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Vorwort

Vorwort

Das Bayerische Landesamt fur Umwelt (LfU) befasst sich seit Gber drei Jahrzehnten im Rahmen des
Biomonitorings mit den Wirkungen verschiedener Stoffe auf die Umwelt. Von Interesse sind hier einige
anorganische und vor allem persistente organische Schadstoffe, die sogenannten POPs (persistent
organic pollutants). Zu den POPs zahlen beispielsweise chlorierte Dioxine/Furane, polychlorierte
Biphenyle (PCB) und bestimmte Flammschutzmittel. In der Gruppe der anorganischen Schadstoffe
werden vor allem Metalle betrachtet (z. B. Cadmium, Blei und Molybdan). All diese Stoffe zeichnen
sich durch ihre besonders hohe Bestandigkeit und durch ihr Potenzial zur Anreicherung in der Umwelt
aus.

Fur einige dieser Stoffe gelten in Deutschland mittlerweile weitreichende Produktionsverbote oder
strenge Emissionsgrenzwerte. Im Laufe der letzten Jahrzehnte konnte daher insbesondere fir die
meisten Metalle eine Abnahme des Eintrags in die Umwelt festgestellt werden. Es gibt jedoch auch
Metalle, die in den letzten Jahren eine Zunahme zeigten, wie beispielsweise Zinn und Bismut.

Auch die Anreicherung vieler POPs in pflanzlichen Bioindikatoren hat wahrend der letzten zwei Jahr-
zehnte aufgrund internationaler Regelungen abgenommen. Vor allem die ausschlief3lich synthetisch
gewonnenen PCB zeigten starke Riickgange. Mittlerweile hat sich die PCB-Belastung aufgrund der
seit Jahrzehnten bestehenden Produktions- und Anwendungsverbote auf einem gleichbleibend niedri-
gen Niveau eingependelt.

Zur weiteren Aufklarung der Eintragspfade persistenter Schadstoffe in die Umwelt wurden im Rahmen
des Projekts ,Biomonitoring persistenter Schadstoffe* (BiomonPOP) quellnahe Untersuchungen zur
Charakterisierung aktueller Schadstoffquellen durchgefihrt. Klassische primare Punktquellen wie In-
dustrieanlagen spielen heute nur noch eine untergeordnete Rolle, da fiir diese in der Regel strenge
gesetzliche Emissionsgrenzwerte gelten. Fir POPs tragen heute vor allem diffuse Quellen z. B. aus
Hausfeuerungsanlagen (Dioxine/Furane) und Emissionen aus dem Gebaudebestand (PCB) zum Ein-
trag in die Umwelt bei.

Fur Metalle konnte der Eintrag tiber den industriellen Sektor in den letzten Jahrzehnten gleichfalls
deutlich reduziert werden. Mittlerweile gewinnt der StralRenverkehr als Quelle fiir Metalle immer mehr
an Bedeutung. Metallhaltige Staube kénnen z. B. durch den Abrieb von Bremsscheiben, Bremsbela-
gen und Reifen verursacht werden. Neben Metallen und POPs wurden auch die Luftkonzentrationen
zweier gasformiger Verbindungen, Ammoniak (NHs) und Stickstoffdioxid (NO2), untersucht. Fir diese
Stoffe stellt der StralRenverkehr ebenfalls eine bedeutsame Quelle dar.

Im Rahmen des Projekts wurde auch der atmospharische Eintrag von Pflanzenschutzmitteln und de-
ren mogliche Anreicherung in den Bioindikatorpflanzen untersucht.
Der Abschlussbericht ist in drei Themenbereiche unterteilt:

Untersuchung von Metallen, NHz und NO2. (Quelle: Stral3enverkehr)
Untersuchung von polychlorierten Biphenylen. (Quelle: PCB-belastete Gebaude)

Untersuchung der Anreicherung ausgewahlter Pflanzenschutzmittel in Indikatorpflanzen im bayeri-
schen landlichen Hintergrund.
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Zusammenfassung

1 Zusammenfassung

Metalle, NO, und NH3z aus dem StraRRenverkehr

Im Projekt wurde mit den einschlagigen Methoden der Bioindikation (Graskulturen) und tiber Staubde-
positionsmessungen mit der Bergerhoff-Methode der Stral3enverkehr als eine mdgliche Quelle ver-
schiedener Metalle sowie deren Reichweite in die Umgebung charakterisiert. Dabei wurde im Rahmen
des Projekts in der Stadt Ansbach auch ein geeigneter Standort fiir eine verkehrsnahe Dauerbeobach-
tungstation (DBS) ermittelt.

Der Fokus der vorliegenden Untersuchungen lag auf der Transektmessung an einer verkehrsreichen
StralBenkreuzung. Die Depositionsraten gingen entlang des Transekts im Mittel um rund 60 % zurtick
und waren in 30 m Distanz noch circa doppelt so hoch wie das Hintergrundniveau. Die Gehalte in den
Graskulturen gingen im Mittel um circa 40 % zuriick und machten nach 30 m ebenfalls rund das Dop-
pelte des Hintergrundniveaus aus. An keinem der untersuchten Messpunkte wurden die Depositions-
grenzwerte (nach TA Luft und BBodSchV) oder die EU-Futtermittelhdchstgehalte (in den Graskultu-
ren) Uberschritten.

Die umfangreiche Auswertung der Messergebnisse von Graskulturen und der Metalldeposition ermdg-
lichte es, die folgenden Metalle eindeutig dem StralRenverkehr als eine direkte Quelle zuzuordnen:
Chrom (Cr), Kupfer (Cu), Eisen (Fe) und Zinn (Sn). Diese Metalle zeigen in den Graskulturen, in der
Deposition und in ihrem relativen Anteil am Gesamtstaub signifikant erhéhte Werte in Stra3ennéhe.

Fur andere Metalle (Bismut (Bi), Niob (Nb) und Antimon (Sb)) stellen Straf3en Uber die permanente
Wiederaufwirbelung von abgelagerten Stauben zumindest eine indirekte Quelle dar, durch die der
Metalleintrag straf3ennah signifikant erhdht wird. Zink (Zn) und Nickel (Ni) kénnen auf Grundlage ihrer
Depositionsraten ebenfalls dem StraBenverkehr als direkte Quelle zugeordnet werden. lhre geringere
Anreicherung in Graskulturen zeigt aber, dass die Bioindikation nicht fur ihren quellnahen Nachweis
geeignet ist. Eine gesonderte Stellung nehmen Aluminium (Al), Cer (Ce), Lanthan (La) und Vanadium
(V) ein. Diese Elemente waren in Graskultur und Deposition nur am Hintergrundstandort signifikant
niedriger als in StraRennahe und nahmen in den Graskulturen entlang des Transekts sogar leicht zu.
Es kann davon ausgegangen werden, dass die Stral3e nicht die wesentliche Quelle dieser Metalle
darstellt, sondern dass Bodenaufwirbelung von einem nahegelegenen Acker Ursache daflr war.

Aus den Untersuchungen lasst sich ableiten, dass die Charakterisierung einer Emissionsquelle fur
Metalle insbesondere Uber die direkte Messung der Metalldeposition mit der Bergerhoff-Methode még-
lich ist. Der auf den Blattoberflachen von Graskulturen abgelagerte metallhaltige Staub ist nicht per-
manent gebunden und kann durch Niederschlage abgewaschen oder durch Wind abgeschiittelt wer-
den. Dennoch kdnnen mit Graskulturen wichtige Erkenntnisse gewonnen werden, denn nur auf
Grundlage des Biomonitorings kann beurteilt werden, ob eine erhdhte Belastung der Vegetation und
damit moglicherweise von Futtermitteln vorliegt. Eine solche Abschétzung ist anhand der blof3en Be-
trachtung des Staubniederschlages nicht méglich. Daneben ist eine schnelle Bewertung bei emitten-
tenbezogenen Untersuchungen tiber OmH-Referenzwerte (Orientierungswerte fir den maximalen
Hintergrundgehalt) nur mithilfe von Graskulturen zu erreichen.

Angesichts der Messergebnisse zweier weiterer verkehrsnaher Standorte wurde der Projektstandort
Ansbach in eine DBS umgewandelt. Seit Beginn 2018 ist der Standort als verkehrsbeeinflusste Station
Teil des immissionstkologischen Dauerbeobachtungsmessnetzes des LfU.

Die Luftkonzentrationen von NO2 und NHs zeigen an allen verkehrsbezogenen Messpunkten generell
hdhere Werte als an den Hintergrundstandorten. Fiir beide Gase liel3en sich aul3erdem deutliche Jah-
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Zusammenfassung

resgange beobachten. NO: steigt in den Wintermonaten an und sinkt in den Sommermonaten ab, da
in den warmeren Monaten tendenziell bessere Ausbreitungsbedingungen herrschen und der photo-
chemische Abbau in der Atmosphére effektiv ablaufen kann. Der Jahresgang von NHz hat sein Kon-
zentrationsminimum in den Wintermonaten und zwei mehr oder weniger stark ausgepréagte Maxima
durch Gilleausbringungen wahrend der Vegetationsperiode — eines im Frihjahr und eines im Herbst.
Die unterschiedlichen mittleren NO2- und NHs-Konzentrationen an den verschiedenen Messpunkten
unterstreichen den Einfluss von Standortbedingungen auf die punktuell gemessenen Werte. So wur-
den generell geringere Konzentrationen gemessen, wenn am Standort ein freier Luftaustausch mog-
lich war (z. B. durch geringe Bebauung). Die NOz-Jahresmittelwerte der Passivsammler stimmten gut
mit den kontinuierlichen Messungen der direkt benachbarten Station des Lufthygienischen Landes-
tiberwachungssystem Bayern (LUB) in Ansbach iiberein. Keiner der untersuchten Messpunkte iiber-
schritt die NO2z-Immissionswerte nach TA-Luft. Der aktuell gultige Immissionswert fur NHs nach TA-
Luft (10 ug/m3) wurde ebenfalls eingehalten. Legt man jedoch den in der Neufassung der TA-Luft ge-
planten Immissionswert von 3 pg/m3 zu Grunde, ware dieser in Ansbach und Kronach erreicht bezie-
hungsweise Uberschritten. In der Nahe vielbefahrener Stral3en stellt der Stral3enverkehr neben der
Landwirtschaft also eine weitere umweltrelevante Quelle fir NHz dar.

Persistente organische Schadstoffe in Siedlungsgebieten

Aus der Anreicherung in Gras- und Grunkohlkulturen, den Depositionsraten und der Luftkonzentration
wurde der quellenspezifische Einfluss diffuser PCB- und PCDD/F-Emissionen untersucht. Dazu konn-
ten lokal verdichtete Messungen im Stadtgebiet Nirnberg durchgefiihrt werden. Der Fokus der Unter-
suchungen lag exemplarisch auf der Charakterisierung diffuser PCB-Emissionen aus einem 1969/70
errichteten Schulgebaude.

Im Stadtgebiet waren die Gehalte der PCB in allen betrachteten Umweltmedien im Vergleich zum
landlichen Hintergrund generell erhéht. Besonders in der unmittelbaren Umgebung des belasteten
Gebéaudes wurden teilweise ungewohnlich hohe PCB-Gehalte nachgewiesen. Die PCDD/F zeigten
demgegentber in den Graskulturen nur geringfligig héhere Werte in der Stadt. Die Deposition war
hingegen in der Stadt deutlich starker mit PCDD/F belastet. Im Griinkohl wurden wider Erwarten im
Hintergrund im Mittel sogar hohere PCDD/F-Belastungen gemessen.

Mit zunehmendem Abstand zum Geb&aude gingen die PCB-Belastungen sukzessive zurtick, um in cir-
ca 250 m Distanz den typischen stadtischen Hintergrundwert zu erreichen. Parallel dazu wurde eine
sukzessive Verschiebung der Kongeneranteile hin zu niedrigeren Chlorierungsgraden beobachtet,
was auf den zunehmenden Abstand zur Emissionsquelle hinweist. Die PCB-Gehalte und Kongener-
verteilungen in allen Umweltproben im Umkreis von mindestens 110 m belegen den Beitrag des Ge-
baudes zur PCB-Belastung der Umgebung. Das zeigt, dass Gebaude mit PCB-haltigen Baumateria-
lien auch heute noch PCB-Quellen darstellen.

Vor allem im Innenhof des Geb&audes waren erhdhte PCB-Eintrage nachweisbar, im weiteren stadti-
schen Umfeld traten im Untersuchungszeitraum Einzelereignisse mit erhéhten PCB-Depositionsraten
auf. Es ist davon auszugehen, dass derzeit noch Gebaude mit unentdeckter PCB-Belastung existie-
ren, bei deren Sanierung oder Abriss PCB-haltige Stdube frei werden kdnnen. Dementsprechend ist in
Siedlungsgebieten mit Gebaudebestand aus den 1950er- bis 1970er-Jahren vor allem bei Bauarbeiten
generell mit Einzelereignissen erhohter PCB-Depositionen zu rechnen. Eine langfristige Uberschrei-
tung des LAI-Zielwertes fiir die Deposition von PCB und PCDD/F, des EU-Futtermittelhéchstgehaltes
und des Nahrungsmittel-Auslésewertes ist hier aber nicht zu beflrchten.

Die ermittelten PCB-Luftkonzentrationen im Nirnberger Stadtgebiet und im Umfeld der Schulgeb&aude
stellen keine unmittelbare Gefahr fur die menschliche Gesundheit und die Umwelt dar.
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Die Ergebnisse aus dem vorliegenden Projekt erlauben den Vergleich der drei Methoden Bioindikation
(Graskulturen), Passivsammler und Depositionsmessung. Die Gehalte der Indikator-PCB (iPCB) und
dioxinahnlichen PCB (dI-PCB) in den Graskulturen zeigen einen deutlichen linearen Zusammenhang
mit denen der Luftkonzentrationen (Passivsammler). Es liegt also nahe, diese beiden Methoden an-
hand von Umrechnungsfaktoren mit relativ geringem Fehler ineinander zu Gberfuhren. Bei den Depo-
sitionsraten konnten hingegen fir keine der betrachteten Stoffgruppen eindeutige lineare Zusammen-
hange mit den Graskulturen festgestellt werden, da die Deposition maf3geblich Gber den partikelge-
bundenen Eintrag dominiert wird. Zur Beurteilung der PCB-Gehalte in der Luft ist die Eintragsform
(partikelgebunden oder Gasphase) entscheidend. Die Graskulturen haben den Vorteil, zuséatzlich In-
formationen Uber die PCB-Belastung der Vegetation zu geben.

Biomonitoring von Pflanzenschutzmitteln

Verschiedene Pflanzenschutzmittel (PSM) werden regelmafig in der Deposition nachgewiesen. Ziel
der hier dargestellten Untersuchungen war es zu priufen, inwieweit die PSM-Anwendungen auch in Bi-
oindikatoren nachzuweisen sind. Dabei lag der Fokus auf dem Vergleich von zwei Standorten mit ver-
schiedenen Landnutzungstypen in ihnrem Umfeld:

(1) Eining, landwirtschaftsnah in ackerbaulich intensiv genutzter Umgebung und

(2) Weibersbrunn, landwirtschaftsfern in einem groR3flachigen Forstgebiet gelegen.

Die Untersuchungen haben gezeigt, dass einige PSM regelmaRig und flachendeckend tber die Luft in
die Umwelt eingetragen werden und auch in Pflanzen nachgewiesen werden kénnen. Auch wenn im
Niederschlag eine Vielzahl verschiedener PSM-Wirkstoffe identifiziert werden konnte, waren in den
Bioindikatorpflanzen hingegen nur Pendimethalin, Terbuthylazin und dessen Metabolit Terbuthylazin-
desethyl nachweisbar. Erwartungsgemal? ist die Belastung in landwirtschaftsnahen Gebieten wesent-
lich héher als in landwirtschaftsfernen Gebieten. Hauptquelle fir diese PSM-Eintrage sind die am
nachsten gelegenen Anwendungsgebiete. Der besonders weitreichende Ferntransport (> 100 km)
spielt fur die mengenmaRig in Bayern eingetragenen PSM eine untergeordnete Rolle. Zeitliche Trends
in den Depositionsraten der Herbizide Pendimethalin, Prosulfocarb und Terbuthylazin zwischen 2011
und 2017 waren im Rahmen dieses Projekts nicht zu erkennen.

Die Anwendungen von PSM auf nahe gelegenen Ackerflachen am landwirtschaftsnahen Standort
Eining spiegeln sich zeitlich unmittelbar in den Depositionsraten. Die langjahrigen Mittel der Depositi-
onsraten von Prosulfocarb und Terbuthylazin von mehr als 100 beziehungsweise 200 ng/m2d am
Standort Eining fithrten dort regelméafiig zu Konzentrationen von mehreren hundert ng/L pro Ein-
zelsubstanz im Regenwasser. Am landwirtschaftsfernen Standort Weibersbrunn lagen die Depositi-
onsraten fur Terbuthylazin und Prosulfocarb im langjéhrigen Mittel deutlich unter 50 ng/m2d. Die
Fundhaufigkeit der PSM im Niederschlag war landwirtschaftsnah und landwirtschaftsfern jedoch ver-
gleichbar. In Eining konnte Prosulfocarb in 86 % und in Weibersbrunn in gut 71 % aller Depositions-
proben nachgewiesen werden.

Auch in Pflanzen abseits der Anwendungsflachen kénnen also die Anwendungen von PSM nachge-
wiesen werden. Mit 250 pg/kg FG Pendimethalin in standardisierten Grunkohlpflanzen wurden 50 %
des zulassigen EU-Hochstgehalts fur Blattkohl als pflanzliches Nahrungsmittel erreicht. Das PSM
wurde in diesem Fall circa 35 m entfernt ausgebracht. Auch bei gréReren Distanzen (150 bezie-
hungsweise 250 m) wurde Pendimethalin im Griinkohl gefunden (82 ug/kg FG). In Graskulturen im
Mai konnte Terbuthylazin mit bis zu 12 pg/kg FG nachgewiesen werden. Auch fir diese Anreicherun-
gen wurden die lokalen Anwendungen von Terbuthylazin als Ursache identifiziert. Besonders haufig
wurde Terbuthylazin-desethyl in Graskulturen vom Mai und Juni nachgewiesen. An anderen Standor-
ten bestatigte sich das Bild, welches bereits in Eining und Weibersbrunn beobachtet wurde: Ter-
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buthylazin und sein Metabolit fanden sich im Friihjahr in den Pflanzen und Pendimethalin reicherte
sich im Oktober/November an.

Landwirtschaftsfern waren die untersuchten PSM-Gehalte in den Pflanzen 10- bis 100-fach niedriger
als am landwirtschaftsnahen Standort.

Sowohl Griinkohl als auch Graskulturen eignen sich als Bioindikatoren fir die Untersuchung der PSM-
Anreicherung in Pflanzen. Welche der beiden Pflanzenarten sich besser eignet, hangt von der Exposi-
tionszeit ab: Graskulturen von Mai bis September und Griinkohl von September bis November.
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Metalle, NO2 und NH3 aus dem StralRenverkehr

2 Metalle, NO, und NHsz aus dem Stral3enverkehr

2.1 Gegenstand und Ziele der Untersuchungen

Unter der groRen Anzahl global vorkommender unterschiedlicher Metalle befinden sich auch einige
mit schadlichen Umweltwirkungen. Oft wird die Bezeichnung Schwermetalle verwendet, fur die es je-
doch keine allgemein giltige Definition gibt. Vielfach werden Schwermetalle in der Literatur als Ele-
mente aus der Gruppe der Metalle mit einer Dichte von mehr als 5 g/cm3 definiert, andere Definitionen
betrachten ihre Atommassen oder beziehen ihre toxische Wirkung mit ein (DUFrFus 2002). In diesem
Bericht werden alle untersuchten Elemente in Folge als ,Metalle bezeichnet.

Als naturlicher Bestandteil der Erdkruste sind Metalle ubiquitér vertreten. Auf natiirliche Art und Weise
werden nur verhaltnismaRig geringe Mengen der Metalle in die natrlichen Stoffkreislaufe freigesetzt,
z. B. durch Gesteinsverwitterung, Bodenbildung oder Vulkanausbriiche. Der Mensch erhdht jedoch
den Eintrag in die Umwelt erheblich, z. B. durch Bergbau, Brennstoffeinsatz oder Gebrauch und Ver-
wertung von Metallen. So werden Metalle beispielsweise durch den Energiesektor, die Rohstoffférde-
rung, Metallverarbeitung und -recycling oder bei Verschleild metallhaltiger Gebrauchsgegenstande
freigesetzt.

Durch die erfolgreiche Umsetzung von Emissionsgrenzwerten nimmt die Bedeutung des industriellen
Sektors als Metallquelle seit einigen Jahren ab. Heute sind der Brennstoffeinsatz im Energiesektor
und der Abrieb von Bremsen und Autoreifen im Stralenverkehr die bedeutendsten Quellen fur den
Metalleintrag in die Umwelt (UMWELTBUNDESAMT 2018a).

Metalle kénnen unterschiedliche Wirkungen auf die Umwelt haben. Einige Metalle sind essenzielle
Spurenelemente fir bestimmte Funktionen verschiedener Organismen. So dienen z. B. Mangan, Zink
und Eisen als Bestandteile vieler Enzyme, sind also in geringen Konzentrationen fir Tiere und Men-
schen lebenswichtig. Vertreter dieser essenziellen Metalle kénnen in erhdhten Konzentrationen in Or-
ganismen aber auch toxisch wirken. Nicht essenzielle Metalle kénnen hingegen bereits bei sehr gerin-
gen Konzentrationen negative Auswirkungen auf die Gesundheit haben. Beispiele hierfir sind Blei und
Cadmium, welche organschadigend, neurotoxisch oder krebserregend sein kdnnen. Eine Reihe von
Metallen sind auf Grund ihrer besonders negativen Umweltwirkungen durch gesetzliche Grenzwerte
reguliert: Arsen, Blei, Chrom, Cadmium, Kupfer, Nickel, Quecksilber, Thallium und Zink.

Im Rahmen von BiomonPOP wurden die folgenden Metalle in der Staubdeposition und in Bioindi-
katorpflanzen untersucht:

Aluminium (Al), Antimon (Sb), Arsen (As), Barium (Ba), Bismut (Bi), Blei (Pb), Cer (Ce), Chrom (Cr),
Cobalt (Co), Eisen (Fe), Cadmium (Cd), Kupfer (Cu), Lanthan (La), Mangan (Mn), Molybdan (Mo), Ni-
ckel (Ni), Niob (Nb), Quecksilber (Hg), Thallium (TI), Titan (Ti), Uran (U), Vanadium (V), Zink (Zn) und
Zinn (Sn).

Zur Charakterisierung des Stralenverkehrs als Quelle wurden an drei Standorten in Bayern verkehrs-
nahe Untersuchungen durchgefiihrt. Einer der Standorte (Memmelsdorf) bildete den Schwerpunkt der
Untersuchungen, dort wurden im Umkreis einer Kreuzung Uber zwei Jahre intensive Untersuchungen
an insgesamt sechs Messpunkten durchgefuhrt. Ziel war die Erfassung der Reichweite des Stra3en-
verkehrs, die ldentifikation verkehrsspezifischer Metalle sowie die Beurteilung der Eintrége anhand
gesetzlicher Grenzwerte.

Neben den Metallen waren auch die beiden Gase Ammoniak (NHz) und Stickstoffdioxid (NO2) Gegen-
stand der verkehrsnahen Untersuchungen. In Deutschland stammen rund 95 % der NHs-Emissionen
aus der Landwirtschaft, wobei darunter wiederum Tierhaltung und Ausbringen von Wirtschaftsdiingern
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(z. B. Gulle) die Hauptquellen darstellen. Aus der Verbrennung fossiler Brennstoffe (u. a. in Kraftfahr-
zeugen) stammt maximal ein Prozent der Emissionen (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2018b).

Die Umweltwirkung von NHs ist vor allem auf den enthaltenen Stickstoff zurlickzufuhren. So sorgt der
erhohte Eintrag von NHs und seiner in Wasser gelésten Form NH4* (Ammonium) in das Okosystem fiir
eine Nahrstoffanreicherung und kann das Gleichgewicht in pflanzlichen Okosystemen erheblich sto-
ren. Zusatzlich kann aus bereits nahrstoffgesattigten Béden durch chemische Umwandlung Nitrat
ausgewaschen und dadurch das Grundwasser belastet werden (BAYERISCHES LANDESAMT FUR
UMWELT 2018b). Im Boden wirkt Ammonium als Saure und ist fur etwa 40 % der Saureeintrage in Bo-
den verantwortlich. Dadurch wird wiederum das Okosystem geschadigt.

Vor allem in Ballungsraumen wirkt zusétzlich ein indirekter Effekt der NHs-Immissionen. NHs reagiert
in der Luft relativ schnell mit Stickoxiden oder Schwefeldioxid (beziehungsweise mit aus diesen
Schadgasen gebildeter salpetriger Saure beziehungsweise schwefliger Saure). Die dabei entstehen-
den Ammoniumsalze bilden sehr kleine Partikel, die einen wesentlichen Anteil des Feinstaubs ausma-
chen (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2018Db).

Stickoxide entstehen bei allen Verbrennungsprozessen aus den beiden Hauptbestandteilen der Luft:
Stickstoff und Sauerstoff. Durch das Einwirken von Hitze verbinden sich diese beiden Gase zuerst zu
Stickstoffmonoxid, anschlieBend reagiert dieses erneut mit dem Luftsauerstoff und bildet NO2. Die
dominierenden Emissionsquellen sind Verbrennungsprozesse, insbesondere Dieselmotoren. Dabei
nimmt der Verkehrssektor mit rund 40 % der deutschen Gesamtemissionen den ersten Platz ein, noch
vor der Energiewirtschaft (24 %) (UMWELTBUNDESAMT 2018b). NO: ist stark oxidierend, wirkt als star-
kes Reizgas auf die Atemwege und kann akut Atembeschwerden verursachen. Neben der eigenen
Toxizitat wirkt NO2 auch indirekt gesundheitsschadlich durch Beteiligung an der Ozon- und Partikelbil-
dung. Auf das Okosystem wirkt NO2 negativ durch die direkte Schadigung von Pflanzenteilen, durch
Versauerung (Bildung von Salpeterséure in Wasser) und durch die Erhéhung des Stickstoffeintrages.

Ziel der hier dargestellten Untersuchungen war die rAumliche Erfassung des Einflussbereiches des
StralRenverkehrs als Quelle fir NHz und NO2 und die Beurteilung der Eintrage anhand gesetzlicher
Grenzwerte.

2.2 Quellen fur Metalle im Stral3enverkehr

Im StralBenverkehr gibt es verschiedene Quellen fir metallhaltige Staube: die Abriebe von Brems-
scheiben- und -belagen, von Reifen und Stralenbelagen (THROPE UND HARRISON 2008), sowie Metall-
partikel aus den Abgasanlagen der Kfz. Die dominierende Quelle ist dabei der Abrieb von den Brem-
sen der Kfz (GRIGORATOS UND MARTINI 2015).

Zahlreiche wissenschaftliche Untersuchungen haben eine Reihe relevanter Metalle in der Staubfrakti-
on des Abriebs von Bremsbelagen identifiziert (Al, Ba, Bi, Ca, Cr, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Pb, Sb, Sn, Ti,
Zn (THROPE UND HARRISON 2008; GRIGORATOS UND MARTINI 2015; BAYERISCHES LANDESAMT FUR
UMWELT 2017)).

Auch zum Reifenabrieb gibt es Untersuchungen, dabei spielen vornehmlich Al, Ba, Ca, Fe, K, Na und
Zn eine Rolle (THROPE UND HARRISON 2008). Der StralRenbelag besteht zu circa 95 % aus minerali-
schen Materialien sowie aus Bitumen (Kohlenwasserstoffgemische). Der Abrieb von StralRenbelag
kann in seiner Zusammensetzung stark variieren, da keine einheitlichen mineralischen Anteile einge-
setzt werden. Zur Anndherung der Zusammensetzung des StralRenabriebes kénnen die haufigsten
Metalle aus der oberen Erdkruste herangezogen werden: Al, Ba, Ca, Fe, K, Mg, Mn, Na, Ti
(WEDEPOHL 1995).
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Die Abgase von Kfz kdnnen Metalle aus den Katalysatoren (Ce, Fe, La, Nb, Ni, Pd, Pt, Rh, Zr; (Lim et
al. 2006; MOLDOVAN et al. 1999; PALACIOS et al. 2000)), aus dem Motorverschleil3 (Al, Cr, Cu, Fe, Nb,
Ni, Pb (Lim et al. 2006; ULRICH et al. 2012)), sowie Spurenstoffe aus den Motorélen enthalten (B, Ca,
Cu, Fe, Mo, Mg, P, V, Zn (LM et al. 2006; ULRICH et al. 2012)). Treibstoffe hingegen enthalten nur
noch sehr geringe Konzentrationen an Pb und Mn (ULRICH et al. 2012).

Wie anhand dieser Aufzahlungen ersichtlich wird, stellt der StraRenverkehr eine Quelle fir verschie-
dene Metalle dar. Eine Ubersicht (iber die im Projekt untersuchten Metalle (angereichert in Graskultu-
ren und als Staubdeposition) und deren Quelltypen im StralRenverkehr gibt Tab. 1.

. I Tab. 1:
Q = o = R
- | 8§ g & 5 T - c| 8 g2 5 8 Untersuchte Metal
=l 3 ol 2 & © 9 = _ =3 of ¢ & & 8 £ = le in Graskultur und
Sl £ 5|l 58 &§ 9@ ®W 9 © Sl 5| 8 &8 & @ © © .
g 2 G5 8 8 S 2 2 5 g 2 % © & & 2 2 5 Depositionssamm-
ol @ 8 2 5§ & 8 2 & olg 8 2 5§ & 5 £ o lern und bekannte
w5 8 ¢ T © 5 s = Wles 8 ¢ § @ 5 s = Quellen aus dem
o X @ S} m x & =) StraRenverkehr fiir
= = .
diese Metalle.
Al (e o |o o o ° Mnh [e e |e °
As |e e Mo [ o | e °
Ba|e e |e e e Nb |[e e o o
Bi |e¢ e |e Ni | e o o
Cd|e e Pb e e |e °
Cele o ° Sb e e |e
Co|e o Sn |[e e |e
Crle e |eo ° Ti ¢ e |e °
Cule e |e@ o o Tl | e
FeE|le o |06 o o e o o U |e
Hg | e V [ e °
La |e e ° Zn le e | e °

2.3 Methoden

2.3.1 Staubdeposition: Bergerhoff-Methode

In der Atmosphare befindliche metallhaltige Staube werden sowohl durch trockene als auch durch
nasse Deposition (ausgewaschen mit dem Regen) auf Oberflachen abgeschieden. Die Gesamtheit
dieses Eintrags kann verhéltnisméaRig einfach mit der Bergerhoff-Methode zur Bestimmung der Staub-
deposition gemessen werden.

Die Bergerhoff-Methode ist ein genormtes Verfahren (VDI 4320 Blatt 2). Dabei kommen sogenannte
Topf-Sammler zum Einsatz. Im Rahmen von BiomonPOP wurden zylinderférmige Kunststoffgefalle
verwendet, welche mit einer Halterung auf einer Hohe von rund 1,5 m Uber Grund (Einlasshéhe) ex-
poniert wurden (Abb. 1). Die Offnung der GefaRe war dabei méglichst horizontal positioniert. Auf diese
Weise wurden trockene und nasse Deposition im Sammelbehalter aufgefangen. Die Expositionsdauer
betrug 4 Wochen, die Becher wurden Uber den gesamten Beobachtungszeitraum exponiert (vgl. Kapi-
tel 2.5). Zusétzlich zur Messung der Staubmenge pro Flache und Zeit (Deposition [mg/m2 d]) wurde
auch der Anteil der einzelnen Metalle an der gesammelten Staubprobe untersucht. Fur die Quantifizie-
rung des Metalleintrags eignet sich das Verfahren besonders gut. Fir die Metalle wurde eine rein
elementbasierte Analyse durchgefihrt, somit spielten chemische Veranderungen der Stoffverbindun-
gen in der Probe wéhrend der Expositionsdauer keine Rolle. AuRerdem sind die untersuchten Metalle
nicht flichtig und unterliegen im Verlauf der Expositionszeit keinem Verlust durch Verdunstung.
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Abb. 1: Bergerhoff-Becher am Messpunkt ANS_01. Abb. 2: Kleine Graskultur am Messpunkt MEM_01

Nach der Exposition wurden die Proben an das Zentrallabor des LfU in Augsburg weitergeleitet. Hier
wurde das in den Sammelbehaltern enthaltene Wasser bei 98 °C eingeengt und der Inhalt der Sam-
melgefalle anschlieend quantitativ in tarierte Bechergléaser tberfihrt. Nach erneuter Trocknung wur-
de die Staubdepositionsmenge durch Differenzwagung des Becherglases ermittelt. Fir die Metallana-
Iytik wurde der Inhalt der Bechergléser anschlieRend in Aufschlussgefal3e Uberfiihrt und einem Mikro-
wellendruckaufschluss mit einem oxidierenden Sauregemisch unterzogen. Die Elementanalytik der
Aufschlusslésungen erfolgte nach Verdiinnung und Zugabe interner Standards mittels ICP-MS (,In-
ductively coupled plasma mass spectrometry”) in Anlehnung an DIN EN 15841.

2.3.2 Bioindikatorpflanzen: Graskulturen

Die Methoden des Biomonitoring dienen zur Beurteilung der Anreicherung und Wirkung von Schad-
stoffen in lebenden Organismen. Biomonitoring kann prinzipiell mit einer Vielzahl an Organismen
durchgefiihrt werden. So kdnnen sowohl Pflanzen als auch Tiere als Bioindikatoren herangezogen
werden. Generell wird zwischen zwei Monitoringansétzen unterschieden: aktivem und passivem Moni-
toring. Passives Biomonitoring betrachtet Organismen, welche im Untersuchungsgebiet bereits vor-
handen sind, sich dort etwa natlrlich entwickelt haben oder aber kultiviert werden. Bei aktivem Bio-
monitoring werden vorbereitete Zielorganismen an ausgesuchten Standorten ausgebracht und fur ei-
nen definierten Zeitraum exponiert.

Das aktive Monitoring mit Indikatorpflanzen bietet dabei den Vorteil, dass die unter standardisierten
Bedingungen angezogenen Kulturen an verschiedenen Standorten in den gleichen Expositionseinrich-
tungen ausgebracht werden kdnnen und standorttypische Einflussfaktoren (z. B. Bodenart, Geologie,
Oberflachennutzung) weitest mdglich reduziert werden. Somit sind ermittelte atmosphérisch induzierte
Schadstoffwirkungen und deren Akkumulation zwischen verschiedenen Standorten miteinander ver-
gleichbar. FUr eine bestmdgliche Vergleichbarkeit ist neben der standardisierten Aufzucht der Indika-
torpflanzen auch die Wahl des Standortes von groRer Bedeutung. So ist an jedem Standort eine freie
Anstrombarkeit der Indikatorpflanze zu gewahrleisten.

Im Rahmen von BiomonPOP wurden standardisierte aktive Biomonitoringmethoden verwendet. Dabei
dienten kleine Graskulturen (Abb. 2) fur die Beurteilung der Akkumulation von Metallen in Pflanzen
(VDI 3957 Blatt 2). Als standardisierter aktiver pflanzlicher Bioindikator hat sich das Welsche Weidel-
gras der Sorte Lema (Lolium multiflorum Lam. ssp. italicum) bewahrt. Diese Grassorte wird bereits seit
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Uber 20 Jahren vom LfU an den landesweiten immissionsokologischen Dauerbeobachtungsstationen
(DBS) verwendet und liefert seither addquate Ergebnisse. Die Expositionszeit der Graskulturen betrug
jeweils vier Wochen. Im Verlauf eines Untersuchungsjahres wurden 5 aufeinanderfolgende Expositio-
nen zwischen Mai und September durchgefiihrt. Pro Expositionsintervall wurden je Standort zwei klei-
ne Graskulturen (Topfdurchmesser 14 cm) exponiert und untersucht. Fir die Metallanalytik gentigt die
geerntete Menge Gras aus einer kleinen Graskultur, die rund 20 g frischem Probenmaterial entspricht.
Die Graskulturen wurden auf einer Héhe von 1,5 m Giber Grund exponiert. Zur Wasserversorgung wa-
ren die einzelnen Grastdpfe mit Wasserreservoirs von 7 L ausgestattet. Als Substrat diente so ge-
nannte Nullerde, eine Mischung aus Einheitserde Typ 0, Weil3torf und CaCOs. Das Substrat fir ein
gesamtes Jahr stammte aus einer einzelnen durchmischten und abgedeckten Charge und wurde im
Vorfeld der Verwendung auf die Metallgehalte untersucht.

Die Qualitat der fur die Anzucht verwendeten Erde ist durchaus kritisch, da die Pflanze neben dem zur
Ermittlung des atmosphéarischen Metalleintrags zu untersuchenden Aufnahmepfad Uber die Blattober-
flache auch relevante Mengen der Metalle aus dem Substrat Giber die Wurzeln aufnimmt. Zur Beurtei-
lung der Metallbelastung der Graser wurde ausschlief3lich der Zuwuchs Uber die vierwdchige Expositi-
onszeit beprobt. Zu Beginn der Exposition wurden die Graser auf eine definierte Lange zuriickge-
schnitten und mit einer definierten Menge Diingerlésung gegossen. Bei der Ernte wurden die Graskul-
turen auf derselben Hohe geschnitten wie bei Beginn der Exposition. Sowohl bei der Exposition als
auch bei der Probennahme wurde auf eine geringstmdgliche Kontamination geachtet. Die Proben der
Graskulturen wurden vor Ort direkt in luftdichte PE-Beutel verpackt. Die Proben wurde gekunhlt trans-
portiert (< 8 °C) und bis zur Probenaufbereitung und Analytik ebenfalls bei < 8 °C gelagert.

Probenaufbereitung und Analyse der Graskulturen wurde im LfU-Labor fir Schwermetallanalytik
durchgefiihrt. Dazu wurden die ungewaschenen Grasproben zunachst bei 40°C getrocknet und da-
nach analysenfein vermahlen. Ein Aliquot des Probenmaterials wurde anschliel3end in Aufschlussge-
farke uberfuhrt. Nach einem Mikrowellendruckaufschluss mit einem oxidierenden Sauregemisch erfolg-
te die Elementanalytik der Aufschlusslésungen nach Verdiinnung und Zugabe interner Standards mit-
tels ICP-MS. Quecksilber wurde in Anlehnung an EPA-Methode 7473 (U.S. EPA. 1998) mit Hilfe eines
Feststoffanalysators direkt aus der getrockneten Feststoffprobe bestimmt.

2.3.3 Passivsammler: NO, und NH3

Im Rahmen von BiomonPOP wurden die Luftkonzentrationen von Stickstoffdioxid (NOz) und Ammoni-
ak (NHs) mit Passivsammlern untersucht. Das Grundprinzip der Passivsammler basiert auf der Diffu-
sion der Zielmolekile durch einen Konzentrationsgradienten langs einer definierten Wegstrecke. Der
Konzentrationsgradient entsteht aufgrund der chemischen Bindung der Zielmolekiile an einem Sam-
melmedium. Dieses Sammelmedium kann beispielsweise ein mit Reagenz beschichteter Filter sein.

Mit Hilfe der Passivsammler kann tiber eine Dauer von 4 Wochen die mittlere Konzentration von NO2
und NHzs bestimmt werden (DIN EN 16339 und VDI 3869 Blatt 4). Bei den hier verwendeten Passiv-
sammlern diffundieren die zu untersuchenden Gase zu einem mit einem Reagenz getréankten Quarz-
faserfilter. Im Falle von NO2 wurde Triethanolamin als Reagenz verwendet, das NO: diffundiert an die
Oberflache des getrénkten Filters und wird dort chemisch gebunden.

Im Falle von NHs wurde als Reagenz Phosphorsaure verwendet. Hierbei reagiert das Ammoniak mit
der Saure und bildet stabiles Ammonium. Das zylinderférmige Geh&ause der Passivsammler weist ei-
nen Durchmesser von 20 mm und eine Hohe von 10 mm auf (Abb. 3). Innerhalb des Zylinders befin-
det sich ein Rundfilter (Quarzfaserfilter) mit dem Reagenz, der Boden des Zylinders ist mit einem fir
die Gase durchlassigen Filter beziehungsweise Gitter versehen, wahrend der Deckel mit einer Kappe
verschlossen ist. Das Reagenz war in ausreichender Menge vorhanden, so dass es lber die 4-
wochige Expositionsdauer nicht zu einer Sattigung mit NO2 beziehungsweise NHs kommen konnte.
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Die Expositionshdhe betrug rund 3,5 m tber Grund, die Sammler waren dabei unter einem Wetter-
schutzdach angebracht (Abb. 3).

Nach den Probenahmen wurden die Sammler in einem gekihlten Behalter (< 8 °C) ins Zentrallabor
des LfU gebracht. Im Labor wurden die Gehaduse zerlegt, die beschichteten Quarzfaserfilter entnom-
men und mit Reinstwasser eluiert. Das Eluat wurde ionenchromatographisch beziehungsweise pho-
tometrisch auf Ammonium beziehungsweise Nitrit untersucht. Aus den im Labor gemessenen Ammo-
nium- oder Nitritmengen wurde Uber Diffusionsgesetze und Uber einen Kalibrationsfaktor die mittlere
Konzentration von Ammoniak beziehungsweise Stickstoffdioxid in der Umgebungsluft bestimmt.

Abb. 3: NOz und NH3 Passivsammler unter Wetter- Abb. 4. Messpunkt MEM_05. Zu erkennen sind:
schutzdach an der Spitze der 3,5 m langen Windmast, kleine Graskulturen, Bergerhoff-
Haltestange. Becher und Passivsammler.

2.3.4 Windmast

Die Verbreitung luftgetragener Schadstoffe geschieht hauptsachlich tGiber den Wind. Somit kann eine
klare Zuordnung von Messwerten zu einer Schadstoffquelle direkt mit der vorherrschenden Windrich-
tung verknlpft werden. Die Kenntnis der lokalen Windverhaltnisse an den Messstandorten wahrend
der Expositionszeitrdume ist somit wesentlich. Eine verlassliche Information Uber die vorherrschenden
lokalen Windverhéltnisse lasst sich ausschlie3lich iber Messungen in der nahen Umgebung der
Messstandorte gewinnen. Bei Messungen der Windparameter sollte vor allem auf die folgenden zwei
Pramissen geachtet werden: ein ausreichender Abstand der Windmessstation zu umliegenden Hin-
dernissen sowie eine ausreichende Messhéhe Uber Grund (VDI 3786 Blatt 2). Die Beachtung beider
Voraussetzungen tragt dazu bei, den Einfluss lokaler Verwirbelungen/Turbulenzelemente auf die
Messung gering zu halten.

Am intensiv untersuchten Verkehrsstandort (Memmelsdorf) wurde im Rahmen des Projekts ein 10 m
Windmast mit Schalensternanemometer und Windfahne (Adolf Thies GmbH & Co. KG, Géttingen),
sowie einem Datenlogger (Aeolog Pro, INENSUS GmbH, Goslar) auf einer Freifliche etwa 700 m
sudostlich der Kreuzung installiert (Abb. 4, Abb. 7). Der Datenlogger erfasste jeweils die Windrichtung
und Geschwindigkeit als Minutenmittelwerte. Zur Darstellung der lokalen Windverhéltnisse wurden
aus den Daten 10-Minutenmittelwerte berechnet und eine Windrose fur den gesamten Messzeitraum
erstellt (siehe Abb. 9).
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2.4 Messstandorte

Zur Untersuchung des StralRenverkehrs als Quelle fur Metalleintrage wurden drei Standorte mit unter-
schiedlichen Anzahlen an Messpunkten eingerichtet: Memmelsdsorf (MEM) mit sechs Messpunkten,
Ansbach (ANS) mit einem Messpunkt und Kronach (KRO) mit einem Messpunkt. Die Auswahl der
Standorte wurde anhand ihrer Nahe zu Kreuzungen von starker befahrenen StraRen getroffen. Dabei
spielte sowohl die Verkehrsmenge (mittlere Anzahl an Kfz) sowie die freie Anstrémbarkeit der Stand-
orte eine Rolle. Eine Ubersicht iiber die Lage der Standorte sowie der DBS Kulmbach ist in Abb. 5
dargestellt. Die angewendeten Methoden und Beobachtungszeitrédume sind in Abb. 15 auf Seite 31
dargestellit.

An den Standorten ANS und KRO wurde jeweils ein Messpunkt an innerstadtischen Kreuzungen ein-
gerichtet. Diese beiden Messpunkte dienten zur Sondierung fur die Neueinrichtung einer verkehrsna-
hen DBS. Mit Beginn 2018 wurde der Standort ANS in eine DBS umgewandelt. In MEM wurden inten-
sivierte Untersuchungen zum Einfluss des Stral3enverkehrs auf den rdumlichen Schadstoffeintrag im
Umfeld einer Kreuzung mit insgesamt sechs Messpunkten durchgefihrt. Dabei wurden mehrere
Messpunkte in der potenziellen Hauptwindrichtung in einer linienférmigen Anordnung mit zunehmen-
der Distanz zur Kreuzung positioniert (Transekt). Auf diese Weise kann eine Aussage daruiber getrof-
fen werden ob die Kreuzung tatsachlich eine Schadstoffquelle darstellt und inwiefern sich ihr Einfluss
Uber die Distanz verandert. Die potenzielle langjahrige Hauptwindrichtung wurde im Vorfeld mit Hilfe
von Modellrechnungen ermittelt.
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Abb. 5: Lage der Standorte zur Untersuchung des Metalleintrags in Bayern.
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24.1 Intensivstandort: Memmelsdorf (MEM)

Die raumliche Ausbreitung des Schwermetalleintrags aus dem StraRenverkehr wurde an einer Kreu-
zung mit fur den landlichen Raum typischem bis hohem Verkehrsaufkommen untersucht. Der Standort
MEM befindet sich westlich der Gemeinde Memmelsdorf, an der Abzweigung der Bamberger Stral3e
(BA 5) von der Staatsstraf3e St 2190. Das durchschnittliche Verkehrsaufkommen fur das Jahr 2010
betrug laut Zahlungen des staatlichen Bauamtes Bamberg an der St 2190 rund 16.900 Pkw/Tag und
540 Lkw/Tag. Eine Ampelanlage sorgt fiir haufiges Bremsen und Anfahren der Kraftwagen, dabei
kann mit erhéhtem Abrieb der Bremsscheiben und Bremsbelage gerechnet werden.

Der raumliche Einfluss der Kreuzung auf den Schadstoffeintrag wurde mit der Transektmethode un-
tersucht. Im Umfeld der Kreuzung wurden insgesamt sechs Messpunkte eingerichtet. Dabei wurden
drei Messpunkte in der potenziellen Hauptwindrichtung in einer linienférmigen Anordnung mit zuneh-
mender Distanz zur Kreuzung positioniert (MEM_01 bis MEM_03). Zusétzlich wurde ein Kontroll-
messpunkt entgegen der potenziellen Hauptwindrichtung nahe der Kreuzung eingerichtet (MEM_04).
Abb. 6 zeigt die Messpunkte MEM_01, MEM_02 und MEM_04. Eine Ubersicht der Messpunkte gibt
Abb. 7. Laut Hypothese sollte die Schadstoffkonzentration entlang der linienférmigen Messpunktean-
ordnung von MEM_01 nach MEM_03 abnehmen und der Kontrollmesspunkt (MEM_04) niedrigere
Schadstoffwerte als der in gleicher Distanz von der Straf3e positionierte Transektmesspunkt
(MEM_02) in Hauptwindrichtung aufweisen. Auf diese Weise kann eine eindeutige Aussage dartber
getroffen werden, ob die Kreuzung eine Schadstoffquelle darstellt und inwiefern sich ihr Einfluss tber
die Distanz verandert. Diese Methode setzt eine freie Anstrombarkeit aller Messpunkte und eine klare
Hauptwindrichtung voraus. Durch die ebene Umgebung ohne nennenswerte Hindernisse ist eine freie
Anstrombarkeit aller Messpunkte am Standort MEM ausgezeichnet gegeben.

Modellrechnungen der mittleren Windrichtungshaufigkeiten (durchgefiihrt am LfU mit SynAKS,
metSoft GbR, Heilbronn) zeigten eine deutliche Dominanz von sudéstlichen Windrichtungen (Abb. 8).
Entsprechend der modellierten Hauptwindrichtung wurde das Transekt in nordwestlicher Richtung in
2m, 12 m und 30 m (MEM_01, MEM_02 und MEM_03) Distanz zum Fahrbahnrand eingerichtet.
Messpunkt MEM_04 wurde sidlich der Kreuzung in einer Distanz von 12 m zur Fahrbahn eingerichtet.
Ein Referenzpunkt fur die lokale Hintergrundbelastung (MEM_05) wurde, im von der Kreuzung unbe-
einflussten Bereich, circa 700 m stdwestlich der Kreuzung eingerichtet. Der Hintergrundmesspunkt
befand sich auf einer Wiese, in nordéstlicher Richtung, in einer Distanz von circa 40 m, schloss eine
Ackerflache an. Zur Beurteilung des tatséchlichen Windfeldes am Messstandort wurde an MEM_05
zusatzlich ein Windmessmast mit einer Hohe von 10 m aufgestellt.

Abb. 6: Messpunkte 01, 02 und 04 am Standort MEM mit Radweg zwischen 01 und 02.
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Die tatsachlich vorherrschenden Windrichtungen an der Kreuzung wichen im Beobachtungszeitraum
deutlich von den modellierten Windrichtungen ab (Abb. 9). Wahrend der beiden Messjahre dominier-
ten deutlich die west-siidwestlichen Windrichtungen, mit nur einem relativ geringen Anteil an stidostli-
chen Windrichtungen. Somit konnte der Standort MEM_04 nicht als Kontrollpunkt entgegen der
Hauptwindrichtung herangezogen werden. Das Transekt selbst bleibt dennoch aussagekraftig. Im
zweiten Messjahr wurde ein zusatzlicher Messpunkt (MEM_06) 6stlich der Kreuzung eingerichtet,
auch hier wurde eine Distanz von 12 m zum Fahrbahnrand gewahlt. Dieser Messpunkt liegt in der tat-
séchlichen Hauptwindrichtung und sollte somit starker als MEM_02 und MEM_04 von der Kreuzung
beeinflusst sein.

Abb. 7:

Lage der Messpunkte
am Intensivstandort
MEM.
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Abb. 8: Modellrechnung der mittleren Windrichtungs-

Abb. 9: Gemessene Windrichtungshaufigkeiten (%)
haufigkeiten (%) am Standort MEM.

am Standort MEM, Zeitraum: 07.2016 —
12.2017.

2.4.2 Verkehrsnahe Punktmessungen: Ansbach und Kronach

Das LfU betreibt bereits seit 1993 ein kontinuierliches bayernweites Messnetz mit aktivem Biomonito-
ring. An diesen Dauerbeobachtungsstationen (DBS) wird heute die Belastung mit persistenten Schad-
stoffen ausschlieRlich im landlichen Hintergrund untersucht. Die bislang einzige verkehrsnahe DBS
am Mittleren Ring in Minchen musste 2004 aufgegeben werden. Dort hatte in den vergangenen Jah-
ren der Bewuchs durch Hecken und Baume so stark zugenommen, dass eine tatsachliche verkehrs-
nahe Situation nicht mehr gegeben war. Daher wurde im Rahmen von BiomonPOP eine Standortson-
dierung an zwei verkehrsnahen Standorten in Kronach (KRO) und Ansbach (ANS) durchgefihrt.

Der Standort KRO liegt an der Kreuzung der drei Bundesstraf3en B 85, B 173 und B 303 im Siiden der
Stadt Kronach. Das Verkehrsaufkommen fir das Jahr 2010 betrug laut staatlichem Bauamt Bayreuth
mindestens rund 24.400 Pkw/Tag und 1.900 Lkw/Tag an der Kreuzung. Bemerkenswert ist das hohe
relative Aufkommen an Lkws. Der stidliche Teil Kronachs ist in einem nordstdlich verlaufenden Tal
gelegen, der Wind am Standort KRO kommt deshalb hauptsachlich aus stidlichen Richtungen. Der
Messpunkt KRO_01 liegt 25 m ndrdlich der Kreuzung, unterhalb einer etwa 3 m hohen Béschung zur
Fahrbahn in einem Privatgarten (Abb. 10 & Abb. 11).
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Abb. 10:
Lage des Messpunktes
am Standort KRO.

Abb. 11:
Messpunkt KRO_01, in
einem Privatgarten.

Der Standort ANS ist zentral in der Stadt Ansbach gelegen. Der Messpunkt wurde an einer innerstad-
tischen Einmiindung in eine kombinierte Bundesstral3e (B 13 & B 14) mit hohem Verkehrsaufkommen
eingerichtet (Abb. 12). Das staatliche Bauamt Ansbach hat im Jahr 2010 an der Kreuzung ein mittle-
res Verkehrsaufkommen von rund 22.900 Pkw/Tag und 1.400 Lkw/Tag ermittelt. Der Messpunkt
ANS_01 liegt 8 m vom Rand der nérdlich angrenzenden Fahrbahn entfernt. Im Westen grenzt an den
Messpunkt eine Luftgiitemessstation des LfU an (Abb. 13). Daten zur Hauptwindrichtung liegen fir
den Standort nicht vor, allerdings wird die Dominanz westlicher Windrichtungen angenommen. Bei
tatsachlich vorherrschender westlicher Anstromung liegt der Messpunkt im Windschatten der Luftgu-
temessstation. Durch die unmittelbare Néhe zur StralRe sollte diese potenzielle Abschirmung aller-
dings einen vernachlassigbaren Einfluss auf die Messungen haben. Von Juni 2017 bis Oktober 2017
wurde angrenzend an den Messpunkt eine neue Rechtsabbiegerspur errichtet. Somit verringerte sich
der Abstand des Messpunktes zum Fahrbahnrand von circa 8 m auf circa 2 m.

28 Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2020



Metalle, NO2 und NH3 aus dem StralRenverkehr

Abb. 12:
Lage des Messpunktes
am Standort ANS.

Abb. 13:

Messpunkt ANS_01,
vor Umwandlung in
DBS-Standort.

Nach der Sichtung der im Laufe des Jahres 2016 gesammelten Proben beider Standorte (KRO und
ANS) wurde u. a. auf Grundlage der Messdaten entschieden, den Standort Ansbach in eine DBS um-
zuwandeln. Mit Ende 2017 wurde eine feste Umzaunung am Standort installiert und seit Beginn 2018
ist der Standort als verkehrsbeeinflusste Station Teil des immissionsdkologischen Dauerbeobach-
tungsmessnetzes.
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KUL209

Abb. 14:

Lage des Messpunktes
KUL_209 am Standort
Kulmbach.

2.4.3 Referenzstandort Kulmbach

Der Standort Kulmbach (209_KUL) ist seit 2002 Teil des bayerischen immissionsékologischen Dauer-
beobachtungsmessnetzes (DBS). Der Standort befindet sich etwa 4 km stiddstlich vom Stadtzentrum
Kulmbach auf dem Areal der LfU-Dienststelle Kulmbach am Schloss Steinenhausen. In der unmittel-
baren Umgebung des Standortes befindet sich eine wenig befahrene ZufahrtsstralRe zum LfU-
Gebaude, ein okologisch bewirtschafteter Acker sowie einige Wiesen und Gehdlze (Abb. 14).
KUL_209 weist keine bemerkenswerten Auffalligkeiten beztiglich der Immissionen von Metallen oder
NHs auf und ist somit vergleichbar mit anderen DBS im bayerischen landlichen Hintergrund. Durch
seine unmittelbare Nahe zur LfU-Dienststelle Kulmbach war eine intensive Betreuung des Standortes
wahrend der Projektlaufzeit méglich. Aufgrund der oben genannten Charakteristika des Standortes
wurde dieser als Referenzstandort gewéhlt.

2.5 Untersuchungszeitraume

Der Untersuchungszeitraum im Projekt BiomonPOP betrug zwei Jahre. Aufgrund einer relativ kurzen
Projektplanungsphase konnten die Untersuchungen teilweise nicht an allen Messpunkten zum glei-
chen Zeitpunkt begonnen werden (eine Ubersicht gibt Abb. 15). Als erster Messpunkt wurde KRO_01
am 9. Februar 2016 eingerichtet, nach vier Wochen folgte darauf die Einrichtung von MEM_01 —
MEM_04 und ab Anfang Mai 2016 wurden die Messpunkte ANS_01 und MEM_05 eingerichtet. Mit
Ablauf des ersten Untersuchungsjahres wurde der Messpunkt KRO_01 aus o.g. Griinden aufgelassen
und dessen Messeinrichtungen zur Ausstattung eines sechsten Messpunktes am Standort Memmels-
dorf verwendet (MEM_06). Der Messpunkt ANS_01 wurde mit Beginn 2018 in eine DBS umgewandelt
und dient nun als dauerhafter straf3ennaher Messpunkt.

Messausfalle kamen vereinzelt in der Projektlaufzeit vor. So wurden am Standort Memmelsdorf im Ju-
ni 2016 (MEM_05) und im Mai 2017 (MEM_01 und MEM_02) Proben durch Vandalismus verunreinigt
oder zerstoért. Zusatzlich kam es am Windmast zeitweise zu Ausfallen des Datenloggers. Neben dem
Verlust von Proben schranken ebenfalls kontaminierende Ereignisse die Aussagekraft der Untersu-
chungen ein. So wurde am Standort Ansbach von Juni bis August 2017 direkt neben dem Messpunkt
eine StralRenbaumaflnahme durchgefihrt (Erweiterung der Residenzstralie um eine Rechtsabbieger-
spur). Diese BaumaRnahmen fuhrten zu einem erhéhten Staubaufkommen, wie aus den Messergeb-
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nissen deutlich sichtbar wird. Auch am Messpunkt MEM_06 wurden im Zuge der Probenahmen Auffal-
ligkeiten dokumentiert. Teilweise mussten deshalb Messwerte von den Bewertungen ausgeschlossen
werden.
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Abb. 15: Untersuchungszeitraume der verschiedenen Methoden an allen betrachteten Messpunkten. WGR_K:
Graskultur, BGH: Bergerhoff-Methode.
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2.6 Untersuchungsergebnisse

2.6.1 Metalle in der Staubdeposition

Die Untersuchungen zur Staubdeposition zeigen, dass in Stral3enndhe sowohl die Gesamtstaubdepo-
sition als auch die Metalldepositionen deutlich erhéht sind. In den folgenden Abbildungen sind die De-
positionsraten teilweise in Form von Boxplots dargestellt. Diese Darstellungsform von Messwerten
dient dazu, komplette Datensatze und wichtige statistische Kennwerte in einer tibersichtlichen Form
darzustellen: die Boxen beinhalten 50 % aller Messwerte eines Messpunktes, Unter- und Obergrenze
der Box entsprechen dem 25. beziehungsweise 75. Perzentil. Die horizontale Linie innerhalb einer
Box stellt den Median dar, vertikale Linien auf und unter den Boxen reichen bis zu den Messwerten
welche sich noch im 1,5-fachen Interquartilsbereich befinden und einzelne Punkte auRerhalb der Bo-
xen zeigen Extremwerte an.

Wenn nicht anders erwéhnt, werden in den folgenden Abbildungen Ausreil3er, zur Verbesserung der
Lesbarkeit, nicht dargestellt. In die zur Bewertung berechneten arithmetischen Mittelwerte wurden die-
se aber, mit wenigen dokumentierten Ausnahmen, miteinbezogen. Ausrei3er wurden generell als
Werte aul3erhalb des dreifachen Interquartilsabstandes Gber beziehungsweise unter dem 75. bezie-
hungsweise 25. Perzentil definiert.

Depositionsraten des Gesamtstaubes

In Abb. 16 sind die Staubdepositionen tiber den gesamten Beobachtungszeitraum jeweils fir die ein-
zelnen Messpunkte dargestellt. Es wird deutlich, dass an verkehrsbeeinflussten Messpunkten (ANS,
KRO, MEM_01 und MEM_02) deutlich mehr Staub eingetragen wird als an den verkehrsfernen Mess-
punkten. Diese Tatsache ist einerseits dem Kfz-Verkehr als direkte Staubquelle geschuldet (z. B.
Brems-, Reifen- und Fahrbahnabrieb), andererseits wirbeln die vorbeifahrenden Kfz den bereits auf
der Fahrbahn abgelagerten Staub immer wieder auf.

Abb. 17 zeigt die Jahresgénge der Staubdepositionsraten fur die Jahre 2016 und 2017 (fir diese Dar-
stellung wurden die Messwerte von extremen Ausreil3ern bereinigt). Neben den erhéhten Depositions-
raten in StralRennahe sind deutliche Jahresgéange in der Staubdeposition sichtbar. Diese sind insbe-
sondere an den stral3enverkehrsfernen Messpunkten gut zu erkennen. Vor allem in KUL und MEM_05
sind in den Sommermonaten die Staubeintrage deutlich erhoht.

Dies liegt neben dem Vorhandensein pflanzlicher Partikel (z. B. Pollen, Pflanzenteile oder durch Ernte
freigesetzte Partikel) auch am generell trockeneren Untergrund und der damit zusammenhangenden
vermehrten Aufwirbelung und Verfrachtung von Staubpartikeln durch den Wind. An den Verkehrs-
messpunkten ist dieser Verlauf ebenfalls ersichtlich, wird jedoch teilweise durch gréRere Schwankun-
gen uberlagert (z. B. MEM_02). Die Depositionsraten der untersuchten Metalle sind eng an die Ge-
samtstaubdeposition gekoppelt und zeigen somit im Hinblick auf Jahresgange und Konzentrationsun-
terschiede an den verschiedenen Messpunkten &hnliche Verlaufe (Abb. 19).
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Abb. 16: Messergebnisse der Staubdepositionsraten Abb. 17: Zeitreihen der Staubdepositionsraten an allen

an allen Messpunkten tber den gesamten Messpunkten fir die Jahre 2016 und 2017.

Beobachtungszeitraum.

Vergleich der mittleren Metalldepositionen

Erhebliche Unterschiede in der Héhe der beobachteten Depositionsraten gibt es fur die verschiedenen
Metalle. So wird an verkehrsnahen Messpunkten beispielsweise im Mittel rund 27.000-mal mehr Eisen
als Cadmium eingetragen (Eisen ist ein sehr haufiges Element in der Erdkruste, Cadmium ist hinge-
gen extrem selten). An den Hintergrundstandorten wird im Mittel Eisen immerhin noch rund 6.000-fach
mehr eingetragen als Cadmium. Abb. 18 zeigt die mittleren Depositionsraten der einzelnen Metalle je
Messpunkt Uber die gesamte Beobachtungsdauer, gestaffelt nach der Hohe des Eintrags. Als Mittel-
wert wurde fur diese Abbildung der Median gewahlt (unter Berlcksichtigung der Ausreil3er). Dies mi-
nimiert den Einfluss von Extremwerten und betont damit eher die Normalsituation an den Messpunk-
ten. Zu beachten sind die unterschiedlichen Skalierungen der Ordinaten der einzelnen Teilabbildun-
gen.

Sowohl im Hintergrund (MEM_05 und KUL) als auch verkehrsbeeinflusst (ANS, KRO & MEM_01) zei-
gen die beiden Elemente Eisen (Fe) und Aluminium (Al) die mit Abstand héchsten Eintrage. Beide
Elemente kommen sehr haufig in der oberen Erdkruste vor: Al circa 8 % und Fe circa 3 % (WEDEPOHL
1995). Weitere sehr prominente Elemente sind Zink (Zn), Titan (Ti), Mangan (Mn), Kupfer (Cu) und
Barium (Ba). Ti und Mn sind relativ haufige Elemente der oberen Erdkruste mit circa 0,3 % und 0,05 %
(WEDEPOHL 1995), Ti kann zu geringen Anteilen auch aus dem Abrieb von Bremsbelagen stammen,
der geogene Eintrag ist aber héchstwahrscheinlich die dominierende Quelle. Zn und Cu stammen
vornehmlich als Bremsabrieb aus dem StraRenverkehr (THROPE und HARRISON 2008; GRIGORATUS und
MARTINI 2015). Ba hingegen findet sich ebenfalls relativ haufig in der oberen Erdkruste (circa 0,07 %)
wird aber auch durch den Stral3enverkehr emittiert (Brems- und Reifenabrieb). Alle weiteren unter-
suchten Metalle sind nur zu geringen Teilen in der Erdkruste vorhanden, erhdhte Eintrage in Stral3en-
néahe stammen somit entweder direkt aus dem StraRenverkehr oder werden indirekt durch Staubauf-
wirbelung durch die Fahrzeuge erhéht. Mit Ausnahme von Cadmium (Cd) und Thallium (TI) ist die De-
position aller Metalle in StraRennéahe erhdht, dabei lag der Thallium-Eintrag an allen Messpunkten
meistens unter der analytischen Bestimmungsgrenze (BG).
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Abb. 18: Mittlere Metalldepositionen an allen untersuchten Messpunkten tUber die gesamte Beobachtungsdauer.
Dargestellt sind die Mediane; zu beachten sind die unterschiedlichen Skalierungen der vier Teilabbil-
dungen.

Ergebnisse einer statistischen Untersuchung zur Klarung, ob signifikante Unterschiede zwischen den
einzelnen Messpunkten bestehen und ob der Stral3enverkehr folglich als Quelle identifiziert werden
kann, werden weiter unten beschrieben.

Vergleich mit Grenzwerten

Grenzwerte fir den Eintrag bestimmter Metalle Giber die Staubdeposition sind in der Technischen An-
leitung zur Reinhaltung der Luft (TA Lufti. d. F. v. 24.07.2002) und in der Bundes-Bodenschutz- und
Altlastenverordnung (BBodSchV i. d. F. v. 27.9.2017) als arithmetische Jahresmittelwerte definiert.
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Die Grenzwerte nach BBodSchV gelten jedoch nicht ausschlief3lich fur die Depositionsraten, sondern
regeln zusatzliche jahrliche Frachten an Schadstoffen tber alle Wirkungspfade. An den betrachteten
Messpunkten werden allerdings keine Eintréage tber weitere Wirkungspfade erwartet. Eine Zusam-
menfassung der giiltigen Grenzwerte findet sich in Tab. 2. Die Grenzwerte wurden an allen Mess-
punkten eingehalten (vergleiche Tab. 3).

Tab. 3 zeigt die Jahresmittelwerte (arithmetische Mittel) aller untersuchten Metalle an den einzelnen
Messpunkten. In den Mittelwerten sind alle Messwerte enthalten, sofern die entsprechenden Proben
wahrend der Probenahme nicht als auffallig dokumentiert und verworfen wurden. Werte unter der ana-
Iytischen Bestimmungsgrenze (BG) wurden mit ¥2 BG in die Mittelwerte miteinbezogen.

TA Luft BBodSchV Tab. 2: i _ _
Komponente Grenzwerte fur den mittleren Eintrag
P von nicht gefahrdendem Staub sowie
Hg/(m?d) Hg/(m?d) bestimmter Metalle nach Technischer
- Anleitung zur Reinhaltung der Luft und
2,
Staubdeposition st se) Bundes-Bodenschutz- und Altlasten-
Blei (Pb) 100 110 verordnung.
Chrom (Cr) 82,2
Cadmium (Cd) 2 1,64
Kupfer (Cu) 98,6
Arsen (As) 4
Nickel (Ni) 15 27,4
Thallium (TI) 2
Quecksilber (Hg) 1
Zink (Zn) 329
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Tab. 3: Jahresmittelwerte der Metalldepositionen an allen Messpunkten. Dargestellt sind die arithmetischen Mit-
telwerte in pg/(m2 d), Staub in mg/(m? d).

| kRO | ANs | MEmO1L | MEMo2 | MEMO3 MEMO4 MEMO5 MEMO6 KUL

Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr | Jahr

1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2
Al 925,5 n.v. 820,6 | 1237 | 835,0 | 1157 | 629,8 | 800,9 | 388,9 | 635,7 | 303,4 | 478,1 | 187,5 | 344,3 n.v. 538,0 | 333,5 | 387,4
As 0,35 n.v. 0,35 0,50 0,32 0,45 0,28 0,38 0,21 0,32 0,15 1,35 0,10 0,17 n.v. 0,23 0,14 0,16
Ba 15,8 n.v. 19,2 24,9 12,8 14,7 10,3 13,8 16,6 8,1 57 6,4 2,8 4,1 n.v. 7,6 4,2 4,8
Bi 0,20 n.v. 0,31 0,35 0,19 0,20 0,13 0,13 0,08 0,09 0,10 0,11 0,04 0,05 n.v. 0,11 0,04 0,05
Cd 0,054 n.v. 0,045 | 0,054 | 0,039 | 0,052 | 0,038 | 0,052 | 0,039 | 0,045 | 0,029 | 0,033 | 0,026 | 0,033 n.v. 0,032 | 0,046 | 0,071
Ce 1,42 n.v. 1,59 2,24 2,32 2,93 1,30 1,55 0,73 1,27 0,54 0,78 0,26 0,46 n.v. 0,91 0,55 0,54
Co 0,56 n.v. 0,41 0,62 0,44 0,57 0,33 0,39 0,21 0,31 0,17 0,29 0,11 0,18 n.v. 0,25 0,14 0,16
Cr 5,27 n.v. 6,54 6,60 5,17 6,35 3,39 3,07 1,69 1,94 1,88 2,00 0,75 0,95 n.v. 2,38 0,86 0,96
Cu 19,4 n.v. 28,8 31,7 19,3 19,2 12,2 10,5 7,2 6,4 8,6 9,6 2,8 3,0 n.v. 9,2 2,9 3,4
Fe 1321 n.v. 1385 1719 1278 1509 | 862,4 | 985,4 | 484,2 | 689,5 | 445,8 | 559,5 | 192,9 | 292,3 n.v. 693,5 | 297,3 | 318,8
La 0,70 n.v. 0,78 1,07 1,30 1,58 0,63 0,71 0,36 0,58 0,27 0,37 0,15 0,23 n.v. 0,41 0,32 0,27
Mn 34,3 n.v. 35,3 47,3 28,8 36,5 33,6 28,6 29,4 26,6 12,7 14,5 9,5 10,1 n.v. 17,5 20,2 21,1
Mo 0,67 n.v. 0,99 0,99 0,72 0,66 0,48 0,41 0,29 0,28 0,33 0,41 0,17 0,17 n.v. 0,36 0,14 0,16
Nb 0,22 n.v. 0,25 0,33 0,23 0,26 0,17 0,17 0,10 0,12 0,10 0,11 0,05 0,06 n.v. 0,14 0,06 0,07
Ni 2,18 n.v. 2,19 3,16 2,11 2,52 1,36 1,49 0,77 1,01 0,77 0,88 0,41 0,58 n.v. 1,09 0,53 0,60
Pb 3,37 n.v. 2,48 3,20 2,02 2,37 1,70 1,93 1,44 1,85 1,37 1,61 1,17 1,44 n.v. 1,46 1,13 1,24
Sb 1,81 n.v. 2,20 2,33 1,27 1,19 0,82 0,74 0,49 0,48 0,62 0,59 0,21 0,24 n.v. 0,70 0,20 0,22
Sn 2,87 n.v. 5,06 5,28 3,42 3,36 2,19 2,01 1,18 1,15 1,68 1,60 0,42 0,51 n.v. 1,92 0,39 0,45
Ti 67,0 n.v. 42,2 69,5 47,7 55,3 33,2 35,5 20,9 25,6 16,9 20,6 9,2 12,8 n.v. 25,1 16,6 16,0
Tl 0,025 n.v. 0,025 | 0,042 | 0,025 | 0,025 | 0,025 | 0,025 | 0,025 | 0,025 | 0,025 | 0,025 | 0,025 | 0,025 n.v. 0,025 | 0,025 | 0,025
Vv 2,32 n.v. 1,80 2,78 2,05 2,75 1,53 1,89 0,93 1,40 0,73 1,07 0,45 0,76 n.v. 1,26 0,66 0,82
Zn 49,1 n.v. 61,2 69,8 51,9 62,9 30,2 33,2 20,6 20,4 21,4 26,8 9,9 12,0 n.v. 26,2 9,5 11,2
Staub | 71,5 n.v. 91,2 | 126,2 | 79,6 | 113,3 | 81,1 94,4 92,5 54,2 28,6 50,9 20,3 29,8 n.v. 39,9 37,9 43,8

Bei Betrachtung der Mittelwerte fallt auf, dass im zweiten Untersuchungsjahr an allen Messpunkten
meist hohere Metalldepositionen als im Vorjahr beobachtet wurden. Die einzige Erklarung fur den Un-
terschied zwischen den beiden Jahren ist die unterschiedliche Witterung. Bei Betrachtung der Witte-
rungsverhaltnisse in den beiden Messjahren sind Unterschiede in den Windgeschwindigkeiten zu be-
obachten (siehe Abbildungen zu den Wetterdaten im Anhang, Abb. 79, Abb. 80 und Abb. 81). Die mitt-
leren und maximalen Windgeschwindigkeiten waren im zweiten Messjahr meistens hoher als im ers-
ten. Dies fuhrte wahrscheinlich zu einer vermehrten Verfrachtung von Stauben.

Die Mittelwerte am Messpunkt MEM_06 sollten mit Vorsicht betrachtet werden, hier wurden bei den
Probenahmen haufiger Auffalligkeiten dokumentiert, welche auf Einwirken von Dritten hindeuteten und
zum Verwerfen der Messwerte fuihrten (Mai und Juni 2017). Beispielsweise wurde die Haltestange
schief vorgefunden oder im Sammelbecher befand sich erheblich mehr Wasser als an den anderen
Messpunkten. Auch nach dem Verwerfen der als auffallig dokumentieren Messwerte befand noch eine
Probe (Juli 2017) mit extrem hohem Staubniederschlagswert (2100 mg/m2d) im Datensatz. Da diese
Probe offensichtlich keinen realen Messwert darstellt, wurden alle Messwerte dieser Probe verworfen.

Zeitreihen der Metalldeposition

Die zeitlichen Verlaufe der einzelnen Metalldepositionen Giber den Beobachtungszeitraum von zwei
Jahren (Abb. 19) zeigen vor allem an den verkehrsfernen Messpunkten (KUL und MEM_05) einen
deutlichen Jahresgang, mit Maxima in den Sommermonaten und Minima im Winter. Bei Messpunkten,
welche eindeutig im Einflussbereich des StralRenverkehrs lagen, ist dieser Verlauf teilweise durch
starke Schwankungen Uberlagert. Fir die Darstellung der Jahresgange wurden die Daten von Ausrei-
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Bern bereinigt. Als AusreiRer werden Werte bezeichnet die mehr als den dreifachen Interquartilsab-
stand oberhalb des 75 % beziehungsweise unterhalb des 25 % Perzentils liegen.
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Abb. 19: Jahresverlauf der einzelnen Metalldepositionsraten von Februar 2016 bis April 2018 an allen Messpunk-
ten in pg/(m2 d).

In den Jahresverlaufen sind die héheren Depositionsraten des zweiten Messjahres ebenfalls zu er-
kennen. Einzelne erhdhte Depositionsraten von Al, As, Ba, Ce, Co, Fe, Mn, Nb, Ni, Ti und V in Ans-
bach, zwischen Juni und Oktober 2017, sind auf eine Baustelle in unmittelbarer Nahe zum Mess-
standort zurtickzufiihren. Teilweise wurden diese Werte als Ausrei3er identifiziert und sind nicht in der
Abbildung dargestellt. Der Grof3teil der Metalle welche durch die Bauarbeiten verstarkt eingetragen
wurden sind haufige Bestandteile der oberen Erdkruste (Al, Ba, Ce, Fe, Mn, Ti und V; WEDEPOHL
1995). Die erhdhten Werte erklaren sich also als Eintrag mineralischer Staube durch die Baustelle.
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Quellzuordnung mittels Transektuntersuchung

Aus den Untersuchungsergebnissen lasst sich klar erkennen, dass die Depositionsraten fast aller Me-
talle in StralRennahe erhoht sind (Abb. 18 und Abb. 19). Aus dieser Beobachtung l&asst sich jedoch
nicht ohne weiteres ableiten, ob all diese Metalle tatsachlich ihre Quelle im StraRenverkehr haben o-
der ob sie nur auf Grund der erhdhten Staubdeposition, durch die standige Wiederaufwirbelung von
der versiegelten Fahrbahnoberflache, ebenfalls erhéht sind. Zur Klarung dieser Fragestellung ist es
notwendig, die Metalldepositionen mit der Gesamtstaubdeposition in Bezug zu setzen, d.h. den Anteil
der einzelnen Metalle am Gesamtstaubeintrag zu berechnen. Uber diesen relativen Anteil der Metalle
kénnen auch Standorte mit sehr unterschiedlichen Staubbelastungen miteinander verglichen werden.

Abb. 20 zeigt den Anteil der Metalle am Gesamtstaubeintrag (ng/mg) fur die Transektmessung am
Standort Memmelsdorf. In den verschiedenfarbigen Boxplots sind jeweils alle Messungen der stra-
Rennahen Messpunkte MEM_01, MEM_02 und MEM_03 sowie des Hintergrundmesspunktes
MEM_05 enthalten. Messwerte unter der analytischen Bestimmungsgrenze wurden in diese Abbildung
nicht einbezogen. Die Messpunkte sind in Abb. 20 anhand ihres Abstands zum Straf3enrand sortiert.
Bei Betrachtung der Abbildung wird deutlich, dass der Metallanteil im Gesamtstaub fur die meisten
Metalle an allen vier Messpunkten relativ ahnlich ist. Die Wertebereiche der Boxen liegen meist in
vergleichbarer GréRenordnung. Mit unterschiedlichem Abstand zur Fahrbahn veréndert sich der Me-
tallanteil in der Staubdeposition fiir viele Metalle also kaum.

Einige wenige Metalle scheinen jedoch eine gewisse Veranderung ihres Anteils im Staub mit der Dis-
tanz zur StralRe aufzuweisen (z. B. Cd, Cu, Pb und Zn). Um zu Uberpriifen, ob sich die Metallanteile
an den einzelnen Messpunkten statistisch signifikant voneinander unterscheiden, wurde eine ANOVA
(ANalysis Of VAriance) durchgefihrt. In diesem Falle wurde ein Test nach Kruskal-Wallis fur den Ver-
gleich der Transektmesspunkte MEM_01 und MEM_03 sowie des Hintergrundmesspunktes MEM_05
verwendet. Mit diesem Test wird ermittelt ob es zwischen allen getesteten Messpunkten signifikante
Unterschiede gibt. Allerdings wird daraus noch nicht ersichtlich zwischen welchen Messpunkten diese
Unterschiede bestehen.
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Abb. 20: Vergleich der Metallanteile an der Staubdeposition [ug/mg] an den Transektmesspunkten am Standort
Memmelsdorf fiir die gesamte Beobachtungsdauer. Von dunkelrot bis hellrot: MEM_01 bis MEM_03;
grun: MEM_05.

Diese Fragestellung wird mit weiteren paarweisen Tests (Post-hoc-Tests) untersucht. Zu diesem
Zweck wurden die beiden Messpunktpaare MEM_01 zu MEM_03 und MEM_01 zu MEM_05 getestet,
um zu ermitteln ob innerhalb des Transekts und zwischen dem stral3ennachsten- und dem Hinter-
grundmesspunkt signifikante Unterschiede bestehen. Ein geeignetes Verfahren stellt dabei der Test
nach Dunn mit einer Benjamini-Hochberg-Anpassung dar. Wenn bei diesem Test der p-Wert kleiner
oder gleich der halben Irrtumswahrscheinlichkeit von 5 % ist (p-Wert < 0,025), sind die getesteten
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Messpunktpaare signifikant voneinander unterschiedlich. Messergebnisse unter der analytischen Be-
stimmungsgrenze wurden fir diese Untersuchung verworfen. Die Ergebnisse der statistischen Tests
sind in Tab. 4 dargestellt. Metalle deren p-Werte kleiner als 0,025 sind, zeigen signifikante Unter-
schiede zwischen den Messpunkten. Wenn diese Metalle mit zunehmender Distanz zur Fahrbahn ab-
nehmen, sind sie in der Tabelle unterstrichen dargestellit.

Tab. 4: Ergebnisse der Varianzanalyse (p-Werte) zur Prifung, ob die Metalldepositionsraten an den Messpunk-
ten MEM_03 und MEM_05 signifikant unterschiedlich zum straRennahen Messpunkt MEM_01 sind. Un-
terstrichene und fett gedruckte Metalle und p-Werte (p < 0,025) zeigen an Messpunkt MEM_01 signifi-
kant unterschiedliche Despositionen

Metall MEM_01vs.  MEM_O1vs. Metall MEM_01vs.  MEM_01vs.

MEM_03 MEM_05 MEM_03 MEM_05
Al 0,188 0,090 La 0,196 0,055
As 0,164 0,220 Mo 0,140 0,058
Ba 0,480 0,135 Mn 0,084 0,490
Bi 0,264 0,138 Nb 0,306 0,071
cd 0,001 <0,001 Ni 0,281 0,160
Ce 0,121 0,022 Pb 0,014 0,001
Co 0,592 0,485 Sb 0,169 0,058
Cr 0,001 <0,001 Sii 0,021 <0,001
Cu 0,015 <0,001 Ti 0,160 0,029
Fe 0,033 <0,001 v 0,142 0,097
Zn 0,008 0,004

Interessanterweise nehmen die Anteile von Blei (Pb) und Cadmium (Cd) in der Staubdeposition signi-
fikant mit der Entfernung zur Strae zu und wurden deshalb in Tab. 4 nicht unterstrichen. Somit liegt
die Quelle fir diese beiden Metalle aul3erhalb des StralRenverkehrs. Die Anteile in der Staubdepositi-
on von Cr, Cu, Sn und Zn sind hingegen in einer Distanz von 30 m zur Fahrbahn signifikant niedriger
als am Fahrbahnrand. Bei diesen Metallen geschieht die Abnahme aber bereits Uber die ersten 12 m
(siehe Abb. 20) und Cr und Zn haben in ihren Staubanteilen bei 30 m bereits das Hintergrundniveau
erreicht. Die Anteile an Ce und Fe in der Staubdeposition sind in Fahrbahnnahe ebenfalls erhoht, die
Abnahme ist aber erst liber eine gréRere Distanz (700 m) statistisch signifikant.

Fur die folgenden Metalle in der Staubdeposition kann somit statistisch abgesichert der StralRenver-
kehr als Emissionsquelle identifiziert werden: Cer (Ce), Chrom (Cr), Kupfer (Cu), Eisen (Fe), Zinn (Sn)
und Zink (Zn).

Nun kdnnen dazu aus Tab. 1 (im Abschnitt 2.2) die unterschiedlichen Quellen dieser Metalle aus dem
Kfz-Bereich abgelesen werden: Cer stammt vornehmlich aus dem Verschleil3 von Katalysatoren;
Chrom stammt von Bremsabrieb und Motorverschleil3; Kupfer stammt von Bremsabrieb, Motorver-
schleild und zu kleinen Teilen aus Motordlen; Eisen wird aus sehr vielen Quellen freigesetzt — Ab-
rieb/Verschlei aller Teile der Kfz sowie Stra3enabrieb; Zinn stammt ausschlie3lich aus dem Brems-
abrieb und Zink stammt aus Bremsabrieb, Reifenabrieb und zu kleinen Teilen aus Motordlen. Der
Bremsabrieb scheint somit die bedeutendste Quelle fiir erhdhte Metallgehalte in der Staubdeposition
in StralRennahe zu sein.
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2.6.2 Metallanreicherung in Graskulturen

Vergleich der mittleren Metallanreicherungen

Die Metallgehalte in den Graskulturen werden weitestgehend durch die gleichen Elemente wie die
Staubdeposition dominiert. Dabei unterscheiden sich die Gehalte einzelner Metalle teilweise wieder
erheblich voneinander. So ist im Mittel an verkehrsnahen Messpunkten beispielsweise rund 2.800-mal
mehr Eisen als Cadmium in den Graskulturen enthalten. An Hintergrundstandorten befindet sich hin-
gegen im Mittel rund das 1.300-Fache an Eisen in den Graskulturen. In Abb. 21 sind fur alle Mess-
punkte die mittleren Metallgehalte in den Graskulturen Uber den gesamten Beobachtungszeitraum
dargestellt. Als Mittelwert wurde der Median verwendet, dieser wird nicht von Extremwerten beein-
flusst und stellt somit die Normalsituation an den Messpunkten besser dar.

In der Abbildung sind die Metalle absteigend nach ihren Gehalten geordnet (von links oben bis rechts
unten), zu beachten sind die unterschiedlichen Skalierungen der Ordinaten der einzelnen Teilabbil-
dungen. Die mit groRem Abstand héchsten Konzentrationen hat Fe, gefolgt von Al, Mn und Zn. Al, Fe
und Mn kommen haufig in der oberen Erdkruste vor, die Quellen sind somit wahrscheinlich geogenen
Ursprungs. Zn hingegen ist ein typisches Verkehrsmetall. Weitere prominente Metalle in den Graskul-
turen sind Ba, Cu, Ti und Ni, welche teilweise relativ haufig in der oberen Erdkruste sind oder ihre
Quellen wahrscheinlich im StralRenverkehr haben (siehe Abschnitt 2.2). Alle weiteren untersuchten
Metalle sind nur zu sehr geringen Teilen in der Erdkruste vorhanden, erhdhte Eintrage in StralRennahe
stammen somit entweder direkt aus dem Stral’enverkehr oder sind indirekt durch Staubaufwirbelung
durch den StraRenverkehr erhdht. Die Gehalte an Blei (Pb) und Thallium (TI) lagen an allen Mess-
punkten meistens unter der analytischen Bestimmungsgrenze (BG).

In den Metallgehalten der Graskulturen ist der Einfluss der Néhe zum StralRenverkehr deutlich gerin-
ger ausgepragt als in der Staubdeposition, was darin sichtbar wird, dass deutlich weniger Metalle er-
hohte Gehalte in StraBenndhe aufweisen. Auf diese Unterschiede wird im Folgenden noch im Detall
eingegangen.
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Abb. 21: Mittlere Metallgehalte in Graskulturen an allen untersuchten Messpunkten Uber die gesamte Beobach-
tungsdauer. Dargestellt sind die Mediane; zu beachten sind die unterschiedlichen Skalierungen der vier
Teilabbildungen.

Vergleich mit Grenzwerten

Die Bewertung der Metallgehalte in Graskulturen kann anhand von EU-Futtermittelhdchstgehalten
sowie der Orientierungswerte fiir den maximalen Hintergrundgehalt (OmH) in Bayern (HOMBRECHER et
al. 2018 und 2019) durchgefuhrt werden. Da fiir einige Metalle Hochstgehalte in Futtermitteln definiert
sind und somit Belastungsspitzen von Relevanz sein kénnen, missen zur Bewertung der Metallgehal-
te neben arithmetischen Mittelwerten auch die Metallkonzentrationen einzelner Expositionsintervalle
betrachtet werden. Deshalb werden neben den arithmetischen Jahresmittelwerten (Tab. 7) auch die
jahrlichen Maximalgehalte einzelner Metalle (Tab. 6) betrachtet. Die Werte in Tab. 7 sind arithmeti-
sche Mittelwerte und beinhalten alle Messungen welche keine Auffélligkeiten wahrend der Probenah-
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me aufwiesen. Eine Ausnahme bildet Messpunkt MEM_06, dort wurden die Ergebnisse der Graskultu-
ren von Juni und Juli 2017 verworfen, da die parallel exponierten Depositionsproben Auffélligkeiten
bei der Probenahme zeigten und beide Methoden aufféllig erhéhte Barium-Konzentrationen aufwie-
sen.

Nach Anhang | der Richtlinie tber unerwiinschte Stoffe in der Tierernahrung (RL 2002/32/EG des eu-
ropaischen Parlaments und des Rates vom 7. Mai 2002 und ihren Anderungen) gelten fiir einige Me-
talle die in Tab. 5 dargestellten EU-Futtermittelhdchstgehalte, bezogen auf 12 % Feuchtigkeitsgehalt.
Fur weitere Elemente kénnen die Orientierungswerte fiir den maximalen Hintergrundgehalt (OmH) in
Bayern herangezogen werden (ebenfalls in Tab. 5). Diese Orientierungswerte leiten sich aus den
langjahrigen Messreihen an Standorten im landlichen Hintergrund in Bayern ab und geben die Ober-
grenze der vorhandenen ,Normalbelastung” fir ganz Bayern an (HOMBRECHER et al. 2018 und 2019).
Ein Uberschreiten der OmH-Werte in den Gehalten der Graskulturen deutet auf eine in der Umgebung
gelegene Emissionsquelle hin.

Die EU-Ho6chstgehalte werden durch die maximalen Konzentrationen der Untersuchungsergebnisse
jeweils deutlich unterschritten (vgl.Tab. 5 und Tab. 6).

Die Einordnung der Metallgehalte in Bezug auf den OmH zeigt hingegen deutlich die erhdhten Metal-
leintrage in der Nahe der StralRe (kursive, unterstrichene und fett gedruckte Werte in Tab. 6 und

Tab. 7). So Uberschreiten insbesondere die Maximalgehalte von Al, Bi, Cr, Fe, Sb und V in den Gras-
kulturen in StraBennahe die OmH deutlich (Tab. 6). Zusétzlich liegen an diesen Standorten die Jah-
resmittelwerte fur diese Metalle teilweise ebenfalls tber den OmH (Tab. 7). Am Messpunkt in Kronach
lag der Maximalgehalt fir Ni im ersten Messjahr ebenfalls oberhalb des OmH. All diese genannten
Metalle sind flr ihre Emissionen aus dem Straf3enverkehr bekannt (siehe Tab. 1; Abschnitt 2.2). Die
OmH-Uberschreitungen der Graskulturen in StraBennzhe (ANS, MEM_01 bis MEM_04, MEM_06 und
KRO) sprechen auch hier unmissverstandlich fur die Stra3e als Quelle fur diese Metalle.

EU-HGchst- EU-Hochst- | Tab.s:
Metall OmH chalt Metall OmH chalt Orientierungswerte des maximalen
9 9 Hintergrundgehaltes (OmH) fur Metalle
mg/kg  mg/kg 12% mg/kg  mg/kg 12% |n__GraskuIturen sowie EU-
TS G TS FG Hochstgehalte fur Futtermittel (bezo-

gen auf 12 % Feuchtegehalt - FG).

Al 45 - Hg 0,0099 0,1

As 0,24 2 Mn 54 -

Ba 11 - Ni 5,7 -

Bi 0,0071 - Pb 0,26 30

Cd 0,057 1 Sb 0,061 -

Co 0,7 - T 0,02 -

Cr 0,2 - \Y, 0,12 -

Cu 7,3 - Zn 40 -

Fe 95 =
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Tab. 6: Maximalwerte der Metallgehalte in Graskulturen fur die beiden Messjahre 2016 und 2017 an allen Mess-
punkten in mg/kg TS. Unterstrichene und fett gedruckte Werte zeigen Uberschreitungen des OmH.

KRO ANS MEMO1 MEMO02 MEMO03 MEMO04 MEMO05 MEMO06 KUL
Jahr Jahr | Jahr Jahr | Jahr Jahr | Jahr Jahr |Jahr Jahr |Jahr Jahr |Jahr Jahr |Jahr Jahr |Jahr Jahr

1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2
6

Al 421 nv. | 304 864|542 784 | 817 674|356 796 | 445 617|271 292 | nv. 378 | 160 301
As 012 nv. | 010 018 | 015 o018 | 045 016 | 014 017 | 014 016 | 024 014 | nv. 014 | 010 012
Ba 88 nv. | 839 890 |1140 1085 | 896 1085| 893 1007 | 877 964 | 794 995 | nv. 547 | 994 10,90
Bi 0016 nv. | 0027 0025|0024 0032|0020 0017|0004 0009|0018 0040|0004 0007 | nv. 0016|0004 0,004
Cd 005 nv. [ 005 004 | 006 004|008 003|006 004|005 004|006 005]| nv. 004|006 004
Ce 006 nv. | 005 013|010 o018 | 012 016|006 015|006 012|003 004 | nv. 009 | 003 005
Co 015 nv. [ 013 030 | 011 023 [ 012 022|013 023|012 030|010 028 | nv. 018 [ 011 0,16
Cr 031 nv. | 031 057|040 060 | 044 037|010 025|027 052|034 010 | nv. 031|010 010
Cu 515 nv. | 521 556 | 499 574 | 472 460 | 438 394 | 448 594 [ 361 350 | nv. 424 | 367 308
Fe 1105 nv. | 1225 1410|1415 1585|1590 1270 90,0 1185|1145 1640 724 552 | nv. 927 | 534 488

Hg 0,009 n.v. | 0,007 0,008 |0,009 0,008 | 0,009 0,008][0,009 0,009 0,008 0,008]|0,008 0,008]| nv. 0007|0007 0,006

La 0,03 n.v. 0,03 0,06 | 0,05 0,08 | 0,06 0,07 | 003 0,07 | 003 005 | 002 0,02 n.v. 0,04 | 0,01 0,02
Mn 30,5 n.v. 220 472 | 315 393 | 260 387 | 51,8 53,7 | 32,7 716 | 423 489 n.v. 413 | 284 328

Nb 0,015 n.wv. |0,014 0,018 | 0,020 0,024 | 0,022 0,017 | 0,008 0,014 | 0,014 0,025 | 0,003 0,007 | nv. 0,012 | 0,003 0,008

Ni 633 nv. | 570 483 | 453 479 | 462 394 | 517 398 | 426 433 | 541 357 | nv. 361|520 410
Pb 013 nv. | 013 013 | 022 026|023 013|013 013 ] 013 013 [ 013 013 | nv. 013 | 021 013
Sb 021 nv. | 021 021|021 028|019 043|005 005|013 025 | 001 005 | nv. 014 | 001 005
Sn 031 nv. | 044 043|052 074|043 035|012 018 ] 037 075|004 006 | nv. 033|005 003
Ti 705 nv. | 727 487 | 811 413 | 933 377 | 654 320 | 719 343 [ 560 130 | nv. 194 | 611 211
Tl 001 nv. | 001 001|001 001|001 001001 001]001 001|001 001 nv. 001|001 o001
u 0,002 nv. |[0002 0,007 [0,002 00050004 0004|0003 0004|0002 0003|0001 0001 nv. 0002|0001 0,004
\i 011 nv. | 006 022 | 043 020 | 018 018 | 008 016 | 041 046 | 004 006 | nv. 009 | 003 008

Zn 25,9 n.v. 205 252 | 253 299 | 170 30,7 | 16,8 255 | 22,7 288 | 16,7 283 n.v. 228 | 21,3 25,3

Neben dem Einfluss des StraRenverkehrs fiihren offenbar auch weitere Faktoren zu erhéhten Metall-
konzentrationen in Graskulturen. An den Jahresmittelwerten (Tab. 7) wird ersichtlich, dass im zweiten
Messjahr die meisten Metalle an den straRennahen Messpunkten héhere Gehalte aufwiesen als im
Vorjahr. Diese Beobachtung deckt sich gut mit den Daten der Metalldeposition, welche ebenfalls im
zweiten Messjahr erhoht war. Mdglicherweise ist dieser vermehrte Metalleintrag auf die Witterungs-
verhaltnisse zuriickzufiihren, so waren die mittleren Windgeschwindigkeiten im zweiten Messjahr ho-
her als im Jahr davor (siehe Abb. 79, Abb. 80 und Abb. 81 im Anhang). Héhere Windgeschwindigkei-
ten fhren zu einer vermehrten Verfrachtung von Stauben. Eine weitere Begriindung kénnten erhéhte
Gehalte nahezu aller untersuchten Metalle (bis auf Bi, Mo und Pb) in der Aufzuchterde der Graskultu-
ren im zweiten Messjahr sein. Graser nehmen die Metalle Uber die Wurzeln auf, somit kdnnen erhdhte
Metallgehalte im Boden zu héheren Gehalten in den Graskulturen fiihren.

Eine Ausnahme bildeten die Metallgehalte von Cd und Ti, die im ersten Messjahr hdher lagen als im
zweiten Messjahr. Diese vermehrten Anreicherungen im Gras kénnen nicht tber erhéhte Cd- und Ti-
Gehalte in der Staubdeposition erklart werden, denn beide Metalle zeigten die héheren Depositionsra-
ten im zweiten Messjahr (Zeitraum Mai bis Oktober). Auch unterschiedliche Cd- und Ti-Gehalte im
Aufzuchtsubstrat der beiden Jahre erklaren die erhdhten Werte nicht. Analysen des Aufzuchtsubstra-
tes der Graskulturen ergaben fiir das erste Messjahr geringere Cd- und Ti-Gehalte als im zweiten
Messjahr.
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Tab. 7: Jahresmittelwerte der Metallgehalte in Graskulturen an allen Messpunkten. Dargestellt sind die arithme-
tischen Mittelwerte in mg/kg TS. Unterstrichene und fett gedruckte Werte zeigen Uberschreitungen des

OmH.
| KRO ANS MEMO1 MEMO02 MEMO03 MEMO04 MEMO05 MEMO06 KUL
Jahr Jahr | Jahr Jahr | Jahr Jahr |Jahr Jahr|Jahr Jahr |Jahr Jahr |Jahr Jahr |Jahr Jahr|Jahr Jahr
1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2

Al 326 nv. | 196 431 | 344 588 | 350 454 | 222 537 | 237 404 | 169 221 | nv. 295 | 112 17,22
As 010 nv. | 009 023|011 014|010 012|020 012 | 0210 012 | 020 020 | nv. 0211 | 009 0,10
Ba 711 nv. | 633 621 | 7,88 750 | 719 824 | 675 722 | 670 7,47 | 555 727 | nv. 522 | 649 6,90
Bi 0,013 nv. |0015 0,017 | 0,019 0,027 | 0,011 0,015 | 0,004 0,007 | 0,015 0,028 | 0,004 0,004 | nv. 0,014 | 0,004 0,004
Cd 0,04 nv. | 003 003 | 004 003|004 003/ 004 003|003 004|004 003]| nv. 003] 004 003
Ce 005 nv. | 004 o008 | 007 012 | 005 008 | 003 011 | 004 007 | 002 003 | nv. 005 | 001 0,03
Co 010 nv. | 0010 019 | 009 014 | 008 013 | 009 012 | 008 0,14 | 008 013 [ nv. 011 | 008 0,09
Cr 022 nv. | 019 035 | 027 046 | 017 028|010 017 | 016 034|016 010 | nv. 025 | 010 0,10
Cu 421 nv. | 430 4,76 | 441 501 | 362 4,08 | 331 346 | 391 509 | 297 291 | nv. 392 | 310 259
Fe 91,2 nv. | 81,2 1055|1039 1429 849 999 | 589 941 | 81,0 1146 | 490 490 | nv. 837 | 451 41,0
Hg |0006 nv. |0004 0006|0007 0007|0007 0007|0007 0,007 0,007 0,007 0007 0007 | nv. 0,006 |0,006 0,005
La 003 nv. | 002 004 | 004 005|003 004|002 005|002 003]| 001 002]| nv. 002] 001 001
Mn 216 nv. | 182 321 | 194 258 | 176 284 | 23,7 282 | 192 348 | 222 323 | nv. 279 | 194 209
Nb | 0012 nv. |0009 0,014 |0,014 0,020 |0,010 0,012 | 0,004 0,010 | 0,009 0,015 | 0,003 0,005 | nv. 0,012 | 0,003 0,004
Ni 33 nv. | 378 419 | 307 341 |29 329|301 335|293 346 | 310 295 | nv. 303 | 333 281
Pb 013 nv. | 013 023 | 024 o015 | 015 013 | 023 013 | 023 013 | 023 013 | nv. 013 | 024 0,13
Sb 016 nv. | 015 015 | 015 020 | 0,20 008 [ 003 005 | 010 015 | 001 005 | nv. 010 | 001 0,05
Sn 024 nv. | 029 030 | 038 054|025 02701 024|031 050 | 003 004 | nv. 030|003 0,03
Ti 6,3 n.v. 5,6 2,6 5.8 2,9 5.8 2,1 5.8 2,3 4,9 2,0 4,2 1,0 | nwv 1,4 4,7 1,1
Tl 001 nv. | 001 001|001 001001 001001 001|001l 001|001 001 | nv. 001|001 001
U 0,001 nv. |0001 0,003 |0,002 0,003 |0,002 0,002 (0,001 0003|0001 0002|0001 0,001| nv. 0,001]|0,001 0,002
W 009 nv. | 004 012 | 009 0415 | 008 011 | 0,04 012 | 005 020 | 003 005 | nv. 007 | 003 004
Zn 190 nv. | 177 229 | 189 259 | 156 258 | 149 223 | 174 261 | 154 215 | nv. 203 | 164 187

Die Sb-Gehalte an den Hintergrundstandorten befanden sich immer unter der analytischen Bestim-
mungsgrenze (BG), die htheren Werte im zweiten Messjahr sind auf eine hthere BG der Analysen in
diesem Jahr zurtickzufuhren (BG: 0,1 mg/kg TS an Stelle von 0,025 mg/kg TS), da fur Werte unter der
BG die halbe BG als Gehalt in den Graskulturen angenommen wurde.

Quellzuordnung mittels Transektuntersuchung

Um diejenigen Metalle zu identifizieren, die sich in StraRennahe vermehrt in Graskulturen anreichern,
kann neben der Betrachtung der OmH die Transektuntersuchung am Standort Memmelsdorf herange-
zogen werden. Wenn die Graskulturen am stra3ennéchsten Messpunkt (MEM_01) signifikant héhere

Gehalte bestimmter Metalle aufweisen als die Graskulturen an weiter entfernen Messpunkten

(MEM_03 und MEM_05), stellen Stral3e und Kfz fir diese Metalle die Emissionsquellen dar. Dabei
kann jedoch nicht unterschieden werden, ob die Gehalte einzelner Metalle ausschlieZlich durch die
generell erhdhte Gesamtstaubdeposition in StraRennéhe ebenfalls erhdht sind (permanente Wieder-
aufwirbelung von bereits deponiertem Staub) oder ob die Fahrzeuge direkt als Emissionsquellen auf-
treten.
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Abb. 22: Vergleich der Metallgehalte in Graskulturen [mg/kg TS] an den Transektmesspunkten am Standort

Memmelsdorf fir die gesamte Beobachtungsdauer (Mai bis September beider Messjahre). Von dunkel-
rot bis hellrot: MEM_01 bis MEM_03; griin: MEM_05.

Abb. 22 stellt die von AusreiRern bereinigten Messergebnisse der Transektmessungen am Standort
Memmelsdorf als Boxplots dar. Die Messpunkte sind entsprechend ihrer Distanz zum Fahrbahnrand
angeordnet. Fur einige Metalle sind deutliche Abnahmen der Gehalte in den Graskulturen bereits mit
einer Distanz von 30 m ersichtlich: Bi, Cr, Cu, Fe, Nb, Sb und Sn. Hingegen werden Al, Ce, La und V
offenbar Uber gréRere Entfernungen transportiert und zeigen erst in gréRerer Distanz zur Fahrbahn
(700 m) signifikant niedrigere Gehalte in den Graskulturen.
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Pb scheint ebenfalls in StraRennahe erhdht zu sein, konnte aber nur in drei Proben nachgewiesen
werden. Eine belastbare Aussage fur die Pb-Gehalte kann somit nicht getroffen werden. Der Grof3teil
der untersuchten Metalle zeigt keine signifikanten Unterschiede zwischen den verschiedenen Mess-
punkten. As, Ba, Cd, Co, Hg, Mn, Ni, Ti und Zn sind auch am Hintergrundstandort in &hnlichen Kon-
zentrationen vorhanden wie in Fahrbahnnéahe.

Diese Beobachtungen lassen sich mit Hilfe statistischer Methoden absichern. Mit der in Abschnitt
2.6.1 bereits beschriebenen Methode der ANOVA wurden die p-Werte der Messpunkt-Paare MEM_01
zu MEM_03 und MEM_05 untersucht. Wenn bei diesem Test der p-Wert kleiner oder gleich der hal-
ben Irrtumswahrscheinlichkeit ist (p-Wert < 0,025) sind die Messpunkte signifikant voneinander unter-
schiedlich, d. h. das entsprechende Metall ist an MEM_01 signifikant starker im Gras angereichert als
an MEM_03 oder an MEM_O05 (in Tab. 8 fett gedruckt und unterstrichen). Fir diese Untersuchung
wurden die Messergebnisse von Werten unterhalb der analytischen Bestimmungsgrenze bereinigt.

Tab. 8: Ergebnisse der Varianzanalyse (p-Werte) zur Prifung, ob die Metallgehalte in den Graskulturen an den
Messpunkten MEM_03 und MEM_05 signifikant unterschiedlich zum straBennahen Messpunkt MEM_01
sind. Unterstrichene und fett gedruckte Metalle und p-Werte (p < 0,025) zeigen an Messpunkt MEM_01
signifikant erhdhte Gehalte. Nicht verfiigbare Werte sind mit n.v. benannt.

Metall MEM_01 vs. MEM_01 vs. Metall MEM_01 vs. MEM_01 vs.
MEM_03 MEM_05 MEM_03 MEM_05
Al 0,166 0,002 La 0,155 0,002
As 0,279 0,312 Mn 0,793 0,478
Ba 0,335 0,281 Nb 0,015 < 0,001
Bi 0,002 n.v. Ni 0,386 0,534
Cd 0,469 0,464 Pb n.v. n.v.
Ce 0,205 0,002 Sb 0,005 n.v.
Co 0,423 0,548 Sn 0,001 < 0,001
Cr n.v. n.v. Ti 0,300 0,047
Cu 0,002 <0,001 U 0,637 n.v.
Fe 0,012 <0,001 v 0,500 0.002
Hg 0,427 0,719 Zn 0,187 0,115

Da die ANOVA dem Vergleich von Mittelwerten dient, kann diese nicht angewendet werden, wenn fir
einen Messpunkt zu wenige Daten zur Verfigung stehen. In diesem Falle ist in Tab. 8 das Kirzel n.v.
(nicht verfligbar) eingetragen. Fehlende Daten sind in den meisten Fallen auf die Unterschreitung der
analytischen Bestimmungsgrenzen an Messpunkten MEM_03 und MEM_05 zuriickzufuihren. Anhand
der ANOVA konnten folgende Metalle dem Stra3enverkehr als direkte oder indirekte Emissionsquelle
zugeordnet werden: Bi, Cr, Cu, Fe, Nb, Sb und Sn. Eine gesonderte Stellung nehmen Al, Ce, La und
V ein. Diese Metalle waren in den Graskulturen nur an MEM_ 05 signifikant niedriger als in StraRenna-
he und nahmen entlang des Transektes sogar leicht zu. Es kann davon ausgegangen werden, dass
die Straf3e nicht die einzige Quelle dieser Metalle darstellt, sondern dass ein nahegelegener Acker Ur-
sache dafur war.

Aus den Ergebnissen der Transektuntersuchung und der angewandten Statistik wurde eine Reihe von
Metallen herausgearbeitet, die als spezifisch fir den StralRenverkehr angesehen werden kénnen.
Dass diese Metalle auch Uber den OmH fur Graskulturen liegen, unterstreicht die Bedeutung, die der
OmH als Referenzwert fir eine schnelle Bewertung von Metallgehalten in Bioindikatorpflanzen ein-
nimmt.
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2.6.3 Vergleichende Betrachtung der Metalle in der Staubdeposition mit ihrer An-
reicherung in Graskulturen

Der Eintrag von Metallen aus der Atmosphéare in Okosysteme geschieht hauptsachlich tiber trockene
(an Staub gebunden) und nasse Deposition (im Regen). Mit der Bergerhoff-Methode wird der sedi-
mentierende Eintrag nicht fliichtiger Metalle in die Umwelt erfasst. Pflanzen hingegen kénnen zwar
nicht die Gesamtheit der luftgetragenen Metalle sammeln, reichern jedoch auf Grund ihrer Anatomie
(z. B. Form, Dichte, Ausrichtung und Oberflachenbeschaffenheit der Blatter) feste und gasférmige Me-
tallverbindungen auf ihren Oberflachen oder im Pflanzengewebe an. Im Folgenden werden die Ergeb-
nisse beider Untersuchungsmethoden miteinander verglichen. Dabei werden nur die Depositionsraten,
welche parallel zur Exposition der Graskulturen gemessen wurden betrachtet (Mai bis September).

Korrelationsanalyse am Standort Memmelsdorf

In Abb. 23 sind die Metallgehalte in Graskulturen den ort- und zeitgleich gemessenen Depositionsra-
ten am Standort Memmelsdorf gegenubergestellt. Zusétzlich sind lineare Regressionsgeraden sowie
deren Bestimmtheitsmal3e (R2) und p-Werte fir die einzelnen Metalle dargestellt. Anhand der Abbil-
dung ist zu erkennen, dass fur einen Teil der Metalle schwache positive Korrelationen vorliegen. Er-
kennbar ist der positive Zusammenhang (R2 > 0,2) fur Bi, Cr, Cu, Fe, Nb, Sb und Sn. All diese Metalle
sind sowohl in den Graskulturen als auch in ihren Depositionsraten in StraRennéhe signifikant erhéht
(siehe Tab. 9), sie weisen grol3e Konzentrationsunterschiede zwischen den unterschiedlichen Mess-
punkten im Transekt auf. Fur die Gbrigen Metalle gibt es keine deutlichen Korrelationen zwischen den
Gehalten in Grasern und den Depositionsraten.
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Abb. 23: Korrelationen zwischen Metallgehalten in Graskulturen [mg/kg TS] und Metalldepositionsraten [pug/ma2d]

am Standort Memmelsdorf.
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Vergleichende Varianzanalyse der Transektmessungen

In Tab. 9 sind vergleichend fir die Graskulturen und die absoluten Metalldepositionen (Mai — Septem-
ber) die Ergebnisse der ANOVA dargestellt. Unterstrichene und fett gedruckte p-Werte zeigen, dass
die Standortpaare signifikant voneinander unterschiedlich sind. In den Depositionsraten zeigen deut-
lich mehr Metalle signifikante Abnahmen mit zunehmender Distanz zur Fahrbahn als in den Graskultu-
ren.

| MEM_01 vs. MEM_03 | MEM_01vs. MEM_05 | Tab.9: _
vetall | werk  BoH | werk  Bon | i e on
Al 0,166 0,126 0,002 0,007 zentrationen in Graskulturen und De-
As | 0279 037 | oziz oo | podlinlno ol TR O
Ba 0,335 0,045 0,281 <0.001 lich zum straRennahen Messpunkt
Bi 0,002 0,003 0,203 < 0.001 MEM_01 sind. Unterstrichene und fett
gedruckte Metalle und p-Werte

Cd 0,469 0,187 0,464 0,229 (p £0,025) zeigen an Messpunkt

Ce 0,205 0,153 0,002 0,001 MEM_O01 signifikant erhohte Gehalte.
ot 0,423 0,085 0,548 <0.001 Nicht verfligbare Werte sind mit n.v.
Cr 0,038 0,006 0,153 <0,001

Cu 0,002 0,007 < 0,001 <0,001

Ee 0,012 0,042 < 0,001 <0,001

Hg 0,427 n.v. 0,719 n.v.

La 0,155 0,147 0,002 0,001

Mn 0,793 0,120 0,478 0,005
Mo n.v. 0,007 n.v. <0,001

Nb 0,015 0,012 < 0,001 < 0,001

Ni 0,386 0,005 0,534 < 0,001

Pb n.v. 0,141 n.v. 0,010

Sb n.v. 0,007 n.v. <0,001

Sn 0,001 0,009 < 0,001 < 0,001

Ti 0,300 0,047 0,047 <0,001

Vv 0,500 0,110 0,002 0,003

Zn 0,187 0,007 0,115 <0,001

Diskussion

Die Staubdeposition ist in StraBennéahe stark durch groRe Partikel (>> 10 um) beeinflusst, bei den
Probenahmen waren haufig Partikel mit bloiem Auge im Sammelbehélter erkennbar. Grof3e metall-
haltige Partikel machen durch ihre gro3en Massen einen erheblichen Anteil an der eingetragenen Ge-
samtmenge der Metalle aus und kénnen nur Uber relativ kurze Distanzen mit dem Wind verfrachtet
werden. Dieser Mechanismus erklart die starken Riickgange einiger Metalle in der Deposition mit zu-
nehmendem Abstand zur Stral3e (siehe z. B. Cu, Sh, Sn und Zn in Abb. 24 und Tab. 9). Abb. 24 stellt
die absoluten Depositionsraten der einzelnen Metalle im Zeitraum der Grasexpositionen (Mai-
September) als Boxplots dar.
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Abb. 24: Vergleich der Metalldepositionsraten [ug/m2 d] an den Transektmesspunkten am Standort Memmelsdorf
fur die Monate Mai bis September beider Messjahre.

Fur die Anreicherung in den Graskulturen spielt die PartikelgréRe jedoch eine andere Rolle. Je grol3er
der Durchmesser der Partikel ist, desto schlechter haften diese an Oberflachen und kénnen relativ
leicht wieder, z. B. durch den Wind, abgeschiittelt werden (VISSER 1995). Somit sind die Metallgehalte
der Graskulturen eher durch Anreicherung kleinerer Partikel geprégt. Kleine Partikel kbnnen mit dem
Wind wesentlich weiter verfrachtet werden und erreichen daher auch Standorte in gré3eren Distanzen
zur Stral3e.
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Bei der Transektuntersuchung am Standort Memmelsdorf zeigten die folgenden Metalle in Graskultu-
ren und Deposition dhnliche Abnahmen mit zunehmender Distanz zur Stral3e: Bi, Cu, Fe, Nb, Sb und
Sn, sowie Cr in eingeschréanktem MalR3e (siehe Tab. 9, Abb. 22 und Abb. 24). Die Anreicherung dieser
Metalle in den Graskulturen ist im Umfeld der Kreuzung in Memmelsdorf deutlich mit deren Depositi-
onsraten korreliert (siehe Abb. 23). Somit ist es wahrscheinlich, dass diese Metalle tiber kleine Partikel
in die Umwelt eingetragen werden, welche gut an den Graskulturen haften bleiben. Bekannte Quellen
fur diese Metalle aus dem StraRenverkehr sind Bremsabrieb (Bi, Cr, Cu, Fe, Sb und Sn) und Motoren-
verschlei3 (Cr, Cu, Fe und Nb) (siehe auch Tab. 1). Beide Quelltypen emittieren Partikel mit Durch-
messern < 10 um (THROPE UND HARRISON 2008; GRIGORATOS UND MARTINI 2015). Partikel dieser Gro-
Re kdnnen gut an Blattoberflachen haften. Damit bestétigt der Vergleich zwischen Depositionsraten
und Gehalten in Graskulturen die genannte Quelle dieser Metalle.

Neben Metallen, die sich in Grasern und Deposition ahnlich anreichern, fallen auch Metalle mit sehr
unterschiedlichem Verhalten auf. Hier sind besonders Ni und Zn zu nennen, deren Depositionsraten
mit zunehmendem Abstand zur Straf3e deutlich zuriickgehen (Abb. 24 und Tab. 9), andererseits aber
in den Graskulturen kaum Veranderungen im Transekt zeigen (Abb. 22 und Tab. 9).

Die dominierende Quelle fir Zn im Stralenverkehr sind Partikel aus dem Reifenabrieb (COUNCELL
2004), welche Durchmesser von > 30 um aufweisen kénnen (THROPE UND HARRISON 2008). Diese Par-
tikelgro3e haftet nur in geringem MafRe an Oberflachen, somit kénnte die Anreicherung an Grésern in
StralRennéhe geringer sein und die Abnahme der Gehalte mit zunehmender Entfernung deshalb weni-
ger ausgepragt. Eine weitere Begriindung fur die nahezu gleichen Zn-Gehalte in den Graskulturen al-
ler Messpunkte, ist die Aufnahme Uber in der Aufzuchterde enthaltenes Zn. Diese Aufnahme Uber die
Wurzeln kdnnte die Anreicherung tber die Luft Uberlagern.

Bekannte Quellen fur Ni im StraBenverkehr sind der Verschleil3 von Motoren und Katalysatoren (siehe
Tab. 1). Partikel aus diesen Quellen haben Durchmesser < 1 pm (ULRICH et al. 2012) und kénnen sehr
weit verfrachtet werden. Diese sehr kleinen Partikel bleiben gut an Oberflachen haften und sollten
somit eigentlich auch in StralBennéhe in den Graskulturen angereichert sein. Dies zeigt sich aber nicht
in den Messergebnissen. Es ist somit naheliegend, dass eine weitere Quelle die Ni-Gehalte in den
Graskulturen tberlagert. Diese Quelle ist wahrscheinlich, wie bereits bei Zn erlautert, die Aufzuchter-
de, aus welcher Ni Gber die Wurzeln in die Pflanzen aufgenommen wird.

Ce, La und V zeigen sowohl in der Deposition als auch in den Graskulturen erst am Hintergrundmess-
punkt (MEM_05) signifikant geringere Werte. Zusatzlich nehmen die Werte in den Graskulturen sogar
entlang des Transekts, zwischen MEM_01 und MEM_03, etwas zu. Dies spricht fiir die nahe gelegene
Ackerflache als zusatzliche Emissionsquelle. Bekannte Quellen fir Ce, La und V aus dem Strafl3en-
verkehr sind der Verschleild von Katalysatoren und Motordle (Tab. 1). Die emittierten Partikel sollten
somit sehr klein sein (< 1 pm) und sich auch in den Graskulturen straf3ennah anreichern. Die Untersu-
chungsergebnisse spiegeln die vermehrte Anreicherung am straRennahen Messpunkt MEM_01 und
am ackernahen Messpunkt MEM_03 wieder und bestéatigt die beiden genannten Quelltypen (Abb. 22
und Abb. 24).

Fur Al, Ba, Ti und Mn ist die Transektuntersuchung wahrscheinlich nicht aussagekraftig. Alle vier Me-
talle sind sehr haufig in der oberen Erdkruste vorhanden, haben aber auch Quellen im Straenverkehr
(Tab. 1). Die Transektmesspunkte am Standort Memmelsdorf befanden sich zwischen der Stral3e und
einem Acker, Messpunkt MEM_03 hatte einen Abstand von circa 2 m zu der Ackerflache und Mess-
punkt MEM_01 war 2 m vom Fahrbahnrand entfernt. Der vermehrte Eintrag von Staub von der Acker-
flache an MEM_03 ist deutlich an den erh6hten Mn-Depositionsraten zu erkennen (Abb. 24). Mn ist
ein Element welches typischerweise durch Staubverwehungen aus dem Boden freigesetzt wird
(BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2016). Genau wie Mn kénnen auch Al, Ba und Ti aus den Bo6-
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den freigesetzt werden, somit waren sowohl Messpunkt MEM_01 (Stral3enverkehr) als auch MEM_03
(Ackerbau) direkt an Emissionsquellen fur diese Metalle positioniert.

Auch Fe ist sehr haufig in der Erdkruste vorhanden (circa 3 %, WEDEPOHL 1995), die Quellen im Stra-
Benverkehr sind jedoch so zahlreich und stark (siehe Abschnitt 2.2), dass die Transektuntersuchung
dennoch plausible Ergebnisse liefert (siehe Abb. 22, Abb. 24 und Tab. 9). Das heil3t, auch wenn wei-
tere Quellen fur Fe-Partikel vorhanden sind (z. B. offen Boden) zeigen sich in StraBennédhe dennoch
signifikant erhéhte Depositionen und Gehalte in den Graskulturen.

As, Co und Cd haben keinerlei Quellen im Stralenverkehr. Die Depositionsraten von As und Co sind
am Hintergrundstandort dennoch signifikant niedriger als in StraRennéhe. Die h6heren Depositionsra-
ten an den Transektmesspunkten kdnnen auf die generell erhdhten Staubdepositionen an diesen
Messpunkten zurtickgefuhrt werden. In den Graskulturen ist dieser Effekt allerdings nicht zu erkennen,
die Gehalte an As und Co sind an allen Messpunkten auf &hnlichem Niveau. Cd ist weder in den
Graskulturen noch in den Depositionsraten an den Messpunkten signifikant erhéht. Der Cd-Gehalt der
Erdkruste ist extrem gering, weshalb auch die vermehrte Gesamtstaubdeposition in Stral3ennéhe nicht
zu einer Erhdéhung des Eintrages fuhrt. Bemerkenswert ist der erhdhte relative Cd-Anteil am Gesamt-
staub am Hintergrundstandort MEM_05 (siehe Abb. 20). Diese Beobachtung spricht fiir Uberregionale
Quellen fur die Cd-Eintrage, welche unabhangig vom lokalen Staubeintrag sind.

Uber Hg, Mo, Pb und U l&sst sich in diesem Abschnitt keine Aussage treffen, da sie nicht in beiden
Untersuchungsmethoden analysiert wurden (Hg und U), keine guiltigen Messwerte lieferten (Mo) oder
in den Graskulturen meistens unter der analytischen Bestimmungsgrenze lagen (Pb).

2.6.4 Stickstoffdioxid (NO2) und Ammoniak (NHs)

Die mit Passivsammlern ermittelten Luftkonzentrationen der beiden Gase Stickstoffdioxid (NO2) und
Ammoniak (NHzs) zeigen in Stralennéhe generell hthere Werte als an den Hintergrundstandorten. Fur
beide Gase lassen sich aulerdem deutliche Jahresgéange beobachten (Abb. 25 und Abb. 27).

NO2

NO: zeigt an allen Messpunkten in den Wintermonaten die héchsten und in den Sommermonaten die
geringsten Konzentrationen (Abb. 25). Fur diesen Jahresverlauf lassen sich verschiedene Griinde an-
fuhren:

(1) In den Wintermonaten liegen haufiger Inversionswetterlagen vor und verhindern eine Durchmi-
schung der atmosphérischen Grenzschicht. Diese ungunstigen Ausbreitungsbedingungen fuhren zur
Akkumulation von Luftschadstoffen wie NO:z in Bodennéhe.

(2) NO: ist sensitiv fur photochemische Abbauprozesse und bleibt in den ,dunklen” Monaten somit
langer in der Luft stabil (DEUTSCHER WETTERDIENST 2015).

(3) Die dominierende Quelle fir NO2 sind Kraftfahrzeuge mit Dieselmotoren. Diese sind in der Regel
mit Abgasreinigungsanlagen zur Reduzierung der NOx-Emissionen ausgestattet, welche bei niedrigen
Umgebungstemperaturen weniger effizient arbeiten (langere Kaltlaufphasen, ,, Thermofenster*).

(4) NO2 stammt zwar maRRgeblich aus motorischen Verbrennungsprozessen, aber zum Teil auch aus
Heizungsanlagen, welche ausschlie3lich oder vermehrt in den Wintermonaten betrieben werden.

Der Messpunkt ANS zeigt die hochsten NO2-Luftkonzentrationen aller untersuchten Standorte. Zu-
gleich sind dort die Konzentrationsunterschiede zwischen Sommer- und Wintermonaten weniger stark
ausgepragt als an den anderen Standorten (Abb. 25). Diese Beobachtung passt sehr gut zu den zahl-
reichen langjahrigen NO2-Messreihen des Lufthygienischen Landesiiberwachungssystems Bayern
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(LUB). Innerstadtisch gelegene LUB-Messpunkte mit raumlicher Nahe zu verkehrsreichen StraRen
(z. B. Nurnberg / Von-der-Tann-Stral3e) zeigen deutlich weniger stark ausgepragte Jahresgénge als
Messpunkte in freier Umgebung mit ebenso raumlicher Nahe zu verkehrsreichen Strafl3en (z. B.
Oberaudorf / Inntal-Autobahn) (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2018a). Offensichtlich hat die
Beschaffenheit der Umgebung einen erheblichen Einfluss auf die NO2-Luftkonzentrationen. Dieser
Zusammenhang wird weiter unten noch vertieft erlautert.

Abb. 26 zeigt die NO2-Konzentrationen als Boxplots fur die beiden Messjahre 2016 und 2017. Ver-
kehrsnahe Messpunkte (ANS, KRO, MEM_01 bis MEM_04 und MEM_06) zeigen héhere NO2-
Konzentrationen als die Hintergrundmesspunkte (MEM_05 und KUL), besonders hohe Werte sind am
Messpunkt in Ansbach zu erkennen. Eine Abnahme der Konzentrationen entlang des Transekts in
Memmelsdorf ist nur gering ausgeprégt, aber vorhanden.
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Abb. 26: Messergebnisse der Luftkonzentrationen von Stickstoffdioxid (NOz2) an allen Messpunkten fir beide
Messjahre.
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Die beiden Standorte Ansbach und Kronach weisen im Vergleich zu Memmelsdorf wesentlich héhere
Gesamtverkehrsaufkommen auf (KRO: 26.200 Kfz/Tag; ANS: 24.300 Kfz/Tag; MEM: 17.400 Kfz/Tag).
In den NO2-Konzentrationen spiegeln sich diese Zahlen jedoch nicht eindeutig wieder. So wurden die
héchsten NO2-Konzentrationen am Messpunkt ANS ermittelt, KRO und MEM_01 zeigen hingegen
niedrigere Werte auf ahnlichem Niveau.

Als wichtige Einflussfaktoren fur punktuell gemessene NO2-Immissionswerte spielen, neben der An-
zahl an Kfz, der lokale Luftaustausch und die Lage der Messstelle eine Rolle. Wenn die Umgebung
eines Messstandortes einen guten Luftaustausch gewahrleistet, z. B. durch Liicken in der Bebauung,
konnen sich die gemessenen NOz-Konzentrationen erheblich verringern (BAYERISCHES LANDESAMT
FUR UMWELT 2015).

Der Messpunkt KRO weist im Norden eine lockere Bebauung mit Einfamilienhdusern auf, ist in relativ
groRem Abstand (25 m) zur Kreuzung gelegen und es befinden sich einzelne Baume zwischen dem
Messpunkt und der Fahrbahn (Abb. 10, Abb. 11). Zudem befindet sich die Kreuzung selbst in unbe-
bauter Umgebung, wodurch ein guter Luftaustausch gewahrleistet ist. Aus diesen Griinden kann das
Uberwiegend vom StralBenverkehr emittierte NO2 am Messpunkt KRO deutlich besser abtransportiert
werden als an vielen innerstadtischen Messorten.

Die Kreuzung in Memmelsdorf hat keinerlei Bebauung im Umfeld, weist nur kleinere einzelne Baume
auf und befindet sich in einer flachen Ebene (Abb. 6, Abb. 7). Der Luftaustauch ist hier sehr gut ge-
wahrleistet und erklart dadurch die geringen Unterschiede zwischen den einzelnen Messpunkten des
Transekts.

Am Standort Ansbach hingegen ist der Luftaustauch starker eingeschrankt, es handelt sich um eine
von Gebauden und Baumreihen gesdaumte innerstadtische Kreuzung. Zudem befinden sich im unmit-
telbaren Umfeld des Messpunktes grofRere Baume, die den ortlichen Luftaustausch weiter verringern.
Zusatzlich ist der Messpunkt sehr nahe an der Fahrbahn gelegen (8 m beziehungsweise 2 m, siehe
Abschnitt 2.4.2, Abb. 12 und Abb. 13). Die hohen Konzentrationen am Messpunkt ANS lassen sich
somit Uber die Beschaffenheit der Umgebung und die Lage des Messpunktes erklaren.

Tab. 10:
Messpunkt Jahr 1 Jahr 2 Arithmetische Mittelwerte der NO2-
ANS 327 292 Luftkonzentration (ug/m3) fur die bei-
' ' den Messjahre an allen Messpunkten.

KRO 23,0 -

MEM_01 19,7 17,8

MEM_02 19,0 16,5

MEM_03 18,9 16,4

MEM_04 17,9 15,1

MEM_05 11,9 10,4

MEM_06 - 16,6
KUL 9,9 8,4
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Neben dem Messpunkt befindet sich ein Standort des Lufthygienischen Landesiiberwachungssystem
Bayern (LUB). Hier wird die NO2-Luftkonzentration kontinuierlich mit einem Messgerat erfasst. Der
Vergleich der Jahresmittelwerte fir 2016 und 2017 zeigt eine gute Ubereinstimmung der Passivsamm-
ler und der kontinuierlichen Messungen (LUB 2016: 33 pg/m3; LUB 2017: 32 pg/m3; vergl. Tab. 10).

Zum Schutz der menschlichen Gesundheit gibt die Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft (TA
Lufti. d. F. v. 24.07.2002) NO2-Immissionswerte von 40 pg/m?3 als Jahresmittelwert und 200 pg/ms? als
Stundenmittelwert an. Zum Schutz der Vegetation gilt hingegen ein Immissionswert von 30 pg/m3 NO2
als Jahresmittelwert, allerdings nur an Beurteilungspunkten die mehr als 20 km von Ballungsraumen
oder 5 km von anderen bebauten Gebieten, Industrieanlagen oder StraRen entfernt sind. Dieser Im-
missionswert gilt also nur an extrem entlegenen Standorten und ist fiir keinen der untersuchten Mess-
punkte anwendbar. Keiner der untersuchten Messpunkte zeigte eine Uberschreitung der NO2-
Immissionswerte nach TA-Luft (siehe Tab. 10).

NH3

Der Jahresgang von NHs zeigt an allen Messpunkten ein deutliches Konzentrationsminimum in den
Wintermonaten und zwei, mehr oder weniger stark ausgepragte Maxima wahrend der Vegetationspe-
riode — eines im Frihjahr und eines im Herbst (Abb. 27). Dieser Jahresgang ist auf die Dingetéatigkeit
der Landwirtschaft zuriickzufiihren. Das Ausbringen von Diingemitteln ist in Deutschland Gber die
Dingeverordnung (i. d. F. v. 26.05.2017) geregelt.

Diese definiert u. a. Sperrfristen fir die Ausbringung in den Wintermonaten. Die Sperrfrist betragt fur
die meisten landwirtschaftlichen Flachen drei Monate, sie beginnt im Zeitraum vom 1. bis 29. Novem-
ber und endet im Zeitraum vom 1. bis 28. Februar. Zuséatzlich darf erst nach dem Abtauen der
Schneedecke mit der Diingung von Ackern und Griinland begonnen werden. Diese beiden Regelun-
gen fuhren dazu, dass die Landwirte vor allem im Frihjahr, aber auch im Herbst gro3flachig Giille auf
ihren Flachen ausbringen und somit die Luftkonzentrationen von NHs flachendeckend ansteigen
(BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2019). Dieser Effekt ist so stark, dass auch an den verkehrs-
nahen Standorten die NHs Luftkonzentrationen stark ansteigen (Abb. 27). Aus den Untersuchungen
wird klar, dass neben dem Verkehr die Landwirtschaft auch in urbanen Gebieten deutlich zur NHs-
Belastung beitragt.
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Bei Betrachtung der Unterschiede der NHs-Luftkonzentrationen zwischen den einzelnen Messpunkten,
fallen deutliche Ahnlichkeiten zu den NO2-Konzentrationen auf (vergleiche Abb. 26 und Abb. 28): der
Messpunkt ANS zeigt die héchsten Konzentrationen, KRO zeigt trotz des héheren Verkehrsaufkom-
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mens geringere Werte als ANS und das Transekt in Memmelsdorf zeigt nur eine sehr geringe Abnah-
me der Konzentrationen mit zunehmender Distanz zur Fahrbahn. Dieses ahnliche Verhalten der NO2-
und NHs-Luftkonzentrationen deutet auf ein vergleichbares Ausbreitungsverhalten der beiden Gase
hin.

Trotzdem fallen bei Betrachtung von Abb. 26 und Abb. 28 einige Unterschiede auf, die auf die unter-
schiedlichen Quellen der beiden Gase aul3erhalb des StraRenverkehrs zuriickzufiihren sind. Bei-
spielsweise sind, anders als beim NOz, die NHs-Luftkonzentration am Messpunkt KRO deutlich héher
als an der Kreuzung in Memmelsdorf. Dies ist wahrscheinlich auf eine lokale NHs-Quelle in Kronach
zurlickzuftihren: circa 450 m sidlich (Hauptwindrichtung) der Kreuzung befindet sich eine Klaranlage.
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Abb. 28: Messergebnisse der Luftkonzentrationen von Ammoniak (NHs) an allen Messpunkten fur beide Mess-
jahre.

Weiter fallen Unterschiede zwischen den Hintergrundmesspunkten KUL und MEM_05 auf. KUL weist
hdhere NHs-Konzentrationen auf, was wahrscheinlich auf das Fehlen von landwirtschaftlichen Flachen
in stidwestlicher Richtung (Hauptwindrichtung) von MEM_05 zurlickzufiihren ist. Am Messpunkt KUL
hingegen finden sich ab einer Distanz von etwa 1 km zahlreiche landwirtschaftliche Flachen in Rich-
tung Siidwest (Hauptwindrichtung).

Bei Ammoniak dienen Immissionsgrenzwerte ausschlieRlich dem Schutz von Pflanzen und Okosys-
temen, in der aktuell glltigen Fassung der TA-Luft (24.07.2002) wird der Immissionswert mit 10 pg/ms3
als Jahresmittelwert angegeben. Im Entwurf zur neuen Fassung der TA-Luft ist der Wert hingegen auf
3 pg/m3 als Jahresmittelwert reduziert (Entwurf der TA-Luft vom 16.07.2018, des Bundesministeriums
fir Umwelt, Naturschutz und nukleare Sicherheit). Die CONVENTION ON LONG-RANGE TRANSBOUNDARY
AIR POLLUTION (2017) empfiehlt hingegen unterschiedliche Hochstwerte der Ammoniakimmissionen fur
verschiedene Vegetationstypen: fir Moose und Flechten (z. B. Moorgebiete) ein Jahresmittelwert von
1 pg/m3, fir hohere Pflanzen (z. B. Walder und Graslandschaften) ein Jahresmittelwert von 3 pg/ms3.

Der derzeit giltige Immissionswert nach TA-Luft wird an keinem der Messpunkte Uberschritten (Tab.
11). Wurde jedoch ein Immissionswert von 3 pg/m?3 zu Grunde gelegt, ware dieser in ANS und KRO
erreicht beziehungsweise Uberschritten. An diesen urbanen und verkehrsintensiven Messpunkten wa-
re dann mit einem negativen Einfluss der NHs-Immissionen auf die Vegetation zu rechnen. In Bal-
lungsgebieten stellt der Stral3enverkehr also eine umweltrelevante Quelle fir Ammoniak dar. Aller-
dings kdénnen auch hier, durch die Anwesenheit von Tierhaltung oder landwirtschaftlichen Flachen in

Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2020 57



Metalle, NO2 und NH3 aus dem StralRenverkehr

der ndheren Umgebung, die Ammoniakkonzentrationen flachendeckend nochmals deutlich erhéht
sein.

Der Standort Memmelsdorf weist ein fur den landlichen Raum typisches bis hohes Verkehrsaufkom-
men auf und kann, bei konservativer Abschéatzung, als reprasentativ fir einen Grof3teil der landlichen
Gebiete Bayerns betrachtet werden. Alle Messpunkte am Standort Memmelsdorf liegen im Jahresmit-
tel unter 3 pg/m3 NHs. Daraus kann gefolgert werden, dass der Straenverkehr im bayerischen landli-
chen Hintergrund zwar fir einen kontinuierlichen Eintrag von NHzs in die Umwelt sorgt, sich aber wahr-
scheinlich nicht negativ auf die Vegetation hoherer Pflanzen auswirkt (z. B. Walder und Grasland-
schaften). Bei Betrachtung empfindlicher Vegetationstypen (z. B. Moorgebiete), wiirde die lokale Zu-
satzbelastung aus dem Verkehr zur Uberschreitung des empfohlenen Hochstwertes von 1 pg/m3 fiih-
ren (CONVENTION ON LONG-RANGE TRANSBOUNDARY AIR POLLUTION 2017).

Tab. 11:
Standort Jahr 1 Jahr 2 Arithmetische Mittelwerte der NHs-
ANS 4,2 3.9 Konz_entration (ng/m3) fur die beiden
Messjahre an allen Messpunkten.
KRO 3,0
MEM_01 2,6 2,1
MEM_02 2,1 1,9
MEM_03 19 1.8
MEM_04 1.8 1,8
MEM_05 0,9 0,9
MEM_06 - 1,9
KUL 13 13
2.7 Zusammenfassung und Schlussfolgerung

Mit den einschlagigen Methoden der Bioindikation und tiber Staubdepositionsmessungen wurde der
Stral3enverkehr als eine mdgliche Quelle verschiedener Metalle sowie deren in die Umgebung charak-
terisiert. Dabei wurde im Rahmen des Projekts in der Stadt Ansbach ein geeigneter Standort fiir eine
verkehrsnahe Dauerbeobachtungstation (DBS) gefunden.

Der Fokus der hier dargestellten Untersuchungen lag auf der Transektmessung an einer verkehrsrei-
chen StraRenkreuzung. Die Depositionsraten gingen entlang des Transekts im Mittel um rund 60 %
zurtick und waren in 30 m Distanz noch etwa doppelt so hoch wie das Hintergrundniveau. Die Gehalte
in den Graskulturen gingen im Mittel um circa 40 % zurtick und machten nach 30 m ebenfalls rund das
Doppelte des Hintergrundniveaus aus. An keinem der untersuchten Messpunkte wurden die Depositi-
onsgrenzwerte (nach TA Luft und BBodSchV) oder die EU-Futtermittelhéchstgehalte (in den Graskul-
turen) Uberschritten.

Die umfangreiche Auswertung der Messergebnisse von Graskulturen und der Metalldeposition erm&g-
lichte es, die folgenden Metalle eindeutig dem StraRenverkehr als direkte Quelle zuzuordnen: Chrom
(Cr), Kupfer (Cu), Eisen (Fe) und Zinn (Sn). Diese Metalle zeigen in den Graskulturen, in der Depositi-
on und in ihrem relativen Anteil am Gesamtstaub signifikant erhthte Werte in StraRennéhe.

Fur andere Metalle (Bismut (Bi), Niob (Nb) und Antimon(Sb)) stellen StraRen Uber die permanente
Wiederaufwirbelung von abgelagerten Stauben zumindest eine indirekte Quelle dar, durch die der
Metalleintrag straRennah signifikant erhdht wird. Zink (Zn) und Nickel (Ni) konnen auf Grundlage ihrer
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Depositionsraten ebenfalls dem StraBenverkehr als direkte Quelle zugeordnet werden. lhre Anreiche-
rungen in Graskulturen lassen jedoch darauf schlieen, dass die Bioindikation nicht fir ihren quellna-
hen Nachweis geeignet ist. Gesonderte Stellungen nehmen Aluminium (Al), Cer (Ce), Lanthan (La)
und Vanadium (V) ein. Diese Elemente waren in Graskultur und Deposition nur am Hintergrundstand-
ort signifikant niedriger als in StraBennahe und nahmen in den Graskulturen entlang des Transekts
sogar leicht zu. Es kann davon ausgegangen werden, dass die Stral3e nicht die wesentliche Quelle
dieser Metalle darstellt, sondern dass Bodenaufwirbelungen von einem nahegelegenen Acker Ursa-
che dafur war.

Aus den Untersuchungen lasst sich ableiten, dass die Charakterisierung einer Emissionsquelle fur
Metalle insbesondere Uber die direkte Messung der Metalldeposition mit der Bergerhoff-Methode még-
lich ist. Der auf den Blattoberflachen von Graskulturen abgelagerte metallhaltige Staub ist nicht per-
manent gebunden und kann durch Niederschlage abgewaschen oder durch Wind abgeschuttelt wer-
den. Dennoch kdnnen mit Graskulturen wichtige Erkenntnisse gewonnen werden, denn nur auf
Grundlage des Biomonitorings kann beurteilt werden, ob eine erhdhte Belastung der Vegetation und
damit moglicherweise von Futtermitteln vorliegt. Eine solche Abschéatzung ist anhand der blof3en Be-
trachtung des Staubniederschlages nicht mdglich. Daneben ist eine schnelle Bewertung bei emitten-
tenbezogenen Untersuchungen tber OmH-Referenzwerte (Orientierungswerte fir den maximalen
Hintergrundgehalt) nur mithilfe von Graskulturen zu erreichen. Angesichts der Messergebnisse zweier
weiterer verkehrsnaher Standorte wurde der Projektstandort Ansbach in eine DBS umgewandelt. Seit
Beginn 2018 ist der Standort als verkehrsbeeinflusste Station Teil des immissionstkologischen Dau-
erbeobachtungsmessnetzes des LfU.

Die Luftkonzentrationen von NO2 und NHs zeigen an allen verkehrsbezogenen Messpunkten generell
hdhere Werte als an den Hintergrundstandorten. Fiir beide Gase liel3en sich aul3erdem deutliche Jah-
resgange beobachten. NO: steigt in den Wintermonaten an und sinkt in den Sommermonaten ab, da
in den warmeren Monaten tendenziell bessere Ausbreitungsbedingungen herrschen und der photo-
chemische Abbau in der Atmosphére effektiv ablaufen kann. Der Jahresgang von NHs hat sein Kon-
zentrationsminimum in den Wintermonaten und zwei mehr oder weniger stark ausgepragte Maxima
durch Gulleausbringungen wahrend der Vegetationsperiode — eines im Frihjahr und eines im Herbst.
Die unterschiedlichen mittleren NO2- und NHs-Konzentrationen an den verschiedenen Messpunkten
unterstreichen den Einfluss von Standortbedingungen auf die punktuell gemessenen Werte. So wur-
den generell geringere Konzentrationen gemessen, wenn die Umgebung einen freien Luftaustausch
ermdoglichte (z. B. durch geringe Bebauung). Die NO2z-Jahresmittelwerte der Passivsammler stimmten
gut mit den kontinuierlichen Messungen der direkt benachbarten Station des Lufthygienischen Lan-
desiiberwachungssystem Bayern (LUB) in Ansbach (iberein. Keiner der untersuchten Messpunkte
Uberschritt die NO2-Immissionswerte nach TA-Luft. Der aktuell gultige Immissionswert fir NHs nach
TA-Luft (10 pg/m3) wurde ebenfalls eingehalten. Legt man jedoch ein Immissionswert von 3 pg/ms3 zu
Grunde gelegt (geplanter Immissionswert in der Neufassung der TA-Luft), ware dieser in Ansbach und
Kronach erreicht oder tUiberschritten. In der Nahe vielbefahrener Stra3en stellt der StraRenverkehr also
eine weitere umweltrelevante Quelle fir Ammoniak dar. Allerdings tragen Tierhaltung und landwirt-
schaftliche Flachen in der ndheren Umgebung weitaus mehr zu den NHs -Immissionen bei.
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3 Persistente organische Schadstoffe in Siedlungsgebieten

3.1 Gegenstand und Ziele der Untersuchungen

Persistente organische Schadstoffe (,persistent organic pollutants”, POPs) sind aufgrund ihrer Lang-
lebigkeit besonders bedenklich fur die Umwelt, dariiber hinaus kénnen sie liber weite Strecken trans-
portiert werden und reichern sich auch fern von ihren Eintragsquellen in der Umwelt an. Das internati-
onale Ubereinkommen von Stockholm regelt die Beendigung oder Einschrankung der Produktion,
Verwendung und Freisetzung bestimmter POPs (aufgelistet in den Anlagen A, B und C der Stockholm
Konvention).

Besonders prominente Vertreter aus diesen Listen sind polychlorierte Biphenyle (PCB), chlorierte Dio-
xine (PCDD, polychlorierte Dibenzo-p-dDioxine) und chlorierte Furane (PCDF, polychlorierte Dibenzo-
furane), die beiden letztgenannten werden als PCDD/F zusammengefasst. Allein diese drei Stoffgrup-
pen beinhalten bereits 419 Einzelverbindungen (Kongenere). Daneben gibt es noch eine Vielzahl wei-
terer Verbindungen mit den charakteristischen Eigenschaften der POPs, die aber hier nicht weiter be-
trachtet werden.

PCB

PCB sind in der Natur nicht vorkommende persistente organische Schadstoffe mit insgesamt 209
Kongeneren. Alle PCB bestehen aus zwei, Uber eine kovalente Bindung verbundene aromatische
Kohlenwasserstoffringe, welche zu verschiedenen Graden an unterschiedlichen Stellen chloriert sein
koénnen (1- bis 10-fach). Der Grof3teil dieser Kongenere gilt als toxisch beziehungsweise krebserre-
gend. Einige Kongenere weisen aufgrund ihrer chemischen Struktur dioxindhnliche Wirkungen auf, sie
werden als dioxinahnliche PCB (dI-PCB) zusammengefasst.

In Deutschland wurden zwischen 1929 und 1983 PCB in grof3technischem MalR3stab hergestellt
(KReDEL 2011), immer in so genannten technischen Gemischen aus unterschiedlichen Kongeneren.
PCB treten deshalb in der Umwelt in einer Mischung verschiedener Kongenere mit unterschiedlicher
Toxizitat auf (siehe Tab. 12). Zur Vereinfachung der Analytik und Vergleichbarkeit der Ergebnisse
werden meist nur die sechs so genannten Indikator-PCB (iPCB: PCB 28, 52, 101, 138, 153 und 180)
in einer Probe bestimmt. Um anné&hernd auf die Gesamtmenge an PCB in der Probe zu schlie3en,
wird die Summe der Indikator-PCB dann mit 5 multipliziert.

Bis zu ihrer weltweiten Produktionseinstellung 1985 wurden PCB vielseitig eingesetzt. Die Einsatzge-
biete lassen sich in zwei Hauptkategorien unterteilen: geschlossene und offene Anwendungen. Ge-
schlossene Anwendungen beinhalteten z. B. den Einsatz der PCB in Form von Hydraulikélen,
Schmiermitteln oder als elektrische Isolationsmittel in Transformatoren und Kondensatoren. Zu den
offenen Anwendungen zahlen Weichmacher in Lacken, Kunststoffen, Dicht- und Fugenmassen oder
Flammschutzmittel in Baumaterialien. Im Rahmen des Anwendungsverbots wurden in Deutschland
sukzessive die PCB in geschlossenen Anwendungen fachgerecht entsorgt. Falls Innenraumluftgrenz-
werte Uberschritten wurden, wurden Altlasten saniert. Als bedeutendste Quelle ehemaliger offener
Anwendungen gelten die friilheren, mit PCB versetzten Baustoffe. Dabei sind vermutlich Dichtungs-
massen und Dehnungsfugenmaterial die wichtigsten Materialien. Bis zum westdeutschen Produkti-
onsstopp 1978 fur offene Anwendungen wurden circa 20.000 t PCB-haltige Dichtungsmaterialien ein-
gesetzt (DETZEL et al. 1998). Von diesen Materialien befinden sich vermutlich noch heute 50 — 80 % in
bestehenden Gebauden (WEBER & HEROLD 2015).
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Eine Studie zu im Jahr 2013 durchgefiihrten Messungen der PCB-Aul3enluftkonzentration an mehre-
ren Standorten in Zlrich zeigte stark variierende PCB-Konzentrationen im Stadtgebiet (54 bis

3160 pg/m?3 mit einem Median von 154 pg/m3; DIEFENBACHER et al. 2015). Die Autoren schlossen auf
die Prasenz von einzelnen kleinrdumigen, diffusen PCB-Quellen. Bei nédherer Betrachtung der Luft-
konzentrationen im Umfeld eines Wohngebaudekomplexes mit PCB-haltigem Fugenmaterial im Au-
Renbereich konnte dieser tatsachlich als PCB-Quelle identifiziert werden. Eine Abschatzung der jéhrli-
chen PCB-Emissionen aus diesem Gebaudekomplex ergab eine Spanne zwischen 110 bis

190 g/Jahr. Einzelne belastete Gebaude stellen somit wahrscheinlich signifikante Emissionsquellen
dar. Durch Ferntransport tragen diese Altlasten aus Siedlungsgebieten zum groR3flachigen PCB-
Eintrag auch in entlegene Gebiete bei.

PCDD/F

PCDD/F entstehen sowohl in natirlichen als auch in synthetischen Prozessen. Sie sind, anders als
die PCB, kein gezieltes Produkt industrieller Prozesse, sondern unbeabsichtigte Nebenprodukte bei
thermischen Reaktionen verschiedener Vorlaufermolekile. Bei Temperaturen zwischen 300 und

600 °C konnen aus Kohlenwasserstoffen und chlorhaltigen Molekiilen Dioxine entstehen, z. B. bei der
Verbrennung von Kunststoffen. Natlrliche Quellen fir Dioxine und Furane sind z. B. Waldbrande. Die
Belastung mit Dioxinen ist in den letzten Jahrzehnten stark zuriickgegangen, dies ist vor allem der
verbesserten Abgasreinigung und -nachbehandlung bei industriellen Prozessen und Mullverbren-
nungsanlagen zu verdanken. Als Hauptquelle fur Dioxine und Furane gelten heute in Deutschland,
noch vor den Industrieprozessen, Feuerungsanlagen in Haushalten und von Kleinverbrauchern
(UMWELTBUNDESAMT 2018 c). Deshalb ist ein deutlicher Jahresgang beim Dioxineintrag festzustellen,
mit héheren Werten im Winter als im Sommer.

Toxizitat

Die 419 Einzelverbindungen der PCB und PCDD/F unterscheiden sich sowohl in ihrer toxischen Wir-
kungsweise als auch in der Intensitat ihrer Toxizitat erheblich voneinander. Die Bewertung einer Um-
weltprobe hinsichtlich ihrer Toxizitat ist schwierig, da PCB und PCDD/F immer in Mischungen aus ei-
ner Vielzahl unterschiedlicher Kongenere auftreten. Aus diesem Grund wurde von der Weltgesund-
heitsorganisation (WHO) das Konzept der Toxizitatsaquivalenzfaktoren (TEF) fur PCDD/F und PCB
entwickelt. Uber die TEF wird den bedeutendsten Einzelverbindungen ein relativer Toxizitatsfaktor
zwischen 0 und 1 zugeordnet. Diese relative Betrachtung bezieht sich dabei auf das mutmaflich gif-
tigste chlorierte Dioxin, das so genannte Sevesodioxin (2,3,7,8 Tetrachlor-Dibenzo-p-Dioxin), welchem
ein TEF-Wert von 1 zugeordnet ist. Die Ubrigen Verbindungen erhalten abhéngig von der toxischen
Potenz Werte zwischen 0,00003 und 1 (Tab. 12). Multipliziert man eine gemessene Konzentration ei-
nes Dioxin- oder PCB-Kongeners mit seinem TEF, erhalt man die entsprechende Toxizitatsaquiva-
lentkonzentration oder kurz das Toxizitatsaquivalent (TEQ). Das Gesamt-TEQ einer zu analysieren-
den Probe bestimmt sich dann aus der Summe der TEQs aller nachgewiesenen Kongenere. Auf diese
Weise ist es mdglich die Gesamttoxizitat einer Mischprobe zu beurteilen und mit TEQ-Grenzwerten zu
vergleichen.
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Verbindung WHO 2005 TEF

Chlorierte Dibenzo-p-Dioxine

2,3,7,8-TCDD 1
1,2,3,7,8-PeCDD 1
1,2,3,4,7,8-HxCDD 0,1
1,2,3,6,7,8-HxCDD 0,1
1,2,3,7,8,9-HxCDD 0,1
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 0,01

OCDD 0,0003

Chlorierte Dibenzofurane

2,3,7,8-TCDF 0,1
1,2,3,7,8-PeCDF 0,03
2,3,4,7,8-PeCDF 0,3

1,2,3,4,7,8-HXCDF 0,1
1,2,3,6,7,8-HxCDF 0,1
1,2,3,7,8,9-HxCDF 0,1
2,3,4,6,7,8-HXCDF 0,1
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 0,01
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 0,01
OCDF 0,0003

Dioxinahnliche PCB

3,3',4,4-TetraCB (PCB 77) 0,0001
3,4,4' 5-TetraCB (PCB 81) 0,0003
2,3,3',4,4'-PentaCB (PCB 105) 0,00003
2,3,4,4',5-PentaCB (PCB 114) 0,00003
2,3',4,4' 5-PentaCB (PCB 118) 0,00003
2',3,4,4' 5-PentaCB (PCB 123) 0,00003
3,3',4,4' 5-PentaCB (PCB 126) 0,1
2,3,3',4,4',5-HexaCB (PCB 156) 0,00003
2,3,3,4,4',5"-HexaCB (PCB 157) 0,00003
2,3',4,4' 5,5'-HexaCB (PCB 167) 0,00003
3,344 5,5-HexaCB (PCB 169) 0,03
2,3,3',4,4'5,5-HeptaCB (PCB 189) 0,00003
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Tab. 12:

TEF Werte fur Dioxine, Furane und
dioxindhnliche PCB (VAN DEN BERG
2006).
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Untersuchungsziele

Das LfU untersucht seit Ende der 1990er Jahre den Eintrag von PCB und PCDD/F in Bioindikator-
pflanzen. Seit Beginn der Beobachtungen, bis ins Jahr 2009, konnte eine bayernweite kontinuierliche
Abnahme der PCB-Eintrége verzeichnet werden. Seit 2009 haben sich die PCB-Eintrage aber auf ei-
nem gleichbleibenden, wenn auch niedrigen, Niveau eingependelt (GONSER et al. 2017). Die Eintrage
der PCDD/F zeigten Uber die letzten beiden Jahrzehnte kontinuierliche Abnahmen in den Bioindi-
katorpflanzen, tragen aber immer noch deutlich zur Gesamt-TEQ in den Pflanzen bei (GONSER et al.
2017).

Ziel der vorliegenden Untersuchung war es, mit den Methoden des Biomonitoring (standardisierte
Graskultur- und Griinkohlexposition) mégliche PCB- und PCDD/F Belastungsquellen im Siedlungsbe-
reich zu charakterisieren und ihren Einfluss auf die Hintergrundbelastung zu bewerten. Zusétzlich
wurden auch die Depositionsraten (PCB und PCDD/F) und Luftkonzentrationen (PCB) betrachtet und
mit der Anreicherung in den Bioindikatorpflanzen verglichen.

3.2 Methoden

3.2.1 Deposition: Trichter-Adsorber-Methode

Die Beurteilung der Deposition schwerfliichtiger organischer Verbindungen (z. B. PCB oder PCDD/F)
wird Uber die Trichter-Adsorber-Methode durchgefuhrt. Die Methode ist vergleichbar mit den Berger-
hoff-Sammlern (Abschnitt 2.3.1), auch hier wird der Gesamtniederschlag gesammelt. Der maR3gebli-
che Unterschied ist jedoch die Verwendung eines adsorbierenden hydrophoben Materials an Stelle
eines Sammelgefales. Der Niederschlag wird dabei Uber einen Glastrichter aufgefangen und tber ei-
ne Filter- und Adsorbereinheit in Form einer Kartusche geleitet (Abb. 29). Die gel6sten und partikelge-
bundenen organischen Verbindungen werden am Adsorbermaterial zuriickgehalten, das Regenwas-
ser hingegen verlasst ohne die adsorbierten Stoffe den Sammler. Abb. 29 zeigt den Aufbau einer
Sammeleinheit. Das beschriebene Verfahren wird in Anlehnung an die VDI-Richtlinie 2090 Blatt 2 an-
gewendet. Als adsorbierendes Material wird ein Granulat aus XAD-2-Harz verwendet. Zur Probenah-
me wird die Adsorberkartusche im Ganzen entnommen und der Glastrichter mit Aceton ausgespuilt,
wobei die Spullésung zuséatzlich fir die spatere Analyse in einem vorgereinigten Schraubglas aufge-
fangen wird. Transport und Lagerung der Adsorberkartuschen wird gekihlt (< 4 °C) vollzogen.

Die Vorbereitung der Depositionskartuschen, die Probenaufarbeitung aller Depositions-, Luft- und
Pflanzenproben und die anschlieRende Analytik auf PCB und PCDD/F wurden im Ultraspurenlabor
des LfU-Referats 74 durchgefihrt.

Vorbereitung der Kartuschen

Das bereits in einer vorgereinigten Qualitat bezogene XAD-2-Harz wurde zur Feinreinigung in einer
Soxhlet-Apparatur zunachst 8 Stunden mit Toluol und dann 8 Stunden mit Aceton extrahiert. Nach
dem Abdampfen des restlichen Lésemittels im Abzug wurde das gereinigte Harz in einer Glasflasche
bis zum Packen der Kartuschen aufbewahrt. Das untere Ende der mehrfach gereinigten Depositions-
kartusche (wie bei Laborglasgeraten) wurde mit etwas vorgereinigter Glaswatte befillt, 20 g XAD-2-
Harz eingefillt und oben mit Glaswatte bedeckt. Fir Lagerung und Transport wurde der Auslauf mit
einem Silikonstopfen und das obere Ende mit einem Schraubdeckel mit Teflondichtung fest ver-
schlossen.

Extraktion und Aufreinigung

Vor der Extraktion wurden die Kartuschen in einer Gefriertrocknungsanlage, stehend in einem Be-
cherglas, getrocknet. In die zu jeder Probe gehdrende Spillésung wurde zunéchst etwas Toluol gege-
ben. Wenn sie triib wurde, war das ein Zeichen fir Wasser. In diesem Fall wurde gekdrntes wasser-
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freies Natriumsulfat zur Trocknung zugefligt. Diese getrocknete Spulldsung wurde tber einen gerei-
nigten Faltenfilter in den 1 L-Rundkolben der Soxhlet-Apparatur filtriert und als Teil des Extraktionsmit-
tels verwendet. Die Soxhlethiilse wurde zunachst mit einer etwa 2 cm hohen Schicht von gereinigtem
Kieselgel befullt. AnschlieRend wurde der Inhalt der Depositionskartusche hineingeleert und mit Ace-
ton quantitativ Gberspilt. Nach Abdecken mit Glaswatte wurde eine Lésung der 17 2,3,7,8-
substituierten PCDD/PCDF-Kongenere sowie je eine Losung der 6 Indikator-PCB-Kongenere und der
12 dioxindhnlichen PCB-Kongenere nach WHO als *3Ciz2-markierte interne Standards zugegeben. Der
1 L-Rundkolben wurde mit Toluol auf circa 750 ml aufgefullt und die Probe in einer Soxhlet-Apparatur
20 Stunden lang extrahiert. Nach Einengen des Extrakts erfolgte eine Vorreinigung an einer kleinen
gemischten Kieselgelsaule mit 2 g Kieselgel/33 % 1 N NaOH und 5 g Kieselgel/44 % konz. Schwefel-
saure sowie oben 4 g wasserfreiem Natriumsulfat. Nach Einengen und Lésemittelwechsel auf Toluol
erfolgte die Reinigung mit vier flissigchromatographischen Schritten in einer automatischen Apparatur
(DEXTech-System, Fa. LCTech GmbH):

Saule mit Kieselgel/44% konz. Schwefelsaure
Florisil-Saule
zwei Séulen mit Aktivkohle

Dabei fallen folgende drei Fraktionen an:

- PCDD/F

- Non-ortho PCB

- Alle ortho-substituierten PCB, also dioxindhnliche mono-ortho PCB und nicht dioxinahnli-
che Indikator-PCB

Nach Einengen und Transfer in ein GC-Glaschen wurde in die PCDD/PCDF-Fraktion 13Ce-1,2,3,4-
TCDD zur Bestimmung der Wiederfindung des 3Ci12-2,3,7,8-TCDD-Standards gegeben und im Vaku-
umkonzentrator auf das erforderliche Endvolumen aufkonzentriert.

Beide PCB-Fraktionen wurden eingeengt, in ein GC-Glaschen transferiert und in einem Vakuumkon-
zentrator auf das gewtinschte Endvolumen aufkonzentriert. In beide Glaschen wurden 20 pl einer L6-
sung der 2Ci2-markierten PCB-Kongenere 70, 111 und 170 als Wiederfindungsstandard gegeben.

Instrumentelle Analytik

Die instrumentelle Analytik der PCDD und PCDF wird durch Kopplung der Kapillar-
Gaschromatographie mit der hochauflosenden Massenspektrometrie durchgefiihrt (GC-HRMS). Als
Geratekombination wird ein Gaschromatograph Trace GC Ultra mit Autosampler TriPlus und
Split/Splitlos-Injektionssystem gekoppelt an ein DFS Sektorfeldmassenspektrometer verwendet
(Thermo Fisher Scientific). Die gaschromatographische Trennung der PCDD/F erfolgt an einer unpola-
ren Kapillarsdule DB-5ms mit 60 m Lange. Diese Saule gewéhrleistet eine gute Trennung fast aller
2,3,7,8-substituierten PCDD- und PCDF-Kongenere von anderen PCDD- und PCDF-Isomeren. Fir
jeden Chlorierungsgrad der PCDD beziehungsweise PCDF werden jeweils die Massenspuren der
zwei intensivsten Molekilionenmassen fiir die nativen Verbindungen und die 3C12-Standards aufge-
nommen. Die Quantifizierung erfolgt Giber die internen 13C1»-Standards nach der Isotopenverdiin-
nungsmethode unter Berlicksichtigung der aktuellen Responsefaktoren. Die Quantifizierung von
OCDF erfolgt Uiber den 13C12-OCDD-Standard.

Die instrumentelle Analytik der Indikator-PCB und der dioxindhnlichen PCB erfolgt durch Kopplung der
Gaschromatographie mit der Tandem-Massenspektrometrie (GC-MS/MS). Als Geratekombination
wird ein Gaschromatograph Trace 1310 GC mit Autosampler TriPlus RSH und PTV-Injektionssystem
gekoppelt an ein Triple-Quadrupol-Massenspektrometer TSQ Quantum XLS Ultra verwendet (Thermo
Fisher Scientific). Die gaschromatographische Trennung der PCB erfolgt an einer schwach polaren
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Kapillarsdule HT8 mit 60 m Lange. Fir jeden Chlorierungsgrad der PCB werden zwei charakteristi-
sche Masseniibergdnge (Abspaltung von zwei Chloratomen vom Molekilion) jeweils fiir die nativen
Verbindungen und analog fir die internen 3C12-Standards aufgenommen. Die Quantifizierung erfolgt
Uiber die 13C12-Standards nach der Isotopenverdiinnungsmethode unter Beriicksichtigung der aktuel-
len Responsefaktoren.

Die Nachweisgrenze ist definiert als das Dreifache der mittleren Héhe des Rauschens der zur Quanti-
fizierung verwendeten Massenspur. Die Bestimmungs- oder Quantifizierungsgrenze ist definiert als
das Zehnfache der mittleren Hohe des Rauschens der zur Quantifizierung verwendeten Massenspur.
Die Empfindlichkeit der GC-MS(/MS)-Analyse nimmt innerhalb einer Substanzgruppe mit steigendem
Chlorierungsgrad ab, wodurch die Bestimmungsgrenzen entsprechend ansteigen. Von Probe zu Pro-
be kann die Empfindlichkeit der Messung auch bei gleicher Probenmatrix und &hnlicher Probenmenge
schwanken, sodass sich bei jeder Probe unterschiedliche Bestimmungsgrenzen ergeben.

Die Gesamt-Toxizitatsaquivalentkonzentration (WHO-TEQ (2005)) der PCDD/F und der dioxinahnli-
chen PCB ist jeweils mit Beruicksichtigung der halben Nachweisgrenze fur nicht nachweisbare oder
nicht quantifizierbare Kongenere angegeben. Die Ergebnisunsicherheit der TEQ betragt fir die
PCDD/PCDF und dioxinahnlichen PCB jeweils 25 %. Die Ergebnisunsicherheit der Summe der sechs
Indikator-PCB betragt 20 %. Dies wird durch regelméagige Kontrolle eines zertifizierten Referenzmate-
rials (Fischleberdl) sichergestellt. Bei den z. T. sehr gering belasteten Proben in diesem Projekt liegt
die Ergebnisunsicherheit in der Regel jedoch deutlich héher.

3.2.2 Luftkonzentration

Die Beurteilung von Stoffkonzentrationen in der Luft gibt Auskunft dartiber, in welchem Maf3e die Au-
RBenluft belastet ist und in welchem Verhéltnis der gemessene Stoffeintrag zur Luftkonzentration steht.
Im Rahmen von BiomonPOP wurde die Luftkonzentration der PCBs untersucht. Daflr wurde an einem
Standort ein Aktivsammler eingesetzt, alle ibrigen Standorte waren mit Passivsammlern ausgestattet.
Das Grundprinzip beider Sammelmethoden basiert auf der Adsorption der PCB an einem exponierten
Polyurethan-Schaumstoff (PUF).

“Sammlergehdtse

i '_':'?;:?&{::;2;5:-‘.3,.
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Abb. 29: Probenahmeeinrichtung zur Untersuchung Abb. 30: Parallelmessung der PCB-Luftkonzentration
des Niederschlages persistenter organischer am Messpunkt LAW_01, mit zwei Passiv-
Schadstoffe. sammlern (links) und einem Aktivsammler

(rechts).
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Fur die Passivsammlung von PCB wurden gereinigte Polyurethan-Schaumstoffe verwendet. Sammler
fur PCB bendétigen kein Reagenz zu chemischen Bindung der Zielmolekile an das Sammelmedium.
Die unpolaren PCB adsorbieren hervorragend an den pordsen PUF. Die Schaumstoffe wurden in
Form von Scheiben mit einem Durchmesser von 15 cm und einer Stérke von 1,5 cm in einem Wetter-
schutzgehause exponiert. Dieses Wetterschutzgehaduse besteht aus zwei aufeinander gestilpten
Edelstahlschisseln (siehe Abb. 30), wobei die obere Schissel einen gréReren Durchmesser als die
untere Schissel aufweist. Der Abstand der Schisseln wird so gewabhlt, dass eine circa 1,5 cm breite
Offnung rund um das Sammelmedium verbleibt, die den Luftzutritt ermdglicht. Um vergleichbare Mes-
sergebnisse zu erhalten, mussdiese Offnung bei der Montage aller Sammler gleich groR gewéhlt wer-
den. Wichtig ist auch die Wahl der Expositionsorte. Die Sammler sollten méglichst frei anstrombar und
in vergleichbarer Hohe tUber Grund montiert werden. Wegen der leichten Bauweise und der geringen
GroRRe der Sammler kénnen diese problemlos z. B. an StralRenlaternen exponiert werden. Mit den
PUF-Passivsammlern wird nur ein PCB-Gesamtgehalt pro PUF ermittelt. Um die Luftkonzentration
maoglichst exakt aus den Messungen abzuleiten, ist eine Parallelmessung mit einer aktiven Sammel-
methode notwendig (siehe unten).

Die Expositionszeit der Passivsammler betrug vier Wochen. Vor der ersten Exposition wurden die
Wetterschutzgehduse mit Aceton gereinigt. Die PUF wurden in vorgereinigter Form Uber ein speziali-
siertes Labor aus der Tschechischen Republik (E&H services, Inc., Prag, Tschechische Republik) be-
zogen. Eine Analyse der gereinigten Schume im LfU-Labor fir Ultraspurenanalytik zeigte, dass die
vorgereinigten Schaume die LfU-internen Qualitatskriterien fur Labor- und Lésemittelblindwerte erful-
len. Bis zur Probenahme wurden die beprobten Schaume in Alufolie verpackt und gekihlt (< 4 °C)
transportiert.

Probenaufarbeitung und Analytik wurden im Ultraspurenlabor des LfU-Referats 74 durchgefuhrt. Die
Extraktion der Passivsammler erfolgte mit beschleunigter Losemittelextraktion unter Druck mit Toluol
(accelerated solvent extraction, ASE). Zum Extrakt wurde je eine Losung der 6 Indikator-PCB-
Kongenere und der 12 dioxinahnlichen PCB-Kongenere nach WHO als *3Ci2-markierte interne Quanti-
fizierungsstandards gegeben. Nach Einengen des Extrakts am Rotationsverdampfer auf circa 1 ml er-
folgte zuné&chst eine Reinigung an einer gemischten Kieselgel-Saule (Kieselgel/33 % 1 N NaOH und
Kieselgel/44 % konz. Schwefelsaure). Mit dem eingeengten Eluat (n-Heptan) der Kieselgelsaule wur-
de eine weitere Reinigung inkl. Abtrennung der non-ortho substiuierten PCB von allen anderen PCB
durch Adsorptionschromatographie an 5 g wasserfreiem (Aktivitat Super I) basischen Aluminiumoxid
durchgefiihrt. Beide PCB-Fraktionen wurden eingeengt, in ein GC-Glaschen transferiert und in einem
Vakuumkonzentrator auf das gewiinschte Endvolumen aufkonzentriert. In beide Glaschen wurden

20 pl einer Lésung der 13Ci2-markierten PCB-Kongenere 70, 111 und 170 als Wiederfindungsstandard
gegeben. Die instrumentelle Analytik der Indikator-PCB und der dioxinahnlichen PCB erfolgte wie in
3.2.1 beschrieben.

Zur Ableitung der PCB-Luftkonzentration aus den PCB-Gehalten der PUF-Passivsammler wurden an
einem stadtischen Standort im ersten Messjahr zusatzlich Messungen mit einem Aktivsammler durch-
gefihrt. An diesem Standort wurden zwei Passivsammler und ein Aktivsammler parallel betrieben
(Abb. 30). Aus den Mittelwerten von vier vierwdchigen Parallelmessungen (Juni bis September 2016)
wurden Umrechnungsfaktoren fir Indikator-PCB (iPCB) und dioxinahnliche PCB (dI-PCB) berechnet.
Diese Umrechnungsfaktoren wurden mit der Sammeldauer normiert und haben somit die Einheit
m3/Tag. Fir die iPCB wurde ein Wert von 3,28 m3/Tag und fur die dI-PCB ein Wert von 3,48 m3/Tag
ermittelt.

Die Luftkonzentration kann fur die Passivsammler nun tber diese Umrechnungsfaktoren angenéhert
werden. Die Umrechnung wurde folgendermal3en durchgefihrt:
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Masse in PUF (ng)

. ng
Luftkonzentration (W) = —
Umrechnungsfaktor (—Tag) x Sammeldauer (Tage)

Die Aktivmessungen wurden mit einem Low Volume Sampler (LVS) der Leckel (Sven Leckel GmbH,
Stahnsdorf) durchgefuhrt (Abb. 30). Der LVS besteht aus einer Vakuumpumpe welche tiber Durch-
flusssensoren und eine Steuerelektronik auf einen konstanten Volumendurchfluss eingestellt werden
kann. Die gewahlte Einstellung betragt 2,3 m3/h. Die Sammlung von PCB mit Hilfe des LVS wurde
ebenfalls tGber vorgereinigte PU-Schaume realisiert. Am Einlass des LVS befindet sich eine Kartusche
mit zwei hintereinander befindlichen zylinderférmigen PU-Schaumen und einem vorgeschalteten Glas-
faserfilter zur Abscheidung der Partikel. Bei der Probenahme wurde die Kartusche als Ganzes ent-
nommen und mit Aluminiumfolie umwickelt. Der Probentransport wurde, wie bei den Passivsammlern,
ebenfalls gekihlt (<4 °C) vollzogen. Ein Wechsel der Kartuschen fand im 2-w6chigen Turnus statt. Bei
der Analyse der PU-Schaume wurde wie bei den Passivsammlern vorgegangen.

3.2.3 Bioindikatorpflanzen: Graskulturen und Grunkohl

Die Methoden des Biomonitoring dienen zur Beurteilung der Anreicherung und Wirkung von Schad-
stoffen in lebenden Organismen. In der vorliegenden Untersuchung wurden vorbereitete standardisier-
te Bioindikatorpflanzen (Graskulturen und Griinkohl) an ausgesuchten Standorten ausgebracht und fir
einen definierten Zeitraum exponiert. Dieses aktive Monitoring mit standardisierten Indikator-pflanzen
bietet den Vorteil, dass atmospharisch induzierte Schadstoffwirkungen und deren Akkumulation zwi-
schen verschiedenen Standorten miteinander vergleichbar sind.

»GrofRe* Graskulturen

Als standardisierter aktiver pflanzlicher Bioindikator (VDI 3957 Blatt 2) hat sich das Welsche Weidel-
gras der Sorte Lema (Lolium multiflorum Lam. ssp. italicum) bewahrt (Abb. 31). Diese Grassorte wird
bereits seit tiber 20 Jahren vom LfU an den landesweiten immissionsékologischen Dauerbeobach-
tungsstationen (DBS) verwendet und liefert seither konsistente Ergebnisse zum Eintrag organischer
Schadstoffe (z. B. PCB und PCDD/F). Die Expositionszeit der Graskulturen betrug jeweils vier Wo-
chen. Im Verlauf eines Untersuchungs-jahres wurden 5 aufeinanderfolgende Expositionen zwischen
Mai und September durchgefihrt. Die Graskulturen wurden auf einer Hohe von etwa 1,5 m Uber
Grund exponiert. Zur Wasserversorgung waren die einzelnen Grastdpfe mit Wasserreservoirs von

10 L ausgestattet. Als Substrat diente so genannte Nullerde, eine Mischung aus Einheitserde Typ O,
Weiltorf und CaCOs. Zur Beurteilung der Schadstoffbelastung der Gréaser wurde ausschlielich der
Zuwuchs aus der vierwdchigen Expositionszeit beprobt. Zu Beginn der Exposition wurden die Graser
auf eine definierte Lange zurlickgeschnitten und mit einer definierten Menge Diingerldsung gegossen.
Bei der Ernte wurden die Graskulturen auf derselben Héhe geschnitten wie bei Beginn der Exposition.
Die Proben der Graskulturen wurden vor Ort direkt in Aluminiumfolie verpackt und in PE-Beuteln ver-
wahrt. Die Proben wurde gekihlt transportiert (< 4 °C) und bis zur Probenaufbereitung und Analytik
bei <-18 °C gelagert.

Die komplette gefrorene Grasprobe wurde in einer Edelstahlschiissel mit flussigem Stickstoff Uber-
gossen und mit einem grofRen Porzellanpistill annahernd pulverférmig verrieben. Anschliel3end wurde
die fur die Analytik erforderliche Teilmenge (mindestens 100 g Frischgewicht entsprechend etwa 20 g
Trockenmasse) moglichst reprasentativ entnommen und die Proben vier bis sechs Tage in einer Ge-
friertrocknungsanlage getrocknet.

Nach Zugabe einer Losung der 17 2,3,7,8-substituierten PCDD/PCDF-Kongenere sowie je einer Lo-
sung der 6 Indikator-PCB-Kongenere und der 12 dioxindhnlichen PCB-Kongenere nach WHO als
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13C12-markierte interne Standards wurden die Proben in einer Soxhlet-Apparatur 20 Stunden lang mit
Toluol extrahiert. Nach Einengen des Extrakts am Rotationsverdampfer auf 5 - 10 ml erfolgte zunachst
eine Reinigung an einer sauren Kieselgel-Saule mit 7 g Kieselgel/44 % konz. H2SO4,, gemischt mit

14 g reinem Kieselgel und Elution mit 200 ml n-Heptan. Nach Einengen und Lésemittelwechsel zu
Cyclohexan / Ethylacetat-(1:1) wurde eine weitere Reinigung mit GréRenausschlusschromatographie
am Styrol-Divinylbenzol-Copolymer Bio-Beads SX-3 durchgefuhrt. Nach erneutem Einengen und L&-
semittelwechsel auf Toluol erfolgte eine weitere Reinigung mit vier flissigchromatographischen Schrit-
ten in einer automatischen Apparatur (DEXTech-System, siehe Abschnitt 3.2.1). Die Vorbereitung zur
Messung und die instrumentelle Analytik der PCDD/F, Indikator-PCB und dioxindhnlichen PCB erfolg-
te wie in Abschnitt 3.2.1 beschrieben.

Grinkohl

Nach VDI 3957 Blatt 3 standardisierte Griinkohlpflanzen wurden einmal jéahrlich tber einen Zeitraum
von 8 Wochen von Oktober bis November exponiert. An jedem Messpunkt wurden vier Griinkohlpflan-
zen ausgebracht (Abb. 32). Das Grinkohlsubstrat war eine Mischung aus Einheitserde Typ ED73 und
gesiebtem Hygromull®. Die Expositionshdhe der Pflanzen betrug rund 1,2 m tber Grund. Die Griin-
kohlblatter der Sorte Hammer sind stark gekréauselt und weisen eine grof3e Oberflache fir die Anrei-
cherung von luftgetragenen Schadstoffen auf. Die starke Krauselung begiinstigt zudem die Ablage-
rung von Staub und damit von Schadstoffen, die partikelgebunden mit der Luft transportiert werden. In
der ausgepragten Wachsschicht von Kohlpflanzen reichern sich lipophile (in Fett I6sliche) organische
Substanzen wie PCB besonders gut an. Griinkohl ist relativ unempfindlich gegen Frost und wird daher
im Herbst eingesetzt. So kénnen auch die Wirkungen der Luftbelastungen in der kélteren Jahreszeit
beurteilt werden.

Bei der Probenahme wurden nach Vorschrift pro Pflanze 8 Blatter geerntet, dabei wurden gréf3tenteils
Blatter ausgewahlt welche maRgeblich im Laufe der Expositionszeit ihr gréRtes Wachstum hatten. Die
Grunkohlproben wurden vor Ort direkt in Aluminiumfolie verpackt und in PE-Beuteln verwahrt. Die
Proben wurde gekuhlt transportiert (< 4 °C) und bis zur Probenaufbereitung und Analytik bei -18 °C
gelagert.

Die Probenvorbereitung und Analytik der Grinkohlproben erfolgte in &hnlicher Weise wie die der
Grasproben. Allerdings wurde zur Vorreinigung eine wesentlich gré3ere saure Kieselgelsaule verwen-
det, die unten zusatzlich 5 g Kieselgel/ 33 % 1 N NaOH enthielt. Eluiert wurde mit 550 ml n-Heptan.
Durch den héheren Wachsgehalt der Grunkohlblatter traten allerdings bei der Reinigung des Extrakts
bei einigen Grinkohlproben Schwierigkeiten auf.

Abb. 31: Exposition groRer Graskulturen im Freiland. Abb. 32: Griinkohlexposition im Freiland.
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3.24 Wetterstation

Luftgetragene Schadstoffe werden hauptsachlich tber den Wind verbreitet. Die klare Zuordnung von
Messwerten zu einer Schadstoffquelle ist damit direkt mit der vorherrschenden Windrichtung ver-
knupft. Die Kenntnis der lokalen Windverhaltnisse an den Messstandorten wahrend der Expositions-
zeitrdume ist somit wesentlich. Quellnah gemessene PCB-Konzentrationen hédngen jedoch nicht aus-
schlieBlich von der Herkunft der Luftmassen ab. Eine wichtige Rolle fir die Menge der frei werdenden
PCB spielt die Au3entemperatur. Bei héheren Temperaturen steigt der Dampfdruck der PCB, so kon-
nen grofRere Mengen an PCB aus offenen Anwendungen in die Luft entweichen. Aus diesem Grund
wurde im Rahmen des vorliegenden Projektes eine autarke Wetterstation mit kombiniertem Tempera-
tur-, Feuchte- und Windsensor (Clima Sensor US, Adolf Thies GmbH & Co. KG, Géttingen) eingesetzt
(Abb. 33). Der kombinierte Wind- und Temperatursensor wurde auf einer Héhe von 4 m tber Grund
montiert und mit einem Solarpaneel zur Stromversorgung ausgestattet.

Abb. 33:

Wetterstation, Graskulturen,
Depositionssammler und
PUF-Passivsammler am
Messpunkt HER_03.

3.3 Messstandorte

Zur Untersuchung von Gebéauden als mégliche Emissionsquellen fir PCB wurden im Laufe der beiden
Messjahre (2016 und 2017) im Stadtgebiet Nurnberg acht Standorte mit Bioindikatorpflanzen, Deposi-
tionssammler und PUF-Passivsammlern ausgestattet. Der Fokus im ersten Messjahr lag auf einer
Transektuntersuchung im Umfeld eines Geb&udes mit bekannter PCB-Belastung im Aul3enbereich
(Standorte HER_01-05 in Abb. 34), dort wurden funf Messpunkte eingerichtet. Im zweiten Messjahr
wurden Untersuchungen im Stadtviertel Langwasser Sud durchgefiihrt (Standorte LAW in Abb. 34),
dort wurden drei Messpunkte eingerichtet. Zuséatzlich wurden, im Verlauf der beiden Messjahre, noch
an weiteren Messpunkten temporar die PCB-Luftkonzentrationen in Langwasser und im Stadtgebiet
Nirnberg gemessen, z. B. am Jakobsplatz (Standort JAK_01 in Abb. 34). Als Referenzstandort diente
die Dauerbeobachtungsstation (DBS) Kulmbach (KUL_209 in Abb. 34).
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Abb. 34: Lage der Standorte zur Untersuchung des PCB-Eintrages in Bayern

3.3.1 Gebéaude

Das Referat fur Umwelt und Gesundheit der Stadt Nirnberg fiihrt bereits seit den friilhen 1980er Jah-
ren systematische Untersuchungen zur rAumlichen Verteilung der Luftqualitat im Stadtgebiet Nurnberg
durch. Im Fokus dieser Untersuchungen standen dabei vor allem Schwefeldioxid (SOz), Kohlenmono-
xid (CO), Stickstoffoxide (NO & NOz2), Ozon (Os) sowie die Menge und Zusammensetzung der Fein-
stdube. Konzentrationen von organischen Schadstoffen in der AuRenluft wurden dabei bislang kaum
betrachtet. Sie wurden vor allem in Innenraumen 6ffentlicher Geb&ude in Nurnberg untersucht, ein
besonderer Fokus lag dabei auf PCB. Bei Uberschreitung der PCB-Grenzwerte fiir Raumluftkonzent-
rationen wurde bei betroffenen Gebduden eine Sanierung oder deren Rickbau eingeleitet. Sanie-
rungsmalnahmen der belasteten Gebaude beschrankten sich jedoch maRgeblich auf die Innenberei-
che, PCB-haltige Materialien im Auf3enbereich blieben dabei gro3tenteils unberuhrt.

Bekannte PCB-belastete Gebaude in Nirnberg sind u. a. die 1969/70 erbaute Birkenwald-Schule mit
Schulgebaude und Turnhalle in der Herriedener Strafl3e. An beiden Gebauden wurde 1995 belastetes
Fugenmaterial im Aul3enbereich nachgewiesen, die PCB-Konzentrationen erreichten Werte bis zu
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313 g/kg (31 %) (Mitteilung durch die Stadt Nurnberg). Auch im Rahmen des vorliegenden Projektes
wurden Proben der Fugenmaterialien an Gebaude und Turnhalle genommen, mit Ergebnissen von bis
zu 42 % (Summe der iPCB*5). Bislang durchgefiihrte Sanierungsarbeiten an den beiden Gebauden
beschrankten sich auf die Innenbereiche, im AuRenbereich wurden keine MaZnahmen getroffen. So-
mit stellt der Schulkomplex eine potenziell umweltrelevante PCB-Quelle dar.

Die Birkenwald-Schule ist fur quellnahe Untersuchungen au3erdem durch den nérdlich sich anschlie-
Renden Sportplatz gut geeignet (Abb. 35). Diese Lage weist fir die Einrichtung von VDI-konformen
Messpunkten (VDI 3957 Blatt 10) eine ausreichend grof3e freie Flache in Hauptwindrichtung auf. Nach
Modellrechnungen fir die langjahrige Windrichtungsverteilung (durchgefiihrt am LfU, Referat fur Luft-
gutemessung, mit SynAKS, metSoft GbR, Heilbronn) kommen im Gebiet Nirnberg Réthenbach circa
42 % aller Winde aus dem sudlichen Sektor (135° - 225°), aus dem nérdlichen Sektor (315° - 45°)
kommen hingegen nur 17 % (Abb. 36). Die Modellrechnung stimmt fiir den Standort HER gut mit den
durchgefiihrten Windmessungen uberein (Abb. 37). Die Messungen zeigten die klare Dominanz des
sudlichen Windsektors (47 %) und eine mindere Bedeutung des nordlichen Sektors (18 %).

Die Kombination aus der bekannten Belastung im Auf3enbereich und der ausgedehnten Freiflache in
Hauptwindrichtung machen den Standort ideal fiir quellnahe Untersuchungen mittels eines Transekts.
Fotos der Messpunkte HER_01, HER_02, HER_04 und HER_05 sind in Abb. 38 dargestellt, Mess-
punkt HER_03 ist in Abb. 33 dargestellt. Bezuglich der freien Anstrombarkeit entsprechen die Mess-
punkte HER_02, HER_03, Her_04 und HER_05 den Vorgaben der Richtlinie VDI 3957 Blatt 2.
HER_01 war im Innenhof des Geb&audes platziert, wo von Schiilern und Lehrern ein Krautergarten be-
trieben wird. Die Messstelle entspricht zwar nicht den Vorgaben der VDI-Richtlinie, wird aber beziig-
lich der Nahe zu einem Schutzgut (Krautergarten) als wesentlich eingestuft. Die Messpunkte HER_02
und HER_03 befanden sich beide auf dem Sportplatz nérdlich der Schule. HER_02 lag in einer Dis-
tanz von rund 35 m zum Gebé&ude und rund 25 m entfernt von der Turnhalle. HER_04 befand sich in
einem Privatgarten etwa 250 m nordwestlich der Gebaude. In diesem und umliegenden Géarten wird
von den Anwohnern Obst und Gemuse angebaut. Der Messpunkt HER_05 befand sich rund 25 m
sudlich des Gebéaudes, entgegen der Hauptwindrichtung. Dieser Messpunkt diente vornehmlich dazu,
die Gebaude als die Emissionsquelle zu identifizieren und andere Quellen auszuschlieRen.

Die Birkenwald-Schule befindet sich in einem Wohngebiet mit gro3en Mietshdusern aus den 1960er
und 1970er Jahren. In Anbetracht der Baujahre der Wohnh&user ist deren Belastung mit PCB nicht
auszuschlie3en. Zur Klarung ob die umliegende Wohnbebauung ebenfalls potenzielle PCB-Quellen
darstellen, wurden beim stadtischen Bauarchiv Informationen zu Baujahren und Bauweise eingeholt.
Die Gebaude im westlichen und nérdlichen Umfeld des Sportplatzes wurden im Zeitraum zwischen
1965 — 1970 in Ziegelbauweise erbaut, der Einsatz von PCB-haltigen Baustoffen ist hier nicht zu er-
warten, da z. B. keine Dehnungsfugen notwendig sind. Im Sidwesten des Schulhofes kommt als zu-
satzliche potenzielle PCB-Quelle ein Gebaude in Betracht, welches 1970 in Betonfertigbauweise
(Sandwichplatten) erbaut wurde. Eine Schadstoffuntersuchung der umliegenden Gebaude liegt nicht
vor. Zusatzlich kénnte das Hausmeisterhaus, wenige Meter 6stlich von Messpunkt HER_05 eine PCB-
Quelle darstellen (siehe Abb. 35 und unteres Foto am rechten Bildrand in Abb. 38), da es wahrschein-
lich im selben Zeitraum und gleichem Baustil wie die Geb&ude errichtet wurde, eine Anwendung von
PCB-haltigen Fugenmaterialien ist somit relativ wahrscheinlich. Fir das Gebaude liegen uns keine
Untersuchungen der Baumaterialen vor.
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Abb. 35:

Lage der Messpunkte
am Standort HER. Die
blauen Ziffern markie-
ren die Turnhalle (1)
und das Gebaude (2).
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Abb. 36: Modellrechnung der Windrichtungshaufigkei- Abb. 37: Gemessene Windrichtungshaufigkeiten (%)
ten (%) am Standort HER. am Messpunkt HER_03, Zeitraum: 07.2016 —
05.2017.
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Abb. 38:

Messpunkte 01, 02, 04
und 05 am Standort
HER.

3.3.2 Stadtgebiet NUrnberg

Neben den Untersuchungen im Umfeld der belasteten Gebaude, wurden im Rahmen von BiomonPOP
auch Teile des Nirnberger Stadtgebietes auf die Immissionen von PCB untersucht. Besonders
Wohngebiete mit groRen Wohnanlagen aus den Baujahren zwischen 1960 und 1980 standen als po-
tenzielle PCB-Quellen im Fokus. Die Wohnsiedlung Langwasser im Studosten Nirnbergs entspricht
diesem Schema, viele Wohngebaude dort wurden in den Jahren 1971 bis 1974 teilweise in Betonfer-
tigbauweise erbaut. Zusatzlich wurde ein Messpunkt am Jakobsplatz in der Altstadt Nirnbergs zur
Messung der allgemeinen stadtischen PCB-Luftkonzentration eingerichtet.

Im Jahr 2016 fanden zunachst Messungen der PCB-Luftkonzentrationen an drei Messpunkten
(LAW_01, LAW_02 und LWA_03) in Langwasser-Stdost statt (blaue Markierungen in Abb. 39). An
den Messpunkten LAW_02 und LAW_03 wurden Passivsammler an StralRenlaternen auf einer Hohe
von etwa 3 m Uber Grund montiert. Der Messpunkt LAW_01 befand sich im Garten der Pfarrei Heiligs-
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te Dreifaltigkeit in der GiesbertstraBe 75. An diesem Messpunkt wurden Vergleichsmessungen mit
zwei Passivsammlern unterschiedlicher Bauart auf einer Hohe von 1,5 m durchgefihrt (Abb. 30). Ne-
ben den zwei Passivsammlern wurde dort ebenfalls ein Aktivsammler installiert, dieser diente zur Er-
mittlung der Umrechnungsfaktoren zur Ableitung der Luftkonzentration aus den Messergebnissen der
Passivsammler (siehe Abschnitt 3.2.2 auf Seite 65 ff.).

Am Messpunkt LAW_03 wurden im Rahmen der Messungen 2016 erhdhte PCB-Konzentrationen
festgestellt. Zur Eingrenzung der potenziellen PCB-Quelle im Umkreis wurde eine 4-wochige Sondie-
rungsmessung im Februar/Marz 2017 durchgefiihrt. Dabei wurden PCB-Luftkonzentrationen an sechs
Messpunkten (LAW_02 und LAW_04 bis LAW_08) untersucht (gelbe Markierungen in Abb. 67). Auch
bei dieser Kampagne wurden Passivsammler eingesetzt und es konnten an einem Standort (LAW_06)
erhéhte PCB-Konzentrationen nachgewiesen werden. Sowohl LAW_03 als auch LAW_06 befanden
sich in der Nahe einer Reihenhaussiedlung in Betonfertigbauweise mit Baujahren um 1973 (Abb. 40).

Abb. 39: Lage der Messpunkte im Wohngebiet Langwasser-Sidost in Nirnberg. Die unterschiedlichen Farben
der Markierungen zeigen die verschiedenen Untersuchungszeitrdume beziehungsweise Untersu-
chungsumfange.
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Abb. 40:
Sondierungsmessung
am Messpunkt
LAW_06 in einer Rei-
henhaussiedlung in
Langwasser-Sudost.

Zur weiteren Abklarung wurden im Jahr 2017/18 intensive Messungen mit Biomonitoring, Depositions-
sammlern und PCB-Passivsammlern an drei weiteren Messpunkten (LAW_09, LAW_10 und LAW_11)
im Umfeld dieser Reihenhaussiedlung durchgefuihrt (rote Markierungen in Abb. 67). Der Messpunkt
LAW_09 befand sich auf dem Schulhof des Neubaus der Georg-Ledebour-Schule (circa 130 m siid-
lich der Siedlung) und war zusétzlich mit einer Wetterstation zur Untersuchung der lokalen Windver-
haltnisse ausgestattet (Abb. 42). Die Ergebnisse der Windmessungen zeigten fur den Zeitraum Mai
2017 bis Mai 2018 eine klare Dominanz von sudlichen und westlichen Windrichtungen (Abb. 43). Der
Messpunkt LAW_09 lag somit nicht im Einflussgebiet der Reihenhaussiedlung. Messpunkt LAW_10
war mit einem Abstand von nur 15 m in Hauptwindrichtung hingegen wahrscheinlich deutlich von den
Reihenh&dusern beeinflusst (Abb. 41). Ein dritter Messpunkt (LAW_11) wurde etwa 100 m stdostlich
der Siedlung in einem Privatgarten eingerichtet. Dieser Messpunkt unterlag womaoglich moderatem
Einfluss der potenziellen PCB-Quelle.

Abb. 41: Messpunkt LAW_10 auf einem circa 12 m breiten Grunstreifen nérdlich der Reihenhaussiedlung.
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Abb. 42: Messpunkt LAW_09 mit Wetterstation auf Abb. 43: Gemessene Windrichtungshaufigkeiten (%)
dem Schulhof der Georg-Ledebour-Schule, am Messpunkt LAW_09, Zeitraum: 05.2017 —

Nurnberg. 05.2018.

Im Rahmen des fachlichen Austausches mit der Stadt Nurnberg wurde vereinbart, neben den Unter-
suchungen im Stadtteil Langwasser, ebenfalls die PCB-Luftkonzentration innerhalb der Altstadt von
Nurnberg zu untersuchen. Von Seiten der Stadt wurde vorgeschlagen, am Jakobsplatz, neben der
stadtischen Luftgltemessstation einen Passivsammler zu installieren (Abb. 44). Der PCB-
Passivsammler wurde an der Dachreling auf eine H6he von rund 3,5 m Uber Stralenniveau ange-
bracht.

Abb. 44:

Lage des Messpunktes
JAK 01 am Jakobs-
platz in der NuUrnberger
Altstadt.

3.3.3 Referenzstandort Kulmbach

Der Referenzstandort Kulmbach (209_KUL) ist als Dauerbeobachtungsstandort (DBS) seit 2002 Teil
des bayerischen immissionsdkologischen Hintergrundmessnetzes. Der Standort befindet sich etwa

4 km sudoéstlich vom Stadtzentrum Kulmbach auf dem Areal der LfU Dienststelle Schloss Steinenhau-
sen. In der unmittelbaren Umgebung des Standortes befindet sich eine wenig befahrene Zufahrtsstra-
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e zum LfU-Gebéaude, ein 6kologisch bewirtschafteter Acker sowie einige Wiesen und Gehdlze
(Abb. 14, Seite 30). Durch seine Nahe zur Dienststelle war eine intensive Betreuung des Standortes
wahrend der Projektlaufzeit méglich. Neben der PCB-Luftkonzentration wurde die Anreicherung von
PCB und PCDD/F in Graskulturen und Griinkohl sowie deren Deposition tUber die Dauer der beiden
Messjahre untersucht.

3.4 Untersuchungszeitraume

Der Untersuchungszeitraum im Projekt BiomonPOP betrug etwas mehr als zwei Jahre (Januar 2016 —
April 2018; siehe Abb. 45). In diesem Zeitraum lag der Fokus der Untersuchungen auf zwei Standor-
ten in NUrnberg: im ersten Jahr auf dem Einflussbereich der Gebaude an der Herriedener Straf3e und
im zweiten Jahr auf dem Wohngebiet Langwasser-Sudost. Am Referenzmesspunkt in Kulmbach wur-
de von Januar 2016 bis Ende April 2018 Messungen durchgefihrt (Abb. 45).

Ab Mai 2016 wurden die Messpunkte rund um die Gebaude in Nirnberg mit Graskulturen und Deposi-
tionssammlern ausgestattet. Ab Juni 2016 wurden diese Messpunkte mit PCB-Passivsammlern erwei-
tert. In diesem Zuge wurden auch mehrere Passivsammler und ein Aktivsammler im Stadtgebiet
Nurnberg angebracht (Messpunkte LAW_01 bis LAW_03 und JAK _01). Da die Zahl der Passivsamm-
ler nicht ausreichte um alle Messpunkte auszustatten, wurde an HER_04 nur eine Exposition im Juni
durchgefihrt, anschlieBend wurde dieser Sammler an den Messpunkt JAK_01 versetzt. Die Wetter-
station am Messpunkt HER_03 wurde Mitte Juni 2016 eingerichtet und dort bis Ende April 2017 be-
trieben. AnschlieBend an die Ernte der fiinften Serie der Graskulturen im September wurden die
Grunkohlpflanzen fur acht Wochen exponiert. Die PCB-Aktiv- und —Passivsammler wurden mit Ernte
der Griinkohlpflanzen im November 2016 abgebaut. Die Depositionssammler wurden noch bis Ende
April 2017 im Umfeld der Schule exponiert, mit dem Ziel die Deposition flr die Dauer eines gesamten
Jahres zu erfassen.

Die intensiven Untersuchungen in Langwasser wurden mit Sondierungsmessungen im Marz 2017 be-
gonnen. Daflir wurden sechs PCB-Passivsammler fiir vier Wochen in Langwasser exponiert. Ab Mai
2017 wurden dann die drei Intensivmesspunkte LAW_09 bis LAW_11 mit Graskulturen, Depositions-
sammlern, PCB-Passivsammlern und einer Wetterstation ausgeristet. Wie bereits im Vorjahr wurden
die PCB-Passivsammler nur parallel zu den Indikatorpflanzen exponiert (bis November 2017). Die
Deposition wurde jedoch fur ein gesamtes Jahr untersucht.

In der Projektlaufzeit kam nur ein Messausfall vor: am Messpunkt HER 02 war die Kartusche der De-
positionsprobe von Juli 2016 defekt. Ansonsten kam es nur zu kleineren Auffalligkeiten, beispielswei-
se mussten einzelne Grastopfe wegen vertrockneter Graskulturen oder partieller Verschmutzungen
verworfen werden.
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Abb. 45: Untersuchungszeitraume der verschiedenen Methoden an allen betrachteten Messpunkten. KOH: Griin-
kohl, WGR_G: Graskultur.
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3.5 Gesetzliche Grundlagen zur Beurteilung der Ergebnisse

Bioindikatorpflanzen

Die Gehalte von PCB- und PCDD/F in Indikatorpflanzen kénnen bedingt tber den Vergleich mit Akti-
onsgrenzwerten und Hochstgehalten aus EU-Richtlinien und -Empfehlungen zu Lebens- und Futter-
mitteln beurteilt werden. Streng genommen gelten diese rechtlich festgelegten Werte nur fir pflanzli-
che Futter- oder Lebensmittel selbst. Indikatorpflanzen dienen hingegen ausschlief3lich der Anzeige
von Schadstoffanreicherungen aus der Luft. Aus Gehalten in den Bioindikatoren, die tiber den Grenz-
werten liegen, kdnnen keine unmittelbaren FolgemaflRnahmen gefordert werden, sie geben jedoch
nach VDI-Richtlinie 3957 Blatt 2 den Hinweis darauf, dass Futtermittel oder Lebensmittelpflanzen, die
an den betroffenen Standorten gewonnen werden, untersucht werden sollten.

In den geltenden EU-Richtlinien und Verordnungen werden teilweise unterschiedliche Bezeichnungen
fur gleichbedeutende Grenzwerte verwendet. Aus diesem Grund werden hier nochmals die Bedeutun-
gen der Bezeichnungen definiert:

Hochstgehalt: Erzeugnisse mit Gehalten unerwiinschter Stoffe die Uber den festgelegten Héchstge-
halten liegen, durfen nicht in Verkehr gebracht oder verwendet werden.

Aktionsgrenzwert = Auslésewert: Bei Uberschreitung miissen Untersuchungen zur Ursachenfin-
dung durchgefihrt werden, mit dem Ziel der Verringerung oder Beseitigung dieser Ursache.

Tab. 13: EU-HOchstgehalte und Aktionsgrenzwerte fur Futtermittel-Ausgangserzeugnisse pflanzlichen Ursprungs
(Richtlinie 2002/32/EG).

Unerwinschter Stoff in Futtermitteln

Hochstgehalt

Aktionsgrenzwert

Indikator PCB (Summe von PCB 28, PCB
52, PCB 101, PCB 138, PCB 153 und
PCB 180) = iPCB

10 pg/kg
(12 % Feuchtegehalt)

Y

11,4 ug/kg TS
(0 % Feuchtegehalt)

Dioxindhnliche PCB, als
Toxizitatsaquivalente (TEQ) unter
Verwendung der WHO-TEF (2005) = dI-
PCB

0,35 ng WHO-TEQ/kg
(12 % Feuchtegehalt)

2

0,40 ng WHO-TEQ/kg TS
(0 % Feuchtegehalt)

Dioxine (Summe aus PCDD & PCDF), als
Toxizitatsaquivalente (TEQ) unter
Verwendung der WHO-TEF (2005)

-> PCDD/F

0,75 ng WHO-TEQ/kg
(12 % Feuchtegehalt)

A

0,85 ng WHO-TEQ/kg TS
(0 % Feuchtegehalt)

0,5 ng WHO-TEQ/kg
(12 % Feuchtegehalt)

A

0,57 ng WHO-TEQ/kg TS
(0 % Feuchtegehalt)

Summe der Dioxine und dioxindhnlichen
PCB, als Toxizitatsaquivalente (TEQ)
unter Verwendung der WHO-TEF (2005)
- Gesamt-TEQ

1,25 ng WHO-TEQ/kg
(12 % Feuchtegehalt)

Y

1,4 ng WHO-TEQ/kg TS
(0 % Feuchtegehalt)

Fur Futtermittel (Vergleich mit Graskultur) gilt die Richtlinie 2002/32/EG des Europaischen Parlaments
und des Rates vom 7. Mai 2002 Uber unerwiinschte Stoffe in der Tierernédhrung (am 21.07.2004 in na-
tionales Recht umgesetzt), mit inren Anderungen durch die Verordnung (EU) Nr. 277/2012 der Kom-
mission vom 28. Méarz 2012 und die Verordnung (EU) Nr. 744/2012 der Kommission vom 16. Au-
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gust 2012. In Tab. 13 sind die Hochstgehalte und Aktionsgrenzwerte fur Futtermittel-
Ausgangserzeugnisse pflanzlichen Ursprungs dargestellt. Da die Analysenergebnisse der Graskultu-
ren auf 0 % Feuchtegehalt bezogen sind (Trockensubstanz: TS), die EU-Grenzwerte sich im Original
aber auf 12 % Feuchtegehalt beziehen, wurden die EU-Grenzwerte umgerechnet und in den Tabellen
und Abbildungen als umgerechnete Werte dargestellt.

Fur pflanzliche Lebensmittel existieren keine Héchstgehalte, lediglich Auslésewerte fiir PCDD/F und
dI-PCB wurden in der Empfehlung der Kommission vom 11. September 2014 zur Anderung des An-
hangs der Empfehlung 2013/711/EU zur Reduzierung des Anteils von Dioxinen, Furanen und PCB in
Futtermitteln und Lebensmitteln (2014/663/EU) definiert. Fir einen Vergleich mit den Gehalten in den
Graskulturen werden die Auslésewerte fur getrocknete Krauter herangezogen. Die Gehalte in Grin-
kohlkulturen werden zusétzlich auf das Frischgewicht bezogen dargestellt und kénnen direkt mit dem
PCDD/F- und dem dI-PCB-Auslosewert flr Obst und Gemuse verglichen werden (siehe Tab. 14).

Tab. 14: Auslosewerte fir PCDD/F und dI-PCB fiir pflanzliche Lebensmittel (Empfehlung 2014/663/EU).

Lebensmittel Auslésewert PCDD/F Auslésewert dI-PCB
(WHO-TEQ 2005 inkl. BG) (WHO-TEQ 2005 inkl. BG)
Obst und Gemdiise (einschlie3lich 0,30 ng/kg 0,10 ng/kg
frische Krauter). Fur getrocknete (Frischgewicht) (Frischgewicht)
Kréauter ist aufgrund der Trocknung A A
ein Konzentrationsfaktor von 7 zu 2,1 ng WHO-TEQ/kg TS 0,7 ng WHO-TEQ/kg TS
gen. (getrocknete Krauter) (getrocknete Krauter)

Deposition

Die Beurteilung der Deposition von dI-PCB und PCDD/F tber den Niederschlag kann anhand des LAI
Zielwertes fur die langfristige Luftreinhalteplanung von 4 pg WHO-TEQ/m?3d (Summe aus den TEQ-
Werten der dI-PCB und PCDD/F), als Jahresmittelwert, vorgenommen werden (LANDERAUSSCHUSS
FUR IMMISSIONSSCHUTZ 2004). Dieser Wert hat keinen gesetzlichen Charakter, somit kdnnen aus
Uberschreitungen keine MaRnahmen abgeleitet werden. Er dient lediglich als Schwellenwert unter
welchem auch langfristige Eintrage von dI-PCB und PCDD/F nicht zu Uberschreitungen von anderen
Grenzwerten fiihren (z. B. MaBnahmenwert fur Kinderspielflachen nach BBodSchV).

Luftkonzentration

Zur Bewertung der Luftkonzentrationen kann hilfsweise der LAl Inhalationswert von 150 fg WHO-
TEQ/m? als Jahresmittel fuir die Summe aus dI-PCB und PCDD/F (Gesamt-TEQ) herangezogen wer-
den (LANDERAUSSCHUSS FUR IMMISSIONSSCHUTZ 2004). Dieser Wert ist nicht gesetzlich bindend, son-
dern stellt den Zielwert fir die langfristige Luftreinhalteplanung dar. Der Wert beruht auf einer maxima-
len Aufnahme durch die Atemluft von 2 % der duldbaren taglichen Aufnahme (Tolerable Daily Intake,
TDI) von dI-PCB und PCDD/F und dient dem gesundheitlichen Schutz empfindlicher Zielgruppen (z.
B. Kinder). Ein Vergleich des LAI-Wertes mit den ermittelten dI-PCB-Luftkonzentrationen ist bedingt
maoglich, da in Quellndhe davon auszugehen ist, dass die dI-PCB in deutlich héheren Konzentrationen
als die PCDD/F vorliegen (vergleiche Tab. 15) Fir die Indikator-PCB existieren keine Grenzwerte fir
die AuBenluft. Ein Vergleich mit Werten flr die Innenraumluft ist zur Orientierung aber méglich. Hier
gilt ein Jahresmittel von 300 ng/m?3 als Zielwert fir den Gesamt-PCB-Gehalt der als ZiPCB x 5 ermittelt
wird (PCB-Richtlinie).
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3.6 Untersuchungsergebnisse

Im Folgenden werden die Gehalte von PCB und teilweise PCDD/F im Fugenmaterial, den Graskultu-
ren, der Deposition und der Luft im Umfeld des Gebaudes, im Stadtgebiet Nirnberg und im landlichen
Hintergrund dargestellt und bewertet. Fir die Betrachtungen der PCB-Kongenerverteilungen wurden
aus den 18 analysierten PCB-Kongeneren die elf haufigsten Kongenere ausgewahlt (PCB 28, 52, 77,
101, 105, 118, 138, 153, 156, 167 und 180). Die Ubrigen Kongenere befanden sich, vor allem an ge-
ring belasteten Standorten, haufig unter der analytischen Bestimmungsgrenze oder lagen nur in ext-
rem geringen Konzentrationen vor.

Boxplots

Die Ergebnisse sind hauptsachlich als Boxplot-Grafiken dargestellt. Mit dieser Darstellungsform kon-
nen umfangreiche Messreihen und ihre wichtigen statistischen Kennwerte tbersichtlich dargestellt
werden. Die Boxen beinhalten 50 % der Messwerte, die waagerechten Linien innerhalb der Boxen
stellen den Median dar und die Kreuze zeigen das arithmetische Mittel. Eine ausfihrlichere Beschrei-
bung dieser Darstellungsform ist in Abschnitt 2.6.1 auf Seite 32 enthalten.

Hauptkomponentenanalyse

Fur den Vergleich der gemessen PCB-Kongenerverteilungen wurde eine Methode der multivariaten
Statistik angewendet: die Hauptkomponentenanalyse. Dieses Verfahren ist ein Werkzeug der explora-
tiven Datenanalyse und dient dazu, umfangreiche Datenséatze mit mehr als drei Variablen (in unserem
Fall die elf haufigsten PCB-Kongenere aus jeder untersuchten Umweltprobe) zu vereinfachen und auf
maximal drei, besser zwei, Hauptvariable (Hauptkomponenten) zu reduzieren. Die berechneten
Hauptkomponenten reprasentieren einen mdglichst groen Anteil der Varianz des gesamten ur-
springlichen Datensatzes und sind nicht miteinander korreliert. Soll anhand von zwei Hauptkompo-
nenten ein Datensatz beschrieben werden, missen die erste und zweite Hauptkomponente gemein-
sam den Grol3teil der Varianz des gesamten Datensatzes erklaren. Ist diese Pramisse gegeben, kann
ein multidimensionaler Datensatz in einer zweidimensionalen Form dargestellt werden; damit kénnen
z. B. die Hauptunterschiede zwischen den Kongenerprofilen auf einfache Weise sichtbar gemacht
werden.

In der vorliegenden Untersuchung wurde die Hauptkomponentenanalyse eingesetzt, um die verschie-
denen Messpunkte qualitativ voneinander zu unterscheiden und den Einfluss einzelner PCB-
Kongenere auf diese Unterschiede zu beurteilen. Die Berechnung der Hauptkomponentenanalyse
wurde mit dem Statistik-Paket robCompositions in der Programmiersprache R durchgefiihrt. Dieses
Statistik-Paket wurde eigens fir die robuste Analyse von multivariaten kompositionellen Datensatzen
entwickelt (TEMPL et al. 2011).

Fur die Darstellung der Ergebnisse der Hauptkomponentenanalyse wurden sogenannte Biplots erstellt
(siehe z. B. Abb. 50 auf Seite 86). Sie stellen, als verschiedenfarbige Punkte, jede untersuchte Um-
weltprobe in ihrer Relation zu den zwei bedeutendsten Hauptkomponenten dar. Das heif3t, in den Ab-
bildungen représentiert jeder Punkt das PCB-Kongenerprofil einer einzelnen Umweltprobe. Wenn sich
diese Kongenerprofile &hneln, gruppieren sich die Punkte in einem Bereich der Abbildung. Bei grof3en
Unterschieden der Profile werden die Punkte in groRem Abstand zueinander dargestellt (z. B. schwar-
ze und griine Punkte in Abb. 50). Die relative Lage der Punkte in der Abbildung gibt Aufschluss dar-
Uber wie sehr sie durch die erste oder die zweite Hauptkomponente beeinflusst werden. Zu beachten
ist, je mehr Varianz durch eine Hauptkomponente erklart wird, desto groR3er ist deren Einfluss auf die
Unterschiede zwischen den Kongenerprofilen. In Abb. 50 erklart die erste Hauptkomponente z. B.

85 % der Gesamtvarianz des Datensatzes und dominiert somit deutlich die Unterschiede zwischen
den Kongenerprofilen. Die Koordinaten der einzelnen Punkte in Bezug zu den beiden Hauptkompo-
nenten werden als Scores bezeichnet.
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Zusatzlich zur Lage der einzelnen Messungen, relativ zu den beiden Hauptkomponenten, wird auch
der Einfluss der einzelnen PCB-Kongenere auf die Hauptkomponenten als Vektoren in den Abbildun-
gen dargestellt. Die Richtung und Lange der Vektoren zeigt an, wie gro3 deren Einfluss auf die jewei-
ligen Hauptkomponenten ist. In Abb. 50 hat PCB 156 beispielsweise einen grof3en Einfluss auf die
erste Hauptkomponente aber nur wenig Einfluss auf die zweite Hauptkomponente; PCB 101 hat auf
beide Hauptkomponenten hingegen den gleichen geringen Einfluss. Zusatzlich zeigen die Winkel der
Vektoren zueinander, ob eine Korrelation zwischen den einzelnen PCB-Kongeneren fiir den gesamten
Datensatz vorliegt. Wenn die Vektoren in dieselbe Richtung deuten (kleine Winkel) besteht eine posi-
tive Korrelation, wenn sie in die entgegengesetzte Richtung deuten (Winkel nahe 180°) besteht eine
negative Korrelation und wenn sie orthogonal aufeinander stehen (nahe 90°) besteht keine Korrelation
zwischen ihnen.

3.6.1 PCB-Gehalte in Fugenmaterialien der Gebaude

Es wurden an drei Stellen des Gebaudes (Sudseite, Studseite im Innenhof und Nordseite) und an zwei
Stellen der Turnhalle (Sid- und Nordseite) Proben von Dehnungsfugen genommen und durch ein Auf-
tragslabor auf ihre PCB-Gehalte untersucht. Die Ergebnisse sind in Abb. 46 dargestellt.

Die Dehnungsfugen der beiden Gebaude unterschieden sich deutlich, sowohl durch ihre absoluten
PCB-Gehalte als auch durch ihre Kongenerverteilung. Die Fugen des Gebaudes waren mit 423 bis
360 g/kg (Gesamt-PCB-Gehalt: Summe der sechs iPCB*5) am hdchsten belastet, dies entspricht 36
bis 42 %, sie waren deutlich durch sechs- und siebenfach chlorierte Kongenere dominiert. In ihrer Zu-
sammensetzung ahnelten sie somit dem technischen PCB-Gemisch Clophen A-60 (vergl. Abb. 82 im
Anhang). Die Fugen der Turnhalle waren hingegen mit 4 und 57 g/kg deutlich geringer belastet (ent-
spricht 0,4 und 5,7 % Gesamt-PCB-Gehalt), ihre Kongenerverteilung war durch niedriger chlorierte
PCB bestimmt (finf- und sechsfach chloriert). Diese Kongenerverteilung ahnelt dem technischen Ge-
misch Clophen A-50 (vergl. Abb. 82 im Anhang).

Aus der Betrachtung der PCB-Gehalte der Fugenmassen lasst sich ableiten, dass das Gebaude eine
viel stéarkere PCB-Quelle als die Turnhalle darstellt. Zudem waren am Gebaude auf Grund der vielen
Fenster deutlich mehr Fugen vorhanden. Im Folgenden ist deshalb mit PCB-Emissionsquelle immer
nur das Gebaude gemeint.

YiPCB*5: 360 glkg 376 glkg 423 glkg 4 glkg
r— _ o PCB 180
= PCB 167
= PCB 156
PCB 153
Abb. 46:
PCB 138

Kongenerverteilungen
pce 118 | und PCB Gesamtgeh-
alte der Fugenproben
PCB105 | am Gebéude (GR) und
pce 101 | Turnhalle (TH). Die un-
terschiedlichen Farben
=PCB77 | zeigen die Anzahl der
pcesz | Chloratome in den ein-
zelnen Kongeneren an:
=PCB28 | grau — drei; blau — vier;
gelb — funf; grin —

GR Innenhof GR Siidseite GR Nordseite TH Siidseite TH Nordseite sechs: lila — sieben.
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3.6.2

Vergleich der PCB-Gehalte in Graskulturen

PCB- und PCDD/F-Gehalte in Bioindikatorpflanzen

Die PCB-Gehalte in den Graskulturen im Umfeld des belasteten Gebaudes (HER_01 bis HER_05)
zeigen eine deutliche Abnahme mit zunehmender Distanz zum Geb&ude (siehe Abb. 47 und Abb. 48).
In den Abbildungen sind die Messpunkte nach ihrer zunehmenden Distanz zum Geb&ude angeordnet:
HER_01 im Innenhof, HER_05 25 m, HER_02 35 m, HER_03 110 m und HER_04 250 m.
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Abb. 47: Gehalt der Summe der Indikator-PCB in Graskulturen im Vergleich zum EU-Futtermittelhdchstgehalt.
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Abb. 48: Gehalt der dioxindhnlichen PCB in Graskulturen, ausgedriickt als Toxizitatsaquivalente im Vergleich
zum EU-Futtermittel-Aktionsgrenzwert und dem EU-Ausldsewert flr getrocknete Krauter.
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Die héchsten Konzentrationen konnten in den Graskulturen im Innenhof des Gebaudes (HER_01)
nachgewiesen werden. Die zweith6chsten PCB-Gehalte wurden an Messpunkt HER_05 gefunden,
obwohl dieser entgegen der Hauptwindrichtung positioniert war. Griinde hierfir sind wahrscheinlich
die néhere Lage zum Gebéaude (25 m), verglichen mit Messpunkt HER_02 (35 m) und die Anwesen-
heit partikelgebundener PCB in der Luft.

Graskulturen nehmen die PCB sowohl tber Partikel als auch die Gasphase auf. Partikel sind auf
Grund ihrer Masse gegenuiber dem Wind relativ unempfindlich, weshalb die PCB-Gehalte in den
Graskulturen mdéglicherweise etwas weniger durch die Windrichtung und mehr durch den bloRBen Ab-
stand zur Emissionsquelle beeinflusst werden. Zusatzlich befand sich HER_05 nahe der versiegelten
Oberflache des Schulhofes, von welcher bereits deponierte PCB-haltige Staube leicht wieder in die
Luft gelangen. An den Messpunkten HER_02 bis HER_04, nérdlich der Schule, gingen die PCB-
Gehalte mit zunehmender Distanz deutlich zuriick. Die Graskulturen des am weitesten von der Schule
entfernten Messpunkts (HER_04) zeigten dementsprechend die geringsten PCB-Gehalte.

PCB-Kongenerprofile und Quellzuordnung anhand der Graskulturen

Beim Vergleich der PCB-Kongenerverteilungen der Graskulturen mit den Fugenproben des Gebaudes
(Abb. 46 und Abb. 49) fallt eine generelle Ubereinstimmung der Muster auf. Besonders im Innenhof
sind die Muster in den Graskulturen den Fugenproben der Schule sehr ahnlich. Im Vergleich zu den
anderen Standorten reicherten sich dort am wenigsten drei- und vierfach chlorierte Kongenere in den
Grasern an. Diese Ubereinstimmung war zu erwarten, denn durch die Lage im geschiitzten Innenhof
war der Austausch mit der Umgebungsluft sehr gering, zudem waren die Graser von allen Seiten von
den belasteten Fugen umgeben. In diesem Sinne stellt der Innenhof eine gesonderte Situation dar, die
dort exponierten Proben waren kaum weiteren Einflissen ausgesetzt und reprasentieren so zu anna-
hernd 100 % die Eintrdge aus der Emissionsquelle. Alle weiteren Standorte sind neben dem Einfluss
durch das Gebéaude auch durch die Umgebungsluft gepragt.

Der schwindende Einfluss der Emissionsquelle wird auch an der Verschiebung der Kongenerprofile
mit zunehmender Distanz zur Quelle erkennbar. Dies ist an den relativen Kongenerverteilungen in
Abb. 49 gut zu erkennen. Der Anteil an hochchlorierten PCB geht zu Gunsten der niedrig chlorierten
Kongenere zurtick, je weiter man sich von der Quelle entfernt

Auf Grundlage der stetigen Abnahme der PCB-Gehalte in den Graskulturen mit zunehmendem Ab-
stand zum Gebéaude sowie der stetigen Verschiebung der Kongenerprofile, vom Quellprofil (HER_01)
hin zum Hintergrundprofil (HER_04), kann auf das Schulgeb&dude als eindeutige Quelle fur die Anrei-
cherung von PCB in Graskulturen im Umkreis von mindestens 110 m riickgeschlossen werden. Diese
Distanz entspricht der Entfernung zum weitest entfernten, noch eindeutig durch die Schule beeinfluss-
ten Messpunkt HER_03.
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Abb. 49: Mittlere PCB-Kongenerverteilungen in Graskulturen an den Messpunkten in Nirnberg und drei ausge-

wahlten Hintergrundstandorten (Augsburg, Weibersbrunn und Kulmbach). Die unterschiedlichen Farben

zeigen die Anzahl der Chloratome in den einzelnen Kongeneren an: grau — drei; blau — vier; gelb — funf;
griin — sechs; lila — sieben.

Hauptkomponentenanalyse der PCB-Gehalte in Graskulturen

Ein visueller Vergleich aller gemessenen Kongenerverteilungen in den Graskulturen mit Hilfe der
Hauptkomponentenanalyse ist in Abb. 50 dargestellt. In der Abbildung stellt jeder Punkt eine einzelne
Gras-Exposition dar. Die Gruppierungen der Punkte zeigen, wie gut die Kongenerverteilungen der un-
terschiedlichen Gras-Expositionen an den verschiedenen Messpunkten tbereinstimmen. Je &hnlicher
sich die Kongenerverteilungen sind, desto naher liegen die Punkte beieinander. Eine gute Uberein-
stimmung standortspezifischer Kongenerprofile zeigen vor allem die Dauerbeobachtungsstationen
Augsburg, Kulmbach und Weibersbrunn (AUG, KUL und WBB), hier liegen die Punkte der einzelnen
Standorte jeweils sehr nah beieinander. Bei den stadtischen Proben zeigen vor allem die quellnahen
Messpunkte HER_05 und HER_02 konsistente Kongenerverteilungen, aber auch die, rein von der
Emissionsquelle beeinflussten Graser an HER_01 waren sich sehr ahnlich. Je gréRer die Distanz zur
Quelle ist, desto weiter scheinen die Punkte zu streuen (HER_03 und HER_04), die Kongenerprofile
unterscheiden sich also von Exposition zu Exposition teilweise deutlich.

Eine weite Streuung weist auf Einflisse unterschiedlicher Quellen auf die Messpunkte hin. Vor allem
HER_04 zeigt sehr grof3e Unterschiede zwischen den einzelnen Expositionsserien und wurde damit
wabhrscheinlich von sehr unterschiedlichen Quellen beeinflusst. Die Verschiebung der Kongenervertei-
lungen in Richtung niedrigchlorierter PCB mit zunehmender Distanz zur PCB-Quelle ist in Abb. 50
durch die Lage der Punkte auf der ersten Hauptkomponente und die Richtungen und Langen der Vek-
toren zu erkennen. Quellnah dominieren die sechs- und siebenfach chlorierten PCB (hach rechts deu-
tende Vektoren) welche mit zunehmender Distanz zur Quelle an Einfluss verlieren und sukzessive von
den drei-, vierfach chlorierten Kongeneren abgeldst werden (nach links deutende Pfeile). Einen be-
sonders grofRen Einfluss auf die Unterscheidbarkeit der einzelnen Kongenerprofilen hat offensichtlich
PCB 28, dieses ist durch einen besonders langen Vektor in linker Richtung gekennzeichnet.
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Drei der Standorte im gesamten Messgebiet ahneln sich, zumindest fiir einen Grof3teil der Gras-
Expositionen: HER_04, LAW_09 und LAW_11 (rosa, hellblaue und blaue Punkte in Abb. 50). Die
PCB-Kongenerprofile an diesen drei Messpunkten reprasentieren wahrscheinlich den typischen stad-
tischen Hintergrund in Nurnberg. Bezuglich der Konzentrationen der PCB unterscheiden sich diese
drei Standorte dennoch deutlich voneinander, in Langwasser reicherten sich 2017 deutlich weniger
PCB in den Graskulturen an als im Vorjahr an HER_04 (siehe Abb. 47 und Abb. 48).

Bei ersten Messungen der PCB-Luftkonzentrationen im Jahr 2016 in Langwasser (LAW_03 und
LAW_06) wurden erhéhte Werte gemessen (siehe Abschnitt 3.6.3). Folglich wurden fur 2017 auch in
den Bioindikatorpflanzen deutlich erhéhte PCB-Gehalte an Messpunkt LAW_10 erwartet. Beim Ver-
gleich mit den Messpunkten LAW_09 und LAW _11 zeigte LAW_10 jedoch nur geringfligig héhere
PCB-Gehalte in den Graskulturen und deutlich geringere Gehalte als die Graser an HER_04 (siehe
Abb. 47 und Abb. 48). Ein Grund fur die vergleichsweise geringen PCB-Gehalte an LAW_10 kdnnte
die Umgebung des Messpunktes sein. Dieser lag auf einem relativ schmalen Griinstreifen (circa 12 m
breit) zwischen einer Reihenhaussiedlung und einem Gehdlzstreifen (Abb. 41). Durch die Nahe zu
dem Gehdlzstreifen wurden die Messungen wahrscheinlich durch zwei Faktoren beeinflusst, (1) die
freie Anstrombarkeit des Messpunktes war nicht optimal gewéhrleistet und (2) die grof3e Blattoberfla-
che der Baume und Straucher reinigte die Luft bis zu einem gewissen Grade von Schadstoffen
(NowAk et al. 2006). Hinsichtlich seiner Kongenerprofile unterscheidet sich LAW_10 jedoch deutlich
von den anderen stadtischen Standorten (siehe Abb. 49 und Abb. 50).

Abweichende Kongenerprofile und leicht erhéhte PCB-Gehalte in den Graskulturen am Messpunkt
LAW_10 lassen auf die Anwesenheit einer nahe gelegenen schwachen Quelle schlie3en. Diese Ver-
mutungen werden auch durch die Untersuchungen der PCB-Luftkonzentrationen vom ersten Messjahr
in Langwasser unterstitzt (sieh Abschnitt 3.6.3). Die potenzielle Quelle unterscheidet sich in ihrer Art

86 Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2020



Persistente organische Schadstoffe in Siedlungsgebieten

wahrscheinlich vom Gebaude, da an LAW _10 vornehmlich die fiinffach chlorierten PCB das Kon-
generprofil dominieren. Somit &hneln die Kongenerprofile der Graser an LAW_10 eher den Profilen
der Fugen der Turnhalle an der Herriedener Stral3e, welche wahrscheinlich das technische Gemisch
Clophen A-50 enthalten.

Die Dauerbeobachtungsstation (DBS) in Augsburg &hnelt in ihren Kongenerprofilen den stéadtischen
Hintergrundstandorten in Nurnberg (vergleiche AUG, HER_04, LAW_09 und LAW_11 in Abb. 49 und
Abb. 50), zeigt aber wesentlich geringere Streuung bei der Hauptkomponentenanalyse. Die Graskultu-
ren an der Station in Augsburg weisen Ublicherweise vergleichbare PCB-Gehalte wie die landlich ge-
pragten DBS auf (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2018d). Die Kongenerprofile in AUG zeigen
aber, dass diese mindestens teilweise von stadtischen Luftmassen gepragt ist. Die, fir einen stadti-
schen Standort, vergleichsweise geringen PCB-Gehalte in AUG sind wahrscheinlich auf die Lage der
Station zuriickzufiihren, sie liegt in einer weitlaufigen und baumreichen Parkanlage. Durch ihre grof3en
Blattoberflachen sind Baume in der Lage, die Luft von Partikeln und schwerfliichtigen Gasen zu reini-
gen (NOWAK et al. 2006).

Die beiden landlichen Hintergrundstandorte KUL und WBB unterscheiden sich hinsichtlich ihrer Kon-
generprofile von den stadtischen Hintergrundmesspunkten nur geringfiigig (siehe Abb. 49 und

Abb. 50). Aus den vorangegangenen Beobachtungen lasst sich zusatzlich ableiten, dass die typische
stadtische PCB-Hintergrundbelastung generell starker durch niederchlorierte PCB dominiert wird als
die Emissionen aus offenen Anwendungen vermuten lassen wirden. Dies lasst sich mit den physikali-
schen Eigenschaften der unterschiedlichen PCB-Kongenere begrinden. Niederchlorierte PCB sind
relativ fliichtig, entweichen somit leichter in die Luft und haben eine geringere Senke durch Adsorpti-
onsprozesse als hdherchlorierte PCB.

Beurteilung nach normativen Regelungen

Aus PCB- und PCDD/F-Gehalten in Bioindikator-Pflanzen, die Uber den Beurteilungswerten (Kap. 3.5)
liegen, kdnnen keine unmittelbaren Malinahmen gefordert werden. Sie geben jedoch den Hinweis da-
rauf, dass Futtermittel oder Lebensmittelpflanzen, die an den betroffenen Standorten gewonnen wer-
den, untersucht werden sollten. Aus diesem Grund werden im Folgenden ausschlief3lich die Standorte
anhand der Grenzwerte beurteilt, an denen aktuell Lebensmittel angebaut werden (HER_01, HER_04,
LAW_10 und LAW_11). Wie in den Abbildungen Abb. 47 und Abb. 48 sowie in Tab. 15 und Tab. 16
dargestellt, liegen an den meisten Standorten im Umfeld des Gebaudes die maximalen PCB- und Ge-
samt-TEQ-Gehalte Uber den Hochstgehalten und Auslésewerten fur Futter- und Lebensmittel. Der An-
teil der dI-PCB am Gesamt-TEQ-Wert in den Graskulturen machte an allen Standorten im Umfeld der
Gebaude deutlich Gber 90 % aus (Tab. 15). Somit spielen PCDD/F nur eine untergeordnete Rolle fur
die erhdhten Gesamt-Toxizitatsaquivalente in den Graskulturen.

Besonders hohe Gesamt-TEQ-Gehalte wurden fur Graskultur und Grinkohl im Innenhof des Gebéau-
des (HER_01) festgestellt. Dies ist auch der einzige Standort an dem in den Graskulturen die
PCDD/F-Gehalte tiber den normativen Auslésewerten und Héchstgehalten liegen. In der am stérksten
belasteten Graskultur ist der Gehalt der dI-PCB um das 293-Fache héher (205,2 zu 0,7 ng WHO-
TEQ /kg TS) als der Auslésewert fir dI-PCB in getrockneten Krautern (Tab. 15). Der dI-PCB-TEQ-
Gehalt in Grinkohl im Innenhof (14,9 ng WHO-TEQ/kg FG) ist um das 149-Fache hoher als der EU-
Auslosewert fir Gemise (Tab. 16). Der dI-PCB-TEQ-Gehalt im Griinkohl an Standort HER_04 ist nur
geringflgig hoher als der EU-Auslésewert fur frisches Gemuse. Im Gegensatz zu Nahrungsmitteln
werden die Bioindikatorpflanzen vor der Analyse nicht gewaschen. dI-PCB-Gehalte in ungewasche-
nem Grunkohl lassen sich somit nicht 1:1 auf gewaschenes Blattgemuise tbertragen. Durch das Wa-
schen des Grunkohls wird die Belastung wahrscheinlich etwas reduziert, der EU-Auslosewert kdnnte
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somit unterschritten werden. Fir PCDD/F in der Griinkohlprobe ist der Auslésewert fir Gemuse deut-
lich unterschritten.

Tab. 15: Maximalwerte der PCB- und PCDD/F-Gehalte in Graskulturen. Uberschreitungen von Beurteilungswer-
ten sind farbig markiert. Die Maximalwerte der verschiedenen Standorte kénnen zu jeweils unterschiedli-
chen Expositionszeiten gemessen worden sein.

>iPCB dI-PCB Maximal- | PCDD/F Maximal- | Gesamt-TEQ Mittlerer Anteil
Standort Maximalwert |wert [ng WHO- wert [ng WHO- Maximalwert PCB an Gesamt-
[ug/kg TS] TEQ/kg TS] TEQ/kg TS] [ng WHO-TEQ/kg TS] | TEQ [%]
HER_01 1098,7 205,2 9,3 2111 96,0
HER_05 33,5 7,8 0,4 7,8 97,1
HER_02 28,7 7,7 0,3 8,1 96,4
HER_03 11,8 4,1 0,2 4,1 97,0
HER_04 8,9 4,7 0,1 4.8 94,0
LAW_09 4,0 0,5
LAW_10 31 11
LAW 11 2,6 05
KUL 0,7 0,1 0,2 0,3 55,3
Be“r\fveé';t‘”gs' Futt ;'fihStg‘ éﬂft'oikt*fgzg;r 8'471 Ausls. Krauter: 2,1 Futt. Hochstg.: 1,4

Tab. 16: Gehalte der PCB- und Dioxin/Furane in Griinkohl 2016. Uberschreitungen von Beurteilungswerten sind
farbig markiert.

Standort >iPCB dI-PCB dl-PCB PCDD/F PCDD/F
[ug/kg TS] | [ng WHO-TEQ/kg TS] | [ng WHO-TEQ/kg FG] | [ng WHO-TEQ/kg TS] [ng WHO-TEQ/kg FG]
HER 01 849,2 83,7 14,9 1,04 0,19
HER_OZ 33,9 2,39 0,50 0,34 0,07
HER_03 14,2 1,06 0,23 0,15 0,03
HER_04 7,9 0,54 0,12 0,11 0,03
HER:OS 24,2 1,75 0,37 0,13 0,03
Land 13 0,09 0,02 0,20 0,04
Beur\tsijzlrl:ngs_ . - Auslés. Gemiise: 0,10 - Auslds. Gemiise: 0,30

Bewertung Standort HER_01

Im Innenhof wird von Schiilern und Lehrern ein Krautergarten betrieben. Unter der Annahme, dass
Krauter PCB und PCDD/F im gleichen Maf3e akkumulieren wie die Graskulturen, wirde im Fall der am
starksten belasteten Probe bereits bei einem einmaligen Konsum von nur 2 g getrockneter Krauter (=
10 g frische Krauter) durch ein Kind mit 25 kg Kérpergewicht (KG) die duldbare wochentliche Aufnah-
me (Tolerable Weekly Intake, TWI; Scientific Committee on Food der Europaischen Union, 2001) von
14 pg Gesamt-TEQ pro kg KG uberschritten:
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0,002 kg TG x 211,1

ng GesamtTEQ

kg TG X 1000

25 kg KG

=16,9

pg GesamtTEQ
kg KG

TG = Trockengewicht KG = Korpergewicht
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Zu beachten ist, dass tber den taglichen Konsum weiterer Nahrungsmittel zusétzlich relevante Men-
gen an Gesamt-TEQ aufgenommen werden (mittlere Aufnahme eines Kindes in Deutschland bis zu
1,39 pg/kg KG pro Tag; European Food Safety Authority; EFSA Journal 2012; 10(7): 2832). Eine Aus-
schopfung des TWI wiirde somit schon beim einmaligen Konsum wesentlich geringerer Mengen (circa
0,6 g getrocknete Krauter = 3 g frische Krauter) erreicht. Bei einem Erwachsenen mit 70 kg KG wird
der TWI beim alleinigen Konsum von 5 g Trockenkrauter (= 25 g frische Krauter) Giberschritten. Fur
den Griinkohl liegt nur der Gehalt der dI-PCB Uber dem Auslésewert fiir Gemise (Tab. 16). Aber auch
bei ausschlieRlicher Betrachtung des dI-PCB-TEQ wiurde bereits beim alleinigen Konsum von 2,5 g
frischem Griinkohl der TWI fir ein Kind (25 kg KG) Uberschritten. Ein Erwachsener (70 kg KG) tber-
schreitet beim alleinigen Konsum von nur 7 g frischem Grinkohl den TWI. Aus den PCB- und
PCDD/F-Gehalten in den Indikatorpflanzen lasst sich somit ableiten, dass der Konsum pflanzlicher
Lebensmittel aus dem Innenhof eine deutliche gesundheitliche Belastung darstellen wiirde. Die ange-
bauten Krauter selbst wurden nicht untersucht.

Bewertung Standort HER_04

Auch am weitesten vom Gebaude entfernten Messpunkt (HER_04; rund 250 m ndrdlich der Schulge-
baude) lagen in einzelnen Graskulturen die Gesamt-TEQ- Gehalte Giber dem Futtermittelhdchstgehalt
(Tab. 15). Die Gehalte der dI-PCB in Graskultur und Grinkohl lagen an HER_04 immer Uber dem dI-
PCB-TEQ-Auslosewert flr getrocknete Krauter und frisches Gemiise (siehe Abb. 48 und Tab. 16).

Eine besonders hohe dI-PCB-Anreicherung trat an HER_04 im Juni 2016 auf und sorgte fur einen
WHO-TEQ von 4,7 ng/lkg TS in den Graskulturen (Tab. 15). Dieser Wert, der durch eine 2. Analyse im
Labor abgesichert wurde, erreicht mehr als das Dreifache des zweith6chsten Wertes an diesem
Standort (1,5 ng WHO-TEQ/kg TS). In der Probenahmedokumentation fiir die Juni-Probe konnten kei-
ne Auffélligkeiten festgestellt werden. Das Wetter im Juni war sehr trocken, aus diesem Grund musste
am Standort HER_04 aber auch an anderen Standorten einzelne Graskulturen verworfen werden. An
den anderen Standorten waren in diesem Zeitraum keine aufféllig erhéhten Werte festzustellen und
auch die Depositionsprobe von Juni an HER_04 zeigte keine Auffalligkeit. Letztlich kann jedoch nicht
vollig ausgeschlossen werden, dass der hohe dI-PCB-TEQ Wert am Standort HER_04 im Juni tat-
sachlich durch ein lokales Ereignis verursacht wurde. Aus diesem Grund wird dieser Wert als eine tat-
sachliche Anreicherung betrachtet, alle Gbrigen Werte liegen jedoch deutlich niedriger (Median an
HER_04: 1,5 ng WHO-TEQ/kg TS). Der erhéhte Gehalt des dI-PCB-TEQ in den Graskulturen an
HER_04 ist etwa um das Zweifache (Median 1,5 ng WHO-TEQ/kg TS) beziehungsweise um etwa das
Siebenfache (Hochstgehalt 4,7 ng WHO-TEQ/kg TS) hoher als der EU-Auslosewert flr getrocknete
Krauter. Unter der Annahme, dass am Standort angebaute Kréuter die dI-PCB und PCDD/F im glei-
chen Mal3e anreichern wie die Graskulturen, bedeutet eine Anreicherung im Falle des Héchstgehaltes
auch bei taglichem Konsum getrockneter Kréauter von 10 g (= 5 Teebeutel oder circa 50 g frische
Krauter) jedoch keine Uberschreitung des TWI fiir Erwachsene mit 70 kg KG (inkl. der Aufnahme
durch weitere Lebensmittel).

Bewertung der Standorte Langwasser

Die im Wohngebiet Langwasser Stidost exponierten Graskulturen zeigten generell niedrigere PCB-
Gehalte als HER_04. Analysenergebnisse fur die PCDD/F lagen zum Zeitpunkt der Erstellung dieses
Berichtes leider nicht vor. Die Gehalte an dI-PCB befanden sich, bis auf eine Ausnahme, unter dem
EU-Auslésewert fir getrocknete Krauter. Dieser Maximalwert von 1,1 ng WHO-TEQ/kg TS trat an
LAW _10 auf und entspricht nur rund einem Viertel des Maximalwertes an HER_04. Derselben Argu-
mentation folgend wie an Messstandort HER_04, stellt auch der hdchste Gehalt an dI-PCB in den
Graskulturen in Nurnberg Langwasser keine gesundheitlichen Gefahren bei moderatem Konsum von
vor Ort angebauten, pflanzlichen Lebensmitteln dar. Analysenergebnisse zu den im Herbst 2017 in
Nurnberg Langwasser exponierten Griinkohlkulturen lagen bei Erstellung dieses Berichtes nicht vor.
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3.6.3 PCB-Luftkonzentrationen mit Passivsammlern

Konzentrationsvergleiche

Die PCB-Luftkonzentrationen sind fir die verschiedenen Messpunkte mit den Ergebnissen der Gras-
kulturen vergleichbar. Im Umfeld des Geb&udes wurden die hdchsten Luftkonzentrationen im Innenhof
der Grundschule gemessen. Fir Messpunkt HER_01 liegt allerdings nur ein Messwert von Juli 2018
vor. Wahrend der Untersuchungen 2016 wurde hier kein PU-Schaum (PUF) exponiert. Die ermittelte
Luftkonzentration an HER_01 ist zudem nur bedingt mit den weiteren Standorten vergleichbar, da der
Passivsammler durch die geschiitzte Lage im Innenhof wahrscheinlich weniger von der Umgebungs-
luft durstromt wurde. Die Messung im Innenhof diente vielmehr der Charakterisierung der stérungs-
freien PCB-Kongenerverteilung in der Luft in unmittelbarer Nahe der diffusen Emissionsquelle.

An den weiteren Messpunkten um das Gebaude konnte eine deutliche Abnahme der PCB-
Luftkonzentrationen mit zunehmender Distanz beobachtet werden (siehe Abb. 51 und Abb. 52). An-
ders als bei den Graskulturen war jedoch die Luftkonzentration am Messpunkt HER_02 nicht niedriger
als am Messpunkt HER_05. Bei Betrachtung der arithmetischen Mittelwerte sind die Luftkonzentratio-
nen aller PCB an HER_O05 niedriger als an HER_02 (vergl. Tab. 17). Hinsichtlich der Mediankonzen-
trationen zeigt aber HER_05 leicht h6here Werte bei den dioxinahnlichen PCB (vergl. Abb. 52). Die
vorherrschende Windrichtung scheint auf die Messungen der PCB-Luftkonzentrationen mit den PUF-
Passivsammlern einen merklichen Einfluss zu haben. An den PCB-Gehalten in den Graskulturen
konnte hingegen kein Einfluss der Windrichtung nachgewiesen werden (siehe Abschnitt 3.6.2).

Dieser Unterschied zwischen Graskulturen und PUF-Passivsammlern ist vermutlich mit der Geometrie
der Passivsammler zu erklaren: der Lufteinlassschlitz befindet sich seitlich am Geh&ause der Sammler
und ist durch die Abdeckung von oben geschiitzt (siehe Schema in Abb. 30). Bei diesem Aufbau drin-
gen vornehmlich die Gasphase und nur besonders kleine Partikel zum Sammelmedium vor. Es sind
aber gerade die groRReren Partikel, die auf Grund ihrer Masse gegentiber dem Wind relativ unempfind-
lich sind. Graskulturen hingegen sammeln sowohl Partikel als auch Gasphase, weshalb die PCB-
Gehalte darin mdglicherweise etwas weniger durch die Windrichtung und mehr durch den bloRen Ab-
stand zur Emissionsquelle beeinflusst werden.
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Abb. 51: Luftkonzentrationen der Summe der Indikator-PCB an den Messpunkten in Nirnberg und am Hinter-
grundstandort in Kulmbach.
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Abb. 52: Luftkonzentrationen der dioxinahnlichen PCB, ausgedriickt als Toxizitdtsaquivalentkonzentration, an den
Messpunkten in Nirnberg und am Hintergrundstandort in Kulmbach.

Die weiteren Messpunkte in Nirnberg zeigten grof3tenteils deutlich geringere PCB-
Luftkonzentrationen als das Umfeld der Gebaude (siehe Abb. 51, Abb. 52 und Tab. 17). Die Mess-
punkte JAK_01, LAW_01 und LAW_02 zeigten allesamt vergleichbare Luftkonzentrationen. Eine Aus-
nahme bildete der Messpunkt LAW_03, welcher 2016 vergleichbar hohe Luftkonzentrationen wie
Messpunkt HER_03 auf dem Schulsportplatz aufwies und sich wahrscheinlich ebenfalls in der Nahe
einer diffusen PCB-Quelle befand (Tab. 17).

Zur Lokalisierung dieser PCB-Quelle wurden im Februar/Méarz 2017 Sondierungsmessungen mit PUF-
Passivsammlern an finf Messpunkten im Umfeld von LAW_03 durchgefihrt (siehe Luftbild in

Abb. 39). Die Messpunkte LAW_04, LAW_05, LAW_07 und LAW_08 werden bei der folgenden Dar-
stellung der Ergebnisse als LAW_Sond zusammengefasst. Die geringeren Konzentrationen der Son-
dierungsmessung im Februar/Marz 2017, verglichen mit den Sommermessungen des Vorjahres, sind
auch auf die unterschiedlichen Lufttemperaturen zuriickzufiihren. Luftgetragene PCB verdunsten aus
PCB-haltigen Materialen, bei geringerer Umgebungs- oder Materialtemperatur ist diese Verdunstung
schwacher. Die einzelnen Werte der Sondierungsmessung lassen sich aber gut miteinander verglei-
chen. Dabei fallt ein Messpunkt (LAW_06) mit erhthten Werten auf (Abb. 51, Abb. 52 und Tab. 17).
Dieser Messpunkt befand sich innerhalb der Reihenhaussiedlung, welche nérdlich an den Messpunkt
LAW_03 angrenzte (Abb. 39 und Abb. 40). Aus den beiden erhéhten PCB-Luftkonzentrationen an
LAW_03 und LAW_06 wurde gefolgert, dass diese Reihenhaussiedlung ggf. die gesuchte PCB-Quelle
darstellt. Zur weiteren Untersuchung wurden ab Mai 2017 drei Messpunkte (LAW_09 bis LAW_11) mit
Bioindikatoren, Depositionssammlern und PUF-Passivsammlern im Umfeld der Reihenhaussiedlung
eingerichtet. Dabei befand sich LAW_10 am n&chsten an der Siedlung. Die Analysenergebnisse zu
den PUF-Passivsammlern an LAW_09 und LAW_11 lagen bei der Berichterstellung leider noch nicht
vor. Die Luftkonzentrationen an LAW_10 kénnen somit nicht anhand der zeitgleich durchgefuhrten
Messungen an diesen nahegelegenen Messpunkten bewertet werden.

Im Vergleich zu den vorhergehenden Messungen im stéadtischen Hintergrund 2016 (HER_04, JAK_01,
LAW_01 und LAW_02) sind die Luftkonzentrationen an LAW_10 jedoch nicht auffallig erhéht. Ein
Grund fur die vergleichsweise geringen PCB-Luftkonzentrationen an LAW_10 kénnte die Néhe zu ei-
nem Geholzstreifen sein. Wie bereits in Abschnitt 3.6.2 beschrieben wurden die Messungen hier
wabhrscheinlich durch zwei Faktoren beeinflusst, (1) die freie Anstrémbarkeit des Messpunktes war
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nicht optimal gewahrleistet und (2) die groRRe Blattoberflache der nahe stehenden Baume und Strau-
cher reinigte die Luft bis zu einem gewissen Grade von den PCB.

Am landlichen Referenzmesspunkt in Kulmbach waren die PCB-Luftkonzentrationen erwartungsge-
maf deutlich niedriger als im Stadtgebiet Nurnberg (Abb. 51, Abb. 52 und Tab. 17). Dieser Unter-
schied ist auf die deutlich geringere Dichte an diffusen PCB-Emissionsquellen im landlichen Hinter-
grund zurlickzufiihren. In den Jahren 2002 und 2003 wurde im Rahmen eines Forschungsprojektes
unter anderem am Standort Kulmbach Graskulturen und Luft auf PCB untersucht (BAYERISCHES
LANDESAMT FUR UMWELT 2006). Die Gegenlberstellung beider Untersuchungen zeigt einen deutlichen
Ruckgang der Umweltbelastung durch PCB. Im Zeitraum von 2002/03 bis 2016/17 nahm die mediane
Luftkonzentration der iPCB im Sommer von 62 auf 29 pg/m?3 ab (-53 %) und der dI-PCB-TEQ nahm
von 2,1 auf 0,2 fg TEQ/m? ab (-90 %).

PCB-Kongenerprofile und Quellzuordnung

Aufschluss Uber die Néahe der Messpunkte zu einer PCB-Emissionsquelle geben neben den Luftkon-
zentrationen vor allem die gemessenen Kongenerverteilungen. Wie bereits bei den Graskulturen wer-
den die Kongenerverteilungen mittels zwei Abbildungstypen betrachtet: (1) Gegentiberstellung der
medianen Kongenerprofile als Saulengrafik (Abb. 53) und (2) Veranschaulichung der einzeln gemes-
senen Kongenerverteilungen je Messpunkt als Biplot der Hauptkomponentenanalyse (Abb. 54).

Mit zunehmendem Abstand zum Geb&ude ist eine deutliche Verschiebung der mittleren Kongenerver-
teilungen ersichtlich (siehe linker Teil in Abb. 53). Wahrend am ungestdrten Messpunkt im Innenhof
vor allem die funf- und sechsfach chlorierten PCB dominieren, gewinnen mit zunehmender Distanz die
drei- und vierfach chlorierten PCB an Bedeutung. Eine Verschiebung hin zu geringer chlorierten PCB
wurde auch bei den Graskulturen beobachtet, jedoch sind die PU-Schaume generell deutlich starker
durch niederchlorierte PCB beaufschlagt.

Auch mittels der Hauptkomponentenanalyse lasst sich die Verschiebung der Kongenerprofile mit zu-
nehmender Distanz zum Gebaude erkennen. In Abb. 54 differenzieren sich die Messungen um das
Gebaude hauptsachlich entlang der ersten Hauptkomponente: je gro3er der Abstand zur Quelle desto
weiter nach links verschieben sich die Messungen. Die erste Hauptkomponente erklart 68 % der Vari-
anz des gesamten Datensatzes und spiegelt vor allem die Einfliisse der sechs- und siebenfach chlo-
rierten Kongenere (rechts beziehungsweise positive Werte) sowie der drei Kongenere PCB52,
PCB105 und PCB28 wieder (links beziehungsweise negative Werte).
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Abb. 53: Mittlere PCB-Kongenerverteilungen in der Luft an den Messpunkten in Nirnberg und am Referenz-
standort in Kulmbach. Die unterschiedlichen Farben zeigen die Anzahl der Chloratome in den einzelnen
Kongeneren an: grau — drei; blau — vier; gelb — fiinf; griin — sechs; lila — sieben. An den Messpunkten
HER_01, HER_04 und LAW_06 handelt es sich um Einzelmessungen.

Im Vergleich zu den Graskulturen zeigen die PCB-Luftkonzentrationen keine so scharfe Trennung
zwischen den einzelnen Messpunkten im Umfeld des Gebaudes (vergl. Abb. 54 und Abb. 50). Dies
liegt wahrscheinlich an der Methode der Passivsammler, welche vermehrt die Gasphase sammeln,
hingegen Partikel weniger gut akkumulieren. Graskulturen sammeln beides, sowohl die Gasphase als
auch die Partikel. Da sich die Gasphase direkt mit dem Wind verbreitet, kbnnen schon geringe Erho-
hungen der Windgeschwindigkeit fir eine wesentlich weitere Verbreitung von PCB sorgen. Partikel
hingegen driften zwar auch mit dem Wind, abh&ngig von ihrer Grof3e fallen sie aber auch mehr oder
weniger schnell wieder aus der Atmosphére aus. Partikel verbreiten sich unter Umsténden somit tber
geringere Distanzen als Molekiile in der Gasphase.

Von den Messpunkten im stadtischen Hintergrund zeigen LAW_Sond, HER_04 und LAW_02 sehr
ahnliche Kongenerverteilungen (Abb. 53 und Abb. 54). LAW_01 und JAK_01 weichen von den ande-
ren Hintergrundmesspunkten etwas ab, LAW_01 hat héhere Anteile an PCB28 und JAK_01 hat hohe-
re Anteile sechs- und siebenfach chlorierter PCB.
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Die drei Messpunkte mit raumlichem Bezug zur potenziell PCB-belasteten Reihenhaussiedlung in
Langwasser (LAW_03, LAW_06 und LAW_10) zeigen hinsichtlich der Kongenerverteilungen der PCB-
Luftgehalte deutliche Unterschiede zu allen tbrigen Messpunkten. Sie sind vornehmlich durch vierfach
chlorierte PCB gepragt und zeigen zusatzlich nur sehr geringe Anteile an PCB28 sowie sechs- und
siebenfach chlorierten PCB (Abb. 53 und Abb. 54). Auf Grundlage dieser wiederholten Beobachtung
sehr ahnlicher Kongenerprofile an verschiedenen Messpunkten um die Reihenhaussiedlung scheint
es plausibel, dass die Reihenhaussiedlung eine eigene PCB-Quelle darstellt.

Der landliche Hintergrundstandort Kulmbach unterscheidet sich von den stédtischen Messpunkten
durch seine PCB-Kongenerverteilung in der Luft, was anhand der Hauptkomponentenanalyse sichtbar
wird (Abb. 54). Der Messpunkt wird hauptsachlich durch erhéhte Anteile sechs- und siebenfach chlo-
rierter Kongenere, sowie erhdhtem PCB28 charakterisiert. Ahnliche Beobachtungen konnten auch in
den PCB-Gehalten der Graskulturen an landlichen Hintergrundstandorten gemacht werden. Das Auf-
treten &hnlicher Anteile hochchlorierter sowie niederchlorierter PCB in einer Luftprobe kénnte dem-
nach ein Anhaltspunkt fur einen quellfernen Standort sein.
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Standort | ZiPCB Mittelwert | dI PCB Mittelwert Tab. 17: _
[ng/m? [fg WHO-TEQ/mS3] Mittlere PCB-Luftkonzentrationen
(arithmetischer Mittelwert) an den
WEREOG; S AUV Messpunkten in Nirnberg und am
HER_05 1,05 43,62 Standort Kulmbach. Fur die mar-
HER_02 1,18 44,59 kierten Messpunkte liegen nur Ein-
HER 03 054 18.80 zelmessungen vor.
HER_04* 0,40 7,28
LAW_01 0,15 1,27
LAW_02 0,12 1,39
LAW_03 0,59 14,00
LAW_06* 0,30 4,08
LAW_sond* 0,07 0,51
LAW_10 0,19 1,19
JAK_01 0,22 4,02
KUL 0,03 0,38
*Juli 2018; *Juni 2016; *Marz 2017

Bewertung der PCB-Luftkonzentrationen

Die mittleren Luftkonzentrationen des dI-PCB-TEQ Uberschritten den Gesamt-TEQ-Zielwert des LAI
(150 fg WHO-TEQ/m? als Jahresmittel fiir die Summe aus dI-PCB und PCDD/F) nur im Innenhof des
Gebéaudes (HER_01; Tab. 17). Bei den Messergebnissen an HER_01 handelt es sich jedoch um ei-
nen einzelnen Messwert welcher Giber eine Sammeldauer von vier Wochen im Juli 2018 generiert
wurde. Zudem wurden die Luftproben nicht auf ihre PCDD/F-Gehalte untersucht. Aus der einzelnen
Messung der dI-PCB kann deshalb nur eine anndhernde Bewertung der Luftkonzentrationen vorge-
nommen werden.

Der LAI-Zielwert wurde an HER_01 allein durch die dI-PCB sehr deutlich Giberschritten (um rund das
13-Fache). Aufgrund der hohen Auf3entemperaturen wahrend der Messung kann davon ausgegangen
werden, dass die ermittelte dI-PCB-TEQ eine Maximalkonzentration darstellt. Es kann au3erdem da-
von ausgegangen werden, dass im Verlauf eines Jahres bei niedrigeren AulRentemperaturen die Kon-
zentrationen meistens deutlich geringer sind. Untersuchungen zu PCB-Luftkonzentrationen an den
Standorten Kulmbach und Augsburg aus den Jahren 2002 und 2003 haben gezeigt, dass zwischen
Sommer und Winter die dlI-PCB-Gehalte um rund das Vierfache variieren, mit den héchsten Gehalten
im Sommer (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2006). Somit kann angenommen werden, dass im
Winter die dI-PCB-TEQ an HER_01 noch rund 500 fg/m3 betragt. Eine Abschatzung des PCDD/F-
Gehaltes in der Luft an HER_01 kann auf Grundlage der Gehalte in den am selben Messpunkt expo-
nierten Bioindikatorpflanzen erfolgen. In den Graskulturen machten die PCDD/F im Mittel 4 % der Ge-
samt-TEQ aus (Tab. 15), im Griinkohl war der Anteil mit 1,2 % sogar noch geringer (Tab. 16). Unter
der Annahme, dass auch die PCDD/F in der Luft nur rund 5 % des Gesamt-TEQ ausmachen, wiirden
die Werte auch bei Hinzunahme der PCDD/F nur geringfligig erhéht.

Ein plausibler Gesamt-TEQ Jahresmittelwert kénnte, auf Grundlage der genannten Annahmen, im Be-
reich von rund 1300 fg WHO-TEQ/m? liegen (Mittelwert aus dem dI-PCB Messwert im Juli und dem
angenommenen Wert im Winter, plus 5 % fur die PCDD/F). Damit wirde dieser geschatzte Jahresmit-
telwert knapp 9-fach hdher als der LAI Zielwert liegen.

Der LAI Zielwert ist fiir die langfristige Luftreinhalteplanung entwickelt worden, d.h. er bezieht sich auf
eine dauerhafte Exposition der Menschen mit dI-PCB und PCDD/F Uiber 150 fg WHO-TEQ/m3. Da die
Schiler und Lehrer sich aber nur selten und maximal nur wenige Stunden wahrend einzelner Schulta-
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ge im Innenhof aufhalten, kann davon ausgegangen werden, dass die dI-PCB Konzentrationen keine
unmittelbare gesundheitliche Gefahr darstellen.

Der Vergleich der Indikator-PCB mit dem Zielwert fir PCB-Raumluftkonzentrationen zeigt eine deutli-
che Unterschreitung auch am stérksten belasteten Standort (HER_01). Hier wird der Zielwert von

300 ng/m3 (Jahresmittelwert) durch die im Juli 2018 gemessenen 204,4 ng/m3 (Summe i-PCB*5) zu
68 % ausgeschopft. Da der Messwert im Juli wahrscheinlich ein Maximum darstellt, liegt die mittlere
Konzentration Uber ein gesamtes Jahr im Innenhof nochmals deutlich niedriger. Die ermittelten Luft-
konzentrationen im Umfeld der Schulgebaude stellen somit keine unmittelbare Gefahr fiir die mensch-
liche Gesundheit dar.

3.6.4 Depositionsraten von PCB und PCDD/F

Konzentrationsvergleiche PCB

Wie bei Bioindikatoren und Luftkonzentrationen finden sich auch die héchsten Depositionsraten der
PCB und PCDD/F im Innenhof des belasteten Gebé&udes (siehe Abb. 55, Abb. 56 und Tab. 18). Mit
zunehmendem Abstand (HER_05 - HER_02 > HER_03 - HER_04) gingen im Jahresmedian die
Depositionsraten der PCB deutlich zurlick (siehe Tab. 18 und horizontale Linien innerhalb der Boxen
in Abb. 55 und Abb. 56). Auffallig ist, dass die arithmetischen Mittelwerte (Kreuze in den Abbildungen)
nicht mit zunehmender Entfernung abnehmen und teilweise sehr stark von den Medianen abweichen.
Der Einfluss einzelner Extremwerte ist hier besonders hoch. Sehr gut ist dies bei Messpunkt HER_04
zu erkennen, welcher am weitesten vom Gebaude entfernt lag, aber dennoch die héchsten Extrem-
werte abseits des Innenhofes zeigte. Die Extremwerte traten an allen Messpunkten nordlich des Ge-
béaudes zu den gleichen Zeitpunkten auf (Mérz und April 2017) und nahmen mit zunehmender Entfer-
nung vom Gebéaude zu.

Der Grund fur diese extrem hohen Einzelwerte ist nicht bekannt, wahrend der Probenahme wurden
keine ungewohnlichen Vorkommnisse dokumentiert. Moglicherweise wurden ndérdlich des Schulkom-
plexes, in der Nahe von HER_04, Bauarbeiten an einem PCB-belasteten Gebaude durchgefihrt. Da
die hohen Depositionswerte an allen Messpunkten sichtbar waren, ein raumlicher Gradient in den
Werten zu erkennen ist und die zugehérige Feldblindprobe keine Auffalligkeiten zeigten, wird davon
ausgegangen, dass es sich um ein echtes Depositionsereignis gehandelt hat. Die Messwerte flieRen
somit in den Jahresmittelwert zur Beurteilung der Depositionen mit ein.
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Abb. 55: Depositionsraten der Summe der Indikator-PCB an den Messpunkten in Nurnberg und am Hintergrund-
standort in Kulmbach.
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Abb. 56: Depositionsraten der dioxindhnlichen PCB, ausgedriickt als Toxizitatsaquivalente, an den Messpunkten
in Nurnberg und am Hintergrundstandort in Kulmbach.

Aufféllig ist auRerdem, dass der gegen die Hauptwindrichtung gelegene Messpunkt HER_05 deutlich
hdhere Depositionsraten zeigte als Messpunkt HER_02 (Abb. 55 und Abb. 56), welcher nur geringfi-
gig weiter von der Quelle entfernt in Hauptwindrichtung lag. Dieses Phanomen konnte bereits bei den
Graskulturen beobachtet werden, ist dort aber nicht so deutlich ausgepragt.
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Der Grund hierfir liegt wahrscheinlich darin, dass die Deposition, noch starker als die Graskulturen,
durch partikelgebundene Eintrdge gepragt ist und die Ausbreitung von Partikeln wiederum weniger
durch die vorherrschende Windrichtung beeinflusst wird als die Ausbreitung der Gasphase. Ein weite-
rer Grund der erhdhten PCB-Deposition an HER_05 kdnnte die nahe gelegene versiegelte Flache des
Schulhofes sein: Staub kann von versiegelten Flachen wesentlich leichter wieder in die Luft gelangen,
als beispielsweise von einer Wiese (Umfeld von HER_02). Auf versiegelten Flachen wird generell eine
hdhere Staubdeposition gemessen.

Fur die PCB-Depositionsmessungen von 2017 in Nurnberg Langwasser (LAW_09 bis LAW_11) und
Kulmbach (KUL 2017) lagen bei Erstellung des vorliegenden Berichtes noch nicht alle Analysener-
gebnisse vor. In Tab. 18, Abb. 55 und Abb. 56 sind somit nur die PCB-Depositionen von Anfang Mai
bis Mitte November 2017 fur die genannten Messstellen dargestellt. Die PCB-Depositionen an allen
drei Messpunkten in Langwasser sind relativ niedrig und weisen nur eine geringe Streuung auf. Die
Nahe des Messpunktes LAW_10 zu einer potenziellen PCB-Quelle ist aus den Depositionsraten nicht
ersichtlich.

In Kulmbach sind die Werte generell geringer als im Stadtgebiet Nirnberg, nur an LAW_11 war die
Deposition der dI-PCB &hnlich niedrig (Tab. 18). In Kulmbach wurden die Depositionen von Janaur
2016 bis Mai 2018 untersucht, es lagen bei Berichtserstellung jedoch nur Analysenergebnisse bis
November 2017 vor. Die beiden in den Tabellen und Abbildungen dargestellten Depositionsraten fur
Kulmbach sind fir 2016 Jahresmittelwerte (Januar 2016 bis Februar 2017) und fur 2017 Mittelwerte
von Mai bis November (Zeitraum der Exposition von Indikatorpflanzen und PUF-Passivsammlern).
Beim Vergleich der beiden Messjahre in Kulmbach fallt auf, dass 2016 die Eintrdge der iPCB hoher
als 2017 waren und genau gegensatzlich dazu die dI-PCB Eintrage in 2016 geringer als 2017 waren.
Auch im landlichen Hinergrund kénnen die PCB-Depositionsraten deutliche Variationen aufweisen.

Im Zeitraum von Juni 2002 bis Mé&rz 2003 wurden in Kulmbach bereits PCB- und PCDD/F-
Depositionsmessungen mit derselben Messmethode durchgefiihrt (BAYERISCHES LANDESAMT FUR
UMWELT 2006). Die Depositionen der iPCB lagen damals bei rund 40 ng/m2d und damit mehr als eine
GrolRenordnung Uber den iPCB-Depositionsraten aus 2016 und 2017 (0,8 bis 1,8 ng/m2d). Die
Depositionsraten desr dI-PCB befanden sich 2002/2003 bei rund 0,9 pg WHO-TEQ/m2d und damit
circa 3- bis 4-fach Uiber den Messungen im vorliegenden Projekt (0,17 bis 0,27 pg WHO-TEQ/mzd).

Die Abnahmen der iPCB- und dI-PCB-Depositionen iber das letzte Jahrzehnt passen gut zu den
Ergebnissen des langjahrigen Biomonitorings im landlichen Hintergrund (GONSER et al. 2017). Im
Zeitraum von 2000 bis 2009 sind die iPCB in Graskulturen um beinahe eine GréRenordnung
zuruickgegangen (4,04 auf 0,47 pg/kg TS), seit 2009 zeigte sich keine weitere Abnahme. Die dI-PCB
hingegen nahmen in den Grasern nicht signifikant ab, im Griinkohl gingen die Gehalte zwischen 2002
und 2015 immerhin um 60 % zurtick (0,155 auf 0,062 ng WHO-TEQ/kg TS). Ein Rickgang von iPCB
und dI-PCB uber fast eineinhalb Jahrzehnte lasst sich also auch in den Indikatorpflanzen beobachten,
bei den Depositionsraten scheint die Abnahme aber grundsétzlich starker ausgepréagt.
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. Tab. 18:
iPCB dI-PCB [pg PCDD/F [pg . .
Standort Median der Depositionsraten an den
/(m2d WHO-TEQ/m2d] | WHO-TEQ/m2d
[ng/(m=d)] Q/m=d] Q/m? d] untersuchten Messpunkten. HER_01
HER 01 400,3 74,5 5,50 bis HER_05 und KUL 2016 sind Jah-
B resmittelwerte fiir 2016; LAW_09 bis
HER_05 18,8 4,83 1,38 LAW_11 und KUL 2017 sind far die
HER_02 8,6 1,36 0,82 PCB Mittelwerte von Mai bis Novem-
ber 2017, fir die PCDD/F Jahresmit-
HER_03 4.6 1.01 0,98 telwerte fur 2017.
HER_04 4,2 0,84 0,91
KUL 2016 1,8 0,17 0,32
LAW_09 2,0 0,54 0,39
LAW_10 1,8 0,40 0,31
LAW_11 1,9 0,33 0,54
KUL 2017 0,8 0,27 0,31

Konzentrationsvergleiche PCDD/F

Die Depositionsraten der PCDD/F zeigten bei den Messungen im Umfeld des Schulkomplexes nur in
unmittelbarer Néhe zum Gebéude (HER_01 und HER_05) erhéhte Werte (Abb. 57 und Tab. 18). Alle
Messpunkte ndrdlich des Gebaudes hatten hingegen &hnliche, niedrige PCDD/F-Depositionsraten.

An den Messpunkten in Langwasser traten relativ geringere PCDD/F-Depositionen auf, sie waren auf
ahnlichem Niveau wie in Kulmbach. Ein Vergleich der aktuellen Messwerte in Kulmbach mit vorherge-
henden PCDD/F-Depositionsmessungen aus dem Jahr 2003 (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT
2006) zeigt eine Abnahme der Depositionsraten um eine GroéRenordnung: Der Jahresmedian 2003 lag
bei 3,4 pg WHO-TEQ/m2d — 2016/2017 lag der Median nur noch bei 0,3 pg WHO-TEQ/m2d. Dieser
Ruckgang passt zur beobachteten Abnahme der PCDD/F-Gehalte in Bioindikatorpflanzen zwischen
1997 und 2015. In diesem Zeitraum gingen beispielsweise die PCDD/F-Gehalte in Graskulturen um
beinahe eine GréRenordnung, von 0,274 auf 0,035 ng WHO-TEQ/kg TS zurlick (GONSER et al. 2017).
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Abb. 57: Depositionsraten der Dioxine/Furane, ausgedriickt als Toxizitatsdquivalente, an den Messpunkten in
Nurnberg und am Hintergrundstandort in Kulmbach.
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PCB-Kongenerprofile und Quellzuordnung

Wie bei den Graskulturen und PUF-Passivsammlern kann mit zunehmendem Abstand zum Gebaude
sowohl eine Abnahme in den PCB-Depositionsraten als auch eine Verschiebung der mittleren PCB-
Kongenerprofile in den Depositionsproben beobachtet werden (Abb. 55, Abb. 56 und Abb. 58). Je
groRer der Abstand zum Gebaude, desto héher wird der Anteil an drei-, vier- und fiinffach chlorierten
PCB-Kongeneren in den Proben, wahrend der Anteil der héher chlorierten Kongenere abnimmt. Diese
Verschiebung der Kongenerprofile sowie die Anderung der Menge der deponierten PCB weisen klar
auf das Gebaude als dominierende PCB-Emissionsquelle hin.

Im Biplot der Hauptkomponentenanalyse (Abb. 59) ist die Verschiebung der Kongenerprofile ebenfalls
sichtbar, die Messpunkte reihen sich entlang der ersten Hauptkomponente auf. Die erste Hauptkom-
ponente wird besonders stark durch niederchlorierte PCB (Richtung links) sowie hochchlorierte PCB
(Richtung rechts) charakterisiert.

Eine Differenzierung der einzelnen Messstellen anhand der Hauptkomponentenanalyse ist fir die De-
positionsmessungen weniger eindeutig als fiir die Graser oder PUF-Passivsammler. Die verschiede-
nen Messstellen Gberlagern sich teilweise deutlich. Ein Beispiel hierfur sind die auffallenden Ausreil3er
in der oberen rechten Ecke des Biplots (rosa und gelbe Punkte), die auf das bereits erwahnte Deposi-
tionsereignis im Marz und April 2017 zurtckzufihren sind. Wahrend dieses Ereignisses war also nicht
nur die PCB-Depositionsrate erhdht, auch die Kongenerverteilung unterschied sich klar von den tbri-
gen Messungen. Anhand des Biplots lasst sich gut nachvollziehen, wenn Kongenerverteilungen zeit-
lich unterschiedlicher Messungen an ein und demselben Messpunkt erheblich voneinander abweichen
(z. B. Streuung der gelben Punkte).

mPCB 180
= PCE 167
uPCEB 156
=PCB 153
=PCB 138
“PCB 118
PCB 105
PCB 101
=PCB 77

. -
LAW_09

HER_01 HER_05 HER_02 HER_03 HER_04 LAW_10 LAW_11 KUL
Abb. 58: Mittlere PCB-Kongenerverteilungen der Depositionen an den Messpunkten in Nirnberg und dem Refe-
renzstandort Kulmbach. Die unterschiedlichen Farben zeigen die Anzahl der Chloratome in den einzel-

nen Kongeneren an: grau — drei; blau — vier; gelb — funf; griin — sechs; lila — sieben.

= PCE 28

Dagegen waren die PCB-Depositionsraten in Langwasser wahrend unserer Untersuchungen eher
einheitlich, was auch an ihren Kongenerprofile (Abb. 58) und der Hauptkomponentenanalyse zu er-
kennen ist. Im Biplot (Abb. 59) sammeln sich die Punkte der drei Messstellen (blau und lila) nahe bei-
einander, nur LAW_10 zeigte bei zwei Expositionen gewisse Abweichungen der Kongenerprofile. An-
hand der Depositionsmessungen kann bei LAW_10 die Nahe einer PCB-Quelle, auch wegen der noch
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nicht vollstéandig vorliegenden Analysenergebnisse, nicht eindeutig abgeleitet werden. In den Proben
aus Kulmbach konnten die héchsten Anteile an niederchlorierten PCB festgestellt werden (Abb. 58
und Abb. 59), was Kulmbach als den quellfernsten Standort der Untersuchungen charakterisiert. Trotz
des Hintergrundcharakters von KUL liegen die Messungen im Biplot ziemlich verstreut (griine Punkte).
Auch im quellfernen Hintergrund lassen sich Einfliisse verschiedener Quellen und bestimmter Emissi-
onsereignisse aufzeigen.

Abb. 59:

Ergebnisse der Haupt-
komponentenanalyse
der PCB-Depositionen
an den Messpunkten in
Nurnberg und am Re-
ferenzstandort in Kul-
mbach. Die Punkte
stellen Einzelmessun-
gen dar. Die unter-
schiedliche Lage der

Hauptkomponente 2 (4 %)

Punkte zueinander
® @ R0t @ Lawos weist auf die Unter-
O @ 1eros @ awii schiede in den gemes-
@ Hero2 @ a0 senen Kongenervertei-
. QLS O «u lungen hin. Die Rich-
- ® (O HeRo4 tungen und Langen der
Pfeile zeigen den Ein-
_,4 _'2 0 2 4 fluss einzelner Konge-
nere auf die Lage der

Hauptkomponente 1 (90 %) Punkte

Bewertung der Depositionsraten von PCB und PCDD/F

Die Beurteilung der Deposition von dI-PCB und PCDD/F Uber den Niederschlag kann anhand des LAI
Zielwertes fir die langfristige Luftreinhalteplanung von 4 pg WHO-TEQ/m2d (Summe aus den TEQ-
Werten der dI-PCB und PCDD/F) als Jahresmittelwert vorgenommen werden (LANDERAUSSCHUSS FUR
IMMISSIONSSCHUTZ 2004). Aufgrund von Matrixproblemen bei der chemischen Analytik der PCDD/F
konnten fir diese Stoffgruppe in einzelnen Fallen im Umfeld der Gebaude keine Depositionswerte be-
stimmt werden. Die mittlere Gesamt-TEQ wird fir die Messpunkte HER_01 bis HER_05 dennoch an-
gegeben, da an den einzelnen Messpunkten mindestens neun von 13 Depositionsproben analysiert
werden konnten (siehe Tab. 19).

Fur die Messpunkte in Langwasser lagen bei Erstellung des Berichtes leider nicht alle Analysener-
gebnisse der dI-PCB vor. Die Gesamt-TEQ wurde daher aus funf bis sieben Depositionsproben be-
rechnet. Da an den Standorten in Langwasser die Gesamt-TEQ jedoch generell gering sind (Tab. 19),
kann davon ausgegangen werden, dass hier im Normalfall keine Uberschreitungen des Zielwertes
auftreten. Diese Annahme ist jedoch nur unter der Voraussetzung gultig, dass kein Einzelereignis
stattfindet welches besonders hohe Depositionsraten bewirkt (wie z. B. im Frihjahr 2017 an HER_03
und HER_04 beobachtet). In Abb. 60 sind die Gesamt-TEQ der Depositionsmessungen als Boxplots
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dargestellt. Tab. 19 gibt die Jahresmittelwerte und Mediane fir die einzelnen Standorte an.

Bei den Jahresmittelwerten sind moderate Uberschreitungen des LAl Zielwertes an den meisten
Standorten im Bereich der Grundschule ersichtlich. Ausnahmen bilden die Standorte HER_02, wo der
Zielwert unterschritten wird und HER_01, wo der Zielwert sehr stark tiberschritten wird. Der Vergleich
der arithmetischen Jahresmittelwerte mit den deutlich niedrigeren Medianen weist auf die starke
Streuung der Werte hin. Die hohen Einzelwerte an HER_03 und HER_04 sind auf ein zeitlich begrenz-
tes Depositionsereignis von PCB-haltigen Stauben im Frihjahr 2017 zuriickzufiihren, das mdéglicher-
weise durch Bauarbeiten an einem PCB-belasteten Gebaude in der Umgebung ausgeldst wurde. An
HER_03 wurde auRerdem im Juni 2016 eine erhdhte Deposition von dI-PCB festgestellt, deren Quelle
unbekannt ist. Ohne diese Einzelereignisse ware der Zielwert an HER_03 und HER_04 unterschritten
worden. Aus den nur moderaten Uberschreitungen nérdlich des Gebaudes und deren Abhangigkeit
von Einzelereignissen lasst sich schlussfolgern, dass die dI-PCB und PCDD/F Depositionen hier auf
lange Sicht wahrscheinlich keine Gefahrdung darstellen.

Im Innenhof des Gebaudes (HER_01) betragt die mittlere jahrliche Depositionsrate 97,6 pg WHO-
TEQ/m2d und Uberschreitet den LAI Zielwert somit um das 24-Fache. Der Innenhof wurde von Lehr-
kraften und Schilern als Krautergarten genutzt. Die ausschlie3liche Betrachtung der Deposition als
Eintragspfad gibt aber noch keinen Hinweis auf mdgliche gesundheitliche Risiken durch den Aufent-
halt im Innenhof oder das Bearbeiten der Krauterbeete. Die Untersuchung einer Mischprobe des
Oberbodens der Beete (0-10 cm) vom Dezember 2016 ergab 40 ug iPCB/kg TM. Dieser Wert tber-
schreitet weder den Vorsorgewert (50 pug iPCB/kg TM) noch den Prifwert fur Kinderspielflachen
(400 ug iPCB/kg TM) nach der Bundesbodenschutzverordnung (BBodSchV).

In der Vergangenheit konnte die Pflege des Kréautergartens also ohne gesundheitliche Risiken betrie-
ben werden. Durch den andauernden ungewéhnlich hohen PCB-Eintrag ist aber mit einer zukinftigen
Uberschreitung der Bodengrenzwerte zu rechnen. Bei Einhaltung des Depositionszielwertes findet,
laut LAI, auch lber einen Eintragszeitraum von 200 Jahren keine Uberschreitung des Priifwertes fir
Kinderspielflachen nach BBodSchV statt. Da im Mittel im Innenhof das rund 25-Fache des Depositi-
onszielwertes vorliegt, konnte mit einer Uberschreitung des MaRnahmenwertes fiir Spielflachen in ei-
nem Zeitraum von etwa 8 Jahren gerechnet werden. Bei weiterer Nutzung des Krautergartens wird
empfohlen, regelmé&Rig den Oberboden hinsichtlich der genannten Grenzwerte untersuchen zu las-
sen.
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Abb. 60: Depositionsraten der Gesamt-Toxizitatsaquivalente, an den Messpunkten in Nirnberg und am Hinter-
grundstandort in Kulmbach.

Tab. 19: Jahresmittelwerte der Depositionsraten der gesamt-TEQ (dI-PCB und PCDD/F) an den Messpunkten im
Umfeld der belasteten Gebaude.

Standort | Mittelwert [pg WHO-TEQ/m2d] | Median [pg WHO-TEQ/m2d] gﬂr:tv\/e:'(g_?Egl[IWZCB ';pozggrl]
HER_01 97,6 74,4 92,3 12
HER_02 2,8 2,4 57,5 9
HER_03 6,2 2,6 62,7 11
HER_04 6,4 2,2 63,0 11
HER_05 8,0 7,3 73,1 11
LAW_09 11 0.8 61,2 6
LAW_10 0,8 0,7 60,8 5
LAW_11 0,8 0,7 44,9 6
KUL 2017 0,9 0,6 60,6 7
KUL 2016 0,8 0,6 31,4 21
Grenzwert LAI Zielwert: 4 -

3.6.5 Vergleich der Graskulturen mit Luftkonzentrationen und Depositionen

Die umfangreichen Untersuchungen unterschiedlicher Umweltmatrizes an den verschieden stark be-
lasteten Messpunkten erlauben einen Vergleich der PCB- und PCDD/F-Gehalte der Graskulturen mit
Luftkonzentration und Depositionsraten tber einen weiten Konzentrationsbereich. Daflir wurden die
Messpunkte KUL, HER_02 bis HER_05 sowie LAW_09 bis LAW_11 herangezogen. Der Messpunkt
im Innenhof des belasteten Geb&dudes (HER_01) wurde nicht betrachtet, da hier die Konzentrationen
ein bis zwei GrolRenordnungen ber den nachsthéchstbelasteten Messpunkten lagen und somit das
Bestimmtheitsmaf? der Korrelationsanalysen tberdurchschnittlich von diesem Messpunkt beeinflusst
wird.

Fir die Summe der Indikator-PCB zeigt sich ein deutlicher linearer Zusammenhang zwischen Graskul-
turen und PUF-Passivsammlern (Abb. 61). Das lineare Modell néahert sehr gut die Korrelation zwi-
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schen Grasern und Luftgehalten an (R2 = 0,93) und lasst darauf schliel3en, dass sich beide Methoden
ohne groRRen Informationsverlust ineinander umrechnen lassen (Umrechnungsfaktor von Graskultur

auf Luftkonzentration: 0,06 ng*kg/ug*ms).

Der Zusammenhang zwischen iPCB-Gehalten in Graskulturen und Deposition ist deutlich schwécher
ausgepragt (Abb. 62), mit einem Bestimmtheitsmalfd R2 von 0,43 .

Die Korrelation der dioxindhnlichen PCB zwischen Graskulturen und Luftkonzentration verdeutlicht
ebenfalls den linearen Zusammenhang (Abb. 63). Das Bestimmtheitsmal3 von 0,85 weist zwar auf
gewisse Abweichungen zwischen den beiden Methoden hin. Fir eine erste Annaherung der dI-PCB-
Luftkonzentrationen aus den Graskulturgehalten kann dennoch der Umrechnungsfaktor von

8,73 fg*kg/ng*m3 verwendet werden. Die Depositionsraten der dlI-PCB zeigen nahezu keinen Zusam-
menhang mit deren Gehalten in den Graskulturen (R2 = 0,17; Abb. 64).
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Abb. 61: Zusammenhang zwischen der Indikator-PCB
Luftkonzentration und deren Gehalten in den
Graskulturen.

Abb. 62: Zusammenhang zwischen der Indikator-PCB
Depositionsrate und deren Gehalten in den
Graskulturen.
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Abb. 63: Zusammenhang zwischen der dI-PCB Luft-
konzentration und deren Gehalten in den
Graskulturen.
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Abb. 64: Zusammenhang zwischen der dI-PCB Depo-
sitionsrate und deren Gehalten in den Gras-
kulturen.
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Die PCDD/F wurden im Rahmen des Projektes nur in Graskulturen und der Deposition ermittelt. Zwi-
schen der Deposition und den Gehalten von PCDD/F in den Graskulturen besteht, auf Grundlage der
verfligbaren Daten, keinerlei Zusammenhang (Abb. 65). Auf die Darstellung einer Regressionsgera-
den in der Abbildung wurde deshalb verzichtet.

Aus dem Vergleich der unterschiedlichen Methoden l&sst sich ableiten, dass zwischen Graskulturen
und PUF-Passivsammlern fur die Summenparameter der PCB (iPCB und dI-PCB) deutliche Zusam-
menhange bestehen. Zwischen den Graskulturen und der Depositionsrate bestehen hingegen weniger
deutliche Zusammenhange. Graskulturen und PUF-Passivsammler verfiigen anscheinend tber ahnli-
che Sammelverhalten, die sich erheblich von den Depositionsmessungen unterscheiden.
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Die Deposition ist besonders durch den Eintrag von groben Partikeln charakterisiert (aerodynamischer
Durchmesser > 10 um), da diese grofl3ere Massen haben und schneller zu Boden sedimentieren als
frei driftende kleine Partikel. Die Gasphase wird durch die Depositionssammler nur zu sehr geringen
Anteilen erfasst. Anders verhalten sich die PUF-Passivsammler, die darauf ausgelegt sind, vor allem
die Gasphase zu adsorbieren. Durch ihre Bauweise (Lufteinlass seitlich und rundum, durch Deckel
von oben geschiitzt, siehe Abb. 30 auf Seite 65) dringen nur kleine Partikel bis zum PU-Schaum vor.
Die Graskulturen sind durch ihr aufrechtes Wachstum direkt der Luftstromung ausgesetzt und ,kam-
men"“ besonders die kleineren Partikel aus der Luft. Diese haften besser an den Pflanzenoberflachen
als grobe Partikel (VISSER 1995). Aul3erdem adsorbieren auch PCB aus der Gasphase an den Pflan-
zen oder lsen sich in der Wachsschicht der Blatter. So ist die GréRe der mit dem Luftstrom transpor-
tierten Partikel wohl der ausschlaggebende Unterschied zwischen den Ergebnissen aus Depositions-
proben und Graskulturen beziehungsweise PUF-Passivsammlern.

3.7 Zusammenfassung und Schlussfolgerung

Aus der Anreicherung in Gras- und Griinkohlkulturen, den Depositionsraten und der Luftkonzentration
wurde der quellenspezifische Einfluss diffuser PCB- und PCDD/F-Emissionen untersucht. Dazu konn-
ten regional intensive Messungen im Stadtgebiet Nurnberg durchgefuhrt werden. Der Fokus der Un-
tersuchungen lag exemplarisch auf der Charakterisierung diffuser PCB-Emissionen aus einem
1969/70 errichteten Schulgebaude.
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Im Stadtgebiet waren die Gehalte der PCB in allen betrachteten Umweltmedien im Vergleich zum
landlichen Hintergrund generell erhéht. Besonders in der unmittelbaren Umgebung des belasteten
Gebaudes wurden teilweise ungewdhnlich hohe PCB-Gehalte nachgewiesen. Die PCDD/F zeigten in
den Graskulturen nur geringfiigig hohere Werte in der Stadt. Die Deposition war hingegen in der Stadt
deutlich starker mit PCDD/F belastet. Im Griinkohl wurden wider Erwarten im Hintergrund im Mittel
sogar hohere PCDD/F-Belastungen gemessen.

Mit zunehmendem Abstand zum Gebéaude gingen die PCB-Belastungen sukzessive zuriick, um in
rund 250 m Distanz den typischen stadtischen Hintergrundwert zu erreichen. Parallel dazu wurde eine
sukzessive Verschiebung der Kongeneranteile hin zu niedrigeren Chlorierungsgraden beobachtet,
was auf den zunehmenden Abstand zur Emissionsquelle hinweist. Zudem konnten tber die Kon-
generverteilungen verschiedene Quelltypen identifiziert werden, dies wurde durch Berechnungen mit
der Hauptkomponentenanalyse untermauert. Die PCB-Gehalte und Kongenerverteilungen in allen
Umweltproben im Umkreis von mindestens 110 m belegen den beachtlichen Beitrag des Gebaudes
zur PCB-Belastung der Umgebung. Daraus lasst sich ableiten, dass Gebaude mit PCB-haltigen Bau-
materialien auch heute noch umweltrelevante PCB-Quellen darstellen.

Vor allem im Innenhof des Gebaudes waren erhdhte Eintrage nachweisbar, die teilweise Uber den EU-
Auslésewerten fir Nahrungsmittel und Gber den LAI-Zielwerten lagen. Die Auslosewerte sind nicht to-
xikologisch abgeleitet. Diese Werte dienen vielmehr als Anregung zur Ursachenfindung von Quellen,
die hier jedoch bekannt ist. Im weiteren stadtischen Umfeld traten im Untersuchungszeitraum Einzele-
reignisse mit erhdhten PCB-Depositionsraten auf. Die Quelle dieser belasteten Staube sind wahr-
scheinlich Bauarbeiten an Gebauden. Es ist davon auszugehen, dass derzeit noch Gebaude mit un-
entdeckter PCB-Belastung existieren, bei deren Sanierung oder Abriss PCB-haltige Staube frei wer-
den kénnen. Dementsprechend ist in Siedlungsgebieten mit Gebaudebestand aus den 1950er- bis
1970er-Jahren vor allem bei Bauarbeiten generell mit Einzelereignissen erhdhter PCB-Depositionen
zu rechnen. Eine langfristige Uberschreitung des LAI-Zielwertes firr die Deposition von PCB und
PCDD/F, des EU-Futtermittelhdchstgehaltes und des Nahrungsmittel-Auslosewertes ist hier aber nicht
zu beflrchten.

Die ermittelten PCB-Luftkonzentrationen im Nurnberger Stadtgebiet und im Umfeld der Schulgebaude
stellen keine unmittelbare Gefahr fiir die menschliche Gesundheit und die Umwelt dar.

Die Ergebnisse aus dem vorliegenden Projekt erlauben den Vergleich der drei Methoden Bioindikation
(Graskulturen), Passivsammler und Depositionsmessung. Die Gehalte der Indikator-PCB (iPCB) und
dioxindhnlichen PCB (dI-PCB) in den Graskulturen zeigen einen deutlichen linearen Zusammenhang
mit denen der Luftkonzentrationen (Passivsammler). Es liegt also nahe, diese beiden Methoden an-
hand von Umrechnungsfaktoren mit relativ geringem Fehler ineinander zu uberfuhren. Bei den Depo-
sitionsraten konnten hingegen fur keine der betrachteten Stoffgruppen eindeutige lineare Zusammen-
hange mit den Graskulturen festgestellt werden, da die Deposition maf3geblich Giber den partikelge-
bundenen Eintrag dominiert wird. Zur Beurteilung der PCB-Gehalte in der Luft ist die Eintragsform
(partikelgebunden oder Gasphase) entscheidend. Die Graskulturen haben den Vorteil, zuséatzlich In-
formationen tber die PCB-Belastung der Vegetation zu geben.
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4 Biomonitoring von Pflanzenschutzmitteln

4.1 Gegenstand und Ziele der Untersuchungen

Pflanzenschutzmittel (PSM) stehen haufig im Fokus 6ffentlicher Debatten. Ihre Wirkungen auf die
menschliche Gesundheit und das Okosystem werden immer wieder hinterfragt. Untersuchungen in
unterschiedlichen Umweltmedien abseits der Anwendungsgebiete haben gezeigt, dass in Grund- und
Oberflachengewassern (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2018c), in der Luft (UMWELTINSTITUT
MUNCHEN E.V. 2019) und in Pflanzen (MINISTERIUM FUR LANDLICHE ENTWICKLUNG, UMWELT UND
LANDWIRTSCHAFT DES LANDES BRANDENBURG 2015) eine Vielzahl von PSM nachweisbar sind. Pflan-
zenschutzmittel kdnnen somit sowohl Gber das Wasser als auch tber die Luft iber weite Strecken ver-
frachtet werden.

Ausbreitung von PSM uber die Luft

PSM koénnen sich in der Gasphase, an Partikel gebunden oder in Wassertropfchen in der Luft befin-
den. In die Luft gelangen die PSM dabei tiber drei maRgebliche Eintragspfade:

(1) Verfrachtung der Sprihtropfen mit dem Wind wahrend der Anwendung; vor allem besonders kleine
Tropfchen (< 30 um) kdnnen dabei relativ grof3e Distanzen zurlicklegen, bei Windgeschwindigkeiten
von 5 m/s und einer Anwendungshéhe von 1 m beispielsweise mehrere 100 m. Einmal in die Luft ge-
langt, konnen diese Tropfchen aber auch verdunsten, die PSM verdunsten dann entweder ebenfalls
und liegen in der Gasphase vor, oder/und sie bleiben als kleine PSM-haltige Partikel zuriick. Bei einer
Partikelgréf3e von 1 um kann dann beispielsweise eine Verfrachtung Uber viele km geschehen.

(2) Verdunstung der PSM von Boden- oder Pflanzenoberflachen nach deren Anwendung. In Abhén-
gigkeit inres Dampfdruckes befinden sich die PSM in der Atmosphére dann entweder in der Gasphase
oder heften sich an luftgetragene Partikel an. Durch diese sekundéren Verdunstungsprozesse kdénnen
ahnlich groRe Mengen PSM in die Atmosphéare gelangen wie bei der PSM-Anwendung selbst (ZIvaN
et al. 2017). Untersuchungen zeigten, dass durch sekundéare Verdunstung zwischen 2,5 und 90 % der
angewendeten PSM-Menge in die Atmosphére entweichen (WOLTERS et al. 2003, CESSNA et al. 2005).

(3) Aufwirbelung von PSM-haltigen Stauben von Ackerflachen; die kleinste Fraktion (Durchmesser
<10 um) dieser Staubpartikel kann tUber lange Zeitrdume in der Luft verbleiben und somit weit ver-
frachtet werden. Dieser Eintragspfad spielt vor allem fiir sehr schwer fllichtige PSM wie z. B. Gly-
phosat eine Rolle (HOFMANN et al. 2019).

In unserer Untersuchung wird der luftgetragene Transport von PSM, anhand unterschiedlicher Ver-
frachtungsdistanzen, in zwei Kategorien eingeteilt: Abdrift und Ferntransport. Diese beiden Bezeich-
nungen werden im Zusammenhang mit Schadstoffverfrachtungen haufig angewendet, eine allgemein-
glltige Definition der Begriffe existiert aber nicht. Aus diesem Grund werden fiir die Interpretation der
Daten im vorliegenden Bericht folgende Definitionen aufgestellt:

Die Abdrift fuhrt Ublicherweise zu relativ hohen Eintragen in der Umgebung der Anwendungsgebiete.
Sie beinhaltet vor allem die direkte Verfrachtung von PSM wahrend der Anwendung (vgl. oberer Ab-
schnitt Eintragspfad (1)), Aufwirbelung von PSM-haltigen Stéuben (s. o. Eintragspfad (3)) sowie se-
kundare Verdunstungsprozesse (s. o. Eintragspfad (2)) wahrend einer Dauer von einigen Tagen bis
wenige Wochen nach der PSM-Anwendung. Als Einflussbereich der Abdrift wird eine Entfernung

< 1 km von den Anwendungsflachen definiert.

Die Bezeichnung Ferntransport wird im Folgenden fur die luftgetragene PSM-Verfrachtung von > 1 km
angewendet. FUr den Ferntransport dirften vor allem sekundare Verdunstungsprozesse (vgl. oberer
Abschnitt Eintragspfad (2)) eine grof3e Rolle spielen, jedoch auch die Verfrachtung von PSM-haltigen
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Stauben sowie Sprihtropfen bei entsprechenden Windverhaltnissen. Die PSM-Eintrage durch den
Ferntransport sind meist gering und nehmen mit zunehmender Distanz zur Anwendungsflache weiter
ab. Die Umweltwirkungen solch geringer Belastungen sind bisher nicht bekannt.

Ob eine Substanz tber weite Strecken Uber die Luft transportiert werden kann (Ferntransport), wird
maf3geblich durch dessen Umweltstabilitdt bestimmt. Stoffe, die gegentber UV-Strahlung und atmo-
sphéarischen Oxidationsprozessen sehr stabil sind, kdnnen prinzipiell besonders weit transportiert wer-
den. Die Partikelphase spielt in diesem Zusammenhang eine wichtige Rolle: wenn PSM an Partikel
gebunden sind, erhéht sich generell deren Umweltstabilitat, was wiederum einen luftgetragenen
Transport Uber besonders grof3e Distanzen erméglicht (SOCORRO et al. 2016).

Einige aktuell in der EU zugelassene PSM konnten in Feldstudien weit abseits der Anwendungsgebie-
te nachgewiesen werden, MAI (2012) hat beispielsweise u. a. geringe Mengen Pendimethalin und
Terbuthylazin (jeweils circa 10 — 20 pg/m3) in der Luft Gber der zentralen Nordsee gemessen (rund
250 km Entfernung zum Festland). In weniger entlegenen Regionen sind wesentlich hdhere Mengen
PSM nachweisbar (CESSNA et al. 2005, DESERT et al. 2018), beispielsweise wurden an einem land-
wirtschaftsfernen Standort in Brandenburg in der Luft mittlere Pendimethalin-Konzentrationen von

7,5 — 13 ng/m3 gemessen (Tab. 8 in MINISTERIUM FUR LANDLICHE ENTWICKLUNG, UMWELT UND
LANDWIRTSCHAFT DES LANDES BRANDENBURG 2015). Da diese Luftkonzentrationen in einem Abstand
von mehr als 1 km zu potenziellen PSM-Anwendungsgebieten gemessen wurden, ist diese PSM-
Immission nicht Gber die Abdrift zu erklaren. Luftkonzentrationen in Ackernéhe waren in Brandenburg
nochmals um rund das 10-Fache erhght (Tab. 8 in MINISTERIUM FUR LANDLICHE ENTWICKLUNG, UMWELT
UND LANDWIRTSCHAFT DES LANDES BRANDENBURG 2015).

Aus der Luft werden PSM Uber den Niederschlag wieder in die Umwelt eingetragen. Im Rahmen lang-
jahriger Niederschlagsuntersuchungen des LfU (regelmaf3ige Beprobungen zwischen Méarz und No-
vember) konnten im Regenwasser bayernweit in jeder Probe PSM nachgewiesen werden. Die PSM
mit den haufigsten Nachweisen sind dabei Prosulfocarb und Terbuthylazin. Beide PSM haben mittlere
Fundhaufigkeiten von Uber 70 % und mittlere Konzentrationen von 0,045 pg/l Terbuthylazin (Max:

0,8 pg/l) und 0,07 pg/l Prosulfocarb (Max: 3,0 ug/l). Auch an sehr entlegenen Standorten in Bayern
wurden in allen Niederschlagsproben PSM nachgewiesen.

Umweltwirkungen von PSM

Erkenntnisse zur Umweltwirkung von PSM-Eintragen auf terrestrische Okosysteme beschréanken sich
meist auf die unmittelbare Umgebung der Anwendungsflachen; der betrachtete Eintragspfad ist dabei
die Abdrift — mit entsprechend hohen Eintrégen. So wurde in verschiedenen Studien gezeigt, dass ei-
nerseits der Verzicht auf beziehungsweise die Minimierung von PSM zu Populationszunahmen von
Insekten in Ackerrandstreifen fuhren kann (FRAMPTON & DORNE 2007) und andererseits, dass auch
nicht-tddliche PSM-Dosierungen zahlreiche negative Effekte auf Honigbienen haben kénnen
(DESNEUX et al. 2007). Untersuchungen zu PSM-Wirkungen auf terrestrische Okosysteme abseits des
Einflussbereiches der Abdrift (Entfernung > 1 km zu Anwendungsgebieten), d. h. mit sehr geringen
Immissionen, sind bisher nicht bekannt.

In Oberflachengewasser gelangen PSM (ber die Abschwemmung von behandelten Boden- und
Pflanzenoberflachen sowie Uber die Luft (v. a. Abdrift). Zu den Umweltwirkungen von PSM auf aquati-
sche Okosysteme gibt es zahlreiche Studien. Ein groRer Teil dieser Studien basiert auf Laboruntersu-
chungen mit dem Ziel, die Wirkung einzelner PSM auf bestimmte Zielorganismen (z. B. Daphnien) zu
beschreiben. Zu diesem Zweck werden haufig verschieden hohe PSM-Konzentrationen dem Wasser
zugesetzt und die Konzentration ermittelt, bei welcher beispielsweise 50 % der untersuchten Orga-
nismen sterben (letale Konzentration LCso) oder bei der ein Effekt auf einen definierten biologischen
Wirkmechanismus zu erkennen ist (Effekt Konzentration ECso). Laboruntersuchungen mit PSM-
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Konzentrationen von 1/10 der LC50 zeigten exemplarisch fiir das Insektizid Chlorpyriphos deutliche
negative Effekte auf Zooplankton und Flohkrebse (VAN DEN BRINK et al. 1995). Die Ergebnisse solcher
Labortests sind jedoch nur beschrénkt auf die Umwelt Gbertragbar. Umfangreiche Felduntersuchun-
gen haben gezeigt, dass auch in gering belasteten FlieRgewassern (PSM-Konzentrationen zwischen
1/10.000 und 1/100 der ECso von Daphnia magna) die Artenvielfalt gegentiber unbelasteten Gewés-
sern abnimmt (BEKETOV et al. 2013).

Innerhalb des landwirtschaftlichen Sektors birgt die luftgetragene Verfrachtung von PSM Konfliktpo-
tential, denn urspriinglich unbehandelte Kulturen (z. B. aus 6kologischer Landwirtschaft) kénnen mit
PSM verunreinigt werden (BIOLAND — BUNDESVERBAND 2019). Zwar missen bestimmte Anwendungs-
bestimmungen und Abstandsregelungen eingehalten werden, in einzelnen Fallen kann jedoch sogar
der Ferntransport zu Uberschreitungen der Lebensmittelgrenzwerte bei pflanzlichen Anbauprodukten
z. B. fur Babynahrung fihren (MINISTERIUM FUR LANDLICHE ENTWICKLUNG, UMWELT UND
LANDWIRTSCHAFT DES LANDES BRANDENBURG 2015). Besonders prominent in diesem Zusammenhang
sind vor allem die beiden PSM-Wirkstoffe Pendimethalin und Prosulfocarb, da sie bereits in relevanten
Konzentrationen in unbehandelten Nahrungsmittelkulturen nachgewiesen wurden und sich nachweis-
lich Gber groRe Distanzen ausbreiten konnen. Um dieser Problematik entgegenzuwirken, hat das
Bundesamt fur Verbraucherschutz und Lebensmittelsicherheit (BVL) 2016 neue Anwendungsbestim-
mungen fur diese beiden PSM festgesetzt (BUNDESAMT FUR VERBRAUCHERSCHUTZ UND
LEBENSMITTELSICHERHEIT 2016).

Charakterisierung ausgewahlter PSM

Die PSM-Wirkstoffe Pendimethalin, Prosulfocarb und Terbuthylazin, sowie der relevante Metabolit
(Abbauprodukt) Terbuthylazin-desethyl standen im Fokus der hier dargestellten Untersuchungen. Im
Folgenden werden die Stoffeigenschaften dieser drei Herbizide charakterisiert.

Pendimethalin wird vorwiegend im Herbst zur Bekampfung von Grasern und zweikeimbléttrigen Un-
krautern in Wintergerste, Winterweizen und Winterroggen in flissiger Form ausgebracht. Pendimetha-
lin ist als potenziell krebserregend, bioakkumulativ sowie als reproduktions- und entwicklungshem-
mend eingestuft (LEwIS et al. 2016). Der Dampfdruck betragt 3,34 mPa bei 20° C, Pendimethalin wird
somit als gering fllichtig eingestuft (LEwis et al. 2016). Verglichen mit zahlreichen anderen PSM ist der
Dampfdruck von Pendimethalin allerdings relativ hoch (z. B. Glyphosat: 0,0131 mPa bei 20° C), dies
kann zu hoherer Anreicherung des Wirkstoffs in der Atmosphére fiihren. In der Luft liegt Pendimetha-
lin mafgeblich in der Gasphase vor; im Mittel befinden sich nur rund 20 % des gesamten luftgetrage-
nen Pendimethalin in der Partikelphase (MAI 2012).

Prosulfocarb wird beim Anbau von Kartoffeln, Zwiebeln und Wintergetreide zur Bekampfung von
Grasern und zweikeimblattrigen Unkrautern in fliissiger Form eingesetzt. Der Anwendungszeitraum ist
hauptsachlich im Frihjahr und Sommer (weniger haufig auch im Herbst). Daten zur Karzinogenitat
sind nicht verfugbar (LEwis et al. 2016). Der Dampfdruck von Prosulfocarb betragt 0,79 mPa bei 20° C
(LEwis et al. 2016), der Wirkstoff wird somit als gering fllichtig eingestuft. Daten zum Anteil der Parti-
kel- oder Gasphasenverteilung in der Luft liegen uns nicht vor. Der relativ geringe Dampfdruck lasst
jedoch vermuten, dass luftgetragenes Prosulfocarb zu héheren Anteilen als Pendimethalin in der Par-
tikelphase vorliegt (> 20 % partikelgebunden).

Terbuthylazin dient zur Bekdmpfung von Schadhirsen, einjahrigem Rispengras und zweikeimblattri-
gen Unkr&utern in Maiskulturen und wird im Frihjahr in wassriger Losung ausgebracht. Der Wirkstoff
wird als sehr giftig fir Wasserorganismen eingestuft. Der Dampfdruck von Terbuthylazin betragt 0,152
mPa (20° C) (LEwis et al. 2016), der Wirkstoff wird somit ebenfalls als gering flichtig eingestuft. In der
Atmosphére liegt Terbuthylazin maf3geblich in der Partikelphase vor, durchschnittlich 70 % der Ge-
samtluftkonzentration waren bei 12° C an Partikel gebunden (Mal 2012).
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Terbuthylazin-desethyl ist ein Metabolit von Terbuthylazin, weist ein Restwirkungspotenzial auf und
wird deshalb als relevanter Metabolit eingestuft. Der Abbau von Terbuthylazin im Boden fuhrt zur Bil-
dung von maximal 25 % Terbuthylazin-desethyl, damit ist es der Hauptmetabolit von Terbuthylazin
(LEwis et al. 2016). Der Dampfdruck des Metaboliten betragt 0,35 mPa (20° C) und ist somit gut dop-
pelt so hoch wie beim eigentlichen Wirkstoff. Die 6kotoxikologischen Wirkungen von Terbuthylazin-
desethyl werden als moderat eingestuft (LEwiIs et al. 2016).

Untersuchungsziele

Uber die Umweltwirkung von PSM abseits der Anwendungsgebiete ist wenig bekannt. Aufgrund der
aktuellen Vorfalle zu Grenzwertliberschreitungen, hinsichtlich PSM-Funden bei pflanzlichen Lebens-
mitteln aus 6kologischem Anbau (Hochstgehalt 10 pug/kg je PSM-Wirkstoff in Sauglings- und Kleinkin-
dernahrung: Diatverordnung vom 28. April 2005, mit Anderungen vom 5. Juli 2017), wurde die Wir-
kung des PSM-Eintrags auf die Umwelt eingehender untersucht. Dazu wurde in den Bioindikatoren
Gras und Griunkohl vor allem nach Ruckstanden von Prosulfocarb und Pendimethalin gesucht.

Im Rahmen dieser Untersuchungen sollte zum einen geklart werden, inwiefern sich die unterschiedli-
chen Bioindikatorpflanzen fur die Untersuchung des PSM-Eintrages eignen, zum anderen in welcher
GroRRenordnung sich PSM in den Pflanzen, abhangig von ihrer Distanz zu den Anwendungsgebieten,
anreichern. Zu diesem Zweck wurden Ruckstellproben unterschiedlicher Standorte aus dem Immissi-
onsokologischen Messnetz des LfU untersucht und zuséatzlich Indikatorpflanzen am landwirtschafts-
nahen Standort Eining exponiert. Erganzend wurden Ergebnisse des langjahrigen PSM-Monitoring in
bayernweiten Regenwasserproben ausgewertet.

4.2 Methoden

421 Deposition: Niederschlagssammler

Das LfU fihrt seit 1987 (ehemals in der Landesanstalt fir Wasserforschung) Untersuchungen des
nassen Niederschlages auf PSM durch. Zwischen 2011 und 2017 wurden an sieben Messpunkten
118 PSM-Substanzen im Regenwasser analysiert. Seit 2018 wird an den gleichen Standorten ein ver-
andertes PSM-Spektrum mit neuer Analysentechnik untersucht.

Fur die Probensammlung werden elektrisch gekiihite Regensammler, die sowohl die nasse als auch
die trockene Deposition sammeln, eingesetzt (Abb. 66). In den Regensammlern wird der Gber einen
Zeitraum von vier Wochen gefallene Niederschlag in einer PE-Flasche bei 5° C gelagert. Die gefallene
Regenmenge wird im 4-wochigen Turnus uber Wagung ermittelt. Flir die PSM-Analytik wird den
Sammlern von April bis November alle vier Wochen eine Mischprobe entnommen. Im LfU-internen
Labor werden aus diesen Proben die PSM-Konzentrationen im Regenwasser bestimmt.

Die erhaltenen Daten zeigen, dass die PSM-Konzentrationen im Regenwasser unabhéngig von den
gefallenen Regenmengen sind (siehe Abb. 83 und Abb. 84 im Anhang). Daher erlaubt eine reine Be-
trachtung der PSM-Konzentrationen im Regenwasser noch keine Beurteilung der tatsachlichen PSM-
Eintrage in die Umwelt. Die Regenmengen sind somit bedeutsam fiir die Hohe der PSM-Eintrage,
denn je mehr Regen fallt, desto mehr PSM werden in die Umwelt eingetragen. Zur Beurteilung des
tatsachlichen Eintrages der PSM wurden deshalb die im Labor ermittelten PSM-Konzentrationen mit
den zugehdrigen Niederschlagsmengen in Depositionsraten umgerechnet (Depositionsrate (ng/m2d) =
Konzentration im Regen (ng/L) x tagliche Regenmenge (L/m3d)). Durch diesen Schritt erhalt man re-
genmengenunabhangige PSM-Eintrage pro Flache und Zeit und kann diese mit anderen Messungen
vergleichen.
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Abb. 66:

Gekdihlter Nieder-
schlagssammler mit
PE-Sammelflasche.

4.2.2 Bioindikatorpflanzen: Graskulturen und Grinkohl

Die Methoden des Biomonitorings dienen zur Beurteilung der Anreicherung und Wirkung von Schad-
stoffen in lebenden Organismen. In der vorliegenden Untersuchung wurden vorbereitete standardisier-
te Bioindikatorpflanzen (Graskulturen und Griinkohl) an ausgesuchten Standorten ausgebracht und fir
einen definierten Zeitraum exponiert. Das aktive Monitoring mit standardisierten Indikatorpflanzen bie-
tet den Vorteil, dass atmospharisch induzierte Schadstoffwirkungen und deren Akkumulation zwischen
verschiedenen Standorten miteinander vergleichbar sind. Detailliertere Beschreibungen zur Methodik
des Biomonitorings sind in Abschnitt 3.2.3 auf Seite 67 ff. dargestellt.

Graskulturen

Fur die Beurteilung der Akkumulation von PSM in Pflanzen dienten Riickstellproben groRer Graskultu-
ren aus dem immissionsodkologischen Dauerbeobachtungsmessnetz (Zeitraum 2011 bis 2016).

Als standardisierter aktiver pflanzlicher Bioindikator wurde das Welsche Weidelgras der Sorte Lema
(Lolium multiflorum Lam. ssp. italicum) verwendet. Die Expositionszeit der Graskulturen betrug jeweils
vier Wochen. Im Verlauf eines Untersuchungsjahres wurden 5 aufeinanderfolgende Expositionen zwi-
schen Mai und September durchgefiihrt. Zur Beurteilung der Schadstoffbelastung der Graser wurde
ausschlief3lich der Zuwuchs Uber die vierwdchige Expositionszeit beprobt.

Grinkohl

Zur Beurteilung der Akkumulation von PSM in Nahrungsmittelpflanzen wurde auf Ruckstellproben von
Grinkohl aus dem immissionsokologischen Dauerbeobachtungsmessnetz (Zeitraum 2011 bis 2016)
zurlickgegriffen. Die Exposition der standardisierten Griinkohlpflanzen wurde einmal jahrlich Gber ei-
nen Zeitraum von 8 Wochen von Oktober bis November durchgefiihrt. Die Blatter des Griinkohls sind
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stark gekrauselt und weisen eine grofRe Oberflache fir die Anreicherungen von luftgetragenen Schad-
stoffen auf. Die starke Krduselung beglnstigt zudem die Ablagerung von Staub und damit von Schad-
stoffen, die partikelgebunden mit der Luft transportiert werden. Griinkohl ist relativ unempfindlich ge-
gen Frost und wurde daher im Herbst eingesetzt. Bei der Probenahme wurden gréf3tenteils Blatter
ausgewabhlt, welche maf3geblich im Laufe der Expositionszeit ihr grof3tes Wachstum hatten.

4.2.3 Ermittelte PSM-Anwendungen in Eining

Zur Unterscheidung ob die PSM-Eintrage am landwirtschaftsnahen Standort Eining aus dem Fern-
transport oder der Abdrift stammen, wurden fir die Jahre 2014 bis 2016 die tatsachlichen PSM-
Anwendungen auf allen Flurstiicken im Umkreis von 300 m um den Standort ermittelt. Die Wahl des
Radius von 300 m basiert sowohl auf Uberlegungen zur VerhaltnismaRigkeit des Aufwandes der Er-
mittlungen als auch auf den Ergebnissen einer bundesweiten Studie zur direkten Abdrift wahrend der
PSM-Anwendung im Ackerbau (Tabellen 9 und 10 in BIOLOGISCHE BUNDESANSTALT FUR LAND- UND
FORSTWIRTSCHAFT BERLIN-DAHLEM 1995). Aus der Extrapolation dieser Studienergebnisse (siehe
Abb. 85 im Anhang) wurde gefolgert, dass ab einer Distanz von 300 m zum Anwendungsort weniger
als 0,01 % der ursprunglichen Anwendungsmenge eingetragen werden.

Die Abfrage der tatsdchlichen Anwendungen bei den bewirtschaftenden Landwirten erfolgte mit Un-
terstiitzung der Bayerischen Landesanstalt fiir Landwirtschaft. Das Ergebnis dieser Erhebung lieferte
12 umliegende Flurstiicke, auf denen im Zeitraum 2014 bis 2016 tatsachlich PSM angewendet wur-
den, u. a. die Wirkstoffe Pendimethalin und Terbuthylazin. Prosulfocarb wurde nicht angewendet.

4.2.4 Analytik

Die Analytik der Regenwasserproben auf PSM wurde im Labor des LfU durchgefiihrt. Die Liste der
analysierten Wirkstoffe wurde im Verlauf der Jahre immer wieder leicht abge&ndert und durch weitere
PSM erganzt. Im Jahr 2011 wurde die PSM-Liste wesentlich erweitert und die analytischen Bestim-
mungsgrenzen einzelner PSM wurden gesenkt. Im Zeitraum 2011 bis 2017 wurde eine relativ konsis-
tente Anzahl PSM (rund 120 Wirkstoffe und Metaboliten), bei gleichbleibender Analysenmethode, un-
tersucht. Seit 2018 wird eine neue Analysenmethode verwendet, mit einem verénderten PSM-
Untersuchungsspektrum und teilweise neuen Bestimmungsgrenzen. Auf Grund der konsistenten Ana-
lysen zwischen 2011 und 2017 werden im Folgenden die PSM im Regenwasser nur fir diesen Zeit-
raum betrachtet.

Die Analytik der Regenwasserproben im Zeitraum 2011 bis 2017 wurde folgendermal3en durchge-
fuhrt: 50 ml der Regenwasserprobe wurde nach einer Festphasenextraktion mittels Flussigchromato-
graphie, gekoppelt an ein Tandem-Massenspektrometer (LC-MS), analysiert. Die Bestimmungsgrenze
lag fur die meisten Wirkstoffe bei 2 ng/l.

Die Analytik der Bioindikatorpflanzen wurde an unterschiedliche kommerzielle Labore vergeben. Die
Labore wiesen alle eine Akkreditierung nach DIN EN ISO 17025 auf und fuhrten die Analysen nach
der Technischen Regel BVL L 00.00-115 durch: Multimethode zur Bestimmung von Pestizidriickstan-
den in pflanzlichen Lebensmitteln mittels GC-MS und/oder LC-MS/MS nach Acetonitril-
Extraktion/Verteilung und Reinigung mit dispersiver SPE (QUEChERS).

Die meisten Proben vom landwirtschaftsnahen Standort Eining wurden auf ein in der Lebensmittelana-
Iytik Ubliches umfangreiches Wirkstoffspektrum untersucht (rund 500 PSM-Wirkstoffe und Metaboli-
ten). Die Bestimmungsgrenze fur dieses breite Stoffspektrum betrug, auf das Frischgewicht (FG) be-
zogen, 10 pg/kg. Fur den landwirtschaftsfernen Standort Weibersbrunn wurde zu Gunsten einer ver-
besserten Bestimmungsgrenze (1 pg/kg FG) ein wesentlich geringeres Wirkstoffspektrum untersucht
(Tab. 20). Die Wahl dieser Wirkstoffe wurde anhand der prominentesten PSM in den Niederschlags-
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untersuchungen am Standort Weibersbrunn getroffen. Die PSM der verringerten Wirkstoffliste (Tab.
20) sind in der oben genannten umfangreichen Wirkstoffliste allesamt enthalten.

In Indikatorpflanzen untersuchte PSM Lalbr{dzilgz:atorpﬂanzen untersuchte PSM
am Standort Weibersbrunn. Bestim-
Boscalid Carbendazim mungsgrenze 1 pg/kg.

Chilortoluron Chlorotoluron-desethyl

Difenoconazol Dimethomorph

Dimethenamid Epoxiconazol

Ethofumesat Isoproturon
Metamitron Metazachlor
Metolachlor Pendimethalin

Propamocarb Propiconazol

Prosulfocarb Spiroxamin

Tebuconazol Terbuthylazin

Terbuthylazin-desethyl

4.3 Messstandorte

An funf Standorten der in Bayern errichteten immissionsdkologischen Dauerbeobachtungsstationen
werden, neben den Schadstoffeintréagen in Indikatorpflanzen, seit 2009 auch die Depositionen von
PSM untersucht. Von diesen funf Standorten wurden Riickstellproben der Indikatorpflanzen auf PSM
untersucht. Vom landwirtschaftsnahen Standort Eining und vom landwirtschaftsfernen Standort Wei-
bersbrunn wurde eine gréRere Anzahl an Riickstellproben aus unterschiedlichen Jahren untersucht,
mit dem Ziel belastbare Ergebnisse zu den PSM-Anreicherungen in den Pflanzen zu erhalten. Abb. 67
zeigt die Lage der Standorte in Bayern.
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Abb. 67: Lage der Standorte der PSM-Untersuchungen in Bioindikatorpflanzen und Niederschlag. Der Hauptfo-
kus der Untersuchungen lag auf den beiden Standorten Eining und Weibersbrunn.

431 Landwirtschaftsfern: Weibersbrunn

Der Standort Weibersbrunn befindet sich im Spessart, Nord-Ost Bayern (Gaul3-Kriiger Koordinaten:
R 3532270 H 5529817). Die Messstelle liegt im Weihersgrund, einem Tal innerhalb eines ausgedehn-
ten Waldgebietes. Im Umkreis von 3 km um die Messstelle finden sich rund 95 % Waldflachen (siehe
Abb. 68 und Abb. 69). Der Rest sind Forstwege und kleine Griinlandabschnitte. Erst ab einer Distanz
von uber 3 km schlieRen im Stdosten eine Ortschaft und Ackerflachen an. Anwendungen der drei
ausgewahlten Herbizide sind in einem Umkreis von mindestens 3 km somit nicht zu erwarten. Im ort-
lich gesammelten Niederschlagswasser wurden in der Vergangenheit jedoch immer PSM nachgewie-
sen. Es wurden Maximalwerte von 126 ng/L Prosulfocarb, 100 ng/L Pendimethalin und 100 ng/L Ter-
buthylazin gemessen.
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Abb. 68: Luftbild des Messstandortes Weibersbrunn. Abb. 69: Anteile der tatsachlichen Landnutzungen in
Schwarze Kreise markieren jeweils die Um- verschiedenen Umkreisen um den Standort
kreise von 1, 3 und 5 km. Blaue Flachen sind Weibersbrunn.

Wasserschutzgebiete.

4.3.2 Landwirtschaftsnah: Eining

Der Standort Eining befindet sich in einer intensiv genutzten Agrarlandschaft (Gaul3-Kriiger Koordina-
ten: R 4484073 H 5413424), mit vornehmlich Getreideanbau (Mais, Gerste & Weizen). Im Umkreis
von mindestens 5 km dominieren Ackerflachen die Landnutzung (Abb. 70 und Abb. 71). Auch in un-
mittelbarer Umgebung des Messpunktes (Umkreis 300 m) befinden sich einige Ackerflachen. Die re-
gelméRige Anwendung von PSM, u. a. auch die Herbizide Pedimethalin und Terbuthylazin, wurde fur
den Standort dokumentiert (siehe Abschnitt 4.2.3). In 6rtlich gesammelten Regenwasserproben wur-
den in der Vergangenheit regelmafig PSM nachgewiesen: es wurden Maximalwerte von 500 ng/L
Prosulfocarb, 317 ng/L Pendimethalin und 827 ng/L Terbuthylazin gemessen.
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Abb. 70: Luftbild des Messstandortes Eining. Schwar- Abb. 71: Anteile der tatsachlichen Landnutzungen in
ze Kreise markieren jeweils die Umkreise von verschiedenen Umkreisen um den Standort
1, 3 und 5 km. Blaue Flachen sind Wasser- Eining.
schutzgebiete.

4.4 Untersuchungsergebnisse

Im Folgenden werden die Untersuchungsergebnisse zur PSM-Deposition im Niederschlagswasser
und zur PSM-Anreicherung in Indikatorpflanzen dargestellt. Herausgegriffen werden dabei der land-
wirtschaftsnahe Standort Eining und der landwirtschaftsferne Standort Weibersbrunn mit der Anwen-
dung der drei Herbizide Pendimethalin, Prosulfocarb und Terbuthylazin, sowie dem Metaboliten Ter-
buthylazin-desethyl. Fur die Bewertung der PSM-Depositionsraten (Depositionsrate = Stoffkonzentra-
tion x Regenmenge) werden Konzentrationen unter der analytischen Bestimmungsgrenze auf Null ge-
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setzt, also kein Eintrag berechnet. Dies griindet auf der Annahme, dass aulRerhalb der Anwendungs-
zeiten bestimmter PSM keine Emissionsquellen fir diese vorhanden sind, im Niederschlag sollten die
entsprechenden Wirkstoffe somit nicht mehr vorhanden sein.

4.4.1 Deposition von PSM

Die PSM-Depositionsraten sind an den beiden Standorten Eining und Weibersbrunn deutlich ver-
schieden. Wie zu erwarten war, weist der landwirtschaftsnahe Standort wesentlich héhere Depositi-
onsraten auf als der landwirtschaftsferne (siehe Abb. 72 bis Abb. 75).

Fundhaufigkeiten und Depositionsraten

Von den drei betrachteten Herbiziden zeigt Terbuthylazin beziehungsweise dessen Metabolit an bei-
den Standorten die hochsten Depositionsraten (langjéhriges arithmetisches Mittel 2011 bis 2017,
Abb. 72 x-Achse). Auffallig ist, dass am Standort Weibersbrunn der Metabolit generell etwas héhere
Depositionsraten aufweist als der Wirkstoff Terbuthylazin selbst. In Eining dominiert Terbuthylazin
hingegen deutlich den Eintrag, es zeigt im Mittel gut doppelt so hohe Depositionsraten wie sein Meta-
bolit.

Der Abbau eines PSM-Wirkstoffes zu seinen Metaboliten nimmt Zeit in Anspruch. Je mehr Zeit der
Transport eines Wirkstoffs von der Quellregion zum Depositionsort bendtigt, desto hdher sollte also
der Anteil der Metaboliten in der Depositionsprobe sein. Durch den Vergleich des Verhéltnisses von
Terbuthylazin zu Terbuthylazin-desethyl an den beiden Standorten, lasst sich somit folgern, dass das
Quellgebiet fur Terbuthylazin in relativ grol3er Entfernung zum Standort Weibersbrunn liegen muss.
Dieses Ergebnis passt gut zur abgeschiedenen Lage des Standorts: keine potenziellen Anwendungs-
flachen im Umkreis von 3 km (siehe Abschnitt 4.3.1). Entsprechend ist das Quellgebiet fiir Terbuthyla-
zin in Eining offensichtlich relativ nahe an der Messstelle gelegen.

Prosulfocarb fallt an beiden Standorten durch ahnlich hohe Fundhéufigkeiten auf, so befand es sich im
langjahrigen Mittel in Eining in gut 86 % der Proben und in Weibersbrunn in gut 71 % der Proben
(Abb. 72 y-Achse). Die mittleren Depositionsraten von Prosulfocarb sind in Eining jedoch gut dreifach
hdher als in Weibersbrunn (39 zu 131 ng/m2d).

Pendimethalin ist im Niederschlag wesentlich weniger aufféllig als Prosulfocarb und Terbuthylazin. Es
zeigt an beiden Standorten dhnlich moderate Fundhaufigkeiten (31 und 34 %), hat aber gut doppelt so
hohe mittlere Depositionsraten in Eining (27 zu 12 ng/m2d; Abb. 72).

Die gemeinsame Betrachtung der Fundh&ufigkeiten und der mittleren Depositionsraten der drei Herbi-
zide zeigt deutlich ein Charakteristikum der beiden Standorte: die Fundhaufigkeiten einzelner PSM un-
terscheiden sich zwischen Weibersbrunn und Eining nicht so stark wie die Depositionsraten dieser
PSM. Mit anderen Worten, es finden sich sowohl am landwirtschaftsfernen als auch am landwirt-
schaftsnahen Standort vergleichbar hdufig PSM im Niederschlag, diese sind landwirtschaftsfern aber
deutlich geringer konzentriert.
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Abb. 72: Mittlere Fundhéaufigkeiten und Depo- Abb. 73: Jahresmittelwerte der Depositionsraten dreier Herbizide
sitionsraten dreier Herbizide und ei- und eines Metaboliten fur die Jahre 2011 bis 2017 an
nes Metaboliten Giber den Zeitraum den Standorten Eining und Weibersbrunn.

2011 bis 2017 fir die Standorte
Eining und Weibersbrunn.

Zur Abschatzung der zeitlichen Entwicklungen der PSM-Depositionen von 2011 bis 2017, sind in

Abb. 73 die Jahresmittelwerte der drei Herbizide und des Metaboliten fir beide Standorte dargestellt.
Bei Vergleich der Jahresmittelwerte einzelner PSM fallen an beiden Standorten teilweise groRe Unter-
schiede zwischen den Jahren auf (Abb. 73). Diese Unterschiede resultieren wahrscheinlich teilweise
aus unterschiedlichen Witterungsbedingungen sowie variierenden PSM-Anwendungen zwischen den
Jahren. Auf Grund dieser starken Schwankungen kann tber den betrachteten Zeitraum keine belast-
bare Aussage zu Trends in den Zeitreihen gemacht werden. In den Zeitreihen sind weder deutliche
Zu- noch Abnahmen der Depositionsraten seit 2011 ersichtlich.

Jahresgéange

Die PSM-Anwendungszeiten stimmen grundsatzlich mit den Jahresgangen der atmosphérischen
PSM-Deposition Uberein (siehe Ergebnisse weiter unten und CESSNA et al. 2005), somit lasst sich aus
den Jahresgangen der Depositionsraten auf die Anwendungszeiten schlieRen.

Zum Vergleich der Jahresgange wurden die Mediane der monatlichen PSM-Depositionsraten von
2011 bis 2017 berechnet (Abb. 74 und Abb. 75). Als Mittelwert wurde der Median gewabhlt, da dieser
unempfindlich gegenlber Ausrei3ern ist. Somit stellen diese mittleren Jahresgange die typischen Ver-
laufe der PSM-Eintrage an den beiden Standorten dar. Die Jahresgange von Pendimethalin und Ter-
buthylazin waren an beiden Standorten &hnlich. Terbuthylazin und sein Metabolit zeigten die gré3ten
Depositionsraten im Mai und im Juni. Terbuthylazin war in Eining im Mai rund 7-fach héher als in Wei-
bersbrunn. Die mittlere Deposition von Terbuthylazin-desethyl war in Eining geringer als die des Wirk-
stoffes selbst, in Weibersbrunn dominierte hingegen der Metabolit. Pendimethalin wurde an beiden
Standorten jeweils im Frihjahr und im Herbst eingetragen, mit dominierenden Eintrdgen im Herbst.
Erstaunlich ist, dass die Pendimethalin-Depositionsraten im Frihjahr in Weibersbrunn, trotz der gro-
Ren Entfernung zu Anwendungsflachen, etwas héher waren als in Eining (siehe Abb. 74 und Abb. 75:
Mediane fir Marz und April in Eining je 0,0 und 6,7 ng/m2d; Mediane fur Marz und April in Weibers-
brunn je 9,7 und 7,3 ng/m2d). Die Jahresgange von Prosulfocarb zeigten hingegen sehr deutliche Un-
terschiede zwischen den beiden Standorten. In Eining wurde Prosulfocarb maf3geblich im Fruhjahr
eingetragen, mit nur sehr geringen Depositionen im Herbst. In Weibersbrunn fand der stérkste Eintrag
hingegen im November statt, mit gut 6-fach héheren Eintragen als in Eining (190 zu 30 ng/mad).
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Die unterschiedlichen Jahresgange der Pendimethalin- und Prosulfocarb-Depositionen zeigen, dass
die PSM-Eintrage an den beiden Standorten durch unterschiedliche Anwendungszeiten dieser beiden
Wirkstoffe gepragt sind. Dies spricht dafurr, dass beide Standorte durch unterschiedliche Anwen-
dungsgebiete beeinflusst werden und sich gegenseitig héchstes in sehr geringem Malf3e beeinflussen.
Den starksten Einfluss auf die PSM-Depositionen eines Standortes hat somit wahrscheinlich das am
nachsten gelegenen Anwendungsgebiet dieser PSM. Bei einer Distanz von rund 200 km Luftlinie zwi-
schen den beiden Standorten, kann davon ausgegangen werden, dass sich die jeweils dominierenden
Anwendungsgebiete maximal in eine Distanz von ebenfalls 200 km befinden.

Daraus kann abgeleitet werden, dass der sehr weitreichende Ferntransport, wie beispielsweise Uber
der Nordsee dokumentiert (MAI 2012), nur einen sehr geringen Einfluss auf die PSM-Depositionsraten
in besiedelten Regionen hat.
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Abb. 74: Mittlere Jahresgange der drei Herbizide und Abb. 75: Mittlere Jahresgange der drei Herbizide und
des Metaboliten am Standort Eining. Dargestellt des Metaboliten am Standort Weibersbrunn.
sind die Mediane aus den Jahren 2011 bis Dargestellt sind die Mediane aus den Jah-
2017. ren 2011 bis 2017

4.4.2 Anreicherung von PSM in Bioindikatorpflanzen

Im Folgenden werden die Untersuchungen an Bioindikatorpflanzen in Eining (landwirtschaftsnah) und
Weibersbrunn (landwirtschaftsfern) dargestellt und mit den Depositionsraten und, wo mdglich, mit den
tatséchlichen PSM-Anwendungen verglichen.

Eining

Es wurden acht Proben von Bioindikatorpflanzen (fiinf Graskulturen und drei Griinkohlproben) aus
den Jahren 2014 bis 2016 auf PSM untersucht (Tab. 21). Dabei wurde ein sehr breites Spektrum an
PSM-Wirkstoffen (etwa 500 Wirkstoffe) mit einer Bestimmungsgrenze von 10 pg/kg FG (Frischge-
wicht) analysiert. In finf der acht Proben wurden PSM nachgewiesen: Pendimethalin in allen Pflanzen
mit Expositionszeiten im Oktober und November und Terbuthylazin in allen Pflanzen mit Expositions-
zeiten im Mai. Ins Auge fallt insbesondere der Pendimethalingehalt von 250 pug/kg FG im Griinkohl
aus dem Jahr 2015. Dies entspricht 50 % des zuldssigen EU-HOchstmengengehaltes (500 pg/kg FG)
fur Pendimethalin in oder auf Blattkohlen als Lebensmittel (Verordnung (EU) 2018/687 vom 4. Mai
2018 zur Anderung der Anhénge 1l und Ill der Verordnung (EG) Nr. 396/2005). Die Ursache fiir diesen
hohen Pendimethalingehalt ist wahrscheinlich die Anwendung auf einem rund 35 m westlich gelege-
nen Acker wahrend der Grinkohlexposition. Zwei Anwendungen von Pendimethalin im Oktober 2016

auf rund 150 und 250 m entfernten Ackerflachen fuhrten zu Gehalten von 82 ug/kg FG in den Grin-
kohlproben.
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Tab. 21: PSM-Analysenergebnisse der Bioindikatorpflanzen in Eining 2014 bis 2016.

Pendimethalin | Terbuthylazin Prosulfocarb

Zeitraum Bioindikator (ng/kg) (ng/kg) (ng/kg)
Mai 2014 Gras - <10 -
Juli 2014 Gras - - -
Okt. - Nov. 2015 Kohl 250 - -
Mai 2016 Gras - 12 -
Sptember 2016 Kohl - - -
September 2016 Gras - - -
Oktober 2016 Gras <10 - -
Okt. - Nov. 2016 Kohl 82 - -

Eine Ubersicht tiber die Anreicherungen von Pendimethalin und Terbuthylazin in den Indikatorpflan-
zen, die lokalen Depositionsraten mit dem Niederschlag und die Anwendungen der beiden PSM im
Umkreis von 300 m um den Messstandort Eining sind in Abb. 76 dargestellt.

Beim Vergleich der PSM-Anwendungen (rote und blaue Pfeile im oberen Teil der Abbildung) mit den
Depositionsraten (rote und blaue Saulen) wird eine gute Ubereinstimmung deutlich. Die héchsten De-
positionsraten wurden in den Zeitrdumen mit lokalen Anwendung der PSM gemessen. Dies ist vor al-
lem fur Terbuthylazin in Abb. 76 sehr gut ersichtlich. Pendimethalin zeigt ebenso diesen Effekt, jedoch
tritt dieser in der Abbildung teilweise etwas zeitlich versetzt auf. Der Grund hierfir liegt bei der unter-
schiedlichen Zuordnung der Depositionsproben und der PSM-Anwendungen auf der Zeitachse. Die
Depositionsprobe ,November 2016“ wurde beispielsweise vom 18. Oktober bis 15. November ge-
sammelt, die beiden Anwendungen von Pendimethalin fanden am 20. Oktober statt und wurden noch
dem Monat Oktober zugeordnet. Da nicht alle PSM-Anwendungen mit ihrem genauen Datum von den
Landwirten dokumentiert wurden, ist fur die Darstellung in der Abbildung generell darauf verzichtet
worden, die Zeitpunkte exakt aufeinander abzustimmen.

Uberraschend ist die geringe Pendimethalin-Depositionsrate von nur 10 ng/m2d im November 2015,
obwohl in diesem Zeitraum vier Anwendungen dokumentiert wurden und der Griinkohl héhere Pendi-
methalingehalte aufwies. Die Kombination aus dem niedrigen Depositionswert und den hohen Gehal-
ten im Grunkohl, ist wahrscheinlich auf den geringen Regen in diesem Zeitraum zurtickzufihren, so
fiel wahrend der Sammelperiode nur rund 10 % der tblichen Regenmenge. Der Eintrag in den Griin-
kohl fand wahrscheinlich durch die horizontale Verfrachtung von Spriihtropfen oder Staubpartikel statt.
Bei solch horizontalen Eintragspfaden zeigen Pflanzen eine wesentlich héhere Sammeleffizienz als
Depositionssammler. Zudem wurde durch den fehlenden Regen das Pendimethalin nicht von den
Blattoberflachen abgewaschen und verbleib somit auf dem Griinkohl.

Die Anreicherung von Pendimethalin und Terbuthylazin in Graskulturen stimmt ebenfalls sehr gut mit
den PSM-Anwendungen Uberein. So wurde in den beiden Graskulturen mit Expositionszeiten im Mai
2014 und Mai 2016 Terbuthylazin nachgewiesen, fur das in diesen ZeitrAumen mehrere Anwendun-
gen im Umkreis von 300 m dokumentiert wurden. Neben den Mai-Grasern wurde zusatzlich eine
Graskultur von Juli 2014 analysiert, diese zeigte keine nachweisbaren PSM-Gehalte. Fir diesen Zeit-
raum wurde auch keine Anwendung von PSM dokumentiert. Auf Grundlage dieser Ergebnisse lassen
sich die PSM-Anreicherungen in den Indikatorpflanzen am Standort Eining auf die PSM-Abdrift aus
einem Umkreis von 300 m zurtckfuhren.
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Abb. 76: Depositionsraten (Séaulen), Gehalte in Bioindikatorpflanzen (Kreise und Dreiecke) und Anzahl der An-
wendungen (Pfeile) von Pendimethalin und Terbuthylazin am Standort Eining zwischen 2014 und 2016.
Blaue Zahlen auf3erhalb der Abbildung geben die Maximalwerte der Depositionsraten fur Terbuthylazin
an.

Zur Klarung ob die Anreicherung von PSM in Grinkohl und Graskulturen im gleichen MalR3e stattfindet,
wurden im Jahr 2016 beide Pflanzenarten gleichzeitig nebeneinander exponiert, einmal vier Wochen
im September und ein zweites Mal im Oktober, wobei der Grunkohl darliber hinaus auch noch im No-
vember exponiert blieb.

Im September 2016 konnten in beiden Bioindikatoren keine nachweisbaren PSM-Gehalte festgestellt
werden (Tab. 21). Im Oktober 2016 zeigte die Graskultur eine Anreicherung von Pendimethalin in
Spuren (< 10 pg/kg FG), wahrend der Grunkohl wesentlich mehr Pendimethalin (82 pg/kg FG) ent-
hielt. Dieser Unterschied ist wahrscheinlich auf die Anwendungszeitpunkte von Pendimethalin zuriick-
zufuhren, welche erst kurz nach der Ernte der Graskulturen stattfanden, der Grinkohl jedoch weitere
vier Wochen exponiert wurde.

Aus den Ergebnissen lasst sich ableiten, dass beide Bioindikatoren fir die Untersuchung der Akkumu-
lation von PSM tauglich sind. Es kann allerdings keine klare Aussage getroffen werden, ob sich eine
der beiden Pflanzenarten besser fir diese Art von Untersuchungen eignet. Es ist aber wahrscheinlich,
dass Griinkohl, auf Grund seiner Blattform und der ausgepragten Wachsschicht auf den Blattoberfla-
chen ein héheres Potenzial zur Anreicherung von PSM hat, durch seine Wachstumsphase im Herbst
jedoch auf diese Jahreszeit beschrankt ist.

Weibersbrunn

Aus den Untersuchungen am Standort Eining geht hervor, dass die Abdrift wahrend der PSM-
Anwendung als Quelle fiir deren Anreicherung in Pflanzen gesehen werden kann. Zur Klarung der
Frage, ob eine Anreicherung von PSM in Pflanzen auch jenseits der Reichweite der Abdrift geschieht,
wurden Rickstellproben von Graskulturen und Grinkohl (2011 bis 2016) vom Standort Weibersbrunn
auf eine Auswahl von PSM beziehungsweise Metaboliten untersucht (Tab. 20). In Weibersbrunn be-
finden sich im Umkreis von 3 km keinerlei Ackerflachen (Abb. 69) und es wird davon ausgegangen,
dass in diesem Gebiet keinerlei Anwendungen der betrachteten PSM stattfanden.
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Tab. 22: PSM-Analysenergebnisse in Bioindikatorpflanzen in Weibersbrunn 2011 bis 2016.

Pendimethalin Terbuthylazin Terbuthylazin- Prosulfocarb
Zeitraum Bioindikator (ng/kg) (ng/kg) desethyl (ug/kg) (ug/kg)
Mai 2011 Gras - - 1,2 -
Juni 2011 Gras - - - -
Okt. - Nov. 2011 Kohl 5,7 - - -
Mai 2012 Gras - 1,3 2,2 -
Juni 2012 Gras - <1 -
Juni 2013 Gras - - 1,9 -
Okt. - Nov. 2013 Kohl 1,3 - - -
Juni 2014 Gras - - <1 -
Juni 2015 Gras - - 1,2 -
Mai 2016 Gras - - <1 -
Juni 2016 Gras - - 1,6 -
Okt. - Nov. 2016 Kohl 2,6 - - -

Von den zwolf untersuchten Ruckstellproben wurden in elf Proben PSM beziehungsweise ein Metabo-
lit nachgewiesen (Tab. 22). In den Graskulturen mit den Expositionszeitrdumen Mai und Juni wurde in
acht von neun Proben geringe Mengen des Metaboliten Terbuthylazin-desethyl nachgewiesen und in
einer Probe auch der Wirkstoff Terbuthylazin selbst. In allen drei untersuchten Grunkohlproben wur-
den geringe Mengen Pendimethalin gefunden.

In Abb. 77 sind die nachgewiesenen Gehalte von Pendimethalin, Terbuthylazin und Terbuthylazin-
desethyl in den Bioindikatorpflanzen sowie die Depositionsraten von Pendimethalin und Terbuthylazin-
desethyl im Zeitraum von 2011 bis 2016 aufgetragen. Aus der Abbildung wird deutlich, dass die
Nachweise von Terbuthylazin-desethyl in den Graskulturen von Mai und Juni mit dessen héchsten
Depositionsraten einhergehen und, dass die Nachweise von Pendimethalin in den Grinkohlproben
ebenfalls mit dessen hdchsten Depositionsraten tibereinstimmen. Die Untersuchungen in Weibers-
brunn machen deutlich, dass auch an landwirtschaftsfernen Standorten PSM in Pflanzen angereichert
werden, wenn auch in sehr geringen Mengen.
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Abb. 77: Depositionsraten (Saulen) und Gehalte in Bioindikatorpflanzen (Kreise und Dreiecke) von Pendimethalin
und Terbuthylazin-desethyl am Standort Weibersbrunn zwischen 2011 und 2016.

Weitere Standorte

Zur weiteren Uberpriifung der Anreicherung von PSM in Pflanzen wurden auch von anderen DBS
Ruckstellproben aus dem Jahr 2016 analysiert (jeweils Graskulturen von Mai und Griinkohlproben von
Oktober/November). Die zusatzlichen Standorte waren: Grassau (Umfeld: Grunland, Wald, Moor und
wenig Ackerland), Bidingen (Umfeld: Grunland, Wald und wenig Ackerland) und Kulmbach (Umfeld:
Ackerland, Grinland und Wald). Die Analysenergebnisse aller aus dem Jahr 2016 untersuchten Pro-
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ben sind in Tab. 23 dargestellt. In neun von 13 Proben wurden PSM nachgewiesen, dabei bestatigt
sich das Bild aus Eining und Weibersbrunn: es wurden nur Pendimethalin, Terbuthylazin und sein Me-
tabolit nachgewiesen; Terbuthylazin und sein Metabolit finden sich im Frihjahr in den Pflanzen und
Pendimethalin reichert sich im Oktober an.

Tab. 23: PSM-Analysenergebnisse in Bioindikatorpflanzen in Eining, Grassau, Weibersbrunn, Bidingen und Kul-
mbach aus dem Jahr 2016.

Expositions- Terbuthylazin- | Prosulfo- |Bestimmungs-
zeitraum Pendimethalin |Terbuthylazin desethyl carb grenze

Standort 2016 Bioindikator pg/kg) (ug/kg) (ug/kg) (ng/kg) (ng/kg)

Eining Mai | Graskultur - 11,5 7,7 - 1

Eining September | Griinkohl - - - - 10

Eining September | Graskultur - - - - 10

Eining Oktober | Graskultur <10 - - - 10

Eining Okt./Nov. | Grlinkohl 82 - - - 10
Grassau Mai | Graskultur - 15 2,6 - 1
Grassau Okt./Nov. | Grinkohl - - n.n. - 1
Weibers-

brunn Mai | Graskultur - - <1 - 1
Weibers-

brunn Juni | Graskultur - - 1,6 - 1
Weibers-

brunn Okt./Nov. |  Griinkohl 2,6 - - - 1
Bidingen Mai | Graskultur - 1,2 2,9 - 1
Kulmbach Mai | Graskultur - 1,4 15 - 1
Kulmbach Okt./Nov. | Grinkohl - - n.n. - 1

Abb. 78 zeigt einen Uberblick tiber die nachgewiesenen Gehalte von Pendimethalin, Terbuthylazin
und Terbuthylazin-desethyl sowie tiber die Depositionsraten von Pendimethalin und Terbuthylazin an
den unterschiedlichen Standorten fur 2016. An allen Standorten werden Pendimethalin und Terbuthyl-
azin in der Deposition in &hnlichen Zeitrdumen nachgewiesen. Bezuglich der Depositionsraten zeigen
die beiden PSM in Weibersbrunn die geringsten Eintrage, mit nur geringfligig héheren Eintragen in Bi-
dingen. In Eining wurden die hdchsten Depositionsraten gemessen und Kulmbach und Grassau be-
fanden sich im Mittelfeld.

Die Anreicherung von Terbuthylazin und seinem Metaboliten in den Graskulturen konnte an allen
Standorten beobachtet werden. Bis auf Eining reicherte sich uberall der Metabolit zu groReren Teilen
in den Pflanzen an als der eigentliche Wirkstoff. In Kulmbach tiberwog der Metabolit aber nur knapp
und weist somit auf relativ nahe gelegenen Ackerflachen hin. Bidingen und Grassau zeigten &hnlich
hohe Anreicherungen in den Grasern, mit deutlich hdheren Gehalten des Metaboliten gegeniiber dem
Wirkstoff. In Weibersbrunn war, entsprechend der Depositionsraten, auch die Anreicherung in den
Grasern am geringsten, es konnte ausschlief3lich der Metabolit nachgewiesen werden.
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Abb. 78: Depositionsraten (Saulen) und Gehalte in Bioindikatorpflanzen (Kreise und Dreiecke) von Pendimethalin
und Terbuthylazin beziehungsweise Terbuthylazin-desethyl an den Standorten Eining, Grassau, Wei-
bersbrunn, Bidingen und Kulmbach im Jahr 2016.
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In den vier untersuchten Kohlproben (fiir Bidingen stand keine Griinkohl-Rickstellprobe zur Verfi-
gung) wurde nur an zwei Standorten Pendimethalin nachgewiesen: in Eining und Weibersbrunn. Die-
ses Ergebnis ist vor allem fur den Standort Kulmbach erstaunlich, da dort im November 2016 relativ
hohe Pendimethalin-Depositionen gemessen wurden und eine Anreicherung im Kohl wahrscheinlich
war. Flr eine gesicherte Aussage zur Anreicherung von Pendimethalin an den drei Standorten Gras-
sau, Bidingen und Kulmbach mussten zukinftig weitere Proben untersucht werden.

4.5 Zusammenfassung und Schlussfolgerung

Verschiedene Pflanzenschutzmittel (PSM) werden auch abseits ihrer Anwendungsflachen regelmafig
in der Deposition nachgewiesen. Ziel der hier dargestellten Untersuchungen war es zu priifen, inwie-

weit die PSM-Anwendungen auch in Bioindikatoren nachzuweisen sind. Dabei lag der Fokus auf dem
Vergleich von zwei Standorten mit verschiedenen Landnutzungstypen in ihrem Umfeld:

(1) Eining (landwirtschaftsnah), in ackerbaulich intensiv genutzter Umgebung und
(2) Weibersbrunn (landwirtschaftsfern), in einem grof3flachigen Forstgebiet gelegen.

Die Untersuchungen haben gezeigt, dass einige PSM regelmafig und flachendeckend Uber die Luft in
die Umwelt eingetragen werden und sich auch in Pflanzen anreichern. Finden sich im Niederschlag
eine Vielzahl verschiedener PSM-Wirkstoffe, so konnten in den Bioindikatorpflanzen hingegen nur
Pendimethalin, Terbuthylazin und dessen Metabolit Terbuthylazin-desethyl nachgewiesen werden.
Dabei werden aber nicht Uiberall vergleichbare Mengen eingetragen, in landwirtschaftsnahen Gebieten
ist die Belastung erwartungsgemalf wesentlich héher als in landwirtschaftsfernen Gebieten. Haupt-
quelle fur diese ubiquitaren PSM-Eintrége sind die am nachsten gelegenen Anwendungsgebiete. Der
besonders weitreichende Ferntransport (> 100 km) spielt fir die mengenmalig in Bayern eingetrage-
nen PSM eher eine untergeordnete Rolle. Zeitliche Trends in den Depositionsraten der Herbizide
Pendimethalin, Prosulfocarb und Terbuthylazin zwischen 2011 und 2017 waren im Rahmen dieses
Projekts nicht zu erkennen.

Die Anwendungen von PSM auf nahe gelegenen Ackerflachen am landwirtschaftsnahen Standort
Eining spiegeln sich zeitlich unmittelbar in den Depositionsraten. Die langjéhrigen Mittel der Depositi-
onsraten von Prosulfocarb und Terbuthylazin von mehr als 100 beziehungsweise 200 ng/m2d am
Standort Eining flihrten dort regelméaRig zu Konzentrationen von mehreren hundert ng/L pro Ein-
zelsubstanz im Regenwasser. Am landwirtschaftsfernen Standort Weibersbrunn lagen die Depositi-
onsraten fur Terbuthylazin und Prosulfocarb im langjéhrigen Mittel deutlich unter 50 ng/m2d. Die
Fundhaufigkeit der PSM im Niederschlag war landwirtschaftsnah und landwirtschaftsfern jedoch ver-
gleichbar. In Eining konnte Prosulfocarb in 86 % und in Weibersbrunn in gut 71 % aller Depositions-
proben nachgewiesen werden.

Auch in Pflanzen abseits der Anwendungsflachen kénnen also die Anwendungen von PSM nachge-
wiesen werden. Mit 250 pg/kg FG Pendimethalin in standardisierten Grinkohlpflanzen wurden 50 %
des zulassigen EU-Ho6chstgehalts fur Blattkohle als pflanzliches Nahrungsmittel erreicht. Das PSM
wurde in diesem Fall etwa 35 m entfernt ausgebracht. Auch bei gréReren Distanzen (150 bezie-
hungsweise 250 m) wurde Pendimethalin im Grinkohl gefunden (82 pg/kg FG). In Graskulturen im
Mai konnte Terbuthylazin mit bis zu 12 pg/kg FG nachgewiesen werden. Auch fir diese Anreicherun-
gen wurden die lokalen Anwendungen von Terbuthylazin als Ursache identifiziert. Besonders héufig
wurde Terbuthylazin-desethyl in Graskulturen vom Mai und Juni nachgewiesen. An anderen Standor-
ten bestéatigte sich das Bild welches bereits in Eining und Weibersbrunn beobachtet wurde: Terbuthyl-
azin und sein Metabolit fanden sich im Frihjahr in den Pflanzen und Pendimethalin reicherte sich im
Oktober/November an.
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Landwirtschaftsfern waren die untersuchten PSM-Gehalte in den Pflanzen 10- bis 100-fach niedriger
als am landwirtschaftsnahen Standort.

Sowohl Griinkohl als auch Graskulturen sind als Bioindikatoren fir die Untersuchung der PSM-
Anreicherung in Pflanzen tauglich. Welche der beiden Pflanzenarten sich besser eignet, hangt von der
Expositionszeit ab: Graskulturen von Mai bis September und Griinkohl von September bis November.
Zum Nachweis von PSM-Anwendungen im zeitigen Frihjahr (Marz und April) wird momentan getes-
tet, ob Mangold als Bioindikator geeignet ist.
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Abb. 79: Witterung fur Ansbach 2016 und 2017 (Messstandort der LfL in Triesdorf)
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Abb. 80: Witterung fiir Memmelsdorf 2016 und 2017 (Messstandort der LfL in Wiesengiech)
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Abb. 81: Witterung fur Kulmbach 2016 und 2017 (Messstandort der LfL in Poppenholz)
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Abb. 82:

Anteil der PCB-
Chlorierungsgrade der
in Deutschland produ-
zierten technischen
PCB-Gemische Clo-
phen A-30 bis Clophen
A-60. Aus TAKASUGA et
al. 2006.

Abb. 83:

Korrelationen zwischen
PSM-Konzentrationen
im Regenwasser und
Regenmengen am
Standort Eining. Zeit-
raum 2011 bis 2017.
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