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0. Vorbemerkung

An das Umweltforschungszentrum Leipzig-Halle GmbH wurde vom Ministerium fir Umwelt und Naturschutz
des Landes Sachsen-Anhalt der Forschungsaufirag "Vorkommen und Transfer von Dioxinen und Schwer-
metallen im Raum Merseburg, Liitzen, Naumburg, Zeitz" vergeben. Die Arbeiten wurden unmittelbar nach der
Unterzeichmng des Vertrages zwischen dem Land Sachsen-Anhalt und dem Umweltforschungszentrum
Leipzig-Halle GmbH am 03.11.1992 begormen und fanden am 03.11.1994 mit dem vortiegenden Bericht ihren
AbschluB. Sie erfolgten in stindiger Zusammenarbeit und enger Verbindung mit dem Landesamt fiir Umwelt-
schutz Sachsen-Anhalt (LAU) Halle.

Wesentliche Erpebnisse des in der Folge entstandenen Berichtes fanden Eingang in den fir dieses Gebiet er-
steliten Lmhehﬂn]mpmmdemf&stgelegtisgmchmldeaﬂgabmcﬁemevachmgda
Luftvenmreinigimgen mit Hilfe von Immissionsmessungen und Wirkungsuntersuchungen vorzunehmen ist.

1. Einleitung

Gegenstand der Untersuchungen des vorliegenden Forschungsaufirages sind zwei Klassen von
Umweltchemikalien; polychlorierte Dibenzodioxine und -furane (PCDD/F) und polyzyklische aromatische
Kohlenwasserstoffe (PAH) als Vertreter organischer Umweltschadstoffe bzw. Schwenmetalle als
Repréisentanten anorganischer Umweltschadstoffe. Beide Verbindungsklassen zeichnen sich durch eine hohe
okotoxikologische Relevanz aus, auch wenn sie sich beziiglich ihres Wirkmechanismus™ erheblich
unterscheiden.

Ziel des Forschungsaufirages ist eine umfassende Bestandsaufnahme, in welchem Mafle die genanmnten
Schadstoffe das durch die Eckpunkte Merseburg, Littzen, Naumburg und Zeitz begrenzte Untersuchungsgebiet
belasten, und wie sie sich auf die einzelnen Probemedien, wie "bulk"-Deposition, Boden und Nutzpflanzen
verteilen . ‘

Den Untersuchungen liegt folgende Verfahrensweise zugnnde:
Zungchst wurden Betrachtungen zur Herunft der Schadstoffe angestellt Dabei wurden zwei Aspekte
berticksichtigt;

- erstens, die Erfassung von extemen Informationen iiber potentielle Emittenten im Untersuchungsgebiet
(Auflishing vom Staatlichen Amt fir Umweltschutz - STAU bzw. vom Bergamt in Halle, siche Punkt
22.1),

- mmmgamMmmgenmmb@HmmgmmmﬂemPCDD@ch
Hausbrandemission auf der Basis von Braimkohlenbriketts, die besonders firr die neuen Bundeslénder
von Bedeutung ist.

An die Emissionshetrachfungen schlossen sich Untersuchungen zur Immission bzw. zum Transportverhalten der
Schadstoffe an. Stellvertretend dafiir wurden sowohl PCDD/F- als auch Schwermetallgehalte der Deposition in



threr jahreszeitlichen Abhéingigkeit bestimmt Fir zusitzliche Immissionsunters

ichungen (Messungen von

PCDDF in Luft bzw. Luftstaub) wurden die probenahme- und meftechnischen Voraussetzimgen geschaffen.

Als logische Fortsetzamg der Depositionsmessungen wurden die Boden de
Schadstoffsenken beziiglich ihres PCDD/F- und Schwermetallgehaltes untersucht

r jeweiligen Standorte als

Um die Vebindung zr Nahmungskette des Menschen herzustellen, PCDD/F-Analysen von

Grinkohlproben und Schwermetallanalysen von verschiedenen Kulturen durchgefi

2, Untersuchungen zu Deposition, Bodenbelastung und Schadstoffbelastung von
Nutzpflanzen

2.1. Material und Methoden

2.1.1. Lage der MeBpunkte

In Abstimmung mit dem Landesamt fiir Umweltschutz Sachsen-Anhalt (LAU) sind im UG 10

sechs MeBpunkte eingerichtet worden. Die Auswahl erfolgte unter Be
neller und aktueller Belastungsaspekte. Bei der MeBplatzauswahl wu
tionen zugrunde gelegt:

riicksichtigung traditio-
rden folgende Informa-

- Angaben des LAU uber bereits installierte MeBeinrichtungen (z.B. 9 stationre

MeBstellen zur Untersuchung von Schwebstiuben und 3
biologische Untersuchungen
- Aufstellung der aktuellen Emittenten und ihrer Emissi
gebiet durch das Staatliche Amt fiir Umweltschutz/Hal
- Konsultation mit der Inmissionsbeauftragten des Berg,

Im Ergebnis dieser Angaben wurden die in Abb. 1 dargestellten MeB
sehenen Untersuchungen ausgewihit.

Der Standort Kénderitz (1) liegt ca. 2 km in nordéstlicher Richtung
entfernt, das noch 1991 einen der emissionsrelevantesten Betriebe i
darstellte. Hier befinden sich gleichermafBien eine BiomeBstation und e
fiir Schwebstaubuntersuchungen des LAU.

Der Standort Zeitz/Gartenanlage (2) befindet sich im Auengebiet der
den der Ortslage Zeitz. Eine Immissionsbeeinflussung durch das Stad

5 Standorte fiir

z{n im Untersuchungs-
1

tes

standorte fiir die vorge-

vom Hydrierwerk Zeitz
m Untersuchungsgebiet
ine stationare MeBstelle

Weillen Elster im Nor-

tlngebiet und das Hydrier-
werk erfolgt insbesondere bei siidwestlichen und norddstlichen Winden.

Am Rande des Tagebaugebietes Profen liegt der MeBstandort Hohenmadlsen (3) in teilweise

unmittelbarer Nachbarschaft zu Kraftwerken, GroBfeuerungsanlag
(Deuben, Wihlitz, Bosau). Im braunkohlebeheizten Wohngebiet von
sich ebenfalls eine Bio- und eine StaubmeBstation.

en und Brikettfabriken
Hohenmélsen befinden

In der Ortslage von WeiBlenfels sind die MeBstandorte WeiBenfels/Schleuse (4) und WeiBien-

fels Hang (5) gelegen. Der Standort Nr. 4 ist aufgrund seiner Lage in
hinsichtlich der Schadstoffbelastung stark exponiert, wihrend sich der
ostlichen relativ hoch gelegenem Stadtrand befindet. In WeiBenfels si
(City und Umspannwerk) und BiomeBstationen (WeiBenfels-Siidsta
WeiBenfels-Nordost) installiert.

| Talkessel der Ortslage
Standort Nr. 5 am siid-

gleichermaBen Staub-
, WeiBenfels-Zentrum,
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Der Standort Stidten (6) ca. 8 km siiddstlich von Freyburg gelegen, wurde als Referenz-
standort ausgewahlt. Auch an diesem Standort sind die 0.g. Staub- und BiomefBeinrichtungen
installiert worden.

2.1.2. Feldmethoden

An den beschriebenen MeBpunkten wurden unterschiedliche MeBeinrichtungen zur Erfassung
von Depositionen installiert. Dariiber hinaus wurden standardisierte Graskulturen sowie wei-
tere GefifSkulturen (Mangold, Griinkohl) eingesetzt. Das Ziel dieser Untersuchungen war es,
sowohl eine mogliche raumliche Differenzierung aufgrund der Luftbelastung mit Schadstoffen
zu erkennen als auch die Belastungssituation der am Ort wachsenden verschiedenen Pflanzen-
arten zu erfassen. Bestimmt wurden Dioxine und Furane sowie ausgewihlte Schwermetalle.

2.1.2.1. Depositionsmessungen

Zur Messung der Deposition luftgetragener anorganischer Stoffe wurden an den o.g. Standor-
ten bulk-Sammler installiert, d.h. es wurden die nasse und ein nicht naher bestimmbarer Anteil
der trockenen Deposition erfaBt. Dariiber hinaus wurden - was sonst bei Untersuchungen von
bulk-Depositionen nicht tiblich ist - die unldslichen Staubanteile abgetrennt und in die Betrach-
tung einbezogen. Die Konstruktion ist der von der LOLF Nordrhein-Westfalen eingesetzten
Sammler #hnlich (BLOCK, BARTELS (1985)).

Der Sammler besteht aus einer Polyethylenflasche mit aufgeschraubtem Polyethylentrichter,
der durch das Abtrennen des Bodens eines 10-1-PE-Ballons entstanden ist. Als Stinder dient
ein in die Erde eingelassenes handelsiibliches Plastikrohr. Die Ausbringhthe des Sammlers
betrdgt 1m iiber Flur. Vorteilhalt sind die relativ groBe Auffangfliche (314 cm?), die leichte
Trennung von Trichter und SammelgefaB, die licht- und z.T. auch warmeisoliertende Platzie-
rung der Sammelflasche im Plastikrohr und der weitgehende Verdunstungs- und Verschmut-
zungsschutz durch die enge Trichteroffnung mit eingespanntem PE-Netz. Um zu verhindern,
dafB an der Trichterwand ablaufendes Niederschlagswasser in die Sammelflasche gelangt (nicht
reproduzierbare Fehler bei der Wassermengenbestimmung!), wurden die Trichter auBen mit
einer Plastikfolie beklebt, die das ablaufende Wasser zur Aufenseite des Standrohres fuhrt,
ohne den Sammelbetrieb zu storen. Auf das Anbringen von Vogelschutzringen, wie es -bei
derartigen Sammlern hiufig geschieht, wurde verzichtet.

Zur Untersuchung der nassen Deposition anorganischer Komponenten wurden an den Stand-
orten 4,5,6 noch zusitzlich automatisch arbeitende wet-only-Sammler aufgestellt. Das Prinzip
dieser Sammler beruht darauf, daB das Auffanggerit (PE, 5 1, 0,1m2 Oberflache)nur wahrend
der Niederschlagsperioden gedffnet wird und sonst geschlossen ist, um Staubeintrage zu ver-
meiden.

Als Sammelzyklus wurde ein Zeitraum von 14 Tagen gewdahit. Das Material wurde anschlie-
Bend zu Monatsproben vereinigt.

Der der Untersuchung zugrunde liegende Expositionszeitraum der bulk-Sammler erstreckte
sich vom 02.06.1993 - 07.06.1994. Die Expositionszeiten der wet-only-Sammler waren ent-
sprechend ihrer Installation verschieden.

Fiir die Bestimmung organischer Inhaltsstoffe in den Depositionen wurden - wegen moglicher
Wechselwirkungen mit dem Behltermaterial - bulk-Sammler aus Edelstahl mit relativ groBer
Oberflache (ca. 710 c¢m?) installiert. Die Probenahme wurde zunichst mit einem bulk-Sammler
innerhalb eines 4-wéchigen Sammelzyklus realisiert. Nach der Messung und Auswertung der
ersten Proben zeigte es sich, daB die PCDD/F-Depositionsrate niedriger lag als erwartet und



daB die Mehrzahl der MeBRwerte fir die 2,3,7,8-substituierten Kongenere unterhalb  der
Nachweisgrenze lag. Aus diesem Grund wurde die Anzahl der Sammelgefife an den Standor-
ten 1, 2, 4 und 6 auf jeweils drei erhoht. Die Standorte 3 und 5 konnten ab November 1993
nicht mehr beprobt werden, da nicht geniigend SammelgefiBe zur Verfiigung standen und ein
Nachkauf nicht méglich war. Die exakten Sammelzeitrdume sind den Tabellen Al bis A4 des
Anhangs zu entnehmen.

2.1.2.2. GefiBlkulturen

Das Verfahren der standardisierten Gefifkultur nach VDI-Richtlinie 3792 ist ein bewihrter
Indikator fiir die Immissions-Wirkdosis luftgetragener Schadstoffe auf die Vegetation. Es be-
ruht auf der Exposition vorgezogener Graskulturen (Lolium multiflorum-Welsches Weidel-
gras) unabhingig von den jeweiligen Standortbedingungen, wie Bodenverhiltnisse, Art des
Pflanzenbewuchses und anderes. Diese Kulturen werden iiber Saugstreifen aus einem Behalter
mit Wasser versorgt. Saatgut, Anzucht, Kulturerde, Néhrlosung und Expositionsdauer sind
standardisiert, wodurch eine gute Vergleichbarkeit und Reproduzierbarkeit gewahrleistet ist.
Sowohl zeitliche als auch rdumliche Veranderungen der Belastung durch Immissionen lassen
sich gut verfolgen. Fur unsere Untersuchungen verwendeten wir das von VETTER et al
(1984) vereinfachte Verfahren.

Zusitzlich zu den GefiBen mit: relativ unbelasteter einheitlicher Kulturerde (Einheitsboden)
wurden an den 6 MeBpunkten GefiBe mit dem jeweiligen Standortboden aufgestellt. Diese
Anordnung bot die Moglichkeit, parallel zum Nachweis der Belastung der Pflanzen iber die
Luft auch die Gesamtbelastung (Luft und Boden) zu erfassen.

In Erginzung zum Weidelgras wurden zur Messung der Schwermetallimmissionen Mangold
und Griinkohl als zusatzliche Testpflanzen herangezogen. Letzterer diente auch zum Nachweis
von PCDD/PCDF.

Griinkohl (Brassica) eignet sich aufgrund der grofen Blattoberfliche fiir die Schwermetall-
bestimmung und aufgrund der ausgepragten Wachsschicht insbesondere als Bioindikator zur
wirkungsbezogenen Ermittlung der Lufibelastung durch organische Schadstoffe. Aufgrund
seiner besonderen Frosthirte ist ein Abernten auch im Winter méglich. Mangold ist ein Vertre-
ter der Blattgemiise und soll beispielhaft fur im UG 10 angebautes Blattgemiise betrachtet
werden. Er wird dhnlich wie Spinat verwertet und ist wie dieser ein guter Akkumulator fiir
Schwermetalle.

Die Exposition der einzelnen Kulturen erfolgte in folgenden Zeitrdumen:

Pflanze Expositionszeit Expositionsdauer
Gras 02.06. - 13.10.93 jeweils
2 Wochen
Mangold 02.06. - 07.07.93 5 Wochen
02.06. - 04.08.93 9 Wochen
Griinkohl 23.06. - 18.08.93 8 Wochen
13.10.-24.11.93 6 Wochen

Die Weidelgraskulturen wurden im oben angegebenen Zeitraum 14-tagig beprobt, wobei je-
weils 2 Proben zu einer Sammelprobe vereinigt und ein mittlerer Analysenwert gebildet wurde.
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Der im Herbst exponierte Griinkohl wurde aufgrund des starken Frostes, dem die GefaBkultu-
ren im November ausgesetzt waren, bereits nach 6 statt nach 8 Wochen geerntet.

2.1.2.3. Bodenprobenahme

Die Entnahme der fiir die Untersuchungen benétigten Bodenproben erfolgte entsprechend der
im Methodenbuch I des Handbuches der landwirtschaftlichen Versuchs- und Untersuchungs-
methodik beschriebenen Richtlinien, d.h. es wurden Mischproben aus ca. 15 Einzelproben aus
einer Tiefe von 0-30 cm und von einer Fliche von etwa 100 m2 zu einer Sammelprobe verei-
nigt.

Dabei wurden Ackerbdden (Standorte 1, 3 und 6) und bewirtschaftete Béden aus Gérten
(Standorte 2, 4 und 5) beprobt. Die Probenahme erfolgte im Méarz 1993.

2.1.3.Analytik der organischen Komponenten

Im Rahmen des vorliegenden Forschungsaufirages wurden 5 verschiedene Probemedien
beziiglich ihres Gehaltes an polychlorierten Dibenzodioxinen bzw. -furanen (PCDD/F) unter-
sucht:

- Depositionsproben (atmosphérische "bulk"-Deposition)

- Pflanzenproben (Gninkohl-Gefa3kulturen)

- Bodenproben

- Luft/Luftstaubproben

- Rauchgasproben (Hausbrandemission)
Aufgrund ihrer Ahnlichleit hinsichtlich der analytischen Methodik werden die Depositions-,
Boden- und Griinkohlproben zusammengefaf3t in diesem Kapitel behandelt, wahrenddessen die
Analytik der Rauchgas- bzw. Luft/Luftstaubproben gesondert im Kapitel 3 und 4 beschrieben
wird.
Der Qualititssicherung wurden die in der VDI-Richtlinie 3499 beschriebenen Anforderungen
zugrundegelegt.

2.1.3.1. Probenaufarbeitung

Allgemeines:

Zur Aufarbeitung der oben aufgefiihrten Probemedien fiir die PCDD/F-Analyse existieren
keine Standardvorschriften. Unter Beriicksichtigung zahlreich vorhandener Literaturstellen
sowie eigener Erfahrungswerte wurde eine geeignete Aufarbeitungsprozedur erstellt.

Die Boden- und Pflanzenproben wurden bis zu ihrer Aufarbeitung in unserem Labor im ge-
trocknetem Zustand und in dunklen Glasgefifien im Kiihlschrank gelagert. Konnten die De-
positionsproben nicht sofort aufgearbeitet werden, erfolgte eine Zwischenlagerung der
Toluolextrakte in gekiihlter Form.

Das eigentliche clean-up der Proben bestand in einer mehrstufigen flissigchromatographischen
Behandlung. Im Verlaufe dieses Prozesses wurden zum einen die Probeextrakte von stérenden
Matrixbestandteilen befreit und zum anderen die Zielverbindungen (PCDD/F) angereichert.
Die einzelnen Schritte dieser Prozedur, mit ihren Unterschieden fiir die einzelnen Probearten,
sind in Abbildung 2 dargestellt. Das Kernstiick stellt die Fliissigchromatochraphie an
superaktivem Aluminiumoxid dar. Dieses Verfahren ist die Methode der Wahl, um unpolare



Begleitsubstanzen, die die massenspekirometrische Detektion storen konnen (z.B. polychlo-
rierte Biphenyle), von den etwas stirker polaren PCDD/F abzutrennen.

Fir die einzelnen Stufen des clean-up wurden die Wiederfindungsraten der 2,3,7,8-substitu-
ierten Kongenere bestimmt und notigenfalls die Arbeitsschritte optimiert.

Nachfolgend aufgefiihrt sind einige Details, die fiir die verschiedenen Probemedien spezifisch
sind:

Depositionsproben:

Nach der Filtration der Probe zur Abtrennung des Staubanteils wurde die waBrige Phase mit
Toluol extrahiert. Der erhaltene Extrakt diente zur Soxhletextraktion des getrockneten Stau-
bes. Vor der Extraktion des Staubes wurde den Proben ein interner Standard zugesetzt.

Bodenproben

Die Bodenproben wurden durch Gefiiertrocknung in einen lagerfihigen Zustand uberfiihrt.
Zur Bestimmung der organischen Schadstoffe wurde nur der durch Sieben gewonnene Fein-
boden (< 2 mm) zur Analyse herangezogen. Eine exakt eingewogene Menge des Feinbodens
wurde nach Zugabe des internen Standards im Soxhlet extrahiert.

Pflanzenproben

Die Griinkohlproben wurden zunichst zerkleinert, dann gefriergetrocknet und bis zu ihrer
Aufarbeitung kiihl und dunkel gelagert.

Die Pflanzenprobe wurde mit einer definierten Menge des inneren Standards versetzt, mit
Toluol soxhletextrahiert und entsprechend des umseitig abgebildeten Schemas aufgearbeitet.



Schema des clean-up
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2.1.3.2. Apparative MeBmethoden

Die Probenaufarbeitung liefert einen Toluolextrakt, dem, kurz vor der eigentlichen Messung,
ein 13C-markierter Standard (1,2,3,4-13C6—TCDD) zur Bestimmung der Wiederfindungsrate
zugesetzt wird. Eingeengt auf ein Volumen von wenigen Mikrolitern, wurde der Extrakt der
HRGC/HRMS (hochauflésende Gaschromatographie in Kombination mit hochauflésender

Massenspektrometrie) zugefiihrt.
2.1.3.2.1. Gaschromatographie

Alle Pflanzen-, Depositions- und Bodenproben wurden an einer Kapillarséule mit relativ unpo-
larer stationarer Phase (5% Phenyl-, 95% Methylpolysiloxan, DBS Fa. J&W Scientific, Fisons)
chromatographiert. Das es sowohl Argumente fur als auch gegen die alleinige Verwendung
dieser Kapillarsiule gibt, soll die getroffene Auswahl nachfolgend kurz diskutiert werden:
Beriicksichtigt man die Expositionsdauer, die wirksame Sammeloberflache der Bulksammler
sowie des Griinkohls (Blattoberfliche) und die durchschnittliche atmosphérische Deposition,
so ergibt sich ein PCDD/F-Gehalt der Proben, der sich nahe der Nachweisgrenze des analyti-
schen MeBverfahrens (HRGC/HRMS) bewegt. Es ist daher eine Optimierung des Verfahrens
zugunsten der Nachweisstirke und Empfindlichkeit dieser MeBmethode angezeigt. In Bezug
auf die Gaschromatographie bedeutet dies, daB eine Trennkapillare mit geringem S&ulenbluten
und méglichst vernachlassigbaren Analytverlusten durch Adsorptionseffekte, Zersetzungsef-
fekte etc. verwendet werden muB. Beide Voraussetzungen erfiillt die ausgewahlte unpolare
Kapillarsiule in excellenter Weise, insbesondere im Vergleich zu den alternativ anwendbaren
polaren Trennphasen.

Besonders bedeutsam ist dies fir die Analyse von Proben, deren PCDD/F-Gehalt thermischen
Ursprungs ist (trifft fiir Pflanzen und Depositionsproben zu), da hier die hepta- und octachlo-
rierten PCDD/F das Homologenmuster dominieren und deshalb im Falle von Messungen nahe
der Nachweisgrenze als Leitverbindungen fiir die Gesamtbelastung gelten konnen und sicher
erfaBt werden miissen.

Diese Vorteile kompensieren den Nachteil dieser Trennphase, daB nicht alle 2,3,7,8-substitu-
ierten Kongenere von den tibrigen PCDD/F einer Homologengruppe getrennt werden kénnen.
Demzufolge kann auch eine Bewertung der PCDD/F-Belastung auf der Basis von toxischen
Aquivalenzfaktoren nur in eingeschrianktem MaBe vorgenommen werden.

Aus Griinden der Vergleichbarkeit, insbesondere der Massespuren der Chromatogramme, die
fiir eine Abschitzung des Transferverhaltens von Bedeutung sein kénnen, wurden auch die
Bodenproben mit einer DB-5-S4ule vermessen.

Die gaschromatographische Trennung erfolgte unter den folgenden Bedingungen:

Gaschromatograph: HP 5890 II

Tragergas: Helium, Saulenvordruck 100 kPa
Injektorvolumen und -temperatur: 1 pl splitless, 290 C

Kapillarsaulen: DB-5, Fa. J&W Scientific
Temperaturprogramm: Anfangstemperatur 90 C, 3 min isotherm, mit

20 C/min auf 200 C, 15 min isotherm, mit
4 C/min auf 250 C, 6 min isotherm, mit 3 C/min
auf290 C

Transferlinetemperatur: 290 C



2.1.3.2.2. Massenspektrometrie:

Fur die Detektion der gaschromatographisch getrennten Verbindungen wurde eine spezielle
Technik der Massenspektrometrie angewandt (Scanmodus MID), bet der nur die jeweils zwei
intensivsten Ionen des Chlor-Isotopenmusters der Molekiilionen des Analyten und des internen
Standards simultan aufgezeichnet werden. Die wichtigsten massenspektrometrischen Parame-
ter sind nachfolgend aufgelistet:

Massenspektrometer: Finnigan MAT 95
Ionenerzeugung: ElektronenstoBionisation 70eV
Auflosung: 8000 - 10000, statisch
Scanmodus: MID (Multiple Ion Detection)

2.1.3.2.3 Identifizierung und Quantifizierung:

Die gaschromatographischen Peaks galten nur dann als identifiziert (PCDD/F) und wurden zur
Quantifizierung herangezogen, wenn die folgenden Kriterien erfiillt waren:

1. Das Signal-Rausch-Verhaltnis muf3 gréfer als 3 sein.

2. Die Retentionszeiten mussen innerhalb der vorgesehenen chromatographischen
Fenster liegen.

3. Die simultane Aufzeichnung von 2 Massespuren des Isotopenmusters der
Molekiilionen einer Verbindung muB gegeben sein.

4. Deren relatives Peakverhaltnis darf nicht mehr als +15% vom theoretischen Wert
abweichen.

5, Die Wiederfindungsrate, berechnet aus dem Peakverhiltnis

13C12-1,2,3,7,8,9-HxCDD/13C6-1,2,3,4-TCDD muB mindestens 60% betragen.

Die Quantifizierung erfolgte anhand einer bekannten Menge eines internen Standards, die vor
der Extraktion zur Probe hinzugegeben wurde. Der interne Standard besteht aus einer Mixtur
13Cy2-markierter Verbindungen,die fir die tetra- bis octachlorierten Dibenzodioxine und -
furane je ein Kongener enthilt. Es gilt die Annahme, daf3 der Verlust aller Isomere eines Chlo-
rierungsgrades wihrend der Aufarbeitung gleich ist und dem des 13C-markierten Standards
entspricht. Das heif3t, selektive Verluste einzelner Isomere werden nicht beriicksichtigt.

Die Bestimmung der Wiederfindungsrate dient der Uberpriifung des Gesamtverfahrens.

Bei kleinem Signal-Rausch-Verhiltnis (<20) wurde die Peakhthen- der Peakflichenauswer-

tung VOIgezogen.
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2.1.4. Analytik der anorganischen Komponenten
2.1.4.1. Probenaufarbeitung

Die 14-tigig gesammelten bulk- und wet-only-Proben wurden Uber Celluloseacetatfilter
(Porenweite 0.45um) druckfiltriert und die Filtrate anschlieBend zu Monatsproben vereinigt.
AnschlieBend wurden die Filtrate und die Filter getrennt weiterbehandelt. Zur Bestimmung der
Kationen (auBer NHy4) wurde ein aliquoter Teil der Filtrate mit 0,5ml konzentrierter
HNO3/100ml Lésung angesauert. Die Bestimmung.der Anionen und des Ammoniums erfolgte
aus der unstabilisierten Filtratprobe.

Die Filter wurden luftgetrocknet, mit 0,5ml HpO, und 5Sml konzentrierter HNO3 versetzt und
in der Mikrowelle in zwei Schritten aufgeschlossen. Dabei wurden vor dem 3. AufschluB-
schritt weitere 5ml konz. HNO3 zugesetzt. Aus den Staubaufschliissen wurden anschliefend
die in Tab. 1 ausgewiesenen Kationen bestimmt.

Das zu Beginn der Untersuchung gewonnene Bodenmaterial wurde luftgetrocknet und staub-
fein gemorsert. Jeweils 0.5 g Boden wurden mit 5 ml konzentrierter HNO3 und 5 ml bidestil-
liertem Wasser in der Mikrowelle aufgeschlossen.

Das Pflanzenmaterial wurde bei 60°C im Umlufitrockenschrank getrocknet und anschlieBend
mit einer Ultrazentrifugalmiihle (titanbeschichtete Messer!) zerkleinert. Frithere Vergleiche
zwischen den iiblichen NaB- und Mikrowellenaufschliissen ergaben akzeptable Ubereinstim-
mungen, so daB derzeit generell der Mikrowellenaufschluf genutzt wird. Dafir wurden 0,5g
Substanz mit Sml konz. HNO3 und 0,5 ml HyO» eingesetzt.

2.1.4.2. Analysenmethoden

Sowohl die Filtrate als auch die Aufschliisse wurden auf die in Tabelle 1 aufgefiihrten Parame-
ter mit den ebenfalls aufgefithrten Methoden untersucht. Zur Charakterisierung der eingesetz-
ten Boden wurden zu Beginn der Untersuchungen Grundparameter und ausgewéhlte Schwer-
metalle bestimmt. Die entsprechenden Bodenkennwerte befinden sich in Tabelle 2.
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Tab. 1:

Parameterspektrum und Analysenmethoden

Medium Parameter Einheit Methode
Filtrate der SO,, NO, mg/l lIonenchromatographie DIN 38405 - D 19
Depositions-  NH, mg/l Photometrie DIN 38406 - E5 - 1
proben Ca, Mg, Fe, Mn, mg/l ICP-AES
Ni, Zn, Cu
Pb, Cd ug/l ETA-AAS
Staubauf- Ca, Mg, Fe, Mn, mg/l ICP-AES
schliisse Ni, Zn, Cu
Pb, Cd ug/l ETA-AAS
Pflanzenauf- Zn mgkg TS ICP-AES
schliisse Cu EDX-RFA
Pb, Cd ETA-AAS
Hg AAS (Kaltdampf-Hydrid-Technik)
Boden/Boden- pH Potentiometrie (KC1)
aufschlisse Korngroflen %o Schlammanalyse
C, %o trockene Verbrennung nach STROHLEIN
N, % Kjeldahl-AufschluB
Zn mg/kg Flammen-AAS
Cu lutro. EDX-RFA
Pb, Cd Boden ETA-AAS
Hg AAS (Kaltdampf-Hydrid-Technik)

Tab. 2:  Bodenkennwerte der eingesetzten Béden
Boden pH Sand .  Schluff Ton G, N,
Kénderitz 7.7 38,52 45,99 14,49 3,61 0,20
. Zeitz/Gartenanl. 7,7 50,16 41,08 8,76 6,25 0,22
Hohenmolsen 6.9 2,65 73,91 2344 1,74 0,15
WeiBenf./Schleuse 7.2 65,50 19,53 14,98 3,13 0,27
WeibBenf./Hang 7,2 59,74 22,09 18,16 2,54 0,22
Stadten 7.6 3,90 73,61 22.49 1,76 0,13
Einheitsboden 7.5 8,42 85,00 26,97 1,65 0,16




2.2 Ergebnisse und Diskussion
2.2.1. Charakterisierung der Deposition im Untersuchungsgebiet
2.2.1.1.  Meteorologische Verhiltnisse

Da sowoh! die Schadstoffkonzentration/-verteilung als auch deren Deposition von den jeweils
herrschenden meteorologischen Bedingungen abhéngen, soll zundchst auf die meteoro-
logischen Verhiltnisse wihrend des Untersuchungszeitraumes (Juni 1993 bis Mai. 1994) kurz
eingegangen werden.

Herangezogen wurden zum einen Monatsmittel der Lufttemperatur und Monatssummen der
Niederschlige an den Stationen WeiBenfels und Zeitz und zum anderen Daten iiber Windver-
hiltnisse der Station Leipzig-Schkeuditz (DWD, Luftreinhalteplan Sachsen-Anhalt, 1994).

Es zeigte sich, daB die Monatsmittel der Lufttemperatur an der Station Weiflenfels vom Juni
bis Oktober um ca. 1 K bzw. 5 K im November unter dem langjahrigen Mittel (1951-1980)
lagen und ab Dezember, mit Ausnahme des Monats Februar 1994, etwa 2 K oberhalb des
langjahrigen Mittels blieben. Im Mai 1994 bewegte sich die Lufttemperatur im Bereich des
langjahrigen Mittels. Ein ahnlicher Verlauf der Monatsmitteltemperaturen wurde auch an der
Station Zeitz registriert, wobei auffiel, daB die Lufttemperaturen insgesamt an dieser Station
um ca. 0.6 K niedriger waren (vgl. Abb. 3).

Gegeniiber den langjéhrigen mittleren Monatssummen der Niederschlige (1951-1980) wurden
im Untersuchungszeitraum mit Ausnahme der Monate August und Oktober 1993 sowie Janu-
ar, Februar 1994 deutlich hohere Niederschlagsmengen gemessen. Wiederum bestitigt sich
ein dhnlicher zeitlicher Verlauf an den beiden MeBstationen. Die ermittelten Monatssummen
der Niederschlige lagen an der Station Zeitz im Mittel tiber den gesamten Untersuchungszeit-
raum um etwa 100 mm hoher als an der Station WeiBenfels (s. Abb. 4). Die mit den bulk-
Sammlern aufgefangenen Niederschlagsmengen stimmten mit den vom DWD ermittelten
Werten gut iberein. Die mittleren Monatssummen bewegten sich wihrend des Untersu-
chungszeitraumes an den sechs Standorten zwischen 59 und 77 mm. Die niedrigsten Werte
wurden in WeiBenfels und die hochsten am Standort Stadten gemessen.

Wihrend die vertikale Schadstoffverteilung neben den Quellbedingungen hauptséchlich von
Temperaturschichtungen bestimmt wird, sind fur die horizontale Verbreitung vor allem die
Windverhiltnisse maBgebend, die ihrerseits sowohl von orographischen als auch thermischen
Bedingungen abhéngig sind. Nach Angaben des Luftreinhalteplanes Sachsen-Anhalt (1994)
werden die Windverhiltnisse im Untersuchungsgebiet anhand der Werte von Leipzig-
Schkeuditz hinreichend genau widergegeben. Angaben zur Windrichtungsverteilung und zur
Windstirke sind in der Tabelle 3 zusammengestellt.

Uber den gesamten Untersuchungszeitraum wehten die Winde iiberwiegend schwach (2,0 -
3.9 Bf) und bevorzugt aus sidwestlichen bis westlichen Richtungen. Wiihrend der Monate
September bis November 1993 und Februar, Marz 1994 lieferten auch Winde aus ostlichen
Richtungen nennenswerte Beitrige. Windstiarken > 4.0 Bf (1Bf =0,3 - 1,5 m/s) wurden nur
gelegentlich registriert. Auch Perioden absoluter Windstille traten selten bzw. gar nicht auf.
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Tab. 3: Relative Hiufigkeit |%] und mittlere monatliche Windstérken |Bf] unterteilt

nach Windsektoren wahrend des Zeitraumes: Juni 1993 bis Mai 1994,
Leipzig-Schkeuditz, Quelle: Deutscher Wetterdienst

N NE E SE S SwW W NW C

Juni
% 12,2 11.1 10,0 0,0 1.1 6.7 26,7 22,2 10,0
Bf 2.3 1.9 23 0,0 0 2.7 3,3 3,1

Juli
% 6.5 1.1 43 43 11.8 24,7 32,3 10.8 4.3
Bf 2.2 1,0 2.0 2.0 29 3,0 4.0 3.3

Aug.
% 14.0 2.2 8.6 4.3 7.5 21.5 25,8 12,9 3,2
Bf 2.3 2.5 24 3.0 24 2.8 3,1 3,0

Sept.
% 8,9 3.3 21,1 11.1 11.1 222 16,7 5,6 0,0
Bf 3,0 2,7 2.7 24 2.3 3.5 3,2 3,0

Okt.
% 6,5 10.8 21,5 12,9 204 16,1 7.5 2.2 22
Bf 23 3,8 2.6 24 2.9 3,6 2,0 2.5

Nov.
% 8.9 15.6 244 7.8 20.0 7.8 7.8 4.4 3,3
Bf 3.3 2.6 23 2.0 2.6 3,0 24 2.8

Dez.
% 2.2 1,1 0.0 2.2 269 452 194 1.1 2.2
Bf 3.0 2.0 0.0 2.0 3.4 4.2 5.2 3.0

Jan.
% 43 0.0 43 6.5 12,9 40,9 258 5.4 0,0
Bf 2.5 0.0 2.0 2.3 3.4 4.1 4.4 2.6

Feb.
% 7.1 9.5 345 7.1 17.9 83 9.5 48 1.2
Bf 2.2 29 33 2.7 2.3 24 2.6 2.8

Mirz
% 1.] I.1 2.2 3 20.4 344 28.0 8.6 0,0
Bf 3.0 2.0 2.5 2,0 2, 3.7 43 3.6

April
% 12,2 14.4 13.3 3.3 20.0 14.4 13,3 8.9 0,0
Bf 3,1 2.7 2.2 2.0 2.8 3.3 2.8 2,9

Mai
% 16,1 8.6 21,5 9.7 6,5 8.6 14,0 15,1 0,0
Bf 2,7 2.8 3,0 2,3 1.8 2.8 2.8 3.6

C= Windstille
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2.2.1.2. Deposition von PCDD/PCDF
2.2.1.2.1. Stellenwert und Bedeutung der Depositionsmessungen

Die Staubniederschlagsmessung, die mit Hilfe der "bulk"-Sammler durchgefithrt wurde,
erfaBt die Gesamtdeposition, d.h. die Summe aus trockener und nasser Deposition. Die nasse
Deposition spielt jedoch nur eine untergeordnete Rolle, da es sich bei Dioxinen und Furanen
um sehr hydrophobe Verbindungen handelt. Ergebnisse von KOESTER et al. (1993) bzw. REID
et al. (1990) besagen, daB der Anteil der nassen Deposition unter 20 % liegt.

In der Atmosphire liegen PCDD/F iiberwiegend an Staubpartikel angelagert vor. Messungen
von TOWARA et al. (1993) zufolge sind in der Staubfraktion von 0,1 - 1 um KorngrofBe 85-
91% der PCDD/F enthalten. Die Verweilzeit von Staubpartikeln dieser Grofle betragt nach
HABERLE et al. (1982) 4 - 40 Tage und ist damit kleiner als die Halbwertszeit von Dioxinen
und Furanen. In der Atmosphire kommt es also nicht zu einer Anreicherung von PCDD/F,
wie dies beispielsweise im Boden der Fall ist. Wichtig ist dic SchluBfolgerung, die daraus
gezogen werden kann: Die Konzentration der PCDD/F in der Atmosphéare wird durch die
aktuelle Emission dieser Verbindungen verursacht.

Einschriinkend muB hinzugefiigt werden, daB durch Depositionsmessungen tiberproprotional
Partikel des oberen KorngroBenbereiches erfat werden (BUCHEN et al, 1991).
Depositionsstiube sind auf ihre Masse bezogen etwa 10 mal weniger mit PCDD/F belastet als
Schwebstaube.

Wenn die Verweilzeit der Dioxine durch die Verweilzeit des Staubes bestimmt wird, so ist
auch der photochemische Abbau im Zuge der atmosphérischen Selbstreinigung von der
Staubsituation in der Atmosphire abhangig. (RORDORF, 1989 und 1990, GOLDFARB et al.
1991) Der Dampfdruck, das daraus resultierende Sorptionsverhalten und damit schlieBlich
auch der photochemische Abbau hingen vom Chlorierungsgrad der PCDD/F ab.

Nach dem heutigen Stand der Wissenschaft geht man davon aus, daB dem Eintrag von
PCDD/F iber die Atmosphire in Béden bzw. in Nutzpflanzen ein sehr groBes Gewicht
beigemessen werden muB, wie ausfithrlicher in Arbeiten von BROMAN et al. (1989) oder
PRINZ et al. (1990) diskutiert wird.

Aus den bisher durchgefithrten Betrachtungen allgemeinerer Art wird ersichtlich, daf3
Depositionsmessungen als Glied in der Kette von Umweltmessungen die letztendlich bis zum
Menschen direkt fiihrt, erhebliche Bedeutung zukommt.

2.2.1.2.2. Qualitative Beurteilung der MeBergebnisse, Musterbetrachtung

Abb. 5a zeigt ein Homologen- bzw. Kongenerenprofil, wie es fiir Depositionsmessungen
typisch ist. (MeBstandort Konderitz, Sammelzeitraum Februar/Mirz 1994)

Homologenprofil 2.3,7,8-subst. Kongenere

12345678910 ~amener oo - nmTne s

e S ]

Abb.Sa Homologen- und Kongenerenprofil einer Depositionsmessung
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Charakteristisch im Homologenprofil ist der exponentielle Anstieg von den tetrachlorierten
Dioxinen zum Octachlordibenzodioxin und der eher parabelformige Abfall von den tetrachlo-
rierten Furanen bis zum Octachlordibenzofuran.

Das Muster der 2,3,7,8-substituierten Kongenere wird von den hepta- bis octachlorierten
Verbindungen dominiert.

Beide Profile entsprechen durchaus der Erwartung, wenn man beriicksichtigt, dafi die nie-
derchlorierten Komponenten in viel stirkerem MaBe von der Oberfliche der Staubpartikel
verdampfen konnen als die hoherchlorierten Vertreter der PCDD/F.

Wie sich die hier dargestellten Profile gegeniiber denen anderer Probemedien verhalten
(Emissionsmessungen, Boden, Griinkohl) wird ausflihrlich unter Punkt 2.2.4. diskutiert.

2.2.1.2.3. Quantitative Bewertung der MeBergebnisse

Die Gesamtkonzentrationen der Depositionen bzw. die in TE ausgedriickten Summenwerte an
den 4 beprobten Standorten sind im Interesse einer iibersichtlichen Darstellung der Ergebnisse
in einer Tabelle (Tab. 4 ) zusammengefaBt. Wie sich diese Summenwerte aus den Homologen-
konzentrationen und den Werten fiir die 2,3,7,8-substituierten Kongenere zusammensetzen,
geht aus den Tabellen Al bis AS im Anhang hervor. Vergleicht man die Werte miteinander, so
fillt zundchst auf, daB die Depositionskonzentrationen relativ starken Schwankungen un-
terworfen sind. Dies darf insofern nicht weiter verwundern, als da die Deposition aufer von
der Emissionssituation auch von diskontinuierlich aufiretenden meteorologischen Faktoren
anhéngig ist, z.B.:

- Windrichtung und -starke (vgl. Punkt 2.2.1.1.),

- verschieden intensive vertikale Durchmischung der Atmosphare (Auftreten von

austauscharmen Wetterlagen insbesondere im Winter, siehe Punkt 2.2.1.1.),

- unterschiedlich intensive Sonneneinstrahlung.
Diese Faktoren beeinflussen den photochemischen Dioxinabbau sowie die Ausbreitungsbedin-
gungen und die atmosphirischen Selbstreinigungsprozesse fur Staub, deren Zusammenwirken
letztendlich mitbestimmend fiir die Deposition ist.
Aus diesen Argumenten heraus wird auch der in der Abb' 5 gezeigte jahreszeitliche Gang der
Deposition verstandlich. Die Depositonskonzentrationen sind linear verschoben ubereinander
dargestellt.
Unterzieht man die erwihnten Schwankungen einer tiefergehenden Betrachtung, so wird
deutlich, daB die jahreszeitlichen Differenzen i.a. groer sind als die Schwankungen zwischen
den Standorten.
FaBt man die Ergebnisse einer Literaturrecherche zusammen, so kann festgestellt werden, daf
die veroffentlichten Werte in einem Bereich von <I1pg iTEm-2d-1 bis 200 pg iTEm-2d-! variie-
ren. Durchschnittliche Depositionsraten wurden zu 10 bis 30 iTEm-2d-1 berechnet. (Arbeiten
von KURZ et al., BROMAN et al., HIESTER et al., KOESTER et al., LIEBL et al, BUCHEN et al.)
Setzt man die fiir Kénderitz, Zeitz, WeiBenfels und Stidten betimmten Werte in Relation dazu,
so liegen diese im unteren Bereich der aus der Literatur bekannten Depositionsraten. Eine
durchschnittliche Depositionsrate wurde von uns nicht berechnet. Der zur Verfligung stehende
Datensatz ist dafir zu klein, die Schwankungen der Einzelwerte hingegen sind zu groB. Ein
Vergleich zwischen den einzelnen Standorten auf der Basis von durchschnittlichen
Depositionsraten ist deshalb nicht méglich.
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Depositionraten Standort Kénderitz

in pgTE(BGA)

0.4

0,51

4,66

27,66

Depositionraten Standort Zeitz

4,35

Juli/Aug Aug/Sept Okt/Nov Nov/Dez Dez/Jan Febr/Mirz
Konzentration
in pg m?d’ 72,68 38,34 301,6 1169,74 215,66 874,65
Konzentration
in pg iTE m?d"’ 0,36 0,55 5,64 25,46 4,74 10,33
Konzentration

1,54

1
m-z d-l
=S ————— ——————— —— — ——— |

e ——————— — —————— ————————

epositionraten Standort WeiBenfels/SchleuBe

Mai/Juni Juli/Aug Aug/Sept Sept/Okt Okt/Nov
Konzentration
in pg m? d' 369,9 336,86 400,34 1222.,49 334,13
Konzentration
in pg iTE m? ¢ 5,67 6,75 8,88 21,52 5,93
Konzentration
in pg TE (BGA)m™d" 4,26 4,82 5,67 15,75 5,37

LIRS e e L A

Depositionsraten Standort Stidten

Mai/Juni Juni/Juli Juli/Aug Aug/Sept Okt/Nov Nov/Dez Dez/Jan Feb/
Mirz

Konzentration

in pg m?d" 78,84 10,7 31,06 89,1 425,62 | 486,32 147,63 750,7
Konzentration
in pg iTEmd" 1,11 0,03 0,58 1,38 9,05 12,88 3,05 24,1
Konzentration
in pg TE(BGA) 0,9 0,03 0,54 1,09 7,2 12,57 3,02 16,48

m-! dvl
T . | P
e ————

[ e

Mai/Juni Juli/Aug Aug/Sept Dez/lan Feb/Mirz
Konzentration
inpgm? d' 22,16 34,49 29,28 129,26 554,34
Konzentration
in pg iTEm?d" 0,43 0,33 0,39 2,7 11,65
Konzentration
in pg TE(BGA)m? d"! 0,4 0,25 0,36 2,35 10,62

Tab. 4: Depositionsraten der PCDD/PCDF
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Jahreszeitlicher Gang der PCDD/F-Deposition 1993/94
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Trotz der zu treffenden Einschrinkungen lassen sich zusammenfassend aus unseren Messun-
gen die folgenden Ergebnisse und Tendenzen ableiten:

- die PCDD/F-Depositionskonzentration nehmen an keinem der Standorte und zu
keinem Zeitpunkt abnorm hohe Werte an, sie sind im Vergleich zu Literaturdaten
eher als relativ gering anzusehen,

- die Depositionsraten sind in den Wintermonaten groBer als im Sommer,

- die jahreszeitlichen Schwankungen der Depositionskonzentrationen sind grofier
als die entsprechenden Standortschwankungen.

2.2.1.3.  Deposition anorganischer Inhaltsstoffe
2.2.1.3.1. Charakterisierung der Luftbelastung

Hauptverursacher der Luftbelastung mit anorganischen Schadstoffen im UG 10 waren auch
wihrend des Untersuchungszeitraumes die kontrollpflichtigen Betriebe mit ca. 95% der
Schwefeldioxid- und Staub-/Partikelemissionen sowie ca. 70% der Stickoxidemissionen.
Demgegeniiber fielen die Emissionen durch Hausbrand (5,3% SO2, 1,6% Staub, 3,1% NOy),
Kleingewerbe (0% SO7, 0,3% Staub, 0% NOy) und Verkehr (0% SO2, 0,3% Staub) mit
Ausnahme eines verkehrsbedingten Anteils von 28% NOy kaum ins Gewicht. Die Gesamt-
mengen der Emissionen, aufgeschliisselt nach Verursachern sind in der folgenden Tabelle
aufgefiihrt. ‘

Tab. 5: Gesamtemissionen UG 10 1992 [t] (Luftreinhalteplan Sachsen-Anhalt, 1994)

SO, NOy als NO;  Staub/Partikel

Industrie 76166 7375 17350
Verkehr 159 3019 348
Kleingewerbe 0 0,072 62
Hausbrand 4316 337 290
Summe 80641 10731 18050

Laut Immissionsschutzbericht 1992 betrugen die ausgewiesenen Emissionssenkungen von
1991 auf 1992 205000 t SO5, 42900 t Staub und 6100 t NOy. Zuriickgefiihrt wurden diese
Senkungen vor allem auf Stillegungen weiterer 13 GroBfeuerungsanlagen und Produktions-
senkungen im genannten Zeitraum. Fiir 1993 und 1994 wurden im Immissionsschutzbericht
1992 weitere, jedoch deutlich gedampfiere Riickgdnge der genannten Emissionen prognosti-
ziert.
Die hochgerechneten und ‘nnerhalb einer Massenrelevanzreihe im Luftreinhalteplan Sachsen-
Anhalt (1994) ausgewiesenen Schwermetallemissionen waren vergleichsweise sehr gering. Im
einzelnen betrugen sie fiir das UG 10 1992:
7047 kg Nickelverbindungen,
3188 kg Bleiverbindungen,
325 kg Quecksilberverbindungen,
56 kg Cadmiumverbindungen.
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Im allgemeinen| werden zur Charakterisierung der Lufibelastung die Konzentrationen der
Hauptemissionen in der Luft (zB. SO5, NO, Schwebstaub [ng/m3]) und der Staubnieder-
schlag [¢/m2*d] angegeben. Fiir die Beurteilung der Auswirkungen von Immissionen auf
Okosysteme ist dies jedoch nicht ausreichend.

Im Rahmen der| hier vorgestellten Arbeiten wurden deshalb ausgewihite Inhaltsstoffe von
bulk-Depositiongh untersucht. Dabei wurden neben den Filtraten der bulk-Deposition, die die
nasse Deposition und nicht niher bestimmbare losliche Anteile der trockenen Deposition
(= Staubniederschlag und in geringem Umfang auch Deposition von Gasen/Partikeln)
enthalten, Aufschliisse der ungeltsten Staubanteile herangezogen.

Zusitzlich wurden an drei Standorten wet-only-Sammler eingesetzt, die nur die Nieder-
erfassen.

Die mittleren taglichen Staubniederschlige bewegten sich im Untersuchungszeitraum zwischen
30,4 mg/m2*d (Zeitz/Gartenanlage) und 73,8 mg/m2*d (Koénderitz). Daraus ergibt sich ein
Gebietsmittel von 42,2 mg/m2*d. Verglichen mit dem Wert der TA Luft (IW 1 = 350
mg/mz*d), macht das etwas mehr als 10 % aus. Der hdchste iiberhaupt ermittelte Wert lag

Bgebieten des UG 10 im Jahresmittel 1992 Betrage zwischen 153 und 199
mg/m2*d mit S wankungsbreiten von 82 - 545 mg/m2*d. Die relativ groBen Differenzen sind

Die Abb. 6 gibt fiir den Zeitraum von Juni 1993 bis Mai 1994 einen Uberblick iiber die durch-
schnittlichen Summen des Teiles der mit den bulk-Sammlern erfaBten Inhaltsstoffe der Depo-
sitionen, die sowohl in den Filtraten als auch in den Staubaufschlissen analysiert wurden (Ca,
Mg, K, Al, Cd, Cu, Fe, Mn, Ni, Pb, Zn), unterteilt in die bulk-Deposition (= nasse Deposition
einschlieBlich der geldsten Staubanteile) und die Staubdeposition (= unlgslichen Staubanteile).
Es zeigte sich, daB an allen Standorten die groBeren Mengen mit der bulk-Deposition abgela-
gert werden und die unloslichen Staubanteile nur etwa ein Funftel der insgesamt deponierten
Mengen ausmachen.

Ausnahmen bildeten die Elemente Eisen und Aluminium, wobei die mit dem Staub abgelager-
ten Fe- und Al-Mengen sogar um ein bis zwei GroéBenordnungen groBer waren als die mit der
nassen Depositign eingetragenen.

21




-

S

Abb. 6: Mittlere deponierte

bulk-Deposition

(nasse Deposition und geldste
Staubdeposition

(ungeloste Anteile)

&

Staubanteile)

""Schadstoffmengen' im UG 10 [mg/m2*d] im Zeitraum Juni 1993 -

15 K

# ‘...d“..m.mwu.
A

S

A

e e

Mai 199



Schwermetalldeposition .

Die mittleren bulk-Depositionsraten der vor allem toxikologisch bedeutsamen Elemente Blei,
Cadmium und Nickel bewegten sich im wesentlichen iiber den im Lufireinhalteplan Sachsen-
Anhalt (1994) ausgewiesenen Werten, wihrend die GréBenordnungen der mittleren Depositi-
onsraten der Staubdeposition (= unlosliche Staubanteile) den im Luftreinhalteplan dargestell-
ten Wertebereichen in etwa entsprachen (s. Tab. 6). Mogliche Ursachen fiir diese Differenzen
konnten in der unterschiedlichen Probeaufarbeitung bestehen.

Die Gegeniiberstellung der gewonnenen Werte mit Untersuchungen zur Schwermetalldeposi-
tion innerhalb der EG ( LAHMANN, 1990) verdeutlicht, daB das UG 10 relativ gering bela-
stet ist. Die Zink-, Blei-, Cadmium- und Nickeldepositionen entsprechen mit Ausnahme des
Standortes Konderitz weitgehend den flir lindliche Gebiete ausgewiesenen Werten. Die
Grenzwerte der TA Luft wurden fiir das Element Blei deutlich unterschritten. Die mittleren
Cadmiumdepositionsraten lagen ebenfalls noch unter dem Grenzwert (vgl. auch Tab. 8). Recht
hohe, aber keinesfalls dramatische Depositionsraten erreichte dagegen das Element Kupfer.
Zuruckzufiihren ist dies moglicherweise auf die hohen Kupfergehalte in den Aschen heimischer
Kohlearten. Nach NEUMEISTER et al. (1991) wurden in Aschen Kupfergehalte zwischen
140 und 230 ppm gefunden.

Tab. 6:  Vergleich von Schwermetalldepositionen {ug/mz*d]

Zn Cu Pb Cd . Ni

UG 10 1)

bulk-Deposition 2...9890 1,..2500 11 50 0.2..12,8 1..9
Staubdeposition 1...250 0,1...14 2.7 0,1..1,5 0,03..3
UG 10 2)

Staubniederschl. kA k. A 4,13 0,1...0,9 0,9...11
lindl. Gebiet 10...800 2..80 5...100 0,2..7 1...40
stidt. Gebiet 20...600 7...400 15...7000 0,4..30 2...10
Industriegeb. 3) 100...10000  30...900  25..270000 0,7..200 T 70
IW 1(TA Luft) k. A k. A 250 5 k. A

1) eigene Angaben
2) Luftreinhalteplan Sachsen-Anhalt (1994)
3) LAHMANN (1990)

Vergleich der bulk- und der wet-only-Deposition

Um abschitzen zu konnen, welche Inhaltsstoffe in welchen Mengen mit der Niederschlagsde-
position deponiert werden und wie hoch in etwa der Anteil des gelosten Staubes an der nassen
Deposition ist, wurden an den beiden Standorten in WeiBlenfels und in Stddten zusitzlich wet-
only-Sammler (IfE, Leipzig) installiert. Beim Vergleich der bulk- mit der wet-only-Deposition
(s. Tab. 7) wird deutlich, daB insbesondere bei den Mengenelementen Sulfat, Nitrat, Ammo-
nium und Kalzium geloste Anteile des Sedimentationsstaubes Beitrige zur bulk-Deposition
liefern, die sich jedoch aus mehreren Griinden nicht niher quantifizieren lassen. Zum einen
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lieferten die wet-only-Sammler sowohl konstruktionsbedingt als auch als Folge verhaltnisma-
Big haufig auftretender Defekte im Durchschnitt nur ca. 50 -70% der mit den bulk-Sammlern
aufgefangenen Niederschlagsmengen. Zu ahnlichen Ergebnissen kommt auch BRUGGE-
MANN (1993) bei Untersuchungen mit wet-only-Sammlern des gleichen Typs an 15 Standor-
ten im Gebiet der neuen Bundeslinder. Zum anderen kénnen aufgrund des fehlerhafien Off-
nenii der wet-only-Sammler Kontaminationen durch eingetragenen Staub nicht ausgeschlossen
werden.

Fur die deponierten Metalle 148t sich aus den genannten Griinden sowie wegen ihrer insgesamt
geringen Gehalte und ihres unterschiedlichen Loseverhaltens der Beitrag geldster Staubanteile
zur bulk-Deposition nicht eindeutig belegen.

Tab.7:  Vergleich der mittleren bulk- und der wet-only-Deposition an den
Standorten in WeiBlenfels und Stiidten [mg/m=*d]

Element Weilenfels/Schleuse Weillenfels/Hang Stidten
bulk wet-only bulk wet-only bulk wet-only
S04 14,78 11,71 16,25 9,11 235 - 13,65
NO3 6,45 -5,69 7,66 4,78 11,37 7,98
NH;4 2,93 2,41 2,66 1,96 6,67 4,78
Ca 5,17 4,29 5,74 1,64 8,59 3,25
Fe 0,07 0,08 0,06 0,09 0,03 0,03
Mn 0,01 0,02 0,01 0,01 0,01 0,01
Ni* 0,001 0,002 0,002 0,002 0,002 0,002
Zn 0,18 0,27 0,20 0,20 0,19 0,16
Cu 0,20 0,32 0,23 0,24 0,20 0,17
Pb 0,02 0,02 0,02 0,02 0,01 0,02
Cd 0,0004 0,0004 0,0006 0,0005 0,0005 0,0004

L]

* Fir die Ni-Deposition wurde als Konzentrationswert die NWG = 0,0015 mg/l zugrunde gelegt

Da in der bulk-Deposition der 19sliche und somit 6kologisch relevante Staubanteil bereits
enthalten ist und wegen der ingesamt geringen und weiter abnehmenden Bedeutung des
Staubniederschlages werden im folgenden hauptsichlich die Ergebnisse der bulk-Deposition
dargestellt und diskutiert.
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2.2.1.3.2. Zeitliche Differenzierung

In den Abb. 7-9 ist das zeitliche Verhalten der Depositionsraten der Elemente Sulfat, Kalzium,
Zink, Cadmium, Kupfer und Blei iber den Untersuchungszeitraum von Juni 1993 bis Mai
1994 dargestellt.

Fur die Parameter Sulfat, Zink und mit Einschrankungen auch fiir Kalzium und Cadmium
verhalten sich die Depositionsraten an den Standorten tiber die Zeit anndhernd gleichsinnig.
Wiederum &hnlich, jedoch von den genannten Parametern etwas abweichend, stellt sich das
zeitliche Verhalten der Kupfer- und Bleidepositionen dar.

Im Rahmen fritherer Arbeiten wurden Untersuchungen zur Mobilitit/Bioverfiigbarkeit von
Schwermetallen in Sedimentationsstduben mit Hilfe einer fraktionierten Extraktion durchge-
fiihrt (PEKLO u. NIEHUS, 1993). Dabei konnten Parallelen beziiglich des Loseverhaltens der
Elemente Kupfer und Blei einerseits und Zink und Cadmium andererseits gefunden werden.
Moglicherweise sind die Ahnlichkeiten des zeitlichen Verlaufs der Kupfer-, Blei-, Zink- und
Cadmiumdepositionen im UG 10 ebenfalls durch das Loseverhalten dieser Elemente zu erkli-
ren.

Sowohl fur die Schwermetalle Kupfer und Blei als auch fur die Mengenelemente Sulfat und
Kalzium (Abb. 7 unc 9) fallen die hohen Depositionsraten zu Beginn der Untersuchungen auf.
Gleichzeitig wurden in diesem Zeitraum auch relativ hohe Niederschlage (s. Abb. 4) und, ins-
besondere am Standort Kondentz tiber dem Mittel liegende Staubmengen gemessen. Beriick-
sichtigt man, da3 die Depositionsraten sowohl von der Konzentration der betrachteten Para-
meter in der Losung als auch von den deponierten Niederschlags-/Staubmengen abhéngen, so
lassen sich die hohen Depositionsraten wihrend dieser Zeit in erster Linie auf die gefallenen
Niederschlage/Staubmengen zuriickfithren. Ebenso sind die hoheren Depositionsraten der
abgebildeten Elemente im September und moglicherweise auch im November vorwiegend
durch die Hohe der Niederschlige in diesen Monaten erklérbar.

Auch am Ende des Untersuchungszeitraumes sind Parallelen zwischen hoheren Depositions-
raten und hoheren Niederschlags- bzw. Staubmengen erkennbar.

Bemerkenswert sind die héheren Sulfat- und insbesondere die vergleichsweise sehr hohen
Zink- und Cadmiumdepositionsraten wihrend der Monate Oktober 1993 bis April 1994 sowie
die erhohten Kupfergehalte im Februar und Mirz 1994 am Standort Kénderitz (Abb. 7, 8).
Zuriickzufiihren ist dies wahrscheinlich auf eine lokale Beeinflussung, da wahrend der gesam-
ten Expositionszeit der bulk-Sammler BaumafBnahmen stattfanden, die zu einer hohen Staub-
belastung an diesem Standort fithrten.

Zieht man die wihrend der Monate Oktober 1993 bis April 1994 vorherrschenden Winde aus
Richtung SW bis W mit in Betracht, so ist eine Beeinflussung durch das Hydrierwerk Zeitz
ebenfalls nicht ginzlich auszuschlieBen (vgl. Kap. 2.2.1.3.3., Abb. 12).

Fir alle betrachteten Parameter gilt, daB mit Ausnahme der Zink- und Cadmium- und einge-
schrinkt der Sulfatdepositionen am Standort Kénderitz keine signifikant hoheren Depositions-
raten wihrend der Heizperiode festgestellt werden konnten. Der EinfluB des Hausbrandes 1Bt
sich somit weder ausschlieBen noch bestitigen, da mit Ausnahme dieses Standortes trotz
benachbarter Exposition der bulk-Sammler zu Wohngebauden wie bereits ausgefithrt, erhohte
Depositionsraten nicht beobachtet werden konnten. Anhand der Ergebnisse exponierter
Pflanzen sind hohere Luftbelastungen wihrend der Heizperiode jedoch eindeutig belegbar
(siche Kap. 2.2.3.2.2)).
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2.2.1.3.3. Standértliche Betrachtung

Die Tabelle 8 enthilt die mittleren Depositionsraten der bulk-Depositionen und deren
Schwankungsbreiten im Untersuchungsgebiet.

Daraus geht hervor, daB der Standort Kénderitz insgesamt am hochsten belastet ist. Die Bela-
stung der iibrigen Standorte ist etwa halb so hoch wie die am Standort Kéndertz und nur
geringfligig differenziert. Die geringste Belastung wies der Standort WeiBenfels/Hang auf (vgl.
Abb. 6). Am urspriinglich als Kontrollstandort in einen Gebiet geringer und vorwiegend
landwirtschaftlicher Belastung ausgewihlten Standort in Stidten, war die Belastung insgesamt
etwas hoher als die der iibrigen Standorte. Zuriickzufiihren ist diese Belastung auf die insge-
samt hochste Nitratdeposition im UG (9,17 mg/m2*d) sowie relativ hohe Ammonium- und
Kalziumdepositionen (vgl. Tab. 8). Auch an diesem Standort sind, ebenso wie in Kdnderitz,
spezifische lokale Einfliisse (unmittelbar benachbarte Dorfstra8e) nicht auszuschlieBen.

Auch die Depositionsraten der Schwermetalle Zink (Zn), Kupfer (Cu), Blei (Pb) und Cadmium
(Cd) unterschieden sich an den einzelnen Standorten kaum. Auffillig wird wiederum der
Standort Kénderitz durch hohere Cadmium- und vor allem Zinkdepositionen. Die mit 5,1
mg/m2*d sehr hohe mittlere Zinkdepositionsrate weicht extrem von den Zinkdepositionen der
iibrigen Standorte ab. Ahnliches gilt fiir die mittlere Cadmiumdeposition (3,3 ng/m2*d). Et-
was hohere Zink- und Kadmiumdepositionsraten wies auch der Standort Zeitz/Gartenanlage
auf. An den Standorten in WeiBBenfels und Stiddten dominierten die Kupferwerte (46 bzw. 49
% der Schwermetalldeposition), wihrend die Bleigehalte an allen Standorten relativ ausgegli-
chen waren (s. Abb. 10).

Wie bereits im Kap. 2.2.1.3.2. ausgefiihrt, waren die Kupferwerte an den genannten Standor-
ten vor allem zu Beginn und gegen Ende des Untersuchungszeitraumes relativ hoch, so daf3
als Ursache fiir die im Vergleich zu den Zinkdepositionsraten hoheren mittleren Kupferdeposi-
tionsraten vermutlich nicht nur der Einsatz heimischer Kohlearten als Heizmaterial in Frage
kommen kann.

Die Abb. 11 demonstriert die Relationen der mittleren Depositionsraten der bulk-Deposition
an den Standorten. Dargestellt sind die Parameter (S04, NO3, NHy, Ca, Mg, K, Al und Me =
Summe Cd, Cu, Fe, Mn, Ni, Pb, Zn ).

Es wird deutlich, dafl auch beziiglich der Relationen der untersuchten Parameter zueinander
mit Ausnahme des Standortes Kénderitz kaum Unterschiede im Untersuchungsgebiet beste-
hen. An allen Standorten macht das Sulfat etwa die Hilfte (44 - 51%) der bulk-Deposition
aus, gefolgt von den Stickstoffverbindungen Nitrat und Ammonuim, die zusammen ca. ein
Viertel bis ein Drittel (24 - 35%) betragen. Die Kationen (Ca, Mg, K, Al, Metalle) nehmen
zusammen das verbleibende Fiinfiel der Gesamt-bulk-Deposition ein, wobei der Kalziumgehalt
tberwiegt. Der hohe Anteil der Metalle (ca. 10%) an der Gesamtdeposition am Standort Kén-
deritz ist in erster Linie der bereits genannten hohen Zinkbelastung geschuldet.

Die Gegeniiberstellung der Mengenanteile der bulk-Deposition und der Emissionen 1992 im
UG 10 (vgl. Kap. 2.1.3.1,, Tab. 5; Lufireinhalteplan Sachsen-Anhalt, 1994) belegt, daB sich
die Relationen der emittierten Schadstoffe Schwefeldioxid, Stickoxide und Staub recht gut in
den Mengenanteilen der entsprechenden Parameter (Sulfat, Nitrat; Ammonium; Kalzium)
widerspiegeln. So machen sowohl bei den Emissionen wie auch bei den Depositionen die
Schwefelverbindungen (SO, bzw. SO4) den Hauptanteil aus. Relativ dhnliche Werte zeigten
die Gesamtemissionen der Stickoxide und der Stiube/Partikel, wobei aufgrund des hohen
Anteils des Verkehrs an den Emissionen und wegen der guten Verbreitung der Stickoxide bei
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den Depositionen die Stickstoffverbindungen (NO3, NHy) mengenméifig gegeniiber den Ka-
tionen dominierten.

Aufgrund der iiber den Untersuchungszeitraum vorherrschenden Winde aus Stidwest und der
am Standort Kénderitz vorgefundenen Hohe und der Relationen der Sulfat-, Nitrat-, Kalzium-
und auch Ammoniumdepositionen ist eine Beeinflussung dieses Standortes durch das Hy-
drierwerk Zeitz nicht auszuschlieBen. In der Abb. 12 sind die Kalzium- und die Sulfat-Schwe-
feldepositionen an den einzelnen Standorten einander gegeniibergestellt. Wahrend das Ver-
haltnis dieser beiden Depositionen an fast allen Standorten ausgeglichen ist, fallt am Standort
Kénderitz und andeutungsweise auch am Standort Zeitz auf, daB3 die Sulfat-Schwefel-Deposi-
tionsraten gegeniiber den Kalzium-Depositionsraten erhoht sind. Unter der Annahme, daf3
gasformige Emissionen (SOj4) tiber weitere Entfernungen transportiert werden als Staube (Ca)
stiitzt diese Darstellung die Hypothese der moglichen Beeinflussung der Standorte Konderitz
und Zeitz/Gartenanlage durch das Hydrierwerk Zeitz. Die Belastung dieses Standortes durch
Emisionen des Stadtgebietes Zeitz ist jedoch aufgrund seiner Lage ebenfalls wahrscheinlich.
Andererseits belegt diese Darstellung die geringen Gebietsunterschiede in der Belastung, wie
sie auch im Luftreinhalteplan Sachsen-Anhalt (1994) zum Ausdruck kommen.

Wie bereits mehrfach ausgefiihrt, scheint jedoch die lokale Beeinflussung durch aufgewirbelten
Sekundarstaub infolge umfangreicher BaumafBnahmen auf dem Gelidnde des Standortes Kon-
deritz zu tiberwiegen.
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Konderitz - 62,05 mg/m2'd

Zeitz/Gartenanl. - 33,97
mg/m2*d

MaKAI Me *

NH4
S04

WeiBenf./Schleuse - 36,88
mg/m2°d

WeiBenf/Hang - 29,83
mg/m2°d

Hohenmdlsen - 37,70 mg/im2'd

Stidten - 39,96 mgmZd

Abb. 11: Relationen der mittleren Depositionsraten der bulk-Deposition im UG 10 im Zeitraum

Juni 1993 - Mai 1994

* Me = Summe Cd, Cu, Fe, Mn, Ni, Pb, Zn
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2.2.2. Beurteilung der Bodenbelastung

2.2.2.1. Belastung mit PCDD/PCDF

Zur Beurteilung der Bodenbelastung mit PCDD/PCDF wurden Bodenproben aller 6 Standorte
analysiert. Die gemessenen Werte liegen zwischen 0,3 und 9,5 ng iTE kg! TS und sind in
Tab. 9 aufgefiihrt. Die MeBergebnisse fiir die 2,3,7,8-substituierten Kongenere und die
Summen der Chlorierungsgrade sind im Anhang in Tab. A8 enthalten. Ein Vergleich der
gefundenen Konzentrationen an den einzelnen Standorten wurde in Abb. 13 vorgenommen.
Mit einer Ausnahme, dem Standort Zeitz, liegen alle Werte unter 4 ng iTE kg’ TS. Diese
GroBenordnung liegt im Bereich der allgemeinen Hintergrundbelastung vergleichbarer
Territorien in Deutschland (Messergebnisse aus HESSEN, NRW, der Stadt ERLANGEN u.a.). Die
geringsten Konzentrationen wurden in den beprobten Ackerflichen der Standorte Konderitz,

Konzentrationen Standortbéden
in pg/g TM in pg iTE/g

10
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Abb. 13: PCDD/PCDF Konzentrationen der Standortboden

Hohenmolsen und Stadten gefunden. An Werten vergleichbarer Regionen gemessen, sind die
Gehalte dieser Standorte als niedrig einzustufen. Die Konzentrationen der zwei Standortbden
aus Weiflenfels liegen geringfiigig hoher. Ein direkter Vergleich von Werten unterschiedlich
genutzter Boden ist jedoch nur bedingt oder nicht moglich. Die erwahnten zwei Proben aus
WeiBenfels stammen jedoch von bewirtschafteten Boden aus Garten und konnen, als gestorter
Boden, mit einiger Vorsicht zu Vergleichen mit Ackerboden herangezogen werden. Die
geringe Anzahl an Bodenproben ist fiir eine fundierte Aussage iiber die Grundbelastung des
gesamten Untersuchungsgebietes nicht ausreichend. Sie reihen sich aber in andere
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Untersuchungen, die parallel an speziellen Standorten oder im gesamten Untersuchungsgebiet
durchgefiihrt wurden, ein (BodenmeBprogramm des Landes Sachsen-Anhalt, Bodenuntersu-
chung in der Stadt WeiBenfels durch das LAU u.a.). Im Vergleich mit anderen urbanen Terri-
torien belegen die gemessen Werte, daB8 an den beprobten Standorten in den vergangenen
Jahren kein erhohter Eintrag an PCDD/PCDF stattgefunden hat.

Der, gegeniiber den anderen Ergebnissen, erhohte Wert des Standortes "Gartenanlage" Zeitz
liegt auch noch unter dem Wert, der als Richtwert von der BUND LANDER AG DIOXINE fur
eine Beschrankung des Anbaus von Lebensmitteln empfohlen wird. Die Ursache des erhohten
Gehaltes ist anhand der einen Bodenprobe nicht abzukléren. Jedoch liegt der Standort in einem
hochwassergefihrdeten Bereich der Weilen Elster, was als ein moglicher Eintragspfad mit zu
beriicksichtigen ist.

Alle Proben wiesen in ihrem Homologenprofil und ihrem Isomerenmuster eine fiir Verbren-
nungsprozesse typische Verteilung auf. Es wurden keine Anzeichen anderer Quellen festge-
stellt. Die Emissionen thermischer Quellen werden iiber die Atmosphire ubiquitdr in der
Umwelt verteilt und haben iiber diesen Eintragspfad einen groBen EinfluB auf die Belastung
der Boden. Verschiedene Untersuchungen, wie z.B. die von W.D.ROTARD (1993) belegen
diese Aussagen. Als Quellen der Bodenbelastung kommen sowohl! industrielle Emittenten, als
auch der Eintrag der Emissionen diffuser Quellen, wie Hausbrand und KfZ-Verkehr in Frage.
Auch an den Standorten mit punktuellen industriellen Emittenten in der Umgebung, wie
Hohenmolsen und Zeitz, konnte anhand der Bodenproben kein merklicher EinfluB auf die
Bodenbelastung festgestellt werden.

Konzentrationen der Standortboden

Kéndenitz Zeitz Hohenmolsen | WSF/SchleuBe WSF/Hang Stddten
Konzentration 85,72 10543 72,52 128,13 383,07 70,85
in
pgg’! TS
Konzentration 0,3 9,54 0,52 2,16 3,66 0,95
in pg iTE g‘l
TS
Konzentration 0,67 10,63 0,63 2.1 5,13 0,96
in pg
TE(BGA)g"!
TS

Tab. 9: PCDD/PCDF Konzentrationen der Standortboden
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2.2.2.2.  Belastyng mit Schwermetallen

Die Untersuchung der Boden ergab fiir die untersuchten Schwermetalle im allgemeinen
Werte, die im Bgreich der von BRUGGER (1987) in Abhéngigkeit von der geogenen
Herkunft ermittelten natiirlichen Gehalte liegen. Damit bleiben sie in der Regel auch unter
den Orientierungsjverten fiir Schadstoffe in Boden landwirtschaftlicher Nutzpflanzen und
unter den Referenzwerten der Hollandliste (Tab. 10).

Beziiglich Zink und Kupfer wird der Referenzwert (A-Wert) der Hollandliste teilweise
tiberschritten. Die |entsprechenden Gehalte liegen aber noch unter dem B-Wert (= Kategorie
fir nahere Untersychungen).

Tab. 10: Schwermetallgehalte in den Boden der Untersuchungsstandorte im UG 10

Standort Element (mg/kg)
Zn Cu Pb Cd Hg

Koénderitz 70 29.79 18.50 0.24 0.18
Zeitz/Gartenanlage 220 53.07 16.00 0.44 0.32
Hohenmélsen | 45 12.85 15.00 0.24 0.02
WeiBenfels/Schl. 117 ;13,90 28.00 0,26 0.24
WeilBenfels/Hang 65 21.24 26.00 0.24 0.12
Stiidten 60 17:13 14.00 0,24 0,02
Einheitsboden 60 20.23 20.00 0.26 0,15

Natiidiche Schwe
metallgehalte 1)

g

73-115 16-28 31 -43 0,2-05 -

Orientierungswert 300 50 500 2 10
fiir Schadstoffe in| Bo-

den landwirtsch. Nutzfl. 2)

HOLLANDLISTE 3)

A-Wert 140 36 85 - 08 0,3
B-Wert 500 100 150 5,0 2,0

1) BRUGGER (1987)
2) EIKMANN ungd KLOKE (1992)
3) HOLLANDLISTE (1988)

37




Unsere Ergebnisse weisen fiir Blei, Cadmium und Quecksilber Werte auf, die den o.g.
natiirlichen Gehalten entsprechen. Dies trifft mit Ausnahme des Standortes Zeitz/Gartenanlage
auch fir das Zink zu. Hier wurde ein um ca. 100% erh6hter Wert ermittelt, der aber noch
unter dem von EIKMANN u. KLOKE (1992) ausgewiesenen Orientierungswert fiir
Schadstoffe liegt.

Die Kupfergehalte sind gegeniiber den natiirlichen Gehalten in Béden der Standorte Kénderitz
und WeiBlenfels/Schleuse leicht erhoht, wahrend am Standort Zeitz/Gartenanlage der
Orientierungswert fiir Schadstoffe in Bdden landwirtschaftlicher Nutzpflanzen (50 mg/kg TS)
mit 53,07 mg/kg TS geringfiigig tberschritten wird.

Beim Vergleich der Standorte zeigt sich, daB die Standorte Zeitz/Gartenanlage und WeiBen-
fels/Schleuse gegeniiber den iibrigen Standorten etwas hohere Schwermetallgehalte aufweisen,
die jedoch nicht zu Bedenken AnlaB geben.

Dies widerspiegelt sich auch beim Vergleich der Standortbodenwerte mit den Einheitsboden-
gehalten. Die Schwermetallgehalte des Einheitsbodens sind insbesondere bei Blei und
Cadmium mit denen der Standortbéden vergleichbar, wobei die Gehalte im Boden des
Standortes Zeitz/Gartenanlage geringfiigig erhéht sind. Die Zink- und Kupfergehalte im
Standortboden sind ebenfalls am Standort Zeitz/Gartenanlage und zusitzlich am Standort
WeiBenfels/Schleuse gegeniiber den Werten im Einheitsboden erhoht.

Ein Vergleich der in Tabelle 10 angegebenen, zu Beginn der Untersuchungen ermittelten
Zink-, Kupfer-, Blei-, Cadmium- und Quecksilbergehalte in den Boden der Untersuchungs-
standorte mit am Ende der Vegetationsperiode (Oktober 93) ermittelten Werten, ergab keine
Veranderung der Bodengehalte im beschriebenen Untersuchungszeitraum.



2.2.3. Beurteilung anorganischer und organischer Schadstoffe in Nutzpflanzen

2.2.3.1. PCDD/PCDF in Griinkohl

Ein Vergleich der Gehalte an PCDD/PCDF in den Griinkohlproben der 2 Emte ist in Abb. 14
dargestellt. Die zugrundeliegenden Werte sind Tab. 11 entnommen. Ausfilhrungen zum
Expositionszeiraum, Anzucht der Pflanzen und andere diesbeziigliche Fragen sind im Kapitel
2.1.2.2. enthalten. Die Werte der 2,3,7,8-substituierten Kongenere und die der Summen der
Homologengruppen sind in Tab. A6 des Anhangs dargestellt. Die Schwankungsbreite der
gemessenen Gehalte liegt mit Werten zwischen 1 und 3,5 ng iTE kg’ TS in dem fir
Pflanzenproben zu erwartenden Bereich (BECK ('89), W.MAIER-REITER ('93)). Die hochsten
Messwerte wurden an den Standorten Zeitz und Stiddten gefunden. Den deutlich geringsten
Wert wies der Standort Kénderitz auf, wihrend sich die anderen MeBwerte in etwa gleicher

Konzentrationen im Grinkohl 2.Emte

in pgfg inpg ITE/g
250 (]
150 | 2
100
11
50 |
0
0

NN R, RS

Abb. 14: Konzentrationen im Wintergriinkohl

Hohe dazwischen einordnen. Vergleicht man die gefundenen Konzentrationen mit Werten die
in der Literatur veroffentlicht wurden (THORMANN, RIPPE, REISCHEL), stellt man fest, daB die
beprobten Pflanzen des Untesuchungsgebictes eher zu den gering belasteten gehoren.
Auffallend ist auch, daB dic Pflanzen, die innerhalb des Stadtgebietes WeiBenfels exponiert
waren, sich nicht von denen, die relativ abseits von Stadt- und Industriegebieten aufgestellt
waren, unterscheiden.

An den Standorten WeiBenfels-SchleuBe und Koénderitz wurden ebenfalls die Gehalte an
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PCDD/PCDFder Griinkohlproben der 1.Ernte bestimmt. Die Werte sind in Tab. 12 aufge-
fiihrt. Die Werte fiir die Kongenerenverteilung und die Summen der Chlorierungsgrade sind
in der Tab. A7 im Anhang angegeben. In Kénderitz sind die Werte im Sommer gleich hoch,
wie im Herbstgriinkohl. In der WeiBenfelser Probe dagegen ist im Herbstgriinkohl ein deut-
licher Anstieg des Gehaltes zu verzeichnen. Dieser Trend, der jahreszeitlichen Konzentra-
tionsunterschiede wurde bei anderen Untersuchungen wiederholt festgestellt.

Die Homologenmuster und auch die Muster der 2,3,7,8 substituierten Kongenere zeichnen
sich durch ein hohes MaB an Ubereinstimmung aus. In den Isomerenmustern und auch dem
Homologenprofil sind keine Unterschiede zwischen den unterschiedlichen Expositions-
zeitriumen zu erkennen. Sie zeigen deutlich die typische Form einer durch Verbrennungspro-
zesse entstandenen Verteilung.

Griinkkohl 2.Ernte
Kondritz Zeitz Hohenmélsen | WSF/SchleuBe WSF/Hang Stidten
Konzentration in 85,41 190,76 107,64 143,41 145,04 195,36
pgg' TS
Konzentratio in 1,06 2,94 2,27 2,27 2,08 3,07
pg iTE g' TS
Konzentration in 1,38 3,22 2,46 2.7 2,59 3,52
pg TE(BGA)g"
TS

Tab. 11: Konzentrationen an PCDD/PCDF im Herbstgriinkohl

Griinkohl 1.Ernte

WSF/ SchleuBie Konderitz
Konzentration 0,5 1,2
in pg iTE g' TS
Konzentration O,é 1,4
in pg TE (BGA) g' TS

Tab.12: Konzentrationen an PCDD/PCDF im Sommergriinkohl

40



2.2.3.2. Schwermetalle in den eingesetzten Kulturen

Nach HAPKE (1982) ist hinsichtlich der Bedeutung der Schwermetalle fiir die menschliche
Gesundheit festzustellen, daB heute wohl nur Blei und Cadmium von gewisser Bedeutung
sind. Uber die Bedeutung von Chrom als Verunreinigung in Lebensmitteln liegen kaum Er-
kenntrisse vor. Eine toxikologische Beurteilung ist nicht méglich. Kupfer ist wie Chrom ein
essentieller Spurenstoff und hemmt die toxischen Cadmiumwirkungen. Auswirkungen auf den
Menschen durch den Kupfergehalt der Nahrung sind nicht bekannt, wohl auch nicht zu erwar-
ten. Die Toxizitit von Nickel ist so gering, daB Gesundheitsgefahren fiir Mensch und Tier
durch Nickelgehalte in der Nahrung nicht zu erwarten sind. Quecksilber wird insbesondere mit
bestimmten Lebensmitteln aufgenommen (Hai, Stér, Thun); in anderen Lebensmitteln hat
Quecksilber weniger Bedeutung fiir Mensch und Tier. Zink ist als Verunreinigung in Lebens-
mitteln von untergeordneter Bedeutung. Es kumuliert nicht im Organismus und stelit zusam-
men mit Nickel die beiden harmlosesten der hier erwahnten Schwermetalle dar.

VETTER (1982) fithrt aus, daB die starksten Belastungen mit Gesundheitsschaden bisher bei
Tieren durch Blei verursacht worden sind. Nach seiner Ansicht sind an zweiter Stelle Kupfer-
belastungen zu nennen, die den Pflanzenwuchs und die Gesundheit von Schafen beeintrachti-
gen konnen. Zink schadigt eher den Pflanzenwuchs als die Gesundheit von Mensch und Tier.

Daraus abgeleitet sollen beziiglich der Pflanzengehalte insbesondere die Schwermetalle Blei
und Cadmium betrachtet werden. Ergéinzend werden die Quecksilber-, Kupfer- und Zinkgehal-
te ermittelt.

2.2.3.2.1. Beurteilung der Schwermetallgehalte in Weidelgras, Mangold und Griinkohl
im Vergleich zu Norm- und Richtwerten

Weidelgras

In Tabelle 13 sind die mittleren Gehalte fiir Kupfer, Zink, Blei, Cadmium und Quecksilber an
den einzelnen Untersuchungsstandorten sowie die jeweiligen Minimal- und Maximalwerte in
den standardisierten Weidelgraskulturen wiedergegeben. Vergleichsweise werden die im Luft-
reinhalteplan UG 10 ermittelten Zink-, Blei- und Cadmiumgehalte angegeben.

Mit Ausnahme des Quecksilbers zeigen sich dabei kaum tiberhohte Gehalte. Zwischen den auf
Einheitsboden und auf Standortboden gewachsenen Graskulturen bestehen keine signifikanten
Unterschiede, was aufgrund der kaum differenzierten Schwermetallgehalte in den entspre-
chenden Béden auch nicht zu erwarten ist.
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Tab.13: Anreicherung von Kupfer, Zink, Blei, Cadmium und Quecksilber in Weidelgras

Element [mg/kgTS]

Cu Zn Pb Cd Hg*
S E S E 3 E S E S E

Konderitz

MW 6,18 S350 3358 4320 1,21 097 0,0 008 0,02 002

\Min 3240 3531 2270 32090 030 D60 003 004 000 001

Max 7220 697 4030 140 150 L7000 902 410 006 002
Zeitz/Gartenanlage

MW 297 6,70 Sed6 4921 0,73 1,19 006 0,11 0,02 0,02

Min 475 388 4228 3440 010 070 003 410 000 000

Max 669 719 ARG Ad440 1.0 1.80 010 016 005 003
Hohenmédlsen

MW 4,73 592 4397 4527 0,69 0,71 0,07 008 002 0,01

Min 453 5360 2845 3215 020 030 004 003 001 001

Max RSN B30 7300 7ol 090 0,84 010 0.10 0.04 0.02
Weillenfels/Schl. ,

MW 6,06 586 46,09 5050 092 094 006 0,09 001 0,02

Min 496 327 33500 3[e0 0460 063 004 007 000 000

Nax 780 443 s90 71a0 1400 1400 010 a1l 002 004
Weilenfels/Hang

MW 203 574 4812 4338 090 068 005 0,09 002 0,02

Min 143 333 3w73 3038 000 0300 003 003 000 0.00

Max 374 A3 49N Adln 180 000 010 011 004 004
Stiadten

MW 6,74 6,66 6888 8065 1,08 068 006 006 002 001

\Min 05 327 3233 3405 040 0000 003 004 000 0.00

Alax 741 8098 8440 1190 100 1.3 0lg  alo 003 003

\littelwert UG 10 578 606 49,52 2,04 092 086 0,07 009 002 0,02

Mittelwert UG 10 *7 K.\ 4= 0,7 0,05 kA

# NWG =0.1 pglentspricht 0.01 mgkg TS
# % Angaben aus dem Luftreinhalteplan Sachsen Anhalt 1994
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Im folgenden sollen die angegebenen Schwermetallgehalte in den Weidelgraskulturen der
einzelnen Standorte nach den von VETTER et al. (1984) erstellten Gehaltsklassen fur Weidel-
gras (Tab. 14) sowie nach einigen weiteren Richt- und Grenzwertangaben beurteilt werden.

Tab. 14 : Beurteilung der Schwermetallgehalte in Weidelgraskulturen nach
Gehaltsklassen (VETTER et al. 1984)

Gehaltsklassen Schwermetallgehalte in Pflanzen in mg/kg TS
Pb Cd Zn Cu Hg
I (niedrig) 0 -3,0 0- 03 0-20 0-170 0-0,005
II (miBig) 3,1-10,0 0,31-0,80 21- 50 7,1-9,0 0,006-0,010
I (hoch) 10,1-30,0 0,81-1,50 51-100 9,1-15,0 0,011-0,020

IV(sehr hoch) |30,1-80,0 1,51-2,50 101-200 15,1-20,0 0,021-0,050

V(extrem hoch) |>80,0 >2,50 >200 >20 >(,050

Nach VETTER (1984) werden Zink-Gehalte von 0-20 mg/kg TS in Gehaltsklasse I eingestuft,
was einer niedrigen Belastung der am jeweiligen Standort wachsenden verschiedenen Pflan-
zenarten entspricht. Dieser Wert wird an allen Standorten {iberschritten, d.h. die gemessenen
Werte deuten aufleine mifBige Zn-Belastung der Standorte hin. Am Standort Stadten und teil-
weise am Standoft Zeitz/Gartenanlage wurden sogar Werte uber 50 mg/kg TS ermittelt, was
auf eine hohe Standortbelastung hinweist. Der im Luftreinhalteplan UG 10 Sachsen Anhalt
(1994) fiir den gleichen Untersuchungszeitraum und das gleiche Untersuchungsgebiet ausge-
wiesene mittlere Wert betragt 45 mg/kg TS. Im Vergleich zu den in Tabelle 13 angegebenen
Mittelwerten von|49,52 mg/kg TS bzw. 52,04 mg/kg TS fur das UG 10 liegt der Zink-Wert
(Gebietsmittel) in| standardisierten Graskulturen im Luftreinhalteplan Rheinschiene Siid (Bonn
1992) bei 84 mgfkg TS, d.h. die von uns ermittelten Werte betragen 56 bzw. 59 % dieses
Wertes.

Nach KLOKE (]974) liegt der normale Zinkgehalt in Pflanzen bei 20-100 mg/kg TS. Er-
tragsminderungseffekte wurden in Versuchen mit verschredensten Pflanzen iiberhaupt erst bei
Gehalten ab 1504200 mg/kg in der Trockenmasse der Pflanzen festgestelit (SAUERBECK,
1982).

Eine Futtermittelbelastung kann aufgrund der in Weidelgras ermittelten Zn-Werte ausge-
schlossen werden. da der VDI-Richtwert zum Schutz von Weidevieh von 300 mg/kg TS selbst
am Standort Stadten, der mit einem Einzelwert von 119,9 mg/kg TS als hoch belastet einge-
stuft wurde, bei fveitem nicht erreicht wird. Dariiber hinaus ist einzuschatzen, daB die akute
orale Toxizitit von Zink und Zinkverbindungen gering ist. Nach MALLE (1992) wird ein
Zink-UberschuB im Futter sofort wieder ausgeschieden, so daB es nicht zur Zink-Anreiche-
rung in tierischen Geweben kommt.
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Die mittleren Kupferwerte in den Graskulturen der Untersuchungsstandorte liegen insgesamt
in der von VETTER (1984) definierten Gehaltsklasse I (0-7 mg/kg TS). Lediglich am Stand-
ort Stadten liegen die Einzelwerte fiir Standort- und Einheitsbodenpflanzen mit 7,61 bzw. 8.98
mg/kg TS geringfligig iiber diesem Bereich und damit in Gehaltsklasse II.

Von ANKE (1987) werden 15 mg/kg TS als Grenzwert flir eine beginnende Spurenelement-
toxizitit fiir Futtermittel landwirtschaftlicher Nutztiere angegeben, so daf3 auch hier mit den im
UG 10 ermittelten Werten keine Gefahr fiir die Nahrungskette besteht.

Samtliche im Untersuchungsgebiet gemessenen Bleigehalte in den Weidelgraskulturen weisen
auf eine niedrige Belastung im Untersuchungsgebiet hin. Nach VETTER (1984) miissen sie in
die Gehaltsklasse I (0-3 mg/kg TS) eingestuft werden. Der Mittelwert stimmt mit 0,92 bzw.
0,86 mg/kg TS im wesentlichen mit dem im Lufireinhalteplan UG 10 Sachsen-Anhalt angege-
benen Wert (0,7 mg/kg TS) iberein. Im Vergleich dazu wurde im Luftreinhalteplan Rhein-
schiene Siid ein durchschnittlicher Bleigehalt von 3,6 mg/kg TS in Weidelgras angegeben,
womit die im UG 10 ermittelten Werte 27 bzw. 25 % dieses Wertes entsprechen. Der Grenz-
wert fiir eine beginnende Spurenelementtoxizitét landwirtschaftlicher Nutztiere wird von AN-
KE (1987) mit 25 mg/kg TS angegeben Der hochste im UG 10 gemessene Wert betriagt 1,50
mg/kg TS, so daB eine Futterkontamination durch Blei ausgeschlossen werden kann.

Die Cadmiumwerte sind nach der von VETTER (1984) erstellten Beurteilung fiir Schwerme-
tallgehalte in Weidelgraskulturen mit 0,03-0,11 mg/kg TS ebenfalls als niedrig einzuordnen
(Gehaltsklasse I), was auf eine niedrige Belastung der am Standort wachsenden verschiedenen
Pflanzen hinweist. Die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Werte betragen 24 % bzw. 31 %
des im Luftreinhalteplan Rheinschiene Siid (Bonn 1992) angegebenen Mittelwertes fir Cad-
mium in der standardisierten Graskultur, stimmen aber weitgehend mit den im Luftreinhalte-
plan Sachsen-Anhalt (1994) angegebenen Wert von 0,05 mg/kg TS tberein.

Der Grenzwert fiir Futtermittel von 1 mg/kg TS (ANKE, 1987), der identisch mit dem
Grenzwert zum Schutz von Weidevieh ist, wird in keinem Fall erreicht.

Die ermittelten Quecksilbergehalte in Weidelgras sind nach VETTER (1984) als niedrig
(Gehaltsklasse I) bis sehr hoch (Gehaltsklasse IV) einzustufen, wobei die Werte innerhalb der
cinzelnen Standorte sehr stark schwanken.- Sie liegen zwischen < 0,01 und 0,06 mg/kg TS.
Als Grenzwert einer beginnenden Spurenelementtoxizitat landwirtschaftlicher Nutztiere wer-
den von ANKE (1987) Werte <.1 mg/kg TS angegeben.

Es muB allerdings darauf hingewiesen werden, daBl die Nachweisgrenze bei dem von uns
angewandtem Verfahren (AAS-Kaltdampf-Hydrid-Technik) bei 0,1 pg/l liegt, was 0,01 mg/kg
TS entspricht. Somit sind niedrige bis maBige Gehalte nach der von VETTER (1984) vorge-
schlagenen Beurteilungsskala mit dem von uns verwandtem Verfahren nicht meBbar und die
gerade iiber der Nachweisgrenze liegenden Gehalte sollten validiert werden. Aus diesem
Grund wird zum Problem der Quecksilbermessung in pflanzlichen Materialien im UG 10 eine
zusitzliche analytische Forschungsarbeit an der Universitat Leipzig durchgefiihrt, die die
Bestimmung niedrigster Quecksilbergehalte in pflanzlichen Materialien zum Inhalt hat.
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Mangold und Griinkohl

Da nach HAPKE (1982) die Schwernnetallgehalte in Lebensmitteln die gréBte Bedeutung
haben - die Gehalte in Luft und Wasser sind in der Regel vernachlassigbar klein - interessiert
natiirlich, inwieweit eine Beeintrdchtigung der menschlichen Gesundheit aufgrund der
ermittelten Schwermetallgehalte in den GefiaBkulturen, dargestellt am Beispiel von Mangold
und Griinkohl, zu erwarten ist. Die Kupfer-, Zink-, Blei-, Cadmium- und Quecksilbergehalte
fir diese beiden Kulturen sind in den Tabellen 15 und 16 aufgelistet, wobei wiederum die
Werte der auf Standortboden als auch der auf Einheitsboden gewachsenen Pflanzen angege-
ben sind. Sowohl Mangold als auch Griinkohl wurden in der Vegetationsperiode 1993
zweimal geerntet, so daB die Tabellen Daten fiir eine erste und eine zweite Emte enthalten.

Tab. 15: Anreicherung von Kupfer, Zink, Blei, Cadmium und Quecksilber in Mangold

Element [mg/kgTS]
Cu Zn Pb Cd Hg
S E S E 8 E S E S E

Kondentz
lLEmte ' 467 527 1629 2837 050 016 014 027 004 005
2Emte ¥ 474 588 3260 3816 040 130 021 0,19 001 00l
Zeitz
1 Emte 2.62 696 41,74 2914 0.04 017 007 0534 0,04 0,04
2.Emte 635 506 3017 3802 140 1,0 011 024 002 0,00
Hohenmdlsen
1 Emte 521 476 2205 2250 013 002 029 025 004 0,02
2 Emte 336 510 3062 51,20 1,70 1,40 022 0,32 0,01 0,01
Weillenf./Schl.
1 .Emte 5,16 4359 3880 2790 048 0,13 026 0,19 0,03 0,08
2 Emte 725 417 4841 3200 100 070 021 009 002 002
WeiBenf./Hang
1.Emte 931 537 2976 3700 060 060 020 033 005 005
2 Emte 494 484 4173 2452 1.70 090 027 0,32 0,03 0.0l
Stidten
1 Emte 545 500 3442 3220 052 056 025 033 004 0,06
2 Emte 504 491 6140 4561 0,70 1,10 023 0,22 0,01 0,02

Mittelwert UG 10
].Emte 540 533 3051 2952 038 027 020 033 004 005
2. Emte 528 499 4082 3825 115 108 021 023 002 00!

" 02.06. - 07.07. 1993
> 02.06. - 04.08. 1993

Ein Vergleich der Standort- mit den Einheitsbodenptlanzen zeigt keine eindeutige Tendenz
beziiglich der Hohe ihrer Werte. Die deutlich iiber den Werten des Einheitsbodens liegenden
Kupfer- und Zinkgehalte in den Béden der Standorte Zeitz/Gartenanlage und WeiBenfels/-
Schleuse (Tab. 10) widerspiegeln sich nicht in den entsprechenden Standortbodenpflanzen.
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Das gleiche gilt fiir die Cadmiumgehalte in Mangold und Griinkohl am Standort Standort
Zeitz/Gartenanlage. Beziiglich Blei und Quecksilber sind zwischen Standort- und Einheits-
bodenpflanzen keine deutlichen Unterschiede zu erwarten, da beide Elemente von den
Pflanzen vorwiegend iiber die Luft aufgenommen werden, d.h. Unterschiede zwischen den
Standortbdden und dem Einheitsboden diirften sich nicht in den Pflanzen widerspiegeln. Dies

kann durch die im UG 10 durchgefithrten Messungen an den Mangold- und Griinkohl-
pflanzen bestatigt werden.

Tab. 16: Anreicherung von Kupfer, Zink, Blei, Cadmium und Quecksilber in Griinkohl

Element [mg/kgTS]
Cu Zn Pb Cd Hg
S E S E S E S E S E

Konderitz

|.Emte ! 2,74 4,18 19,90 2640 0.18 037 0,08 0,14 0,03 0,03
2. Emte ? 448 437 2705 3962 070 1,10 034 0,19 0,01 0,01
Zeitz

I Emnte 231 371 1790 218 046 005 003 0,14 003 003

2 Emte 3.8% 2,62 3574 3068 080 140 0,10 0,17 0,01 0,02
Hohenmdlsen

1.Emte 293 204 3907 2350 023 011 013 0,14 002 0,04

2.Emte 3.87 480 6230 3581 030 090 0,05 029 001 00!
Weillenf./Schl.

| Emte 429 270 23,70 2202 060 005 0,13 004 004 0,05

2 Emte 522 433 4800 37.00 240 1,00 021 0,17 002 0.02
Weillenf./Hang

1 Emte 297 375 3050 1803 016 014 005 013 005 005

2. Emte 3,33 4539 4152 31,55 050 1,30 0,14 0,10 0,01 0,02
Stidten

| . Emte 289 219 2905 2960 104 000 0,08 0,15 003 0,02

2 Emte 4.03 367 4772 3820 120 060 0,18 0,25 0,02 0,01
Mittelwert UG 10

1. Ernte 3,02 310 2669 2356 045 0,12 0,09 0,12 0,03 0,04

2. Emte 4,13 406 4372 3548 098 105 0,19 020 0,01 0,02

' 23.06. - 18.08. 1993
#13.10. - 24.11. 1993

Der Richtwert fiir Blei, der von der Zentralen Erfassungs- und Bewertungsstelle fiir Umwelt-
chemikalien (ZEBS) des Bundesgesundheitsamtes herausgegeben wurde (Bundesgesundheits-
blatt, 1986), betragt fiir Blattgemiise 0,8 mg/kg FS (entspricht ca. 8 mg/kg TS). Mit 0,02 -
1,70 mg/kg TS fiir Mangold und 0-2,4 mg/kg TS in Griinkohl wird dieser Richtwert bei
weitem nicht erreicht. Fiir Blattgemiise wird von WEIGERT et al. (1984) bundesweit eine
durchschnittliche Konzentration von 0,12 mg/kg FS (entspricht ca. 1,2 mg/kg TS) angegeben.
Dieser Wert wird im Untersuchungsgebiet insbesondere zur 2. Ernte von Griinkohl mit 0,98
bzw. 1,05 nahezu erreicht und von Mangold mit 1,15 bzw. 1,08 mg/kg TS teilweise geringfii-
gig iberschritten.
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Der ZEBS-Richtwert fiir Cadmium von I mg/kg TS wird in den Ppflanzen mit Mittelwerten
von 0,21 - 0,29 mg/kg TS fiir Mangold und 0.9 - 0,20 mg/kg TS fiir Griinkoh! nur zu ca.
einem Funftel erreicht. Die von WEIGERT et al. (1984) fiir Blattgemiise in der BRD
angegebene durchschnittliche Konzentration von 0,027 mg/kg Cadmium in der Frischsubstanz
(= 0,27 mg/kg TS) ist mit den Mangoldpflanzen des Untersuchungsgebietes vergleichbar.
(0,20-0,33 mg/kg TS) wihrend die Werte fiir Griinkohl mit 0,09-0,20 mg/kg TS leicht
darunter liegen.

Fur_Quecksilber werden nach ZEBS (1986) 0,5 mg/kg TS als Richtwert fiir Blattgemiise
angegeben. Weder in den Mangoldpflanzen (0,01-0,08 mg/kg TS) noch im Griinkohl (0,01-
0,05 mg/kg TS) wird dieser Wert erreicht. Die durchschnittliche Konzentration von 0,1 mg/kg
TS fur Blattgemiise in der BRD (WEIGERT et al., 1984) wird damit ebenfalls nicht erreicht,
so daB eine Quecksilberkontamination im Hinblick auf die Nahrungskette im Untersuchungs-
gebiet ausgeschlossen werden kann.

Als weitere Grundlage der toxikologischen Beurteilung des Schwermetallgehaltes der

Nahrung dienen die von der WHO (1979) fiir Cd, Pb und Hg festgesetzten Werte fiir die
vorlaufig duldbare woéchentliche Aufnahme (Tab. 17).

Tab. 17: Vodaufig duldbare wichentliche Aufnahme von Schwermetallen

Element pro kg KG 60 kg KG 70 kg KG
Blei 50 ng 3 mg 3,5 mg
Cadmium 7 g 420 ng 490 ng
Quecksilber 5 ug 300 pg 350 pg

Da sich die von uns angegebenen Elementgehalte auf 1 kg Trockenmasse beziehen, ist davon
auszugehen, daBl sich die angegebenen Schwermetallmengen beim Verzehr von 1 kg
Frischgemiise in etwa um den Faktor 10 reduzieren. Beim wochentlichen Verzehr von 1 kg
Mangold wiirden also 7 - 34 pug Cadmium, 2 - 170 pug Blei und 1 - 8 pg Hg aufgenommen
werden. Da davon auszugehen ist, daB die Belastungssituation der ibrigen an den
MeBstandorten wachsenden Pflanzen #hnlich ist, wie auch die Messungen von Schwer-
metallgehalten in Gemiiseproben belegen (Tab. 18), diirfte aufgrund einer Aufnahme von
Nahrungsmitteln, die an diesen Standorten gewachsen sind, keine Uberschreitung der in Tab.
17 aufgefithrten WHO-Werte zustande kommen. Dies ist aufgrund der Einschitzung der
Schwermetallgehalte in Weidelgras anhand der Gehaltsklassen nach VETTER et al. (1984)
auch nicht zu erwarten. Die Schwermetallgehalte in Gemiiseproben liegen in der Regel sogar
noch unterhalb der in Mangold und Griinkohl ermittelten Werte, was nicht weiter verwunder-
lich ist, da eine Schwermetallakkumulation im allgemeinen in der Pflanze von der Wurzel
iber die Blatter (SproB) zu den Friichten hin abnimmt. Die teilweise geringfiigig héheren
Gehalte in Petersilie sind unbedeutend, da Petersilie nur in geringer Menge verzehrt wird.
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Tab. 18: Schwermetallgehalte in Gemiiseproben der MeBstandorte*

Stando it/ Gemiise Element (mg/kg) TS
Zn Pb Cd Hg
Kénderitz
Petersilie 223 1,22 0,10 0,04
Mghre 13,1 0,00 0.16 0,01
Zwiebel D53 0,26 0,08 0,01
Zeitz/Gartenanlagé .
Petersilie 23.7 0,85 0,06 0,02
Zwiebel 204 0,11 0,01 0,01
Kohlrabi 20,4 0,18 0,01 0,03
WeibBenfels/Schleuse
Petersilie 50.8 0.39 0,13 0,04
Mohre 13,1 0,22 0.13 0,02
Lauchzwiebel 14.7 0.30 0.02 0,00
Bohne 25.0 0.34 0.02 0.04
Stiidten
Petersilie 255 .32 0,10 0,03
Mahre 10.9 0.00 0,06 0,01
Zwiebel 16,2 0,66 0,07 0,02
Kohlrabi 16.5 0.85 0,04 0,01

* Die Standorte Hohenmalsen und WeiBenfels/Hang wurden wegen nicht vorhandener
Kleingartenanlagen nicht beprobt.

2.2.3.2.2. Zeitliches Verhalten von Zink, Kupfer, Cadmium, Blei und Quecksilber in den
Kulturen

Weidelgras
Da die Gehalte fiir die Standort- und Einheitsbodenpflanzen ein ahnliches Verhalten zeigen,

wurden in den Abbildungen 15 und 16 nur die Daten fiir die Standortbodenpflanzen gra-
phisch dargestellt. Zusatzlich sind die von VETTER (1984) veroffentlichten Belastungsgenzen
fiir "niedrige" bzw. "maBige" Gehalte angegeben.

Wie aus Abb. 15 ersichtlich wird, zeigt die Schwermetallbelastung an den Untersuchungs-
standorten im Zeitraum vom 02.06.-13.10.1993 anhand der Cadmium-, Blei- und
Kupfergehalte in Weidelgras einen relativ gleichmaBigen Verlauf . Zwischen den Standorten
bestehen dabei keine deutlichen Unterschiede, die Gehalte bewegen sich in einem relativ
engem Bereich. Nach VETTER (1984) sind insbesondere die Gehalte fiir Cadmium und Blei
als niedrig einzuschatzen, so daB geringe Differenzierungen weit unterhalb der Grenze fiir
"niedrige Gehalte" auch kaum von Interesse sein dirften.
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Abb. 15: Cd-, Pb- und Cu-Gehalte in Weidelgras (Standortbodenpflanzen) wiithrend der
Vegetationsperiode 1993 im UG 10




Die Zinkgehalte (Abb.16) zeigen dagegen eine iiber die Vegetationsperiode leicht steigende
Tendenz, d.h. die hochsten Gehalte konnten zum letzten Untersuchungstermin am 13.10.1993
ermittelt werden. Wihrend sich die Gehalte zum ersten Untersuchungstermin noch meist
unter der Grenze fiir mafBige Gehalte bewegen, liegen sie zum letzten Termin in der Mehrzahl
dariiber. Ganz dhnliche Verhaltnisse treffen auch auf die Einheitsbodenpflanzen zu. Dariiber
hinaus treten beziiglich der Zinkgehalte auch teilweise deutliche Differenzierungen zwischen
den Untersuchungsstandorten auf. Die hochsten Werte wurden nahezu durchgehend am
Standort Stddten ermittelt, wihrend am Standort K6nderitz fast immer die niedrigsten Werte
auftraten. Eine eindeutige Erkldrung fiir die iiber die Vegetationsperiode ansteigenden Zinkge-
halte kann nicht gegeben werden. Méglicherweise ist der Beginn der Heizperiode ab Mitte
September die Ursache fiir diesen Tatbestand.

Hinsichtlich der Quecksilbergehalte (Abb.16) fillt auf, daB sie im Gegensatz zum Zink zu
Beginn des Untersuchungszeitraumes (07.07.93) mit 0.03-0,06 mg/kg TS am héchsten sind
und damit deutlich Giber den spiter ermittelten Gehalten liegen. Die Grenze fiir miBige Gehalte
wird insbesondere zu diesem Zeitpunkt tiberschritten. Eindeutige Unterschiede zwischen den
Standorten bestehen dabei nicht. Das gleiche gilt, wenn auch etwas weniger deutlich, fiir die
Einheitsbodenpflanzen.

Mangold und Griinkohl ;

Aufgrund des gleichen Verhaltens von Standortbodenpflanzen und Einheitsbodenpflanzen
werden die zeitlichen Betrachtungen an Mangold und Griinkohl wieder nur beispielhaft an
den Standortpflanzen vorgenommen.

Beziiglich des Mangold besteht hinsichtlich der Elemente Zink, Blei und Quecksilber ein deut-
ficher Unterschied zwischen der 5-wdchigen (02.06.-07.07.1993) und der 9-wdchigen
(02.06.-04.08.1993) Exposition in der Hohe dieser Gehalte (Abb. 17). Dabei zeigen die Ele-
mente Zink und Blei mit Ausnahme der Standorte Zeitz/Gartenanlage (Zn) und Kénderitz (Pb)
erwartungsgemall zur zweiten Emte nach 9-wochiger Expositionsdauer die hoheren Gehalte,
da aufgrund der langeren Expositionszeit von den Pflanzen mehr akkumuliert werden kann.
Wie bereits oben beschrieben, bleiben die Gehalte aber trotz dieser erhohten Akkumulation im
gemafigten Bereich. Beim Quecksilber fillt dagegen auf, daB wie schon bei den zum
07.07.1993 geernteten Weidelgraspflanzen die Quecksilbergehalte der am 07.07.1993 nach 5-
wochiger Expositionszeit geernteten Mangoldpflanzen deutlich gegeniiber den nach 9 Wochen
geernteten Pflanzen erhoht sind und mit 0,03-0,05 mg/kg TS eindeutig tiber der von VET-
TER (1984) angegebenen Gehaltsklasse fiir "méBige Gehalte" 0,01mg/kg TS) liegen.

Fur die Elemente Cadmium und Kupfer konnten dagegen keine Unterschiede in ihren Gehalten
bei unterschiedlichen Expositionszeiten gefunden werden.

Der Vergleich des im Sommer exponierten Griinkohls (23.6.-18.8.93) mit dem im Herbst
exponierten -Griinkohl (13.10.-24.11.93) wiederspiegelt relativ eindeutig die hohere Luftbela-
stung in den Herbstmonaten, die zB. durch das Einsetzen des Hausbrandes gegeben ist
(Abb.18 und Abb.19). Fiir die Schwermetalle Cadmium, Blei, Kupfer und Zink konnten die
eindeutig hoheren Werte bei den im Herbst ausgebrachten Pflanzen ermittelt werden. Die
Differenzen zwischen der Sommer- und der Herbsternte sind allerdings beziiglich Cadmium
und Blei an den einzelnen Standorten sehr unterschiedlich. Besonders auffillig ist der gegen-
tber der Sommerernte vergleichsweise sehr hohe Cadmiumwert im Herbst am Standort Kén-
deritz und der ebenfalls verhiltnismaBig hohe Bleiwert im Herbst am Standort WeiBenfels/-
Schleuse. Relativ gering differenziert sind dagegen die Cadmium- und Bleigehalte am Standort
Hohenmolsen.

Die Quecksilbergehalte in Griinkohl zeigen dagegen wiederum ein anderes Verhalten
(Abb.19).
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Abb. 16: Zn- und Hg-Gehalte in Weidelgras (Standortbodenpflanzen ) wihrend der

Vegetationsperiode 1993 im UG 10
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Die hoheren Werte wurden hier bei den im Sommer geernteten Pflanzen (0,02-0,05 mg/kg
TS) gegeniiber den Herbstpflanzen (0,01-0,02 mg/kg TS) gemessen. Trotz héherer Gehalte
wird jedoch, wie bereits unter Punkt 2.2.3.2.1. beschrieben, der vorgeschriebene ZEBS-
Richtwert von 0,5 mg/kg TS nicht erreicht. Dennoch werden, wie oben ausgefiihrt, die ermit-
telten Gehalte in einer zusatzlichen Forschungsarbeit an der Universitit Leipzig noch einmal
uberprift.

Insgesamt fallt beziiglich des Quecksilbers auf, daf3 die Gehalte der untersuchten Pflanzen
jeweils zum spiteren Erntetermin niedriger waren. Bei Weidelgras konnten die héchsten Ge-
halte in der ersten Sammelprobe ermittelt werden. Der Anfang Juli geerntete Mangold wies
ebenfalls gegeniiber dem Anfang August geemtetem Mangold die héheren Werte auf und auch
bei den im Sommer geernteten Griinkohlpflanzen konnte gegeniiber dem Herbstgriinkohl ein
héherer Quecksilbergehalt nachgewiesen werden. Eine mogliche Ursache fiir die unterschiedli-
chen Quecksilbergehalte in den untersuchten Kulturen sind klimatische Faktoren, da Queck-
silber in der Hauptsache iiber-die Luft aufgenommen wird. Lichtintensitit, Lufttemperatur und
Luftfeuchte beeinflussen die Offnungsweite der Stomata (Spaltoffnungen) in den Blattern und
damit die Aufnahme gasformiger Schadstoffe (SOMMER, 1989). Die Schliefzellen in den
Spaltoffnungen konnen z.B. photonastisch reagieren, indem sie auf Belichtung mit Offnung,
auf Verdunkelung mit dem SchlieBen ihrer Spalten antworten. Erhohte Quecksilbergehalte in
den Pflanzen koénnten also die Folge linger gedffneter Stomata aufgrund von Helligkeit und
Temperatur sein. Dabei kann die Schadstoffaufnahme aufgrund unterschiedlicher Anzahl und
Offnungsweite der Stomata je nach Pflanzenart sehr verschieden sein

Dariiber hinaus haben hohere Lufttemperaturen ein Ansteigen des Quecksxlberdampfdmcks
und damit einen hoheren Quecksilbergehalt der Luft zur Folge. Fiir die Quecksﬂbenmussnon
kann im allgemeinen kein Sommer-Wintergang nachgewiesen werden. Unterschiede kénnen in
Verbindung mit relativ hohen Dampfdriicken von z.B. Organoquecksilberverbindungen oder
auch metallischem Quecksilber und der damit verbundenen Flichtgkeit zu sehen sind, dennoch
auftreten und moglicherweise erhéhte Pflanzengehalte hervorrufen. Nach KOCH (1989) ist
mit der hohen Fliichtgkeit eine hohe Mobilitit in der Atmosphédre und eine ausgeprigte Bio-
akkumulationstendez verbunden. In Tabelle 19 sind belspxelhaﬁ die durchschnittlichen Queck-
silbergehalte fiir im Sommer und im Herbst exponierten Griinkohl in Verbindung mit den
Durchschnittstemperaturen und der mittleren Sonnenscheindauer fiir die jeweiligen Exposi-
tionszeiten sowie dem entsprechenden Quecksilberdampfdruck angegeben.

Tab. 19: Vergleich der mittleren Hg-Gehalte in Griinkohl zur Sommer- und Herbstex-
position in Verbindung mit dem Hg-Dampfdruck

Mittlerer Hg- Mittl Luft- mittlere Sonnen- Hg-Dampfdruck

Gehalt in Griin- temperatur Scheindauer

kohl :

[mg/kg TS] [°C] (h] [mbar]
Sommer- 0,035 16,6 201,85 0,0010
exposition
Herbst- 0,015 6,6 76,00 0,0004
exposition
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Bei Mangold konnte eine weitere mogliche Erklirung darin bestehen, daBB aufgrund hoherer
Trockenmassen zur spiteren Ernte ein sogenannter Verdiinnungseffekt (STOCKER, 1980)
eingetreten ist, der geringere Quecksilbergehalte zur Folge hat.

Inwieweit die ermittelten differenzierten Quecksilbergehalte tatsachlich auf die beschriebenen
moglichen Ursachen zuriickzufiihren sind; ob nur einer der moglichen Griinde oder ein Zu-
sammenwirken mehrerer Faktoren die Ursache dafiir ist, kann jedoch im Rahmen der vor-
liegenden Arbeit nicht endgiiltig geklart werden. Hierzu sind weitere Untersuchungen erfor-
derlich.

2.2.3.2.3. Standdértliche Betrachtung

In den Abbildungen 20 und 21 sind die mittleren Blei-, Cadmium-, Zink- und Kupfergehalte in
auf Einheitsboden und Standortboden gewachsenen Weidelgras dargestellt.

Einheitsbodenpflanzen

Die Bleigehalte sind in Weidelgras an den Untersuchungsstandorten kaum differenziert; ge-
ringfligig hoher erscheinen sie an den Standorten Kénderitz, Zeitz/Gartenanlage und Weil3en-
fels/Schleuse Ebenfalls kaum differenziert sind die Cadmiumgehalte im Untersuchungsgebiet,
sie bewegen sich an allen Standorten bei 0,1mg/kg TS. Die Zinkgehalte zeigen gleichermallen
ein einheitliches Bild; etwas erhoht sind sie lediglich am Standort Stiddten. Da dies aber fir die
auf Standortboden gewachsenen Pflanzen nicht zutrifft, handelt es sich hier moglicherweise
um eine Zufilligkeit, die nicht erkldart werden kann. Der Kupfergehalte liegen zwischen 5,5
und 6,7 mg/kg TS (Tab.10 Kap.2.2.3.2.) und zeigen demzufolge auch keine standértliche
Differenziering.

Standortbodenpflanzen

Die hochsten Bleiwerte in den Weidelgraskulturen wurden in Konderitz und die niedrigsten in
Hohenmolsen ermittelt. Da die Bleigehalte aber insgesamt relativ niedrig sind, kann man
zwischen den Standorten bestehende Unterschiede nicht als reprdsentativ betrachten. Eben-
falls keine deutlichen Unterschiede zeigen die Kupfer- und Cadmiumgehalte im Untersu-
chungsgebiet. Bei letzteren sind aufgrund relativ dhnlicher Bodengehalte auch keine von den
Einheitsbodenpflanzen abweichenden Gehalte bzw. Differenzierungen zu erwarten. Daf die
Zinkgehalte mit 33,58 mg/kg TS in Konderitz etwas niedriger als an den andern Standorten
liegen, kann nicht interpretiert werden und stellt wohl auch keinen gravierenden Unterschied
dar.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB eine rdaumliche Differenzierung der Schwer-
metallbelastung von Weidelgras im UG 10 im allgemeinen nicht besteht. Dies gilt sowohl fiir
die Einheitsbodenpflanzen, die eine differenzierte Luftbelastung widerspiegeln konnen als auch
die Standortbodenpflanzen, die Ausdruck der Gesamtbelastung am Standort (Luft und Boden)

sind.

Da bei Mangold und Griinkohl beziiglich der standortlichen Differenzierung ihrer Schwerme-
tallgehalte dhnliche Verhaltnisse angetroffen werden wie bei Weidelgras, sollen diese Gehalte
nicht weiter diskutiert werden.
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2.2.4.1. Standortliche Gesamtbetrachung der PCDD/PCDF-Belastung
2.2.4.1.1. Pfadbetrachtung anhand der PCDD/PCDF-Profile

Durch gezielte Auswertung der Muster fiir die Homologengruppen bzw. fiir die einzelnen
© 2,3,7,8-substituierten Kongenere ist es moglich, wertvolle Informationen zum Transferverhal-
ten von PCDD/F zwischen den verschiedenen Probemedien zu gewinnen. Eine solche Be-
trachtung wird im folgenden an den im Rahmen des Forschungsaufirages untersuchten Proben
durchgefiihrt.

In Abb. 21a wurden die Homologen- und Kongenerenprofile von Emissions-, Depositions-,
Grinkohl- und Bodenproben untereinander dargestellt und konnen somit in direkter Weise
miteinander verglichen werden. Der Auswertung liegt folgendes Konzept zugrunde: Es wird
eine Pfadbetrachtung ausgefiihrt, die bei der Bewertung der Emissionssituation beginnt, tiber
die Interpretation der Muster von Deposition und Griinkohl fortgesetzt wird und schlieflich bei
der Betrachtung der Profile der Bodenproben als Schadstoffsenke endet.

Fir die Belastung der Atmosphire ist eine Vielzahl groBerer und kleinerer Quellen verant-
wortlich, die auf der Basis von Verbrennungsprozessen mit chlorhaltigen Einsatzstoffen
PCDD/F emittieren. Da die Bildungsbedingungen dabei unterschiedlich sein koénnen, tber-
lagern sich demzufolge auch die verschieden Verbrennungsmuster. Stellvertretend fiir
Verbrennungsprozesse sind in Abb.21a deshalb die Muster einer Miillverbrennungsanlage und
die von uns ermittelten Hausbrand-Emissionsmuster dargestellt. Beide Muster unterscheiden
sich zwar, stimmen aber in wesentlichen Charakteristika iiberein. (siche Punkt 4.5.1.)

Fir das darunter abgebildete Depositionsmuster ergibt sich ein vollkommen anderes Bild: Sind
im Homologenprofil der thermischen Emission die Tetra(6)- und Penta(7)furane prigend, so
wird das Homologenprofil der Deposition von den Hepta(4)- und Octa(5)dioxinen dominiert.
Wie sich aus der Abbildung anschaulich ergibt, ist der Anteil der niederchlorierten Furane und
Dioxine im Verhiltnis zum Octachlordibenzodioxin dramatisch zuriickgegangen. Der
exponentielle Abfall der Furanhomologe mit steigendem Chlorierungsgrad wird in eine
parabeldhnliche Form- transformiert. Erklirbar ist dieses Phinomen mit Hilfe der
Dampfdruckunterschiede zwischen den einzelnen Homologengruppen. (RORDORF (1989 und
1990), GOLDFARB (1990)) Aufgrund des hoheren Dampfdruckes werden die niederchlorierten
PCDD/F von der Partikeloberfliche desorbiert, wihrend die héherchlorierten Kongenere
haften bleiben.

Etwas komplizierter gestaltet sich die Interpretation des Musters der Griinkohlproben. Obwohl
Pflanzen der Deposition unmittelbar ausgesetzt sind, unterscheiden sich die Muster beider
Probemedien ganz erheblich. Im Falle der Griinkohlproben dominieren wiederum die Tetra(6)-
und Penta(7)furane im Homologenprofil, das damit dem der Emissionsproben éhnlich ist. Da
der hohe Gehalt an niederchlorierten Dioxinen und Furanen nicht durch Deposition eingetragen
werden kann, muB3 er aus der Gasphase stammen. Pflanzen sind also offensichtlich in der Lage,
Dioxine und Furane aus der Umgebungsluft anzureichern. Experimente an Pflanzen in einer
Kammer mit gleicher PCDD/PCDF-Konzentration in der Gasphase aber unterschiedlichem
Gehalt an dioxinbeladenem Staub bestitigen diese Schlu3folgerung (WELSCH-PAUSCH et al.,
1993). Die Aufnahme von PCDD/PCDF aus dem Boden ist als Ursache fiir den hoheren Gehalt
an niederchlorierten Dioxinen und Furane gegeniiber den Depositionsproben wenig
wahrscheinlich. Untersuchungen belegen, dal der Pfad Boden - Pflanze fiir PCDD/PCDF nur
von sehr untergeordneter Bedeutung ist. Da PCDD/PCDF relativ hydrophobe und
hochmolekulare Verbindungen sind, war dies auch nicht zu erwarten. Von Bedeutung ist die
Aufnahme von tetra- und pentachlorierten Dioxinen und Furanen aus der Luft deshalb, weil
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diese Homologengruppen Kongenere enthalten, denen hohe toxikologische Aquivalentfaktoren
zugeordnet werden. Ein weiterer Unterschied ist aus dem Homologenprofil sichtbar: Die
niederchlorierten Kongenere sind im Profil weniger enthalten als bel den Emissionsproben.
Besonders gravierend hat sich im Homologenprofil das Verhaltnis Pentafurane(7)/
Octachlordibenzodioxin (6) verandert. Im Muster der 2,3,7,8-substituierten Kongenere (in
Abb. 21a rechts daneben) spiegelt sich diese Tendenz darin wider, dal sich das Hepta- und
Pentafuran deutlicher von den anderen Kongeneren abheben. Ursache dafiir sind mit hoher
Wahrscheinlichkeit photochemische Abbauprozesse in der Atmosphére , denen, wie bereits
dargelegt wurde, die niederchlorierten PCDD/F in stérkerem MabBe unterliegen (NEIDHARD,
1991). .

Die Profile der Bodenproben sind denen der Deposition sehr dhnlich und unterscheiden sich
wesentlich von denen der Pflanzenproben. Sowohl im Homologenprofil als auch im Muster der
2.3,7,8-substituierten Kongenere dominiert das Octachlordibenzodioxin. Daraus l4Bt sich,
bereits aus qualitativer Sicht, die folgende SchluBfolgerung ziehen:

Die PCDD/F-Belastung der Boden aller untersuchten Standorte ist auf den Depositionseintrag
aus der Atmosphire zuriickzufiihren. Keiner der Boden ist erkennbar mit Altlasten kontami-
niert, auch der konzentrationsmaBig hohere Wert fiir den Standort Zeitz 1aft sich damit nicht
erkliren. Die Muster der Bodenproben stimmen untereinander recht gut tiberein, anhand der
Profile kann nicht zwischen Garten- und Ackerboden unterschieden werden.

Wie aus den bisherigen Betrachtungen hervorgeht, kann mit Hilfe der Homologen- und Kon-
generenprofile der Pfad der Dioxine von der Emission bis hin zum Boden nachvollzogen
werden: In Bezug auf das Untersuchungsgebiet Merseburg, Naumburg, Liitzen und Zeitz ist
dabei keinerlei abnormes Verhalten sichtbar geworden, daB auf besondere Emittenten oder
Einleiter schlieBen liefe.

2.2.4.1.2. Quantitative Bewertung der Ergebnisse

Die quantitative Auswertung fiir die untersuchten Probemedien wurde unter Punkt 2.2.1,,
2.2.2. und 2.2.3. durchgefiihrt. Im Sinne einer standértlichen Gesamtbetrachtung ist festzu-
stellen, daB bei keinem Probemedium auffallig groBe Unterschiede zwischen den Standorten
vorhanden sind. (Ausnahme: Boden Standort Zeitz)

Die bestehenden Unterschiede beziiglich der Standorte zeigen keine Korrelation zwischen den
Probemedien (z.B. folgt aus hoherer Depositionsrate nicht hohere Bodenbelastung), so daf3
hier keine gezielte weitergehende Auswertung moglich ist. Die Werte dokumentieren die all-
gemeine Grundbelastung des Untersuchungsgebietes, die Unterschiede sind auf meteorologi-
sche Faktoren, die verschiedene Bodencharakteristik sowie Ungenauigkeiten des analytischen
Gesamtverfahrens zuriickzufiihren.

Generell kann fiir alle Standorte bzw. Untersuchungszeitraume die folgende Grundaussage
getroffen werden:

Die Werte der PCDD/F-Belastung im UG Merseburg, Naumburg, Liitzen und Zeitz liegen im
normalen Bereich bzw. darunter, wenn man sie zu Werten vergleichbarer Territorien in Rela-
tion setzt. Es kann also resumiert werden, daB groBraumig keine erhohte Grundbelastung be-
ziiglich PCDD/F existiert. Dies schlieBt nicht aus, das lokal erhebliche Belastungen durch Alt-
lasten oder eventuell auch den Hausbrand aufireten konnen. Ein Beispiel sind die auBeror-
dentlich hohen PCDD/F-Gehalte, die wir fiir Boden am "Spittelgraben" (4400ng iTE/kg) und
in der Nihe der Ortschaft Keller (2150 ng iTE/kg) ermittelt haben.
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2.2.4.2. Anorganische Komponenten

In den Abb. 22,23,24 wurden die Pflanzen- Boden- und Depositionsdaten der Schwermetalle
Zink, Kupfer, Blei und Cadmium vergleichend gegeniibergestellt. Dabei sind die Pflanzen- und
Bodengehalte in mg/kg TS und die Depositionsraten in mg/m2*Pflanzenexpositionszeit
angegeben. Untersucht wurden die Kulturen Weidelgras, Mangold und Griinkohl, wobei in die
Betrachtung lediglich die Standortpflanzen eingehen, da sie die Gesamtbelastung am Standort
(Luft und Boden) widerspiegeln.

Es fillt auf, daB im allgemeinen weder zwischen den Schwermetallgehalten in den Pflanzen
und den Depositionen noch zwischen den Gehalten in Pflanzen und Boden eindeutige Zusam-
menhinge bestehen. Aufgrund der insgesamt relativ geringen Gehalte sind solche vermutlich
generell nur schwer zu erkennen. Beziiglich der Depositionen ist anzumerken, daB die an
Aerosole/Schwebstiube gebundenen Schwermetalle aufgrund der auBerordentlich geringen
Depositionsgeschwindigkeiten von Aerosolen/Schwebstéuben mit den bulk-Sammlern nicht
erfaBt werden konnen. Nach FIEDLER und ROSLER (1993) kommen aber in Abhéngigkeit
von der Windgeschwindigeit und der Partikelart/-gréBe zwischen 10 und 50% der emittierten
Spurenelemente an Aerosole/Schwebstiube gebunden vor. Die Pflanzen konnen aufgrund
spezifischer Eigenschaften (Oberflichenrauhigkeit, Stomatatatigkeit) auch diese Schwer-
metalle aufnehmen. Bei den Bodenwerten handelt es sich um die tblicherweise bestimmten
Gesamtgehalte. Wie schon von KOSTER und MERKEL (1981) beschrieben, sind Zusammen-
héinge zu den Pflanzengehalten, zumindest in dieser GroBenordnung, schwieriger herzustellen.
Fiir das Element Blei zeigt sich allerdings, insbesondere bei Mangold und Griinkohl, eine ge-
wisse Ubereinstimmung der Gehalte in den Pflanzen mit den entsprechenden Depositionsraten
an den Standorten (Tab. 20). Aufgrund der Tatsache, daB Blei vorwiegend iiber die Luft
aufgenommen wird, ist ein derartiger Zusammenhang jedoch durchaus erklarbar.

Tab. 20: Bleigehalte in Mangold, Griinkohl [mg/kg TS] und den dazugehdrigen bulk
Depositionen [mg/m2 * Expositionsdauer]

Konderitz  Zeitz Hohen- WeiBi./Schl. Weil./Hang Stidten

mols.
Griinkohl 0,70 0,80 0,30 2,40 0,50 1,20
bulk-Depo. 0,006 0,011 0,006 0,020 0,015 0,011
Mangold 0,40 1,40 1,70 1,00 1,70 0,70
bulk-Depo. 0,07 0,09 0,11 0,07 0,07 0,06

Erkennbar ist weiterhin, daB die ermittelten Zink-, Kupfer-, Blei- und Cadmiumgehalte im
Boden am Standort Zeitz/Gartenanlage deutlich erhoht sind. Dies ist sehr wahrscheinlich auf
die jahrzehntelange hohe Belastung durch das Hydrierwerk Zeitz und die Stadt Zeitz selbst
suriickzufithren. Wie aus Abb. 22 und 23 hervorgeht, ist die Belastung dieses Standortes auch
an den aktuellen Depositionsraten der Schwermetalle wihrend der Vegetationsperiode 1993
noch zu erkennen.

Im folgenen sollen die Kulturen Weidelgras, Mangold und Griinkohl gesondert betrachtet -

werden.
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Weidelgras
In Abb. 22 sind die mittleren Schwermetallgehalte in Weidelgras wihrend der Vegetationspe-

riode (02.06. - 13.10.1993) im Vergleich zu den Bodengehalten und den entsprechenden
Depositionsraten dargestellt. Es zeigt sich, daB die Relationen zwischen den Boden- und
Pflanzengehalten fiir die betrachteten Elemente sehr unterschiedlich sind. Das weiteste Ver-
hiltnis ist beziiglich des Elementes Blei zu erkennen. Die Pflanzenwerte betragen zwischen 2
und 8% der Bodenwerte. Blei gilt als ein im Boden besonders stark festgelegtes Schwermetall
(HERMS und BRUMMER, 1984) und wird daher nur in sehr geringen Mengen von der
Pflanze aufgenommen. Fir die iibrigen Elemente sind die Verhltnisse deutlich enger. Die
geringsten Unterschiede wurden mit 26 bis 115% fiir das Element Zink ermittelt. Die leicht
erhohten Cadmiumgehalte im Gras am Standort Konderitz konnten auf die ebenfalls ver-
gleichsweise hoheren Cd-Depositionsraten zuriickzufiihren sein.

Mangold
In Abb. 23 sind die Schwermetallgehalte in Mangold wihrend dessen Expositionszeit vom

02.06. - 04.08.1993 im Vergleich zu den Bodengehalten und den entsprechenden Deposi-
tionsraten dargestellt. Wiederum wird deutlich, daB die Bleigehalte der Boden erheblich iber
denen der Pflanzen liegen. Die Pflanzengehalte betragen hier nur 0,08 - 4% der Bodengehalte.
Im Gegensatz zum Weidelgras sind die Cadmiumgehalte in Mangold denen im Boden, mit
Ausnahme des Standortes Zeitz, vergleichbar. Die relativ geriugen Unterschiede zwischen
Boden- und Pflanzengehalten lassen sich durch die im allgemeinen sehr gute Pflanzenverfug-
barkeit des Cadmium erkliren (KLASINK und MAHLHOP, 1978). Wie schon fir Weidelgras
ausgefiihrt, zeigt sich ein gewisser Zusammenhang zwischen dem Cadmiumgehalt in der
Pflanze und der entsprechenden Rate der bulk-Deposition am Standort Kdnderitz.

Grinkohl .

In Abb. 24 sind die Schwermetallgehalte in Griinkohl wihrend dessen Expositionszeit vom
13.10. - 24.11.1993 im Vergleich zu den Bodengehalten und den entsprechenden Depositions-
raten dargestellt. Der vergleichsweise hohe Cadmiumgehalt in Griinkohl am Standort Konde-
ritz korrespondiert deutlich sichtbar mit der entsprechenden Rate der bulk-Depositionen. Die
Relationen zwischen den Boden- und den Pflanzengehalten stellen sich beziiglich der unter-
suchten Schwermetalle in dhnlicher Weise wie bei Mangold dar.

Mogliche Erklarungen fiir die erhohten Cd-Depositionen am Standort Konderitz, die sich mehr
oder weniger deutlich in den entsprechenden Pflanzen widerspiegeln, sind zum einen die lokale
Beeinflussung durch BaumaBnahmen an diesem Standort. Andererseits ergibt sich bei Einbe-
ziehung der vorherrschenden Windrichtung (SW; Tab. 3, Kap.2.2.1.1.), daB eine Beeinflus-
sung durch Emissionen des Hydrierwerkes Zeitz durchaus wahrscheinlich ist.
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Zusammenfassend kann festgestellt werden:

An 6 Standorten im UG 10 wurden Depositionen (bulk-, wet-only-), Gefiflkulturen
(Weidelgras, Mangold, Griinkohl; ausgewihlte Gemiisekulturen) und' Béden auf ausge-
wihlte Schwermetalle (Cd, Pb, Cu, Zn; Hg) untersucht. In den Depositionen wurden zu-
sitzlich SO4, NO3, NHy ,Ca, Mg, K, Al, Fe, Mn und Ni bestimmt.

Die Depositionsuntersuchungen im Zeitraum von Juni 1993 - Mai 1994 an den MeB-
punkten belegen gegeniiber friiheren Erhebungen eine deutlich geringere Belastung,

Die mittleren taglichen Staubdepositionen blieben an allen Standorten deutlich unter dem
IW1-Wert von 350 mg/mz*d. Dies trifft auch fiir die Pb- und Cd-Depositionen zu, wobei
der IW1-Wert flir Cadmium am Standort Konderitz in Einzelfiillen iiberschritten wurde.

Beziiglich der bulk-Depositionen zeigte sich, daB an allen Standorten die groBeren Men-
gen der untersuchten Parameter mit der nassen Deposition (Niederschlige einschlieBlich
geloster Staubanteile) abgelagert werden und die unléslichen Staubanteile nur etwa ein
Fiinftel der insgesamt deponierten Mengen ausmachen.

Eine raumliche Differenzierung der Belastung war mit Ausnahme des Standortes Konde-
ritz kaum feststellbar.

Dieser Standort wies fiir fast alle untersuchten Parameter deutlich hohere Depositions-
raten auf als die Gibrigen Standorte.

Besonders herausragend waren die vergleichsweise sehr hohen Zink- und Cadmium-
depositionen wihrend der Monate Oktober 1993 bis April 1994, die sich auch in den
tberdurchschnittlich hohen mittleren Depositionsraten dieser Elemente manifestierten,
vermutlich aber in erster Linie auf eine lokale Beeinflussung an diesem Standort
zuriickzufiihren sind.

Die untersuchten Boden weisen Schwermetallgehalte auf, die im allgemeinen im Bereich
der natiirlichen Gehalte liegen bzw. leicht erhoht sind (Zn, Cu). Grenzwerte werden in der
Regel nicht tiberschritten.

Dis Standorte Zeitz/Gartenanlage und WeiBenfels/Schleuse zeigen etwas hohere Schwer-
metallgehalte, die jedoch noch nicht zu Bedenken AnlaB3 geben.

Mit Ausnahme dieser Standorte entsprechen die untersuchten Schwermetallgehalte denen
des Einheitsbodens.

Die Cu-, Pb- und Cd-Gehalte in standardisierten Weidelgraskulturen weisen nach VET-
TER (1984) auf eine niedrige Belastung der am Standort wachsenden verschiedenen
Pflanzenarten hin, wahrend die Zn-Gehalte insgesamt eine méBige Belastung anzeigen.
Die Hg-Gehalte zeigen an allen Standorten eine teilweise verhiltnismaBig hohe Bela-
stung der Standortvegetation, der Toxizit4tsgrenzwert wird jedoch nicht erreicht.
Zwischen auf Einheits- und auf Standortboden gewachsenen Graskulturen bestehen keine
signifikanten Unterschiede.

Die Richtwerte des Bundesgesundheitsamtes flir pflanzliche Lebensmittel (ZEBS) beziig-
lich der Elemente Blei, Cadmium und Quecksilber werden sowohl bei Mangold als auch
bei Griinkohl bei weitem nicht erreicht.

Sie betragen fiir Blei 21-30%, fir Cadmium 20-29% und fiir Quecksilber 10-16% dieses
Richtwertes.
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Auch die Schwermetallgehalte in zusitzlich untersuchten gartnerischen Gemiisekulturen
belegen, dal} keine Uberschreitungen der entsprechenden Richtwerte (ZEBS, WHO) zu
befiirchten sind.

Analog der Depositionsbelastung konnte in Weidelgras beziiglich der untersuchten Ele-
mentgehalte nahezu keine regionale Differenzierung nachgewiesen werden.

Die Cadmium-, Blei- und Kupfergehalte in Weidelgras zeigen einen gleichmiBigen Ver-
lauf iber die Vegetationperiode, wihrend bei den Zinkgehalten gegen Ende der Vegetati-
onsperiode ein deutlicher Anstieg zu erkennen ist.

Die Qecksilbergehalte sind dagegen zu Anfang der Untersuchungen stark erhéht.

Die Expositionsdauer der Pflanzen kann sich deutlich auf die Hohe ihrer Schwermetall-
gehalte auswirken. So sind die Zink- und Bleigehalte in Mangold bei langerer Exposition
erhoht, wihrend die Quecksilbergehalte zuriickgehen. Dariiber hinaus zeigt wihrend der
Heizperiode exponierte Griinkohl mit Ausnahme des Quecksilbers deutlich hohere
Schwermetallgehalte gegeniiber im Sommer exponierten Griinkohl.

Im allgemeinen wird weder zwischen den betrachteten Schwermetallgehalten in den
Pflanzen und den Depositionen noch zwischen den Gehalten in Pflanzen und Boden ein
deutlicher Zusammenhang sichtbar. Lediglich am Standort Kénderitz korrespodiert der
Cadmiumgehalt in Herbstgriinkohl mit der entsprechenden Rate der bulk-Deposition.
Dariiber hinaus zeigt sich eine gewisse Ubereinstimmung der Bleigehalte in Mangold und
Griinkohl mit den Depositionsraten an den Standorten.

Die Relationen zwischen den Boden- und Pflanzengehalten sind fiir die untersuchten
Elemente sehr unterschiedlich; das weiteste Verhiltnis wurde generell wegen seiner gerin-
gen Bioverfugbarkeit fir Blei ermittelt, wahrend z.B. Cadmium aufgrund seiner guten
Pflanzenverfugbarkeit ein sehr enges Verhiltnis aufweist.
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3. Untersuchungen zur Emission von PCDD/PCDF und PAH bei der Verbrennung
von Braunkohlenbriketts

3.1. Einleitung, Zielstellung

Die Bildung von polychlorierten Dibenzodioxinen und -furanen (PCDD/PCDF) als Teil der
Chemie der unvollstandigen Verbrennung fossiler Brennstoffe hat bisher wenig Beachtung ge-
funden, wenn dem die weitgeficherten Untersuchungen gegeniibergestellt werden, die bei-
spielsweise zur PCDD/F-Bildung bei der Miillverbrennung durchgefithrt worden sind.

Erst in neuerer Zeit sind Ergebnisse zur Thematik der PCDD/PCDF-Emission aus
kohlegefeuerten Hausbrandfeuerstatten verdffentlicht worden: PCDD/PCDF-Konzentrationen
in SchornsteinruB von Hausbrandéfen wurden von THOMA et al. (1988) bestimmit.
BACHER,SWEREW und BALLSCHMITER (1988, 1992) publizierten Homologenprofile bzw.
Kongenerenmuster von PCDD/F aus Ablagerungen im oberen Teil des Schornsteines eines mit
Braunkohle und Holz im Verhiltnis 1:1 befeuerten Ofens. Aus GroBbritannien liegen
Ergebnisse von HARRAD et al. (1991) vor, die ebenfalls PCDD/F-Gehalte in Ruf
dokumentieren.

Diese Ergebnisse zeigen, daB die Verbrennung von Braunkohle in Hausbrandfeuerstitten auf
jeden Fall zu den Quellen von PCDD/F zu zihlen ist.

Wenige und widerspriichliche Daten sind dagegen fiir direkte Emissionsmessungen im Rauch-
gas von Hausbrandfeuerstatten verfugbar. Es wird jedoch deutlich, daB die PCDD/F-Emission
stark von der verbrannten Kohlesorte abhingig ist.

Es besteht also die Notwendigkeit, die Datenbasis beziiglich der Rauchgasemission zu erwei-
tern um daraus verldBliche Werte fiir Emissionsraten berechnen zu konnen. Diese Emissions-
raten werden bendtigt, um abschatzen zu konnen, in welchem MaBe der Hausbrand zur Ge-
samtbelastung der Umwelt mit PCDD/F beitrigt. Dies wird in der Literatur gegenwirtig rela-
tiv unterschiedlich beurteilt:

Fir das Stadtgebiet von Berlin wurde 1991 eine Bilanzierung der PCDD/F-Quellen erstelit.
(SENATSVERWALTUNG FUR STADTENTWICKLUNG UND UMWELTSCHUTZ, 1991) Der Anteil des
Hausbrandes wurde zu 7,75% berechnet, es wurde aber prognostiziert, daB dieser Anteil in
Zukunft bis zu 70% ausmachen soll. 1994 wurden quantitative Abschitzungen zur Verteilung
potentieller PCDD/F-Quellen in Westdeutschland einerseits von WINTERMEYER und ROTARD
(1994) und andererseits von BROKER et al. (1992 und 1994) veroffentlicht. WINTERMEYER
und ROTARD beurteilen die Hausbrandemission als durchaus bedeutsame PCDD/F-Quelle. Im
Gegensatz dazu schlufolgern BROKER et al. aus ihren Messungen, daB der Hausbrand im
Vergleich zu anderen Quellen eher von untergeordneter Bedeutung ist. In beiden Arbeiten
wird die Wichtigkeit der Hausbrandemission beziiglich der lokalen Immissionssituation
hervorgehoben und herausgestellt, daB im Fall der gleichzeitigen Verbrennung von
Verpackungsmaterial bzw. Hausmiill deutlich erhéhte PCDD/F-Emissionen erwartet werden
miissen. Die spezielle Situation in den neuen Bundeslindern wurde in keiner von beiden
Untersuchungen beriicksichtigt, da kein ausreichendes Datenmaterial zur Verfligung stand.
Jedoch spielt gerade im ostlichen Teil Deutschlands der Hausbrand, insbesondere die Verbren-
nung von Braunkohlenbriketts, eine wesentliche Rolle, da 50% aller Wohnungen mit Einzel-
ofenheizungen ausgeriistet sind. Dieser Prozentsatz liegt fiir die alten Bundeslénder nur bei
10%. (5. IMMISSIONSSCHUTZBERICHT DER BUNDESREGIERUNG, 1992)

Anliegen der vorliegenden Untersuchungen ist es also, dazu beizutragen, dieses Wissensdefizit
abzubauen und mehr Material fiir eine fundierte Beurteilung der PCDD/F-Belastung aus dem
Hausbrand in den neuen Bundeslandern bereitzustellen.

Parallel zu den PCDD/F-Untersuchungen wurden Messungen zur Emission von PAH

69



(polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe) durchgefiihrt. Diese Verbindungen werden in
wesentlich héheren Konzentrationen emittiert und sind daher ebenfalls als bedeutsam fiir eine
Geféhrdungsabschitzung der Hausbrandemission anzusehen. Der Wissenstand ist als ver-
gleichsweise hoch einzuschatzen. Wesentliche Arbeiten dazu wurden u.a. von GRIMMER et al.,
MORISKE et al.(1987) und ODULPHUS et al. (1985) geleistet.

Im Rahmen unserer Untersuchungen wurden Messungen zur Rauchgasemission von PCDD/F
und PAH aus einer mit Braunkohlenbriketts betriebenen Kachelofen-Luftheizung durchge-
Zwei Sorten von Braunkohlebriketts, die in der ehemaligen DDR bzw. heute weit verbreitet
waren bzw. noch sind, wurden untersucht: "Salz"kohlebriketts aus dem Tagebau Merseburg-
Ost und "Normal"kohlebriketts aus dem Tagebau Profen.

3.2. Probenahme

Die Probenahme wurde vom Landesamt fiir Umweltschutz Halle in Anlehnung an VDI-Richt-
linie 3499, Vorentwurf, Blatt 3 durchgefiihrt. In einem Modellofen wurde brikettierte Braun-
kohle aus dem Tagebau Profen und dem Tagebau Merseburg-Ost verheizt. Der wesentlichste
Unterschied zwischen beiden Kohlesorten besteht im unterschiedlichen Salzgehalt. Wihrend
die Chloridkonzentation der Profener Kohle im normalen Bereich liegt, zeichnet sich die Kohle
aus dem Merseburger Revier durch einen ca.7-fach hoheren Wert aus.

Das fiir die Probenahme benétigte Adsorbens (XAD-2) wurde einer speziellen Reinigungspro-
zedur unterzogen (Auswaschen im sauren, basischen und neutralen Mileu bzw. Soxhletex-
traktion mit verschiedenen organischen Losungsmitteln) und dem LAU zur Verfligung gestellt.
Vor Beginn der Probenahme wurden definierte Mengen des internen Standards (Indeno[1,2,3-
cd]fluoranthen) fur die PAH-Analyse sowie des Standards zur Bestimmung der Wiederfin-
dungsrate fur die PCDD/F-Analyse zugegeben. Der Probenahmezyklus wurde fiir jede der
beiden Kohlesorten dreimal hintereinander durchgefiihrt und das daraus resultierende Probegut
dem UFZ Leipzig tibergeben.

3.3. Probenaufbereitung

Die sechs zur Verfiigung stehenden Proben wurden unter Berticksichtigung der VDI-Richtlinie
3875, Entwurf, Blatt 1 aufgearbeitet und analysiert. (Abb.25)
Das Probegut lag in Form

- einer Toluollésung aus dem Titansondenkopf,

- eines zerschnittenen Glasrohres (Insert),

- des Kondensates aus dem Impinger,

- des XAD-2 Adsorbens und

- aller ibrigen Glasteile, die mit dem Probegas in Kontakt gekommen sind,
vor. Das Kondensat wurde in Erlmeyerkolben iiberfiihrt und dreimal 1h lang intensiv mit je 50
ml Toluol ausgeschiittelt. Nach der Phasentrennung wurde das Toluol mit geglithtem Natrium-
sulfat getrocknet. Die Extraktion des XAD-2 erfolgte im Soxhlet (20 h) unter Verwendung
von Dichlormethan, das anschlieBend eingeengt und in Toluol iberfithrt wurde. Die oben
genannten Glasteile wurden, ebenfalls mit Toluol, ultraschallextrahiert. Die im anfallenden
Toluolextrakt enthaltenen Ruf3- und Staubpartikel wurden abgetrennt und gemeinsam mit dem
Glasinsert in der Soxhletapparatur 20 h mit Toluol extrahiert. Alle Extrakte wurden vereinigt

und gekiihlt zwischengelagert.
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Spiill6sung des Titan- Impinger Kondensat XAD-Adsorbens Glasteile der Probenahme-
sondenkopfes 3x 1-Extraction mit soxhl etextr. (20h, DCM) apparatur ultraschall-
50 ml Toluol Losemmni ttel wechsel in Toluol extrahiert mit Toluol

vereini ste Toluolexrakte, Zugabe der "C-markierten
PCDD/F-Standardmixtur

Glasinsert, Staub- und RuBpartikel
(Soxhlet Extraction 20h)

59 % des Extraktes
Riickstellprobe

40 % des Extrakies 1 % des Extraktes
fiir di e PCDD/F-Analyse fiir die PAH-Anal yse

Abb. 25: Schematische Darstellung der Probeaufbereitung

3.3.1. Aufreinigen (clean up) des Extraktes fiir die PCDD/F-Analyse

Im Zuge relativ zeitaufwendiger Vorversuche wurde auf der Grundlage der VDI-Richtlinie
3499 eine clean up-Prozedur erstellt, getestet und optimiert, die den speziellen Anforderungen
der Probe Rechnung trigt. Diese Prozedur umfafit mehrere fliissigchromatographische Stufen
und ist in Abb. 26 detailliert dargestellt. Rauchgasproben, wie sie bei der Verbrennung von
Braunkohlenbriketts anfallen, sind mit einer breiten Vielfalt organischer Matrixkomponenten
belastet. Die HRGC/HRMS-Analyse der PCDD/F erfordert jedoch einen sehr stark auf-
konzentrierten und sehr sauberen Extrakt. Verbleibende Verunreinigungen konnen die gas-
chromatographische Trennung insbesondere an polaren Diinnfilmkapillaren erheblich stéren
und die Empfindlichkeit der GC/MS-Messung dramatisch herabsetzen. Um Probleme dieser
Art zu vermeiden, haben wir verschiedene, zusitzliche clean-up-Schritte getestet. Im Ergebnis
dieser Untersuchungen wurden der clean-up-Prozedur ein Vorreinigungsschritt und eine Fein-
reinigungsstufe im MikromaBstab (letzter clean-up-Schritt) hinzugefiigt, die in der Abb. 26
grau unterlegt sind.

Vor dem Einspritzen in das EinlaBsystem des Gaschromatographen wurde der Probe eine be-
kannte Menge einer 13Cg-1,2,3,4-TCDD-Standardlosung zugesetzt, um die Wieder-
findungsrate des Verfahrens bestimmen zu kénnen.
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- Vorreinigung (H,SO,/Silicagel 40g/60g f
. 1him Rotationverdampfer mischen)

o bt P b

n-6=n-Hexan : :
DCM=Dichlormethan mit 300 ml n-6/DCM (1/1) und 100 ml Toluol eluiert

einengen auf 10 ml

spiilen mit 70 ml
n-6/DCM (80/20)

Celite Saule
Sg Silicagel, 30g Celite/H,S0,(1/1), 5g Silicagel

mit 200 ml n-6/DCM (80/20) eluieren

+ 10 ml Benzen

einengen auf10 ml

* Na,SO,/basisches Aluminiumoxid
(je25g)

70ml Benzen,
80ml n-6/DCM (98/2)

mit 250mil n-6/DCM (1/1) eluieren

einengen auf 2ml

Gemischte Sdule: 10g Na,50,,5g Silicagel /AgNO,;,2¢g Sillcagel,IOg H,SO /Silicagel, -

2g Silicagel, Sg Silicagel/NaOH, 2g Silicagel

mit 300 ml n-6 eluieren

einengen auf 0,5ml

Mikro-Aluminiumoxid-Siule ; GC/MS

Abb. 26: Schema der clean up-Prozedur fiir PCDD/F

3.3.2. Aufreinigen (clean up) des Extraktes fiir die PAH-Analyse

10 ml des vereinigten Toluolextraktes wurden eingeengt, in Dichlormethan aufgenommen und
auf eine Kieselgelsiule gegeben. Die flissigchromatographische Trennung erfolgte unter UV-
Licht-Kontrolle, so daB eine Verschiebung der Fraktionen, hervorgerufen durch Matrixeffekte,

erkannt und beriicksichtigt werden konnte.
Die eben beschriebene und in Abb. 27 veranschaulichte clean up-Prozedur wurde dreimal pro

Probe durchgefiihrt.
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Toluolextrakt 10 ml

Losungsmittelwechsel in Dichlormethan

einengen auf 0,5 ml

| Silicagel-Sdule (Fiillmenge 2,5 g) I—-— Vorlauf1,5 mi DCM

mit 6 ml DCM eluieren
unter UV-Kontrolle

auffillen auf 10 ml

Lésungsmittelwechsel in Acetonitril Ldisungsmittel wechsel in Toluol

| HPLC/FD ! I GC/MS I

Abb. 27: Schema der clean up-Prozedur fiir PAHs

3.4. Apparative Analytik
3.4.1 Apparative Analytik der PCDD/F-Messungen
Gaschromatographie:

Fir die Emissionsmessungen wurden "fused-silica"-Kapillarsaulen mit zwei verschiedenen sta-
tiondren Phasen zur Trennung der PCDD/F eingesetzt: eine polare RTX-2330-Trennphase
(90% Biscyanopropyl-, 10% Phenylcyanopropylpolysiloxan) und eine relativ unpolare DB-5-
Trennphase (5% Phenyl-, 95% Methylpolysiloxan).

Beispielchromatogramme fiir eine Rauchgasmessung sind in Abb. 28 und Abb. 29 dargestellt.
Links sind die Massenfragmentogramme der PCDD/F-Homologengruppen aus dem Chro-
matogramm der polaren Trennphase abgebildet, rechts analog dazu die der unpolaren
Trennphase. Die fiir die Auswertung wesentlichen gaschromatographischen Peaks sind nach
BALLSCHMITER nummeriert bzw. schwarz gekennzeichnet.
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polar capillary column (RTX-2330) nonpolar capillary column (DB-5)
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Mit Hilfe der unpolaren Trennphase konnen zwar alle Homologengruppen bzw. auch alle
2,3,7,8-substituierten "toxischen" Kongenere voneinander getrennt werden, die Trennung von
den iibnigen, "nicht toxischen" Kongeneren gelingt jedoch nur sehr unzureichend. Fiir eine aus-
sagekriftige Emissionsmessung ist jedoch die Bestimmung der 2,3,7,8-substituierten Konge-
nere, die Grundlage fir den TEQ-Summenwert sind, unerlaBlich.

Dies ist unter Verwendung der polaren Trennphase mit wenigen Ausnahmen moglich.
(2,3,7,8-TCDF, 1,2,3,7,8-PeCDF und 1,2,3,4,7,8-HxCDF)

Im Gegensatz zu den Messungen der Pflanzen-, Depositions- und Bodenproben werden also
deshalb bei den Emissionsmessungen beide Saulentypen eingesetzt.

Sinnvoll ist dies aus dem Argument heraus, daB sich die Vor- und Nachteile beider Trennpha-
sen kompensieren bzw. durch kombinierte Auswertung der Chromatogramme sogar zusitzli-
che Informationen gewonnen werden konnen. (das iiberlappende 1,2,3,4,6,7-HxCDF im DB-
5-Chromatogramm ist beispielsweise aus dem RTX-2330-Chromatogramm zuginglich). Wie
bereits im Gliederungspunkt 2.1.3.2. grob umrissen wurde, besteht ein wesentlicher Nachteil
der polaren Trennphase im teilweisen oder kompletten Verlust der hoherchlorierten PCDD/F
(insbesonders des OCDF) infolge von Adsorptions- oder Dechlorierungseffekten. Durch den
Einsatz der unpolaren DB-5-Trennphase wird dieses Problem umgangen.

Die gaschromatographischen Parameter sind fir die Messungen mit der DBS5-Trennphase
identisch zu den unter Punkt 2.1.3.2. angegebenen, fiir die Messungen mit der polaren RTX-
2330 Kapillarsaule unterscheiden cie sich nur im Temperaturprogramm: Anfangstemperatur
90 C, 1min isotherm, mit 25 C/min auf 160 C, mit 3 C/min auf 230 C, 22min isotherm, mit
5 C/min auf 260 C, isotherm 20 min.

Die instrumentellen Parameter fur die massenspektrometrische Detektion bzw. die Kriterien
fur die Identifizierung und die Quantifizierung sind ebenfalls identisch zu Punkt 2.1.3.2. .

3.4.2. Apparative Analytik der PAH-Messungen

Neben der laut VDI-Richtlinie 3875, Blattl geforderten gaschromatographischen Analyse fand
als zweites, unabhingiges Analysenverfahren die HPLC Anwendung. Beide Methoden ergén-
zen sich und liefern somit einen wesentlichen Beitrag zur Qualitatssicherung.

3.4.2.1. Gaschromatographische Analyse

In Abhingigkeit davon, ob die Gewinnung qualitativer oder quantitativer Daten im Vorder-
grund stand, wurden flir die GC-Analyse zwei verschiedene Verfahren gewihlt, deren wesent-
lichste Elemente nachfolgend kurz beschrieben werden.

3.4.2.1.1. Qualitative Analyse (GC/MS)

Emissionsproben aus der Kohleverbrennung enthalten ein sehr breites Spektrum der verschie-
densten organischen Substanzen.

Entsprechend kompliziert gestalten sich auch die Gaschromatogramme, selbst wenn eine
Probevorreinigung (clean up) erfolgte. Fiir die zweifelsfreie Identifizierung der gesuchten
Zielverbindungen (16 PAH's laut EPA) war deshalb zunichst eine qualitative Charakterisie-
rung der Gaschromatogramme zwingend notwendig. Aus diesem Grund erfolgte die Detektion
der gaschromatographisch getrennten Verbindungen mit Hilfe der Massenspektrometrie. Fiir
jeden Peak des Gaschromatogramms erhalt man ein Massenspektrum, aus dem auf die jewei-
lige Substanz geschlossen werden kann.
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Die GC/MS-Analyse wurde mit den folgenden Betriebsdaten durchgeflihrt:

Gaschromatograph: HP 5890 II
Kapillarsiule: 30m x 0,25mm x 0,25um fused silica,
(DB-5, Fa. J&W Scientific, Fisons)
Trigergas: Helium, Saulenvordruck 100 kpa
Injektor, -volumen,
-temperatur: 1,5ul splitless, 290 C
Temperaturprogramm: Anfangstemperatur 90 C, mit 50 C/min auf 125 C,

mit 2 C/min auf 230 C, mit 7 C/min auf 290 C, 30min 290 C

Massenspektrometer: Finnigan MAT 95

Ionenerzeugung: ElektronenstoBionisation 70eV
Scanmodus: full scan

Scanzyklus: 1,5 s/scan

Massenbereich: 50-450 amu

Auflosung: ca. 1000 (statisch)

Erginzend sei bemerkt, dal} neben der PAH—haltigen Fraktion auch die ibrigen Fraktionen aus
dem clean up vermessen wurden, so das ein umfangreicher qualitativer Datensatz zur Verfu-
gung steht.

3.4.2.1.2. Quantitative Analyse (GC/FID)

Fir die quantitative Analyse wurde als Einspritzverfahren die "cool on column"-Injektions-
technik (Einspritzung direkt in die "kalte" Kapillarsidule) gewdhlt, da sie gegeniiber der alter-
nativ anwendbaren splitless-Injektion Vorteile bezuglich der Richtigkeit und Reproduzierbar-
keit bietet.

Die Vielzahl der in der Probe enthaltenen Substanzen flihrte zu einer relativ dichten und un-
ibersichtlichen Peakfolge im GC/FID-Chromatogramm. Deshalb war eine zweifelsfreie Zu-
ordnung aller 16 Zielverbindungen anhand der Retentionszeit nicht in jedem Fall moglich. Erst
durch die vergleichende Betrachtung des Peakmusters auf der Basis der GC/MS-Chromato-
gramme konnte jeder einzelnen Verbindung eindeutig ein Peak im GC/FID-Chromatogramm
zugeordnet werden.

Die Chromatogramme wurden unter den folgenden Bedingungen aufgenommen:

Gaschromatograph: HP 5890 IT

Kapillarsdule: 30m x 0,25mm x 0,25um fused silica,
(PTE-5, Fa. Supelco)

Tréigergas: Heilium, Saulenvordruck 138 kpa

Injektor,-volumen,

-temperatur: . cool on column, 0,5ul solvent flush, 90 C

Temperaturprogramm: identisch zu Punkt 3.4.2.1.1

Detektor, -temperatur: FID, 300 C
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Die quantitative Bestimmung der PAH's erfolgte nach der Methode des internen Standards.
Unter Verwendung einer zertifizierten Standardmixtur wurden zunichst die Responsefaktoren
der Zielverbindungen zum internen Standard Indeno[1.2,3-cd]fluoranthen bestimmt, indem ei-
ne Eichlosung mehrmals vermessen wurde. Aus dem Flachenverhiltnis der PAH-Peaks bzw.
des Standardpeaks wurden unter Beriicksichtigung der Responsefaktoren die Gehalte der
gesuchten Verbindungen berechnet.

3.4.2.2. Analyse mittels Hochieistungsfliissigchromatographie

Da mit Hilfe der Gaschromatographie nicht alle PAH's getrennt werden kdnnen (beispielsweise
Benzo[b]- und Benzo[k]fluoranthen) bzw. keine substanzspezifischen Detektoren zur Verfii-
gung stehen und somit Peakiiberlagerungen auftreten, die zu einer Verfilschung des Analysen-
ergebnisses flihren, wurde als zusatzliche MeBmethode die HPLC eingesetzt. Um eine op-
timale Nachweisspezifitdit und -empfindlichkeit zu erreichen, wurde eine Spezialtrennsiule
verwendet und, als instrumentelles Nachweisverfahren, die wellenldngenprogrammierbare
Fluoreszenzdetektion gewahlt.

Die Messungen wurden unter den nachfolgend aufgelisteten Bedingungen durchgefiihrt:

Geritekombination: Beckmann System Gold,

Shimadzu RF551 (Fluoreszenzdetektor)
Saule: Bakerbond PAH 16-plus (250 x 3 mm)
Eluenten: Gradientenelution Wasser-Acetonitril
Fluf: 0,5 ml/min
Temperatur: 25 €
Druck: 85 bar, bei Anfangsbedingungen
Gradienten: Zeitinmin  V%-Acetonitril

0-5 50 isokratisch

5-35 50 - 100 linear

35-45 100 isokratisch
Aquilibrierung: 15 min bei Anfangsbedingungen
Detektion: Fluoreszenz-Wellenldngenprogramm
3.4.2.3. UV/VIS-Messungen

Wihrend der Probeaufarbeitung wurde beobachtet, daB3 die vereinigten Extrakte der sechs
Proben eine unterschiedliche Farbintensitat aufwiesen. Um diese rein visuelle und subjektive
Beobachtung zu quantifizieren, wurden Extinktionsmessungen mit einem UV/VIS-Spektrome-
ter durchgefiihrt. Die Extinktion wurde im sichtbaren Bereich bei einer Wellenlange von 500

nm gemessen.

3.5 Ergebnisse und Diskussion
51, Ergebnisse der PCDD/F-Analysen
3:8:1.1 Charakterisierung des Emissionsmusters

Der komplette Datensatz der sechs Proben zur PCDD/F -Rauchgasemission beider Kohlesor-
ten ist in Tab. 21 dargestellt.
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Abb.30: Homologen- und Kongenerenprofile polychlorierter Dibenzodioxine und -furane
von Hausbrandemissionen und einer Miillverbrennungsanlage



Die errechneten Durchschnittswerte fiir jede der beiden Kohlesorten dienten als Grundlage fiir
die graphische Darstellung der Ergebnisse in Abb. 30. Zu Vergleichszwecken wurden die
Profile der Rauchgasemission einer Miillverbrennungsanlage hinzugefiigt.
Links in der Abbildung sind die zehn Homologengruppen der tetra- bis octachlorierten
PCDD/F dargestellt. Die numerischen Werte der Emissionskonzentrationen sind auf die Ge-
samtsumme aller PCDD/F=1000 normiert worden.
Es wird deutlich, da8 die Homologenprofile der Rauchgasemission der Braunkohlebrikettver-
brennung und der Miillverbrennung zwar #hnlich, aber nicht identisch sind. In beiden Fillen
tritt innerhalb der Homologengruppen der polychlorierten Dibenzofurane eine charakteristi-
sche Abnahme mit steigendem Chlorierungsgrad auf. Allerdings ist diese Abnahme fir die
Hausbrand-Emission stirker ausgeprigt als fiir die Emission der Miillverbrennungsanlage.
In der Bildmitte sind untereinander die Kongenerenprofile der 2,3,7,8-substituierten PCDD/F
abgebildet. Die Muster der beiden Kohlemessungen sind nahezu gleich und stimmen auch re-
lativ gut mit dem Emissionsmuster der Miillverbrennungsanlage iiberein. Die Profile zeigen ei-
nen exponentiellen Anstieg von den tetrachlorierten Dibenzodioxinen zum Octachlordibenzo-
dioxin, welches im gesamten Muster dominierend ist.
Auf der rechten Seite der Abbildung sind die relativen Kongenerenkonzentrationen dargestellt.
Diese Strategie zum Vergleich der Kongenerenmuster der 2,3,7,8-substituierten PCDD/F
wurde von HAGENMAIER et al. (1992) entwickelt und ist insbesondere fiir die Quellenzu-
ordnung geeignet. Es wurden die Verhiltnisse des jeweiligen 2,3,7,8-substituierten Kongeners
zur Summe der Konzentrationen aller Kongenere der entsprechenden Homologengruppe er-
rechnet (a-f, h-p), zB. a: 2,3,7,8-TCDD/ZTCDD. Die Konzentrationen des OCDD bzw.
OCDF wurden durch die Summen aller Dioxine bzw. Furane dividiert (g, q). Vervollstandigt
wird das Muster durch das Verhltnis von Dioxinen zu Furanen, ausgedriickt durch den Quo-
tienten Dioxine/Dioxine+Furane (r). Diese Profile sind einander ebenfalls dhnlich, ein signifi-
kanter Unterschied ergibt sich nur fir das Verhiltnis der Dioxine zu den Furanen. Es betrigt
fur die Kohleverbrennungsproben etwa das Doppelte von dem der Miillverbrennungsprobe.
ZusammengefaBt ergibt sich aus der Diskussion-der Profile folgendes Resumé:

- Die Homologen- und Kongenereprofile von "Salz"- und "Normal"kohle sind

einander sehr dhnlich. -
- Sie zeigen die typischen Merkmale einer PCDD/F-Emission thermischen
Ursprungs (typisches "Verbrennungsmuster")

Eine Moglichkeit zur Charakterisierung eines solchen Verbrennungsmusters bzw. zur Quellen-
zuordnung einer Emission thermischen Ursprungs besteht in der Interpretation der Massen-
fragmentogramme (Massespuren aus dem Chromatogramm der GC/MS-Analyse). Diese kén-
nen als ein Isomerenverteilungsmuster betrachtet werden, das sich aus der Uberlagerung
zweier Extremfille, des sogenannten "2,3-" und "2,6-Typs" ergibt. Die Rauchgasemissionen
der braunkohlegefeuerten Kachelofen-
Luftheizung zeigen ein Isomerenvertei-
lungsmuster vom "2,6-Typ" Besonders
deutlich wird dies am Massenfragmento-
gramm der tetrachlorierten Dibenzodioxi-
ne (Abb. 31). Charakteristisch fir ein
"2,6-Typ"-Muster ist die meta-Orientie-

J rung der Chlorsubstituenten der po-
LJ-J\JTM1 . T lychlorierten Dibenzodioxine. Die domi-

nierenden Kongenere, die ein "2,6-Typ"-
Abb. 31: TCDD-Massenfragmentogramm Muster prigen, sind das 1,3,6,8- und
1,3,7,9-TCDD, das 1,2,3,6,8-PeCDD
sowie das 1,2,3,4,6,8-HxCDD. Die entsprechenden Peaks sind im Massenfragmentogramm
gekennzeichnet. Das Auftreten eines "2,6-Typ"-Musters kann als Indikator einer

1,3,6,8 - TCDD
1,3,7,9 - TCDD
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unvollstandigen Verbrennung bei hoheren Temperaturen angesehen werden. Somit ist es
moglich, anhand der Massenfragmentogramme festzustellen, ob die thermische Bildung der
PCDD/F Resultat eines Hoch- oder Tieftemperaturprozesses ist. (BALLSCHMITER et al.)
Die im Rahmen der vorliegenden Untersuchung durchgefiihrten Modellofen-Experimente sind
einem Hochtemperaturprozel3 zuzuordnen.

3.5.1.2. Bewertung der quantitativen Ergebnisse der PCDD/F-Messungen

£s kann zunachst festgestellt werden, daB die Emissionskonzentrationen beider Kohlesorten
innerhalb des Erwartungsbereiches liegen. Sie sind groBenordnungsmaBig mit Werten ver-
gleichbar, wie sie fir andere Kohlesorten, beispielsweise Lausitzer oder Rheinischer Kohle,
gemessen wurden.
In der Tabelle (Tab.21) sind u.a. die Emissionskonzentrationen in toxische Aquivalente (TE
NATO CCMS) umgerechnet worden. Diese Verfahrensweise dient einerseits dazu, das Ge-
fahrdungspotential aus toxikologischer Sicht abzuschatzen und andererseits dazu Proben
verschiedener Herkunft besser miteinander vergleichen zu kénnen (z.B. mit Literaturwerten)
Ein Vergleich der Summenwerte (vertikale Summation der Durchschnittswerte in der Tabelle)
zeigt, daB3 die Totalemission toxischer Aquivalente der "Salz"kohlebriketts signifikant hoher ist
als die der "Normal"kohlebriketts (ca. um Faktor 7).
Diese bemerkenswerte Resultat der Messungen soll nachfolgend kurz diskutiert werden:
Die Briketts, das Rauchgas sowie der Emissionsstaub wurden mit verschiedenen MeBmetho-
den (ICP/AES, RFA, nasschemische Methoden) auf eine breite Vielfalt anorganischer Be-
gleitparameter analysiert (Metalle bzw. Metalloxide, Schwefel, Chlor, Chlorid, Schwe-
feldioxid, Sauerstoff, Stickoxide, Wasser). Als zusitzlicher organischer Parameter wurde der
Gesamtgehalt organischer Verbindungen (THC) bestimmt. Em Teil der Mef3ergebnisse wurde
vom LAU Halle zur Verfiigung gestellt.
Zusammen mit den Ergebnissen der PCDD/F-Analysen formen diese Parameter einen erwei-
terten Datensatz. Dieser neue, erweiterte Datensatz wurde auf Korrelationen hin untersucht,
die zwischen der PCDD/F-Bildung und Begleitparametern des thermischen Prozesses bestehen
konnten und die moglicherweise den festgestellten Unterschied beziiglich der PCDD/F -Rauch-
gasemission beider Kohlesorten erklaren konnten, z.B.: -

- Salzgehalt der Briketts (Chlorangebot fur die PCDD/F-Bildung)

- mehr oder weniger vollstandige Verbrennung (CO-,0,-, THC-,H,0-,

Temperaturkorrelation)

- verschieden starke Staubemission (Transport am Staub adsorbierter PCDD/F)

- Gehalte von eventuell katalytisch wirksamen Metallen (z.B. Kupfer)

- Schwefelgehalt der Briketts bzw. SO;-Gehalt des Rauchgases

(Konkurrenzreaktionen zu Thiophenen)

Aus diesen Untersuchungen konnte geschluBfolgert werden, da3 die hohere PCDD/F-Emissi-
onskonzentration der "Salz"kohlebriketts mit groBer Wahrscheinlichkeit auf den etwa 7-fach
hoheren Chlorgehalt dieser Brikettsorte zuriickzufiihren ist (2000 pg/kg : 300 pg7kg).
Alle alternativen Herangehensweisen, die festgestellte Differenz der Emissionskonzentration
zu erkldren, fiihrten zu keinem Ergebnis. Entweder unterschieden sich die entsprechenden Pa-
rameter nicht zwischen den beiden Kohlesorten (z.B. Kupfergehalt, Staubemission) oder die
verfiigbaren Daten verhielten sich wiedersprichlich zur erwarteten, theoretisch méglichen
Korrelation (Schwefelgehalt, SO2-,CO-, THC-Konzentration).
Die von uns gezogene SchluBfolgerung stimmt mit Untersuchungen von REISSIG (1991)
iiberein, dessen Pyrolyseexperimente mit synthetischen Kohlen ergaben, daBB die PCDD/F-RBil-
dung stark vom Chlorangebot abhingt, welches aus den eingesetzten Brennstoffen resultiert.
Eine entgiiltige Erklarung des Sachverhaltes (im technischen Mafstab) erfordert weitere Ex-
perimente und Untersuchungen.
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3.5.2. Ergebnisse der PAH-Messungen

In der Tabelle 22 sind die Endergebnisse der Messungen ausgewihlter polyzyklischer aroma-
tischer Verbindungen fiir beide Kohlesorten zusammengefaBt dargestellt. Es handelt sich dabei
um die Mittelwerte der Einzelmessungen die aus den mehrfach durchgefiihrten clean-up’s fiir
jede der drei Proben einer Kohlesorte resultieren (i.a. drei clean up’s pro Probenahme) bzw.
sich aus den Mehrfachmessungen der angewandten MeBmethoden ergeben (mehrere GC/MS-
und HPLC- Laufe). Es steht damit ein ausreichend gesicherter, zuverlassiger Datensatz zur
Verfligung, der in den Tabellen A9 bis A24 im Anhang dokumentiert ist. Die eingeklammerten
Werte sind aus Grinden die im jeweiligen Nachweisverfahren zu suchen sind
(Peakiiberlagerung, zu groBe geratetechnische Varianz fiir eine bestimmte Verbindung) als
fehlerbehaftet anzusehen. Sie gehen nicht in die Mittelwertberechnung ein.

3.5.2.1. Qualitative Bewertung der Ergebnisse - Musterbetra‘chtung

Die in der Tabelle aufgelisteten Mittelwerte sind in Abb. 32 graphisch dargestellt. Vergleicht
man die Emissionsprofile der beiden Brikettsorten miteinander, so lassen sich keine wesentli-
chen Unterschiede erkennen, die Anlaf fiir eine weitergehende Interpretation geben wiirden.
Die Muster stimmen im Rahmen des Gesamtfehlers des analytischen Verfahrens weitgehend
iberein. Thr Erscheinungsbild ist typisch fiir PAH-Emissionen von Verbrennungsprozessen,
wie sie in der Literatur zahlreich publiziert sind (GRIMMER (1983), ODULPHUS et al.
(1985), ENGEWALD et al. (1993) uvam.).

AbschlieBend sei noch einmal betont, daB es sich bei den hier publizierten Ergebnissen um eine
Auswahl aus einer weit umfangreicheren Stoffklasse handelt. Neben den wie vereinbart analy-
sierten Verbindungen wurden mittels massenspektrometrischer Untersuchungen zahlreiche
weitere PAH-Derivate, beispielsweise methylierte PAH's, sowie eine betrichtliche Anzahl
Stickstoff-, Sauerstoff- und Schwefelheterozyklen identifiziert. Fiir eine gesamtheitliche Be-
trachtung des Gefahrdungspotentiales, welches von der organischen Hausbrandemission aus-
geht, wéren diese Verbindungen durchaus von Interesse.

3.5.2.2. Quantitative Bewertung der MeBergebnisse

Die Emissionskonzentrationen sind fiir beide Brikettsorten verhiltnismiBig hoch, liegen jedoch
noch innerhalb des aus Literaturwerten bekannten Erwartungsbereiches. Untersuchungen von
KNOBLOCH (1993) zur Hausbrandemission von Lausitzer Kohle, die an der Universitit
Leipzig mit einem anderen Probenahmeverfahren durchgefiihrt wurden, ergaben Ergebnisse in
der gleichen GréBenordnung.

Ein Vergleich zwischen den einzelnen Probenahmen, die fiir eine Kohlesorte durchgefiihrt
wurden, offenbart relativ groe Schwankungen. Diese Tatsache darf jedoch nicht weiter ver-
wundern, da es sich bei den Experimenten um einen komplexen technischen ProzeB handelt. In
diesem Zusammenhang muf} auch der Vergleich zwischen den zwei Kohlesorten interpretiert
werden. Aus der Tabelle sind u.a. die Summenwerte fiir jede Probenahme ersichtlich. Die dar-
aus gebildeten Mittelwerte weichen um etwa 20% voneinander ab. Diese Abweichung kann
jedoch aus den genannten Griinden nicht als signifikanter Unterschied zwischen beiden Bri-
kettsorten interpretiert werden, wie das bei der PCDD/F-Emission der Fall ist, sondern es muB
geschluBfolgert werden, daB die Emissionskonzentrationen beider Kohlesorten vergleichbar
sind.
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Emissionskonzentrationen PAH in Mikrogramm pro Kubikmeter

"Salz"-Briketts (Tagebau Merseburg-Ost)

"Normal"-Briketts (Tagebau Profen)

Probe 1 Probe 2 Probe 3 Mittelwert Name der Verbindung Probe 4 Probe § Probe 6 Mittelwert
245 886 1048 726 Acenaphthylen 1179 979 (5891 1079
33 231 150 138 Acenaphthen 58 31 [120] 45
62 220 193 158 Fluoren 191 139 [1041] 165
448 963 2038 1150 Phenanthren 1192 1014 [7615] 1103
45 151 155 117 Anthracen 150 132 [1460] 141
176 328 873 459 Fluoranthen 694 5717 {3731] 636
161 358 629 383 Pyren 578 475 [3656] 527
13 40 67 40 Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 31 32 [169] 32
38 86 168 97 Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 159 160 [540] 160
13 78 69 53 Cyclopenta(c,d)pyren 97 105 [665] 101
38 104 139 94 Benz[a]anthracen 140 112 [1162] 126
56 150 269 158 Chrysen/Triphenylen 175 167 [916] 171
25 49 140 71 Benzo[b+j]fluoranthen 104 109 (886) 107
11 27 57 32 Benzo[k]fluoranthen 57 90 [514] 74
13 58 75 49 Benzo[e]pyren 73 75 [230] 74
19 80 86 62 Benzo[a]pyren 94 91 [776] 93
20 65 114 66 Indeno[1,2,3-c,d]pyren 116 109 1748] 113
16 38 63 39 Dibenz[a,h+a,clanthracen 55 39 {331] 47
15 69 87 57 Benzo[g,h,i]perylen 82 84 (498] 83
6 16 21 14 Coronen 32 37 [199] 35
[ 1 3997 | 61 | 3963 [Summenwert [ 5257 ] 4557 ] ana8 | o2 |
| 2356 | 4957 | 4021 | / [ CO-Konzentration in mg/Kubikmeter Rauchgas 226 | 1006 | 2761 | /

Tab.22: Datensatz PAH-Hausbrandemission




"Normal"-Briketts
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Abb.32: Profile der PAH-Hausbrandemissionen




Der Vollstindigkeit halber soll angemerkt werden, dal die Probe 6 als AuBreiBer betrachtet
wurde. Die Berechtigung dazu wird durch die Ergebnisse der UV/VIS-Messungen unter-
mauert, die fiir diese Probe eine Extinktion ergeben, die etwa um den Faktor 6,5 tiber dem
Mittelwert der anderen 5 Probenahmen liegt. Die MeBwerte sind sind daher in der Tabelle ein-
geklammert dargestellt und wurden nicht flr die Berechnung des Mittelwertes herangezogen
Interessant ist diese Betrachtung jedoch in anderer Hinsicht. Sie macht deutlich, wie stark die
PAH-Emission von den jeweiligen Verbrennungsbedingungen (beeinfluBt durch die Feuerfuih-
rung) abhiingt, da der gemessene viel hohere Wert nicht auf Fehler im analytischen Verfahren
zuriickgefiihrt werden kann (zwei MeBmethoden, die auf verschiedenen MeBprinzipien arbei-
ten, haben das gleiche Ergebnis erbracht).

Ein weiterer Hinweis, daB die Verbrennungsbedingungen als Ursache fiir die beobachtete Ab-
weachung anzusehen sind, ist die CO-Konzentration im Rauchgas. Sie hat fiir die betrachtete
Probe einen um den Faktor 2,6 hoheren Wert als fiir die beiden anderen Probenahmen der
Profener Kohle, die relativ gut iibereinstimmen.

Eine allgememgultlge Korrelation Grad der Vollstindigkeit der Verbrennung - CO Konzen-
tration im Rauchgas - PAH-Emissionskonzentration 148t sich jedoch nicht aufstellen. Dafur ist
der Datensatz, der aus den hier publizierten Messungen resultiert, zu klein.

Es sind dafiir mehr als drei Probenahmen pro Kohlesorte bzw. mehr als sechs Probenahmen
insgesamt erforderlich.

5.1.3. Ergebnisse der UV/VIS - Messungen

Die numerischen Werte der UV/VIS - Messungen haben die visuellen Beobachtungen, die
zum Teil erhebliche Unterschiede in der Intensitit der Farbung der Rohextrakte ergeben hat-
ten, bestitigt. Besonders zu erwahnen ist die Probe 6, die sowohl wesentlich dunkler als die
anderen Proben gefirbt war als auch einen grofBeren Gehalt an RuBpartikeln aufwies. Der
Sachverhalt wurde unter dem Gliederungspunkt 5.1.2. ausfiihrlicher diskutiert.

Extinktion bet 500 nm:
Probe 1: 0,18
Probe 2: 0,33
Probe 3: 0,51
Probe 4: 0,77
Probe 5: 0,60
Probe 6: 3,20

3.6. Zusammenfassung der Ergebnisse

- Es wurde nachgewiesen, daBl sowohl polychlorierte Dibenzodioxine/-furane als auch
polyzykllsche aromatische Kohlenwasserstoffe bei der Verbrennung von Braunkohle-
briketts in einem Kachelofen, wie er fiir die Braunkohlehausbrand-Heizung typisch
ist, emittiert werden.

- In qualitativer Hinsicht existieren zwischen den zwei untersuchten Kohlesorten
keine wesentlichen Unterschiede. Fiir beide Brikettarten treten ahnliche Emissions-
muster, sowohl fiir die PCDD/F als auch fiir die PAH auf. Demzufolge wird der
jeweilige Bildungsmechanismus nicht durch den unterschiedlichen Chlorgehalt der
Briketts beeinfluf3t.
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3.7.

Bei der quantitativen Bewertung der Ergebnisse muB zwischen den beiden untersuch-

ten Verbindungsklassen unterschieden werden. Wihrend im Fall

der PAH-Emission

keine nennenswerten Differenzen zwischen den zwei Brikettsorten festzustellen

sind, ist die PCDD/F-Emission der "Salz"kohle (Merseburg-Ost)
als die der "Normal"kohle (Profen).

Beziiglich des Konzentrationsbereiches unterscheiden sich beide

ca. 7-mal héher

Verbindungsklassen

gravierend: Die Emissionskonzentrationen der PAH's liegen im jig/m3-Bereich, die der

PCDD/F um ca. 6 GroBenordnungen darunter im pg/m3-Bereich

Folgerungen

Die bisherigen Messungen haben gezeigt, daB die Emission organischer Schadstoffe
stark in Abhangigkeit der eingesetzten Braunkohlebriketts vaniert. In diesem Zusam-

menhang erscheint es sehr interessant, welche Emissionen von ar

\deren gebrauch-

lichen Brikettsorten, wie zum Beispiel den sogenannten Additivﬂriketts, ausgehen, die

in naher Zukunft die zur Zeit vorherrschenden Brikettsorten (Prd
stinde Merseburger Kohle) ersetzen konnten.

fener Kohle, Restbe-

Ein zweiter Faktor, der die Emission organischer Schadstoffe e;I]eblich beeinflussen

kann, sind die Bedingungen, unter denen die Verbrennung statt
dingungen werden maBgeblich durch die Bauart des Ofens bestir
einer umfassenden Abschitzung des vom Hausbrand ausgehende
schen Gefihrdungspotentials wire eine Erweiterung des Untersy
auf andere gebrauchliche Ofentypen (z.B. Dauerbrandofen) ange

Wie die Ergebnisse des qualitativen screenings der bisher analys

det. Diese Be-
nmt. Im Interesse

n okotoxikologi-
chungsprogrammes

zeigt.

ierten Rauchgas-

proben sowie die Resultate der durchgefuhrten Literaturrecherche zeigen, werden

neben den bereits erfaBten Komponenten noch zahlreiche anderg

organische Ver-

bindungen emittiert. In diesem Zusammenhang sind besonders weitere polyzyklische
aromatische Kohlenwasserstoffe bzw. deren O-, N- und S- Analpga bzw. polychlorier-

te Biphenyle von Bedeutung, deren tiefergehende Untersuchung

Die durchgefiihrten Messungen haben die Vermutung erhrtet,

daher sinnvoll wire.

afl} der Hausbrand eine

relevante Dioxinquelle darstellen kann, der von Seiten des Gesu ndheitsschutzes

insofern eine erhebliche Bedeutung zukommen konnte, als es sig

h beim Hausbrand um

eine bodennahe Quelle in iiblicherweise dichtbesiedelten Gebiet¢n handelt. Demnach

wiire eine erhohte Immissionsbelastung zu vermuten. Aufschiufy

dariiber kénnten

saisonale Immissionsmessungen in einem Altstadtwohngebiet bzw. an einem Referenz-

standort geben.
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4. Vorbereitende Untersuchungen zur Messung von PCDD/PCDF in der
Atmosphiire

4.1. Einleitung

Messungen von PCDD/F im Medium Luft (einschlieBlich Luftstaub) sind ein wichtiger Be-
standteil zur Beurteilung der Immissionssituation beziiglich dieser Verbindungen. Die Interpre-
tation solcher Messungen muB zahlreiche Randbedingungen umfassen, da der jeweilige
PCDD/F-Gehalt der Luft/des Luftstaubes von mehreren Parametern beeinfluBt wird, die nach-
folgend in kurzer Form angegeben sind:

- Emissionssituation (Quellstirke),

- MetereologischeVerhiltnisse (Temperatur, EinfluB atmosphirischer Transportvor-
ginge u.a. Grad der vertikalen Durchmischung der Atmosphire (Ereignisbetrachtung
z.B. bei austauscharmen Wetterlagen im Winter),

- Abbauprozesse in Abhéngigkeit von Dampfdruck, Sorptionsverhalten, etc. der einzeln
PCDD/F-Homologengruppen.

Luft/Luftstaubmessungen von PCDD/F stellen hohe Anforderungen an das gesamte analytische
Verfahren, da sehr geringe Konzentrationen (im fg/m3-Bereich) analytisch sicher erfaBBt werden
miissen. Daraus resultiert, daB die PCDD/F aus grofien Luftvolumina angereichert werden
miissen, was wiederum eine aufwendige Probenahme erfordert. Bedingt durch die probenah-
metechnischen Gegebenheiten ist auch die Probeaufarbeitung sehr material- und arbeitsintensiv
(sieche Punkt 4.2. und 4.3.). '

Innerhalb des bisherigen Untersuchungszeitraumes wurden zahlreiche Vorversuche zur Erar-
beitung und Optimierung der einzelnen Teilschritte des analytischen Verfahrens durchgefuhrt,
so daB eine Methode erstellt werden konnte, die kiinftige Luft-/Luftstaubmessungen
ermoglicht. Aufgrund des dafiir erforderlichen hohen experimentelltechnischen Aufwandes
konnten noch keine parallelen Messungen zum laufenden Untersuchungsprogramm
durchgefiihrt werden.

4.2. Probenahme zur Messung von PCDD/F in Luft/Luftstaub
In der Atmossphire liegen Dioxine und Furane iiberwiegend an Aerosolpartikel angelagert vor.

Fiir die Probenahme bei Konzentrationsmessungen wird ein sogenannter High Volume - Sam-
pler eingesetzt, der schematisch in Abb.33 dargestellt ist.

. Gas-Quantometer
Drehschieb
Planschliff ¢ Q \
N :
Lufteintritt PUF 1 PUF2 | P /

Temperatur-
meffithler

Glasfaserfilter

Abb.33: Prinzipskizze High Volume - Sampler
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Die Probenahmeapparatur erlaubt eine Anreicherung der PCDD/F aus Luftvolumina bis zu
3000 m3. Die dafur erforderliche Sammelzeit betrigt ca. 5 Tage. Die zur Probenahme
eingesetzte Adsorptionseinheit besteht aus einem Glasfaserfilter mit zwei nachgeschalteteten
Polyurethanschaumfiltern (PUF); durch diese Adsorptionseinheit ist sichergestellt, dall sowohl
die partikelgebundene als auch die gasformige Fraktion der Dioxine und Furane in der
Atmosphare erfaBt wird. Zur Kontrolle der Probenahme wird das Filter vor Beginn der
Messung mit einer definierten Menge 13C12-1,2,3,4-TCDD markiert. Die Probe-
nahmeapparatur wurde so konzipiert, das sie auch unter feldméBigen Bedingungen eingesetzt
werden kann und zur Energieversorgung 220V-Wechselstrom ausreicht. Um die erforderliche
Saugleistung zu erreichen, wurden deshalb zwei Pumpen parallel geschaltet.

4.3. Probeaufarbeitung

Bevor die Polyurethanschaumfilter zur Probenahme eingesetzt werden konnen, miissen sie
einer aufwendigen Vorreinigungsprozedur unterzogen werden. Nacheinander werden die
PUF’'s mit Methanol, Dichlormethan, Toluol und Aceton je 10h soxhletextrahiert. Zur
Entfernung des Losungsmittels werden sie anschlieBend ausgepreBt und in einer
Vollglasapparatur im Stickstoffstrom getrocknet. Nach erfolgter Probenahme liegt das Probe-
gutin Form - der Glasfaserfilter,
- der Polyurethanschaumfilter, die als Sammelmedium fiir die
gas-formige PCDD/F-Fraktion dienen,
- eines kleineren PUF, der zur Kontrolle nachgeschaltet wurde, ob
das PCDD/F-Durchbruchsvolumen nicht iiberschritten wurde,
vor. Die Aufarbeitung erfolgt zunichst getrennt mittels Soxhletextraktion mit Toluol. Vor
Beginn der Extraktion wird zu den eigentlichen Sammelmedien zu gleichen Teilen eine 13C-
markierte Standardmixtur hinzugegeben. Wie in Abb. 34 schematisch dargestellt, werden die
Extrakte der Sammelmedien nach der Soxhletextraktion vereinigt und, getrennt vom Extrakt
der Kontroll-PUF s , analog zum clean-up der Emissionsmessungen aufgereinigt.

IPROBEAUFARBEITUNGLUFT/LUFTSTAUBMESSUNGEN I

Polyurethanschaum- Polyurethanschaum-
filter (PUF) filter (PUF),
Kontrolle Durchbruch

Glasfaserfilter mit
Feinstaub

gasformige Fraktion

Zugabe C,,-markierte Standardm ixtur

I

Soxhletextraktion Soxhletextraktion Soxhletextraktion
mit Toluol mit Toluol mit Toluol
| ,clean up® analog zu Emissionsmessungen (Punkt3.3.1) I

Abb. 34: Schema der Probeaufarbeitung der Luft/Luftstaubmessungen
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4.4. Apparative Analytik

Die Proben wurden analog zu der unter Punkt 3.4.1. detailiert beschriebenen GC/MS-Prozedur
vermessen. Um eine exakte Bestimmung aller 2,3,7,8-substituierten Kongenere zu
ermdglichen, wurden wiederum zwei verschieden polare GC-Trennphasen eingesetzt.

4.5. Erste Ergebnisse
Erste Testuntersuchungen wurden an einem Standort im Betriebsgelande des UFZ Leipzig
durchgefiihrt.

Die Ergebnisse haben gezeigt, daB sich das Verfahren sowohl in quantitativer als auch in
qualitativer Hinsicht zur Bestimmung von PCDD/F in Luft/Luftstaub eignet.
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Anhang



Depositionraten Standort Konderitz

Kongenere Maif]urlli JulitAug | Aug/Sept | Okt/Nov | Nov/Dez Dez/Jan Feb/Marz
inpgm*d’ | mpegmd’ | mpgmd’ | mpgm'd’ | mpgm’d’ | mpgmid' | inpgmid’
2378-TCDD 0,04 0,07 0,29 0,25 1,7 0,36 0,73
12378-PeCDD 0,18 n.d. n.d. 0,96 3,58 0,49 2,97
123478-HxCDD 0,2 0,07 0,1 0,38 7,46 1,33 5,76
123678-HxCDD 0,69 0,07 0,1 0,73 10,97 1,94 11,64
123789-HxCDD 0,55 0,13 0,11 0,88 3,15 1,7 9,82
1234678-HpCDD 3.6 4,38 2,83 14,72 61,84 11,28 112,77
OCDD 2821 43.24 17,95 55,02 70,45 54,02 557,62
2378-TCDF 2,14 n.d. n.d 10,2 49,96 7,7 18,61
12378-PeCDF 0,7 0,31 0,42 2,49 8,79 2.55 5.7
23478-PeCDF 0,64 0,04 0,18 2,96 12,61 3,29 6,67
123478-HxCDF 0.88 0.8 0,35 8,04 35,41 3,46 11,34
123678-HxCDF n.d. 0,24 0,1 5,49 18,8 2,85 7,76
123789-HxCDF 0.61 n.d. 0.1 2.7 9,22 1,39 7,4
234678-HxCDF 0,3 n.d. n.d. 1,23 4,67 0,49 3,7
1234678-HpCDF 2.11 3 1,07 11,69 42,74 8,61 34,44
1234789-HpCDF 0,2 0,15 0,11 1,43 6,06 1,94 0,97
OCDF 2,83 4.42 1,21 9 83,06 11,1 23,95
Summe TCDD 5,47 1223 1,77 10,5 51,35 11,7 24 8
Summe PeCDD 2,67 0 0 17,58 79,43 14,55 36,08
Summe HxCDD 5,87 2,98 2,92 16,48 132,05 13,82 120,59
Summe HpCDD 7.45 9,71 6,38 32,11 119,32 19,46 255,25
OCDD 2821 43,24 17,95 55,02 70,45 54,02 557,62
Summe TCDF 12,31 3,06 3,27 67,4 284,36 30,74 97,55
Summe PeCDF 7,28 1,62 2 44,03 189,11 26,86 91,55
Summe HxCDF 3,8 2,6 1,41 31,25 117,87 17,52 60,87
Summe HpCDF 2,96 3,78 1,43 18,24 42,74 15,89 43,71
OCDF 2,83 4,42 1,21 9 83,06 11,1 23,95

Tab. Al: PCDD/PCDF Standort Kénderitz




Depositionraten Standort Zeitz
Kongenere Mai/Juni Juli’Aug Aug/Sept Sept/Okt Okt/Nov
mpgm- d’ mpgm?d’ inpgm™d’ in pg m? 4" in pg m? d’

2378-TCDD 0,58 1,27 0,55 2 n.d.
12378-PeCDD 1,02 1,09 1,64 2,73 2,37
123478-HxCDD 1,02 0,73 1,64 4,91 n.d.
123678-HxCDD 0,87 1,46 2,37 5,64 . nd.
123789-HxCDD 0,44 1,82 1,64 4 n.d.
1234678-HpCDD 18,77 15,46 41,47 30,38 n.d.
OCDD 129,94 132,96 105,86 383,61 57,84
2378-TCDF 10,04 9,46 10,55 26,56 14,37
12378-PeCDF 0,87 0,91 2 13,64 10,19
23478-PeCDF 4,07 5,09 8,19 15,46 n.d.
123478-HxCDF 2:77 2 4,18 15,64 8,19
123678-HxCDF 2,04 1.46 2,91 11,64 8,19
123789-HxCDF 233 1,82 291 11,46 455
234678-HxCDF 0,73 0,91 0,73 3,82 437
1234678-HpCDF 12,95 7,28 9,28 46,38 15,83
1234789-HpCDF 1,16 0,09 1,09 10 437
OCDF 13,82 7,09 9,82 121,69 9,28
Summe TCDD 21,54 6,73 16,55 25,47 n.d.
Summe PeCDD 42,05 22,92 41,11 32,74 nd.
Summe HxCDD 18,19 17,28 - 23,83 44 93 nd
Summe HpCDD 34,49 32,74 38,38 63,66 41,29
OCDD 129,94 132,96 105,86 383,61 57,84
Summe TCDF 38,56 45,29 54,57 184,62 75,49
Summe PeCDF 36,23 4293 71,3 182,98 81,85
Summe HxCDF 18,63 18,01 26,01 102,04 36,92
Summe HpCDF 16,44 10,91 12,91 80,76 31,47
OCDF 13,82 7,09 9,82 121,69 9,28

Tab. A2: PCDD/PCDF Standort Zeitz



Depositionraten Standort WeiBenfels-SchleuBe

Kongenere Mai/Juni Juni/Juli Juli/Aug Aug/Sept
i pg m’d" w pg m’d" m pg m7d’ i pg m~d"
2378-TCDD 0,04 n.d. 0,2 0,06
12378-PeCDD 0,18 n.d. 0,09 0,22
123478-HxCDD 0,2 n.d. 0,06 0,26
123678-HxCDD 0,69 n.d. 0,28 0,86
123789-HxCDD 0,55 n.d. 0,21 0,69
1234678-HpCDD 3,6 n.d. 1,63 4,51
OCDD 28,21 36 13,33 35,26
]

2378-TCDF 2,14 n.d. 1,13 2,67
12378-PeCDF 0,7 n.d. 0,23 0,87
23478-PeCDF 0,64 n.d. 0,11 0,8
123478-HxCDF 0,88 nd. 0,34 1,09
123678-HxCDF nd nd. 0,18 n.d.
123789-HxCDF 0,61 nd. 0,04 0,76
234678-HxCDF 0,3 n.d. n.d. 0,37
1234678-HpCDF 2,11 9 1,09 2,64
1234789-HpCDF 0.2 n.d. 0,04 0,25
OCDF 2,83 23 0,78 3,53
Summe TCDD 5,47 n.d. 1,92 0,66
Summe PeCDD 2,67 n.d. 1,3 3,82
Summe HxCDD 5,87 n.d. 2,11 7,49
Summe HpCDD 7,45 n.d. 3,48 12,24 fl
OCDD 28,21 36 13,33 35,26
Summe TCDF 12,31 nd. 2,14 7,75
Summe PeCDF 7,28 n.d. 2,76 74
Summe HxCDF 28 nd. 1,64 451
Summe HpCDF 2,96 n.d. 1,58 3,44
OCDF 2,83 23 0,78 3,53

Tab. A3: PCDD/PCDF Standort WeiBenfels/SchleuBe (Monate Mai - Sept)



Depositionraten Standort WeiBenfels-SchleuBe

Kongenere Okt/Nov Nov/Dez Dez/Jan Feb/Mirz
mnpgm”d* inpgm~ d’ in pg m* 4" in pg m* d”

2378-TCDD 0,22 1,82 0,32 1,09
12378-PeCDD 1,46 1.27 0,61 5,09
123478-HxCDD 3,64 1,64 0,97 5,46
123678-HxCDD 4,37 2,43 1,33 9,28
123789-HxCDD 4,37 1,94 1,03 8,31
1234678-HpCDD 22,55 21,83 8,12 34,68
OCDD 82,58 62,45 *33.1 127,45
2378-TCDF 14,73 14,85 3,85 50,75
12378-PeCDF 3,46 10,67 1,94 11,82
2347/8-PeCDF 5,09 7.52 1,58 14,49
123478-HxCDF 13,1 12,98 3,03 18,19
123678-HxCDF 4,91 10,91 1,58 13,34
123789-HxCDF 2,91 10,13 1,39 9,58
234678-HxCDF 0,73 2,43 0,42 2.3
1234678-HpCDF 16,92 9l 5,09 41,41
1234789-HpCDF 1,82 2,24 1,03 3,09
OCDF 15,28 10,43 5,82 30,92
Summe TCDD 12,01 322 5,03 38,2
Summe PeCDD 26,19 35,35 7,52 113,86
Summe HxCDD 55,66 37,05 12,61 98,04
Summe HpCDD 42,74 46,93 15,22 70,76
OCDD 82,58 62,45 33,1 127,45
Summe TCDF 67,66 8731 22,74 287,45
Summe PeCDF 53,84 112,29 22,49 199,29
Sumrme HxCDF 47.11 4547 12,91 92,76
Summe HpCDF 22,55 16,86 10,19 67,3 it
OCDF 15,28 10,43 5,82 30,92 H

Tab. A4: PCDD/PCDF Standort WeiBenfels/SchleuBe (Monate Sept - Marz)



Depositionraten Standort Stidten

Kongenere Juli/Aug Aug/Sept Dez/Jan Feb/Mirz
in pg m” d* inpgm™ d* o pgm” d npgm”d’
2378-TCDD n.d. 0,11 0,15 0,97
12378-PeCDD n.d. n.d. 0,79 0,91
“ 123478-HxCDD 0,03 n.d. 1,03 2,43
123678-HxCDD 0,07 n.d. 0,91 3,76
123789-HxCDD 0,07 n.d. 0,91 4,24
1234678-HpCDD 1,24 1,87 7,46 36,08 4“
OCDD 18,41 7,29 37,71 133,69 ]I
|
2378-TCDF 0,66 0,77 2,73 13,04
12378-PeCDF 0,09 0,45 1,27 5,76
23478-PeCDF 0,33 0,19 1,7 9,94
123478-HxCDF 0,2 0,29 1,64 8,12
123678-HxCDF 0,06 n.d. 1,46 4,85
123789-HxCDF 0,05 0,22 1,09 5,09
234678-HxCDF 0,12 n.d. 0,85 1,27
H 1234678-HpCDF 0,5 1,33 5,28 16,01
1234789-HpCDF 0,07 n.d. 0,36 1,94
OCDF 0,33 0,52 5,94 11,82
Summe TCDD 1,42 3,18 6,37 18,67
Summe PeCDD 0,49 1,13 7,82 19,83
Summe HxCDD 1,91 1,58 7,58 46,02
Summe HpCDD 2,58 3,01 14,85 74,21
OCDD 18,41 7,29 37,71 133,69
ILSumme TCDF 4,97 4,64 13,34 79.79
Summe PeCDF 2,53 2,76 16,73 98,65
Summe HxCDF 1,26 3,84 11,7 48,14 it
Summe HpCDF 0,6 1,33 7,22 23,53 “
OCDF 0,33 0,52 5,94 11,82 ﬂ

Tab. AS: PCDD/PCDF Standort Stiadten



Griinkohl 2.Ernte
Kongenere Konderitz Zeitz Hohen- WSF- WSF- Stadten
molsen Schleufe Hang
mpgg' TS mpge’ TS npeg’TS | mpee'TS inpgg'Ts | npee TS

2378-TCDD n.d. 0,71 0,55 0,19 0,16 0,27
12378-PeCDD n.d. 1.89 0,46 0,05 0.4 0,69
123478-HxCDD n.d. n.d. 0,86 0,38 0,42« 1,08
123678-HxCDD n.d. n.d. 0,7 0,67 0,56 0,92
123789-HxCDD n.d. n.d. 0.77 1,08 0,66 1,23
1234678-HpCDD 28 1,76 3,35 4,88 4,26 5,84
OCDD 9.71 14,25 10,37 16,67 15,11 24,53
2378-TCDF 4.69 2.93 41.05 7,97 7,23 7,6
12378-PeCDF 0,69 1,27 0.77 0,93 1,01 1,27
23478-PeCDF 0.64 ©1.18 0,91 1,12 0,91 1,46
123478-HxCDF 0.75 1.09 1.1 1,56 1,03 1,69
123678-HxCDF 0.53 0.57 0.72 0,96 0,66 1,19
123789-HxCDF 0.39 0.76 0.74 0,6_7 0,61 I
234678-HxCDF n.d n.d 0.29 0.22 0,09 0,35
1234678-HpCDF 2.52 2,78 2,83 275 2,41 5,64
1234789-HpCDF 0.19 0.52 0.48 0,17 0,19 0,35
QCDF 2.39 2.45 2,18 3,09 2,29 4,34
Summe TCDD 9.99 22,08 11,98 11.41 16,37 19,92
Summe PeCDD 5,66 23,87 9,34 4,54 7,81 13,01
Summe HxCDD 485 14,62 6.3 7,94 6,9 11,67
Summe HpCDD 5,63 15,24 5,97 9.5 8,84 15,74
OCDD 9.71 14.25 1037 16,67 15,11 24,53
Summe TCDF 29,82 67,22 38,45 61,73 62,98 64,84
Summe PeCDF 10,04 16,46 13,11 16,65 16,46 21,27
Summe HxCDF 4,02 9.67 5,87 7,82 517 13,24
Summe HpCDF 33 491 4,07 4,07 3,11 6,8
OCDF 2,39 2,45 2,18 l‘3,09 2,29 4,34

Tab. A6: MeBwerte der PCDD/PCDF im Wintergriinkohl



Sommergriinkohl
Kénderitz WSF-Schleufie
inpg g’ TS npg g’ TS

2378-TCDD 0,23 0,11
12378-PeCDD 0,12 0,04
123478-HxCDD 0,23 0,2

123678-HxCDD 0,23 0,2

123789-HxCDD 0,37 0,2

1234678-HpCDD 4,18 1,08
OCDD 18,42 7,36
2378-TCDF 3.8 1,45
12378-PeCDF 0,64 0,16
23478-PeCDF 0,61 0,2

123478-HxCDF 0,52 ' 0,19
123678-HxCDF 0,2 0,05
123789-HxCDF 0,13 0,07
234678-HxCDF 0,02 0,09
1234678-HpCDF 1,34 0,61
1234789-HpCDF n.d. n.d.

OCDF 1,02 0,5

Summe TCDD 6,3 5,58
Summe PeCDD 3,73 1,08
Summe HxCDD 8,39 3.48
Summe HpCDD 7,51 2.3

OCDD 18,42 7,36
Summe TCDF 16,01 6,13
Summe PeCDF 6,89 2,42
Summe HxCDF 227 1,01
Summe HpCDF 1,71 0,83
OCDF 1,02 0,5

Tab. A7: MeBwerte der PCDD/PCDF im Sommergriinkohl



l’—'—"———-_—-———-—-—-—-——-_-—-—.—_-_—__

Standortboden
Kongenere Konderitz Zeitz Hohen- WSEF- WSF-Hang Stidten
moélsen SchleuBe
inpgg' TS | inpeg'TS | inpee'TS | mpeg'Ts | mpeg'TS | inpgg' TS
2378-TCDD nd. 0,88 0,03 0,15 0,21 0,15
12378-PeCDD nd. 1,62 0,06 0.3 0,54 0,35
123478-HxCDD n.d. 3,88 0,17 0,65 1,07 0,25
123678-HxCDD nd. 2,77 0,18 0,7 1,61 0,33
123789-HxCDD nd 2,28 0,26 0,72 1,77 0,3
1234678-HpCDD 3,22 34,85 3,06 6,75 17,32 3,73
0CDD 30,05 443,62 40,98 38,2 104,6 28,75
2378-TCDF n.d. 14,17 0,57 2,9 8,03 0,88
12378-PeCDF 0,13 5,13 0,17 1,03 1,62 0,28
23478-PeCDF 0,22 4,33 0,22 1,13 0,29 0,33
123478-HxCDF 0,47 8,6 0,62 2,42 432 0,65
123678-HxCDF 0,23 4,65 0,4 1,63 4,02 0,57
123789-HxCDF 031 4,03 0,28 1,15 3,38 0,33
234678-HxCDF nd. 0,93 0,05 0,37 0,34 0,25
1234678-HpCDF 2,05 37,1 1,41 6,38 18,17 1,83
1234789-HpCDF nd. 1,25 0,11 0,5 1,6 0,18
OCDF 3,13 116,08 1,52 7,47 27,73 2,68
Summe TCDD 11,78 64,12 3,84 7,82 32,89 5,67
Summe PeCDD 0,9 57,1 1,36 6.6 14,71 3,17
Summe HxCDD 2,69 53,87 3,54 9,88 28,7 4,67
Summe HpCDD 6,3 65,15 8,12 11,58 32,1 9
Il ocop 30,05 443,62 40,98 38,2 104,6 28,75 |

Summe TCDF 23,07 97,83 4,41 17,1 54,26 5,78
Summe PeCDF 3,38 50,45 3,67 9.2 32,31 4,93
Summe HxCDF 1,99 45.6 3,18 11,98 29,92 3,73
Summe HpCDF 2,44 60,48 1,92 8.3 25,84 2,47
OCDF 3,13 116,08 1,52 7.47 27,73 2,68

Tab. A8: MeBwerte der PCDD/PCDF in den Standortbéden



Datensatz PAH, Tagebau Merseburg-Ost
Probe 1, clean up 1
Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

ame der Verbindung GC/FID-Analysenergebnisse HPLC/FD-Analysenergebnisse Endresultat
Messung 1 Messung 2 Mittelwert Messung 1 Messung?2 Mittelwert
Acenaphthylen 238 239 239 / / / 239
Acenaphthen 32 32 32 (51) [52] (52] 32
Fluoren 60 62 61 [161) [154] [158] 61
Phenanthren 476 460 469 433 415 421 447
Anthracen 51 54 53 41 38 40 47
Fluoranthen 177 175 176 177 171 174 175
Pyren 161 154 158 161 162 162 160
Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 13 13 13 / / / 13
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 40 34 37 / / / 37
Cyclopenta(c,d)pyren 13 12 13 / / / 13
Benz[a]anthracen 37 39 38 40 41 41 39
Chrysen/Triphenylen 60 68 65 (48] [40] [43] 51
Benzo[b+j]fluoranthen 25 24 25 25
Benzo[k]fluoranthen l65* 64+ 65* 11 11 11 11
Benzo[e]pyren 13 13 13 / / / 13
Benzo[a]pyren 17 19 18 21 22 22 20
Indeno[1,2,3-c,d]pyren 16 17 16 24 24 24 20
Dibenz[a,h+a,c]anthracen 10 9 10 25 21 23 16
Benzo[g,h,i]perylen 13 15 14 17 15 16 15
Coronen 8 5 6 / / / 6

* Summe Benzo[b +j +kifluoranthen

Tab. A9: PAH-Rauchgasemission Hausbrand
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Datensatz PAH Tagebau Merseburg-Ost

Probe 1, clean up 3
Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

[Name der Verbindung GC/FID-Analysenergebnisse HPLC/F D-Analysenergebnisse Endresultat
Messung | Messung 2 Mittelwert Messung | Messung2 Mittelwert
Acenaphthylen 257 264 260 / / / 239
Acenaphthen 37 40 39 (22] [22) (22] 32
Fluoren 65 67 61 [96] [94] [95] 61
Phenanthren 477 484 481 382 369 376 447
Anthracen 50 48 49 35 35 35 47
Fluoranthen 181 184 183 176 181 178 175
Pyren 159 170 164 139 144 141 160
Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 15 14 14 / / / 13
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 44 45 45 / / / 37
ou\o_%m:smp&vﬁo: 13 12 12 / / / 13
Benz[a]anthracen 38 36 37 39 40 39 39
Chrysen/Triphenylen 69 64 67 [43] [42) [42] 51
Benzo[b+j]fluoranthen 24 24 24 25
Benzo[k]fluoranthen 68+ 69* 69* 1 11 11 11
Benzo[e]pyren 24 12 18 / / / 13
Benzo[a]pyren 14 19 16 18 18 18 20
Indeno[1,2,3-c,d]pyren 10 16 13 29 25 27 20
Dibenz[a,h+a,c]anthracen 16 17 17 16 17 17 16
Benzo[g,h,i]perylen 10 16 13 14 14 14 15
Coronen / / / / / / 6

* Summe Benzo[b +j + klfluoranthen

Tab. Al11: PAH-Rauchgasemission Hausbrand
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Datensatz PAH Tagebau Merseburg-Ost

Probe 2, clean up2
Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

[Name der Verbindung GC/FID-Analysenergebnisse HPLC/FD-Analysenergebnisse Endresultat
Messung | Messung 2 Mittelwert Messung 1 Messung 2 Mittelwert
Acenaphthylen 883 858 871 / / / 871
Acenaphthen 219 222 221 [198] [194) [195] 221
Fluoren 232 230 220 [592] (582) [589] 220
Phenanthren 891 880 886 1061 1050 1055 970
Anthracen 166 162 164 154 148 151 158
Fluoranthen 320 323 322 356 336 346 334
Pyren 339 424 382 316 310 313 348
Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 40 40 40 / / / 40
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 83 76 80 / / / 80
Cyclopenta(c,d)pyren 72 75 73 / / / 73
Benz[a]anthracen 100 105 103 116 95 106 105
Chrysen/Triphenylen 137 136 137 (102] (107] [104] 137
Benzo[b+j]fluoranthen 50 53 51 51
Benzo[k]fluoranthen 133 / 133 2 27 27 27
Benzo[e]pyren 42 80 62 / / / 62
Benzo[a]pyren 68 97 83 56 62 59 83
Indeno[1,2,3-c,d]pyren 110 117 113 68 65 67 90
Dibenz[a,h+a,c]anthracen 62 41 52 / / / 52
Benzo(g,h,i]perylen 25 / 25 / / / 25
Coronen 16 / 16 / / / 16

* Summe Benzolb +j + klfluoranthen

Tab. A13: PAH-Rauchgasemission Hausbrand
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Datensatz PAH Tagebau Merseburg-Ost

Probe 3, clean up 1
_ Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

[Name der Verbindung GC/FID-Analysenergebnisse Imr%u.?n_wmonﬂmog;mn Endresultat
Messung 1 Messung 2 Messung 3 Messung 4 Mittelwert Messung | Messung 2 Mittelwert
Acenaphthylen 1082 1115 1019 1235 1112 / / / 1112
Acenaphthen 103 106 101 121 108 [43) [43] [43] 108
Fluoren 163 168 154 188 168 [324] [325) [325] 168
Phenanthren 2470 2543 2404 2912 2583 1415 1375 1393 1988
Anthracen 204 210 200 244 214 33 33 33 124
Fluoranthen 970 999 969 1174 1028 667 630 648 838
Pyren 673 693 652 789 702 424 424 424 563
Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 73 74 66 80 74 / / / 74
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 185 191 192 233 200 ! / / 200
Cyclopenta(c,d)pyren 70 72 59 71 68 / / / 68
Benz[a]anthracen 159 163 151 183 164 102 91 96 131
Chrysen/Triphenylen 312 323 297 360 323 [200] [222] [211] 323
Benzo[b+j]fluoranthen 98 96 96 96
| Benzo[k]fluoranthen 348* 359+ 340 413+ 365* 39 40 40 40
Benzo[e]pyren 92 79 79 93 86 / / / 86
Benzo[a]pyren 114 96 104 125 109 44 43 44 77
Indeno(1,2,3-c,d]pyren 104 108 104 125 110 83 84 84 97
Dibenz[a,h+a,c]anthracen 38 38 15 42 38 54 56 55 47
Benzo|[g,h,ijperylen 76 78 80 98 84 59 58 59 114
Coronen 23 23 17 20 20 ] 0 0 20

* Summe Benzolb +j + klfluoranthen

Tab. Al5: PAH-Rauchgasemission Hausbrand
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Datensatz PAH Tagebau Merseburg-Ost

Probe 3, clean up 3

Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

[Name der Verbindung OOJ\ﬂmu.?m_wuauuamovammn HPLC/FD-Analysenergebnisse Endresultat
Messung 1 Messung 2 Messung 3 Messung 4 Mittelwert Messung 1 Messung 2 Mittelwert
Acenaphthylen 1150 1100 1223 1204 1169 / / / 1169
Acenaphthen 107 107 152 117 121 [96] [96] [96] 121
Fluoren 189 177 181 180 181 [503] [489] [495] 181
Phenanthren 2709 2582 2813 2563 2667 2726 2618 2679 2673
Anthracen 237 203 235 218 223 173 T 178 175 199
Fluoranthen 1018 994 1060 1052 1031 1306 1262 1275 1153
Pyren 715 681 693 733 705 944 888 916 810|
Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 83 77 99 85 86 / / / 86
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 215 223 237 231 226 / / / 226
Cyclopenta(c,d)pyren 57 58 81 63 65 / / / 65
Benz[a]anthracen 160 160 162 167 162 212 206 209 185
Chrysen/Triphenylen 323 313 347 358 335 [352) [368] [359] 347
Benzo[b+j]fluoranthen 189 182 185 185
Benzo[k]fluoranthen 384* 336* 365* 361* 361* 77 74 76 76
Benzo[e]pyren 83 77 76 78 78 / / / 78
Benzo[a]pyren 107 105 108 104 106 91 98 94 100
Indeno[1,2,3-c,d]pyren 111 107 102 99 104 158 155 156 130
Dibenz([a,h+a,clanthracen 38 35 26 32 33 113 105 109 72
Benzo[g,h,i]perylen 77 76 81 15 77 110 101 105 91
Coronen 26 27 34 26 28 / / / 28

* Summe Benzolb +j + klfluoranthen

Tab. A17; PAH-Rauchgasemission Hausbrand
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Probe 4, clean up 2
Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

Datensatz PAH Tagebau Merseburg-Ost

[Name der Verbindung GC/FID-Analysenergebnisse HPLC/FD-Analysenergebnisse Endresultat
Messung | Messung 2 Mittelwert Messung | Messung2 Mittelwert
Acenaphthylen 1038 1027 1033 / / / 1033
Acenaphthen 48 47 48 [40] (35] [38] 48
Fluoren 171 178 175 [255] [245] [250) 175
Phenanthren 1350 1354 1352 1004 969 987 995
Anthracen 163 162 163 117 112 115 139
Fluoranthen 687 697 692 623 607 615 654
Pyren 593 590 592 496 481 489 540
Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 29 31 30 / / / 30
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 145 147 146 / / / 146}
Cyclopenta(c,d)pyren 93 92 93 / { / 93
Benz[a]anthracen 135 137 136 135 134 135 135
Chrysen/Triphenylen 190 186 188 [137) [135] [136] 188
Benzo[b+j]fluoranthen 98 97 98 98
Benzo[k]fluoranthen 261* 255+ 258+ 54 53 54 54
Benzo[e]pyren 74 62 68 / / / 68
Benzo[a]pyren 102 100 101 79 78 79 90
Indeno[1,2,3-¢c,d]pyren 102 102 102 119 117 118 110
Dibenz[a,h+a,c]anthracen 63 60 62 45 48 47 55
Benzo[g,h,i]perylen 95 94 95 74 73 74 84
Coronen 29 33 31 / / / 31

* Summe Benzo[b +j +k]fluoranthen

Tab. A19: PAH-Rauchgasemission Hausbrand
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Datensatz PAH Tagebau Merseburg-Ost

Probe 5, clean up 1
Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

ame der Verbindung GC/FID-Analysenergebnisse HPLC/FD-Analysenergebnisse Endresultat
Messung 1 Messung 2 Mittelwert Messung | Messung 2 Mittelwert
Acenaphthylen 947 950 949 / / / 949
Acenaphthen 27 34 31 [19] [19] (19] 31
Fluoren 136 140 138 [168] [166] (167] 138
Phenanthren 1118 1139 1129 759 746 753 1024
Anthracen 159 159 159 73 72 73 132
Fluoranthen 593 619 606 474 462 468 583
Pyren 489 493 491 399 394, 397 477
Benzo[b]naphtho[2,1-d]thiophen 39 28 34 / / / 34
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 205 146 176 / / / 176
Cyclopenta(c,d)pyren 122 88 105 / / / 105
Benz[a)anthracen 110 113 112 96 93 95 114
Chrysen/Triphenylen 156 184 170 (971 (89] [93] 170
Benzo[b+j]fluoranthen / / / 73 72 73 111
Benzo[k]fluoranthen 208* / 208* 39 38 39 92
Benzo[e]pyren 88 / 88 / / / 88
Benzo[a]pyren 90 / 90 65 63 64 %
Indeno[1,2,3-¢,d]pyren 90 / 90 87 92 90 112
Dibenz[a,h+a,c]anthracen 12 / 12 33 32 33 41
Benzo[g,h,i]perylen 70 / 70 58 57 58 86
Coronen 44 29 37 / / / 37

* Summe Benzo(b +| + k]fluoranthen

Tab. A21 PAH-Hausbrandemission
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Datensatz PAH Tagebau Merseburg-Ost

Probe 5, clean up 3
Emissionskonzentrationen in Mikrogramm pro Kubikmeter

Name der Verbindung GC/FID-Analysenergebnisse HPLC/FD-Analysencrgebnisse Endresultat
Messung 1 Messung 2 Messung 3 Messung 4 Mittelwert Messung 1 Messung 2 Mittelwert
Acenaphthylen 971 1014 1154 1016 1039 / / / 1039
Acenaphthen 30 29 38 31 32 [31] [31) [31] 32
Fluoren 121 138 170 136 141 [220] [218] [219] 141
Phenanthren 1037 1054 1336 1079 1127 866 854 860 993
Anthracen 154 151 190 152 162 98 101 100 131
Fluoranthen 530 583 724 591 607 527 519 523 565
Pyren 535 468 573 470 512 435 429 432 472
Benzo[b]naphthol2,1-d]thiophen 2 26 41 24 28 / / / 28
Benzo[g,h,i]fluoranthen/Benzo[c]phenanthren 118 124 151 113 127 / / / 127
Cyclopenta(c,d)pyren 96 100 123 96 104 / / / 104
Benz[a]anthracen 94 108 120 102 106 109 107 108 107
Chrysen/Triphenylen 147 149 191 162 162 (131] [128] [129] 162
Benzo[b+j|fluoranthen 105 103 104 104
Benzo[k|fluoranthen 225% 175 243 220 216* 88 86 87 87
Benzo[e]pyren 45 46 57 51 50 / / / 50}
Benzo[a]pyren 71 76 91 82 80 93 91 92 86
Indenol[1,2,3-c,d}pyren 67 77 103 79 82 125 126 126 104
Dibenz[a,h+a,c]anthracen 1 17 30 15 18 65 66 66 34
Benzo[g,h,i]perylen 60 69 69 62 65 9% 94 95 80
Coronen 32 3 51 35 38 / / / 38

* Summe Benzolb +j + k]fluoranthen

Tab. A23 PAH-Hausbrandemission
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