Bayerisches Landesamt

fir Umweltschutz

Dioxinmessungen im bayerischen Standort-
fichten-Netz — Ergebnisse der bisherigen
Untersuchung und Perspektiven

Einleitung

Polychlorierte Dibenzo-p-dioxine und Diben-
zofurane (PCDD/F) werden unter der Kurz-
bezeichnung , Dioxine"” subsummiert. Die
Stoffgruppe umfasst eine Vielzahl von Ver-
bindungen, die sich in Anzahl und Stellung
der Chloratome unterscheiden. Fir alle
Verbindungen gilt, dass sie gut fettldslich
sind und sich in der Nahrungskette anrei-
chern kénnen. Sie wirken in unterschiedli-
chem Ausmal? gesundheitsschadigend.
Dioxine sind in der Umwelt persistent, d.h.
sie sind schlecht oder nicht abbaubar.

In die Umwelt gelangen Dioxine hauptsach-
lich Uber Verbrennungsprozesse aller Art.
Hierzu zahlen Emissionen aus industriellen
Anlagen, dem Autoverkehr sowie dem
Hausbrand. Durch die Umsetzung gesetzli-
cher Vorlagen konnte der Dioxinausstof3 im
industriellen Sektor deutlich verringert wer-
den. Er ist jedoch parziell z.B. in der Metall-
industrie (Schmelzbetriebe) immer noch von
Bedeutung.

Fichten werden in Bayern bereits seit 1977
als Bioindikator der Schwefelbelastung ein-
gesetzt. Aufgrund der lipophilen Eigenschaf-
ten der Fichtennadeln (wachsartige Cuticula)
werden auch organische Molekle wie Di-
oxine gut an der Nadeloberflache absorbiert.

Ziele

Seit 1992 werden an ausgewahlten Standor-
ten des bayerischen Standortfichten-Mess-
netzes die Fichtennadeln auf Dioxin-Gehalte
untersucht. Das Monitoring erfolgt im 2-
jahrigen Rhythmus, eingeteilt in eine Herbst-
und eine darauf folgende Frihjahrprobe-
nahme. Bis 2002 sollten die Standorte mog-
lichst flachendeckend Uber Bayern beprobt
werden. Aufgrund des hohen Probenauf-
kommens (pro Standort werden Proben von
flinf Baumen bendtigt) und des damit ver-
bundenen Aufwands fir die Analytik, wurden
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pro Probenserie nur ca. 15 — 30 Standorte
untersucht. Insgesamt konnten im Zeitraum
von 1992 — 2002 124 unterschiedliche
Standorte beprobt werden, der Uberwiegen-
de Teil der Standorte jedoch nur einmal.
Lediglich 11 Fichten, darunter finf von Dau-
erbeobachtungsstationen wurden wieder-
holt untersucht.

Damit ist eine Interpretation regionaler Ver-
anderung der PCDD/F-Gehalte in Fichtenna-
deln nicht maglich. Die genauen Standort-
charakteristika (naturnah?, emittentennah?)
waren bisher nicht festgelegt.

Um zuklnftig standortbezogene Unter-
schiede der Belastung mit PCDD/F zu er-
kennen und statistisch gesicherte Aussagen
(Signifikanz!) zu Trendentwicklungen zu
ermoglichen, sollte nun aus dem bestehen-
den Standortfichten-Messnetz ein festes
.Dioxin-Messnetz" abgeleitet werden.
Diesem Vorhaben gingen folgende Uber-
legungen voraus:

e Das Messnetz sollte moglichst klein
gehalten werden, um den Probenum-
fang zu begrenzen und damit eine kos-
tenvertragliche Beprobung zu gewahr-
leisten.

e Die Standorte sollten typisiert sein, d.h.
den Bezug zu unterschiedlichen Emitten-
ten reprasentieren.

e Die Probenahmestandorte sollten mog-
lichst flachenreprasentativ Uber Bayern
verteilt sein.

Untersuchungsgebiete
[Abbildung 1] gibt einen Uberblick der zwi-

schen 1992 und 2002 beprobten Standorte:
die erste Jahreszahl in der Legende be-
zeichnet die Herbstprobenahme, die zweite
Jahreszahl jeweils die Frihjahrsbeprobung.
In diesem Zeitraum wurden 124 unter-
schiedliche Standorte beprobt. Die Standor-
te sind nahezu flachendeckend Uber alle
Landkreise Bayerns verteilt.
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zeigt die ausgewahlten Standor-
te im Messnetz , Fichten Dioxinbeprobung”:
darin enthalten sind 28 Standorte, die vor-
rangig beprobt werden sollen sowie 18
weitere die, sollte eine Probenahme an
einzelnen Standorten im Messnetz nicht
maoglich sein, alternativ beprobt werden
kdénnen. Das Messnetz konnte im Herbst
2003 bzw. Frihjahr 2004 erstmals beprobt
werden.

Methode

Die Beprobung im Herbst (September bis
Oktober) erfolgte gleichzeitig mit der Probe-
nahme zur Schwefeluntersuchung der Fich-
tennadeln.

Dabei wurden die im aktuellen Jahr gebilde-
ten Triebe im Kronenbereich geschnitten.
Die Entnahme der Fichtentriebe von drei
(zuvor finf) Baumen gewaébhrleistet eine
homogene, gebietstypische Probe und lie-
fert eine ausreichend grofRe Probenmenge.
Die Probenahme im darauf folgenden Friih-
jahr (April) berticksichtigt die gleichen
Standorte und Baume.

Die Fichtentriebe werden in Alufolie und
Polyethylen-Beutel verpackt und im ge-
klihlten Zustand ins Labor transportiert.
Dadurch sollen etwaige Abbauvorgange der
PCDD/F in den Fichtennadeln verhindert
werden.

Pro Standort wurde eine Mischprobe aus
drei (zuvor funf) Bdumen gebildet und im
Dioxinlabor des LfU mit mittels GC-MS
untersucht.

Ergebnisse

| Abbildungen 3 bis 8|zeigen die Ergebnisse
und die rdumliche Zuordnung aller bisheri-
gen Untersuchungen seit 1992. Die einzel-
nen Dioxin-Verbindungen wurden nicht
getrennt ausgewertet sondern nach ihrem
Toxizitdtsmal (I-TEQ [ng/kg TGI) betrachtet.
Die Skaleneinteilung der I-TEQ- Werte in
den folgenden Karten orientiert sich nicht an
Grenz- oder Richtwerten sondern dient aus-
schlieRlich einer guten Differenzierbarkeit
der Ergebnisse. Die Fehlerwahrscheinlich-
keit liegt in der Klasse ,min. < 0,20 I-TEQ
ng/kg” bei 40 - 50 %; in den Klassen ,,0,40
- 0,60 I-TEQ ng/kg” und ,,0,60 — max.
I-TEQ ng/kg” bei 25 %.

Abbildung 9|zeigt den Zeitverlauf der mittle-

ren I-TEQ Werte einer Serie aller bisher
beprobten Standorte getrennt nach Friihjahr
und Herbst.

Die Dioxingehalte haben seit der ersten
Probenahme 1992/93 abgenommen, wobei
die Frihjahrsprobenahme immer hohere
Werte zeigt, als die vorherige Herbstunter-
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suchung. Der dargestellte Graph hat aber
eine begrenzte Aussagefahigkeit, da von
Jahr zu Jahr unterschiedliche Standorte
beprobt worden sind. Ein Vergleich mit
Auswertungen von Uber die Jahre wieder-
holt beprobten Standorten (s.u. Untersu-
chung der GSF) lasst jedoch eine gute
Ubereinstimmung im Trendverlauf erken-
nen.

Zusammenfassend stellen wir fest:

e Die Dioxin-Sonderbeprobungen im Im-
missionsdkologischen Fichtenmessnetz
zeigen insgesamt einen Rickgang der
Dioxingehalte in Fichtennadeln seit
1992.

e Die Dioxingehalte der Fichtennadeln aus
der Frihjahrsbeprobung sind bayernweit
im Mittel stets hoher als die der Herbst-
beprobung.

Dies scheint auf den ersten Blick nicht zu
verwundern, da die im Frihjahr beprobten
Fichtentriebe vergleichsweise langer anrei-
chern konnten. Frihere Untersuchungen
(LfU 1994) habe jedoch gezeigt, dass die
Beheizung von Haushalten eine zusatzliche
Emission zu den ganzjéhrigen PCDD/F-
Emissionen, die durch Verkehr, Industrie
und z.T. durch MUllverbrennung entstehen,
verursacht. Der durch die Heizperiode be-
dingte Anstieg der Anreicherung war an den
emittentennahen Standorten wesentlich
hoher als an unbelasteten Standorten.

Inwieweit in Bayern auch regional unter-
schiedliche Anreicherungen auftreten, lasst
sich auf Grund der wenigen Messkampag-
nen an den jeweiligen Messstandorten nicht
abschatzen.

Statistische Auswertungen

Begleitend zu unseren eigenen Untersu-
chungen wurden die Messdaten der Pro-
benserien von 1992 bis 2002 am Institut fdr
Entwicklungsgenetik der GSF (Forschungs-
zentrum fir Umwelt und Gesundheit) einer
umfangreichen statistischen Analyse unter-
zogen. Im Vordergrund standen die folgen-
den Fragestellungen:

e QGibt es belastbare Trends zur landeswei-
ten Dioxinbelastung in Bayern?

e Konnen die bisher beprobten Standorte
nach folgenden Gruppen charakterisiert
werden:

— naturnah,

— Siedlungsgebiet mit Hausbrandbelas-
tung,

— Verkehrsbelastung,

— Belastung durch dioxinemittierende
Anlagen?

e Kann aus den bisher wechselnd beprob-
ten Standorten ein zuklnftig festes
Messnetz abgeleitet werden?
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Trendauswertung

Die Zeitverlaufe der I-TEQ -Werte der Fich-
ten, die in mehreren Serien beprobt worden
sind weisen bis einschliellich 2000 auf
einen abnehmenden Trend hin. 2001/2002
waren hohere Messergebnisse zu verzeich-
nen. Dieser Anstieg kann maglicherweise
jedoch erst beim Vorliegen der Ergebnisse
der aktuellen Serie (2003/2004) bewertet
werden.

Untersuchung der Standortcharak-
teristika

Durch die Typisierung sollten geeignete

Standorte flr ein festes Messnetz ausge-

wahlt werden. Diese Standorte sollten den

jeweiligen Standorttyp moglichst gut wider-

spiegeln.

Unterstltzend wurden hierbei folgende

Informationsquelle mit Hilfe eines GIS aus-

gewertet:

e Verkehrswegenetz (StraRen) > shape-
Dateien in ArcView GIS

e Genehmigungspflichtige Anlagen aus
EE1996, teilweise EE2000 - shape-
Dateien in ArcView GIS

e Anlagen, die laut Betreibererklarung
Dioxin emittieren = shape-Dateien in
ArcView GIS

e Andere Anlagen, die bekanntermalRen
Dioxin emittieren: GielRereien und
Schmelzbetriebe, Schredderanlagen,
Abfallverbrennungsanlagen, Holzfeue-
rungen

e Topografische Karten und Orthophotos
- shape-Dateien in Geolnfo

e Thematische Karten zu Naturschutzge-
bieten, Nationalparks, Naturparks und
Landschaftsschutzgebieten > shape-
Dateien in Geolnfo

Jeder der 124 bislang beprobten Fichten-
standorte wurde im Umkreis von 10 km
bzgl. der oben aufgelisteten Faktoren be-
trachtet. Die Ergebnisse dieser themati-
schen Untersuchung wurden codiert und
mit Hilfe des Statistikprogramms ,,R" ver-
rechnet.

Aus den eingespeisten Informationen lief
sich fUr die 124 Standorte folgende Grup-
peneinteilung ableiten:

Gruppe Anzahl
naturnah 32
naturnah mit Holzfeuerung 7
Siedlung 18
Verkehr 14
Siedlung und Verkehr 14
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Diese Gruppeneinteilung ist nicht ganz un-
abhangig von der mutmalilichen Dioxinbe-
lastung; inwieweit die Fichten ihren zuge-
ordneten Typus tatsachlich widerspiegeln,
sollen die zukinftigen Beprobungen zeigen.
Statistische Analysen der bisherigen Ergeb-
nisse lassen keine signifikanten Unterschie-
de der I-TEQ-Werte zwischen den Gruppen
erkennen.

Ziel der Untersuchung war es, Standorte mit
eindeutigen Charakteristika auszuwahlen.
Hierflr wurden die Eigenschaften von 52
weiteren, bisher nicht beprobten Standorten
in der gleichen Weise wie oben beschrieben
recherchiert.

Aus den vorliegenden Gruppen konnten
anschliefend jene Standorte selektiert wer-
den, deren Klassenzugehdrigkeit besonders
gut ausgepragt erschien — sie sind als Stand-
orte fUr die kiinftige Beprobung festgelegt.

Sie verteilen sich folgendermalRen auf die
Kategorien:

e 13 naturnahe Standorte, darunter sechs
bisher nicht beprobte

e sechs Standorte mit Siedlungen in der
Nahe, darunter vier bisher nicht beprobte

e vier Standorte mit Verkehrsbelastung,
davon ein bisher nicht beprobter

e neun Standorte mit Industrie in der Um-
gebung, davon vier bisher nicht beprobte

e sechs Standorte mit Belastung durch
Siedlung, Verkehr und Industrie, davon
ein bisher nicht beprobter

e acht sonstige Standorte, davon zwei
bisher nicht beprobte. Sie wurden aus-
gewahlt, damit auch Regionen in Bayern
reprasentiert sind, in denen keine Stand-
orte mit pragnanter Belastungscharakte-
ristik zu finden sind.

Eine Ubersicht der typisierten und festge-

legten Standorte im kiinftigen Messnetz gibt
Abbildung 10

Perspektiven

In zunehmendem Malse gewinnen nach-
wachsende Rohstoffe, unter ihnen vor allem
Holz, fur die Warmegewinnung Bedeutung.
Unter unglnstigen Bedingungen treten bei
Holzfeuerungen Dioxinemissionen auf.

In einem laufenden Projekt des LfU zur Im-
missionsbelastung durch den Hausbrand
werden ausgewahlte Gebiete genauer unter-
sucht. Wir beabsichtigen in deren Néhe
Fichten gezielt auf Dioxinbelastung zu un-
tersuchen. Damit wollen wir abschatzen, in
welchem MaRe Holzfeuerungen zur
PCDD/F-Anreicherung beitragen kénnen.
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Gleichzeitig konnten die dabei gewonnenen Literatur
Ergebnisse zur Uberprifung und Referenzie-
rung der Standorttypisierung (vgl.[Abb. 10)
herangezogen werden

LfU (2003): Dioxinahnliche PCB in der Umwelt —
Quellen, Verbleib, Exposition und gesundheitliche
Bewertung, Augsburg

LfU (1994): Berichte aus dem Bayerischen Lan-
desamt fur Umweltschutz (6), Heft 126: Der
PCDD/F-Gehalt in Fichtennadeln vor und nach der
winterlichen Heizperiode. Abklarung des Einflus-
ses von Hausbrand, Minchen
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Anhang

Immissionsdkologisches Standortfichten-Messnetz

Dioxin-Sonderbeprobung

LfU-PS3
e
i o Jahr der Beprobung
= &A@ Hof o 1992-1993
- ° a 1993 -199%4
L5 oL asan A @ 199 - 199
D@Aschaffg%burg A ] A A ¢ o hA ) o 1997-1998
Ag & mBamberg 5 a\geutA 5 a 1999 - 2000
d%\/[jrzburg y = 2001 -2002
% e y: u = 2 W .(lji' Landkreisgrenze
eiden
o N oé\lﬂr@erg -
oAnsbach o o Qo @
A o A O
o
- ) %egensburg e 4
e © O
= - Ingol;stagt A 4 = . B
= o Passaug
Landshut °
A =] = @ 0]
Augsburg
VAN o Q O o o~ n
» o EMUnchen A A
Q A & A o/ ® A o
A m
= @ Rosenheim
= .-Kempten a = A =0
e A
Lindau® AN = ) | o
° Garmisch
A on
ye f] 25 5? 75 1(i0 Kilometer
N Y,

Abb. 1: Dioxin Sonderbeprobung — Beprobungsplan 1992 — 2002
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Immissionsdkologisches Standortfichten-Messnetz
Dioxin-Sonderbeprobung
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Abb. 2: Dioxin Sonderbeprobung — Zuklinftiges Messnetz
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Immissionsokologisches Standortfichten-Messnetz

Dioxin-Sonderbeprobung LfU-Ps 3
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Abb. 3: Dioxin Sonderbeprobung —Herbst 1992 und Friihjahr 1993
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Dioxin-Sonderbeprobung LfU-PS 3

, N\
Frahjahr 1994

/
Herbst 1993 TEQ [ng/kg]
O min. -0.20
O 020-0.40
- W 040-060 = m
W 060 -max.

Aschaffen burg
|

OAschaffen burg . Bayrguth

Bayreuth Bamberg
o o

Bamberg
o OWUrzburg

Passau
Q

OLandshut OLa”dShUt

Miinchen
(¢]

Miinchen

Rosenheim
o

O

Rosenheim
o

D e

0 % 5075 100 125 Kiometer
== —— )

Abb. 4: Dioxin Sonderbeprobung — Herbst 1993 und Frihjahr 1994
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Immissionsokologisches Standortfichten-Messnetz
Dioxin-Sonderbeprobung
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Abb. 5: Dioxin Sonderbeprobung — Herbst 1995 und Frihjahr 1996
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Immissionsokologisches Standortfichten-Messnetz
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Abb. 7: Dioxin Sonderbeprobung — Herbst 1999 und Frihjahr 2000

Immissionsokologisches Standortfichten-Messnetz
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Abb. 8: Dioxin Sonderbeprobung — Herbst 2001 und Frihjahr 2002
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-

Mittlere PCDD/F - Gehalte in Fichtennadeln
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o
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Abb. 9: Zeitverlauf 1992 — 2002 der Mittleren PCDD/F-Gehalte in Fichtennadeln (Messergebnisse stammen z.T. von unterschiedlichen

Messstandorten!)
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Immissionsdkologisches Standortfichten-Messnetz
Dioxin-Sonderbeprobung U-ps
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Abb. 10: Ubersicht der typisierten und festgelegten Standorte im kiinftigen Messnetz
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