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Das diesem Bericht zugrunde liegende Forschungsvorhaben wurde im Auftrag des Landesamtes
fiir Umweltschutz (LAU) des Landes Sachsen-Anhalt durchgefiihrt und mit Mitteln des
Ministeriums fiir Raumordnung und Umwelt des Landes Sachsen-Anhalt gefordert (FKZ:
76213/13/97). Die Verantwortung fiir den Inhalt liegt bei den Autoren.

Dem fachlichen Berater dieses Projektes, Herrn Dr. Schiller vom LAU Halle, sei an dieser
Stelle fiir seine Unterstiitzung und die konstruktive Zusammenarbeit herzlich gedankt.
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1. Aufgabenstellung

Die polycyclischen aromatischen Kohlenwasserstoffe (Polycyclic Aromatic Hydrocarbons -
PAH) besitzen aufgrund der Kanzerogenitat einiger ihrer Vertreter fir die menschliche Ge-
sundheit eine besondere Relevanz. Sie entstehen durch unvolistdndige Verbrennung orga-
nischer Materialien und gelangen mit den Emissionen aus Hausbrand, industriellen Prozes-
sen und Kraftfahrzeugverkehr in die Atmosphare, wo sie an Aerosolen/Partikeln adsorbiert
und Uber weite Strecken transportiert werden. Letztlich sedimentieren sie auf der Boden-
und Wasseroberflache. Polycyclische aromatische Kohlenwasserstoffe sind ubiquitar ver-
breitet und somit sowohl in Luft, Wasser und Boden als auch in Nahrungsmitteln nachzu-
weisen.

Das Forderprojekt ,Untersuchungen zu Vorkommen und Wirkung von polycyclischen aro-
matischen Kohlenwasserstoffen als Ergénzung zu den Immissionsmessungen des Landes
Sachsen-Anhalt (LUSA)* beriicksichtigt einerseits die Notwendigkeit der 6kologischen Um-
weltbeobachtung bzw. Umweltiberwachung der Stoffgruppe der PAH und versucht ande-
rerseits durch vergleichsweise einfach zu handhabende Methoden die Umweltbelastung mit
PAH in groReren Regionen bzw. Uber l&ngere Zeitrdume zu erfassen.

Ziel der durchgefiihrten Untersuchungen war es, die im Rahmen des LUSA-Programmes
bestimmten umweltrelevanten Immissionsdaten zu erweitemn. Dabei interessierten zum ei-
nen die mengenmaRige und rdumliche Verteilung der PAH in Sachsen-Anhalt und zum an-
deren deren 6kologische Wirkungen im Sinne der Anreicherung in Pflanzen und der daraus
resultierenden Beeintrachtigung ihres Nutzungswertes (WAGNER 1993, DASSLER 1991,
DREYHAUPT et al. 1979).

Aufgrund zahlreicher glinstiger Eigenschaften wie genetische Homogenitét, haufiges Vor-
kommen, gute Standardisierbarkeit der Probenahme, Erfassung der integrierenden Wirk-
dosis wurde in diesem Zusammenhang die Pyramidenpappel (Populus nigra ,ltalica®) als
Bioindikator zur groRraumigen Erfassung der Umweltkontamination mit PAH in Sachsen-
Anhalt eingesetzt. Um Bezlige zur Belastung von Nahrungspflanzen ableiten zu konnen,
wurden an einigen ausgewéhiten LUSA-MeRstandorten zuséatzlich Griinkohl und Mangold
exponiert. Dariber hinaus sollte geprift werden, inwieweit Passivsammler bzw. bulk
sampler geeignet sind, die PAH-Belastung ganzjahrig sowohl unter dem Aspekt einer fl&-
chenhaften Bewertung als auch in Bezug zur Immissionskonzentration zu erfassen. Des-
halb wurden an den ausgewahlten Standorten Uber einen langeren Zeitraum bulk sampler
und teilweise auch low volume sampler installiert.

Durch den Vergleich der angewandten Methoden (Wirkungsuntersuchungen, Passivsamm-
ler) sollte auch geprift werden, inwieweit Beziehungen zwischen ihnen bestehen, die ent-
weder den Austausch der Methoden untereinander oder, entsprechend der jeweiligen Ziel-
stellung, den Einsatz der geeignetsten Methode erméglichen. Aufgrund ihrer Konzentration



in den Umweltmedien, ihrer Reaktivitat und biologischen Aktivitat wurden die von der EPA
(Environmental Protection Agency der USA) vorgeschlagenen Verbindungen analysiert:
Naphthalin, Acenaphthen, Fluoren, Phenanthren, Anthracen, Fluoranthen, Pyren, Benzo-
(@)anthracen, Chrysen, Benzo(b)fluoranthen, Benzo(k)fluoranthen, Benzo(a)pyren, Dibenz-
(ah)anthracen, Benzo(ghi)perylen und Indeno(1,2,3-cd)pyren (vgl. Anh. 1).

2. Ablauf des Vorhabens

Nach Vorliegen des Bewilligungsbescheides (28.04.97) wurde das Vorhaben antragsgemaR
begonnen. RegelmaRlige Konsultationen mit dem fachlichen Berater, Herrn Dr. Claus Schil-
ler trugen dazu bei, die Kontinuitat der Arbeiten zu sichem und auftretenden Probleme zu
diskutieren. Mit Frau Hildegard Baumgart, die das Vorhaben verwaltungsméaRig begleitete,
fanden telefonische Absprachen statt.

Ein Teil der Arbeiten wurde wahrend des 28. Intemational Symposium on Environmental
Analytical Chemistry (ISEAC) vom 01. - 05.03.98 in Genf, Schweiz in Form eines Posters
zum Thema ,Passive Biological Monitoring of Polycyclic Aromatic Hydrocarbons Using Po-
plar (Populus nigra) as an Indicator-species” prasentiert.

Da die erzielten Ergebnisse des Einsatzes von Passivsammlern nicht den Erwartungen ent-
sprachen, wurde dieser Ansatz nicht weiter verfolgt. Relativ breiten Raum nahmen daflr die
Bestimmung der PAH-Deposition mit bulk samplern ein. Zusétzlich zu den geplanten Aktivi-
taten wurden an zwei Standorten Immissionsmessungen von PAH mit low volume samplemn
durchgefihrt.

Dartber hinaus wurden auf Wunsch des Betreuers Dr. Schiller durch das LAU erhobene
Mikroemissionsdaten in die Auswertungen einbezogen.

Neben den regelméaBigen fachlichen Konsultationen wurde der Stand der Arbeiten durch
den vom Zuwendungsgeber geforderten Zwischenbericht vom Januar 1998 dokumentiert.
Eine Publikation zu ausgewahlten Ergebnissen des Projektes ist in Vorbereitung.



3. Material und Methoden
3.1. Exposition und Probenahme
3.1.1. Pappelblitter

Da es sich bei den durchgefiihrten Untersuchungen um Ergénzungen zu den im Land
Sachsen-Anhalt durchgefiihrten Immissionsmessungen handelt, entsprechen die Untersu-
chungsstandorte im Prinzip den Standorten des Lufthygienischen Uberwachungssystems
Sachsen-Anhalt (LUSA; Abb. 1). Aus Kapazitats-/Kostengriinden sowie aufgrund der Pap-
pelsituation an einigen Standorten (fehlendes Vorkommen bzw. unzugénglicher Standort)
wurde die Pobenahme an folgender Auswahl der existierenden LUSA-MeRstandorte durch-
gefihrt:

Sangerhausen Kothen Halle/Z
Genthin Dessau Halle/N
Magdeburg/SE Wittenberg Halle/SW
Magdeburg/Z Zerbst Bad Durrenberg
Schoénebeck Greppin Merseburg
Burg Bitterfeld Schkopau
Halberstadt Wolfen/N Weilenfels
Quedlinburg Pouch Zeitz
Wemigerode Eisleben Naumburg
Blankenburg Hettstedt Amsdorf
Bemburg

Vor der eigentlichen Probenahme der Pappelbléatter erfolgte eine griindliche Bestandsauf-
nahme hinsichtlich Vorkommen und Zustand der Pyramidenpappeln an den einzelnen
LUSA-MeRstellen. Dabei wurden folgende Charakteristika aufgenommen: Entfernung vom
MeRcontainer, Exposition zu MeRcontainer und Emissionsquellen (Hausbrand, Verkehr,
Produktionsanlagen), Anzahl, Alter und Belaubung der Pappeln.

Die standardisierte Beprobung wurde jeweils am Ende der Vegetationsperiode der Pappeln,
vor dem Welkestadium, durchgefuhrt. Mit Ausnahme der Standorte Halle/N und Amsdorf
fand die Beprobung 1997 im Zeitraum 18.08.-26.08 statt, wahrend sie 1998, wegen der
begrenzten Laufzeit des Projektes, nur an ausgewahlten Standorten (Halle/Z, Halle/N,
Greppin, Pouch, Eisleben, Bad Diirrenberg, Amsdorf) am 10.08. erfolgte.

Mit einer Baumschere mit Teleskopstange wurden aus 3 -4 m Hohe, gleichmaRig uber alle
Himmelsrichtungen verteilt, acht Zweige mit jeweils drei im laufenden Jahr gewachsenen
Langtrieben aus der Peripherie der Krone geschnitten. Von jedem Langtrieb wurden 10
benachbarte Blatter aus der Triebmitte entnommen, wobei zur Vermeidung von Kontamina-
tionen die Blattspreiten mit einer sauberen Schere am blattseitigen Stielansatz so abge-



schnitten wurden, daR sie ohne weiteres Zutun direkt in die vorgesehenen Probebehalter
aus Aluminium mit verschieBbarem Deckel fielen. Insgesamt wurden pro Baum 240 durch-
schnittlich groRe, unversehrte Blatter entnommen, im gut verschlossenen Behdlter in einer
Kuhlbox transportiert und nach dem Zerkleinemn in einer Tiefkihltruhe bei -18°C eingela-
gert.

MeRstationstypen:

[ Standard-

il MeBstation
~] Background-
-] MeBstation
Yerkehrs-
MeBstation

Salzwedel

Genthin

Magdeburg %

Schonebeck [

B4 Zerbst
Halberstadt| Dessau
Wernigerode ! &
5 Quedlinburg Bernkini E .ﬂvdh
n
Greppin

i Wittenberg

Blankenburg  pettstedt Kathen

Harzgelode E Halle
Eisleben i B

gitterreid [§  ElPouc

Abb. 1: Standorte der LUSA-MeRstationen (aus Lufthygienisches Uberwachungssystem
Sachsen-Anhalt 1995)

3.1.2. Boden

Zur Klarung der Herkunft der PAH in den Pappelblattemn (Luftpfad, Bodenpfad) wurden an
den o.g. Probenahmeplatzen zusatzlich Bodenproben entnommen. Die Entnahme erfolgte
entsprechend der im Methodenbuch | des Handbuches der landwirtschaftlichen Versuchs-
und Untersuchungsmethodik beschriebenen Richtlinien, d.h. es wurden Mischproben aus
ca. 15 Einzelproben aus einer Tiefe von 0 - 20 cm und von einer Fl&che von etwa 100 m®

entnommen und zu einer Sammelprobe vereinigt.



3.1.3. GefdaRkulturen

Um die Aussagen bezlglich der Ergebnisse mit Pappelblattern auf Gemisekulturen am
jeweiligen Standort Gbertragen zu kénnen, wurden an funf ausgewshlten LUSA-MeR-
punkten zusatzlich Gefalkulturen mit Grinkohl und Mangold exponiert. Die Standorte wur-
den dabei so ausgewahit, daR sowohl typische Immissionssituationen berlicksichtigt wur-
den, als auch eine Wartung und Pflege der GefaRkulturen ohne unverhéaltnismaRigen Auf-
wand mdoglich war. Diese Kulturen wurden an folgenden Standorten exponiert: Halle/Z,
Greppin, Pouch, Eisleben, Bad Dirrenberg (vgl. Kap. 3.1.1.).

Das Verfahren der GefaRkulturen ist ein bewahrter Indikator fur die Immission luftgetrage-
ner Schadstoffe. Es beruht auf der Exposition vorgezogener Kulturen unabhangig von den
jeweiligen Standortbedingungen (Bodenverhaltnisse, Art des Pflanzenbewuchses u.a.).
Diese Kulturen werden Uber Saugstreifen aus einem Behalter mit Wasser versorgt. Saatgut,
Anzucht, Kulturerde, Nahriésung und Expositionsdauer sind standardisiert, wodurch eine
gute Vergleichbarkeit und Reproduzierbarkeit gewahrieistet ist.
Grunkohl (Brassica oleracea) eignet sich aufgrund der groRen Blattoberflache und der aus-
gepragten Wachsschicht inbesondere zur wirkungsbezogenen Emittlung der Luftbelastung
durch organische Schadstoffe. Aufgrund seiner besonderen Frostharte ist ein Abemten
auch im Winter moglich. Mangold, der &hnlich wie Spinat verwertet wird, soll beispielhaft als
Vertreter der Blattgemuse fir in der Nahe der MeRRstandorte angebautes Gemlise betrach-
tet werden.
Die Exposition der Kulturen erfolgte an den oben angegebenen MeBplatzen in den Zeit-
réumen:

26.06. - 19.08.1997 Griunkohl, Mangold,

02.10. - 11.12.1997 Grunkohl,

08.06. - 11.08.1998 Grunkohl.

3.1.4. Passivsammler

Anstelle der zur Bestimmung von PAH-Immisionen Gblicherweise verwendeten high volume
sampler (sehr kosten- und wartungsaufwendig), wurden zum einen Passivsammier und zum
anderen bulk sampler beziglich inrer Eignung gepruft.

Getestet wurden Passivsammler mit verschiedenen Adsorbermaterialien. Zum Einsatz ka-
men zum einen eng gefaltete Mikronfilter WB 50 (Material: Glasfaser, Oberfidche: 1,05 m?)
der Firma Drager und zum anderen in Schlaufen gelegte Glasfaserstreifen (GF 9, Oberfla-
che: 0,82 m?) der Firma Schleicher und Schiill. Zur Steigerung der Sorptionskraft und in
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Anlehnung an die wachshaltigen Oberflachen von Pflanzen wurden mit Paraffindl getrankte
Filter (5g Paraffin/1,05 m?) verwendet. Das Adsorbermaterial wurde lose in zylindrische
GeféRe (& 20 cm, H 16 cm) eingelegt und durch kreuzférmige Verstrebungen fixiert. Zur
Vermeidung von Wechselwirkungen mit den zu untersuchenden PAH in der Luft, wurde als
GefaRmaterial Edelstahl eingesetzt. Die Zylinder wurden zum Schutz vor feuchten Nieder-
schlagen mit der Offnung nach unten in ca. 1,50 m Héhe an einem Stander mit Ausleger,
frei hangend installiert. Um fir eine sichere analytische Bestimmung ausreichend groRe
Mengen an PAH zu erhalten, wurden die Sammler zun&chst fiir 9 (spéter 4) Wochen auf
dem Gelande des UFZ in Leipzig installiert.

3.1.5. bulk sampler

Zur naheren Kennzeichnung der Auswirkungen von PAH-Immissionen auf terrestrische
Okosysteme wurde deren Deposition ermittelt. Die Probenahme erfoigte in Anlehnung an
die Erfassung des Staubniederschlages mit dem Bergerhoff-Gerét (VDI 2119/2). Zur mog-
lichst sicheren Erfassung der PAH-Depositionen wurden anstelle der iiblichen Weckgléser
EdelstahigefaRe mit groRerer Sammelfléche (@ 25 cm, OF 0,05 m?) gewahit. Diese wurden
an ausgewahiten MeRpunkten (Halle, Greppin, Pouch, Eisleben, Bad Dirrenberg; Leip-
zig/UFZ - vgl. 2.1.3.) im Zeitraum 10/97 bis 09/98 installiert. Die Expositionszeit betrug je-
weils 4 Wochen, die Expositionshohe ca. 1,80 m.

3.1.6. low volume sampler

Zuséatzlich wurden im April und von Juni bis August 1998 in Leipzig und Greppin integrie-
rende Immissionsmessungen mit low volume samplem durchgefihrt. Eingesetzt wurden
Kleinfiltergerate GS 050 6D der Firma Derenda, die mit einem konstanten Durchsatz von
2 Nm® betrieben wurden. Die Luft wurde Uber eine Kombination aus Glasfaserfilter und Po-
lyurethanschaum (PU) angesaugt, um sowohl die partikelgebundenen als auch die luftge-
tragenen PAH zu erfassen. Die Probenahme erfolgte jeweils Uber 14 Tage in einem Zyklus
von einer Stunde Ansaugzeit und einer Stunde Pause (= 300 Nm® Luft; die Umrechnung
der Luftvolumina in Normvolumen unter Berlicksichtigung von Temperatur und Druck erfolgt
bei diesen Geraten automatisch).

Um Kontaminationen zu vermeiden, wurden die PU-Schaume vor dem Einsatz durch eine
zweistufige Soxhletextaktion (Aceton 20 h, Hexan 20 h) intensiv gereinigt, iber Nacht bei
28°C im Trockenschrank getrocknet und, in Alufolie eingeschlagen, im Exikator gelagert. Zu



Vergleichszwecken wurden gleichzeitig, unmittelbar benachbart bulk sampler installiert. Die
Expositionshéhe dieser sampler betrug ca. 2,50 m.

3.2 Probenaufarbeitung
3.2.1. Pappelblatter

Bezlglich der Analyse der Pappelblattproben auf PAH fanden umfangreiche Voruntersu-
chungen statt. Dabei wurde aus einer Vielzahl von in der Literatur beschriebenen Verfahren
zur Analytik von PAH eine spezielle Methode erarbeitet, die sich an das Verfahren von
WITTE et al. (1989) anlehnt.

Die Pappelblatter (10 g) wurden in einer Mulinette zerkleinert und mit 10 ml Reinstwasser
(Seralpur PRO 90 CN), 20 ml Aceton, 17 ml Dichlormethan und 5 g Na,SO4 5 min lang im
Ultra Thurrax extrahiert. Der Extrakt wurde vakuumfiltriert und die wéassrige Phase im
Scheidetrichter abgetrennt. Nach Zugabe von 50 pl Octanol (keeper) wurde der Extrakt am
Rotationsverdampfer und unter Stickstoff eingeengt. Im Anschiu® machte sich ein Aufreini-
gen der Extrakte erforderlich. Zuachst wurde ein clean up an Kieselgel durchgefuhrt. Fir
die Saule wurden 15 g Kieselgel (4 h bei 450°C ausgeheizt) zur definierten Aktivitatseinstel-
lung mit 1,5 ml Reinstwasser versetzt und anschlieRend mit 10 g Na,SO, Uberschichtet. Der
Pappelblatterextrakt wurde in einem Gemisch aus Petroldther und Dichlormethan (4:1/v.v)
gelost und auf die Saule gegeben. AnschlieBend wurde bis zum Durchbruch Petrol-
ather/Dichlormethan (4:1/v:v) zugegeben. Die Elution der PAH'’s erfolgte mit 100 ml Pe-
trolather/Dichlormethan (4:1/v:v). Nach Zugabe von 10 ul Octanol wurde der Extiraki emeut
am Rotationsverdampfer und unter Stickstoff eingeengt. Da sich eine weitere Reinigung der
Extrakte erforderlich machte, wurde diese an einer Sephadex-LH 20-Saule (<. 25 mm, I
200mm, Gelbett: 60 mm) durchgefiihrt. Nach Auftragen des Extraktes auf die Sdule wurde
mit 50 ml und 150 ml 2-Propanol eluiert. Beiden Eluaten wurden 10 pl Octanol zugesetzt
und diese am Rotationsverdampfer und unter Stickstoff bis zur Trockne eingeengt. An-
schlieBend wurden die gereinigten Extrakte fiir die analytische Bestimmung mit Acetonitril
auf 1 bzw. 0,5 mi aufgefiilit.

3.2.2. Bodenproben

5 g Bodenmaterial (mit 5 g Na,SO4 verrieben) wurden mit Hilfe der beschleunigten Losemit-
telextraktion (ASE - Accelerated Solvent Extraction) extrahiert (Extraktionsmittel: Ace-



ton/Dichlormethan 1:1/v:v, Extraktionstemperatur: 100°C, Extraktionsdruck: 140 bar, stati-
sche Extraktionszeit: 10 min, 2 Extraktionszykien). Nach Zugabe von 20 ul Octanol wurde
der Extrakt am Rotationsverdampfer und unter Stickstoff eingeengt. Die Aufreinigung des
Extraktes erfolgte an Kieselgel (4 h bei 450°C ausgeheizt). Der Extrakt wurde in 1 ml Cyclo-
hexan geldst, auf die Kieselgelsaule (& 12 mm, 45 mm Kieselgel in Dichlormethan, 10 mm
Na,SO,, konditioniert mit 10 ml n-Hexan) aufgegeben und mit 500 ul Cyclohexan nachge-
spllt. AnschlieBend wurde mit 6 ml n-Hexan gewaschen und mit 18 ml Dichlormethan/n-
Hexan (2:3/v.v) eluiert. Die erste Fraktion des Eluates wurde verworfen. Die zweite Fraktion
wurde nach Zugabe von 10 pl Octanol am Rotationsverdampfer und unter Stickstoff zur
Trockne eingeengt, mit 1 mi Acetonitril aufgefiilit und der analytischen Bestimmung zuge-
fahrt.

3.2.3. GefaBkulturen

" Die Grlnkohl- und Mangold-Proben (jeweils 10 g) wurden mit der ASE extrahiert
(Extraktionsmittel: Aceton/n-Hexan 1:1/v:v, Extraktionstemperatur: 100°C, Extraktionsdruck:
100 bar, statische Extraktion: 5 min, 2 Extraktionszyklen). Zur Beschleunigung der Phasen-
trennung wurde der Extrakt mit 5 ml n-Hexan versetzt und im Scheidetrichter die wéssrige
Phase abgetrennt. Nach Zugabe von 10 ul Octanol wurde der Extrakt am Rotationsver-
dampfer und unter Stickstoff eingeengt. Im Gegensatz zur Pappelblattanalytik erfolgte das
clean up nur an Kieselgel, welches 4 h bei 450°C ausgeheizt, mit 10 % H,O beladen und
mit 10 g Na,SO, Uberschichtet wurde. Der Extrakt wurde in Petrolather/Dichlormethan,
(4:1v.v) gelost : und auf die Saule gegeben. Bis zum Durchbruch wurde Pe-
trolather/Dichlormethan  (4:1/v.v) zugegeben und anschlieBend mit 100 ml Pe-
trolather/Dichlormethan (4:1/v:v) eluiert. Nach Addition von 10ul Octanol wurde das Eluat
eingeengt (Rotationsver-dampfer/Stickstoff). Der eingeengte Extrakt wurde in 1 ml Acetoni-
tril aufgenommen, filtriert und der analytischen Bestimmung zugefihrt.

3.24. Passivsammler

Die Passivfilter wurden geteilt und unterschiedlich aufgearbeitet. Um den Zeitaufwand und
die Losemittelmenge zu minimieren, erfolgte die Extraktion mit der beschleunigten Lésemit-
telextraktion. Daneben wurde zum Vergleich die herkébmmlichen Soxhletmethode einge-
setzt. Die Extraktionsbedingungen sind in Tabelle 1 aufgefuhrt.



Tab. 1: Extraktionsbedingungen fiir Proben aus Passivsammiemn

Methode ASE Soxhlet
Probemenge je 7,36 g~ 0,10 m? je 18,39~ 0,26 m*
Losemittel 1. Aceton/Dichlormethan (1:1/v:v), | 1. Aceton/Dichlormethan (1:1/v:v),
~ 50 ml ~ 750 mi
2. Toluol, ~ 50 m| 2. Toluol, ~ 750 ml
Extraktionsbedingungen jeweils 2 Extraktionen jeweils 4h unter RiickfluB kochen
Temperatur 1.100°C, 2. 175°C
Druck jeweils 140 bar
statische Extraktion jeweils 10 min

Die Extrakte wurden zum Schutz vor Veriusten mit jeweils 100 pl Octanol am Rotationsver-
dampfer und unter Stickstoff eingeengt und anschlieRend verschiedenen Anreicherungs-
bzw. Reinigungsverfahren unterzogen:

Die eingeengten Extrakte der mit Paraffin imprégnierten Filter wurden in n-Hexan gelost
und zuné&chst einer Festphasenextraktion (SPE - Solid Phase Extraction) an Florisil unter-
zogen (Séaule: 8 ml, 1000 mg Florisil, konditionieren: 20 ml Dichlormethan, 20 ml n-Hexan:
Probe, gelost in 1 ml n-Hexan, langsam durch die S&ule saugen; mit 10 ml n-Hexan wa-
schen; Elution: 15 - 40 ml n-Hexan). Ein Aliquot des erhaltenen Eluates wurde eingeengt,
emeut in n-Hexan aufgenommen und einer zweiten SPE an HR-P, einem Polystyrol-Divinyl-
benzol-Copolymer, unterzogen (S&ule: 6 ml, 670 mg HR-P, konditionieren: 5 ml n-Hexan:;
Probe, gelést in 1 ml n-Hexan, langsam durch die Siule saugen; mit 5 ml n-Hexan wa-
schen; S&ule sorgféltig trocknen; Elution: 4 x 2,5 ml Toluol).

Dartiber hinaus wurden die Soxhlet-Extrakte einem clean up an Sephadex unterzogen: Ein
Aliquot des n-Hexan-Eluates wurde unter Stickstoff eingeengt, in ~ 1 ml 2-Propanol aufge-
nommen und auf eine Sephadex-Saule (Sephadex LH 20; Gelbett 6 cm) aufgebracht, an-
schlieRend mit 2 x 1 ml 2-Propanol gespiilt und mit 120 ml 2-Propanol eluiert. Die gereinig-
ten Extrakte wurden eingeengt und fir die nachfolgende Bestimmung in 1 ml Acetonitril
aufgenommen.

Die nicht impragnierten Filter wurden nach dem Einengen ebenfalls in 1 ml Acetonitril auf-
genommen und nach Filtration bzw. Sephadex clean up detektiert.

3.2.5. bulk sampler

Zum Abtrennen der Partikelphase wurden die Depositionsproben zunéchst iber Glasfaser-
filter GF 6 vakuumfiltriert. Zur selektiven Anreicherung der im Filtrat gelosten bzw. an
Feinstpartikeln sorbierten PAH wurde dieses anschlieRend einer SPE an C18PAH (speziell
modifiziertes Kieselgel) unterzogen (Saule: 8 ml, 1850 mg C18PAH, konditionieren: 8 ml
Methanol, 8 ml Reinstwasser (Seralpur PRO 90 CN); Probe, versetzt mit 10 ml Methanol/l,



langsam durch die S&ule saugen). Das Saulenmaterial wurde Uber Nacht unter Stickstoff
getrocknet. Glasfaserfilter und C18PAH-Material wurden im AnschiuR mit der ASE extrahiert
(Lésemittel: Toluol, Extraktionstemperatur: 175°C, Extraktionsdruck: 140 bar, statische Ex-
traktionszeit: 10 min, 2 Extraktionen). Nach Addition von 50 Hl Octanol (keeper) wurden die
Proben am Rotationsverdampfer auf 5 ml eingeengt. 2 ml davon wurden mit weiteren 10 i
Octanol versetzt und unter Stickstoff fast zur Trockne eingeengt. Die Reinigung der Extrak-
te erfolgte an einer miniaturisierten Kieselgelsaule (vgl. VDI 3875, GRIMMER et al. 1997):
Zum Einsatz kamen handelsibliche SPE-Kartuschen (8 mi), die mit 2,5 g Kieselgel (15%
H,0), aufgeschliammt in Cyclohexan, gefillt wurden. Der eingeengte Extrakt wurde in wenig
Cyclohexan gelést, auf die Saule gegeben und mit 2 ml Cyclohexan nachgespiilt. Anschlie-
Rend wurde die Probe mit 20 ml Cyclohexan eluiert. Das Eluat wurde nach Zusatz von 10 pl
Octanol am Rotationsverdampfer und unter Stickstoff eingeengt und fur die nachfolgende
Detektion in 1 ml Acetonitril aufgenommmen.

Zur Qualitatssicherung der Ergebnisse wurde vorab ein Blindwert-/Wiederfindungstest
durchgefihrt (vgl. Kap. 3.2.2.).

3.2.6. low volume sampler

Die PU-Schéume und die Glasfaserfilter (GF/F 80, 0,7 um, Fa. Whatman) wurden mittels
ASE getrennt extrahiert (Lésemittel: Aceton/Dichlormethan (1:1/v.v), Extraktionstemperatur:
85°C, Extraktionsdruck: 100 bar, statische Extraktionszeit: 10 min, 2 Extraktionen). Die Ex-
trakte wurden am Rotationsverdampfer auf 2 ml eingeengt. 1/10 dieser Probe wurde nach
Addition von 10 pl Octanol unter Stickstoff fast zur Trockne eingeengt, in 500 ul Acetonitril

aufgenommen und nach Filtration analysiert.

3.3, Analytische Bestimmung der PAH

Die Bestimmung der einzelnen polycyclischen aromatischen Kohlenwasserstoffe erfolgte in
allen Medien mit der Methode der HPLC (High Performance Liquid Chromatography -
Hochleistungs-Flussig-Chromatographie). Die einzelnen Gerdteparameter sind nachfolgend

aufgefihrt:

Geriat: HP 1050
bzw. Beckmann System Gold

Detektion:  wellenl&ngenprogrammierte Fluoreszenzdetektion
Saule: Vydac 201TP54 (Umkehrphase, Cqg, 250 x 4,6 mm 1.D.; 5 um)

Temperatur: 23°C
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FluR: 1,0 ml/min

Gradient: 0 - 3 min, 60:40 (v:v), HO/ AN isokratisch
bzw. 0 - 3 min, 55:45 (v:v), H,O/ AN isokratisch
3 - 27 min, 60:40 (v:v) - 100% AN, linear
bzw. 3 - 28 min, 55:45 (v.v) - 100% AN, linear
27 - 40 min, 100% AN isokratisch
bzw. 28 - 38 min, 100% AN isokratisch

Bestimmt wurden die Verbindungen:

Naphthalin (Nap) Fluoranthen (FLU) Benzo(k)fluoranthen (BkF)
Acenaphthen (Ace) Pyren (PYR) Benzo(a)pyren (BaP)

Fluoren (Flu) Benzo(a)anthracen (BaA) Dibenz(ah)anthracen (DBahA)
Phenanthren (Phe) Chrysen (CHR) Benzo(ghi)perylen (BghiP)
Anthracen (Ant) Benzo(b)fluoranthen (BbF) Indeno(1,2,3-cd)pyren (INP)

Da wegen der hohen Flichtigkeit des Naphthalins Verluste bei der Probenah-
me/Probeaufarbeitung nicht auszuschlieBen sind und aufgrund von Peakiiberlagerungen
eine sichere Quantifizierung von Acenaphthen nicht méglich war, blieben diese beiden Ver-
bindungen bei der Auswertung generell unbertcksichtigt.
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4. Darstellung und Diskussion der Ergebnisse
4.1. Wirkungsuntersuchungen mit Hilfe von Pappelblittern

Pflanzen werden aus verschiedenen Griinden auf ihnre PAH-Gehalte untersucht: PAH kén-
nen bei Kulturpflanzen Schadigungen auslésen (HUANG et al. 1996) oder in die Nahrungs-
kette gelangen (GRIMMER & HILDEBRANDT 1965). Dartiberhinaus werden Pflanzen als
PAH-Schadstoffsenke betrachtet und ihr Beitrag zur Entfernung von PAH aus der Atmo-
sphare diskutiert (WAGROWSKI & HITES 1997, SIMONICH & HITES 1995, 1994). Nicht
zuletzt werden Pflanzen im Rahmen von passivem und aktivem Monitoring genutzt, um ko-
stengiinstig Aussagen zur Immissionsituation an verschiedenen Standorten treffen zu kon-
nen (BACCI et al. 1990, POOS 1986). Als Bioindikatoren werden von ARNDT et al. (1987)
Organismen und Organismengemeinschaften verstanden, die auf Schadstoffbelastungen
mit Veranderungen ihrer Lebensfunktionen antworten (Reaktionsindikatoren) bzw. den
Schadstoff akkumulieren (Akkumulationsindikatoren bzw. Bioakkumulatoren). Bei der Py-
ramidenpappel als im Okosystem vorhandenen Organismus handelt es sich um einen pas-
siven Akkumulationsindikator, der Schadstoffe (PAH) anreichert ohne sichtbare Schad-
symptome aufzuweisen.

4.1.1. Raumliche Differenzierung der PAH-Belastung

Die PAH-Summengehalte der Pappelblattproben an den untersuchten LUSA-MeRstationen
in Sachsen-Anhalt im Jahr 1997 sind in Abbildung 2 dargestelit. Dabei zeigte sich eine
deutliche Differenzierung zwischen den einzelnen Standorten. Besonders hohe PAH-
Summen wiesen die GroRstédte Magdeburg und Halle auf. Aber auch an den LUSA-
MeRplatzen in Naumburg, Kéthen und Wemnigerode konnten vergleichsweise hohe PAH-
Summen nachgewiesen werden. Charakteristisch fur diese Standorte ist ein verhaltnisma-
Rig hohes Verkehrsaufkommen. Die vergleichsweise geringen Gehalte von WeiRenfels sind
moglicherweise auf die Lage des MeRplatzes innerhalb eines kleinen Parks an der Saale,
ca. 400 m vom MeRcontainer entfemnt, zurtickzufihren. Im einzelnen wurden PAH-Summen
zwischen 1,6 ng/g FS (WeiRenfels) und 41,5 ng/g FS (Magdeburg/SE) emmittelt. Der Ge-
bietsmittelwert lag bei 13,2 ng/g FS. Héhere Werte wiesen die bereits genannten Standorte
Magdeburg/SE (41,5 ng/g FS), Naumburg (37,1 ng/g FS), Magdeburg/Z (31,2 ng/g FS),
Halle/Z (29,5 ng/g FS), Wemigerode (27,8 ng/g FS), Halle/SW (19,4 ng/g FS) sowie Wit-
tenberg (16,4 ng/g FS) und Dessau (15,2 ng/g FS) auf.
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Abb. 2: Raumliche Differenzierung der PAH-Belastung anhand der PAH-Summen in

Pappelblattern in Sachsen-Anhalt 1997

13



Die Benzo(a)pyrengehalte zeigten in vielen Fillen ein dhnliches Verhalten wie die PAH-
Summen (Abb. 3), d.h. in den GroRstadten wurden hohere Gehalte gemessen. Der Richt-
wert flr Lebensmittel pflanzlicher Herkunft liegt bei 1 ng/g FS BaP. Obwohi Pappeln im all-
gemeinen nicht verzehrt werden, soll dieser Wert auch bei unseren Untersuchungen als
Richtwert dienen. Uberschritten wurde er in Magdeburg/SE (2,83 ng/g FS), Halle/z (1,41
ng/g FS), Magdeburg/Z (1,37 ng/g FS) und Naumburg (1,14 ng/g FS). GRIMMER et al.
(1984) ermittelten im Rahmen von Untersuchungen fiir eine Umweltprobenbank BaP-
Gehalte in Pappelblattemn von rund 4,5 pg/kg, wahrend GRIMMER (1985) im Raum Saar-
bricken 1,82 - 20,0 ug/kg BaP nachwies. JACOB et al. (1997, 1996) konnten im Zeitraum
von 1991 - 1994 in Pappelblattern verschiedener MeRpunkte in Halle und Leipzig sinkende
BaP-Gehalte von 4,8 auf 1,6 ug/kg nachweisen.
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Abb. 3: Vergleich der PAH-Summen und der BaP-Gehalte in Pappelbléttern an ausgewahl-
ten LUSA-MeRstationen des Landes Sachsen-Anhalt 1997

Eine eindeutige Beziehung zwischen der PAH-Summe und dem Anteil an BaP, das haufig
als Leitsubstanz und beziiglich der Kanzerogenitat stellvertretend fiir die Summe der PAH
gesetzt wird, konnte, wie Abbildung 3 zeigt, bei unseren Untersuchungen nicht festgestelit
werden. Da daruber hinaus die Summe der kanzerogenen PAH (BaA, CHR, BbF, BkF, BaP,
DBahA, INP) zwischen 13,4 und 55,3% der Gesamtgehalte der PAH ausmachen, sollten
zur Beurteilung der Toxizitat Kriterien gewahlit werden, die 0.g. Sachverhalt besser wider-
spiegeln, wie z.B. die von mehreren Autoren (DELISTRATY 1997, NISBET & LAGOY 1992)

beschriebenen Toxizitdtsaquivalente (TEF).
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Die PAH Gehalte in Pappelblattern (Summe FLU - INP) ausgewéhiter LUSA-MeRstandorte
far das Jahr 1998 sind in Abbildung 4 dargestelit. Es handelt sich dabei um die Standorte
Halle/N, Halle/Z, Eisleben, Pouch, Bad Durrenberg, Greppin und Amsdorf. Beziglich der
Reihenfolge der Belastung zeigte sich anndhemnd das gleiche Bild wie 1997. Die héchsten
Gehalte wurden mit 80,2 bzw. 51,0 ng/g FS wiederum in der GroRstadt (Halle) festgestellt,
wahrend am Standort Amsdorf, der aufgrund ortlicher Beschwerden 1998 in die Untersu-
chungen einbezogen wurde, mit 22,5 ng/g FS die geringsten Werte ermittelt wurden.
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Abb. 4: PAH-Summengehalte in Pappelblattem an ausgewahlten LUSA-MeRstandorten
1998 (FLU -INP)

4.1.1.1. Charakterisierung der Belastung mit Hilfe der PAH-Profile

In Abbildung 5 ist eine Auswahl von PAH-Profilen der im Jahr 1997 untersuchten Pappel-
blatter an verschiedenen LUSA-MeRstationen dargestellt (vgl. Anh. 2). Wahrend sich die
Profilmuster teilweise stark ahnelten, unterschieden sich die Gehalte der einzelnen PAH-
Verbindungen in ihrer Héhe deutlich. Auffallend sind in allen Profilen die relativ hohen Antei-
le der Verbindungen Fluoranthen und Pyren, die aufgrund ihrer mengenmaRigen Dominanz
in der Emission auch als Hauptbestandteile des PAH-Niederschlages gelten (FECHNER
1980). Mit Ausnahme des Standortes Magdeburg/SE lagen die Werte fir Benzo-
(ghi)perylen, das als charakteristisch fiir eine vom Verkehr verursachte Belastung gilt, sicht-
bar Uber denen des Benzo(a)pyrens, welches eher ein Hinweis fur Hausbrandemissionen
ist (LAU 1994). Aufgrund der in der Atmosphare stattfindenden intensiven Durchmischung
und Verénderung der Emissionen ist es allerdings, insbesondere in den betrachteten Zeit-
raumen, nur schwer moglich, Beziehungen zu einzelnen Emissionsquellen bzw. Quellenty-
pen herzustellen.
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Im Ergebnis einer Clusteranalyse (Abb. 6) konnte die PAH-Belastung 1997 in zwei Gruppen
eingeteilt werden. Das Histogramm zeigt in der ersten Gruppe vorwiegend die MeRpunkte,
die durch hohe PAH-Summengehalte, nicht zuletzt aufgrund eines hohen Verkehrsauf-
kommens, charakterisiert waren (Magdeburg/SE, Naumburg, Magdeburg/Z, Halle/Z, Werni-
gerode, Kéthen, Halle/SW, Wittenberg, Dessau), wahrend die zweite Gruppe eher niedrige-
re Werte reprasentierte (vgl auch Anh. 2).
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Abb. 6: Clusteranalyse zur Charakterisierung unterschiedlicher Gruppen der PAH-Bela-
stung

Vom Landesamt fir Umweltschutz zur Verfligung gestellte Daten zur Mikroemissionssituati-
on an den LUSA-MeRstationen brachten keine weiteren Erkenntnisse; es konnten keine
Zusammenhange zwischen diesen Angaben und den Pappelblattwerten an den einzelnen
MeRstandorten festgestellt werden. Ein Grund dafiir kénnte darin liegen, daR zum einen die
Werte von 1991/92 stammten bzw. ihre Herkunft zeitmaRig nicht angegeben war. Zum an-
deren waren diese Daten nicht fir alle LUSA-Standorte vorhanden, so daR fiir eine sichere
statistische Auswertung keine genugend groRe Datenmenge zur Verfugung stand. Eine
Ubersicht der vorhandenen und aufbereiteten Mikroemissionsdaten ist im Anhang 12 dar-
gestellt.

4.1.1.2. Vergleich der PAH-Gehalte in Pappein und im Boden
Der Boden gilt als wichtigste Senke fiir polycyclische aromatische Kohlenwasserstoffe.
Ebenso wie die Luftkonzentrationen schwanken die PAH-Gehalte in den Béden in weiten

Grenzen; sie bewegen sich zwischen < 10 ug/kg in unbelasteten Béden und mehr als
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10 g/kg an Altlastenstandorten (SCHAFER 1997, KONIG et al. 1991). Die PAH-Gehalte der
Boden in Sachsen-Anhalt bewegen sich nach MANZ (1997) im Bereich von 214 - 1706
Hg/kg Boden (X Nap, Phe, Ant, FLU, BaA, CHR, BkF, BaP, BghiP, INP: GRENZWERTE
1998). Aufgrund ihrer geringen Wasserléslichkeit, ihres ausgepragten hydrophoben Charak-
ters und ihrer Akkumulation an die organische Substanz im Boden ist die Pflanzenaufnah-
me von PAH aus dem Boden stark eingeschrankt. Nach Untersuchungen von LINNE &
MARTENS (1978), ELLWARDT (1977), MULLER (1976) sowie SIEGFRIED (1975) ist der
Gehalt an PAHSs in den oberirdischen Pflanzenorganen selbst bei hohen PAH-Gehalten im
Substrat vergleichsweise gering. Zur Bestétigung dieses Sachverhaltes wurden neben den
Pappelblattern an den MeRstellen die entsprechenden Béden untersucht. Die PAH-Gehalte
bewegten sich dabei zwischen 323 und 21062 ug/kg Boden, d.h. die von uns ermittelten
Werte liegen ber den von MANZ (1997) erhaltenen Werten (vgl. Anh. 4). SCHULTE (1996)
ermittelte dagegen in verschiedenen Stadtbéden Leipzigs Gehalte im gleichen GroRenbe-
reich. Der Prifwert zum Schutz der menschlichen Gesundheit/Kinderspielfiachen liegt fiir
0.9. Verbindungen bei 5 mg/kg Boden (GRENZWERTE 1998). Dieser Wert wurde an den
Standorten Magdeburg/Z, Halle/Z, Genthin, Schénebeck, Sangerhausen Zerbst, Blanken-
burg und Dessau (iberschritten (Abb. 7).
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Abb. 7: Vergleich der PAH-Summen im Boden und in Pappelblattern an ausgewahlten
LUSA-MeRstandorten 1997
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Ordnet man die an den 29 LUSA-MeRstationen gemessenen PAH-Gehalte von Pappelblat-
tern der GréRe nach, so stimmt diese Reihenfolge in keiner Weise mit der des Bodes i‘:ber—'
ein, d.h. zwischen den Boden-Gehalten und den Pappelbléattergehalten besteht, wie erwar-
tet, keine Beziehung. Hohe Gehalte in den Pappelblattern sind demnach keine Folge von
hohen Bodengehalten, sondem auf Belastungen aus der Luft zuriickzufihren.

Einen Vergleich der Profile von Pappelblattern und Bodenproben zeigt Abbildung 8. Dabei
wird deutlich, daR die Profile kaum Ahnlichkeiten aufweisen, so daR man auch hier davon
ausgehen kann, daR die PAHs in den Pflanzen nicht aus dem Boden stammen.

4.1.2. Zeitliche Differenzierung der PAH-Belastung

Die Untersuchungen zeigten, daR die PAH-Gehalte, hier dargestelit anhand der Summe der
kanzerogenen Verbindungen, 1998 an allen untersuchten LUSA-MeRstationen insgesamt
hoher lagen als 1997 (Abb. 9). Ein moglicher Grund fur diesen Befund kénnte der EinfluR
der Witterung, insbesondere Temperatur, Niederschlag und Sonnenscheindauer sein. Wie
aus der Abbildung ersichtlich wird, waren die Niederschlagssummen in den Monaten der
Vegetationsperiode (April - August) des Jahres 1997 mit 237 mm deutlich héher als im dar-
auf folgenden Jahr (188 mm). Der Hauptanteil der Niederschlage entfiel dabei mit 142 mm
auf den Monat Juli, so dal PAH-AbIageruhgen auf den Blattern vor dem Abemten im Au-
gust teilweise wieder abgewaschen worden sein kénnen.

Dariiber hinaus wurde im Jahr 1997 mit 16,9°C eine hohere Durchschnittstemperatur und
eine mit 1163 Stunden héhere Sonnenscheindauer gegeniiber 1998 (15,6°C bzw. 967 h
Sonnenscheindauer) fiir die Zeit der Vegetationsperiode ermittelt. Damit konnen Umset-
zungs- und Abbauprozesse verbunden sein, die geringere PAH-Gehalte in der Atmosphare
bedingen und somit auch eine geringere PAH-Aufnahme durch die Pappelblatter resultiert.
Ob die hoheren PAH-Gehalte in den Pappelblattem 1998 auch auf hohere PAH-
Immissionen wahrend der Vegetationsperiode 1998 zurlickzufiihren sind, &Rt sich im Rah-
men der vorliegenden Arbeit nicht kiaren, da die Immissionsmessungen des LAU 1997 auf-
grund der ausgewahilten Standorte (Verkehrscontainer Dessau, Magdeburg) nur bedingt
aussagefahig sind und flr die Vegetationsperiode 1998 noch keine Werte zur Verfagung
standen. Eigene Messungen der PAH-Immissionskonzentration 1998 stehen wiederum nur
an einem Standort (Greppin) zur Verfligung, so dal auch hieraus keine entsprechenden
Schiufolgerungen zu ziehen sind.
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Abb. 9: Summe der kanzerogen PAH in Pappelbléttern im Vergleich zu Niederschlag (Z Nd
der Vegetationsperiode) und Temperatur (& der Vegetationsperiode)

4.1.3. Vergleich der PAH-Gehalte in Pappelblittern mit PAH-Gehalten in Kulturpflan-
zen

Da standardisierte Pappelblattproben eine Indikator- bzw. Stellvertreterfunktion fur die
Schadstoffbelastung von Primarproduzenten des entsprechenden Standortes haben,
(KLEIN & PAULUS 1995), soliten auch mégliche Beziehungen zu ausgewahiten Nutzpflan-
zen aufgezeigt werden. Dazu wurden an ausgewahiten Standorten (vgl. Kap. 3.1.1.) zu-
satzliche Wirkungsuntersuchungen an Grinkohl und Mangold im GefaRversuch durchge-
fuhrt. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind im Anhang 3 dargestellt. Vergleiche zwi-
schen Pappelblatt- und Griinkohlproben am Standort Halle, die zum einen fir die Summe
der PAH (FLU-INP) und zum anderen fur die kanzerogenen Verbindungen (= BaA, CHR,
BbF, BkF, BaP, DBahA, INP) angestellt wurden, zeigten sowohl im Jahr 1997 als auch im
Jahr 1998 fiir die PAH-Summe ein Verhaltnis von ~ 1,5:1 und fiir die kanzerogenen Verbin-
dungen ein Verhaltnis von ~ 2,5:1 (Abb. 10). Fir Benzo(a)pyren wurde ein Verhdltnis von
~ 2:1 errechnet. Der Vergleich zwischen den Pappelblattproben und Mangold ergab fiir bei-
de Untersuchungsjahre beziiglich der PAH-Summe, der kanzerogenen Verbindungen und
Benzo(a)pyren ein Verhaitnis von ~ 1:1. Da von einer erhohten Aufnahmebereitschaft der
Pyramidenpappel gegeniber den meisten Nutzpflanzen ausgegangen wird (WAGNER
1987), solite der BaP-Gehalt der Pappelbatter den Wert von 1,0 pg/kg FS, der von ver-
schiedenen Autoren (CROSSMANN 1992, SPEER et al. 1990, FRITZ 1983) als Richtwert
fur Lebensmittel pflanzlicher Herkunft angenommen wird, nicht tiberschreiten, um auch fir
Nahrungspflanzen die Einhaltung dieses Orientierungswertes annehmen zu kénnen.
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Abb. 10: Vergleich der Gesamtgehalte und der Gehalte der kanzerogenen PAH in Pap-
pelblattern, Mangold und Griinkohl am Standort Halle/Z

Prozentual ergibt die Summe der kanzerogenen Verbindungen im Jahr 1997 fur die Pap-
pelblatter 38%, fur Griinkoh! 13% und fiir Mangold 34% der Gesamtsumme der PAH (Flu-
INP), im Jahr 1998 sogar 55% flr die Pappelblatter und 21% fur Grankohl. Dagegen konn-
ten beziiglich des Benzo(a)pyren 1997 nur prozentuale Anteile von 4,9% fir die Pappelblat-
ter 2,2% fur Grunkohl und 4,7% fir Mangold an der Gesamtsumme der PAH ermittelt wer-
den, 1998 waren es 6,3% fur die Pappelblatter und 2,6% fur Griinkohl. Wegen der teilweise
recht hohen Anteile der kanzerogenen Verbindungen an der Gesamtsumme der PAH sollte
fur 6kotoxikologische Betrachtungen anstelle des BaP die Summe der kanzerogen Verbin-
dungen, z.B. in Form von Toxizitdtsdquivalenten (vgl. Kap 4.1.1.), genutzt werden.

Diese vorgesteliten Befunde gelten vorrangig fur den Standort Halle; an den (brigen unter-
suchten Standorten (Greppin, Pouch, Eisleben, Bad Dirrenberg) waren die PAH-Gehalte in
den untersuchten Pflanzen insgesamt zu gering, um gesicherte Aussagen treffen zu kon-
nen.

Einen Vergleich der Profile von Pappelbldttemn, Mangold und Grunkohl (Sommer 1998) so-
wie Grunkohl (Winter 1998) am Standort Halle/Z zeigt die Abbildung 11. Aufgrund der glei-
chen Immissionsverhéltnisse dhneln sich die Sommerprofile der verschienen Pflanzenarten
am Standort Halle sehr stark. Fluoranthen und Pyren als Hauptbestandieile der Immissio-
nen nehmen die groRten Anteile innerhalb der Profile ein. Das Winterprofil von Griinkohi
zeigt hingegen ein etwas anders Bild. Es zeigte sich, daR® die PAH-Gehalte des Griinkohis,
insbesondere der Verbindungen Fluoranthen und Pyren, im Winter deutlich héher liegen als
im Sommer. Auch HETTCHE (1971) und SCHAFER (1997) konnten einen EinfluR der Jah-
reszeit auf die PAH-Gehalte in Griinkohl nachweisen, das heiRt Maxima der Gesamtbela-
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stung traten in den Monaten November/Dezember auf, wahrend die Minima in die Monate
Juni/Juli fielen. ‘
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Abb. 11: PAH-Profile verschiedener Kulturen am Standort Halle/Z

Vergleicht man die PAH-Profile der 1997 und 1998 untersuchten Pflanzen an den funf
schon mehrfach genannten Standorten (Halle/Z, Greppin, Pouch, Eisleben und Bad Dir-
renberg) , so unterschieden sich diese vor allem bezlglich der Hohe der PAH-Gehalte; die
insgesamt héchsten Gehalte konnten immer am Standort Halle/Z registriert werden, wah-
rend die Ubrigen Standorte keine groBeren Differenzierungen aufwiesen. Die niedrigsten
Gehalte wurden meist am Standort Bad Dirrenberg verzeichnet. Insgesamt ergab sich die
Reihenfolge Halle/Z, Greppin, Pouch, Eisleben Bad Dirrenberg.
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4.2 Untersuchungen zur Immission und Deposition von PAH

Wegen der hohen Kosten und des relativ groRen Arbeitsaufwandes beschrankte sich die
Erfassung und analytische Bestimmung von polycyclischen aromatischen Kohlenwasser-
stoffen in der Luft bis in die 70er Jahre Uberwiegend auf die Bestimmung des Ben-
zo(a)pyrens (KONIG et al. 1981, HEINRICH & GUSTEN 1978, TURRIAN et al. 1977). Da-
neben gab es Versuche, zur Erfassung der PAH einfache Methoden einzusetzen, die es
erlauben, die Luftbelastung in ausgewahlten Regionen raumlich zu differenzieren. Dazu
wurden einerseits Sedimentationsstdube analysiert (FECHNER 1980, URABE et al. 1973,
KERTEZ-SARINGER 1972) und andererseits Pflanzen - speziell Griinkohl - als Indikator fir
die Luftbelastung eingesetzt (NOBEL et al. 1991, STEUBING et al. 1983, HETTCHE 1971).
Andere Autoren (STRACHAN & HUNEAULT 1984, GEORGII & SCHMIDT 1983) berichteten
Uber die Erfassung und Bestimmung ausgewahiter PAH in Niederschilagsproben (Regen,
Schnee). Zur Uberwachung der PAH-Immissionssituation hat sich derzeit die Erfassung mit
Filtergeraten etabliert (WEISWEILER et al. 1993, MUCKE et al. 1991), wobei die Sammiung
der Schadstoffe zundchst meist mit high volume samplem (z.B. HALSALL et al. 1993),
spater auch mit low volume samplern erfolgte. Letzgenannte sind aufgrund ihres geringeren
Durchsatzes besser geeignet, l&ngere Sammelperioden zu realisieren (z.B. SCHNELLE et
al. 1996). Wegen des hohen Aufwandes bei der Beschaffung, Installation und Wartung der
Geréte erfolgt ihr Einsatz jedoch nach wie vor punktuell und episodisch. Mit den vorliegen-
den Untersuchungen soliten kostengiinstige Alternativen ermittelt werden, die eine Beurtei-
lung der Luftbelastung mit PAH in grofieren Arealen und/oder Gber langere Zeitrdume er-

lauben.

4.2.1. Einsatz von Passivsammliern

Als Passivsammler wurden zunéchst sowohl nicht impragnierte als auch mit Paraffindl im-
pragnierte handelslbliche Mikronfiter WB 50 der Fa. Drager, die gemaR VDI-Richtlinie
3872 zur Probenahme bei der Messung von PAH in Abgasen von Kfz-Motoren verwendet
werden, eingesetzt. Spater kamen wegen der hohen Kosten dieser Filter, Glasfaserfilter-
streifen GF 9 der Fa. Schleicher und Schull zum Einsatz (vgl. Kap.3.1.4.).

Zur Ermittlung optimaler Einsatzbedingungen wurden die Passivfilter nach einer 9 wochigen
Expositionszeit (09.06. - 10.08.97) auf unterschiedliche Art und Weise (ASE, Soxhlet) mit
verschiedenen Lésemitteln (Aceton/DCM; Toluol) extrahiert und unterschiedlichen clean up
Prozeduren unterzogen (vgl. Kap. 3.2.4.). Trotz verschiedener, aufeinanderfolgender clean
ups ist es nicht gelungen, die PAH's aus dem mit Paraffindl impragnierten Mikronfilter
WBS50, quantitativ zu isolieren (vgl. Anh. 8). Bezlglich der nicht impragnierten Mikronfilter
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WB 50 zeigte sich, da® mit beiden Extraktionsmethoden, ASE und Soxhlet, Ergebnisse in
vergleichbarer GréRenordnung erreicht wurden. Die Extraktionsausbeuten waren bei Ver-
wendung des Lésungsmittels Toluol gegeniiber dem Ldsemittelgemisch Aceton/Dichlor-
methan (1:1/v:v) mehr als doppelt so hoch (vgl. Anh. 8). Prinzipiell ahnliche Ergebnisse
wurden auch beim Einsatz von in lose Schlaufen gelegten Glasfaserfiltern GF 9 der Fa.
Schleicher und Schiill erreicht, wobei die Gesamtmengen der extrahierten PAH insgesamt
deutlich geringer ausfielen (vgl. Anh. 8). Naphthalin und Acenaphthen wurden wegen Unsi-
cherheiten bei der Probenahme (Fliichtigkeit von Nap) bzw. nicht eindeutiger Quantifizie-
rung des Ace (Peakiberlagerungen) nicht in die Auswertung einbezogen. Benzo(a)-
anthracen konnte nicht nachgewiesen werden. Bezogen auf die Summe der 12 verbliebe-
nen PAH wurden nur die niedermolekularen eher luftgetragenen PAH Phenanthren (50%),
Fluoranthen (32%), Fluoren (12%) und Pyren (3,4%) in nennenswerten Mengen erfalt; die
toxisch relevanteren, héhermolekularen Verbindungen trugen insgesamt nur mit 1,4% zur
Gesamtmenge der PAH bei. Da die Erfassung der Uberwiegend partikelgebundenen,
toxisch relevanteren Verireter dieser Stoffklasse mit dieser Methode nur unzureichend ge-
lingt, wurde der Ansatz nicht weiter verfolgt.

4.2.2. Einsatz von bulk samplern

Der Bestimmung einzelner Inhaltsstoffe der Depositionen kommt aus gegenwartiger Sicht
wegen direkter (z.B. infolge von Bodenkontakten durch Kinder) und indirekter
(Kontamination zum Verzehr bestimmter gértnerischer Kulturen u.a.) Einwirkungswege eine
besondere lufthygienische Bedeutung zu (LAHMANN 1990). Dariiber hinaus ergibt die Bi-
lanz der mittelbaren und unmittelbaren Exposition des Menschen gegentber PAH, daRk die
Aufnahme Uber die Nahrung groBer sein kann als die Aufnahme Uber die Luft
(MARQUARDT & SCHAFER 1994). Daher sollte auch die Deposition der PAH erfat wer-
den. In diesem Zusammenhang wurde die bereits von POPP et al. (1997) verwandte Me-
thode zunachst sowohl bezliglich der Kosten als auch beziglich des zeitlichen und materiel-
len Aufwandes optimiert. Dies erfolgte vor allem durch den Einsatz der beschleunigten L&-
semittelextraktion (ASE). Daneben wurden verschiedene clean up Prozeduren getestet und
modifiziert. Mit den optimierten Bedingungen wurden Blindwerte und Wiederfindungsraten
bestimmt, deren Ergebnisse in Tabelle 2 aufgelistet sind.
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Tab. 2: Wiederfindungsraten von mit definierten Mengen eines Mischstandards dotierten
Adsorbermaterialien

PAH BW (GFs, c18)| STD Soll STD Ist (GF6, C18) + STD
ng/mi ng/ml ng/ml % %
Flu 245 475 374 79 82
Phe 61,5 342 328 96 104
Ant n.d. 79,0 81,4 103 98
FLU n.d. 764 712 93 92
PYR n.d. 847 806 95 94
BaA nd. 409 396 97 90
CHR n.d. 367 369 101 86
BbF nd. 417 418 100 99
BkF n.d. 472 443 94 81
BaP n.d. 491 452 92 80
DBahA n.d. 354 346 98 82
BghiP n.d. 368 345 94 79
INP n.d. 428 425 99 89

In Anlehnung an die Bergerhoff-Methode wurden von 10/97 bis 09/98 an ausgewahlten
Standorten unterschiedlicher Belastung (Halle/Z, Leipzig, Greppin, Pouch, Eisleben, Bad
Ddrrenberg) spezielle bulk sampler aufgestellt (vgl. Kap. 3.1.5.). Diese wurden monatlich
beprobt und entsprechend der optimierten Methode aufgearbeitet.

Die Ergebnisse belegen, dak die PAH-Belastung in urbanen Gebieten (Halle, Leipzig) deut-
lich hoher ist als im Umland (Tab. 3). Trotz unterschiedlicher Depositionsmatrices und un-
terschiedlicher PAH-Summen (vgl. SCHAFER 1997) zeigten die ermittelten durchschnittli-
chen jahriichen Depositionsraten der eingetragenen PAH eine relativ gute Ubereinstim-
mung. WILD & JONES (1995) schétzten fir GroRbritannien ebenfalls mittlere jahrliche Ein-
trage in dieser GréRenordnung (8,54 g/ha*a) ein. Die gegeniiber Leipzig nochmals hohere
Belastung in Halle ist vermutlich den unmittelbaren Standortbedingungen geschuldet. In
Leipzig befand sich der bulk sampler auf einer Freiflache des UFZ-Geléndes, wahrend der
Standort Halle mitten im dicht besiedelten Stadtzentrum auf dem Gelande der Kliniken der
Martin-Luther-Universitat situiert war.

Tab. 3.: Vergleich der mittleren jéhrlichen PAH-Depositionen [g/ha*a]

Halle* | Leipzig* | Greppin* | Pouch* | Eisleben* | Bad Diirrenberg* | Bad Lauchstidt™
18,0 8,37 5.71 4,02 3,04 4,21 1,50

* Depositionsmatrix: bulk sampler; Zeitraum: 10/97-09/98; =(Flu, Phe, Ant, FLU, PYR, BaA, CHR,
BbF, BkF, BaP, DBahA, BghiP, INP)

** Depositionsmatrix: Boden, Bodendichte: 1,35 g_l_cm3; Zeitraum: 05/95-11/96; Z(FLU, PYR, BaA,
CHR, BbF, BkF, BaP, BghiP, INP, COR); SCHAFER 1997

Die mittleren PAH-Profile an den einzelnen Standorten unterschieden sich im Gegensatz zu
den eingetragenen Gesamtmengen im wesentlichen nicht (Abb. 12). Die Verbindungen
Phenanthren, Fluoranthen und Pyren lieferten den gréRten Anteil an der Gesamtbelastung
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(Phe: 18 - 23%, FLU: 19 - 21%, PYR: 13 - 17%). Die kanzerogenen Verbindungen (BaA,
CHR, BbF, BkF, BaP, DBahA, INP) trugen zusammen mit 24 - 37% zur Summe der PAH

bei, wobei der Anteil des BaP nur 3 - 5% betrug. Prinzipiell Zhnliche Profile erhielt auch
SCHAFER (1997) mit Unterbodenmaterial als Depositionsmatrix.

Halle Leipzig

ng/m2+d
ng/m2*d

INP

DBahA

BghiP
DBahA
BghiP
INP

Greppin Pouch

ng/im2*d
ng/m2*d

INP

Bad Diirrenberg Eisleben

na/m2*d
ng/im2*d

INP

Abb. 12: Mittlere Profile der Deposition polycyclischer aromatischer Kohlenwasserstoffe
ausgewahlter Standorte im Zeitraum 10/97 - 09/98

Eindeutige jahreszeitliche Differenzierungen waren weder bezlglich der Héhe der eingetra-
genen PAH noch bezlglich der Profile festzustellen (Abb. 13). An den Standorten Greppin
und Pouch lagen die mittleren Gehalte von FLU, PYR und teilweise auch BaA, CHR, BbF
und BaP des Winterhalbjahres Uber denen des Sommerhalbjahres; eindeutig statistisch
absichem lieR sich dieser Befund jedoch nicht. Die héheren durchschnittichen PAH-
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Gehalte wahrend des Sommerhalbjahres an den Standorten Leipzig, Halle und Bad Diir-
renberg lassen sich moglicherweise durch die starkere Verschmutzung der Niederschiage
infolge von BaumaRnahmen erkldren. Insgesamt traten tber den Untersuchungszeitraum
erhebliche Schwankungen der deponierten Mengen der einzelnen PAH’s auf (vgl. Anh. 6).
Zu ahnlichen Resultaten kamen auch POPP et al. (1997) bei Depositionsuntersuchungen
an unterschiedlich belasteten Standorten im Stadtgebiet von Halle.
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Abb. 13: Jahreszeitliche Unterschiede der PAH-Deposition an ausgewahlten Standorten im
Zeitraum 10/97 - 09/98

Im Gegensatz dazu fand SCHAFER (1997) bei Untersuchungen mit Unterbodenmaterial als
Depositionsmatrix in Bad Lauchst&dt jahreszeitliche Unterschiede, die fur FLU, BbF, BkF
und INP signifikant waren und weniger deutlich ausgeprégte Differenzen zwischen den
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Sommer- und Wintergehalten beziiglich der Verbindungen PYR und BaA. Ebenfalls keine
Unterschiede bestanden hinsichtlich der Verbindungen BaP, DBahA und BghiP.

Im Ergebnis einer Clusteranalyse (Abb. 14) wird dies nochmals deutlich. Mit Ausnahme der
Probe von Juni 98 in Bad Durrenberg (D06/988), die durch einen toten Vogel kontaminiert
war sowie der Proben 01/98 in Bad Durrenberg (insgesamt sehr geringe PAH-Gehalte) und
10/97 in Eisleben (durch sich zersetzende Blatter verunreinigt) lieRen sich fir die gebildeten
Gruppen keine stichhaltigen Griinde angeben.

10/97
11/97
12/97
01/98
02/98
03/98
04/98
05/98
06/98
07/98
08/98
09/98

Abb. 14: Gruppen ahnlicher PAH-Depositionen im Ergebnis einer Clusteranalyse (72 Fille,
Ward-Methode, Distanz: 1-Pearson r, Distanz: 0,2)

Die Grinde fir dieses Verhalten konnen sehr vielfaltig sein. Aufgrund der sich sowohi
raumlich als auch zeitlich sténdig verdndernden EinfluRgréRe einer der wichtigsten Emis-
sionsquellen, namlich dem Kraftfahrzeugverkehr, werden die PAH’s bereits in unterschiedli-
chem MaRe in die Atmosphére eingetragen. Dort unterliegen sie sowohl der chemischen
Oxidation als auch photochemischen Umwandlungen mit Os;, NO,, SO, und OH-Radikalen
(ALEBIC-JURETIC et al. 1990, NIKOLAU et al. 1984, VALERIO et al. 1984), wobei derzeit
noch keine realistischen Verweilzeiten der einzelnen Verbindungen in der Atmosphére be-
kannt sind (WILD & JONES 1995). Fur die Verbreitung der PAH’s in der Umwelt ist der at-
mospharische Transport die wichtigste Quelle (COLOMBINI et al. 1998). Der Austrag aus
der Atmosphére erfolgt im wesentlichen durch nasse und trockene Deposition. Hieraus er-
gibt sich, da die jeweils am Standort herrschenden meteorologischen Verhéltnisse (z.B.
Niederschlagsgeschehen, Lufttemperatur, Sonnenscheindauer, Ozongehalt der Luft, Wind-
verhéltnisse) fur die Gehalte der einzelnen PAH in der Probe eine bedeutende Rolle spie-
len. Im Gegensatz zu GEORGII & SCHMIDT (1983), die eine enge Korrelation zwischen
PAH-Konzentration und Temperatur der Atmosphére feststellten und COLOMBINI et al.
(1998), die bei erhohten Niederschldgen bzw. l&ngeren Regenperioden verminderte PAH-
Gehalte in der Luft registrierten, zeigte sich bei unseren Untersuchungen zwar eine Beein-
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flussung durch die Niederschlagshéhe und die Lufttemperatur (vgl. Kap. 4.1.2.), die sich
statistisch jedoch nicht eindeutig absichem lieR.

Vor- und Nachteile des Einsatzes von bulk samplern

Die Methode der Erfassung der PAH-Deposition mit bulk samplern ermoglicht mit einem
relativ geringen Aufwand bei der Probenahme und der analytischen Aufarbeitung (s. Kap.
3.1.5,, 3.2.5.) Aussagen zur PAH-Belastung ausgewshiter Regionen auch (iber langere
Zeitraume hinweg. Da die toxisch relevanten Verbindungen BaA, CHR, BbF, BkF, BaP,
DBahA und INP groRtenteils (85-100%) an die Partikelphase gebunden sind (Abb. 15), lie-
RBe sich der analytische Aufwand sogar noch verringemn, indem nur die belegten Glasfaser-
filter aufgearbeitet wiirden.

700+
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400+

ng/m2*d
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200+

100

H Partikelphase OwaBrige Phase

Abb. 15: Verteilung der PAH-Gehalte zwischen Partikel- und waRriger Phase der bulk De-
position am Standort Halle im November 1997

Nachteilig wirkt sich, insbesondere wahrend der Sommermonate, das GefaRmaterial aus.
Bei hoheren Temperaturen und/oder léngerer Sonneneinstrahlung erwarmen sich die
Edelstahlbehalter, so daB es in den GeféRen zu einer relativ starken Verdunstung und Al-
genbildung kommt. Dartber hinaus ist die Gefahr der Verschmutzung durch hineinfallende
Insekten und Blatter aufgrund der relativ groRen, ungeschiitzten Oberfléche und damit un-
erwilnschter Matrixeffekte nicht zu unterschatzen.

4.2.3. Einsatz von low volume samplern
Zusatzlich zu den ursprunglich geplanten Untersuchungen wurde auf dem Geldnde des
UFZ im April ‘98 ein low volume sampler zur Emittlung der PAH-Immissionskonzentration

installiert. Dieser Sammlertyp gewinnt gegenuber den high volume samplemn zunehmend an
Bedeutung, da er aufgrund des geringeren Durchsatzes besser geeignet ist, langere Sam-
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melperioden zu realisieren (vgl. GRIMMER et al. 1997, SCHNELLE et al. 1996). Im alige-
meinen besteht zwischen den Ergebnissen beider Sammiertypen eine gute Ubereinstim-
mung (KLOSTER 1992), so daR der Vergleich zu den in RoutinemeRprogrammen erfalten
PAH-Konzentrationen in der Luft problemlos maoglich ist. Mit dem gewahlten Ansaugmodus
(vgl. Kap. 3.1.6.) war es méglich, eine reprasentative integrative Probe der Immissionskon-
zentration fir diesen Monat zu erhalten. Im Zeitraum Juni bis August 1998 wurden auf dem
Gelénde des UFZ und in Greppin nochmals low volume sampler und parallel dazu weitere
bulk sampler installiert. Fiir die Probeaufarbeitung wurden, anders als bei den in Kap. 4.2.2.
beschriebenen bulk samplem, mildere Extraktionsbedingungen gewéhlt, da die gewonne-
nen Proben in erster Linie beziiglich anderer organischer Inhaltsstoffe (HCH) analysiert
wurden. Als Extraktionsmittel wurde Aceton/n-Hexan (1:1/v.v) eingesetzt. Die Extraktions-
temperatur betrug 85°C und der Extraktionsdruck 100 bar (vgl. Kap. 3.2.6.). Ein Zehntel des
auf 2 ml reduzierten Extraktes wurde nach Zusatz von 10 pl Octanol unter Stickstoff zur
Trockne eingeengt, in 500 pl Acetonitril aufgenommen und nach Filtration mittels HPLC
gemessen.

Ein Vergleich der Ergebnisse der PAH-Immissionskonzentrationen mit Werten anderer Au-
toren (Tab. 4) belegt, mit Ausnahme des Verkehrsstandortes (Dessau), eine relativ gute
Ubereinstimmung. Die gegeniiber Halle geringeren PAH-Gehalte in Leipzig sind moglicher-
weise darauf zurlickzufiihren, da® das Gelénde des UFZ relativ frei gelegen ist und gute
Luftaustauschbedingungen gegeben sind.

Tab.: 4: Mittlere PAH-Immissionskonzentrationen [ng/Nm?]

eigene Werte FEIST 1997 [SCHAFER 1997|GRIMMER 1997 | LAU 1998

Leipzig" | Greppin® | Halle” | Halle” | Bd. Lauchst.” | Halle/Leipzig | Dessau®
Flu 3,97 3,34
Phe 17.7 0,27 16,8 30,5 6,73
Ant 0,38 1,84 0,70 1,70 0,55
FLU 3,31 0,60 5,80 10,4 1,96 1,95
PYR 1,63 0,16 4.20 9,20 1,15 0,29
BaA 0,25 0,10 0,70 1,30 0,10 0,09 1,22
CHR 0,22 0,13 1,00 1,90 0,24 0,21 1,83
BbF 0,26 0,03 0,70 1,40 0,18 0,49 1,55
BkF 0,09 0,01 0,40 0,80 0,08 0,81
BaP 0,10 0,00 0,30 0,40 0,10 0,11 1,47
DBahA 0,02 0,07 0,07 0,04 0,16
BghiP 0,18 0,10 0,90 2,00 0,14 0,17 1,34
INP 0,21 0,21 1,50 0,33 0,17
" Zeitraum: 04/98, 06 - 08/98 4 Zeitraum: 04/97, Sto.: Brunnenstr./Burgstr.
2 Zeitraum: 06 - 08/98 % Zeitraum: 06/94, 04 - 09/95, 04/96
% Zeitraum: 04/97, Sto.: Paulusschule ® Zeitraum: 01 -12/97, Verkehrssto.

Betrachtet man die Sammelmedien der low volume sampler getrennt, zeigt sich erwar-
tungsgemaR, daR auf den Glasfaserfiltern verstérkt die hohermolekularen, partikeigebun-
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denen PAH gesammelt wurden, wahrend in den PU-Schiumen eher die luftgetragenen,
niedermolekularen Verbindungen vertreten waren (vgl. Abb. 16).
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Leipzig Greppin
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*BbF
BkF
BaP
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BghiP
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Abb. 16: Mittlere PAH-Immissions- [ng/Nm°] und -Depositionsprofile [ng/m**d] an ausge-
wéhlten Standorten im Sommer 1998

Anhand dieser Abbildung wird gleichzeitig deutlich, daR die Belastungsunterschiede beider
Standorte beziglich der Immissionssituation weniger deutlich zum Ausdruck kamen als be-
zuglich der PAH-Deposition. GRIMMER et al. (1997) erhielten bei Immissionsmessungen in
verschiedenen Regionen der Bundesrepublik (Halle/Leipzig, Saarland, GroRhansdorf bei
Hamburg), die mehr als 400 km voneinander entfernt lagen, dhnliche Resultate. Insbeson-
dere die Profile der eher flichtigen PAH (Phe, Ant, FLU, PYR; vgl. Anh. 1) glichen sich in
allen untersuchten Flachen sehr stark. Bei den héhermolekularen Verbindungen traten et-
was groRere Differenzen auf. Nach Meinung der Autoren weist dieser Effekt auf einen ,long
distance intermix” in der Atmosphére hin, der durch die besonders weite Verbreitung der
flichtigeren PAH begrundet ist. :

Zwischen den PAH-Profilen der beiden Matrices traten, wie durch eine Clusteranalyse (Abb.
17) belegt werden konnte, signifikante Unterschiede auf. So ist das Verhéltnis der Verbin-
dungen Fluoranthen und Pyren zu den Gbrigen PAH’s bei den Depositionen deutlich enger
als bei den Immissionen. Grunde fur dieses Verhalten liegen in der weitrdumigen Verteilung
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der luftgetragenen PAH’s sowie der relativ quellnahen Deposition der an gréRere Partikel
gebundenen PAH's (vgl. WILD & JONES 1995).
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Abb. 17: Clusteranalyse der PAH-Gehalte in Proben von bulk samplemn (GBXX, LBXX) und
low volume samplermn (GLXX, LLXX)

4.3. Vergleichende Betrachtungen zu PAH-Emissions-/-immissions- und -Deposi-

tionsprofilen

4.3.1. Gegeniiberstellung der PAH-Profile von bulk-Depositionen und Pappel-
blattern

Waéhrend der Vegetationsperiode 1998 (15.04. - 11.08. = 117 d) wurde an den ausgewahl-
ten Standorten die PAH-Deposition, ermittelt mit Hilfe von bulk samplem, der PAH-
Belastung der Vegetation, bezogen auf die Beaufschlagung der Blattoberflache von Pyra-
midenpappeln, gegenlbergestelit (Abb. 18). Dabei wurden flachenbezogene Akkumulati-
onsraten Uber das spezifische Blattflachengewicht derart berechnet, dal von 240 durch-
schnittlich groRen Blattern die Blatifliche ermittelt wurde, die anschlieRend mit den jeweili-
gen Frischgewichten dieser 240 Blatter gewichtet wurde (= Halle 0,23 kglmz; Greppin 0,27
kg/m?; Pouch 0,29 kg/m?; Eisleben 0,19 kg/m? Bad Durrenberg 0,26 kg/m?).
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Abb. 18: Vergleich der flachenbezogenen Deposntlonen (bulk sampler, Pappelblatter) im Zeit-

raum 15.4.98 - 11.08.98
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Die mit den bulk samplern erfalten Depositionsraten sind gegentiber den flichenbezoge-
nen Akkumulationsraten der Pappelblatter fur den betrachteten Zeitraum um das ca. zehn-
fache erhéht (vgl. Tab. 5). Am Standort Halle/Z sind die Depositionsraten sogar um das
S0fache erhdht, was moglicherweise auf im betrachteten Zeitraum stattgefundene Bau-
malnahmen mit unmittelbaren Auswirkungen im oberflaichennahen Bereich zuriickzufiihren
ist. Eine mégliche Erklarung fir die groRe Differenz besteht darin, daR an den Pappelblat-
tern oberflachlich anhaftende, noch nicht in die Wachsschicht eingelagerte PAH’s mit den
Niederschlagen wieder abgewaschen werden, wahrend in den bulk samplern weniger Ver-
luste auftreten. Darliber hinaus kénnen sich die Depositionsraten durch in bulk sampler
gefallene, sich zersetzende Blatter und Pflanzenteile zusatzlich erhéhen. Vergleicht man
die Profile der Depositionsraten mit denen der Akkumulationsraten, so wird deutlich, daR sie
mit Ausnahme der CHR-Gehalte in den Pappelblédttemn an den Standorten Halle/Z und Bad
Dirrenberg relativ gut Gbereinstimmen. Die vergleichsweise hohen FLU-Gehalte in den
Pappelblattern an den Standorten Pouch und Eisleben kénnten aufgrund der groReren An-
zahl von Tagen mit Starkwind (WS 11 - 17 m/s) innerhalb der Vegetationsperiode 1998 auf
Ferntransport zuriickzufiihren sein.

Insgesamt belegen die Untersuchungen, daR® zur Beurteilung der immissionsbedingten re-
gionalen PAH-Belastung beide Methoden gleichermalien geeignet sind.

Tab. 5: Flachenbezogene Gegenuberstellung von PAH-Gehalten (Summe FLU bis INP) in
Pappeln und bulk samplern

Halle/Z Greppin Pouch Eisleben | Bd. Durrenbg.
bulk sampler 530 104 73,9 65,6 106
Pappel 11,7 9,02 10,1 7,97 8,91
bulk/Pappel 45,3 11,5 7,32 8,23 11,9

4.3.2. Vergleich von Kfz-Emissionsprofilen mit Immissions-, Depositions- und

Pappelblattprofilen an ausgewdhiten Standorten

Der StraRenverkehr wird wegen der geringen Ableithdhen seiner Emissionen, die im Aufent-
haltsbereich der Menschen unmittelbar als Immissionen wahmehmbar sind, hdufig als
Hauptverursacher von Luftverschmutzungen empfunden. Obwohl dies fir bestimmte
Schadstoffe und spezifische regionale bzw. lokale Gegebenheiten durchaus moglich sein
kann, solite der reale Tatbestand fur konkrete Einzelfdlie jeweils geprift werden (LAU
1998). Unstrittig ist hingegen die wachsende Bedeutung des Kfz-Verkehrs als Emissions-
quelle allgemein und fir PAH’s im besonderen. In diesem Zusammenhang zeigt sich, daB
sich die PAH-Emissionen einzelner Motortypen erheblich unterscheiden (vgl. Abb. 19).
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Abb. 19: PAH-Emissionen verschiedener Motortypen nach VW AG (1988); (ug/mi - pg/Meile)

Zum Vergleich der Emissionen und Immissionen ausgewahlter, toxisch relevanter Verbin-
dungen der Klasse der PAH wurde unter Berlicksichtigung der aktuellen Anteile einzelner
Motorkonzepte am Pkw-Bestand Sachsen-Anhalts (Tab. 6) ein gewichtetes mittleres Kfz-
Emissonsprofil dieser Verbindungen berechnet und Messungen an Verkehrsknotenpunkten
(LAU 1998, COLOMBINI et al. 1998) gegentibergestellt (Abb. 20).

Tab. 6: Anteile einzelner Motorkonzepte am Pkw-Bestand Sachsen-Anhalts 1997 (LAU

1998)
Pkw mit geregeltem Katalysator 61,0%
Pkw mit ungeregeltem Katalysator 1,8%
Pkw mit konventionellem 4-Takt-Motor 26,6%
Pkw mit konventionellem 2-Takt-Motor 2.8%
Pkw mit schadstoffminimiertem Dieselmotor 7,0%
Pkw mit konventionellem Dieselmotor 0,8%
Pkw mit sonstigem Antrieb >0,01%

Dargestellt sind jeweils die prozentualen Anteile ausgewahiter PAH bezogen auf deren
Summen. Dabei zeigte sich, dal das Emissionsprofil mit den Immissionsprofilen an den
VerkehrsmelRcontainemn in Magdeburg und Dessau sehr gut Ubereinstimmte, wahrend zu
dem Immissionsprofil an einer Mautstation im italienischen Viareggio (COLOMBINI et al.
1998) z.T. grokere Differenzen auftraten. Zurlickzufiihren ist das moglicherweise darauf,
daB bezlglich des mittleren Kfz-Emissionsprofils keine Anteile aus dem Lkw-Verkehr, der
auf Autobahnen einen relativ groBen Beitrag zum Gesamtverkehrsaufkommen leistet, be-
ricksichtigt wurden.
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Abb. 20: Gegeniiberstellung der prozentualen Anteile ausgewahlter PAH von Kfz-Emis-
sionen und Immissionen

Vergleicht man dagegen die prozentualen Anteile ausgewahlter PAH eines mittleren ge-
wichteten Kfz-Emissionsprofils mit denen der mittleren Depositionsraten und denen der ent-

sprechenden Akkumulationsraten in Pappelblattem (Abb. 21), so zeigt sich ein anderes
Bild:
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Abb. 21: Vergleich der prozentualen Anteile ausgewahiter PAH eines mittleren Kfz-
Emissionsprofils mit dem mittleren Depositions- und Pappelblattprofil am
Standort Halle/Z

Wahrend bezlglich der Verbindungen FLU und PYR die Anteile im Emissionsprofil diejeni-
gen im Depositions- und Pappelblattprofil iibersteigen, was, aufgrund einer vergleichsweise
hoheren Flachtigkeit dieser Verbindungen (val Anh. 1), moglicherweise auf Ferntransport
dieser Verbindungen hinweist, sind die Anteile der Ubrigen Verbindungen in den Depositi-
ons- und Pappelblattprofilen gegeniiber dem Emissionsprofil teilweise deutlich erhéht. Mog-
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licherweise sind diese Effekte auf weitere Quellen bzw. auf eine Sekundarbeeinflussung
durch aufgewirbelte Partikel zurlickzuflihren.

4.3.3. Vergleich von Kfz- und Kohleemissionsprofilen mit Depositionsprofilen an
ausgewdhiten Standorten

WILD & JONES (1995) postulierten, daB in GroRbritannien die PAH-Emissionen zu mehr
als 95% durch den Kohlehausbrand und den Kfz-Verkehr dominiert werden. Aufgrund &hn-
licher Wirtschaftsstrukturen kann in Deutschiand von einer. vergleichbaren Situation ausge-
gangen werden. Der Immissionsbericht 1997 des Landes Sachsen-Anhalt (LAU 1998) weist
fur die Erhebungsjahre 1995/96 einen verkehrsbedingten Anteil an den Emissionen organi-
scher Gase und Dampfe, zu denen auch die Gruppe der PAH gerechnet wird, von 67%
aus. Trotz des kontinuierlichen Ruickgangs des Einsatzes von Kohle in den Haushalten der
neuen Bundeslander, betrug der Anteil des Hausbrandes an diesen Emissionen im genann-
ten Zeitraum in Sachsen-Anhalt noch 18%. Fir den Bereich Haushalte und Kleinverbrau-
cher wurden 1997 189523 t Braunkohlenbriketts bereitgestelit, davon 72022 t (38%) Mi-
BRAG-Kohle und 117449 t (62%) Lausitzer Kohle (LAU 1998).

Die Gegeniberstellung der prozentualen Anteile ausgewahlter PAH mittlerer gewichteter
Kfz- und Kohle-Emissionen und der mittleren bulk Depositionen im Winterhalbjahr 1997/98
an unterschiedlich belasteten Standorten (Abb. 22) belegt eine relativ gute Ubereinstim-
mung zwischen den PAH-Emissionen und den PAH-Depositionen. Da die Héhe der Depo-
sitionsraten der einzelnen PAH wahrend des Sommerhalbjahres, in dem der Hausbrand nur
von untergeordneter Bedeutung ist, vergleichbare Werte aufwies, kénnte diese Uberein-
stimmung jedoch auch zufélligen Charakter tragen. Zur Klarung dieses Sachverhaltes wa-
ren weitere, gezielte Untersuchungen notwendig.
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Abb. 22: Vergleich der prozentualen Anteile ausgewahiter PAH in Emissionen und Deposi-
tionen im Winterhalbjahr 1997/98
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5. Zusammenfassung der Ergebnisse

Die vorliegenden Ergebnisse beinhalten zum einen erginzende Untersuchungen zum LU-
SA-MeRsystem beziiglich der Stoffgruppe der PAH. Dazu wurde die weit verbreitete Pyra-
midenpappel (Populus nigra) als Bioindikator zum Nachweis der PAH-Luftbelastung einge-
setzt. Um eventuelle Einflisse des Bodens abzuklaren, wurden von allen MeRplatzen auch
Bodenproben analysiert. Daneben wurden durch den gezielten Einsatz von GefaRkulturen
(Grinkohl, Mangold) Beziige zu Kulturpflanzen hergestellt. Zum anderen wurden ver-
gleichsweise einfach zu handhabende Methoden (Passivsammier, bulk und low volume
sampler) getestet, die es erlauben, die Umweltbelastung mit PAH in gréReren Regionen
bzw. Uber langere Zeitrdume zu erfassen. Analysiert wurden die von der EPA vorgeschla-
genen Verbindungen: Naphthalin, Acenaphthen, Fluoren, Phenanthren, Anthracen, Fluo-
ranthen, Pyren, Benzo(a)anthracen, Chrysen, Benzo(b)fluoranthen, Benzo(k)fluoranthen,
Benzo(a)pyren, Dibenz(ah)anthracen, Benzo(ghi)perylen und Indeno(1,2,3-cd)pyren.

- Zur Aufbereitung der unterschiedlichen Probematerialien wurden bereits beschriebene
Methoden bezlglich der konkreten Anforderungen modifiziert: Die Pflanzenproben wur-
den mit dem Ultra Thurrax bzw. der beschleunigten Losemittelextraktion (ASE) extrahiert
und an Kieselgel bzw. Kieselgel/Sephadex gereinigt. Die Bodenproben wurden ebenfalls
mit der ASE extrahiert und an Kieselgel gereinigt. Die Proben der bulk Deposition wur-
den vakuumfiltriert und die in den Filtraten verbliebenen PAH’s liber eine Festphasenex-
traktion (SPE) angereichert. AnschlieRend wurden die Proben mit der ASE extrahiert und
an einer miniaturisierten Kieselgelsdule gereinigt. Die PU-Schaume und Glasfaserfilter
wurden nach der Extraktion mit ASE und Filtration der analytischen Bestimmung zuge-
fuhrt. Die analytische Bestimmung der PAH erfolgte in allen Matrices mit der HPLC mit
wellenl&ngenprogrammierter Fluoreszenzdetektion.

- Die PAH-Summengehalte der Pappelblattproben waren an den einzelnen LUSA-
MeRstandorten deutlich differenziert, wobei Standorte mit einem relativ hohen Verkehrs-
aufkommen die héheren PAH-Summen aufwiesen. Die hochsten Gehalte konnten in den
GroRstadten Magdeburg und Halle nachgewiesen werden. Insgesamt wurden im Jahr
1997 PAH-Summen zwischen 1,60 ng/g FS (Weilenfels) und 41,5 ng/g FS (Magde-
burg/SE) emmittelt. Der Gebietsmittelwert lag bei 13,2 ng/g FS. Im Jahr 1998, in dem nur
eine eingeschrankte Anzahl von Standorten beprobt wurde, bewegten sich die Werte
zwischen 22,5 ng/g FS (Amsdorf) und 80,2 ng/g FS (Halle/N).

- Zwischen den BaP-Gehalten und den PAH-Summen konnte keine eindeutige Beziehung
festgestellt werden. Der Richtwert fir Lebensmittel (1 ng/g FS), der mangels anderer
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Orientierungswerte zu Beurteilungszwecken herangezogen wurde, wurde in Magde-
burg/SE, Magdeburg/Z, Halle/Z und Naumburg tberschritten.

Die PAH-Profile der Pappelblattproben an den einzelnen MeRstandorten dhnelten sich
teilweise sehr stark, wobei Fluoranthen und Pyren als Hauptbestandteile der PAH-Depo-
sition mengenmaRig dominierten. Aufgrund der in der Atmosphére stattfindenden, inten-
siven Durchmischung und Verdnderung der Emissionen ist es nur schwer méglich, Be-
ziehungen zu einzelnen Emissionsquellen bzw. Quellentypen herzustellen.

Im Ergebnis einer Clusteranalyse konnten die untersuchten MeRpunkte beziiglich ihrer
PAH-Belastung in zwei Gruppen eingeteilt werden. Die erste Gruppe représentiert vor-
wiegend die MeRpunkte, die durch hohe PAH-Summengehalte, wahrscheinlich aufgrund
eines hohen Verkehrsaufkommens, charakterisiert waren, wahrend die zweite Gruppe
eher durch niedrigere PAH-Gehalte in den Pappelblattern charakterisiert war.

Die PAH-Gehalte in den Boden der LUSA-MeRstandorte bewegten sich zwischen 0,32
und 21,1 mg/kg Boden. Zwischen den PAH-Gehalten in den Béden und denen der Pap-
pelblatter besteht keine Beziehung, d.h. die Gehalte in den Pappelblattern sind auf Be-

lastungen aus der Luft zurickzuflhren.

Iim Jahr 1998 lagen die PAH-Gehalte der Pappelblatter an allen untersuchten MeRstatio-
nen insgesamt hoher als 1997. Eine mogliche Ursache dafir kénnten die geringeren
Niederschlage in der Vegetationsperiode 1998 sein, wodurch méglicherweise ein teilwei-
ses Abwaschen der oberflachlich auf den Blattemn abgelagerten PAH in geringerem Ma-
Re stattfand. Dartiber hinaus waren Durchschnittstemperatur und Sonnenscheindauer
der Vegetationsperiode 1998 deutlich niedriger als 1997, so daR Umsetzungs- und Ab-
bauprozesse wahrscheinlich in geringerem Umfang stattgefunden haben und damit auf-
grund hoherer PAH-Gehalte in der Atmosphére eine erhohte PAH-Aufnahme resultierte.

Vergleiche zwischen den PAH-Summengehalten und den BaP-Gehalten der Pappel-
blattproben und denen von Grinkohl und Mangold am Standort Halle in den Jahren
1997 und 1998, die im Rahmen zusatzlich durchgefuhrter Wirkungsuntersuchungen an-
gestellt wurden, zeigten fur die Pappelblatter hohere bzw. &hnlich hohe Gehalte wie in
den untersuchten Kulturpflanzen. In diesem Zusammenhang solite der BaP-Gehalt der
Pappelblatter den Wert von 1,0 pg/kg FS (Richtwert fur Lebensmittel pflanzlicher Her-
kunft) nicht Uberschreiten, um auch fur Nahrungspflanzen die Einhaltung dieses Orientie-

rungswertes annehmen zu kdnnen.
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Die Profile von Pappelblattern, Mangold und Griinkohl/Sommer sind sich aufgrund glei-
cher Immissionsverhéltnisse relativ ahnlich, wahrend die PAH-Gehalte, insbesondere die
der Verbindungen Fluoranthen und Pyren, im Wintergriinkohl gegetiber dem Sommer-
griinkohl deutlich erhéht waren.

Aufgrund der teilweise relativ hohen Anteile der kanzerogenen Verbindungen an der
Gesamtsumme der PAH (13 - 55%) sollte fur ckotoxikologische Betrachtungen anstelle
des BaP die Summe der kanzerogenen Verbindungen, z.B. in Form von Toxizitatsaqui-
valenten genutzt werden.

Wegen des hohen Aufwandes bei der Beschaffung, Installation und Wartung der zur
PAH-Immissionsmessung eingesetzten high und low volume sampler und des daraus re-
sultierenden punktuellen oder episodischen Einsatzes dieser Gerate wurden kosten-
glnstige Altemativen getestet: Zum Einsatz kamen zum einen Passivsammler, die auf
dem Prinzip der Exposition von Surrogatoberflachen zur Bestimmung der trockenen De-
position von Luftverunreinigungen beruhen, und zum anderen bulk sampler, mit deren
Hilfe die nasse und Anteile der trockenen Deposition erfat werden, wobei der Erfassung
der PAH-Deposition insgesamt wegen der direkten (Bodenkontakt spielender Kinder)
und indirekten (Kontamination von Nahrungspflanzen) Einwirkungswege auf den Men-
schen eine besondere Bedeutung zukommt.

Als Passivsammier wurden unterschiedliche Glasfasermaterialien verwendet, die zur
Steigerung der Sorptionsféhigkeit teilweise mit Paraffindl impragniert waren. Im Ergebnis
zeigte sich, dal® mit dieser Methode vor allem die luftgetragenen niedermolekularen
PAH’s erfal3t wurden, wahrend die Erfassung der (berwiegend partikelgebundenen
toxisch relevanteren Vertreter dieser Stoffklasse nur unzureichend gelang. Aus diesem
Grund wurde der Ansatz nicht weiter verfolgt.

Im Zeitraum 10/97 bis 09/98 wurden an ausgewahiten LUSA-MeRpunkten (Halle/Z,
Greppin, Pouch, Eisleben, Bad Dirrenberg) und in Leipzig in Anlehnung an die Berger-
hoff-Methode spezielle bulk sampler aus Edelstahl aufgestellt und monatlich beprobt. Die
mittlere jahriiche PAH-Deposition (Summe: Flu - INP) bewegte sich zwischen 4,21 und
18,0 g/ha*a und war in urbanen Stukturen (Halle, Leipzig) gegeniiber dem Umland deut-
lich erhoht (= Faktor 3). Die mittleren PAH-Profile unterschieden sich dagegen im we-
sentlichen nicht.

Die toxikologisch relevanten Verbindungen BaA, CHR, BbF, BkF, BaP, DBahA und INP
sind groRtenteils (85-100%) an die Partikelphase gebunden. i
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An den Standorten Greppin, Pouch und Eisleben waren die mittieren Depositionsraten
wahrend des Winterhalbjahres 97/98 geringfugig erhoht. Eindeutige jahreszeitliche Diffe-
renzierungen waren jedoch weder beztglich der Héhe der eingetragenen PAH noch be-
zlglich der Profile festzustellen. Im Ergebnis einer Clusteranalyse konnte dieser Sach-
verhalt bestatigt werden. Magliche Griinde fiir dieses Verhalten kénnten darin bestehen,
daB® einerseits eine der wichtigsten aktuellen Quellen der PAH-BeIastung, der Kfz-
Verkehr, eine mobile Quelle wechselnder Emissionen ist und andererseits meteorologi-
sche und Iokale Faktoren die Deposition der PAH erheblich beeinflussen kénnen.

Die Depositionsraten wiesen lber den Untersuchungszeitraum an den einzelnen Stand-
orten erhebliche Schwankungen auf, die die rdumlichen Unterschiede zwischen den
Standorten z.T. deutlich Gberschritten. In diesem Zusammenhang ist der Einsatz von
bulk samplern besonders vorteilhaft, da die relativ unkomlizierte Handhabung die Be-
stimmung von mittleren Belastungen auch (iber gréRere Zeitrdume erlaubt.

Parallele Untersuchungen mit bulk und low volume samplern belegen, daR sich die Kon-
zentrationsprofile von PAH-Immissionen und -Depositionen signifikant voneinander un-
terscheiden. Das Verhéltnis der Verbindungen FLU und PYR zu den Ubrigen PAH’s ist
bezlglich der Depositionen deutlich enger als bezuglich der Immissionen.

Die mittleren PAH-Summen der Immissionen betrugen 28,3 (Leipzig) bzw. 6,86 (Greppin)
ng/Nm®, wobei der Unterschied vor allem aus den differierenden Phenanthrengehalten
resultiert, wahrend die mittleren PAH-Immissionskonzentrationen der tbrigen Verbindun-
gen ahnlich waren. Auch zu anderen in der Region ermittelten Werten bestand eine rela-
tiv gute Ubereinstimmung.

Eine Gegeniberstellung der mit bulk samplemn und Pappelblattem ermittelten Depositi-
ons- bzw. Akkumulationsraten an den ausgewéhlten Standorten fur den Zeitraum Mitte
April bis Mitte August 1998 ergab bezlglich der bulk sampler deutlich héhere Werte. Das
Verhéltnis der flachenhaften Beaufschlagung (bulk/Pappel) bewegte sich zwischen ca.
10 (Greppin, Pouch Eisleben, Bad Durrenberg) und 45 (Halle/Z). Trotz geringer Unter-
schiede zwischen den Akkumulations- und Depositionsprofilen der untersuchten Matrices
sind beide Methoden zur Beurteilung immissionsbedingter regionaler PAH-Belastungen

gleichermalen geeignet.

Der Vergleich der prozentualen Anteile ausgewahiter PAH eines mittleren gewichteten
Kfz-Emissionsprofils mit denen entsprechender Immissionsprofile an Verkehrsknoten-
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punkten (Magdeburg, Dessau) zeigte erwartungsgemaR eine sehr gute Uberein-
stimmung.

- Die Gegeniiberstellung desselben Emissionsprofils mit prozentualen Anteilen eines mitt-
leren Depositions- und Akkumulationsprofils von PAH's am Standort Halle/Z ergab ein
anderes Bild: Bezlglich der Verbindungen FLU und PYR Uberstiegen die prozentualen
Anteile des Emissionsprofils diejenigen des Depositions- und des Akkumulationsprofils,
was, aufgrund einer vergleichsweise hoheren Flichtigkeit, vermutlich auf den Femtrans-
port dieser Verbindungen hinweist. Die prozentualen Anteile der Gbrigen Verbindungen
(BaA CHR, B(b+k)F, BaP, BghiP, INP) waren im Depositions-/Akkumulationsprofil ge-
genuber dem Emissionsprofil teilweise deutlich erhoht. Moglicherweise sind diese Effekte
durch Einflisse von weiteren Quellen und aufgewirbelten Sekundarstaub begriindet.

- Der Vergleich der prozentualen Anteile ausgewahiter PAH mittlerer gewichteter Kfz- und
Kohle-Emissionsprofile mit mittleren Depositionsprofilen an unterschiedlich belasteten
Standorten im Winterhalbjahr 1997/98 belegt eine relativ gute Ubereinstimmung der be-
trachteten Profile. Zudem verdeutlicht er die Bedeutung/Dominanz des Kfz-Verkehrs und
des Hausbrandes bezliglich der PAH-Belastung.

Schiulfolgerungen

e Die Methoden zur Bestimmung der PAH-Akkumulation in Pappelbiattern und zur Be-
stimmung der PAH-Deposition mit bulk samplemn erwiesen sich als gut geeignet, die
raumliche und/oder zeitliche Belastung einer Region mit diesen Schadstoffen zu charak-
terisieren, wahrend die Methode der Exposition von Surrogatoberflachen keinen Erfolg
verspricht.

e Zur detaillierten Erfassung und Kennzeichnung der PAH-Belastung und des damit ver-
bundenen Gefahrdungspotentials an besonderen Schwerpunkten der Belastung sollte
dagegen eine Kombination komplexer Untersuchungen zur Immissionssituation (low vo-
lume sampler), zur Deposition (bulk sampler) und zur Auswirkung von PAH-
Luftbelastungen auf Pflanzen (Akkumulation/Wirkung) eingesetzt werden.

o Da das BaP, das aufgrund seiner Kanzerogenitat haufig als Leitsubstanz bezlglich der
toxikologischen Wirkung der PAH verwendet wird, nur einen geringen Anteil an der Ge-
samtsumme der PAH ausmacht, ist nach heutigem Kenntnisstand mit dieser GroRRe kei-
ne objektive Aussage zur Gesamitoxizitat der PAH méglich. Deshalb sollte fur Toxizitats-
betrachtungen die Summe der kanzerogenen Verbindungen - in Form von Toxizitat-
saquivalenten (TEF) - betrachtet werden.
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Anhang1: Polycyclische aromatische Kohlenwasserstoffe - Strukturformel und ausgewahite

Eigenschaften

Nap

M: 128.2 g/mol

Log Kow: 3,50

Henry-K.: 5,00 E-2
Wasserloslichk.: 32,0 mg/l

cancerogen: -

Flu

M: 166,2 g/mol

Log Kow: 4,28

Henry-K.: 2,60 E-3
Wasserldslichk.: 1,85 mg/!
cancerogen. -

Ant

M: 1782 g/mol

Log Kow:5,33

Henry-K.: 7,92 E4
Wasserloslichk.: 6,4 E-2 mg/l

¢
&
)

cancerogen: -

PYR

M: 202,3 g/mol

Log Kow:5,32 ‘O
Henry-K.: 3,74 E4 O‘

Wasserloslichk.: 0,13 mg/l
cancerogen: X

CHR

M: 228,3 g/mol

Log Kow:5,61

Henry-K.: 4,38 E-5
Wasserloslichk.: 1,80 E-3 mg/l
cancerogen: X

BKF

M: 252,3 g/mol

Log Kow: k.A.
Henry-K.: kK.A.
Wasserioslichk.: k. A.
cancerogen: X

DBahA

M: 278,4 g/mol

Log Kow: k.A.
Henry-K.: k.A.
Wasserioslichk.: k.A.
cancerogen: X

INP

M: 276,3 g/mol

Log Kow: k.A.
Henry-K.: k.A.
Wasserldslichk.: k.A.
cancerogen: X

Ace

M = 154,2 g/mol ]
Log Kow: 3,95 OO
Henry-K.: 2,60 E-3

Wasserloslichk.: 5,30 mg/I

cancerogen: -

Phe

M = 178,2 g/mol : .
Log Kow: 5,61 Q
Henry-K.: 9,58 E4

Wasserldslichk.: 1,24 mg/!
cancerogen: -

®

FLU

M: 202,3 g/mol

Log Kow: 5,33 O
Henry-K.: 3,51 E4

Wasserlaslichk.: 0,25 mg/l

cancerogen: -

o

BaA .

M: 228,3 g/mol O
Log Kow: 5,61 OOO
Henry-K.: 4,83 E-5 ;
Wasserloslichk.: 1,40 E-2 mg/l

cancerogen: x

BbF

M: 252,3 g/mol

Log Kow: 6,57

Henry-K.: 4,96 E4
Wasserloslichk.: 1,00 E-3 mg/
cancerogen: x .

BaP

M: 252,3 g/mol

Log Kow: 6,30

Henry-K.: 6,46 E-5
Wasserldslichk.: 1,60 E-3 mg/l
cancerogen: x

BghiP

M: 276,3 g/mol O‘
Log Kow: 7,23 O‘O
Henry-K.: 223 E-6 O
Wasserloslichk.: 2,65 E-4 mg/l

cancerogen: X
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Anhang 9: Chromatogramme von PAH in Pappelblattern unterschiedlich belasteter
Standorte
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Anhang 10: Chromatogramme von PAH in unterschiedlichen Matrices am Standort Halle
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Anhang 11: Chromatogramme von PAH aus Messungen der Deposition und Immission

am Standort Greppin
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Reinhard Miiller, Birgit Siif
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Nr. 8/1996
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Michael Zierdt

Martin-Luther-Universitit Halle-Wittenberg
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Stefan Scholz
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Horst Schulz, Gernot Huhn, Siegrid Hirtling

Sektion Chemische Okotoxikologie
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Kinetische Untersuchungen zum Abbau chlorierter und methylierter Benzoesiduren durch
Pseudomonas spec. B13 FR 1 (SN45P) (Dissertation)

Roland A. Miiller

Sektion Sanierungsforschung/Umweltbiotechnologisches Zentrum (UbZ)

Nr. 16/1996 :

Untersuchungen zur Situation des Wohnumfeldes ostdeutscher Grofisiedlungen
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Thomas Keidel

Projektbereich Urbane Landschaften

Nr. 17/1996
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Helga Horsch

Sektion Okosystemanalyse, Abteilung Okologische Okonomie und Umweltsoziologie

Nr. 18/1996

Modellierung der Ausbreitung kfz-bedingter Schadstoffe in der Stadt Leipzig
Dietrich Wagler

Universitét Leipzig, Interdisziplindres Institut fiir Natur- und Umweltschutz

UFZ, Projektbereich Urbane Landschaften

Nr. 19/1996

Umweltverhalten und Lebensqualitiit in urbanen Riumen

Tagungsbericht und wissenschaftliche Beitrige der UFZ-Sommerschule 1996

Sigrun Kabisch (Hrsg.)

Sektion Okosystemanalyse, Abteilung Okologische Okonomie und Umweltsoziologie
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Nr. 23/1996
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(Dissertation)
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(Dissertation)

Tillmann Scholbach
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Nahrungsnetz, Zoo- und Phytoplankton in einem cyanophyceen-dominierten eutrophen See
(Dissertation)

Jorg Tittel

Sektion Gewisserforschung
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Sektion Bodenforschung

Nr. 11/1997 (Dissertation)
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(Dissertation)

Sabine Neumann

Sektion Bodenforschung
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Alternativer Landschaftsplan fiir eine kleine attraktive Stadt in der Informationsgesellschaft -
Beispiel Visselhévede

Wolf Dieter Grossmann, Karl-Michael MeiB, Stefan Frianzle, Thomas Multhaup

Donald F. Costello, Frank Simon, Michael Sorkin
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Katja Schifer'

Sektion Bodenforschung
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UFZ, Projektbereich Naturnahe Landschaften und Lindliche Raume
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Michael Manz
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Sektion Sanierungsforschung

Nr. 14/1998

Qualititszielkonzept fiir Stadtstrukturtypen am Beispiel der Stadt Leipzig

- Entwicklung einer Methodik zur Operationalisierung einer nachhaltigen Stadtentwicklung
auf der Ebene von Stadtstrukturen -

Evelyne Wickop, Peter Bohm, Katrin Eitner, Jiirgen Breuste

Projektbereich Urbane Landschaften

Nr. 15/1998
Bewertung von MaBnahmenotwendigkeiten des Umwelt- und Ressourcenschutzes im Raum

Leipzig-Halle-Bitterfeld
Burghard C. Meyer, Rudolf Kronert
Sektion Angewandte Landschaftsckologie



Nr. 16/1998

Durchflufizytometrische Charakterisierung der Populationsdynamik von Acinetobacter
calcoaceticus und Ralstonia eutropha (Dissertation)

Carsten Herrmann

Sektion Umweltmikrobiologie

Nr. 17/1998

Vom Individuum zur logistischen Gleichung - ein neues Verfahrenm zur Bestimmung der
Populationsdynamik aus einem individuen-basierten Modell (Dissertation)

Lorenz Fahse

Sektion Okosystemanalyse

Nr. 18/1998

Workshop-Bericht: Bioremediation of polluted areas
Luise Berthe-Corti (Hrsg.)

Carl von Ossietzky Universitit Oldenburg, Fachbereich 7
UFZ-Umweltforschungszentrum Leipzig-Halle GmbH

Nr. 19/1998

Geodkologische Bewertung urbaner Boden am Beispiel von GroBsiedlungen in Halle und
Leipzig -

Kriterien zur Ableitung von Boden-Umweltstandards fiir Schwermetalle und Polycyclische
Aromatische Kohlenwasserstoffe (Dissertation)

Martin Sauverwein

Projektbereich Urbane Landschaften

Nr. 20/1998

Methanmonooxygenase-Charakterisierung aus Typ II-Methanotrophen (Dissertation)
Stephan GroBe

Sektion Sanierungsforschung

Nr. 21/1998

12. Osnabriicker Umweltgesprich
Schnelle Vor-Ort-Analytik
Helko Borsdorf, Johannes Flachowsky
Sektion Analytik

Nr. 22/1998

2. Workshop Huminstoffe

Jiirgen Porschmann, Dieter Freitag, Frank-Dieter Kopinke (Hrsg.)
Sektion Sanierungsforschung

Nr. 23/1998

Third Workshop on Physical Processes in Natural Waters
31.8.-3.9.1998 in Magdeburg

Bertram Boehrer, Michael Schimmele

Sektion Gewisserforschung

Nr. 24/1998

Herkunft der balneologisch wertbestimmenden Eigenschaften in sichsischen Mineral- und
Thermalwissern (Dissertation)

Kurt von Storch

Sektion Hydrogeologie



Nr. 25/1998

Vorhersagbarkeit und Beurteilung der aquatischen Toxizitit von Stoffgemischen

- Multiple Kombinationen von unihnlich wirkenden Substanzen in niedrigen
Konzentrationen -

L. Horst Grimme, Rolf Altenburger, Thomas Backhaus, Wolfgang Bodecker, Michael Faust, Martin Scholze
Institut fiir Zellbiologie, Biochemie und Biotechnologie, Universitit Bremen

UFZ, Sektion Chemische Okotoxikologie

Nr. 1/1999

Workshop

Stoffhaushalt von Auenékosystemen der Elbe und ihrer Nebenfliisse
Nahr- und Schadstoffe, Okotoxikologie, Belastbarkei t von FluBauen

1. bis 3. Februar 1999 in der Sektion Gewisserforschung Magdeburg

Kurt Friese, Kathleen Kirschner, Barbara Witter

Sektion Gewisserforschung

Nr. 2/1999
Kriterien der Nachhaltigkeit und ihre Anwendungsmoglichkeiten auf Landschaftsebene am

Beispiel der Agrarinseln im Naturpark ,,Diibener Heide* (Dissertation)
Carola Biihler-Natour
Sektion Angewandte Landschaftsikologie

Nr. 5/1999
Arsen-Speziationsanalytik mit Ionenchromatographie und Kapillarelektrophorese in

Kopplung mit elementspezifischer Detektion (Dissertation)
Dirk Schlegel
Sektion Analytik



UFZ- Umweltforschuncszentrum Le1pz1cr-Halle GmbH
Sektion Analytik :
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