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1 Zusammenfassung

Auf Anfrage des Landerausschusses flr Immissionsschutz (LAI; Unterausschuss ,Wirkungs-
fragen®) soll die Datengrundlage zum immissionsbegrenzenden Depositionswert flir Poly-
chlorierte Dibenzodioxine und —furane (PCDD/F) von 1994 (LAI, 1994) Uberpruft werden.
Anlass fir die Uberpriifung sind a) eine Neubewertung der Dioxine und dioxinahnlichen Sub-
stanzen durch die Weltgesundheitsorganisation, b) der Ausweis von teilweise gednderten
»1oxizitdtsaquivalenzfaktoren®, c) relevante neuere Daten zur Belastung mit PCDD/F und d)
zusatzliche Erkenntnisse zu Transferfaktoren zwischen einzelnen Umweltmedien.

Depositionswert des LAI (1994)

In seiner Ableitung immissionsbegrenzender Werte von 1994 konnte der Landerausschuss
Immissionsschutz (LAI) von einer tolerierbaren Aufnahmemenge (TDI-Wert) von 1 — 10 pg
Dioxin-Toxizitatsaquivalente (TEQ)/(kg * d) fur PCDD/F ausgehen. Dabei wurden bei der
Berechnung der Toxizitatsaquivalente die ,internationalen® Einheiten (I-TEQ; auch als NA-
TO/CCMS-TEQ bezeichnet) herangezogen. Es zeigte sich, dass die damals vorliegende
durchschnittliche Belastung Uber die Nahrung mit 1,8 pg I-TEQ/(kg ¢ d) im Rahmen dieser
noch tolerierten taglichen Aufnahmemenge lag. Bei intensivem Gemiuseverzehr durch Klein-
gartner musste beim damaligen Status der Umweltbelastung von einer hdheren Gesamtauf-
nahme von PCDD/F in H6he von bis zu 2,1 pg I-TEQ/(kg * d) (als ,worst case®; in Teilrech-
nungen auch auf 2,6 pg I-TEQ/(kg * d) abgeschatzt) ausgegangen werden. Auch diese Be-
lastung lag noch in der tolerablen Spanne. Der immissionsbegrenzende Wert sollte so be-
schaffen sein, dass diese Belastung eingehalten oder unterschritten wirde. Es wurde unter-
stellt, dass Milch-, Fleisch- und Fischbelastung nicht direkt Gber den Immissionswert zu
steuern seien, weil diese Nahrungsmittel in der Regel nicht durch lokale, sondern durch weit-
raumige Kontaminationen belastet sind. Entsprechend sollte mit einem vorzugebenden De-
positionswert die (lokal beeinflussbare) Gemisebelastung eingegrenzt werden, so dass der
TDI-Wert auch unter pessimistischen Annahmen (hoher Gemlseverzehr von grenzwertig
belastetem Gemdise) nicht Uberschritten wiirde. Rickrechnend von einer entsprechend ma-
ximal zu tolerierenden Korperbelastung Uber die Gemiseaufnahme wurde die maximal tole-
rierbare GemuUsebelastung mit PCDD/F errechnet. Diese wiederum wurde Uber Transferfak-
toren in einen aquivalenten Depositionswert aus der Luft umgerechnet. Die folgende Tabelle
zeigt die vom LAl zugrunde gelegten Transferfaktoren.

Pfad Transferfaktor (LAI, 1994)

Boden-Blattpflanze <0,01 ng TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng TEQ/kg TS Boden
Boden-unterirdische Pflan- 0,1 ng TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng TEQ/kg TS Boden
zenteile

Luft-Pflanze 0,1-0,2 ng TEQ/kg TS Pflanze pro pg TEQ/(m? « d) im Nie-
derschlag

Futterpflanze-Milch 2 ng TEQ/kg Milchfett pro ng TEQ/kg TS Pflanze

Luft-Boden 1 ng TEQ/kg TS Boden pro pg TEQ/(m? « d)

TS = Trockensubstanz; TEQ = BGA- bzw. |-Toxizitatsaquivalente; vgl. Kap. 3.3.1 (Quantifizierung vgl. Anhang 1)
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Fur die Berechnung eines immissionsbegrenzenden Depositionswertes wurde von einer ma-
ximal zu tolerierenden Koérperbelastung tUber die Gemiseaufnahme von 0,5 pg I-TEQ/(kg * d)
an PCDD/F ausgegangen. Es wurde zudem angenommen, dass sich eine (75 kg schwere)
Person von 250 Gramm Gemluse/Tag (Frischgewicht) erndhrt und dass dieses Gemdise ent-
sprechend der tolerierten Immission mit PCDD/F belastet sei. Dies ergab nach Umrechnung
auf das Trockengewicht einen ,Zwischenwert® von 1,5 ng I-TEQ/kg TS Pflanze. Als kritischer
Belastungspfad erwies sich der direkte Ubergang aus der Luft in die Pflanze (angenomme-
ner Transferfaktor 0,1 — 0,2; siehe Tabelle). Bei Anwendung des Transferfaktors von 0,1 er-
gab sich ein immissionsbegrenzender Depositionswert von 15 pg I-TEQ/(m? « d). Dieser wa-
re auch ausreichend, um den indirekten Transfer (Deposition aus der Luft im Boden, Uber-
gang vom Boden in die Pflanze) so einzugrenzen, dass die oben maximal tolerierbare Ge-
musepflanzenbelastung eingehalten ware. Allerdings ware dieser Depositionswert zu hoch,
um entsprechend belastete Grasflachen als Kuhweide vorzusehen. Eine Rickrechnung aus
der gegenwartigen Dioxinaufnahme des Erwachsenen uber die Kuhmilch mit Hilfe der
entsprechenden Transferfaktoren wirde zu einem Depositionswert von 9 pg I-TEQ/(m? ¢ d)
(Niederschlag von PCDD/F auf Weideland) fiihren.

Es wurde errechnet, dass die direkte Inhalation (partikel- und gasformige PCDD/F) nur un-
wesentlich zur Gesamtbelastung beitragt. Aus diesem Grunde wurde ein gesundheitsbe-
grindeter Immissionswert fir die PCDD/F-Aufnahme des Menschen Uber die Luft nicht ab-
geleitet.

Uberpriifungsansatz

Die grundsatzliche Methodik zur Ableitung von immissionsbegrenzenden Depositionswerten,
wie von LAI (1994) angewandt, wurde fur die vorliegende Materialienaufbereitung ibernom-
men. Neben PCDD/F wurden zusatzlich dioxinahnliche Polychlorierte Biphenyle (PCB) nach
den Vorgaben der Weltgesundheitsorganisation (WHO) in die Toxizitatsaquivalente einbezo-
gen. Damit wurden TEQ nicht mehr als I-TEQ (oder BGA-TEQ nach ahnlichen Faktoren des
ehemaligen Bundesgesundheitsamts) charakterisiert, sondern als WHO-TEQ (zur genaueren
Definition vgl. Gutachten und Anhang 1). Statt einer tolerierbaren Gesamtbelastung von bis
zu 10 pg I-TEQ/(kg * d) fur PCDD/F wurde der neue Wert der WHO von 1-4 pg WHO-
TEQ/(kg « d) fir PCDD/F und dioxindhnliche PCB zugrunde gelegt. Die aktuell anzunehmen-
de Hintergrundbelastung Uber die Nahrung mit PCDD/F und dioxindhnlichen PCB wurde
ermittelt und kann zur Eingrenzung einer moglichen Zusatzbelastung mit belastetem Gemu-
se (und Obst) herangezogen werden. Weiterhin wurden alle Transferfaktoren auf ihre Absi-
cherung und aktuelle Giiltigkeit (unter Einbezug der PCB) geprift. Im Falle unsicherer Werte
wurden statt Einzelwerten Spannen fur diese Transferfaktoren ausgewiesen. Mit ihnen wurde
analog dem Vorgehen von LAl (1994) eine Rickrechnung von einer tolerierten Kérperbelas-
tung mit PCDD/F und dioxinahnlichen PCB auf sich ergebende immissionsbegrenzende De-
positionswerte vorgenommen. Es war nicht Aufgabe dieses Gutachtens, definitiv eine zu
tolerierende Zusatzbelastung oder einen Depositionswert vorzuschlagen.
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Hintergrundbelastung

Die Hintergrundbelastung mit PCDD/F hat in der Zeit seit dem LAI-Gutachten von 1994 deut-
lich abgenommen. Der LAI (1994) hatte seine Angaben auf BGA- und I-TEQ-Basis berichtet,
wahrend die aktuellen Daten zur Hintergrundbelastung auf WHO-TEQ-Basis angegeben
werden. Die Unterschiede dieser beiden Berechnungsschemata sind in verschiedenen Me-
dien unterschiedlich stark ausgepragt und werden im Hauptteil dieses Gutachtens diskutiert.

Fir Kuhmilch ist ein Rickgang der Hintergrundbelastung mit PCDD/F von 1,8 ng I-TEQ/kg
Milchfett auf 0,5 ng I-TEQ/kg Milchfett in Gebieten mit Emittenteneinfluss zu verzeichnen.
Auf WHO-TEQ bezogen liegt sie bei 0,7 ng WHO-TEQ/kg Milchfett. Dieser Ruckgang wird
jedoch durch den relativ hohen Anteil der dioxindhnlichen PCB von etwa 70% an den Ge-
samt-WHO-TEQ ausgeglichen. Derzeit ist von einer Gesamtbelastung (PCDD/F + dioxinahn-
liche PCB) von etwa 2,3 ng WHO-TEQ/kg Milchfett in Gebieten mit Emittenteneinfluss aus-
zugehen.

Fleisch: LAl (1994) weist keine Fleischbelastungswerte aus. Nach den berichteten Erhe-
bungsdaten zu den Zeitrdumen 1990-1994 und 1995-1999 scheint ein leichter Rlickgang der
PCDD/F-Belastung von Fleisch zu bestehen. Dieser Riickgang ist jedoch insbesondere fiir
die letzten Jahre schlecht abgesichert. Unter Einschluss der dioxindhnlichen PCB wird in der
vorliegenden Abschatzung derzeit von einer Hintergrundbelastung von 0,62 ng WHO-
TEQ/kg Fett ausgegangen.

Fisch: LAl (1994) weist keine Fischbelastungswerte aus. Die Hintergrundbelastung flr
PCDD/F liegt derzeit 7,5 ng WHO-TEQ/kg Fett. Es ist ein dominierender Einfluss der dioxin-
ahnlichen PCB zu erkennen mit einem Anteil von 32 ng WHO-TEQ/kg Fett. Insgesamt ergibt
sich hieraus eine Gesamt-Hintergrundbelastung (PCDD/F und dioxindhnliche PCB) von 40
ng WHO-TEQ/kg Fett.

Eier: Die Hintergrundbelastung fir PCDD/PCDF liegt bei etwa 0,5 ng WHO-TEQ/kg Fett, fir
PCB bei 0,25 ng WHO-TEQ/kg Fett. Insgesamt resultiert eine Hintergrundbelastung von 0,75
ng WHO-TEQ/kg Fett.

Gemiise: LAl (1994) hat verschiedene Daten zum Vorkommen von PCDD/F in Gemise und
Obst Nordrhein-Westfalens berichtet. Fir landliche Gebiete wurde eine PCDD/F-
Konzentration < 1 ng TEQ/kg TS in Grinkohl (Uberschlaglich <10 ng TEQ/kg FG; TEQ-Basis
nicht angegeben) veranschlagt. Derzeit wird fir PCDD/F eine Hintergrundbelastung von 0,01
ng I-TEQ/kg FG, und fur PCB ein ebenso groer Anteil angenommen. Insgesamt resultiert
eine durchschnittliche Hintergrundbelastung fir Obst und Gemise von 0,02 ng WHO-
TEQ/kg FG. Dieser Wert schlief3t den gelegentlichen Verzehr héher belasteten Griinkohls
mit ein.

AuBenluft: Es ist ein Rickgang der Immissionskonzentration von 150 fg I-TEQ/m?® (LAl,
1994) auf derzeit 50 fg WHO-TEQ/m? zu verzeichnen, dabei haben die PCDD/F einen Anteil
von 35, die dioxindhnlichen PCB einen Anteil von 15 fg WHO-TEQ/m?.

Deposition: Es ist ein deutlicher Rickgang von 30 pg BGA-TEQ/(m? - d) fur PCDD/F (LAI,
1994) auf derzeit 9,5 pg WHO-TEQ/(m? « d) fur PCDD/F zu verzeichnen. Mit Einschluss der
dioxinahnlichen PCB erhoht sich dieser Wert auf 16 pg WHO-TEQ/(m? « d) (s. 5.2.4, S. 61).
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Boden: LAI (1994) gab fir die Hintergrundbelastung von Béden in landlichen Gebieten einen
Wert <10 ng BGA-TEQ/kg Boden an. Dieser Wert kann derzeit als Median (in WHO-TEQ) fur
alle Siedlungsstrukturen tbernommen werden. Unter Einschluss der PCB ist insgesamt von
einer Hintergrundbelastung von 15 ng WHO-TEQ/kg Boden auszugehen.

Auf Basis aktueller Belastungsdaten von Nahrungsmitteln und Verzehrdaten ist derzeit von
einer PCDD/F-Aufnahme des Menschen von 0,6-0,7 pg WHO-TEQ/(kg ¢ d) tiber die Nahrung
auszugehen (0,62 pg WHO-TEQ/(kg * d) aus zwei unabhangigen Schatzungen). Im Ver-
gleich zum LAI (1994) hat sich die PCDD/F-Aufnahme Uber den Pfad Fleisch von 1 auf 0,30-
0,38, Uber den Pfad Milch von 0,6 auf 0,28-0,29, (iber den Pfad Gemiise von 0,2 auf 0,04-
0,07 pg I-TEQ/(kg * d) reduziert. Diese auf I-TEQ-Basis berichteten Schatzungen anderer
Autoren werden durch eine im Rahmen dieses Berichtes durchgeflihrte Abschatzung auf
WHO-TEQ-Basis unterstitzt (Fleisch: 0,29, Milch: 0,28, Gemise und Obst: 0,05 pg WHO-
TEQ/(kg * d)).

Durch den Einschluss der PCB ergeben sich relevante Unsicherheiten. Geht man von insge-
samt von einem durchschnittlichen Anteil von 50% der dioxindhnlichen PCB an Gesamt-
WHO-TEQ aus, ergibt sich eine Gesamtaufnahme von derzeit 1,24 pg WHO-TEQ/(kg * d).
Geht man jedoch von einem durchschnittlichen Anteil der dioxinahnlichen PCB am Gesamt-
WHO-TEQ von 70% aus, ergeben sich folgende Aufnahmen fur die Teilpfade:

Fleisch, Fisch und andere Nahrungsmittel 0,91 pg (0,29 nur Fleisch)

Milch 0,92 pg

Gemise 0,07 pg

Obst 0,04 pg WHO-TEQ/(kg * d)

mit einer Gesamtbelastung von 1,94 pg WHO-TEQ/(kg ¢ d). Fir weitere Berechnungen
wurde von dem hdheren Anteil von PCB ausgegangen, da eine differenzierte Analyse und
gewichtete Hochrechnung sowie ein Vergleich mit dem benachbarten Ausland diese Kalkula-
tion (,obere Schatzung“) stlitzt. Die folgende Abbildung zeigt die angenommenen Belas-
tungswerte im Zeitvergleich und in Gegenulberstellung zwischen den hier vorgenommenen
Abschatzungen und anderen vergleichbaren Berechnungen.

Verglichen mit der Situation 1994 ist durch den Einschluss der dioxindhnlichen PCB zwi-
schenzeitig die Kontamination tber den Pfad Milch als ebenso gewichtig wie tber den Pfad
Fleisch, Fisch (u. a.) einzustufen. Angesichts dieser anteiligen Belastungspfade ergibt sich
fur die Berechnung des immissionsbegrenzenden Depositionswertes der Nachteil, dass sich
dieser wegen der Basis des Gemiseverzehrs auf einen immer kleiner werdenden Teil der
Gesamtbelastung als einzigen beeinflussbaren Faktor bezieht, sofern der Grundansatz des
LAI (1994) beibehalten wird.
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Transfer Luft-Boden

LAl (1994) hatte aus Modellierungen fiir den Ubertritt Luft-Boden Transferfaktoren von 0,11-
0,33 ng I-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? « d) abgeschatzt. Da die gemessenen Bo-
dengehalte héher waren, als man nach der Ableitung erwarten konnte, hatte LAI fur den Pfad
Luft-Boden eine sehr konservative Abschatzung vorgenommen und unter Verwendung eines
Sicherheitszuschlages fir Berlicksichtigung von Weideland héhere Transferfaktoren (1 ng I-
TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? « d)) angesetzt als berechnet wurden.

Neuere Studien aus Dortmund legen einen niedrigeren Transferfaktor von durchschnittlich
0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d) nahe. Aus neueren Messdaten
aus England geht hervor, dass der Transferfaktor auch bei Einschluss der dioxindhnlichen
PCB deutlich unter 1 liegt. Als orientierende Abschatzung konnte deshalb eine Spanne von
0,3-0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d) fir den Transferfaktor Luft-
Boden angesetzt werden. Dennoch verbleiben im Hinblick auf die obere Grenze des Trans-
ferfaktors Unsicherheiten.

Transfer Luft-Pflanze

Die Relevanz des Luftpfades flr die Kontamination oberirdischer Pflanzenteile mit PCDD/F
und dioxindhnliche PCB wird durch die neueren experimentellen Untersuchungen und Ab-
schatzungen bestatigt. Auch fir PCB legen die Daten den Schluss nahe, dass Uber den
Luftpfad eine signifikante Anreicherung in Grunpflanzen und damit in Nahrungsketten statt-
findet.
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Der Ubergang Luft-Pflanze ist stark von der Morphologie, besonders der spezifischen Blatt-
oberflaiche abhangig. Wegen der je nach Jahreszeit unterschiedlichen Gas-Partikelverteilung
der Schadstoffe ist der Transfer darlber hinaus auch vom Zeitpunkt der Vegetationsperiode
und somit ebenfalls von der Pflanzenart abhangig. Fur die meisten Pflanzen bleibt die Gas-
Partikelverteilung wahrend der Vegetationsperiode jedoch anndhernd konstant.

LAI (1994) legte flir die Depositionsgeschwindigkeit der partikelgebundenen Deposition tber
Gras einen Naherungswert von 0,1-1 mm/Sekunde zu Grunde. Diese Depositionsgeschwin-
digkeit wird durch die Ergebnisse aus neueren Studien bestatigt, sieht man von Grobstaub-
depositionen ab, die im wesentlichen auf die nahe Umgebung von Emittenten begrenzt blei-
ben.

Die Ergebnisse der neueren experimentellen Untersuchungen sowie der Modellierungen
stutzen den von LAI (1994) abgeleiteten Wert eines Transferfaktors fur die PCDD/F. Fur die-
se Substanzgruppe kann ein Transferfaktor im Bereich von 0,1-0,2 ng WHO-TEQ/kg TS
Pflanze pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d) abgeleitet werden.

Zum Transfer der dioxindhnlichen PCB liegt nur eine Studie vor, die Hinweise darauf gibt,
dass der Einschluss der dioxindhnlichen PCB zu hdheren Transferfaktoren fihrt. Die aus
Depositions- und Aufwuchsmessungen in Dortmund erhaltenen Daten legen den Schluss
nahe, dass Uber den Luftpfad eine signifikante Anreicherung in Pflanzen stattfindet. Unter
Bertiicksichtigung der sehr begrenzten Datenbasis und der unsicheren Abschatzung fiir den
PCB-Ubertritt Luft-Pflanze kénnte anstelle eines Mittelwertes ein Bereich von 0,1 bis 0,5 ng
WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d) fiir den Transferfaktor angenommen
werden.

Transfer Boden — Pflanze

Im Hinblick auf den Transfer Boden — Pflanze bestatigen neuere Messdaten und Modellie-
rungen die Annahme des LAI (1994), dass die Aufnahme von PCDD/F Uber die Wurzeln eine
ausgesprochen untergeordnete Rolle spielt. Freilandversuche zu PCDD/F ergaben auch auf
hoch belasteten Boden eine sehr geringe Abhangigkeit der Pflanzengehalte von den Boden-
gehalten, sofern eine aullere Kontamination durch anhaftende Bodenpartikel ausgeschlos-
sen wurde. Der Uberwiegende Eintrag von PCDD/F und PCB in Pflanzen erfolgt tiber Depo-
sition und Anlagerung von Bodenpartikeln, hierbei sind speziesspezifische und pflanzenteil-
spezifische Unterschiede zu erkennen.

Unter Berucksichtigung der seit der Ableitung des LAI hinzugekommenen Befunde an ein-
zelnen Pflanzenarten, wie Zucchini und Kirbis, bei denen eine nennenswerte Verlagerung
mit dem Transpirationsstrom belegt ist, kdnnte unter worst-case-Betrachtungen der vom LAl
(1994) angewandte Transferfaktor fur PCDD/F von 0,01-0,1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng
[-TEQ/kg TS Boden nach oben auf einen Wert von 0,2 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-
TEQ/kg TS Boden korrigiert werden, um Ausnahmen unter den Nutzpflanzen mit grof3erer
systemischer Aufnahme und Verlagerung in den Spross mit zu bertcksichtigen.

Anders als bei den PCDD/F sind - auf Basis der Daten von nicht-dioxindhnlichen PCB - teil-
weise relevante Aufnahmen von PCB aus dem Boden in die Pflanze mit einem mittleren
Transferfaktor von 0,2 ng/kg TS Pflanze pro 1 ng/kg TS Boden festgestellt worden. Die ermit-
telten Transferfaktoren zeigen eine grélkere Schwankungsbreite und weisen auf einen deutli-
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chen Einfluss der Pflanzenspezies hin. Unter Beriicksichtigung eines maglicherweise hohe-
ren Transfers der dioxindhnlichen PCB und um mogliche weitere, bisher nicht untersuchte
Pflanzenarten mit hoher Anreicherung von PCDD/F in oberirdischen Pflanzenteilen wie die
Zucchini zu bertcksichtigen, erscheint eine Erhéhung des friiher abgeleiteten Transferfaktors
und die Angabe einer Spanne von 0,1-0,2 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng WHO-
TEQ/kg TS Boden empfehlenswert.

Transfer Futterpflanze — Kuhmilch

Der Transfer der PCDD/F und PCB ist stark kongenerenabhéangig. Die beobachteten Carry-
over-Raten fur die PCDD/F-Kongenere liegen zwischen <1 und >35%. Fur PCDD/F nimmt er
mit zunehmendem Chlorierungsgrad ab. Fur PCB gilt die umgekehrte Tendenz, der Transfer
nimmt mit zunehmendem Chlorierungsgrad zu.

Verglichen mit dem Transferfaktor von 2 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze
fur PCDD/F, den LAI (1994) abgeleitet hatte, zeigt die Zusammenstellung der Studien fir
PCDD/F héhere Transferfaktoren mit einer Spanne von 1,4-4,69 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze (sofern héhere Werte fir PCDD/F aus einer weiteren
Studie, die vermutlich aus der Zugabe von Zitrustrestern resultieren, nicht einbezogen wer-
den).

Fur einzelne PCB-Kongenere werden hohe Carry-over-Raten ermittelt. Der Transferfaktor fiir
die drei non-ortho Kongenere 77, 126 und 169 liegt bei 5,6 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1
ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze, fir die Kongenere 105 und 118 bei 11,0-13,7 ng WHO-TEQ/kg
Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze. Die Befunde aus diesen Studien sind zwar nicht
reprasentativ fur alle PCB-Kongenere, verdeutlichen aber einen hohen Transfer dieser Kon-
genere.

Insgesamt erscheint der frilher abgeleitete Transferfaktor von 2 zu niedrig. Unsicherheiten
bestehen hinsichtlich der Obergrenze. Die hier berichteten Transferfaktoren fir PCDD/F und
PCB sprechen fir einen Transferfaktor im Bereich von 1,4-5,6 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro
1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze.

Transfer Boden — Kuh

Fur die Aufnahme von Bodenpartikeln durch Weidetiere wurde der Anteil an der Gesamtbe-
lastung der Kuh durch Bodenaufnahme auf 10% geschatzt. Da in Untersuchungen kein Zu-
sammenhang zwischen Boden- und Milchkonzentration festgestellt werden konnte, wird der
Ubertrittspfad durch Bodenaufnahme wahrend des Weideganges als nicht relevant einge-
stuft.

Die in diesem Bericht empfohlenen Transferfaktoren sind in der folgenden Tabelle zusam-
mengestellt.
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Pfad Einheit Transferfaktor | Transferfaktor
LAI (1994) diese Studie
Luft-Boden ng WHO-TEQ/kg TS Boden 1 0,3-0,5
pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d)
Luft —Pflanze ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze 0,1-0,2 0,1-0,5
pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d)
Boden-Pflanze |ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze 0,01-0,1 0,1-0,2
pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Boden
Futterpflanze- |ng WHO-TEQ/kg Milchfett 2 1,4-5,6
Milch pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze

Schlussfolgerungen fiir die Ableitung eines immissionsbegrenzenden Depositions-
wertes

Fiur eine Begrenzung des Niederschlags der PCDD/F und dioxindhnlichen PCB wird von
folgenden Konventionen ausgegangen:

Die inhalative Aufnahme wird fir die Festlegung eines Depositionswertes als vernach-
lassigbar eingeschatzt.

Der Teilaufnahmepfad Fleisch, Fisch u. a. ist als gebietsunabhangig und durch immis-
sionsschutzrechtliche Regelungen nicht beeinflussbar anzusehen.

Die Kuhmilch stammt Gberwiegend von Kihen in landlichen, von der Immission wenig
beeinflussten Gebieten, so dass die Aufnahme Uber diesen Teilpfad als konstant anzu-
sehen ist.

Der Gehalt der PCDD/F und dioxindhnlichen PCB in Obst und Gemuse ist somit die
wesentliche Regelgrofe.

Die Begrenzung des Niederschlags der PCDD/F und dioxindhnlichen PCB ist abgestellt
auf Personen, die in der Nachbarschaft zu einem Emittenten leben und Obst und Ge-
muse aus dem eigenen Hausgarten verzehren.

Far Obst und Gemuse wird ein durchschnittlicher Verzehr von 250 g Frischgewicht
Gemiuse und von 130 g Frischgewicht Obst (entsprechend insgesamt etwa 38 g Tro-
ckengewicht) unterstellt. Als Kérpergewicht werden 70 kg angenommen.

Es wird vereinfachend angenommen (und im Gutachten begriindet), dass nur der direk-
te Ubergang Luft-Pflanze mit dem Transferfaktor von 0,1 bis 0,5 (vgl. Tabelle) als kri-
tisch zu werten ist.

Die orale Aufnahme wird drei wesentlichen Aufnahmepfaden zugeordnet. Sie betragt
Uber den Pfad Fleisch, Fisch u. a. sowie den Pfad Milch jeweils rund 0,9 WHO-TEQ/(kg
» d) und schlief3t somit PCDD/F und dioxindhnliche PCB ein. Fur den Pfad Obst und
Gemiuse sind verschiedene Konventionen denkbar: fir 3 alternative Annahmen zur to-
lerierbaren Aufnahmemenge durch Gemuse- und Obstverzehr werden Berechnungen
des immissionsbegrenzenden Depositionswertes vorgenommen.

Ansatz 1: Der Depositionswert soll Zielwertcharakter besitzen, indem die Einhaltung der der-
zeitigen durchschnittlichen Belastung der Bevoélkerung mit 0,1 pg WHO-TEQ/(kg « d) durch
Gemise und Obst zur Grundlage gemacht wird. Es errechnet sich ein

Depositionswert von 0,36 bis 1,8 pg WHO-TEQ/(m? « d),

der méglicherweise zu tief liegt, um als realistische ZielgréRe Verwendung finden zu kénnen.
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Ansatz 2: Der Depositionswert soll nominell zur ehemals (LAI, 1994) tolerierten Gesamtbe-
lastung von 2,1 pg WHO-TEQ/(kg * d) Uber Nahrungsmittel fihren. Dieser Wert entspricht
etwa 50% der Obergrenze des TDI-Wertes von 1-4 pg WHO-TEQ/(kg * d) und etwa der O-
bergrenze des vom Wissenschaftlichen Ausschuss ,Lebensmittel“ der Europaischen Kom-
mission (SCF) 2001 genannten tolerierbaren Bereichs. Fur Gartner wirde dieser Ansatz ei-
nen Eigenverbrauch in Emittentenndhe zu einem gewissen Ausmall ermdéglichen und zu
einer tolerierbaren Zusatzbelastung durch Gemiise und Obstverzehr in Hoéhe von 0,3 pg
WHO-TEQ/(kg « d) fuhren. Faktisch wurde dies mit einer Belastungsverminderung (u. a.
durch den Einschluss dioxinahnlicher PCB in diese Summe) verbunden sein. Es errechnet
sich ein

Depositionswert von 1,1 bis 5,5 pg WHO-TEQ/(m? « d).

Ansatz 3: Der Depositionswert soll nominell der gleichen ehemals (LAI, 1994) tolerierten
Zusatzbelastung Uber Gemuse entsprechen und damit 0,5 pg WHO-TEQ/(kg * d) betragen.
Dies wirde ebenfalls fir Gartner Eigenverbrauch in der Emittentennahe zu einem gewissen
Ausmald ermdglichen. Es ergdbe sich rechnerisch eine Gesamtbelastung von 2,3 pg WHO-
TEQ/(kg * d). Faktisch wirde auch dies eine geringfligige Reduktion der zulassigen Belas-
tung gegenuber dem LAI (1994) bedeuten, a) weil dioxinahnliche PCB in dieser Summe ein-
geschlossen waren, b) weil neben dem Gemuse auch das Obst in dieser Summe einge-
schlossen ware. Es errechnet sich ein

Depositionswert von 1,8 - 9,2 pg WHO-TEQ/(m? « d).

Bei Wahl des Ansatzes 2 oder 3 konnte der sich ergebende Depositionswert auch fir Weide-
land herangezogen werden, da die vorliegende durchschnittliche Belastung der Kuhmilch
damit nicht erhéht wirde (Diese Aussage ist weitgehend, jedoch nicht flir die gesamte Span-
ne der hier genannten maoglichen Transferfaktoren glltig und muss bei Festlegung auf eine
Punktschatzung nochmals abgesichert werden).

Uber den Transferfaktor Luft-Boden kann bei den angegebenen Depositionswerten ein resul-
tierender Bodenwert abgeschatzt werden, der bei allen Ansatzen unterhalb von 5 ng/kg TS
ldge und somit keine relevante Zusatzbelastung beinhalten wirde.

Die gewahlten Ansatze stellen drei naheliegende Beispiele dar, die aus dem Bemihen um
Kontinuitdt und Pragmatismus entwickelt wurden. Die Bezugspunkte, z.B. a) Zusatzbelas-
tung Uber den Gemiseverzehr (0,1 bzw. 0,3 bzw. 0,5 pg WHO-TEQ/(kg ¢ d)), b) Basisbelas-
tung: 1,2 oder 1,9 pg WHO-TEQ/(kg * d), c) Annahme zu Transferfaktoren, d) Annahmen zur
gewlnschten Sicherheit der Aussage, kénnten jedoch erweitert werden; entsprechende
mogliche Berechnungen zahlreicher Varianten bleiben dem regelsetzenden Gremien Uber-
lassen. Die vorgelegten Daten bieten fur solche Berechnungen die notwendige fachliche
Informationsbasis.

Die von LAI (1994) abgeleiteten immissionsbegrenzenden Werte gelten unter der Vorausset-
zung, dass die Analysenwerte der Kongenere unterhalb der Bestimmungsgrenze mit ihren
gemessenen Werten in die Berechnung des TEQ-Wertes eingehen. In aktuellen Depositi-
onsbestimmungen des LUA werden Werte unterhalb der Nachweisgrenze mit dem halben
Wert der Nachweisgrenze berlcksichtigt. Fur eine Vereinheitlichung empfehlen wir, diesen
Auswertemodus fir Analysenwerte im Bereich der Bestimmungsgrenze zu (ibernehmen.
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2 Einleitung

Mit dem vorliegenden Bericht knipft die Landesanstalt fir Umweltschutz Baden-
Wirttemberg (LfU) an eine Reihe von Literaturstudien tUber haufig anzutreffende Schadstoffe
in der Umwelt an, die in der Serie ,Texte und Berichte zur Altlastenbearbeitung“ herausge-
geben wurden. Insbesondere ist in diesem Zusammenhang der Band 16/95 ,Stoffbericht
polychlorierte Biphenyle (PCB)“ zu nennen. Mit einem neuen Schwerpunkt ,Chemische Stof-
fe in der Umwelt® ist die Mitwirkung im Konzert der Akteure bei der Beobachtung und Steue-
rung chemischer Umweltbelastungen beabsichtigt. Potenzielle Nutzer werden Uber die Inter-
netseite der LfU (http://www.lfu.baden-wuerttemberg.de) durch das ,Portal Umwelt* sowohl
Uber den Begriff ,Chemikalien® als auch wie gewohnt Gber ,Boden/Altlasten“ zu den entspre-
chenden Publikationen geflihrt.

Im Hinblick auf die Stoffgruppe der PCB reiht sich die LfU in das Gefiige gleichgerichteter
Landerinitiativen ein. Der aktuelle Anlass fur die vorliegende Studie war die Absicht des Lan-
derausschusses Immissionsschutz, den immissionsbegrenzenden Depositionswert (LA,
1994) fur polychlorierte Dibenzodioxine und —furane (PCDD/F) zu Uberprifen, weil sich mit
der Neubewertung dieser Stoffe und der dioxinahnlichen PCB durch die Weltgesundheitsor-
ganisation (WHO) im Jahr 1998 die Bewertungsgrundlage geandert hatte. Hinzu kamen
neuere Daten zur Belastung von Umweltmedien, Nahrung und Kérperkompartimenten mit
dioxinartig wirkenden Stoffen und neu gewonnene Erkenntnisse zu Transferfaktoren zwi-
schen einzelnen Umweltkompartimenten, die ebenfalls zusammenzutragen waren.

Zur Aufbereitung dieser neuen Daten und Erkenntnisse wurde vom Ministerium fir Umwelt
und Verkehr des Landes Baden-Wirttemberg, vertreten durch die Landesanstalt fiir Umwelt-
schutz, die vorliegende Studie in Auftrag gegeben. Ein Kernstlick der Arbeit liegt in der de-
taillierten Betrachtung der Hintergrundbelastung sowie der Transferfaktoren zur Charakteri-
sierung des Schadstoff-Ubertritts von einem Kompartiment in ein angrenzendes. Die Studie
wurde vom Forschungs- und Beratungsinstitut Gefahrstoffe GmbH (FoBiG) in Freiburg er-
stellt und anschliefiend dem Unterausschuss Wirkungsfragen des LAI zur Verfliigung gestellt.
Die Ergebnisse der Studie sollen als Grundlage einer realistischen Bewertung und Standard-
setzung flr dioxinartig wirkende Substanzen in der Umwelt dienen.

Anlass fiir die Uberpriifung des Depositionswertes waren im einzelnen:

. eine Neubewertung der Dioxine und dioxindhnlichen Substanzen durch die Weltge-
sundheitsorganisation WHO mit Ausweisung eines TDI-Wert-Bereichs (,tolerable daily
intake*) von 1- 4 pg WHO-TEQ/(kg * d) (WHO, 1998)",

. der Ausweis von teilweise geanderten ,Toxizitdtsdquivalenzfaktoren (TEF) unter Ein-
schluss von koplanaren PCB, ebenfalls durch die WHO, die bei der Erfassung der Ge-
samtbelastung in TEQ (siehe oben) zu Grunde zu legen sind (van den Berg et al.,
2000),

. relevante neuere Daten zu Belastung von Umweltmedien, Nahrung und Kérpermedien
mit Dioxinen und dioxinahnlichen Substanzen (im einzelnen: siehe unten)

. zusatzliche Erkenntnisse zu Transferfaktoren von Dioxinen und Furanen (bisher im
Depositionswert eingeschlossen) sowie PCB (erganzend zu bericksichtigen).

' Zu den Konzepten der TEF bzw. TEQ vgl. Kapitel 4.2
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In der Bewertung des LAl von 1994 wurde der Depositionswert in Hohe von 15 pg I-

TEQ/(m? « d) ermittelt, der die PCDD/F-Aufnahme Uber

. Fleisch, Fisch und andere Nahrungsmittel (angenommen ca. 1 pg I-TEQ/(kg * d)),

. Milch (angenommen ca. 0,6 pg I-TEQ/(kg ¢ d)),

. Gemuse (angenommen ca. 0,2 pg I-TEQ/(kg ¢ d), jedoch fur den unglnstigen Fall des
Gartenbesitzers mit intensivem Blattgemuseverzehr erhéht),

. Luft

berucksichtigt.

Zwischenmedien (Luft, Boden, Futter) wurden in die Betrachtungen einbezogen, indem
Transferfaktoren ausgewiesen wurden, die an Belastungswerten validiert waren.

Die Uberpriifung der anteiligen Belastungswerte und der Transferfaktoren ergibt sich somit
als Aufgabenstellung, wenn der Depositionswert abgesichert bzw. mdglicherweise geandert
werden soll.
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3 Vorgehen des LAI (1994) zur Ermittlung des
Depositionswertes

Der Unterausschuss Wirkungsfragen des Landerausschusses fur Immissionsschutz (LAI)
leitete im Jahr 1994 Immissionswerte nach Nr. 2.5 TA Luft (Stand 1986) fir PCDD/F ab (LAl,
1994). Dabei wurde zunachst eine tolerierbare Korperdosis (TDI-Wert) ausgewiesen. In
einer Quotierung, die sich an Verzehrgewohnheiten und Belastungssituationen orientierte,
wurde fur die Aufnahme von Gemise ein anteiliger TDI-Wert benannt. Schliefldlich wurde
Uber Transferfaktoren (insbesondere Transfer: Luft-(Boden)-Pflanze) abgeschatzt, welche
PCDD/F-Deposition zu einer solchen Gemisebelastung fiuhrt, dass bei Ublichen Verzehrge-
wohnheiten der anteilige TDI-Wert gerade eingehalten wirde. Der entsprechende Depositi-
onswert fir PCDD/F wurde ausgewiesen. Darlber hinaus wurde gepruft, ob immissionsbe-
grenzende Mallinahmen fiir die inhalative Aufnahme von PCDD/F in Form eines toxikolo-
gisch begriindeten Luftgrenzwertes erforderlich waren.

3.1 Tolerierbare Korperdosis (TDI-Wert)

Als Grundlage fur die Ableitung sollten die vom Umweltbundesamt und vom BGA vorge-
schlagenen TDI-Werte von 1 und 10 pg I-TEQ/(kg * d) und ein dazwischen liegender, vom
Unterausschuss noch festzusetzender Wert herangezogen werden. Der Unterausschuss
Wirkungsfragen ermittelte zunachst die Gesamtbelastung mit Dioxinaquivalenten unter
,worst case“-Bedingungen. Der resultierende Wert lag mit 2,6 pg I-TEQ/(kg * d) im tolerierba-
ren Bereich von 1 — 10 pg I-TEQ/(kg * d) und konnte damit zugleich als realistischer tolerier-
barer TDI-Wert (Einzelwert) konkretisiert werden.

Die Belastung in H6he von 2,6 I-TEQ/(kg ¢ d) setzte sich nach der damaligen Abschatzung
wie folgt zusammen:

. durchschnittliche PCDD/F-Aufnahme Uber Milch 0,6 pg I-TEQ/(kg ¢ d),

. durchschnittliche PCDD/F-Aufnahme Uber Fleisch, Fisch und sonstige Nahrungsmittel
auler Gemuse und Milch 1 pg I-TEQ/(kg * d)

. sowie hohe Aufnahme von Gemise, das dem direkten Einfluss einer PCDD/F-
Belastung aus der Luft ausgesetzt ist, von maximal 1 pg I-TEQ/(kg * d).

Die Aufnahme Uber den Pfad Milch wurde auf Basis von damaligen Belastungswerten der
Milch aus quellenfernen Gebieten abgeschatzt und stimmte Uberein mit Angaben des zwei-
ten Berichtes der Bund-Lander-Arbeitsgruppe Dioxine (Entwurf vom August 1992). Dabei
wurde vorausgesetzt, dass die Milch aus landlichen, von der PCDD/F-Immission nicht beein-
flussten Gebieten stammt, deren Belastung sich in Zukunft zumindest nicht wesentlich erho-
hen werde. Es wurde jedoch darauf hingewiesen, dass Milch aus emittentennahen Gebieten
hoher belastet sein kdnne.

Die geschatzte Aufnahme Uber Fleisch, Fisch u. a. wurde einer Aufstellung der WHO und
dem zweiten Bericht der Bund-Lander-Arbeitsgruppe Dioxine (Entwurf vom August 1992)
entnommen, sie wurde als gebietsunabhangig und durch MalRnahmen nicht beeinflussbar
eingestuft.
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Unter den getroffenen Annahmen stellte danach allein der dritte Parameter, die Zufuhr tber
Gemduse, eine durch Immissionsschutzregelungen direkt regelbare GréRe dar. Fir den Pfad
Gemiulse wurde damals von der Bund-Lander-Arbeitsgruppe Dioxine eine durchschnittliche
Aufnahme von 0,2 pg I-TEQ/(kg * d) abgeschatzt. Um den ungunstigen Fall des Verzehrs
von starker kontaminierten Nahrungspflanzen aus Hausgéarten in der Nachbarschaft spezifi-
scher PCDD/F-Emittenten bei der Ableitung des TDI-Wertes mit zu berticksichtigen, setzte
der Unterausschuss Wirkungsfragen in einer vorlaufigen Abschatzung (1992, unveroffent-
licht) fir GemUse eine héhere Zufuhr von 1,0 pg I-TEQ/(kg ¢ d) an. Dieser Wert ging in den
oben genannten TDI-Wert von 2,6 pg I-TEQ/(kg * d) ein. In der spateren Uberarbeitung wur-
de die ,worst case“-Abschatzung der Gemuseaufnahme von 1 pg I-TEQ/(kg * d) auf 0,5 pg I-
TEQ/(kg * d) reduziert und fur alle Folgeberechnungen herangezogen. Der TDI-Wert wurde
jedoch nicht von 2,6 auf 2,1 pg I-TEQ/(kg ¢ d) reduziert.

Far die Abschatzungen wurden internationale Toxizitatsaquivalente (I-TEQ) zugrunde gelegt.
Auf der Grundlage des TDI-Wertes von 2,6 pg I-TEQ/(kg * d) sollten immissionsbegrenzende
Werte nach Nr. 2.5.1 TA Luft (Schutz vor Gesundheitsgefahren - Stand 1986) flr die Luft-
konzentration und nach Nr. 2.5.2 TA Luft (Schutz vor erheblichen Nachteilen und Belasti-
gungen - Stand 1986) fur die Deposition abgeleitet werden.

3.2 Immissionsbegrenzender Wert (Luftkonzentration)

Fir die inhalative Aufnahme wurde unter Zugrundelegen der damaligen Luftkonzentrationen
in Grof3stadten von 150 fg I-TEQ/m?3, einem Atemvolumen von 20 m3, einer Deposition von
50%, einer Resorption von 100% und einem Koérpergewicht von 75 kg ein Wert von 0,02 pg
[-TEQ/(kg « d) abgeleitet. Dies entsprach 0,7-2% der durchschnittlich taglich aufgenomme-
nen Gesamtmenge von 1,8 pg I-TEQ/(kg * d) und war danach im Vergleich zur oralen Zufuhr
von untergeordneter Bedeutung. Da eine Veranderung der Luftkonzentration sich nur unwe-
sentlich auf die taglich aufgenommene Menge auswirken wirde, wurde ein immissionsbe-
grenzender Wert flr die Luftkonzentration nach TA Luft, der die Grenze zwischen gesund-
heitsschadlichen und unschadlichen Umwelteinwirkungen verdeutlichen soll, nicht abgeleitet.
Als Zielwert, der ohne gesundheitliche Gefdhrdung voribergehend Uberschritten werden
kann, schlug der Unterausschuss eine Konzentration von 150 fg I-TEQ/m? vor, der demnach
an der realen Belastungssituation orientiert war.

3.3 Immissionsbegrenzender Wert (Deposition)

3.3.1 Transferfaktoren

Fir die Ableitung immissionsbegrenzender Werte nach Nr. 2.5.2 TA Luft (Stand 1986) fir die
Deposition wies der Unterausschuss zunéchst Transferfaktoren fir die Ubergange zwischen
den Medien innerhalb der Teilaufnahmepfade tber Gemuse (Ubertritt Luft - Gemiise -
Mensch sowie Luft - Boden - Gemiise - Mensch) und Milch (Ubertritt Luft - Futterpflanze -
Milch - Mensch sowie Luft - Boden - Futterpflanze - Milch - Mensch) aus. Diese Transferfak-
toren wurden an Belastungswerten validiert.
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Transfer Boden-Pflanze

Fir den Ubertritt Boden — Pflanze leitete der Unterausschuss auf Basis von Versuchsergeb-

nissen mit verschiedenen Pflanzen auf unterschiedlich belasteten Boden Transferfaktoren ab

von

. <0,01 ng BGA-TEQ/kg Trockensubstanz (TS) Pflanze pro 1 ng BGA-TEQ/kg TS
Boden fiir Blattpflanzen

. 0,1 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng BGA-TEQ/kg TS Boden fiir Pflanzen mit
unterirdisch wachsenden verzehrbaren Pflanzenteilen.

Fur die Ruckrechnung auf einen Depositionswert (vgl. Abschnitt 3.3.2) wurde davon der Fak-
tor 0,1 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng BGA-TEQ/kg TS Boden berilicksichtigt.

Schwierigkeiten bei der Ermittlung bodenbezogener Transferfaktoren ergaben sich daraus,
dass eine gleichzeitige Aufnahme Uber den Luftpfad meist nicht ausgeschlossen werden
konnte. Grundlage fiir die Ableitungen bildete die Abschatzung eines maximalen Transferfak-
tors aus Versuchen an Standorten mit extrem hoher Bodenbelastung, z. B. im Raum Mars-
berg (Krause et al., 1993). In diesen Versuchen wurden niedrige Transferfaktoren meist in
einem Bereich unter 0,1 ermittelt. Kleinparzellig angeordnete Beetversuche mit verschieden
belasteten Boden ergaben Transferfaktoren von 0,02-0,00005 fiir den Ubertritt Boden —
Pflanze (Hulster, 1994). Fur die Aufnahme in die Méhrenwurzel, bei der eine Kontamination
Uber den Luftpfad ausgeschlossen werden konnte und damit realistischere Transferfaktoren
fur den Ubertritt Boden — Pflanze zu erwarten waren, wurde ein Faktor von 0,03 aus Studien
in Nordrhein-Westfalen und von 0,08 aus Hamburger Untersuchungen berichtet.

Transfer Luft - Pflanze

Fir den Ubertritt Luft — Pflanze wurde von einer mittleren Depositionsgeschwindigkeit von
0,01-0,1 cm/Sekunde flr die Deposition von Partikeln auf Gras ausgegangen. Aus Untersu-
chungen im Raum Duisburg ging eine gute Korrelation zwischen dem PCDD/F-Gehalt im
Niederschlag und der Anreicherung in der Pflanze hervor, wobei artspezifische Unterschiede
zu erkennen waren. In abnehmender Reihenfolge fanden sich bei Untersuchungen im Raum
Duisburg die hochsten Anreicherungen in Grinkohl, gefolgt von Graskultur und Endivie. An-
hand von Befunden aus verschiedenen Messprogrammen des Landes Nordrhein-Westfalen
(MURL, 1991) sowie weiteren Untersuchungen ermittelte der LAl folgende Transferfaktoren:

*  Grunkohl:
1 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Niederschlag aus einer Ein-
zeluntersuchung in einem emittentennahen Gebiet im Raum Duisburg
0,2 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Raum Hamburg (Freie Han-
sestadt Hamburg, 1993)

* Graskultur:
0,15 und 0,5 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Niederschlag
aus einer Einzeluntersuchung im Raum Duisburg

* Endivie:
0,15 und 0,5 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Niederschlag
aus einer Einzeluntersuchung im Raum Duisburg
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*  FruchtgemUse, Obst- und Gemusearten mit verzehrbaren Teilen im Boden:
0,01-0,02 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Niederschlag aus
verschiedenen Messprogrammen.

Aus Befunden aus dem Chloraromaten-Messprogramm ergaben sich Transferfaktoren von
0,15 und 0,2 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Niederschlag. Auf
der Grundlage der Hamburger Befunde zu Griinkohl folgerte der LAI, dass fir andere Blatt-
pflanzen als Grinkohl, fir die aus den Hamburger Messdaten keine deutlichen korrelativen
Zusammenhange erkennbar waren, ein niedrigerer Transferfaktor zu erwarten sei.

Von Bedeutung fiir die Hohe der Transferfaktoren ist, ob der Messzeitraum der Niederschla-
ge und die Vegetationsperiode identisch sind. In der Duisburger Untersuchung wurde der
Niederschlag im Zeitraum Mai bis November gemessen und der resultierende Mittelwert den
Pflanzengehalten gegenlbergestellt. Im Fall der Graskultur waren Messzeitraum der Nieder-
schlage und Vegetationsperiode identisch, bei anderen Pflanzenarten war die Expositionspe-
riode zum Teil geringer als der Messzeitraum der Niederschldge. Aus Abweichungen zwi-
schen den anberaumten Niederschlags- und Vegetationszeitrdumen kénnen Unsicherheiten
bei der Ermittlung der Transferfaktoren resultieren.

Unter Gewichtung der Befunde aus Einzeluntersuchungen und Messprogrammen leitete der
Unterausschuss zusammenfassend flr Blattgemuse in einem Kleingarten einen Transferfak-
tor von

0,1-0,2 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze
pro 1 pg BGA-TEQ/(m? » d) im Niederschlag

wahrend der Vegetationsperiode ab, der auch fir Weideland und Futterpflanzen Giltigkeit
besitzen sollte. Fur die Ruckrechnung auf einen Depositionswert (vgl. Abschnitt 3.3.2) wurde
davon der Faktor 0,1 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Nieder-
schlag berUcksichtigt.

Transfer Futterpflanze — Kuhmilch

Fir den streng kongenerenspezifischen Ubertritt Futterpflanze — Kuhmilch setzte der Unter-
ausschuss unter Bertcksichtigung verschiedener Untersuchungen als eine konservative An-
nahme einen Transferfaktor von 1 ng BGA-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng BGA-TEQ/kg TS Pflan-
ze an. Da sich bei Milch die TEF nach BGA und NATO/CCMS deutlich unterscheiden (siehe
Abschnitt 4.2), ergibt sich nach international abgestimmten TEQ ein Transferfaktor von

2 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze.

Grundlage waren Daten aus dem Chloraromaten-Messprogramm des Landes Nordrhein-
Westfalen, die einen klaren Zusammenhang zwischen Futterpflanzen- und Kuhmilchgehalten
ergaben.

Transfer Luft — Boden
Fur den Ubertritt Luft — Boden ging der Unterausschuss von einer konservativen Abschét-
zung von
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1 ng I-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? « d)
fur Weideland aus (LAI, 1994).

Dabei ergaben Schatzungen des BGA aus einem kinetischen Modell mit gleichzeitiger Zu-
fuhr und Elimination der Dioxine unter der Vorgabe einer 60jahrigen Halbwertszeit und einer
Durchmischungstiefe des Bodens von 10 cm einen Transferfaktor von 0,17-0,33 ng TEQ
(BGA)/kg TS Boden pro 1 pg TEQ (BGA)/(m? « d). Unsicher bei diesem Modell ist die vorge-
gebene Halbwertszeit von 60 Jahren auf PCDD/F.

In Anlehnung an die Ableitung von Immissionswerten fur Schwermetallniederschlage be-
rechnete der LAl unter Ansetzen anderer Vorgaben flir die Halbwertszeit (vollstandiger
Verbleib), einer 100jahrigen Expositionszeit und der Berlcksichtigung einer Durchmi-
schungstiefe von 25 cm fur Garten- und Ackerland einen Transferfaktor von 0,11 ng TEQ
(BGA)/kg TS Boden pro 1 pg TEQ (BGA)/(m? « d) sowie von 0,19 ng TEQ (BGA)/kg TS Bo-
den pro 1 pg TEQ (BGA)/(m? « d) fir Weideland (Durchmischungstiefe 15 cm).

Die Modellrechnungen ergaben demnach durchweg niedrigere Werte — vorgefundene Bo-
dengehalte und Unsicherheiten zum Einfluss der Bodenoberflaiche veranlassten den LAl
jedoch zur genannten vorsichtigen Annahme.

Transfer Nahrungsmittel — Muttermilch

Fur den Ubertritt Nahrungsmittel — Muttermilch verzichtete der Unterausschuss auf die Ablei-
tung eines Transferfaktors mit der Begriindung, dass die PCDD/F-Gehalte in der Muttermilch
aus einer langjahrigen Aufnahme und Anreicherung resultierten und im Laufe der Laktation
abndhmen. Auf Basis einer durchschnittlichen taglichen Aufnahme von 1,8 pg I-TEQ/(kg * d)
wurde ein mittlerer Gehalt in der Muttermilch von 31 ng I-TEQ/kg Milchfett geschatzt (siehe
auch Abschnitt 5.3.3).

3.3.2 Riickrechnung zum Depositionswert

Ausgehend vom Menschen und der zugrunde gelegten Gesamtaufnahmemenge wurden
unter Verwendung der jeweiligen Transferfaktoren die Gehalte in den einzelnen Komparti-
menten oder Medien riickgerechnet und der daraus resultierende Immissionswert errechnet
(Abbildung 3-1).

0,01-0,1
0,1-0,2
Boden € Pflanze

2
1,4-5,6

Luft Kuhmilch €= Akzeptor Mensch

Abbildung 3-1:  Schematische Darstellung des Vorgehens des LAl (1994) zur Ableitung eines Depositionswer-
tes mit Angabe der Transferfaktoren. Zum Vergleich wurden die Transferfaktoren dieser Studie
ebenfalls dargestellt (grau). Fir die vom Menschen ausgehenden Pfeile sind keine Transferfak-
toren anzugeben, da es sich hier um den Verzehr handelt.
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Gemiiseverzehr

Ruckgerechnet wurde ausgehend von der taglichen Aufnahme des Menschen durch konta-
miniertes Gemuse auf einen entsprechenden Gehalt in der Pflanze und auf einen diesem
Gehalt entsprechenden Immissionswert.

Mensch—— Pflanze —2' 5 | uft

Fir den unglinstigsten Fall von intensivem und kontinuierlichem Verzehr von kontaminiertem
Blattgemiise aus der Nachbarschaft einer PCDD/F-emittierenden Anlage wurde eine Auf-
nahme von 0,5 pg I-TEQ/(kg < d) angesetzt. Hieraus resultiert unter Berticksichtigung eines
Korpergewichtes von 75 kg und einem durchschnittlichen Gemiiseverzehr von 250 g Frisch-
gewicht (entsprechend ca. 25 g Trockengewicht) fur die Dioxin-(TEQ)-Belastung in Gemiise
ein Zwischenwert von 1,5 ng I-TEQ/kg TS:

0,5 [pg/kg - Tag] - 75[kg] / (25/1000) [kg TS/Tag] =1500 pg/kg = 1,5 ng/kg TS

Anmerkung: In der Ableitung des Depositionswertes wurde von LAI (1994) fir das Kdrpergewicht ein Wert von 75
kg vorgegeben, flr die Berechnungen in diesem Bericht wird anderen Konventionen zufolge von einem Kdorper-
gewicht von 70 kg ausgegangen.

Unter Verwendung des oben ausgewiesenen Transferfaktors fir den Ubergang Luft — Pflan-
ze von 0,1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg Niederschlag/m? ergibt dies einen nieder-
schlagsbegrenzenden

Depositionswert von 15 pg I-TEQ/(m? - d).

Zusammen mit der Milchaufnahme (0,6 pg/(kg - d)) und der Fleisch-/Fischaufnahme (1
pa/(kg - d)) wirde bei dieser Deposition eine Gesamtbelastung von 2,1 pg I-TEQ/(kg * d)
eingehalten oder unterschritten. Wie die Daten zur Belastung von Gemuse und Obst in Ab-
schnitt 5.1.5 verdeutlichen, lag die durchschnittliche Hintergrundbelastung in den 90er Jah-
ren mit <1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze in Iandlichen Gebieten unter dem oben angefiuhrten Zwi-
schenwert fur Pflanzen.

Bodenbelastung

Es soll wiederum die Aufnahme Uber das Gemuse auf 0,5 pg/kg Kdrpergewicht und Tag be-
grenzt werden, wobei jedoch der indirekte Pfad Luft — Boden — Pflanze als limitierender Fak-
tor betrachtet wird. Dies ware nur der Fall, wenn der hdhere Transferfaktor (Ubergang Boden
— unterirdisch wachsender, verzehrbarer Pflanzenteil) zugrunde gelegt wird: hierfur gilt der
Transferfaktor von 0,1 ng/kg TS Pflanze pro 1 ng/kg TS Boden, wahrend der Transferfaktor
zur Abschatzung der Bodenkonzentration aus dem Niederschlag mit 1 ng/kg TS Boden pro 1
pg/m? und Tag vom LAl angenommen wurde:

Mensch——Pflanze —2%' sBoden —— Luft
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Es ergibt sich:

1,5 ng I-TEQ/kg TS Pflanze / 0,1 (ng/kg TS Pflanze/1 ng/kg TS Boden)
=15 ng I-TEQ/kg TS Boden

15 ng I-TEQ/kg TS Boden / 1 (ng/kg TS Boden/pg/m? - d)
=15 pg I-TEQ/(m? - d)

und somit ebenfalls der niederschlagsbegrenzende
Depositionswert von 15 pg I-TEQ/(m? - d).

Dieser Depositionswert wird mit dem immissionsbegrenzenden Wert fiir den Ubertritt tiber
den Luftpfad (siehe oben) abgedeckt.

Anmerkung: Die Berechnung in LAI (1994) sowie den zugehdrigen Entwurfspapieren enthalt verschiedene, nicht
vollstandig kongruente Berechnungsansatze. So wurde z.B. auch mit einem anteiligen Ubergang 50:50 (sowohl
direkt Luft — Pflanze, wie indirekt Luft — Boden — Pflanze) sowie mit héherer tolerierbare PCDD/F-Aufnahme Uber
Gemuseverzehr (1 pg/kg Kérpergewicht und Tag statt 0,5 pg/kg Kdrpergewicht) gerechnet (vgl. auch Entwurf von
LIS Essen zur 2. Sitzung des LAIl-Unterausschusses ,Wirkungsfragen“ vom September 1991). Elemente aus
Kalkulationen aus Vorlaufer-Versionen scheinen auch in das Dokument LAl (1994) eingegangen zu sein, ohne
dass die Berechnungen jedoch durchgéngig abgeglichen wurden und somit nachvollziehbar waren. Die Ausfiih-
rungen in LAl (1994) nach dem dortigen Kapitel 4.4 (,Ubergénge zwischen den Umweltmedien®) und dem dorti-
gen Kapitel 8 (,Diskussion niederschlagsbegrenzender Werte“) sind somit nicht in allen Abschnitten kompatibel.

Milchkonsum (Erwachsener)

Mensch——> Kuhmilch—>— Futterpflanze—>— Luft

Die geschatzte durchschnittliche Aufnahme von 0,6 pg I-TEQ/(kg * d) Gber Konsum von
Kuhmilch entspricht nach LAl (1994) einem Milchgehalt von 1,8 ng I-TEQ/kg Milchfett, wenn
man ein Korpergewicht von 75 kg und eine tagliche Aufnahme von 25 g Milchfett fur einen
Erwachsenen ansetzt:

0,6 [pg/kg - Tag] - 75[kg] / (25/1000) [kg Milchfett/Tag] = 1,8 ng/kg Milchfett.

Bei Bertlicksichtigung eines Transferfaktors Kuhmilch-Futterpflanze von 2 ng I-TEQ/kg Milch-
fett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze leitete LAI (1994) einen Zwischenwert fur das Futtermittel
von 0,9 ng I-TEQ/kg TS Pflanze ab. Unter Verwendung des Transferfaktors fiir den Uber-
gang Luft — Gras von 0,1 ng I-TEQ/kg TS Gras pro 1 pg I-TEQ/(m? - d) folgerte der Unter-
ausschuss einen immissionsbegrenzenden

Depositionswert von 9 pg I-TEQ/(m? - d).
Der Wert liegt somit unterhalb der oben genannten 15 pg I-TEQ/(m? ¢ d) und wirde eine

strengere Begrenzung erfordern. Der LAl folgerte, dass letzterer Depositionswert nicht flr
Weideland geeignet ware.
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Nachweisgrenze

Die von LAI (1994) abgeleiteten immissionsbegrenzenden Werte gelten unter der Vorausset-
zung, dass die Analysenwerte der Kongenere unterhalb der Bestimmungsgrenze mit ihren
gemessenen Werten in die Berechnung des TEQ eingehen. LAl wies auf die Bedeutung des
Auswertemodus der Analysenwerte im Bereich der Bestimmungsgrenze fir die Héhe der
Immissionswerte hin. So ging aus Untersuchungen der PCDD/F-Gehalte im Niederschlag
und in Graskulturen an verschiedenen Standorten in Nordrhein-Westfalen eine Verschiebung
zu hoéheren Depositionswerten hervor, wenn Werte unterhalb der Nachweisgrenze nicht
gleich Null, sondern gleich der halben Nachweisgrenze gesetzt wurden. Es wurde eine Ver-
einheitlichung des Auswertemodus gefordert, um Belastungswerte, die auf unterschiedlichen
Auswertemodi basieren, vergleichen zu kdnnen. Fir einen Vergleich von Immissionswerten,
bei denen Werte unterhalb der Nachweisgrenze nicht bertcksichtigt wurden, mit solchen auf
Basis der halben Nachweisgrenze wurde geschatzt, dass Immissionswerte nach dem Aus-
wertemodus ,kleiner Nachweisgrenze gleich Null“ gegebenenfalls verdoppelt werden kénn-
ten, um eine einheitliche Basis zu erhalten (siehe auch Abschnitt 4.4).

3.4 Zusammenfassung

In seiner Ableitung immissionsbegrenzender Werte von 1994 konnte der LAl von einer tole-
rierbaren Aufnahmemenge von 1 — 10 pg I-TEQ/(kg * d) ausgehen, wobei hier dioxinahnliche
PCB noch nicht einzubeziehen waren. Es zeigte sich, dass die damals vorliegende durch-
schnittliche Belastung Uber die Nahrung mit 1,8 pg I-TEQ/(kg « d) im Rahmen dieser noch
tolerierten taglichen Aufnahmemenge lag. Bei intensivem Gemiuseverzehr durch Kleingartner
musste beim damaligen Status der Umweltbelastung von einer hoheren Gesamtaufnahme
von PCDD/F in Héhe von bis zu 2,6 pg I-TEQ/(kg * d) ausgegangen werden. Auch diese Be-
lastung lag noch in der tolerablen Spanne und wurde als TDI-Wert fir die Nahrungsaufnah-
me fixiert. Der immissionsbegrenzende Wert sollte so beschaffen sein, dass diese Belastung
eingehalten oder unterschritten wird. Es wurde davon ausgegangen, dass Milch-, Fleisch-
und Fischbelastung nicht direkt Gber den Immissionswert zu steuern seien, weil diese Nah-
rungsmittel in der Regel durch weitrdumige Kontaminationen belastet sind. Entsprechend
sollte mit dem Depositionswert die (lokal beeinflussbare) Gemisebelastung eingegrenzt
werden, so dass der TDI-Wert auch unter pessimistischen Annahmen (hoher Gemisever-
zehr von grenzwertig belastetem Gemuse) nicht Uberschritten wurde. Ruckrechnend von
einer entsprechend maximal zu tolerierenden Koérperbelastung tber die Gemiseaufnahme (1
oder 0,5 pg I-TEQ/(kg * d)) und die Verzehrgewohnheiten wurde die maximal tolerierbare
Gemiusebelastung mit PCDD/F errechnet. Diese wiederum wurde Uber den Haupttransferfak-
tor (Luft-Gemduse) in einen aquivalenten Depositionswert aus der Luft umgerechnet. Es er-
gab sich ein immissionsbegrenzender Depositionswert von 15 pg I-TEQ/(m? ¢ d). Dieser ware
auch ausreichend, um den indirekten Transfer (Deposition aus der Luft im Boden, Ubergang
vom Boden in die Pflanze) so einzugrenzen, dass die oben maximal tolerierbare Gemuse-
pflanzenbelastung eingehalten ware. Allerdings ware der entsprechende Depositionswert zu
hoch, um die entsprechenden Bereiche als Kuhweide vorzusehen. Eine Rickrechnung aus
der Dioxinaufnahme des Erwachsenen Uber die Kuhmilch mit Hilfe der entsprechenden
Transferfaktoren wiirde zu einem Depositionswert von 9 pg I-TEQ/(m? « d) fihren.

Es wurde errechnet, dass die direkte Inhalation nur unwesentlich zur Gesamtbelastung bei-
tragt. Aus diesem Grunde wurde ein gesundheitsbegriindeter Immissionswert fir die
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PCDD/F-Aufnahme des Menschen Uber die Luft (partikel- und gasformig) nicht abgeleitet.

Die tatsachlich vorgefundenen Depositionswerte — Stand bis 1994 — lagen flr urbane Gebie-
te zum damaligen Zeitpunkt deutlich tGber 9 oder 15 pg BGA-TEQ/(m? * d). Somit war mit
dem damaligen Depositionswert flr urbane Gebiete implizit die Notwendigkeit verbunden, in
diesen urbanen Gebieten eine Absenkung der Deposition zu erreichen.
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4 Analytik und Konventionen zum Ausweis von Aquivalenz-
faktoren (TEF) bzw. Dioxin-Aquivalenten (TEQ)

41 Analytik

PCDD/F

Wegen der hohen Toxizitat und dem erforderlichen Nachweis geringster Spuren bis in den
Femtogramm-Bereich werden hohe Anforderungen an die Analytik der PCDD/F gestellt. In
der Regel mussen die Substanzen zunachst durch aufwandige Extraktions- und Aufarbei-
tungsverfahren gezielt angereichert werden, bevor die Einzelverbindungen mit Hilfe hochauf-
I6sender GC-MS (HRGC/HRMS) detektiert werden konnen. Zur Trennung, Identifizierung
und Quantifizierung im Massenspektrometer werden '*C-isotopenmarkierte Referenzstan-
dards fir die einzelnen Isomere verwendet (Isotopenverdiinnungstechnik). Die Ergebnisse
werden nicht immer fir jedes einzelne Isomer, sondern teilweise als Summenwerte fir einen
Chlorierungsgrad angegeben.

Probenahme, Extraktion, Probenaufbereitung und GC/MS-Analyse fir Konzentrationsmes-
sungen von PCDD/F in der Luft sind genormt und in einer VDI-Richtlinie (Richtlinie 3498)
beschrieben. Die Methodik entspricht derjenigen bei Schwebstaubmessungen und erfasst
sowohl gasférmige als auch partikelgebundene Verbindungen. Die Probenahme kann auf 30
Tage ausgedehnt werden (VDI, 2002a).

Bei der Bestimmung partikelférmiger Niederschlage von PCDD/F wird der atmospharische
Stoffeintrag in der Regel Uber eine Messdauer von einem Monat nach dem Bergerhoff-
Verfahren erfasst, die Methodik ist in der VDI-Richtlinie 2119 beschrieben (VDI, 2002b).

Bei der Bestimmung von PCDD/F in Bodenproben hat das eingesetzte Extraktionsverfahren
Auswirkungen auf das Messergebnis. Mehr als 90% der Daten in der Datenbank Dioxine
sind mit Soxhlet-Extraktion der Proben mit Toluol erhalten worden (AG Dioxine, 2002). Uber
eingesetzte Verfahren und Abweichungen in der Analytik von Bodenproben gibt der Ringver-
such ,Dioxine in Bdden“ der Bund/Lander-Arbeitsgruppe Dioxine einen Uberblick (UBA,
1999).

PCB

Fur die analytische Bestimmung der koplanaren PCB existiert kein abgestimmtes oder ge-
normtes Verfahren. Ein fir Gesamt-PCB bestehendes DIN-Verfahren (DIN-Norm 51527,
DFG, 1988) ist aufgrund ihres dominierenden Vorkommens in Umweltproben auf die Analytik
der sechs ,Leit-PCB“ (Nr. 28, 52, 101, 138, 153 und 180) ausgerichtet, die nicht zu den
koplanaren Vertretern zahlen. Zur Bestimmung des PCB-Gesamtgehaltes wird die Summe
dieser PCB mit einem Faktor (meist 5) multipliziert.

Im Hinblick auf die Probenahme wird generell angenommen, dass die genormten Verfahren
zur Bestimmung von PCDD/F in Emissionsproben auch auf PCB anwendbar sind. Das Lan-
desumweltamt Nordrhein-Westfalen (LUA) flhrt die PCB-Bestimmung in der Luft nach der
VDI-Richtlinie 3498 gemeinsam mit der Messung der PCDD/F durch. Die Luftprobe wird tber
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einen Zeitraum von 30 Tagen uber Glasfilter mit Polyurethanschdaumen angesaugt, nach
Soxhlet-Extraktion mit Toluol gereinigt und die PCDD/F- und PCB-Fraktionen getrennt Gber
GC-MS analysiert. Die analytische Bestimmung von PCB in Depositionsproben wird vom
LUA nach dem VDI-Verfahren 2090 ebenfalls gemeinsam mit den PCDD/F durchgeflihrt. Die
Aufarbeitung folgt dem Schema der AuRenluftproben. In den Jahren vor 2000 untersuchte
LUA nur die drei non-ortho PCB 77, 126 und 169. Seit 2000 werden vom LUA alle 12 dioxin-
ahnlichen PCB gemessen (LUA, 2002b).

4.2 TEF und TEQ

PCDD/F weisen aufgrund ihrer verschiedenen Chlorsubstitutionsmuster ein stark unter-
schiedliches toxisches Verhalten auf. Hinsichtlich Persistenz, Akkumulation in der Nahrungs-
kette und toxischer Eigenschaften sind diejenigen Kongenere von besonderer Relevanz, die
in den Stellungen 2, 3, 7 und 8 chlorsubstituiert sind. Um eine einheitliche Abschatzung des
Risikos unterschiedlich zusammengesetzter PCDD/F-Gemische zu ermdglichen, wird nach
dem Konzept der Toxizitdtsaquivalente die Toxizitat der vierfach- und héherchlorierten Di-
benzodioxine und —furane auf die Toxizitat des 2,3,7,8-TCDD bezogen. Grundlage ist die
gemeinsame Wirkweise Uber den Arylhydrocarbon-Hydroxylase-Rezeptor (Ah-Rezeptor).
2,3,7,8-TCDD wird der Toxizitatsaquivalenzfaktor (TEF) 1 zugeordnet. Dabei wird eine be-
grenzte Anzahl von siebzehn PCDD/F-Kongeneren als Leitsubstanzen zu Hilfe genommen.
Durch Multiplikation des gemessenen Gehaltes jedes einzelnen der 2,3,7,8-Kongenere mit
den ihnen zugewiesenen Toxizitatsdquivalenzfaktoren (TEF) und anschlieRende Addition der
so gewichteten Einzelbetrage lasst sich die Gesamt-Aquivalenzkonzentration (TEQ) einer
Probe errechnen, von der die gleiche toxische Wirkung ausgehen wirde wie von 2,3,7,8-
TCDD.

Die Toxizitatsaquivalente sind nach verschiedenen Modellen mit unterschiedlichen Verfahren
berechnet worden. In Anhang 1 sind die jeweils berlicksichtigten Kongenere und die Aquiva-
lenzfaktoren, mit denen die verschiedenen Berechnungsverfahren arbeiten, gegeniberge-
stellt. In Deutschland wurde in der Vergangenheit (berwiegend das vom ehemaligen Bun-
desgesundheitsamt und Umweltbundesamt im Jahr 1983 vorgeschlagene Berechnungsmo-
dell mit nationalen Aquivalenzfaktoren nach BGA (BGA-TEF) angewandt. Die BGA-TEF lie-
gen bis auf die Faktoren fiir 1,2,3,7,8-PCDD und 2,3,4,7,8-PCDF alle gleich oder iber denen
der anderen Systeme. Dieses Modell bertcksichtigt als Einziges auch nicht-2,3,7,8-
chlorsubstituierte PCDD/F. Im Hinblick auf eine internationale Vereinheitlichung wurden die
TEQ in Deutschland zunehmend mit den so genannten Internationalen Aquivalenzfaktoren,
die von einem wissenschaftlichen Gremium der NATO entwickelt wurden (I-TEF bzw. NA-
TO/CCMS-TEF) berechnet, die auch in die 17. Verordnung zum Bundesimmissionsschutz-
gesetz (17. BImSchV) tUbernommen wurden. Im Jahr 1998 hat WHO die Toxizitdt von
PCDD/F und dioxindhnlichen Substanzen neu bewertet. Die relative Toxizitat einzelner Kon-
genere zueinander wurde (berarbeitet und teilweise mit neuen Aquivalenzfaktoren (WHO-
TEF) belegt. Diese I0sen die bisherigen internationalen TEF nach NATO/CCMS (I-TEF) ab.
Bei den Dioxinen wurde der TEF von 1,2,3,7,8-PnCDD auf 1 erhoht (WHO-TEF 1994 und |-
TEF 0,5). Die TEFs von OCDD und OCDF wurden dagegen beide um den Faktor 10 auf
0,0001 abgesenkt (WHO-TEF 1994 und I-TEF 0,001).

Das Konzept der Toxizitatsaquivalente basiert auf der Annahme, dass die einzelnen Konge-
nere grundsatzlich ein identisches Wirkungsprofil, jedoch unterschiedliche Wirkungsstarken
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aufweisen, d. h. strikt additiv sind. Voraussetzung flr die Giiltigkeit des Konzeptes ist, dass
alle Kongenere Uber den gleichen Rezeptor (Ah-Rezeptor) reagieren, der dartber hinaus bei
allen Versuchstierspezies die gleiche Verteilung zeigen musste. Der Gberwiegende Teil der
TEF basiert auf Studien zur Enzyminduktion (z. B. der Arylhydrocarbon-Hydroxylase), zur
akuten Toxizitat, Kanzerogenitat und zur Reproduktionstoxizitat (siehe Abschnitt 8). Fur viele
Kongenere ist die Datenlage nicht ausreichend. Viele Annahmen stammen aus Tiermodel-
len, die Relevanz der Daten flr den Menschen ist zum Teil nicht gesichert. Fehlermdglichkei-
ten bei Anwendung des TEF-Konzeptes resultieren insbesondere aus der zum Teil sehr ab-
weichenden Kinetik der einzelnen Kongenere (van den Berg et al., 1994). Auch speziesab-
hangige toxikokinetische Unterschiede kénnen einen Einfluss auf den TEF haben, sind aber
nicht ausreichend geklart. FUr die dioxinahnlichen PCB wurde eine sehr grof3e Streubreite
der TEF gezeigt, deren Abbildung in einem Mittelwert mit groReren Unsicherheiten behaftet
ist (Beck et al., 1996). Unsicherheiten bestehen dartiber hinaus im Hinblick auf additive oder
nicht-additive Interaktionen. Da die Voraussetzungen fir die Giltigkeit des Konzeptes nicht
eindeutig erfiillt sind, ist das Konzept nicht unumstritten. Die Brauchbarkeit der TEF ist ins-
besondere flir sehr niedrige TEF-Werte <0,001 — das betrifft OCDD, OCDF und die PCB-
Kongenere — in Frage gestellt worden. Die aus der Streuung der Bestimmungsgrenzen aus
verschiedenen Laboruntersuchungen und den erforderlichen, aber technisch nicht zu be-
werkstelligenden Reinheitspriifungen resultierenden Unsicherheiten in der Ermittlung des
TEQ werden bei sehr niedrigen TEF besonders grol (Beck et al., 1996). Das Konzept liefert
dennoch fir toxikologisch-administrative Risikoabschatzungen eine brauchbare grobe Anna-
herung (vgl. zusammenfassend van den Berg et al., 2000). Durch vermehrte vergleichende
in-vivo-Untersuchungen zu verschiedenen Endpunkten und durch mechanistische Uberle-
gungen wird die Basis zur Ableitung von TEF laufend verbessert.

4.3 Einschluss der PCB

Da koplanare PCB aufgrund ihrer Struktur mit dem Ah-Rezeptor wechselwirken kdnnen und
die Bindung an diesen Rezeptor als der zentrale Schritt fir die toxischen Wirkungen von Di-
oxinen angesehen wird, wurde von WHO das Konzept der TEF im Jahr 1994 auf koplanare
PCB als dioxinahnliche Substanzen ausgeweitet und ein Berechnungsmodell entwickelt, bei
welchem 13 PCB mitberlicksichtigt und mit TEF belegt wurden. Die jingste Ableitung der
WHO im Jahr 1998 schliel3t 12 PCB-Kongenere als Leitsubstanzen ein, deren TEFs eine
Spannweite von 0,00001 bis 0,1 aufweisen und insgesamt deutlich niedriger liegen als die
TEFs flr Dioxine (Anhang 1). Fir die Substanzauswahl und die Festlegung der neuen WHO-
TEFs haben vor allem die strukturelle Verwandtschaft der untersuchten Substanzen zu
2,3,7,8-TCDD und damit die Fahigkeit, als Agonist des Ah-Rezeptors zu wirken, die TCDD-
artige Wirkung im Tierexperiment und die Persistenz in Umweltmedien und Organismen eine
entscheidende Rolle gespielt. (WHO, 1998).

Mit der Einbeziehung der koplanaren PCB mit dioxindhnlichen Wirkungen in die Bewertung
der Belastung nach WHO (1998) sowie dem neuen Aquivalenzfaktor (WHO-TEF) fiir
1,2,3,7,8-PnCDD erhdhen sich die resultierenden Toxizitatsdquivalente. Der Beitrag der PCB
zum TEQ kann in Abhangigkeit von der Matrix stark variieren.

Bei der Ableitung des Immissionswertes durch den LAl im Jahr 1994 waren die dioxinahnli-
chen PCB nicht beriicksichtigt worden. Fir PCDD/F wurden tberwiegend Analysenergebnis-
se auf Basis der BGA-TEFs herangezogen. Unterschiede zwischen dem Bewertungssystem
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nach BGA und nach NATO/CCMS kommen nach LAI vor allem bei der Analyse von Proben
tierischer und pflanzlicher Herkunft zum Tragen. So liegen bei Kuhmilchproben die TEQ
nach dem internationalen Bewertungssystem (I-TEQ) etwa doppelt so hoch wie nach BGA
(BGA-TEQ) (LAI, 1994). Die friiheren vom LAI abgeleiteten TEQ sind in der Regel TEQ nach
BGA. In diesem Bericht sind TEQ-Angaben, wenn nicht anders angegeben, TEQ nach WHO,
1998. Zu einzelnen TEF und Bewertungssystemen siehe Anhang 1.

4.4 Berucksichtigung der Bestimmungsgrenze

Fir die Vergleichbarkeit von Daten sind Analytik und Auswertemodus von zentraler Bedeu-
tung. Die Bestimmungsgrenze kennzeichnet eine Prazisionsgrenze, bei der eine maximal
zulassige relative Ergebnisunsicherheit (meist 95%) vorgegeben wird. Sie ist nach Festle-
gung der zwei- oder dreifache Wert der Nachweisgrenze. Im Sprachgebrauch werden die
Begriffe Nachweis- und Bestimmungsgrenze haufig nicht unterschieden, da die Unterschiede
zwischen ihnen sehr gering sind. Wenn in der von uns ausgewerteten Literatur zu Messda-
ten der Begriff Nachweisgrenze verwendet wurde, wurde er Gbernommen.

Ein Stoff mit einem Messwert zwischen Nachweisgrenze und Bestimmungsgrenze gilt zwar
als sicher nachgewiesen, aber seine Quantifizierung ist unsicher. Fur Analysenwerte im Be-
reich der Bestimmungsgrenze existieren unterschiedliche Auswertemodi. Das Konzept der
,Obergrenze® (,upper bound“-Verfahren) sieht vor, dass der Beitrag jedes nicht quantifizier-
ten Kongeners (mit einem Wert unterhalb der Bestimmungsgrenze) zum TEQ mit der jeweili-
gen Bestimmungsgrenze gleichgesetzt wird. Das Konzept der ,Untergrenze® setzt voraus,
dass der Beitrag jedes nicht quantifizierten Kongeners zum TEQ mit Null veranschlagt wird.
Das Konzept des ,Zwischenwertes® setzt voraus, dass der Beitrag jedes nicht quantifizierten
Kongeners zum TEQ mit der Halfte der Bestimmungsgrenze gleichgesetzt wird. Der mit die-
sen Konzepten in Kauf genommene Fehler ist umso geringer, je weniger Messdaten unter-
halb der Bestimmungsgrenze liegen.

Verbesserungen in der instrumentellen Analytik zu Beginn der 90er Jahre haben zu einer
Absenkung der Nachweis- und Bestimmungsgrenze gefiuhrt. Werden Messwerte unterhalb
der Bestimmungsgrenze nicht berlcksichtigt, wie dies bei den Auswertungen der
Bund/Lander-Arbeitsgruppe Dioxine fir Bodenmessungen der Fall ist, liefern altere, unemp-
findlichere Analysen vermehrt Nullwerte und fuhren zu einer Unterschatzung der PCDD/F-
Gehalte, wenn nicht weitere Kriterien flr die statistische Auswertung festgelegt werden (AG
Dioxine, 2002).

Die Nachweis- und Bestimmungsgrenzen werden durch die Blindwertgehalte bestimmt und
hangen damit vom untersuchten Medium ab. Bei den PCB konnen durch die ubiquitare
Verbreitung alle Kongenere auch in Leerproben nachgewiesen werden. In der Bundes-
Bodenschutzverordnung sind keine Angaben zur Berlicksichtigung der Bestimmungsgrenze
fur MaRnahmen- und Vorsorgewerte enthalten. Bei der Ermittlung von Belastungswerten
wird unterschiedlich vorgegangen, wie im Einzelnen den Ausfuhrungen in Abschnitt 5 zu
entnehmen ist. Die von LAI (1994) abgeleiteten immissionsbegrenzenden Werte gelten unter
der Voraussetzung, dass die Analysenwerte der Kongenere unterhalb der Bestimmungs-
grenze mit ihnren gemessenen Werten in die Berechnung des TEQ eingehen. LAl wies darauf
hin, dass fir die Vergleichbarkeit von Immissionswerten mit solchen, die mit der halben Be-
stimmungsgrenze berlicksichtigt werden, die Belastungswerte gegebenenfalls zu verdoppeln
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sind, um eine einheitliche Basis zu erhalten. Im Referenzmessprogramm der Bund/Lander-
Arbeitsgruppe Dioxine wurde je nach Kompartiment unterschiedlich vorgegangen: Daten der
nicht detektierten Kongenere flir das Kompartiment Luft (Immissionen und Depositionen) und
Futtermittel gingen mit der vollen Bestimmungsgrenze ein (,upper bound“-Verfahren), Daten
der nicht detektierten Kongenere von Kuhmilch- und Muttermilchproben sowie Blutproben
von Kindern gingen mit der halben Bestimmungsgrenze ein, Daten der nicht detektierten
Kongenere flir das Kompartiment Boden und flr die Belastung von Futtermitteln gingen mit
der Bestimmungsgrenze gleich Null ein (AG Dioxine, 2002).
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5 Hintergrundbelastung

Seit der Ausarbeitung des Berichtes des LAl (1994) sind eine Vielzahl neuerer Studien zur
Belastung verschiedener Medien und des Menschen mit PCDD/F und dioxindhnlichen PCB
erschienen. Der 3. und 4. Bericht der Bund/Lander-Arbeitsgruppe Dioxine (zusammen abge-
druckt in AG Dioxine (2002)) stellt hierbei den aktuellen Stand der Belastungssituation in
Deutschland dar. Daher werden die Ergebnisse dieser Berichte hier ausfiihrlich beriicksich-
tigt. Allerdings umfassen diese Daten, die auf der ,Datenbank Dioxine“ des Umweltbundes-
amtes mit ca. 10.000 ausgewerteten Proben (3. Bericht) bzw. dem ,Dioxin-
Referenzmessprogramm® (4. Bericht) basieren, keine Angaben zu dioxinahnlichen PCB. Fr
diesen Bereich wurden somit im Folgenden verstarkt andere Datenquellen auRer den Berich-
ten der Arbeitsgruppe Dioxine herangezogen.

Die Daten zum Vorkommen von PCDD/F und dioxindhnlichen PCB in verschiedenen Medien
weisen oftmals eine ,linksschiefe* Verteilung auf. In diesen Fallen wirde die Verwendung
arithmetischer Mittelwerte eine starke Gewichtung hoher ,Ausreier” bedeuten. Es werden
daher, soweit verfugbar, Mediane zur Abschatzung der Hintergrundbelastung verwendet, die
diese ,Ausreiller weniger stark gewichten. Dem Vorgehen in dem erwahnten Bericht der AG
Dioxine (2002), die teilweise vor der beschreibenden Statistik ,Ausreiller‘ entfernt (bei-
spielsweise im Medium Boden), wird sich hier nicht angeschlossen.

Die vorliegenden Studien weisen nur teilweise aus, wie Werte unterhalb der Nachweisgrenze
(NG) in die Berechnung einbezogen wurden. Das Problem der Uberschatzung von Belastun-
gen durch die Einbeziehung von Werten unterhalb der Nachweisgrenze mit halber oder vol-
ler Nachweisgrenze betrifft vor allem altere Daten, bei denen aufgrund schlechterer analyti-
scher Nachweisbarkeit viele Werte unterhalb der Nachweisgrenze lagen. Da im vorliegenden
Rahmen insbesondere aktuelle Werte mit hoher analytischer Nachweisbarkeit berichtet wer-
den, wird die von den jeweiligen Autoren gewahlte Vorgehensweise Uubernommen und do-
kumentiert. Es sei hier darauf hingewiesen, dass die in AG Dioxine (2002) dargestellten
Auswertungen der ,Datenbank Dioxine“ Werte unterhalb der Nachweisgrenze nicht bertck-
sichtigen.

Ferner wird eine Differenzierung zwischen Nachweis- und Bestimmungsgrenze (vgl. Kapitel
4.4) in den vorliegenden Untersuchungen in der Regel nicht berichtet. Im Folgenden wird
einheitlich der Begriff Nachweisgrenze verwendet.

5.1 Nahrungsmittel

5.1.1 Kuhmilch

Die PCDD/F-Konzentrationen in Kuhmilch hangen von einer Reihe von Faktoren ab. Neben
jahreszeitlichen Schwankungen sind hierzu u.a. der Einfluss von Kontaminationen, Emitten-
tennahe und regionale Unterschiede zu zahlen.

Der LAI (1994) berichtete die Uberwiegend Anfang der 90er Jahre erhobenen und in Tabelle
5-1 zusammengefassten PCDD/F-Konzentrationen in Kuhmilch.
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Tabelle 5-1:  Von LAI (1994) berichtete Daten zum PCDD/F-Gehalt in Kuhmilch

PCDD/F-Konzentration [ng TEQ/kg Milchfett]

Basis BGA-TEQ I-TEQ

NRW, Konsummilch 0,75 (0,4-1,9) 1,35 (0,8-2,6)

Bund/Lander AG Dioxine 0,76 Tankwagensammelmilch
1,09 Hofsammelmilch

Nicht besonders belastet’ 1,0-2,8

Schweiz 0,7-3,3 Landliche Regionen
2,0-4,1 Industrielle Regionen
2,4-4 9 Emittentennahe

! keine weiteren Angaben in LAI (1994)

Der LAI (1994) war fir seine Berechnung der Exposition von einem Wert von 1,8 ng I-
TEQ/kg Milchfett ausgegangen.

Der kirzlich erschienene 4. Bericht der Bund/Lander-Arbeitsgruppe Dioxine (AG Dioxine,
2002) enthalt weitere ausflihrliche Daten, die eine weitergehende Analyse erlauben.

Regionale Einfliisse und zeitliche Trends

In Tankwagenmilchproben und Hofmilchproben aus landlichen Gebieten ohne erkennbaren
Emittenteneinfluss zeigte sich hierbei Ubereinstimmend ein Rickgang der PCDD/F-
Konzentrationen im Verlauf der 90er Jahre um etwa 0,05-0,1 ng I-TEQ/kg Milchfett und Jahr
(AG Dioxine, 2002).

Zusammenfassend kommen die Autoren zu dem Schluss, dass die Hintergrundkonzentratio-
nen in Kuhmilch landlicher Regionen im Jahr 2000 bei etwa 0,3-0,5 ng I-TEQ/kg Milchfett
liegen. Aktuelle Daten aus Baden-Wirttemberg (lokale Herkunft nicht angegeben) bestatigen
im Wesentlichen die Schlussfolgerung der AG Dioxine (2002) (Tabelle 5-2).

Tabelle 5-2: PCDD/F-Konzentrationen in Milch aus Baden-Wirttemberg (CVUA FR,
2001; MEL, 2002). Messwerte unterhalb der NG wurden mit voller NG be-
rucksichtigt.

CVUA FR, 2001 MEL, 2002
ng I-TEQ/kg Fett ng WHO-TEQ/kg Fett

N 85 82

Minimum 0,210 0,28

Mittelwert 0,472 0,49

Median 0,410 0,46

Maximum 1,440 1,54

Diese Daten werden durch 1997-1998 gezogene Proben aus Bayern (n=174; Tankwagen-
sammelmilch- und Erzeugerproben; Werte unter der Nachweisgrenze mit halber Nachweis-
grenze bericksichtigt) unterstitzt. Der Mittelwert betrug hierbei 0,54, der Median 0,50 ng |-
TEQ/kg Fett (Minimum 0,27, Maximum 1,06 ng I-TEQ/kg Fett) (Mayer, 2001).

Kontaminationen kénnen zu deutlich héheren Konzentrationen flihren. Anfang 1998 ermittel-
te Werte von bis zu 8 ng I-TEQ/kg Milchfett in Baden-Wurttemberg hatten ihre Ursache in
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kontaminierten Zitrustrestern aus Brasilien, die dem Milchleistungsfutter beigemischt wurden
(AG Dioxine, 2002).

In Proben aus Ballungsgebieten und landlichen Regionen mit Emittenteneinfluss wurden in
der Vergangenheit hohere PCDD/F-Konzentrationen gemessen als in landlichen Regionen
ohne Emittenteneinfluss. In Iandlichen Gebieten mit Emittenteneinfluss war der Rickgang
starker ausgepragt als in landlichen Regionen ohne Emittenteneinfluss und betrug etwa 0,3
ng I-TEQ/kg Milchfett und Jahr (AG Dioxine, 2002). Diese starkere Abnahme kdnnte eine
mdgliche Ursache dafir sein, dass die Unterschiede zwischen der Hintergrundbelastung und
belasteten Proben sich in den letzten Jahren verringert haben. Lagen beispielsweise die Di-
oxinkonzentrationen in Hofsammelmilchproben aus landlichen Gebieten Bayerns mit Emit-
tenteneinfluss 1989/90 noch etwa 2,5fach hoher als in landlichen Regionen ohne Emitten-
teneinfluss, so verringerte sich dieser Faktor im der zweiten Halfte der 90er Jahre auf etwa
1,2. Fur Molkereimilch, die einen gréReren Einzugsbereich reprasentiert, lag dieser Faktor
bei 1,35 (AG Dioxine, 2002).

Beispielhafte Hofmilchproben aus Hessen belegen ebenfalls, dass auch im Jahr 2000 Unter-
schiede zwischen der Hintergrundbelastung landlicher Regionen (0,51 ng I-TEQ/kg Milchfett)
und Ballungsgebieten (1,21 ng I-TEQ/kg Milchfett) bestehen. Hierbei zeigt sich, dass Proben
vom Ballungsrand zwischen beiden Werten liegen (AG Dioxine, 2002).

Kongenerenverteilung

Uber die Halfte der I-TEQ in Milchproben wird durch PCDF, insbesondere 2,3,4,7,8-PnCDF,
verursacht. Von den PCDD sind, in abnehmender Reihenfolge, vor allem 1,2,3,7,8-PnCDD,
2,3,7,8-TCDD und HxCDD relevant. Werden als Basis nicht die I-TEQ, sondern die WHO-
TEQ herangezogen, so nimmt der relative Anteil des 1,2,3,7,8-PnCDD deutlich von 15 auf
etwa 25 % zu, da dieses Kongener im WHO-System einen TEF von 1 (gegenuber 0,5 im I-
TEF-System) hat (vgl. Anhang 1). Dadurch sinken die relativen Anteile der anderen Konge-
nere entsprechend (AG Dioxine, 2002).

Die relativen Anteile der einzelnen Kongenere an der Hintergrundbelastung scheinen Uber
die Jahre oder innerhalb eines Jahres nicht zu differieren. Ebenso sind die relativen Konge-
neranteile zwischen landlichen Regionen und Ballungsrdumen nur wenig verschieden. Auf-
fallig ist jedoch, dass die relativen Anteile der PCDF gegentber PCDD in Ballungsrdumen
(64%:36%) auf I-TEQ-Basis starker ausgepragt sind als in I&ndlichen Gebieten (59%:41%).
Aufgrund des erhohten relativen Anteils des 1,2,3,7,8-PnCDD (s.0.) ist dieser Effekt bei
WHO-TEQ als Basis allerdings weniger ausgepragt (AG Dioxine, 2002).

Jahreszeitliche Schwankungen

Jahreszeitlich bedingt werden im ersten Quartal etwas héhere Konzentrationen gemessen.
Die Dioxinkonzentrationen in der Kuhmilch kénnen insgesamt innerhalb eines Jahres um
etwa 20% schwanken. Daher sind fur Trendaussagen Proben aus dem gleichen Zeitraum
heranzuziehen (AG Dioxine, 2002).
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Dioxinahnliche PCB

Furst (2001) berechnete den Anteil dioxindhnlicher PCB (alle 12 Kongenere) an den Ge-
samt-WHO-TEQ fur 26 im Jahr 1998 gezogene Proben von Milch und Milchprodukten aus

Nordrhein-Westfalen. Die Ergebnisse sind in Tabelle 5-3 zusammengefasst.

Tabelle 5-3: PCDD/F und dioxindhnliche PCB in Milch und Milchprodukten (in ng WHO-
TEQ/kg Milchfett) aus Nordrhein-Westfalen (Probennahme 1998, n=26)
(Farst, 2001). Differenzen in der Summenbildung beim Median werden von
dem Autor nicht diskutiert. Werte unterhalb der NG wurden mit 72 NG berlck-
sichtigt.

PCDD/F | Dioxinahnliche PCB | Summe | Dioxindhnliche PCB/Summe [%)]

Median 0,73 1,85 2,61 71

Mittel 0,77 1,83 2,60 70

Minimum | 0,55 0,71 1,26

Maximum | 1,16 3,04 4,20

Diese Daten weisen auf einen Anteil der dioxindhnlichen PCB an den Gesamt-WHO-TEQ
von etwa 70% hin. Der Grofiteil (etwa 1,5 ng WHO-TEQ/kg Milchfett) wird hierbei von dem
Kongener 126 verursacht (Furst, 2001).

In 37 Proben von Milch und Milchprodukten aus 8 EU-Regionen (keine weiteren Angaben)
lagen die Konzentrationen an dioxinahnlichen PCB (alle 12 Kongenere) zwischen 0,2-1,7 ng
WHO-TEQ/kg Milchfett bei einem Median von 0,65 ng WHO-TEQ/kg Milchfett (Hosseinpour
et al., 2002) und somit deutlich unterhalb der von Furst (2001) bestimmten Werte. In diesen
Proben wurden PCDD/F allerdings nicht bestimmt, so dass sich der Anteil dioxindhnlicher
PCB an den Gesamt-WHO-TEQ nicht direkt ableiten Iasst. Die in EC (2000) berichteten Da-
ten fur andere Lander weisen in der Regel nicht die von Furst (2001) beobachtete grof3e Dif-
ferenz zwischen PCDD/F und dioxindhnlichen PCB auf. Allerdings ist hier unklar, ob immer
gleiche Proben ausgewertet wurden oder die flir PCDD/F berichteten Werte auf einer ande-
ren Probenauswahl beruhen als die fur dioxindhnliche PCB. Ferner konnte dies auf bedeu-
tende landerspezifische Unterschiede hinweisen, wie sie auch in einer neueren, internationa-
len Untersuchung von Butterproben gefunden wurden (Santillo et al., 2001). Hierbei lag der
Gesamt-WHO-TEQ fur die Probe aus Deutschland bei 2,37 ng WHO-TEQ/kg Fett mit einem
Anteil der dioxindhnlichen PCB von etwa 75%. Proben aus anderen Landern wiesen z.T.
einen deutlich niedrigeren Anteil der dioxinahnlichen PCB auf. Auch in einem weiteren inter-
nationalen Vergleich wurden gro3en Schwankungen (ca. 10-80%) des Anteils nicht-ortho
substituierter PCB (mono-ortho substituierte nicht untersucht) and dem Gesamt-WHO-TEQ
gefunden (Weiss et al., 2001).

Fazit

Die Hintergrundbelastung dirfte nach den hier berichteten Daten bei etwa 0,3-0,5 ng I-
TEQ/kg Milchfett (AG Dioxine, 2002) liegen, in Emittentenndhe und Ballungsgebieten aller-
dings hoher sein. Im Folgenden wird die Mitte dieser Spanne (0,4 ng I-TEQ/kg Milchfett) ver-
anschlagt, die durch neuere baden-wirttembergische Daten (CVUA FR, 2001; Tabelle 5-2;
Median) unterstutzt wird.
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Eine flachendeckende Beprobung von Molkereien in Nordrhein-Westfalen ergab, dass 1998
76% aller Molkereien unterhalb des Zielwertes der Bund/Lander-AG Dioxine von 0,9 ng I-
TEQ/kg Milchfett blieben. Werden die Zitrustrester-Kontaminationen ausgeschlossen, durfte
der Anteil bei fast 90% gelegen haben (AG Dioxine, 2002). Angenahert lasst sich hieraus ein
90-Perzentil von etwa 1 ng I-TEQ/kg Milchfett ableiten. Zusammenfassend ergibt sich:

Landliche Gebiete ohne Emittenteneinfluss 0,4 ng I-TEQ/kg Milchfett
Gebiete mit Emittenteneinfluss (Faktor 1,35) 0,5 ng I-TEQ/kg Milchfett
90-Perzentil 1 ng I-TEQ/kg Milchfett

Nach Angaben der AG Dioxine (2002) liegen die Konzentration auf Basis der WHO-TEF um
14-18% hdher. Es resultieren demnach bei einem gerundeten Wert von 15%, wie er auch in
der Arbeit von First (2001) gefunden wurde, die folgenden Werte:

Landliche Gebiete ohne Emittenteneinfluss 0,5 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
Gebiete mit Emittenteneinfluss 0,7 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
90-Perzentil 1,2 ng WHO-TEQ/kg Milchfett

Der Wert fur landliche Gebiete stimmt gut mit dem fur Baden-Warttemberg ermittelten Medi-
an von 0,46 ng WHO-TEQ/kg Milchfett (MEL, 2002; Tabelle 5-2). Teilweise wurden auch
geringere Konzentrationen nachgewiesen. So fanden Ruoff et al. (1999) im Fruhjahr 1999 in
19 schleswig-holsteinischen Tankwagenmilchproben 0,29 ng I-TEQ/kg Milchfett (Median; 10-
Perzentil: 0,23; 90-Perzentil: 0,43 ng I-TEQ/kg Milchfett). Die hdheren Werte von Furst
(2001; Tabelle 5-3) fur PCDD/F (Median und Mittelwert etwa 0,75 WHO-TEQ/kg Milchfett)
wilrden nach den hier abgeleiteten Werten einerseits einen deutlichen Emittenteneinfluss
reprasentieren oder aber im Vergleich zu den aktuellen Daten (CVUA FR, 2001; MEL, 2002)
auf eine 1998 hohere Belastung hinweisen.

Zusammenfassend zeigen diese Daten somit gegentiber dem vom LAl (1994) veranschlag-
ten Wert von 1,8 ng I-TEQ/kg Milchfett einen deutlichen Ruckgang auf Basis der I-TEQ, der
etwas niedriger ausfallt, wenn WHO-TEQ als Basis gewahlt werden.

Die Daten von Furst (2001) weisen auf einen Anteil der dioxinahnlichen PCB von etwa 70%
an den Gesamt-WHO-TEQ hin. Unter der Annahme, dass dieser Anteil in allen hier betrach-
teten Regionen gleich ist, resultiert die folgende Gesamtbelastung (PCDD/F + dioxinahnliche
PCB):

Landliche Gebiete ohne Emittenteneinfluss 1,7 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
Gebiete mit Emittenteneinfluss 2,3 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
90-Perzentil 4,0 ng WHO-TEQ/kg Milchfett

Aufgrund der nur unzureichenden Daten fur dioxindhnliche PCB ist diese Abschatzung als
unsicher anzusehen. Sie zeigt aber, dass die Einbeziehung der dioxinahnlichen PCB den
Ruckgang der PCDD/F-Belastung etwa ausgleicht.
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5.1.2 Fleisch

PCDD/F-Konzentrationen in Fleisch waren von LAl (1994) nicht berichtet worden. Die von
diesen Autoren zugrunde gelegte aufgenommene Dosis wird in Kapitel 7.1 diskutiert.

In AG Dioxine (2002) werden keine Daten zum Vorkommen von PCDD/F oder dioxindhnli-
chen PCB in Fleisch berichtet. EC (2000) griindete die Abschatzung der taglichen PCDD/F-
Aufnahme Uber diesen Pfad auf Daten eines gemeinsamen Berichtes der Bundesanstalt fiir
Fleischforschung und der Bundesanstalt fir Milchforschung aus dem Jahr 1998 (Hecht und
Bluthgen, 1999a). Danach lagen die PCDD/F-Konzentrationen in Fleisch in folgenden Berei-
chen:

Tabelle 5-4: Veranschlagte PCDD/F-Konzentrationen (in ng I-TEQ/kg Fett)
in Fleisch (EC, 2000)

ng I-TEQ/kg Fett

Erhebungszeitraum | <1990 1990-1994 1995-1999
Rindfleisch 0,71 0,66

Kuh, Leber 2,60
Schwein 0,35 0,29
Schwein, Leber 3,00
Gefllgel 0,62 0,58
Lamm/Hammel 1,83 0,52

Allerdings haben diese Autoren nicht die Originaldaten veranschlagt, da in diesen Kongenere
unterhalb der Nachweisgrenze nicht bertcksichtigt waren (EC, 2000). Die Originaldaten von
Hecht und Blithgen (1999a;b sowie Hecht, 2000) sind in Tabelle 5-5 zusammenfassend
dargestellt.
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Tabelle 5-5: PCDD/F-Konzentrationen (Mediane in ng TEQ/kg Fett) in Fleisch und Flei-
scherzeugnissen (Hecht und Blithgen, 1999a;b; Hecht, 2000), Probennahme
1997; Originaldaten ohne Werte < NG.

Differenziert nach Fleischsorten Anzahl ng TEQ/kg Fett
I-TEQ WHO-TEQ

Gesamt 179 0,141 0,144

Frischfleisch 95 0,166 0,182
Schwein 46 0,073 0,071
Rind 32 0,458 0,473
Geflugel 17 0,215 0,251

Fleischerzeugnisse 84 0,133 0,137
Hausmacher Leberwurst 12 0,213 0,212
Lyoner 40 0,127 0,128
Salami 20 0,153 0,151
Frihstiicksspeck 12 0,080 0,085

Differenziert nach Postleitzahlenbereich

0 22 0,176

1 21 0,139

2 19 0,154

3 21 0,194

4 18 0,145

5 25 0,274

6 5 0,127

7 14 0,096

8 23 0,124

9 12 0,084

Gesamt 95 0,141

Diese Daten bestatigen die auch von anderen Autoren (First, 1998) gefundenen niedrigeren
PCDD/F-Konzentrationen in Schweinefleisch gegenliber anderen Fleischsorten. Ferner zei-
gen sie deutliche regionale Unterschiede und weisen aus, dass die flir die gesamte Bundes-
republik berechnete Belastung von 0,141 ng I-TEQ/kg Fett in der Halfte der Postleitzahlbe-
reiche Uberschritten wird.

Gegenuber diesen 1997 gezogenen Proben wurden noch 1995 sehr viel héhere PCDD/F-
Konzentrationen (z.B. Rindfleisch Mittelwert 1,44 und Schweinefleisch Mittelwert 0,41 ng I-
TEQ/kg Fett) berichtet (zusammenfassend diskutiert in Furst, 1998). Dies kann jedoch nicht
als Abnahme der Belastung interpretiert werden, da auch aktuelle Daten aus Sudwest-
deutschland (CVUA FR, 2001; MEL, 2002) auf eine héhere Belastungssituation hinweisen
als von Hecht und Bliithgen (1999a;b; Hecht, 2000) berichtet (Tabelle 5-6).
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Tabelle 5-6: PCDD/F-Konzentrationen im Fleisch warmbltiger Tiere (CVUA FR, 2001; MEL,
2002). Messwerte unterhalb der NG wurden mit voller NG berucksichtigt.

CVUA FR, 2001 MEL, 2002
ng I-TEQ/kg Fett ng WHO-TEQ/kg Fett
n 36 23
Minimum 0,120 0,09
Mittelwert 0,436 0,37
Median 0,260 0,28
Maximum 1,860 0,99

Wird berlcksichtigt, dass nach Hecht und Blithgen (1999a;b; Hecht, 2000) gerade die Pro-
ben aus Sudwestdeutschland (Postleitzahlbereich 7) mit 0,096 ng I-TEQ/kg Fett gering be-
lastet waren, so weisen nach CVUA FR (2001) und MEL (2002) Proben dieser Region etwa
2,5fach héhere Werte auf. Neben den unterschiedlichen Vorgehensweisen bei der Einbezie-
hung der Werte unterhalb der Nachweisgrenze, kbnnten mdgliche Unterschiede in Probe-
nahme und Analytik hierfr verantwortlich sein.

Ebenso zeigen 1997-1998 in Bayern gezogene Proben deutlich héhere PCDD/F-
Konzentrationen als von Hecht und Bluthgen (1999a;b) berichtet. Unter Einbeziehung von
Werten unterhalb der Nachweisgrenze mit der halben Nachweisgrenze fand Mayer (2001)
PCDD/F-Konzentrationen zwischen 0,19 (Schweinefleisch, n=30) und 0,71 ng I-TEQ/kg Fett
(Rindfleisch, n=19; jeweils Mediane).

Der von Hecht und Blithgen (1999a;b) berichtete Wert von 0,141 ng I-TEQ/kg Fett diente
den Autoren als Basis fur die Abschatzung der taglichen PCDD/F-Aufnahme Uber diesen
Pfad. Wie in Kapitel 7.1 diskutiert, liegt das resultierende Ergebnis deutlich unter anderen
Abschatzungen, u.a. auch unter einer neueren Abschatzung der gleichen Autoren (Bllithgen
et al., 2000). Daher werden im Folgenden die aktuellen Werte der Lebensmitteliberwachung
(CVUA FR, 2001; MEL, 2002; Mayer, 2001) verwendet.

Dioxinahnliche PCB

Schwind und Jira (2000) berichten Daten fiir die dioxinahnlichen PCB (alle 12 Kongenere) in
Fleisch und Fleischerzeugnissen (Tabelle 5-7).

Tabelle 5-7: Mediane der Konzentrationen dioxinahnlicher PCB (Anzahl der Proben nicht
angegeben; Schwind und Jira, 2000)

ng WHO-TEQ/kg Fett

Schweinefleisch (Rickstellproben des Dioxinprogramms von 1996) | 0,231

Hahnchenfleisch (keine weiteren Angaben) 0,205

Fleicherzeugnisse (Brihwurst, Kochpokelware) 1,065

Die Autoren berichten nicht die korrespondierenden Werte fir PCDD/F in diesen Proben, so
dass sich die relativen Anteile an den Gesamt-TEQ nicht direkt ableiten lassen. Im Vergleich
zu den oben berichteten Daten erscheint die Belastung mit dioxinahnlichen PCB bei Hahn-
chenfleisch und Fleischerzeugnissen jedoch ahnlich hoch zu sein wie mit PCDD/F. Bei
Schweinefleisch, fir das explizit ausgewiesen ist, dass es sich um Rickstellproben aus dem
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Dioxinmessprogramm handelt, ist die Belastung mit dioxinahnlichen PCB allerdings deutlich
héher (0,231 ng WHO-TEQ/kg Fett gegenuber 0,071 ng WHO-TEQ/kg Fett fir PCDD/F; vgl.
Tabelle 5-5) und hat einen Anteil an den Gesamt-WHO-TEQ (0,231 + 0,071 = 0,302 ng
WHOTEQ/kg Fett) von etwa 75%. Aufgrund mangelnder parallel bestimmter Werte muss
diese orientierende Abschatzung allerdings als unsicher gelten.

Zusammenfassend lasst sich folgendes festhalten:

. Aktuelle Daten, die Werte unterhalb der Nachweisgrenze mit der vollen Nachweisgren-
ze veranschlagen (upper-bound-Verfahren), weisen auf PCDD/F-Konzentrationen von
0,27 ng WHO-TEQ/kg Fett hin (aus den |- und WHO-TEQ-Medianen in CVUA FR
(2001) und MEL (2002)).

. Die Belastung von Fleisch und Fleischerzeugnissen durch dioxinahnliche PCB ist we-
nig untersucht. Der Anteil durfte nach den vorliegenden Daten jedoch mindestens im
Bereich der durch PCDD/F verursachten liegen.

. Fir einen noch hoheren Beitrag dioxindhnlicher PCB sprechen die oben durchgefiihrte
orientierende Abschatzung fur Schweinefleisch sowie Berechnungen des JECFA
(WHO, 2002), nach denen in Westeuropa auf Frischgewichtsbasis die Konzentration
dioxinahnlicher PCB etwa um den Faktor 5 (Basis gewichtete Mittelwerte) bzw. 1,3
(daraus abgeleitete Mediane) Uber denen der PCDD/F liegt.

Unter Verwendung des Wertes von 0,27 ng WHO-TEQ/kg Fett fir PCDD/F ergibt sich unter
der Annahme, dass dioxindhnliche PCB das 1,3fache dieser Konzentration beitragen, ein
Gesamt-WHO-TEQ von 0,62 ng WHO-TEQ/kg Fett. Der Wert von 0,27 ng WHO-TEQ/kg
Fett berlicksichtigt Werte unterhalb der Nachweisgrenze mit voller Nachweisgrenze (upper-
bound-Verfahren).

5.1.3 Fische und Muscheln

PCDD/F-Konzentrationen in Fischen oder Muscheln waren von LAl (1994) nicht berichtet
worden. Die von diesen Autoren zugrunde gelegte aufgenommene Dosis wird in Kapitel 7.1
diskutiert.

Die AG Dioxine (2002) berichtet einige wenige Daten zum Vorkommen von PCDD/F in Fi-
schen und Muscheln. Die Autoren rechnen die auf unterschiedlicher Basis angegebenen
Werte auf fettbezogene Konzentrationen um. Hierbei ergeben sich folgende PCDD/F-
Konzentrationen (AG Dioxine, 2002):

Tabelle 5-8: PCDD/F-Konzentrationen in Fischen und Miesmuscheln —
auf Fettbasis normiert (AG Dioxine, 2002)

Brassen, Elbe, 1994 (n=13) '* 20-90 ng I-TEQ/kg Fett

Barsch, Raum Eisenhiittenstadt, 1993 (n=1)> | 100 ng I-TEQ/kg Fett

Miesmuscheln, Wilhelmshaven, 1994 (n=13) ®> | 42-74 ng I-TEQ/kg Fett

" Ohne besondere Belastungssituation
2 Unter Ausklammerung eines héheren Wertes von etwa 260 ng |I-TEQ/kg Fett
® Mit besonderer Belastungssituation
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Diese Daten weisen Belastungen von etwa 20-100 ng I-TEQ/kg Fett fur Fische und Miesmu-
scheln aus. Ein mdglicher Einfluss von Belastungssituationen ist schwer zu bewerten, da in
der Datenerfassung beispielsweise ,industrielle Einleiter* genannt werden (AG Dioxine,
2002), ohne dass ersichtlich ist, ob eine dioxinspezifische Belastungssituation vorliegt.

Neuere Daten aus Bayern ergaben an 111 Proben verschiedener wildlebender SilRwasserfi-
sche PCDD/F-Konzentrationen (dioxinahnliche PCB nicht bestimmt) von 6,6-73,5 (Mittel)
bzw. 5,3-68,6 ng WHO-TEQ/kg Fett (Median). Auf Basis des Frischgewichtes betrugen die
Mittelwerte und Mediane der verschiedenen Spezies 0,5-2,2 bzw. 0,3-1,3 ng WHO-TEQ/Kkg
(Mayer, 2002).

In einem umfangreichen, bundesweiten Messprogramm untersuchten Karl et al. (1999; 2000)
insgesamt 184 Proben von Fischen und Fischprodukten auf PCDD/F, wobei sich die Pro-
bennahme auf Produkte mit einem relevanten Marktanteil konzentrierte. Die Ergebnisse die-
ser Untersuchung sind in Tabelle 5-9 zusammengefasst.

Tabelle 5-9: PCDD/F-Konzentrationen in essbaren Anteilen von Fischen und Fischproduk-
ten (in ng TEQ/kg FG) aus den Jahren 1997-1999 (n=184) (Karl et al., 1999;
2000). Werte unterhalb der Nachweisgrenze gingen mit der vollen Nachweis-
grenze (0,003 ng/kg Fett) ein; Dorschleber, die im Mittel mit etwa 10 ng WHO-
TEQ/kg FG belastet war, wurde aus der Berechnung ausgeklammert.

ng TEQ/kg FG

I-TEQ/kg WHO-TEQ/kg
Mittelwerte 0,009-0,817 0,009-0,874
Mediane 0,008-0,67 0,008-0,744

Die Erh6hung der WHO-TEQ gegenuber der I-TEQ-Basis ist uneinheitlich (0-15% Erho-
hung), bei Hering, dem Fisch mit dem hdchsten Marktanteil, betragt sie etwa 10%.

Aufgrund der um mehrere GréRenordnungen differierenden Werte ist die Angabe eines Ein-
zelwertes flir Fische und Fischprodukte wenig sinnvoll (Karl et al., 1999; 2000). Ebenso kann
auch nach First (1998) ein allgemeiner Wert fur PCDD/F-Konzentrationen in Fischen auf
Frischgewichtbasis nicht angegeben werden, da diese je nach Fettgehalt des Fisches um
einen Faktor von bis zu 30 schwanken kann. Wie diese Daten belegen, hangen die PCDD/F-
Konzentrationen auf Fettbasis zwar ebenfalls (wenngleich in umgekehrter Richtung) von dem
Fettgehalt ab, variieren allerdings nur um einen Faktor 2.
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Abbildung 5-1: PCDD/F-Konzentrationen in Abhangigkeit von dem Fettgehalt in verschie-
denen Fischen: Werte bezogen auf das Frischgewicht (linke y-Achse, gefull-
te Symbole) und auf Fett bezogen (rechte y-Achse, offene Symbole). Pro-
ben (n=30) aus dem Jahre 1995 (Fulrst, 1998).

Eine derartig niedrigere Spanne auf Fettbasis wurde zwar in der Studie von Mayer (2002)
nicht berichtet. Hierbei wurden allerdings Fische mit sehr stark differierenden Fettgehalten
(0,6-25%) untersucht.

Die sich aus Abbildung 5-1 ergebenden niedrigen Werte von < 12 ng I-TEQ/kg Fett
(PCDD/F) werden durch neuere Studien aus Baden-Wirttemberg (CVUA FR, 2001; MEL,
2002) gestitzt (Tabelle 5-10).

Tabelle 5-10: PCDD/F-Konzentrationen in Fischen und Fischzuschnitten (CVUA FR,
2001; MEL, 2002). Messwerte unterhalb der NG wurden mit voller NG be-

ricksichtigt.

CVUA FR, 2001 MEL, 2002

ng I-TEQ/kg Fett ng WHO-TEQ/kg Fett
n 30 32
Minimum 1,0 0,35
Mittelwert 10,35 5,12
Median 7,32 4,80
Maximum 64,21 251

Da unterschiedliche Proben ausgewertet wurden, muss unklar bleiben, ob diese Daten auf
niedrigere Werte bei WHO-TEF-Basis im Vergleich zur I-TEF-Basis hinweisen. 1997-1998 in
Bayern gezogene Proben (n=20; Forelle und Karpfen; Werte unter NG mit halber NG be-
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ricksichtigt) weisen auf Werte im unteren Bereich der von CVUA FR und MEL berichteten
Daten hin: Der Mittelwert betrug hierbei 5,6, der Median 4,4 ng I-TEQ/kg Fett (Minimum 1,2,
Maximum 18,8 ng I-TEQ/kg Fett) (Mayer, 2001). Hohere PCDD/F-Konzentrationen von 12 ng
WHO-TEQ/kg Fett (Median) ergeben sich aus Schweizer Untersuchungen (Tabelle 5-12).

Dioxinahnliche PCB

Es liegen bislang nur wenige Daten zum Vorkommen von dioxindhnlichen PCB in Fischen
vor. Diese stammen — im Gegensatz zu den oben berichteten Daten fir PCDD/F- aus-
schliellich aus Binnengewdassern. Wiesmdller und Schlatterer (1999) berichten Daten zu
1996 aus Oder und Havel gefangenen Aalen. Die TEQ fir PCDD/F werden auf Basis der I-
TEF, fUr dioxindhnliche PCB auf Basis der WHO-TEF von 1994 (vgl. Anhang 1) angegeben.
Von letzteren wurden allerdings nur die Kongenere 77, 126 und 169 bestimmt.

Tabelle 5-11: Konzentrationen (auf Fettbasis) von dioxinahnlichen PCB (in alten WHO-TEQ)
und PCDD/F (in I-TEQ) in Aalproben aus Oder und Havel (n=49) (Wiesmdiller
und Schlatterer, 1999).

Konzentrationen (ng TEQ/kg Fett) Anteil dioxinahnlicher PCB
Dioxinahnliche PCB | PCDD/F Gesamt | 2™ Gesamt-TEQ
(nur 77, 126, 169)

AM 47,7 6,1 53,8 88,66

Median |36,1 5,2 41,3 87,41

Min 2,4 1,8

Max 170,5 15,2

Ahnliche Werte und relative Anteile wurden auch in einer weiteren Untersuchung beobachtet.
In 16 Fischproben (3 Spezies) aus 10 Schweizer Seen lagen die Konzentrationen an
PCDD/F und dioxinahnlichen PCB zwischen 21 und 115 ng Gesamt-WHO-TEQ/kg Fett bzw.
zwischen 0,34 und 4,5 ng Gesamt-WHO-TEQ/kg Frischgewicht (Tabelle 5-12; Zennegg et
al., 2002).

Tabelle 5-12: Konzentrationen (auf Fettbasis) von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in
Fischproben aus Schweizer Seen (n=16) (Zennegg et al., 2002).

Konzentrationen (ng WHO-TEQ/kg Fett) Anteil dioxindhnlicher I1°CB
Dioxinihnliche PCB |PCDD/F Gesamt | @M Gesamt-WHO-TEQ

AM 48,12 11,94 59,12 80,32

GM 41,27 10,50 50,84 80,12

Median |49,00 12,00 61,00 79,07

90-P 81,00 19,50 97,00 88,33

Min 16,00 3,40 20,90 72,41

Max 104,00 24,00 115,00 |90,43

! Angegeben ist in dieser Spalte die statistische Auswertung firr die 16 Einzelergebnisse, d.h. beispielsweise der
AM aller 16 relativen Anteile.

In einem Bericht der Landesanstalt fir Umweltschutz Baden-Wurttemberg (LfU, 2001b) wur-
de von den dioxinahnlichen PCB nur das Kongener 118 bestimmt. In 52 Fischen aus baden-
wlrttembergischen Seen sowie dem Bodensee lag die PCB 118-Konzentration bei 8,1 ug/kg
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FG (Median; Maximum: 36,5 ug/kg FG). Mit einem TEF von 0,0001 (Anhang 1) ergibt sich
auf Basis des Medians eine Belastung von 0,81 ng WHO-TEQ/kg FG. Allein dieses PCB-
Kongener fuhrt somit zu einer Belastung, die ahnlich hoch ist wie die PCDD/F-Maximalwerte
bei Karl et al. (1999; 2000).

Zusammenfassend lasst sich festhalten, dass

. die Werte auf Frischgewichtsbasis stark variieren,

. aktuelle Messwerte auf Fettbasis deutlich niedrigere PCDD/F-Konzentrationen auswei-
sen als Anfang der 90er Jahre beobachtet,

. die Mediane fiir PCDD/F auf Fettbasis zwischen 5 und 12 ng WHO-TEQ/kg Fett (Tabel-
len 5-10 bis 5-12 sowie Mayer, 2001) liegen durften,

. dioxindhnliche PCB nach den vorliegenden Daten einen Anteil an den WHO-Gesamt-
TEQ von etwa 80% haben, d.h. der PCDD/F-WHO-TEQ-Wert ist mit 5 zu multiplizieren,
um den Gesamt-WHO-TEQ zu erhalten.

Als Hintergrundbelastung fiir Fische und Fischerzeugnisse wird aus der Spanne der berich-
teten Mediane (5-12 ng WHO-TEQ/kg Fett) der mittlere Wert von 8,5 ng WHO-TEQ/kg Fett
(PCDD/F) vorgeschlagen. Dieser Wert ist mit 5 zu multiplizieren, so dass (gerundet) ein Wert
von 40 ng WHO-TEQ/kg Fett (PCDD/F + dioxindhnliche PCB) als Gesamtbelastung resul-
tiert. Der Anteil der dioxinahnlichen PCB betragt hierbei 80% (32 ng WHO-TEQ/kg Fett).
Dieser Wert wird gestitzt durch friihere Untersuchungen von Malisch (1996) an 1995 gezo-
genen Fischproben aus dem Oberrhein. Zwar wurden hierbei die TEQ noch mittels der alte-
ren TEF berechnet. Aber auch diese Daten wiesen auf einen dominierenden Einfluss der
dioxinahnlichen PCB am Gesamt-TEQ hin (ebenfalls ca. 80% oder dartiber). Ebenso berich-
ten van Leeuwen et al. (2002) fir verschiedene Aalproben aus den Niederlanden einen An-
teil der dioxindhnlichen PCB am Gesamt-WHO-TEQ von 61-97% (Basis Frischgewicht). Der
hier abgeschatzte Absolutwert fir dioxinahnliche PCB von 32 ng WHO-TEQ/kg Fett wird zu-
dem durch erste Ergebnisse aus verschiedenen Regionen der Europaischen Union bestatigt.
Hierbei betrug die Konzentration dioxinahnlicher PCB in Fischen und Fischélen 28 ng WHO-
TEQ/Kkg Fett (Median, n=17, Spanne 10-74 ng WHO-TEQ/kg Fett; Hosseinpour et al., 2002).
Ein solch dominierender Einfluss der dioxinahnlichen PCB bei Fisch wurde auch in mehreren
friheren Untersuchungen gefunden (zusammenfassend ausgewertet und diskutiert von Al-
cock et al. (1998)). JECFA (WHO, 2002) leitete fir Westeuropa auf Basis der gewichteten
Mittelwerte ebenfalls etwa 5fach hohere Konzentrationen dioxinahnlicher PCB in Fisch im
Vergleich zu PCDD/F ab. Dieser Faktor sinkt auf etwa 3, wenn die von den Autoren abgelei-
teten Mediane verwendet werden.

5.1.4 Eier

Das Vorkommen von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in Eiern wurde vom LAI (1994) und
AG Dioxine (2002) nicht bertcksichtigt. EC (2000) berichtete sowohl flir 1990-1994 als auch
fur 1995-1999 fir Deutschland relativ einheitliche PCDD/F-Konzentrationen von 1,08 bzw.
1,16 ng I-TEQ/kg Fett. Als Basis dienten insbesondere Ergebnisse der staatlichen Lebens-
mitteliberwachung. Hierzu liegen nun neuere Daten vor (Tabelle 5-13), die auf niedrigere
Belastungen hinweisen.
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Tabelle 5-13: PCDD/F-Konzentrationen (in ng TEQ/kg Fett) in Eiern und Eiprodukten
(CVUA FR, 2001; MEL, 2002). Messwerte unterhalb der NG wurden mit voller
NG berticksichtigt.

CVUA FR, 2001 MEL, 2002
ng I-TEQ/kg Fett ng WHO-TEQ/kg Fett
n 108 82
Minimum 0,170 0,15
Mittelwert 0,704 0,71
Median 0,495 0,53
Maximum 5,030 3,47

Diese Daten werden durch 1997-1998 gezogene Proben aus Bayern (n=20; Werte unter NG
mit halber NG beriicksichtigt) unterstitzt. Der Mittelwert betrug hierbei 0,81, der Median 0,55
ng I-TEQ/kg Fett (Minimum 0,23, Maximum 2,5 ng I-TEQ/kg Fett; Mayer, 2001).

Auf Basis dieser Daten ergibt sich Ubereinstimmend eine Hintergrundbelastung mit PCDD/F
von etwa 0,5 ng WHO-TEQ/kg Fett (Mediane aus Tabelle 5-13). Es wird hierbei angenom-
men, dass Berechnungen auf I-TEQ-Basis ahnliche Werte liefern wie auf WHO-TEQ-Basis
(da in obiger Tabelle allerdings verschiedene Proben untersucht wurden, ist diese Annahme
mit einiger Unsicherheit behaftet).

Angaben zur Konzentration dioxinahnlicher PCB in deutschen Eiern liegen nicht vor. Auf
Frischgewichtsbasis dirften diese nach JECFA (WHO, 2002) im westeuropaischen Raum
etwa 50% der PCDD/F-Konzentrationen ausmachen (0,25 ng WHO-TEQ/kg Fett). Hossein-
pour et al. (2002) berichten fir 7 Proben aus verschiedenen Regionen der Européischen
Union einen etwas héheren Wert fiir dioxinahnliche PCB von 0,42 ng WHO-TEQ/kg Fett.

Es ergibt sich flr Eier und Eiprodukte eine Hintergrundbelastung von etwa 0,75 ng WHO-
TEQ/kg Fett von denen etwa 30% (0,25/0,75 ng WHO-TEQ/kg Fett) durch dioxinahnliche
PCB verursacht werden.

5.1.5 Gemiise und Obst

Die Dioxinkonzentration in GemuUse kann von einer Vielzahl von Faktoren abhangen. Neben
dem Zeitpunkt der Probennahme im Jahresgang des Pflanzenwachstums sind vor allem
maogliche Einflisse von Emittenten, die Pflanzenart, zeitliche Trends Uber die Jahre und, zu-
mindest bei einigen Pflanzenarten, die PCDD/PCDDF-Konzentration im Boden zu diskutie-
ren.

Der LAI (1994) hat verschiedene Daten zum Vorkommen von PCDD/F in Gemuse und Obst
Nordrhein-Westfalens berichtet. Fir Grinkohl wurden die folgenden Konzentrationen als
typisch ermittelt (keine Angabe, welche TEQ berechnet wurden; vermutlich handelt es sich
um BGA-TEQ):
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Tabelle 5-14: PCDD/F-Konzentrationen in Grinkohl (LAI, 1994), bezogen auf die Trocken-
substanz (TS)

Landliche Gebiete <1ng TEQ/kg TS
Stadtische Gebiete 1-2 ng TEQ/kg TS
Industriell gepragte Gebiete 2-10ng TEQ/kg TS
Emittenteneinfluss >10ng TEQ/kg TS

Hohe Konzentrationen wurden in Emittentenndhe (Grinkohl bis 146 ng TEQ/kg TS, Duis-
burg, vor 1994) sowie auf kontaminierten Béden (Zucchini Gber 1000 ng TEQ/kg FG) beo-
bachtet (LAI, 1994; AG Dioxine, 2002). Auch in Dortmund wurden flir Blattgemisearten (Sa-
lat, Mangold) Werte um 10, teilweise bis 50 ng TEQ/kg TS gemessen, wahrend die Konzent-
rationen fur Fruchtgemise und Obst im Allgemeinen unter 1 ng TEQ/kg TS lagen (LA,
1994). In allen Fallen fehlen Angaben zur TEQ-Berechnung. Die Dortmunder Daten stehen
im Widerspruch zu der Aussage des LAI (1994), dass andere Blattgemusearten im Vergleich
zu den Grinkohlwerten (Tabelle 5-14) nur etwa halb so hohe Belastungen aufweisen.

Die Bund/Lander-Arbeitsgruppe Dioxine (AG Dioxine, 2002) berichtet neuere Dioxinkonzent-
rationen in Grinkohl. Hierbei stellen die Daten aus Niedersachsen PCDD/F-Konzentration in
fur den Verzehr angebauten Pflanzen dar, wahrend die in Bayern erhobenen Daten Ver-
suchsreihen reprasentieren. Als weitere Unterschiede ist von Bedeutung, dass die nieder-
sachsischen Daten auf das FG bezogen wurden und die volle Nachweisgrenze berucksich-
tigten, wahrend die bayerischen Angaben auf TS bezogen sind und die halbe Nachweis-
grenze flir Werte unterhalb der Nachweisgrenze veranschlagt wurde. Die in Tabelle 5-15
dargestellten Werte sind nach AG Dioxine (2002) als Hintergrundkonzentrationen anzuse-
hen.

Tabelle 5-15: PCDD/F-Konzentrationen in Grinkohl. Die niedersachsischen Daten wurden
unter Berlcksichtigung des mittleren Wassergehaltes von Grunkohl (83,6%,
AG Dioxine, 2002) auf TS bezogene Konzentrationen umgerechnet.

Spanne Median
Niedersachsen (n=76), 1995-1999 | 0,06-2,74 ng I-TEQ/kg TS 0,43 ng I-TEQ/kg TS
Bayern (n=24), 1996-1997 0,07-1,54 ng I-TEQ/kg TS 0,37 ng I-TEQ/kg TS

Aktuellere Daten liegen aus einer bayerischen Untersuchung (Kerst et al., 2003) vor, in der
auch dioxinahnliche PCB bestimmt wurden (Tabelle 5-16).

Tabelle 5-16: Konzentrationen an PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in Grunkohl (n=18)
(Kerst et al., 2003)

Spanne Median
ng I-TEQ/kg TS (PCDD/F) 0,23
ng WHO-TEQ/kg TS (PCDD/F) 0,07-0,65 0,25
ng WHO-TEQ/kg TS (PCB) 0,09-0,46 0,14
Summe ng WHO-TEQ/kg TS 0,39

Nach diesen Daten weisen dioxindhnliche PCB etwa einen Anteil an den Gesamt-WHO-TEQ
von 36% auf. Die Beprobungen sollen allerdings Uber mehrere Jahre fortgesetzt werden, um
verlasslichere Daten zu ermitteln.




© LfU Hintergrundbelastung 45

EC (2000) berichtet sowohl fur den Zeitraum 1990-1994 als auch fur den Zeitraum 1995-
1999 PCDD/F-Konzentrationen in Obst und Gemuse von 0,01 ng/kg Produkt (identisch mit
Frischgewicht, FG). Diese basieren auf einem Bericht von First (1998). Die dort berichteten
Daten flr Proben aus Gebieten ohne direkten Emittenteneinfluss sind in Tabelle 5-17 zu-
sammenfassend dargestellt.

Tabelle 5-17: PCDD/F-Konzentrationen in Obst und Gemiise (Mittelwerte (Bereiche) in ng I-
TEQ/kg) Anfang bis Mitte der 90er Jahre aus Gebieten ohne direkten Emitten-
teneinfluss (First, 1998)

Basis Trockensubstanz Frischgewicht

ng I-TEQ/kg TS ng I-TEQ/kg FG
Friichte " 0,015
Apfel 0,02 <0,01
Gemiise ° 0,015
Grunkohl 0,48 0,05
Kartoffeln, Méhren 0,017 (0,0036-0,0396)
Bodennahe Friichte ° 0,012 (0,0019-0,0453)
Bodennahes Blattgemiise * 0,014 (0,0036-0,0544)
Tomaten, Paprika, Auberginen 0,0064 (0,0023-0,0064)

! Apfel, Kirschen, Brombeeren, Holunder

% Kartoffeln, Salat, Karotten, Sellerie, Rote Beete, Blumenkohl, Porree, Rosenkohl, Champignon

3 Zucchini, Rote Beete, Kohlrabi, Sellerie, Zwiebeln

4 Lauch, Eichbergsalat, Lollo Rosso, Eissalat, Weilkraut, Wirsing, Endiviensalat, Kopfsalat, Zuckerhut

Der von EC (2000) veranschlagte Wert in Hohe von 0,01 ng I-TEQ/kg FG durfte somit an der
Untergrenze der Originaldaten liegen und die héheren Konzentrationen in Griinkohl nicht
bertcksichtigen. Gleichwohl weisen neuere Daten auf niedrigere PCDD/F-Konzentrationen in
Gemduse und Obst hin. Unter Berlcksichtigung von Messwerten unterhalb der Nachweis-
grenze mit der vollen Nachweisgrenze berichtet CVUA FR (2001) fur Frischgemise und
Frischobst Mediane von 0,005 bzw. 0,007 ng I-TEQ/kg FG (n=19 bzw. n=6). In Ubereinstim-
mung damit wird in MEL (2002) ein Median von 0,006 ng WHO-TEQ/kg FG (n=30) fur pflanz-
liche Lebensmittel berichtet.

Hosseinpour et al. (2002) berichten Daten zu dioxindhnlichen PCB in mehreren Regionen
der Européaischen Union (keine weiteren Angaben). Danach lag der Median in 22 Obst- und
Gemiseproben (ebenfalls keine weiteren Angaben) bei 0,02 WHO-TEQ/kg TS.

Zeitliche Trends

Eine abnehmende Tendenz der Dioxinkonzentrationen in Griinkohl war in den niedersachsi-
schen Proben von 1995-1999 nicht sicher auszumachen. Werden die Messwerte nach Ort
und Probenahmemonat differenziert, so zeigte sich an einigen, aber nicht allen Standorten,
ein Ruckgang im Verlauf der Jahre. Insgesamt kommen die Autoren allerdings zu dem
Schluss, dass ein langerer Beobachtungszeitraum notwendig ist, um zu einer verlasslichen
Aussage hinsichtlich der zeitlichen Trends zu kommen (AG Dioxine, 2002). Auch die in der
folgenden Abbildung 5-2 dargestellten Ergebnisse zeigen keinen klaren zeitlichen Trend.
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Emittenteneinfliisse

Mégliche Einflisse durch eine 1997 in Betrieb genommene Miillverbrennungsanlage auf die
Dioxinkonzentrationen in Griinkohl und Kopfsalat wurden in Baden-Wirttemberg untersucht.
Die Ergebnisse sind in Abbildung 5-2 dargestellt.
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Abbildung 5-2: PCDD/F-Konzentrationen in Grinkohl und Kopfsalat
(HG: Hintergrundregion; MVA: Region, in der 1997 eine Miillverbrennungs-
anlage in Betrieb genommen wurde).

Wenngleich die Daten der Jahre 1997-1999 in Abbildung 5-2 einen Einfluss der MVA auf die
Dioxinkonzentration in Griinkohl suggerieren, so liegen die Werte mit < 1 ng I-TEQ/kg TS
doch deutlich im Hintergrundbereich (vgl. Tabellen 5-14 und 5-15) und mehr als zwei Gro-
Renordnungen unter dem in Emittentennahe gemessenen Wert von 146 ng TEQ/kg TS.

Aus dem hessischen ,Biebesheimprogramm® liegen Griinkohldaten mit besonderer Belas-
tungssituation vor (1992-1994), die leicht hdhere Werte (Median: 0,9 ng I-TEQ/kg TS, 90-
Perzentil: 1,3 ng I-TEQ/kg TS bei Ausschluss eines Wertes um 2,5 ng I-TEQ/kg TS) auswei-
sen. Aufgrund der langeren Expositionszeit in diesem Messprogramm (5 Monate) sind diese
Werte aber nur schwer mit Daten der spaten 90er Jahre (i.d.R. 8 Wochen Exposition) zu ver-
gleichen (AG Dioxine, 2002).

Insbesondere bei Grunkohl (grofe Blattoberflache, lange Standzeit) sind héhere PCDD/F-
Konzentrationen aufgrund besonderer Belastungssituationen in mehreren Studien nachge-
wiesen und durch unterschiedliche Kongenerenprofile abgesichert worden (First, 1998).

Es ist hierbei allerdings zu berlicksichtigen, dass die Einbeziehung dioxinahnlicher PCB von
Bedeutung sein kann. So weisen einzelne Untersuchungen im Umfeld eines Shredders eine
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Belastung von Griinkohl fast ausschlieRlich mit dioxinahnlichen PCB aus. Die Konzentratio-
nen lagen mit 0,7 TEQ/kg (I-TEQ und WHO-TEQ) fir PCDD/F deutlich unter denen fur di-
oxinahnliche PCB (8,7 ng WHO-TEQ/kg) (LUA, 2002b). Dieser hohe Anteil der dioxinahnli-
chen PCB steht im Widerspruch zu den oben berichteten bayerischen Daten (Kerst et al.,
2003) und kdnnte auf einen direkten Emittenteneinfluss hinweisen.

Kongenerenverteilung

Die Kongenerenverteilung in den untersuchten niedersachsischen Grinkohlproben ent-
spricht weitgehend dem Profil des Verbrennungsmusters und nicht dem der Deposition (AG
Dioxine, 2002). Insbesondere zeigt sich mit zunehmendem Chlorierungsgrad eine Abnahme
der PCDF-Konzentrationen, wahrend die PCDD-Konzentrationen etwa gleich hoch sind (AG
Dioxine, 2002). Ein Vergleich der I-TEQ-Werte mit denen nach dem WHO-System, wie fur
Kuhmilchproben vorgenommen (vgl. 5.1.1), wird von den Autoren nicht durchgefuhrt.

Wie oben berichtet, kdnnen die dioxindhnlichen PCB um 90% der Gesamt-WHO-TEQ in
Grunkohl im Umfeld eines Shredders ausmachen. Eine starkere Anreicherung der dioxinahn-
lichen PCB im Vergleich zu den PCDD/F kann hieraus allerdings nicht abgeleitet werden, da
schon die Immissionskonzentrationen im Umfeld dieser Anlage vergleichsweise hohe Anteile
dioxinahnlicher PCB aufweisen (Kap. 5.2.1.2). Weitere Grinkohluntersuchungen mit Ge-
samt-Konzentrationen von etwa 6 ng WHO-TEQ/kg weisen auf einen Anteil dioxindhnlicher
PCB von etwa 65% hin (LUA, 2002b). Zu diesen Ergebnissen wird nicht angegeben, ob es
sich um Frischgewichts- oder Trockengewichtsbasis handelt. In Untersuchungen aus Bayern
lag der Anteil der dioxindhnlichen PCB am Gesamt-WHO-TEQ in Grunkohl zwischen etwa
40 und 70% (Kerst et al., 2002; Basis 6 Einzelproben) bzw. bei etwa 36% lag (Kerst et al.,
2003; Basis Mediane in Tabelle 5-16).

Jahreszeitliche Schwankungen

Die Daten weisen darauf hin, dass der Jahresgang als wichtiges Einflusskriterium auf die
Dioxinkonzentration in Griinkohl zu beachten ist. Es ist ein ausgepragter Konzentrationsan-
stieg von Oktober bis Februar erkennbar, was sowohl mit der langeren Standzeit als auch
mit einem erhoéhten Dioxineintrag in den Wintermonaten (vgl. 5.2.1.2 und 5.2.2) zusammen-
hangen kénnte (AG Dioxine, 2002).

Pflanzenspezifitait

Wie eingangs erwahnt, scheint insbesondere Grunkohl PCDD/F gut aufzunehmen und wird
daher, auch aufgrund der langen Standzeit, oftmals als Indikatorpflanze verwendet. Die in
LAI (1994) berichteten Daten weisen jedoch darauf hin, dass sich PCDD/F auch in anderen
Nutzpflanzen nachweisen lassen, zumeist in geringerer Konzentration. Zudem haben Versu-
che auf kontaminierten Bdden gezeigt, dass eine Kontamination oberirdisch wachsender
Pflanzenteile primar durch dioxinhaltige Staube erfolgt. Eine Aufnahme Uber die Wurzel
spielt vor allem bei im Boden wachsenden Speicherorganen (Mohrenwurzeln, Kartoffelknol-
len) eine Rolle, wobei Gberwiegend eine Migration in die Schale zu beobachten ist. Hingegen
sind die PCDD/F-Konzentrationen von Blattern, Friichten und Samen nicht mit der Konzent-
ration im Boden korreliert. Einzige Ausnahmen sind Pflanzen aus der Gattung Cucurbita
(Zucchini, Kirbis), die PCDD/F in nennenswertem Umfang Gber die Wurzel in den Spross
aufzunehmen scheinen (Kap. 6.2.1).
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Fazit

Der vom LAl (1994) fur landliche Gebiete veranschlagte Wert einer PCDD/F-Konzentration
<1 ng TEQ/kg TS in Grunkohl durfte in den meisten Fallen ohne direkten Emittenteneinfluss
eingehalten werden. Dies entspricht etwa einer Konzentration von < 0,1 ng TEQ/kg FG. Fir
andere Gemduse sind i.d.R. niedrigere PCDD/F-Konzentrationen zu veranschlagen. Der von
EC (2000) veranschlagte Wert von 0,01 ng I-TEQ/kg FG ist auf Basis der in Tabelle 5-17
berichteten Daten von First (1998) als zu gering anzusehen, kann aber auf Basis neuerer
Daten der CVUA FR (2001) und des MEL (2002) Gbernommen werden. Da letztere eine ak-
tuelle Belastung von Obst und Gemiise von etwa 0,006 ng WHO-TEQ/kg FG berichten, durf-
te der veranschlagte Wert auch den gelegentlichen Verzehr von (héher belastetem) Grin-
kohl bericksichtigen. Fur die PCDD/F kénnen I-TEQ vereinfacht als WHO-TEQ angenom-
men werden.

Die wenigen vorliegenden Daten zum Vorkommen dioxindhnlicher PCB in Gemise weisen,
selbst innerhalb einer Pflanzenart und einer Studie, auf relativ breit streuende relative Anteile
dieser Substanzen am Gesamt-WHO-TEQ hin (ca. 40-70% in Grunkohl; Kerst et al., 2002).
Orientierend wird hier von einem Anteil in Hohe von 50% ausgegangen, so dass sich insge-
samt eine anzunehmende Hintergrundkonzentration von im Mittel 0,02 ng WHO-TEQ/kg FG
(PCDD/F + dioxinahnliche PCB) ergibt. Die Daten von Hosseinpour et al. (2002), die fur eu-
ropaische Obst- und Gemiuseproben eine Belastung allein mit dioxindhnlichen PCB in dieser
Grolie ausweisen, bedurfen der Validierung.

5.1.6 Andere

Es liegen zahlreiche Einzeldaten zu speziellen Lebensmittelgruppen vor. Aufgrund des be-
kannten dominierenden Einflusses tierischer Fette bei der Belastung mit PCDD/F und di-
oxinahnlichen PCB, wird an dieser Stelle auf eine detaillierte Darstellung verzichtet.

5.1.7 Zusammenfassung

Auf Basis der in obigen Abschnitten berichteten Daten werden anhand der Mittelwerte (in der
Regel Mediane) folgende Hintergrundkonzentrationen von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB
(ng WHO-TEQ/kg Fett) sowie Anteile der dioxinahnlichen PCB am Gesamt-WHO-TEQ (in %)
abgeleitet:

Konzentration Anteil dioxindhnlicher PCB [%]
Milch und Milchprodukte 2,3 70
Fleisch und Fleischprodukte 0,62 50-60
Fische und Fischwaren 40 80
Eier 0,75 30
Gemlse 0,02 FG 50

Der Wert fur Milch und Milchprodukte berlicksichtigt hierbei einen Emittenteneinfluss (Faktor
1,35 gegenuber landlichen Gebieten ohne Emittenteneinfluss). Der Wert fur Gemuse ist auf
Frischgewichtsbasis angegeben.
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5.2 Umweltmedien

5.21 Luft

5.2.1.1 Innenraum

Es liegen keine reprasentativen Innenraumluftmesswerte fir PCDD/F und dioxindhnliche
PCB vor. Im Rahmen der hier bearbeiteten Fragestellung ist der Innenraum auch nur inso-
fern von Bedeutung, als dass erhdhte Konzentrationen fir die Gesamthintergrundbelastung
zu diskutieren waren.

In belasteten Innenrdumen kénnen z.T. erhebliche PCDD/F-Konzentrationen gemessen
werden (Tabelle 5-18):

Tabelle 5-18: PCDD/F-Konzentrationen im Innenraum (Heudorf et al., 1996)

PCDD/F-Konzentration (fg I-TEQ/™ )
Aulenluft zum Vergleich 70
Kontrollraum 250
Belasteter Raum 7700
Belasteter Raum (Quelle entfernt) 4230

Wittsiepe et al. (1997) wiesen PCDD/F in verschiedenen Hausstaubproben (Staubsauger-
beutel, Kornfraktion < 2 mm) nach. Hierbei zeigte sich sowohl ein Emittenteneinfluss als
auch — in noch starkerem Ausmal — der Einfluss einer ehemaligen PCP-Anwendung. In letz-
terem Falle wurden PCDD/F-Konzentrationen im Hausstaub von bis zu 11,8 ug I-TEQ/kg
Hausstaub nachgewiesen. Fur nicht erkennbar belastete Wohnungen (n=10) ergab sich ein
Mittelwert von 0,1 ng I-TEQ/kg Hausstaub (Minimum: 0,0078, Maximum: 0,33 ng I-TEQ/kg
Hausstaub).

Wahrend Hintergrunddaten flr dioxindhnliche PCB nicht vorliegen, weisen einige Arbeiten
auf hohe Konzentrationen in PCB-belasteten Gebauden hin. So wurden in einer PCB-
belasteten Schule fur PCB 77 Werte zwischen 1600 und 3300 pg/m*® gefunden (160-330 fg
WHO-TEQ/m?) (Ewers et al., 1998). Die Konzentrationen der beiden anderen untersuchten
Kongenere 126 und 169 lagen unterhalb der Nachweisgrenze, die je nach Kongener zwi-
schen 200 und 800 pg/m?® betrug und damit auf3erordentlich hoch war.

Korner und Kerst (2003) berichten fir ein PCB-belastetes Hochschulgebaude (PCB-
Konzentration 1214 ng/m?®) eine Belastung mit 5900 fg Gesamt-WHO-TEQ/m?, wobei 83%
auf dioxinahnliche PCB (insbesondere die Kongenere 156, 126 und 118) entfielen.

Fazit
Die vorhandenen Einzeldaten weisen auf mdglicherweise gegeniiber der Aulienluft erhdhte

PCDD/F-Konzentrationen im unbelasteten Innenraum hin. Eine typische Hintergrundkonzent-
ration kann aufgrund der unzureichenden Datenlage nicht angegeben werden.
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5.2.1.2 AuBenluft

Die PCDD/F-Konzentration in der AuRenluft hangt von zahlreichen Faktoren, beispielsweise
der Jahreszeit und dem Gebietstyp, ab.

Der LAl (1994) hatte flr Orte mit unterschiedlicher Luftqualitat auf Basis zahlreicher Einzel-
daten die folgenden AuRenluftkonzentrationen abgeleitet:

Tabelle 5-19: PCDD/F-Konzentrationen (fg I-TEQ/m?®) an Orten unterschiedlicher Luftqualitat;
Stand bis 1994 (LAI, 1994).

Region n AM Median Spanne
Landlich 9 39 37 24-60 (134)
Urban 20 171 147 71-354
Emittentennahbereich 1 bis 1600

Auf Basis dieser Daten war der LAl (1994) von einer Hintergrundbelastung gegentber
PCDD/F in Héhe von 150 fg I-TEQ/m® ausgegangen.

Zwar wurden fUr diese gemittelten Werte keine I-TEQ angegeben, die berichteten Einzelwer-
te lassen aber darauf schliefien, dass die Werte auf I-TEQ-Basis nur wenig von denen auf
BGA-TEQ-Basis abwichen.

Die AG Dioxine (2002) berichtet zahlreiche neuere Daten. Danach zeigen die PCDD/F-
Konzentrationen einen ausgepragten jahreszeitlichen Verlauf mit — aufgrund der Heizperiode
und Inversionswetterlagen — hoheren Konzentrationen im Winter. Im Verlauf der 90er Jahre
hat die Immissionskonzentration abgenommen, wobei allerdings gebietstypische Unterschie-
de zu bestehen scheinen. Nach Auswertung der AG Dioxine (2002) ist inzwischen von fol-
genden Konzentrationen auszugehen:

Tabelle 5-20: PCDD/F-Konzentrationen (fg I-TEQ/m3®) an Orten unterschiedlicher Luft-
qualitat; Stand: 1994 bis Ende der 90er Jahre (AG Dioxine, 2002); Werte un-
terhalb der Nachweisgrenze wurden nicht berlcksichtigt; gerundete Werte.

Region Median 90-Perzentil
Sommer Winter Sommer Winter

Landlich | 5 15 20 50

Urban’ 10 50 20-50 130

! Zusammenfiihrung der Werte fiir Agglomerationsraum und verstadterter Raum.

Regionale Einfliisse

Bei Proben mit einer besonderen Belastungssituation wurden oftmals ahnliche Konzentratio-
nen ermittelt. Einzelne hohere Belastungswerte konnten nicht ndher analysiert werden.
Gleichwohl zeigen weitere Daten mit besonderer Belastungssituation (Riesa, Stahlwerkemit-
tent, 1998, sowie Sachsen, Winter 1997, n=38), dass auch Ende der 90er Jahre noch Immis-
sionskonzentrationen im Bereich mehrerer hundert, teilweise bis zu 1500 fg I-TEQ/m?® nach-
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weisbar waren (AG Dioxine, 2002). Statistische KenngrofRen liegen flir diese besondere Be-
lastungssituation nicht vor.

Diese Daten werden durch aktuelle Messungen an 5 stadtische Station Nordrhein-
Westfalens unterstitzt (Hiester, 2003). Diese sind, in Abhangigkeit von der Berechnungs-
grundlage in Abbildung 5-3 dargestellt.
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Abbildung 5-3:Jahresmittelwerte fiir die Immissionskonzentration an 5 stadtischen Mess-
stationen Nordrhein-Westfalens 1997-2001 (Hiester, 2003). In der Abbildung
sind die von uns berechneten arithmetischen (offene Symbole) und geometri-
schen Mittelwerte (geflillte Symbole) der 5 Messstationen dargestellt. Drei-
ecke: Basis I-TEQ (PCDD/F), Kreise: WHO-TEQ (PCDD/F), Quadrate: WHO-
TEQ (PCDD/F + dioxindhnliche PCB).

Das arithmetische Mittel (AM) Uber alle 5 Messstationen lieferte in der Vergangenheit etwas
hohere Messwerte als das geometrische Mittel. Dies liegt an erhéhten PCDD/F-Werten der
Messstation Duisburg-Wanheim, die den AM stark, den GM hingegen geringer beeinflussten.
Diese hohen PCDD/F-Werte fihren an dieser Messstation auch zu einem vergleichsweise
geringen Anteil der PCB an dem Gesamt-WHO-TEQ von etwa 25%, wahrend er an allen
anderen Messstationen zumeist zwischen 30 und 40% liegt (Hiester, 2003). Im Jahr 2001 ist
der Einfluss dieser Messstation nicht mehr wahrnehmbar, so dass arithmetische und geo-
metrische Mittelwerte eng beieinander liegen.

Die Hintergrundbelastung kann somit auf Basis der Jahresmittelwerte dieser funf nordrhein-
westfalischen Messstationen fiir das Jahr 2001 ermittelt werden (Tabelle 5-21).

Die hier dargestellten Werte auf WHO-TEQ-Basis liegen leicht Uber denen auf I-TEQ-Basis
(Median, 2001: 35 fg I-TEQ/m*® fur PCDD/F; berechnet fir die gleichen 5 Messstationen
nach den Daten in Hiester, 2003).
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Tabelle 5-21: Jahresmittelwerte (fg WHO-TEQ/m?®) der Immissionkonzentrationen von
PCDD/F und dioxindhnlichen PCB an 5 stadtischen Messstationen Nordrhein-
Westfalens; Stand 2001 (Hiester, 2003). Werte unterhalb der NG wurden mit
2 NG berucksichtigt. Die statistischen KenngréRen wurden von uns aus den
in der Quelle angegebenen Werten fiir die 3 Kategorien (PCDD/F, dioxinahn-
liche PCB und Summe) berechnet. Dieses Vorgehen bedingt die leichten Ab-
weichungen bei der Summenbildung gegentber der Addition der PCDD/F-
und dioxindhnlichen PCB-Werte.

Immissionskonzentration [fg WHO-TEQ/m?]
PCDD/F dioxindhnliche PCB Summe
AM 35,8 14,6 50,2
GM 35,6 14,4 50,0
Median 38,0 15,0 52,0
90-Perzentil 38,6 16,8 54,6

In Ubereinstimmung mit diesen Daten erbrachten zwei Einzelmessungen (Bayern, landliche
Region mit industriellen Einflissen, Februar/Marz 2002) PCDD/F-Konzentrationen von 26
und 33 fg I-TEQ/m?® (Kerst et al., 2002).

Der Anteil der dioxindhnlichen PCB an den Gesamt-WHO-TEQ, der 2001 im Mittel etwa 30%
betrug (Tabelle 5-21), kann allerdings zwischen 15 und 51% schwanken, wie die Daten von
den gleichen Messstationen fiir die Jahre 1997-2001 ausweisen. Diese Schwankungen wer-
den sowohl an einer Messstation zwischen verschiedenen Jahren als auch zwischen den
Messstationen innerhalb eines Jahres beobachtet (Hiester, 2003). Zwei Einzelmessungen
(Bayern, landliche Region mit industriellen Einflissen, Februar/Marz 2002) zeigten etwas
niedrigere Anteile von etwa 10-15% der dioxinahnlichen PCB am Gesamt-WHO-TEQ (Kerst
et al., 2002).

Hiester (2003) berichtet auch AuRenluftmessungen in der Néhe eines Shredders, die Anfang
2002 Monatsmittel zwischen 120 und 130 fg WHO-TEQ/m*®* (PCDD/F + PCB) ergaben. Inte-
ressanterweise lag der Anteil der dioxinahnlichen PCB an der Gesamtbelastung hierbei mit
knapp 70% deutlich hdher als bei den oben berichteten Daten.

Zusammenfassend lassen diese Daten folgende Schlussfolgerungen zu:

. Im Jahresmittel liegt die Immissionsbelastung gegenuber PCDD/F (ohne dioxindhnliche
PCB) bei (gerundet) etwa 35 fg TEQ/m?.

. Hierbei spielt es, insbesondere bei neueren Daten, praktisch keine Rolle, ob I-TEF oder
WHO-TEF als Basis genommen werden.

. Der Unterschied zwischen beiden Konzepten liegt in der Einbeziehung dioxinahnlicher
PCB im WHO-Konzept, deren Anteil an der Gesamtbelastung (PCDD/F und dioxinahn-
liche PCB) etwa 30% betragt, allerdings erheblich schwanken kann.

. Wie etwas altere Auswertungen des LUA (2002a) zeigen, haben PCDF den héchsten
relativen Anteil der 3 betrachteten Einzelgruppen gefolgt von den dioxinahnlichen PCB,
deren Beitrag zu etwa 75% auf dem PCB-Kongener 126 beruht (LUA, 2002a).

. Es resultiert eine Gesamtbelastung gegeniiber PCDD/F und dioxinahnlichen PCB von
50 fg WHO-TEQ/m? im Jahresmittel.

. Diese Hintergrundbelastung durfte fir den Ballungsraum gelten und weist gegeniber
dem vom LAI (1994) fur urbane Gebiete ausgewiesenen Wert von 147 fg I-TEQ/m3



© LfU Hintergrundbelastung 53

(nur PCDD/F) einen deutlichen Riickgang aus. Fur landliche Regionen ohne Emitten-
teneinfluss durften etwas niedrigere Werte zu erwarten sein.

Eine Differenzierung nach Gas- und Partikelphase erfolgt hierbei nicht. Zwar werden in AG
Dioxine (2002) differenzierte Daten berichtet, allerdings ist zu bericksichtigen, dass unter-
schiedliche Probennahmestrategien (z.B. nur Gasphase vs. Gas- und Partikelphase) in der
Regel auch unterschiedliche Messprogramme reprasentieren. So ist nicht sicher zu trennen
zwischen realen Konzentrationsunterschieden in Gas- und Partikelphase einerseits und Ein-
flissen anderer Faktoren, wie beispielsweise Emittenteneinflissen und regionalen Einflis-
sen.

5.2.2 Deposition

Ahnlich wie die Immissionskonzentrationen in der AuRenluft (Kap. 5.2.1.2) hangt auch die
Deposition von PCDD/F von verschiedenen Faktoren, beispielsweise der Jahreszeit und
Emittenteneinflissen, ab.

Der LAl (1994) hatte flr Orte mit unterschiedlicher Luftqualitat auf Basis zahlreicher Einzel-
daten die folgenden Depositionswerte als Jahresmittel abgeleitet:

Tabelle 5-22: PCDD/F-Depositionen (pg BGA-TEQ/(m? « d)) an Orten unterschiedlicher Luft-
qualitat; Stand bis 1994 (LAI, 1994).

Region n Median AM Spanne
Landlich 10 11 11,7 5-22
Urban 16 30 36,5 10-85
Emittentennahbereich 2 123 - 1293

Zwar wurden fur diese gemittelten Werte keine I-TEQ angegeben, die berichteten Einzelda-
ten lassen aber darauf schliefen, dass die Werte auf I-TEQ-Basis nur wenig von denen auf
BGA-TEQ-Basis abweichen.

Die AG Dioxine (2002) berichtet zahlreiche neuere Daten, die auf deutlich niedrigere Werte
im Vergleich zum LAI hinweisen. Danach zeigen die PCDD/F-Depositionen einen jahreszeit-
lichen Verlauf mit — aufgrund der Heizperiode und Inversionswetterlagen — hdheren Deposi-
tionswerten im Winter. Im Verlauf der 90er Jahre hat die Deposition von PCDD/F abgenom-
men, wobei allerdings gebietstypische Unterschiede zu bestehen scheinen. Nach Auswer-
tung der AG Dioxine (2002) ist inzwischen von folgenden Depositionen auszugehen:

Tabelle 5-23: PCDD/F-Depositionen (in pg I-TEQ/(m? « d)) nach Gebietstypen und Jahres-
zeit differenziert; Stand 1996 bis 1998 (AG Dioxine, 2002). Werte unterhalb
der Nachweisgrenze wurden nicht bericksichtigt.

Region Median 90-Perzentil
Sommer Winter Sommer Winter

Agglomerationsraume 2,3 4.0 4.6 8,0

Verstadterung 3,8 4.4 22,0 18,0
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Bei Proben mit einer vermuteten besonderen Belastungssituation wurden oftmals ahnliche
Konzentrationen ermittelt. Einzelne hohere Belastungswerte >40 pg I-TEQ/(m? « d) sind in
der Regel nicht ndher charakterisiert (AG Dioxine, 2002). Statistische Kenngréflen liegen flr
diese besondere Belastungssituation nicht vor.
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Abbildung 5-4:Jahresmittelwerte fir die Deposition an 5 stadtischen Messstationen Nord-
rhein-Westfalens 1997-2001 (Hiester, 2003). Werte unterhalb der NG wurden
mit %2 NG berucksichtigt. In der Abbildung sind die von uns berechneten a-
rithmetischen (offene Symbole) und geometrischen Mittelwerte (gefullte
Symbole) der 5 Messstationen dargestellt. Dreiecke: Basis I-TEQ (PCDD/F),
Kreise: WHO-TEQ (PCDD/F), Quadrate: WHO-TEQ (PCDD/F + dioxindhnli-
che PCB).

Aktuelle Messungen an 5 stadtische Station Nordrhein-Westfalens (Hiester, 2003) liefern im
Jahresmittel héhere Werte als von der AG Dioxine (2002) ausgewiesen. Die Ergebnisse die-
ser Messungen sind in Abbildung 5-4 im zeitlichen Trend dargestellt.

Diese im Vergleich zu Tabelle 5-23 hdheren Messwerte kdnnen nur zum Teil mit den hohen

Messwerten der Station Duisburg-Wanheim (selbst im Jahr 2001 noch 45 pg WHO-

TEQ/(m? « d)) (nur PCDD/F) erklart werden. Denn auch unter Ausschluss dieser Messstation

liegen die Mittelwerte (AM, GM und Median) der verbleibenden 4 Messstationen im Jahr

2001 mit etwa 8,5-9,5 pg TEQ/(m? « d) (I- und WHO-TEQ-Basis; nur PCDD/F) deutlich Gber

den von der AG Dioxine (2002) abgeleiteten Medianen von weniger als 5 pg I-TEQ/(m? « d).

Als mogliche Griinde hierfiir sind zu nennen:

. Eine unterschiedliche Behandlung von Messwerten unterhalb der Nachweisgrenze (bei
AG Dioxine (2002) nicht bericksichtigt; bei Hiester (2003) mit 72 NG bericksichtigt).

. Beseitigung von ,Ausreif’ern vor der statistischen Auswertung durch AG Dioxine
(2002).
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. AG Dioxine (2002) weist darauf hin, dass in Nordrhein-Westfalen in der Regel hohere
Werte gefunden werden als in Hessen, Thuringen und Hamburg.

Die Daten aus Nordrhein-Westfalen werden zur Beschreibung der Hintergrunddeposition hier

herangezogen, weil sie:

. die aktuellsten vorliegenden Daten darstellen.

. Uber langere Zeitraume an den gleichen Messstationen erhoben wurden.

. an diesen Messstationen parallel sowohl PCDD/F als auch dioxindhnliche PCB erho-
ben haben und somit einen direkten Vergleich erlauben.

Diese neueren Messwerte aus Nordrhein-Westfalen lassen zudem folgende Schlussfolge-

rungen zu:

. Die Deposition von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB hat zwischen 1997 und 2001
deutlich abgenommen.

. Werden nur PCDD/F betrachtet, so liefert das I-TEQ-System ahnliche Werte wie das
WHO-TEQ-System, insbesondere in den letzten Jahren des Berichtszeitraumes.

. Die dioxinahnlichen PCB haben einen Anteil an der Gesamtdeposition (PCDD/F + di-
oxindhnliche PCB) von etwa 30-40%.

. Die in der Vergangenheit gemessenen, im Vergleich zum geometrischen Mittel hdheren
arithmetischen Mittelwerte (AM) Uber alle 5 Messstationen kénnen mit den erhohten
PCDD/F-Werten der Messstation Duisburg-Wanheim (LUA, 2002b) erklart werden, die
den AM stark, den GM hingegen geringer beeinflussen.

In Bezug auf den letztgenannten Punkt ist zudem anzumerken, dass die hohen PCDD/F-
Depositionen an dieser Messstation zu einem aufierst geringen Anteil der PCB an der Ge-
samtdeposition fuhren (1997-2001 im Mittel ca. 8%). An den anderen 4 Messstationen liegt
dieser Anteil in der Regel etwa zwischen 30 und 40%, kann aber selbst an einzelnen Mess-
stationen zwischen den Jahren erheblich schwanken (z.B. Duisburg-Meiderich, gerundet:
1997: 28%, 1998: 26%, 1999: 48%, 2000: 34%, 2001: 37%) (Hiester, 2003).

Fazit

Gegenuber den vom LAI (1994) berichteten Werten hat die PCDD/F-Deposition deutlich ab-
genommen und durfte in stddtischen Bereichen nicht mehr bei 30, sondern bei etwa 10 pg
WHO-TEQ/(m? - d) liegen. Die Einbeziehung der dioxindhnlichen PCB fiihrt allerdings zu
einem Anstieg der Gesamtdeposition. Auf Basis der LUA-Daten (Hiester, 2003) fur das Jahr
2001 lassen sich im Jahresmittel folgende Depositionen ableiten (statistische Kenngrofien
aus den Einzeldaten fir 5 bzw. 4 (ohne Duisburg-Wanheim) berechnet):
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Median GM AM 90-Perzentil
Nur PCDD/F
pg I-TEQ/(m? - d) 8,7 12,0 15,7 30,2
pg WHO-TEQ/(m? - d) 10,0 12,9 16,6 31,4
PCDD/F + dioxinahnliche PCB
pg WHO-TEQ/(m2 -d) 16,0 19,6 22,6 37,8

Wird die Messstation Duisburg-Wanheim ausgeschlossen, so ergeben sich folgende Werte:

Median GM AM 90-Perzentil
Nur PCDD/F
pg I-TEQ/(m? - d) 8,6 8,8 8,9 10,3
pg WHO-TEQ/(m? - d) 9,5 9,4 9,5 10,7
PCDD/F + dioxindhnliche PCB
pg WHO-TEQ/(m? - d) 15,5 15,4 15,5 17 4

Unter Verwendung des Medians ergibt sich fir PCDD/F und dioxindhnliche PCB auf Basis
dieser Daten eine Deposition von 16 pg WHO-TEQ/(m? - d). Der Anteil der dioxinahnlichen
PCB an dieser Gesamtdeposition betragt etwa 35%, allerdings bei insgesamt grof3en
Schwankungen.

Diese Werte dirften die urbane Hintergrunddeposition darstellen und in landlichen Gebieten
niedriger sein. Gegenldber dem vom LAI (1994) fir urbane Regionen veranschlagten Wert
von 30 pg BGA-TEQ/(m? - d) (nur PCDD/F) betragt die PCDD/F-Deposition heute mit 10 pg

WHO-TEQ/(m? - d) (nur PCDD/F) nur noch etwa ein Drittel. Werte unterhalb der Nachweis-
grenze sind hierbei mit der halben Nachweisgrenze berlcksichtigt.

5.2.3 Boden

Vom LAI (1994) wurden folgende Konzentrationen von PCDD/F im Boden berichtet:

Tabelle 5-24. PCDD/F-Konzentrationen in Boden (in ng BGA-TEQ/kg TS) nach LAI (1994)

Gebietstyp PCDD/F-Konzentration
Landliche Gebiete <10 ng BGA-TEQ/kg TS
Stadtische Gebiete 10-30 ng BGA-TEQ/kg TS
Industriell gepragte Gebiete 30-100 ng BGA-TEQ/kg TS
Gebiete in der Umgebung von PCDD/F-Emittenten > 100 ng BGA-TEQ/kg TS

Der LAI (1994) stellte keine Betrachtung zum Verhaltnis BGA-TEQ zu I-TEQ an. Legt man
die Daten von Hulster (1994) zugrunde, die Uber einen weiten Konzentrationsbereich BGA-
und I-TEQ fir die von ihr untersuchten Boden ermittelte, so lasst sich allerdings abschatzen,
dass die Werte auf I-TEQ-Basis etwa bei 92% derjenigen auf BGA-TEQ-Basis liegen. Da die
in Tabelle 5-24 genannten Werte ohnehin nur GréRenordnungen markieren, sollen sie hier
vereinfacht I-TEQ-Werten gleichgesetzt werden.
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Die ,Datenbank DIOXINE® liefert weitere Daten, aus denen die AG Dioxine (2002; LABO,
2004) zusammenfassend folgende Werte abgeleitet hat:

Tabelle 5-25: PCDD/F-Konzentrationen in Béden (in ng I-TEQ/kg TS) ohne besondere Be-
lastungssituation. Werte ohne Einberechnung der Nachweisgrenze (AG Di-

oxine, 2002)
PCDD/F-Konzentration
Median 90-Perzentil
Boden, gesamt 4 26
Organische Auflagen 17 43
Oberboden 3 16

Die vom LAI (1994) berichtete hdhere Belastung von Stadtbéden wird auch durch die von
der baden-wirttembergischen Landesanstalt fir Umweltschutz 1995 abgeleiteten Hinter-
grundgehalte (Tabelle 5-26) gestitzt.

Tabelle 5-26: PCDD/F-Konzentrationen in Béden (in ng I-TEQ/kg TS) in verschiedenen Ge-
bietstypen Baden-Wurttembergs (LfU, 1995).

n Median | 25-Perzentil | 75-Perzentil

Ubiquitar, landlicher Raum

Gesamt 79 0,6 0,3 1,3

Acker 40 1,0 0,1 2,0

Grinland 39 0,4 0,2 0,9
Durchschnittlich besiedelte Gebiete

Landwirtschaftliche Nutzung 30 0,5 0,2 0,9

Parkflachen 8 1,6 1,0 3,9

Garten 5 3,0 1,5 6,0
Stark besiedelte Gebiete und Industriegebiete

Landwirtschaftliche Nutzung 27 5,0 2,0 7,0

Parkflachen 26 11,0 7,0 19,0

Garten 12 20,0 10,0 74,0

Fir einige dieser stark besiedelten Gebiete liegen aktuellere Daten vor (Tabelle 5-27), die
eine inzwischen niedrigere Belastung vermuten lassen. So wird ein Median von 20 ng I-
TEQ/kg TS - bei deutlich héherer Probenzahl - in keinem der in der Tabelle 5-27 dargestell-
ten Gebiete erreicht.
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Tabelle 5-27: PCDD/F-Konzentrationen (ng I-TEQ/kg) in Oberbdden Baden-Wirttembergs —
differenziert nach Siedlungsstruktur (Auf3en-/Siedlungsbereich) und Nutzung

Gebiete (Quelle) Struktur/Nutzung n Median | 90.-Perzentil
Grofdraum Stuttgart (UM BW, | Alle 192 | 3.1 15,1
1999) AufRlenbereich 132 | 2,4 13,3
Siedlungsbereich 60 6,9 23,8
Haus- und Kleingérten 15 10,9 22,3
Ackerbau 14 1,1 15,9
Grofiraum Mannheim/Heidel- | Alle 235 |5 19
berg (UM BW, 1998) Aulenbereich 97 4 14
Siedlungsbereich 138 |5 22
Haus- und Kleingérten 58 8 17
Ackerbau 33 2 7
Emittentenumfeld 59 5 84
davon Mannheim-Rheinau 47 8 126
Pforzheim (UM BW, 1995a) | Alle (Siedlungsbereich) 17 4,2 21
Kehl (UM BW, 1995b) Alle 44 2,1 24
Aulenbereich na. | 1,6 2,9
Siedlungs-/Gewerbebereich | n.a. | 2,6 31
Karlsruhe (UM BW, 1995c) Alle 90 2,3 19
AulRenbereich na. |05 2,3
Siedlungsbereich na. | 3,0 20

Diese Daten werden durch eine nordrhein-westfalische Ableitung von Hintergrundwerten fur
PCDD/F erganzt (Tabelle 5-28).

Tabelle 5-28: Hintergrundwerte fir PCDD/F (in ng I-TEQ/kg) in Oberbdden Nordrhein-
Westfalens. Ableitung auf Basis der Daten des Fachinformationssystems
Stoffliche Bodenbelastung (FIS StoBo; LUA, 2002c). Messwerte unterhalb der
Bestimmungsgrenze wurden nicht berlcksichtigt. Angegeben sind die Media-
ne und 90-Perzentile in Klammern.

Nutzungsart Gebietstyp
Ballungskern Ballungsrandzone | Uberwiegend léndlich
Acker Keine Angaben | Keine Angaben 4.1 (6,5)
Grinland Keine Angaben | 7,6 (17,6) 5,5 (14,2)
Garten Keine Angaben | 12,1 (19,4)" 5,8 (30,7)

' Anzahl der Proben < 20, daher sind die abgeleiteten Hintergrundwerte nach LUA (2002c) statistisch schlecht

abgesichert.

Neuere Daten des LUA (2002b) berlicksichtigen auch dioxinahnliche PCB. Nach diesen
Messungen in 4 Regionen Nordrhein-Westfalens ist von folgenden Konzentrationen im Bo-
den auszugehen:
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Tabelle 5-29: Konzentrationen an PCDD/F und dioxinahnlichen PCB (ng TEQ/kg) in Béden
Nordrhein-Westfalens (LUA, 2002b) (keine ndheren Angaben zu den Proben;
Proben unterhalb der Nachweisgrenze mit halber Nachweisgrenze beruck-

sichtigt)
PCDD/F PCB Summe PCB/Summe
o
I-TEQ | WHO-TEQ | WHO-TEQ | WHO-TEQ (%)
Minsterland 5 5 3 8 38
Nordliches Ruhrgebiet | 4 4 3 7 43
Dortmund 7 7 2 9 22
Oberhausen 8,8 9,2 1,8 11 16
Mittel | 30

Diese Daten weisen darauf hin, dass

. I-TEQ und WHO-TEQ fur PCDD/F etwa gleiche Werte liefern und

. dioxindhnliche PCB etwa einen Anteil von 20-40% (im Mittel 30%) an den Gesamt-
WHO-TEQ haben und somit im Bereich des fur Immissionskonzentrationen (Kap.
5.2.1.2) und Depositionen (Kap. 5.2.2) ermittelten Wertes liegen.

Kongenerenmuster

Wie die Daten aus dem Grofiraum Stuttgart (UM BW, 1999) zeigen, hat das 2,3,4,7,8-
PnCDF mit etwa 40% den weitaus grof3ten Einzelanteil an der Summe der PCDD/F (Basis
WHO-TEQ, Mediane). Fur die koplanaren PCB liegen keine detaillierten Angaben vor.

Zeitliche Trends

Die in AG Dioxine (2002) berichteten Daten suggerieren einen Rickgang der PCDD/F-
Konzentrationen zwischen 1985 und Ende der 90er Jahre. Allerdings liegen keine Daten vor,
die Uber einen langeren Zeitraum am gleichen Ort erhoben wurden. Die zeitlich differenzier-
ten Werte entsprechen somit auch einer raumlichen Differenzierung (AG Dioxine, 2002). Ein
Vergleich der abgeleiteten Hintergrundwerte fir Nordrhein-Westfalen zwischen 1998 (LABO,
1998; 2004) und 2002 (LUA, 2002c) lasst keinen Rickgang der Belastung erkennen (z.B.
Grinland, Typ lll: Median 4,7 (1998) versus 5,5 (2002) ng I-TEQ/kg; 90-Perzentile 7,9 (1998)
versus 14,2 (2002) ng I-TEQ/kg Boden).

Besondere Belastungssituationen

Nach AG Dioxine (2002) werden in unterschiedlichen Belastungssituationen die in Tabelle 5-
30 dargestellten PCDD/F-Konzentrationen beobachtet. Wahrend die Mediane relativ gut mit
den Daten fir Emittentennahbereiche im GroRraum Mannheim/Heidelberg (UM BW, 1998;
Tabelle 5-27) lbereinstimmen, wurden dort deutlich héhere 90-Perzentile ermittelt.

Neben stationdren Emittenten ist allerdings auch der Kfz-Verkehr als Belastungssituation zu
bertcksichtigen. Unger und Prinz (1992) stellten im Allgemeinen eine Abhangigkeit der
PCDD/F-Konzentration in Béden und Grinlandaufwuchs sowohl von dem Verkehrsaufkom-
men als auch der Entfernung von der Stral3e fest.
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Tabelle 5-30: PCDD/F-Konzentrationen (in ng I-TEQ/kg TS) in Boden ohne und mit beson-
derer Belastungssituation. Werte ohne Einberechnung der Nachweisgrenze
(AG Dioxine, 2002).

Median 90-Perzentil Maximum
Unbelasteter Oberboden 3 16 113
Industriegebiet 4 26 ca. 72
Altlasten 6 31 630
Altanlagen 10 27 ca. 45
.besondere Belastung® 5 52 683

Fazit

Die vorliegenden Daten weisen darauf hin, dass Angaben in BGA- und I-TEQ im Rahmen
der hier vorzunehmenden Einordnung vereinfacht als WHO-TEQ veranschlagt werden kon-
nen.

Die vom LAl (1994) berichtete Hintergrundbelastung von < 10 ng BGA-TEQ/kg Boden fiir
landliche Gebiete kann auf Basis der aktuellen Daten als Median (in WHO-TEQ) fir alle
Siedlungsstrukturen Gbernommen werden. Wie die Daten zeigen, besitzt dieser Bereich un-
abhangig davon Giiltigkeit, ob die Nachweisgrenze berlcksichtigt wird. Der Bereich von 10-
30 ng WHO-TEQ/kg Boden beschreibt etwa das 90-Perzentil fur die meisten
Siedlungsstrukturen, hohere 90-Perzentile markieren in der Regel einen deutlichen
industriellen Einfluss.

Wie oben dargestellt, betragt der Anteil der dioxinahnlichen PCB an der Summe der Gesamt-
WHO-TEQ im Mittel 30%. Gerundet kénnen auf dieser Basis die folgenden Werte abgeleitet
werden:

Median 90-Perzentil

Nur PCDD/F

ng WHO-TEQ/kg TS Hintergrund <10 10-30
Emittenteneinfluss > 30

PCDD/F + dioxinahnliche PCB

ng WHO-TEQ/kg TS Hintergrund <15 15-45
Emittenteneinfluss > 45

Es sei an dieser Stelle nochmals darauf hingewiesen, dass die vorliegenden Daten aus Ba-
den-Wiurttemberg (Tabelle 5-27) und Nordrhein-Westfalen (Tabelle 5-28) nahelegen, dass
die mittleren Hintergrundgehalte in Garten an der oberen Grenze der genannten Bereiche
liegen.

5.2.4 Zusammenfassung

Die Daten weisen fir die Immissionskonzentration, die Deposition und die Konzentrationen
im Boden einen Anteil der dioxinahnlichen PCB and den Gesamt-WHO-TEQ von etwa 30%
aus.
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Es ergeben sich zusammengefasst folgende gerundete mittlere Hintergrundbelastungen:

Gesamt-WHO-TEQ Anteil dioxindhnlicher PCB
AuRenluft 50 fg WHO-TEQ/™ 30%
Deposition 16 pg WHO-TEQ/(m? - d) 35%
Boden <15 ng WHO-TEQ/kg TS 30%

5.3 Belastung des Menschen (Human-Biomonitoring)

5.3.1 Fett

Neuere Daten zum Vorkommen von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB im Fettgewebe liegen
uns nicht vor. Diese mit erheblichem Aufwand verbundene Analyse wurde friher durchge-
fuhrt, als die analytischen Verfahren eine Bestimmung von Hintergrundkonzentrationen in
Blutfett bzw. Milchfett noch nicht erlaubten. Mit steigender analytischer Empfindlichkeit und
nachdem gezeigt wurde, dass die Konzentration im Blutfett bzw. im Milchfett diejenige im
Korperfett abbildet, wurde die Analyse in Korperfett weitgehend eingestellt (Ewers et al.,
1996; Papke, 1998). Die Ergebnisse aktueller Messungen in den Matrices Blutfett und Mut-
termilchfett sind in den folgenden Abschnitten dargestellt.

5.3.2 Blut

Humanblutmessungen liegen aus verschiedenen Gegenden Baden-Wurttembergs von 9- bis
11-jahrigen Kindern vor (LGA, 2002). Diese wurde im Rahmen des Messprogramms ,Beo-
bachtungsgesundheitsamter durchgefiihrt und bericksichtigten einen landlichen Raum (Au-
lendorf/Bad Waldsee), einen Verdichtungsraum im landlichen Raum (Kehl) sowie zwei Bal-
lungsgebiete (Mannheim und Stuttgart). Diese Daten werden hier ausfiihrlich beschrieben,
weil sie

. aktuell sind

. verschiedene Gebietstypen bericksichtigen und

. alle relevante Kongenere bertcksichtigen.

Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind bis zum Erhebungszeitraum 1998/99 in AG Di-
oxine (2002) berichtet, die Daten der letzten Erhebung nur in LGA (2002). In Tabelle 5-31
sind die Daten fur PCDD/F zusammenfassend dargestellt.

Diese Ergebnisse weisen darauf hin, dass

. die WHO-TEQ fur PCDD/F etwa um 10-20% hdhere Werte liefern als die I-TEQ, was
gut mit den Daten fur Kuhmilch tbereinstimmt (Kap. 5.1.1).

. die Einbeziehung der halben Nachweisgrenze fir Messwerte unterhalb der Nachweis-
grenze um etwa 15-30% hohere Werte liefert.

. die Anwendung der WHO-TEQ und die Einbeziehung der halben Nachweisgrenze die
Belastung um etwa 30-40% hoher ausfallen lasst als bei I-TEQ-Basis und Nichtberlck-
sichtigung der Werte unterhalb der Nachweisgrenze.
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Tabelle 5-31: Konzentration an PCDD/F (in ng TEQ/kg Blutfett) bei 9-11-jahrigen Jungen
und Madchen, gewichtete Mittelwerte. Kinder, die seit mindestens 2 Jahren
am Wohnort leben und in Deutschland geboren sind — Stand: 2000/2001
(LGA, 2002). WHO-TEQ nur fur PCDD/F, d.h. ohne PCB.

Anzahl Kongenere < NG — 0 Kongenere < NG — %2 NG
I-TEQ |WHO-TEQ |WHO/l |I-TEQ WHO-TEQ |WHOII
Mannheim 96 4,8 5,6 1,17 5,6 6,4 1,14
Stuttgart 79 53 6,0 1,13 6,8 7,6 1,12
Kehl 74 6,0 6,9 1,15 7,2 8,0 1,11
Aulendorf/ 84 6,2 7,3 1,18 7.4 8,4 1,14
Bad Waldsee

NG: Nachweisgrenze

Ferner zeigen die Messdaten, dass Jungen in der Regel eine etwas hdhere Belastung ge-
genuber PCDD/F aufweisen als Madchen. Gleiches gilt fur vormals gestillte gegeniber nicht
gestillten Kindern (LGA, 2002).

Hinsichtlich des zeitlichen Verlaufs liegen alle Werte niedriger als im Erhebungszeitraum
1998/99. Allerdings kdnnen Unsicherheiten, beispielsweise analytische Schwankungen, nicht
sicher ausgeschlossen werden. Hier sind nach Ansicht der Autoren auch die relativ hohen
Nachweisgrenzen flr einzelne Kongenere zu diskutieren. Wird z.B. die halbe Nachweisgren-
ze fur Messwerte unterhalb der Nachweisgrenze veranschlagt, so zeigt sich kein Ruckgang
gegeniiber den Werten von 1996/97. Ferner sind Verzerrungen durch das Auftreten konta-
minierter Zitrustrester (vgl. 5.1.1) zu berucksichtigen (LGA, 2002).

Wie oben beschrieben, liefert das WHO-TEQ-Konzept etwas hohere Werte flir die PCDD/F-
Belastung als das I-TEQ-Konzept. Weitaus starker wirkt sich beim Vergleich WHO-TEQ zu |-
TEQ allerdings die Einbeziehung der dioxinahnlichen PCB aus.

Tabelle 5-32: Konzentration an dioxindhnlichen PCB im Blut (in ng WHO-TEQ/kg Fett) bei
9- bis 11-jahrigen Jungen und Madchen, gewichtete Mittelwerte. Kinder, die
seit mindestens 2 Jahren am Wohnort leben und in Deutschland geboren
sind; Stand: 2000/01 (LGA, 2002). Zum Vergleich PCDD/F-Werte aus Tabelle
5-31; alle Werte ohne Bericksichtigung von Messpunkten unterhalb der
Nachweisgrenze.

Anzahl | Dioxindhnliche PCB PCDD/F | Anteil dioxindhnlicher

Mono-ortho | Non-ortho PCB an Summe [%]
Mannheim 96 2,00 2,70 5,6 45,6
Stuttgart 79 3,45 3,43 6,0 53,4
Kehl 74 3,95 4,24 6,9 54,3
Aulendorf/ 84 4,00 3,75 7,3 51,5
Bad Waldsee

Diese Daten lassen folgende Schlussfolgerungen zu:
. Die dioxinahnlichen PCB tragen mit Ausnahme Mannheims zu einer etwas hdheren
Belastung bei als die PCDD/F.
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. In der Summe resultiert eine Konzentration im Blut von 15 ng Gesamt-WHO-TEQ/kg
Blutfett (Ausnahme Mannheim: 10 ng Gesamt-WHO-TEQ/kg Blutfett)

Bei den non-ortho substituierten PCB wird die Belastung fast ausschlieRlich durch das Kon-
gener 126 (TEF 0,1; Anhang 1) verursacht. Interessanterweise tragen aber auch die mono-
ortho substituierten PCB, deren Vertreter maximal einen TEF von 0,0005 aufweisen (Anhang
1), erheblich zur Belastung bei. Es zeigt sich somit die Notwendigkeit, alle dioxinahnlichen
PCB messtechnisch zu erfassen und sich nicht nur auf die Kongenere mit den héchsten TEF
zu konzentrieren.

Im zeitlichen Verlauf zeigen auch die dioxindhnlichen PCB 126 und 169 (nur diese wurden in
verschiedenen Jahren gemessen) zum Berichtszeitraum 2000/01 niedrigere Werte als
1998/99. Gegenuber 1993/94 ist aber nach LGA (2002) kein eindeutiger Trend auszuma-
chen. Auch ist eine geschlechtsspezifische Differenz wie bei den PCDD/F nicht erkennbar,
bzw. zwischen verschiedenen Orten nicht konsistent (LGA, 2002).

Sowohl hinsichtlich der PCDD/F als auch der PCB-Kongenere ist bei den 9- bis 11-jahrigen
Kindern ein Zusammenhang zwischen Stillstatus und Blutkonzentration auszumachen. Bei
vormals gestillten Kindern liegt die PCDD/F-Konzentration im Blut zum Untersuchungszeit-
punkt um etwa 20% hoher als bei nicht gestillten Kindern (AG Dioxine, 2002; LGA, 2002).

Neben diesen Daten liegen zahlreiche Einzeluntersuchungen an verschiedenen Kollektiven
vor. Diese zeigen in der Regel eine abnehmende PCDD/F-Konzentration im Humanblut bis
etwa Mitte der 90er Jahre. Bei 40- bis 50-jahrigen Erwachsenen durfte in diesem Zeitraum
die Blutkonzentration von etwa 40 auf ca. 20 ng I-TEQ/kg Fett abgesunken sein (1996: Mit-
telwert und Median etwa 20 ng I-TEQ/kg Fett, 95-Perzentil etwa 40 ng I-TEQ/kg Fett; Ewers
et al., 1996; Wittsiepe et al., 2000a;b). Papke (1998) berichtet flir 1996 gezogene und als
,Hintergrund“ bezeichnete Proben etwas niedrigere Werte (Gesamtkollektiv, n=139, Alter 18-
71 Jahre: 15,2 (Median) und 26,7 ng I-TEQ/kg Fett (95-Perzentil). Diese Studie weist zudem
auf den altersabhangigen Anstieg der PCDD/F-Konzentration im Blutfett hin [Mediane: 11,9
(18- bis 30-Jahrige, n=47); 15,3 (31- bis 42-Jahrige, n=48) und 18,4 ng I-TEQ/kg Fett (43- bis
71-Jahrige, n=44)], ganz ahnlich wie er beispielsweise auch fur nicht-dioxinahnliche PCB
nachzuweisen ist und zur Ausweisung altersgruppenspezifischer Referenzwerte gefihrt hat
(zusammenfassend diskutiert in Kalberlah et al., 2002).

Diese Daten werden durch eine neuere Untersuchung unterstiitzt (6-fache Analyse gepoolter
Proben von 13 Donoren ohne bekannte Exposition; Alter nicht angegeben, es ist von Er-
wachsenen auszugehen; Probenahme 2001), bei denen die mittlere PCDD/F-Konzentration
20,4 ng WHO-TEQ/Kkg Fett betrug. Die Konzentration dioxinahnlicher PCB lag mit 22,3 ng
WHO-TEQ/Kkg Fett etwas dariber und wurde vor allem durch die Kongenere 126 und 156
verursacht. Der Anteil dioxinahnlicher PCB an der Gesamt-WHO-TEQ-Belastung liegt bei
52% (Furst und Papke, 2002).

Wenngleich die untersuchten Kollektive sich unterscheiden und fur das Kollektiv bei Furst
und Papke (2002) kein Alter angegeben ist, so weisen die vorliegenden Daten nicht auf ei-
nen Rickgang der PCDD/F-Konzentrationen zwischen 1996 und 2001 hin.

In einem nicht direkt exponierten Kontrollkollektiv (n=30, Altersmedian 9,5 Jahre) einer weite-
ren Studie (Schettgen et al., 2003) lagen die Mediane fur die PCB-Kongenere 77, 105, 126
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und 169 unterhalb der Nachweisgrenze von 10 ng/l Plasma. Die Mediane fiir die Kongenere
118 und 156 (weitere nicht gemessen) betrugen 34 bzw. 17 ng/l, mit den WHO-TEF (Anhang
1) entsprechend 0,0034 ng WHO-TEQ/I bzw. 0,085 ng WHO-TEQII.

Fazit
Zusammenfassend ist aktuell von folgenden mittleren Konzentrationen von PCDD/F und
dioxinahnlichen PCB im Blut auszugehen:

Kinder (9-11 Jahre) 15 ng WHO-TEQ/kg Fett
Erwachsene 40 ng WHO-TEQ/kg Fett

Der Anteil der dioxinahnlichen PCB an dieser Gesamtbelastung dirfte bei 50-55% liegen.
Werden Werte unterhalb der NG mit der halben NG berticksichtigt, dirften diese Belastun-
gen bei Kindern um etwa 20% hoher liegen (Tabelle 5-31).

5.3.3 Muttermilch

Der LAI (1994) war von einer Belastung der Muttermilch mit PCDD/F in Hohe von etwa 30 ng
[-TEQ/kg Milchfett ausgegangen. Im weiteren Verlauf der 90er Jahre hat diese Belastung
deutlich abgenommen. Nach Auswertungen der AG Dioxine (2002) auf Basis der Frauen-
milch- und Dioxin-Human-Datenbank sind die Gehalte sowohl im arithmetischen Mittel als
auch im Median zwischen 1990 und 1998 um ca. 60% zuriickgegangen und betrugen 1998
noch ca. 12 (Median), 13 (Mittel) bzw. 23 ng I-TEQ/kg Fett (95-Perzentil; jeweils nur
PCDD/F).

Diese Daten werden durch aktuelle Untersuchungen unterstiitzt. So berichten First und
Papke (2002) fur 69 Muttermilchproben aus Nordrhein-Westfalen folgende Konzentrationen:

Tabelle 5-33:  Konzentrationen von PCDD/F und dioxindhnlichen PCB (ng WHO-TEQ/kg
Fett) in nordrhein-westfalischen Muttermilchproben (n=69), Probennahme
2001 (Furst und Papke, 2002). Griinde fir die leicht abweichenden Summen
werden nicht gegeben. Werte unterhalb der NG wurden mit 2 NG

berlcksichtigt.
Konzentration (hg WHO-TEQ/kg Fett) Anteil dioxinahnliche
PCB an Summe (%)
PCDD/F Dioxindhnliche PCB | Summe
Mittelwert | 13,9 14,6 28,6 51
Median 13,1 13,1 26,7 50

Ahnliche PCDD/F-Werte wurden auch in 2001 gesammelten, gepoolten Muttermilchproben
(n=6) gefunden. Der Mittelwert betrug 13,5 ng WHO-TEQ/kg Fett, der Median 11,4 ng WHO-
TEQ/kg Fett) (MEL, 2002). Fir PCDD/F ist somit im Mittel anhand dieser Daten zwischen
1998 (s.o., AG Dioxine) und 2001 (MEL, 2002; First und Papke, 2002) kein weiterer Rick-
gang zu erkennen. Bereits von der AG Dioxine (2002) war bemerkt worden, dass Median
und 95-Perzentil zwischen 1997 und 1998 keinen Rickgang mehr erkennen lieRen. Als mog-
liche Ursache wurden Zitrustrester (vgl. 5.1.1 und 5.3.2) diskutiert, doch legen die hier be-
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richteten aktuellen Daten nahe, dass mdglicherweise tatsachlich kein weiterer Rlickgang der
Hintergrundbelastung erfolgt ist.

Ahnlich wie bei den von den gleichen Autoren untersuchten Blutproben (Kap. 5.3.1), tragen
die PCB-Kongenere 126 und 169 den Groldteil der Belastung gegenlber dioxinahnlichen
PCB bei. Allerdings ist der Anteil der dioxindhnlichen PCB am Gesamt-WHO-TEQ mit 50%
deutlich niedriger als von Malisch (1996) fur 11 Muttermilchproben berichtet (im Mittel 65%).
Auch die Daten in EC (2000) weisen darauf hin, dass der Anteil dioxindhnlicher PCB bei 50%
oder daruber liegt.

Diese Daten lassen zusammenfassend folgende Schlussfolgerungen zu:

. Wie bei den Blutproben scheinen dioxindhnliche PCB einen Anteil von etwa 50% an
den Gesamt-WHO-TEQ in Muttermilch zu haben. Einzelne Daten weisen allerdings
auch auf einen hdheren Anteil hin.

. Im Vergleich mit den fiir 1998 berichteten Werten fur PCDD/F (AG Dioxine, s.0.) lassen
die neueren Daten keinen weiteren Riickgang der Muttermilchbelastung mit PCDD/F
erkennen. Allerdings sind die unterschiedlichen ausgewerteten Kollektive zu berick-
sichtigen.

Fazit

Zusammenfassend ist auf Basis eines Medians von 26 ng WHO-TEQ/kg Milchfett (Tabelle 5-
33; PCDD/F und dioxinahnliche PCB) aktuell von folgenden mittleren Konzentrationen in der
Muttermilch auszugehen:

Muttermilch 26 ng WHO-TEQ/kg Fett

Der Anteil der dioxinahnlichen PCB an dieser Gesamtbelastung durfte bei 50% (oder dar-
Uber) liegen.

5.3.4 Zusammenfassung

Die Konzentration von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in Blut und Muttermilch durfte bei
Erwachsenen etwa 40 bzw. 26 ng WHO-TEQ/kg Fett betragen. Fir beide Matrices weisen
die Daten auf einen Anteil der dioxindhnlichen PCB and den Gesamt-WHO-TEQ von etwa
50% aus. Allerdings liegen einzelne Hinweise darauf vor, dass der Anteil auch hdher sein
kann. Weitere Untersuchungen sollten eine Klarung dieser Frage ermdglichen.
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6 Transferfaktoren

Das Transferverhalten der PCDD/F und PCB bei den Ubergdngen zwischen einzelnen
Trophiestufen der Nahrungskette ist von entscheidender Bedeutung bei der Abschatzung der
Exposition des Menschen. Einen Uberblick Gber mdgliche Transfer- und Aufnahmepfade von
PCDD/F und dioxindhnlichen PCB zum Menschen gibt das Schema in Abbildung 6-1. Fir die
Aufklarung der Transportwege werden Ergebnisse aus experimentellen Untersuchungen und
Transferpfadmodelle, die auf physikalisch-chemischen GesetzmaRigkeiten aufbauen, heran-
gezogen. Fur die verschiedenen Aufnahmepfade kdnnen dann Transferfaktoren abgeleitet
werden.
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Abbildung 6-1:Mdgliche Pfade von PCDD/F und dioxindhnlichen PCB aus der Umwelt zum
Menschen (modifiziert nach Schulz, 1992)

6.1 Ubergang von der Luft in andere Kompartimente

Als atmospharischer Eintragsweg in angrenzende Kompartimente kommt der Deposition der
Schadstoffe flir die Belastung von Béden und Pflanzen eine besondere Bedeutung zu. Die
Schadstoff-Konzentration in der Luft wird hierbei Gber die Messung des Niederschlags er-
fasst. Die Einheit des depositionsbezogenen Transfers ist somit Konzentration im Akzeptor
(Boden oder Pflanze) in (ng/kg TS)/deponiertem Staubniederschlag [pg/(m? « d)].
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6.1.1 Luft-Boden

Gegenlber den vom LAl (1994) berichteten Werten von 30 (Spanne von 10-85) pg BGA-
TEQ/(m? - d) (nur PCDD/F) hat die PCDD/F-Deposition deutlich abgenommen und durfte
derzeit in stadtischen Bereichen bei etwa 10 pg WHO-TEQ/(m? - d) liegen. Bedingt durch den
Einschluss der dioxinahnlichen PCB mit einem Anteil von etwa 35% der Gesamtbelastung
(siehe Abschnitt 5.2.2) belauft sich die Gesamtdeposition (PCDD/F + PCB) allerdings auf 16
pg WHO-TEQ/(m? - d).

Verteilung von PCDD/F und PCB zwischen Gas- und Partikelphase, trockene und nas-
se Deposition

Im Kompartiment Luft kbnnen PCDD/F und PCB gasformig oder partikelgebunden vorhan-
den sein. Fir die Verteilung zwischen Gas- und Partikelphase sind der Aerosolgehalt der
Luft, die Aerosoloberflaiche und die Temperatur von Bedeutung. Die GroRe der Aerosole
unterscheidet sich in Stadt- und Landluft: Flr die Aerosoloberflache werden Werte zwischen
4,2 - 107 cm?cm? fir landliche Luft und 1,1 - 10° cm?cm? fiir Stadtluft angegeben (Trapp et
al., 1994).

Das weitere Schicksal der Substanzen hangt davon ab, in welcher Phase sie vorliegen.
PCDD/F in der Gasphase sind einem Abbau lber Reaktion mit OH-Radikalen sowie einer
Absorption durch Pflanzenoberflachen und organische Bodenbestandteile zugéanglich. Im
gasférmigen Zustand findet eine Gleichgewichtseinstellung zwischen Stoffen in der Gas- und
Wasserphase statt. Partikelgebundene Stoffe werden Uber trockene Deposition (Sedimenta-
tion grolerer Partikel und Deposition kleinerer Partikel durch Impaktion und Diffusion) und
nasse Deposition (Regen, Schnee, Nebel) in andere Kompartimente transferiert.

Die Deposition hangt von Windgeschwindigkeit, Luftfeuchtigkeit und Partikelgré3e ab. Der
Transfer durch nasse Deposition und trockene Sedimentation ist unabhangig von den Ober-
flacheneigenschaften des Bodens und der Vegetation. Die gasférmige Deposition dagegen
hangt von der Rauhigkeit der Depositionsflache und damit von der Vegetation ab (siehe Ab-
schnitt 6.1.2; Schroder et al., 1997). Mit zunehmender Rauhigkeit erhdht sich der turbulente
Austausch.

PCDD/F

Die Gas-Partikel-Verteilung der PCDD/F zeigt einen deutlichen Jahresgang. In den Som-
mermonaten werden die Tetrachlor-Kongenere fast ausschlieBlich in der Gasphase detek-
tiert, mit dem Absinken der Temperatur in den Wintermonaten nimmt der partikelgebundene
Anteil zu (Welsch-Pausch, 1998). Auch mit zunehmendem Chlorierungsgrad verschiebt sich
die Verteilung zugunsten der partikelgebundenen Phase. MclLachlan (1992) ermittelte flr
eine wenig belastete Region um Bayreuth, dass 75% des 2,3,7,8-TCDD gasférmig und 25%
an Schwebstaub gebunden vorlagen (Messzeitraum Juli bis Oktober). Die Octachlor-
Kongenere werden auch in der Sommerzeit zu mehr als 90% partikelgebunden vorgefunden
(Welsch-Pausch und McLachlan, 1998).

Fir die Situation in Deutschland wurde geschatzt, dass bei den PCDD/F nur die nasse De-
position des partikelgebundenen Anteils (ca. 99% der gesamten nassen Deposition) relevant
ist (Trapp et al., 1994; Welsch-Pausch und McLachlan, 1998). Das Auswaschen aus der
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Gasphase spielt wegen den relativ hohen Henry-Konstanten bei den PCDD/F eine unterge-
ordnete Rolle.

PCB

Zum Transferverhalten der PCB liegen Daten fur die nicht-dioxindhnlichen Kongenere PCB
28, 52, 101, 138, 153 und 180 vor. Nach Luftmessungen im Zeitraum Juli bis Oktober in ei-
ner Region um Bayreuth ist der partikelgebundene Anteil bei den PCB deutlich geringer als
bei den PCDD/F. Danach werden PCB hauptséachlich Gber die Gasphase eingetragen. Auch
hier ist mit zunehmendem Chlorierungsgrad eine Verschiebung zugunsten der partikelge-
bundenen Phase festzustellen: Fir PCB 28 betragt der partikelgebundene Anteil 0,13%, fur
PCB 180 5-30% (McLachlan, 1992).

Zusammenfassend lasst sich Folgendes festhalten:

. Der partikelgebundene Anteil der PCDD/F und PCB in der Atmosphare nimmt mit zu-
nehmendem Chlorierungsgrad zu

. Die Gas-Partikel-Verteilung der PCDD/F zeigt einen deutlichen Jahresgang mit einem
héheren Anteil der niederchlorierten Kongenere in der Gasphase wahrend der Som-

mermonate

. Der Beitrag der PCB beruht zu etwa 75% auf dem PCB-Kongener 126 (siehe Abschnitt
5.2.1.2)

. Der Eintrag ber gasfoérmige Deposition ist abhangig von der Beschaffenheit der Bo-
denoberflache

Transferfaktoren aus experimentellen Untersuchungen

LAI (1994) hatte auf Basis von Modellrechnungen aus einem kinetischen Modell unter Zu-
grundelegen einer Eindringtiefe von 10 cm, einer Halbwertszeit von 60 Jahren, einem tole-
rierbaren PCDD/F-Gehalt im Boden von 5 ng BGA-TEQ/kg TS Boden und einer Bodendichte
von 0,88-1,85 x 103 kg/m*® niederschlagsbegrenzenden Wert von 15-30 pg BGA-
TEQ/(m? - d) abgeleitet. Hieraus resultiert ein Transferfaktor von 0,17-0,33 ng BGA-TEQ/kg
TS Boden pro 1 pg BGA-TEQ/(m? - d). In Anlehnung an die Ableitung von niederschlagsbe-
grenzenden Werten fir Schwermetalle wurden je nach Bodennutzung Transferfaktoren von
0,11 (Garten- und Ackerland) bis zu 0,19 ng BGA-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg BGA-
TEQ/(m? - d) (Weideland) ermittelt. Die damals gemessenen Bodengehalte lagen hoher als
nach den Berechnungen zu erwarten war. Die Ursachen konnten nicht geklart werden. Ver-
mutet wurde, dass das flr die Depositionsmessung eingesetzte Bergerhoff-Verfahren nur
ungendgend die tatsachliche Deposition wiedergibt (Einfluss der Bodenoberflache auf die
Deposition — siehe Abschnitt 6.1.2) und zu einer Unterschatzung fuhrt. Wegen dieser Unsi-
cherheiten hatte LAI fir den Pfad Luft-Boden einen héheren Transferfaktor von 1 ng I-
TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? - d) angesetzt.

Hulster (1994) flihrte 1991 und 1992 Feldversuche in der Nahe einer ehemaligen Kabel-
schwelanlage in Crailsheim-Maulach durch. Die untersuchten Béden waren mit einer Kon-
zentration von 4,8 (unbelastetes Kontrollfeld) bis 12800 (emittentennahes Feld) ng I-TEQ/kg
TS zum Teil extrem belastet. Die Bodenbelastung zeigte eine schwache Abhangigkeit von
der PCDD/F-Konzentration in Grobstaubproben. Beim emittentennahen Standort mit Boden-
gehalten von 12800 ng I-TEQ/kg Boden wurde eine maximale Depositionsrate von 17,1 pg |-
TEQ/(m? - d) bestimmt. An einem anderen, um den Faktor 40 weniger belasteten Standort
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mit Bodengehalten von 328 ng I-TEQ/kg Boden ergaben Depositionsmessungen eine etwa
halb so hohe Depositionsrate von 8,6 pg I-TEQ/(m? - d). Aus den Befunden an diesem
Standort Iasst sich ein Transferfaktor von 38 ng I-TEQ/kg Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? « d) ab-
leiten. Eine Ableitung flr den héher kontaminierten Standort erscheint nicht sinnvoll, da die
stark erhdhten Gehalte nicht auf der damals aktuellen Immissionssituation, sondern auf den
Immissionen in der Vergangenheit beruhen und somit nur Gber die langzeitige Betrachtung
von einer Korrelation zwischen Deposition und Bodengehalten auszugehen ist. An beiden
Messorten zeigten die Homologenprofile einen Konzentrationsanstieg von den niedrig zu den
hdher-chlorierten Homologengruppen. In Abhangigkeit vom Probenahmezeitpunkt wurden
groflte Schwankungen der Homologenprofile festgestellt.

PCDD/F-Messungen in England (Duarte-Davidson et al., 1997) ergaben fur stadtische Regi-
onen bei einer durchschnittlichen Depositionsrate von 48 pg TEQ/(m? - d) Bodengehalte von
26 ng TEQ/kg Boden, fir eine landliche Region wurde eine Depositionsrate von 12 pg
TEQ/(m? - d) und ein Bodengehalt von 3,3 ng TEQ/kg Boden bestimmt (keine weiteren An-
gaben zu TEQ, vermutlich handelt es sich um I-TEQ). Daraus ergibt sich ein Transferfaktor
von

0,5 ng TEQ/kg Boden pro 1 pg TEQ/(m? - d) fur stadtische Regionen

0,28 ng TEQ/kg Boden pro 1 pg TEQ/(m? - d) fur landliche Regionen

Transferfaktoren fir PCDD/F, PCB und die Summe der PCDD/F und PCB kdonnen aus den
berichteten Daten zu Deposition und Bodengehalten aus den Untersuchungen des LUA
(Hiester, 2003) am Standort Dortmund-Mitte abgeleitet werden. An diesem Standort wurde
ein Depositions-Jahresmittelwert von 11 pg WHO-TEQ/(m? - d) fir PCDD/F und von 7,1 pg
WHO-TEQ/(m? - d) fur koplanare PCB fur das Jahr 2001 ermittelt, der PCB-Anteil belief sich
somit auf etwa 39%. Fur Dortmund berichtet Hiester (2003) Bodengehalte von 7 ng WHO-
TEQ/kg TS Boden fur PCDD/F und von 2 ng WHO-TEQ/kg TS Boden fiur PCB (keine Anga-
be zum Jahr der Bodenuntersuchung). Aus den Daten resultiert fir den Standort Dortmund
ein Transferfaktor von

0,64 ng WHO-TEQ/kg Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d) fir PCDD/F

0,28 ng WHO-TEQ/kg Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d) fur PCB

Entsprechend ergibt sich mit der von Hiester berichteten Depositionsrate von 18,1 pg WHO-
TEQ/(m? « d) und einem Bodengehalt von 9 ng WHO-TEQ/kg TS Boden fir die Summe der
PCDD/F und PCB ein Transferfaktor von

0,5 ng WHO-TEQ/kg Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d).

Auf Basis der LUA-Daten fir das Jahr 2001 liegt die mittlere Deposition derzeit bei 9,5 pg
WHO-TEQ/(m? - d) fir PCDD/F und bei 6 pg WHO-TEQ/(m? - d) fir PCB (siehe Abschnitt
5.2.2). Der Anteil der dioxinahnlichen PCB an dieser Gesamtdeposition wird mit etwa 35%,
allerdings bei insgesamt groRen Schwankungen, angegeben. Die Daten vom Standort Dort-
mund-Mitte stimmen gut mit diesen Mittelwerten Uberein. Fir die Ableitung werden die flr
den Standort berichteten, lokalen Depositionsraten verwendet, um eine Vergleichbarkeit mit
den Bodenwerten zu gewahrleisten. Im Unterschied zur Ableitung durch den LAI (1994) ba-
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siert diese Abschatzung des Transferfaktors auf einem echten Bodenwert. Hervorzuheben
sind folgende Unsicherheiten, die die Aussagekraft dieser Abschatzung vermindert:

. kein Jahresbezug bei den Bodenuntersuchungen

. Anzahl der Proben nicht bekannt

. keine Angaben zu mdglichen Emittenteneinfliissen (anlassbezogene Probenahme).

Ergebnisse aus Modellberechnungen
PCDD/F

Modellierungen der PCDD/F-Flisse in einem landwirtschaftlichen Okosystem ergaben, dass
mehr als 90% des Schadstoffanteils partikelgebunden deponiert wurden. In Futterpflanzen
transferiert wurden schatzungsweise 15% der jahrlichen Gesamtdeposition, wahrend der
Hauptanteil direkt in den Boden gelangte (Welsch-Pausch und McLachlan, 1998).

Fazit

Aus den Untersuchungen von Hiilster (1994) leitet sich fiir den Ubergang Luft — Boden ein
deutlich héherer Transferfaktor ab als bei LAl (Tabelle 6-1). Dies ist vermutlich im Zusam-
menhang mit den hohen, im Laufe der Zeit kumulierten Bodengehalten an diesem Standort
in der Nachbarschaft zu einem ehemaligen Emittenten zu sehen, die weniger den gegenwar-
tigen Eintrag aus der Luft widerspiegeln. Die Befunde aus Dortmund ergeben einen niedrige-
ren Transferfaktor von durchschnittlich 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-
TEQ/(m? - d). Aus neueren Messdaten aus England geht hervor, dass der Transferfaktor
auch bei Einschluss der dioxindhnlichen PCB einen Wert von 0,5 nicht Uberschreitet. Aus
den hier zusammengestellten Messdaten ergibt sich ein Transferfaktor im Bereich von 0,3-
0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d).

Unter Ausschluss des aus den Untersuchungen von Hulster (1994) hervorgehenden héheren
Transferfaktors von 38 ng I-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? - d) fir PCDD/F mit der
oben genannten Begriindung ergibt sich aus den hier berichteten Studien fir den Transfer-
faktor ein Bereich von 0,3-0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d), der
somit héher ist als der von LAl (1994) aus Modellierungen abgeschatzte mit 0,11-0,33 ng |-
TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? - d). Als orientierende Abschatzung konnte somit die
Spanne von 0,3-0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d) fiir den Trans-
ferfaktor Luft-Boden angesetzt werden. Zwar legen die Berechnungen auf Basis der Daten
von Hiester (2003) einen Transferfaktorer von 0,64 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg
WHO-TEQ/(m? - d) fur PCDD/F alleine nahe. Ein Wert von 0,5 als Obergrenze wird jedoch
sowohl durch die Befunde von Duarte-Davidson et al. (1997) flir PCDD/F als auch durch die
Berechnungen auf Basis der Daten von Hiester (2003) fiir die Summe der PCDD/F und PCB
unterstitzt (diese sind allerdings eingeschrankt in ihrer Aussagekraft wegen der oben ange-
fuhrten Unsicherheiten).
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Tabelle 6-1:  Transferfaktoren fiir den Ubergang Luft — Boden (in ng I-TEQ/kg TS Boden
pro 1 pg I-TEQ/(m? - d), wenn nicht anders angegeben)

Transferfaktor | Bemerkungen

PCDD/F

LAI alt (0,11-0,33) Modellrechnungen, abgeleitet wurde ein Transfer-
1 faktor von 1

Hulster (1994) 38 Grobstaubdeposition, Ableitung auf Basis von Bo-

dengehalten in Emittentennahe

Duarte-Davidson et 0,5 (Stadt) Vermutlich I-TEQ, Messungen in England

al., (1997) 0,3 (Land)

Hiester (2003) 0,64 WHO-TEQ, Messdaten Dortmund

PCB

Hiester (2003) 0,28 WHO-TEQ, Messdaten Dortmund

PCDD/F + PCB

Hiester (2003) 0,5 WHO-TEQ, Messdaten Dortmund

PCDD/F + PCB 0,3-0,5

Vorschlag fiir aus-

zuwdhlenden Trans-

ferfaktor

6.1.2 Luft-Pflanze

Depositionsgeschwindigkeit

Mithilfe der Depositionsgeschwindigkeit Iasst sich eine quantitative Beziehung zwischen ei-
ner Immissionsbelastung und der daraus resultierenden Belastung von Béden und Pflanzen
herstellen. Die Verwendung einer adaquaten Depositionsgeschwindigkeit ist auch eine ent-
scheidende Voraussetzung fiir die Abbildung des Transferverhaltens in Modellierungen. An-
ders als die Partikel-Deposition hangt die gasférmige Deposition und damit die Depositions-
geschwindigkeit von der Beschaffenheit der Akzeptoroberflache ab und ist flir verschiedene
Pflanzen unterschiedlich (siehe unten). Experimentell ermittelte und berechnete Werte aus
der Literatur sind in Tabelle 6-2 aufgefuhrt.

Welsch-Pausch (1998) fuhrte Messungen zur Bestimmung der gasférmigen (Massentrans-
ferkoeffizient) und der partikelgebundenen Depositionsgeschwindigkeit von PCDD/F und der
gasformigen Depositionsgeschwindigkeit von nicht-dioxinahnlichen PCB (Kongenere 101,
138, 153, 180) in Grunlandflachen auf Basis von aktuellen Pflanzenkonzentrationen durch.
Die Depositionsgeschwindigkeiten der gasformigen Deposition waren héher als die der parti-
kelgebundenen, und hierbei die Depositionsgeschwindigkeit auf Mais groRer als auf Gras.
Far PCB ergab sich eine um Faktor 2 gro3ere Depositionsgeschwindigkeit als fur PCDD/F.

Schrdoder et al. (1997) ermittelten fir die Deposition von PCDD/F auf unbewachsenen Boden
eine mittlere gasformige Depositionsgeschwindigkeit von 2,08 m/h, entsprechend 0,58
mm/Sekunde. Fir Laubwald wurde ein 60 Mal héhere Depositionsgeschwindigkeit beobach-
tet, die auf den Einfluss der héheren Rauhigkeit von Waldern zurtickgefihrt wird (siehe unten
unter: Einfluss der Pflanzenart).
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Kaupp et al. (1994) untersuchten experimentell die PartikelgréRenverteilung von PCDD/F in
der Atmosphare und fanden >90% der Substanzen an Partikel mit einem Durchmesser <1,35
mm assoziiert. Es wurde eine Depositionsgeschwindigkeit von 0,1 mm/Sekunde abgeleitet.
Fir die nasse Deposition schatzten Trapp et al. (1994) auf Basis von Modellierungen bei
einer mittleren Niederschlagsrate von 2,1 mm/Tag eine Depositionsgeschwindigkeit der Par-
tikel von 5 mm/Sekunde, die nach Angabe der Autoren in der gleichen GrélRenordnung wie
die trockene Deposition liegt.

LAI (1994) war bei der Ableitung von Transferfaktoren fur die Deposition von Aerosolen und
sedimentierenden Partikeln tber Gras von einer im Vergleich zu den oben angefiihrten Da-
ten niedrigeren mittleren Depositionsgeschwindigkeit von 0,1-1 mm/Sekunde ausgegangen,
wobei der untere Bereich wegen der geringen Wasserldslichkeit der PCDD/F als wahrschein-
licher eingestuft wurde.

Tabelle 6-2: Depositionsgeschwindigkeiten fur PCDD/F und PCB
Deposition Depositionsgeschwindig- | Bemerkungen
keit (mm/Sekunde)
PCDD/F
Partikelgebundene Deposition |0,1 -1 LAI (1994) Schatzwert
Partikelgebundene Deposition |0,1 Messungen,

Kaupp et al. (1994)

Gasférmige Deposition PCDD

1,16 auf Grinland und

Depositionsversuche,

Getreide (Welsch-Pausch, 1998)
1,45 auf Mais
Gasférmige Deposition 0,77 auf Grinland und Depositionsversuche,
PCDD/F Getreide (Welsch-Pausch, 1998)
0,97 auf Mais
Partikelgebundene Deposition |0,58 Depositionsversuche,
PCDD/F (Welsch-Pausch, 1998)
Mittlere gasférmige Deposition | 0,58 Depositionsversuche,
PCDD/F (Schroder et al., 1997)
Deposition von Grobstaub 10-100 Modellierungen (Trapp et
al., 1994)
Deposition von Feinstaub 0,5 Modellierungen (Trapp et
al., 1994)
Nasse Deposition PCDD/F 5 Modellierungen (Trapp et

al., 1994)

PCB

Gasformige Deposition

1,54 auf Griinland und
Getreide

Depositionsversuche, Kon-
genere 101, 138, 153, 180
(Welsch-Pausch, 1998)

Transferverhalten der PCDD/F

Fir die Aufnahme von PCDD/F in oberirdische Pflanzenteile stellen Gasaustausch mit der
Luft und Deposition von Partikeln auf oberirdische Pflanzenteile mit anschlieiender Absorp-
tion die entscheidenden Transferpfade dar. Dies ging aus Messungen in Nordrhein-
Westfalen in Graskulturen und im Griinkohl (LAI, 1994) sowie in Baden-Wirttemberg in Re-
gionen mit hohen Bodengehalten hervor (Hulster, 1994; Krause et al., 1993) und ist auch
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durch Modellrechnungen zur PCDD/F-Aufnahme in Pflanzen bestatigt. Mit einem sehr stark
auf der Seite der Pflanze liegenden Verteilungsgleichgewicht Atmosphare-Blatt von 1 : 107
wurde der Transfer aus der Luft als sehr effektiv eingeschatzt (Trapp et al., 1994; UBA,
1993).

Anteile gasférmiger und partikelgebundener Substanzen

Bei der Aufnahme Uber den Luftweg kdnnen sowohl gasformige als auch partikelgebundene
Substanzen transferiert werden. 2,3,7,8-TCDD liegt in der Atmosphare hauptsachlich gas-
férmig vor, wahrend 2,3,7,8-OCDD Uberwiegend an Feinstaub gebunden ist. Matthies wies
auf die Bedeutung des weit verfrachteten gasformigen und Schwebstaub-gebundenen An-
teils fir die Kontamination der Nahrungsmittel in emittentenfernen, landwirtschaftlichen Ge-
bieten hin, der bei der Depositionsmessung nach Bergerhoff nicht gesammelt wird (UBA,
1993).

Schatzungen von McLachlan (1992) zum Eintrag von 2,3,7,8-TCDD in einen Grasbestand
aus eigenen Messungen sowie aus Literaturauswertungen ergaben fir die relativen Beitrage
der drei Depositionswege Gasphase, Partikel und Niederschlag ein Verhaltnis von 1,0 : 0,1 :
0,05. Auch nach diesen Ergebnissen kommt der Gasphase die gréfite Bedeutung fiir den
Eintrag von 2,3,7,8-TCDD zu.

Welsch-Pausch (1998) bestatigte in kombinierten Gewachshaus/Freilandversuchen, dass
der Haupteintrag der toxikologisch besonders relevanten, niederchlorierten PCDD/F Uber die
trockene gasformige Deposition erfolgt. Fur die Anreicherung der héherchlorierten Kongene-
re dagegen ist der partikelgebundene Eintrag von besonderer Bedeutung.

Kaupp (1996) fihrte Freiland- und Gewachshaus-Studien zum atmospharischen Eintrag von
PCDD/F in einen Maisbestand durch. Begasung von Maisblattern mit unbehandelter und mit
gefilterter Aulienluft fihrte bei den héherchlorierten Verbindungen zu Konzentrationsunter-
schieden um den Faktor 2 bis 3 und gab ebenfalls Hinweise auf die gréfere Bedeutung des
partikelgebundenen Eintrags dieser Kongenere.

Far der Mehrzahl der Futterpflanzen hat die jahreszeitliche Dynamik der Gas/Partikel-
Verteilung keine grof3e Bedeutung fur die Anreicherung von PCDD/F in der Pflanze, da die
gasformigen Anteile an der Gesamtluftkonzentration wahrend der Vegetationsperiode von
ca. Ende April bis Mitte September wenig variieren. Hohere partikelgebundene Anteile im
Winter bei gleichzeitig steigender Gesamtluftkonzentration kénnten jedoch bei Futtermitteln
wie Mais und Wintergetreide, die noch in der kalteren Jahreszeit exponiert sind, zu einem
héheren partikularen Eintrag in die Pflanze fuhren (Welsch-Pausch, 1998).

Transferfaktoren fiir PCDD/F und PCB

Ergebnisse aus experimentellen Untersuchungen

Fur den Pfad Luft — Pflanze leitete LAl im Jahr 1994 auf Basis von zahlreichen Untersu-
chungsergebnissen vor allem aus Nordrhein-Westfalen einen Transferfaktor von 0,1-0,2 ng
BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg BGA-TEQ/(m? « d) im Niederschlag ab, der auch fur Wei-
deland und Futterpflanzen Giltigkeit besitzen sollte.
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Hulster (1994) fihrte 1991 und 1992 Feldversuche in Crailsheim-Maulach und Rheinfelden
durch. Die Ergebnisse zeigten einen Zusammenhang zwischen der PCDD/F-Deposition und
der Belastung von Kartoffelkraut auf. Am Standort Rheinfelden wurde eine Depositionsrate
von 20,1 pg I-TEQ/(m? - d) fir PCDD/F und ein Gehalt in der Pflanze von 0,81 ng I-TEQ/kg
TS Pflanze bestimmt. Am Standort Maulach betrug die Belastung des Kartoffelkrautes 0,33
ng I-TEQ/kg TS Pflanze bei einer Depositionsrate von 7,4 pg I-TEQ/(m? - d). Fir beide
Standorte leitet sich fir den Ubergang Luft-Pflanze ein Transferfaktor von 0,04 ng I-
TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg I-TEQ/(m? + d) ab.

Schuler et al. (1997) flhrten Depositions-, Gras- und Kuhmilchuntersuchungen zum Transfer
von 12 PCDD/F-Kongeneren nach Grasverfutterung in die Kuhmilch in der Schweiz in den
Monaten Mai bis Oktober Uber einen Zeitraum von zwei Jahren durch. Bei der Ermittlung der
Grasgehalte wurden die unterschiedlichen Wachstumsraten des Grases in den Untersu-
chungsmonaten berucksichtigt. Auf TEQ bezogen ergibt sich anhand der Daten fur den Mo-
nat Juni 1995 eine atmosphéarische Deposition von 4,77 pg WHO-TEQ/(m? - d), der fir die-
sen Zeitraum korrespondierende Gehalt der Grasproben belauft sich auf 0,53 ng WHO-
TEQ/kg TS Gras. Hieraus leitet sich fir den Ubergang Luft-Pflanze ein Transferfaktor von
0,11 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d) ab. Fur die einzelnen Kon-
genere wurden Transferfaktoren (ohne Berticksichtigung von TEF) von 0,1 bis 0,5 ng/kg TS
Gras pro 1 pg/(m? - d) ermittelt, die Unterschiede zwischen den einzelnen Kongeneren waren
somit nicht ausgepragt. In Grasproben wurde etwa 35% der atmospharischen Deposition
wiedergefunden, wobei grolie Schwankungen der deponierten Mengen und der Grasgehalte
festgestellt wurden. Flr diese Unterschiede werden klimatische und weitere Einflisse
(Wachstumsrate des Grases, Dichte der Vegetationsdecke im Grasbestand) diskutiert.

Transferfaktoren fur PCDD/F, PCB und die Summe der PCDD/F und PCB kénnen aus den
berichteten Daten zu Deposition und Pflanzengehalten aus den Untersuchungen des LUA
(Hiester, 2003) am Standort Dortmund-Mitte abgeleitet werden. An diesem Standort wurde
ein Depositions-Jahresmittelwert von 11 pg WHO-TEQ/(m? - d) far PCDD/F und von 7,1 pg
WHO-TEQ/(m? - d) fur koplanare PCB fur das Jahr 2001 ermittelt, der PCB-Anteil belief sich
somit auf etwa 39 %. Fur Dortmund berichtet Hiester (2003) Gehalte fir den Weideaufwuchs
von 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze fur PCDD/F, 7 ng WHO- TEQ/kg TS Pflanze fur PCB und
8 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze fir die Summe der PCDD/F und PCB (keine Angabe zum
Jahr der Weideuntersuchung). Aus den Daten (1/11 fur PCDD/F, 7/7,1 fur PCB und 8/18,1
fur die Summe) resultiert ein Transferfaktor von

0,09 ng WHO TEQ/kg TS Gras pro 1 pg WHO TEQ/(m? « d) fir PCDD/F

0,99 ng WHO TEQ/kg TS Gras pro 1 pg WHO TEQ/(m? - d) fur PCB

0,44 ng WHO TEQ/kg TS Gras pro 1 pg WHO TEQ/(m2-d) fiir die Summe der
[= 8/18,1 = (1+7) ng/kg Pfl / (11+7,1) pg/(m?-d)] PCDD/F und PCB

Aus den Befunden geht eine héhere Transferrate der koplanaren PCB verglichen mit den
PCDD/F hervor. Fir den Weideaufwuchs wird ein Anteil der PCB von 88% berichtet, an der
Deposition hatten die PCB demgegenuiber nur einen Anteil von 39%. Wie in Abschnitt 5.1.5
berichtet, wird auf Basis der Schadstoffgehalte in Griinkohl orientierend von einem Anteil der
PCB in Hohe von 50% ausgegangen. Die am Standort Dortmund nachgewiesenen PCB-
Gehalte im Weideaufwuchs liegen somit im Verhaltnis zu PCDD/F Uberdurchschnittlich hoch.
Ein Faktor 10 zwischen dem Transfer der PCDD/F und PCB erscheint aufgrund der in Ab-
schnitt 5 berichteten Daten zur Hintergrundbelastung (durchschnittlicher Anteil der PCB an
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Deposition 35%, in Gemuse 50%) wenig plausibel, so dass der PCB-Transfer vermutlich
Uberschatzt wird, wenn die Daten am Standort Dortmund zugrunde gelegt werden. Der oben
abgeleitete Transferfaktor ist darliber hinaus mit folgenden Unsicherheiten verbunden: kein
Jahresbezug bei den Bodenuntersuchungen, Anzahl der Proben nicht bekannt, keine Anga-
ben zu moéglichen Emittenteneinflissen (mdglicherweise anlassbezogene Probenahme).

Anders als bei den PCDD/F wurde fir PCB In Versuchen mit Weidelgras eine annahernde
Gleichgewichtseinstellung zwischen Luft und Pflanze beobachtet (McLachlan et al., 1995).
Nach unterschiedlich langer Expositionsdauer im Freiland fanden Thomas et al. (1998a) i-
dentische PCB-Konzentrationen in einer Grinlandkultur. Aus den Befunden wurde auf eine
sehr schnelle Gleichgewichtseinstellung innerhalb von zwei Wochen geschlossen.

Fur die niederchlorierten PCB wird die Bedeutung des Luftpfades aus den Studien von Del-
schen et al. (1995) bestatigt. Die Autoren untersuchten die Bioakkumulation der nicht-
dioxinahnlichen PCB Kongenere 28, 52, 101, 153, 138, 180 in der Nahrungskette. Die vorge-
fundenen Konzentrationen fihrten zu der Annahme, dass der Transfer in die Pflanze Uber
den Luftpfad fir die niederchlorierten Kongenere 28-101 deutliche hdhere Relevanz hat als
fur die hdherchlorierten Kongenere 138-180. Danach ist die Aufnahme der PCB vom Chlorie-
rungsgrad abhangig, hochchlorierte PCB sind schlechter verfiigbar als niedrigchlorierte.

Ergebnisse aus Modellberechnungen

Trapp et al. (1994) errechneten anhand eines dynamischen Modells fir héherchlorierte Kon-
genere einen depositionsbezogenen Transferfaktor von 0,2 (maximal 0,5) ng I-TEQ/kg
Trockengewicht Blatter pro 1 pg I-TEQ/(m? - d). Aus dem Modell ging hervor, dass aulRer
einer Verschiebung zu héheren Homologen keine gravierenden Verschiebungen des Konge-
nerenmusters in Luft und Pflanze zu erwarten sind. Die Aufnahme von 2,3,7,8-TCDD aus der
Luft in oberirdische Pflanzenteile Gberwog bei weitem die Aufnahme aus dem Boden.

Welsch-Pausch und McLachlan (1998) zeigten anhand von Modellberechnungen, dass der
jahrliche Gesamteintrag Uber Deposition in Futterpflanzen fir die untersuchten Kongenere
annahernd vergleichbar war, der gasformige Anteil jedoch mit zunehmendem Chlorierungs-
grad hinter dem partikelgebundenen Anteil zuriicktrat. Die Bilanzierung der PCDD/F-Flisse
fur einen Agrarbetrieb ergab, dass durch atmospharische Deposition von 2,3,7,8-TCDD ein
Anteil der Jahresdeposition von schatzungsweise 8,4% auf Gras und von 2,1% auf Mais
verblieb. Fir die Summe aller anderen PCDD wurde ein Anteil von 18% auf Gras und von
2,6% auf Mais abgeschatzt.

Einfluss der Pflanzenart

Wegen der Bedeutung des Luftpfades flr die Aufnahme resultiert je nach Kontaktflache mit
der Atmosphare und Anstrombarkeit der Luft fir verschiedene Pflanzen und verschiedene
Pflanzenteile eine unterschiedliche Anreicherung. So wurden bei Blattorganen (Krummet,
Maisblatt, Spinat, Mangold) deutlich héhere Schadstoffgehalte nachgewiesen als bei Friich-
ten (Getreidekérner, Silomais). Einen Uberblick tiber die Aufnahme von PCDD/F in verschie-
dene Pflanzen und Pflanzenteile gibt Hulster (1994).
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Unter den Einfluss der Pflanzenart ist auch die Abhangigkeit der gasférmigen Deposition
bzw. der Depositionsgeschwindigkeit von der Rauhigkeit der Oberflache einzuordnen. We-
gen der sehr viel héheren Rauhigkeit von Waldern im Vergleich zu landwirtschaftlichen Nutz-
flachen ist von einem deutlich héheren gasférmigen Eintrag in einen Waldbestand als in Fut-
terpflanzen auszugehen. Dies steht in Einklang mit Untersuchungen in Laub- und Nadelwal-
dern, bei denen ein Uberwiegender Beitrag der gasférmigen Deposition niederchlorierter
PCDD/F zur Jahresdeposition festgestellt wurde (Horstmann und McLachlan, 1998). Fur die
Deposition auf Agrarflachen wird eine um den Faktor 60 niedrigere Depositionsgeschwindig-
keit gegenuber der Deposition auf Waldflachen angefihrt (Welsch-Pausch und McLachlan,
1998). Da die trockene partikelgebundene und die nasse Deposition von der Bodenoberfla-
che unabhangig sind, gibt der angefiihrte Unterschied nach Einschatzung der Autoren den
Einfluss der Bodenoberflache auf die Deposition der gasférmigen Fraktion wieder. Dieser
Einfluss spiegelt sich auch in der hoheren Depositionsgeschwindigkeit fir gasformige Eintra-
ge in einen Waldbestand wieder (Schroder et al., 1997).

Besonders grof} ist die Aufnahme lipophiler Schadstoffe aus der Luft nach Trapp et al. (2001)
generell bei Pflanzen mit grofRer Oberflache und langerer Vegetationsperiode, wie zum Bei-
spiel Grinkohl (Vegetationsperiode im Winter, Oberflachenstruktur), Winterweizenstroh (lan-
ge Wachstumsperiode) und Silagemais (Einwaschen der Partikel in die Blattspreite).

Nach den Untersuchungen von Welsch-Pausch (1998) an verschiedenen Spezies an einem
Wiesenstandort wird der partikulare Eintrag vorrangig durch die Blattflache bestimmt, wah-
rend die Morphologie der einzelnen Spezies weniger Einfluss hat.

Photochemischer Abbau

Aus Gewachshausexperimenten liegen Hinweise auf einen Photoabbau von PCDD/F auf der
Pflanzenoberflache vor. Zwischen sonnenexponierten und eingeschrankt exponierten Ober-
flachen wurden in einem Beobachtungszeitraum von 6-8 Wochen Konzentrationsunterschie-
de von durchschnittlich 45% ermittelt. Gro3ere Unterschiede wiesen PCDF auf, was flr die
leichtere photochemische Abbaubarkeit dieser Verbindungen spricht. In einer Bilanzierung
der PCDD/F-Flisse in einem Agrardkosystem wurde fur 2,3,7,8-TCDD in Abhangigkeit von
der Futterpflanze ein Verlust durch Photoabbau von 0,4-1% der atmospharischen Jahresde-
position auf die jeweilige Pflanze geschatzt. Fir PCDF liegen keine Schatzungen vor. Es ist
jedoch davon auszugehen, dass der Photoabbau fiir die Anreicherung der PCDF in Pflanzen
eine sekundare Rolle spielt. Untersuchungen mit PCB ergaben keinen nennenswerten pho-
tochemischen Abbau (Welsch-Pausch, 1998).

Zusammenfassend lasst sich Folgendes festhalten:

. Die Aufnahme von PCDD/F und PCB in oberirdische Pflanzenteile erfolgt Gberwie-
gend Uber den Luftpfad

. Mit zunehmendem Chlorierungsgrad der PCDD/F steigt die Bedeutung der partikel-
gebundenen Deposition fur die Anreicherung in Pflanzen

. hochchlorierte PCB werden zu einem geringeren Anteil aufgenommen als niedrig-
chlorierte Kongenere

. Besonders grof} ist die Anreicherung bei Pflanzen mit grof3er Oberflache und lange-

rer Vegetationsperiode
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. Anders als PCDD und PCB werden PCDF photochemisch auf der Pflanze abge-
baut, die Bedeutung ist aber flr die Anreicherung in Pflanzen insgesamt unterge-
ordnet

Fazit

Die von LAl im Jahr 1994 den Depositionsraten zu Grunde gelegten Naherungswerte fur die
Depositionsgeschwindigkeit von 0,1-1,0 mm/Sekunde werden im Ganzen durch die Ergeb-
nisse aus neueren Messungen (Kaupp et al. (1994; Schroder et al., 1997; Welsch-Pausch,
1998) und Abschatzungen (Trapp et al., 1994) bestatigt. Hohe Depositionsgeschwindigkeiten
ergeben sich flr Grobstaub mit 10 bis maximal 100 mm/Sekunde und flr die nasse Depositi-
on mit 5 mm/Sekunde. Die Streubreite der in der Literatur berichteten und in Modellberech-
nungen eingesetzten Werte von 0,1-1,0 mm/Sekunde gibt jedoch Hinweise darauf, dass die
Auswahl einer adaquaten Depositionsgeschwindigkeit mit Unsicherheiten verbunden ist.

Die Relevanz des Luftpfades flr die Kontamination oberirdischer Pflanzenteile mit PCDD/F
wird durch die neueren experimentellen Untersuchungen (Hilster und Marschner, 1995) und
Abschatzungen (Trapp et al., 1994) bestatigt.

Die Ergebnisse der neueren experimentellen Untersuchungen sowie der Modellierungen fir
2,3,7,8-TCDD und hoéherchlorierte PCDD/F stlitzen den von LAI (1994) abgeleiteten Wert flr
den Transferfaktor flr die PCDD/F (Tabelle 6-3): Fir diese Substanzgruppe kann ein Trans-
ferfaktor im Bereich von 0,1-0,2 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d)
abgeleitet werden. Zum Transfer der dioxindhnlichen PCB liegt nur eine Studie vor. Die aus
Depositions- und Aufwuchsmessungen in Dortmund erhaltenen Daten legen den Schluss
nahe, dass Uber den Luftpfad eine signifikante Anreicherung in Pflanzen stattfindet. Der Ein-
schluss der dioxinahnlichen PCB fuhrt zu deutlich héheren Transferfaktoren fur PCB allein
und fur die Summe der PCDD/F und PCB. Wie oben erlautert, spricht der Vergleich mit den
durchschnittlichen Hintergrundbelastungen fiir eine Uberschatzung des aus dieser Studie
abgeleiteten Transfers fir PCB, und es ist vermutlich von einem niedrigeren Transferfaktor
auszugehen. Zusammen mit den aufgefuhrten Unsicherheiten der Ableitung kann dieser
Einzelfall nur als orientierende Bewertung herangezogen werden. Als Schlussfolgerung
konnte unter Berlicksichtigung der geringen Datenbasis und der unsicheren Abschatzung fiir
die PCB fur den Ubertritt Luft-Pflanze anstelle eines Mittelwertes fiir den Transferfaktor ein
Bereich mit einer kleineren Obergrenze von 0,1 bis 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg
WHO-TEQ/(m? « d) vorgeschlagen werden.



78 Depositionswert Dioxine und dioxindhnliche Substanzen © LfU

Tabelle 6-3:  Transferfaktoren fiir den Ubergang Luft — Pflanze (in ng I-TEQ/kg TS Pflanze
pro 1 pg I-TEQ/(m? - d))

Transferfaktoren | Bemerkungen

PCDD/F

LAI alt 0,1-0,2 BGA-TEQ

Hulster (1994) 0,04 Messungen

Schuler et al. (1997) 0,11 Messungen, WHO-TEQ

Trapp et al. (1994) 0,012 (0,01-0,1) 2,3,7,8-TCDD, gasformig, Modellierung
Trapp et al. (1994) 0,2 (maximal 0,5) |hoéherchlorierte Kongenere, partikelgebunden,

Modellierung
Hiester (2003) 0,09 WHO-TEQ, Messdaten Dortmund
PCB
Hiester (2003) 0,99 WHO-TEQ, Messdaten Dortmund
PCDD/F und PCB
Hiester (2003) 0,44 WHO-TEQ, Messdaten Dortmund
PCDD/F + PCB 0,1-0,5

Vorschlag fir aus-
zuwahlenden Trans-
ferfaktor

6.2 Ubergang vom Boden in andere Kompartimente

6.2.1 Boden - Pflanze

Fir den Ubertritt Boden — Pflanze leitete der Unterausschuss (LAI, 1994) auf Basis von Ver-
suchsergebnissen mit verschiedenen Pflanzen auf unterschiedlich belasteten Béden Trans-
ferfaktoren von <0,01 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng BGA-TEQ/kg TS Boden fur
Blattpflanzen und von 0,1 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng BGA-TEQ/kg TS Boden fur
Pflanzen mit unterirdisch wachsenden verzehrbaren Pflanzenteilen ab.

Transferprozesse

Der Transfer Boden — Pflanze kann in drei Teilpfade unterteilt werden:

. Aufnahme Uber die Wurzel und nachfolgende Verlagerung mit den Transpirationsstrom
in Stengel und Blatter (Translokation)

. Ausgasung aus dem Boden und Aufnahme in die Blatter

. Aufnahme aus anhaftenden Bodenpartikeln.

Diese Transferprozesse sind detaillierter in verschiedenen Modellierungen abgebildet wor-
den (Matthies und Trapp, 1994; Trapp et al., 1994; 2001).

Aufnahme in die Wurzel

Die Aufnahme von PCDD/F und PCB aus dem Bodenwasser in die Wurzel verlauft passiv
durch Massenfluss und Diffusion bis zu einem Verteilungsgleichgewicht, das durch den Li-
pid- und Wassergehalt der Wurzel, die Sorption im Boden und die Lipophilie des Kongeners
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gepragt ist. Die Anreicherung erfolgt in der lipidreichen Wurzelrinde. Der Transferfaktor wird
durch das Verhaltnis der lipophilen Bindung an die Wurzel zur Sorption an die organische
Bodenmasse bestimmt (Matthies und Trapp, 1994).

Verlagerung mit dem Transpirationswasser

Nach Ergebnissen von Modellierungen ist der Ubergang von der Bodenlésung in den Trans-
pirationsstrom wegen der Lipophilie der Stoffe sehr gering. Ein Transfer in oberirdische
Pflanzenteile wird daher als praktisch gleich Null angesehen. Nach Modellierungen liegt die
Ursache fur den geringen Transfer insbesondere an der sehr geringen Konzentration, die im
Boden gel6st vorliegt und damit bioverfiigbar ist. Bei sehr hoch belasteten Béden kann je-
doch ein messbarer Anteil in die Pflanze aufgenommen werden, aufierdem sind bei einigen
Pflanzenspezies deutliche Abweichungen festgestellt worden (Hulster, 1994; siehe unten).

Ausgasung aus dem Boden und Aufnahme in die Blatter

Im Boden vorhandene Schadstoffe kdnnen nach Ausgasen in die bodennahe Atmosphare
oder in den Wurzelbereich tber den Gaspfad aufgenommen werden. Die Ausgasung hangt
von Boden-, Pflanzen- und Stoffeigenschaften sowie den meteorologischen Verhaltnissen
ab.

In Modellierungen wurde gezeigt, dass sich die Verteilung Boden/Luft bei Hintergrundbelas-
tung nahe dem thermodynamischen Gleichgewicht befindet. In hochbelasteten Béden findet
eine Ausgasung bis zur Hintergrundbelastung statt. Hochbelastete Boden fungieren als Se-
kundarquelle fur atmosphéarische Gehalte. Eine Entlastung der Nahrungskette wird durch die
Ausgasung somit nicht erreicht. AuRerdem wurde aus Modellierungen abgeleitet, dass ein
Ausgasen von PCDD/F auch aus hochbelasteten Béden wegen der niedrigen Gehalte in der
Bodenluft und der langsamen Nachlieferung aus tieferen Schichten nur sehr langsam statt-
findet. So wird fur die Abnahme der TCDD-Konzentration in der oberen Bodenschicht durch
Ausgasen eine Halbwertszeit von 200 Jahren angegeben. Flr héher chlorierte Kongenere ist
aufgrund ihres niedrigeren Dampfdruckes ein noch langsameres Ausgasen zu erwarten
(UBA, 1993).

In der bodennahen Luftschicht wirken sich Turbulenzen im Vegetationsbestand tber dem
Boden auf die Schadstoffkonzentration aus. Trapp et al. (2001) leiteten anhand von Modell-
rechnungen ab, dass aufgrund von Verdinnungsprozessen dieser Pfad nur Pflanzenteile
betrifft, die sich weniger als 5 cm Uber dem Boden befinden und somit insbesondere fir nied-
rig wachsende Nahrungspflanzen (Pflicksalat, Spinat, Feldsalat) mit groRer Blattflache rele-
vant ist. Es wurde gefolgert, dass die Ausgasung aus dem Boden fir die sekundare Aufnah-
me bodenburtiger Schadstoffe zwar prinzipiell fur viele Pflanzen und Stoffe relevant ist, aber
nur dann Bedeutung erlangt, wenn eine geschlossene Pflanzendecke zur Anreicherung in
Bodennahe vorliegt und die Luftbewegung minimal ist, damit ein Mikroklima entstehen kann.
Unter Freilandbedingungen sind diese Voraussetzungen in der Regel nicht erfullt.

Aufnahme aus anhaftenden Bodenpartikeln

Durch Aufwirbelung oder Verwehung kénnen Bodenpartikel auf oberirdische Pflanzenteile
gelangen. Der Verschmutzungsgrad der Pflanzen ist stark gepragt von Witterungsbedingun-
gen, anthropogenen Aktivititen (mechanisches Bodenaufwihlen bei der Landbewirtschaf-
tung) und der morphologischen Beschaffenheit der Pflanze. Ausschlaggebend sind eine gro-
Re Blattoberflache (Blattgemuse), behaarte, rauhe oder krause Blattoberflache (Lollo rosso),
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Blattstellung (ausladend — Griinkohl), geringe Wuchshohe bis zu einer Héhe von 20-40 cm
(Karbisgewachse). Hierbei kann auch die Staubdeposition relevant sein.

LfU (1995) berichtet zusammenfassend aus friiheren Studien zum Transfer Boden-Pflanze
Uber eine sehr grol3e Spannweite bisher ermittelter Transferfaktoren von 0,0008 - 4,0 (keine
Angabe zu Einheiten), die die Unsicherheit bei der Angabe von Transferfaktoren widerspie-
gelt.

PCDD/F

Transferfaktoren aus experimentellen Untersuchungen

Bereits in friiheren Untersuchungen war festgestellt worden, dass der Ubergang von
PCDD/F in die Pflanze selbst auf héher belasteten Bdéden sehr gering war. Sowohl fur Gar-
ten-, als auch fur Wiesen- und Weidebdden wurden Transferfaktoren von deutlich <0,1 ng
BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng BGA-TEQ/kg TS Boden berichtet (Krause et al., 1993).

Hulster (1994) untersuchte den Transfer von PCDD/F aus unterschiedlich belasteten Béden
in verschiedene Nahrungs- und Futterpflanzen. Nach den Ergebnissen der Versuche spielt
ein Transfer Boden-Pflanze nur bei im Boden wachsenden Speicherorganen wie Karotten-
wurzeln und Kartoffelknollen eine Rolle. Der Transfer fand weitgehend nur bis in die Schale
statt. Unter Berucksichtigung eines Schalenanteils von etwa 15% schatzte Hulster (1994) ab,
dass mehr als 85% der Belastung ungeschélter Kartoffeln durch die Belastung der Kartoffel-
schalen hervorgerufen wird. Im Innern der Karotte stellte die Autorin eine geringe Zunahme
der PCDD/F-Gehalte mit zunehmender Bodenkonzentration fest. Bezogen auf ungeschalte
Moéhrenwurzeln und Kartoffelknollen ergab sich ein Transferfaktor fir den Ubergang Boden-
Pflanze von <0,1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden. Fir andere Pflan-
zenarten auller M6hrenwurzeln und Kartoffelknollen wurden zusammenfassend Transferfak-
toren von <0,01 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden berichtet. Auch bei
sehr hohen Bodenkonzentrationen war die Konzentration in den oberirdischen Pflanzenteilen
fur eine groflde Zahl untersuchter Arten - Gras, Getreide und fast alle Gemisearten - nahezu
unabhangig von den Bodengehalten (Hulster, 1994; Prinz et al., 1990). Dies ist jedoch nicht
grundsatzlich auf alle Pflanzen Ubertragbar. So wurden in Felduntersuchungen Kirbisge-
wachse als PCDD/F-Anreicherer erkannt. Bei Zucchini und Kirbis stellte Hulster (1994) eine
um ein bis zwei GroRenordnungen héhere PCDD/F-Belastung in oberirdischen Pflanzentei-
len fest. Aufgrund der Versuchsanordnungen und Befunde folgerte die Autorin fir Zucchini
eine relevante Aufnahme auch Uber die Wurzeln mit anschlieRender Verlagerung in den
Spross. Fur Zucchini wurde mit einem Pflanzengehalt von 34 ng I-TEQ/kg TS bei einem
Bodengehalt von 154 ng I-TEQ/kg TS ein Transferfaktor von 0,2 I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1
ng I-TEQ/kg TS Boden berechnet. Als Ursache fiir die hohe Anreicherung in oberirdischen
Pflanzenteilen wird ein Carrier fur PCDD/F im Phloem der Pflanzen diskutiert (Neumann et
al., 1999).

Hulster und Marschner (1995) berichten Ergebnisse aus Freilandversuchen zur die Verlage-
rung von PCDD/F aus dem Boden in verschiedene Pflanzenarten. Durch Abdecken der Bo-
denoberflache wurde eine Anheftung von Bodenpartikeln weitgehend ausgeschlossen. Fur
die Aufnahme uber die Wurzel wird fur die Karotte ein Transferfaktor von 0,01-0,02 ng I-
TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden angegeben. Trapp et al. (2001) errechneten
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unter Abzug der Nullwerte fur weitere Pflanzenarten folgende Transferfaktoren aus den Da-
ten dieser Studie:

Kartoffel, ungeschalt 4 -10*—1-10°ng I-TEQ/kg TS Pflanze
pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden

Kopfsalat 0,88 — 5,4 - 10* ng I-TEQ/kg TS Pflanze
pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden
Heu 6,9 - 10°ng I-TEQ/kg TS Pflanze

pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden

Die relativ hohen PCDD/F-Gehalte von Heu wurden im Zusammenhang mit der Verschmut-
zung des Erntegutes mit kontaminiertem Boden diskutiert.

Um zwischen dem Luft- und dem Bodenpfad differenzieren zu kénnen, fihrten Krause et al.
(1992) Versuche mit Weidelgras in einem Gewachshaus mit gefilterter Luft und unterschied-
lichen Bodengehalten durch. Es wurde eine ,gewisse” Abhangigkeit der PCDD/F-
Konzentrationen im Gras von der Bodenkonzentration festgestellt. Nach der Versuchsanord-
nung waren die gemessenen Pflanzengehalte auf Ausgasung aus dem Boden zurlickzufih-
ren. Es wurden Transferfaktoren <0,01 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng BGA-TEQ/kg
TS Boden ermittelt, so hatte der Transferfaktor bei dem hdchsten untersuchten Bodengehalt
von 600 ng BGA-TEQ/kg TS Boden einen Wert von 0,003 ng BGA-TEQ/kg TS Pflanze pro 1
ng BGA-TEQ/kg TS Boden.

Transferfaktoren aus Modellierungen

Die Verlagerung von PCDD/F mit dem Transpirationsstrom wurde fur die meisten Nahrungs-
und Futtermittelpflanzen wie Gras, Getreide und Blattgemuse als zu gering eingeschatzt, um
zu einer nennenswerten Verlagerung in die oberirdischen Pflanzenteile zu fihren (UBA,
1993).

Modellierungen der Massenbilanz von PCDD/F im System Boden-Pflanze —Luft fir die Karot-
te bestatigen den geringen Transport mit dem Transpirationswasser (9,6 - 10”7 ng I-TEQ/kg
TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden fiir 2,3,7,8-TCDD, 107 bis 10 ng I-TEQ/kg TS
Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden fur andere Kongenere). Fur die Aufnahme in die Fein-
wurzeln der Karotte wurde fur 2,3,7,8-TCDD mit 1,6 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng |-
TEQ/kg TS Boden ein Transferfaktor berechnet, der eine GréRenordnung Uber dem experi-
mentell ermittelten Wert lag. Als Erklarung wurden diffusionsbedingte Verzégerungen beim
Transport im Boden angenommen, die verhindern, dass das Verteilungsgleichgewicht in der
gesamten Karotte erreicht wird. Die Aufnahme in die Karottenwurzel wird mit 1 - 2 ng |-
TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden fur 2,3,7,8-TCDD und 0,1 - 0,2 ng I-TEQ/kg
TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden flr andere Kongenere angegeben (Matthies und
Trapp, 1994).

Kongenerenmuster

Hulster (1994) beobachtete, dass die PCDD/F-Homologenprofile der verschiedenen unter-
suchten Pflanzenteile durch den Eintragspfad bestimmt wurden. So zeigten die Rickstande
in Sprossorganen ein Homologenprofil, das demjenigen von Luftkonzentrationen entsprach.
Bei Méhren und Kartoffelschalen machte sich neben dem Verteilungsmuster entsprechend
der Bodengehalte auch eine geringere Verfligbarkeit der héher chlorierten Kongenere be-
merkbar.
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In Gewachshausversuchen der Landesanstalt fir Immissionsschutz (LIS) mit Pflanzen auf
unterschiedlichen Boden wurden weitgehend identische Kongenerenmuster in den Blattern
vorgefunden. Hieraus wurde auf eine Aufnahme Uber die Gasphase und nicht Uber den
Spross geschlossen (UBA, 1993).

Einfluss des Chlorierungsgrades
Fir PCDD/F wurde mit zunehmendem Chlorierungsgrad ein geringerer Transfer in unterirdi-
sche Pflanzenteile beobachtet (Hulster, 1994).

Einfluss des Bodens

Der Transfer Boden-Pflanze ist nicht nur speziesabhangig, sondern hangt auch von der Bo-
denart ab, wie die Untersuchungen von Hulster (1994) an Zucchini verdeutlichen. An ver-
schiedenen Standorten ermittelte sie fiir einen leichten Boden mit wenig organischer Sub-
stanz (Rheinfelden) einen zweifach hoheren Transferfaktor im Vergleich zu einem Standort
mit einem relativ hohen Anteil an organischer Substanz von 8% (Maulach).

PCB

Transferverhalten der PCB

Zum Verhalten von PCB im System Boden/Pflanze muss auf Untersuchungen an nicht-
dioxinahnlichen PCB zurtickgegriffen werden. Hinweise, dass sich dioxin-ahnliche und nicht-
dioxin-ahnliche PCB prinzipiell unterschiedlich in der Umwelt verhalten, liegen nicht vor (sie-
he auch Abschnitt 6.5). Aufgrund ihrer chemisch-physikalischen Eigenschaften ist von einem
geringen Transfer von PCB mit dem Bodenwasser Uber die Wurzel auszugehen.

PCB koénnen an organische Makromolekule sorbiert und angereichert werden und damit zu
relevanten Gehalten z. B. in Mohren oder Sojabohnen flihren. Die hochsten Gehalte wurden
jedoch in der Mohrenschale nachgewiesen. Es wurde gefolgert, dass es sich hierbei nicht
um eine echte Aufnahme in die Wurzel, sondern um Verteilungsvorgange zwischen der Bo-
denlésung und der lipidreichen Mdhrenschale handelt (Machtolf et al., 2002).

Nach Blume (1990) findet nahezu keine Verlagerung von PCB mit dem Transpirationsstrom
statt. In Gerste und Tomatenpflanzen wurde keine Translokation und nur ein geringer radia-
ler Transport festgestellt. Es wird vermutet, dass PCB nicht im Phloem verlagert werden
(Trapp et al., 2001).

Der Uberwiegende Eintrag von PCB in Pflanzen erfolgt wie bei den PCDD/F Uber Deposition,
Aufnahme nach Ausgasung aus dem Boden und Anlagerung von Bodenpartikeln (Delschen
et al., 1995; LFU, 1998). So berichten Jones et al. (1992) von ricklaufigen Pflanzengehalten
im Zeitraum 1965-1989 an einem Standort in GroRbritannien bei ansteigenden Bodengehal-
ten im gleichen Zeitraum.
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Transferfaktoren aus Messungen

Zum Transferverhalten der nicht-dioxindhnlichen PCB liegen zahlreiche Studien vor, die in
LFU (1998) zusammengestellt werden. Eine Auswahl von berichteten Transferfaktoren ist in
Anhang 2 wiedergegeben.

Moza et al. (1976, 1979) stellten in Freilandversuchen mit radioaktiv markierten Kongeneren
fur PCB 4 eine Aufnahme von 1,3% der eingesetzten Menge in die Méhrenwurzel und von
0,6% in das Laub fest. Fir PCB 31 betrug die Aufnahme in Méhrenwurzel 2,7%, in Laub
0,4%. Die Aufnahme von PCB 100 war mit insgesamt 1,4% geringer. Mohren zeigten fur die
niederchlorierten Verbindungen mit Transferfaktoren von 2 ng/kg TS Pflanze pro 1 ng/kg TS
Boden eine deutliche Anreicherung, wahrend die Transferfaktoren bei Zuckerriben fur alle
untersuchten Kongenere einen Wert deutlich <1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg
TS Boden aufwiesen (Anhang 2).

Delschen et al. (1996) untersuchten in umfangreich angelegten Lysimeterversuchen den
Transfer von PCB in verschiedene Nahrungspflanzen. Die Ergebnisse sind in Anhang 2 auf-
gefuhrt. Von den koplanaren PCB war nur ein Kongener, PCB 180, das jedoch in der aktuel-
len Liste der dioxindhnlichen PCB nach WHO (1998) nicht mehr aufgefuhrt ist (Anhang 1),
vertreten. Versuche mit den Kongeneren PCB 28, 52, 101, 138, 153 und 180 machten Un-
terschiede der Belastung zwischen Pflanzen und Pflanzenteilen deutlich. Fir Schalen von
Moéhren und Kartoffeln wurde ein sehr hohes, fir Méhren- und Kartoffellaub, Blattsalat und
Spinat ein mittleres, flir Griinkohl ein niedriges und fir Weizen kein Anreicherungsvermégen
aus belasteten Boden ermittelt. Die Gegenuberstellung von Boden- und Pflanzengehalten
zeigte in keinem Fall eine deutliche Korrelation. Fir Mohren und Kartoffeln wurde eine Ab-
nahme der Pflanzengehalte mit steigendem Chlorierungsgrad der PCB festgestellt, bei Blatt-
salat ergab sich die umgekehrte Tendenz. Als mittlerer Transferfaktor fur die Summe der
sechs PCB wurde ein Transferfaktor von 0,22 ng/kg TS Pflanze pro 1 ng/kg TS Boden ab-
geleitet. Fiir die Méhre wird ein Ubergang in das Wurzelinnere auch nach autoradiographi-
schen Aufnahmen mit radioaktiv markiertem PCB vermutet (Schnoder et al., 1995).

Krause (1996) fluhrte Untersuchungen zu PCB-Gehalten von Nahrungspflanzen und Boéden
(Beprobungstiefe 0-30 cm) aus Haus- und Kleingarten in Recklinghausen durch, die sich in
einem Umkreis bis zu 1300 m in verschiedenen Windrichtungen um eine genehmigungsbe-
dirftige Anlage befanden. Als Referenzstandort wurde eine landliche Region im Minsterland
ausgewahlt. Die Proben von Endivien, Grankohl und Lauch wurden kuchenfertig aufgearbei-
tet, so dass jeweils die verzehrbaren Anteile analysiert wurden. Der Garten mit den hochsten
Bodengehalten wies auch die hochsten Gehalte in Grinkohl und Endivien auf. Jedoch konn-
te keine deutliche Abhangigkeit zwischen Boden- und Pflanzengehalten festgestellt werden.
Die ermittelten Transferfaktoren (Anhang 2) sind deutlich groRer als die von Delschen et al.
(1996) berichteten, was auf die hohere Luftbelastung des Standortes zurlickgefiihrt wird.

Schnéder et al. (1995) untersuchten die Aufnahme von '*C-markierten PCB 28 und PCB 52
in Mohren, Winterweizen, Kartoffeln, Griinkohl und Spinat nach dem Einmischen in den A-
Horizont. Bei M6hren war Radioaktivitat vor allem an der Oberflache der Riben und an den
Fadenwurzeln lokalisiert. Bei Kartoffeln wiesen Schalen und Wurzeln deutlich héhere Radio-
aktivitat auf als die geschalte Knolle. Die Ergebnisse sind in Anhang 2 aufgeflihrt.
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Offenbacher und Poletschny (1992) flihrten Feld- und Gefalversuche unter Einmischung
von Klarschlamm zum Transferverhalten von PCB bei unterschiedlich belasteten Bdden
durch. Berichtete Transferfaktoren sind in Anhang 2 aufgefuhrt.

In mehreren Studien konnte keine Korrelation zwischen Boden- und Pflanzengehalten fest-
gestellt werden. In anderen Studien nahmen die Transferfaktoren mit steigenden Bodenbe-
lastungen ab (LfU, 1998). Die Transferfaktoren flr ein Einzelkongener weichen zwischen
verschiedenen Studien deutlich voneinander ab. Ein Vergleich der Transferfaktoren aus ver-
schiedenen Studien erscheint nicht sinnvoll. Innerhalb einer Studie verdeutlicht der Vergleich
der Transferfaktoren aber, dass einige Pflanzenspezies und Organe starker belastet sind als
andere. Zusammenfassend konnen folgende Aussagen getroffen werden:

e Mohren reichern bereits bei geringen Bodengehalten relativ hohe PCB-Mengen, vor al-
lem in der Schale, an. Der Transport in das Wurzelinnere wird nicht einheitlich berichtet.
Nach den Daten von Delschen et al. (1996) sind geschalte Méhren mittel bis stark kon-
taminiert. Offenbacher und Poletschny (1992) fanden dagegen nur einen geringen Trans-
fer bei MOhren. Zusammenfassend werden fur die geschalte Méhre Transferfaktoren von
0,006 - 0,18 angegeben.

e Ahnliche Verhaltnisse liegen auch bei Kartoffeln vor. Der grote Teil der Anreicherung
findet sich in der Schale wieder. Hinsichtlich eines Transportes in das Knolleninnere ge-
hen die Aussagen der vorliegenden Studien auseinander. Wahrend Delschen et al.
(1996) die geschalten Kartoffeln mit Transferfaktoren von 0,012 - 0,218 als stark bis mit-
telstark kontaminiert einstufen, konnten andere Autoren keinen Transport in das Innere
der Knolle feststellen.

e Eine Aufnahme ist auch in andere Wurzel- und Knollengemise berichtet, so in Rettich
(Transferfaktoren 0,001 - 0,088), Radieschen, Rote Riiben und Ribsen (LfU, 1998).

e Fur Grunkohl ergeben sich anhand der Befunde von Delschen et al. (1996) Transferfak-
toren von 0,006 - 0,045. Die héheren Transferfaktoren von Krause (1996) sind auf die
starke Kontamination von Griinkohl durch atmospharische Deposition zurtickzufiihren.

e Spinat und Blattsalate sind nach den vorliegenden Daten mit Transferfaktoren von 0,105
- 0,219 (Spinat) und 0,134 - 0,292 (Blattsalate) als stark kontaminierte Kulturpflanzen
einzustufen. Auch bei Gras, Klee und Luzerne ist mit einer hohen Kontamination zu
rechnen (Transferfaktoren von 0,77 fir Gras, 0,65 fir Klee).

o Fir Getreide zeigen die in LfU (1998) berichteten Daten, dass das Getreidekorn nur sehr
wenig kontaminiert ist, wahrend das Getreidestroh relevante Kontaminationen (Transfer-
faktoren von 0,002 - 0,043) aufweisen kann (Delschen et al., 1995).

Trapp et al. (2001) werteten die Rohdaten der Lysimeterversuche von Delschen et al. (1996)
statistisch aus und schatzten tUber eine Modellierung die Anteile der Teilpfade Translokation,
Ausgasung und Aufnahme aus anhaftenden Bodenpartikeln ab. Die Bedeutung der einzel-
nen Transferpfade hangt sowohl von den Stoffeigenschaften, als auch von den Spezifika der
Pflanzen ab. Nach den Autoren kdnnen wegen den vielfaltigen Einflissen und der Abhangig-
keit der einzelnen Transferpfade von den Stoffeigenschaften und den Spezifika der Pflanzen
keine allgemeingiiltigen Transferfaktoren, jedoch Tendenzen angegeben werden:
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* Aufnahme mit dem Bodenwasser: Nach den Auswertungen scheint eine Aufnahme mit
dem Bodenwasser in die Wurzel und eine Verlagerung fur PCB 28 und PCB 52 von Be-
deutung zu sein. Fur alle anderen Kongenere ist die systemische Aufnahme untergeord-
net.

* Aufnahme Uber Anhaftung von Bodenpartikeln: Die Adsorption von Bodenpartikeln stellt
fur viele Pflanzen vermutlich den wichtigsten Transferpfad fir die Aufnahme aus dem
Boden dar. Betroffen sind nach den Modellierungen hauptsachlich Pflanzenteile unter 20
cm. Vor allem fir Salat wird eine Bedeutung dieses Transferpfades diskutiert. Hier nah-
men die Transferfaktoren mit zunehmender Schwerfllichtigkeit der PCB zu.

+ Aufnahme nach Ausgasung: Dieser Weg scheint fur viele Stoffe bedeutend zu sein, be-
trifft aber in erster Linie Pflanzenteile in einer Entfernung von <5 cm vom Boden. Nach
den Modellierungen ist bei Spinat Ausgasung ein relevanter Pfad, es wurde eine Zunah-
me des Transfers mit zunehmender Fllichtigkeit festgestellt. Die Modellierungen fiir Stroh
lassen keine eindeutigen Aussagen zu, flr einige PCB ist ein Transport durch Ausgasung
zu vermuten.

Kongenerenmuster

Die Aussagen zum Einfluss des Kongenerenmusters und Chlorierungsgrades der PCB in der
Literatur sind uneinheitlich. Zahlreiche Studien berichten flr niedrigchlorierte PCB einen ho6-
heren Transfer in Pflanzen als flr héherchlorierte Verbindungen. So berichten Moza et al.
(1976; 1979) Transferfaktoren in Méhren fir PCB 4 und 31 zwischen 2 und 2,8, dagegen fur
PCB 100 von 0,9. Dies wird auf die grofiere Verfliichtigung aus dem Boden (héherer Dampf-
druck) sowie die grélRere Mobilitat (groRere Wasserldslichkeit) der weniger chlorierten Kon-
genere zurickgefuhrt (LFU, 1998).

Delschen et al. (1995) konnte diesen Sachverhalt nur fir Méhren und Kartoffeln bestatigen.
Spinat, Grinkohl und Weizen zeigten keine Anreicherung von niederchlorierten PCB, flr
Blattsalat zeichnete sich die umgekehrte Tendenz ab.

Einfluss des Chlorierungsgrades

Ubertragt man die experimentell mit nicht-dioxindhnlichen PCB ermittelten Daten auf die di-
oxindhnlichen PCB, so ist bei diesen wie bei den PCDD/F fir die hdher chlorierten Kongene-
re ein geringerer Ubergang in unterirdische Pflanzenteile zu vermuten. Fiir die oberirdischen
Pflanzenteile sind die Aussagen uneinheitlich.

Einfluss des Bodens
Nach Delschen et al. (1995) nimmt die Aufnahme von PCB in die Pflanzen mit steigendem
Bodengehalt an organischer Substanz zu.

Fazit

Die Aufnahme von PCDD/F Uber die Wurzeln spielt nur eine untergeordnete Rolle und ist
auch bei im Boden wachsenden Speicherorganen weitgehend auf die dueren Schalen be-
schrankt. Unterschiedliche Transferfaktoren kdnnen sich aus der Art der Reinigung des Ern-
tegutes ergeben. Daneben iben auch die Bodeneigenschaften einen wichtigen Einfluss aus.
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Der Anteil an PCDD/F, der mit dem Transpirationsstrom transportiert wird, ist nicht nen-
nenswert, so dass bei der Mehrzahl der Pflanzen ein Transfer Boden/oberirdische Pflanzen-
teile vernachlassigt werden kann. Auch neuere Untersuchungen bestatigen die im Jahr 1994
im LAI-Bericht (LAI, 1994) fir PCDD/F dargelegte Schlussfolgerung, dass die in oberirdi-
schen Pflanzenteilen gemessenen Gehalte nicht mit einer Aufnahme uber die Wurzel zu er-
klaren sind, und selbst bei hohen Bodenkontaminationen der Hintergrundbelastung der Luft
eine wesentlich groRere Bedeutung fir die Aufnahme zukommt (Tabelle 6-4). Wie das Bei-
spiel Zucchini verdeutlicht, sind jedoch Ausnahmen unter den Nutzpflanzen mit grofRerer
systemischer Aufnahme und Verlagerung in den Spross nicht auszuschlieRen. Aus diesem
Grund scheint ein Transferfaktor von 0,2 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS
Boden fur den Transfer von PCDD/F angemessen.

Verglichen mit den PCDD/F ergeben sich bei den PCB nach den Befunden fir nicht-
dioxindhnliche PCB teilweise relevante Aufnahmen in die Pflanze mit einem mittleren Trans-
ferfaktor von 0,2 ng/kg TS Pflanze pro 1 ng/kg TS Boden. Die ermittelten Transferfaktoren
zeigen eine grofiere Schwankungsbreite und deuten auf einen deutlichen Einfluss der Pflan-
zenspezies hin. Unter Bericksichtigung eines mdglicherweise hdheren Transfers der dioxin-
ahnlichen PCB und um mdgliche weitere, bisher nicht untersuchte Pflanzenarten mit hoher
Anreicherung von PCDD/F in oberirdischen Pflanzenteilen wie die Zucchini einzubeziehen,
erscheint eine Erhéhung des frilher abgeleiteten Transferfaktors und die Angabe einer
Spanne von 0,1 - 0,2 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Boden emp-
fehlenswert.
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Tabelle 6-4: Transferfaktoren fiir den Ubergang Boden — Pflanze (in ng I-TEQ/kg TS Pflanze
pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden, wenn nicht anders angegeben)

Transferfaktoren | Bemerkungen
PCDD/F
LAI (1994) 0,01 (Blattpflanze) | BGA-TEQ
0,1 (unterirdische
Bodenteile)
Krause et al. (1993) <0,1 Messungen auf hoch belasteten Boden
Hulster (1994) <0,01 Messungen, verschiedene Arten aul3er unge-
schélte Karotte und Kartoffel
<0,1 Messungen,
ungeschalte Karotte und Kartoffel
0,2 Messungen,
Zucchini, Verlagerung mit dem Transpirations-
strom
Hulster und Marschner | 0,01 - 0,02 Messungen Karotte, Aufnahme Uber die Wur-
(1995) zel
Krause et al. (1992) <0,01 Weidelgras, Ausgasung aus dem Boden
Matthies und Trapp 1,6 (1,0 - 2,0) Modellierung, Transfer Boden — Feinwurzel
(1994) 2,3,7,8-TCDD

1,6 (maximal 2,0)
andere Kongenere
9,6 x1072,3,7,8-
TCDD

107 bis 10 ande-
re Kongenere

Modellierung, Verlagerung von mit dem
Transpirationsstrom

1-2 Modellierung, Transfer Boden — Wurzelgem{-
2,3,7,8-TCDD se (Karotte)
0,1-0,2
andere Kongenere
PCB
Delschen et al. (1995) |0,22 Lysimeterversuche, Mittelwert fur die Summe
von 6 nicht-dioxindhnlichen PCB ohne Be-
ricksichtigung von TEF
PCDD/F + PCB 0,1-0,2

Vorschlag fiir aus-
zuwahlenden Trans-
ferfaktor

6.2.2 Boden: Bioverfiigbarkeit fiir Tier und Mensch

Mit der Bioverfugbarkeit der PCDDD/F und dioxindhnlichen PCB aus dem Boden soll der
Frage nachgegangen werden, ob mit der Aufnahme von kontaminiertem Boden eine ge-
sundheitliche Schadigung des Menschen stattfinden kann. Die Resorption der PCDD/F und
PCB im Verdauungstrakt geschieht durch Diffusion. Sie ist substanzabhangig und wird zum
einen von den Stoffeigenschaften, zum anderen von der Bioverfiigbarkeit der Stoffe be-
stimmt. Der Aufnahme in den Blutkreislauf geht die Freisetzung der Schadstoffe aus der Mat-
rix, mit welcher sie aufgenommen wurden, voraus. Die Bioverfugbarkeit der PCDD/F wurde
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aus verschiedenen Tragermaterialien untersucht. Zur Bioverfligbarkeit der dioxinahnlichen
PCB liegen keine Daten vor.

Einfluss der Stoffeigenschaften

Die resorbierte Menge eines Stoffes im Magen-Darm-Trakt wird entscheidend durch seine
Lipophilie bestimmt. Nach McLachlan (1992) liegt die Resorption bei Kihen fir Substanzen
mit einem Octanol-Wasser-Koeffizienten Ig Kow <6,5 anndhernd konstant bei ca. 80% bezo-
gen auf die mit dem Futter aufgenommene Menge. Bei Werten >6,5 nimmt die Resorption
ab, flr sehr hydrophobe Kongenere wird eine Hemmung der Diffusion durch die mit einem
wassrigen Film belegten Zellen des Verdauungstraktes vermutet. Bei einem Ig Kow >8 be-
tragt sie weniger als 20%. Beispielhaft sind K,,-Werte von Ballschmiter und Bacher (1996)
angefiihrt: 6,6 und 8,65 - 8,96 (1,2,7,8-TCDD); 7,4 und 9,44 - 10,02 (1,2,3,4,7-PnCDD); 8,2
und 8,6 (OCDD). Da in der Literatur abweichende K,,-Werte berichtet werden, bestehen
hinsichtlich der Einschatzung der Resorbierbarkeit auf dieser Basis Unsicherheiten.

Einfluss der Matrix

Verfltterung von 2,3,7,8-TCDD an Ratten ergab bei Verwendung von Boden als Matrix eine
um die Halfte reduzierte Bioverfugbarkeit im Vergleich zu Maisél als Tragermaterial. In Flug-
asche wurde demgegenlber keine Resorption beobachtet. Mit der Lagerzeit des Bodens
nahm die Bioverfigbarkeit ab (Poiger und Schlatter, 1980).

Nach Verabreichung von Futter, das mit unterschiedlich stark PCDD/F-kontaminiertem Bo-
den versetzt war, ermittelten Stephens et al. (1992) einen resorbierten Anteil von etwa
60% fir die niederchlorierten Kongenere mit einer deutliche Abnahme mit zunehmendem
Chlorierungsgrad. Auf I-TEQ bezogen wird ein Anteil von 80% berichtet.

Fries et al. (1989) stellten nach oraler Gabe von PCB 18, PCB 52 und PCB 101 in verschie-
denen Matrices an Ratten eine maximale Resorption von 85-95% der applizierten Menge
fest, wenn Mais6llésung als Trager eingesetzt wurde. Boden als Matrix fihrte demgegeniber
zu einer um 10-20% verminderten Resorption.

Zur Abschatzung der Resorption von PCDD/F aus Bodenpartikeln nach oraler Aufnahme
ermittelten Rotard et al. (1995) in einem wassrigen System von Verdauungssaften den re-
sorptionsverfligbaren PCDD/F-Anteil aus Kieselrot, einem Laugungsriickstand aus der ehe-
maligen Kupfergewinnung in Marsberg, der bis zur Entdeckung seiner hohen PCDD/F-
Gehalte (10.000-100.000 ng I-TEQ/kg Trockenmasse) im Jahr 1991 als Baustoff fur Sport-
und Spielplatze im ganzen Bundesgebiet verwendet wurde. Kieselrotproben wurden mit Mo-
dellgemischen von Speichel, Magen-, Zwdlffingerdarm- und Gallensaft extrahiert und analy-
siert. Nach den Ergebnissen wurde ein PCDD/F-Anteil von 2% aus Kieselrot in die wassri-
ge Phase mobilisiert und stand damit fiir eine Resorption zur Verfligung. Zu berticksichtigen
ist hierbei, dass die Befunde mit Kieselrot als Matrix vermutlich nicht unmittelbar auf PCDD/F
im Boden Ubertragbar sind, da die Bindung der Schadstoffe in der Schlacke wegen ihrer
thermischen Entstehung méglicherweise fester und die Bioverfiigbarkeit geringer ist.

Fir eine Abschatzung der Belastung des Menschen mit kontaminiertem Bodenmaterial wur-
de die Bioverfligbarkeit von PCDD/F-Kontaminationen im Boden im Tiermodell am Géttinger
Minischwein untersucht, welches im Hinblick auf Physiologie und Anatomie groRe Ahnlichkeit
zum Menschen, insbesondere zum Kleinkind, aufweist. Tiere erhielten Uber einen Zeitraum
von 28 Tagen 0,5 g Trockengewicht Boden/kg Korpergewicht verabreicht, der mit 5,3 ug I-



© LfU Transferfaktoren 89

TEQ/kg Trockengewicht kontaminiert war (oberste Bodenschicht einer landwirtschaftlich ge-
nutzten Flache, auf die Schlick aus dem Hamburger Hafen aufgebracht worden war). Leber
und Fettgewebe, die am meisten belasteten Gewebe, zeigten eine kongeneren- und gewe-
bespezifische Verteilung mit einer maximalen Anreicherung von OCDD in der Leber (11,9 %)
und von 1,2,3,4,7,8-HexaCDD im Fettgewebe (6,9 %). Bei den PCDF war 1,2,3,4,7,8-
HexaCDF das dominierende Kongener. Die Gehalte der meisten Kongenere waren in der
Leber hoher als im Fettgewebe. Der Mittelwert der Bioverfligbarkeit aus dem Boden betrug
9,1 % (0,6 - 21,9 %). Berechnet als I-TEQ entspricht dies einem bioverfliigbaren Anteil von
13,8 % (Erlenkdmper, 2002).

Ein direkter Vergleich der verschiedenen Studien ist wegen der unterschiedlichen Bezugs-
punkte (absolute versus relative Resorption) und Methodik nicht mdglich. Nach der Datenla-
ge kann als konservative Annahme davon ausgegangen werden, dass die Bioverfligbarkeit
in normalen Béden ohne Emittenteneinfluss gegenuber dem Futter nicht vermindert ist und
damit der Resorption aus dem Futter gleichzusetzen ist.

Aufnahme von Boden durch Tiere

Der Boden kann direkt oder indirekt Uber Staubablagerungen auf Pflanzen von weidenden
Tieren oder von Schweinen und Wildschweinen aufgenommen werden und so zur Kontami-
nation der Nahrungskette (Fleisch und Milch) beitragen. Nach Fries et al. (1982) kann die
tagliche Bodenaufnahme mit dem Futter bei Kihen zwischen 0,14 und 2,4% betragen. In
verschiedenen Untersuchungen wurde fur die Aufnahme von Bodenpartikeln durch Weidetie-
re ein Anteil von 1-2% der Trockenfutter-Aufnahme wahrend der Weideperiode geschatzt
(Fiedler et al., 1995). Bei einer taglichen Aufnahme von 15 kg Trockenfutter und einem Bo-
denanteil von 2% entspricht dies 300 g Boden. Bei einer Gras-Belastung von 0,7 ng BGA-
TEQ/kg TS und dem Bodenrichtwert von 5 ng BGA-TEQ/kg TS wurde eine tagliche Aufnah-
me einer weidenden Kuh von

10,5 ng BGA-TEQ mitdem Gras
1,1 ng BGA-TEQ mit dem Boden

geschatzt. Danach hat die Bodenaufnahme einen Anteil von 10% an der Gesamtbelastung
der Kuh. Auf Basis der Spitzenwerte aus dem Chloraromaten-Messprogramm in Nordrhein-
Westfalen von 25 ng BGA-TEQ/kg TS fir Weidelandbdden und von 0,35 - 1,37 ng BGA-
TEQ/kg TS fur Gras (MURL, 1991) ergibt sich ein Bodenbeitrag von 27-59% zur taglichen
PCDD/F-Aufnahme. Da in der Untersuchung jedoch kein Zusammenhang zwischen Boden-
und Milchkonzentration festgestellt werden konnte und die Schadstoffgehalte in der Milch mit
Beginn der Weideperiode absanken, wurde vermutet, dass die Bodenaufnahme wahrend
des Weideganges von untergeordneter Bedeutung ist (Fiedler et al., 1995).

Fur die Aufnahme von Bodenpartikeln mit dem Stallfutter wird flir Grassilage mit 400 g Bo-
den pro Tag ein hoherer Wert als beim Weidegang angegeben. Die Aufnahme von Boden
Uber Riben und Ribenblattsilage wird auf 280 g Boden pro Tag geschatzt. Niedrigere Werte
wurden wegen des geringeren Verschmutzungsgrades flir Heu, Mais und Kraftfutter berichtet
(Fiedler et al., 1995; McLachlan, 1992).

Nach Fiedler et al. (1995) ist der Boden als Belastungspfad im Vergleich mit dem atmospha-
rischen Eintragsweg in Abwesenheit von Punktquellen von untergeordneter Bedeutung. Un-
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ter unginstigen Umstanden — hochkontaminierter Boden, intensive Weidewirtschaft, hoher
Anteil an Wurzelfrichten und bodenhaltigen Futtermitteln in Abhangigkeit von den Ernteme-
thoden der Futterpflanzen — kann die direkte Bodenaufnahme der Kiihe jedoch eine groRRerer
Bedeutung flr den Schadstoffeintrag in die Kuh erlangen.

Slob et al. (1995) geben fiir den Ubertritt von PCDD/F in die Kuhmilch durch Aufnahme von
anhaftendem Boden anhand von Modellierungen einen Wert von 0,8 ng I-TEQ/kg Milchfett
bei einer taglichen Aufnahme von 16 kg Trockenfutter (Heu) an.

6.3 Ubergang von der Pflanze in andere Kompartimente

6.3.1 Pflanze — (Tier) — Kuhmilch

Die Gehalte der Schadstoffe in der Kuhmilch werden bestimmt durch die Futteraufnahme
und die Bodenaufnahme beim Weidegang sowie die Resorption aus dem Futter und dem
aufgenommenen Boden.

Begriffe

In der Literatur wird fir den Transfer Futterpflanze-Kuhmilch haufig der Begriff Carry-over
verwendet, der generell alle Vorgdnge umfasst, die den Ubergang von Inhaltsstoffen aus
aufgenommenen in ausgeschiedene Substrate beinhalten. Zur quantitativen Beschreibung
dient die Carry-over-Rate, die angibt, welcher Teil der mit dem Futter aufgenommenen
Schadstoffe pro Zeiteinheit mit der Milch ausgeschieden wird:

Konzentrationuicn(ng/kg Milchfett) - abgegebene Milchmenge (kg/d)

Carry-over-Rate =
Konzentrationruer (ng/kg TS) - aufgenommene Futtermenge (kg/d)

Anhand experimentell ermittelter Carry-over-Raten kann die Konzentration in der Milch unter
Bertiicksichtigung der aufgenommenen Futtermenge und der abgegebenen Milchmenge be-
rechnet werden. Zu berlcksichtigen ist, dass die Carry-over-Raten von einem FlieRgleich-
gewicht des Organismus im Hinblick auf Kontaminationen ausgehen und die ermittelten Wer-
te nur unter dieser Voraussetzung Gultigkeit haben. Die Carry-over-Rate wird meist in %
angegeben.

Aus in der Literatur berichteten Carry-over-Raten kann der Transferfaktor abgeschatzt wer-
den, indem die tagliche Futteraufnahme mit 17 kg TS, die tagliche abgegebene Milchmenge
mit 22 kg und der Milchfettgehalt mit 4,3% nach Blithgen et al. (1996) veranschlagt wird,
sofern diese Daten nicht aus der Studie selbst vorliegen. Unter Verwendung der genannten
Werte ergibt sich der Transferfaktor nach dem bei Bllithgen et al. (1996) dargestellten Zu-
sammenhang:
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Konzentrationuieh ~ Carry-over-Rate - aufgenommene Futtermenge

Konzentrationruer abgegebene Milchmenge

B Carry-over-Rate (%)-17(kg) Futter
100-22 (kg) Milch- 0,043 (kg Milchfett/kg Milch)

PCDD/F

Ergebnisse aus experimentellen Untersuchungen

McLachlan et al. (1990) untersuchten den Transfer von PCDD/F nach Grasfutterung in die
Kuhmilch und ermittelten je nach Kongener Carry-over-Raten zwischen 0,01 und 0,35. Bei
Berechnung der Transferfaktoren aus den angegebenen Carry-over-Raten resultieren unter
der Annahme der von Blithgen et al. (1996) genannten Werte fur die tagliche Futteraufnah-
me von 17 kg TS, die tagliche abgegebene Milchmenge von 22 kg und dem Milchfettgehalt
von 4,3% je nach Kongener Transferfaktoren von 0,18 bis 6,29 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1
ng I-TEQ/kg TS Pflanze, auf I-TEQ bezogen ein Transferfaktor von 3,59 ng I-TEQ/kg
Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze (Tabelle 6-5).

Aus einer Bilanzierung von McLachlan fir PCDD/F und nicht-dioxindhnlichen PCB flr eine
laktierende Kuh geht hervor, dass die 2,3,7,8-substituierten PCDD und die 2,3,4,7,8- substi-
tuierten PCDF in der Kuh persistent sind, wahrend die anderen Kongenere einem Abbau
unterliegen. Nach den Ergebnissen werden 63% der im Futter enthaltenen TEQ von der Kuh
nicht resorbiert und 20% der resorbierten TEQ gelangen in die Milch. 80% der TEQ in der
Milch entfallen auf 2,3,7,8-TCDD, 1,2,3,7,8-PnCDD und 2,3,4,7,8-PnCDF (McLachlan,
1992).

Vergleichende Untersuchungen von Boden-, Gras- und Milchgehalten in der Umgebung der
ehemaligen Kupferhutte Marsberg ergaben keinen linearen Zusammenhang zwischen Bo-
den- und Milchgehalten. Selbst bei einer hohen Bodenbelastung von 28,7 ng BGA-TEQ/Kg
TS Boden lag die Milchbelastung von Kiihen mit 0,86 pg BGA-TEQ/kg Milchfett im Bereich
der ubiquitéren Hintergrundbelastung (Krause et al. (1993) (Tabelle 6-5).

Furst et al. (1993) zeigte, dass der Luftpfad flir den Transfer von der Futterpflanze in die
Kuhmilch groRere Bedeutung besitzt als der Pfad Uber den Boden. Die Autoren berichten bei
Grasgehalten von 0,4 ng I-TEQ/kg TS noch Milchgehalte von 1,1 - 1,5 ng I-TEQ/kg Milchfett.
Daraus resultiert ein Transferfaktor von 2,75 - 3,75 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-
TEQ/kg TS Pflanze.

Inzwischen liegen mehrere neuere Studien zum Transfer der PCDD/F aus dem Futter in die
Kuhmilch vor. Schuler et al. (1997) fuhrten in der Schweiz Uber einen Zeitraum von zwei Jah-
ren nach Grasverfutterung Depositions-, Gras- und Untersuchungen zum Transfer von 12
Kongeneren in die Kuhmilch durch. In Grasproben wurde etwa 35% der atmospharischen
Deposition wiedergefunden, wobei grole Schwankungen der deponierten Mengen und der
Grasgehalte festgestellt wurden. Die Milchgehalte waren demgegeniber relativ konstant.
Anhand der in der Studie berichteten Daten zu Gras- und Kuhmilchgehalten ergibt sich auf
TEQ-Basis fur Gras ein Gehalt von 0,53 ng WHO-TEQ/ng TS Gras (Juni 1995) und fur Kuh-
milch ein Gehalt von 2,49 ng WHO-TEQ/kg Milchfett. Aus diesen Daten resultiert ein Trans-
ferfaktor von 4,69 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze.
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Slob et al. (1995) bestimmten in der Nachbarschaft einer Millverbrennungsanlage in den
Niederlanden anhand von Gras- und Kuhmilchmessungen Uber zwei Monate den Transfer
von 17 PFDD/F-Kongeneren aus Gras in die Milch. Auf I-TEQ bezogen, wurde ein Carry-
over von 7,5% ermittelt. In der Studie werden fir zwei Messkampagnen (August bis Septem-
ber sowie September bis Oktober) Milchgehalte von 9,77 und 9,64 ng I-TEQ/kg Milchfett am
Standort A und 9,63 und 11,80 ng I-TEQ/kg Milchfett am Standort B berichtet. Die Grasge-
halte lagen bei 8,5 und 6,7 ng I-TEQ/kg TS Pflanze am Standort A und 10,2 und 9,2 ng I-
TEQ/kg TS Pflanze am Standort B. In der Messkampagne September bis Oktober wurden
niedrigere Grasgehalte nachgewiesen, Gehalte in der Milch waren jedoch auf gleichem oder
sogar hoherem Niveau, was moglicherweise auf die Kumulation Uber den vorausgegange-
nen Zeitraum zurlckzufuhren ist. Aus den Daten ergeben sich Transferfaktoren fiir den
Ubergang Gras-Kuhmilch von 1,11 und 1,44 fiir den Standort A sowie 0,94 und 1,28 ng |-
TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze fir den Standort B, mit einem Mittelwert von
1,20 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze (Tabelle 6-5).

Malisch (2000) untersuchte den Transfer nach Verflitterung von kontaminierten Zitrustre-
stern. Es wurde eine deutlich hdhere Bioverfigbarkeit der PCDD/F aus Zitrustrestern als aus
Boden festgestellt. Carry-over-Raten, sowohl flir einzelne Kongenere als auch auf Toxizi-
tatsaquivalente bezogen, sind in Tabelle 6-5 wiedergegeben. Aus den Angaben der Autoren
zu Carry-over-Raten wurde unter Annahme einer taglichen Futteraufnahme von 17 kg TS,
einer taglich abgegebenen Milchmenge von 22 kg und einem Milchfettgehalt von 4,3% (nach
Bluthgen et al., 1996, siehe oben) ein Transferfaktor von 7,19 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1
ng I-TEQ/kg TS Pflanze, bezogen auf WHO-TEQ von 7,91 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1
ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze errechnet (Tabelle 6-5).

Blathgen et al. (1996) untersuchten in tierexperimentellen Arbeiten mit oraler Supplementie-
rung Uber 104 Tage den Ubergang von PCDD/F in das Milchfett. Je nach Kongener wurden
Carry-over-Raten zwischen <1 und >35% ermittelt. Fur diejenigen Kongenere, die das Milch-
fett wesentlich kontaminieren, wurde - bezogen auf I-TEQ - eine mittlere Rate von 19,2%,
entsprechend einem Transferfaktor von 3,45 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS
Pflanze, Uber alle Kongenere ein Mittelwert von 11,6%, entsprechend einem Transferfaktor
von 2,08 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze, angegeben. Die Ergebnisse
zeigen gute Ubereinstimmung mit den Massenbilanzierungen von McLachlan (1992).

Die Staatliche Lehr- und Forschungsanstalt fir Viehhaltung und Grinlandwirtschaft Aulen-
dorf (LVVG, 1991) fuhrte zum Belastungsfall Crailsheim-Maulach eine Untersuchung zum
Pfad Pflanze-Milchkuh-Milch durch. In der Milch wurden durchschnittlich 11,7 % der mit dem
Futter aufgenommenen TE (bzw. 25,3 % I-TEQ) wiedergefunden. Trotz der geringen Belas-
tung des Heus stiegen die Dioxingehalte in der Milch im Verlauf der Messungen von 0,8 ng
TE/kg Milchfett auf bis zu 4 ng TE/kg Milchfett an. Fir den Transfer Futter-Kuhmilch wurde
ein durchschnittlicher Wert von 3,7 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze mit
einem Schwankungsbereich von 1,1 bis 10,9 ermittelt.

Ergebnisse aus Modellierungen

Eine von Welsch-Pausch (1998) durchgefiihrte Bilanzierung der Stoffflisse von PCDD/F in
einem AgrarOkosystem ergab die hdchsten Carry-over-Raten mit 30% fur 2,3,7,8-TCDD,
1,2,3,7,8,- PnCDD und 2,3,4,7,8-PnCDF, das Ergebnis zeigte gute Ubereinstimmung mit
Werten aus einer anderen Bilanzierung (McLachlan und Richter, 1998). Hinsichtlich der Car-
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ry-over-Raten ergeben sich Werte in der gleichen GroRenordnung wie in Tabelle 6-5. Mit
steigendem Chlorierungsgrad wurde eine Abnahme des Transfers in die Milch beobachtet.
Als mogliche Erklarung wird die abnehmende Absorption im Verdauungstrakt der Kuh mit
zunehmender Hydrophobie der Kongenere diskutiert.

Fir den Verbleib von 2,3,7,8-TCDD in einem agrarischen Betrieb stellten Welsch-Pausch
und MclLachlan (1998) folgende Bilanzierung auf: 60% der atmospharischen Gesamtjahres-
deposition (0,96 mg/Jahr) verteilen sich auf Gras, jeweils 20% auf Mais und Getreide. Bezo-
gen auf die Jahresdeposition wird ein Anteil von insgesamt ca. 10%, dabei Uber Gras von
8,4%, Uber Mais von 2,1% und Uiber Getreide von 0% in der Kuh resorbiert. Uber Ausschei-
dung in die Gulle und Aufbringung auf agrarische Nutzflachen wird ein Anteil von 8,7% von
der Kuh weg dem Boden zugefiihrt. Schatzungsweise 1,7% gehen durch Metabolisierung in
der Kuh verloren, so dass ein Restanteil von 3,6% (34,56 ug) der Jahresdeposition in die
Milch transferiert wird.

Fir die Summe aller TCDD auller 2,3,7,8-TCDD wurde mit 18% der Jahresdeposition (43
mgq) ein grolRerer Anteil Gber Grasfitterung in die Kuh transferiert. Der Austrag Uber die Giille
wurde mit 3,8% bilanziert. Da hier ein gréRerer Verlust von 17% durch Metabolismus veran-
schlagt wird, resultiert fir den Transfer in die Milch nur ein kleiner Anteil von 0,1%. Fir den
Eintrag des hoherchlorierten 1,2,3,4,6,7,8,-HpCDD wird ein Gesamteintrag von ca. 10% der
Jahresdeposition abgeschatzt. Nahezu das gesamte 1,2,3,4,6,7,8,-Cl;DD wird von der Kuh
wieder ausgeschieden und gelangt tber Giille auf den agrarischen Boden. Fiir den Transfer
in die Kuhmilch verbleibt ein Anteil von 0,3% der Jahresdeposition (63 mg/Jahr). Insgesamt
ergeben die Daten einen geringen Anteil der atmospharischen Deposition, der sich in der
Kuhmilch wieder findet (Tabelle 6-5).

Fir OCDD wurde in der Studie von Welsch-Pausch (1998) ein hdherer Fluss aus dem Be-
trieb heraus als in den Betrieb hinein bilanziert. Da eine biogene Bildung von PCDD/F bei der
Garfutterbereitung und bei der Rotte von Stallmist in der Studie nicht nachweisbar war, wird
fur OCDD eine Bildung im Verdauungstrakt der Kiihe diskutiert.
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Tabelle 6-5:  Carry-over-Raten fiir den Ubergang von PCDD/F von Gras in die Kuhmilch
(auRer Malisch, 2000, hier Verabreichung von Zitrustrestern mit dem Futter)
McLach- | Slob et | Schuler | Malisch Welsch- McLach-
lan et al. al. et al. (2000)* Pausch lan und
(1990)* (1995)* | (1997)* und Richter
McLach- (1998)**
lan
(1998)**
2,3,7,8-TCDD 0,35 0,15 0,3 0,58 0,34 0,38
1,2,3,7,8-PnCDD 0,33 0,11 0,2 0,49 0,31 0,39
1,2,3,4,7,8-HxCDD 0,17 0,057 0,08 0,127 0,33
1,2,3,6,7,8-HxCDD 0,14 0,062 0,21 0,33
1,2,3,7,8,9-HxCDD 0,18 0,03 0,11 0,16
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 0,03 0,0062 0,02 0,028 0,034
OCDD 0,04 0,0012 0,008 0,0121 0,0068
2,3,7,8-TCDF 0,07 0,0087 0,02 0,028 0,0083
1,2,3,7,8-PnCDF 0,06 0,0040 0,04 0,038 0,0107
2,3,4,7,8-PnCDF 0,25 0,12 0,5 0,58 0,26 0,4
1,2,3,4,7,8-HxCDF 0,19 0,043 0,07 0,33 0,094 0,24
1,2,3,6,7,8-HxCDF 0,16 0,036 0,30 0,098 0,187
2,3,4,6,7,8-HxCDF 0,14 0,042 0,19 0,089 0,189
1,2,3,7,8,9-HxCDF
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 0,03 0,0039 0,01 0,031 0,0146 0,034
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 0,08 0,0037 0,042 0,023
OCDF 0,01 0,0 0,01 0,004 0,0053
I-TEQ 0,2 0,075 0,40
WHO-TEQ 0,44
Transferfaktor 3,59*** 1,20 4,69 7,19***
nach eigener Be- (I-TEQ) (I-TEQ) | (WHO- | (I-TEQ)
rechnung TEQ) 7,91%**
(WHO-
TEQ)

* experimentell ermittelt
**Modellierungen

*** Berechnung unter Verwendung der von Blithgen et al. (1996) genannten Werte fiir tagliche Futteraufnahme
von 17 kg TS, die tagliche abgegebene Milchmenge von 22 kg und der Milchfettgehalt mit 4,3% nach dem im
Text dargestellten Zusammenhang zwischen Carry-over-Rate und Transferfaktor

Ungeachtet der unterschiedlichen absoluten Werte flir die Carry-over-Raten lassen sich aus
der Zusammenstellung der Ergebnisse aus den verschiedenen Studien in Tabelle 6-5 einige
Gemeinsamkeiten erkennen:

» die in unterschiedlichen Studien ermittelten Carry-over-Raten stimmen in der Grélkenord-
nung gut Gberein,

» die relativen Werte fir den Transfer der Kongenere sind teilweise vergleichbar, Carry-
over-Raten fur TCDD und OCDF unterscheiden sich etwa um Faktor 35 bei den Studien
von MclLachlan et al. (1990) und Schuler et al. (1997) und etwa um Faktor 150 bei den
Studien von Slob et al. (1995) und Malisch (2000),

» der Transfer ist stark kongenerenabhangig, mit maximalen Raten fir 2,3,7,8-TCDD, und
1,2,3,7,8-PnCDD und minimalen Raten fir 2,3,7,8-TCDF, OCDD und OCDF,
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» die Kongenere lassen sich nach ihrem Transferverhalten grob in drei Gruppen untertei-
len: Die erste Gruppe mit den Kongeneren 2,3,7,8-TCDD, 1,2,3,7,8-PnCDD und
2,3,4,7,8-PnCDF zeigt einen hohen Transfer in die Milch mit einem Carry-over von 30-
40%. Kongenere der zweiten Gruppe, die 2,3,7,8-substituierten HxCDD und HxCDF,
werden zu etwa 20% in die Milch transferiert. Die dritte Gruppe umfasst die hepta- und
octachlorierten PCDD und PCDF, diese werden zu <4% in die Milch ausgeschieden.

* Mit zunehmendem Chlorierungsgrad nimmt der Transfer ab.

Auf I-TEQ bezogen wurden Carry-over-Raten von 0,075 bis 0,4 ermittelt.

Eine Ursache fur Abweichungen in verschiedenen Studien kann darin liegen, dass die Werte
nicht unter Gleichgewichtsbedingungen ermittelt wurden, d. h. zu einem Zeitpunkt, als der
Gleichgewichtszustand der Kuh hinsichtlich Aufnahme und Ausscheidung der Schadstoffe
durch eine Akkumulations- oder Clearancephase (Laktationszyklus) gestort war. Weiterhin
fuhren unterschiedliche Matrices im Futter (Zitrustrester) zu Abweichungen. Dariber hinaus
werden auch physiologische Unterschiede zwischen verschiedenen Rassen und zwischen
verschiedenen Kihen einer Rasse diskutiert (Fiedler et al., 1995).

PCB

Thomas et al. (1998b) berichten Daten aus den Jahren 1996 und 1997 zum Transfer von
Uberwiegend nicht-dioxindhnlichen PCB-Kongeneren bei Kuhen in England, die mit hinter-
grundbelastetem Futter geflttert wurden. Darunter sind zwei dioxindhnliche Kongenere —
PCB 105 und 118 — enthalten. Es werden folgende Daten zu Silage- und Kuhmilchgehalten
aus zwei Jahren berichtet:

Kongener Gehalt in Silage (ng/kg TS) Gehalt in Kuhmilch (ng/kg Milchfett)
1996 1997 1996 1997

105 26 26 180 170

118 76 78 1220 970

Anhand der Daten ergeben sich folgenden Transferfaktoren (auf WHO-TEQ-Basis):

13,72 ng/kg Milchfett pro 1 ng/kg TS Pflanze  Jahr 1996
10,96 ng/kg Milchfett pro 1 ng/kg TS Pflanze  Jahr 1997

Der Beitrag der dioxinahnlichen Kongenere zum WHO-TEQ in der Kuhmilch kann auf Basis
der Daten nicht angegeben werden. Aus den weiteren Daten zu nicht-dioxindhnlichen PCB
geht hervor, dass der Transfer mit zunehmendem Chlorierungsgrad in der Tendenz zunahm.
Der Schwerpunkt des Transfers lag bei den Kongeneren 118, 138, 153, 170, 180.

Slob et al. (1995) untersuchten anhand von Gras- und Kuhmilchanalysen den Transfer der
non-ortho PCB-Kongenere 77, 126 und 169 fiir den Ubergang Gras-Kuhmilch fir Kiihe, die
an zwei Standorten in der Nachbarschaft einer Mullverbrennungsanlage in den Niederlanden
weideten. In der Studie werden folgende Daten zu Gras- und Kuhmilchgehalten berichtet:
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Gehalt in Gras Gehalt in Kuhmilch
(ng I-TEQ/kg TS) (ng I-TEQ/kg Milchfett)
Untersuchungszeitraum
13.8.-10.9. 13.9.-11.10. 13.8.-10.9. 13.9.-11.10.
Standort A
PCB 77 271 33,2 5,06 6,36
PCB 126 7,2 7,8 41,5 45,98
PCB 169 2,9 2,6 13,8 15,16
Standort B
PCB 77 33,3 37,3 7,77 7,1
PCB 126 9,1 10,4 49,25 57,54
PCB 169 3,2 3,7 14,09 17,82

Unter Beriicksichtigung der Gehalte und der TEF fir die genannten drei Kongenere wurden
fur die zwei Standorte Transferfaktoren auf WHO-TEQ-Basis abgeleitet. Diese betragen fur

den

Standort A 5,79 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze

Standort B 5,42 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze.

Als Mittelwert ergibt sich hieraus ein Transferfaktor von 5,6 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro
1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze. Die Befunde zeigen einen hohen kongenerenabhangigen
Ubergang in die Kuhmilch, der mit zunehmendem Chlorierungsgrad ansteigt. Besonders
grol} ist der Beitrag des Kongeners 126.

Fazit

Der Transfer der PCDD/F und PCB ist stark kongenerenabhangig. Die beobachteten
Carry-over-Raten fur die PCDD/F-Kongenere liegen zwischen <1 und >35%. Fur
PCDD/F nimmt er mit zunehmendem Chlorierungsgrad ab. Fir PCB gilt die umgekehrte
Tendenz, der Transfer nimmt mit zunehmendem Chlorierungsgrad zu.

Verglichen mit dem Transferfaktor von 2 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS
Pflanze fur PCDD/F, den LAI (1994) abgeleitet hatte, zeigt die Zusammenstellung der
Studien fir PCDD/F héhere Transferfaktoren. Die héheren Werte fir PCDD/F aus der
Studie von Malisch resultieren vermutlich aus der Zugabe von Zitrustrestern, die zu einer
hoheren Bioverfligbarkeit im Vergleich zu Boden als Matrix flhrt, und sind vermutlich
nicht reprasentativ. Sofern die Transferfaktoren aus dieser Studie nicht einbezogen wer-
den, umfassen die Transferfaktoren fur PCDD/F eine Spanne von 1,2 ng I-TEQ/kg Milch-
fett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze bis 4,69 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-
TEQ/kg TS Pflanze. Nach Angaben der AG Dioxine (2002) liegen die Konzentrationen
auf Basis der WHO-TEF um 14-18% hoher (Abschnitt 5.1.1). Damit ergibt sich fur die
Transferfaktoren auf WHO-TEQ-Basis eine Spanne von etwa 1,4 - 4,69.

Fur einzelne PCB-Kongenere werden hohe Carry-over-Raten ermittelt. Der Transferfak-
tor fir drei non-ortho Kongenere 77, 126 und 169 auf WHO-TEQ bezogen liegt bei 5,6 ng
WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze. Fur die Kongenere 105 und
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118 liegen Transferfaktoren (auf WHO-TEQ-Basis) in einem Bereich von 11,0 - 13,7 ng
WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze vor, die einen hohen Transfer
dieser Kongenere verdeutlichen. Die Befunde aus diesen Studien sind jedoch nicht re-
prasentativ fir alle PCB-Kongenere. Nach den Daten zur Hintergrundbelastung ist von
einem Anteil der dioxindhnlichen PCB an den Gesamt-WHO-TEQ von etwa 70% (Ab-
schnitt 5.1.1) bei etwa gleichen Anteilen PCDD/F und PCB in Pflanzen (Abschnitt 5.1.5)
auszugehen, was den hoheren Transfer der PCB im Vergleich zu PCDD/F stiitzt. Hinwei-
se auf einen zehnfach héheren Transfer der PCB gehen aus den Hintergrundwerten je-
doch nicht hervor. Deshalb wirde die Ausschépfung der Obergrenze von 14 ng WHO-
TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze fir die Angabe einer Spanne fiir den
Transferfaktor vermutlich zu einer Uberschatzung fiihren.

Insgesamt erscheint der friher abgeleitete Transferfaktor von 2 zu niedrig. Jedoch be-
stehen Unsicherheiten hinsichtlich der Obergrenze. Fur PCB ist ein groRerer Transfer zu
vermuten, jedoch ist die Datenlage zu lickenhaft fir eine weitergehende Aussage. Unter
Berticksichtigung der hier berichteten Transferfaktoren flir PCDD/F und PCB erscheint es
empfehlenswert, fur den Transferfaktor einen Bereich von 1,4 - 5,6 ng WHO-TEQ/kg

Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze anzugeben.

Tabelle 6-6: Transferfaktoren fir den Ubergang Futterpflanze — Milch (in ng I-TEQ/kg
Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze sofern nicht anders angegeben),
Transferfaktoren wurden aus Angaben zu Carry-over-Raten abgeleitet unter
Berticksichtigung einer taglichen Futteraufnahme von 17 kg TS und einer tag-
lich abgegebenen Milchmenge von 22 kg mit einem Milchfettgehalt von 4,3%
nach Blathgen et al. (1996)

Transferfaktoren | Bemerkungen

PCDD/F

LAI (1994) 2

LVVG (1991) 3,7

Farst et al. (1993) 2,75-3,75

Blathgen et al. (1995) |2,08 eigene Berechnung des Transferfaktors aus

den Carry-over-Raten

McLachlan et al. 3,59 Summenwert fiir 16 Kongenere, eigene Be-

(1990) rechnung des Transferfaktors aus den Carry-

over-Raten

Slob et al. (1995) 1,2 (I-TEQ) Summenwert flr 16 Kongenere

1,4 (WHO-TEQ)

Schuler et al. (1997)

4,69 (WHO-TEQ)

Malisch (2000)

7,19 (F-TEQ)
7,91 (WHO-TEQ)

Transfer aus Zitrustrestern als Matrix, Sum-
menwert fir 11 Kongenere, eigene Berech-
nung des Transferfaktors aus den Carry-over-
Raten

PCB

Slob et al. (1995)

5,6 (WHO-TEQ)

Werte flr drei Kongenere, nicht reprasentativ
far alle PCB,

Thomas (1998b) 11,0-13,7 Werte flr zwei Kongenere 105 und 118, nicht
(WHO-TEQ) reprasentativ fir alle PCB

PCDDI/F + PCB 1,4-5,6

Vorschlag fiir aus- (WHO-TEQ)

zuwahlenden Trans-
ferfaktor
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Aus den Befunden des Chloraromatenmessprogrammes des Landes NRW (MURL, 1991)
war hervorgegangen, dass die Transferfaktoren zwar fur einzelne Kongenere sehr unter-
schiedlich ausfielen, die Abstufung aber in etwa den TEF entsprach. Wegen des weitgehend
Ubereinstimmenden Profils in verschiedenen Pflanzen wurde gefolgert, dass trotz der konge-
nerenspezifischen Anreicherung auch ein Transferfaktor in TEQ abgeleitet werden konne
(UBA, 1993).

Eine Gefahrdungsabschatzung auf Basis von TEQ ist wiederholt kritisiert worden. Das wis-
senschaftliche Komitee flr Tiererndhrung der Europaischen Gemeinschaft (SCAN, 2000)
hebt hervor, dass es wegen der Abhangigkeit der Transferfaktoren von Chlorierungsgrad und
Position der Chloratome und den abweichenden Kongenerenzusammensetzungen in unter-
schiedlichen Proben wissenschaftlich nicht korrekt ist, den Transfer allein auf Basis von TEQ
zu berechnen und zu verallgemeinern, sondern es missen die Einzelkongenere bertcksich-
tigt werden. Nach einem Vorschlag von McLachlan (1991) sollte der TEQ um den Transfer-
faktor jedes einzelnen Kongeners erweitert und durch sogenannte ,Expositions-
Toxizitatsaquivalente“ abgeldst werden.

6.3.2 Pflanze — Mensch

Uber die Resorption der PCDD/F und dioxindhnlichen PCB aus pflanzlichen Nahrungsmitteln
im menschlichen Verdauungstrakt ist nur wenig bekannt. Die Resorption von 2,3,7,8-TCDD
belauft sich beim Menschen auf etwa 90% (Poiger und Schlatter, 1986), fir Sduglinge wird
eine Resorptionsrate von >96% angegeben (Kdrner et al., 1992). Die Befunde beim Men-
schen verdeutlichen eine hohe Resorption auch von Verbindungen mit einem relativ hohen
Kow-Wert und stehen somit im Gegensatz zur Resorption bei Kiihen, bei denen eine geringe-
re und hochgradig selektive, K.,~-Wert-abhangige Aufnahme nachgewiesen ist (siehe Ab-
schnitt 6.2.2).

6.4 Nahrungsmittel — Muttermilch

Ein Transferfaktor fir den Ubertritt Nahrungsmittel — Muttermilch wurde von LAl (1994) nicht
abgeleitet mit der Begriindung, dass die PCDD/F-Gehalte in der Muttermilch aus der Auf-
nahme und Anreicherung Uber eine bis zwei Dekaden resultieren und die anfanglich hohen
Gehalte im Laufe der Laktation kontinuierlich absinken wirden. Auf Basis der durchschnittli-
chen taglichen Aufnahme von PCDD/F wurde der Gehalt in der Muttermilch geschatzt. Die-
ser Ansatz des LAI wird Gbernommen.

Nach den vorliegenden Daten ist derzeit von einer Aufnahme von 1,4 pg I-TEQ/(kg - d)
PCDD/F und dioxindhnlicher PCB Uber die Nahrung auszugehen (Abschnitt 7.1). Fur die
Muttermilch wurde eine mittlere Konzentration von 30 ng WHO-TEQ/kg Fett ermittelt (Ab-
schnitt 5.3.3).
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6.5 Zusammenfassung und Schlussfolgerungen zu Transferfaktoren

Transfer Luft-Boden

LAI (1994) hatte aus Modellierungen fiir den Ubertritt Luft-Boden Transferfaktoren von 0,11 -
0,33 ng I-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? - d) abgeschatzt. Da die gemessenen Bo-
dengehalte hoher waren, als man nach der Ableitung erwarten konnte, hatte LAI fur den Pfad
Luft-Boden eine sehr konservative Abschatzung vorgenommen und unter Verwendung eines
Sicherheitszuschlages flir Bertcksichtigung von Weideland hoéhere Transferfaktoren ange-
setzt als berechnet wurden.

Die neueren Studien aus Dortmund ergeben einen Transferfaktor von durchschnittlich 0,5 ng
WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d). Aus neueren Messdaten aus England
geht hervor, dass der Transferfaktor auch bei Einschluss der dioxindhnlichen PCB einen
Wert von 0,5 nicht Uberschreitet. Aus weiteren hier zusammengestellten Messdaten ergibt
sich ein Transferfaktor im Bereich von 0,3 - 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-
TEQ/(m? - d). Dieser liegt somit hdher als der von LAI (1994) aus Modellierungen abge-
schatzte Transferfaktor von 0,11 - 0,33 ng I-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg I-TEQ/(m? - d). Als
orientierende Abschatzung kdnnte somit die Spanne von 0,3 - 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Bo-
den pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d) fir den Transferfaktor Luft-Boden angesetzt werden. Die
Obergrenze von 0,5 ist Ubereinstimmend mit den Befunden aus England zu PCDD/F (Duar-
te-Davidson et al., 1997) und den Ergebnissen aus der Studie von Hiester (2003) hinsichtlich
der Summe der PCDD/F und PCB. Im Hinblick auf die obere Grenze des Transferfaktors
bestehen jedoch Unsicherheiten.

Mé&gliche Ursachen fiir abweichende Transferraten fiir den Ubergang Luft-Boden

aus Messungen und Modellierungen

LAI (1994) berichtet von deutlich héheren Bodengehalten an Standorten in Nordrhein-
Westfalen, als nach den Niederschlagsgehalten zu erwarten ware. Als mdgliche Ursache fir
die Abweichungen zwischen den erwarteten und den gemessenen, hdheren Bodengehalten
wird diskutiert, dass das fUr die Depositionsmessung eingesetzte Bergerhoff-Verfahren sys-
tematisch zu einer Unterschatzung des tatsachlichen Eintrags fluhrt (UBA, 1993).

Berding et al. (2000) diskutieren als Ursache fur die Unterschiede zwischen gemessenen
und berechneten Bodengehalten die in Ausbreitungsmodellen angenommene Abbaurate
bzw. die Annahme eines homogenen Bodenkompartimentes. Abbauraten fir PCDD/F sind
schwer zu bestimmen. Der Abbau erfolgt nach Einschatzungen in erster Linie unter Lichtein-
fluss in einer dinnen Schicht an der Bodenoberflache, wahrend der in den unteren Boden-
schichten verbleibende Anteil sehr viel langsamer abgebaut wird. In Expositionsmodellen
wird jedoch fur das gesamte Kompartiment Boden eine einheitliche Abbaurate angesetzt.
Hieraus resultiert nach Berding et al. (2000) die Unterschatzung der Bodengehalte in Aus-
breitungsmodellen.

Als eine Verbesserung der Modelle wurde die Verwendung substanzspezifischer Eindringtie-
fen anstelle einer festen Durchmischungstiefe flir den Boden vorgeschlagen. Untersuchun-
gen von Grunlandbdden im Rahmen des NRW-Messprogrammes (MURL, 1991) bei zwei
verschiedenen Untersuchungstiefen (0-2 cm und 0-10 cm) ergaben keine signifikanten Un-
terschiede in den PCDD/F-Gehalten der beiden Teilproben. Aus den Ergebnissen wurde
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gefolgert, dass flr Griinland eine Untersuchungstiefe bis 10 cm ausreichend ist. In einer an-
deren Studie an einem ehemaligen Wiesengelande in Nachbarschaft eines Emittenten mit
drei verschiedenen Entnahmetiefen wurde dagegen ein signifikantes Tiefenprofil der
PCDD/F-Gehalte mit der héchsten Anreicherung in den obersten 3 cm der Bodenschicht
festgestellt. Eine unterschiedliche Kongenerenverteilung zwischen den Entnahmetiefen war
nicht erkennbar (Krause et al., 1993).

Transfer Luft-Pflanze

Die Relevanz des Luftpfades flr die Kontamination oberirdischer Pflanzenteile mit PCDD/F
und dioxindhnliche PCB wird durch die neueren experimentellen Untersuchungen und Ab-
schatzungen bestatigt. Auch fir PCB legen die Daten den Schluss nahe, dass Uber den
Luftpfad eine signifikante Anreicherung in Grunpflanzen und damit in Nahrungsketten statt-
findet.

Der Ubergang Luft-Pflanze ist stark von der Morphologie, besonders der spezifischen Blatt-
oberflache abhangig. Wegen der je nach Jahreszeit unterschiedlichen Gas-Partikelverteilung
der Schadstoffe ist der Transfer darliber hinaus auch vom Zeitpunkt der Vegetationsperiode
und somit ebenfalls von der Pflanzenart abhangig. Fur die meisten Pflanzen bleibt die Gas-
Partikelverteilung wahrend der Vegetationsperiode jedoch anndhernd konstant.

LAI legte fur die Depositionsgeschwindigkeit der partikelgebundenen Deposition Uber Gras
einen Naherungswert von 0,1 - 1 mm/Sekunde zu Grunde. Diese Depositionsgeschwindig-
keit wird durch die Ergebnisse aus neueren Studien bestatigt, sieht man von Grobstaubde-
positionen ab, die im wesentlichen auf die nahe Umgebung von Emittenten begrenzt bleiben.

Die Ergebnisse der neueren experimentellen Untersuchungen sowie der Modellierungen fiir
2,3,7,8-TCDD und hoéherchlorierte PCDD/F stlitzen den von LAI (1994) abgeleiteten Wert flr
den Transferfaktor flir die PCDD/F (Tabelle 6-3). Fir diese Substanzgruppe kann ein Trans-
ferfaktor im Bereich von 0,1 - 0,2 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d)
abgeleitet werden.

Zum Transfer der dioxindhnlichen PCB liegt nur eine Studie vor, die Hinweise darauf gibt,
dass der Einschluss der dioxindhnlichen PCB zu deutlich héheren Transferfaktoren fihrt. Die
aus Depositions- und Aufwuchsmessungen in Dortmund erhaltenen Daten legen den
Schluss nahe, dass Uber den Luftpfad eine signifikante Anreicherung in Pflanzen stattfindet.
Die aus dieser Studie abgeleiteten Transferfaktoren mit einem Wert von etwa 1 fur PCB al-
lein und 0,4 fir die Summe der PCDD/F und PCB erscheinen jedoch nach Vergleich mit den
durchschnittlichen Hintergrundbelastungen zu hoch, und es ist vermutlich von einem niedri-
geren Transferfaktor fur PCB auszugehen. Zusammen mit den Unsicherheiten der Ableitung
kann dieser Einzelfall nur als orientierende Bewertung herangezogen werden. Als Schluss-
folgerung konnte unter Berlicksichtigung der geringen Datenbasis und der unsicheren Ab-
schatzung fir die PCB fir den Ubertritt Luft-Pflanze anstelle eines Mittelwertes fir den
Transferfaktor ein Bereich von 0,1 bis 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 pg WHO-
TEQ/(m? « d) vorgeschlagen werden.
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Transfer Boden — Pflanze

Im Hinblick auf den Transfer Boden — Pflanze bestatigen neuere Messdaten und Modellie-
rungen die Annahme des LAI, dass die Aufnahme von PCDD/F Uber die Wurzeln eine aus-
gesprochen untergeordnete Rolle spielt. Freilandversuche zu PCDD/F ergaben auch auf
hoch belasteten Bdden eine sehr geringe Abhangigkeit der Pflanzengehalte von den Boden-
gehalten, sofern eine aullere Kontamination durch anhaftende Bodenpartikel ausgeschlos-
sen wurde. Der Uberwiegende Eintrag von PCDD/F und PCB in Pflanzen erfolgt tUber Depo-
sition und Anlagerung von Bodenpartikeln, hierbei sind speziesspezifische und pflanzenteil-
spezifische Unterschiede zu erkennen.

Unter Berlicksichtigung der seit der Ableitung des LAl hinzugekommenen Befunde an ein-
zelnen Pflanzenarten, wie Zucchini und Kirbis, bei denen eine nennenswerte Verlagerung
mit dem Transpirationsstrom belegt ist, kdnnte der vom LAI (1994) angewandte Transferfak-
tor fur PCDD/F von 0,01 - 0,1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden nach
oben auf einen Wert von 0,2 ng I-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng I-TEQ/kg TS Boden korrigiert
werden, um Ausnahmen unter den Nutzpflanzen mit grofRerer systemischer Aufnahme und
Verlagerung in den Spross mit zu bertcksichtigen.

Anders als bei den PCDD/F sind - auf Basis der Daten von nicht-dioxindhnlichen PCB - teil-
weise relevante Aufnahmen von PCB in die Pflanze mit einem mittleren Transferfaktor von
0,2 ng/kg TS Pflanze pro 1 ng/kg TS Boden festgestellt worden. Die ermittelten Transferfak-
toren zeigen eine grofere Schwankungsbreite und deuten auf einen deutlichen Einfluss der
Pflanzenspezies hin. Unter Berucksichtigung eines mdglicherweise hdheren Transfers der
dioxinahnlichen PCB und um mogliche weitere, bisher nicht untersuchte Pflanzenarten mit
hoher Anreicherung von PCDD/F in oberirdischen Pflanzenteilen wie die Zucchini zu bertck-
sichtigen, erscheint eine Erhdhung des friiher abgeleiteten Transferfaktors und die Angabe
einer Spanne von 0,1 - 0,2 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Boden
empfehlenswert.

Transfer Futterpflanze — Kuhmilch

Der Transfer der PCDD/F und PCB ist stark kongenerenabhéangig. Die beobachteten Carry-
over-Raten fur die PCDD/F-Kongenere liegen zwischen <1 und >35%. Fur PCDD/F nimmt er
mit zunehmendem Chlorierungsgrad ab. Fur PCB gilt die umgekehrte Tendenz, der Transfer
nimmt mit zunehmendem Chlorierungsgrad zu.

Verglichen mit dem Transferfaktor von 2 ng I-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng I-TEQ/kg TS Pflanze
fur PCDD/F, den LAI (1994) abgeleitet hatte, zeigt die Zusammenstellung der Studien fir
PCDD/F héhere Transferfaktoren mit einer Spanne von 1,4 - 4,69 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze, sofern die héheren Werte fur PCDD/F aus der Studie von
Malisch, die vermutlich aus der Zugabe von Zitrustrestern resultieren, nicht einbezogen wer-
den.

Fir einzelne PCB-Kongenere werden hohe Carry-over-Raten ermittelt. Der Transferfaktor fiir
drei non-ortho Kongenere 77, 126 und 169 Kongenere auf WHO-TEQ bezogen liegt bei 5,6
ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze, flr die Kongenere 105 und
118 bei 11,0-13,7 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze. Die Befun-
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de aus diesen Studien sind zwar nicht reprasentativ fiir alle PCB-Kongenere, verdeutlichen
aber einen hohen Transfer dieser Kongenere. Nach den Daten zur Hintergrundbelastung ist
von einem Anteil der dioxinahnlichen PCB an den Gesamt-WHO-TEQ von etwa 70% (Ab-
schnitt 5.1.1) bei etwa gleichen Anteilen PCDD/F und PCB in Pflanzen (Abschnitt 5.1.5) aus-
zugehen, was den hoheren Transfer der PCB im Vergleich zu PCDD/F stitzt. Hinweise auf
einen zehnfach héheren Transfer der PCB gehen aus den Hintergrundwerten jedoch nicht
hervor. Deshalb wiirde die Ausschopfung der Obergrenze von 14 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze fur die Angabe einer Spanne fir den Transferfaktor ver-
mutlich zu einer Uberschatzung fiihren.

Insgesamt erscheint der frilher abgeleitete Transferfaktor von 2 zu niedrig. Unsicherheiten
bestehen hinsichtlich der Obergrenze. Unter Berlcksichtigung der hier berichteten Transfer-
faktoren flir PCDD/F und PCB erscheint es empfehlenswert, flir den Transferfaktor einen
Bereich von 1,4 - 5,6 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze an-
zugeben.

Bioverfiligbarkeit aus dem Boden

Die hier berichteten, in ihrer Methodik sehr unterschiedlichen Studien zur Bioverfiigbarkeit
verdeutlichen, dass ein direkter Vergleich der Studien nicht mdglich ist. Als konservative An-
nahme kann davon ausgegangen werden, dass die Bioverfligbarkeit in normalen Boden oh-
ne Emittenteneinfluss gegenuber dem Futter nicht vermindert ist.

Transfer Boden — Kuh

Fur die Aufnahme von Bodenpartikeln durch Weidetiere wurde der Anteil an der Gesamtbe-
lastung der Kuh durch Bodenaufnahme auf 10% geschatzt. Da in Untersuchungen kein Zu-
sammenhang zwischen Boden- und Milchkonzentration festgestellt werden konnte, wird der
Ubertrittspfad durch Bodenaufnahme wahrend des Weideganges als nicht relevant eingestuft
(Fiedler et al., 1995).

Die in diesem Bericht empfohlenen Transferfaktoren sind in Tabelle 6-7 zusammengestellt.

Tabelle 6-7: Vorschlag fUr Transferfaktoren

Pfad Einheit Transferfaktor | Transferfaktor
LAI (1994) diese Studie
Luft-Boden ng WHO-TEQ/kg TS Boden 1 0,3-0,5
pro 1 pg WHO-TEQ/(m? « d)
Luft —Pflanze ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze 0,1-0,2 0,1-0,5
pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d)
Boden-Pflanze |ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze 0,01-0,1 0,1-0,2
pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Boden
Futterpflanze- |ng WHO-TEQ/kg Milchfett 2 1,4-5,6
Milch pro 1 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze
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Unsicherheiten

Wissensliicken bestehen hinsichtlich grundlegender Transferprozesse vor allem bei den di-
oxinahnlichen PCB und der Quantifizierung der Transferprozesse von Dioxinen und PCB
zwischen den verschiedenen Umweltmedien. Der verfligbare Datenbestand zum Vorkom-
men der dioxinahnlichen PCB ist unzureichend, um die gegenwartige Situation im Hinblick
auf diese zu beurteilen. Entsprechend gro3 sind hier die Unsicherheiten bei der Ableitung
der Transferfaktoren. Die Bedeutung der Wurzelaufnahme der PCDD/F und PCB, insbeson-
dere die zwischenartliche Variabilitdt, bedarf einer weitergehenden Klarung. Kenntnislicken
bestehen auch im Hinblick auf die Bewertung des Transfers aus der Luft und der verschie-
denen Mechanismen der Deposition auf Boden und Vegetation (nass-trocken, partikelformig-
gasformig).

Wegen fehlender Daten zum Transferverhalten der dioxinahnlichen PCB muss oftmals auf
Daten zu nicht-dioxindhnlichen Kongeneren zuriickgegriffen werden. Die Unterscheidung
zwischen dioxin-ahnlichen und nicht-dioxin-ahnlichen PCB ist auf dem dioxinartigen toxikolo-
gischen Profil begrindet und lasst nicht ein generell unterschiedliches physikalisch-
chemisches Verhalten annehmen. Hinweise, dass sich dioxin-dhnliche und nicht-dioxin-
ahnliche PCB prinzipiell unterschiedlich in der Umwelt verhalten, liegen nicht vor.

Eine generelle Schwierigkeit besteht in der Abgrenzung der verschiedenen Transferpfade.
Bei dem Transfer in Pflanzen kommen sowohl Luft, als auch Boden als mégliche Donorkom-
partimente in Frage. Bei der Bestimmung von Transferfaktoren muss gewahrleistet sein,
dass entweder nur der Bodenpfad oder nur der Luftpfad betrachtet werden. Besonders flr
den Transferpfad Boden-Pflanze ist es in den wenigsten Fallen mdglich, mit dem gewahlten
Versuchsdesign zu klaren, auf welchem Weg - Aufnahme Gber die Wurzeln oder Verflichti-
gung aus dem Boden und Aufnahme Uber die Blatter oder Aufnahme aus anhaftenden Bo-
denpartikeln - der Transfer aus dem Wurzelraum in oberirdische Pflanzenteile stattgefunden
hat.

Auf substanzspezifische Unterschiede fiir die Ubergénge zwischen verschiedenen Medien
wurde in diesem Bericht im Einzelnen hingewiesen. Aufgrund der unterschiedlichen physika-
lisch-chemischen Eigenschaften der einzelnen Kongenere ist von mehr oder weniger abwei-
chenden Transferraten auszugehen. Fir eine zusammengesetzte Substanzgruppe wie die
Summe der PCDD/F und der dioxinahnlichen PCB ist deshalb ein Zusammenhang zwischen
Gehalten in verschiedenen Medien nicht sicher zu ermitteln. Besonders deutlich wird dies
beim Ubergang in die Kuhmilch, d. h. wenn ein Resorptionsschritt im héheren Organismus
(unterschiedliche Resorption der Kongenere im Verdauungstrakt) im Transferpfad vorhanden
ist. FUr eine genauere Einschatzung des Transfers misste das Transferverhalten jedes ein-
zelnen Kongeners des Gemisches bekannt sein. Hierflr fehlt jedoch eine ausreichende Da-
tengrundlage um zu kléaren, ob der Beitrag der einzelnen Kongenere zum TEQ in einem Me-
dium gleich ist oder ob es wesentliche Unterschiede gibt.
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Aufnahme uber die Nahrung

Expositionsabschatzung des Menschen

Der LAI (1994) war von folgender Exposition Uber die Nahrung ausgegangen:

Tabelle 7-1:  Aufnahme von PCDD/F uber die Nahrung und pfadbezogene relative Anteile
(gerundet) (LAI, 1994)
Pfad normal ,worst-case*
pg I-TEQ/(kg - d) | Anteil an Summe | pg I-TEQ/(kg - d) | Anteil an Summe
Fleisch, Fisch' | 1 56% 1 48%
Milch 0,6 33% 0,6 29%
Gemiuse 0,2 11% 0,5 24%
Summe 1,8 2,1

! Fleisch, Fisch und andere Nahrungsmittel auRer Milch und Gemuse

Personenbezogen lag die Aufnahme Uber Nahrungsmittel bei einem angenommenen Kor-
pergewicht von 70 kg somit bei (1,8 - 70 =) 126 pg I-TEQ/d (normal) bzw. (2,1 - 70 =) 147 pg
I-TEQ/d (,worst case®).

Die EC (2000) hat die Daten zur Aufnahme von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB uber die
Nahrung fur zahlreiche Mitgliedslander intensiv diskutiert. Basierend auf Daten zum Vor-
kommen in Lebensmitteln wurde die PCDD/F-Aufnahme aus Nahrungsmitteln flr Deutsch-
land zu 51 pg I-TEQ/d abgeschatzt. Hinsichtlich der dioxindhnlichen PCB sahen die Autoren
die Datenlage als unzureichend fur eine solche Abschatzung an. Der Wert von 51 pg I-
TEQ/d basiert

. auf Belastungsdaten von Nahrungsmitteln, die von Lander- und Bundesbehdrden, bei-
spielsweise dem ehemaligen BgVV, zusammengetragen wurden. Der Erhebungszeit-
raum von 1995-1999 schlielt relativ aktuelle Daten ein.

. auf Verzehrdaten die sich an den Ergebnissen der Nationalen Verzehrstudie (Adolf et
al., 1995) orientieren und somit reprasentative Daten fiir die (erwachsene) deutsche
Bevdlkerung darstellen. Wenn notwendig, haben die Autoren weitere Daten, beispiels-
weise zum Fettgehalt bestimmter Nahrungsmittel, einbezogen, die ausfihrlich in EC
(2000) dargestellt sind.

Die insgesamt von EC (2000) ausgewerteten Lander (n=8) ergeben relativ gut Ubereinstim-
mende Schatzungen fir die tagliche Aufnahme von PCDD/F, deren statistische Kenngroflien
in Tabelle 7-2 zusammengefasst sind:
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Tabelle 7-2:  Statistische KenngrofRen fir die Aufnahme von PCDD/F aus Nahrungsmitteln,
berechnet auf Basis der Originaldaten in EC (2000). Der fur Deutschland ab-
geschatzte Wert ist zum Vergleich in die Tabelle aufgenommen.

Aufnahme von PCDD/F
pg I-TEQ/d pg I-TEQ/(kg * d)"
Minimum 29 0,41
10-Perzentil 40,20 0,57
Deutschland 51 0,73
GM 61,06 0,87
Median 64,50 0,92
AM + SD 65,13 + 23,17 0,93+0,33
90-Perzentil 90,70 1,30
Maximum 97 1,39

! Unter der Annahme eines Korpergewichtes von 70 kg.

Ausgewertete Lander (Finnland, Frankreich, Deutschland, Italien, Niederlande, Norwegen, Schweden, Vereinig-
tes Konigreich).

Wie diese Daten zeigen, liegt der fur Deutschland abgeleitete Wert unterhalb der Mittelwerte
(AM, Median und GM) fir alle ausgewerteten Lander.

Interessanterweise liefert eine weitere Abschatzung fur Deutschland einen &hnlichen Wert.
Blithgen et al. (2000) schatzten die tagliche Aufnahme von PCDD/F uUber Nahrungsmittel zu
43,8 pg I-TEQ/d (0,63 pg I-TEQ/(kg - d)) ab. Der Stand der Berechnung wird mit 1999/2000
angegeben.

Sowohl EC (2000) als auch Blithgen et al. (2000) haben die relativen Anteile einzelner Nah-
rungsmittelgruppen abgeschatzt. Diese Werte sind zusammenfassend in Tabelle 7-3 darge-
stellt.

Tabelle 7-3: Relative Anteile einzelner Nahrungsmittelgruppen an der Aufnahme von
PCDD/F auf Basis der I-TEQ (EC, 2000; Bluthgen et al., 2000)

Land Datenbasis | Aufnahme Relative Anteile (%)
Belastung | (pg I-TEQU/d) [ypeiop Fleisch' |Eier |Fisch | Andere’
produkte
Deutsch- | 1995-1998 |51 ° 39 30 11 11 9
land 1999-2000 |43,8* 43,5 31,3 2 12,6 5,4
Spanne’ | 1989-1999 | 29-97 16-39 6-32 2-12 | 2-63 |6-45

' Fleisch einschlieflich Geflugel. 2 Getreide und Getreideprodukte, Obst, Gemiise, pflanzliche Fett und Ole.
® Erste Reihe: EC, 2000. * Zweite Reihe: Bliithgen et al., 2000

5 Spanne fur die ausgewerteten Lander (Finnland, Frankreich, Deutschland, Italien, Niederlande, Norwegen,
Schweden, Vereinigtes Kénigreich) nach EC (2000).
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Beide Abschatzungen zeigen in relativ guter Ubereinstimmung den dominierenden Einfluss
von Milchprodukten und Fleisch auf die tagliche PCDD/F-Aufnahme aus Nahrungsmitteln. Im
Vergleich zu den anderen, in EC (2000) betrachteten Landern liegt Deutschland hier bei den
maximal beobachteten relativen Anteilen (Abbildung 7-1).
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Abbildung 7-1: Relativer Anteil verschiedener Nahrungsmittelgruppen an der Gesamtauf-
nahme von PCDD/F (Basis I-TEQ) aus Nahrungsmitteln (EC, 2000). EU Mi-
nimum: Niedrigster Wert fir die 8 ausgewerteten Lander; EU Maximum:
Hochster Wert fur die 8 ausgewerteten Lander. Vgl. Anmerkungen zu Tabel-
le 7-3 fur weitere Hinweise.

Werden die Daten aus Tabelle 7-3 unter Berlcksichtigung der relativen Anteile als kdrper-
gewichtsbezogene Dosis ausgedriickt, so ergibt sich folgendes Bild:
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Tabelle 7-4: Tagliche Aufnahme von PCDD/F in Deutschland nach Nahrungsmittelgrup-
pen differenziert auf Basis der Daten aus EC (2000) und Bluthgen et al.
(2000). Angenommenes Korpergewicht: 70 kg. Die Kategorien Milch,
Fleisch und Fisch enthalten auch daraus hergestellte Produkte.

Relativer Anteil (%) ' PCDD/F-Aufnahme (pg I-TEQ/(kg * d))
EC, 2000 | Bliithgen et al., 2000 | EC, 2000 Bliithgen et al., 2000

Milch 39 43,5 0,28 0,29

Fleisch 30 31,3 0,22 0,21

Eier 11 2 0,08 0,01

Fisch 11 12,6 0,08 0,08

Andere 9 5,4 0,07 0,04

Summe 0,73 0,63

" Bei EC (2000) als Anteil an der gesamten Nahrungsaufnahme, bei Blithgen et al. (2000) als Anteil an der Ge-
samtaufnahme, von der 95% als alimentar veranschlagt werden.

Im Gegensatz zu den Werten von Blithgen et al. (2000) hatten Hecht und Blithgen (1999a)
die Aufnahme von PCDD/F aus Fleisch zu 0,058 pg I-TEQ/(kg - d) auf Basis einer PCDD/F-
Konzentration von 0,141 ng I-TEQ/kg Fett (zur Basis sowie Vergleichswerten vgl. Kap. 5.1.2)
abgeschatzt. Werte unterhalb der Nachweisgrenze waren hierbei mit 0 berlcksichtigt wor-
den. Da beide Abschatzungen auf der gleichen Datenbasis beruhen sollen, bleiben die Diffe-
renzen unklar.

Die Daten aus Tabelle 7-4 lassen sich mit den Ergebnissen aus verschiedenen, in Deutsch-
land durchgefliihrten neueren Duplikatstudien vergleichen (Tabelle 7-5):

Tabelle 7-5: Vergleich der Ergebnisse aus Duplikat- und anderen Expositionsstudien mit den
Abschatzungen von EC (2000) und Bluthgen et al. (2000) flr Deutschland;
tagliche Aufnahme von PCDD/F in pg I-TEQ/(kg KG - d).

Kollektiv PCDD/F-Aufnahme (pg I-TEQ/(kg * d))
Jahr Mittelwert Median | Spanne
Kleinkinder'” (212 + 21J), 1998 1,61 1,56 0,681 - 543
Erwachsene® (72 + 7d), 1994-95 0,72 0,18 - 17
Krankenhausmahlzeiten®, 1997-98 0,54 0,52 0,23 - 1,14
EC (2000) 0,73

Bluthgen et al. (2000) 0,63

! Eigenanbau: Hoher Anteil von Produkten aus dem hauseigenen Garten und/oder aus eigener Tierhaltung bzw.
dem direkten Wohnumfeld

Quellen: ? Wittsiepe et al., 2002; 3 Schrey et al.,1995; 4 Mayer, 2001 (keine Duplikatstudie; Exposition aus
PCDD/F-Konzentrationen in den Krankenhausmahlzeiten auf Gesamtzufuhr umgerechnet)

Der von Mayer (2001) berichtete Wert beruht auf der mittleren fettbezogenen PCDD/F-
Konzentration in den Krankenhausmahlzeiten, die mit der Fettaufnahme multipliziert wird.
Somit werden die unterschiedlichen Gehalte in verschiedenen Lebensmittelgruppen nicht
differenziert bertcksichtigt. Ferner schliet diese Abschatzung wichtige Lebensmittelgrup-
pen, wie beispielsweise Kuhmilch, nicht adequat ein.
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Insgesamt weisen die aktuellen Daten auf einen deutlich Riickgang der PCDD/F-Zufuhr tber
die Nahrung hin, beispielsweise um etwa 40% bei Kleinkindern zwischen 1994 und 1998
(Wittsiepe et al., 2002). Nach EC (2000) hat sich die Aufnahme von PCDD/F aus Nahrungs-
mitteln seit den 70er und 80er Jahren von 1,7 - 5,2 pg I-TEQ/(kg - d) auf etwa 0,4 - 1,5 pg I-
TEQ/(kg - d) reduziert.

Zusammenfassend ist, insbesondere auf Basis der als gut abgesichert geltenden Schatzun-
gen von EC (2000) und Bluthgen et al. (2000), derzeit von folgender Aufnahme von PCDD/F
Uber die Nahrung (in pg I-TEQ/(kg - d)) auszugehen (zum Vergleich sind die von LAl (1994)
angenommenen Werte angegeben):

EC, 2000 Bluthgen et al., 2000 LAI, 1994

Fleisch, Fisch (und andere) 0,38 0,3 1,0
Milch 0,28 0,29 0,6
Gemiuse (und andere) 0,07 0,04 0,2
Gesamt (gerundet) 0,7 0,6 1,8

Die Nahrungsmittelkategorien sind hierbei nicht fur alle Abschatzungen identisch. So fuhren
EC (2000) und Blithgen et al. (2000) Gemuse nicht explizit auf und die beispielsweise von
EC (2000) verwendete Kategorie ,Andere” beinhaltet Getreide und Getreideprodukte, Obst,
Gemlse, pflanzliche Fett und Ole.

Einschrankend ist bei der Abschatzung anzuflhren, dass eine neuere Duplikatstudie bei
Kleinkindern eine deutliche héhere Exposition von etwa 1,5 pg I-TEQ/(kg - d) (Wittsiepe et
al., 2002; Tabelle 7-5) gefunden hat.

Uberpriifung

Diese Abschatzungen kénnen mit einer Uberschlagigen Abschatzung auf Basis der in Kapitel
5 abgeleiteten Hintergrundbelastung verglichen werden (Tabelle 7-6). Hierzu wurden die von
Fiedler et al. (2000) fur Deutschland zugrunde gelegten taglichen Fettaufnahmemengen mit
den in Kapitel 5 abgeleiteten Hintergrundbelastungen multipliziert. Fir Obst und Gemise
wurden die bei Fiedler et al. (2000) taglichen Verzehrsmengen auf Frischgewichtsbasis U-
bernommen, da die Hintergrundbelastung ebenfalls auf dieser Basis angegeben wurde. Die
letzten beiden Spalten der folgenden Tabelle enthalten zum Vergleich die von Fiedler et al.
(2000) vorgenommenen Abschatzungen fir die Zeitraume 1986-91 sowie 1992-96.
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Tabelle 7-6: Berechnung der taglichen Aufnahme von PCDD/F und dioxindhnlichen PCB auf Basis der Hintergrundkonzentrati-
onen (vgl. Kapitel 5)
Aufnahme'| Konzentration? PCB-Anteil®* | Aufnahme [pg TEQ/d]
kg Fett/d* |ng WHO-TEQ/kg Fett* Gesamt Dioxindhnl. PCB | PCDD/F PCDD/F
WHO-TEQ |WHO-TEQ WHO-TEQ I-TEQ'
Dieser Bericht 1992-1996 | 1986-1991
Milch 0,028 2,3 0,7 64,4 45,08 19,32 19,30 41,70
Fleisch 0,033 0,62 0,5 20,46 10,23 10,23 13,80 33,10
Eier 0,004 0,75 0,3 3 0,90 2,10 5,10 5,90
Fisch 0,001 40 0,8 40 32,00 8,00 10,40 33,90
Gemiise* | 0,25 0,02 0,5 5 2,50 2,50 3,70 3,70
Obst* 0,13 0,02 0,5 2,6 1,30 1,30 2,00 2,00
Andere® 7,00 7,00
135,46 92,01 43,45 61,30 127,30
Unter Annahme eines Kdorpergewichtes von 70 kg:
pg TEQ/kg x d | [1,94 11,31 10,62 10,88 [1,82

Die Kategorien Milch, Fleisch und Fisch enthalten auch aus diesen hergestellte Produkte.
Nicht exakte Summenbildungen resultieren aus Rundungsdifferenzen.
! Fiedler et al. (2000)
2Vgl. Kapitel 5

® Anteil dioxinghnlicher PCB an den Gesamt-WHO-TEQ; vgl. Kapitel 5
* Fur Obst und Gemdise sind sowohl die Konzentrationen als auch die Aufnahmemenge auf Frischgewichtsbasis angegeben.

® Fiir die von uns vorgenommene Abschatzung wurde auf eine Berechnung dieses Anteils verzichtet, da er aufgrund der unklaren Bezeichnung mit noch grofReren Unsicher-
heiten behaftet ist, als die anderen Kategorien.
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Die Daten in Tabelle 7-6 lassen die folgenden Schlussfolgerungen hinsichtlich der Aufnahme

von PCDD/F Uber die Nahrung zu:

. Die Aufnahme von PCDD/F liegt auf Basis aktueller Daten mit 0,62 pg WHO-
TEQ/(kg - d) unter den von Fiedler et al. (2000) berechneten Werten fur die Zeitraume
1986-91 bzw. 1992-96.

. Die Abnahme von 1992-96 zu den aktuellen Werten ist mit 0,26 pg TEQ/(kg ¢ d) ver-
gleichsweise gering.

. Als Grund hierfir kann angenommen werden, dass die bei den aktuellen Werten
zugrunde gelegte WHO-TEQ-Basis in der Regel hohere Werte liefert als die von Fiedler
et al. (2000) verwendete I-TEQ-Basis.

. Die von uns vorgenommene orientierende Abschatzung auf Basis der abgeleiteten Hin-
tergrundkonzentrationen (0,62 pg WHO-TEQ/(kg - d) fir PCDD/F stimmt sehr gut mit
den Abschatzungen von Blithgen et al. (2000) und EC (2000) tberein.

. Der Umstand, dass gegenuber diesen etwas alteren Abschatzungen kaum eine weitere
Abnahme der PCDD/F-Aufnahme zu verzeichnen ist, kdnnte wiederum daran liegen,
dass unsere Abschatzung auf WHO-TEQ-Basis erfolgte und somit etwas héhere Werte
liefert. Andererseits lassen auch die wenigen Humanbiomonitoring-Daten aus jlingster
Zeit keinen weiteren Ruckgang der Belastung etwa zwischen 1996-98 und 2000-01 er-
kennen.

. Médglicherweise spiegeln die aktuellen Hintergrunddaten somit eine mehrheitlich ubiqui-
tar bedingte Belastung wieder, in der sich Emissionsminderungsmaflinahmen nicht un-
mittelbar auswirken.

. Die Kategorie ,Andere” wurde in unserer Abschatzung nicht bertcksichtigt.

Zusammenfassend ergibt die Uberpriifung somit eine sehr gute Ubereinstimmung mit den
Abschatzungen anderer Autoren. Es ist aktuell von einer Aufnahme von PCDD/F uber die
Nahrung in H6he von 0,62 pg WHO-TEQ/(kg * d) auszugehen.

Einbeziehung dioxindahnlicher PCB

Auch die neueren Abschatzungen und Duplikatstudien fur Deutschland bertcksichtigen nicht
die Aufnahme dioxinahnlicher PCB. EC (2000) flhrte eine solche Abschatzung fir einige
Lander durch, fur Deutschland wurde die Datenbasis allerdings als nicht ausreichend erach-
tet. Die Autoren gehen hierbei flr die meisten Lander von einer gleich hohen Aufnahme an
dioxinahnlichen PCB wie PCDD/F aus. Auch Wittsiepe et al. (2002a;b) und Liem et al. (2000)
gehen von einer etwa identischen Aufnahme aus. Nur fir Norwegen wird abgeschatzt, dass
die Aufnahme dioxinahnlicher PCB etwa 4-fach hoher liegt (EC, 2000).

Die von uns auf Basis der in Kapitel 5 abgeleiteten Hintergrundkonzentrationen vorgenom-
mene orientierende Abschatzung (Tabelle 7-6) weist hingegen auf eine mit 1,31 pg WHO-
TEQ/(kg - d) etwa doppelt so hohe Aufnahme dioxindhnlicher PCB im Vergleich zu den
PCDD/F hin. Diese wird zu tber 80% durch die Aufnahme aus Milch und Fisch (sowie dar-
aus hergestellten Produkten) verursacht, in denen die dioxindhnlichen PCB nach vorliegen-
den Daten einen deutlich héheren Anteil am Gesamt-WHO-TEQ haben als die PCDD/F.

Auf Basis dieser orientierenden Abschatzung ergibt sich eine Gesamtbelastung (PCDD/F
und dioxindhnliche PCB) Uber den Nahrungspfad in H6he von 1,94 pg WHO-TEQ/(kg - d).
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Dieser Wert liegt zwischen den vom LAl (1994) veranschlagten Werten von 1,8 bzw. 2,1 pg
I-TEQ/(kg - d) (normal und ,worst-case”, Tabelle 7-1).

Diese orientierende Abschatzung ist allerdings mit erheblichen Unsicherheiten behaftet. Ins-
besondere sind die Messdaten zu dioxindhnlichen PCB noch vergleichsweise sparlich. Da
zudem nicht fir alle Proben, die auf dioxinahnliche PCB untersucht wurden, auch PCDD/F
bestimmt wurden, ist der Anteil dioxindhnlicher PCB an den Gesamt-WHO-TEQ unsicher.
Die derzeit laufenden, zahlreichen Messprogramme zum Vorkommen dioxindhnlicher PCB in
verschiedenen Nahrungsmitteln sollten entscheidend zur Klarung dieser Unsicherheiten bei-
tragen.

Einen Hinweis auf etwa gleich hohe Anteile von PCDD/F und dioxindhnlichen PCB an der

Gesamtaufnahme liefern Daten aus dem Human-Biomonitoring.

. Die Daten zum Vorkommen in Blut (5.3.2) weisen auf etwa gleich hohe TEQ-Anteile
von dioxindhnlichen PCB und PCDD/F hin, wobei allerdings nur wenige Daten, fur Er-
wachsene zudem nur gepoolte Proben vorliegen. Die an Kindern erhobenen Daten
spiegeln hierbei teilweise noch die Aufnahme aus Muttermilch wieder (identische Antei-
le, siehe im Folgenden), was unterschiedliche Anteile in Nahrungsmitteln mdglicher-
weise Uberlagern kdnnte.

. Auch die Daten zum Vorkommen in Muttermilch (5.3.3) weisen auf einen identischen
Beitrag von dioxinahnlichen PCB und PCDD/F hin, allerdings ebenfalls eingeschrankt
durch nur wenige Untersuchungen.

. Diese Daten belegen jedoch nicht notwendigerweise identische Anteile in Nahrungsmit-
teln, sondern kbnnen auch Unterschiede in der Resorption und/oder Toxikokinetik ab-
bilden.

Fazit

Zusammenfassend ist auf Basis der hier diskutierten Daten derzeit von folgender Aufnahme
von PCDD/F und dioxindhnlicher PCB Uber die Nahrung auszugehen:

Anteil dioxinahnlicher PCB an Gesamt-WHO-TEQ: Gesamtaufnahme:
50%: 1,24 pg WHO-TEQ/(kg - d)
70%: 1,94 pg WHO-TEQ/(kg - d)

Diese Abschatzungen sind zusammenfassend und im Vergleich mit den Schatzungen ande-
rer Autoren in Abbildung 7-2 dargestellt.
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Abbildung 7-2: Aufnahme von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB (ber verschiedene Nah-
rungsmittel in den Abschatzungen verschiedener Autoren. Die untere Schat-
zung dieses Berichtes reprasentiert hierbei die Verdoppelung der Werte von
PCDD/F (vgl. Tabelle 7-6). Praktisch identische Werte ergabe eine Verdoppe-
lung der Abschatzung von Bliithgen et al. (2000).

Diese Abschatzungen werden durch Studien in anderen Landern unterstitzt. So berechne-
ten Vrijens et al. (2002) mittels probabilistischer Methoden eine tagliche Hintergrundexpositi-
on gegentber PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in Belgien in Héhe von 2,53 pg WHO-
TEQ/(kg - d) (Median; 25-Perzentil: 1,85; 75-Perzentil: 3,30 pg WHO-TEQ/(kg - d)).

7.2 Aufnahme von Staub oder Boden

Im Gegensatz zur oralen Bodenaufnahme, liegen zur Aufnahme von Hausstaub durch Klein-
kinder keine differenzierten Betrachtungen vor. Kalberlah et al. (2002) flhrten fir nicht-
dioxinahnliche PCB eine Abschatzung der taglichen Aufnahme Uber diesen Pfad durch. Un-
ter Annahme der dort zugrunde gelegten Werte ergibt sich die in Tabelle 7-7 abgeschéatzte
PCDD/F-Aufnahme uber diesen Pfad.

Tabelle 7-7: Aufnahme von PCDD/F aus Hausstaub durch Kleinkinder (Basisdaten aus
Kalberlah et al. (2002); Hausstaubkonzentration nach Kapitel 5.2.1.1)

Altersgruppe 1-3 Jahrige 4-6 Jahrige
Kérpergewicht 9,4 kg 16,4 kg
Hausstaubaufnahme, Untergrenze 50 mg/d 50 mg/d

auf das Kérpergewicht bezogen 5,3 mg/(kg - d) 3 mg/(kg - d)
PCDD/F-Konzentration im Hausstaub | 0,1 ng I-TEQ/kg 0,1 ng I-TEQ/kg
PCDD/F-Aufnahme Uber Hausstaub 0,53 fg I-TEQ/(kg - d) 0,3 fg I-TEQ/(kg - d)
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Auf Basis dieser orientierenden Abschatzung dirfte die Aufnahme von PCDD/F Uber Haus-
staub im Vergleich zur Aufnahme tber Nahrungsmittel gering sein. Zu dioxindhnlichen PCB
in Hausstaub liegen keine Angaben vor. Sollte der Anteil der dioxindhnlichen PCB an den
Gesamt-TEQ wie im Medium Boden bei etwa 30% liegen (vgl. 5.2.3) wirde sich auch die
Gesamt-TEQ-Exposition noch in einem im Vergleich zur Aufnahme aus Nahrungsmitteln
unbedeutenden Rahmen bewegen.

Eine orale Bodenaufnahme kann zu einer Aufnahme von maximal 0,5 pg WHO-TEQ/(kg - d)
bei analoger Berechnung fuhren, wenn eine maximale Gesamtbelastung (PCDD/F + dioxin-
ahnliche PCB) des Bodens von 10 ng WHO-TEQ/kg TS Boden (5.2.3) und einer Bodenauf-
nahme von 500 mg/d (vgl. Diskussion in Kalberlah et al. (2002)) veranschlagt werden.

7.3 Aufnahme von Muttermilch durch den Saugling

Die hier vorgenommene Abschatzung erfolgt ebenfalls in Anlehnung an Kalberlah et al.
(2002). Diese basieren auf Angaben der DFG (1988) zur Milchfettaufnahme eines Sauglings
sowie dessen Korpergewicht. Die Hintergrundkonzentration von PCDD/F und dioxinahnli-
chen PCB in der Muttermilch wurde in Kapitel 5.3.3 abgeleitet.

Fettaufnahme Uber die Muttermilch: 0,030 kg Milchfett/d
Kdrpergewicht des Sauglings: 6,5 kg
Korpergewichtsbezogene Fettaufnahme: 4,62 g Milchfett/(kg - d)
Konzentration PCDD/F + dioxinahnliche PCB: 26 ng WHO-TEQ/kg Milchfett
Aufnahme PCDD/F + dioxinahnliche PCB: 120 pg WHO-TEQ/(kg - d)

Diese Abschatzung der taglichen Aufnahme von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB uber die
Muttermilch weist darauf hin, dass Sauglinge um etwa 2 GroRRenordnungen hdher exponiert
sind als die Allgemeinbevolkerung. Dieser Befund deckt sich mit den Daten des Humanbio-
monitoring, die auch bei 9 - 11-jahrigen Kindern noch einen Einfluss des Stillstatus auf die
Konzentration von PCDD/F und dioxindhnlichen PCB im Blut nahelegen (siehe Kapitel
5.3.2).

7.4 Aufnahme uber die Luft

In Kapitel 5.2.1 wurde eine Immissionskonzentration von 50 fg WHO-TEQ/m? Luft im Jah-
resmittel als Hintergrundbelastung abgeleitet. Unter den Standardannahmen eines Atemvo-
lumens von 20 m*/Tag und einem Korpergewicht von 70 kg ergibt sich hieraus eine tagliche
Kdérperdosis von 14 fg WHO-TEQ/(kg - d), entsprechend 0,014 pg WHO-TEQ/(kg - d).

Eine Resorptionsquote fir den Inhalationspfad wurde in Schneider und Kalberlah (1999)
aufgrund mangelnder Daten nicht abgeleitet. Selbst bei einer angenommenen Resorption
von 100% liegt die hier abgeschatzte inhalative Exposition bei etwa 1% der oralen Exposition
Uber Nahrungsmittel und fallt somit nicht ins Gewicht.
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7.5 Schlussfolgerungen

Die in diesem Kapitel durchgefiihrte Expositionsabschatzung erlaubt zusammenfassend fol-
gende Schlussfolgerungen:

+ Die Hintergrundexposition des Menschen wird praktisch ausnahmslos Uber den oralen
Pfad verursacht.

* Verschiedene Berechnungen anderer Autoren sowie eine orientierende eigene Abschat-
zung auf Basis der abgeleiteten Hintergrundkonzentrationen ergibt eine hohe Uberein-
stimmung und weist eine tagliche Aufnahme von PCDD/F lber die Nahrung von etwa 0,6
- 0,7 pg WHO-TEQ/(kg - d) aus.

* Die Abschatzung der Exposition mit dioxinahnlichen PCB Uber den Nahrungspfad ist
durch bislang liickenhafte Daten erschwert. Die vorliegenden Informationen weisen fol-
gende Spanne aus:

e eine ebenso hohe Belastung wie durch PCDD/F: Gesamtexposition 1,24 pg WHO-
TEQ/(kg - d) oder

e eine etwa doppelt so hohe Exposition wie gegentiber PCDD/F: Gesamtexposition
1,94 pg WHO-TEQ/(kg - d)

* Fur bestimmte Personengruppen ist eine hdhere Hintergrundbelastung anzunehmen:
e Fur Kleinkinder kann die orale Bodenaufnahme zu einer betrachtlichen
Exposition flihren.
o Bei Sauglingen ist von einer Exposition wahrend der Stillperiode in Hohe von 120
pg WHO-TEQ/(kg - d) auszugehen.

* Gegenulber diesen Daten tritt die Hintergrundexposition Uber den Inhalationspfad mit
0,014 pg WHO-TEQ/(kg - d) deutlich zurtck.

Im Vergleich zu der vom LAI (1994) veranschlagten Exposition in Hohe von 1,8 (normal)
bzw. 2,1 (,worst-case®) pg I-TEQ/(kg - d) (nur PCDD/F) Uber den Nahrungspfad weisen diese
aktuellen Daten darauf hin, dass

. die Exposition mit PCDD/F lber den Nahrungspfad deutlich abgenommen hat,

. die Einbeziehung dioxindhnlicher PCB sowie die Anwendung des WHO-TEF-
Konzeptes die Exposition Gber diesen Pfad deutlich erhéht und

. je nach Abschatzung der alte LAI-Wert noch unterschritten wird bzw. eine Exposition
zwischen ,normal“ und ,worst-case“ zu veranschlagen ist.

Die Unsicherheiten dieser Abschatzungen resultieren primar aus den bislang unzureichen-
den Daten fir dioxinahnliche PCB. In einigen alteren Studien wurde diese zwar teilweise
untersucht, oftmals wurden allerdings nicht alle 12 Kongenere analysiert. Wie die Humanbi-
omonitoring-Daten des LGA (2002) an Kindern zeigen (vgl. Kapitel 5.3.2), ist es bei einigen
Matrices von grof3er Bedeutung, alle Kongenere messtechnisch zu erfassen.
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Die zur Zeit laufenden, umfangreichen Untersuchungsprogramme zum Vorkommen dioxin-
ahnlicher PCB in Nahrungsmitteln durften in naher Zukunft eine besser abgesicherte Ab-
schatzung der Aufnahme von dioxinahnlichen PCB Uber diesen Pfad ermdglichen.



116 Depositionswert Dioxine und dioxindhnliche Substanzen © LfU

8 Toxikologie

Neubewertung der Dioxine

Die gesundheitliche Bewertung und Festsetzung von tolerierbaren Werten fur die Aufnahme
von Dioxinen in der jungeren Zeit umfasst drei zeitlich aufeinander folgende Bewertungen:

1. Mit der Neubewertung der Dioxine unter Einbeziehung der dioxinahnlichen PCB durch
die WHO (1998) wurde ein TDI-Wert von 1 - 4 pg WHO-TEQ/(kg - d) vorgeschlagen.

2. Im November 2000 hat der Wissenschaftliche Ausschuss ,Lebensmittel* (SCF, 2000)
der Europaischen Kommission eine Stellungnahme zur "Risikobewertung von Dioxinen
und dioxinahnlichen PCB in Lebensmitteln" abgegeben, in welcher eine zulassige wo-
chentliche Aufnahme (TWI) von 7 pg WHO-TEQ/(kg - Woche) vorgeschlagen wurde.

3. Auf der Grundlage neuer wissenschaftlicher Erkenntnisse wurde diese Stellungnahme
durch den SCF im Mai 2001 aktualisiert und der im November 2000 vorgeschlagene
Wert fiir die wochentliche Aufnahme von 7 auf 14 pg WHO-TEQ/(kg - Woche) angeho-
ben (SCF, 2001). Dieser TWI-Wert liegt im unteren Bereich der Spannweite flr die zu-
lassige Aufnahme von 1 — 4 pg WHO-TEQ/kg Kdrpergewicht, die bei der WHO-
Konsultation im Jahr 1998 festgelegt wurde.

Die abweichenden TDI- und TWI-Vorschlage basieren auf den jeweils neu hinzugekomme-
nen Erkenntnissen und den unterschiedlichen Basisstudien, die zur Bewertung herangezo-
gen wurden.

Eine EU-weite Erhebung legt den Schluss nahe, dass die derzeitige Aufnahme des Men-
schen im Durchschnitt einer Exposition von 1,2 — 3,0 pg TEQ/(kg - d) entspricht und somit
ein betrachtlicher Anteil der Gemeinschaftsbevolkerung mit den Lebensmitteln Mengen zu
sich nimmt, die Uber der zulassigen Aufnahme von 14 pg WHO-TEQ/(kg - Woche) liegen
(SCF, 2001).

Erlauterungen zum TDI-Wert

Die toxikologischen Informationen zu den Einzelverbindungen sind mit Ausnahme von
2,3,7,8-TCDD, welches sehr gut untersucht ist, gering. Gleichzeitig ist 2,3,7,8-TCDD nach
derzeitigem Kenntnisstand die Verbindung mit der starksten toxischen Wirkung in dieser
Stoffgruppe.

PCDD/F und dioxinahnliche PCB weisen ein breites Spektrum toxischer und biochemischer
Wirkungen auf, die vom Arylhydrocarbon-(AH)-Rezeptor vermittelt werden. 2,3,7,8-TCDD
zeigt Effekte auf viele Organsysteme, wie Haut, Leber, ZNS, Fetus, Reproduktionsorgane
und Immunsystem.

Bei verschiedenen Spezies wurden toxische Wirkungen von 2,3,7,8-TCDD bei vergleichba-
ren Korperlasten beobachtet. Wegen der erheblichen Unterschiede in der Ausscheidung und
Akkumulation von Dioxinen zwischen verschiedenen Spezies bestand unter den Experten
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(WHO, 1998) Einigkeit darlber, dass die Gesamtkorperbelastung eine wesentlich bessere
Basis zur Bewertung der Dosen darstellt als die tagliche Dosis. Der Wissenschaftliche Aus-
schuss vertrat die Ansicht, dass ein einfaches pharmakokinetisches Einkomponenten-Modell
ausreicht, um anhand der Koérperlast von Versuchstieren die tagliche Aufnahme beim Men-
schen abzuschatzen. Daher wurde bei der Neufestsetzung der duldbaren taglichen Aufnah-
me fur den Speziesvergleich die Korperlast der Tiere als Dosismall herangezogen.

Die meisten Werte fur eine duldbare tagliche Aufnahme wurden anhand der Befunde einer
Langzeitstudie mit Ratten von Kociba et al. (1978) abgeleitet, in welcher kanzerogene und
andere Effekte mit einem lowest-observed-adverse-effect-level (LOAEL) von 10 ng/(kg * d)
festgestellt wurden. Unter Beriicksichtigung eines Sicherheitsfaktors fir die Umrechnung
vom Versuchstier auf den Menschen haben verschiedene Organisationen auf Basis dieser
Studie TDI-Werte fir Dioxine festgelegt.

Seither sind neuere Studien verdffentlicht worden, die sensitive Endpunkte berichten. Hierzu
zahlen: immuntoxische Wirkungen, Effekte auf die Reproduktionsorgane (Endometriose,
geringe Spermienanzahl, genitale Missbildungen), Neurotoxizitat (Verhaltensstérungen,
Lernstérungen) und Wirkungen auf das endokrine System. Zahlreiche Studien belegen, dass
die genannten Effekte bei deutlich geringeren Expositionshéhen auftreten als die kanzeroge-
nen Effekte. Eine Ubersicht findet sich bei Schneider und Kalberlah (1999).

Bewertung durch WHO (1998)

Die WHO hat sich bei der Neufestlegung auf entwicklungs- und reproduktionstoxische Wir-

kungen im Niedrigdosisbereich bei Affen und Ratten konzentriert. Diese sind:

. Endometriose bei Rhesus-Affen (Rier et al., 1993)

. Verhaltensneurologische Stérungen bei den Nachkommen (Objektlernen) von Rhesus-
Affen (Schantz et al, 1979)

. Verminderte Spermienzahl bei den Nachkommen von Long-Evans-Ratten (Gray et al.,

1997a)

. Zunahme genitaler Fehlbildungen bei den Nachkommen von Long-Evans-Ratten (Gray
et al., 1997b)

. Immunsuppression bei den Nachkommen von F344-Ratten (Gehrs et al. (1997)

Umrechnung der beobachteten Koérperlasten der Versuchstiere in eine tagliche Aufnahme,
die beim Menschen bei chronischer Aufnahme zu einer vergleichbaren Korperlast fihren
wulrde, ergab bei der Bewertung durch WHO, dass die LOAEL-Werte fir diese empfindlichs-
ten toxischen Endpunkte in Versuchstieren mit einer Aufnahme des Menschen von 14 - 37
pg 2,3,7,8-TCDD/(kg - d) korreliert waren (Tabelle 8-1). Um aus diesen Daten eine duldbare
tagliche Aufnahme bezogen auf TEQ abzuleiten, mussten die unterschiedlichen Eliminati-
onshalbwertszeiten der verschiedenen Kongenere berlcksichtigt werden. Da toxikokineti-
sche Differenzen bereits durch den Vergleich von Kérperlasten einbezogen waren, wurde ein
zusammengesetzter Sicherheitsfaktor von 10 angenommen. Damit ergibt sich fir die duldba-
re tagliche Aufnahme ein gerundeter TDI-Bereich von 1 - 4 pg WHO-TEQ/kg Kérpergewicht.

Neubewertung im November 2000 durch den SCF

Grundlage fur die Neubewertung durch den SCF im November 2000 bildeten neue Befunde
zur Reproduktionstoxizitat (verminderte Spermienzahl bei den Nachkommen von Holzmann-
Ratten (Mably et al., 1992)) und zur Neurotoxizitadt (verhaltensneurologische Stérungen bei
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den Nachkommen von Rhesus-Affen (Schantz und Bowman, 1989)), die bei der Bewertung
ebenfalls berlcksichtigt wurden. Es wurde eine Korrelation der LOAEL-Werte fur die relevan-
ten toxischen Endpunkte in Versuchstieren mit einer taglichen Aufnahme des Menschen von
12,5 - 30 pg 2,3,7,8-TCDD/kg Korpergewicht festgestellt. Unter Berlicksichtigung eines Si-
cherheitsfaktors von 10 ergibt sich fur die duldbare tagliche Aufnahme ein TDI-Bereich von
1 -3 pg WHO-TEQ/kg Kérpergewicht. Die Expertengruppe wies darauf hin, dass wegen der
Kenntnisllicken und bestehender Unsicherheiten die untere Grenze, d. h. ein Wert von
1 pg/kg Korpergewicht als tolerierbare tagliche Aufnahme anzusehen ist. Im Hinblick auf die
Bioakkumulation der PCDD/F und dioxinahnlichen PCB erschien dem Ausschuss eine tole-
rierbare wochentliche Aufnahme adaquater als eine duldbare tagliche Aufnahme. Deshalb
wurde eine zulassige wdchentliche Aufnahme von 7 pg WHO-TEQ/(kg - Woche) vorgeschla-
gen.

Neubewertung im Mai 2001 durch den SCF

Der Neubewertung des SCF vom Mai 2001 lagen Daten zur Reproduktionstoxizitat der Di-
oxine (verringerte Spermienproduktion, verandertes Sexualverhalten bei den mannlichen
Nachkommen) aus neueren Studien (Fagqi et al., 1998) an Ratten zugrunde. Aufl’erdem wur-
den die Befunde an Affen wegen Unsicherheiten hinsichtlich der Relevanz fiir den Menschen
nicht mehr fur eine Bewertung herangezogen. Fur die mutterliche Korperlast zeichnete sich
auf Basis der ausgewahlten Studien mit den empfindlichsten Endpunkten ein Bereich von
40 - 100 ng/kg Korpergewicht ab, der mit einer taglichen Aufnahme durch den Menschen von
20 - 50 pg 2,3,7,8-TCDD/kg Korpergewicht assoziiert war. Aus dem niedrigsten Wert, 20 pg
2,3,7,8-TCDD/kg Korpergewicht, der von (Faqi et al., 1998) berichtet wird, wurde unter Ver-
wendung eines Sicherheitsfaktors von knapp 10 eine duldbare tagliche Aufnahme von 2 pg
2,3,7,8-TCDD/kg Kérpergewicht und entsprechend eine duldbare wdéchentliche Aufnahme
von 14 pg 2,3,7,8-TCDD/kg Kdrpergewicht abgeleitet.
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Tabelle 8-1: Korperbelastung von 2,3,7,8-TCDD im Tierversuch und geschatzte tagliche
Aufnahme durch den Menschen (nach Schrenk und First, 1999)

Studie Wirkung, Miitterliche | Abgeschatzte tagliche
Spezies Koérperlast | Aufnahme durch den
(ng/kg) Menschen (pg/kg)
Rier et al. Endometriose, 42 21
(1993) Rhesus-Affe
Schantz et al. | Verhaltensneurologische Stérun- 42 21
(1979) gen bei den Nachkommen,
Rhesus-Affe
Gray et al. Verminderte Spermienzahl bei 28 14
(1997a) den Nachkommen,
Long-Evans-Ratte
Gray et al. Zunahme genitaler Fehlbildungen 73 37
(1997b) bei den Nachkommen,
Long-Evans-Ratte
Gehrs et al. Immunsuppression bei den 50 25
(1997) Nachkommen,
F344-Ratte

Resorption von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB

Fur die Resorption der PCDD/F liegen quantitative Angaben flir den oralen Pfad fur 2,3,7,8-
TCDD vor. Fur den Menschen belaufen sie sich auf eine Resorption von etwa 90% (Poiger
und Schlatter, 1986).

Fir nicht-dioxinahnliche PCB berichten Hassauer und Kalberlah (1999) in Abhangigkeit vom
Chlorierungsgrad Resorptionsraten >90%. Mit steigendem Chlorgehalt nimmt die Metaboli-
sierungsrate der PCB ab, so dass hdher chlorierte Kongenere tendenziell starker akkumuliert
werden.

PCDD/F und PCB reichern sich in allen fettreichen Geweben an. Die Plazentaschranke wird
Uberschritten. Die Substanzen werden in die Muttermilch ausgeschieden.

Besonderheiten beim Saugling

Sauglinge werden in erhéhtem Mal} Gber die Muttermilch belastet. Gestillte Sduglinge zeigen
eine héhere Korperbelastung als ungestillte.

PCDD/F

Bei Sauglingen wird fur 2,3,7,8-TCDD eine Resorption von >96% aus dem Magen-Darm-
Trakt berichtet (Korner et al., 1992). Trotz einer hohen Aufnahme ist nach bislang vorliegen-
den Daten zur Kérperbelastung von Sauglingen die Konzentration im Fettgewebe zwar bei
gestillten Sauglingen héher als bei ungestillten, jedoch geringer (im ppt-Bereich) als aufgrund
der hohen Zufuhr zu erwarten war (Beck et al., 1990). Als Erklarung fur die beobachtete Dis-
krepanz zwischen der hohen Aufnahme durch die Muttermilch und den bekannten Gewebe-
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konzentrationen wird die geringere Halbwertszeit von 2,3,7,8-TCDD beim Kleinkind diskutiert
(Filser et al., 1994).

PCB

Far nicht-dioxinahnliche PCB wird berichtet, dass die PCB-Gehalte im Blut von Sauglingen
nach drei Monaten Stillzeit auf gleichem oder sogar héherem Niveau lagen als im mutterli-
chen Blut (Yakushiji, 1988).

Infolge des noch nicht voll entwickelten mikrosomalen Enzymsystems der Leber sind Entgif-
tung und Ausscheidung der PCB bei Féten und Sauglingen erschwert. Als Folge reichern
sich PCB im Foéten an. Dartber hinaus ist Muttermilch haufig stark mit PCB belastet, und die
Anreicherung von hoch toxischen Kongeneren lasst eine 5-10fach héhere biologische Aktivi-
tat im Vergleich zum urspriinglichen PCB-Muster moglich erscheinen (Safe, 1987). Ein in der
Muttermilch enthaltenes Steroid der Glukuronyltransferase hemmt darliber hinaus die Gluku-
ronidierung und Ausscheidung der PCB (Hassauer und Kalberlah (1999). Zwar erfolgt die
Belastung in der frilhen Lebensphase nur (ber einen subchronischen Zeitraum, jedoch lie-
gen die aufgenommenen Dosen bereits im Bereich der Effektdosen in Tierstudien. Auch lie-
fern mehrere Studien an Neugeborenen und Kleinkindern Hinweise auf eine verzégerte Ent-
wicklung und Neurotoxizitat bei beruflicher Exposition oder erhéhter Belastung der Mutter
durch kontaminierte Nahrungsmittel (Hassauer und Kalberlah, 1999). So wird in einer Dus-
seldorfer Kohortenstudie an Kleinkindern und Kindern von im internationalen Vergleich relativ
hohen mittleren PCB-Konzentrationen von 0,39 ng/ml (Nabelschnur), 404 ng/g in der 2-
Wochenmilch und 1,22 ng/ml im 42-Monatsserum berichtet (PCB 138, 153, 180). Es wurde
ein signifikant negativer PCB-Einfluss auf die mentale Entwicklung im Alter von 30 und 42
Monaten festgestellt (Winneke, 2003). Kalberlah et al. (2002) geben eine Zusammenstellung
von Studien zur Entwicklungstoxizitat. Aus mehreren Untersuchungen am Menschen ging
eine Korrelation der PCB-Belastung in Nabelschnurblut mit verringertem Geburtsgewicht,
verkleinertem Kopfumfang, sowie verklrzter Schwangerschaftsdauer und geringerem Ge-
wicht im Alter von vier Jahren hervor.

PCDD/F und PCB sind lipophil, plazentagangig, neurotoxisch und interagieren mit endokri-
nen Systemen. Deshalb ist die pra- und postnatale Exposition unter entwicklungstoxikologi-
schen Gesichtspunkten von besonderer Bedeutung.

Nicht-dioxinahnliche PCB

Die dioxindhnlichen PCB zeigen ahnliche toxische Wirkungen wie die PCDD/F. Demgegen-
Uber weichen die nicht-dioxindhnlichen PCB hinsichtlich des molekularen Mechanismus der
Toxizitat und des toxikologischen Profils von diesen beiden Substanzgruppen ab. Nicht-
dioxindhnliche PCB binden nicht an den Ah-Rezeptor. Sie induzieren CYP-lIsoenzyme der
Subfamilie 2, die Bedeutung dieser Induktion fir die Toxizitat ist nicht bekannt. Auf zellularer
Ebene unterdricken sie die Apoptose, hemmen die interzellulare Kommunikation in den Le-
berzellen und flihren zu einer Zunahme des intrazellularen Calciums in Nervenzellen. Nicht-
dioxindhnliche PCB schadigen im Tierversuch das Nervensystem und bewirken Verhaltens-
stérungen. Sie wirken sich auf die Entwicklung des Nervensystems und des Gehirns (vor
allem bei Foten und Kleinkindern) aus. Darlber hinaus zeigen sie tumorpromovierende, re-
produktions- und weitere entwicklungstoxische sowie immuntoxische Wirkungen. Die Frage,
ob mit dem etablierten TDI-Wert fir PCDD/F und dioxinahnliche PCB auch ein hinreichender
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Schutz vor der Toxizitat der begleitenden nicht-dioxinahnlichen PCB gegeben ist, kann der-
zeit nicht beantwortet werden (Schrenk, 2003). Angesichts ihres toxikologischen Profils und
der starken Anreicherung in aquatischen Biota wie Fisch und Schalentieren plant die EU-
Kommission, den SCF mit einer Risikobewertung fir die nicht-dioxinahnlichen PCB zu beauf-
tragen (EC, 2001).
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9 Diskussion und Schlussfolgerungen

9.1 Hintergrundbelastung

Der LAI (1994) hatte seine Angaben auf BGA- und |-TEQ-Basis berichtet, wahrend die aktu-
ellen Daten zur Hintergrundbelastung auf WHO-TEQ-Basis angegeben werden. Die Unter-
schiede dieser beiden Berechnungsschemata sind in verschiedenen Medien unterschiedlich
stark ausgepragt und werden in den Kapiteln 5 und 7 diskutiert.

Fur Kuhmilch ist ein deutlicher Riickgang der Hintergrundbelastung mit PCDD/F von 1,8 ng
[-TEQ/kg Milchfett auf 0,5 ng I-TEQ/kg Milchfett in Gebieten mit Emittenteneinfluss zu ver-
zeichnen. Auf WHO-TEQ bezogen liegt sie bei 0,7 ng WHO-TEQ/kg Milchfett. Dieser Riick-
gang wird jedoch durch den relativ hohen Anteil der dioxinahnlichen PCB von etwa 70% an
den Gesamt-WHO-TEQ ausgeglichen. Derzeit ist von einer Gesamtbelastung (PCDD/F +
dioxindhnliche PCB) von etwa 2,3 ng WHO-TEQ/kg Milchfett in Gebieten mit Emittentenein-
fluss auszugehen.

Fleisch: LAl (1994) weist keine Fleischbelastungswerte aus. Nach den hier berichteten Er-
hebungsdaten zu den Zeitraumen 1990-94 und 1995-99 scheint ein leichter Rickgang der
PCDD/F-Belastung von Fleisch zu bestehen. Dieser Riickgang ist jedoch insbesondere fiir
die letzten Jahre schlecht abgesichert. Unter Einschluss der dioxinahnlichen PCB ist derzeit
von einer Hintergrundbelastung von 0,62 ng WHO-TEQ/kg Fett auszugehen.

Fisch: LAl (1994) weist keine Fischbelastungswerte aus. Die Hintergrundbelastung flr
PCDD/PCFDF liegt derzeit 7,5 ng WHO-TEQ/kg Fett. Es ist ein dominierender Einfluss der
dioxinahnlichen PCB zu erkennen mit einem Anteil von 32 ng WHO-TEQ/kg Fett. Insgesamt
ergibt sich hieraus eine Gesamt-Hintergrundbelastung (PCDD/F und dioxinahnliche PCB)
von 40 ng WHO-TEQ/kg Fett.

Eier: Die Hintergrundbelastung flir PCDD/PCFDF liegt bei etwa 0,5 ng WHO-TEQ/kg Fett,
fur PCB bei 0,25 ng WHO-TEQ/kg Fett. Insgesamt resultiert eine Hintergrundbelastung von
0,75 ng WHO-TEQ/kg Fett.

Gemiise: LAl (1994) hat verschiedene Daten zum Vorkommen von PCDD/F in Gemise und
Obst Nordrhein-Westfalens berichtet. Fir landliche Gebiete wurde eine PCDD/F-
Konzentration < 1 ng TEQ/kg TS in Grinkohl veranschlagt (Uberschlaglich <10 ng TEQ/kg
FG; TEQ-Basis nicht angegeben). Derzeit wird fur PCDD/F eine Hintergrundbelastung von
0,01 ng I-TEQ/kg FG, und fiir PCB ein ebenso gro3er Anteil angenommen. Insgesamt resul-
tiert eine durchschnittliche Hintergrundbelastung von 0,02 ng WHO-TEQ/kg FG. Dieser Wert
schliefl3t den gelegentlichen Verzehr héher belasteten Griinkohls mit ein.

AuBenluft: Es ist ein Rickgang der Immissionskonzentration von 150 fg I-TEQ/m?® (LAl,
1994) auf derzeit 50 fg WHO-TEQ/m? zu verzeichnen, dabei haben die PCDD/F einen Anteil
von 35, die dioxindhnlichen PCB einen Anteil von 15 fg WHO-TEQ/m?.

Deposition: Es ist ein deutlicher Riickgang von 30 pg BGA-TEQ/(m? « d) fir PCDD/F (LAl,
1994) auf derzeit 9,5 pg WHO-TEQ/(m? « d) fir PCDD/F zu verzeichnen. Mit Einschluss der
dioxindhnlichen PCB erhéht sich dieser Wert auf 16 pg WHO-TEQ/(m? « d).
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Boden: LAl (1994) gab fir die Hintergrundbelastung von Bdden in landlichen Gebieten einen
Wert <10 ng BGA-TEQ/kg Boden an. Dieser Wert kann derzeit als Median (in WHO-TEQ) fur
alle Siedlungsstrukturen tbernommen werden. Unter Einschluss der PCB ist insgesamt von
einer Hintergrundbelastung von < ca. 15 ng WHO-TEQ/kg Boden auszugehen.

9.2 Aufnahme von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB uber die Nahrung

LAl (1994) war von einer mittleren PCDD/F-Aufnahme des Menschen von 1,8 pg I-
TEQ/(kg - d), unter worst-case-Bedingungen von 2,1 pg I-TEQ/(kg - d), Uber die Nahrung
ausgegangen. Dabei wurde angenommen, dass die PCDD/F-Aufnahme zu Uber 90% Uber
die Nahrung erfolgt. Der Anteil der Lebensmittel pflanzlicher Herkunft an der taglichen
PCDD/F-Aufnahme wurde als gering eingestuft. Im Einzelnen ging LAl von einer Aufnahme
von 1 pg I-TEQ/(kg - d) Uber Fleisch, Fisch und andere Nahrungsmittel, von 0,6 pg I-
TEQ/(kg - d) Gber Milch und 0,2 pg I-TEQ/(kg - d) Uber Gemise aus.

Insgesamt weisen die aktuellen Daten auf einen deutlichen Rickgang der PCDD/F-Zufuhr
Uber die Nahrung hin. Auf Basis aktueller Belastungsdaten von Nahrungsmitteln und Ver-
zehrdaten ist derzeit von einer PCDD/F-Aufnahme des Menschen von 0,6 - 0,7 pg WHO-
TEQ/(kg - d) Uber die Nahrung auszugehen (0,62 pg WHO-TEQ/(kg - d) aus zwei unabhan-
gigen Schatzungen). Im Vergleich zum LAI (1994) hat sich die PCDD/F-Aufnahme Uber den
Pfad Fleisch von 1 auf 0,30 - 0,38, Uber den Pfad Milch von 0,6 auf 0,28 - 0,29, Uber den
Pfad Gemise von 0,2 auf 0,04 - 0,07 pg I-TEQ/(kg - d) reduziert. Diese auf I-TEQ-Basis be-
richteten Schatzungen anderer Autoren werden durch eine im Rahmen dieses Berichtes
durchgefiihrte Abschatzung auf WHO-TEQ-Basis unterstitzt (Fleisch: 0,29; Milch: 0,28; Ge-
mise und Obst: 0,05 pg WHO-TEQ/(kg - d)).

Fir den Anteil der dioxinahnlichen PCB an der Gesamtaufnahme ist von einer Spanne aus-
zugehen, die mindestens eine Belastung im Bereich der PCDD/F (Anteil 50%) und damit
eine Gesamtexposition gegenuber 1,24 pg WHO-TEQ/(kg - d) beinhaltet, und maximal eine
etwa doppelt so hohe Exposition wie gegenuber PCDD/F (Anteil 70%) und damit eine Ge-
samtexposition gegeniiber 1,94 pg WHO-TEQ/(kg - d) ansetzt.

Fir die Gesamtexposition gegenuber 1,24 pg WHO-TEQ/(kg - d) ergeben sich folgende Auf-
nahmen flr die Teilpfade:

Fleisch, Fisch und andere Nahrungsmittel 0,58 pg (0,29 nur Fleisch)

Milch 0,55 pg

Gemduse 0,07 pg

Obst 0,04 pg WHO-TEQ/(kg - d)

Fir die Gesamtexposition gegenuber 1,94 pg WHO-TEQ/(kg - d) ergeben sich folgende Auf-
nahmen fir die Teilpfade:

Fleisch, Fisch und andere Nahrungsmittel 0,91 pg (0,29 nur Fleisch)

Milch 0,92 pg

Gemise 0,07 pg

Obst 0,04 pg WHO-TEQ/(kg - d)

Verglichen mit der Situation 1994 ist durch den Einschluss der dioxinahnlichen PCB zwi-
schenzeitig die Kontamination tber den Pfad Milch als ebenso gewichtig wie tber den Pfad
Fleisch u. a. einzustufen.
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Auf Basis der hier diskutierten Daten ist von einer Aufnahme bis zu 1,94 pg WHO-
TEQ/(kg * d) PCDD/F und dioxindhnlicher PCB uber die Nahrung auszugehen. Dieser Wert
liegt zwischen den vom LAl (1994) veranschlagten Werten von 1,8 (Ubliche Aufnahme) bzw.
2,1 pg I-TEQ/(kg - d) (,worst-case“-Betrachtung). Mit dieser Gesamtbelastung wird die nach
WHO (1998) tolerierbare tagliche Aufnahmemenge von 1 - 4 pg WHO-TEQ/(kg - d) durch die
Aufnahme Uber die Teilpfade Milch und Fleisch teilweise bereits ausgeschopft.

9.3 Diskussion immissionsbegrenzender Werte fiir die
Luftkonzentration

Nach den jingsten Erhebungen an funf stadtischen Messstationen Nordrhein-Westfalens
kann fur die derzeitige Luftkonzentration an PCDD/F und dioxindhnlichen PCB von einem
Jahresmittelwert von 50 fg WHO-TEQ/m*® ausgegangen werden (Abschnitt 5.2.1.1). Unter
Zugrundelegen dieser Luftkonzentration, eines Atemvolumens des Menschen von 20 m?3,
eines Korpergewichtes von 70 kg, einer 100%igen Resorption kann hieraus fur die inhalative
Aufnahme eine tagliche Koérperdosis von 14 fg WHO-TEQ/(kg - d), entsprechend 0,014 pg
WHO-TEQ/(kg - d) abgeleitet werden. Die hier abgeschatzte inhalative Aufnahme liegt nach
den Auswertungen in Abschnitt 7.1 unter 1% der oralen Aufnahme Uber Nahrungsmittel. Der
Beitrag der taglich inhalierten Menge zur taglich aufgenommenen Gesamtmenge fallt somit
nicht ins Gewicht. Verglichen mit der Situation im Jahr 1994, als von LAl ein Depositionswert
abgeleitet wurde, hat sich dieser relative Beitrag der inhalierten Menge im Vergleich zur Auf-
nahme Uber die Nahrungszufuhr noch weiter verringert. Es ist deshalb auch weiterhin davon
auszugehen, dass sich - sofern keine besondere Belastungssituation vorliegt - eine Herab-
setzung der Luftkonzentration nur unwesentlich auf die taglich aufgenommene Menge aus-
wirken wirde. Somit erscheint die Ableitung eines immissionsbegrenzenden Wertes flr die
Luftkonzentration nach wie vor nicht begrindet. Als Zielwert, der ohne gesundheitliche Ge-
fahrdung voribergehend Uberschritten werden kann, kann eine Konzentration von 50 fg
WHO-TEQ/m?® empfohlen werden. Diese orientiert sich an der realen Belastungssituation.

9.4 Berechnung immissionsbegrenzender Werte fir die Deposition

Fur eine Begrenzung des Niederschlags der PCDD/F und dioxindhnlichen PCB kdnnte in

Anlehnung an das Vorgehen des LAI (1994) von folgenden Konventionen ausgegangen

werden:

. Die inhalative Aufnahme wird fir die Festlegung eines Depositionswertes als vernach-
lassigbar eingeschatzt

. Die orale Aufnahme wird drei wesentlichen Aufnahmepfaden zugeordnet (1: Fisch,
Fleisch u.a.; 2: Milch, 3: Gemuse und Obst). Bei einer Gesamtaufnahme von 1,94 pg
WHO-TEQ/(kg - d) wird von einer Aufnahme von jeweils rund 0,9 pg WHO-TEQ/(kg - d)
Uber den Teilpfad Fleisch, Fisch u. a. sowie den Pfad Milch ausgegangen. Fir den
Pfad Obst und Gemuse sind verschiedene Konventionen denkbar (siehe unten).

. Der Teilaufnahmepfad Fleisch, Fisch u. a. wird als gebietsunabhangig und durch im-
missionsschutzrechtliche Regelungen nicht beeinflussbar angesehen

. Die Kuhmilch stammt Uberwiegend von Kihen in landlichen, von der Immission wenig
beeinflussten Gebieten, in denen sich die Schadstoffgehalte in Zukunft zumindest nicht
wesentlich erhbhen werden

. Der Gehalt der PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in Obst und Gemise ist somit die
wesentliche Regelgréfe.
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. Die Begrenzung des Niederschlags der PCDD/F und dioxinahnlichen PCB ist abgestellt
auf Personen, die in der Nachbarschaft zu einem Emittenten leben und Obst und Ge-
mise aus dem eigenen Hausgarten verzehren.

. Fir Obst und Gemiise werden hierfir die bei Fiedler et al. (2000) berichteten taglichen
Verzehrsmengen auf Frischgewichtsbasis Ubernommen. Es resultiert ein durchschnittli-
cher Verzehr von 250 g Frischgewicht Gemuse und von 130 g Frischgewicht Obst (ent-
sprechend insgesamt etwa 38 g Trockengewicht). Als Kérpergewicht werden 70 kg an-
genommen.

Beitrag des Boden- und des Luftpfades zu den Schadstoff-Gehalten in der Pflanze

Bei der Ableitung eines Depositionswertes war LAl (1994) davon ausgegangen, dass der
Luftpfad (Luft-Pflanze) den kritischen Pfad fir die Pflanzenbelastung mit PCDD/F darstellt.
Zu Uberlegen ware, ob fir die Ableitung eines Depositionswertes der indirekte Pfad Luft —
Boden — Pflanze anteilig (z.B. 50% Pflanzenbelastung tber den Bodenpfad, 50% Pflanzen-
belastung Uber den Luftpfad) berlcksichtigt werden sollte. Wir haben bei unseren unten auf-
geflhrten Berechnungen hiervon Abstand genommen. Unseren Ableitungen liegt eine Belas-
tung der Pflanzen Uber die Luft als dominierender Pfad zugrunde. Eine Berlicksichtigung des
Bodenpfades erfolgte aus folgenden Grinden nicht:

» Die hier abgeleiteten Transferfaktoren Boden-Pflanze (0,1 - 0,2) und Luft-Pflanze (0,1 -
0,5) liegen zwar in einem vergleichbaren Bereich. Fur den Vergleich des direkten Pfades
Luft-Pflanze mit dem indirekten Pfad Luft-Boden-Pflanze wird jedoch auch der in der Ket-
te Luft-Boden-Pflanze vorgeschaltete Transferfaktor fiir den Ubergang Luft-Boden von
0,3 - 0,5 berticksichtigt. Bei einer gegebenen Deposition von 1 pg WHO-TEQ/(m? « d) er-
geben sich bei Berlcksichtigung aller betreffenden Transferfaktoren folgende Pflanzen-
gehalte

Pfad Luft-Pflanze (Transferfaktor 0,1 - 0,5): 0,1 - 0,5 ng/kg TS Pflanze

Pfad Luft-Boden-Pflanze [Transferfaktoren (0,1 - 0,2) « (0,3 - 0,5)]: 0,03 - 0,1 ng/kg TS
Pflanze

Der Vergleich unter Multiplikation aller betreffenden Transferfaktoren in der Transferkette
verdeutlicht, dass die Belastung Uber den Bodenpfad vermutlich um bis zu Faktor 10 un-
ter derjenigen Uber den Luftpfad liegt. Damit scheint sich zu bestatigen, dass die Schad-
stoffaufnahme Uber den Boden flir PCDD/F und dioxinahnliche PCB nachrangige Bedeu-
tung hat.

» Der Hintergrundbelastung der Nahrungsmittel zufolge ist in der taglichen Aufnahme des
Menschen von 250 g Gemduse ein etwa halftiger Anteil von unterirdisch wachsendem
Gemiuse enthalten. Die Vorgehensweise, dass alles Gemise (250 g statt ca. 125 g) mit
dem hohen Transferfaktor 0,1 beaufschlagt wird, stellt also eine deutliche Uberschéatzung
der Aufnahme Uber den Luftpfad dar. Damit wird vereinfachend kompensiert, dass der
Anteil Gber den Bodenpfad hier ausgeschlossen wurde.
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Zur Bedeutung des Auswertemodus der Analysenwerte im Bereich der Bestimmungs-
grenze fir die Hohe der Immissionswerte

LAl (1994) hatte auf die Bedeutung des Auswertemodus fiir die Héhe der Immissionswerte
hingewiesen, so auf eine Verschiebung zu hoheren Depositionswerten, wenn Kongeneren-
werte, die unterhalb der Nachweisgrenze gleich Null gesetzt worden waren, zum Vergleich
mit der halben Nachweisgrenze in die Berechnung der TEQ-Werte eingingen. Es wurde ge-
schatzt, dass Immissionswerte nach dem Auswertemodus ,kleiner Nachweisgrenze gleich
Null“ gegebenenfalls verdoppelt werden kénnten, um eine einheitliche Datenbasis fur zu er-
halten. Die damals empfohlene Vereinheitlichung des Auswertemodus scheint bisher nicht
vollzogen zu sein, so dass keine Grundlage fiir eine gegebenenfalls notwendige Korrektur
von Immissionswerten vorhanden ist. Nach dem jlngsten Bericht der Bund/Lander-
Arbeitsgruppe Dioxine (AG Dioxine, 2002) wird im Referenz-Messprogramm je nach Kom-
partiment unterschiedlich vorgegangen. Daten der nicht detektierten Kongenere fur das
Kompartiment Luft (Immissionen und Depositionen) gehen hierbei mit der vollen Bestim-
mungsgrenze ein. In die von Hiester (2003) berichteten Untersuchungen des LUA gingen
Messwerte unterhalb der Nachweisgrenze mit dem halben Wert der Nachweisgrenze ein.
LUA (2002a) berichtet Immissionswerte differenziert mit und ohne Berucksichtigung von
Werten unterhalb der Nachweisgrenze. Bei den AuRenluftmessungen fur PCDD/F fir das
Jahr 2001 lagen samtliche Werte Uber der Nachweisgrenze, fur PCB war an verschiedenen
Standorten der Unterschied der Depositionswerte mit und ohne Berlicksichtigung von Wer-
ten unterhalb der Nachweisgrenze vernachlassigbar gering. Insgesamt ist mit den Fortschrit-
ten in der instrumentellen Analytik davon auszugehen, dass die Anzahl der Analysenwerte
unterhalb der Nachweisgrenze zunehmend zuriickgeht. Deshalb ist die Bedeutung des Aus-
wertemodus fir die Immissionswerte moglicherweise nicht mehr so relevant wie zu Zeiten
der Ableitung des Depositionswertes durch den LAI (1994). Nach den vorliegenden neueren
Untersuchungen bericksichtigt LUA (Hiester, 2003) bei Depositionsmessungen Werte unter-
halb der Nachweisgrenze mit dem halben Wert der Nachweisgrenze. Fir eine Vereinheitli-
chung empfehlen wir, diesen Auswertemodus fur Analysenwerte im Bereich der Bestim-
mungsgrenze zu Ubernehmen.

Als entscheidende Regelgrdfie ist nun die tolerierbare tagliche Aufnahmemenge (orale Auf-
nahme, Gemuse- und Obstverzehr) festzulegen:

Ausgangspunkt ist ein TDI-Wert-Bereich von 1 - 4 pg WHO-TEQ/(kg - d). Die Untergrenze
dieses Bereichs zu erreichen oder zu unterschreiten, kann angesichts der kurzfristig unbe-
einflussbaren Aufnahme von belastetem Fleisch, Fisch und Milch nicht umgesetzt werden.
Da durch diese beiden GréRen bereits eine Belastung von bis zu ca. 1,8 pg WHO-
TEQ/(kg - d) anzunehmen ist, kdnnte dem maximal tolerierbaren Gemuse-/Obstverzehr eine
tolerierbare Aufnahme von 0 bis 2,2 pg WHO-TEQ/(kg - d) zugeordnet werden. Die Ober-
grenze dieses Bereichs wird dabei als ungeeignet angesehen: Dies wirde eine Erhdéhung
gegenlber dem Ist-Zustand bedeuten (zurzeit ist die ZielgréBe noch 0,5 pg WHO-
TEQ/(kg - d)), wurde keine mdgliche Belastung mit Fleisch, Fisch und Milch Uber den Mittel-
wert hinaus einbeziehen und wirde einen Vorsorgecharakter durch deutliche Unterschrei-
tung des TDI-Bereichs nicht enthalten. Auch wegen des von der Europaischen Kommission
(SCF, 2001) vorgeschlagenen Wertes fir die wochentliche Aufnahme von 14 pg WHO-
TEQ/(kg - Woche), der einer taglichen Gesamtaufnahme von 2 pg WHO-TEQ/kg Kdrperge-
wicht entspricht, erscheint die Obergrenze der tolerierbaren Aufnahme tber Gemise- und



© LfU Diskussion und Schlussfolgerungen 127

Obstverzehr von bis zu 2,2 pg WHO-TEQ/(kg - d) als ungeeignet. Stattdessen kdnnten fol-
gende Grenzen diskutiert werden:

Ansatz 1: Der Depositionswert soll Zielwertcharakter besitzen, indem die Einhaltung
der derzeitigen durchschnittlichen Belastung der Bevoélkerung mit 0,1 pg WHO-TEQ/(kg * d)
durch Gemuse und Obst zur Grundlage gemacht wird.

Ansatz 2: Der Depositionswert soll nominell zur ehemals tolerierten Gesamtbelas-
tung von 2,1 pg WHO-TEQI/(kg * d) iiber Nahrungsmittel fiihren. Dieser Wert entspricht
etwa 50% des Gesamtrahmens des TDI-Wertes von 1 - 4 pg WHO-TEQ/(kg - d). Fur Gartner
wurde dieser Ansatz einen Eigenverbrauch in Emittentenndhe zu einem gewissen Ausmaf
ermdglichen und zu einer tolerierbaren Zusatzbelastung durch Gemise und Obstverzehr in
Hohe von 0,3 pg WHO-TEQ/(kg * d) fihren. Faktisch wirde dies mit einer Belastungsver-
minderung (u. a. durch den Einschluss dioxinahnlicher PCB in diese Summe) verbunden
sein.

Ansatz 3: Der Depositionswert soll nominell der gleichen ehemals tolerierten Zu-
satzbelastung liber Gemiise entsprechen und damit 0,5 pg WHO-TEQ/(kg * d) betragen.
Dies wirde ebenfalls fir Gartner Eigenverbrauch in der Emittentennahe zu einem gewissen
Ausmald ermdglichen. Es ergabe sich rechnerisch eine Gesamtbelastung von 2,3 pg WHO-
TEQ/(kg  d). Faktisch wiirde auch dies eine geringfiigige Reduktion der zuldssigen Belas-
tung gegentber dem Ist-Zustand bedeuten, a) weil dioxinahnliche PCB in dieser Summe
eingeschlossen waren, b) weil neben dem Gemuse auch das Obst in dieser Summe einge-
schlossen ware.

Im Folgenden werden in Anlehnung an das Vorgehen von LAl (1994) (siehe Abschnitt 3) fur
diese drei Ansatze unter Zugrundelegen der oben jeweiligen genannten Aufnahmemenge die
Gehalte in den einzelnen Medien oder Kompartimenten riickgerechnet und der daraus resul-
tierende Immissionswert abgeleitet. Zur Festlegung des Immissionswertes fur die Nieder-
schlage werden die in Abschnitt 6 abgeleiteten Transferfaktoren fiir den Ubertritt zwischen
den Kompartimenten Luft, Boden, Pflanze und Milch beriicksichtigt.

9.4.1 Ansatz1

Der Depositionswert soll Zielwertcharakter besitzen. Grundlage ist die Einhaltung der ge-
genwartigen durchschnittlichen Belastung der Bevolkerung. Flr den Verzehr von kontami-
niertem Obst (0,04 pg WHO-TEQ/(kg - d) und Gemise (0,07 pg WHO-TEQ/(kg * d) kann
eine durchschnittliche Aufnahme von 0,11 pg WHO-TEQ/(kg - d) angesetzt werden. Fur die
Aufnahme werden die bei Fiedler et al. (2000) berichteten taglichen Verzehrsmengen auf
Frischgewichtsbasis Gbernommen. Es resultiert unter Berlicksichtigung eines Kdrpergewich-
tes von 70 kg und eines durchschnittlichen Verzehrs von 250 g Frischgewicht Gemise und
von 130 g Frischgewicht Obst (entsprechend insgesamt etwa 38 g Trockengewicht) flr die
Belastung mit PCDD/F und dioxindhnlichen PCB in Obst und Gemuse auf Basis von WHO-
TEQ ein Zwischenwert von 0,18 ng WHO-TEQ/kg TS:

0,1 [pg’kg - Tag] - 70[kg] / (38/1000) [kg TS/Tag] = 0,18 ng/kg TS
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Unter Verwendung des oben ausgewiesenen Transferfaktors von 0,1 - 0,5 ng WHO-TEQ/kg
TS pro 1 pg Niederschlag/m? fiir den Ubergang Luft — Pflanze ergibt dies einen nieder-
schlagsbegrenzenden

Depositionswert von 0,36 bis 1,8 pg WHO-TEQ/(m? « d).

Wie die Zusammenstellung von Werten fir die Deposition in Abschnitt 5.2.2 verdeutlicht,
liegt die aktuelle Deposition deutlich hdher als der unter diesem Ansatz abgeleitete nieder-
schlagsbegrenzende Depositionswert. Der unter Einhaltung der derzeitigen durchschnittli-
chen Belastung der Bevdlkerung mit 0,1 pg WHO-TEQ/(kg - d) durch Gemuse und Obst ab-
geleitete Depositionswert erscheint daher gegenwartig nicht realistisch und stellt auch keine
realistische Zielvorgabe dar. Der Zwischenwert fur die Pflanzenbelastung von 0,18 ng/kg TS
Pflanze wird nach den Daten zur durchschnittlichen Kontamination von Gemise und Obst
(Abschnitt 5.1.5) derzeit mit etwa 0,2 ng/kg TS Pflanze leicht Uberschritten.

9.4.2 Ansatz?2

Der Depositionswert soll zu der ehemals tolerierten Gesamtbelastung von 2,1 pg WHO-
TEQ/(kg - d) fuhren. FUr den Verzehr von kontaminiertem Obst und Gemuse wird eine tole-
rierbare tagliche Aufnahme von 0,3 pg WHO-TEQ/(kg - d) angesetzt. Es resultiert unter Be-
ricksichtigung eines Kérpergewichtes von 70 kg und eines durchschnittlichen Verzehrs von
250 g Frischgewicht Gemuse und von 130 g Frischgewicht Obst (entsprechend insgesamt
etwa 38 g Trockengewicht) flr die Belastung mit PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in Obst
und Gemise ein Zwischenwert von 0,66 ng WHO-TEQ/kg TS:

0,3 [pg/kg - Tag] - 70[kg] / (38/1000) [kg TS/Tag] =553 pg/kg = 0,55 ng/kg TS

Unter Verwendung des oben ausgewiesenen Transferfaktors von 0,1 - 0,5 ng WHO-TEQ/kg
TS pro 1 pg Niederschlag/m? fiir den Ubergang Luft — Pflanze ergibt dies einen nieder-
schlagsbegrenzenden

Depositionswert von 1,1 bis 5,5 pg WHO-TEQ/(m?  d).

Dieses Ziel erscheint nach den in Abschnitt 5.2.2 berichteten Depositionswerten erreichbar.
Der Zwischenwert fir die Pflanzenbelastung von 0,55 ng/kg TS Pflanze wird nach den Daten
zur durchschnittlichen Kontamination von Gemise und Obst (Abschnitt 5.1.5) mit derzeit
etwa 0,2 ng/kg TS Pflanze nicht Gberschritten und erscheint realistisch.

9.4.3 Ansatz3

Der Depositionswert soll der ehemals tolerierten Zusatzbelastung tUber Gemise entspre-
chen. Fur den Verzehr von kontaminiertem Obst und Gemiise wird eine tolerierbare tagliche
Aufnahme von 0,5 pg WHO-TEQ/(kg - d) angesetzt. Es resultiert unter Berlcksichtigung ei-
nes Koérpergewichtes von 70 kg und einem durchschnittlichen Verzehr von 250 g Frischge-
wicht Gemuse und von 130 g Frischgewicht Obst (entsprechend insgesamt etwa 38 g Tro-
ckengewicht) fir die Belastung mit PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in Obst und Gemise
ein Zwischenwert von 0,92 ng WHO-TEQ/kg TS:

0,5 [pg/kg -Tag] - 70[kg] / (38/1000) [kg TS/Tag] = 921 pg/kg = 0,92 ng/kg TS
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Unter Verwendung des oben ausgewiesenen Transferfaktors von 0,1 - 0,5 ng WHO-TEQ/kg
TS pro 1 pg Niederschlag/m? fiir den Ubergang Luft — Pflanze ergibt dies einen nieder-
schlagsbegrenzenden

Depositionswert von 1,8 - 9,2 pg WHO-TEQ/(m? « d).

Dieses Ziel erscheint nach den in Abschnitt 5.2.2 berichteten Depositionswerten realistisch
und erreichbar, zumindest sofern fir den Transferfaktor Luft-Pflanze ein Wert im unteren
Bereich der Spanne von 0,1 bis 0,5 angenommen werden kann. Nach den in Abschnitt 5.1.5
berichteten Daten zur Belastung von Obst und Gemise liegt die derzeitige Hintergrundbelas-
tung mit etwa 0,2 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze um ca. Faktor 4 unter dem hier abgeleiteten
Zwischenwert, so dass dieser Zwischenwert realistisch erscheint.

Eine Deposition von 1,8 bis 9,2 pg WHO-TEQ/(m? « d) wirde unter Berucksichtigung eines
Transferfaktors von 0,3 - 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Boden pro 1 pg WHO-TEQ/m? und Tag flr
den Ubergang Luft-Boden je nach Héhe des Transferfaktors zu folgender Bodenbelastung
fuhren:

Transferfaktor 0,3: 0,54 - 2,78 ng/kg TS Boden
Transferfaktor 0,5: 0,9 - 4,6 ng/kg TS Boden

Der Bodengehalt, der sich aus dem unter Ansatz 3 abgeleiteten Depositionswert ergibt, liegt
im Bereich der Hintergrundbelastung der Boden fur landliche Gebiete (Abschnitt 5.2.3) und
damit im Rahmen zulassiger Bodengehalte, die flir den Schutz des Bodens abgeleitet wur-
den (uneingeschrankte landwirtschaftliche Nutzung bei Gehalten bis zu 5 ng/kg TS Boden)
(Schulz, 1992).

Giltigkeit der Depositionswerte aus Ansatz 2 und 3 fiir Weideland

Im Folgenden soll Uberprift werden, wie weit der sich aus Ansatz 2 und 3 ergebende Depo-
sitionswert auch fur Weideland herangezogen werden konnte, ohne dass sich die durch-
schnittliche Belastung der Kuhmilch und die tagliche Aufnahme des Menschen Uber den
Milchkonsum erhdhen.

Fur Weideland kann ein Depositionswert Uber den Milchkonsum (Erwachsener) folgender-
malfien abgeleitet werden:

Far die Aufnahme Uber den Pfad Milch wird der hohere Wert von 0,92 pg WHO-TEQ/(kg * d)
bertcksichtigt (siehe Abschnitt 9.2). Die Aufnahme von 0,92 pg WHO-TEQ/(kg * d) Uber
Konsum von Kuhmilch entspricht einem Milchgehalt von 2,58 ng WHO-TEQ/kg Milchfett,
wenn man ein Korpergewicht von 70 kg und eine tagliche Aufnahme von 25 g Milchfett fur
einen Erwachsenen ansetzt:

0,92 [pg/kg - Tag] - 70[kg] / (25/1000) [kg Milchfett/Tag] = 2,58 ng/kg Milchfett.
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Bei Berticksichtigung eines Transferfaktors von 1,4 - 5,6 ng WHO-TEQ/kg Milchfett pro 1 ng
WHO-TEQ/kg TS Pflanze leitet sich ein Zwischenwert fur das Futtermittel von 0,46 - 1,84 ng
WHO-TEQ/kg TS Pflanze ab. Unter Verwendung des Transferfaktors fir den Ubergang Luft
— Gras von 0,1 - 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Gras pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d)

0,46 - 1,84 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze / 0,1 = 4,6 - 18,4 pg WHO-TEQ/(m? - d)
0,46 - 1,84 ng WHO-TEQ/kg TS Pflanze / 0,5 = 0,92 - 3,68 pg WHO-TEQ/(m? - d)
resultiert ein immissionsbegrenzender
Depositionswert von 0,92 - 18,4 pg WHO-TEQ/(m? « d).

Die weite Spanne fir die zuldssige Deposition, bei welcher die durchschnittliche Aufnahme
des Menschen von 0,92 pg WHO-TEQ/(kg - d) Uber den Milchkonsum nicht Uberschritten
wird, resultiert aus der Produktbildung Gber unterschiedlich hohe Transferfaktoren. Ist flir den
Transferfaktor fir den Ubergang Luft — Gras ein niedrigerer Wert von 0,1 anzusetzen, so hat
fur Kuhweiden der obere Bereich des Depositionswertes Glltigkeit. Wird von einem héheren
Transferfaktor fiir den Ubergang Luft — Gras ausgegangen, so verschiebt sich der resultie-
rende Depositionswert in den unteren Bereich der Spanne. LAl (1994) hatte fur Kuhweiden
einen Depositionswert von 9 pg I-TEQ/(m? - d) abgeleitet. Ausgangsbasis war hierbei eine
tagliche Aufnahme Gber Kuhmilch von 0,6 pg WHO-TEQ/(kg - d). In der hier durchgeflihrten
Ableitung wird von einer hdheren taglichen Aufnahme von 0,9 pg WHO-TEQ/(kg * d ausge-
gangen. Fur Weideland ergibt sich somit eine Spanne fur den Depositionswert, die Bereiche
Uber und unter dem friiher abgeleiteten Wert von 9 pg I-TEQ/(m? « d) umfasst.

Der hier ermittelte maximal tolerierbare Gehalt in der Milch von 2,58 ng/kg Milchfett liegt
noch oberhalb der berichteten Kontamination der Milch (2,3 ng/kg Fett), selbst in Gebieten
mit Emittenteneinfluss (Abschnitt 5.1).

Der nach Ansatz 2 abgeleitete Depositionswert von 1,1 bis 5,5 pg WHO-TEQ/(m? - d) liegt in
etwa in dem Bereich des Depositionswertes, der sich fir Weideland unter der Voraussetzung
einer taglichen Aufnahme des Menschen von 0,92 pg WHO-TEQ/(kg - d) mit einer Spanne
von 0,92 - 18,4 pg WHO-TEQ/(m? - d) ergibt. Fir die untere Grenze zeigt sich in etwa eine
Ubereinstimmung. Fir die obere Grenze zeigt der Vergleich, dass bei Giiltigkeit eines Trans-
ferfaktors fir den Ubergang Luft-Pflanze im oberen Bereich der angegebenen Spanne von
0,1 bis 0,5 ng WHO-TEQ/kg TS Gras pro 1 pg WHO-TEQ/(m? - d) der nach Ansatz 2 abgelei-
tete Depositionswert hoher liegen kann als der fur Weideland abgeleitete, und somit fur Wei-
deland keine Giiltigkeit mehr haben wiirde.

Der nach Ansatz 3 abgeleitete Depositionswert von 1,8 bis 9,2 pg WHO-TEQ/(m? - d) zeigt
ebenfalls in etwa Ubereinstimmung mit dem Bereich des Depositionswertes fir Weideland.
Die untere Grenze des Wertes fir Weideland von 0,92 pg WHO-TEQ/(m? - d) wird danach
zwar etwas Uberschritten. Die Gultigkeit dieses Depositionswertes fur Weideland ware aber
Uber einen weiten Bereich der Spanne gegeben. Bei Festlegung der hier genannten Spanne
der Transferfaktoren auf einen bestimmten Wert misste die Gliltigkeit der nach Ansatz 2 und
3 abgeleiteten Depositionswerte abgesichert werden.
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9.4.4 Diskussion

Bei der Festlegung eines Depositionswertes kann z.B. einer der drei oben diskutierten An-
satze ausgewahlt werden.

Mit der Beschrankung auf den Pfad ,Obst und Gemiise“ als einzige direkte bestimmende
Grolke zur Festlegung einer immissionsbegrenzenden Deposition wird die Vorgehensweise
von LAl (1994) Gbernommen, es ist jedoch auch ein Nachteil zu erkennen, der beachtet wer-
den sollte: auf diese Weise wird ein sehr kleiner Teil der gegenwartigen Gesamtbelastung zu
dem determinierenden Faktor, wahrend keine direkte Begrenzung bei den beiden Hauptfak-
toren (Fleisch, Fisch bzw. Milch) ansetzt. Tatsachlich erweist sich somit die Begrenzung der
lokalen Immission Uber den Luftpfad als ein beschrankter Hebel zur Reduzierung der Grund-
belastung mit PCDD/F und dioxinahnlichen PCB, die ihre Bedeutung durch das ubiquitare
Auftreten gewinnt. Die Eintrdge von PCDD/F und dioxinahnlichen PCB in die Umwelt sind
also auch unabhangig von der lokalen Immissionshdhe weiter zu reduzieren.

Der Ansatz 1 ist nur eingeschrankt geeignet, da er zu einem Depositionswert fihrt, der ge-
genwartig weit Uberschritten wird und auch keine realistische Zielvorgabe darstellt. Wahlwei-
se kommen somit die Depositionswerte nach Ansatz 2 und 3 in Frage, die beide zu Depositi-
onswerten fluhren, die realistisch und erreichbar erscheinen. Wie bereits bei LAl (1994), als
der resultierende ,alte” Depositionswert mit 15 pg WHO-TEQ/(m? - d) unter der urbanen
Durchschnittsbelastung von ca. 30 pg WHO-TEQ/(m? - d) lag, liegen die diskutierten ,neuen®
Depositionswerte unter dem urbanen heutigen Durchschnitt und besitzen somit Anforde-
rungscharakter.

Der unter Ansatz 3 abgeleitete Wert von 1,8 - 9,2 pg WHO-TEQ/(m? - d) fiihrt dabei zu einer
Bodenbelastung, die im Rahmen der zulassigen Bodenwerte liegt. Es kann angesichts der
unklaren Datenlage zum Transferfaktor Luft-Gras nicht vollstandig abgesichert werden, dass
dieser Depositionswert auch fir Weideland geeignet ist. Wird ein Transferfaktor von 0,1 flr
den Ubergang Luft-Gras und von 1,4 bis etwa 3 fiir den Ubergang Futterpflanze-Kuhmilch
angenommen, kann die entsprechende Flache ohne Belastungserhdhung auch als Weide-
land ausgewiesen werden. Flr den unter Ansatz 2 abgeleiteten Depositionswert kdnnte bei
Annahme eines Transferfaktors von 0,1 fiir den Ubergang Luft-Gras und eines Transferfak-
tors von 1,4 bis etwa 4 fir den Ubergang Futterpflanze-Kuhmilch die entsprechende Flache
ohne Belastungserhdéhung als Weideland ausgewiesen werden.

Hinsichtlich der Transferfaktoren wurden hier jedoch keine Einzelwerte festgelegt, sondern
Spannen fir den Wertebereich angegeben. Fir die regulative Handhabe erscheint eine Fest-
legung auf Punktwerte einfacher. Es war jedoch nicht Gegenstand dieses Gutachtens, einen
Einzelwert fur den Transferfaktor vorzugeben oder einen der drei auswahlbaren Ansatze
festzulegen. Die gewahlten Ansatze stellen drei nahe liegende Beispiele dar, die aus dem
Bemuihen um Kontinuitat und Pragmatismus entwickelt wurden. Die Bezugspunkte, z.B.

a) Zusatzbelastung Uber den Gemuseverzehr (0,1 bzw. 0,3 bzw. 0,5 pg WHO-TEQ/(kg - d)),
b) Basisbelastung: 1,2 oder 1,9 pg WHO-TEQ/(kg - d),

¢) Annahme zu Transferfaktoren,

d) Annahmen zur gewtlinschten Sicherheit der Aussage, kénnten jedoch erweitert werden;
entsprechende mogliche Berechnungen zahlreicher Varianten bleiben den regelsetzenden
Gremien Uberlassen. Die vorgelegten Daten bieten fiir solche Berechnungen die notwendige
fachliche Informationsbasis.
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Verzeichnis der Abkurzungen

Ah

AM

BG
BGA-TEQ
CCMS

cm
CYP

d

EU

FG

fg
GC-MS
GM
HRGC
HRMS
HpCDD
HxCDD
I-TEQ
kg

LA
LOAEL

LUA
m

mg

bg
NATO
NG

ng
OCDD
OCDF
PCB
PCDD/F
pg
PnCDD
SCF

TDI
TEF
TEQ

TS
UMEG

WHO

Arylhydrocarbon-Hydroxylase
arithmetischer Mittelwert
Bestimmungsgrenze
Toxizitats-Aquivalente, eingefiihrt vom ehemaligen Bundesgesundheitsamt
Committee on the Challenges of Modern Society (wissenschaftliches Gremium
der NATO)
Zentimeter
Cytochrom P-450
dies (lateinisch) = Tag
Européische Union
Frischgewicht
Femtogramm (10™"° Gramm)
Gaschromatographie mit massenspektrometrischer Detektion
geometrischer Mittelwert
hochauflésende Gaschromatographie
hochaufldsende Massenspektrometrie
Heptachlordibenzodioxin
Hexachlordibenzodioxin
internationale Toxizitats-Aquivalente, eingefiihrt vom NATO-CCMS
Kilogramm (10® Gramm)
Landerausschuss fur Immissionsschutz
lowest observed adverse effect level (niedrigste Dosis, die gerade noch eine
schadliche Wirkung erkennen liel)
Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen
Meter
Milligramm (10 Gramm)
Mikrogramm (10 Gramm)
North Atlantic Treaty Organization (Nordatlantikpakt)
Nachweisgrenze
Nanogramm (10° Gramm)
Octachlordibenzodioxin
Octachlordibenzofuran
Polychlorierte Biphenyle
Polychlorierte Dibenzodioxine und —furane
Picogramm (1072 Gramm)
Pentachlordibenzodioxin
Scientific Committee on Food (Wissenschaftliches Komitee der Europaischen
Kommission zur Bewertung von Nahrungsmitteln)
Tolerable daily intake (tolerierbare Korperdosis)
toxic equivalency factor (Aquivalenzfaktor fir die toxische Wirkung)
toxic equivalent (Toxizitats-Aquivalent entsprechend der Wirkung von 2,3,7,8-
Tetrachlordibenzodioxin)
Trockensubstanz
Zentrum fur Umweltmessungen, Umwelterhebungen und Geratesicherheit
Baden-Wiirttemberg
World Health Organization (Weltgesundheitsorganisation)
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ANHANG 1:  TEF fir PCDD/F und dioxinahnliche PCB

Kongener WHO-TEF I-TEF BGA-TEF '
1998 1994

PCDD

2,3,7,8-TCDD 1 1 1 1

1,2,3,7,8-PnCDD 1 0,5 0,5 0,1

1,2,3,4,7,8-HxCDD 0,1 0,1 0,1 0,1

1,2,3,6,7,8-HxCDD 0,1 0,1 0,1 0,1

1,2,3,7,8,9-HxCDD 0,1 0,1 0,1 0,1

1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 0,01 0,01 0,01 0,01

OCDD 0,0001 0,001 0,001 0,001

PCDF

2,3,7,8-TCDF 0,1 0,1 0,1 0,1

1,2,3,7,8-PnCDF 0,05 0,05 0,05 0,1

2,3,4,7,8-PnCDF 0,5 0,5 0,5 0,1

1,2,3,4,7,8-HxCDF 0,1 0,1 0,1 0,1

1,2,3,6,7,8-HxCDF 0,1 0,1 0,1 0,1

1,2,3,7,8,9-HxCDF 0,1 0,1 0,1 0,1

2,3,4,6,7,8-HxCDF 0,1 0,1 0,1 0,1

1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 0,01 0,01 0,01 0,01

1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 0,01 0,01 0,01 0,01

OCDF 0,0001 0,001 0,001 0,001

Non-ortho PCB

PCB 77 0,0001 0,0005

PCB 81 0,0001 -

PCB 126 0,1 0,1

PCB 169 0,01 0,01

Mono-ortho PCB

PCB 105 0,0001 0,0001

PCB 114 0,0005 0,0005

PCB 118 0,0001 0,0001

PCB 123 0,0001 0,0001

PCB 156 0,0005 0,0005

PCB 157 0,0005 0,0005

PCB 167 0,00001 0,00001

PCB 189 0,0001 0,0001

PCB 170 - 0,001

PCB 180 - 0,00001

! Das damalige BGA hatte auch fur andere, d.h. nicht namentlich aufgefiihrte, Kongenere TEF vorgesehen, bei-
spielsweise 0,01 fir andere TCDD.
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ANHANG 2: Berechnung der Transferfaktoren fur nicht-
dioxinahnliche PCB

Tabelle A2-1:  Transferfaktoren fiir den Ubergang Boden-Méhre fir nicht-dioxindhn-
liche PCB (nach LFU, 1998)

Organ Kongener |Bodengehalt | Transferfaktor |Literatur
(mg/kg)
Ribe PCB 4 0,12 2 Moza et al. (1976, 1979)
PCB 31 0,25 2,8
PCB 100 0,41 0,9
Schale PCB 28 0,55-1,95 1,69-9,88 Delschen et al. (1996)
PCB 52 1,38-2,1 1,11-6,667
PCB 101 0,63-1 0,79-3,31
PCB 138 |0,1-0,21 0,667-2,732
PCB 153 |0,09-0,2 0,41-2,58

PCB 180 |0,02-0,06 0,75-1,6
2. PCB 2,68-4,37 1,58-7,66

Ribe PCB 28 0,55-1,95 0,12-0,31 Delschen et al. (1996)
(geschalt)

PCB 52 1,38-2,1 0,06-0,197

PCB 101 0,63-1 0,03-0,11

PCB 138 |0,21 0,1

PCB 153 n.n.

PCB 180 n.n.

> PCB 2,68-5,33 0,052-0,179

PCB 28 0,02-0,67 0,05-0,009 Offenbacher und Poletschny

(1992)

PCB 52 0,02-0,08 0,006-0,042
PCB 101 0,008-0,24 n.n.-0,017
PCB 138 |0,002-0,04 n.n.

PCB 153 |0,006-0,06 0,034-3,5
PCB 180 0,001-0,01 n.n.

2. PCB 0,055-1,82 0,036-0,006

PCB 28 4,2 0,15-0,3 Schndder et al. (1996)
PCB 52 4,2 0,15-0,3
Laub PCB 28 0,55-1,95 0,19-0,92 Delschen et al. (1996)
PCB 52 1,38-2,1 0,11-0,53
PCB 101 0,63-1 0,04-0,24
PCB 138 0,21 0,122
PCB 153 |0,16 0,09
PCB 180 0,05 0,16

2. PCB 2,68-5,33 0,12-0,66
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Tabelle A2-2: Transferfaktoren fiir den Ubergang Boden-Kartoffel fiir nicht-dioxin-
ahnliche PCB (nach LFU, 1998)
Organ Kongener |Bodengehalt (mg/kg) | Transferfaktor | Literatur
Knolle PCB 28 0,24-0,65 0,03-0,35 Delschen et al. (1996)
(geschalt)
PCB 52 0,81-4,4 0,009-0,16
PCB 101 0,38-2,45 0,002-0,043
PCB 138 |0,13 0,02
PCB 153 n.n.
PCB 180 n.n.
> PCB 1,69-10,36 0,012-0,221
Schale PCB 28 0,24-0,65 1,568-5,45 Delschen et al. (1996)
PCB 52 0,81-1,25 2,1-3,6
PCB 101 [0,38-0,57 1,25-2,33
PCB 138 [0,13-0,3 0,09-1,23
PCB 153 [0,09-0,29 0,11-1,41
PCB 180 0,05-0,09 0,09-0,15
> PCB 1,69-2,76 1,13-4,11
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Tabelle A2-3: Transferfaktoren fir den Ubergang Boden-Pflanze fiir nicht-
dioxinahnliche PCB (nach LFU, 1998)
Pflanze |Kongener |Bodengehalt (mg/kg) | Transferfaktor |Literatur
Grinkohl |PCB 28 0,24-2,85 0,004-0,03 Delschen et al. (1996)
PCB 52 0,81-4,4 0,005-0,045
PCB 100 |0,38-2,45 0,057-0,0
PCB 138 |0,28 0,038
PCB 153 |0,2 0,042
PCB 180 n.n.
2. PCB 1,69-10,36 0,006-0,045
PCB 28 0,0002-0,001 1,25-7 Krause (1996)
PCB 52 0,0003-0,001 1,11-6,667
PCB 101 0,001-0,01 0,79-3,31
PCB 138 |0,002-0,019 0,12-0,5
PCB 153 |0,003-0,023 0,125-0,5
PCB 180 |0,004-0,025 0,087-0,405
2. PCB 0,009-0,08 0,147-0,641
Blattsalat | PCB 28 0,28-1,13 0,08-0,18 Delschen et al. (1996)
PCB 52 0,89-1,4 0,09-0,25
PCB 101 0,53-0,85 0,147-0,332
PCB 138 |0,14-0,24 0,183-0,43
PCB 153 |0,093-0,14 0,205-0,49
> PCB 0,04-0,05 0,219-0,425
Spinat PCB 28 0,55-1,95 0,15-0,34 Delschen et al. (1996)
PCB 52 1,38-2,1 0,196-0,086
PCB 101 0,63-1 0,078-0,235
PCB 138 [0,01/0,21 0,2/0,13
PCB 153 |0,09/0,16 0,173/0,113
PCB 180 [0,06 0,18
> PCB 2,92-5,33 0,105-0,219
PCB 28 4,2 0,003 Schndder et al. (1996)
PCB 52 4,2 0,002-0,003
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Tabelle A2-4: Transferfaktoren fur das System Boden/Pflanze fur nicht-dioxin-
ahnliche PCB-Kongenere aus Modellberechnungen (Trapp et al.,

2001)
Pflanze Kongener Transferfaktor
Spinat PCB 28 0,0123
PCB 52 0,0089
PCB 101 0,011
Kopfsalat PCB 28 0,0074
PCB 52 0,0097
PCB 101 0,0107
PCB 138 0,0163
PCB 153 0,0131
PCB 180 0,0145
Griinkohl PCB 28 0,0004
Winterweizenstroh PCB 138 0,0117
PCB 153 0,0079




