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Kurzfassung

Arzneimittelwirkstoffe werden Uber das gereinigte Abwasser flachenhaft und kontinuierlich in die Ober-
flachengewasser eingetragen. Klaranlagen nach dem Stand der Technik kdnnen viele Arzneimittel-
wirkstoffe und ihre Metaboliten nicht oder nur sehr eingeschrankt zurtickhalten, so dass die aquatische
Umwelt permanent dieser Belastung ausgesetzt ist.

Seit 2004 werden im Rahmen der technischen Gewasseraufsicht an 7 ausgewahlten Oberflachenge-
wassern sowie zwei Klaranlagenablaufen mindestens vierteljahrlich Stichproben auf zwolf Arzneimit-
telwirkstoffe und fiinf -metaboliten untersucht. Ziel dieses Monitoringprogramms ist die langfristige Be-
obachtung der stofflichen Belastung sowie die Trendermittlung.

Die ermittelten Daten werden mit den jahrlich im ,Arzneiverordnung-Report* verdffentlichten Ver-
schreibungsmengen in Deutschland sowie mit Daten aus der nationalen und internationalen Literatur
verglichen.

Bei den Arzneimittelwirkstoffen liegen die ermittelten Mediane meist deutlich unter 1 ug/l. Die hochs-
ten Mediane in Oberflachengewassern wurden fiir die Metaboliten des Schmerzmittels Metamizol so-
wie des Antiepileptikums Carbamazepin im Konzentrationsbereich bis 1 ug/l gefunden. Trends wie
z.B. die hoheren Verschreibungsmengen des Betarezeptorenblockers Metoprolol lassen sich in Ober-
flachengewassern gut nachvollziehen.

Vergleicht man die in Bayern analysierten Stoffkonzentrationen mit den in einer umfassenden Auswer-
tung der nationalen und internationalen Literatur berechneten Medianen, so zeigen sich sehr ahnliche
Belastungen der Oberflachengewasser. Auch wenn Schwankungen aufgrund der 6rtlichen Bedingun-
gen (wie z.B. Abwasseranteil oder Abflussverhaltnisse bei der Probename) vorliegen, 1&sst sich doch
die Belastung mit einer Vielzahl von Arzneimittelwirkstoffen auch fir die Flache in Bayern gut vorher-
sagen.

Monitoringuntersuchungen sind ein wichtiger Bestandteil der systematischen Uberwachung der Si-
cherheit von Arzneimitteln (Pharmakovigilanz unter Umweltgesichtspunkten). Gleichzeitig schaffen sie
eine Datengrundlage fiir dkotoxikologischen Bewertungen, fiir die Uberpriifung von Stofffluss-
Modellen und flr die Begleitung von Risikominderungsmafinahmen z.B. beim Einsatz von weiterge-
henden Abwasserreinigungstechniken.

Das Arzneimittel-Monitoring in Bayern wird in den nachsten Jahren fortgefiihrt, wobei im Rahmen der
vorhandenen Kapazitaten bezuglich der Probenahmestellen sowie der Stoffauswahl Ergdnzungen
vorgesehen sind.
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Einleitung

1 Einleitung

Das Landesamt fur Umwelt hat sich im Projekt ,Arzneimittel in der Umwelt“ in den Jahren 2000-2002
intensiv mit dem Auftreten von Arzneimittelwirkstoffen und einiger ausgewahlter Metaboliten im aqua-
tischen System beschaftigt [1]. Im gleichen Zeitraum wurde im Auftrag des Bund/Landerausschusses
fir Chemikaliensicherheit (BLAC) ein bundesweites Untersuchungsprogramm ,Arzneimittel in der
Umwelt“ durchgeflihrt, das einen reprasentativen Uberblick (iber die Umweltbelastung mit diesen Stof-
fen in Deutschland gab [2].

Da viele Arzneimittelwirkstoffe und ihre Metaboliten ganzjahrig und flachendeckend in die Gewasser
eingetragen werden, hielt die Umweltministerkonferenz (UMK) es fir notwendig, dass Arzneistoffe
.-..in Untersuchungsprogrammen der Léander und des Bundes zur Uberwachung der Umwelt erheblich
starker berlcksichtigt werden® [3]. Daneben forderte die UMK, eine Umweltbewertung im Zulassungs-
verfahren fir Arzneimittel zu verankern sowie ein Altarzneimittelprogramm auf europaischer Ebene
aufzunehmen. Das Umweltbundesamt sollte beauftragt werden, Arzneistoffe und relevante Metaboli-
ten, die in nennenswerten Mengen in die Umwelt gelangen kénnen, zu identifizieren und ggf. neue
Testmethoden insbesondere fur chronische Arzneimittelexpositionen zu entwickeln.

Die europaische Arzneimittelagentur (EMEA) hat zum 01.07.2006 dazu einen Leitfaden zur Abschat-

zung der Umweltgefahrdung durch Humanarzneimittel verabschiedet, der am 01.12.2006 in Kraft trat

und seitdem von den Zulassungsbehdérden — allerdings nur bei Neuzulassungen — angewandt werden
muss [4].

2004 wurde vom LfU ein langerfristig angelegtes ,Untersuchungsprogramm Arzneimittel“ in das Hand-
buch technische Gewasseraufsicht (Teil 1.2.1 FlieRgewasser; Punkt 2.2.11) aufgenommen.

Die Untersuchung der Arzneimittelwirkstoffe erfolgte an ausgewahlten grofen und kleineren Flie3ge-
wassern sowie an einzelnen Klaranlagenablaufen. Die Auswahl der Messstellen wurde jahrlich Gber-
prift und ggf. angepasst. Einige Messstellen aus dem Projekt ,Arzneimittel in der Umwelt* wurden in
die Untersuchungen integriert, um einen langjahrigen Trend der Umweltbelastung mit Arzneimittel-
wirkstoffen beobachten zu kénnen.

Mit diesem Bericht werden im Wesentlichen die Ergebnisse der Jahre 2004 bis 2008 dargestellt. So-
weit moglich wurden altere Untersuchungsbefunde in die Darstellung von Zeitreihen integriert. Das
Untersuchungsprogramm wird 2009 in vergleichbarem Umfang fortgefuhrt.

2 Untersuchte Arzneimittelwirkstoffe und Metaboliten

Zur mittelfristigen Beobachtung der Gewasserbelastungen mit Arzneimittelwirkstoffen wurde die Aus-
wahl der untersuchten Arzneimittelwirkstoffe und Metaboliten auf die in Tab. 1 aufgefihrten Stoffe be-
schrankt. Es wurden die in bisherigen Untersuchungen auffalligen Wirkstoffe bzw. Metaboliten einbe-
zogen, die wahrend der Passage durch die Klaranlage nur in geringem Umfang eliminiert werden.
Gleichzeitig erfolgte eine Beschrankung auf Einzelsubstanzen, die mit zwei routinemafig angewand-
ten Probenanreicherungsverfahren analytisch erfassbar waren. Fir viele dieser Stoffe liegen seit 2000
Daten an einigen der ausgewahlten Messstellen vor, so dass Zeitreihen unter Berticksichtigung aller
vorhandenen Daten erstellt werden konnten (s. Kap.5).

In Tabelle 1 sind die in den Jahren 2008 und 2003 (kursiv dargestellf) an gesetzlich versicherte Per-
sonen in Deutschland verschriebenen Mengen fir jeden Wirkstoff aufgefuhrt (,vertragsarztliche Arz-
neiverordnungen®, die Uber 6ffentliche Apotheken abgerechnet wurden [5],[6]). Seit dem Jahr 2002

stehen dabei alle Einzel-Verordnungsdaten zur Verfligung, so dass keine Hochrechnung von Stich-
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Untersuchte Arzneimittelwirkstoffe und Metaboliten

probenerhebungen erfolgen muss. Die Auswertung fir das Jahr 2008 beruht beispielsweise auf rund
788 Mio. Verordnungen auf knapp 455 Mio. Rezeptblattern.

Die Wirkstoffmengen sind in ,defined daily doses*“ (DDD) angegeben, die im Auftrag der Weltgesund-
heitsorganisation ermittelt werden [7]. Uber die DDD kann die Gesamtabgabemenge des Arzneimit-
telwirkstoffs bezogen auf ein Jahr berechnet werden. Zu diesen Mengen mussten noch die an Privat-
patienten sowie die in Krankenhausern abgegebenen Arzneimittelmengen addiert werden, um die Ge-
samtheit der umgesetzten Arzneimittel zu beschreiben. Allerdings gibt es fur die beiden letzteren Sek-
toren keine allgemein verfiigbare Datenbasis. Fir Wirkstoffe, die (auch) in Form von frei verkauflichen
Praparaten abgegeben werden, ist die mengenmaRige Bilanzierung noch schwieriger.

Tab. 1: Untersuchte Wirkstoffe mit Verbrauch der untersuchten Arzneimittelwirkstoffe in Deutschland 2008 und
2003 (kursiv)

CAS-Nr. | Messzeit-| Summe der | DDD Summe aus
raum 2008 ing | ,vertragsarztlichen
verschrieben Verschreibungen®
DDD 2008 in kg
Summe DDD Summe 2003 in kg
2003
Antihypertonika/Betarezeptoren-
blocker
67.200.000 5.040
Atenolol 22;_272' 2000 — 0,075
105.000.000 7.875
846.800.000 127.020
Metoprolol 3;2:;’69' 2000 — 0,15
649.000.000 97.350
41.700.000 6.672
Sotalol 3999201 2000 | 111.000.000 | 0.1 17.760
Antibiotika
11.700.000 3.510
Azithromycin 83905 | 2005 0,3
7.700.000 2.310
19.700.000 9.850
Clarithromycin 81 1?5_ 2000 — 0,5
11.100.000 5.550
6.400.000 7.680
Clindamycin 18225 | 2002 1,2
6.500.000 7.800
2000 — 6.400.000 6.400
Erythromycin 114-07-8 1
2008 7.900.000 7.900
15.000.000 4.500
Roxithromycin 8g§_114 ~ | 2000 — 0,3
21.300.000 6.390
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Untersuchte Arzneimittelwirkstoffe und Metaboliten

CAS-Nr. | Messzeit-| Summe der | DDD Summe aus
raum 2008 ing | ,vertragsarztlichen
verschrieben Verschreibungen®
DDD 2008 in kg
18.700.000 37.400
Sulfamethoxazol 723-46-6 | 2000 — 2
22.500.000 45.000
Acetyl-Sulfamethoxazol 21o12 | 2006
Antiepileptikum
58.500.000 58.500
Carbamazepin 298-46-4 | 2000 — 1
68.900.000 68.900
10,11-Dihydro-10,11-dihydroxy- 58955-
carbamazepin (Metabolit) 934 | 2007—
5.200.000 6.500
4.500.000 5.625
Primidon 125-33-7 | 2006 — 1,25
2-Ethyl-2-phenylmalonamid (Meta- | 7206-76-
bolit, ,PEMA*) 0 2006 —
Analgetikum
. 5907-38- 101.400.000 304.200
Metamizol 0 - 3
52.000.000 156.000
*N-Acetyl-4-aminﬁgntipyrin (Metabo- 83-15-8
2001 —
*N-Formyl-4-aminoantipyrin (Meta- | 1672-58-
bolit) 8
Diuretikum
165.300.000 16.530
Triamteren 396-01-0 | 2002 — 0,1
261.000.000 26.100

Arzneimittelwirkstoffe werden im menschlichen Kdorper sehr unterschiedlich aufgenommen, verteilt,
umgewandelt und ausgeschieden. Die im Korper gebildeten Metaboliten sind haufig ebenfalls phar-
makologisch wirksam. Zur besseren Elimination mit dem Urin werden z.T. gut wasserldsliche Konjuga-

te der Wirkstoffe bzw. der Metaboliten wie z.B. Glucuronide oder Acetate gebildet.

10
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Untersuchte Arzneimittelwirkstoffe und Metaboliten

Die Angaben zum Ausscheidungsverhalten sind Literatur [8] und [9] enthommen und in Tabelle 2 zu-

sammengefasst.

Tab. 2: Angaben zur Elimination von Arzneimittelwirkstoffen beim Menschen

Arzneimittelwirkstoff

Eliminationsverhalten (nach Literatur [8] und [9]

Nur geringe Metabolisierung; ca. 90 % werden innerhalb von 48 h unveran-

Atenolol dert renal ausgeschieden; 2 - 3 % liegen in Form des hydroxylierten Meta-
boliten vor
Metoprolol Bei oraler Gabe < 5 % und bei intravendser Gabe < 10 % unverandert aus-
P geschieden; Metoprolol wird in der Leber weitgehend metabolisiert
Sotalol wird nicht metabolisiert; Elimination ausschlie3lich Uber die Niere;
Sotalol innerhalb von 72 h kénnen > 75 % einer Einzeldosis unverandert wiederge-

funden werden

Azithromycin

In der Leber werden 35 % zu inaktiven Metaboliten umgesetzt; nach oraler
Gabe erfolgt Ausscheidung hauptsachlich Uber die Galle, mit der mehr als
50 % unverandert eliminiert werden; ca. 6 % einer oralen Dosis werden re-
nal ausgeschieden

Clarithromycin

Der Metabolit 14-Hydroxy-Clarithromycin ist pharmakologisch wirksam; re-
nale Ausscheidung betragt 20 - 40 % (unklar, ob sich Angabe auf Clarithro-
mycin oder auf Summe incl. Metabolit bezieht)

10 % werden als aktive Substanz renal, ca. 4 % mit Fazes ausgeschieden;
von den Biotransformationsprodukten sind das N-Demethylderivat sowie

Clindamycin Clindamycin-Sulfoxid pharmakologisch wirksam, andere Metaboliten dage-
gen unwirksam
; Wird in groRem Umfang metabolisiert; 5 % einer Dosis werden unverandert
Erythromycin

renal ausgeschieden

Roxithromycin

Ausscheidung zu uber 50 % in unveranderter Form; Metabolisierung v.a.
durch Hydrolyse; Metaboliten: Descladinose-Roxithromycin, N-Monomethyl-
Roxithromycin, N-Dimethyl-Roxithromycin; Ausscheidung der Substanzen
zu 50 % uUber Fazes, 13 % Uber Atemluft und 10 % im Urin

Sulfamethoxazol

80 - 90 % einer Dosis werden innerhalb von 24h renal ausgeschieden, da-
von ca. ein Drittel in unveranderter Form (Konjugate: Acetylsulfamethoxazol,
Glucuronid des Sulfamethoxazols)

Carbamazepin

2 - 3 % einer Dosis werden unverandert ausgeschieden; Primarmetabolit ist
Carbamazepin-10,11-epoxid (Ausscheidung ca. 1 % renal), Hauptmetabolit
ist trans-10,11-Dihydro-10,11-dihydroxycarbamazepin (Ausscheidung ca.
30 % renal)

Primidon

In der Leber Biotransformation zu den pharmakologisch wirksamen Metabo-
liten Phenobarbital (5 - 15 %) und PEMA; ca. 40 - 65 % einer Dosis werden
unverandert renal ausgeschieden, 2,1% als Phenobarbital und 6,6 % als
PEMA

Metamizol

Metamizol ist ein sog. ,Prodrug” und wird zum pharmakologisch aktiven 4-
Methylaminoantipyrin umgesetzt; 85 - 95 % werden innerhalb von 4 Tagen
in Form von Metaboliten (hauptsachlich 4-Aminoantipyrin,
4-Formylaminoantipyrin, 4-Acetylaminoantipyrin) renal ausgeschieden

Triamteren

Bei peroraler Gabe werden renal 3 - 7 % unverandert und 10 - 40 % als
p-Hydroxytriamteren-schwefelsaureester ausgeschieden
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Untersuchte Arzneimittelwirkstoffe und Metaboliten

Mit den Angaben in Tabelle 2 lassen sich die absoluten Mengen an Arzneimittelwirkstoffen abschat-
zen, die — ausgehend von der Summe aus den vertragsarztlichen Verschreibungen — tber den Ab-
wasserpfad in die kommunalen Klaranlagen gelangt (Tabelle 3). Allerdings sind die Literaturangaben
nicht immer vollstdndig und konsistent, so dass die Ausscheidungsraten als ,Circa-Werte“ zu verste-
hen sind. In der Folge wurden die berechneten absoluten Mengen der Arzneimittelwirkstoffe bzw. de-
ren Metaboliten gerundet.

Tab. 3: Berechnung der theoretisch in die Klaranlagen eingetragenen Arzneimittelwirkstoffmengen (auf Basis
der vertragsarztlichen Verschreibungen 2008)

Summe aus Ausscheidung des absolute Menge in kg
Lvertragsarztlichen unveranderten (gerundet)
Verschreibungen® in kg Wirkstoffs in %
Antihypertonika
Betarezeptoren-
blocker
Atenolol 5.040 ca. 90 4.500
Metoprolol 127.020 ca. 10 13.000
Sotalol 6.672 ca. 90 6.000
Antibiotika
Azithromycin 3.510 ca. 50 2.000
Clarithromycin 9.850 ca. 30 3.000
Clindamycin 7.680 ca. 10 800
Erythromycin 6.400 ca.5 300
Roxithromycin 4.500 ca. 60 3.000
Sulfamethoxazol 37.400 ca. 30 12.000
Antiepileptikum
Carbamazepin 58.500 ca. 10 6.000
10,11-Dihydro-10,11- ca. 30 18.000
dihydroxy-
carbamazepin
(Metabolit)
Primidon 6.500 ca. 50 3.000
2-Ethyl-2- ca. 7 600
phenylmalonamid
(Metabolit, ,PEMA®)
Analgetikum
Metamizol 304.200 0
*N-Acetyl-4- ca. 25 75.000
aminoantipyrin
(Metabolit)
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Messstellen und Probenahme

Summe aus Ausscheidung des absolute Menge in kg
Lvertragsarztlichen unveranderten (gerundet)
Verschreibungen® in kg Wirkstoffs in %

*N-Formyl-4- ca. 15 45.000
aminoantipyrin

(Metabolit)

Diuretikum

Triamteren 16.530 ca. 5 1.000

Neben den genannten Arzneimittelwirkstoffen wurde auch Coffein und der Coffein-Metabolit 1,7-
Dimethylxanthin bestimmt.

Der Nachweis von Coffein gibt einen Hinweis auf den Abwasseranteil im FlieRgewasser sowie auf die
Reinigungsleistung der Klaranlagen im jeweiligen Einzugsgebiet. Wahrend bei Klaranlagen nach dem
Stand der Technik Coffein-Konzentrationen im Ablauf im Bereich < 0,1 ug/l liegen, deuten héhere Cof-
fein-Konzentrationen auf aktuelle Stérungen einer Anlage oder auf eine grundsatzlich schlechtere
Reinigungsleistung hin.

3 Messstellen und Probenahme
Die Messstellenauswahl orientierte sich an folgenden Kriterien:

— grolle Gewasser mit grolkem Einzugsgebiet (Main, Donau, Isar) und bekannten Belastungen mit
Arzneimittelwirkstoffen, die bereits liber einen langeren Zeitraum untersucht werden

— kleinere Gewasser mit Abwassereinleitungen (Amper, Murn, Ebrach)
— Klaranlagenablaufe von Anlagen unterschiedlicher GroRe
— geographische Nahe zu den Messstellen des bestehenden Messnetzes Deposition (gemeinsame

Probenahmetour).

Die Probenahme erfolgte in der Regel zweimonatlich oder vierteljahrlich in Form von Stichproben
durch das LfU an den in Tabelle 4 aufgefihrten Messstellen.

Die Proben wurden in 1l-Glasflaschen gefullt, gekuhlt transportiert und bis zur Analyse bei 4° C im
Kuhlschrank aufbewahrt.

Tab. 4: Beschreibung der Probenahmestellen der FlieRgewasser und Klaranlagen

Probenahmestelle Abbildung | Seite
Main bei Marktheidenfeld 24 40
Donau bei Bad Abbach 25 41
Isar bei Plattling 26 42
Amper bei Moosburg-Volksmanndorferau vor Miindung in die Isar 27 43
Wirm vor Mindung in die Amper 28 44
Ebrach bei Ebersberg 29 45
Murn bei Untermuhle vor Mindung in den Inn 30 46
Klaranlage Geiselbullach 31 47
Klaranlage Minchen 2, Dietersheim (Gut Marienhof) 32 48

Fir den Vergleich des Verhaltens von Arzneimittelwirkstoffen bzw. -metaboliten bei UV-Behandlung in
Klaranlagen wurde zusatzlich die Klaranlage Starnberg einmal beprobt.
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4 Analysenverfahren

4.1 Vorbemerkung

Das von 1999 - 2002 eingesetzte Massenspektrometer (Fa. Thermo, DUO, lon-Trap-Technik) wurde
bei den Analysen der Arzneimittel ab 2003 durch ein Quadrupol-MS/MS-Gerat (Fa.Thermo, TSQ
Quantum) ersetzt. Nachdem dieses Geréat deutlich empfindlicher ist, konnte in der Probenvorbereitung
mit kleineren Anreicherungsfaktoren gearbeitet und teilweise gemanl den Vorgaben der Richtlinie
96/23/EG [10] quantifiziert werden. Diese EG-Richtlinie beschreibt Anforderungen an die mas-
senspektrometrischen Verfahren fir bestimmte Rickstande in lebenden Tieren und tierischen Er-
zeugnissen, die jedoch auch auf andere LC-MS/MS-Untersuchungen Ubertragen werden kénnen.

Die wesentlichen Kriterien sind:

—  flr den positiven Nachweis von organischen Kontaminanten werden bei der Verwendung von
niedrig auflésenden Massenspektrometern (LC-LRMS = liquid chromatography-low resolution
mass spectrometer) 4 sogenannte ldentifizierungspunkte gefordert. Man erreicht dieses Kriterium
mit der Messung eines Vorlaufer-lons und zwei Tochter-lonen, fiir die weitere Bedingungen erfiillt
sein missen.

— die zulassigen Hochsttoleranzen der relativen lonenintensitaten der Tochter-lonen von Standard
und Probe liegen bei £ 20%. Die Toleranz bei den Retensionszeiten der Analyten zwischen Kali-
bierlésung und Probe liegt bei + 2,5%.

Fir den untersten Konzentrationsbereich der Arzneimittelwirkstoffe in Oberflachengewassern kénnen
die geforderten Kriterien aber nicht immer erfiillt werden. Seit 2007 wurden Analysen mit einem Hybrid
Triple Quadrupol System (LC/MS/MS Applied Biosystems, Sciex 4000 QTrap) mit erneut hdherer
Empfindlichkeit durchgefiihrt. Die verbesserte Empfindlichkeit ermdglicht die Messungen bei Abwas-
sern mittels direkter Injektion der wassrigen Probe (nach Ultrazentrifugation der Probe), sowie nach
einer Anreicherung um den Faktor 50 bei schwach belasteten Proben. Auch mit dem neuen Triple
Quadrupol System kénnen die geforderten Kriterien bei Oberflachenwasserproben nicht immer erfullt
werden, so ist z.B. fur Dimethyl-1,7-Xanthin nur ein Tochter-lon fur die Analyse verfugbar.

Neben den Geratewechseln kam 2002 noch ein Umzug in ein anderes Laboratorium dazu, das z.B. zu
einer Erhéhung der Coffein- und 1,7-Dimethylxanthinblindwerte bei der Anreicherung der Proben fiihr-
te.

4.2 Probenvorbereitung

4,21 Extraktion
Oberflachenwasser, Klaranlageablaufe:

Bis 2007 wurden von jeder Probe 2 Ansatze gemacht.
Volumen (ml) bis 2007: 100 / 250 / 1000

Volumen ab 2007: 50 ml bei Fliessgewasser; 1 ml bei Klaranlagenablaufen nach Ultrazentrifugation,
keine Anreicherung!

Filtrieren: bei Bedarf Uiber Glasfaserfilter = GF 6

Salzzugabe: 1 % (Gew.) NaCl p.a.
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Interne Standards: Zugabe von Benzanilid, Carbamazepin-d1g Sulfamethoxazol-13C6, Sotalol-dg
und Primidon-dg mit je 50ug/l pro Probe.

Festphase: SPE Column Chromabond Easy Polypropylen 20pum, 200 mg, 6 ml, Macherey-Nagel
V Extraktion = 3 mMl/min

Nach der Extraktion wird die Festphasenkartusche mit N, bis zur Gewichtskonstanz getrocknet.

4.2.2 Elution
Fir die Elution der verschiedenen Stoffgruppen wurden zwei Elutionsverfahren entwickelt.

Methode 1:
Neutrale Elution: 4 ml Acetonitril (Lichrosolv, Merck) plus 2 x 3 ml Methanol (HPLC, Baker)

Allgemein bessere Ausbeute der Antibiotika, wesentlich bessere Ausbeuten des saureempfindlichen
Erythromycins ( Erythromycin zeigt schnelle Metabolisierung bei pH < 7).

Methode 2:
Saure Elution: 2 x 4 ml Methanol (HPCL, Baker, 1,5% Essigsaure)

Deutlich bessere Ausbeute der Betablocker, teilweise starke Umwandlung von Erythromycin zu Di-
hydrato-Erythromycin.

Trocknung der Eluate mit N,.

Nach Aufnahme in 1,5 ml Vials mit Methanol / Wasser (10 / 90) wurden die Extrakte zur Messung ge-
bracht

4.3 Hochdruckflussigkeitschromatographie-Massenspektrometrie (HPLC-
MS/MS)

Beim HPLC-MS/MS-System (LC: Surveyor, MS: TSQ Quantum) von Fa. Thermo Finnigan. kamen
foglende LC-Bedingungen (2003-2007) zum Einsatz:

Surveyor Autosampler: Injektionsvolumen (ul): 2 — 20l
Ofentemperatur: 12 C°

Surveyor LC Pump: Low pressure method

Zeit (min) Flussrate (mL/min) A (%) B (%)
0.00 0.200 15.0 85.0
30.00 0.200 90.0 10.0
35.00 0.200 90.0 10.0
38.00 0.200 15.0 85.0
45.00 0.200 15.0 85.0
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Laufmittel:
A: Methanol, 5 % Wasser, + 0,1% Ameisensaure; B: Wasser, 5% Methanol + 0,1 % Ameisensaure
Druck: Min. — Max. = 2 — 20 (MPa)

Methode flr Surveyor Diodenarraydetektor: Laufzeit 45.00 min., Wellenlangenbereich 200-400 nm

4.4 Methode fir massenspektrometrische Detektion
MS Aufnahmezeit (min): 45.00

Die verwendeten Massenspektrometer wurden geratespezifisch mit unterschiedlichen Einstellungen
betrieben. Auf eine detaillierte Beschreibung der Parameterlisten wird an dieser Stelle verzichtet.

Abbildung 1 und 2 zeigen zwei Teilchromatogramme eines Arzneimittelstandards aufgenommen mit
HPLC-MS/MS (TSQ Quantum) Die jeweils registrierten Massenubergange sind der Legende zu ent-
nehmen.
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Abb. 1:  Chromatogramm (TIC) der Tochterionen Teil 1
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Abb. 2: Chromatogramm (TIC) der Tochterionen Teil 2
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5 Ergebnisse
51 FlieRgewasser
5.1.1 Vorbemerkungen

Der Primarmetabolit des Carbamazepins, Carbamazepin-10,11-epoxid (Ausscheidung ca 1 % renal),
wurde in friheren Untersuchungen in einem relativ stabilen Verhaltnis von 1:6 zu Carbamazepin ge-
funden [1]. Aus diesem Grund wurde dieser Metabolit nicht weiter untersucht, sondern dessen Um-
wandlungsprodukt 10,11-Dihydro-10,11-dihydroxycarbamazepin in den Untersuchungsumfang aufge-
nommen.

Fir den Nachweis des saureempfindlichen Antibiotikums Erythromycin wurde bei der Extraktion
grundsatzlich ein gesondertes Probenvorbereitungsverfahren eingesetzt. Nach den riicklaufigen Ver-
ordnungen des Antibiotikums [6] wurde das Verfahren fiir FlieRgewasser ab Mitte 2008 nicht mehr an-
gewendet.

Die Anwesenheit von Coffein und eines seiner Metaboliten, Dimethyl-1,7-Xanthin, weisen auf den Ein-
fluss von menschlichem Abwasser auf Oberflachengewasser hin [1]. Die Analytik von Coffein und sei-
nes Metaboliten wird allerdings haufig von Laborblindwerten gestoért, die nicht immer exakt von den
Messwerten abgezogen werden kdnnen. Aus diesem Grund sind die Coffein- und Dimethyl-1,7-
Xanthinwerte kursiv in den Tabellen im Anhang aufgefiihrt.

Bei der Probenahme der FlieRgewasser wurden jeweils Stichproben gewonnen. Probenahmen in Ex-
tremsituationen (z.B. akutes Hochwasser) wurden vermieden. In Abhangigkeit vom Abfluss am Tag
der Probenahme sind naturgemaf Schwankungen der gemessenen Konzentrationen zu erwarten. Die
Schwankungsbreiten sind allerdings nicht so grof3, dass eine Korrektur zu verbesserten Trendaussa-
gen im langjahrigen Monitoring fliihren wiirden.

5.1.2 Betarezeptorenblocker

Fir die 31—selektiven Betarezeptorenblocker Metoprolol und Atenolol, die v. a. auf Herz und Niere wir-
ken, sowie den nichtselektiven Betarezeptorenblocker Sotalol liegen zum Teil Giber einen Zeitraum von
9 Jahren Daten vor (z.B. Main bei Marktheidenfeld, s. Abb. 3).

Bei den verordneten Tagesdosen dieser Arzneimittelwirkstoffe sind deutliche Trends erkennbar — wah-
rend die Verordnungen fir Metoprolol in den Jahren 2003-2008 um 30% zunahmen, waren sie fur
Atenolol um ein Drittel und fiir Sotalol sogar um liber 60 % geringer (s. Tab. 1). Diese Veranderungen
bei den verordneten Tagesdosen bilden sich in den gefundenen Konzentrationen in den verschiede-
nen Fliellgewassern deutlich ab.

Metoprolol stellt mit Konzentrationen von bis zu 200 ng/l im Main bei Marktheidenfeld einen der men-
genmalfig bedeutendstsen Arzneimittelwirkstoffe in Flieligewassern dar. Bei den drei letzten Probe-
nahmen im Jahr 2008 wurde konstant Metoprolol-Konzentrationen = 150 ng/l festgestellt.
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Abb. 3: Metoprolol im Main bei Marktheidenfeld
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Abb. 4: Sotalol im Main bei Marktheidenfeld
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Abb. 6:  Betarezeptorenblocker mit linearem Trend in der Ebrach
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Auch in den anderen Fliekgewassern wie der Donau bei Bad Abbach zeigen die Konzentrationen der
Betablocker ein vergleichbares Verhalten (s. Abb. 5). Dies gilt unabhangig von der Grofie der Fliel3-
gewasser, wie die Ergebnisse fur die Ebrach als ein kleines Fliel3gewasser mit hohem Abwasseranteil
zeigen (s. Abb. 6)

Ein Vergleich der Mediane der Betablockerkonzentrationen ergibt, dass bei den groRen Flie3gewas-
sern der Main am hochsten belastet ist (s. Abb. 7). Dies spiegelt den grundsatzlich geringeren Abfluss
je Einwohner im Einzugsgebiet gegenliber Donau oder Isar wider.

Durch die Probenahmestelle kurz unterhalb der Klaranlage Ebersberg zeigt die Ebrach die absolut
héchsten Mediane. Die vergleichsweise héheren Mediane in der Wirm vor der Miindung in die Amper
lassen auf einen Einfluss der Klaranlage Dachau schlie3en.

Der Vergleich der Mediane belegt, dass die Auswahl der Probenahmestellen bei der Bewertung der
Untersuchungsergebnisse immer berlicksichtigt werden muss.
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Abb. 7: Vergleich der Mediane der Betarezeptorenblockerkonzentrationen in FlieRgewassern
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51.3 Antibiotika

Aus der Vielzahl der Antibiotika wurden 5 Vertreter aus der Gruppe der sog. Makrolidantibiotika sowie
das Sulfonamidantibiotikum Sulfamethoxazol und dessen Primarmetebolit Acetyl-Sulfamethoxazol ge-
nauer betrachtet.

Die Verordnungsmengen der Wirkstoffe Azithromycin, Clindamycin, Clarithromycin und Roxithromycin
stiegen bis 2008 leicht an, wahrend Erythromycin in diesem Zeitraum weniger verordnet wurde.

Fir die Makrolidantibiotika lassen sich die Trends der Verordnungen nicht durch die Messungen in
FlieBgewassern bestatigen. Die hdchsten Konzentrationen werden meist fir Clarithromycin gefunden.
In Donau und Isar treten die Makrolidantibiotika allerdings nur manchmal im Konzentrationen > Be-
stimmungsgrenze auf. Die Verteilung der Makrolidantibiotika an der Messstelle Ebrach zeigt beispiel-
haft Abb. 8.
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Abb. 8:  Vergleich von Makrolidantibiotika in der Ebrach

Vergleicht man theoretisch die in die Klaranlagen gelangenden Mengen der untersuchten Makrolidan-
tibiotika mit den Medianwerten im Gewasser, so findet man — auch auf Grund der relativ hohen Streu-
ung der Messergebnisse — keinen eindeutigen Zusammenhang (s. Tab. 3).
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Tab. 5: Vergleich der theoretisch in die Klaranlagen eingetragenen Antibiotikamengen* mit den Konzentrationen
(Mediane) in der Ebrach

relavante Menge in kg Mediane der gemessenen Konzentration
Makrolidantibiotikum bundesweit in ng/l
Roxithromycin 3.000 49
Clarithromycin 3.000 60
Azithromycin 2.000 24
Clindamycin 800 28
Erythromycin 300 36

* = auf Basis der vertragsarztlichen Verschreibungen 2008

Die gefundenen Werte flr z.B. Erythromycin liegen im Verhaltnis zu den Verbrauchsmengen der ver-
schiedenen untersuchten Antibiotika deutlich zu hoch, mdglicherweise liegt hier ein besonderer Ein-
fluss eines Krankenhauses im Einzugsgebiet der Klaranlage vor. Die Unterschiede sind auch nicht auf
ein unterschiedliches Verhalten bei der Abwasserreinigung zuriickzufiihren, da erfahrungsgemaf alle
Makrolid-Antibiotika in Klaranlagen schlecht eliminiert werden.

Beim Sulfonamidantibiotikum Sulfamethoxazol, das meist in Kombinationspraparaten zusammen mit
Trimethoprim eingesetzt wird, sind die Verschreibungsmengen in den letzten Jahren leicht riicklaufig.

Ab 2007 wurde auch der Hauptmetabolit Acetyl-Sulfamethoxazol mit bestimmt. Acetyl-Sulfamethoxa-
zol wird in den Klaranlagen durch Abspaltung der Acetylgruppe zum allergréfiten Teil wieder in Sulfa-
methoxazol zurlick gebildet, so dass der Metabolit in Klaranlagenablaufen haufig nicht mehr nach-
weisbar ist. Die Befunde fiir Acetyl-Sulfamethoxazol in FlieRgewassern lassen sich daher nicht allein
dieser Quelle zuordnen, moéglicherweise kommt es in FlieRgewassern auch zu einer erneuten Acety-
lierung von Sulfamethoxazol. Es ist auch moglich, dass Acetyl- Sulfametoxazol tiber Mischwassersys-
teme [11] oder diffuse Quellen in FlieRgewasser eingetragen wird.

Der leicht abnehmende Trend bei den Verordnungen findet sich in den gemessenen Konzentrationen
aller untersuchten FlieRgewasser wieder (s Abb. 9 und 10).
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Abb. 9:  Sulfamethoxazol und Hauptmetabolit im Main bei Marktheidenfeld
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Abb. 10: Sulfamethoxazol und Hauptmetabolit in der Wirm vor Miindung in die Amper
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5.1.4 Antiepilektika

Die Verordnungsmenge des Antiepileptiums Carbamazepin (Untersuchungen bereits ab 1999) war in
den letzten Jahren leicht riicklaufig. Carbamazepin ist mit einem Jahresverbrauch von rd. 60 Tonnen

einer der mengenmalig bedeutendsten Arzneimittelwirkstoffe, der in allen aquatischen Kompartimen-
ten bis hin zum Trinkwasser immer wieder nachgewiesen wurde.

Der seit 2007 mit analysierte Metabolit 10,11-Dihydro-10,11-dihydroxy-carbamazepin wird meist in et-
wa doppelt so hohen Konzentrationen im Vergleich zu Carbamazepin gefunden. Da der Primarmeta-
bolit Carbamazepin-10,11-epoxid in FlieRgewassern in deutlich geringerer Menge vorhanden ist [1],
kann von einer raschen Hydrolyse des Epoxids zum Diol ausgegangen werden.

Wahrend die Konzentrationsspitzen von Carbamazepin in Main und Donau bereits zurlickgegangen
sind, zeigen die langjahrigen Werte im Vergleich noch keinen signifikanten Trend (s. Abb. 11 und 12).
Das Auftreten des Hauptmetabolits 10,11-Dihydro-10,11-dihydroxycarbamazepin, der bei vielen Un-
tersuchungen nicht mit beriicksichtigt wurde, zeigt, dass stabile Arzneimittelmetaboliten bei der Um-
weltbewertung von Wirkstoffen nicht vernachlassigt werden dtirfen.
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Abb. 11: Carbamazepin und Hauptmetabolit im Main bei Marktheidenfeld
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Abb. 12: Carbamazepin und Hauptmetabolit in der Donau bei Bad Abbach

Seit Mitte 2006 wurde der Wirkstoff Primidon aus der Gruppe der Barbiturate als zweites Antiepilepti-
kum sowie der Metabolit 2-Ethyl-2-phenylmalonamid (,PEMA®) in das Messprogramm aufgenommen.
Die Verordnungsmengen von Primidon erreichen zwar nur rund ein Zehntel der verordneten Carba-
mazepinmenge, es kann aber dennoch in allen FlieRgewassern nachgewiesen werden.

Primidon und der Metabolit 2-Ethyl-2-phenylmalonamid treten in einem sehr stabilen Verhaltnis auf,
wobei im Gegensatz zu Carbamazepin hier die Ausgangssubstanz tberwiegt.

Die Verordnungsmengen fir Primidon sind in den letzten Jahren leicht angestiegen. Dies lasst sich im

relativ kurzen Untersuchungszeitraum bislang in keinem FlieRgewasser als Trend nachvollziehen (s.
Abb. 13 und 14).
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Abb. 13:  Primidon und Hauptmetabolit im Main bei Marktheidenfeld
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Abb. 14: Primidon und Hauptmetabolit in der Donau bei Bad Abbach
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Die Verhaltnisse zwischen Ausgangsstoff und Metabolit andern sich auch in den kleineren Flie3ge-
wassern kaum, wie der Vergleich der Mediane der Antiepilektika und ihrer Metaboliten zeigt. Somit
kdnnen sichere Aussagen Uber das Vorhandensein der Metaboliten in FlieRgewassern auch dann
gemacht werden, wenn nur die Ausgangssubstanzen analysiert werden.
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Abb. 15:  Vergleich der Mediane der Antiepileptikakonzentrationen in FlieRgewassern

5.1.5 Metamizol-Metaboliten

Die verschriebenen Mengen des Schmerzmittels Metamizol haben sich 2008 gegentber 2003 fast
verdoppelt. Da Metamizol im menschlichen Kdrper vollstandig umgewandelt wird, kdnnen in FlieRge-
wassern nur noch die beiden Metaboliten 4-Acetylaminophenazon und 4-Formylaminophenazon
nachgewiesen werden.

Auf das Verhalten der Metamizolmetaboliten wurde schon im LfU-Bericht 2003 [1] ausfuhrlich einge-
gangen. So wurde in FlieRgewassern ein stabiles Verhaltnis von 4-Acetylaminophenazon zu 4-
Formylaminophenazon von 2,7:1 ermittelt. Der aktuelle gegentiber 2003 deutlich héhere Verbrauch an
Metamizol Iasst sich aus den FlieRgewasserkonzentrationen der Metaboliten nicht nachvollziehen (s.
Main in Abb. 16). Hier lagen z.B. die Hochstkonzentrationen im Jahr 2008 fir 4-Acetylaminophenazon
bei 310 ng/l und fir 4-Formylaminophenazon bei 200 ng/l und damit z. T. unterhalb der Héchstkon-
zentrationen der vergangenen Jahre.
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Abb. 16: Metamizolmetaboliten im Main bei Marktheidenfeld

5.2 Klaranlagenablaufe

5.21 Betarezeptorenblocker

In beiden untersuchten Klaranlagen (s. Abb. 17 und 18) Iasst sich im Gegensatz zu den FlieRgewas-
sern keine steigende Tendenz der Metoprolol-Konzentrationen erkennen. Eine Erklarung fiir diese un-
erwarteten Befunde konnte bisher nicht gefunden werden.

Bemerkenswert sind die deutlich héheren Konzentrationen von Metoprolol und vor allem des nichtse-
lektiven Betarezeptorenblockers Sotalol in der Klaranlage Geiselbullach, obwohl die Klaranlage Gei-
selbullach 250000 Einwohnergleichwerte ohne Einfluss von Krankenhausabwassern verarbeitet, wah-
rend die Klaranlage Minchen 2 mit ca. 700000 Einwohnergleichwerten auch einige grof3e Kliniken im
Einzugsgebiet hat. Mdglicherweise gibt es Unterschiede im Verschreibungsverhalten im jeweiligen
Einzugsgebiet.

Unabhangig von den absoluten Konzentrationen zeigt die Tendenz fiir Sotalol in der Klaranlage Gei-
selbullach gemaR den bundesweiten Verordnungszahlen — wenn auch auf einem hohen Niveau —
nach unten. Auch in der Klaranlage Minchen 2 nehmen die Sotalolkonzentrationen Uber die Jahre
tendenziell leicht ab. Fir Atenolol sind keine signifikanten Trends erkennbar.
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Abb. 17:

Betarezeptorenblocker im Ablauf der Klaranlage Minchen 2
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Abb. 18: Betarezeptorenblocker im Ablauf der Klaranlage Geiselbullach
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5.2.2 Antibiotika

Bei der Indikationsgruppe der Antibiotika erreicht im Gegensatz zur Situation bei den Betarezeptoren-
blockern die stadtische Klaranlage Miinchen 2 héhere Konzentrationen (berechnet als Mediane) als
die kleinere Anlage in Geiselbullach ohne Kliniken im Einzugsgebiet (s. Abb. 19).
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Abb. 19: Mediane der Arzneimittelkonzentrationen in zwei Klaranlagenablaufen

Der gréte Unterschied bei den Konzentrationen wird bei Sulfamethoxazol und seinem Hauptmetabo-
liten Acetyl-Sulfamethoxazol gefunden. Eine Tendenz fir die sinkende Anzahl der Verordnungen die-
ses Antibiotikums kann in den Klaranlagen nicht abgelesen werden (s. Abb. 20).

Acetyl-Sulfamethoxazol wird in Klaranlagen nach dem Stand der Technik fast vollig zu Sulfamethoxa-
zol, so dass in Klaranlagenablaufen — wenn berhaupt — nur geringe Konzentrationen gemessen wer-
den koénnen (s. Abb. 20).

Wie bei den FlieRgewassern werden auch in Klaranlagenablaufen die Makrolid-Antibiotika in ahnlichen
Konzentrationen gefunden. Dies weist wiederum darauf hin, dass die Berechnung der theoretisch in
die Klaranlagen eingetragenen Wirkstoffmengen, die auf Literaturwerte fir Ausscheidungsraten nach
bestimmungsgemaliem Gebrauch der Arzneimittel aufbauen, nicht der Realitat entsprechen.
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Abb. 20: Sulfamethoxazol und Hauptmetabolit im Ablauf der Klaranlage Geiselbullach

5.2.3 Antiepileptika

Das in groflen Mengen verschriebene Carbamazepin ist in Kldranlagenablaufen z. T. in Konzentratio-
nen um 1 ug/l zu finden (s. Abb. 21). Wie in FlieRgewassern ist der stabile Metabolit 10,11-Dihydro-
10,11-dihydroxycarbamazepin in einem relativ konstanten Verhaltnis in annadhernd doppelter Konzent-
ration gegenliber dem Carbamazepin nachweisbar.

Die Primidonkonzentrationen liegen relativ stabil im Bereich von 200 ng/l, wahrend der Hauptmetabolit
2-Ethyl-2-phenylmalonamid jeweils in rund ein Drittel niedrigeren Konzentrationen analysiert werden
kann.
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Abb. 21:  Vergleich zweier Antiepileptika im Ablauf der Klaranlage Geiselbullach

5.24 Auswirkungen von UV-Anlagen in Klaranlagen auf die Arzneimittelwirkstoff-
konzentrationen

In den letzten Jahren sind im Bereich der oberen und mittleren Isar alle relevanten Klaranlagen zur
Verbesserung der bakteriologisch-hygienischen Gewasserqualitat mit UV-Anlagen nachgertistet wor-
den. Diese Anlagen werden wahrend der Badesaison von April bis September betrieben. Auch die
Klaranlage Miinchen 2 und die Klaranlage Starnberg, die in die Wirm entwassert, haben eine UV-
Anlage zur Abwasserdesinfektion des gereinigten Abwassers installiert.

Um zu erkennen, ob UV-Bestrahlung in der zur Desinfektion verwendeten Energieintensitat in der La-
ge ist, auch Arzneimittelwirkstoffe zu eliminieren, wurden an der Klaranlage Minchen 2 zweimal, an
der Klaranlage Starnberg einmalig eine orientierende Analyse vor und nach UV-Behandlung durchge-
fuhrt.

Wahrend die untersuchten Betarezeptorenblocker wahrend der UV-Behandlung kaum verandert wur-
den, konnte bei den Metamizol-Metaboliten eine Verminderung der Wirkstoffkonzentrationen um ca.
35 % ermittelt werden (s. Abb. 21 und 22). Hier wird vermutlich die Formyl- bzw. die Acetylgruppe ab-
gespalten. Die Konzentrationen der Antibiotika nehmen ebenfalls ab, allerdings wurden bei der Klar-
anlage Minchen 2 z. T. widerspriichliche Ergebnisse erhalten. Da sich grundsatzlich zeigte, dass eine
UV-Behandlung keinen wesentlichen Beitrag zur Eliminierung von Arzneimittelwirkstoffen leisten kann,
wurde auf eine detailliertere Untersuchung verzichtet.
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6 Diskussion

Die im bayerischen Arzneimittel-Monitoring erhaltenen Daten bestatigen die in den letzten Jahren na-
tional und international ermittelten Befunde fiir Arzneimittelwirkstoffe in Oberflachengewasser und
Klaranlagenablaufen. Die Belastung der Gewasser variiert dabei mit den sich verandernden Verord-
nungsmengen sowie den jeweiligen Abflussverhaltnissen. Somit zeigen die Ergebnisse an den aus-
gewahlten Probenahmestellen ein reprasentatives Bild fiir die gesamte Landesflache.

Einen umfassenden Uberblick tber das Vorkommen von Arzneimittelwirkstoffen und einigen Metaboli-
ten zeigte die Auswertung von 170 Literaturstellen, die im Rahmen des EU-Projekts ,KNAPPE*
(Knowledge and Need Assesment on Pharmaceutical Products in Environmental Waters) fur die ver-
schiedenen aquatischen Kompartimente vorgenommen wurde. Es wurden 58.400 Einzelwerte aus

22 Landern fir 178 Einzelverbindungen verwendet [12].

So wurden auch fir einige der in Bayern untersuchten Wirkstoffe durchschnittliche gemessene Kon-
zentrationen (Mediane) in Klaranlagenablaufen und Oberflachengewassern angegeben. In Tabelle 6
sind diese Werte den Medianen der Klaranlagenablaufe der Anlagen Minchen 2 und Geiselbullach
gegenibergestellt.. Die entsprechende Gegenlberstellung fir Oberflachengewassern ist in Tabelle 7
enthalten.

Tab. 6: Wirkstoffkonzentrationen (Mediane) in Klaranlagenablaufen aus Literatur 12 sowie aus dem bayerischen
Arzneimittelmonitoring (alle Werte in ug/l)

KA-Ablauf KA-Ablauf KA-Ablauf
(Mediane nach KA Minchen 2 KA Geiselbullach
Lit. 11) Mediane Mediane

Substanz
Azithromycin <BG 0,200 0,170
Clarithromycin 0,109 0,185 0,140
Erythromycin 0,252 0,155 0,130
Roxithromycin 0,101 0,100 0,074
Sulfamethoxazol 0,307 0,425 0,260
Carbamazepin 1,187 0,700 0,900
Atenolol 0,277 0,120 0,100
Metoprolol 0,842 1,100 1,400
Sotalol 1,109 0,370 0,570

Die Mediane fur Klaranlagenablaufe liegen mit Ausnahme von Sotalol fiir die beiden untersuchten Ab-
laufe in gut vergleichbaren Konzentrationsbereichen. Dies belegt, dass auch europaweit von einem
sehr ahnlichen Verschreibungverhalten bei wichtigen Arzniemittelwirkstoffen ausgegangen werden
kann. Die in Literatur 12 fur weitere Wirkstoffe angegebenen Medianwerte konnten daher auch auf
bayerische Klaranlagen tbertragen und fir entsprechende Prognosen verwendet werden — auch ohne
eine Vielzahl eigener Untersuchungen durchfiihren zu missen.
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Tab. 7: Wirkstoffkonzentrationen (Mediane) in Oberflachengewassern aus Literatur 12 sowie aus dem
bayerischen Arzneimittelmonitoring (alle Werte in pg/l)

Substanz Oberflachengewasser Main bei Donau bei Isar bei

(Mediane nach Lit. Marktheidenfeld Bad Abbach Plattling

11)] Mediane Mediane Mediane
Azithromycin <BG <BG <BG <BG
Clarithromycin <BG 0,013 0,005 <BG
Erythromycin 0,026 0,010 <BG <BG
Roxithromycin <BG 0,006 <BG <BG
Sulfamethoxazol 0,03 0,050 0,015 0,022
Carbamazepin 0,227 0,100 0,034 0,035
Atenolol <BG 0,006 0,004 <BG
Metoprolol 0,025 0,065 0,023 0,024
Sotalol 0,044 0,036 0,012 0,011

Stellt man die in internationalen Gewassern ermittelten Mediane den Medianen von Main, Donau und
Isar gegeniber, so erkennt man z. T. deutliche Abweichungen. So ist z.B. die Belastung der bayeri-
schen Flisse mit Carbamazepin oder Sotalol deutlich geringer. Dabei ist zu berlicksichtigen, dass die
absoluten Konzentrationen von Spurenstoffen in der wasserreichen Donau stets deutlich niedriger lie-
gen als im Main. Dennoch sind die in Literatur 12 dargestellten Mediane ein wichtiger Anhaltspunkt fur
die Auswahl der fir Monitoringprogramme auszuwahlenden Wirkstoffe und der zu erwartenden Kon-
zentrationsbereiche.

Im gleichen Bericht des EU-Projekts ,KNAPPE" [12] ist auch das aus dem Vergleich von Messwerten
fur Klaranlagenzulaufe und -ablaufe berechnete durchschnittliche Eliminationsverhalten von Klaranla-
gen angegeben. Dafiir wird das Verhaltnis von Ablaufkonzentration zu Zulaufkonzentration gebildet.
Gleichzeitig wird auch die Zahl der untersuchten Proben angegeben, um die Qualitat der Daten ein-
schatzen zu kénnen. Allerdings ist nur in den seltensten Fallen eine korrespondierende Probenahme
an Klaranlagen durchgefiihrt worden, so dass die erhaltenen Ergebnisse keine exakten Eliminations-
raten darstellen.

Far die im Arzneimittelmonitoring in Bayern untersuchten Einzelverbindungen wurden die in Tabelle 8
prasentierten Daten ermittelt. Fir das Diuretikum Triamteren sind keine Eliminationsraten bekannt, die
Befunde in Klaranlagenablaufen (Mediane von 185 ng/l in Geiselbullach bzw. 145 ng/l in Mlinchen)
bestatigen aber wiederum beispielhaft, dass die Mehrzahl der Arzneimittelwirkstoffe in Klaranlagen nur
schlecht zurlickgehalten werden kann

Tab. 8: Eliminationsverhalten von Arzneimittelwirkstoffen und Metaboliten fur die im bayerischen
Arzneimittelmonitoring untersuchten Einzelverbindungen gemaR Literatur [12]

Anzahl der ausgewerteten Proben Quotient der Konzentra-
Substanz Klaranlagenzulauf Klaranlagenablauf tion Ablauf/Zulauf
Atenolol 123 62 0,5
Metoprolol 208 74 0,8
Sotalol 112 51 0,7
Azithromycin 25 19 0,8
Clarithromycin 245 120 1,2
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Anzahl der ausgewerteten Proben Quotient der Konzentra-

Substanz Klaranlagenzulauf Klaranlagenablauf tion Ablauf/Zulauf
Erythromycin 215 209 1,0
Roxithromycin 257 133 0,7
Sulfamethoxazol 129 103 0,6
Carbamazepin 401 209 1,0
arg thoO;rr::i);/)l;/‘:i-n 12 12 11
aminoantpyri 12 12 08
Triamteren k.A. k.A. k.A.

k.A. = keine Angabe

Aufgrund der in Tabelle 9 dokumentierten schlechten Eliminationsraten fiir viele Arzneimittelwirkstoffe
in Klaranlagen (nach dem Stand der Technik) besteht — wie auch im bayerischen Arzneimittel-
Montitoring nachgewiesen — eine flachenhafte, kontinuierliche und dauerhafte Belastung der Oberfla-

chengewasser.

Diese Belastung liefde sich z.B. im Bereich der Abwassertechnik durch Malinahmen der weitergehen-
den Abwasserreinigung (,4. Reinigungsstufe®) vermindern. In verschiedenen nationalen und internati-
onalen Modellprojekten wurden u. a. die Ozonierung oder die Aktivkohlebehandlung des gereinigten
Abwassers getestet. Diese Techniken werden in der Schweiz, in Baden-Widrttemberg und in Nord-
rhein-Westfalen an ausgewahlten Klaranlagen im grof3technischen Maf3stab zum Einsatz kommen. So
wurden z.B. bei einer Ozondosierung von 0,47 g Os/g DOC fiir 9 der auch in Bayern untersuchten
Wirkstoffe Eliminationsraten von 91 - 100 % ermittelt (Untersuchungen der EAWAG, Schweiz, siehe
Lit. [13]). Lediglich far Primidon liegt die Eliminationsrate mit 57 % deutlich niedriger.

Das bayerische Arzneimittel-Monitoring wird in den nachsten Jahren weitergeflhrt werden. Dabei ist
vorgesehen, die Messstellen sowie das Stoffspektrum im Rahmen der verfligbaren Kapazitaten anzu-
passen und ggf. zu erweitern.

Ein Monitoring von Arzneimittelwirkstoffen ist ein wichtiger Bestandteil der systematischen Uberwa-
chung der Sicherheit von Arzneimitteln (Pharmakovigilanz unter Umweltgesichtspunkten). Gleichzeitig
ist damit eine Datengrundlage geschaffen zur Begleitung von RisikominderungsmaRnahmen z.B. in

Form einer weitergehenden Abwasserreinigung.
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Anhang

8 Anhang
8.1 Karten mit Beschreibung der Probenahmestellen
Main bei Marktheidenfeld
Regierungsbezirk Unterfranken
Landkreis/Ortschaft Marktheidenfeld / Marktheidenfeld
Hochwert/Rechtswert 5526196 / 4327351
Potentielle Einflisse kleinere Klaranlagen bei Glasofen, Mariabrunn
Probenahmezeitraum 15.04.00 - 14.11.2008
Probenanzahl 57

- T T
| Geobasisdaten: @ Bayerische Vermessungsverwaltung/ S
| (wowrw. geodaten bayern.de)
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Abb. 24: Karte mit Probenahmestelle: Main bei Marktheidenfeld
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Anhang

Donau bei Bad Abbach

Regierungsbezirk Niederbayern
Landkreis/Ortschaft Kelheim / Bad Abbach
Hochwert/Rechtswert 5421027 / 4501128
Potentielle Einflisse Klaranlage Kelheim
Probenahmezeitraum 11.10.2000 - 5.11.2008
Probenanzahl 36
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Abb. 25: Karte mit Probenahmestelle: Donau bei Bad Abbach
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Anhang

Isar bei Plattling

Regierungsbezirk

Niederbayern

Landkreis/Ortschaft Deggendorf / Plattling
Hochwert/Rechtswert 5404149 / 4565117
Potentielle Einflisse

Probenahmezeitraum 15.3.2004 — 5.11.2008
Probenanzahl 35

. & i _I.‘ O
TP gl huret KJ‘.\X
S ———11 318 V? \v

- ——]
Malstab 1:8.040”

f
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\\/\“A
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Abb. 26: Karte mit Probenahmestelle: Isar bei Plattling
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Anhang

Amper bei Moosburg-Volksmanndorferau vor Miindung in die Isar

Regierungsbezirk Oberbayern
Landkreis/Ortschaft Freising / Moosburg
Hochwert/Rechtswert 5373648 / 4496888
Potentielle Einflisse Kanalsystem mit der Isar
Probenahmezeitraum 28.06.05 — 23.09.2009
Probenanzahl 25
&eubasisdaten\@Baye’ris:heermeséungsvema|tun§/\<}f\\\ T 5 T T '/‘/'6/’\\%&

b B b
sareck Zp=; ey s

preiten — =
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Ay & 0 100 200m 7
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p ‘.}\,dﬂ"’ffﬁ”” | Mastab 1: 10.200

Abb. 27: Karte mit Probenahmestelle: Amper bei Mindung in die Isar
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Anhang

Wiirm bei Dachau vor Miindung in die Amper

Regierungsbezirk Oberbayern
Landkreis/Ortschaft Dachau / Dachau
Hochwert/Rechtswert 5349781 / 4461098

Potentielle Einfliisse

Klaranlage Dachau

Probenahmezeitraum

22.04.04 - 17.11.2009

Probenanzahl

37
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Abb. 28: Karte mit Probenahmestelle: Wirm bei Miindung in die Amper
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Anhang

Ebrach bei Ebersberg

Regierungsbezirk Oberbayern

Landkreis/Ortschaft Ebersberg / Ebersberg

Hochwert/Rechtswert 5326683 / 4499475

Potentielle Einflisse Hoher Abwasseranteil der Klaranlage Ebersberg
Probenahmezeitraum 12.04.2006 — 17.11.2008

Probenanzahl 22

TS T
Geohasisdaten: ® Bayerische Yermessungsverwaltung €
(www.geodaten.bayern.de)

/o) Ve
- g [} ‘l\ e 3
00 2000 /@“X\é‘_ e j’\7 |
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Abb. 29: Karte mit Probenahmestelle: Ebrach nach Einleitung der Klaranlage Ebersberg
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Anhang

Murn bei Untermiihle / kurz vor Mindung in den Inn

Regierungsbezirk Oberbayern
Landkreis/Ortschaft Rosenheim / Vogtareuth
Hochwert/Rechtswert 5314347 [ 4512122

Potentielle Einfllisse

Klaranlage Vogtareuth (grof3es Klinikum im Einzugsgebiet)

Probenahmezeitraum

6.03.02 — 16.11.2005

Probenanzahl

19

I,
2

o

Lk?’k: \

Abb. 30: Karte mit Probenahmestelle: Murn vor Mindung in den Inn
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Anhang

Klaranlage Geiselbullach

Regierungsbezirk Oberbayern
Landkreis/Ortschaft Firstenfeldbruck / Olching
Hochwert/Rechtswert 5344118 / 4452741
Probenahmezeitraum 10.10.03 — 24.8.2005
Probenanzahl 18

| Ge\obaéisdaten: @ Bavefiééhe'Vérmes‘éungsvennvaltungJ
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Abb. 31: Karte mit der Probenahmestelle: Klaranlage Geiselbullach
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Anhang

Klaranlage Miinchen 2, Dietersheim (Gut Marienhof)

Regierungsbezirk Oberbayern

Landkreis/Ortschaft Freising / Eching

Hochwert/Rechtswert 5350772 | 4476845

Besonderheit UV-Behandlung des Klaranlagenablaufes seit 08/2005
Probenahmezeitraum 19.1.2005 — 23.09.2008

Probenanzahl vor UV-Anlage 30

Proben nach UV-Anlage 2

= e 7 7T =
Geobasisdaten: ® Bayerische Vermessungsverwaltung

Obergi

Ik grasno

Abb. 32: Karte mit Probenahmestelle: Kldranlage Minchen 2
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Anhang

Zusatzlich beprobte Klaranlage fur die Bestimmung der Arzneimittelkonzentrationen nach UV-
Behandlung.

Klaranlage Starnberg

Regierungsbezirk Oberbayern

Landkreis/Ortschaft Starnberg/Starnberg
Hochwert/Rechtswert 5319928 - 4452533

Besonderheit UV-Behandlung des Klaranlagenablaufes
Probenahmezeitraum 16.9.05

Probenanzahl 2

T T T T
- Geohasisdaten: @ Bayerische Yermessungsverwvaltung
(wrnter.geodaten. hayern.de)

Abb. 33: Karte mit Probenahmestelle: Klaranlage Starnberg

Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2009 49



Anhang

8.2 Messwert-Tabellen
Vorbemerkung:

Die verschiedenen Bestimmungsgrenzen (<Wert) sind auf die Uber die Jahre unterschiedlichen Mess-
verfahren zuriickzufiihren.

Bei Leerstellen wurde entweder keine Messung durchgefihrt, oder die Analyse war zu stark gestort.

Tab.9:  Main bei Marktheidenfeld (Konz. in ng/l ) Teil 1
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5
‘E,
15.04.2000 25 [ 150 | 100 | 50 50 <10 | 60 300
10.08.2000 | <40 | 30 | <40 | 85 <50 <50 | <50 | <50 160
13.11.2000 10 130 | 170 | 220 190 60 | <10 | <10 310
12.02.2001 20 60 70 50 70 70 | 150 | <20 300
14.08.2001 10 | 100 | 100 | 300 200 <20 | 300 | <20 300
14.10.2001 | <20 [ 120 ] 70 | 170 150 <10 | <10 | <20 | 120 | 360 150
19.11.2001 | <20 | 20 20 50 50 60 150 160
14.12.2001 | <20 | 70 55 | 150 80 80 230 100
14.08.2002 | <20 | 30 60 | 270 170 <10 | <10 | <10 | 120 | 470 70
14.10.2002 | <20 | 140 | 200 | 500 170 20 | <10 | 10 | <10 | 300 | 1300 | 200
30.04.2003 | 10 | 40 | 65 | 170 60 60 130 | 400 | 100
27.05.2003 10 30 40 | 180 100 30 100 | 300 170
22.07.2003 <5 20 30 | 330 17 | 100 5 35 10 25 | 180 | 420 120
04.09.2003 | <5 | 30 | 29 | 350 17 | 90 6 70 | 30 | 70 | 220 | 470 85
06.10.2003 7 50 80 | 360 15 | 120 10 65 30 85 | 250 | 550 95
13.11.2003 <5 65 [ 110 | 210 10 70 6 33 35 37 | 190 | 440 125
15.03.2004 | 20 80 | 20 | 115 <20 | 70 <20 | 25 | 15 | 70 | 190 | 440 | 470
21.04.2004 7 18 23 78 <10 | 35 <10 [ <10 [ <10 | <10 ] 70 155 100
27.05.2004 <5 13 26 65 <10 | 35 <10 [ <10 [ <10 | <10 | 63 165 40
21.06.2004 12 36 42 | 170 <20 | 95 18 18 15 16 | 190 | 440 150
28.07.2004 5 45 35 | 124 9 71 7 24 8 50 | 100 | 300 105
09.09.2004 5 43 22 | 125 7 40 6 5 6 <5 80 200 | 200
18.10.2004 7 55 54 | 100 7 60 7 8 <5 7 85 190 120
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Anhang

Tab. 10: Main bei Marktheidenfeld (Konz. in ng/l ) Teil 2
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01.12.2004 | 21 [ 200 | 88 | 100 15 | 80 18 | 8 | <5 | 7 [ 160 | 300 | 550
26.01.2005 | <10 | 35 | 28 | 35 6 20 6 |13 |13 | 5 | 27 | 65 | 55
02.03.2005 8 100 | 37 | 100 <10 | 45 13 |55 55 [ 25| 70 | 210 | 160
24.03.2005 6 60 | 17 | 85 <10 | 21 5 |11 12 | 55 | 220 | 180
28.04.2005 7 65 | 40 | 110 30 | 25 10 | 45 [ 33 | 40 | 90 | 220 | 210
25.05.2005 8 33 | 50 | 130 8 30 8 |15 16| 9 [ 110 [ 310 | 160
28.06.2005 | <5 | 25 | 28 | 160 10 | 80 <5124 |14 | 16 | 120 | 350 | 100
26.07.2005 5 55 | 40 | 160 9 45 <5 | <6 | <5 | <5 |170 | 360 | 130
30.08.2005 8 68 | 52 | 140 10 | 50 <5 | 5 [ <5 | <5|<5[130|240 | 140 | 70
27.09.2005 5 140 | 45 | 145 12 | 80 12 |10 | 20 | 15 | 25 | 40 [ 120 | 100 | 40
08.11.2005 | 16 | 130 [ 110 | 150 16 | 120 20|20 | 12 | 16 | 230 | 380 | 150 | 60
08.12.2005 | 20 | 150 | 120 | 240 10 | 80 200 | 360 | 200 | 70
21.03.2006 | 12 | 75 | 44 | 55 <5 | 30 70| 8 [50 | 9 [ 70| 70 [ 170 | 230 | 90
13.04.2006 9 50 | 36 | 52 6 16 60| 7 |30 | 7 |40 | 60 | 140 | 160 | 60
17.05.2006 5 16 | 28 | 80 10 | 44 <5 | 7 6 8 | <5 1100|240 | 95 | 40
13.06.2006 | <5 | 42 | 20 | 52 7 34 <5| 5 |10 25|20 | 70 | 140 | 110 | 55
17.07.2006 5 80 | 38 | 120 22 115 14 | 20 6 9 9 140 | 270 | 120 | 80
18.07.2006 9 72 | 36 | 150 10 | 100 7 | <5 <5 1150 | 280 | 130 | 60
13.11.2006 | 10 | 110 | 30 | 140 30 [ 23| 18 | 95 13 {30 |16 | 9 | 210|420 | 330 | 60
15.03.2007 6 80 | 30 [ 50 | 95 | 14 | 10 5 26 |15 ] 4 7 124 | 8 7 85 | 170 | 140 | 52
12.04.2007 7 65 | 34 | 80 {150 [ 20 |12 | 10 | 50 |20 [ <5 | 8 [ 20 |10 | 7 [120 | 250 | 100 | 38
04.05.2007 | <5 | 13 8 [100 130 |16 | 11 5 38 | <5 <5| 5 <5100 | 160 | 75 | 23
14.06.2007 5 80 | 30 | 92 | 160 | 18 | 13 6 31 9 |<5]| 8 7 7 | <5 1120|220 | 130 | 30
11.07.2007 | 10 | 85 | 38 | 88 | 160 [ 20 | 13 | 11 50 |11 | <56 | 8 [ 10 | <5 | <5 (120|260 | 390 | 80
07.08.2007 6 84 | 32 [ 100 | 140 | 22 | 12 7 42 8 7 6 9 | <5130 | 250 | 120 | 45
04.09.2007 5 85 | 30 [100 [ 160 |24 [ 15| 9 55 | 9 [ <510 |12 | <5 | <5 130|240 | 250 | 50
11.10.2007 7 90 | 38 | 80 | 140 | 29 | 13 6 45 9 |<6| 8 |14 [10| 6 | 120|180 | 140 | 50
13.11.2007 | 10 | 150 | 15 | 130 | 210 | 30 | 19 8 60 | 15 14 | 22 | 20 | 10 | 190 | 260 | 200 | 50
09.04.2008 6 50 12 | 40 | 60 | 23 [ 19| <5 8 11 |<5] 5 [11] 9 8 | 190 | 260 | 300 | 100
07.05.2008 | 0.8 | 50 | 13 | 44 | 88 |10 | 5 3 32 | <5 |<5| 4 6 |24 | 1 80 [ 150 | 140 | 72
05.08.2008 3 |100 | 13 | 90 [200 |24 [ 16| 6 24 | 6 6 7 6 <1 /180|290 | 76 | 52
16.09.2008 4 150 | 31 | 100 23 118 14 | 72 |12 | <512 | 11 3 ]1200 | 310
14.10.2008 5 160 | 36 | 89 23 118 | 12 | 73 9 | <6112 | 16 5 200 | 290
12.11.2008 6 160 | 30 | 62 17 | 14 7 45 [ 13 | <6 [ 12 | 18 5 | 150 | 230
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Anhang

Tab. 11: Donau bei Bad Abbach (Konz. in ng/l)
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24.11.2003 | <10 | 20 | 16 | 80 <10 | <10 <10 | 50 | 4 | 90 | 70 | 170 | 70
15.03.2004 | <20 | 35 | <20 | 28 <20 | <20 <20 | 10 | <10 | <10 | 25 | 90 | 400
23.04.2004 | 7 |16 | 12 | 31 <10 | 12 6 | <10|<10|<10| 29 | 66 | 67
24.05.2004 | 10 | 18 | 14 | 40 9 | 15 <5 | 8 | 8 | 10 | 30 | 49 | 200
23.06.2004 | 6 | 13| 15 | 34 9 | 14 <10 | <10 | <10 | <10 | 26 | 64 | 45
27.07.2004 | <5 | 10 | 14 | 124 <5 | 16 9 | 24 |10 [<10| 29 | 72 | 73
07.09.2004 | <5 | 13| 10 | 30 <5 | 14 <5 | <5 | <5 | <5 | 28 | 60 | 150
21.10.2004 | 4 |18 | 16 | 30 5 | 24 4 | <5 | <5 | <5 |31]93]140
19.01.2005 | 6 |38 | 22 | 60 18 | 29 7 | <5 5 | 50 | 150 | 100
26.01.2005 | 11 | 50 | 25 | 30 8 | 20 8 |10 | 13| 5 |30 |70 | 85
10.03.2005 | 11 | 44 | 30 | 100 27 | 33 <5 | 7 28 | 50 | 150 | 230
14.04.2005 5 |20 ]| 6 40 80 | 20 12 6 30 | <5 | 28 | 85 | 100
19.05.2005 7 [ 21] 28 | 30 <5 | 13 4 5 5 <5 | 30 |90 | 70
15.12.2005 | 10 | 55 | 30 | 70 5 | 25 <5 80 | 170 | 130 | 60
12.04.2006 | 5 | 32| 16 | 20 <5 | 5 <5| 5 | 8 | <5 | <5 |35 | 70 |220]| 105
11.05.2006 | <5 | 20 | 12 | 28 <5 | 12 <5| 5 | <5 | <5 | <5 | 35| 85 | 100| 50
08.06.2006 | <5 |16 | 10 | 22 5 10 <5| <6 | <56 |12 | 10 [ 25 | 65 | 220 | 70
13.07.2006 | 5 | 8 | 12 | 38 <5 | 20 <5| <5 | 6 | 9 | <5 |50 |120| 65 | 26
21.08.2006 | 7 |60 | 26 | 90 23 /16| 10 | 10 | <5|<5| 8 | <5 <5 | 120 | 220 | 200 | 120
13.09.2006 | <5 | 17 | 10 | 25 5 | <5 |<5| 5| <5|<5|<5|<5 |70 | 60 |110| 40
13.11.2006 | 6 | 55| 26 | 60 12 |10 | 15 | 48 71 6 | 11| 8 | <5|95|280]| 90 | 52
19.03.2007 | 6 |60 | 18 | 36 |60 |14 | 7 5 18 | 7 [<5] 5 12 5 4 60 | 140 | 90 | 40
26.04.2007 | <5 | 25| 11 | 55 | 85|17 |10 | 8 | 35 | 6 |<5| 7 | 5 | <5 | <5 | 70 |140| 70 | 26
24.05.2007 | <5 |20 | 10 | 40 |55 |12 | 7 | 5 | 15| 6 7 | <5 | <5 | <5 |50 |130| 80 | 30
20.06.2007 | <5 |20 | 8 |34 |50 | 8 | 6 | <5 | 13| 3 <5 | <5 | <5 | <5 | 50 | 90 | 100 | 30
19.07.2007 | <5 [ 25| 8 | 27 |50 | 8 | 5 19 | 3 |<5| <5 | <5 | <5 | <5 | 45 | 95 | 90 | 20
15.08.2007 | 8 |25| 9 | 28 |35| 7 |5 10 | <5|<5| <5 | <5 | 9 | <5 |37 |72 |100]| 30
12.09.2007 | <5 |20 | 8 | 25 |40 | 7 | 5 | 5 | 13 |<5|<5| <5 | 7 | <5 | <5 | 35|85 | 70 | 23
16.10.2007 | <5 [ 32 | 13 | 42 |70 |13 | 8 | <5 | 22 | 6 <5 | 5 | <5 | <5 | 65 | 140 | 230 | 130
14.11.2007 | 5 |40 | 14 | 37 |60 |11 | 7 | <5 | 15 | 9 |<5| 5 | 6 | 5 | <5 | 56 | 130|180 | 96
17042008 | 2 [20| 5 | 20 |40 | 6 | 4 | 2 |10 |7 |<5| <5 | <5 | 5 | 6 | 40 |100 ]| 120]| 50
13.052008 | 4 |12 ] 3 |22 |40 6 | 4| 1 [12|<5|<5]| 1 | <5 | 2 | 6 |40 |88 | 60| 30
14.08.2008 | <5 |28 | 6 [ 32 |5 | 7 |5 | 2 |20 |6 | 1] 2 1 <5 | 56 | 130 | 76 | 32
10.09.2008 | <5 |44 | 9 | 44 |80 12| 8 | 4 |20 |6 | 1] 2 1 <5 | 76 | 160 | 80 | 40
09.10.2008 | 3 |38 | 28 | 37 11| 8| 6 | 28| 7 |<5| 5 | 34 2 | 78 [ 150
05.11.2008 | 2 |55]| 12 | 32 101 7 6 22 | 8 |<5] 7 8 3 75 | 150
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Tab. 12: Isar bei Plattling (Konz. in ng/l)
£
Q.
(0]
N
(]
IS
3 je) £ e
ANk g I
G c — © 2| a S
& g % § S| c c 5 c 5 S g ‘%
— S c c | c £
e |3 |2 |=s| 8|3 |5|E|C8|5(8|2|%|e|2|lele|lels|X
=] o s © @© = i) = 5] < 1S £ IS o € o IS K= Qo ~
5 c|l S| €| e|S|E|5|E|B|8|c|s|2|¢c|28 5|85~
al 2o | 8| |&8|8|8|5|3|ElE|E|&8|%|2|l3|°|32
S| s O L = e B ST O B A = = 3
< 2 » g 51 8 £
o £ o S| < Q
© UIJ < T Zl
£ N “
q
S
25.09.2002 | <20 | <20 | 25 | 100 <30 | 30 <50 | <10 | <10 | <10 | 20 | 60 | 700
15.03.2004 | <20 | 25 | <20 | 50 <20 | 20 <20 | <10 | <10 | <10 | 35 | 120 | 270
19.04.2004 | 10 | 17 | 12 | 32 10 | 16 9 8 8 10 |29 | 56 | 36
24.05.2004 | 10 | 16 | 11 | 26 9 |14 7 8 8 10 | 20 | 26 | 40
23.06.2004 | <10 | 16 | 15 | 32 <10 | 15 <10 | 12 |<10| 16 |20 | 26 | 36
26.07.2004 | <5 | 12 | 12 | 32 <10 | 19 8 |<10|<10|<10 |25 | 60 | 60
09.09.2004 | <5 | 12 5 30 <5 | 16 <6 | <5 | <5 | <56 |18 | 45 | 80
21.10.2004 | <6 | 21 | 15 | 38 5 |27 <5 27 | 80 | 50
23.11.2004 28 | 20 | 30 5 |28 5 6 6 5 | 28| 90 | 55
06.07.2005 30 | 30 | 70 10 | 30 <5 | <5 | <5 | <56 |70 |200| 120
23.08.2005 | <5 | 20 | <5 | 60 5 8 <5 | <5 | <5 | <5 |12 | 90 | 60
07.09.2005 | <56 | 16 | 10 | 20 5 |10 <5 <6 | <6 12| 90 | 120
27.09.2005 25 | 10 | 45 6 |35 <5 | <5 | <5 5 5 |40 100 | 60 | 30
15.12.2005 25 | 25 | 45 8 |35 <5 50 | 150 | 140 | 70
12.04.2006 25 | 15 | 24 <5 | 8 32| 5 | 28 5 30 |20 | 85 | 140 | 75
10.05.2006 | <5 | 20 9 30 6 |15 <5 | 28 5 <5 | <56 120 | 70 | 60 | 35
07.06.2006 | <5 | 16 8 | 28 6 |20 <5| <5 | <5 | 8 16 | 18 | 55 | 75 | 40
12.07.2006 | 6 20 9 |200 5 125 <5 | <5 | <5 | 30 | <6 |45 | 80 | 50 | 40
21.08.2006 | <5 | 20 7 30 715 5 5 |<5|<5| <5 | <5 <5 | 30| 50 | 100 | 130
12.09.2006 20 9 30 5 |25 <5 45| 80 | 150 | 40
13.11.2006 60 | 28 | 64 10| 8 | 17 | 25 7 10 | <5 70 | 220 | 70 | 39
19.03.2007 60 | 18 | 55 | 100 | 14 | 8 7 |13 ]9 |<5 7 6 60 | 140 | 45 | 40
16.05.2007 | <6 | 33 | 13 | 48 | 80 | 9 | 8 6 |22 | <5 |<5| <5 | <5 | <5 | <5 |50 |100| 80 | 40
14.06.2007 | <5 | 24 7 | 48 | 65 |12 | 7 6 |30 5 5 6 <5 | 44 | 100 | 110 | 50
18.07.2007 | <5 | 18 6 35 |50 | 8|8 5 |22 |<5 <5 | <5 | 6 <6 |40 | 80 | 65 | 20
15.08.2007 | <6 | 34 | 11 | 44 | 55 |11 | 6 6 |17 | 6 |<6| 8 <6 | <6 | <5 |36 | 90 | 170 | 52
12.09.2007 | <5 | 23 7 | 26 | 35 | 7 |<65| 6 |18 | <5|<5| <5 | <5 | <6 | <5 |25|565 | 70| 20
15.10.2007 38 | 13 | 45|65 |14 | 7 5 |32 <6 | <56 | <5 | 55140 | 80 | 55
07.11.2007 58 | 15 | 40 | 62 |12 | 7 5 |24 8 | <5 6 <5 |48 | 120 | 140 | 78
16.04.2008 | <5 | 30 6 | 28 |55 |7 |4 5 120 <5 | <5 <5 | <5 |38 |100 | 150 | 60
13.05.2008 | <56 | 8 3 | 28 |48 |7 | 4 2 |18 |70 | <5 | <5 1 <6 |40 | 90 | 100 | 40
13.08.2008 | <5 | 28 2 30 |49 | 7 | 4 3 |20 | <5|<5| <5 | <5 <6 |32 |72 | 48 | 24
09.10.2008 55 9 34 9 | 7 3 |30 <5| 6 1 [ 53 ]100
05.11.2008 60 | 11 | 39 10| 7 | 10 | 39 <5 | 12 9 3 | 55120
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Tab. 13:  Amper vor Miindung in die Isar (Konz. in ng/l)
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28.06.2005 | 11 | 25 | 36 | 40 7 |23 <5| <5 | 6 | <5 |40 | 120 | 80
27.07.2005 | 20 | 25 | 20 | 65 12 | 15 4 |10 | <5 |<5| <5 |42 | 70 | 85 | 20
24.08.2005 | 20 | 20 | 20 | 35 5 |12 7 | 7| <5|<5]|<5|25]| 50| 1600 | 700
29.09.2005 | 7 |38 |35 | 6 <5 | 20 9 | 6| <5|<5|<5 36|90 | 70 | 10
17.11.2005 | 15 | 35 | 20 | 20 6 | 20 <5 | 5 |20 |30] 20 |25| 8 | 50 | <5
12.04.2006 | 6 | 20 | 14 | 20 12| 7 <5 | <5 | <5 | <5 | <5 | 25|55 | 65 | 40
17.05.2006 | <5 | 32 | 16 | 25 6 | 12 <5 |<5| 5 |<5| <5 30|80 | 95 | 50
23.06.2006 | <5 | 26 | 14 | 22 5 (10 <5 | <5| <5 | <5| <5 [35| 90 | 100 | 70
13.07.2006 | <5 | 22 | 10 | 40 7 [ 10 <5 | 5| 5 |20| <5 |30]| 8 | 50 | 15
14.09.2006 | <5 | 22 | 10 | 28 <5|<5| 6 |<5| <5 | <5 |<5| 5 |<5|<5|30]| 80 | 50 | 29
13.10.2006 | <5 | 30 | 14 | 35 5|5 | <5| <5 5 | <5| <5 |45 |100| 50 | 48
28.03.2007 | <5 |38 | 16 |42 [ 80 |12 | 6 | 6 |17 | <5 510 | 5 | <5 |50 [100| 50 | 22
28.04.2007 | <5 |24 | 9 |18 |32 |<5|<5|<5|10| <5 | 5 |<5| 5 |<5| <5 [25| 50 | 50 | 50
16.05.2007 | <5 |35 |13 |36 (65|10 | 6 | 5 |11 | <5 | 5 | 5 | 5 |<5| <5 |45 |100| 40 | 18
14.06.2007 | <5 |32 |12 |48 (72|11 | 8 | 6 |21 | 6 | <5 |<5| 5 |<5| <5 |40 | 90 | 38 | 15
19.07.2007 | <5 |27 | 9 [ 35|60 (10| 6 | 5 | 15| <5 | <5 | 5 | <5 | <5 | <5 | 40 | 80 | 300 | 100
23.08.2007 | <5 |23 |10 |37 [60 | 8 | 5 | 5 |16 | <5 | <5 | <5| <5 | <5| <5 |33 | 70 | 50 | 20
19.09.2007 | <5 |25 |10 |37 {60 |10 | 6 | 5 |16 | <5 | <5 | 6 | <5 | <5 | <5 |40 | 100 | 70 | 30
17.10.2007 | <5 |30 [ 10 |30 (64 | 9 | 6 |<5|22| <5 | <5 | 5 |10 | 5 | 5 |40 | 90 | 80 | 30
21.11.2007 | <5 |36 |10 |30 [55| 8 | 6 | 6 |17 | <5 | 8 | 5 |14 | 9 | 6 |45]| 90 | 130 | 30
12.03.2008 | <5 |25 | 8 |24 |56 | 8 | 4 20 | <5 | <5 | <5 | 8 <5 | 44 | 110 | 110 | 40
30.04.2008 | <5 |24 | 5 |16 |32 | <5 |<5|<5|10 | <5 | <5 |<5| 6 | 5 | <5 |30 | 80 | 120 | 30
05.06.2008 | <5 [ 28 | 5 [ 28 |30 | <5 | <5 | <5 |12 | <5 | <5 | <5 | <5 <5 | 48 | 100 | 56 | 30
23.07.2008 | <5 |40 | 7 |25 |52 | 6 | 4 | 4 |16 | <5 | <5 | 4 2 |44 |120| 76 | 44
23.09.2008 | <5 | 28 | 12 | 39 | 46 | 29 | 16 | 14 | 20 | <20 | <20 | 26 | <20 <20 | 40 | 72 | 20 | 61
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Tab. 14:  Wirm vor Miindung in die Amper (Konz. in ng/l)
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22.04.2004 | 34 | 80 | 36 | 87 47 | 80 54 | 67 |80 | 67 | 83 | 130 | 95
25.05.2004 | 22 | 42 | <5 | 50 <5 | 26 14 | 16 [ 14 | 10 | 56 | 130 | 800
16.06.2004 | <5 | 44 | 22 | 60 <5 | 26 10 | 46 | 13 | 68 | 45 | 130 | 400
21.07.2004 | <5 | 44 | 20 | 52 <5 | 46 14 | 16 | 14 | 10 | 46 | 140 | 140
19.08.2004 | <5 | 52 | 30 | 60 <5 | 38 14 124 [ 14 |1 28 | 54 | 165 | 75
22.09.2004 | 7 | 220 | 44 | 92 34 171 5 | <5 | 5 [ 170 | 400 | 210
24.11.2004 | 10 | 170 | 50 | 90 70 30 | 31 |10 |30 | 35 | 130 | 130
19.01.2005 | 15 | 260 | 70 | 170 60 | 130 35 | 17 | 27 | 27 | 190 | 630 | 850
22.03.2005| 10 | 170 | 20 | 80 <5 | 40 22 | 19 20 | 75 | 220 | 28
13.04.2005| 5 70 | 20 | 35 5 25 <51 8 |14 12 | 40 | 140 | 120 | 90
28.04.2005| 8 | 150 | 34 | 180 60 | 160 24 | 10 8 | 80 | 280 | 700
24.05.2005 | 16 | 150 | 40 | 120 5 60 20 120 [ 20 | 5 | 120 | 380 | 150
28.06.2005 | <5 | 95 | 40 | 110 110 | 25 8 |23 | 25| 22 | 120 | 340 | 300
27.07.2005 | 6 70 | 23 | 80 10 | 40 6 | <6 | <5 |<5| 60 | 260 | 35
24.08.2005| 20 | 55 | 25 | 34 12 | 20 15| <6 | <5 | <6 | 50 | 75 | 250 | 150
29.09.2005 | <5 | 90 | 24 | 60 7 | 28 15 | 24 | 13 | 28 | 95 | 300 | 150 | 50
17.11.2005 | <5 | 110 | 25 | 40 10 | 35 8 |12 | 5 5 | 100 | 240 | 400
17.05.2006 | <56 | 90 | 20 | 45 7 18 <519 6 | <65 | <56] 52 [160 | 130 | 70
23.06.2006 | <5 | 100 | 24 | 60 10 | 24 <5110 |10 | 6 5 70 | 230 | 950 | 450
13.07.2006 100 | 22 | 50 10 | 30 10 |12 |15 |35 [ 10| 70 [ 180 | 50 | 20
17.08.2006 | 5 | 90 | 22 | 55 1510 | 8 7 50 | 11 75 160 | 24 | 11
14.09.2006 | <5 | 100 | 20 | 65 12 8 10 <517 |10 | 6 5 80 | 350 | 150 | 60
16.10.2006 | 5 | 130 | 30 | 60 6 12 7 115 8 170 | 220 | 44 | 24
28.03.2007 | 5 [ 130 | 18 | 70 40 | 15 5 30 [ 4 |11 [10]20 10| 5 80 | 100 | 160 | 15
19.04.2007 | 5 | 110 | 20 | 80 | 170 | 28 | 20 5 35 [ <6 | 7 [ 11|14 ]| 6 | <6 | 72 | 100 | 240 | 110
16.05.2007 | 7 | 170 | 28 | 150 | 150 | 45 | 30 | 10 | 44 <5 |18 |20 | 8 | <5 | 150 | 180 | 70 | 40
14.06.2007 | 5 | 120 | 22 | 110 | 170 | 30 | 20 8 40 9 |20 | 9 |11 | <5 ]100 | 180 | 240 | 100
19.07.2007 | 6 | 120 | 20 | 110 | 220 | 35 | 22 8 40 <5116 | 13 | 8 | <5 | 100 | 120 | 600 | 300
23.08.2007 | 5 85 | 16| 82 | 120 | 24 | 13 7 35 <519 9 5 | <6 | 85 | 140 | 450 | 270
17.10.2007 | 5 | 110 [ 20| 80 [ 140 |45 |12 | 40 | 52 | <5 | <56 |10 |11 [ 15| <5 | 90 | 180 | 280 | 110
21.11.2007 | 10 {140 | 20 | 70 | 150 | 25 | 15 5 40 | 10 10115 (14| 5 90 | 150 | 150 | 20
13.03.2008 | 2 | 160 | 20 | 120 | 280 | 36 | 24 6 80 [ <56 | 1 16 | 2 [ 10 180 | 400 | 120 | 52
30.04.2008 | <5 | 140 | 20 | 70 | 150 | 25 | 15 5 40 | 10 10115 (14| 5 90 | 150 | 150 | 20
05.06.2008| 4 [ 110 | 12 | 92 | 180 | 26 | 18 5 24 | <6 | 4 |11 ]| 2 <5 110 | 160 | 52 | 32
23.07.2008 | 6 | 160 | 12 | 80 | 180 |24 |16 | 8 | 60 | <5 | 12| 16 4 | 140 | 260 | 240 | 160
23.09.2008 | <5 [ 160 | 17 | 75 | 130 | 33 | 24 | 14 | 40 | <56 [ 12 | 10 | <5 <5 | 54 | 150 | 20 | 20
17.11.2008 | <5 | 160 | 13 | 75 27 | 20 8 45 3 |17 (14 | <5 <5 1140 | 230 | 50 | 26
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Tab. 15:  Ebrach nach Einleitung der Klaranlage Ebersberg (Konz. in ng/l)
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12.04.2006 | <56 | 55 | 25 | 45 5114 5 6 | 24| 5 13 | 50 130 95 65
18.05.2006 | 50 | 36 [ 130 | 30 7 |16 7 18 7 10 | <5 60 140 | 120 | 90
20.06.2006 | 16 | 250 | 160 | 280 30| 75 <5120 |70 |30 ] 70 | 500 |1300| 71300 | 760
12.07.2006 | 5 [ 220 | 90 | 290 20 | 80 <5 [100] 20 | 70 | 20 | 410 | 900 | 850 | 340
16.08.2006 | <5 | 45 | 45 | 50 15| 20 | 15 4 110 | 200 70 25
13.09.2006 | 25 | 350 | 200 | 400 110|170 | 55| 40 | 80 28 | 30 | 70 | 55 | 750 | 1400 | 2500 | 350
07.11.2006 | 40 | 740 | 500 | 600 55 | 28 | 65 | 250 | 290 90 [110]110]190 | 1250 | 3300 | 800 | 640

29.03.2007 | 7 | 630|190 | 500 | 1000 | 40 | 25 |44 | 260 | 70 | 380 | 55 | 130 | 200 | 110 | 1100 | 2200 | 600 | 390
19.04.2007 | 20 | 800 | 160 | 900 | 1300 | 40 | 35 |80 140 | 55 | 60 | 50 | 360 | 75 | 300 | 1250 | 1900 | 550 | 240
14.05.2007 | 4 |270| 50 [ 180 380 | 9 | 8 |13 |65 | 30 | 24 | 20 | 40 | 20 | 35 | 270 | 520 | 170 | 80
13.06.2007 | 10 [ 300 | 52 |220| 300 | 9 | 7 |28 | 70 | 55 | 20 | 28 | 50 | 12 | 50 | 400 | 660 | 630 | 300
18.07.2007 | 8 |220| 82 | 220 420 | 12 | 11140 | 75 | 256 | 20 | 50 | 70 | 65 | 55 | 520 | 1000 | 7130 | 60
23.08.2007 [ <5 |85 | 30 | 65| 110 | 5 | 56 | 8 |40 [ 16 | <6 | 8 |12 | 9 7 | 170 | 310 70 60
20.09.2007 [ <5 | 60 | 20 | 45 | 75 5 |<6| 7 |50 [21]|<5]| 9 8 |12 | 7 | 130 | 210 | 150 | 50
18.10.2007 | 24 | 570 [ 170|540 | 900 | 20 | 23 | 50 | 95 [ 190 | 130 | 45 | 250 | 150 | 60 | 1300 | 1700 | 400 | 190
22.11.2007 | 17 | 400 | 120 | 250 | 550 | 15 | 14 |20 [130| 70 | 30 | 28 | 150 | 40 | 65 | 940 | 1100 | 400 | 200
12.03.2008 | 6 | 600 [ 120300 720 | 20 | 16 | 40 |100 | <5 | 110 | 48 [240| 32 | 70 | 700 | 1400 | 250 | 280

30.04.2008 | 16 240 | 20 | 80 | 200 | 24 | 8 | 8 | 80 | 70 | 24 | 28 16 | 700 | 1400 | 7400 | 800
05.06.2008 | 8 {200 | 24 | 110 | 180 | 4 1114|140 | <6 |24 | 19 | 36 30 | 440 | 800 | 360 | 200
23.07.2008 | 5 |110| 21 | 36 | 80 7 | 615130 7 |12 9 | 340 | 700 | 600 | 300
23.09.2008 | 6 | 500 | 75 | 230 | 460 | 26 |29 |52 | 24 | 95 | 32 | 60 | 60 | 73 | 48 | 900 | 1700 | 450 | 430
17.11.2008 | 5 | 360 | 30 | 110 11 [ 1018 {170 100 | 60 | 40 | 80 20 | 780 | 1000 | 200 | 170
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Tab. 16: Murn vor Miindung in den Inn (Konz. in ng/l)
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06.03.2002 10 20 40 <30 15 <50 <10 <10 <10 80 250 500
08.04.2002 10 20 35 30 <30 <20 <50 <10 <10 50 70 150 450
01.10.2002 <20 <20 <20 20 <30 20 <50 <10 <10 <10 20 50 20
15.03.2004 <20 <20 20 <10 <20 <20 <20 <20 <20 <20 17 50 120
21.04.2004 34 40 <10 74 47 74 54 67 74 67 83 95 120
15.06.2004 <10 <10 12 20 <10 14 12 <10 <10 <10 22 33 470
20.07.2004 <10 <10 <10 16 <10 12 <10 38 10 50 20 34 75
18.08.2004 <10 <10 <10 16 <10 5 <10 <10 <10 <10 23 60 95
23.09.2004 <10 <10 <10 20 <10 15 <10 <10 <10 <10 35 90 80
23.10.2004 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 17 50 120
23.11.2004 <10 <10 <10 10 <10 <10 <10 <10 <10 <10 20 45 160
23.03.2005 <10 <10 <10 13 <10 <10 <10 15 20 <10 20 40 130
27.04.2005 <10 <10 <10 20 <10 <10 <10 <10 <10 <10 30 40 50
24.05.2005 <5 <5 <5 9 <5 <5 <5 <5 <5 <5 22 45 62
29.06.2005 <5 <5 16 <5 <5 <5 <5 <5 80 120 130
26.07.2005 <5 5 <5 25 5 40 <5 <5 <5
25.08.2005 <5 <5 <5 <5 <5 <5 <5 9 12 13 210
28.09.2005 <5 5 25 5 8 5 120 100 120 25 70 100
16.11.2005 <5 <5 7 <5 10 <5 <5 <5 <5 130 240 60
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Tab. 17: Klaranlagenablauf Miinchen 2 (Konz. in ng/l)
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19.01.2005 | 25 | 850 | 800 | 1200 1000 | 750 550 | 150 | 150 | 250 | 1650 | 6000 | 200
22.03.2005 | 110 | 3500 | 580 | 1500 500 | 850 550 | 370 300 | 2100 | 6700 | 72
28.04.2005 | 120 | 3100 | 290 700 | 730 260 | 190 | 180 | 130 | 1350 | 4400 | 60
24.05.2005 | 150 | 1100 | 520 | 700 75 | 660 150 | 180 | 160 | 100 | 1200 | 4000 | 1500
28.06.2005 | 90 | 1200 | 760 | 1100 200 | 580 100 1000 | 3500 | 350
27.07.2005 | 60 | 700 | 400 | 750 120 | 400 90 |200 (180 | 90 | 850 |2100| 80
24.08.2005 | 20 | 380 | 160 | 230 45 | 230 30 |30 | 5 | 35| 450 |1100| 80
17.11.2005 | 180 | 1100 | 600 | 700 250 | 500 240 | 200 | 300 | 400 | 180 | 1000 | 2700 | 60
12.04.2006 | 170 | 1100 | 350 | 400 90 | 500 200 | 130 | 250 [ 110 | 120 | 370 | 1100| 60 | 70
17.05.2006 | 140 | 950 | 300 | 650 140 | 260 180 80 |110| 70 | 70 | 330 [1000| 60 | 50
23.06.2006 | 120 | 1200 | 330 | 650 190 | 300 400 | 80 | 150|200 | 200 | 400 | 1300 | 700 | 65
13.07.2006 | 150 | 900 | 360 | 630 150 | 360 100 | 85 | 100|450 | 40 | 400 | 1300 | 260 | 150
17.08.2006 | 160 | 750 | 380 | 450 200 | 140 | 120 | 140 150 40 480 [1100| 40 | 35
14.09.2006 | 180 | 1400 | 450 | 750 500 | 75 | 200 | 120 | 100 |380 | 60 [ 170 | 50 | 220 | 750 (2400 | 65 | 75
16.10.2006 | 200 | 1200 | 600 | 830 190 | 120| 80 | <5 | 100 2600 (7000 | 68 | 80
28.03.2007 | 70 | 1800 | 370 | 1100 | 2500 | 300 | 220 | 160 | 700 | 250 | 300 | 240 | 350 [ 160 | 140 | 900 [3300 | 170 | 45
19.04.2007 | 120 | 1800 | 410 [ 1000 | 1900 | 330 | 230 | 160 |450 | 220 | 180 [ 290 | 350 | 90 | 150 | 470 | 2100 | 120 | 90
16.05.2007 | 120 | 1000 | 450 | 870 | 850 |250 | 180 | 150 450 | 130 | 120 | 190 | 230 | 140 | 100 | 700 |2100| 110 | 75
14.06.2007 | 100 | 1100 | 250 | 700 | 1200 | 160 | 130 | 140 | 280 | 100 | 90 |110 [110 | 100 | 40 | 500 | 1600 | 100 | 110
19.07.2007 | 85 | 560 | 220 | 870 | 1700 [ 270 | 150 | 160 |450 | 35 | 200|120 | 160 [170 | 60 | 850 |3000| 40 | 50
23.08.2007 680 | 1200 | 220 | 160 | 100 [ 230 | 50 95 | 95 (100 | 20 | 620 |2200| 90 | 33
19.09.2007 [ 110 | 750 | 190 | 450 | 800 |110| 70 | 80 |250| 80 [130| 60 [200 | 100 | 40 | 500 | 1600 | 80 | 100
17.10.2007 | 160 | 1400 | 400 | 850 | 1500 [ 210 | 170 | 160 | 560 | 210 | 850 | 120 | 600 | 380 | 280 | 1700 | 4600 | 70 | 35
21.11.2007 | 230 | 1800 | 400 | 760 | 1900 | 220 | 170 | 140 | 700 | 350 | 650 | 130 | 400 [ 320 | 160 | 800 [2500 | 110 | 50
26.02.2008 | 110 | 1100 [ 370 | 770 | 1800 | 210 | 190 | 140 | 300 | 165 | 850 | <50 | 440 | 180 | 120 | 1600 | 4500 | 310 | 50
12.03.2008 | 80 | 950 | 200 | 440 | 1200 [ 140|120 | 75 | 400 | <100 | 160 | 100 | 300 100 | 800 {2000 | 100 | 80
05.06.2008 | 40 | 560 | 100 | 400 | 760 | 72 | 64 | 75 |110|<100 | 68 | 56 | 84 40 | 480 | 1400 | 48 | 40
23.07.2008 | 100 | 1500 | 240 | 620 | 1200 | 150 | 140 | 140 | 450 | <100 | 400 | 120 90 | 1000|2200 | 110 | 120
13.08.2008 | 100 | 900 | 180 | 510 | 1000 | 130 | 80 | 100 | 490 | <100 | 220 | <50 | 72 <50 | 750 | 1100 | 100 | <50
23.09.2008 | 120 [ 1800 | 210 | 610 | 1500 | 150 | 110 | 190 [220| 26 |300 |200 | 110|130 | 95 | 640 | 100 | 80 | 140
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Tab. 18: Klaranlagenablauf Geiselbullach (Konz. in ng/l)
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21.04.2004 | 240 | 2000 | 1680 | 570 170 [ 190 55 | 185|130 | 259 | 430 | 1100 | 140
25.05.2004 | 180 | 2700 | 2100 | 720 160 | 210 61 | 75 | 55 | 60 | 370 | 750 | 48
16.06.2004 | 100 | 2700 | 1500 | 1300 160 | 150 72 | 80 | 72 | 88 | 640 | 1600 | 80
21.07.2004 | 175 | 4800 | 2000 | 1100 160 | 300 100 | 105 | 55 | 130 | 640 | 1600 | 100
19.08.2004 | 140 | 2400 | 2600 | 900 120 | 290 120 {120 | 80 | 80 | 500 | 1800 | 70
22.09.2004 | 100 | 3000 | 2100 | 1750 50 [ 470 150 | 50 | 50 | 75 | 1000 | 3000 | 700
27.10.2004 | 90 | 850 | 700 | 680 110 | 110 70 | 70 | 40 | 60 | 540 | 1300 | 40
25.11.2004 | 160 | 3800 | 2400 | 1500 500 | 220 80 | 90 | 60 | 50 | 500 | 1400 | 400
19.01.2005 | 150 | 2000 | 1500 | 650 500 | 180 85 | 65 | 30 | 250 | 1000 | 3200 | 60
22.03.2005 | 150 [ 2100 | 800 | 1400 650 | 390 280 | 320 200 | 900 | 3200 | 50
28.04.2005 | 110 | 2500 | 500 | 1200 500 | 210 220 (230|310 170 | 1000 | 3500 | 95
24.05.2005 | 120 | 1300 | 800 | 1200 250 | 320 70 [200 (190|120 | 900 | 2600 | 130
24.06.2005 | 65 [ 1100 | 890 | 1200 250 | 380 100 750 | 3000 | 100
27.07.2005 | 25 | 900 | 620 | 1000 180 | 260 75 [ 135[130| 60 | 670 | 1600 | 850
29.08.2005 | 50 | 850 | 500 | 800 170 | 280 90 | 160|200 | 60 | 300 | 1200 | 50
29.09.2005 | 190 | 1500 | 1300 | 340 350 | 260 70 | 140|200 |300)150 | 800 |2000| 35 | 18
17.11.2005 | 60 | 1200 | 650 | 480 230 | 280 100 {160 | 60 | 30 | 800 | 2400 | 35
12.04.2006 | 80 | 660 | 400 | 450 120 | 140 80 | 270 | 80 | 120 | 440 | 1200 | 50
17.05.2006 | 100 | 1100 | 450 | 840 180 | 200 240 | 70 | 130 70 | 30 | 600 | 1800 | 50 | 50
23.06.2006 | 65 [ 1300 | 420 | 900 250 | 260 380 | 70 [ 140 (200|170 | 800 |2200 | 200 | 150
13.07.2006 | 90 | 1300 | 750 | 1000 210 | 120 | 330 | 140 43 | 150|150 | 800 | 30 [ 1100|2000 | 60 | 50
17.08.2006 | 80 | 750 | 500 | 500 140 | 140 50 550 [ 1300 | 35 | 60
14.09.2006 | 65 | 1400 | 230 | 900 550 | 70 |250 | 140 130 | 95 1000 | 2700 | 110 | 70
16.10.2006 | 95 | 1300 | 580 | 700 250 | 110 30 | 150 1200 | 3500 | 100 | 80
23.03.2007 | 65 | 1700 | 420 | 1200 | 2200 | 320 | 120 | 180|250 | 7 [130|110]220|190 | 70 | 1000 | 3000 | 740 | 100
19.04.2007 | 70 | 2300 | 550 | 1100 | 2600 | 250 | 160 | 190 | 400 | 20 |200 | 150|360 | 150 | 50 | 1300 | 3800 | 90 | 35
16.05.2007 | 110 | 1650 | 600 | 900 | 2000 | 250 | 150 | 200 |400| 10 |180|200 | 290 | 200 | 90 | 1150 | 3500 | 50 | 32
14.06.2007 | 90 | 1400 | 480 | 1100|1800 | 160 | 110 | 200|330 | <5 | 70 |[120| 60 | 70 | 24 | 1100 | 3300 | 50 | 25
19.07.2007 | 120 | 1400 | 540 | 1100 | 1900 | 200 | 130 (220 (250 | <5 |180[200 100|120 | 30 [1100 |3300| 50 | 40
23.08.2007 | 160 | 1500 | 580 | 1100 | 1600 | 210 | 120 | 220 |400| <5 |100[170[140[130| 40 | 850 | 2700 | 60 | 35
19.09.2007 | 45 | 1200 | 440 | 900 {1700 |190 | 120 [170[470| 10 |300|190]140)140| 40 | 800 | 3000 | 7140|130
17.10.2007 | 120 | 1400 | 480 | 800 | 1800|190 | 110 {180 320 | <5 |500 |200|400 270|140 | 850 |2800| 35 | 45
21.11.2007 | 130 | 1500 | 500 | 850 | 1700|200 | 130 | 170|300 | 20 |500 | 250 |550 220|130 | 820 [2500| 35 | 30
12.03.2008 | 60 | 900 | 240 | 520 [ 1200|120 | 80 [100|200| <50 [160| 52 |200 72 | 680 | 2000 | 56 | 36
30.04.2008 | 130 | 950 | 400 | 580 | 1200 | 70 | <100 | 80 | 200 | <100 | 25 | 80 [ 100|830 | 20 | 600 [ 2000 | 15 | 20
05.06.2008 | 40 | 920 | 240 | 560 | 1200 |100| 80 |110|160| <50 | 88 | 40 | 88 40 | 800 | 2000 | 52 | 32
23.07.2008 | 56 | 2000 | 440 | 1000|2000 | 160 | 160 | 200 | 360 | <50 | 540 | 280 140 | 1400 | 2000 | 56 | 48
23.09.2008 | 120 | 1900 | 560 | 800 250 | 180 | 300|280 | <50 | 450|200 |470|260|130|1100 |3800| 130|110
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Anhang

Tab. 19: Statistik der Arzneimittelkonzentrationen der FlieRgewasser in ng/l
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Main
Anzahl | 57 57 57 57 12 17 17 45 57 16 20 47 50 44 51 52 52
Min |<BG| 13 |[<BG]| 35 60 10 5 |<BG|<BG|<BG|<BG|<BG|<BG|<BG|<BG]| 27 65
Max 25 200 | 200 | 500 | 210 | 30 23 30 | 200 20 70 60 70 300 | 85 | 300 | 1300
Median | 6 65 36 | 100 | 145 | 22 14 8 50 9 |<BG| 7 [125] 95 6 120 | 260
Donau
Anzahl | 36 36 36 36 13 17 17 36 36 17 19 36 35 28 35 36 36
Min |<BG| 8 [<BG| 20 35 6 4 |<BG|[<BG|<BG|<BG|<BG|<BG|<BG|<BG| 25 49
Max 11 60 30 124 | 85 23 16 80 48 9 7 12 50 30 90 120 | 280
Median | 3.5 23 12 34 55 11 7 5 15 6 |<BG| 2 5 |[<BG|<BG|47.5] 9
Isar
Anzahl | 35 35 35 35 12 16 16 35 35 15 18 35 32 27 33 35 35
Min |<BG|<BG|<BG| 20 35 7 |<BG|<BG| 5 |[<BG|<BG|<BG|<BG|<BG|<BG]| 12 26
Max 10 60 30 | 200 | 100 14 8 17 39 70 32 28 28 30 30 70 | 220
Median | <BG| 24 11 35 | 585 9.5 7 5 22 5 |<BG|<BG|<BG|<BG|<BG| 36 | 90
Amper
Anzahl | 25 25 25 25 14 15 15 25 25 16 23 25 24 21 25 25 25
Min |<BG| 20 |[<BG| 6 30 |[<BG|<BG|<BG|[<BG|<BG|[<BG|<BG|<BG|<BG|<BG| 25 50
Max 20 40 36 65 80 29 16 14 23 6 9 26 20 30 20 50 120
Median | <BG| 27 11 30 58 8 6 5 15 |<BG|<BG| 5 5 |<BG|<BG| 40 | 90
Wirm
Anzahl | 25 37 36 37 12 16 16 32 37 9 11 37 30 27 23 37 37
Min [<BG| 42 |<BG| 34 120 9 10 5 7 3 1 6 2 5 1 35 75
Max 34 260 70 180 | 280 | 45 30 110 | 160 10 50 54 67 80 68 190 | 630
Median| 6 110 | 22 75 160 | 27.5 | 17 8 38 11 12 15 11 10 83 | 180
Ebrach
Anzahl | 22 22 22 22 14 17 17 22 22 17 19 22 19 17 21 22 22
Min |[<BG| 36 20 30 75 4 |<BG| 5 14 |<BG|<BG| 4 7 5 [<BG| 50 | 130
Max 50 | 800 | 500 | 900 | 1300 | 110 | 70 80 | 260 | 290 | 380 | 100 | 360 | 200 | 300 | 1300 | 3300
Median | 8 250 | 82 | 220 | 400 | 15 11 20 75 55 24 28 60 36 49 | 510 | 1000
Murn
Anzahl | 19 18 19 19 19 19 19 19 19 19 17 17
Min |<BG|<BG|<BG|<BG <BG | <BG <BG|<BG|<BG|<BG| 17 33
Max 34 40 35 74 47 74 54 120 | 100 | 120 | 130 | 250
Median | <BG | <BG |<BG | 16 <BG| 8 <BG|<BG|<BG|<BG]| 23 50
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Tab. 20: Statistik der Arzneimittelkonzentrationen der Klaranlagenablaufe in ng/l
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Geiselbullach
Anzahl |38 |38 38 38 13 16 |16 |38 38 |14 |20 |38 |33 |30 |34 38 38
< <
Min 25 |[660 230 340 1200 | 70 BG |50 110 |BG |25 |40 [50 |30 |20 300 750
Max 240 | 4800 | 2600 | 1750 | 2600 [550 [180 [650 |[470 |20 [540 |[280 550 [830 |259 |1400 |3800
Median | 100 | 1400 | 570 |900 |1800 |[200 |120 | 185 |260 |-5 170 [ 100 | 140 | 130 | 73.5 | 800 | 2300
Dietersheim
Anzahl [29 |29 29 30 15 17 17 30 30 18 21 30 [26 [22 |27 30 30
< < < <
Min 20 380 100 230 760 72 |64 45 110 |BG |BG |BG [30 |5 BG 330 100
Max 230 [ 3500 | 800 1500 | 2500 | 500 | 230 | 1000 |850 | 350 |850 |550 [600 [450 | 300 |[2600 |7000
Median | 120 | 1100 | 370 700 1200 | 210 | 140 | 145 425 |90 200 [ 105 | 185 | 155 | 100 | 775 2150
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Anhang

Tab. 21: Arzneimittelkonzentrationen in Klaranlagenabldufen vor und nach UV-Behandlung in ng/|
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DIStorsieim | 17.Nov-05| 210 | 1150 | 680 | 480 | 550 | 180| 120 | 240 | 280|210 | 1800 | 4800 | 90
Dletershel | 17-Nov-05 | 140 | 1100 | 580 | 300 |550 | 220{ 100|210 190 | 85 | 900 | 2700/ 90
Dietersheim | 29-Sep-05 | 130 | 1000 | 450 | 600 |550( 170 65 90 | 80 | 1200|3000 | 740
Dletershel | 29-ep-05 | 250 | 1100 | 550 | 420 |400|190| 80 100 [ 140| 600 | 1700 | 130
Sf/aorlf‘a‘f/rg 16-Aug-05 | 180 | 3150 | 1200 | 3300 | 700 190 | 240 | 130 | 280 | 2000 | 6500 | 500
i‘:éﬂbj{f’ 16-Aug-05 | 150 | 3200 | 1200 | 3300 | 800 150 | 200 | 200 | 160 | 1200 | 4800 | 600

62 Bayerisches Landesamt fiir Umwelt 2009






	Inhaltsverzeichnis 
	1  Einleitung 
	2  Untersuchte Arzneimittelwirkstoffe und Metaboliten 
	3  Messstellen und Probenahme 
	4  Analysenverfahren 
	4.1 Vorbemerkung
	4.2 Probenvorbereitung
	4.2.1 Extraktion
	4.2.2 Elution

	4.3 Hochdruckflüssigkeitschromatographie-Massenspektrometrie (HPLC-MS/MS)
	4.4 Methode für massenspektrometrische Detektion
	5  Ergebnisse 
	5.1 Fließgewässer
	5.1.1 Vorbemerkungen
	5.1.2 Betarezeptorenblocker
	5.1.3 Antibiotika
	5.1.4 Antiepilektika
	5.1.5 Metamizol-Metaboliten

	5.2 Kläranlagenabläufe
	5.2.1 Betarezeptorenblocker
	5.2.2 Antibiotika
	5.2.3 Antiepileptika
	5.2.4 Auswirkungen von UV-Anlagen in Kläranlagen auf die Arzneimittelwirkstoffkonzentrationen
	6  Diskussion 
	7  Literatur 
	8  Anhang 

	8.1 Karten mit Beschreibung der Probenahmestellen
	8.2 Messwert-Tabellen 



