw. 2005-2013 als
Schwelle fiir Immissionswirkungen ab (in den Tabellen im Anhang bei Uberschreitungen der
Schwelle blassorange unterlegte Werte und bei Uberschreitungen plus 30 Prozent orange unter-
legte Werte).
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3.2 Ergebnisse der PAK-Untersuchungen mit Graskulturen

Die PAK-Ergebnisse der standardisierten Graskulturen werden getrennt nach Untersuchungsinterval-
len WGR1-3 von Mai bis Juli, WGR4 vom August und WGR5 vom September ausgewertet, um sai-
sonale PAK-Immissionseinflisse differenzieren zu kénnen.

3.2.1 PAK in Graskulturen von Mai bis Juli
Abb. 9 zeigt die Summengehalte der 16 PAK nach EPA in Graskulturen an den Dauerbeobachtungs-
stationen des Untersuchungsintervalls WGR1-3 von Mai bis Juli der Jahre 1998 bis 2014.
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Abb. 9: 16PAK in Graskulturen im Mai bis Juli 1998 bis 2014 (TM = Trockenmasse)

Zeitliche Betrachtung 1998-2014

Die jahrlichen Mediane HG liegen im Gesamtzeitraum zwischen 14 und 61 ug/kg TM. Die 16PAK-
Werte an den stadtischen Hintergrundmesspunkten Minchen und Augsburg liegen im Gesamtzeit-
raum, von jeweils einer Ausnahme abgesehen, auf jeweils gleichbleibendem, aber starker als im Iand-
lichen Hintergrund, schwankendem Niveau.

Im Jahr 1998 bzw. 1999 fallen die 16PAK-Ergebnise von Eining und Miinchen mit je 220 ug/kg TM
auf. In den 16PAK Summenwerten von Eining 1998 und von Miinchen 1999 sind PAK-Einzel-
verbindungen enthalten, die rechnerisch als Ausreifer erkannt wurden. Sie gingen dennoch in die
Summen ein, weil keine Anhaltspunkte fiir Kontaminationen oder Verfahrensfehler vorliegen. In den
beiden Fallen sind unbekannte Immissionseinflisse, z.B. Verbrennungsprozesse oder umfangreiche
Strallenbauarbeiten mit Teerungen, wahrend des jeweiligen Untersuchungsintervalls nicht auszu-
schliellen. Alle 16PAK-Ergebnisse, die mehrere erhdhte und rechnerisch als Ausreiller erkannte PAK-
Einzelverbindungen enthalten, sind im Anhang (Kapitel 8.4) aufgelistet. Sie stellen Ausnahmen dar
und bilden nicht die typische Immissionssituation am Messpunkt ab.

Die Regressionsanalysen der Mediane HG zeigen die beste Korrelation fir eine logarithmische Funk-
tion. Sie belegt einen signifikant abfallenden Trend (Irrtumswahrscheinlich kleiner 0,1%) Giber den ge-
samten Beobachtungszeitraum.
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Landlicher Hintergrundbereich 2005-2014
e  Die durchschnittliche PAK-Belastung im landlichen Hintergrund von Mai bis Juli (Median HG
2005-2014) betragt 23 pg/kg TM und

e die Schwelle fir immissionsbedingte PAK-Wirkungen(95. Perzentil 2005-2014, vgl. Kap. 2.4.1)
betragt 44 ug/kg TM.

Belastungsabstufung 2005-2014

Die 16PAK-Ergebnisse an landlichen DBS liegen meist unterhalb der Schwelle fur Immissionswirkun-
gen. 2009 wird sie in Méhrendorf mit 52 ug/kg TM sowie 2010 in Eining mit 48 pg/kg TM knapp Uber-
schritten.

Die Ergebnisse aus dem stadtischen Hintergrund von Augsburg liegen mit 16 bis 40 ug/kg TM eben-
falls unterhalb der Schwelle, aufler 2010 (46 ug/kg TM). Der etwa drei Kilometer stidstidostlich des
Stadtzentrums gelegene Messpunkt unterscheidet sich damit nicht vom Iandlichen Hintergrundbe-
reich.

Da die einmaligen Schwellenliberschreitungen unter 30% liegen, werden sie nicht als Immissionswir-
kungen angesehen (vgl. Kap. 3.1).

Anders der stadtische Hintergrund in Minchen: Die 16PAK-Werte liegen dort zwischen 48 und

108 ug’kg TM, mehrheitlich um mehr als 30 Prozent tiber der Schwelle fiir Immissionswirkungen. Fir
diese im Englischen Garten, etwa 25 Meter vom sehr stark befahrenen Isarring entfernt, gemessenen
Ergebnisse dirften die fir Grof3stadte typischen Quellen aus dem Kfz-Verkehr verantwortlich sein.
Hier sind insbesondere die Kraftstoffverbrennung sowie der Abrieb des Stralenbelags und der Reifen
wesentlich (UBA 2016).

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen (Daten siehe Anhang 8.1.1)
Die Gehalte der Summen der schwerer fliichtigen 12 PAK nach EPA, von PAK4 und von Ben-
zo[a]pyren in Graskulturen vom Mai bis Juli bestatigen die fir 16PAK getroffenen Aussagen.

Eine Uberschreitung der Schwelle fiir Immissionswirkungen bei PAK4 von 3,85 ug/kg TM féllt mit
16,1 pg/kg TM fir Méhrendorf im Jahr 2009 deutlich aus.

Das 95. Perzentil fur BaP von 1,75 ug/kg TM wurde um mehr als 30 Prozent tiberschritten (Tab. 9):

e in MUnchen von zwei der sieben Messwerte.
e in Augsburg einmal 2006
e in Bidingen einmal im Jahr 2006 und in M6hrendorf einmal im Jahr 2009.

Vergleich mit anderen Untersuchungen

Die 16PAK-Ergebnisse von landlichen Hintergrundmesspunkten im Umfeld des Flughafens Miinchen
2007 bis 2014 liegen auf gleichem Niveau wie der stadtische Hintergrundbereich an der DBS Mun-
chen (WABER 2008, TUV SUD INDUSTRIE SERVICE 2014 und 2015), wéhrend sich die BaP-Ergebnisse
mit dem stadtischen und dem landlichen bayerischen Hintergrundbereich Uberschneiden.

Die Vergleichswerte aus Nordrhein-Westfalen 2005 bis 2011 verhalten sich wie folgt:

e An landlichen Hintergrundmesspunkten in NRW sind die BaP-Werte mit dem landlichen Hinter-
grundbereich in Bayern vergleichbar.

e  Am stadtischen Hintergrundmesspunkt in Dortmund liegen sie im Bereich des Hintergrunds in
Munchen und oberhalb des bayerischen 95. Perzentils 2005-2014 flur den landlichen Hintergrund
(blassorange und orangefarbig unterlegte Werte in Tab. 11).
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e An quellennahen Messpunkten in NRW fallen die BaP-Werten mit 4,7 bis 7,5 pg/kg TM deutlich
hoéher aus. Die Quellen dort sind, neben Verkehr, der Duisburger Hafen und eine Kokerei in
Bottrop (LANUV, freundl. mindl. Mitteilung).

Die Vergleiche sind in Tabelle 9 dargestellt.

Tab. 9: Vergleich von 16PAK und Benzo[a]pyren (in ug/kg Trockenmasse) in Graskulturen von Mai bis Juli

16PAK-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte 2005(2006( 2007 2008 2009]| 2010|2011 2012| 2013/ 2014] 20052014
DBS stadtischer Hintergrund{Miinchen (DBS) 48 | 98 | 72 | 86 | 108 | 48 103 48-108
Bayern stadtischer Hintergrund|{Augsburg 19| 28 |1 33| 28| 33| 46 | 17 [ 35| 40 | 16 | 16-46
hier vorgelegt landlicher Hintergrund [Median HG 201 23 [ 30 | 25| 34| 39| 14 | 20| 31 [ 18| 14-39
Flughafen Miinchen landlicher Hintergrund [Referenz RGL 39 [107| 86 | 86 | 74 | 65 | 23 | 54 | 23-107
(Waber 2008, TUV 2014/15) [1andlicher Hintergrund |Referenz RNL 29 [131]| 63 | 79 | 74| 50 | 24 | 51 | 24-131
farbig unterlegte Werte: groRer 95. Perzentl bzw. gréRer 95. Perzentil plus 30 % |95. Perzentil 2005-2014 | 44 [95. Perzentil plus 30 % | 57
BaP-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte 2005(2006( 2007 (2008 2009 2010|2011 2012| 2013/ 2014| 2005-2014
DBS stadtischer Hintergrund|Miinchen (DBS) 040127 |22]13]30]030 14 0,3-3
Bayern stadtischer Hintergrund|Augsburg 0,20) 24| 1,1(091(086] 2,6 |043[0,93(0,78] 0,05 | 0,05-2,6
hier vorgelegt landlicher Hintergrund [Median HG 0,75(0,10]10,34(0,80]0,58| 1,8 | 0,05 0,32 (0,39 0,05 0,05-1,8
Flughafen Miinchen landlicher Hintergrund [Referenz RGL 05|104(06]07]05](005]03]|0,9] 00509
(Waber 2008, TUV 2014/15) |landlicher Hintergrund |Referenz RNL 03|06|06[06]|05(11]04]|05] 031,
Wirkungsdauermess- quellenah*: DU Hafen, Dusseldorf, Bottrop | 5,7 | 74 | 57 | 7.2 | 47 | 6,7 | 6,1 47-74
programm NRW (LANUV) |stadtischer Hintergrund | Dortmund 41135([25|19([45]22]| 24 1,9-4,5
*arithmetische Mittelw erte|landlicher Hintergrund* [Hilchenbach, Eifel | 1,1 | 1.8 | 1,3 [065[ 10 [ 14| 1,0 0,65-1,8
farbig unterlegte Werte: groRer 95. Perzentl bzw. groRer 95. Perzentil plus 30 %  |95. Perzentil 2005-2014 | 1,75 [95. Perzentil plus 30 % | 2,28

grau: Graskultur-Intervalle Mai bis September als Mischprobe analysiert; Kleinschrift: BaP-Werte kleiner Bestimmungsgrenze als deren halber Wert angegeben

Die PAK-Gehalte im Iandlichen Hintergrund Bayerns bewegen sich innerhalb einer fir Hintergrund-
messungen typischen schmalen Schwankungsbreite auf niedrigem Niveau. Sie unterliegen nicht dem
vorrangigen Einfluss einer Punktquelle wie etwa der quellenbezogene Messpunkt Bottrop in NRW.
Auch die DBS Miinchen ist kein quellenbezogener, sondern ein stadtischer Hintergrundmesspunkt,

der neben Verkehr von anderen stadtischen Quellen beeinflusst werden kann. Wahrend der 4-

wochigen Exposition sind die Graskulturen Mischimmissionen ausgesetzt, die aus Ferntransport und
aus naheren Quellen stammen kénnen.

3.2.2

PAK in Graskulturen im August

Die Abbildung (Abb. 10) stellt die Summengehalte der 16 PAK nach EPA in pg/kg Trockenmasse in
Graskulturen im Untersuchungsintervall WGR4 fur die Augustmonate 1998 bis 2014 dar.
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Abb. 10: 16PAK in Graskulturen im August 1998 bis 2014 (TM = Trockenmasse)

Zeitliche Betrachtung 1998-2014

Die Mediane HG liegen im Gesamtzeitraum zwischen 15 und 45 pg/kg TM. Fir 2014 liegen nur zwei
Messwerte vor, daher wird kein Median HG gebildet. Die 16PAK-Werte am stadtischen Hintergrund-
messpunkt Augsburg betragen 17 bis 59 pg/kg TM.

Im Jahr 1999 lag das 16PAK-Ergebnis von Eining mit 103 pg/kg TM deutlich Gber den Messwerten al-
ler anderen landlichen Hintergrundmesspunkte. 1998 bis 2000 und 2010 lagen die Ergebnisse von
Minchen zwischen 126 und 179 ug/kg TM und damit héher als in den ibrigen Jahren. Diese erhéhten
16PAK Summenwerte von Eining und Minchen beinhalten erhéhte PAK-Einzelverbindungen, die
rechnerisch als AusreiRer erkannt wurden (im Anhang 8.4: Tab. 45). Die rechnerische Detektion ist
kein hinreichendes Kriterium, um die Ergebnisse zu verwerfen (VDI 3957/2). Vielmehr kénnen in sol-
chen Ausnahmefallen aufgetretene Immissionseinfliisse nicht ausgeschlossen werden, z.B. in Eining
verdriftete Emissionen aus den Industriegebieten von Kelheim oder Ingolstadt.

Die Regressionsanalysen der Mediane HG (vgl. Kapitel 2.4.3) zeigen die beste Korrelation fir eine
exponentielle Funktion. Sie belegt einen signifikant abfallenden Trend (Irrtumswahrscheinlich kleiner
5%) Uber den gesamten Beobachtungszeitraum.

Landlicher Hintergrundbereich 2005-2014
e  Der Median HG 2005-2014 fir Graskulturen vom August betragt 21 ug/kg TM, knapp unter dem
im Intervall Mai bis Juli gemessenen Wert.

e Die Schwelle fir Immissionswirkungen (95. Perzentil 2005-2014) betragt 44 ug/kg TM.
Belastungsabstufung 2005-2014
Die 16PAK-Ergebnisse an landlichen DBS reichen von 12 ug/kg TM bis an das 95. Perzentil, ohne

Uberschreitungen. Auch die 16PAK-Ergebnisse von 17 bis 38 ug/kg TM des stadtischen Hintergrunds
von Augsburg liegen unterhalb dieser Schwelle (Abb. 10).
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Die drei an der DBS Minchen 2005 bis 2014 gemessenen 16PAK-Werte liegen einmal knapp und
zweimal um mehr als 30 Prozent tber der Schwelle fiir Immissionswirkungen. Das Ergebnis bestatigt
das des vorangegangenen Untersuchungsintervalls (vgl. Kapitel 3.2.1) und weist — aul3erhalb der
Hausbrandperiode — auf andere fir Grof3stadte typische Quellen, insbesondere den Kfz-Verkehr, hin.

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen (Daten siehe Anhang 8.1.2)

Bei Betrachtung der Gehalte der Summen der 12 PAK, von PAK4 und Benzo[a]pyren bestatigen sich
im Wesentlichen die fir 16PAK getroffenen Aussagen. In Eining ragten 1999 das PAK4-Ergebnis mit
21 pg/kg TM und vor allem das BaP-Ergebnis mit 5,6 pg/kg TM deutlich tber die anderen Messwerte
heraus. In dieser Probe wurden PAK-Einzelverbindungen rechnerisch als Ausreil3er identifiziert, ohne
Veranlassung, sie zu verwerfen (Auflistung im Anhang 8.4: Tab. 45).

Uberschreitungen der jeweiligen 95. Perzentile um mehr als 30 Prozent traten bei PAK4 und bei BaP
auf: fir PAK4 2011 an der DBS Méhrendorf und fir BaP 2006 und 2011 bei Bidingen, Grassau und an
der DBS Augsburg. Sie sind als einmalige, auf diese PAK-Verbindungen zu beziehende Immissions-
einfllisse mit unbekannten Ursachen, nicht als messpunkttypisch zu werten.

Vergleich mit anderen Untersuchungen

Die landlichen bayernweiten und teilweise auch die stéadtischen PAK-Hintergrundwerte von Miinchen
und Augsburg sind mit zeitgleichen landlichen Hintergrundwerten anderer Untersuchungen vergleich-
bar (vgl. Tab. 10).

Die 16PAK des landlichen bayerischen Hintergrunds sowie die des stadtischen Hintergrunds in Augs-
burg liegen unterhalb der Iandlichen Hintergrundmesspunkte aus dem Umfeld des Flughafens Min-
chen (WABER 2008, TUV SUD INDUSTRIE SERVICE 2014 und 2015). Genau wie im Untersuchungsinter-
vall Mai bis Juli sind die Flughafen-Hintergrundwerte aber mit dem stadtischen Hintergrundbereich der
DBS Miunchen auf gleichem Niveau. Bei BaP reichen der landliche bayerische Hintergrundbereich und
der von Augsburg an das Niveau des landlichen Hintergrunds des Flughafens Miinchen heran.

Die BaP-Vergleichswerte von Graskultur-Mischproben von Mai bis September aus NRW (nur 2005 fir
WGR4; LANUV, freundl. mindl. Mitteilung) Gberschneiden sich ebenfalls mit dem landlichen bayeri-
schen Hintergrundbereich und dem stadtischen Hintergrund in Augsburg. Am stadtischen Hinter-
grundmesspunkt in Dortmund und noch deutlicher an quellennahen Messpunkten in NRW lagen die
BaP-Werte oberhalb der bayerischen Schwelle fir Immissionswirkungen (95. Perzentils 2005-2014,
orangefarbig unterlegte Werte in Tab. 10). Immissionsbedingte bayerische BaP-Werte vom August fal-
len niedriger aus als die quellennahen Ergebnisse aus Nordrhein-Westfalen.
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Tab. 10: Vergleich von 16PAK und Benzo[a]pyren (in pg/kg Trockenmasse) in Graskulturen vom August

16PAK-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte 2005]2006|2007{2008|2009|2010{2011(2012]2013|2014 | 2005-2014
DBS stadtischer Hintergrund |Miinchen (DBS) 68 | 126 [ 52 52-126
Bayern stadtischer Hintergrund |Augsburg 38 [ 30 | 24| 24| 25| 38 |27 | 24 | 17 17-38
hier vorgelegt landlicher Hintergrund |Median HG 20 | 38 [ 19| 16 | 23 | 45| 19| 20 | 21 | 16 [ 16-45
Flughafen Minchen landlicher Hintergrund |Referenz RGL 55 [107 | 70 [ 120 [ 103 | 93 | 42 | 33 | 33-120
(Waber 2008, TUV 2014/15) |landlicher Hintergrund |Referenz RNL 45 | 131 | 69 | 107 [452 | 65 | 49 | 30 | 30-452
farbig unterlegte Werte: gréRer 95. Perzentl bzw. grofer 95. Perzenti plus 30 %  |95. Perzentil 2005-2014 | 44 |95. Perzentil plus 30 % | 57
BaP-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte 2005(2006]|2007]2008|2009{2010{2011]2012| 2013|2014 | 2005-2014
DBS stadtischer Hintergrund |Miinchen (DBS) 3,7 [ 0,05 0,05-3,7
Bayern stadtischer Hintergrund | Augsburg 090(26|05]005[050]|04]13([025]0,05 0,05-2,6
hier vorgelegt landlicher Hintergrund |Median HG 0,30]0,35]/0,66] 0,05 |0,38] 0,5 | 0,05 [0,15] 0,05 | 0,05 [ 0,05-0,66
Flughafen Minchen landlicher Hintergrund |Referenz RGL 11102(07(10]08[03]03]05] 0,2-1,1
(Waber 2008, TOvV 2014/15) [landlicher Hintergrund |Referenz RNL 08(105/09|11(07]01]05[03] 0,111
Wirkungsdauermess- quellenah*: DU Hafen, Diisseldorf, Bottrop | 11,7 74 | 57 | 7.2 | 47 | 6,7 | 6,1 47117
programm NRW (LANUV) |stadtischer Hintergrund | Dortmund 58 13512519 [45]22]24 1,9-58
*arithmetische Mittelwerte |landlicher Hintergrund™ [Hilchenbach, Eifel | 1,2 [ 1.8 | 1,3 [065] 10 | 14 [ 10 0,65-1,8
farbig unterlegte Werte: groRer 95. Perzentl bzw. groRer 95. Perzentl plus 30 %  |95. Perzentil 2005-2014 | 0,80 [95. Perzentil plus 30 % | 1,04

grau: Graskultur-Intervalle Mai bis September als Mischprobe analysiert; Kleinschrift: BaP-Werte kleiner Bestimmungsgrenze als deren halber Wert angegeben

3.2.3

PAK in Graskulturen im September

Die Abbildung (Abb. 11) stellt die Summengehalte der 16 PAK nach EPA in ug/kg Trockenmasse in
Graskulturen im Untersuchungsintervall WGR5 im September1998 bis 2014 dar.
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Abb. 11: 16PAK in Graskulturen im September 1998 bis 2014 (TM = Trockenmasse)
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Zeitliche Betrachtung 1998-2014

Die Mediane HG liegen in einem, verglichen mit den vorangegangenen Untersuchungsintervallen,
breiteren Bereich zwischen 20 und 93 pg/kg TM und einzelne landliche Hintergrundwerte reichen bis
knapp 200 pg/kg TM. Ab 2009 streuen die Mediane HG nur noch zwischen 20 und 46 ug/kg TM.

Auf folgende Besonderheiten bei den landlichen Hintergrundergebnissen sei hingewiesen:

e Fur das Jahr 2005 wurden die 16PAK-Ergebnisse von Eining und von Scheyern als rechnerische
Ausreil3er von der endgiiltigen Berechnung von Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 2005—
2014 ausgeschlossen (in Abb. 11 mit ,#‘ gekennzeichnet).

e Fir September 2005 verblieb dann mit 133 pug/kg TM nur ein Messwert aus dem landlichen Hin-
tergrund von Grassau — und daher ist kein Median HG gebildet.

e Fir September 2008 liegen nur zwei Messwerte landlicher Hintergrundmesspunkte vor — von
Kulmbach mit 107 pg/kg TM und von Eining mit 141 pg/kg TM — und daher kein Median HG.

e 2003 gibt es nur einen Messwert von Kulmbach fir den 1&andlichen Hintergrund und damit keinen
Median HG.

e Infolgenden 16PAK Summenwerten sind PAK-Einzelverbindungen enthalten (im Anhang 8.4),
die rechnerisch als Ausreil3er erkannt wurden und in diesen Einzelféllen zu erhéhten Summen-
werten und zu héheren Schwankungsbreiten der Grundgesamtheit fiihrten:

im Jahr 1999 Weillenstadt mit 149 pug/kg TM,

im Jahr 2004 Eining mit 142 ug/kg TM,

im Jahr 2005 Eining mit 146 pg/kg TM, Scheyern mit 196 pg/kg TM und Grassau mit
133 ug/kg TM sowie

im Jahr 2008 Eining mit 141 pg/kg TM.

Die 16PAK variieren am stadtischen Hintergrundmesspunkt Augsburg im Gesamtzeitraum zwischen
20 und 132 pg/kg TM, in den Jahren 2009 bis 2014 nur noch zwischen 20 und 48 ug/kg TM.

In Minchen liegen in den Jahren 2000, 2004, 2009 und 2010 die 16PAK-Werte zwischen 108 und
259 pg/kg TM sowie 1999 bei 604 ug/kg TM und damit deutlich héher als in den Ubrigen Jahren. Die
16PAK Summenwerte 1999 und 2000 von Minchen enthalten rechnerisch als Ausreil3er erkannte
PAK-Einzelverbindungen. Die Zusammenfassung der Ausrei3er im Anhang 8.4 (Tab. 45) lasst kein
System der Abweichungen erkennen. Singuldre Immissionseinflisse, die in Minchen aus unter-
schiedlichsten temporaren Quellen stammen koénnen, sind als Ursachen maglich.

Die Regressionsanalysen der Mediane HG (vgl. Kapitel 2.4.3) zeigen die beste Korrelation fur eine li-
neare Funktion. Sie belegt einen signifikant abfallenden Trend (Irrtumswahrscheinlich kleiner 0,1%)
Uber den gesamten Beobachtungszeitraum.

Landlicher Hintergrundbereich 2005-2014
e Der Median HG 20052014 fur Graskulturen vom September liegt bei 43 pg/kg TM und damit
rund doppelt so hoch wie in den Intervallen Mai bis Juli und August.

e die Schwelle fir Immissionswirkungen (95. Perzentil 2005-2014) betragt 107 pg/kg TM und damit
das 2,4fache der Intervalle Mai bis Juli und August.

Belastungsabstufung 2005-2014
Die 16PAK-Ergebnisse an landlichen Hintergrundmesspunkten tbertreffen 2005 bis 2014 die Schwel-
le fir Immissionswirkungen von 107 ug/kg TM in einzelnen Fallen um mehr als 30 Prozent (Abb. 11):

e 2005 in Eining mit 146 pg/kg TM und in Scheyern mit 196 pg/kg TM sowie
e 2008 in Eining mit 141 pg/kg TM.
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Diese Einzelergebnisse sind durch besondere Immissionssituationen verursacht. Beispielsweise
kommen Hausbrandemissionen oder Emissionen aus den Industriegebieten von Kelheim oder In-
golstadt zusammen mit besonderen Windlagen in Frage (vgl. Tab. 2).

Im Jahr 2005 Uberschritt das 16PAK-Ergebnis von Grassau mit 133 ug/kg TM die Schwelle knapp.

Die zehn 16PAK-Ergebnisse des stadtischen Hintergrunds von Augsburg liegen mit zwei Ausnahmen,
132 pg/kg TM im Jahr 2005 und 125 pug/kg TM im Jahr 2007, unterhalb der Schwelle fiir Immissions-
wirkungen.

Die beiden an der DBS Miinchen im betrachteten 10-Jahreszeitraum gemessenen 16PAK-Werte lie-
gen 2009 mit 108 pyg/kg TM und 2010 mit 137 pg/kg TM Uber der Schwelle fiir Immissionswirkungen.
Die Werte bestatigen die der Untersuchungsintervalle Mai bis Juli und August (vgl. Kapitel 3.2.1 und
3.2.2), wenngleich ihre Interpretation mit nur zwei vorhandenen Messwerten schwerer fallt: Fir Grof3-
stadte typische Quellen, vornehmlich aus dem Kfz-Verkehr, durften verantwortlich sein.

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen (Daten siehe Anhang 8.1.3)
Bei Betrachtung der schwerer fllichtigen 12 PAK bestatigen sich die fir 16PAK getroffenen Aussagen.

Die Schwellen fur Immissionswirkungen (95. Perzentil 2005-2014) betragen fur PAK4 15,9 pg/kg TM
und fur Benzo[a]pyren 2,1 ug/kg TM.

Fir PAK4 und fur BaP traten folgende Besonderheiten auf:

e  Das PAK4-Ergebnis von Kulmbach 2008 tberschritt mit 21,1 ug/kg TM das 95. Perzentil um mehr
als 30 Prozent.

e Im stadtischen Hintergrund von Augsburg Ubertrafen die PAK4-Ergebnisse in drei von insgesamt
neun Fallen die Schwelle fir Immissionswirkungen, einmal knapp und zweimal um mehr als 30
Prozent. Im Gegensatz dazu Uberschritten die BaP-Ergebnisse dort diese Schwelle nicht.

e Im stadtischen Hintergrund von Miinchen hingegen wurde die Schwelle fir Immissionswirkungen
von den PAK4-Ergebnissen nicht Gbertroffen, bei den BaP-Ergebnissen trat nur einmal 2009 eine
knappe Uberschreitung auf (Tab. 11).

Die Schwellen fir Immissionswirkungen flir PAK4 und BaP wurden also in vereinzelten Fallen an land-
lichen Hintergrundmesspunkten etwas deutlicher tUberschritten als die fir 16PAK und 12 PAK. Anders
als an der DBS Munchen wurde das 95. Perzentil fur PAK4 in vereinzelten Fallen an der DBS Augs-
burg auch etwas deutlicher Gberschritten, nicht aber das 95. Perzentil fiir BaP. Um aus den Unter-
schieden bei PAK4 und BaP im Vergleich zu 16PAK Indizien fir unterschiedliche Belastungstypen im
September mit Beginn der Hausbrandperiode abzuleiten, reichen die Daten nicht aus.

Vergleich mit anderen Untersuchungen

Die Tabelle (Tab. 11) zeigt, dass die landlichen und auch die stadtischen PAK-Hintergrundwerte in
Bayern im Zeitraum 2005-2014 im Bereich landlicher Hintergrundwerte anderer Untersuchungen lie-
gen.
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Tab. 11: Vergleich von 16PAK und Benzo[a]pyren (in ug/kg Trockenmasse) in Graskulturen vom September

16PAK-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte 2005/2006|2007{2008|2009|2010|2011(2012]2013|2014 | 2005-2014
DBS stadtischer Hintergrund |Miinchen (DBS) 108 | 137 108-137
Bayern stadtischer Hintergrund | Augsburg 132| 50 [125]|105| 48 | 48 | 27 | 38 | 30 | 20 | 20-132
hier vorgelegt landlicher Hintergrund |Median HG 51| 62 [124] 43 | 46 [ 28 | 39 [ 35 | 20 | 20-124
Flughafen Minchen landlicher Hintergrund |Referenz RGL 94 [104| 90 [ 90 | 97 [112| 66 | 22 | 22-112
(Waber 2008, TUV 2014/15) |landlicher Hintergrund |Referenz RNL 99 | 107 [ 111 [ 104 | 83 | 147 | 88 [ 25 [ 25-147
farbig unterlegte Werte: gréRer 95. Perzentl bzw. grofer 95. Perzenti plus 30 %  |95. Perzentil 2005-2014 | 107 |95. Perzentil plus 30 % | 138
BaP-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte 2005(2006]2007]2008|2009{2010{2011]2012|2013]2014| 2005-2014
DBS stadtischer Hintergrund |Miinchen (DBS) 23 [19 19-2,3
Bayern stadtischer Hintergrund | Augsburg 1111516 [ 21 0,9 [005]0,56] 0,05 [0,05] 0,052,1
hier vorgelegt Iandlicher Hintergrund [Median HG 0,87]0,83] 223 [0,52(0,60] 0,05 ]0,26] 0,05 | 005 | 0,05-2,3
Flughafen Minchen landlicher Hintergrund |Referenz RGL 13110]120(08(12]05([12]0.2 0,2-2
(Waber 2008, 1OV 2014/15) [landlicher Hintergrund |Referenz RNL 10(110]20(10]10]06 11101 0,1-2
Wirkungsdauermess- quellenah*: DU Hafen, Diisseldorf, Bottrop | 13,0 74 | 57 | 7.2 | 47 | 6,7 | 6,1 4713
programm NRW (LANUV) |stadtischer Hintergrund | Dortmund 57 [35]25]|19[45]22]24 1,9-5,7
*arithmetische Mittelwerte |landlicher Hintergrund™ [Hilchenbach, Eifel | 0,9 [ 18 | 1,3 [065] 10 | 14 [ 10 0,65-1,8
farbig unterlegte Werte: groRer 95. Perzentl bzw. groRer 95. Perzenti plus 30 %  |95. Perzentil 2005-2014 | 2,1 |95. Perzentil plus 30 % | 2,8

grau: Graskultur-Intervalle Mai bis September als Mischprobe analysiert; Kleinschrift: BaP-Werte kleiner Bestimmungsgrenze als deren halber Wert angegeben

Die 16PAK-Vergleichswerte der landlichen Hintergrundmesspunkte aus dem Umfeld des Flughafens
Miinchen (WABER 2008, TUV SUD INDUSTRIE SERVICE 2014 und 2015) lagen von September 2007 bis
2014 in einem gleichbleibendem Bereich zwischen 22 und 147 pug/kg TM. Damit Gberschneiden sie
sich mit dem landlichen bayerischen Hintergrundbereich und dem stadtischen Hintergrund in Augs-
burg aus den Jahren bis 2008 sowie im Jahr 2014. Bei den hier vorgelegten landlichen bayerischen
und auch bei den stadtischen PAK-Hintergrundwerten aus Augsburg war der Messbereich ab dem
Jahr 2009 mit 20 bis 48 pug/kg TM niedriger und enger, die Flughafen-Werte lagen von 2009 bis 2013

darlber.

Die BaP-Werte im Flughafenumfeld Uberschneiden sich wahrend des gesamten Zeitraums mit dem
landlichen bayerischen Hintergrundbereich.

Die BaP-Werte von Graskultur-Mischproben von Mai bis September vom landlichen Hintergrund in

NRW (nur 2005 fur WGRS5; LANUV, freundl. mindl. Mitteilung) tiberschneiden sich mit dem landlichen
bayerischen Hintergrundbereich und dem stadtischen Hintergrund in Augsburg vom September. Am
stadtischen Hintergrundmesspunkt in Dortmund wurden in sechs von sieben Fallen BaP-Werte ober-
halb des bayerischen 95. Perzentils 2005-2014 fiir September gemessen: dreimal knapp (blassoran-
ge unterlegt) und dreimal zuziglich 30 Prozent Messunsicherheit (orangefarbig unterlegte Werte in
Tab. 11). An quellennahen Messpunkten in NRW liegen alle BaP-Werte oberhalb dieser Schwelle zu-
zuglich 30 Prozent Messunsicherheit.

3.24 Saisonale Unterschiede von PAK in Graskulturen

Die PAK-Werte in Graskulturen aus dem landlichen Hintergrund vom September waren im Allgemei-
nen héher und zeigten groRere Schwankungsbreiten als die vom Mai bis Juli und vom August (vgl.
Kapitel 3.2.3 mit 3.2.1 und 3.2.2). Dies kann mit dem zunehmenden Immissionseinfluss aus hausli-
chen und anderen Feuerungsanlagen zu Heizzwecken zusammenhéangen, die bei fallenden Tempera-
turen im September den Betrieb wieder aufnehmen.

Um den saisonalen Unterschied im August ohne Hausbrandeinfluss und im September mit Beginn der
Heizperiode quantitativ zu bestimmen und weiterhin etwaige Unterschiede zwischen Hintergrund-
messpunkten erkennen zu kénnen, wurde jeder 16PAK-Messwert aus dem Intervall WGRS5 durch den
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Messwert aus dem vorangegangenen Intervall WGR4 geteilt. In der nachfolgenden Abbildung
(Abb. 12) sind diese Quotienten pro Jahr und Messpunkt im Zeitraum 1999 bis 2014 dargestellt. Fur
September 1998 liegen keine Messwerte vor.

Die 16PAK-Quotienten liegen in der Mehrzahl Uber 1 und erreichen Maximalwerte bis 9 (Abb. 12).

Der Schwankungsbreite der 16PAK-Werte vom September folgend (Abb. 11), ist auch die Schwan-
kungsbreite der 16PAK-Quotienten in bestimmten Jahren grofR: In den Jahren 2004, 2005, 2007 und
2008 liegen die Quotienten immer Uber 2 bis 9, das heif3t die PAK-Anreicherung ist im September
mindestens doppelt bis zu 9mal so hoch wie im August. In den Jahren 2002, 2003, 2009, 2010, 2012,
2013 und 2014 liegen die Quotienten hingegen eng im Bereich um 1 bis 2, die Anreicherung im Sep-
tember ist also nicht wesentlich — zum Beispiel 2010 — oder nur annahernd doppelt so hoch wie im
August (Eining 2002, Bidingen und Augsburg 2009). Werden die aus der allgemeinen Messunsicher-
heit resultierenden Spannweiten der Messergebnisse beriicksichtigt (vgl. Kapitel 2.3.1 und 3.1), ist ei-
ne differenziertere zeitliche Betrachtung anhand der Einzelergebnisse nicht moglich.
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Abb. 12: Quotienten der 16PAK in Graskulturen vom September und August 1999 bis 2014 (WGR5/WGR4)

Um mogliche standorttypische Unterschiede hervorzuheben, werden in der Abbildung (Abb. 13) die
Quotienten nach Messpunkten angeordnet.
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Abb. 13: Quotienten der 16PAK in Graskulturen, September und August 2009 bis 2014 — Messpunktvergleich

Dabei wird deutlich, dass am selben Messpunkt Uber den Gesamtzeitraum hohe und niedrige Quoti-
enten auftreten. Eine standorttypische Erhdhung der September-Werte kann nicht abgeleitet werden.
Vielmehr bestatigt diese Darstellung, dass in bestimmten Jahren (2004, 2005, 2007 und 2008, Kreis-
symbole) in ganz Bayern im September hohere PAK-Anreicherungen auftraten als im August.

Der Vergleich der Graskultur-Intervalle anhand der Mediane HG und Trendfunktionen (Abb. 14) besta-
tigt den Uiber ganz Bayern verteilten Anstieg der PAK-Hintergrundbelastung im September. Besonders
fallt auf, dass die Mediane HG im September einen hoch signifikanten Abfall zeigen und sich in den
letzten Jahren den Sommer-Intervallen 1 bis 3 und 4 annahern. Dies dlrfte als Erfolg zunehmend
emissionsarmerer Verbrennungsanlagen, wie z.B. beim Hausbrand, anzusehen sein.
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Abb. 14: Vergleich der 16PAK Graskultur-Intervalle anhand der Mediane HG und Trendfunktionen
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Landlicher Hintergrundbereich 2005-2014

Die Tabelle (Tab. 12) vergleicht die durchschnittlichen Belastungen im landlichen bayerischen Hinter-
grund, die Mediane HG 2005-2014, und die Schwellen fiir den landlichen Hintergrundbereich, die

95. Perzentile 2005-2014, in den drei Graskultur-Untersuchungsintervallen. Im September sind beide
Orientierungswerte rund doppelt so hoch wie in den Intervallen Mai bis Juli und August.

16PAK Median HG 95. Perzentil Tab. 12: Vergleich der Mediane HG
Untersuchungsintervall 2005-2014 2005-2014 2005-2014 und 95. Perzentile 2005
Mai—Juli (WGR1-3) 23 44 2014 fur 16PAK in Graskulturen (in
August (WGR4) 21 44 pg/kg Trockenmasse)

September (WGR5) 43 107

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen

Die Betrachtungen von 12PAK und PAK4 bestatigen die fur 16PAK getroffenen Aussagen. Fur
Benz[a]pyren entfallt die Betrachtung, da zu viele BaP-Werte kleiner Bestimmungsgrenze liegen (Da-
ten siehe Anhang 8.1.2 und 8.1.3).

Vergleich mit anderen Untersuchungen

Die mehrheitlich héheren PAK-Anreicherungen im September gegeniiber August sind ein Hinweis auf
die einsetzende Heiztatigkeit als mafl3geblicher Quelleneinfluss. Andere, saisonal differenzierende
Graskulturuntersuchungen zeigen ahnliche Ergebnisse:

e  Beim Biomonitoring des Flughafens Miinchen wurden an den landlichen Hintergrundmesspunk-
ten 2007 bis 2014 im September gleiche bis doppelt so hohe 16PAK-Gehalte wie im August ge-
messen (vgl. Tab. 11 und Tab. 10: Quotienten WGR5/WGR 4 rund 1 bis 2; ohne Extremwert
2011 von RNL).

e  Beim Graskultur-Biomonitoring im Umfeld der Lech-Stahlwerke 2007 und 2008 wurden jeweils im
September mehrheitlich héhere PAK-Gehalte gemessen als im August (LFU 2009): an siedlungs-
nahen und landlichen Hintergrundmesspunkten im Bereich 1 (keine Erhdhung) bis 5-fach und an
emittentenbezogenen Messpunkten 5-fach bis 60-fach.

e  Beim Graskultur-Biomonitoring im Umfeld des Flughafens Schonefeld konnten im Mai 2012 und
2013 an stadtischen, siedlungsnahen und landlichen Hintergrundmesspunkten gegeniiber dem
Folgemonat Juni 2013 mehrheitlich hdhere PAK-Gehalte gemessen werden, die dem Betrieb von
hauslichen Kleinfeuerungsanlagen aufgrund kalter Witterung im Mai beider Jahr zugeschrieben
wurden (WABERET AL. 2015).

3.3 Ergebnisse der PAK-Untersuchungen mit Griunkohl

Standardisierter Grinkohl (VDI 3957/3) wird im Anschluss an das Graskultur-Untersuchungsintervall
WGRS5 (Kapitel 3.2.3) achtwochig im Oktober und November exponiert. Aufgrund des unterschiedli-

chen Expositionszeitraumes und aufgrund anderer spezifischer Anreicherungseigenschaften kénnen
die PAK-Gehalte in Grinkohl nicht direkt mit denen in Graskulturen verglichen werden.

Die Abbildung (Abb. 15) stellt die Summengehalte der 16 PAK nach EPA in ug/kg Trockenmasse (TM)
in Griinkohl 1998 bis 2014 dar.
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Abb. 15: 16PAK in Griinkohl im Oktober bis November 1998 bis 2014

Zeitliche Betrachtung
Der Median HG liegt 1998 bei 378 ug/kg TM. Die jahrlichen Mediane HG von 2000 bis 2014 liegen in
einem, verglichen mit Graskulturen, breiteren Bereich, zwischen 68 und 245 pg/kg TM.

Der Beobachtungszeitraum beginnt mit héheren Messwerten:

e im Jahr 1998 von Bidingen mit 369 pg/kg TM, von Grassau mit 378 pg/kg TM, von Scheyern mit
499 ug/kg TM und von Eining mit 658 ug/kg TM,

e im Jahr 1999 von Eining mit 594 ug/kg TM sowie
e im Jahr 2000 von Kulmbach mit 471 pg/kg TM.

Am stadtischen Hintergrundmesspunkt Augsburg fallt das Ergebnis im Jahr 1998 mit 518 ug/kg TM
und am stadtischen Hintergrundmesspunkt Miinchen das Ergebnis im Jahr 1999 mit 1.013 ug/kg TM
auf (als Einzelereignis oben aulRerhalb der Skala in Abb. 15). Die Ubrigen drei Ergebnisse von Mun-
chen liegen 2002 bei 84 ug/kg TM, 2004 bei 156 pug/kg TM und 2010 bei 325 pug/kg TM.

Von den héheren 16PAK-Summenwerten 1998 von Bidingen sowie von Grassau und Kulmbach 2000
wurden keine PAK-Einzelverbindungen rechnerisch als Ausrei3er identifiziert. Erhdhte, als Ausreiler
detektierte PAK-Einzelverbindungen in den anderen auffalligen 16PAK-Summenwerten sind im An-
hang 8.4 zusammengestellt. Besondere Immissionsereignisse als Ursache sind nicht ausgeschlossen.
Das kénnten beispielsweise langer dauernde Verbrennungsprozesse sein, in Minchen und Augsburg
umfangreiche StralRenbauarbeiten, oder bei Eining bei besonderen Windlagen aus den Industriegebie-
ten von Kelheim oder Ingolstadt verdriftete Emissionen. Aus erhdhten PAK-Einzelverbindungen resul-
tierende hohere PAK-Summen fiihren zu hoheren Schwankungsbreiten der Grundgesamtheit.

Die Regressionsanalysen der Mediane HG (vgl. Kapitel 2.4.3) zeigen die beste Korrelation fiir eine lo-
garithmische Funktion. Sie belegt einen signifikant abfallenden Trend (Irrtumswahrscheinlich kleiner
1%) Uber den gesamten Beobachtungszeitraum.
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Landlicher Hintergrundbereich 2005-2014
e  Der Median HG 2005-2014 liegt bei 134 pg/kg TM.

e  Die Schwelle flr Immissionswirkungen (95. Perzentil 2005-2014) liegt bei 276 pug/kg TM.

Belastungsabstufung 2005-2014
Die 16PAK-Ergebnisse Ubertreffen an landlichen DBS nur in einzelnen Fallen die Schwelle fur Immis-
sionswirkungen:

e 2012 in Grassau mit 308 pug/kg TM und
e 2013 in Grassau mit 294 ug/kg TM sowie
e 2013 in Kulmbach mit 322 ug/kg TM, jeweils knapp.

In diesen Fallen kdnnen Immissionsereignisse angenommen werden, beispielsweise Verbrennungs-
prozesse zu Heizzwecken, aber auch unzuldssige Verbrennung von Gartenabfallen oder Altholz
kommen in Frage, die an den Messpunkten nicht typischerweise in dieser Hohe auftreten.

Die 16PAK-Ergebnisse des stadtischen Hintergrunds von Augsburg liegen unterhalb des
95. Perzentils 2005-2014.

Fir den stadtischen Hintergrund an der DBS Minchen liegt fir diesen Zeitraum nur ein Messwert vor:
im Jahr 2010 Uberschritt er mit 325 ug/kg TM die Schwelle fir den landlichen Hintergrundbereich um
weniger als 30%.

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen (Daten siehe Anhang 8.2)
Bei Betrachtung der schwerer fllichtigen 12 PAK nach EPA, PAK4 und Benzo[a]pyren bestatigen sich
im Wesentlichen die fir 16PAK getroffenen Aussagen.

Die 12PAK-Ergebnisse von Weibersbrunn, Bidingen, Méhrendorf und Augsburg aus dem Jahr 2011
sind unter Vorbehalt zu sehen, da mehr als die Halfte der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestim-
mungsgrenze liegen und als deren halber Wert in die Summenwerte eingehen, analog dem 16PAK-
Ergebnis von Weibersbrunn 2011 (mit ,<* gekennzeichnet in Abb. 15).

Die Schwellen fur Immissionswirkungen fur PAK4 und fir BaP wurden in vereinzelten Fallen deutli-
cher Uberschritten als die fir 16PAK und 12PAK. Diese Beobachtung wurde zum Teil auch fir Gras-
kulturen gemacht (vgl. Kapitel 3.2.1 bis 3.2.3):

Die Schwelle (95. Perzentil 2005-2014) fir PAK4 wurde mit 35 pg/kg TM errechnet und fir BaP mit
2,6 yg’kg TM.

e Das PAK4—Ergebnis im Jahr 2005 von Augsburg mit 59 pyg/kg TM und das im Jahr 2010 von
Minchen mit 48 ug/kg TM Uberschritten die Schwelle jeweils um mehr als 30 Prozent.

e Das BaP-Ergebnis im Jahr 2005 von Bidingen mit 4,6 ug/kg TM Uberschritt die Schwelle um mehr
als 30 Prozent und das BaP-Ergebnis im Jahr 2009 von Kulmbach mit 3,2 yg/kg TM knapp.

e Ander stadtischen DBS Augsburg tUberschritten die BaP-Ergebnisse 2005 mit 10,8 pg/kg TM und
2010 mit 7,4 pg/kg TM die Schwelle jeweils um mehr als 30 Prozent.

e  An der stddtischen DBS Munchen Uberschritt das BaP-Ergebnis 2010 mit 3,9 pg/kg TM die
Schwelle um mehr als 30 Prozent (Tab. 13).
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Vergleich mit anderen Untersuchungen

Die Ergebnisse konnen mit dem Biomonitoring im Umfeld des Flughafens Miinchen seit 2007 vergli-
chen werden (WABER 2008, TUV SUD INDUSTRIE SERVICE 2014 und 2015), bei dem Griinkohl nach
VDI 3957/3 von Oktober bis November exponiert wurde. Aus NRW liegen fir Griinkohl 16 PAK-
Ergebnisse seit 2005 und BaP-Ergebnisse seit 1999 vor (LANUV, freundl. mundl. Mitteilung). Der
Vergleich ist in der nachfolgenden Tabelle dargestellt (Tab. 13). Mit Griinkohl aus dem Wirkungsdau-
ermessprogramm NRW ist allerdings nur eine relative zeitliche Betrachtung méglich. Der direkte Ver-
gleich der Belastungshdhen ist nicht moglich, da in NRW Griinkohl nach 100-tagiger Exposition gewa-
schen und kuchenfertig aufgearbeitet wie ein Nahrungsmittel untersucht wird (VDI 3957/4 in Erstel-
lung). Wie stark sich das auf die Stoffgehalte, im Vergleich zu in Bayern 56 Tage exponiertem und un-
gewaschenen Grlinkohl, auswirkt ist nicht quantifizierbar.

Die 16PAK-Werte der landlichen Hintergrundmesspunkte aus dem Umfeld des Flughafens Miinchen

lagen 2006 bis 2014 in einem breiten Bereich. Sie Uberschneiden sich mit dem Iandlichen wie auch

dem stadtischen bayerischen Hintergrundbereich. Die BaP-Ergebnisse vom Flughafen Miinchen lie-
gen zwischen 1,7 und 4,5 pg/kg TM und Uberschneiden sich somit mit dem Wertebereich landlicher
bayerischer Hintergrundmesspunkte.

Die 16PAK-Werte 2005 bis 2014 und die BaP-Werte 1999 bis 2014 aus NRW blieben in diesen Zeit-
raumen, wie die bayerischen Ergebnisse, auf jeweils gleichbleibenden Niveaus:

Tab. 13: Vergleich von 16PAK und Benzo[a]pyren (in ug/kg Trockenmasse) in Griinkohl

16PAK-Ergebnisse Belastungsklasse  |Messpunkte 1998|1999| 2000 2001|2002 2003|2004 2005|2006| 2007| 2008|2009| 2010| 2011|2012| 2013|2014 | 2005-2014
DBS stadtischer Hintergrund |Minchen (DBS) 1013 84 156 325 325-325
Bayemn stadtischer Hintergrund |Augsburg 518 243 68 63 1223|170 | 144 120 | 118 (132|189 | 167 | 99 | 99-223
hier vorgelegt [andlicher Hintergrund |Median HG 3181229 | 222 100 68 | 188 [ 151 [ 175 83 | 74 | 111130 [245] 89 | 74-245
Flughafen Miinchen andlicher Hintergrund [ReferenzRGL 44112311203 | 115|202 | 261 | 249 [ 132 | 135 | 115-441
(Waber 2008, TUV 2014/15) |landlicher Hintergrund |ReferenzRNL 302 | 383 | 193 | 132 | 260 | 334 | 282 | 149 | 148 | 132-383
farbig unterlegte Werte: grdBer 95. Perzentl baw. gréRer 95. Perzentl plus 30 % 95. Perzentil 20052014 276 |95. Perzentil plus 30 % | 359
Wirkungsdauermess-  [quellenah Maximum  [Bottrop 576 | 276 | 115 563 | 203 | 377 | 176 ] 278 | 451 198 | 115-576
programm NRW/(LANUY) - quellennah Minimum  [DU Hafen/Disseld. 13356 | 73| 42| 68 | 45| 125] 37 | 43 ] 38 | 37-133
Griinkohl 100agiq gewaschen|stadtischer Hintergrund |Dortmund 65 | 64 | 64| 38| 54| 70]166] 49 [ 29 | 26 | 26-166
*arithmetische Mittelwerte {I&ndlicher Hintergrund® {Hilchenbach, Eifel 231 27 [ 27 | 14 ] 20 | 37 | 65 &7 | 31 [ 13 ] 1365
BaP-Ergebnisse Belastungsklasse  |Messpunkte 1998]1999/2000|2001) 2002] 2003] 2004| 2005| 2006|2007 | 2008/ 2009|2010] 2011] 2012|2013 2014] 2005-2014
DBS stadtischer Hintergrund |Minchen (DBS) 70 11 38 39 3939
Bayern stadtischer Hintergrund | Augsburg 6, 01 23 10 [108] 12109 T4 112005 (2017005005108
hier vorgelegt [andlicher Hintergrund |Median HG 32118118 13 06131410 12107 [005]07] 19 [005] 00519
Flughafen Miinchen andlicher Hintergrund [ReferenzRGL 33129 (17129[28140[190)19]21| 174
(WaberZOOS,TUVZOMMS) landlicher Hintergrund [ReferenzRNL ST 271712033 |45(25]25]25] 1745
farbig unterlegle Werte: grofer 95. Perzentl bzw. gréfRer 95. Perzent plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014| 2,6 |95. Perzentil plus 30 % | 34
Wirkungsdauermess-  [quellenah Maximum  |Bottrop A48 1AL3T 12028035 (22110138 1531 [13]19[49]211098-489
programm NRW(LANUV) |quellennah Minimum |DU Hafen/Diisseld. 04410661059]083]068(0,7410,83]0,66(048]028 0,33[044017] 018020 {0,17-083
Grinkohl 100giq gewaschen|stadtischer Hintergrund |Dortmund 0,37(033{0,28]1,180,557{0,37{0,35]0,29{0,33]0,29]0,26|0,26{0,39| 0,16 ] 0,16 | 0,19 0,16-0,39
*arithmetische Mitielwerte |I&ndlicher Hintergrund® {Hilchenbach, Eifel 0,09{017 0,68]026{0,26102010,29{0,64{0,11]024]0,11{0,15] 0,19 | 048 | 0,18 | 0,11-0,64
grau: LANUV-Griinkohl 100 Tage exponiert und vor Analyse gewaschen; kursiver Wert: Einzelwert; Kleinschrift: BaP-Werte kleiner Bestimmungsgrenze als deren halber Wert angegeben
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Orientierender Vergleich mit Hochstgehalten

Im Lebensmittelrecht sind fir verschiedene verzehrfertige Lebensmittel Hoéchstgehalte fir PAK4 und
Benzo[a]pyren festgelegt (VERORDNUNG (EU) NR. 835/2011 und VERORDNUNG (EU) NR. 2015/1933).
Spannen fiir trockene pflanzliche Lebens- und Nahrungserganzungsmittel gemaf VERORDNUNG (EU)
NR. 2015/1933, wie fur Bananenchips und getrocknete Krauter und Gewdrze, werden fir einen hilfs-
weise orientierenden Vergleich herangezogen (vgl. Kapitel 2.4.2):

Der orientierende Vergleich mit Hochstgehalten (Tab. 14) zeigt, dass alle Ergebnisse in Bayern seit
1998 mit dem ungewaschenen Bioindikator Griinkohl unterhalb dieser Beurteilungsschwellen liegen:

e  Fir PAK4 wird der obere Wert der Spanne der Hochstgehalte in trockenen pflanzlichen Lebens-
mitteln unter Berlcksichtigung der Messunsicherheit von 30 Prozent nicht Gbertroffen.

e Fir BaP wird der obere Wert der Spanne der Hochstgehalte unter Berlicksichtigung der Messun-
sicherheit ebenfalls nicht tbertroffen.

Tab. 14: Orientierender Vergleich von PAK4 und Benzo[a]pyren in Grinkohl (in ug/kg Trockenmasse) mit Le-
bensmittel-Hochstgehalten

PAK4 an Messpunkten|1998 [1999 [2000 |2001 2002 |2003 (2004 |2005 |2006 {2007 |2008 (2009 |2010 [2011 |2012 |2013 |2014

Miinchen (DBS) 61 18 35 48

Augsburg 32 14 12 13| 59| 19] 15 29 17 0f 22 22| 13
Eining 52| 41 33 20 20 31 32 26 25 20 371 35
Scheyern 28 21 18 18 11 33 26

Grassau 28 27 10 12| 21 21 20 25 22 9 29[ 43| 14
Weibersbrunn 19 13 15 71 19 15 9 11 15 0 9 13| 12
Weilenstadt 23

Bidingen 22 14 10 8 13 10 12 171 11 0 18 9
Kulmbach 33 21 16 23 19 22 30 14 15 35 17
Mohrendorf 20 16 9 of 1 22 9

Hachstgehalte trockener Lebensmitiel: 20-50 ug/kg (Bananenchips-Krauter/Gewiirze; Verordnung (EU) 2015/1933) [rot: groRer oberer Hochsigehalt+ 30 % | 65
BaP an Messpunkten 1998 |1999 {2000 {2001 |2002 |2003 {2004 |2005 |2006 {2007 {2008 |2009 |2010 {2011 {2012 |2013 |2014

Minchen (DBS) 7 1,1 38 39

Augsburg 6,2 0,1 2,3 10| 108] 12 09 74 12| 005 2| 1,7] 005
Eining 52| 36| 24 12 07] 12| 14 2 005 1,0 22| 23
Scheyern 44 18 2 1,9 06| 22[ 16

Grassau 3,2 1,8 14 05| 10[ 14 16 12| 09| 005| 005[ 25| 005
Weibersbrunn 2,8 1 1,3 05| 14| 14] 005 08| 1,1 005| 067 08| 005
Weilenstadt 2.2

Bidingen 3 0,1 0,7 04| 46[ 04| 005 1,3] 005] 0,05 1] 0,05
Kulmbach 1,6 05 07] 12 08] 10 32| 0,05 101 27| 005
Mohrendorf 59 11 05| 005 0,7[ 15| 005

Hachstgehalte rockener Lebensmitiel: 2-10 pglkg (Bananenchips-Kréuter/Gewiirze; Verordnung (EU) 2015/1933)  |rot grofer oberer Hochsigehalt+30 % | 13,0

3.4 Ergebnisse der PAK-Untersuchungen mit Fichtennadeln

Die PAK-Ergebnisse von Fichtennadeln werden getrennt nach Untersuchungsintervallen ausgewertet,
auch um saisonale PAK-Immissionseinflisse differenzieren zu kénnen (vgl. Tab. 4). Untersucht wur-
den Fichtennadeln von halbjahrigen und einjahrigen Trieben vom Herbst bzw. dem darauf folgenden
Frahjahr.

Die Mediane HG und die Schwelle flr Immissionswirkungen fur den landlichen Hintergrundbereich
(95. Perzentil 2005-2013) wurden aus den Ergebnissen von elf Fichtenmesspunkten in naturnaher
Lage und von den finf Iandlichen Dauerbeobachtungsstationen (vgl. Tab. 3, Kap. 1.4.2) gebildet.

Aufgrund des unterschiedlichen Expositionszeitraumes und aufgrund anderer spezifischer Anreiche-
rungseigenschaften kdnnen die PAK-Gehalte in Fichtennadeln nicht direkt mit denen in Graskulturen
(Kapitel 3.2) oder Grinkohl (Kapitel 3.3) verglichen werden.
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3.41 PAK in Fichtennadeln von halbjahrigen Trieben im Herbst
Die Abbildung (Abb. 16) stellt die Summengehalte der 16 PAK nach EPA (16PAK) in ug/kg Trocken-
masse (TM) in Fichtennadeln halbjahriger Triebe vom Herbst 2005, 2008, 2010 und 2012 dar.

Die 16PAK-Ergebnisse von Grassau, Weibersbrunn, Andechs, Schnaitsee und Ruppertshitten sind
unter Vorbehalt zu sehen, da mehr als die Halfte der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestimmungs-
grenze liegen und als deren halber Wert in die Summenwerte eingingen.
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Abb. 16: 16PAK in Fichtennadeln von halbjahrigen Trieben im Herbst 2005 bis 2012 (Dreiecke: siedlungsnahe
Lage)

Zeitliche Betrachtung
Die jahrlichen Mediane HG liegen zwischen 22 ug/kg TM im Jahr 2012 und 66 ug/kg TM im Jahr 2010
(vgl. Abb. 16).

Die Einzelwerte schwanken uber die Jahre uneinheitlich. Die Schwankungsbreite ist 2012 am gerings-
ten.

Landlicher Hintergrundbereich 2005-2013
e  Der Median HG 2005-2013 der PAK-Belastung im landlichen bayerischen Hintergrund betragt
40 ug/kg TM und

e Die Schwelle fir Immissionswirkungen (95. Perzentil 2005-2013) betragt 85 ug/kg TM.

46 Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2017



Ergebnisse und Bewertung

Belastungsabstufung 2005-2013

Die 16PAK-Ergebnisse an landlichen Hintergrundmesspunkten liegen meist unterhalb der Schwelle
fur Immissionswirkungen (95. Perzentil). Diese Schwelle wird nur an den Messpunkten Waldkirchen
im Jahr 2005 und Schnaitsee im Jahr 2010 mit 87 ug/kg TM bzw. 93 ug/kg TM knapp und im Jahr
2010 am Messpunkt Tiefenbach mit 128 yg/kg TM um mehr als 30 Prozent tUberschritten. Das Ergeb-
nis von Oberstdorf fallt mit 16 ug/kg TM als besonders niedriger Wert der Herbstmessungen 2005 auf.

An den vier siedlungsnahen Fichtenmesspunkten (dreieckige Symbole in Abb. 16) liegen die 16PAK
zwischen knapp 20 pg/kg TM im Jahr 2012 und 80 ug/kg TM im Jahr 2010 und damit innerhalb der
Gesamtstreubreite und unterhalb des 95. Perzentils.

In den drei Einzelfallen von Schwellentberschreitungen kdnnen besondere Immissionssituationen wie
zum Beispiel witterungsbedingte Verdriftungen aus industriellen oder anderen Quellen in der weiteren
Umgebung als Ursache angenommen werden. Im 16PAK-Summenwert 2010 von Tiefenbach sind
erhohte PAK-Einzelverbindungen enthalten, die rechnerisch als Ausreilder erkannt wurden und den
erhohten Summenwert bedingten (im Anhang 8.4).

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen (Daten siehe Anhang 8.3.1)
Bei Betrachtung der Summen der schwerer fliichtigen 12 PAK nach EPA, PAK4 und Benzo[a]pyren
bestatigen sich im Wesentlichen die fir 16PAK getroffenen Aussagen.

Das mit 67 ug/kg TM errechnete 95. Perzentil fir 12PAK wurde 2010 am Messpunkt Fladungen knapp
Uberschritten und — wie schon fir PAK16 identifiziert — an den Messpunkten Schnaitsee knapp und
Tiefenbach um mehr als 30 Prozent.

Die vereinzelten Uberschreitungen der jeweiligen Schwelle fiir Immissionswirkungen fallen bei PAK4
und BaP deutlicher aus als bei 16PAK und 12PAK:

o Das 95. Perzentil fir PAK4 (12 pg/kg TM) wurde 2010 an den landlichen Hintergrundmesspunk-
ten Tiefenbach mit 44 pg/kg TM und Fladungen mit 22 yg/kg TM sowie am siedlungsnahen
Messpunkt Gefrees mit 18 ug/kg TM jeweils um mehr als 30 Prozent Giberschritten. Es wurde zu-
dem 2010 an den Iandlichen Hintergrundmesspunkten Waldkirchen mit 13 pg/kg TM und
Schnaitsee mit 14 pg/kg TM sowie 2008 und 2010 am siedlungsnahen Messpunkt Wenzenbach
mit jeweils 13 pg/kg TM knapp Uberschritten.

e Das 95. Perzentil fir BaP (1,1 ug/kg TM) wurde von den Ergebnissen 2010 von Tiefenbach mit
6,8 pg/kg TM, von Fladungen mit 3,0 ug/kg TM und von Gefrees mit 2,0 ug/kg TM Uberschritten,
aullerdem vom Ergebnis 2005 von Fladungen mit 1,5 ug/kg TM — jeweils um mehr als
30 Prozent. Knappe Uberschreitungen traten 2008 und 2010 an den landlichen Hintergrund-
messpunkten Schnaitsee und Schénbrunn jeweils mit 1,1 ug/kg TM auf.

Vergleich mit anderen Untersuchungen

Fir den Vergleich dienen die Ergebnisse des Abschlussberichts zum POPALP-Projekt
(http://www.Ifu.bayern.de/luft/schadstoffe_luft/projekte/index.htm#popalp, Stand 14.02.2017) und darin
genannte Ergebnisse des vorangegangenen Projekts MONARPOP (KIRCHNER ET AL. 2011) — vorbe-
haltlich Abweichungen in der Verfahrensdurchfiihrung. Die dafiir geeigneten landlichen Hintergrund-
messpunkte befinden sich im geschlossenen Waldbestand im Nationalpark Berchtesgaden (BG) in
Hanglagen auf 800 Meter Hohe (BG1) und 970 Meter Hohe (BG2). Die 16PAK-Ergebnisse dort sind
auf Frischmasse bezogen. Sie sind hier mit dem Faktor 1 zu 0,44 auf Trockenmasse umgerechnet —
entsprechend dem vom LfU-Labor angegebenen, durchschnittlichen Wassergehalt von 56 Prozent in
Fichtennadelproben. In der Tabelle (Tab. 15) ist der LfU-Fichtenmesspunkt Oberstdorf gesondert von
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den landlichen Hintergrundmesspunkten dargestellt, da er hinsichtlich seiner Lage am besten mit der

von BG1 und BG2 vergleichbar ist.

Tab. 15: Vergleich von 16PAK und Benzo[a]pyren (in pg/kg Trockenmasse) in Fichtennadeln vom Herbst

16PAK-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte (MP) | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012 | 2013 | 2004-2013
Fichten im Freiland oder ~ [siedlungsnaher Hintergrund ~ |Spanne (4 MP) 4751 2579 18-40 18-79
Bestandsrand Bayern landlicher Hintergrund Median HG 42 40 66 22 22-66
hier vorgelegt landlicher Hintergrund Oberstdorf 16 25 37 20 16-37
Bestandsfichten Nat park BGLlandlicher Hintergrund BG1 (HangNord) | 15 | 16 8 8 8-16
(Kirchner te al. 2011) I&ndlicher Hintergrund BG2 (Hang, Stidwest] 15 | 16 8 6 6-16
farbig unterlegte Werte: groRer 95. Perzentil baw. groRer 95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2013 85 |95. Perzentil plus 30 % 1M
BaP-Ergebnisse Belastungsklasse Messpunkte (MP) | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012 | 2013 | 2004-2013
Fichten im Freiland oder  [siedlungsnaher Hintergrund ~ |Spanne (4 MP) 0409 02-20 0,05 0,05-2,0
Bestandsrand Bayem landlicher Hintergrund Median HG 0,37 0,63 0,65 0,05 0,05-0,65
hier vorgelegt landlicher Hintergrund Oberstdorf 0,05 0,20 0,18 0,05 0,05-0,2
Bestandsfichten Nat park BGLlandlicher Hintergrund BG1 (Hang Nord) | 0,57 | 0,18 0,18 | 0,17 0,17-0,57
(Kirchner te al. 2011) lndlicher Hintergrund BG2 (Hang, Siidwest] 0,52 | 0,16 0,20 | 0,14 0,14-0,52
farbig unterlegte Werte: groRer 95. Perzentil baw. groRer 95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2013 1,1 |95. Perzentil plus 30 % 1,4

Die 16PAK-Werte im Nationalpark Berchtesgaden vom Herbst 2004, 2005, 2008 und 2009 reichen mit
6 bis 16 ug/kg TM an den Wertebereich von Oberstdorf (16 bis 37 ug/kg TM) heran und lagen niedri-
ger als die Mediane der bayernweiten landlichen Hintergrundmesspunkte. Hinsichtlich BaP Gber-
schneiden sich die Bereiche: 0,14 bis 0,57 ug/kg TM an BG1 und BG2 im Bestand gegeniber <0,1 bis
0,65 pg/kg TM an landlichen Hintergrundmesspunkten in Bayern.

3.4.2 PAK in Fichtennadeln von einjahrigen Trieben im Friihjahr
Die Abbildung (Abb. 17) stellt die Summengehalte der 16 PAK nach EPA in ug/kg Trockenmasse (TM)
in Fichtennadeln etwa einjahriger, im Fruhjahr beprobter Triebe dar.

Die Ergebnisse im Jahr 2013 von Oberstdorf mit 15 ug/kg TM und von Weibersbrunn mit 59 ug/kg TM

sind unter Vorbehalt zu sehen, da mehr als die Halfte der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestim-
mungsgrenze liegen und als deren halber Wert in die Summenwerte eingingen.
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Abb. 17: 16PAK in Fichtennadeln von einjahrigen Trieben vom Frihjahr 2006 bis 2013 (Dreiecke: siedlungsnahe
Lage)

Zeitliche Betrachtung
Die Mediane HG liegen im schmalen Bereich von 67 bis 84 ug/kg TM. Die 16PAK Einzelwerte
schwanken Uber die Jahre uneinheitlich.

Die Schwankungsbreite der Ergebnisse ist 2011 und, noch deutlicher, 2013 — bedingt durch die Werte
von Oberstdorf und Andechs sowie Tiefenbach — héher als in den Jahren zuvor.

Die Frihjahrswerte der siedlungsnahen Messpunkte Ruppertshiitten, Gefrees, Wenzenbach und
Zolling liegen im Gegensatz zu den Herbstwerten (vor Hausbrandeinfluss) alle Gber den jeweiligen
Jahresmedianen und dem Median HG 2005-2013.

Landlicher Hintergrundbereich 2005-2013
e  Der Median HG 2005-2013 betragt 73 pug/kg TM und

e die Schwelle fur Immissionswirkungen (95. Perzentil 2005-2013) betragt 110 pug/kg TM.
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Belastungsabstufung 2005-2013

Die 16PAK-Ergebnisse von landlichen Hintergrundmesspunkten Gbertreffen nur in zwei Fallen die
Schwelle fir Immissionswirkungen: Tiefenbach im Jahr 2011 mit 114 pg/kg TM knapp und 2013 mit
164 ug/kg TM um mehr als 30 Prozent. Auch in halbjahrigen Fichtennadeln (Herbstbeprobung) von
Tiefenbach wurde das 95.Perzentil bei einem von zwei Messwerten Uberschritten (vgl. Kapitel 3.4.1).
Somit ist dort eine Immissionsbeeinflussung nicht auszuschliefl3en.

In den als immissionsbedingt identifizierten 16PAK-Summenwerten von Tiefenbach sind erhéhte PAK-
Einzelverbindungen enthalten, die rechnerisch als Ausreil3er erkannt wurden (im Anhang 8.4).

Auffallig niedrige 16PAK-Gehalte wurden an den landlichen Hintergrundmesspunkten Oberstdorf, An-
dechs und Weibersbrunn gemessen.

Die 16PAK-Ergebnisse aus dem siedlungsnahen Hintergrund liegen im Iandlichen Hintergrundbereich.
Die einzige Ausnahme davon ist die knappe Uberschreitung der Schwelle fiir Immissionswirkungen im
Jahr 2013 am Messpunkt Zolling mit 117 ug/kg TM. In diesem Fall kann ein in dieser H6he besonde-
rer Immissionseinfluss angenommen werden, beispielsweise aus Verbrennungsprozessen zu Heiz-
zwecken.

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen (Daten siehe Anhang 8.3.2)
Die Gehalte der Summen der schwerer fliichtigen 12 PAK nach EPA und von PAK4 bestatigen die fir
16PAK getroffenen Aussagen.

Die Benzo[a]pyren -Ergebnisse fallen etwas anders aus: Das 95. Perzentil von 2,0 ug/kg TM wird im
Jahr 2011 bei Tiefenbach mit 3,7 pg/kg TM und bei Fladungen mit 3,3 pg/kg TM um mehr als
30 Prozent Uberschritten, im Jahr 2013 hingegen nicht.

Vergleich mit anderen Untersuchungen
Von den landlichen Hintergrundmesspunkten BG1 und BG2 aus dem Waldbestand im Nationalpark
Berchtesgaden liegen Vergleichswerte aus dem Jahr 2009 vor (KIRCHNER ET AL. 2011):

e von BG1 fiur 16PAK 9,3 ug/kg TM und fur BaP 0,27 ug/kg TM,
e von BG2 fur 16PAK 6,8 pg/kg TM und fur BaP 0,16 pg/kg TM.

Die 16PAK-Fruhjahrswerte sind niedriger als die von Oberstdorf und anderen landlichen Hintergrund-
messpunkten in Bayern. Flr BaP Uberschneiden sich die Bereiche. Beide Ergebnisse bestatigen weit-
gehend die Aussagen fir Fichtennadeln halbjahriger Triebe vom Herbst (Tab. 15 in Kapitel 3.4.1).

Erklarungen fur den Unterschied hinsichtlich 16PAK kdnnten in der Lage der Fichten liegen:

e Die an BG1 und BG2 im Bestand beprobten Fichten kénnten eher von Luftschadstoffeintragen in
die Umwelt abgeschirmt sein, als die frei oder am Rand von Bestanden stehenden Fichten im
Messnetz des LfU.

e  Zudem berichten KIRCHNER ET AL. (2011) entlang des Hohenprofils ,in der Regel eine Abnahme
der Summe der PAH mit Entfernung vom Talbereich bis in mittlere Héhen [Anmerkung: entspricht
Hanglage von BG1 und BG2]; darlber findet wieder eine leichte Zunahme statt®, und vermuten
»hohere Konzentrationen unten sind moglicherweise auf Emissionen im Tal zuriickzufiihren, wah-
rend das sekundare Maximum in der Héhe auf Ferntransporte und einen verminderten Abbau auf
Grund der tiefen Temperaturen erklart werden kann®.

KIRCHNER ET AL. (2011) nehmen in ihrer Untersuchung Bezug zu PAK-Summenwerten in einjahrigen
Fichtennadeln aus dem Bayerischen Wald und aus dem Béhmerwald, die mit umgerechnet rund 20
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bis 80 ug/kg TM héher als BG1 und BG2 lagen — und sich mit den hier vorgelegten Ergebnissen Uber-
schneiden (Abb. 17).

3.4.3 Saisonale Unterschiede von PAK in Fichtennadeln

Um den Unterschied zwischen halbjahrigen, von Mai bis Oktober (Beginn der Heizperiode) exponier-
ten Fichtennadeln, und einjahrigen, wahrend der Heizperiode bis April des Folgejahres exponierten
Fichtennadeln quantitativ zu bestimmen und weiterhin etwaige Unterschiede zwischen Messpunkten
erkennen zu kénnen, wurden Quotienten (Verhaltniszahlen) der 16PAK-Werte gebildet: FNA-Frihjahr
/ FNA-Herbst. Dabei sei darauf hingewiesen, dass von einer linear zunehmenden Anreicherung tber
langere Zeitrdume nicht ausgegangen werden kann (KOHLER UND PEICHL 2009).

Diese Quotienten sind pro Jahr und Messpunkt dargestellt (Abb. 18).
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Abb. 18: Quotienten der 16PAK in Fichtennadeln im Friihjahr und Vorjahres-Herbst — Messpunktvergleich

Die Quotienten liegen in der Mehrzahl Giber 1 und erreichen Maximalwerte bis 10. Die PAK-Gehalte im
Fruhjahr sind also zumeist héher als im vorangegangenen Herbst.

Die Quotienten fir den Abschnitt 2013/2012 weichen bei vornehmlich hohen Quotienten erheblich
voneinander ab. Sie folgen damit der Schwankungsbreite der 16PAK-Werte vom Friihjahr 2013 bei
vergleichsweise niedrigen, in einem engen Streubereich liegenden Werten vom Herbst 2012 (teilweise
aus mehrheitlich unter der analytischen Bestimmungsgrenze liegenden PAK-Einzelverbindungen auf-
summiert).

Wie fur die saisonale Betrachtung von PAK in Graskulturen (Kapitel 3.2.4), wird auch fur Fichtenna-
deln deutlich, dass am selben Messpunkt hohe und niedrige Quotienten auftreten und die Werteberei-
che (Schwankungsbreiten) sich zwischen den Messpunkten tberschneiden (in Abb. 18). Eine stand-
orttypische Erhohung fiir bestimmte Messpunkte kann nicht abgeleitet werden, was wegen der Ein-
flisse unterschiedlicher Witterungsverhaltnisse — Windrichtung, Windstarke, Temperaturen im Winter-
halbjahr, Niederschlage etc. — auf Heizintensitat und Emissionsverteilung von Jahr zu Jahr auch nicht
zu erwarten ist.
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Landlicher Hintergrundbereich 2005-2013

Die Tabelle (Tab. 16) vergleicht die durchschnittlichen Belastungen und die Schwellen fiir den Iandli-
chen Hintergrundbereich fir die halbjahrigen Fichtennadeln vom Herbst mit denen von einjahrigen
Fichtennadeln vom Fruhjahr.

16PAK Median HG 95. Perzentil Tab. 16: Vergleich der Mediane HG
Untersuchungsintervall 2005-2013 2005-2013 2005-2013 und 95. Perzentile 2005~
halbjahrig (FNA-Herbst) 40 85 2013 fiir 16PAK in Fichtennadeln (in
einjahrig (FNA-Friihjahr) 73 110 Ho/kg Trockenmasse)

Der Median HG 2005—-2013 fiir einjahrige Fichtennadeln vom Frihjahr ist rund doppelt so hoch wie
der fur halbjahrige Fichtennadeln vom Herbst und das 95. Perzentil 2005-2013 vom Fruhjahr ist rund
30 Prozent hdher als das vom Herbst.

Vergleich von 12PAK, PAK4 und BaP mit den 16PAK-Ergebnissen

Die Gehalte der schwerer flichtigen 12 PAK und PAK4 bestatigen die getroffenen Aussagen. Fir
Benz[a]pyren entfallt die Betrachtung, da zu viele BaP-Werte kleiner Bestimmungsgrenze liegen (Da-
ten siehe Anhang 8.3.1 und 8.3.2).

Vergleich mit anderen Untersuchungen

Die PAK-Werte in Fichtennadeln einjahriger Triebe vom Frihjahr sind mehrheitlich héher als in Fich-
tennadeln halbjahriger Triebe vom Herbst davor. Frihere Untersuchungen des LfU haben fiir Dioxine
und Furane in Fichtennadeln ebenfalls diese Tendenz gezeigt (KOHLER UND PEICHL 2009). Mit Werten
von mehrjahrigen Fichtentrieben konnte gezeigt werden, dass dies weniger ein Effekt der Expositi-
onsdauer ist, sondern auf saisonale Immissionseinflisse zuriickgeht.
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4 Ubergreifende Bewertung und Ausblick

4.1 PAK-Immissionswirkungsmessungen 1998 bis 2014

Die Langzeituntersuchungen polyzyklischer aromatischer Kohlenwasserstoffe haben gezeigt, dass
sich die PAK-Gehalte in Graskulturen, Griinkohl und Fichtennadeln 1998 bis 2014 im landlichen Hin-
tergrund Bayerns innerhalb einer fur Hintergrundmessungen typischen Schwankungsbreite GUberwie-
gend auf niedrigem Niveau bewegen (vgl. Abb. 19). Signifikante Abnahmen der jahrlichen Mediane
der 16 PAK Summen bei Graskulturen und Griinkohl konnten fiir die unterschiedlichen Untersu-
chungsintervalle aufgezeigt werden. Sie sind vor allem auf héhere Werte in den friiheren Untersu-
chungsjahren zuriickzufiihren.

A WGR Mai-Juli © WGR August O WGR September © KOH Okt./Nov. @ Fichte Herbst
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Abb. 19: Jahrliche Mediane HG der 16PAK der verschieden Bioindikatoren (WGR — Standardisierte Graskultur,
KOH — Griinkohl, Fichtennadeln) und Untersuchungsintervalle mit signifikanten Trendfunktionen

Das Umweltbundesamt bilanzierte die Entwicklung der PAK-Emissionen flir den Zeitraum 1998 bis
2014 (UBA 2016a):

e Die UBA-Emissionswerte werden aus Statistikdaten und Einzelmessungen flachenhaft fiir ganz
Deutschland hochgerechnet. Im Gegensatz dazu stellen die bayerischen Ergebnisse die Mes-
sung der Immissionswirkungen an mehreren reprasentativen Standorten dar.
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e Die UBA-Werte prognostizieren die Emissionen in Deutschland im jeweiligen Gesamtjahr, wah-
rend die gemessenen Immissionswirkungen die Situation an den bayerischen Standorten bezlg-
lich der beschriebenen Zeitintervalle wiedergeben.

Nach UBA 2016a liegen die PAK-Emissionen in Deutschland (Abb. 20) im Zeitraum 1998 bis 2014 im
Mittel bei 164 Tonnen, mit Minimalwerten von 146 Tonnen 2005 und 2007 bis maximal 208 Tonnen
2010.
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Abb. 20: PAK-Emissionsdaten flr Deutschland 1998 bis 2014 (Quelle UBA 2016a)

4.2 PAK-Hintergrund und BeurteilungsmaRstabe fiir aktuelle Inmissions-
wirkungsuntersuchungen

Fichten gelten als Vertreter der natlrlichen Vegetation, Graskulturen als Vertreter von Tierfuttermitteln

und Grinkohl als Vertreter von Lebensmitteln des Menschen.

Mit den umfangreichen langen Datenreihen konnten verfahrensspezifische Schwellen ermittelt wer-
den, die fir den 10-Jahreszeitraum 2005 bis 2014 den Hintergrundbereich abseits spezifischer Quel-
len von immissionsbedingten PAK-Werten unterscheiden lassen. Die Mediane HG 2005-2014 werden
als MaR fir die durchschnittlichen 1andlichen Hintergrundbelastungen herangezogen und die

95. Perzentile 2005-2014 als Schwellen, oberhalb deren Immissionseinfliisse identifiziert werden
(Tab. 17). Um typischerweise saisonal auftretende Immissionssituationen zu erkennen, wurden die
Messergebnisse nicht nur getrennt nach Bioindikator, sondern auch getrennt fiir die jeweiligen Exposi-
tionszeitraume (Untersuchungsintervalle) ausgewertet.

Das Landesamt fiir Umwelt, Natur und Verbraucherschutz in Nordrhein-Westfalen (LANUV) geht ei-
nen vergleichbaren Weg und stellt derartige Schwellen fiir den maximalen Hintergrundbereich zur
Bewertung von Gras- und Griinkohl-Biomonitoring fiir emittentenbezogene Untersuchungen zur Ver-
fugung (HOMBRECHER ET AL. 2015). Das LANUV konnte zeigen, dass das 95. Perzentil der Hinter-
grundbelastung — als robuste und vergleichsweise einfach zu berechnende Alternative — gut mit dem
bisher angewendeten ,Orientierungswert fir den maximalen Hintergrundgehalt* (OmH gemaf

VDI 3857/2) vergleichbar ist.

Fir NRW wurde fiir Benzo[a]pyren ein Median 2004—2011 und ein 95. Perzentil 2004—2011 fir Gras-
kulturen vorgelegt, allerdings aus dem landlichen inklusive dem stadtischen Hintergrund und ohne
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saisonale Differenzierung (auf Basis von Mischproben von Mai bis September). Der Vergleich der
nachfolgend dargestellten Hintergrund- und Schwellenwerten fir Bayern (Tab. 17) und fiir Nordrhein-
Westfalen (Tab. 18) zeigt:

e Die bayerischen Mediane HG 2005-2014 fur BaP fir Graskulturen von Mai bis Juli, vom August
und auch fiir die vom September liegen niedriger als der Median 2004—2011 aus NRW.

e Das bayerische 95. Perzentil 2005-2014 fur BaP flr August ist niedriger und die fur Mai bis Juli
sowie fur September sind mit dem 95. Perzentil 2004—-2011 aus NRW vergleichbar.

Aus den PAK-Langzeituntersuchungen mit Biomonitoring in Bayern wurden aktuelle Hintergrundwerte
und Beurteilungsmafstabe fur die Summen der 16 PAK nach EPA (16PAK), die 12 schwerer fllichti-
gen PAK (12PAK) und den Leitparametern nach Lebensmittelrecht PAK4 aus Benzo[a]anthracen,
Chrysen, Benzo[b]fluoranthen und Benzo[a]pyren sowie fir BaP separat abgeleitet. Sie stehen nun fir
die standardisierten Verfahrensanwendungen von Graskultur (VDI 3957/2), Griinkohlexposition

(VDI 3957/3) und Fichtennadel-Probenahme (VDI 3957/11) zur Verfiigung — getrennt fir unterschied-
liche Untersuchungsintervalle und deren saisonal typische Belastungssituationen (Tab. 17).

Tab. 17: Durchschnittlicher landlicher Hintergrund (Mediane HG) und 95. Perzentile als Schwellen fiir den landli-
chen Hintergrundbereich fiir PAK (in pg/kg Trockenmasse) fur Bayern 2005 bis 2014

Bioindikator Beurteilungswert 16PAK 12PAK PAK4 Benzo[a]pyren
Graskultur Mai bis Juli  |Median HG 2005-2014 23 17 3,9 0,30
(WGR1-3) 95. Perzentil 2005-2014 44 36 8,6 1,7
Graskultur August Median HG 2005-2014 21 15 3,8 0,27
(WGR4) 95. Perzentil 2005-2014 44 29 8,1 0,8
Graskultur September |Median HG 2005-2014 43 35 6,7 0,48
(WGR5) 95. Perzentil 2005-2014 107 87 16 21
Grinkohl Okt. bis Nov. |Median HG 2005-2014 134 111 18 0,96
(KOH) 95. Perzentil 2005-2014 276 252 35 2,6
Fichtennadeln halbjahrig|Median HG 2005-2013 40 30 59 0,39
(FNA-Herbst) 95. Perzentil 2005-2013 85 67 12,5 1,1
Fichtennadeln einjahrig [Median HG 2005-2013 73 61 104 0,41
(FNA-Fruhjahr) 95. Perzentil 2005-2013 110 95 26 2,0
Bioindikator Beurteilungswert NRW [ Benzo[a]pyren Tab. 18: Du_rchschnittlicher Hinter- .
grund (Median), 95. Perzentil und Ori-
Graskultur Mai bis Sept Median 2004-2011 0,95 entierungswert fUr den maximalen Hin-
(WGR1-5 Mischprobe) 95. Perzentil 2004-2011 1,8 tergrundgehalt (OmH) fir Ben-
zo[a]pyren (in ug/kg Trockenmasse)
OmH berechnet gem. VDI 3857/2 [OmH 2004-2011 2,1 fir Nordrhein-Westfalen (HOMBRECHER
ETAL. 2015)

Immissionsbeeinflusste Ergebnisse, die das 95. Perzentil 2005-2014 zu 30 Prozent und mehr — somit
unter Bertcksichtigung der Messunsicherheit — Uberschreiten, sind weiter zu differenzieren:

e Von einer standorttypischen Belastung ist auszugehen, wenn diese Immissionswirkungen an ei-
nem Messpunkt gehauft auftreten.

e Auf saisonale oder zeitweise Quellen weisen sie hin, wenn sie in bestimmten Intervallen wieder-
holt auftreten.

e  Treten immissionsbeeinflusste Ergebnisse hingegen einmalig oder vereinzelt auf, ist dies mog-
licherweise auf Einzelereignisse zurlickzufiihren, deren Ursachen kaum zu ermitteln sind.
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4.3 Immissionsbedingte PAK-Anreicherungen und PAK-Quellen
Immissionseinfliisse kdnnen zum einen unabhangig von der messpunktspezifischen Immissionssitua-
tion Uberregional wirken. Zum Beispiel zeigten PAK-Immissionsmessungen im Nationalpark Berchtes-
gaden ,einen groRen Unterschied zwischen Sommer und Winter* (KIRCHNER ET AL. 2011), welcher auf
die hohe PAK-Winteremission durch Hausbrand in der gesamten Region zurlickgefuhrt werden kénn-
te. Zum anderen kdénnen Immissionseinflisse aufgrund von Quellen im Nahbereich fur einen Standort
spezifisch sein.

Einschrankend fir quellenferne Hintergrundmesspunkte gilt jedoch, dass ein direkter Emittenten-
Nachweis fiir einzelne PAK nicht gefiihrt werden kann, denn PAK-Immissionen:

e stammen aus einer Vielzahl an Quellen,

e unterliegen beim Transport durch die Luft unterschiedlichen Witterungseinflissen,

e werden unterschiedlich weit transportiert, dabei durchmischt und teilweise umgewandelt,

e werden gasférmig und als Partikel wahrend mehrerer Wochen von den Pflanzen akkumuliert

e und bei Regen teilweise abgewaschen.

4.3.1 Saisonale PAK-Anreicherungen

Der Vergleich von Graskulturergebnissen vom August mit denen vom September ermdglichte es, sai-
sonale Unterschiede zu identifizieren (vgl. Kapitel 3.2.4). Die durchschnittliche landliche Hintergrund-
belastung im September im betrachteten Zeitraum 2005 bis 2014 betrug 43 ug/kg TM flir 16PAK
(Tab. 17: Median HG 2005-2015). Sie liegt damit auf Hohe des 95. Perzentils vom Vormonat, somit
auf Hohe der Schwelle, die fir das Untersuchungsintervall August immissionsbedingte PAK-
Belastungen vom Hintergrund abgrenzt. Die mehrheitlich héheren PAK-Anreicherungen an allen
Messpunkten im September weisen auf die einsetzende Heiztatigkeit als mal3gebliche Ursache hin.

Ebenfalls verglichen wurden PAK-Gehalte halbjahriger Fichtennadeln, die von Mai bis Oktober, also
vom Austrieb bis zum Beginn der Heizperiode Luftschadstoffe anreichern konnten, mit einjahrigen
Fichtennadeln, die im April des Folgejahres beprobt wurden. Einjahrige und damit wahrend der ge-
samten Heizperiode exponierte Fichtennadeln zeigten ebenfalls an allen Messpunkten mehrheitlich
héhere PAK-Gehalte als die halbjahrigen (vgl. Kapitel 3.4.3). Dies kann nicht allein der langeren Ex-
positionsdauer zugeschrieben werden, sondern auch den héheren Immissionen wahrend der Heizpe-
riode (KOHLER UND PEICHL 2009, KIRCHNER ET AL. 2011).

Die Erhéhungen gegeniber dem jeweils vorangegangenen Untersuchungsintervall liegen bei Graskul-
turen und bei Fichtennadeln in vergleichbaren Bereichen von 1 bis rund 10-fach — iber alle Mess-
punkte hinweg (1: keine Erhéhung, Messwert gleich dem des vorangegangenen Untersuchungsinter-
valls). Diese Ergebnisse korrespondieren mit anderen, saisonal differenzierenden Biomonitoring-
Untersuchungen (vgl. Kapitel 3.2.4).

Grundsatzlich kdnnen die Ergebnisse verschiedener Indikatorarten wegen unterschiedlicher Anreiche-
rungseigenschaften nicht direkt miteinander verglichen werden. Es fallt jedoch besonders auf, dass
die Hintergrundmediane aus den Oktober/November-Expositionen des Griinkohls, der Schadstoffe
nicht so gut anreichert wie die Graskultur (mindl. Mitteilung LfU), insgesamt am héchsten ausfallen
(vgl. Abb. 19, Kap. 4.1), was daran liegen durfte, dass seine achtwdchige Expositionszeit im Gegen-
satz zu den anderen Methoden einen ausschlief3lich hausbrandintensiven Zeitraum abdeckt (vgl.
Kap. 4.3.1).
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4.3.2 Unterscheidung von Messpunkten und PAK-Quellen

In Einzelfallen Gberschritten Messwerte der quellenfernen Hintergrundmesspunkte das aus ihnen ab-
geleitete 95. Perzentil und sind als immissionsbeeinflusst zu werten. Das Auftreten solcher Einzelfalle
ist normal und wurde auch vom LANUV fir Graskulturen und Griinkohl in Nordrhein-Westfalen doku-
mentiert (HOMBRECHER ET AL. 2015).

Nur in wenigen Fallen wurden im betrachteten Zeitraum immissionsbeeinflusste Ergebnisse, die das
95. Perzentil 2005-2014 (bzw. 2005-2013 fur Fichtennadeln) zu mehr als 30 Prozent Gberschreiten,
an bestimmten Messpunkten gehauft beobachtet. Sie sind in der nachfolgenden Tabelle (Tab. 19) fur
16PAK, 12PAK, PAK4 und Benzo[a]pyren (BaP) zusammengefasst.

e Die meisten Uberschreitungen des jeweiligen 95. Perzentils traten im stadtischen Hintergrund an
der Dauerbeobachtungsstationen (DBS) Miinchen auf (in 28 von 52 Fallen) und am naturnahen
Fichtenmesspunkt Tiefenbach (in 8 von 16 Fallen). Hier ist von standorttypischen Belastungen
auszugehen, die auf die Wirkung von PAK-Quellen im Nahbereich hinweisen.

» Vereinzelte Uberschreitungen, die mindestens fiinf Prozent der Messungen seit 2005 aber weni-
ger als die Halfte an einem Messpunkt betrafen, traten an den landlichen und naturnahen Mess-
punkten Fladungen, Scheyern und Eining auf, am siedlungsnahen Fichtenmesspunkt Gefrees so-
wie am stadtischen Hintergrundmesspunkt Augsburg:

am Fichtenmesspunkt Fladungen zu 13 Prozent (bei 4 von 32 Werten),
e an der DBS Scheyern zu 10 Prozent (bei 4 von 40 Werten),

e am Fichtenmesspunkt Gefrees zu 8 Prozent (bei 2 von 24 Werten),

e ander DBS Augsburg zu 7 Prozent (bei 11 von 156 Werten) und

e ander DBS Eining zu 6 Prozent (bei 7 von 112 Werten).

Fir die Uberschreitungen wurden an keinem dieser Messpunkte Haufungen in bestimmten Untersu-
chungsintervallen offensichtlich, die Hinweise auf saisonale oder temporare Immissionseinfliisse lie-
ferten. Bei Fladungen, Scheyern, Gefrees und Eining ist jeweils nicht von einer standorttypischen Be-
lastungssituation auszugehen, da die Uberschreitungen nur vereinzelt auftraten. Vielmehr sind sie
moglicherweise auf singulare Einflisse zurickzufuhren. Ein Rickschluss auf deren Ursachen ist nicht
mdglich, da die Bioindikatoren wahrend der Expositionszeitrdume bedingt durch Wind- und Witte-
rungsverhaltnisse veranderlichen Mischimmissionen aus Ferntransport und naheren Quellen unterlie-
gen.
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Tab. 19: Messpunkte, an denen PAK-Gehalte (in ug/kg Trockenmasse) das 95. Perzentil 2005-2014 (Fichtenna-
deln: 2005-2013) mehrheitlich oder vereinzelt* zu mehr als 30 % Uberschritten (*: in mindestens 5 % der
Anzahl Messungen)

16PAK| 12PAK| PAK4 BaP |Anzah| Uber-
Messpunkt Bioindikator / Expositionszeit Jahr pa/kg | pg/kg | pg/kg | pg/kg | |aller | schrei-
TS TS TS TS Daten | tungen_

Graskultur von Mai bis Juli 2007 98 87 18 2,7

Graskultur von Mai bis Juli 2008 72 68 15

Graskultur von Mai bis Juli 2009 86 77

Graskultur von Mai bis Juli 2010 108 89 22 3,0

Graskultur von Mai bis Juli 2011 48 48
DBS Minchen |Graskultur von Mai bis Juli 2013 103 92 15 54%

Graskultur vom August 2009 68 55 11

Graskultur vom August 2010 126 103 17 3,7

Graskultur vom August 2011 43

Graskultur vom September 2010 121

Griinkohl von Okt. bis Nov. 2010 48 3,9 4

halbjahrige Fichtennadeln im Herbst 2010 128 113 44 6,8 8
Tiefenbach 50%

halbjahrige Fichtennadeln im Herbst 2008 1,5 16
Fladungen halbjahrige Fichtennadeln im Herbst 2010 22 3,0 13%

Graskultur vom September 2005 196 181 34 3,9 24
Scheyern Griinkohl von Okt. bis Nov. 8 10%
Gefrees halbjahrige Fichtennadeln im Herbst 2010 18 2,0 12 8%

Graskultur von Mai bis Juli 2006 2,4

Graskultur von Mai bis Juli 2010 2,6

Graskultur vom August 2006 2,6 116

Graskultur vom August 2011 1,3 o
Augsburg Graskultur vom September 2005 117 21 7%

Graskultur vom September 2007 116 22

Griinkohl von Okt. bis Nov. 2005 59 10,8 40

Griinkohl von Okt. bis Nov. 2009 7,4

Graskultur vom September 2005 146 127 31 7,1 80
Eining Graskultur vom September 2008 141 133 26 6%

Grinkohl von Okt. bis Nov. 28

e ade Vi

Im stadtischen Hintergrund an der DBS Augsburg lagen die PAK-Gehalte in den Bioindikatoren zu
rund 90 Prozent im I&ndlichen Hintergrundbereich.

Fir die als standorttypisch immissionsbedingten Ergebnisse an der DBS Munchen drften die fir
GrolRstadte typischen Quellen wie Hausbrand und insbesondere der Kfz-Verkehr verantwortlich sein.

Der Fichtenmesspunkt bei Tiefenbach wurde vom LfU als naturnah-hausbrandferner Messpunkt aus-
gewahlt. Die als standorttypisch immissionsbeeinflusst zu wertenden Ergebnisse lagen regelmafig
Uber denen anderer Fichtenmesspunkte dieser Region, wie die vom nur rund 10 Kilometer entfernten
Messpunkt bei Oberviechtach oder diejenigen von Waldkirchen und Gefrees (vgl. Abb. 3). Die Ursa-
che dirfte daher weniger in groBraumigen Verdriftungen von PAK-Emissionen zu finden sein, viel-
mehr kann ein direkter Einfluss lokaler Verbrennungsanlagen nicht ausgeschlossen werden.

Wie wichtig die Auswahl reprasentativer Standortsituationen fir die Einrichtung von Dauermesspunk-
ten ist, haben die Ergebnisse, gerade auch die von Tiefenbach gezeigt. Messpunkte ideal auf die zu-
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grundeliegende Fragestellung zugeschnitten festzulegen, ist allerdings aulierst schwierig. Typischer-
weise liegen auch an naturnahen Messpunkten Mischeinflisse vor.

Graskulturen und Griinkohl von landlichen bayerischen Dauerbeobachtungsstationen wiesen niedrige
PAK-Hintergrundgehalte auf. Dieses Ergebnis wird durch den Vergleich mit anderen aktuellen und
langjahrigen Untersuchungen an landlichen Hintergrundmesspunkten bestatigt (vgl. Kapitel 3.2.1 bis
3.3). Es ist auch auf die Ergebnisse fur Fichtennadeln tbertragbar: PAK-Gehalte in Fichtennadeln von
DBS und solche von anderen naturnahen Fichtenmesspunkten liegen im niedrigen Bereich (vgl. Kapi-
tel 3.4.1 und 3.4.2).

Der Vergleich der 16PAK-Gehalte in Graskulturen vom September mit Messpunkten verschiedener
Belastungsklassen (Abb. 21) illustriert, dass alle bayerischen Dauerbeobachtungsergebnisse unter-
halb des Bereichs eines groflindustriellen Emittenten (hier Lech-Stahlwerke) liegen.

16PAK (ug/kg Trockenmasse): Spanne (Min-Max) 2005 bis 2014

150
-
100
50 - Median HG 2005-2014

landlicher Hintergrund stadtischer Hintergrund stadtischer Hintergrund landlicher Hintergrund  Emittentenmesspunkte
(DBS Bayern) Augsburg Minchen Flughafen Minchen Lech-Stahlwerke (ohne
Extremwert 5.448 pg/kg)

Abb. 21: Spanne (Minimum—Maximum) der 16PAK in Graskulturen vom September 2005 bis 2014 (in pg/kg Tro-
ckenmasse) (Quellen: TUV 2014 unD 2015 fiir Flughafen Minchen, LFU 2009 flr Lech-Stahlwerke)

4.4 Fazit und Ausblick

Biomonitoring ist das einzige Instrumentarium mit dem Wirkungen von Luftschadstoffen auf die Um-
welt direkt gemessen und Gefahrdungen fur die Schutzguter Pflanzen, Tiere und Mensch bewertet
werden kénnen (VDI 3957/1). Beim aktiven Biomonitoring werden einheitlich vorbereitete Bioindikato-
ren ausgebracht, um die PAK-Anreicherungen eindeutig der aktuellen Luftgutesituation zuzuordnen:
Graskulturen vom Friihjahr bis zum Beginn der Heizperiode im Herbst und Griinkohl bis in den Winter
hinein. Mit Hilfe der Exposition von Graskulturen mehrmals nacheinander konnten saisonal auftreten-
de Immissionseinfliisse aufgespurt werden — hier aus Heizungen im September. Mit Griinkohl wird die
Heizungstatigkeit im Herbst erfasst. Das Blattgemuse als Lebensmittelvertreter 1asst ansatzweise die
Gefahrdung des Menschen abschatzen. In keinem Fall von in Bayern exponiertem Griinkohl werden
im betrachteten Zeitraum 2005 bis 2014 Hoéchstgehalte fir Lebensmittel Uberschritten, auch nicht im
regelmaBig immissionsbeeinflussten stadtischen Hintergrund in Miinchen — dabei wird der Bioindikator
Grunkohl sogar ungewaschen und nicht, wie Ublicherweise als Lebensmittel gewaschen zubereitet,
analysiert. Beim passiven Biomonitoring werden in der Umwelt vorhandene Bioindikatoren untersucht,
was retrospektive Betrachtungen mdéglich macht. Mit Fichtennadeln ist dies auch auRerhalb der Vege-
tationsperiode madglich und bei Bedarf Uber mehrere Jahre hinweg — bei Beprobung von Trieben mit
mehreren Nadeljahrgangen (KOHLER UND PEICHL 2009).

Langjahrige Messreihen von dauerhaft betriebenen Messpunkten sind wertvoll, um die zeitliche Ent-
wicklung der Hintergrundbelastung verfolgen zu kdnnen und die Auswirkung von Luftschadstoffquellen
auf die Umwelt und ihre Veranderungen bewerten zu kénnen.
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Die Ergebnisse des Langzeit-Biomonitoring von PAK-Immissionswirkungen zeigen: Die PAK-
Hintergrundbelastungen der Umwelt in Bayern liegen auf niedrigem Niveau konstant.

Wie wird sich die Immissionssituation in den kommenden Jahren entwickeln? Sicherlich tragen stren-
gere Abgasnormen, weiter verbesserte und breiter angewendete Filtertechniken und effizientere Moto-
ren, Heizkraftwerke und Hausbrandanlagen dazu bei, die Freisetzung von PAK aus Verbrennungspro-
zessen zu vermindern. Dennoch kann fir die Zukunft nicht unbedingt eine Abnahme der PAK-
Hintergrundbelastung erwartet werden, wenn die Emissionen an anderer Stelle oder aus anderen
Grunden ansteigen. Die zunehmende Mobilitat der Bevdlkerung und der Transport von immer mehr
Waren schaffen ein insgesamt héheres Verkehrsaufkommen mit unter Umstanden — trotz Redukti-
onsmafnahmen — steigenden Emissionen. Beispielsweise sind der Fahrbahnabrieb sowie der Stra-
Renbau gewichtige Quellen von PAK-Emissionen (UBA 2016). Auch hohere Energiekosten kénnen
kontraproduktiv zur Minderung von Emissionen beitragen, beispielsweise wenn Privathaushalte im
Bestreben kostengtinstig zu heizen, vermehrt auf Holz zuriickgreifen.

Auch zukiinftig wird es daher eine wichtige Aufgabe sein, die PAK-Hintergrundbelastung in Bayern
langfristig zu dokumentieren — im Dienste der Umweltinformation der Birger und als Entscheidungs-
grundlage fir die Umweltschutzpolitik.

Das Biomonitoring des LfU leistet, mit seinen Erfahrungen und Ergebnissen, seinen Beitrag bei der
Fortentwicklung von Standards, wie VDI-Richtlinien und EU-Normen (DIN EN). Das 95. Perzentil als
Wirkungsschwelle wird kuinftig europaweit etabliert (Entwurf der europaischen Richtlinie des Graskul-
turverfahrens) und auf die Anwendung fur das Grunkohlverfahren erweitert werden (kinftig

VDI 3857/3), um den aufwandiger zu ermittelnden OmH abzulésen.

Fir Bioindikatoren sind zwar (noch) keine direkten Grenzwerte festgelegt — vergleichbar den fur Luft-
konzentrationen festgelegten Grenzwerten oder den fur Lebensmittel festgelegten Hochstgehalten.
Dafiir ermdglichen die hier vorgelegten BeurteilungsmaRstabe eine differenzierte Beurteilung — bereits
weit unterhalb gefdhrdender Belastungen. lhr Wert ist daher nicht zu unterschatzen. Hier wurden sie
als Grundlage zur Bewertung der bayernweiten Ergebnisse genutzt. Dartiber hinaus sollen sie einem
breiten Anwenderkreis als Beurteilungsmalistab dienen, um in emittentenbezogenen Untersuchungen
angewendet zu werden. Den Bedarf dafiir haben bereits einige emittentenbezogene PAK-
Untersuchungen gezeigt, darunter beispielsweise das ,Biomonitoring Lech-Stahlwerke 2007 und
2008 (LfU 2009), das ,Biomonitoring im Umfeld des Flughafens Minchen® seit 2006 (WABER 2008,
TUV SUD INDUSTRIE SERVICE 2014 und 2015) und auch auRerhalb Bayerns das Biomonitoring im Um-
feld des Flughafens Schonefeld (WABERET AL. 2015).
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5 Abkurzungen

2BG 50 % der analytischen Bestimmungsgrenze

12PAK Summe von 12 schwerer fliichtigen PAK als Teilsumme der 16 PAK nach EPA
16PAK Summe der 16 nach EPA als ,prioritare Schadstoffe” definierten PAK
BaP  Benzo[a]pyren

BG analytische Bestimmungsgrenze

BGL hier: Nationalpark Berchtesgaden

CHR Chrysen

CYC Cyclohexan

DBS immissionsdkologische Dauerbeobachtungsstation des LfU

DIN Deutsches Institut fir Normung

EFSA European Food Safety Authority (Europaische Behdrde flir Lebensmittelsicherheit)
EG Europaische Gemeinschaft

EPA  Environmental Protection Agency (US Umweltbehdrde)

EU Europaische Union

FM Frischmasse

FNA  Fichtennadelproben

GC-MS Gaschromatographie-Massenspektrometrie

HG Hintergrund, l1andlicher und naturnaher

IQR  Interquartile Range (Interquartilsabstand)

KOH standardisierte Exposition von Grinkohl nach VDI 3957/3

LANUYV Landesamt fir Natur, Umwelt und Verbraucherschutz NRW

LB Lower Bound (Untergrenze)

LfU Bayerisches Landesamt fur Umwelt

NRW  Nordrhein-Westfalen

OmH Orientierungswerte flir maximale Hintergrundgehalte

PAK  polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe

PAK4 Summe der vier PAK Benzo[a]anthracen, Benzo[a]pyren, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen
PBT  PBT-Stoff: persistenter, bioakkumulierender und toxischer Stoff

POP  Persistent Organic Pollutant (schwer abbaubarer organischer Schadstoff)
TA TA-Luft: Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft

™ Trockenmasse

TOL Toluol
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TRI Triphenylen

UB Upper Bound (Obergrenze)

UBA  Umweltbundesamt, Deutschland

us United States (Vereinigte Staaten von Amerika)

VDI Verein Deutscher Ingenieure e. V.

VDLUFA Verband Deutscher Landwirtschaftlicher Untersuchungs- und Forschungsanstalten e. V.
WGR standardisierte Graskulturen (Weidelgras) nach VDI 3957/2

Mg Mikrogramm
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6 Glossar
(alphabetisch; Begriffe nach VDI 3857/2 und Richtlinienreihe VDI 3957 sowie weitere Begriffe)

95. Perzentil 2005-2014:

Schwelle fiir den landlichen Hintergrundbereich, umfasst 95 Prozent der Messwerte landlicher und na-
turnaher — Hintergrund-Messpunkte im aktuellen 10-Jahres-Zeitraum und beschreibt die Obergrenze
der Stoffgehalte in — Akkumulationsindikatoren an — Hintergrund-Messpunkten, das heif3t ohne un-

mittelbaren — Emittenteneinfluss. Uberschreitungen weisen auf Emittenteneinflisse hin (VDI 3857/2).

Akkumulation:
Anreicherung von Stoffen; Veranderung der chemischen Zusammensetzung von — Bioindikatoren.

Akkumulationsindikatoren:

Fir eine Nutzung oder ein Okosystem reprasentative und standardisierte — Bioindikatoren, die auf
Stoffgehalte analysiert werden; reichern Stoffe meist ohne erkennbare Schadigung an und sind daher
besonders geeignet — Immissionswirkungen anzuzeigen.

Ausreiler:

Messwert aus einer Grundgesamtheit, der sich deutlich (signifikant) von der Verteilung der Gbrigen
Messwerte unterscheidet (hier potenziell verursacht durch z. B. singulare, nicht reprasentative Immis-
sionseinfliisse, Artefakte oder Ubertragungsfehler).

Bioindikatoren:

Organismen, die Umweltbedingungen und deren Veréanderungen anzeigen kénnen; bislang als Uber-
begriff fir Akkumulationsindikator, Reaktionsindikator und Zeigerorganismus (VDI 3957/1).

Biomonitoring:
Nutzung biologischer Systeme (Organismen oder Organismengemeinschaften) zur raumlichen und
zeitlichen Uberwachung von Umweltveranderungen (VDI 3957/1).

— Biomonitoring, aktives:
Uberwachung durch — Exposition von Bioindikatoren unter genormten Bedingungen.

— Biomonitoring, passives:
Uberwachung durch Untersuchung oder Beprobung von Bioindikatoren am natirlichen Standort.

Emissionen:
Freisetzungen unerwinschter Stoffe in die Umgebungsluft.

Emittenten:

Quellen unerwinschter Stoffe (z. B. Hausfeuerungsanlagen, Verkehr, industrielle Prozesse, Landwirt-
schaft).

Exposition:
Aufstellen von — Bioindikatoren in der Umwelt flir einen definierten Zeitraum.

Hintergrund (HG):
Quellenferner Bereich ohne unmittelbaren Einfluss lokaler — Emissionen (VDI 3857/2).
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Hochstgehalte:

Nach Paragraf 6 der VERORDNUNG (EG) NR. 1881/2006: ,Um einen wirksamen Schutz der 6ffentlichen
Gesundheit sicherzustellen, sollten Erzeugnisse mit einem Gehalt an Kontaminanten, der Gber dem
zulassigen Hochstgehalt liegt, weder als solche noch nach Vermischung mit anderen Lebensmitteln
oder als Lebensmittelzutat in den Verkehr gebracht werden®. Als Kontaminant gilt dabei jeder Stoff,
der dem Lebensmittel nicht absichtlich hinzugefiigt wird, aber als Riickstand z. B. der Gewinnung,
Fertigung oder als Verunreinigung durch die Umwelt im Lebensmittel vorhanden ist.

Immissionen:

Einwirkungen unerwiinschter Stoffe auf die Umwelt.

Immissionsbedingt (immissionsbeeinflusst):
Hier: Messwerte, die das — 95. Perzentil 2005-2014 als Schwelle fir den landlichen Hintergrundbe-
reich Uberschreiten.

Immissionswirkungen:
Durch luftgetragene Stoffe verursachte — Wirkungen.

Interquartilsabstand:

wird durch das 25. und 75. — Perzentil begrenzt und umfasst 50 Prozent aller Messwerte (BORTZ
1999) IQR = Quarti|0,75 minus Quarti|0,25.

Intervall (Untersuchungsintervall):
Zeitabschnitt, wahrend dessen die — Bioindikatoren am Ort der — Exposition aufgestellt sind bezie-
hungsweise den — Immissionswirkungen ausgesetzt sind.

Lower Bound:
Gehalte unterhalb der analytischen Bestimmungsgrenze werden gleich ,null gesetzt.

Median:

Der Median ist der mittlere Wert eines Wertebereichs, unter- und oberhalb dem jeweils 50 Prozent der
Werte liegen.

Median HG 2005-2014:
— Median der Messwerte landlicher und naturnaher — Hintergrund-Messpunkte im aktuellen 10-
Jahres-Zeitraum.

Messunsicherheit:
Gibt an, in welchem Wertebereich der Messwert um den wahren Wert streut.

PAK:

Zu den schwer abbaubaren organischen Schadstoffen (POP) zahlende, chemische Verbindungsgrup-
pe aus zwei bis sieben Ringen von Kohlenstoff- und Wasserstoffatomen, die in Fetten und Olen gut
I6slich (= lipophil) sind; hier: die aufgrund ihrer Haufigkeit und Umweltrelevanz als ,prioritare Schad-
stoffe” definierten16 polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffe nach EPA.

Perzentil:
Das x-te Perzentil schneidet x Prozent der Verteilung ab (BORTz 1999).
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Trockenmasse (TM):

BezugsgroRe fiir Konzentrationsangaben von Stoffgehalten — hier: PAK-Werte in standardisierten
Graskulturen, Griinkohl und Fichtennadeln, ermittelt durch Trocknung bis zur Gewichtskonstanz.

Upper Bound:

Gehalte unterhalb der analytischen Bestimmungsgrenze werden gleich dieser analytischen Grenze
gesetzt.

Wirkungen:

Reaktionen von Organismen, Teilen von Organismen oder von Organismengemeinschaften (= Bio-
zdnosen) auf stoffliche und physikalische Umwelteinfliisse sowie deren Veranderung in ihrer chemi-
schen Zusammensetzung (— Akkumulation) (VDI 3957/1).
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Anhang

8 Anhang

In den Kapiteln 8.1 bis 8.3 sind die Ergebnisse der PAK-Untersuchungen mit Graskulturen, Griinkohl
und Fichtennadeln getrennt nach Untersuchungsintervallen tabellarisch dargestellt — jeweils fur:

e 16PAK, die Summen der 16 PAK nach EPA,
e 12PAK, die Summen der 12 schwerer fliichtigen PAK,
e PAK4, die Summen von Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen,

e BaP, von Benzo[a]pyren als PAK-Einzelverbindung.

Die Summenbildung ist in Kapitel 2.3.2 beschrieben (Tab. 6), die Kennzeichnung von Besonderheiten
in Kapitel 3.1 (Tab. 8).

Eine Besonderheit fliir PAK4 ist, dass Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und
Chrysen kleiner Bestimmungsgrenze mit "0" in die Summe PAK4 eingehen. Liegen alle vier PAK in
einer Probe unterhalb der Bestimmungsgrenze (< BG), tritt der Wert ,Null” auf.

Benzo[a]pyren-Ergebnisse unterhalb der Bestimmungsgrenze sind in der tabellarischen Darstellung
als Zahlenwert der BG angegeben und mit ,<“ markiert.

Die Legende (Tab. 20) erlautert alle Tabellen fur Graskulturen (Kapitel 8.1) und Grunkohl (Kapitel 8.2).
Die Legenden fiir die Tabellen fir Fichtennadeln (Kapitel 8.3) sind den entsprechenden Tabellen di-
rekt unten angefiigt.

Tab. 20: Legende flr die Ergebnistabellen der PAK-Untersuchungen

HG: landliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis M6hrendorf)

grau: Werte mit mind. 50 % der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestimmungsgrenze

*: auffallige Einzelwerte

farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2014, groRer 95. Perzentil (blassorange) bzw. groRer 95. Perzentil plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2015, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2014 eingehen, da groer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand

In Kapitel 8.4 sind alle Proben zusammengestellt, die als Ausrei’er detektierte PAK-
Einzelverbindungen enthalten.
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8.1 Ergebnistabellen der PAK-Untersuchungen mit Graskulturen

8.1.1 Ergebnistabellen fiir PAK in Graskulturen von Mai bis Juli

Tab. 21: Summen der 16 PAK nach EPA in Graskulturen von Mai bis Juli 1998 bis 2014 (16PAK in pg/kg Tro-
ckenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 [ 1999|2000 | 2001 [ 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010|2011 [ 2012|2013 | 2014

Miinchen 222* | 118 81 | 69 [ 41 48 | 98 | 72 | 86 | 108 | 48 103

Augsburg 46 | 31 34 | 47 | 16 | 19 | 28 | 33 | 28 | 33 | 46 | 17 | 35 | 40 | 16

Eining 222 68 | 55 42 134 | 19 23 | 21 35 48 44 | 44 | 30

Scheyern 51 | 45 | 42 36 |29 | 17 ] 22 | 23

Grassau 82 | 49 | 56 31 | 34 | 17 ] 24 | 21 27 39 | 28 | 34| 36 | 19

Weibersbrunn 72 | 39 | 49 22 | 22 | 13| 16 | 24 19 33 9 18 | 23 | 12

Weil enstadt 47 | 51 | 44

Bidingen 45 28 26 | 27 | 14 | 17 | 24 | 30 | 23 | 34 13 17 | 17

Kulmbach 33 24 | 37 | 14| 18 | 22 [ 27 | 18 | 29 14 | 18 [ 33 | 20

Méhrendorf 33 | 28 | 52 15 | 20 [ 30 | 14

Median HG pro Jahr 61 | 49 | 44 28 | 32 | 16 ] 20 | 23 | 30 | 25 [ 34 [ 39 | 14 | 20 | 31 | 18

75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 66

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 49 won 49

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 23

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle flirimmissionsbedingte Werte 44

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 57

Tab. 22: Summen der 12 schwerer flichtigen PAK in Graskulturen von Mai bis Juli 1998 bis 2014 (12PAK in

Mg/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 [ 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 ] 2005 | 2006 [ 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011|2012 | 2013 [ 2014
Miinchen 161* [ 90 62 | 46 | 35 37 | 87 [ 68 | 77 | 89 | 48 92
Augsburg 35 [ 23 21 | 28 |12 ) 13 | 16 [ 27 | 24 | 26 | 32 | 17 | 28 | 36 | 11
Eining 216" 56 | 34 25 121 |14 )17 | 11 31 34 37 | 39 | 22
Scheyemn 46 | 32 | 24 1916 | 14| 17 | 14

Grassau 77 | 37 | 35 21116 | 14 ] 20 | 13 25 26 | 18 | 20 | 30 | 13
Weibersbrunn 67 | 28 | 29 13 | 13 8 10 | 1 17 21 9 13 | 18 7
Weil enstadt 42 | 37 | 24

Bidingen 40 19 16 | 15 | 10 | 13 | 14 | 24 | 22 | 26 13 7 12
Kulmbach 23 16 | 25 | 11|12 | 10 | 21 | 16 | 20 13 | 13 ] 27 | 13
Mohrendorf 26 | 23 | 43 15 | 15 | 27 9
Median HG pro Jahr 57 | 37 | 24 18 | 16 | 12 | 15 | 12 | 24 | 23 | 26 | 26 | 13 | 15 | 27 | 12
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 59

Zahl verwendeter Werte fir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 49 won 49

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 17
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Tab. 23: Summen der vier PAK Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen in Graskul-
turen von Mai bis Juli 1998 bis 2014 (PAK4 in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998|1999 [ 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012|2013 [ 2014
Miinchen 24,0] 8,0 8717740 7,0 118,0|15,0| 10,2 22,0 8,4 15,3
Augsburg 55| 2,2 29 163|22]|26|49(63|65)|64|11,1|/38)|64]|68]|15
Eining 63 | 15,5| 4,5 38137]26]38]23 8,8 8,8 73182133
Scheyern 6,4 60| 37 26133]26]38]|29

Grassau 11,2 6,9 | 4,6 28128|27]53]| 21 7,0 6944|3460 20
Weibersbrunn 283]| 54 | 44 221231202718 5,3 79120254214
Weillenstadt 5315033

Bidingen 7,0 1,6 28131124140 |54]|74]61]59 3,1 00| 2,4
Kulmbach 53 2916912928 |14]65]|45]| 41 30(27([53]18
Méhrendorf 76|70 |16,1 27135(39][18
Median HG pro Jahr 91]160| 44 281322638 (22]|74[65(59|79][30(34]47]19
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 16,4

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 49 won 49

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 39

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fiirimmissionsbedingte Werte 8,6

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 11,1

Tab. 24: Benzo[a]pyren in Graskulturen von Mai bis Juli 1998 bis 2014 (BaP in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 | 2000 [ 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 [ 2009 [ 2010 | 2011 | 2012|2013 [ 2014
Miinchen 3,30 1,40 1,111 1,191 0,50 0,40 (2,70 2,17 | 1,30 | 3,00 | 0,30 1,40
Augsburg 0,80 (< 0,3 0,47 0,98 0,25] 0,20 | 2,40 | 1,15 0,91 0,86 [ 2,60 | 0,43 | 0,93 | 0,78 [< 0,1
Eining 10* | 4,40] 0,50 0,60|0,54|0,63] 0,30 |< 0,1 1,65 1,80 0,50(0,59]<0,1
Scheyemn 1,70 1,401 0,50 0,39 0,56 0,30} 0,90 | 0,19

Grassau 1,80 1,20 0,50 0,37 0,35| 0,34 1,10] 0,10 0,88 <0,1/0,31]0,32] 0,44 < 0,1
Weibersbrunn 2,90]0,80] 0,70 0,42 0,25]0,19] 0,60 | 0,11 0,73 1,80 (< 0,1/ 0,34 0,41]<0,1
Weil enstadt 1,40(0,90] 0,50

Bidingen 1,70 <0,3 0,46 0,31]0,28] 1,50 | 3,00 | 0,34 | 0,68 | 0,58 <0,1 <0,1]<0,1
Kulmbach 1,00 0,450,771 0,65] 0,20 < 0,1{ 0,30 |< 0,1] 0,53 <0,1]<0,1] 0,36 [< 0,1
Mohrendorf 1,4411,13] 2,30 <0,1[<0,1|<0,1|< 0,1
Median HG pro Jahr 1,75( 1,20 0,50 0,440,441 0,32 0,75( 0,10 0,34 | 0,80 0,58 | 1,80 < 0,1( 0,32 0,39 |< 0,1
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 2,55

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 48 won 49

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 0,30

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fiir immissionsbedingte Werte 1,75

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 2,27
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8.1.2 Ergebnistabellen fir PAK in Graskulturen vom August

Tab. 25: Summen der 16 PAK nach EPA in Graskulturen vom August 1998 bis 2014 (16PAK in ug/kg Trocken-
masse)

Messpunkt (DBS) 1998 [ 1999|2000 | 2001 [ 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 20102011 [ 2012|2013 | 2014

Miinchen 179 | 165 | 169 53 59 68 | 126 | 52

Augsburg 59 | 41| 35 35 |32 | 18| 38 | 30 | 24 | 24 | 25 | 38 | 27 | 24 | 17

Eining 103 | 69 41 [ 38 | 20| 23 | 23 16 45

Scheyemn 43 | 45 | 33 33 13 ] 13 | 36

Grassau 26 | 42 | 46 28 151 22 | 25 14 46 [ 19 | 23 | 21

Weibersbrunn 51 ] 38 | 35 37 | 27 | 14| 17 | 42 12 31120 | 18 | 24 | 14

Weil enstadt 32 29

Bidingen 30 | 62 | 35 41 151 21| 43| 32 | 17 | 23 15

Kulmbach 32 39 | 33 |16 | 20 | 40 [ 19 | 20 | 22 18 21

Méhrendorf 19 25 32 21 17

Median HG pro Jahr 32 | 45| 35 38 | 33 | 15| 20 | 38 [ 19 | 16 [ 23 | 45 | 19 | 20 | 21 -

75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 47

Zahl verwendeter Werte flir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 39 won 39

Median HG pro Jahr Median fir den landlichen Hintergrund 21

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fiir immissionsbedingte Werte 44

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 57

Tab. 26: Summen der 12 schwerer flichtigen PAK in Graskulturen vom August 1998 bis 2014 (12PAK in pg/kg

Trockenmasse)
Messpunkt (DBS) 1998 [ 1999 | 2000 [ 2001 [ 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012|2013 [ 2014
Miinchen 174 | 145 | 153 35 52 55 | 103 | 43
Augsburg 5 | 31 29 24 | 23 | 13 ) 24 | 20 ) 20 | 21 18 | 28 | 26 | 21 15
Eining 80 | 56 29 [ 25 | 16 | 17 | 12 13 35
Scheyern 39 | 34| 25 21 9 9 19
Grassau 23 | 32 | 37 19 1] 14 | 12 12 35 |12 [ 18| 15
Weibersbrunn 46 | 27 | 27 24 |1 16 | 10 9 | 21 9 22 1 19 [ 13 [ 19 [ 10
Weil enstadt 29 22
Bidingen 27 | 44 | 27 29 11113 |27 [ 28] 11 ] 15 13
Kulmbach 26 23 1 23 | 13113 |20 | 16 | 17 | 15 11 16
Mohrendorf 16 18 27 17 | 12
Median HG pro Jahr 29 | 34 | 27 23 123 | 11|13 |19 | 16 [ 12 | 15 | 35 [ 13 | 15 | 16 -
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 38
Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 39 wn 39
Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 15
95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 29
95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentl 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 37
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Tab. 27: Summen der vier PAK Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen in Graskul-
turen vom August 1998 bis 2014 (PAK4 in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 [ 1999 | 2000 [ 2001 [ 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012|2013 [ 2014
Miinchen 13,2 13,7 13,0 10,5 7,0 10,6 | 17,2| 4,9

Augsburg 20,4( 54 [ 3,5 36 (44 [20]49|66|46]|59]|43]|49]101]| 25| 45
Eining 20,71 7,5 47145 25]| 48 |27 2,9 6,3

Scheyemn 62| 7733 3,8 1,7] 26 | 3,6

Grassau 4316568 3,5 23129140 2,7 78 1241]33]40
Weibersbrunn 6,4 | 42|42 25135(124] 21|48 0,6 4814811969 ](15
WeiR enstadt 49 3,7

Bidingen 53173134 4,9 20129 ]104|65 |29 41 2,3

Kulmbach 5,0 42141122]38|39]41 47|35 1,9 4,2
Mohrendorf 5,0 3,8 11,0 48 | 1,7
Median HG pro Jahr 537342 4041 122]129(39]|50]29(38(63]24]|26]|45]| -
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 11,1

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 39 wn 39

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 3,8

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 8,1

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentl 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 10,5

Tab. 28: Benzo[a]pyren in Graskulturen vom August 1998 bis 2014 (BaP in pg/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 [ 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012 | 2013 [ 2014
Miinchen 2,60]1,70| 2,50 2,40 1,07 3,70 (< 0,1

Augsburg 2,00 0,70 (< 0,3 1,04 0,53 | 0,25/ 0,90 | 2,60 | 0,50 [< 0,1{ 0,50 | 0,40 | 1,30 | 0,25 |< 0,1
Eining 5,60 [ 0,60 1,35]0,37]0,22] 0,60 | 0,23 <0,1 0,53

Scheyemn 1,40 1,40]<0,2 1,14 0,14] 0,30 0,30

Grassau 0,90(1,10( 0,70 1,12 0,15] 0,20 | 2,10 <0,1 0,92 (<0,1] 0,24 |< 0,1
Weibersbrunn 1,40(0,60] 0,70 0,41]0,48|0,28] 0,20 | 0,46 <0,1 <0,1]<0,1|< 0,1/ 0,76 |< 0,1
Weillenstadt 1,00 0,60

Bidingen 1,00(1,101< 0,3 1,53 0,18] 0,30 | 3,60 | 0,66 |< 0,1] 0,69 <0,1

Kulmbach 0,70 0,53]0,42|0,17] 0,50 0,35| 0,33 | 0,68 | 0,38 <0,1 <0,1
Mé&hrendorf 0,78 0,38 0,77 <0,1[<0,1
Median HG pro Jahr 1,00 ( 1,10 0,60 1,13(0,42| 0,18} 0,30 | 0,35| 0,66 |< 0,1 0,38 | 0,53 |< 0,1 0,15(< 0,1| -
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 2,11

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 38 won 39

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 0,27

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 0,80

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 1,04
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8.1.3 Ergebnistabellen fir PAK in Graskulturen vom September

Tab. 29: Summen der 16 PAK nach EPA in Graskulturen vom September 1998 bis 2014 (16PAK in pug/kg Tro-

ckenmasse)
Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 [ 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 [ 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012 | 2013 [ 2014
Miinchen 609* | 259 125 108 | 137
Augsburg 95 55 | 53 | 132 | 50 [ 125 | 105| 48 | 48 | 27 | 38 | 30 | 20
Eining 103 | 69 81 142 146 | 58 | 98 | 141 | 52 | 58 39 | 46 | 43
Scheyemn 84 | 93 58 | 196 | 44
Grassau 93 | 87 51 | 133 | 42 | 51 44 | 45 | 28 | 40 | 35 | 18
Weibersbrunn 85 | 61 51 41 38 40 | 45 | 19 | 26 19
Weil enstadt 149 | 70
Bidingen 70 85 62 44 | 43 | 31 20
Kulmbach 88 71 | 47 | 58 75 | 58 [ 107 | 26 | 63 21
Mé6hrendorf 66 43 | 47 | 29 29 | 15
Median HG pro Jahr 93 | 70 71 - 58 - 51 | 62 - 43 | 46 [ 28 | 39 | 35 | 20
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 143
Zahl verwendeter Werte fir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 41 won 43
Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 43
95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fiirimmissionsbedingte Werte 107
95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 138

Tab. 30: Summen der 12 schwerer flichtigen PAK in Graskulturen vom September 1998 bis 2014 (12PAK in
Mg/kg Trockenmasse)

N
Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 [ 2008 | 2009 [ 2010 | 2011 | 2012 | 2013 | 2014
Miinchen 526* | 234 114 99 | 121

Augsburg 82 41 | 44 | 117 | 40 [ 116 | 100 | 34 | 40 | 18 | 34 | 24 | 13
Eining 87 | 58 64 125| 127 | 45 | 86 | 133 | 45 | 51 36 | 43 | 34
Scheyem 66 | 77 50 | 181 | 26

Grassau 78 | 71 40 | 102 | 31 | 40 36 | 36 | 17 [ 36 | 32 | 14
Weibersbrunn 66 | 46 32 33 28 33139 | 11| 22 14
Weil enstadt 130 | 56

Bidingen 57 76 48 33 |1 35 | 23 14
Kulmbach 74 52 | 40 | 49 61 | 53 [ 101 | 14 | 54 14
Méhrendorf 62 36 | 38 | 22 25 | 10
Median HG pro Jahr 78 | 58 52 | 40 | 49| - | 38 |58 | - | 35|38 | 19|36 | 32|14
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 126

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 40 won 43

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 35

95. Perzentil 2005-2014  Schwelle fir immissionsbedingte Werte 87

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentl 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 113
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Tab. 31: Summen der vier PAK Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen in Graskul-
turen vom September 1998 bis 2014 (PAK4 in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 [ 1999 | 2000 [ 2001 [ 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012|2013 [ 2014
Miinchen 34,8 16,7 14,1 15,7 | 15,4

Augsburg 7,2 52 (10,4]21,2| 8,8 [22,3|18,5| 84 [ 6,4 | 27 | 6,5 | 6,0 | 2,2
Eining 13,0 11,1 10,3 24,6]130,7| 9,4 |158(26,2| 6,0 | 11,0 7,71102( 7,3
Scheyemn 9,9 [ 13,7 8,3 1343| 52

Grassau 12,8 9,1 6,0]183| 6,7 | 83 58 |63|[44]88|90]24
Weibersbrunn 95171 4,5 6,1 6,4 511753732 1,5
WeiR enstadt 10,6 | 10,4

Bidingen 7,6 11,9 12,2 6,6 | 6,3 10,2 2,0
Kulmbach 9,8 6415972 11,31 6,7 |21,1] 3,3 | 8,6 2,4
Méhrendorf 9,3 6,7 61|68 49 [ 1,7
Median HG pro Jahr 10,6 9,8 64|59 |77 81188 | - |59[69]|56|77]90]|22

75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 23,8

Zahl verwendeter Werte fir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 40 won 43

Median HG pro Jahr Median fiir den Iandlichen Hintergrund 6,7

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 15,9

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzenti 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 20,7

Tab. 32: Benzo[a]pyren in Graskulturen vom September 1998 bis 2014 (BaP in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 | 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012 [ 2013 | 2014
Miinchen 7,20 | 2.40 2,11 2,30 1,90

Augsburg 0,90 0,62]1,08] 1,10 | 1,50 1,60 | 2,10 0,90 (< 0,1 0,56 [< 0,1[< 0,1
Eining 1,50 | 1,50 1,64 1,79]17,10|0,80] 1,20 [ 2,50 | 0,54 | 1,00 0,26 (< 0,1|< 0,1
Scheyern 1,60 | 1,90 0,761 3,90 | 0,28

Grassau 1,30 | 0,80 0,50| 5,70 | 0,70 | 0,69 0,49]0,47 (< 0,1 0,63] 1,20 (< 0,1
Weibersbrunn 1,30 | 1,30 0,71 0,90 1,70 0,40]1,20|<0,1|< 0,1 <0,1
Weil enstadt 1,20 | 1,80

Bidingen 0,80 1,65 3,30 0,711<0,1[<0,1 <0,1
Kulmbach 1,40 0,88]0,45| 0,71 0,94]0,71(2,10] 0,32 | 0,72 <0,1
Mohrendorf 0,94 0,83 0,37 [< 0,1 <0,1[< 0,1
Median HG pro Jahr 1,30 | 1,40 0,881045(0,83|] - |087(083] - [052]|0,60|<0,1|0,26|<0,1[<0,1
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 3,73

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 40 won 43

Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 0,48

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 2,12

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 2,76
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8.2 Ergebnistabellen der PAK-Untersuchungen mit Grunkohl

Tab. 33: Summen der 16 PAK nach EPA in Griinkohl 1998 bis 2014 (16PAK in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 1999 | 2000 |2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 [ 2012 [ 2013 | 2014
Miinchen 1013* 84 156 325

Augsburg 518 243 68 63 | 223 | 170 | 144 120 | 118 [ 132 | 189 | 167 | 99
Eining 658 | 594 | 347 79 1321 212 | 217 | 185 120 | 113 224 | 236
Scheyemn 499 | 229 | 161 122 73 | 185 | 178

Grassau 378 279 62 63 | 192 | 152 | 151 95 | 174 | 152 | 308 | 294 | 161
Weibersbrunn 246 188 120 58 | 121 | 111 | 73 42 | 64 | 84 | 76 | 105 | 84
Weillenstadt 222

Bidingen 369 170 67 42 | 98 | 68 | 238 75 | 65 | 73 150 | 80
Kulmbach 471 150 132 207 | 150 | 227 91 | 83 130 | 322 | 141
Méohrendorf 166 67 | 57 | 138 | 122 | 255 | 89
Median HG pro Jahr 378 | - | 222 100 68 | 188 | 151 | 175 83 | 74 | 111 | 130 | 245 | 89
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 487

Zahl verwendeter Werte fir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 50 won 50

Median HG 2005-2014 Median fiir den landlichen Hintergrund 134

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 276

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 359

Tab. 34: Summen der 12 schwerer fliichtigen PAK in Griinkohl 1998 bis 2014 (12PAK in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 | 2000 | 2001 | 2002 [ 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 [ 2008 [ 2009 | 2010 | 2011 | 2012 [ 2013 [ 2014
Miinchen 957* 66 149 316

Augsburg 505 216 55 58 | 193 | 146 | 121 112 | 112 [ 114 | 176 | 150 | 94
Eining 630 | 553 | 319 66 1241 197 | 191 | 129 113 | 107 211 211
Scheyemn 485 | 206 | 142 106 66 | 169 | 157

Grassau 355 250 47 56 | 179 | 127 | 89 87 | 168 | 131 | 269 | 273 | 155
Weibersbrunn 226 151 103 49 | 110 | 87 | 56 37 | 59 | 68 | 60 | 92 | 79
Weillenstadt 192

Bidingen 348 147 56 38 | 88 | 53 | 216 70 | 56 | 58 131 76
Kulmbach 431 134 117 | 192 | 127 | 171 85 | 72 109 | 302 | 135
Méohrendorf 125 62 | 51 | 119 105 | 232 | 83
Median HG pro Jahr 355 | - | 192 84 61 | 174 | 127 | 127 78 | 65 | 93 [ 109 | 221 | 83
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 444

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 50 won 50

Median HG 2005-2014 Median fiir den landlichen Hintergrund 111

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 252

95. Perzentil plus 30 %  95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 328
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Tab. 35: Summen der vier PAK Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen in Griinkohl
1998 bis 2014 (PAK4 in pg/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 | 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012 [ 2013 | 2014
Miinchen 61 18 35 48

Augsburg 32 14 12 13 ] 59 [ 19 | 15 29 | 17 0 | 22 ] 22 | 13
Eining 52 | 41 | 33 20 20 | 31| 32| 26 25 | 20 37 | 35
Scheyern 28 | 21 18 18 111 33 | 26

Grassau 28 27 10 12121 21| 20 25 | 22 29 | 43 | 14
Weibersbrunn 19 13 15 7119 | 15 9 1115 0 9 [ 13 ] 12
Weillenstadt 23

Bidingen 22 14 10 8 | 13| 10 [ 12 17 | 11 0 18 9
Kulmbach 33 21 16 | 23 | 19 [ 22 30 | 14 15 | 35 | 17
Méohrendorf 20 16 | 9 0 11 | 22 9
Median HG pro Jahr 28 - 23 17 121 22 | 20 | 20 21 | 14 15 1 29 | 12
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 64

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 50 won 50

Median HG 2005-2014 Median fiir den landlichen Hintergrund 18

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 35

95. Perzentil plus 30 %  95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 46

Tab. 36: Benzo[a]pyren in Griinkohl 1998 bis 2014 (BaP in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt (DBS) 1998 | 1999 | 2000 | 2001 | 2002 | 2003 | 2004 | 2005 | 2006 | 2007 | 2008 | 2009 | 2010 | 2011 | 2012 [ 2013 | 2014
Miinchen 7,0 1,1 3,8 3,9

Augsburg 6,2 <0,2 2,3 1,0 | 10,8| 1,2 | 0,9 74 |1 1,2 |[<01| 2,0 | 1,7 [<0,1
Eining 52 |36 |24 1,2 07]12]14]20 <0,1[ 1,0 22|23
Scheyemn 44118 | 20 1,9 06| 22|16

Grassau 3,2 1,8 1,4 05|10 14]16 11,2109 |<0,1[<0,1] 2,5 |<0,1
Weibersbrunn 2,8 1,0 1,3 05| 14| 14 [<01 081 11|<0,1 07 ] 08 [<0,1
Weil enstadt 2,2

Bidingen 3,0 <0,2 0,7 04| 46| 04 [<01 1,3 |<0,1|<0,1 1,0 |<0,1
Kulmbach 1,6 0,5 07]112]08] 1,0 3,2 [<0,1 1,0 | 2,7 |<0,1
Méohrendorf 59 1,1105 [<0,1] 0,7 [ 1,5 |<0,1
Median HG pro Jahr 3,2 - 1,8 1,3 06]13]|14] 1,0 1,2 ] 0,7 |[<0,1] 0,7 | 1,9 |[<0,1
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2014 55

Zahl verwendeter Werte fir Median HG 2005-2014 und 95. Perzentil 49 won 50

Median HG 2005-2014 Median fiir den landlichen Hintergrund 1,0

95. Perzentil 2005-2014 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 2,6

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2014 zzgl. Messunsicherheit 34
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8.3 Ergebnistabellen der PAK-Untersuchungen mit Fichtennadeln
8.3.1 Ergebnistabellen fur PAK in Fichtennadeln von halbjahrigen Trieben im
Herbst

Tab. 37: Summen der 16 PAK nach EPA in Fichtennadeln von halbjahrigen Trieben im Herbst 2005 bis 2013
(16PAK in pg/kg Trockenmasse)

Messpunkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshitten 51 25 18
Gefrees 47 79 29
Wenzenbach 57 66 21
Zolling 55 60 40
Eining 41

Scheyern 51

Grassau 55 40 63 13
Weibersbrunn 44 31 40 17
Bidingen 42

Fladungen 36 37 78 23
Andechs 37 19
Oberviechtach 61 60

Hausen 33 56 76 32
Tiefenbach 128 34
Oberstdorf 16 25 37 20
Polsingen 38 51 33
Waldkirchen 87 36 67 28
Schoénbrunn 64 56 76 30
Buchloe 66 8
Schnaitsee 54 93 15
Median HG pro Jahr 42 40 66 22
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 146

Zahl verwendeter Werte fur Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 45  von 45
Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 40

95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 85

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 111

HG: landliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)

grau: Werte mit mind. 50 % der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestimmungsgrenze

*: auffallige Einzelwerte

farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groRer 95. Perzentil (blassorange) bzw. grofer 95. Perzentil plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da gréBer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand
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Tab. 38: Summen der 12 schwerer flichtigen PAK in Fichtennadeln von halbjahrigen Trieben im Herbst 2005 bis

2013 (12PAK in pg/kg Trockenmasse)

Messpunkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshitten 46 18 18
Gefrees 42 67 23
Wenzenbach 52 53 21
Zolling 49 48 29
Eining 22

Scheyern 35

Grassau 34 36 52 12
Weibersbrunn 20 27 30 11
Bidingen 24

Fladungen 19 32 68 20
Andechs 26 10
Oberviechtach 56 48

Hausen 23 50 64 25
Tiefenbach 113 33
Oberstdorf 8 20 26 14
Polsingen 24 40 26
Waldkirchen 32 32 53 27
Schoénbrunn 43 50 62 26
Buchloe 51 8
Schnaitsee 49 75 11
Median HG pro Jahr 24 36 52 17
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 128

Zahl verwendeter Werte fur Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 45  von 45
Median HG pro Jahr Median fiir den landlichen Hintergrund 30

95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 67

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 88

HG: landliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)

*: auffallige Einzelwerte

grau: Werte mit mind. 50 % der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestimmungsgrenze

farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groRer 95. Perzentil (blassorange) bzw. grofer 95. Perzentil plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da gréBer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand
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Tab. 39: Summen der vier PAK Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen in Fichten-
nadeln von halbjahrigen Trieben im Herbst 2005 bis 2013 (PAK4 in ug/kg Trockenmasse)

Messpunkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshutten 10,4 4,2 2,5

Gefrees 11,1 18,4 6,4
Wenzenbach 12,7 12,7 5,3

Zolling 10,0 8,7 7,0

Eining 4,5

Scheyern 6,1

Grassau 6,6 7,9 10,8 1,7
Weibersbrunn 2,6 4,3 5,6 1,3
Bidingen 3,8

Fladungen 57 10,0 21,6 5,6
Andechs 5,4 1,0
Oberviechtach 12,5 9,8

Hausen 5,1 11,7 10,4 5,2
Tiefenbach 43,9 12,2
Oberstdorf 1,5 4,2 5,1 3,0
Polsingen 4,3 8,3 6,3
Waldkirchen 4,1 6,3 12,5 6,5
Schénbrunn 6,8 9,6 12,3 5,6

Buchloe 10,1 0,0
Schnaitsee 10,3 13,6 1,2

Median HG pro Jahr 4.5 9,6 10,2 4.1

75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 27,7

Zahl verwendeter Werte fur Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 44  von 45

Median HG pro Jahr Median fur den landlichen Hintergrund 5,9

95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fiirimmissionsbedingte Werte 12,5

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 16,2

HG: landliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)

Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fuoranthen, Chrysen kleiner Bestimmungsgrenze gehen mit"0" in Summe PAK4 ein
*: auffallige Einzelwerte

farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groer 95. Perzentil (blassorange) bzw. grofer 95. Perzentil plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da groer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand
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Tab. 40: Benzo[a]pyren in Fichtennadeln von halbjahrigen Trieben im Herbst 2005 bis 2013 (BaP in ug/kg Tro-

ckenmasse)
Messpunkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshutten 0,41 0,20 <0,1
Gefrees 0,82 2,00 <0,1
Wenzenbach 0,50 0,59 <0,1
Zolling 0,91 0,45 <0,1
Eining 0,39
Scheyern 0,49
Grassau 0,26 0,52 0,65 <0,1
Weibersbrunn 0,16 0,31 0,60 <0,1
Bidingen 0,15
Fladungen 0,66 1,50 3,00 <0,1
Andechs 0,44 <0,1
Oberviechtach 0,85 0,92
Hausen 0,48 0,54 0,75 0,27
Tiefenbach 6,80 <0,1
Oberstdorf <0,1 0,20 0,18 <0,1
Polsingen 0,30 0,58 <0,1
Waldkirchen 0,37 0,63 1,00 <0,1
Schénbrunn 0,49 1,10 0,88 <0,1
Buchloe 0,52 <0,1
Schnaitsee 1,10 0,78 <0,1
Median HG pro Jahr 0,37 0,63 0,65 <0,1
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 2,49
Zahl verwendeter Werte fur Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 43 von 45
Median HG pro Jahr Median fur den landlichen Hintergrund 0,39
95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fiirimmissionsbedingte Werte 1,09
95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentl 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 1,42
HG: landliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)
"<": Messwert kleiner Bestimmungsgrenze
*: auffallige Einzelwerte
farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groer 95. Perzentil (blassorange) bzw. grofer 95. Perzentil plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da groer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand
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8.3.2 Ergebnistabellen fiir PAK in Fichtennadeln von einjahrigen Trieben im Friih-
jahr
Tab. 41: Summen der 16 PAK nach EPA in Fichtennadeln von einjahrigen Trieben im Frihjahr 2005 bis 2013
(16PAK in pg/kg Trockenmasse)

Messpunkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshutten 83 76 106
Gefrees 85 77 87
Wenzenbach 94 83 97
Zolling 93 94 117
Eining 90

Scheyern 110

Grassau 61 63 94
Weibersbrunn 39 31 59
Bidingen 58

Fladungen 66 82 54
Andechs 38 40
Oberviechtach 82 99 63

Hausen 60 90 94 101
Tiefenbach 114 164*
Oberstdorf 37 31 15
Polsingen 72 79 62
Waldkirchen 70 74 67 107
Schoénbrunn 101 94 72 101
Buchloe 64 80
Schnaitsee 87 101 87
Median HG pro Jahr 77 74 67 84
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 195

Zahl verwendeter Werte fir Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 42  von 42

Median HG pro Jahr Median fur den landlichen Hintergrund 73

95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 110

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 142

HG: Iandliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)

grau: Werte mit mind. 50 % der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestimmungsgrenze

*: auffallige Einzelwerte

farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groRer 95. Perzentil (blassorange) bzw. groRer 95. Perzenti plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da groer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand
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Tab. 42: Summen der 12 schwerer flichtigen PAK in Fichtennadeln von einjahrigen Trieben im Frihjahr 2005 bis

2013 (12PAK in pg/kg Trockenmasse)

Mes s punkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshutten 77 68 88
Gefrees 76 67 74
Wenzenbach 86 72 88
Zolling 86 83 107
Eining 67

Scheyern 64

Grassau 54 54 84
Weibersbrunn 33 20 50
Bidingen 34

Fladungen 57 75 47
Andechs 31 35
Oberviechtach 54 90 52

Hausen 43 81 82 92
Tiefenbach 103 143*
Oberstdorf 29 24 15
Polsingen 44 71 53
Waldkirchen 43 67 58 95
Schonbrunn 79 84 64 91
Buchloe 55 69
Schnaitsee 78 92 77
Median HG pro Jahr 49 67 58 73
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 190

Zahl verwendeter Werte fiir Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 42  von 42

Median HG pro Jahr Median fur den landlichen Hintergrund 61

95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fir immissionsbedingte Werte 95

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentil 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 123

*: auffallige Einzelwerte
farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groRer 95. Perzentil (blassorange) bzw. groRer 95. Perzenti plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da groer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand

HG: Iandliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)
grau: Werte mit mind. 50 % der PAK-Einzelverbindungen kleiner Bestimmungsgrenze
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Tab. 43: Summen der vier PAK Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen und Chrysen in Fichten-
nadeln von einjahrigen Trieben im Frihjahr 2005 bis 2013 (PAK4 in pg/kg Trockenmasse)

Messpunkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshutten 7,7 11,1 141
Gefrees 14,4 16,2 141
Wenzenbach 11,4 13,4 15,4
Zolling 10,1 13,5 13,4
Eining 6,0

Scheyern 5,9

Grassau 8,1 9,5 15,2
Weibersbrunn 5,5 2,7 3,7
Bidingen 2,5

Fladungen 14,7 25,9 14,2
Andechs 10,5 6,9
Oberviechtach 5,4 11,1 10,4

Hausen 4,0 10,4 12,9 16,5
Tiefenbach 27,4 38,9
Oberstdorf 6,7 4,0 0,0
Polsingen 5,6 13,7 10,3
Waldkirchen 4,8 9,0 10,3 19,5
Schénbrunn 8,1 11,2 13,5 141
Buchloe 11,2 15,7
Schnaitsee 9,5 16,5 17,8
Median HG pro Jahr 5,5 9,5 11,2 14,7
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 38,9

Zahl verwendeter Werte fur Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 42  von 42

Median HG pro Jahr Median fur den landlichen Hintergrund 10,4

95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fiirimmissionsbedingte Werte 25,6

95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentl 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 33,3

HG: landliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)

Benzo[a]pyren, Benzo[a]anthracen, Benzo[b]fuoranthen, Chrysen kleiner Bestimmungsgrenze gehen mit"0" in Summe PAK4 ein
*: auffallige Einzelwerte

farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groer 95. Perzentil (blassorange) bzw. grofer 95. Perzentil plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da groer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand
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Tab. 44: Benzo[a]pyren in Fichtennadeln von einjahrigen Trieben im Frihjahr 2005 bis 2013 (BaP in pg/kg Tro-

ckenmasse)
Messpunkt 2005 2006 2007 2008 2009 2010 2011 2012 2013
Ruppertshutten 0,56 <0,1 1,30
Gefrees 1,60 1,30 <0,1
Wenzenbach 0,80 0,76 0,71
Zolling 0,56 0,82 <0,1
Eining 0,18
Scheyern 0,23
Grassau 0,43 <0,1 <0,1
Weibersbrunn 0,39 <0,1 <0,1
Bidingen <0,1
Fladungen 2,00 3,30 1,80
Andechs <0,1 <0,1
Oberviechtach 0,48 0,87 <0,1
Hausen 0,24 1,00 0,51 1,30
Tiefenbach 3,70 <0,1
Oberstdorf 1,30 <0,1 <0,1
Polsingen 0,23 0,91 <0,1
Waldkirchen 0,22 0,49 0,76 2,00
Schoénbrunn 0,35 0,67 1,40 <0,1
Buchloe 0,45 <0,1
Schnaitsee 0,49 1,40 1,10
Median HG pro Jahr 0,23 0,67 0,51 <0,1
75. Perzentil plus 3x Interquartilsabstand der HG-Werte 2005-2013 3,76
Zahl verwendeter Werte fur Median HG 2005-2013 und 95. Perzentil 42 von 42
Median HG pro Jahr Median fur den landlichen Hintergrund 0,41
95. Perzentil 2005-2013 Schwelle fiirimmissionsbedingte Werte 2,00
95. Perzentil plus 30 % 95. Perzentl 2005-2013 zzgl. Messunsicherheit 2,60

HG: landliche Hintergrundmesspunkte (Eining bis Schnaitsee)
"<": Messwert kleiner Bestimmungsgrenze
*: auffallige Einzelwerte

farbig unterlegte Werte: alle Werte 2005-2013, groer 95. Perzentil (blassorange) bzw. grofer 95. Perzentil plus 30 % (orange)
kursiv: HG-Werte 2005-2013, die nicht in 95. Perzentil und Median HG 2005-2013 eingehen, da groer als 75. Perzentil + 3x Interquartilsabstand
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8.4 Proben mit als AusreilRer detektierten PAK-Einzelverbindungen

In der Tabelle 45 sind alle Proben aufgelistet, die rechnerisch als Ausreilter detektierte, erhdhte PAK-
Einzelverbindungen enthalten. Sie gingen in die Summen ein, weil keine Anhaltspunkte fur Kontami-
nationen oder Verfahrensfehler vorliegen und singulare Immissionseinflisse nicht auszuschliel3en
sind (vgl. Kapitel 2.3.2; VDI 3957/2). Systematiken, die sich bestimmten Messpunkten oder Intervallen
zuordnen lief3en, sind in der Zusammenstellung dieser Ausnahmefalle nicht erkennbar.

Tab. 45: Proben mit als Ausreif3er detektierten PAK-Einzelverbindungen

Messpunkt |Probe |Jahr | PAK-Einzelverbindungen in Graskulturen (WGR1-3, WGR4, WGRY),
Grinkohl (KOH) und Fichtennadeln (FNA-Herbst, FNA-Friihjahr)

Miinchen WGR4 | 1998 ANT FLA PYR
Miinchen WGR1-3 [ 1999 |ANE | ANT BaA CHR | FLA | FLU NAP |PHE | PYR
Miinchen WGR4 1999 ANT FLA PYR
Miinchen WGR5 [1999 [ANE |ANT |ANY |BaA |BaP BghiP | CHR | FLA |FLU |IND |NAP |PHE |PYR
Miinchen WGR4 {2000 ANT FLA PYR
Miinchen WGR5 2000 ANT FLA PHE | PYR
Miinchen KOH 2000 ANT DBA BghiP FLA PHE | PYR
Miinchen WGR1-3 12010 DBA | Bb+kF|
Augsburg KOH 1998 ANT PHE
Eining WGR1-3 | 1998 BaA |BaP Bb+kF| CHR |FLA |FLU |IND PYR
Eining KOH 1998 ANT FLA PHE | PYR
Eining WGR1-3 1999 BaP
Eining WGR4 {1999 ANT BaP
Eining KOH 1999 FLA PHE
Eining WGR5 |2004 Bb+kF CHR | FLA PYR
Eining WGR5 |2005 BaP Bb+kF| CHR | FLA
Eining WGR5 |2008 DBA | Bb+kF| CHR | FLA PYR
Scheyern KOH 1998 PHE
Scheyern WGR5 |2005 BaA DBA | Bb+kF| CHR | FLA PHE | PYR
Grassau WGR5 |2005 BaP BghiP NAP
Weibersbrunn | WGR1-3 | 1999 BaA CHR
Weilenstadt |[WGR5 |1999 ANT PHE
Tiefenbach | FNA- 2010 BaA | BaP | DBA | Bb+kF| BghiP

Herbst
Tiefenbach | FNA- 2011 BaP Bb+kF| BghiP IND

Frihjahr
Tiefenbach | FNA- 2013 BaA DBA | Bb+kF| BghiP IND

Frahjahr
ANE: Acenaphthen
ANT: Anthracen
ANY: Acenaphtylen
BaA: Benzo[a,h]anthracen
BaP: Benzo[a]pyren
DBA: Dibenzo[a,h]anthracen
Bb+kF: Benzo[k]fluoranthen und Benzo[b]fluoranthen (vom Labor als Summenwert angegeben)
BghiP Benzo[g,h,i]perylen
CHR:Chrysen
FLA: Fluoranthen
FLU: Fluoren
IND: Indeno[1,2,3,-cd])pyren
NAP: Naphthalin
PHE: Phenanthren
PYR: Pyren
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