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Kurzfassung

Kurzfassung

Die in der Tierhaltung eingesetzten Arzneimittelwirkstoffe werden teilweise unverandert oder als Me-
taboliten ausgeschieden und gelangen durch den Austrag von Wirtschaftsdiinger in die Umwelt. Zwar
sieht die Zulassung von Arzneimittelprodukten inzwischen eine Risikobewertung flir das Verhalten in
der Umwelt vor, es fehlen aber sehr viele Informationen tiber Wirkstoffe aus langer zugelassenen
Praparaten, die flir den Hauptanteil der Umweltbelastungen verantwortlich sind.

Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens wurde die Verlagerung von fiinf Arzneimittelwirkstoffen und
deren Metaboliten in der Bodenpassage unter Einbeziehung des Standorttyps und der Bewirtschaf-
tungsform auf 300 m? grofden Flachen quantifiziert. Getestet wurden das Sulfonamidantibiotikum Sul-
fadimidin, das Makrolidantibiotikum Tylosin, das Fluorchinolonantibiotikum Enrofloxacin, das Tetracyc-
linantibiotikum Chlortetracyclin sowie das Antiparasitikum Flubendazol. Die Untersuchungen zur Aus-
waschung der mit Gllle ausgebrachten Tierarzneimittel in das oberflachennahe Grundwasser wurden
auf gedranten Flachen, einem ehemaligen Trinkwassersammler und einem Halbschalen-Lysimeter
unter Simulierung eines Starkregens durchgefuhrt.

Abflussmessungen weisen auf eine schnelle Wasserbewegung im Boden iber Makroporen hin. Der
Gesamtaustrag uber den Dranabfluss erreichte bei den Beregnungsversuchen bis zu 16 % der mit der
Schweinegllle ausgebrachten Arzneimittelwirkstoffe. Die hdchsten Auswaschungsraten wurden bei
Tylosin, gefolgt von Sulfadimidin, Enrofloxacin und Flubendazol ermittelt. Chlortetracyclin wurde mit
dem Sickerwasser nicht verfrachtet. Die Griinlandflachen wiesen aufgrund der fehlenden Bodenbear-
beitung ein ausgepragtes Makroporensystem bis zur Grasnarbe auf. Dies hatte im Vergleich zu Acker-
flachen héhere Konzentrationen und Frachten an Arzneimittelwirkstoffen im Sickerwasser zur Folge.
Hochgerechnet auf einen Hektar Grinland sind bis zu 2,5 g Sulfadimidin, 0,5 g Tylosin und 0,1 g Flu-
bendazol einschliellich der Metaboliten tiber den Dran abgeflossen. Nachdem Gber den Dranablauf
nur ein Teil des Sickerwassers erfasst wird (Acker 1-30 %, Griinland 50-65 %), durften die Arzneimit-
telfrachten im Sickerwasser noch deutlich héher liegen. Selbst im Trinkwassersammler (4,5 m Tiefe)
konnten die mit der Gulle ausgebrachten Tierarzneimittel nachgewiesen werden. Hier wird das Risiko
bei der Ausbringung von organischem Wirtschaftsdiinger im Einzugsgebiet von Trinkwasserfassungen
mit oberflachennahem Grundwasser besonders deutlich.

Aus den Projektergebnissen konnen folgende Empfehlungen fiir die landwirtschaftliche Praxis abgelei-
tet werden. Durch die Ausbringung von Gillle ist eine Verunreinigung des oberflachennahen Grund-
wassers mit Arzneimittelwirkstoffen nicht auszuschlieRen. Aus Vorsorgegesichtspunkten aber auch
wegen der stetigen Zunahme von Resistenzen sollte vor allem der Einsatz von Antibiotika in der Land-
wirtschaft auf das unbedingt erforderliche Maf reduziert werden. Auf die prophylaktische Verabrei-
chung von Medikamenten sollte aus Sicht des Umweltschutzes ganzlich verzichtet werden. Diinger-
anwendung ist grundsatzlich zu vermeiden, wenn starke Niederschlage kurz nach der Ausbringung zu
erwarten sind. In besonders sensiblen Bereichen wie der engeren Schutzzone von Trinkwasserfas-
sungen sollte ein Ausbringen von Wirtschaftsdiinger auch in Hinblick auf eine mégliche Auswaschung
von Nahrstoffen (z.B. Nitrat) und Fakalbakterien ganzlich unterbleiben.
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Einleitung

1 Einleitung

Tierarzneimittel werden haufig bei intensiver Tierhaltung angewandt. Den Hauptanteil der verordneten
Tierarzneimittel stellen die Antibiotika dar. 1999 wurden EU-weit 4700 Tonnen Antibiotikawirkstoffe in
der Tierhaltung eingesetzt. In Deutschland lag die Aufwandmenge im Jahr 2003 bei 670 Tonnen
(UBA-Texte 29/05). Die meisten Antibiotika werden in der Schweine- und Gefligelhaltung angewandt,
vor allem bei der Therapie und Prophylaxe von Infektionskrankheiten. Die vom behandelten Tier aus-
geschiedenen Wirkstoffe sowie deren Metaboliten oder Abbauprodukte gelangen durch Stallmist und
Glille als Diinger in die Umwelt. In den letzten 10 Jahren hat das wissenschaftliche Interesse an Tier-
arzneimitteln in Wirtschaftsdiinger, Boden, Grundwasser und oberirdischen Gewassern deutlich zuge-
nommen. Neben dem Verbleib und Verhalten dieser Stoffe in der Umwelt war auch die Verbreitung
von Resistenzgenen bzw. antibiotikaresistenten Keimen Ziel der Untersuchungen. Zwar sieht die Zu-
lassung von Arzneimittelprodukten inzwischen eine Umweltrisikobewertung vor, es fehlen aber immer
noch viele Informationen Uber Wirkstoffe aus langer zugelassenen Praparaten, die fur den Hauptanteil
der Umweltbelastungen verantwortlich sind.

Tetracycline stellen die mengenmafig bedeutendste Wirkstoffgruppe der Antibiotika dar. Sie werden
nur geringfiigig im Tier metabolisiert und gelangen zu hohen Anteilen in die Wirtschaftsdlinger. Es ist
bekannt, dass Tetracycline im Boden eine starke Sorptionsneigung aufweisen, im Oberboden per-
sistieren kénnen und die Bioverfligbarkeit gering ist. Im Oberboden regelmafRlig mit Schweinegiille ge-
dingter Flachen wurden Tetracycline in Konzentrationen von teilweise deutlich oberhalb von

100 pg/kg Boden nachgewiesen (Hamscher et al., 2003). Nach Winckler und Grafe (2000) erreichten
Tetracycline Konzentrationen bis zu 900 pug/kg Boden, die Gber der minimalen Hemmkonzentration
(>500 pg/l) pathogener Keime lagen. Eine Verlagerung dieser Verbindungen in das Grundwasser
wurde trotz der sehr starken Sorption im Oberboden in einzelnen Fallen auf sandigen Boden beobach-
tet (0,05-0,14 pg/l; Pawelzick, 2005). Der im vorliegenden Projekt untersuchte Wirkstoff Chlortetra-
cyclin (CTC) wird haufig in der Schweinehaltung bei bakteriell bedingten Erkrankungen des
Respirations- und Verdauungstraktes sowie zur Prophylaxe in Stresssituationen (Umstallungen) ein-
gesetzt. Er kann zum Teil im Magen-Darmtrakt zu inaktiven Iso-Chlortetracyclin umgewandelt werden.
Der groRte Teil wird jedoch renal oder Uber Fazes in aktiver Form ausgeschieden. In frischer Gille
wurden bis zu 112 mg/kg Chlortetracyclin (Blackwell et al., 2005), im Oberboden bis zu 810 ug/kg
nachgewiesen (Gans & Sattelberger, 2005). Positive Befunde im Grundwasser liegen bislang nicht
Vvor.

Die Wirkstoffgruppe der Sulfonamide zahlt ebenfalls zu den haufig eingesetzten Tierantibiotika. Sulfo-
namide werden vor allem in der Schweine-, Kalber- und Geflliigelmast eingesetzt und von den Tieren
zu einem grof3en Teil in unveranderter Form oder als inaktiver Acetylmetabolit wieder ausgeschieden.
Sie weisen einerseits nur ein geringes Abbaupotenzial in der Giille (Berger et al., 1986) und in der
Umwelt (Lunestad et al., 1995) auf, andererseits kdnnen sie aufgrund der guten Wasserl6slichkeit und
ihres niedrigen Sorptionskoeffizienten mit dem abflieRenden Wasser verfrachtet werden (Boxall et al.,
2002) und somit moglicherweise auch in das oberflachennahe Grundwasser oder in oberirdische Ge-
wasser gelangen. In der Literatur liegen bislang zahlreiche Daten zu Einzelbefunden von Sulfonami-
den in Béden und Gewassern vor. Das vorwiegend in der Schweinehaltung eingesetzte Sulfadimidin
(SDM), auch Sulfamethazin genannt, wurde im Oberflachenabfluss in Konzentrationen bis zu 680 g/l
und in Bachen in Konzentrationen bis zu 4 ug/l nachgewiesen (Burkhardt et al., 2004). Im Grundwas-
ser wurden Werte von 0,16 ug/l registriert (Hirsch et al., 1999). Erste umfassende Ergebnisse zur
Quantifizierung der oberflachennahen Abschwemmung von Sulfadimidin sind beschrieben (Burkhardt
et al., 2004; Mdiller, 2003).
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Einleitung

Mengenmallig weniger bedeutend als die Sulfonamide ist die Wirkstoffgruppe der Fluorchinolone.
Hauptvertreter der veterinarmedizinisch eingesetzten Chinolone ist das Enrofloxacin (ENRO), des-
sen Einsatz sich aufgrund der hohen bakteriziden Wirksamkeit in den letzten Jahren vermehrt hat. Bis
zu 75 % der verabreichten Menge werden vor allem Uber Harn ausgeschieden, bei Schweinen davon
wiederum bis zu 50 % als pharmakologisch wirksames Ciprofloxacin. In Schweinegtille wurden bis zu
40 ug/l Enrofloxacin nachgewiesen, in Putenmist bis zu 8,3 mg/kg TM und im Boden bis 0,2 mg/kg TM
(Gans & Sattelberger, 2005). Chinolone werden im Boden stark gebunden und sind nahezu immobil.
Die Gefahr einer Versickerung oder Abschwemmung wird somit als marginal eingestuft (Wetzstein,
2001).

Die Wirkstoffgruppe der Makrolide stellt das Mittel der Wahl fur die Prophylaxe und Behandlung von
bakteriell bedingten respiratorischen Erkrankungen bei Schweinen und Rindern dar. Die Exkretion fin-
det vor allem Uber Fazes statt. Einer der wichtigsten Vertreter dieser Wirkstoffgruppe ist das aus-
schlielich in der Veterindrmedizin eingesetzte Tylosin (TYL). Das im Handel befindliche Tylosin setzt
sich aus vier Verbindungen (Tylosin A, B, C, D) zusammen. Die Hauptkomponente Tylosin A macht
dabei Uiber 80 % aus. In frischer Giille wurde Tylosin in Konzentrationen bis zu 116 mg/kg (De Liguoro
et al., 2003), im Boden bis zu 50 pg/kg gefunden (Blackwell et al., 2005). Tylosin wurde bisher weder
in Sickerwassern noch im Grundwasser nachgewiesen. Grund hierfiir kdnnten ein schneller Abbau in
der Gulle und im Boden sein (Blackwell et al., 2005; Ingerslev & Halling-Sorensen, 2001; Loke et al.,
2000).

Neben den Antibiotika spielen auch die in der Tierhaltung eingesetzten Antiparasitika mengenmaRig
eine bedeutende Rolle. Wahrend zum Abbau- und Umweltverhalten der Endektoparasitika (makrozyc-
lische Lactone, z.B. lvermectin) zahlreiche Publikationen vorliegen (z.B. Halley et al., 1989), gibt es fur
die in den letzten Jahren wesentlich haufiger verwendeten Endoparasitika (Benzimidazole) nur sehr
wenig Datenmaterial. Das zu den neueren Benzimidazolen zéhlende Flubendazol (FLUB) wird als
Entwurmungsmittel bei Schweinen und Geflliigel eingesetzt. Mehr als 50 % der verabreichten Dosis
werden Uber Fazes unverandert ausgeschieden, wobei die beiden wichtigsten Metaboliten Amino- und
Hydroxy-Flubendazol immer noch toxikologische Eigenschaften aufweisen (EMEA, 1997).

Ziel unserer Untersuchungen war es, den Transport von Tierarzneimitteln Uber das Sickerwasser un-
ter Einbeziehung des Standorttyps und der Bewirtschaftungsform flachenhaft zu bilanzieren und somit
die unzureichenden Kenntnisse zur Persistenz und Mobilitat von Tetracyclinen, Sulfonamiden, Fluor-
chinolonen, Makroliden und Benzimidazolen in der Umwelt zu verbessern. Den gewonnenen Daten
wurde das Auswaschungsverhalten von Fakalbakterien (fakalcoliforme Bakterien, fakale Enterokok-
ken) aus Wirtschaftsdiinger gegenubergestellt. Die Untersuchungen wurden dankenswerterweise fi-
nanziert durch das Bayerische Staatsministerium fir Umwelt und Gesundheit.
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Material und Methoden

2 Material und Methoden

21 Versuchsdurchfiihrung

In einem Betrieb fiir Schweinehaltung wurden bei Infektionen u.a. die Antibiotika Sulfadimidin und En-
rofloxacin parenteral eingesetzt. Die Antibiotika Tylosin und Chlortetracyclin sowie das Antiparasitikum
Flubendazol wurden tber das Futter verabreicht. Die Arzneimittel wurden sequentiell verabreicht, es
fand somit keine Mischung der Stoffe statt. Die Ausscheidungen der behandelten Tiere konnten nach
Einhalten der vorgeschriebenen Absetzzeit direkt aus dem aufgestauten Gillekanal entnommen und
in einer leeren Glillegrube bis zum Ausbringen auf den Versuchsflachen zwischengelagert werden.

Die Versickerungsversuche wurden auf gedranten, landwirtschaftlich genutzten Flachen, iber einem
ehemaligen Trinkwassersammler und auf einem Halbschalenlysimeter durchgefiihrt (Tab. 1).

Tab. 1: Ubersicht (iber die Versuchsflachen einschlieRlich Zeitpunkt der Giilleausbringung und untersuchte Tier-
arzneimittel.

Acker:
tertiares Hugelland, Lkr. Pfaffenhofen
Braunerden aus Losslehm, z.T. pseudovergleyt
Winterroggen [Sulfadimidin; Parzellen 1, 2, 3 (AR1, AR2, AR3); 4.5., 11.5., 25.5.2004]
Erbse / Hafer [Flubendazol; Parzellen 1, 2, 3 (AE1, AE2, AE3); 9.7., 26.7., 2.8.2005]
Senf [Enrofloxacin; Parzelle 1 (AS1); 23.5., 21.6.2006]

Hafer [Tylosin; Parzellen 1, 2, 3 (AH1, AH2, AH3); 15.5., 22.5., 31.5.2007]

Acker:
Ammeraue, Lkr. Weilheim/Schongau
Auengley
3-jahrige Kleegrasnutzung [Sulfadimidin; (AK); 5.10.2004]
gepfligt / geeggt nach Maisernte [Flubendazol; (AP); 15.11.2005]
gegrubbert nach Weizenernte [Enrofloxacin; (AG); 5.9.2006]
gepfligt / geeggt nach Weizenernte [Tylosin; (AP); 7.8.2007]

gepfligt / geeggt nach Weizenernte [Chlortetracyclin; (AP); 23.10.2007]

Wiese:
Ammermoos, Lkr. Weilheim/Schongau
Torfboden

Sulfadimidin; (WT); 10.8.2004
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Material und Methoden

Wiese:
Ammeraue, Lkr. Weilheim/Schongau
Auengley
Sulfadimidin; Parzelle 1 (W1); 11.10.2006
Flubendazol; Parzelle 1 (W1); 11.10.2005
Enrofloxacin; Parzelle 1, 2 (W1; W2); 25.7., 17.8.2006
Tylosin; Parzelle 1, 2 (W1; W2); 24.7., 31.7.2007

Chlortetracyclin; Parzelle 1, 2 (W1; W2); 9.10., 16.10.2007

Halbschalenlysimeter unter Grinland:
Ammeraue, Lkr. Weilheim/Schongau
Auengley

[Sulfadimidin; (LY); 13.7.2004]
[Flubendazol; (LY); 4.10.2005]

[Tylosin; (LY); 17.7.2007]

Fassungsbereich eines ehemaligen Trinkwassersammlers:
Jungmorane, Lkr. Rosenheim
Tiefenumbruchboden mit hohem Kiesanteil
Brache [Sulfadimidin; (TW); 22.9.2004]
Brache [Flubendazol; (TW); 30.8.2005]

Brache [Tylosin; (TW); 26.6.2007]

Tab. 1 (Fortsetzung): Beschreibung der Versuchsflachen einschliellich Zeitpunkt der Giilleausbringung und un-
tersuchte Tierarzneimittel.

211 Beregnungsanlage

Mit Hilfe einer Beregnungsanlage nach KARL und TOLDRIAN (Bunza et al., 1985) wurden Versuchs-
flachen von 10 m x 30 m gleichmafig beregnet. Die Wasserversorgung der Anlage erfolgte tiber C-
Schlauche aus einem Hydranten, ein 5 m?® fassender Gummicontainer diente als Zwischenpuffer
(Abb. 1). Der fur die Beregnung notwendige Wasserdruck von 4 bar wurde von einer Pumpe erzeugt.
Die eigentliche Beregnungsanlage bestand aus U-férmig zusammengesetzten Rohrsticken, auf die
70 cm hohe Standrohre mit Verteilerdiisen aufgeschraubt waren. Uber die Anzahl der Diisen wurde
die Niederschlagsintensitat eingestellt.

12 Bayerisches Landesamt fiir Umwelt 2009




Material und Methoden

21.2 Beregnungsversuche gedrante Flachen

Der GrolRteil der Beregnungsversuche wurde auf gedranten, landwirtschaftlich genutzten Flachen
durchgefiihrt. Die Versuchsflachen von 10 m x 30 m wurden derart ausgewahlt, dass sie in der Mitte
von einem Dréanstrang (Tiefe 70 - 120 cm) durchzogen wurden (Abb. 1). Die Drénen bestanden aus
einem perforierten flexiblen Kunststoffrohr mit einem Durchmesser von 8-10 cm. Bei den Versuchsan-
satzen wurde Schweinegiille nach der Schleppschlauchmethode streifenformig ausgebracht. Die
Diingemenge betrug nach Empfehlung der Dingeverordnung 25 m3*ha Gille (750 | pro 300 m? Ver-
suchsflache). Eine genaue Dosierung wurde durch manuelles Ausbringen des Wirtschaftsdiingers mit
Hilfe einer Tauchpumpe im Gillefass und einer Schlauchleitung gewahrleistet.

Durch Aufsetzen von 14 Standrohren mit Verteilerdisen wurde eine homogene Niederschlagsintensi-
tat von 20 mm/h eingestellt. Mit einer Beregnungsdauer von 2,5 Stunden pro Versuch wurde ein Nie-
derschlag von 50 mm simuliert, was einem Starkregen entspricht. Diese Wassermenge versickerte
vollstéandig auf den Flachen, ein Oberflachenabfluss fand somit nicht statt. Die Beregnung wurde in-
nerhalb einer Stunde nach dem Ausbringen der Giille begonnen. Vor der Beregnung flhrten die Dra-
nen in der Regel kein Wasser. Zur Quantifizierung des unterirdischen lateralen Abflusses wurde der
Teil des infiltrierten Wassers herangezogen, der unmittelbar nach der Beregnung lber die Dranleitung
abfloss. Der Dranablauf wurde an einem 60° V-Wehr aufgestaut und die Durchflussmenge mit Hilfe
eines Druckpegelsensors und eines Datenloggers kontinuierlich aufgezeichnet (Abb. 1). Ein automati-
scher Probenehmer hat 30-Minuten-Mischproben (zeitproportional, 5 Min.) entnommen, die anschlie-
Rend in 1-Liter Glasflaschen in das Labor transportiert wurden. Die Konzentrationen der eingesetzten
Arzneimittelwirkstoffe und deren Metaboliten wurden mittels LC-MS/MS ermittelt und die Frachten un-
ter Beriicksichtigung der Abflussmengen berechnet.

Abb. 1: Beregnungsanlage.

Bayerisches Landesamt fiir Umwelt 2009 13



Material und Methoden

21.21 Beregnungsversuche tertiares Hiigelland

Acht Kilometer westlich von Scheyern (Landkreis Pfaffenhofen, Oberbayern) wurden Beregnungsver-
suche auf der Ackerflache eines 6kologisch gefiihrten Betriebes durchgefiihrt (vgl. Tab. 1). Die Fla-
chen wurden seit mehreren Jahren nicht mehr gediingt. Auf der leicht geneigten Ackerflache (ca. 5 %)
herrschen Braunerden aus Lésslehm vor, im unteren Hangbereich teilweise pseudovergleyt. Der Bo-
denkdrper war gut durchwurzelt und bis 40 cm Tiefe von Schrumpfrissen durchzogen.

21.2.2 Beregnungsversuche Ammeraue

In der Ammeraue (Landkreis Weilheim/Schongau, Oberbayern) wurden Beregnungsversuche auf ei-
nem Acker- und einem Griinlandstandort (Wiese) durchgefiihrt (vgl. Tab. 1). Das Gebiet ist durch Auf-
schuttungen und Ablagerungen aus Flusssedimenten der Ammer entstanden. Diese Auenbdden
(alluviale Boden) sind von tonigen und fein-, mittel- bis grobsandigen Substraten gepragt, die sich je
nach Sedimentation in verschieden machtigen linsen- und banderférmigen Formationen abgelagert
haben. Insbesondere auf Griinland hat sich durch Regenwurm-, Maus- und Maulwurftatigkeiten ein
ausgepragtes Makroporensystem im Boden entwickelt.

21.2.3 Beregnungsversuch Ammermoos

Nahe Weilheim/Oberbayern wurde das Auswaschungsverhalten von Sulfadimidin auf einer Grinland-
flache im Ammermoos untersucht (vgl. Tab. 1). Der Standort zeichnet sich durch reinen Torfboden mit
einer Machtigkeit von Uber einem Meter aus. Der aus einzelnen kurzen Tonréhren zusammengesetzte
Dranstrang liegt in 50-60 cm Tiefe.

21.3 Beregnungsversuche Trinkwassersammler

Im Fassungsbereich der aufgelassenen Trinkwasserversorgung Hohenrain (Landkreis Rosenheim,
Oberbayern) wurden Beregnungsversuche Uber einem Trinkwassersammler durchgefihrt (Tab. 1).
Der aus nord-6stlicher Richtung kommende Grundwasserstrom wird am auslaufenden Hangful3 in per-
forierten Tonrohren gesammelt und zu einer zentralen Wasserfassung weitergeleitet. Die vor ca. 30
Jahren durchgefiihrten Verlegearbeiten zerstorten die Schichtung des aus Jungmorane entstandenen
Bodenkorpers. Somit handelt es sich auf diesem Standort um einen anthropogen beeinflussten Bo-
dentyp bzw. Tiefenumbruchboden mit hohem Kiesanteil. Schwache Quellaustritte am Hangful? lassen
vernasste Flachen mit Nassgleymerkmalen entstehen. Im Einzugsbereich der Wasserfassung wird auf
den Hanglagen mit tiefgriindigen Parabraunerden intensive Landwirtschaft betrieben; eine Griinland-
nutzung ist untergeordnet. Die Beregnungsversuche wurden auf einer nicht bewirtschafteten Griinfla-
che Uber einem 4,50 m tief gelegenen Trinkwassersammler durchgefihrt. Abflussmessungen und
Probenahme fanden in der 100 m entfernten zentralen Wasserfassung statt.

214 Beregnungsversuche Halbschalenlysimeter

Die AulRenstelle des Bayerischen Landesamtes fir Umwelt liegt etwa 50 km sidlich von Minchen in
Wielenbach bei Weilheim/Oberbayern. Auf dem Versuchsgeldnde wurde im Jahr 2000 ein Halbscha-
lenlysimeter mit verschiedenen Mess- und Probenahmeeinrichtungen zur Erfassung des Sickerwas-
sers installiert (Bastawos, 2003). Ausgehend von einem Schacht wurden in 90 cm und 150 cm Tiefe
jeweils drei PVC-Halbschalen mit einer Lange von 5 m (Auffangflache 0,6 m?) leicht ansteigend in den
Boden getrieben. Die Schalen verlaufen im Winkel von 60° strahlenférmig auseinander, wobei beide
Ebenen um 30° zueinander versetzt liegen. Das Halbschalenlysimeter befindet sich in extensiv bewirt-
schaftetem Griinland. Der Standort ist durch Ablagerungen aus Flusssedimenten der Ammer entstan-
den. Diese Auenbdden (alluviale Boden) sind von fein-, mittel- und grobsandigen Substraten gepragt,
die sich je nach Sedimentation in verschieden machtigen linsen- und banderférmigen Formationen
abgelagert haben. Intensive Durchwurzelung und Wurmtatigkeit fihrten im Boden zu einem ausge-
pragten Makroporensystem. Die Versuchsflache von 10 m x 10 m wurde derart ausgewahlt, dass alle
Halbschalen im Sickerbereich des Beregnungswassers lagen. Pro Versuch wurden 250 Liter Schwei-
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negille ausgebracht. Aus sechs Standrohren wurde ber 2,5 Stunden mit einer Niederschlagsintensi-
tat von 20 mm/h beregnet. Das Uber die Halbschalen austretende Sickerwasser wurde mit Hilfe von
Kippwaagenzahlern und einem Datenlogger quantifiziert.

2.2 Analytik

2.21 Sulfadimidin

Die nahezu faserfreien Glilleproben (Gehalt an Trockensubstanz TS 1-2 %) wurden mit Leitungswas-
ser 1:10 verdunnt und zur Messung gebracht.

Das Sickerwasser wurde in Glasflaschen abgefillt und im Kihlschrank bei 4 °C maximal 5 Tage bis
zur Extraktion aufbewahrt. 100 ml einer Probe wurden 1 g NaCl und ein interner Standard (Benzanilid)
zugefiigt. Die Festphasenextraktion erfolgte mit Polymerphase geflillten Saulen (Chromabond Easy

6 ml, 200 mg Fullmenge, Macherey Nagel), die mit 5 ml Methanol konditioniert worden waren. Nach
dem Durchlauf der Probe wurde die Phase im Stickstoffstrom getrocknet und mit 4 ml Acetonitril und
6 ml Methanol eluiert. Das Eluat wurde im Stickstoffstrom eingeengt und der Riickstand mit 1 ml

50 %iger wassriger Methanollésung aufgenommen und zur Messung gebracht.

Die Messungen wurden an einem LC-MS/MS der Firma Thermo Finnigan (MS Quantum; Surveyor
HPLC System; Vorsaule: Phenomenex Polar 4x2 mm; Trennsaule: Phenomenex Synergy Polar 150x2
mm, 80A) und an einem LC-MS/MS—lon-Trap der Firma Thermo Finnigan durchgefinhrt (MS DUO;
Jasco HPLC System; Vorsaule: Phenomenex Polar 4x2 mm; Trennsaule: Phenomenex Synergy Polar
150x2 mm, 80 A). Das Injektionsvolumen betrug 20 pl, die Flussrate 0,2 ml/min und die Saulentempe-
ratur 12 °C. Die mobile Phase A bestand neben HPLC-Wasser aus 5 % Methanol und 0,05 % Amei-
sensaure, die mobile Phase B aus 95 % Methanol und 0,05 % Ameisensaure (0-30 min: 10 % A; 30—
38 min: 90 % A; 38—45 min: 10 % A). Bei jeder Messserie wurde die Methode sowie die Wiederfin-
dungsrate mit den Standards SDM und N4—AcetyI—Squadimidin, dem internen Standard Benzanilid (al-
le Sigma-Aldrich) sowie Blindproben tberprift. Die durchschnittliche Wiederfindungsrate lag bei 75 %
fiir Sulfadimidin und 95 % fiir N*~Acetyl-Sulfadimidin.

2.2.2 Enrofloxacin

Die Gulleproben (TS 1-2 %) wurden mit Minchener Leitungswasser 1:10 verdinnt. 100 ml davon
wurden mit 150 pl Schwefelsaure (25 %ig), 2 ml Citratpuffer (Citronensaure 1 mol/l, gemischt mit 1—
molarer Natronlauge; pH 2,9) und dem internen Standard Norfloxacin (1 mg/l) versetzt. AnschlieRend
erfolgte die Festphasenextraktion mit Polymerphase geflillten Saulen (Chromabond Easy 6 ml, 200 g
Fillmenge, Macherey Nagel), die mit 5 ml Methanol konditioniert worden waren. Nach Durchlauf der
Probe wurde die Phase im Stickstoffstrom getrocknet und mit 4 ml Acetonitril (1 %ig ameisensauer)
und 4 ml Methanol (1 %ig ameisensauer) eluiert. Das Eluat wurde im Stickstoffstrom getrocknet und
mit 1 ml Citratpuffer (1:10—Gemisch aus 1—-molarem Citratpuffer und Methanol) aufgenommen. Verun-
reinigungen wurden bei 30.000 g abzentrifugiert. Der Uberstand wurde zur Messung gebracht.

Jeweils 1.000 ml Sickerwasser wurde in Glasflaschen abgeflllt und im Kihlschrank bei 4 °C maximal
finf Tage bis zur Extraktion aufbewahrt. Mit Ausnahme des Extraktionsvolumens von 1.000 ml ent-
spricht das Extraktionsverfahren demjenigen fir Giille (s.0.).

Die Messungen wurden an einem LC—MS/MS—lon—Trap der Firma Thermo Finnigan durchgefihrt (MS
DUO; Jasco HPLC System; Vorsaule: Phenomenex Polar 4x2 mm; Trennsaule: Phenomenex Synergy
Polar 150x2 mm, 80 A). Das Injektionsvolumen betrug 5-20 pl, die Flussrate 0,2 ml/min und die S&u-
lentemperatur 12 °C. Die mobile Phase A bestand neben HPLC-Wasser aus 95 % Methanol und

0,05 % Ameisensaure, die mobile Phase B aus 5 % Methanol und 0,05 % Ameisensaure (0—10 min:
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50 % A; 10—-15 min: 90 % A; 15-25 min: 50 % A). Bei jeder Messserie wurde die Methode sowie die
Wiederfindungsrate mit dem Standard "*C—Ciprofloxacin, dem internen Standard Norfloxacin sowie
Blindproben Uberprift (Standards von Promochem). Die gemittelten Wiederfindungsraten von ¥c-
Ciprofloxacin und Norfloxacin schwankten zwischen 16 % und 100 %.

223 Tylosin

Die Glilleproben (TS 1-2 %) wurden 20 min bei 30.000 g zentrifugiert. Vom Uberstand wurden 0,5 ml
zur Messung gebracht.

Das Sickerwasser wurde in Glasflaschen abgefiillt und im Gefrierschrank bei —18 °C bis zur Extraktion
aufbewahrt. 100 ml einer Sickerwasserprobe wurden dekantiert und ein interner Standard (Clarythro-
mycin, von Promochem) zugefiigt. Die Festphasenextraktion erfolgte mit Polymerphase geflllten Sau-
len (Chromabond Easy 6 ml, 200 mg Fillimenge, Macherey Nagel), die mit 5 ml Methanol konditioniert
worden waren. Nach dem Durchlauf der Probe wurde die Phase im Stickstoffstrom getrocknet und mit
8 ml Methanol (1 %ig essigsauer) eluiert. Das Eluat wurde im Stickstoffstrom eingeengt und der Riick-
stand mit 1 ml 10 %iger wassriger Methanollésung aufgenommen und zur Messung gebracht. Verun-
reinigungen wurden vorab bei 30.000 g abzentrifugiert.

Die Messungen wurden an einem LC-MS/MS der Firma Applied Biosystems durchgefiihrt (Sciex 4000
Q-Trap; Jasco HPLC System; Vorsaule: Phenomenex Polar 4x2 mm; Trennsaule: Phenomenex Sy-
nergy Polar 150x2 mm, 80 A). Das Injektionsvolumen betrug 10—100 ul, die Flussrate 0,3 ml/min und
die Saulentemperatur 30 °C. Die mobile Phase A bestand neben HPLC-Wasser aus 95 % Methanol
und 0,05 % Ameisensaure, die mobile Phase B aus 5 % Methanol und 0,05 % Ameisensaure (0—18
min: 10 % A; 18—-24 min: 90 % A; 24-31 min: 10 % A). Bei jeder Messserie wurde die Methode sowie
die Wiederfindungsrate mit Blindproben, internem Standard, den Standards Tylosin A und B (beide
bezogen von ,Katholieke Universiteit Leuven®, Belgien) sowie mit Standardaddition Uberpruft. Die
Wiederfindungsrate lag im Mittel bei 80 % fur Tylosin A und 83 % fur Tylosin B.

224 Chlortetracyclin

Die Gulleproben (TS 1-2 %) wurden unmittelbar nach Entnahme im Verhaltnis 9:1 mit Citratpuffer ver-
setzt (Citronensaure 1 mol/l, 9:1 mit Methanol verdiinnt, mit 20 %iger Natronlauge pH 2-3 eingestellt)
und 20 min bei 30.000 g zentrifugiert. Vom Uberstand wurden 0,5 ml zur Messung gebracht.

In 1 Liter Probenehmerflaschen (PP) wurden jeweils 100 ml Citratpuffer (s.0.) vorgelegt. Das Sicker-
wasser mit Puffer wurde in Glasflaschen abgefillt und im Gefrierschrank bei —18 °C bis zur Extraktion
aufbewahrt. 1.000 ml einer Sickerwasserprobe wurden dekantiert. Die Festphasenextraktion erfolgte
mit Polymerphase gefilliten Sdulen (Chromabond Easy 6 ml, 200 mg Fillmenge, Macherey Nagel),
die mit 5 ml Methanol konditioniert worden waren. Nach dem Durchlauf der Probe wurde die Phase im
Stickstoffstrom getrocknet und mit 8 ml Methanol (1 %ig essigsauer) eluiert. Das Eluat wurde im
Stickstoffstrom eingeengt und der Rickstand mit 1 ml Citratpuffer aufgenommen und zur Messung
gebracht. Verunreinigungen wurden vorab bei 30.000 g abzentrifugiert.

Die Messungen wurden an einem LC-MS/MS-lon-Trap der Firma Thermo Finnigan durchgefihrt (MS
DUOQ; Jasco HPLC System; Vorsaule: Phenomenex Polar 4x2 mm; Trennsaule: Phenomenex Synergy
Polar 150x2 mm, 80 A). Das Injektionsvolumen betrug 20 l, die Flussrate 0,2 ml/min und die Saulen-
temperatur 12 °C. Die mobile Phase A bestand neben HPLC-Wasser aus 95 % Methanol und 0,1 %
Ameisensaure, die mobile Phase B aus 5 % Methanol und 0,1 % Ameisensdure (0—30 min: 90 % A;
30—45 min: 10 % A). Bei jeder Messserie wurde die Methode sowie die Wiederfindungsrate mit Blind-
proben, einem Chlortetracyclin—Standard (Sigma-Aldrich) und Standardaddition Gberprift. Die Wieder-
findungsraten von Chlortetracyclin lagen im Mittel bei 80 %.
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2.2.5 Flubendazol

Die Gilleproben (TS 1-2 %) wurden mit 50 %igem Methanol (1 %ig essigsauer) 1:1 verdinnt und
20 min bei 30.000 g zentrifugiert. Vom Uberstand wurden 0,5 ml zur Messung gebracht.

Das Sickerwasser wurde in Glasflaschen abgefiillt und im Kihlschrank bei 4 °C maximal 5 Tage bis
zur Extraktion aufbewahrt. 1.000 ml einer Sickerwasserprobe wurden 10 g NaCl und ein interner Stan-
dard (Benzanilid) zugefiigt. Die Festphasenextraktion erfolgte mit Polymerphase geflllten Saulen
(Chromabond Easy 6 ml, 200 mg Fullmenge, Macherey Nagel), die mit 5 ml Methanol konditioniert
worden waren. Nach dem Durchlauf der Probe wurde die Phase im Stickstoffstrom getrocknet und mit
8 ml Methanol (1 %ig essigsauer) eluiert. Das Eluat wurde im Stickstoffstrom eingeengt und der Riick-
stand mit 0,5 ml 50 %iger wassriger Methanolldsung aufgenommen und zur Messung gebracht. Ver-
unreinigungen wurden vorab bei 30.000 g abzentrifugiert.

Die Messungen wurden an einem LC—-MS/MS-lon-Trap der Firma Thermo Finnigan durchgefiihrt (MS
DUOQ; Jasco HPLC System; Vorsaule: Phenomenex Polar 4x2 mm; Trennsaule: Phenomenex Synergy
Polar 150x2 mm, 80 A). Das Injektionsvolumen betrug 5-20 pl, die Flussrate 0,2 ml/min und die S&u-
lentemperatur 12 °C. Die mobile Phase A bestand neben HPLC—Wasser aus 95 % Methanol und

0,05 % Ameisensaure, die mobile Phase B aus 5 % Methanol und 0,05 % Ameisensaure (0—10 min:
50 % A; 10—-15 min: 90 % A; 15—-25 min: 50 % A). Bei jeder Messserie wurde die Methode sowie die
Wiederfindungsrate mit den Standards Flubendazol, Aminoflubendazol, Hydroxyflubendazol, dem in-
ternen Standard Benzanilid sowie Blindproben Gberprift (Hydroxyflubendazol von Chiro Block GmbH,
alle anderen von Sigma-Aldrich). Die Wiederfindungsrate lag im Mittel bei 98 % fur Flubendazol und
107 % fur Aminoflubendazol.

2.3 Bakteriologisch-hygienische Untersuchungen

Zusatzlich zu den flinf ausgewahlten Arzneimittelwirkstoffen wurden Fakalindikatorbakterien als ver-
gleichbares Mal} fir die Riickhaltefunktion des Bodens herangezogen. Als Fakalindikatorbakterien
gelten gesamtcoliforme Bakterien, die einen Hinweis auf eine fakale Verunreinigung geben, da sie
nicht ausschlieBlich aus dem Darm von Warmblitlern stammen. Fakalcoliforme Bakterien (Escheri-
chia coli) und fakale Enterokokken werden als Beweis fir eine fakale Belastung eines Gewassers an-
gesehen, da sie nur im Warmbliterdarm vorkommen.

2.31 Probenahme, Transport und Aufbewahrung der Proben

Die Probenahme und der Transport erfolgten gemaf DIN 38411-1 (Deutsche Einheitsverfahren zur
Wasser-, Abwasser- und Schlammuntersuchung). Die Proben wurden in sterilisierten Glasflaschen
gekuhlt ins Labor transportiert und bis zur Untersuchung bei 4 °C im Kuhlschrank aufbewahrt. Die
Verarbeitung der Proben erfolgte je nach Zeitpunkt der Entnahme entweder am selben Tag oder am
darauffolgenden Morgen.

2.3.2 Bestimmung der fakalcoliformen Bakterien

Der Nachweis der fakalcoliformen Bakterien erfolgte nach der sogenannten MPN—-Methode (most pro-
bable number), einem Mehrfach-Verdiinnungsansatz in Réhrchen mit Flissignahrmedium. Als Nahr-
I6sung wurde MUG—Laurylsulfat-Bouillon (Merck 12588; Schindler, 1991) verwendet und beide
Bakteriengruppen in einem 3fach—Ansatz mit verschiedenen Verdiinnungsstufen bestimmt. Die Be-
rechnung der ,hdchst wahrscheinlichen Anzahl” erfolgte anhand der Auswerte-Tabelle nach deMan
(1983), bezogen auf 100 ml Probevolumen [MPN/100 ml].

233 Bestimmung der fakalen Enterokokken

Die Bestimmung der fakalen Enterokokken erfolgte nach Slanetz und Bartley mittels der Membranfil-
termethode (Nachweis und Zahlung von intestinalen Enterokokken, DIN EN ISO 7899-2). Die ermittel-
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ten Konzentrationen wurden als koloniebildende Einheiten pro 100 ml Probevolumen [KBE/100 ml]
angegeben.
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3 Ergebnisse und Diskussion
3.1 Sulfadimidin
311 Giille

In der Schweinegille lief3en sich bis zu 50 % des verabreichten Antibiotikums Sulfadimidin nachwei-
sen, davon anteilig wiederum zwischen 20 % und 50 % als pharmakologisch inaktiver Metabolit N
Acetyl-Sulfadimidin. Ahnliche Wiederfindungsraten sind in der Literatur beschrieben (Berger et al.,
1986; Plate, 1991). Es wurden maximal 1,7 mg/I Sulfadimidin und 1 mg/I Metabolit in der Gulle gefun-

den (Tab. 2).

Tab. 2: Konzentrationen von Sulfadimidin (Zeile 2) und Acetyl-Sulfadimidin (Zeile 3) in der ausgebrachten Gille
[alle Werte in pg/l].

Acker Acker Acker Acker Wiese Wiese Wiese Trinkwasser-
Roggen Roggen Roggen Kleegras Torf Aue Lysimeter Sammler
AR1 AR2 AR3 AK WT WA1 LY T™W
900 600 650 1200 700 1700 140 1700
700 700 500 500 200 300 120 1000

Wahrend einer 2—monatigen Gullelagerung gingen die Konzentrationen von Sulfadimidin von

1700 ug/l, die des Metaboliten von 1.000 g/l auf jeweils 500 pg/l zuriick (Abb. 2). Die Halbwertszeit
liegt bei 35—40 Tagen und gleicht somit dem von Langhammer et al. (1988) ermittelten Wert von flinf
Wochen. Hier zeigt sich, dass eine mehrwochige Lagerung von Giille den Gehalt an unerwiinschten

Arzneimitteln senken kann.
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Abb. 2: Abbauverhalten von Sulfadimidin (SDM) und Metabolit bei der Giillelagerung.
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3.1.2 Sickerwasserfluss

Die einsetzende Wasserflihrung in den Dranen kurz nach Beregnungsbeginn und der unmittelbare
Riickgang der Dranschiittung nach Beenden der Beregnung (Abb. 3) weisen auf einen schnellen
Wasserfluss (preferential flow) im Boden hin, wie er ausschliel3lich in Grobporen erfolgen kann. Die
drei nebeneinander liegenden Versuchsparzellen AR1-3 auf dem Ackerstandort mit Winterroggen wa-
ren in ihrem Abflussverhalten sehr ahnlich. Auf Dauergriinland (W1) lies die Vielzahl an Makroporen
(v.a. Mausgange) den Dran schon nach wenigen Minuten Beregnung anspringen und den Abfluss
sehr schnell auf Werte von Uber 1 I/s anschwellen. Die vergleichsweise niedrige Abflussspitze am
Wiesenstandort im Ammermoos (WT) ist auf die hohe Wasseraufnahmekapazitat des Torfbodens zu-
ruckzufiuihren. Der Anstieg des Basisabflusses im Trinkwassersammler (TW) zeigt, dass auch noch in
4,5 m Tiefe mit einem Makroporenfluss zu rechnen ist. Insgesamt flossen in den Dranen zwischen 28
% und 65 %, im Trinkwassersammler 36 % der ausgebrachten Wassermenge ab.

1.2
1.0 -
0.8 -
0.6 -
0.4 -
0.2 -
0.0

Beregnung

Abfluss [I/s]

0 1 2 3 4 5 6 7
Zeit nach Beregnungsbeginn [h]

Abb. 3: Abflussganglinien der Dranen und des Trinkwassersammlers Mai bis Oktober 2004 (Beschreibung der
Versuchsflachen in Tabelle 1).

3.1.3 Acker tertiares Hiigelland (AR1, AR2, AR3)

Am Ackerstandort mit Winterroggen (Parzelle AR1, 2004) wurden mit der Gulle 675 mg Sulfadimidin
und 525 mg Acetyl-Sulfadimidin auf der Versuchsflache ausgebracht. Die auf den Parzellen AR2 und
AR3 ausgebrachten Mengen lagen bis zu 30 % unter diesen Werten. Wahrend der Beregnung nah-
men die Konzentrationen an Sulfadimidin und Metabolit im Dranabfluss nahezu kontinuierlich von ca.
13 ug/l auf 1 ug/l ab (Abb. 4). Bei einer erreichten Beregnungsmenge von 20 mm wurden tber den
Dranabfluss bereits 2,5 mg Sulfadimidin ausgewaschen. Insgesamt wurden mit dem Dranabfluss

18 mg Sulfadimidin (= 600 mg/ha) bzw. 14 mg Metabolit (= 460 mg/ha) pro Beregnungsversuch aus-
gewaschen. Die Sickerwasser der unmittelbar benachbarten Parzellen AR2 und AR3 waren trotz der
sehr ahnlichen Abflussmengen (vgl. Abb. 3) um den Faktor 4 weniger mit Sulfadimidin und Metabolit
belastet als AR1 (Abb. 5 und 6).
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Abb. 4: Konzentrationen und Mengen von Sulfadimidin (SDM)
tes mit Roggen (Parzelle AR1).
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Abb. 5: Konzentrationen und Mengen von Sulfadimidin (SDM)
tes mit Roggen (Parzelle AR2).
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Abb. 6: Konzentrationen und Mengen von Sulfadimidin (SDM)
tes mit Roggen (Parzelle AR3).
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Als mdgliche Ursachen fiir die Unterschiede im Auswaschungsverhalten zwischen Parzelle AR1 und
Parzellen AR2, AR3 kommen einerseits unterschiedliche Anteile an Makroporenfluss und Bodenmat-
rixfluss am Sickerwassergesamtabfluss in Betracht (siehe 3.5.3). Andererseits kdnnen auch Unter-
schiede in der KorngrofRenverteilung, im Boden—pH, im organischen Gehalt des Bodens sowie in der
Bodenfeuchte eine Rolle spielen (Kahle & Stamm, 2007). Wahrend die relative Feuchte, gemittelt Gber
0-70 cm Tiefe, in Parzelle AR1 vor den Beregnungen 13 % betrug, lag sie in Parzelle AR2 bei 17 %
und Parzelle AR3 bei 18 %. Nach Thiele (2000) weist ein feuchter Boden stérkere Sorptionseigen-
schaften gegenuber Sulfonamiden auf als ein trockener Boden. Durch die Beregnungen erhdhte sich
die mittlere Bodenfeuchte (0—70 cm Tiefe) jeweils nur um ein Prozent. Dies ist ein weiterer Hinweis,
dass der Sickerwasserfluss bei Starkregen tiberwiegend iber Makroporen erfolgt und der Anteil des
Matrixflusses untergeordnet ist.

Der Schluffanteil im Boden der Parzelle AR1 lag im Mittel bei 32 %, der Tonanteil bei 12 %. Auf der
benachbarten Parzelle AR2 war der Feinkornanteil um durchschnittlich 10 % und auf Parzelle AR3 um
durchschnittlich 17 % héher. Thiele-Bruhn (2003) beschreibt, dass die Sorption von zahlreichen Tier-
arzneimitteln an Ton deutlich ausgepragter ist als an Sandfraktionen des Bodens. Die Sorption von
Arzneimitteln wird auch erheblich vom Boden—pH beeinflusst. So steigen z.B. die Sorptionskoeffizien-
ten von Sulfonamiden von <1 auf 30 an, sofern der Boden—pH von 8 auf 4 sinkt (Boxall et al., 2002).
Wahrend Parzelle AR1 mit der vergleichsweise hohen Arzneimittelfracht im Sickerwasser einen nahe-
zu konstanten Boden—pH von 7,5 aufweist, wurden auf den Parzellen AR2 und AR3 ab 50 cm Tiefe
schwach sauere Werte bis pH 6 gemessen.

314 Acker Ammeraue mit Kleegrasanbau (AK)

Am Ackerstandort mit 3-jahrigem Kleegras (AK) war die Belastung des Sickerwassers mit Sulfadimidin
trotz unterschiedlicher Abflussganglinien (siehe Abb. 3) vergleichbar mit den Parzellen AR2, AR3 des
Standortes im tertiaren Hugelland. Hier wird erneut deutlich, dass die Abflussmenge im Dran keinen
direkten Einfluss auf die Auswaschung von Sulfadimidin hat. Das ahnliche Auswaschungsverhalten
spiegelt sich in den pH—Werten des Bodens und in der KorngréRenverteilung der verschiedenen Fla-
chen wider (s.o0.). Mit der Gulle wurden 900 mg Sulfadimidin und 375 mg Acetyl-Sulfadimidin auf der
Versuchsflache ausgebracht. Hiervon wurden insgesamt 4,4 mg Sulfadimidin (= 145 mg/ha) und 2,4
mg Metabolit (= 80 mg/ha) pro Beregnungsversuch ausgewaschen (Abb. 7).
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Abb. 7: Konzentrationen und Mengen von Sulfadimidin (SDM) und Metabolit im Dranabfluss eines Ackerstandor-
tes mit Kleegras (AK).

(1/2 stindliche bzw. stiindliche Mischproben)

(50*: Gesamter Austrag einschliellich Drannachlauf)
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3.1.5 Wiese Ammermoos (WT)

Auf dem Wiesenstandort im Ammermoos wurden mit der Gulle 525 mg Sulfadimidin und 150 mg Ace-
tyl-Sulfadimidin ausgebracht. Im Dranabfluss stiegen die Konzentrationen von Sulfadimidin und Meta-
bolit im Laufe der Beregnung auf Werte von 4 ug/l bzw. 1 ug/l an (Abb. 8). Die Hauptfracht an
Arzneimittelwirkstoff wurde erst nach mehr als 40 mm Niederschlag ausgewaschen. Diese gegentber
den Ackerstandorten unterschiedlichen Verlaufe sind dem hohen Wasserspeichervermogen des Torf-
bodens zuzuschreiben. Insgesamt wurden Gber den Dranabfluss 10 mg Sulfadimidin (= 330 mg/ha)
und 3 mg Metabolit (= 100 mg/ha) pro Beregnungsversuch ausgewaschen.

15 15
H SDM W SDM

> ¢ Acetyl-SDM = O Acetyl-SDM
= 10 A € 104 -
C —_
K] [0)
© 2
£ S
3 - 5+ - - - -
N4 n 0 m

O'—5|<>|<>|<>|<>|<>|<>|<>|g|8 0__—__,_-—|

0051 152253 4 5 6 7 30 40 50
Zeit nach Beginn des Dranflusses [h] Beregnungsmenge [mm]

Abb. 8: Konzentrationen und Mengen von Sulfadimidin (SDM) und Metabolit im Dranabfluss einer Wiese mit Torf-
boden (WT).
(1/2 stiindliche bzw. stiindliche Mischproben)

(50*: Gesamter Austrag einschlieRlich Drannachlauf)

3.1.6 Wiese Ammeraue (W1)

Wie schon unter 3.1.2 erwadhnt, weist die Dauergriinlandflache aufgrund der fehlenden Bodenbearbei-
tung ein ausgepragtes Makroporensystem bis zur Grasnarbe hin auf. Dies hatte hohe Konzentrationen
und Frachten an Arzneimittelwirkstoff im Sickerwasser zur Folge. Insgesamt wurden 1270 mg Sulfa-
dimidin mit dem Wirtschaftsdiinger ausgebracht. Bereits nach 15 mm Niederschlag wurde der Wirk-
stoff Giber den Dran ausgewaschen (Abb. 9). Die Gesamtfracht des Sulfonamids Sulfadimidin erreichte
im Dranabfluss mit 68 mg pro Beregnungsversuch (= 2240 mg/ha) die héchsten Werte von allen un-
tersuchten Standorten.
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Abb. 9: Konzentrationen und Mengen von Sulfadimidin (SDM) und Metabolit im Dranabfluss einer Wiese mit Au-
enboden (Parzelle W1).
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3.1.7 Halbschalenlysimeter unter Griinland (LY)

Bei einer Beregnungsmenge von 7.500 Litern auf 150 m? Versuchsflache flossen insgesamt 450 Liter
Uber die Halbschalen ab. Das unterschiedliche Abflussverhalten der einzelnen Halbschalen ist auf die
verschieden stark ausgepragte Anbindung an das Makroporensystem unter der Versuchsflache zu-
rickzuflhren. Die in 150 cm Tiefe liegenden Halbschalen IV bis VI wiesen durchwegs héhere Schit-
tungen auf als die in 90 cm Tiefe befindlichen Schalen | bis Il (Abb. 10). Der Sickerwasserfluss setzte
ca. 1 Stunde nach Beregnungsbeginn (= 30 mm Niederschlag) ein und versiegte ca. 3 Stunden nach
Beregnungsende.

140
Beregnungsende

120 -

100

B0

60

40 R

Sickerwassermenge [I]

Zeit nach Beregnungsbeginn [h]

Abb. 10: Kumulativer Halbschalenabfluss wahrend und nach Beregnung des Lysimeters.

Auf der Lysimeter-Versuchsflache wurden mit der Gulle 35 mg Sulfadimidin und 30 mg Acetyl-
Sulfadimidin ausgebracht. In 90 cm Tiefe nahmen die Konzentrationen von Sulfadimidin und Metabolit
im Sickerwasser nahezu kontinuierlich von maximal 24 ug/l auf 3 ug/l ab (Abb. 11). Dagegen zeigte
sich in den um 60 cm tiefer liegenden Halbschalen IV bis VI nur eine geringe Dynamik im Konzentrati-
onsverlauf bei Werten von fast durchwegs unter 5 ug/l Arzneimittelwirkstoff. Als mogliche Erklarungen
sind zum einen Verdinnungseffekte durch starkeren Sickerwasserfluss in der Tiefe, zum anderen die
langere Flielstrecke durch das Makroporensystem mit einer Zunahme von Sorptionsméglichkeiten an
Bodenpartikel anzufihren.

Die weitaus groRte Fracht an Sulfadimidin und Metabolit wurde wahrend der ersten beiden Stunden
des Sickerwasserflusses registriert (Abb. 11). Halbschale Ill und die etwas versetzt darunterliegende
Schale VI lieferten die hochsten Werte. Insgesamt wurden 2 mg Sulfadimidin (= 136 mg/ha) und

1,3 mg Acetyl-Sulfadimidin (= 85 mg/ha) pro Beregnungsversuch Uber die sechs Halbschalen ausge-
waschen.
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Abb. 11: Konzentrationen und kumulative Frachten von Sulfadimidin (SDM) und Metabolit in den Lysimeter-
Halbschalenabflissen |1-VI unter Griinland (LY).

3.1.8 Trinkwassersammler (TW)

Selbst im 4,5 m tief gelegenen Trinkwassersammler wurden Sulfadimidin—Konzentrationen bis zu

4 ug/l gemessen (Abb. 12). Der im Gegensatz zu den Dranabflissen anndhernd glockenformige Kon-
zentrationsverlauf ist auf einen Verdinnungseffekt durch den Basisabfluss (0,1 I/s) zurtckzufiihren.
Aufgrund der im Vergleich zu den gedranten Standorten groRen Tiefe bricht der Arzneimittelwirkstoff
erst bei einer Niederschlagsmenge von tber 40 mm in den Sammler durch. Im ausgebrachten Wirt-
schaftsdiinger waren 850 mg Sulfadimidin und 500 mg Acetyl-Sulfadimidin enthalten. Mit einer
Gesamtfracht von 11 mg Sulfadimidin (= 360 mg/ha) und 7 mg Metabolit (= 230 mg/ha) pro Bereg-
nungsversuch lag die Belastung des Sammlerabflusses im Bereich der oberflachennahen Dranabflis-
se von Ackerstandorten.
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Abb. 12: Konzentrationen und Mengen von Sulfadimidin (SDM) und Metabolit im Abfluss eines Trinkwasser-
sammlers (TW).

(1/2 stiindliche bzw. stiindliche Mischproben)
(50*: Gesamter Austrag einschlieRBlich Sammlernachlauf)

31.9 Wiederfindungsraten

Der niedrige Sorptionskoeffizient von kq=1-3 ml/g fiir Sulfadimidin lasst auf eine gewisse Mobilitat im
Boden schlielen. Uber alle untersuchten Standorte betrachtet wurden im Sickerwasser zwischen
0,5 % und 5,8 % des mit der Gllle ausgebrachten Sulfadimidin gefunden (Abb. 13). Die Wiederfin-
dungsraten fir fakalcoliforme Bakterien lagen im Mittel bei 20 % und damit weit Uber den Werten des
Arzneimittelwirkstoffes. Dies lasst darauf schlief3en, dass das Riickhaltevermdgen des Bodens fir
diese Bakterien geringer ausgepragt ist als fiir das Sulfonamidantibiotikum. Die unterschiedlichen
Wiederfindungsraten bei den Versuchsparzellen AR1 bis AR3 machen die Schwankungsbreite im
Auswaschungspotenzial auf einem einzigen Standort deutlich. Auffallig sind die hohen Wiederfin-
dungsraten auf der Versuchsflache mit Dauergriinland (W1), die auf eine starke Verfrachtung von
Tierarzneimitteln tber ein weitgehend ungestortes Makroporensystem zuriickzufiihren sind. Dem
ebenfalls hohen Lysimeterwert (LY) wurde die Wiederfindungrate aus allen sechs Halbschalen sum-
marisch zugrundegelegt. Weiterhin erwahnenswert ist, dass Sulfadimidin im 4,5 m tief gelegenen
Trinkwassersammler (TW) in ahnlicher GréRenordnung wiedergefunden wurde wie in 1 m Tiefe lie-
genden Dranen.

Wiederfindungsrate [%]

AR1 AR2 AR3 AK WT W1 LY TW

Abb. 13: Wiederfindungsraten von Sulfadimidin (SDM) und Metabolit in Dranabflissen und im Abfluss eines Halb-
schalenlysimeters und Trinkwassersammlers (Beschreibung der Versuchsflachen in Tabelle 1).
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3.2 Enrofloxacin

3.21 Giille

In der Schweinegllle wurden zwischen 7 % und 17 % des verabreichten Antibiotikums Enrofloxacin
nachgewiesen, davon anteilig wiederum zwischen 10 % und 50 % als pharmakologisch aktiver Meta-
bolit Ciprofloxacin. Die ermittelten Ausscheidungsraten von Enrofloxacin liegen deutlich unter dem von
Wetzstein (2001) beschriebenen Wert von 75 %. Nach Gans & Sattelberger (2005) wird Enrofloxacin
bei Schweinen bis zu 50 % in Ciprofloxacin umgewandelt. In der Humanmedizin wird Ciprofloxacin als
Antibiotikum verwendet, weshalb eventuell auftretende Resistenzbildungen gegeniber diesem Meta-
boliten als besonders kritisch zu sehen waren. Es wurden maximal 116 ug/l Enrofloxacin und 28 g/l
Metabolit in der Glle gefunden (Tab. 3). Die Halbwertszeit von Chinolonen in Giille wird mit 100 Ta-
gen angegeben (Gans & Sattelberger, 2005).

Tab. 3: Konzentrationen von Enrofloxacin und Ciprofloxacin in der ausgebrachten Giille [alle Werte in pg/I].

Acker Acker Acker Wiese Wiese
Senf Senf gegruppert Aue Aue
AS1 AS1 AG WA1 w2
Enrofloxacin 50 53 116 90 64
Ciprofloxacin 5 10 19 13 28

3.2.2 Sickerwasserfluss

Wie bereits unter 3.1.2 beschrieben, weisen die einsetzende Wasserflihrung in den Dranen kurz nach
Beregnungsbeginn und der unmittelbare Rickgang der Dranschittung nach Beenden der Beregnung
(Abb. 14) auf einen schnellen Wasserfluss (preferential flow) im Boden hin, wie er ausschlief3lich in
Grobporen erfolgen kann.
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AS1
0.2 -
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Zeit nach Beregnungsbeginn [h]

Abb. 14: Abflussganglinien der Dranen Mai bis Sept. 2006 (Beschreibung der Versuchsflachen in Tabelle 1).
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Insgesamt betrachtet liegen die Abflussmengen der einzelnen Versuchsflachen unter den Werten von
2004 (vgl. Abb. 3). Besonders auffallend ist die sehr niedrige Sickerwassermenge auf der Versuchs-
flache AG (Acker nach Ernte gegrubbert). Durch die Bearbeitung des Oberbodens wurden die Makro-
poren oberflachennah zerstért und der durchgehende Wasserfluss zum Dran unterbrochen. Weiterhin
bietet ein feinkrimeliger Boden eine groflte Oberflache zum Rickhalt des Beregnungswassers. Die vo-
rangegangene 3—jahrige Kleegrasnutzung ohne Bodenbearbeitung (AK, Abb. 3) lies dagegen einen
ungestorten Sickerwasserfluss mit maximal 0,8 I/s zu.

3.23 Ackerstandorte (AS1, AG)

Die Konzentrationen von Enrofloxacin und des Metaboliten Ciprofloxacin lagen im Dranabfluss der
Ackerstandorte durchwegs unter der Bestimmungsgrenze von 20 ng/l. Dies bestatigt den Befund von
Wetzstein (2001), nach dem Enrofloxacin stark an Bodenpartikel bindet und somit eine Gefahr der
Versickerung als gering einzustufen ist.

3.24 Wiese Ammeraue (W1, W2)

Auf der Parzelle W1 wurden mit der Gllle 67 mg Enrofloxacin ausgebracht, auf der Parzelle W2 wa-
ren es 48 mg des Wirkstoffes .Wahrend die Konzentrationen an Enrofloxacin im Sickerwasser der
Ackerstandorte unter der Bestimmungsgrenze lagen, wurden auf der Wiesenparzelle W1 zu Beginn
des Dranabflusses Werte bis 1 ug/l gemessen (Abb. 15). In Parzelle W2 trat diese ausgepragte
Durchbruchspitze nicht auf. Insgesamt wurde in W2 mit 1 mg Enrofloxacin (= 33 mg/ha) jedoch dop-
pelt soviel verfrachtet wie in W1. Der Metabolit Ciprofloxacin konnte in keiner Probe nachgewiesen
werden.
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Abb. 15: Konzentrationen und Mengen von Enrofloxacin im Dranabfluss einer Wiese mit Auenboden
(Parzellen W1, W2).

(1/2 stindliche Mischproben)

(50*: Gesamter Austrag einschlieRlich Drannachlauf)
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Diese positiven Befunde von Enrofloxacin im Sickerwasser machen deutlich, dass bei einem schnel-
len Wasserfluss durch ein ungestortes Porensystem selbst stark sorbierende Substanzen wie Enroflo-
xacin nicht die Kontaktzeit finden, an Bodenpartikel zu binden. Wahrend Grinland in Hinblick auf
Erosionsschutz Ackerstandorten weit Uberlegen ist, muss auf Wiesen mit Makroporen jedoch mit einer
erhodhten Verfrachtung von unerwiinschten Substanzen Uber die Bodenpassage gerechnet werden.

3.2.5 Wiederfindungsraten

Enrofloxacin wurde in bestimmbaren Mengen lediglich im Sickerwasser des Wiesenstandortes gefun-
den. Trotz des hohen Sorptionskoeffizienten von ky=260-5600 ml/g lag die Wiederfindungsrate bei
0,6 % (W1) bzw. 1,9 % (W2). Der Metabolit Ciprofloxacin war nicht nachweisbar.

Wiederfindungsrate [%]

Abb. 16: Wiederfindungsraten von Enrofloxacin in Dranabflissen (Beschreibung der Versuchsflachen in Tabelle

1).

3.3 Tylosin

3.3.1 Giille

Das im Handel befindliche Tylosin setzt sich aus vier Verbindungen (Tylosin A, B, C, D) zusammen.
Die Hauptkomponente Tylosin A macht dabei Uber 80 % aus, Tylosin B ist mit mehr als 10 % vertre-
ten. In einem &hnlichen Mischungsverhaltnis sind die beiden Komponenten Tylosin A und Tylosin B in
der ausgebrachten Schweinegllle ermittelt worden (Tab. 4). Tylosin C und D wurden wegen ihres ge-
ringen Mengenanteils in der Bilanzierung des Stofftransportes nicht beriicksichtigt. Circa 50 % des
verabreichten Tylosins werden beim Schwein vor allem tiber den Kot ausgeschieden. Die hochsten in
der Gulle gemessenen Konzentrationen an Tylosin A einschlie8lich B lagen bei 320 pg/l (AH1, AH2)
bei einer Lagerungsdauer von 6 bzw. 13 Tagen. Um ein Vielfaches héhere Werte bis zu 116 mg/I
wurden dagegen von De Liguoro et al. (2003) in frischer Gllle gemessen. In Laborversuchen wurde
die Halbwertszeit von Tylosin in Gulle mit 3-8 Tagen ermittelt (Ingerslev & Halling-Sorensen, 2001).

Tab. 4: Konzentrationen von Tylosin A (Zeile 2) und Tylosin B (Zeile 3) in der ausgebrachten Glille [alle Werte in
pg/l].

Acker Acker Acker Acker Wiese Wiese Wiese Trinkwasser-
Hafer Hafer Hafer gepfligt Aue Aue Lysimeter Sammler
AH1 AH2 AH3 AP W1 W2 LY T™W

270 280 90 190 155 140 120 170
50 40 40 15 40 35 10 45
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Kolz et al. (2005) fanden einen 90 % Abbau innerhalb 30-130 Stunden. Nach eigenen Untersuchun-
gen wurden innerhalb von 7 Tagen bis zu 90 % des Tylosin in der Gulle abgebaut.

3.3.2 Sickerwasserfluss

Wie bereits unter 3.1.2 beschrieben, weisen die einsetzende Wasserfiihrung in den Dranen kurz nach
Beregnungsbeginn und der unmittelbare Riickgang der Dranschittung nach Beenden der Beregnung
(Abb. 17) auf einen schnellen Wasserfluss (preferential flow) im Boden hin, wie er ausschliel3lich in
Grobporen erfolgen kann. Auch im Versuchsjahr 2007 wies der Grinlandstandort mit den Parzellen
W1 und W2 aufgrund seines ausgepragten Makroporensystems den starksten Dranabfluss auf. Am
Ackerstandort AP floss dagegen nur 1 % des Beregnungswassers Uber den Dran ab. Hier wurde der
Oberboden nach der Weizenernte gepflligt und geeggt und das Makroporensystem oberflachennah
unterbrochen. Weiterhin bot der feinkriimlige Boden ein grofes Volumen zum Riickhalt des Nieder-
schlags. Wahrend 2004 auf dem Ackerstandort mit den Parzellen AR1 bis AR3 nahezu identische Ab-
flussganglinien registriert wurden (Abb. 3), wurden 2007 an gleicher Stelle zwischen 11 % und 29 %
des Beregnungswassers im Dranabfluss gemessen (AH1-AH3). Hier wird deutlich, dass sich unmit-
telbar benachbarte Versuchsparzellen stark im Sickerwassergeschehen unterscheiden kénnen, und
dass diese Schwankungsbreite von Jahr zu Jahr starken Veranderungen unterliegen kann.
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Abb. 17: Abflussganglinien der Dranen und des Trinkwassersammlers Mai bis August 2007 (Beschreibung der
Versuchsflachen in Tabelle 1).

3.3.3 Acker tertiares Hiigelland (AH1, AH2, AH3)

Am Ackerstandort mit Hafer wurden mit dem Wirtschaftsdiinger 90 mg (AH3) bis 280 mg (AH1,2) Ty-
losin A und 40mg (AHZ2,3) bis 50 mg (AH1) Tylosin B ausgebracht. Zu Beginn des Dranabflusses wur-
den bis zu 3,8 ug/l Tylosin A im Sickerwasser gemessen (Abb. 18-20). Im weiteren Verlauf nahmen
die Konzentrationen nahezu kontinuierlich auf Werte um 0,1 ug/l ab. Die Konzentrationen von Tylo-
sin B lagen durchwegs unter den Werten von Tylosin A, was grof3tenteils auf die niedrigeren Konzent-
rationen in der ausgebrachten Giille zuriickzufiihren ist (vgl. Tab. 4).
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Abb. 18: Konzentrationen und Mengen von Tylosin A und B im Dranabfluss eines Ackerstandortes mit Hafer (Par-
zelle AH1).

(1/2 stiindliche bzw. stiindliche Mischproben)
(50*: Gesamter Austrag einschlieRlich Drannachlauf)
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Abb. 19: Konzentrationen und Mengen von Tylosin A und B im Dranabfluss eines Ackerstandortes mit Hafer (Par-
zelle AH2).
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Abb. 20: Konzentrationen und Mengen von Tylosin A und B im Dranabfluss eines Ackerstandortes mit Hafer (Par-
zelle AH3).
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Bereits nach 20 mm Niederschlag wurden bis zu 1 mg Tylosin mit dem Sickerwasser verfrachtet. Ins-
gesamt wurden Uber den Dranabfluss bis zu 4 mg Tylosin A (= 130 mg/ha) und 1,2 mg Tylosin B

(= 40 mg/ha) pro Beregnungsversuch ausgewaschen. Im Gegensatz zum Versuchsjahr 2004 mit Sul-
fadimidin traten keine grof3en Unterschiede in den Frachten zwischen den Parzellen AH1-AH3 auf.
Unter Berlicksichtigung der Abflussganglinien (siehe 3.3.2) wird deutlich, dass die Arzneimittelfracht in
keinem direkten Zusammenhang mit der Sickerwassermenge steht.

3.3.4 Acker Ammeraue gepfliigt / geeggt (AP)

Der Ackerstandort mit gepfliigtem und geeggtem Oberboden wurde mit 140 mg Tylosin A und 11 mg
Tylosin B beaufschlagt. Wie unter 3.3.2 erwahnt, floss nur 1 % des Beregnungswassers Uber den
Dran ab. Aufgrund der geringen Verdinnung wurden Tylosin A Konzentrationen bis zu 5,3 mg/l und
Tylosin B Konzentrationen bis zu 2,5 mg/l im Ablauf gemessen (Abb. 21). Innerhalb der ersten vier
Stunden nach Beginn des Dranabflusses gingen die Konzentrationen nahezu kontinuierlich zurtick. Im
weiteren Verlauf stiegen sie jedoch wieder bis nahezu auf die Ausgangswerte an. Ein derartiger Kon-
zentrationsverlauf wurde in den Beregnungsversuchen nicht mehr beobachtet. Entsprechend der sehr
geringen Sickerwassermenge blieben die Tylosin—Frachten gering. Insgesamt wurde nur 0,6 mg Tylo-
sin (= 20 mg/ha) pro Beregnungsversuch Uber den Dran ausgewaschen.
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Abb. 21: Konzentrationen und Mengen von Tylosin A und B im Dranabfluss eines Ackerstandortes nach Boden-
bearbeitung mit Pflug und Egge (AP).

3.3.5 Wiese Ammeraue (W1, W2)

Auf den beiden Wiesenparzellen W1 und W2 (ausgebrachte Menge Tylosin A: 115 mg bzw. 105 mg;
Tylosin B: 30 mg bzw. 26 mg) mit vergleichbarem Abflussgeschehen (Abb. 17) wiesen die Konzentra-
tionen von Tylosin B im Sickerwasser einen ahnlichen Verlauf auf (Abb. 22). Kurz nach Einsetzen des
Dranabflusses wurden Werte bis zu 0,8 pg/l erreicht, im weiteren Verlauf gingen die Konzentrationen
nahezu kontinuierlich bis zu 0,05 pg/l zuriick. Wahrend auf Parzelle W1 die Tylosin A Konzentrationen
nur gering Uber den Werten von Tylosin B lagen, wurde auf Parzelle W2 zu Beginn des Dranabflusses
eine starke Zunahme der Tylosin A Konzentrationen auf Werte bis zu 3,1 pg/l verzeichnet. Im weiteren
Verlauf ndherten sich die Tylosin A und Tylosin B Konzentrationen an. Bereits nach 15 mm Nieder-
schlag wurde Tylosin mit dem Sickerwasser verfrachtet. Insgesamt wurden bis zu 13 mg Tylosin A (=
430 mg/ha) und 5 mg Tylosin B (= 65 mg/ha) pro Beregnungsversuch ausgewaschen.
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Abb. 22: Konzentrationen und Mengen von Tylosin A und B im Dranabfluss einer Wiese mit Auenboden
(Parzellen W1, W2).

(1/2 stiindliche bzw. stiindliche Mischproben)
(50*: Gesamter Austrag einschlieRlich Drannachlauf)

3.3.6 Halbschalenlysimeter unter Griinland (LY)
140

Beregnungsende
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Abbildung 23: Kumulativer Halbschalenabfluss wahrend und nach Beregnung des Lysimeters
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Bei einer Beregnungsmenge von 7.500 Litern auf 150 m? Versuchsflache flossen insgesamt 300 Liter
Uber die Halbschalen ab. Das unterschiedliche Abflussverhalten der einzelnen Halbschalen ist auf die
verschieden stark ausgepragte Anbindung an das Makroporensystem unter der Versuchsflache zu-
rickzufthren. Die in 150 cm Tiefe liegenden Halbschalen V und VI wiesen durchwegs héhere Schiit-
tungen auf als die in 90 cm Tiefe befindlichen Schalen | bis Il (Abb. 23). Eine Ausnahme bildete die in
150 cm Tiefe liegende Halbschale IV. Ihr Gesamtabfluss von lediglich 2,5 Litern Iasst darauf schlie-
Ren, dass keine Anbindung an das Makroporensystem im Boden vorliegt. Der Sickerwasserfluss setz-
te ca. 1 Stunde nach Beregnungsbeginn (= 25 mm Niederschlag) ein und versiegte ca. 3—4 Stunden
nach Beregnungsende.

Konzentration [ug/l]

kumulative Fracht [mg/h]

90 cm Tiefe & Tylosin A <-TylosinB 150 cm Tiefe
1.25
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Abb. 24: Konzentrationen und kumulative Frachten von Tylosin A und Tylosin B in den Lysimeter-
Halbschalenabflussen I-VI unter Grinland (LY).
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Auf dem Lysimeter wurden mit dem Wirtschaftsdiinger 36 mg Tylosin A und 3 mg Tylosin B ausge-
bracht. In den Halbschalenabfliissen wurden unabhangig von der Tiefe zum Teil erhebliche Unter-
schiede im Konzentrationsverlauf von Tylosin beobachtet (Abb. 24). Wahrend die Konzentrationen bei
den Halbschalen Il und IV nicht tber 0,2 ug/l stiegen, erreichte Tylosin A in der Halbschale VI einen
Wert von 1,2 ug/l. Bei den Halbschalen | und VI lagen die Tylosin A Konzentrationen deutlich Gber den
Tylosin B Werten; in den Halbschalenabflissen Il bis V wurden dagegen nahezu identische Tylosin A
und Tylosin B Werte gemessen. Ein Vergleich mit den Untersuchungen zum Sickerverhalten von Sul-
fadimidin im Halbschalenlysimeter (Abb. 11) zeigt nur geringe Ahnlichkeiten im Konzentrationsverlauf.

Uber die in 90 cm Tiefe liegenden Halbschalen wurden in der Summe 27 ug Tylosin ausgewaschen.
Aufgrund der hohen Abflussmengen und Arzneimittelkonzentrationen in den Halbschalen V und VI
(Abb. 23) wurden in 150 cm Tiefe mit dem Sickerwasser insgesamt 230 ug Tylosin verfrachtet.

3.3.7 Trinkwassersammler (TW)

Selbst im 4,5 m tief gelegenen Trinkwassersammler wurden Tylosin A Konzentrationen bis zu 1 pg/|
gemessen (ausgebrachte Menge Tylosin A: 130 mg, Tylosin B: 34 mg; Abb. 25). Der im Gegensatz zu
den Dranabfliissen annahernd glockenférmige Konzentrationsverlauf ist auf einen Verdiinnungseffekt
durch den Basisabfluss (0,3 I/s) zuriickzufiihren. Ahnlich wie bei den Sickerversuchen mit Sulfadimidin
lag mit einer Gesamtfracht von 5,4 mg Tylosin (= 180 mg/ha) pro Beregnungsversuch die Belastung
des Sammlerabflusses im GroRRenbereich der oberflachennahen Dranabflisse von Ackerstandorten.
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Abb. 25: Konzentrationen und Mengen von Tylosin A und Tylosin B im Abfluss eines Trinkwassersammlers (TW)
(1/2 stiindliche bzw. stiindliche Mischproben).

(50*: Gesamter Austrag einschlief3lich Sammlernachlauf)

3.3.8 Wiederfindungsraten

Obwohl der Sorptionskoeffizient flr Tylosin mit ky=2—128 ml/g deutlich iber den Werten von Sulfadi-
midin liegt (vgl. 3.1.9), wurden prozentual gréRere Anteile des Tylosins mit dem Sickerwasser ausge-
waschen als im Falle des Sulfadimidins. Uber alle untersuchten Standorte betrachtet wurden im
Sickerwasser zwischen 0,3 % und 12 % des mit der Gille ausgebrachten Tylosin A und zwischen

1,6 % und 16 % Tylosin B gefunden (Abb. 26). Die Wiederfindungsraten fur fakalcoliforme Bakterien
lagen im Mittel bei 17 % und damit deutlich Gber den Werten des Arzneimittelwirkstoffes. Dies lasst
darauf schlieRen, dass das Riickhaltevermdgen des Bodens fir diese Bakterien geringer ausgepragt
ist als fur das Makrolidantibiotikum. Zwischen den unmittelbar nebeneinander liegenden Ackerparzel-
len AH 1 bis AH 3 differierten die Wiederfindungsraten von Tylosin um mehr als den Faktor 2. Wie be-
reits im Falle von Sulfadimidin beobachtet (Abb. 13), macht dies die Schwankungsbreite im
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Auswaschungspotenzial auf einem Standort deutlich. Wiederum auffallig sind die extrem hohen Wie-
derfindungsraten auf der Versuchsflache mit Dauergriinland (W1, W2), die auf eine starke Verfrach-
tung von Tierarzneimitteln Uber ein weitgehend ungestdrtes Makroporensystem zurlckzufthren sind.
Die ermittelten Werte Uberstiegen die Wiederfindungsraten von Sulfadimidin um mehr als das Doppel-
te. Das ebenfalls unter Griinland liegende Halbschalenlysimeter zeigte vergleichsweise sehr niedrige
Wiederfindungsraten (Summe aus den sechs Halbschalen). Weiterhin erwahnenswert ist, dass Tylo-
sin im 4,5 m tief gelegenen Trinkwassersammler (TW) in ahnlicher Gréf3enordnung wiedergefunden
wurde wie in gedranten Ackerflachen.

18

16 | - Tylosin A

14 |:| Tylosin B

124 -

Wiederfindungsrate [%]

AH1 AH2 AH3 AP W1 W2 LY TW

Abb. 26: Wiederfindungsraten von Tylosin A und Tylosin B in Dranabflissen und im Abfluss eines Halbschalenly-
simeters und Trinkwassersammlers (Beschreibung der Versuchsflachen in Tabelle 1).

3.4 Chlortetracyclin

3.41 Giille

Tetracycline werden im Tier nur geringflgig metabolisiert und gelangen zu hohen Anteilen in die Wirt-
schaftsdlinger. Bei oraler Gabe werden innerhalb von zwei Tagen bis zu 72 % unverandert Gber Urin
und Faces ausgeschieden (Winckler & Grafe, 2001). Winckler und Grafe (2000) stellten fur Tetracycli-
ne eine hohe Lagerstabilitat in Schweinegiille fest. Die Autoren gaben eine Halbwertszeit fiir Tetracyc-
line im Bereich von 46 bis 106 Tagen an. In eigenen Untersuchungen wurden eine maximale
Chlortetracyclin—Konzentrationen in Frischgiille von 7 mg/l berechnet, nach einer Gillelagerung von
35 Tagen wurden jedoch deutlich niedrigere Werte gemessen. Genaue Messwerte kénnen aufgrund
einer starken Stoffverschleppung im LC-MS/MS nicht angegeben werden. Gans und Sattelberger
(2005) fanden Chlortetracyclin in 30 untersuchten Schweinegllleproben in Konzentrationen von 0,005
bis 3,66 mg/kg.

Tab. 5: Konzentrationen von Chlortetracyclin in der ausgebrachten Giille [alle Werte in pg/l].

Acker Wiese Wiese
gepfligt /geeggt Aue Aue
AP W1 W2
600 2000 1100
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3.4.2 Sickerwasserfluss

Wie bereits unter 3.1.2 beschrieben, weisen die einsetzende Wasserfihrung in den Dranen der bei-
den Wiesenparzellen W1 und W2 kurz nach Beregnungsbeginn und der unmittelbare Rickgang der
Dranschuttung nach Beenden der Beregnung (Abb. 27) auf einen schnellen Wasserfluss (preferential
flow) im Boden hin, wie er ausschlieBlich in Grobporen erfolgen kann. Auf beiden Parzellen flossen
jeweils 30 % der Beregnungsmenge uber den Dran ab, womit die Werte um ca. 35 % unter den Si-
ckerwasserraten der Beregnungsversuche im Juli 2008 lagen (vgl. Abb. 17). Am Ackerstandort AP
flossen dagegen nur 2 % des Beregnungswassers uber den Dran ab. Hier wurde der Oberboden nach
der Weizenernte gepfligt und geeggt und das Makroporensystem oberflichennah unterbrochen. Wei-
terhin bietet ein feinkrimeliger Boden eine gro3e Oberflache zum Ruckhalt des Beregnungswassers.

1.2
1.0
0.8
0.6
0.4 - W1

Beregnung

Abfluss [lI/s]

0.2 1 AP
0.0 | | | | | | | | | | | | | |
0 1 2 3 4 5 6 7

Zeit nach Beregnungsbeginn [h]

Abb. 27: Abflussganglinien der Dranen Oktober 2007 (Beschreibung der Versuchsflachen in Tabelle 1)

3.4.3 Acker Ammeraue gepfliigt / geeggt (AP)

In zahlreichen Publikationen wird darauf hingewiesen, dass fur die Wirkstoffgruppe der Tetracycline
aufgrund ihrer geringen Bodenmobilitét keine Gefahr einer Kontamination des Grundwassers ausgeht.
Gans und Sattelberger (2005) fanden in sieben der 30 begiillten Flachen Chlortetracyclin im Boden.
Sie lagen, bis auf zwei Werte, Uiber dem ,Phase | Schwellenwert* der EMEA-Leitlinie
(CVMP/VICH/592/98—FINAL) von 0,1 mg/kg fiir Riickstande von Veterinararzneimitteln im Boden. Die
analytischen Befunde im Boden erharten somit den Verdacht der Persistenz dieses Wirkstoffes in der
Bodenmatrix. Bei mehrmals wiederholter Giilleausbringung ist mit einer kontinuierlichen Belastung
bzw. Anreicherung des Bodens mit diesem Stoff zu rechnen.

Eine Verlagerung der Substanzklasse der Tetracycline bis in das Grundwasser wurde trotz der sehr
starken Sorption im Oberboden von Hamscher (2005) beschrieben. Kay et al. (2004) fanden Tetracyc-
line mit einer Konzentration von 36 pg/l im Dranwasser. Eigene Untersuchungen zeigten dagegen kei-
nerlei Befunde an Chlortetracyclin im Dranabfluss des Ackerstandortes AP.
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344 Wiese Ammeraue (W1, W2)

Auf dem durch ein ausgepragtes Porensystem charakterisierten Wiesenstandort W1 / W2 wurde
ebenfalls kein Chlortetracyclin im Dranabfluss nachgewiesen. Wahrend im Falle des Enrofloxacin
(Sorptionskoeffizient K4=260-5600 ml/g) eine Wiederfindungsrate im Dranwasser bis zu 2 % ermittelt
wurde (vgl. 3.2.5), konnte bei Chlortetracyclin (K4=1280-2300 ml/g) keine Verfrachtung mit dem Si-
ckerwasser registriert werden. Obwohl die Sorptionskoeffizienten der beiden Wirkstoffe in einem ahn-
lichen GréRenbereich liegen, wurde auf dem Wiesenstandort (Makroporenfluss mit kurzem
Bodenkontakt) ein unterschiedliches Auswaschungsverhalten der beiden Wirkstoffgruppen beobach-
tet.

3.5 Flubendazol

3.5.1 Giille

Laut Literatur werden Uber 50 % Flubendazol vom behandelten Tier wieder unverandert ausgeschie-
den (EMEA, 1997). In eigenen Untersuchungen (Weiss et al., 2008) wurden, verglichen mit der verab-
reichten Menge des Antiparasitikums, ca. 40 % einschlieRlich der beiden gemessenen Metaboliten im
Schweinekot nachgewiesen. Von diesen 40 % konnten nur noch 4-8 % nach einer Lagerungsdauer
von 2—4 Wochen in der Gulle wiedergefunden werden. Unter Berlcksichtigung der Konzentrationen
im Frischkot und der Verdiinnung im Gillekanal wiirden die maximal mdglichen Anfangskonzentratio-
nen in der Giille rein rechnerisch bei 1.200 ug/l Flubendazol, 500 ug/l Aminoflubendazol und 100 ug/l
Hydroxyflubendazol liegen. Die niedrigen Konzentrationen von Flubendazol und seinen Metaboliten in
der Gille (18-110 pg/l; Tab. 6) deuten moglicherweise einen raschen Abbau tber die Amino- und
Hydroxymetaboliten hinaus wahrend der Lagerung an. Im Gegensatz zu diesen Ergebnissen fanden
Kreuzig et al. (2007) in Laborversuchen 72 % der Anfangsmenge an Flubendazol nach 102 Tagen
Lagerung wieder.

Tab. 6: Konzentrationen von Flubendazol (Zeile 2), Aminoflubendazol (Zeile 3) und Hydroxyflubendazol (Zeile 4)
in der ausgebrachten Giille [alle Werte in pg/l].

Acker Acker Acker Acker Wiese Wiese Trinkwasser-
Erbse / Erbse / Erbse / gepflugt/ Aue Lysimeter Sammler
Hafer Hafer Hafer geeggt
AE1 AE2 AE3 AP W1 LY T™W
49 25 22 20 33 50 56
110 40 43 57 32 85 94
38 19 18 32 22 65 75
3.5.2 Sickerwasserfluss
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Wie bereits unter 3.1.2 beschrieben, weisen die einsetzende Wasserfiihrung in den Dranen kurz nach
Beregnungsbeginn und der unmittelbare Rickgang der Dranschittung nach Beenden der Beregnung
(Abb. 28) auf einen schnellen Wasserfluss (preferential flow) im Boden hin, wie er ausschliel3lich in
Grobporen erfolgen kann. Am Wiesenstandort W1 mit seinem ausgepragten Makroporensystem setz-
te die Dranschittung bereits nach 5 mm Niederschlag ein und erreichte nach 50 mm Niederschlag Ab-
flusswerte von 1 I/s. Insgesamt flossen hier 57 % des ausgebrachten Beregnungswassers ab. Deutlich
geringer fiel der Dranabfluss an den Ackerstandorten aus. Durch Bodenbearbeitung mit Pflug und Eg-
ge wurden die Makroporen im Oberboden zerstort und die Abflussmenge im Dran gedrittelt. Stamm et
al. (2002) beobachteten auf beglillten Flachen, dass es wahrend Starkregenfallen zur oberflachlichen
Pfltzenbildung und dadurch zu einem verstarkten Makroporenabfluss im Einzugsbereich der Dranen
kam. In eigenen Untersuchungen konnte dieses Phanomen sowohl auf gediingten als auch auf unge-
dingten Flachen beobachtet werden.

1.2
1.0
0.8 -
0.6
0.4 1 S LY AP

Beregnung
— W1

Abfluss [I/s]

00 T T T T T T T T T T T T T 1
0 1 2 3 4 ) 6 7

Zeit nach Beregnungsbeginn [h]

Abb. 28: Abflussganglinien der Dranen und des Trinkwassersammlers 2005 (Beschreibung der Versuchsflachen
in Tab. 1).

3.5.3 Acker tertiares Hugelland (AE1, AE2, AE3)

Im Jahr 2005 wurde auf dem Ackerstandort ein Erbse/Hafer—-Gemisch angebaut. Auf den Versuchs-
parzellen wurden mit der Giille 19 mg bis 37 mg Flubendazol, 30 mg bis 82 mg Aminoflubendazol so-
wie 13 mg bis 28 mg Hydroxyflubendazol ausgebracht (vgl. Tab. 6). Die Konzentrationen von
Flubendazol und den beiden gemessenen Metaboliten gingen im Dranabfluss der Parzelle AE1 eben-
so kontinuierlich zurtick (Abb. 29) wie im Falle des Sulfadimidin im Vorjahr (vgl. 3.1.3). Allerdings la-
gen die Werte um das ca. 60—fache unter den Konzentrationen von Sulfadimidin. Ein Grund hierfur ist
die deutlich niedrigere Belastung der Giille mit Flubendazol (vgl. Tab. 2 und 6), ein weiterer die ver-
mutlich starkere Sorption von Flubendazol an Bodenpartikel. Kreuzig et al. (2007) untersuchte das
Verhalten von Flubendazol in gediingten Béden. Entsprechend eines Sorptionskoeffizienten von
Koc>1100 I/kg sind die Voraussetzungen fiir ein hohes Auswaschungspotenzial nicht gegeben. Im Ge-
gensatz dazu deuten die K,.—Werte im Bereich von 80-170 I/kg fiir Sulfadimidin (Langhammer & Bu-
ning—Pfaue, 1989) auf eine Mobilitat im Boden hin. In den benachbarten Parzellen AE2 und AE3 lagen
die Gesamtfrachten an ausgewaschenem Flubendazol und Metaboliten um ca. Faktor 10 unter den
Werten von AE1 (Abb. 30, 31). Die im Vorjahr beobachtete grofl3e Variabilitat dieses Standorts wurde
hiermit bestatigt.
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Abb. 29: Konzentrationen und Mengen von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten im Dranabfluss eines Acker-

standortes mit Erbse/Hafer (Parzelle AE1).
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Abb. 30: Konzentrationen und Mengen von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten im Dranabfluss eines Acker-

standortes mit Erbse/Hafer (Parzelle AE2).
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Abb. 31: Konzentrationen und Mengen von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten im Dranabfluss eines Acker-

standortes mit Erbse/Hafer (Parzelle AE3).
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Unter 3.1.3 wurde bereits aufgezeigt, dass fiir die groRen Abweichungen im Auswaschungsverhalten
zwischen Parzelle 1 sowie Parzellen 2 und 3 Unterschiede in der Korngrof3enverteilung, im Boden-pH,
im organischen Gehalt des Bodens sowie in der Bodenfeuchte eine Rolle spielen kdnnten. Eine weite-
re Erklarungsmaoglichkeit sind unterschiedliche Anteile im Dranabfluss an belastetem Beregnungs-
wasser und unbelastetem Porenwasser aus der Bodenmatrix. Matrixfluss und Makroporenfluss
beeinflussen die Konzentrationsdynamik im Sickerwasser erheblich. Fir Giille sind sehr hohe Chlorid-
Konzentrationen charakteristisch. Da Chlorid als konservativer Tracer im Boden verwendbar ist, kann
sein Durchbruch Uber Konzentrationsmessungen oder Uber die elektrische Leitfahigkeit ermittelt wer-
den. Die elektrische Leitfahigkeit der auf den Versuchsflachen ausgebrachten Giille variierte zwischen
12.000 und 18.000 uS/cm, das Beregnungswasser hatte Werte von 650 uS/cm, das Porenwasser von
ca. 400 yS/cm. Unmittelbar nach Einsetzen des Dranabflusses wurden auf Parzelle 1 (AR1, AE1)
Werte Gber 1.000 uS/cm gemessen (Abb. 32). Im Gegensatz dazu lagen die Werte auf Parzelle 2
(AR2, AE2) zwischen 520 und 670 uS/cm. Dies gibt einen Hinweis lber die relative Verteilung von ge-
I6sten Giilleanteilen im Dranablauf der beiden Parzellen. Die hochsten Leitfahigkeitswerte im Sicker-
wasser wurden auf dem Wiesenstandort W1 registriert. Ein schneller Transport an gel6sten
Substanzen von der Bodenoberflache zu den Drénen zeigt an, dass das Wasser zum groéfiten Teil an
der Bodenmatrix vorbeifliel3t. Dieser Transport Gber Makroporen ist durch ein nahezu vollstandiges
Fehlen an chemischen und physikalischen Interaktionen wahrend des Sickerwasserflusses charakte-
risiert (Flury et al., 1994). Folglich zeigen hohe Werte in der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit
(AR1, AE1, W1) ein bevorzugtes Auswaschen von geldsten Substanzen einschlieRlich Arzneimitteln
Uber Makroporen an.
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Abb. 32:Spezifische elektrische Leitfahigkeit (Bezugstemperatur 25 °C) von Dranabflissen auf den Ackerparzel-
len und einem Wiesenstandort (Beschreibung der Versuchsflachen in Tabelle 1).
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3.5.4 Acker Ammeraue gepfliigt / geeggt (AP)

Am Ackerstandort in den Ammerauen wurden mit dem Wirtschaftsdiinger 15 mg Flubendazol, 43 mg
Aminoflubendazol und 24 mg Hydroxyflubendazol ausgebracht. Die Belastung des Sickerwassers mit
Flubendazol und seinen beiden Metaboliten (Abb. 33) war vergleichbar mit den Parzellen 2 und 3 des
Ackerstandortes im tertiaren Hlgelland (vgl. Abb. 30, 31). Das ahnliche Auswaschungsverhalten spie-
gelt sich auch in den pH-Werten des Bodens und in der Korngréfienverteilung der verschiedenen Fla-
chen wider. Die Konzentrationen an Flubendazol, Aminoflubendazol und Hydroxyflubendazol lagen im
Dranabfluss durchwegs unter 50 ng/l. Insgesamt wurden 0,2 mg Flubendazol (= 6,5 mg/ha) ein-
schlief3lich der beiden aktiven Metaboliten wahrend des Beregnungsversuches ausgewaschen.
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Abb. 33: Konzentrationen und Mengen von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten im Dranabfluss eines Acker-
standortes nach Bodenbearbeitung mit Pflug und Egge (AP).

(1/2 stindliche bzw. stiindliche Mischproben)

(50*: Gesamter Austrag einschlieRlich Drannachlauf)

3.5.5 Wiese Ammeraue (W1)

Wie bereits unter 3.5.2 erwahnt, weist die Dauergrinlandflache aufgrund der fehlenden Bodenbear-
beitung ein ausgepragtes Makroporensystem bis zur Grasnarbe hin auf. Dies hatte einen starken Si-
ckerwasserfluss mit hohen Konzentrationen und Frachten an Arzneimittel zur Folge. Bereits nach

15 mm Niederschlag wurde Arzneimittelwirkstoff Gber den Dran ausgewaschen. Bei den Fluorchinolo-
nen wurde der pharmakologisch wirksame Metabolit Hydroxyflubendazol am starksten verfrachtet
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Abb. 34: Konzentrationen und Mengen von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten im Dranabfluss einer Wiese mit
Auenboden (Parzelle W1).
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(Abb. 34). Trotz der geringeren Konzentration in der ausgebrachten Giille (vgl. Tab. 6) lagen die
Frachten im Sickerwasser um den Faktor 3 iber den Werten von Flubendazol. Mit nahezu 0,6 ug/l er-
reichte der Metabolit die hdchste Belastung im Sickerwasser. Insgesamt wurden im Beregnungsver-
such von den ausgebrachten 65 mg Wirkstoff / Metabolite 3,4 mg Flubendazol (112 mg/ha)
einschliellich der Metabolite im Dranabfluss gefunden.

3.5.6 Halbschalenlysimeter unter Griinland (LY)

Bei einer Beregnungsmenge von 7.500 Litern auf 150 m? Versuchsflache flossen insgesamt 890 Liter
Uber die Halbschalen ab. Das unterschiedliche Abflussverhalten der einzelnen Halbschalen ist auf die
verschieden stark ausgepragte Anbindung an das Makroporensystem unter der Versuchsflache zu-
rickzuflhren. Im Gegensatz zu den Beregnungsversuchen mit Sulfadimidin (3.1.7) und Tylosin (3.3.6)
wiesen die in 90 cm Tiefe liegenden Halbschalen | bis 11l durchwegs héhere Schittungen auf als die in
150 cm Tiefe befindlichen Schalen IV bis VI (Abb. 35). Der Sickerwasserfluss setzte bei allen Halb-
schalen ca. 1 Stunde nach Beregnungsbeginn (= 20 mm Niederschlag) ein und versiegte ca. 3—4
Stunden nach Beregnungsende.
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Abb. 35: Kumulativer Halbschalenabfluss wahrend und nach Beregnung des Lysimeters.

In Abbildung 36 ist der prozentuale Anteil der Halbschalenabflisse am Lysimetergesamtabfluss von
den Beregnungsversuchen 2002 bis 2007 dargestellt. Hier wird nochmals deutlich, dass die Halbscha-
len unabhangig von der Tiefe sehr unterschiedliche Schittungen aufweisen. Die Halbschalenabflisse
variieren zum Teil auch erheblich von Beregnungsversuch zu Beregnungsversuch. Dies bedeutet,
dass sich das Makroporensystem des Bodens in einem standigen Umbruch befindet. Poren kollabie-
ren und andererseits entstehen neue Poren durch Rissbildung oder der Aktivitdt von Bodenorganis-
men und Wurzeln. Wahrend der Abflussanteil der Halbschale | lediglich von 5 bis 18 % schwankte, lag
der Schwankungsbereich der benachbart liegenden Halbschale Il zwischen 11 und 48 %. Eine ahnlich
grolRe Schwankungsbreite ist bei der versetzt unter der Halbschale Il liegenden Schale V zu erkennen.
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Abb. 36: Prozentualer Anteil der Halbschalenabfliisse am Lysimetergesamtabfluss
(es sind die Abflussdaten der Beregnungsversuche zwischen 2002 und 2007 aufgeftihrt).

Auf der Lysimeter-Versuchsflache wurden mit der Giille 37 mg Flubendazol, 64 mg Aminoflubendazol
sowie 49 mg Hydroxyflubendazol ausgebracht Wahrend die Konzentrationen an Flubendazol und
Aminoflubendazol im Halbschalenabfluss nur geringen Schwankungen unterlagen (Maximum 0,6
pg/l), wurden bei Hydroxyflubendazol Werte von 0,1 ug/l bis zu 1,5 ug/l gemessen (Abb. 37). Wie im
Falle des Wiesenstandortes W1 (vgl. 3.5.5) wurde in dem ebenfalls unter Grinland liegenden Lysime-
ter der Metabolit Hydroxyflubendazol am starksten ausgewaschen, gefolgt von Aminoflubendazol und
dem Wirkstoff Flubendazol. Die in 90 cm Tiefe gemessenen Konzentrationen lagen zum Teil erheblich
tiber den Werten von 150 cm Tiefe. Tendenziell sind hier Ahnlichkeiten mit dem Konzentrationsverlauf
von Sulfadimidin zu erkennen (vgl. Abb. 11), wahrend Tylosin keinen eindeutigen Unterschied zwi-
schen den beiden Tiefenbereichen aufwies (Abb. 24). Uber die in 90 cm Tiefe liegenden Halbschalen
wurde insgesamt 1 mg Flubendazol einschliel3lich der beiden Metaboliten ausgewaschen, in 150 cm
Tiefe konnten lediglich 0.2 mg registriert werden. Die Halfte der mit dem Sickerwasser verfrachteten
Menge an Arzneimittel fiel auf den Hydroxy-Metaboliten, der somit erneut die gréRte Mobilitat im Bo-
den zeigte.
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Abb. 37: Konzentrationen und kumulative Frachten von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten in den Lysimeter-
Halbschalenabflissen I-VI unter Grinland (LY).

3.5.7 Trinkwassersammler (TW)

Mit Konzentrationen bis zu 0,015 pg/l Flubendazol und 0,013 pg/l Aminoflubendazol (Abb. 38; Hydro-
xyflubendazol konnte nicht ausgewertet werden) lag die Arzneimittelbelastung des Trinkwassersamm-
lers um ca. zwei Zehnerpotenzen unter den Werten von Sulfadimidin und Tylosin. Der im Gegensatz
zu den Dranabfliissen annahernd glockenférmige Konzentrationsverlauf ist auf einen Verdiinnungsef-
fekt durch den Basisabfluss (0,6 I/s) zuriickzufihren. Aufgrund der im Vergleich zu den gedranten
Standorten groRRen Tiefe bricht der Arzneimittelwirkstoff erst bei einer Niederschlagsmenge von

40 mm in den Sammler durch. Mit einer Gesamtfracht von 0,1 mg Flubendazol (ausgebracht 28 mg)
und 0,1 mg Aminoflubendazol (ausgebracht 47 mg) lag die Belastung des Sammlerabflusses im Be-
reich der oberflachennahen Dranabflisse von Ackerstandorten.
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Abb. 38: Konzentrationen und Mengen von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten im Abfluss eines Trinkwasser-
sammlers (TW).

(1/2 stindliche bzw. stiindliche Mischproben)
(50*: Gesamter Austrag einschlieRlich Sammlernachlauf)

3.5.8 Wiederfindungsraten

Der Sorptionskoeffizient von Flubendazol liegt mit k;=90-140 ml/g (Kreuzig et al., 2007) Gber den
Werten von Sulfadimidin und Tylosin (vgl. 3.1.9 und 3.3.8) und die Wiederfindungsraten im Dra-
nabfluss entsprechend unter den Werten von Sulfadimidin und Tylosin. Uber alle untersuchten Stand-
orte betrachtet wurden im Sickerwasser zwischen 0,4 % und 2,4 % des mit der Gulle ausgebrachten
Flubendazols wiedergefunden (Abb. 39). Wahrend der Metabolit Aminoflubendazol durchwegs mit ei-
ner ahnlichen Rate ausgewaschen wurde, wurden bei Hydroxyflubendazol auf Grinland Wiederfin-
dungsraten bis zu 11 % bilanziert. Dieses im Vergleich zu Flubendazol stark erhdhte
Auswaschungspotenzial konnte jedoch auf den Ackerstandorten nicht beobachtet werden. Weiterhin
erwahnenswert ist, dass Flubendazol im 4,5 m tief gelegenen Trinkwassersammler (TW) in ahnlicher
Grolenordnung wiedergefunden wurde wie in gedranten Ackerflachen. Die Wiederfindungsraten fir
fakalcoliforme Bakterien lagen im Mittel bei 14 %, auf dem Grunlandstandort W1 wurden bis zu 57 %
ermittelt. Die hohen Werte machen deutlich, dass das Riickhaltevermdgen des Bodens fiir diese Bak-
terien geringer ausgepragt ist als flir das Antiparasitikum.
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Abb. 39: Wiederfindungsraten von Flubendazol (FLUB) und Metaboliten in Dranabflissen und im Abfluss eines
Halbschalenlysimeters und Trinkwassersammlers (Beschreibung der Versuchsflachen in Tabelle 1).
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4 Abschlussdiskussion

Kdnnen Tierarzneimittel aus organischem Wirtschaftsdiinger Uber den Weg des Sickerwassers in das
oberflachennahe Grundwasser oder in oberirdische Gewasser gelangen? Diese Frage wird in der
neueren Literatur mit ,ja“ beantwortet. Positive Befunde von Arzneimitteln in Sickerwasser, Grund-
wasser und oberirdischen Gewassern stammen in der Regel aus Einzelmessungen oder lberregiona-
len Messprogrammen. Bislang gibt es jedoch nur sparliche Informationen Gber das Ausmal} einer
Belastung mit Arzneimittelwirkstoffen und deren Metaboliten sowie Uber ein eventuelles 6kotoxikologi-
sches Gefahrdungspotenzial fur die Umwelt.

Veterindrarzneimittel aus der intensiven Tierhaltung kdénnen aufgrund ihrer Persistenz in beachtlichen
Konzentrationen in organischen Wirtschaftsdiingern (Jauche, Giille, Mist) gefunden werden. In
Deutschland werden ca. 2500 t Tierarzneimittelwirkstoffe pro Jahr verabreicht, davon 700 t Antibiotika
(Stand 2002). Da ebenso wie in der humanmedizinischen Applikation grol3e Teile der Wirkstoffe den
Organismus nicht oder nur wenig verandert verlassen, kdnnen bis zu 80 % der verabreichten Mengen
in Urin und Fazes auftreten. Die Arzneimittelwirkstoffe gelangen mit dem Wirtschaftsdiinger auf land-
wirtschaftlich genutzte Flachen bzw. werden von den Tieren in Weidehaltung unmittelbar in die Um-
welt ausgeschieden. Von den mit Wirtschaftsdiinger beaufschlagten Flachen kénnen Arzneimittel
einerseits durch oberflachliche Abschwemmung in oberirdische Gewasser eingetragen werden. Ein
weiterer Auswaschungspfad flhrt durch Infiltration mit dem Sickerwasser in das oberflachennahe
Grundwasser oder bei lateraler Ableitung Uber Dranen in oberirdische Gewasser.

Die Ergebnisse vieler Autoren zeigen, dass ein grof3er Teil des Niederschlagswassers durch Grobpo-
ren an der Bodenmatrix vorbei rasch in den Unterboden abgeleitet wird. Makroporen entstehen durch
biogene Aktivitat (z.B. Maulwirfe, Mause, Regenwurmer, Pflanzenwurzeln), durch die Quell-
Schrumpfdynamik austrocknender tonhaltiger Béden oder durch Verwitterungsprozesse (Bouma,
1981; Schwarz & Kaupenjohann, 2001). So werden nach Bischoff et al. (1999) auf den meisten Stand-
orten Uiber 60 % der Stofffrachten mit dem schnellen Fluss bewegt. Diese schnellen ,praferenziellen”
Flusse sind eine wichtige Einflussgrofie fur die Auswaschung von Nahrstoffen, Pestiziden und Mikro-
organismen in das oberflachennahe Grundwasser, insbesondere bei stark sorbierenden Substanzen.
Entsprechende Kenntnisse werden jedoch bei Labor- und Feldexperimenten haufig nicht beachtet,
weil viele Methoden zur Erfassung des Sickerwasserflusses diese Phdnomene nicht erfassen kénnen.
In kunstlich geschichteten Lysimetern wird ein Grobporenfluss verhindert und die Stoffverlagerung
somit erheblich unterschatzt. Mit dem gleichen Problem ist auch bei kleinrdumigen Freilandlysimetern
zu rechnen (Bischoff et al., 1999). Saugkerzen oder die Entnahme von Bodenproben sind zur Erfas-
sung von Stoffaustragen ebenfalls nicht geeignet, wenn der Makroporenfluss einen wesentlichen Bei-
trag zum Stoffaustrag liefert (Flury, 1996; Schwarz & Kaupenjohann, 2000).

Weiterreichende Erkenntnisse zum Versickerungs- und Auswaschungsverhalten von Nahrstoffen,
Pestiziden und Mikroorganismen auf der Ebene von Landschaftsausschnitten oder Einzugsgebieten
werden haufig Gber sogenannte Monitoring-Programme gewonnen (z.B. Anderson et al., 1997; Deely
et al., 1997; McMath & Holt, 2000; Kistemann et al., 2002). Wie sich in eigenen Untersuchungen zeig-
te, machen es Probenahmen in mehrwoéchigen Abstédnden schwierig, von einer reprasentativen Da-
tengrundlage zu sprechen, die Trockenwetter und Starkregenereignisse unter Einbeziehung der
Flachenbewirtschaftung gleichermalien bericksichtigt. Weiterhin lassen ermittelte Stoffkonzentration
in Dranen und Vorfluter ohne Kenntnis von Abflussmenge und Belastung des ausgebrachten Diingers
keine Bilanzierung der Auswaschung aus landwirtschaftlich genutzten Flachen zu. Dies kann nur Uber
eine quantitative Erfassung von Frachten erreicht werden, wobei Untersuchungen auf gedranten FIa-
chen mit weitgehender Steuerung der Rahmenbedingungen und mengenmaRiger Erfassung der Ein-
zelkomponenten als zielfiihrend anzusehen sind.
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Unter dem Begriff Dranung wird im Allgemeinen die kiinstliche Absenkung der Grundwasseroberfla-
che zur Verbesserung eines Standortes hinsichtlich seines landwirtschaftlichen Produktionspotenzials
verstanden (Gobel, 2000). Die positiven Auswirkungen betreffen in erster Linie die physikalischen Ei-
genschaften des Bodens wie z.B. Luftdurchlassigkeit, Bodenstruktur und Wasserhaltekapazitat. Diese
bewirken letztendlich eine Erhéhung der Ertragsfahigkeit, weshalb etwa ein Flinftel der landwirtschaft-
lich genutzten Flache in Deutschland (alte Bundeslander) gedrant ist (Eggelsmann, 1981). Da eine
Dranung gewissermalfien einen Kurzschluss im Wasser- und Stoffkreislauf bedeutet, wird im Dran-
abfluss der Zustand des Sickerwassers und des oberflachennahen Grundwassers widergespiegelt.

Der Einsatz einer Beregnungsanlage zur Simulierung von Niederschlagsereignissen, das Ausbringen
einer definierten Menge an organischem Wirtschaftsdiinger vor Beregnungsbeginn sowie genaue
Kenntnis von Standort, Bodenstruktur und Bewirtschaftung im Einzugsbereich des Drans lassen eine
gewisse Steuerung und Standardisierung der Rahmenbedingungen zu.

Unter Berlicksichtigung der 0.g. Versuchsbedingungen wurde die Auswaschung der Antibiotika Sulfa-
dimidin, Enrofloxacin, Tylosin und Chlortetracyclin sowie des Antiparasitikums Flubendazol Uber das
Sickerwasser bilanziert. In den Dranabflissen wurden zwischen 1 % und 17 % der mit dem Wirt-
schaftsdiinger ausgebrachten Arzneimittelwirkstoffe einschlieRlich deren Metaboliten wiedergefunden.
Lediglich Chlortetracyclin wurde im Sickerwasser nicht nachgewiesen. Ahnliche Wiederfindungsraten
sind in der Literatur u.a. auch fiir Pflanzenschutzmittel, Phosphat und Chlorid beschrieben (Gachter et
al., 1988; Richard & Steenhuis, 1988; Flury, 1996; Lennartz et al., 1997). Kennzeichnend fur den
schnellen Stofftransport in Bdden ist, dass unterschiedlich reaktive Stoffe unabhangig von ihren physi-
kalisch-chemischen Eigenschaften mit vergleichbarer Geschwindigkeit im Boden verlagert werden. In-
teraktionen zwischen Stoff und Boden sowie Abbauprozesse spielen bei der Stoffverlagerung keine
wesentliche Rolle (Dils & Heathwaite, 1999).

Die Wiederfindungsraten fiir Fakalbakterien (fakalcoliforme Bakterien, fakale Streptokokken) lagen im
Mittel bei 17 % (vgl. Weil3, 2004) und damit Gber den Werten der Arzneimittelwirkstoffe. Der Vergleich
zeigt auf, dass das Rickhaltevermdgen des Bodens fiir Fakalbakterien geringer ausgepragt ist als fur
Arzneimittel.

Die Beregnung lieR auch den Durchfluss eines 4,5 m tief gelegenen Trinkwassersammlers ahnlich
dem der Dranen ansteigen. Hieraus lasst sich der Schluss ziehen, dass noch in dieser Tiefe mit einem
Makroporenfluss zu rechnen ist. Edwards et al. (1989) fanden Regenwurmréhren bis 3 m Tiefe. Nach
Beven & Germann (1982) wurden Grobporen sogar bis 10 m Tiefe nachgewiesen. Die Tatsache, dass
bis zu 4 % der in der Gllle enthaltenen Arzneimitteln mit dem Sickerwasserstrom auf 4,5 m Tiefe ver-
frachtet wurde, macht das Risiko bei der Ausbringung von organischem Wirtschaftsdiinger im Ein-
zugsgebiet von Trinkwasserfassungen mit oberflachennahem Grundwasser deutlich.

Es zeigte sich, dass die Variabilitat in der Auswaschung von Arzneimitteln auf benachbarten Acker-
parzellen eines Standortes in der gleichen Grélkenordnung liegt wie auf weit entfernt liegenden Stand-
orten mit vergleichbarer Bodenbearbeitung. Dieser Befund macht die enorme Bodenheterogenitat
innerhalb eines Standortes deutlich, die selbst bei Untersuchungsflachen von 300 m? GrélRe zum
Ausdruck kommt. Unter Grinland wurden weit hdhere Auswaschungsraten von Tierarzneimitteln bi-
lanziert als auf Ackerstandorten. Eine fehlende Bodenbearbeitung begtinstigt das Entstehen bzw. den
Erhalt von Makroporen wie Trockenrissen, Mausegangen oder Regenwurmrohren (Edwards et al.,
1989; Isensee et al., 1990; Singh & Kanwar, 1991; Simard et al., 2000) und flihrt somit zu einem ge-
genuber Ackerflachen erhéhten Auswaschungspotenzial. Unter Berticksichtigung, dass der Dra-
nabfluss bei den Beregnungsversuchen im Durchschnitt bereits nach 10 mm Niederschlag auf den
Grinlandstandorten bzw. 20 mm auf den Ackerstandorten einsetzte, ist schon bei vergleichsweise
schwachen Regenereignissen mit einer Verfrachtung von Arzneimitteln in Oberflachengewasser und
oberflachennahe Grundwasser zu rechnen.
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Zur naheren Charakterisierung von Substanzen in Hinblick auf ihre Mobilitat im Untergrund kann der
Sorptionskoeffizient (K4-Wert) herangezogen werden. Er beschreibt das Verhaltnis der Konzentration
eines Stoffs im Boden zu der Konzentration im Wasser. Der Sorptionskoeffizient gibt somit einen An-
haltspunkt daflir, wie stark ein Stoff durch Anlagerung an die Feststoffmatrix im Untergrund zuriick-
gehalten bzw. in seiner Ausbreitung verzogert werden kann. Entsprechend wurden bei den
Arzneimittelwirkstoffen mit niedrigen Sorptionskoeffizienten (Sulfadimidin, Tylosin, Flubendazol) die
hoéchsten Wiederfindungsraten im Dranabfluss ermittelt. Substanzen mit hohem Ky-Wert wurden nur
im Sickerwasser von gut durchldssigen Wiesenstandorten (Enrofloxacin) oder in keinen Sickerwas-
serproben (Chlortetracyclin) nachgewiesen.

Eine wirkungsvolle Methode, die Belastung des Sickerwassers mit Tierarzneimitteln zu verringern,
liegt in der Reduzierung des Arzneimitteleinsatzes in der Tierhaltung auf das absolut notwendige the-
rapeutische Mal3. Auf prophylaktische Anwendungen sollte nach Méglichkeit verzichtet werden. Durch
eine hohe Tiergesundheit in den Besténden Iasst sich der Tierarzneimitteleinsatz niedrig halten. Dies
kann nicht nur durch eine Optimierung von Haltungs- und Managementbedingungen erreicht werden
sondern auch durch gezielte Weiterbildungsmafinahmen der in diesem Bereich tatigen Personen. Das
Ausbringen von Wirtschaftsdliingern mit einer reduzierten Konzentration an Arzneimitteln ist eine wei-
tere Moglichkeit, die Belastung von Grundwasser und oberirdischen Gewassern zu minimieren. Diese
Reduktion ist bei einer Vielzahl an Substanzen mit der Lagerung von Wirtschaftsdiinger zu erreichen.
Die Halbwertszeit der untersuchten Arzneimittelwirkstoffe in Giille liegt zwischen wenigen Tagen (Ty-
losin, Flubendazol) und drei Monaten (Enrofloxacin, Chlortetracyclin). Somit wiirde eine Lagerungs-
dauer von sechs Monaten - Uiber diese Speicherkapazitat sollten Gillegruben verfiigen, um eine
bedarfsgerechte Ausbringung des Wirtschaftsdlingers zu gewahrleisten — zu einer weitreichenden
Reduktion bis hin zur Elimination der Arzneimittelwirkstoffe fihren. Ebenfalls eine wirkungsvolle Me-
thode, die Belastung des Sickerwassers mit Tierarzneimitteln zu verringern, ist die Bewirtschaftung
nach den Grundsatzen der guten fachlichen Praxis (siehe §17 des Bundes-Bodenschutzgesetzes).
Ein Aspekt der landwirtschaftlichen Bodennutzung ist die nachhaltige Sicherung der Bodenfruchtbar-
keit und Leistungsfahigkeit des Bodens als nattrlicher Ressource. Hierin eingeschlossen ist eine Re-
duzierung der Dingemenge auf die fir die Bodenfruchtbarkeit benétigte Menge. Weiterhin ist im
Sinne eines vorbeugenden Boden- und Grundwasserschutzes eine Diingeranwendung grundsatzlich
zu vermeiden, wenn starke Niederschlage kurz nach der Ausbringung zu erwarten sind; in sensiblen
Bereichen wie Trinkwasserschutzgebieten sollte sie ganzlich unterlassen werden.

Ein potenzielles Risiko flir die Umwelt kann noch nicht vollstandig abgeschatzt werden, da bislang
kaum Daten zur Langzeitwirkung der untersuchten Arzneimittelwirkstoffe in den ermittelten Konzentra-
tionen auf Boden- und Wasserorganismen vorliegen. Fragen der Induzierung und Verbreitung antibio-
tikaresistenter Keime und mdglichen Ubertragungswegen zu Mensch und Tier ist nachzugehen.
Chlortetracyclin wird in Béden stark und schnell sorbiert und konnte somit in den Sickerwasserproben
nicht nachgewiesen werden. Eine Gefahrdung fir das Grundwasser kann somit als marginal einge-
stuft werden. Auf Grund seiner hohen Einsatzmenge in der Landwirtschaft, seiner vergleichsweise
hohen Persistenz, die auch zur Akkumulation in Béden fiihren kann, sowie der regelmaRigen Befunde
in Wirtschaftsdiingern und Béden ist Chlortetracyclin als umweltrelevant einzustufen (LANUV-
Fachbericht 2, 2007). Enrofloxacin wird in Béden ebenfalls stark sorbiert und konnte nur im Sicker-
wasser von gut durchlassigen Wiesenstandorten nachgewiesen werden. Sein Metabolit Ciprofloxacin,
der als Wirkstoff in der Humanmedizin eingesetzt wird, wurde in keiner Wasserprobe gefunden. Wah-
rend Ciprofloxacin auf Grund seiner hohen Bakterientoxizitat als 6kologisch relevant zu betrachten ist,
fehlen systematische Untersuchungen zum Umweltverhalten des chemisch nahe verwandten Enroflo-
xacin. Das Sulfonamid Sulfadimidin erreichte von allen untersuchten Wirkstoffen mit 16 ug/I die héchs-
ten Konzentrationen im Sickerwasser, was auf eine hohe Mobilitat im Boden schlieRen lasst. Hoper et
al. (2003) fanden wiederholt bis zu 0,12 pg/I Sulfadimidin in oberflachennahen Grundwasserproben,
womit des Risikopotenzial der Verlagerung in Richtung Grundwasser bestatigt wird. Eine Bewertung
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der 6kotoxikologischen Relevanz kann aufgrund der schlechten Datenlage nicht vorgenommen wer-
den. Sulfadimidin ist jedoch wegen der vergleichsweise hohen Einsatzmengen, der regelmafigen Be-
funde in Wirtschaftsdiinger, Boden und Oberflachengewassern, vor allem aber wegen vereinzelter
Befunde in Grundwasserproben als umweltrelevant zu bezeichnen (LANUV-Fachbericht 2, 2007). Das
Makrolidantibiotikum Tylosin und das Antiparasitikum Flubendazol scheinen aufgrund ihres schnellen
Abbaus in der Giille nur ein geringes Umweltrisiko darzustellen. Fiir beide Substanzen liegen bislang
keine Befunde im Grundwasser vor. Als kritisch kdnnen allerdings die hohen Auswaschungsraten auf
Grunlandstandorten (bis zu 16 % der im ausgebrachten Wirtschaftsdiinger enthaltenen Menge) gese-
hen werden. Im Sickerwasser erreichte Tylosin Konzentrationen bis zu 8 ug/l. Aufgrund der grof3en
Mobilitat im Boden ist vor allem nach Ausbringung von frischer Gllle kurz vor Starkregen eine Belas-
tung des Sickerwassers und des oberflachennahen Grundwassers mit Tylosin und Flubendazol nicht
auszuschlielen.

Die vorliegende Arbeit bestatigt, dass die Ausbildung von Makroporen zu einer schnellen Verlagerung
von Arzneimittelwirkstoffen im Boden fiihrt. Eine Verunreinigung des oberflichennahen Grundwassers
ist somit nicht auszuschlief3en. Als grobes Mal} fiir die Einschatzung des Auswaschungspotenzials
kann der Sorptionskoeffizient der jeweiligen Substanz herangezogen werden. Durch eine Dranung
wird zwar die Gefahrdung des oberflachennahen Grundwassers direkt unter dem Standort verringert,
das Risiko des lateralen Stoffaustrags in Oberflachengewasser jedoch geférdert. Nicht bewirtschaftete
Uferstreifen (Pufferzonen) bieten in diesem Fall keinen ausreichenden Schutz (Blackwell et al., 1999).
Dingeranwendung ist grundsatzlich zu vermeiden, wenn starke Niederschlage kurz nach der Aus-
bringung zu erwarten sind. In besonders sensiblen Bereichen wie der engeren Schutzzone von Trink-
wasserfassungen sollte ein Ausbringen von Wirtschaftsdlinger auch in Hinblick auf eine mdgliche
Auswaschung von Nahrstoffen (z.B. Nitrat) und Fakalbakterien ganzlich unterbleiben. Wahrend Daten
zum Vorkommen und meist auch Labordaten zur biologischen und chemischen Abbaubarkeit vorlie-
gen, ist Gber das Verhalten der Arzneimittelwirkstoffe in der Umwelt wenig bekannt. Hinsichtlich der
Bewertung der Umweltrelevanz aufgrund der Wirkungen auf aquatische Organismen besteht weiterer
Forschungsbedarf. Insbesondere fehlen zur Beschreibung der 6kotoxikologischen Wirkungen Lang-
zeitstudien flr Organismen verschiedener Trophieebenen.
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5 Zusammenfassung

Tierarzneimittel aus der intensiven Tierhaltung kénnen Uber die Wirtschaftsdiinger in beachtlichen
Konzentrationen auf landwirtschaftlich genutzte Flachen gelangen. Im Rahmen dieses Forschungs-
vorhabens wurde die Verlagerung von finf Arzneimittelwirkstoffen und deren Metaboliten in der Bo-
denpassage unter Einbeziehung des Standorttyps und der Bewirtschaftungsform auf 300 m? groRen
Flachen quantifiziert. Getestet wurden das Sulfonamidantibiotikum Sulfadimidin, das Makrolidantibioti-
kum Tylosin, das Fluorchinolonantibiotikum Enrofloxacin, das Tetracyclinantibiotikum Chlortetracyclin
sowie das Antiparasitikum Flubendazol. Die Bilanzierung der Arzneimittelauswaschung wurde auf
gedranten Flachen, einem Trinkwassersammler und einem Lysimeter unter Einsatz einer Bereg-
nungsanlage durchgefihrt.

Mit Hilfe eines simulierten Starkregens (50 mm in 2,5 h) wurde das Versickerungsverhalten auf
gedranten Acker- und Wiesenflachen untersucht. Der schnell einsetzende Dranabfluss und der nahe-
zu unmittelbare Riickgang der Dranschuttung nach Beenden der Beregnung deuten auf einen schnel-
len Wasserfluss im Boden hin, wie er ausschlie3lich in Makroporen erfolgen kann. Verschiedene
Beregnungsflachen (Parzellen) eines Schlages zeigten eine dhnliche Variabilitat wie weit entfernt lie-
gende Standorte mit vergleichbarer Bodenbearbeitung. Die Griunlandflachen wiesen aufgrund der feh-
lenden Bodenbearbeitung ein ausgepragtes Makroporensystem bis zur Grasnarbe auf. Dies hatte im
Vergleich zu Ackerflachen héhere Konzentrationen und Frachten an Arzneimittelwirkstoffen im Si-
ckerwasser zur Folge. Hochgerechnet auf einen Hektar Grinland sind bis zu 2,5 g Sulfadimidin, 0,5 g
Tylosin und 0,1 g Flubendazol einschliel3lich der Metaboliten tiber den Dran abgeflossen. Nachdem
Uber den Dranablauf nur ein Teil des Sickerwassers erfasst wird (Acker 1-30 %, Griinland 50-65 %),
dirften die Arzneimittelfrachten im Sickerwasser noch deutlich hoher liegen.

Bis zu 8 % (Tylosin A, B) der in der Giille enthaltenen Arzneimittelwirkstoffe wurden mit dem Sicker-
wasserstrom zu einem 4,5 m tief gelegenen Trinkwassersammler verfrachtet. Sulfadimidin erreichte
im Sammlerabfluss Konzentrationen von 4 pg/l. Insgesamt lag die Belastung des Sammlerabflusses
im GroRenbereich der oberflachennahen Dranabflisse von Ackerstandorten. Hier wird das Risiko bei
der Ausbringung von organischem Wirtschaftsdiinger im Einzugsgebiet von Trinkwasserfassungen mit
oberflachennahem Grundwasser besonders deutlich.

Im Gesamtabfluss des Halbschalenlysimeters wurden bei Beregnungen &hnliche Wiederfindungsraten
an Arzneimittelwirkstoffen ermittelt wie in den Dranabflissen. Grof¥flachig angelegte Freilandly-
simeter simulieren somit zumindest annaherungsweise die Komplexitat und Inhomogenitat des Bo-
dens und kénnen daher wertvolle Daten zur Beschreibung des Sickerwasserflusses und Stofftranspor-
tes unter weitestgehend natirlichen Bedingungen liefern.

Die Halbwertszeit der untersuchten Arzneimittelwirkstoffe in Gille liegt zwischen wenigen Tagen (Ty-
losin, Flubendazol) und drei Monaten (Enrofloxacin, Chlortetracyclin). Somit wiirde eine Lagerungs-
dauer von sechs Monaten - Uber diese Speicherkapazitat sollten Gullegruben verfiigen, um eine
bedarfsgerechte Ausbringung des Wirtschaftsdiingers zu gewahrleisten — zu einer weitreichenden
Reduktion bis hin zur Elimination der Wirkstoffe fiihren. Die Lagerung von Wirtschaftsdiinger ist somit
eine wirkungsvolle Methode, die Belastung des Sickerwassers mit Arzneimitteln zu verringern.

Neben einem langsamen Transport Uber das Porenwasser der Bodenmatrix kdnnen Stoffe auf schnel-
len FlieBwegen via Makroporen in tiefere Bodenabschnitte und in das oberflachennahe Grundwasser
verlagert werden. Durch eine Dranung wird zwar die Gefahrdung des Grundwassers direkt unter dem
bewirtschafteten Standort verringert, das Risiko des unterirdischen lateralen Stoffaustrags in Oberfla-
chengewasser jedoch gefordert. Nicht bewirtschaftete Uferstreifen (Pufferzonen) bieten in diesem Fall
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keinen ausreichenden Schutz. Tetracycline (Chlortetracyclin) und Fluorchinolone (Enrofloxacin) wer-
den in den Oberbdden stark sorbiert und stellen kein aktuelles Risiko fiir das Grundwasser dar. Grote
et al. (2006) konnten jedoch nachweisen, dass Nutzpflanzen Antibiotika aus belasteten Bdden auf-
nehmen. Dies kann als Hinweis auf einen mdglichen Eintragspfad von Antibiotika-Rickstanden aus
der landwirtschaftlichen Tierhaltung in pflanzliche Lebens- und Futtermittel angesehen werden. Sul-
fonamide (Sulfadimidin), Makrolidantibiotika (Tylosin) sowie das Antiparasitikum Flubendazol wurden
in allen Sickerwasserproben nachgewiesen, womit ein 6kotoxikologisches Gefahrdungspotenzial fiir
das oberflachennahe Grundwasser sowie oberirdische Gewasser nicht ausgeschlossen werden kann.
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