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Hintergrund

Zusammenfassung

Um die Zusatzbelastung der Béden mit PCDD/F und dIPCB beurteilen zu kénnen, miissen deren Hin-
tergrundwerte bekannt sein. Der bayerische Datenstand wurde gemaf der Vorgaben der Bund-
/Landerarbeitsgemeinschaft Boden (LABO) ausgewertet um Hintergrundwerte in verschiedenen Belas-
tungsrdumen, Nutzungen und Bodenschichten (Horizonte) ableiten zu kénnen. Im Einzelnen wurden
PCDD/F- und dIPCB-Gehalte nach TEQ-WHO fir Humusauflagen, Oberbdden unter Forst und Ober-
bdden unter Landwirtschaft ausgewertet. Bei der regionalen Schadstoffverteilung wurden Auskdmmef-
fekte der Bestockung und Barriereeffekte der Giberregionalen Topografie deutlich. Organische Humus-
auflagen zeigten erhéhte Hintergrundwerte im Nordosten und Nordwesten Bayerns und entlang einer
Linie Neu-UIm — Minchen. Geringe Werte lagen im Voralpenraum und zentralen Bayern vor. Ein um-
gekehrtes Verteilungsmuster der Belastungsraume wiesen -auf deutlich niedrigerem Niveau- sowohl
PCDD/F- als auch dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in den mineralischen Oberbdden unter Forst auf. An-
scheinend wirken die ausgepragten Humuslagen der nordostbayerischen Mittelgebirge einer Vertikal-
verlagerung des PCDD/F und dIPCB entgegen, wahrend die Oberbdden unter Forst des Voralpen-
lands verhaltnismaRig hohe Hintergrundwerte aufweisen. Die Verteilung der Belastungsraume in
Oberbdden unter Landwirtschaft zeichnen ebenfalls grof3raumige topografische Effekte nach. Die Hin-
tergrundwerte der PCDD/F- als auch dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte der bayerischen Béden unterschrei-
ten insgesamt deutlich die bundesweit vorliegenden Grenz- und Orientierungswerte, womit in Bayern
eine stringente Bewertung anthropogener Zusatzbelastungen moglich wird.

1 Hintergrund

1.1 Dioxine und Furane (PCDD/F) in Boden Bayerns

Unter dem Begriff “Dioxine” wird die gesamte Stoffklasse der polychlorierten Dibenzodioxine mit ins-
gesamt 75 Einzelsubstanzen verstanden. Haufig werden die polychlorierten Dibenzofurane (mit 135
Einzelsubstanzen) dazugerechnet. Spatestens seit dem Seveso-Unfall 1976 wurde dieses starke
Umweltgift bekannt. Die chemischen und physikalischen Eigenschaften der Dioxine und Furane erge-
ben sich aus der Anzahl der Chloratome (1-8) sowie deren raumlicher Anordnung (Abb. 1). So neh-
men beispielsweise die Wasserloslichkeit und die Flichtigkeit mit zunehmenden Chlorierungsgraden

ab.
9 I 9 1
Cl O Cl Cl Cl
8 2 8 2
7 3 7 3
6 O 4 6 O 4

Dioxine Furane

Abb. 1: Strukturformel von Dioxinen und Furanen (aus PoHL und RITSCHEL, 2001).

PCDD/F werden nicht gezielt produziert. Sie entstehen als unerwtinschte Nebenprodukte bei der Her-
stellung von chlororganischen Chemikalien wie zum Beispiel Pentachlorphenol (Holzschutzmittel), po-
lychlorierten Biphenylen oder 2,4,5,-Trichlorphenoxyessigsaure (Bestandteil des Entlaubungsmittels
»Agent Orange® im Vietnamkrieg) (HAGENMAIER et al., 1995).

Insbesondere die Einzelsubstanz 2,3,7,8-Tetrachlor-p-Dibenzodioxin gilt als sehr starkes Gift, das sich
in der Nahrungskette stark anreichert. Fiir einige Vertreter der PCDD/F ist eine krebsférdernde und
embryonale (teratogen) Missbildungen verursachende Wirkung bei Tieren nachgewiesen und fir den
Menschen hoéchst wahrscheinlich (u. a. FIEDLER et al., 1994, MARQUARDT und SCHAFER, 1994).
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Hintergrund

Dioxine gelangen als Verunreinigungen bei der Anwendung der oben aufgefihrten chlororganischen
Produkte in die Umwelt. Weiterhin kbnnen Dioxine auch bei allen Verbrennungsprozessen entstehen.
Die Bildung und Entstehung der unterschiedlichen Kongenere ist in der Regel prozessspezifisch, so
dass anhand des PCDD/F-Musters Riickschlisse auf zu Grunde liegenden Quellen geschlossen wer-
den kann. So haben zum Beispiel Dioxine aus Verbrennungsprozessen ein anderes Kongenerenmus-
ter als solche, die bei chlorbleichen aus der Zellstoffpapier-Herstellung entstehen (UBA, 2014;
BMLFUW-UW, 2008). Die Betrachtung der Homologen-Gruppen (Tetra- bis Octa-chlorierte DD/F),
bzw. einzelner Kongenere ist daher aus immissionsspezifischen Aspekten interessant und soll hier
exemplarisch an den Bodenproben der Forststandorte (Auflagen/Oberboden) dargestellt werden.

Die Ausbreitung der Dioxine erfolgt groRenteils nach Bindung an Staubpartikel Gber die Luft und zei-
gen nur geringe Verlagerungs- (MCLACHAN et al., 1996) und Verflichtigungstendenzen (US EPA,
1994). Die Bodengehalte von PCDD/F nach den internationalen Toxizitatsaquivalenten reichen von
nicht nachweisbaren Konzentrationen in landlichen Gebieten bis zu 230 ng I-TEQ /kg in Einzelhorizon-
ten an Verdachtsstandorten (JONECK und PRINZ, 1991). Die Bundes-Bodenschutz- und Altlastenver-
ordnung (BBodSchV) von 1999 gibt als PCDD/F-Malinahmenwerte zwischen 100 ng I-TEQ /kg fir
Kinderspielflachen und 10.000 ng I-TEQ /kg bei Industrie- und Gewerbeflachen an.

Alle bislang ermittelten Konzentrationen bewegen sich unterhalb des MalRnahmenwerts (100 ng TEQ-
NATO /kg) fur Kinderspielflachen der BBodSchV.

1.2 Dioxinahnliche PCB (dIPCB) in Boden Bayerns

Aufgrund ihres Molekilaufbaus, der dem der Dioxine ahnelt, werden non-ortho und mono-ortho PCBs
als dioxindhnliche PCBs (dIPCB) bezeichnet. Der Schadstoff dIPCB wurde in den Béden Bayerns bis-
lang in wenigen Teilrdumen exemplarisch im Rahmen der Dioxinanalysen und an 10 Uberschwem-
mungsflachen unter Grinland/Weide untersucht.

Fir die Matrix Boden liegt bislang kein Orientierungswert fiir dIPCB vor (ECOMED, 2008). Einzelne, ho-
rizontbezogene dIPCB-Gehalte liegen mit maximalen Werten von bis zu 10,3 ng/kg (TEQ-WHO) an
der Donau deutlich oberhalb der niedersachsischen Befunde (4,7 ng/kg) in Uberschwemmungsgebie-
ten. Die nach LABO (2003) aggregierten Gehalte liegen dagegen im gleichen Wertebereich.

1.3 Anlass fiir Nachanalysen

Fir Dioxine und Furane (PCDD/F) liegen im Hinblick auf die Belastungspfade Boden-Mensch (Anlage 2,
1.2., BBodSchV, 1999) und Boden-Pflanze (UBA, 2005) einschlagige Grenzwerte vor, da Dioxine, Fura-
ne und dI-PCBs bei erhéhten Konzentrationen im Boden bedeutsame Schadwirkung entwickeln kénnen.
Bundesweite Untersuchungen in Folge erhdhter dIPCB Gehalte in Weidegras entlang der Ems miindeten
in einer Empfehlung des Umweltbundesamtes (2010), nach der Datenliicken und Informationsdefizite er-
kannt und geschlossen werden sollen. Ebenso beauftragte die LABO 2012 die Bundeslander, die Hinter-
grundwerte der Boden weiter fortzuschreiben und richtete hierzu die Redaktionsgruppe ,Hintergrundwer-
te fur anorganische und organische Stoffe in Béden® ein. Um zusétzliche Bodenbelastungen durch Dio-
xine, Furane und dIPCBs beurteilen zu kénnen, muss die Hintergrundbelastung flachendeckend bekannt
sein. Diese liegt flr Bayern fiir zahlreiche anorganische und organische Schadstoffe in differenzierten
Raumeinheiten vor (BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT, 2011). Fir Dioxine und Furane werden mit
dem 50. und 90. Perzentil lediglich bayernweite Orientierungswerte gegeben (LABO, 2003). dIPCBs wur-
den bislang nicht betrachtet. Diese Schadstoffe wurden fiir den Boden allerdings oftmals im Zusammen-
hang mit lokalen und regionalen Belastungen untersucht. Damit eine flachig differenzierte Hintergrundbe-
lastung fur Dioxine, Furane (und dI-PCBs) abgeleitet werden kann, mussten weitere Bodenproben unter-
sucht werden. Die Ergebnisse dieser PCDD/F- und dIPCB-Analysen wurden gemafR BayBodSchG, Art. 7
und 8 im Bodeninformationssystem (BIS) aufgenommen und stehen damit fiir weitere Auswertungen zur
Verfligung.
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Material und Methoden

1.4 Auswahl der nachanalysierten Bodenproben

Aus dem Proben des GRABEN-Projekts, mit dem bayernweit Hintergrundwerte fiir anorganische und or-
ganische Bodenschadstoffe abgeleitet wurden (JONECK et al., 2006), wurden Bodenproben fur die
PCDD/F- und dIPCB-Analyse in Erganzung zu den bereits untersuchten Standorten (Abb. 2, links) aus-
gewahlt. Die Proben sind auf Oberbodenproben beschrankt, da atmogene Stoffeintrage vorausgesetzt
und erhohte Belastungen nahe der Gelandeoberkante vermutet wurden. Um eine méglichst gleichmaRige
Abdeckung der bayerischen Landesflache zu erreichen, wurden die Oberbodenproben entfernungsge-
wichtet ausgewahlt. GRABEN-Proben ohne PCDD/F-Daten, die eine gro3e Entfernung zum nachstgele-
genen Punkt mit vorliegenden PCDD/F-Daten aufwiesen, erhielten eine hdhere Prioritat als solche mit ge-
ringem Punktabstand. Auf diese Weise wurden 318 geeignete Oberbodenstandorte des GRABEN-
Probensatzes mit einer Mindestentfernung zum nachsten Punkt von etwa 10 km identifiziert (Abb. 2,
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Abb. 2: Forst- und Landwirtschaftsstandorte mit PCDD/F-Werten fiir den Oberboden (links); ausgewahlte Standorte
des GRABEN-Datensatzes ohne PCDD/F-Werte flr den Oberboden (rechts).

2 Material und Methoden

2.1 Probenanalyse

Dieses Kontingent an tiefgefrorenen Bodenproben wurde gemaR BBodSchV, Absatz 3.1.3, DIN 38414-
24: 2000-10, und VDI-Richtlinie 3499, Blatt 1, auf die Kongenere der Dioxine, Furane und dIPCBs mit-
tels GC/HRMS untersucht.

2.2 Probenkontingent fiir Auswertung

Sowohl die neu ermittelten Analysenwerte als auch die bereits vorhandenen Messdaten entstammen dem
Projekt GRABEN (Joneck et al., 2006). In diesem Projekt wurden die Standorte der flachenreprasentati-
ven Mischbeprobung fernab von Punkt- und Linienemittenten ausgewahlt, um moglichst ubiquitare
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Schadstoffeintrage erfassen zu kdnnen. Aus Homogenitatsgriinden wurden bei Landwirtschaft Sonder-
kulturen (,8**), Odland- (,0*), sonstige Flachen (,N**) und Moore (,H*) ausgeschlossen. Acker- und
Grunlandflachen wurden gemeinsam betrachtet und ausgewertet. Untersuchte Forststandorte umfas-
sen Nadel- und nadeldominierte Mischwalder. Diese weisen einen spezifischen Auskammeffekt luftge-
tragener Schadstoffe auf, der sich von Laubwaldern deutlich unterscheidet (ReEISCHL et al. 1990) und
stellen den Hauptanteil dar.

Die Proben wurden nach Kriterien der LABO (2003) der Horizontgruppe ,,Oberboden” zugeordnet, die
Ah-, Ae-, Al- und M-Horizonte umfasst. Unter Forst lag die Untergrenze des betrachteten Bodenaus-
schnitts bei 10 cm, unter Landwirtschaft bei 30 cm Bodentiefe. Wurde der Oberboden durch mehrere
Proben charakterisiert, gingen die Einzelwerte machtigkeitsgewichtet in die reprasentative Konzentra-
tion ein. Zusatzlich zum Oberboden wurden aulerdem die PCDD/F-Werte der Humusauflage ausge-
wertet, da diese im Gegensatz zu dIPCB mit einem ausreichenden Stichprobenumfang vorlagen.

Der Vergleich von Humus- und Oberbodenkonzentrationen kann Hinweise zur Vertikalverlagerung des
eingetragenen Dioxins liefern. Die folgende Auswertung bezieht sich auf die Summenparameter
PCDD/F-TEQ-WHO sowie dIPCB-TEQ-WHO. PCDD/F-TEQ-WHO und soll in der geplanten MantelV
(E-BBodSchV, Tab. 6, Entwurfsdatum: 31.10.2012) das bislang verwendete PCDD/F-TEQ-NATO ab-
[6sen.

Die standortbezogenen Gehalte an PCDD/F-TEQ-WHO und dIPCB-TEQ-WHO wurden nach dem

1 1.5 Interquartilabstands-Kriterium (zum Beispiel LABO, 2003) ausreif3erbereinigt. Konzentrationen
unterhalb der jeweiligen Nachweisgrenzen gehen statistisch als numerischer Wert mit 0,00 in die Be-
rechnungen ein. Es stehen deutlich mehr PCDD/F-TEQ-WHO als dIPCB-TEQ-WHO-Daten fiir die
Auswertung zur Verfligung (Tab. 1 und Tab. 2).

Tab. 1: Stichprobenumfang ausgewerteter PCDD/F-TEQ-WHO-Daten.

PCDD/F-TEQ-WHO Humusauflage Forst Oberboden Landwirtschaft Oberboden
Proben 328 407 458
Standorte 305 396 419
ausreiBerbereinigte 293 380 383
Standorte

Tab. 2: Stichprobenumfang ausgewerteter dIPCB-TEQ-WHO-Daten.

dIPCB-TEQ-WHO Humusauflage Forst Oberboden Landwirtschaft Oberboden
Proben 66 162 310
Standorte 66 156 294
ausreiBerbereinigte 66 153 289
Standorte
2.3 Variogrammanalyse und Geostatistik

Jedem Auswertungsdatensatz wurde unter Nutzung des R-Pakets ,geoR* (Version 3.0.2) ein experi-
mentelles Variogramm zugeordnet. An dieses wurde ein theoretisches, isotropes Variogramm unter
Verwendung eines spharischen Modells angepasst. Die ermittelten Variogrammparameter Nugget
(Wert der Autovarianz), Sill (Schwellenwert der maximalen Semivarianz; Partial Sill = Sill - Nugget)
und Range (Reichweite raumlicher Korrelation) (Abb. 3) gingen in die Krigingoperationen des Interpo-
lationspakets von ArcMap 10.3.1 ein. Der Grad des raumlichen Zusammenhangs kann anhand des
Verhaltnisses von Nugget- zu Sillwert quantifiziert werden. Liegt dieses Verhaltnis unter 25 %, ist der

10 Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2016



Material und Methoden

rdumliche Zusammenhang ,stark®. Betragt der Nuggetwert zwischen 25 und 75 % des Sillwertes,
handelt es sich um einen ,moderaten®, oberhalb von 75 % um einen ,schwachen® raumlichen Zu-
sammenhang (CAMBARADELLA et al., 1984).

Y(Ihl)
e o o O a [ ]
T e T v d
%
Partial Sill <
>
Nugget <
—
——
Range

Abb. 3: Beispiel-Variogramm mit Lage der Krige-Parameter Nugget, Partial Sill und Range (DILLING und JONECK,
2003).

Liegen flachenhafte Daten von Faktoren vor, die Einfluss auf die Schadstoffdeposition haben, zum
Beispiel Niederschlag und Temperatur, kdnnen diese regressionsanalytisch verwertet werden. Der
flachenhafte Schadstoffeintrag wird durch die Einflussfaktoren mittels Regressionsgleichungen be-
rechnet. Nur die Abweichungen zwischen gemessenem und berechnetem Schadstoffeintrag werden
mittels Kriging interpoliert und anschlieend zur Regressionsflache hinzuaddiert (vgl. HANGEN und
SCHUBERT, 2011). In dieser Untersuchung wurden als Einflussfaktor fiir Deposition der Jahresnieder-
schlag, far Sorption der C,4-Gehalt und pH-Wert, und fiir Abbau die Jahresdurchschnittstemperatur
herangezogen. Die ausreif3erbereinigten PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte wiesen allerdings keine engen
Beziehungen zu diesen Einflussfaktoren auf (Tab. 3). Im Gegensatz dazu wurden in anderen Studien
enge Beziehungen schwerer PCDD/F-Homologen zum Niederschlag und leichter PCDD/F-Homologen
zur Temperatur im Alpenraum (Offenthaler et al., 2009) und eine enge Beziehung dieser Schadstoffe
zum Corg-Gehalt (BASLER, 2009) festgestellt.

Tab. 3: Korrelationen zwischen PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalten und Einflussfaktoren; n = Stichprobenumfang.

PCDD/F-TEQ-WHO Temperatur | Niederschlag | Geldandeh6he pH-Wert Corg
r (Pearson) -0.175* 0.085 0.143* -0.434* 0.127*
Humusauflage | Signifikanz 0.003 0.146 0.014 0.000 0.040
n 291 292 293 292 260
Forst r (Pearson) -0.056 0.192** 0.128* 0.121* 0.372**
ors -
Oberboden Signifikanz 0.283 0.000 0.013 0.018 0.000
n 375 376 379 379 349
Landwirtschaft r (Pearson) -0.189** 0.282** 0.216** -0.092 0.406**
aNAWIRSChaAM | qignifikanz 0.000 0.000 0.000 0.073 0.000
Oberboden
n 383 383 383 383 320

** Korrelation signifikant auf Niveau von 0.01 (2-seitig)
* Korrelation signifikant auf Niveau von 0.05 (2-seitig)
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Mit Ausnahme der Beziehung zwischen dIPCB-TEQ-WHO-Gehalt und pH-Wert in der Humusauflage
weisen die Ubrigen ausreilRerbereinigten dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte keine enge Korrelation zu mogli-

chen Regressionsvariablen auf (Tab. 4).

Die vorhergehende Eliminierung von Ausreil3ern gestattet die Verwendung des metrischen Pearson
Verfahrens (im Gegensatz zur ordinalen Spearman-Korrelation).

Tab. 4: Korrelationen zwischen dIPCB-TEQ-WHO-Gehalten und Einflussfaktoren; n = Stichprobenumfang.

dIPCB-TEQ-WHO Temperatur | Niederschlag | Gelandehohe pH-Wert Corg
r (Pearson) -0.006 -0.002 -0.008 -0.605** 0.327*

Humusauflage | Signifikanz 0.960 0.989 0.951 0.000 0.008
n 64 65 65 65 65

Forst r (Pearson) 0.096 0.099 0.026 0.108 0.327**

ors Lo

Oberboden Signifikanz 0.244 0.227 0.747 0.185 0.000
n 150 151 153 153 153

Landwirtschaft r (Pearson) -0.109 0.197* 0.238* 0.048 0.445*

Oberboden Signifikanz 0.063 0.001 0.000 0.416 0.000
n 288 288 289 289 289

** Korrelation signifikant auf Niveau von 0.01 (2-seitig)
* Korrelation signifikant auf Niveau von 0.05 (2-seitig)

Die Gehalte an PCDD/F-TEQ-WHO und dIPCB-TEQ-WHO wurden daher ohne vorausgehenden Re-
gressionsansatz direkt mittels Kriging interpoliert. In ArcMap 10.3.1 wurde das Ordinary Kriging mit
spharischem Variogramm ausgewahlt. Um Bayern abzudecken, wurden ein Bezugsradius von

150 km, 12 Bezugspunkte und die individuell ermittelten Variogrammparameter (Tab. 5 und Tab. 6)
vorgegeben. Bei der Interpolation der Oberbodenwerte unter Forst und Landwirtschaft stie3 das Inter-
polationsmodul von ArcMap 10.3.1 bei einer Krigeauflésung von 1 km? an seine Kapazitatsgrenzen. In
diesen Fallen wurde die Krigeaufldsung auf 2 km? herabgesetzt.

Tab. 5: Variogrammparameter fir Kriging der PCDD/F-TEQ-WHO-Daten.

PCDD/F-TEQ-WHO Humusauflage Forst Oberboden Landwirtschaft Oberboden
Nugget [ng/kg]? 86 1.6 0.048

Partial Sill [ng/kg]* 19 1.6 0.049

Range [m] 90000 24000 74000
Krige-Auflosung [km?] 1 2 2

Anzahl Rasterpunkte 70553 35276 35276

Tab. 6: Variogrammparameter fur Kriging der diPCB-TEQ-WHO-Daten.

dIPCB-TEQ-WHO Humusauflage Forst Oberboden Landwirtschaft Oberboden
Nugget [ng/kg]? 9.4 0.35 0.068

Partial Sill [ng/kg]? 47 0.375 0.019

Range [m] 31000 40000 30000
Krige-Auflésung [km?] 1 2 2

Anzahl Rasterpunkte 70553 35276 35276

12
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An den erzeugten Rasterpunkten wurden Perzentil Grenzen bestimmt: Das 10. und 25. Perzentil
kennzeichneten das untere, das 50. Perzentil (Median) das mittlere und das 75. und 90. Perzentil das
obere Wertespektrum der interpolierten Schadstoffflache Bayerns. Die resultierenden sechs Teilrdume
wurden kartografisch dargestellt (zum Beispiel Abb. 5).

Infolge logistischer Zwange bei der bayernweiten Beprobung kann nicht von einer vélligen Unabhan-
gigkeit der einzelnen Stichproben ausgegangen werden. Die Uberpriifung signifikanter Unterschiede
zwischen ausgewiesenen Teilrdumen erfolgte daher nicht iber statistische Tests, wie zum Beispiel
Median- oder Kruskal-Wallis Test, sondern tUber Box-Whisker Plots (LABO, 2003). Die Verteilung der
Stitzpunkte in den einzelnen Teilrdumen wurde durch Angabe der Perzentilwerte charakterisiert. Das
90. Perzentil definiert nach LABO (2003) den Hintergrundwert eines Bodenschadstoffs.

3 Ergebnisse und Diskussion

3.1 PCDD/F-TEQ-WHO

3.1.1 Humusauflage

Eine raumliche Korrelation der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage ist erkennbar
(Abb. 4). Der Nuggetwert, das heif’t die Mikrovariabilitat, belauft sich auf 82 % der Gesamtvariabilitat
(Sill) und Ubertrifft damit den Grenzwert von 75 %, ab dem der rdumliche Zusammenhang als
~Sschwach” eingestuft wird (CAMBARADELLA et al., 1984). Dennoch wurden die Variogrammparameter
fur die weiteren Krigeberechnungen verwendet.
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Abb. 4: Experimentelles Variogramm (Punkt-Linie) mit spharischem Variogrammmodell (Ausgleichslinie) fur
PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage. Variogrammparameter, siehe Tab. 5.

Erhdhte PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte finden sich vor allem in den Humusauflagen der Mittelgebirge
NE- und NW-Bayerns (Abb. 5). Erhdhte PCDD/F-Immissionen in NE-Bayern sind auf die Nahe zum
tschechischen Braunkohlerevier Sokolov zurtickzufiihren, in dem seit Jahrzehnten mehrere Braunkoh-
lekraftwerke zur Energieerzeugung eingesetzt werden. Fiir NW-Bayern scheint in diesem Zusammen-
hang die Industrieregion im Raum Frankfurt eine ahnliche Rolle zu spielen (JONECK et al., 2006). Klei-
nere Belastungsraume finden sich im Raum Nurnberg und entlang der Linie Ulm-Augsburg-Minchen.
Das westliche Mittelfranken und das Voralpenland zeigen geringe PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in den
Humusauflagen (Abb. 5).

Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2016 13



Ergebnisse und Diskussion

Abb. 5: Belastungsrdume der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage. Obergrenzen der Teilrdume: 10.
Perzentil = griin, 25. Perzentil = mittelgrtin, 50. Perzentil = hellgrin, 75. Perzentil = dunkelgelb, 90. Perzentil
= orange, 100. Perzentil = rot. Punkte kennzeichnen zugrundeliegende Stiitzpunkte (n=293).

Die PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in den sechs abgegrenzten Belastungsraumen zeigten eine charak-
teristische Werteverteilung. Die Wertespektren der Teilrdume 1 und 2 sowie der Teilrdume 5 und 6
waren einander sehr dhnlich. So lag beispielsweise das 90. Perzentil, das heilst der Hintergrundwert
(LABO, 2003), des Teilraums 1 (20 ng/kg) héher als der des Teilraums 2 (19 ng/kg). Mit n=13 lag der
Stichprobenumfang des Teilraums 6 lag unterhalb der empfohlenen Anzahl von n=20 (LABO, 2003).
Annahernd gleiche Werte des 90. Perzentils in Teilraum 5 (40 ng/kg) und 6 (42 ng/kg) legten nahe,
diese zwei Teilraume fir die statistische Auswertung zu vereinen. Somit resultierten vier Teilrdume fir
die statistische Auswertung der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage (Abb. 6 und

Tab. 7).
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Abb. 6: PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage zugeordnet auf 4 Teilrdume unterschiedlicher Belas-
tung (Box-Whisker Plot: Unterer Whisker = Minimum; 25. Perzentil, 50. Perzentil, 75. Perzentil; oberer
Whisker = Maximum).

Tab. 7: Perzentile und Hintergrundwert der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage, untergliedert
nach ausgegrenzten Teilrdumen (vgl. Abb. 5: Teilraum 1 = griine+mittelgriine Flache; Teilraum 4 = oran-
gene+rote Flache).

PCDD/F-TEQ-WHO [ng/kg] Teilraum 1 Teilraum 2 Teilraum 3 Teilraum 4
n 89 47 78 79

Perzentil 10 3 4 7 12
20 5 7 11 16
30 7 9 14 19
40 9 11 17 22
50 10 13 19 23
60 12 14 20 25
70 13 16 21 32
80 15 19 24 35

Hintergrundwert | g 20 24 32 40

3.1.2 Homologenprofil in der Humusauflage

In Tab. 8 sind die deskriptiven statistischen Parameter fiir die Homologengruppen der vierfach (Tetra),
funffach (Penta), sechsfach (Hexa), siebenfach (Hepta) und achtfach (Octa) chlorierten Dibenzo-
Dioxine (PCDD) und Dibenzo-Furane (PCDF) aufgefuhrt.

Tab. 8: Deskriptive Statistik der PCDD/F-Homologen [ng/kg] in der Humusauflage.

TCDD |PeCDD | HxCDD | HpCDD | OCDD | TCDF | PeCDF | HxCDF | HpCDF | OCDF | TEQ-WHO
n 313 315 314 311 314 311 312 312 311 310 312
A (n) 4 3 6 3 6 5 5 6 7 5
Min 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 | 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
Max 2,3 53 200 1100 46 82 112 191 185 57
MW 0,59 3,6 15 61 314 14 21 33 50 44 18
Med 0,51 3,0 13 52 250 13 18 28 41 33 15
90 1,2 6,8 27 104 580 25 39 61 94 92 33
A (n) = Anzahl der AusreiRer; MW = Mittelwert; Med = Median; 90 = 90. Perzentil
Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2016 15
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Bei der Homologen-Verteilung in der Humusauflage (Abb. 7) stellen die OCDD quantitativ den weitaus
gréften Teil der Homologen dar. Multipliziert mit dem TEQ-WHO-Faktor von 0,0001 macht OCDD je-
doch lediglich 0,17 % vom 90. Perzentilwert des Gesamt-TEQ-WHO (33,3 ng/kg TM) aus, wahrend
die Summe der niederchlorierten DD/F-Homologen (TCDD, PeCDD, TCDF und PeCDF) 67 % zum
TEQ-WHO beisteuern.
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Abb. 7: Homologenprofil der 2,3,7,8-chlorsubstituierten PCDD/F in der Humusauflage. Zahlenangaben kenn-
zeichnen Werte des 90. Perzentils.

3.1.3 Forst Oberboden

Die PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Forst sind rdumlich korreliert (Abb. 8), wobei die
Reichweite deutlich kleiner ist als in den Humusauflagen (Abb. 4). Der Nuggetwert, das heil3t die
Mikrovariabilitat, betragt im Oberboden unter Forst 50 % der Gesamtvariabilitat (Sill). Damit kann der
raumliche Zusammenhang als ,moderat* eingestuft (CAMBARADELLA et al., 1984) und die Variogramm-
parameter fur die weiteren Krigeberechnungen verwendet werden.

Semivarianz [ng/kg]?

0 50000 100000 150000

Distanz [m]

Abb. 8: Experimentelles Variogramm (Punkt-Linie) mit spharischem Variogrammmodell (Ausgleichslinie) fiir
PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Forst. Variogrammparameter, siehe Tab. 5.
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Die Belastungsrdume der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte fir Oberbdden unter Forst sind infolge der ge-
ringeren Reichweite der raumlichen Beziehungen kleinraumiger strukturiert als die Humusauflagen
(Tab. 5; Abb. 5 und Abb. 9). Wahrend sich im Spessart die erhéhten PCDD/F-TEQ-WHO-
Konzentrationen von der Humusauflage bis in tiefere Bodenbereiche fortsetzen, sind im NE Bayerns
relativ geringe PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in den Oberbdden unter Forst zu finden (Abb. 9). Diese im
Vergleich zu den Humusauflagen (Abb. 5) komplementéare Verteilung deutet auf eine weitgehende
Stoffsorption in den tberlagernden Humusauflagen hin (JONECK und DILLING, 2003), sodass der
Oberboden durch Schadstoffeintrage kaum beeintrachtigt wird. Umgekehrt weisen neben den Ober-
bdden in SE-Unterfranken diejenigen im Voralpenraum erhéhte PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte auf, die
den Humusauflagen diametral entgegenstehen. Hier sind aufgrund der Barrierewirkung des Reliefs
und der Expositionsgliederung der Talhange besonders kleinrdumige Depositions-, Abbau- und Verla-
gerungsbedingungen als Ursachen zu vermuten (HANGEN et al., 2011).

Abb. 9: Belastungsraume der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Forst. Obergrenzen der Teilrau-
me: 10. Perzentil = griin, 25. Perzentil = mittelgrin, 50. Perzentil = hellgrin, 75. Perzentil = dunkelgelb, 90.
Perzentil = orange, 100. Perzentil = rot. Punkte kennzeichnen zugrundeliegende Stltzpunkte (n=380).

Die PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in den sechs abgegrenzten Belastungsraumen der Oberbdden unter
Forst zeigten eine charakteristische Werteverteilung (Abb. 10 und Tab. 9).
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Abb. 10: PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Forst zugeordnet auf 6 Teilrdume unterschiedlicher
Belastung (Box-Whisker Plot: Unterer Whisker = Minimum; 25. Perzentil, 50. Perzentil, 75. Perzentil;
oberer Whisker = Maximum).

Tab. 9: Perzentile und Hintergrundwert der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Forst untergliedert
nach ausgegrenzten Teilrdumen (vgl. Abb. 9).

PCDD/F-TEQ-WHO [ng/kg] Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum
1 2 3 4 5 6
n 47 73 83 76 55 45
Perzentil 10 0.2 0.3 0.8 1.4 23 4.0
20 0.3 0.4 1.0 1.6 3.0 4.7
30 0.4 0.6 1.1 1.7 3.5 5.2
40 0.5 0.7 1.4 2.2 3.7 5.4
50 0.5 1.0 1.6 25 4.0 5.9
60 0.6 1.2 2.0 29 4.1 6.3
70 0.7 1.5 2.2 3.1 4.7 71
80 0.9 1.8 25 3.4 5.0 7.4
Hintergrundwert | 90 1.3 2.4 3.0 4.0 5.8 7.7

314

Homologenprofil Forst Oberboden

Bei den mineralischen Forst-Oberbdden zeigt sich im Vergleich zu den organischen Auflagehorizonten
erwartungsgeman ein anderes Bild: Zum einen, weil persistente organische Schadstoffe (POP), zu
denen auch die PCDD/F gehdren, lipophil sind und daher vorzugsweise an der organischen Substanz
im Boden, das heif3t vor allem in der Humusauflage, gebunden werden. Zum anderen, weil die Hu-
musauflage ein sehr viel geringeres spezifisches Gewicht haben als die mineralischen Horizonte (bis
Faktor 15). Die massenbezogenen Schadstoffgehalte in den mineralischen Bodenproben sind daher
deutlich geringer (Tab. 10). Insofern sind Schadstoffgehalte in Auflagen mit denen in mineralischen
Oberbdden nur eingeschrankt vergleichbar (vgl. JONECK und PRINZ, 1994).

18
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Tab. 10: Deskriptive Statistik der PCDD/F-Homologen [ng/kg], Forst Oberboden.

TCDD |PeCDD |HxCDD | HpCDD |OCDD | TCDF | PeCDF |HxCDF | HpCDF |OCDF | TEQ-WHO
n 399 393 396 391 389 386 392 395 399 398 394
A (n) 10 16 13 18 20 23 17 14 10 11 15
Min 0,00 | 0,00 0,00 0,53 2,50 | 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00 0,04
Max 0,33 1,6 7,7 29 145 6,8 11 21 38 48 8,5
Mw 0,07 0,4 2,0 8.1 42 1,8 3,1 5,0 10 14 2,6
Med 0,05 0,3 1,6 6,1 31 1,2 24 3.8 8,2 12 2,1
90 0,2 0,8 3,8 16 82 3,7 6,4 11 19 28 4,8

Abb. 11 zeigt, ahnlich wie bei den Humusauflagen, eine Dominanz von OCDD, wenn auch auf viel
niedrigerem Niveau. Anders als bei den Auflagen ist hier bei den Oberbdden das Verhaltnis von
OCDD zu OCDF viel enger. Wahrend bei den Auflagen OCDD um Faktor 5 héher ist als OCDF, liegt
er hier bei nahezu 3. Der Anteil von OCDD am Gesamt-TEQ-WHO (4,8 ng/kg TM) liegt jedoch wie bei
den Auflagen bei 0,17 %. Die tetra- und pentachlorierten DD und DF tragen zu 72 % zum TEQ-WHO
bei.

Beim Homologenvergleich zwischen den Oberbdden unter Forst und unter Landwirtschaft (hier nicht
dargestellt) ist ein deutlicher Unterschied (Faktor 2) im Verhaltnis der niederchlorierten Homologen
(ncH), (4- und 5-fach chlorierte DD/F) zu den héherchlorierten (6-, 7- und 8-fach chlorierte DD/F) er-
kennbar. Der Einfluss der ncH ist in Forstbdden starker ausgepragt als bei den landwirtschaftlich ge-
nutzten Béden. Das TEQ-WHO wird unter Forst vorwiegend von den ncH (zu 72 %) bestimmt, wah-
rend sie bei den Acker- und Griinlandoberbéden lediglich zu 63 % bzw. 61 % beitragen. Die Ahnlich-
keit der Homologenpatterns zwischen den Acker- und Griinlandoberbdden (hier nicht dargestellt) lasst
den Schluss zu, dass durch die landwirtschaftliche Nutzung insgesamt wohl kein nennenswerter nut-
zungsspezifischer Eintrag an PCDD/F erfolgt und die PCDD/F-Konzentrationen aufgrund der Ahnlich-
keit im Homologen-Pattern eher auf diffuse, ubiquitédr-atmogene Immissionen zurtckgefihrt werden
koénnen.

1007

80

=
-
=
o
=
g 601
E
c
&
G 40
o
(=
(=2
204
11
I~ I N o i [0

= T T T T T
Summe_TCD Summe_Pe Summe Hx Summe Hp  OCDD  Summe TCD Summe Pe Summe Hx Summe Hp  OCDF
D cDD CDD CDD F CDF CDF CDF

Homologen

389 >=n <= 399

Abb. 11: Homologenprofil der 2,3,7,8-chlorsubstituierten PCDD/F, Forst Oberboden. Zahlenangaben kennzeich-
nen Werte des 90. Perzentils.

Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2016 19



Ergebnisse und Diskussion

3.1.5 Landwirtschaft Oberboden

Im Gegensatz zu PAK;s, PCBg, HCB, S-DDT und S-HCH, die im Projekt GRABEN (JONECK et al.,
2006) untersucht wurden und unter Landwirtschaft ein Hochstmal an Mikrovariabilitat zeigten, war bei
den PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalten landwirtschaftlicher Oberbdden eine rdumliche Abhangigkeit gege-
ben, deren Reichweite sogar die flir Oberbdden unter Forst Ubertrifft (Abb. 8 und Abb. 12). Der Nug-
getwert, das heif3t die Mikrovariabilitat, betragt im Oberboden unter Landwirtschaft 49 % der Gesamt-
variabilitat (Sill), der raumliche Zusammenhang ist damit ,moderat“ ausgepragt (CAMBARADELLA et al.,
1984). Die Variogrammparameter konnten fir die weiteren Krigeberechnungen verwendet werden.
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Abb. 12: Experimentelles Variogramm (Punkt-Linie) mit spharischem Variogrammmodell (Ausgleichslinie) fiir
PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Landwirtschaft. Variogrammparameter, siehe Tab. 5.

Abb. 13: Belastungsrdume der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Landwirtschaft. Obergrenzen der
Teilrdume: 10. Perzentil = griin, 25. Perzentil = mittelgriin, 50. Perzentil = hellgriin, 75. Perzentil = dunkel-

gelb, 90. Perzentil = orange, 100. Perzentil = rot. Punkte kennzeichnen zugrundeliegende Stiitzpunkte
(n=383).
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Auch wenn der Auskdmmeffekt von Nadelwaldern im Vergleich zu anderen Landnutzungen nicht zu un-
terschatzen ist (MCLACHLAN und HORSTMANN, 1998), haben offenbar auch topografische Eigenschaften
Effekte auf die Deposition luftgetragener Schadstoffe wie beispielsweise PCDD/F-TEQ-WHO. Sowohl die
Mittelgebirge NE-Bayerns, als auch das Voralpengebiet wirken offenbar als Barriere fiir die PCDD/F-
TEQ-WHO-Deposition und verursachen erhéhte Konzentrationen in Oberbdden unter Landwirtschaft
(Abb. 13). Im Gegensatz dazu finden sich Teilrdume mit niedrigen PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalten in den
tiefer gelegenen Regionen Bayerns, zum Beispiel dem Donaugebiet im nérdlichen Oberbayern und dem
Grenzraum zwischen Unter- und Oberfranken (Abb. 13).

Die sechs abgegrenzten Belastungsraume der Oberbdden unter Landwirtschaft weisen eine charakte-
ristische Werteverteilung der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte auf (Abb. 14 und Tab. 11).

TEQ-WHO [ng/kg]
1

Teilraum

Abb. 14: PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Landwirtschaft, zugeordnet auf 6 Teilrdume unter-
schiedlicher Belastung (Box-Whisker Plot: Unterer Whisker = Minimum; 25. Perzentil, 50. Perzentil, 75.
Perzentil; oberer Whisker = Maximum).

Tab. 11: Perzentile und Hintergrundwert der PCDD/F-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Landwirtschaft, un-
tergliedert nach ausgegrenzten Teilrdumen (vgl. Abb. 13).

PCDD/F-TEQ-WHO Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum
[ng/kg] 1 2 3 4 5 6
n 81 86 89 74 34 19
Perzentil 10 0.19 0.30 0.45 0.56 0.76 0.95
20 0.25 0.41 0.51 0.68 0.76 1.06
30 0.31 0.49 0.56 0.71 0.84 1.16
40 0.36 0.52 0.62 0.76 0.87 1.18
50 0.39 0.56 0.65 0.80 0.91 1.25
60 0.43 0.60 0.69 0.87 0.99 1.31
70 0.45 0.64 0.71 0.98 1.08 1.40
80 0.54 0.71 0.80 1.09 1.17 1.50
Hintergrundwert | 90 0.69 0.83 0.94 1.22 1.32 1.57
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3.2 dIPCB-TEQ-WHO

3.21 Humusauflage

Fir die Humusauflagen Bayerns standen lediglich 66 Standorte aus Unter-, Oberfranken, Oberpfalz
und Niederbayern zur Verfigung. Die kartografische Darstellung beschrankt sich daher auf diese Re-
gierungsbezirke. Fir diesen Gebietsausschnitt war eine raumliche Korrelation der dIPCB-TEQ-WHO-
Gehalte erkennbar, der ein Kriging und nachfolgende Auswertungen rechtfertigte (Abb. 15). Der Nug-
getwert, das heilt die Mikrovariabilitat, betragt in den Humusauflagen 66 % der Gesamtvariabilitat
(Sill), das heifdt es liegt ein ,moderater” raumlicher Zusammenhang vor (CAMBARADELLA et al., 1984).
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Abb. 15: Experimentelles Variogramm (Punkt-Linie) mit spharischem Variogrammmodell (Ausgleichslinie) fur dIPCB-
TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage. Variogrammparameter, siehe Tab. 6.

Aufgrund des geringen Stichprobenumfangs (n=66) konnten im Gegensatz zu den bisherigen Stoff-
Horizontgruppen Kombinationen lediglich 5 Teilrdume fiir dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauf-
lage abgegrenzt werden (Abb. 16). Die vorlaufige Verteilung von dIPCB-TEQ-WHO-Belastungsrau-
men in den betrachteten Regierungsbezirken Bayerns zeigt erhdhte Werte in den Humusauflagen der
sudlichen Oberpfalz und des westlichen Niederbayerns. Wahrend bei den tbrigen Stoff-Horizontgrup-
pen Kombinationen ein klarer Effekt der norddstlichen Mittelgebirge zutage tritt (Abb. 5, Abb. 9,

Abb. 13), ist hier eine N-S Ausrichtung der Belastungsrdume erkennbar. Um abgesicherte bayern-
weite Aussagen zur Verteilung des dIPCB-TEQ-WHO in den Humusauflagen treffen zu kénnen, soll-
ten mindestens circa 90 zuséatzliche Proben unter Nadel- bzw. nadeldominiertem Mischwald nachana-
lysiert werden (s. Tab. 2).
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Abb. 16: Belastungsraume der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage. Obergrenzen der Teilrdume: 10.
Perzentil = griin, 25. Perzentil = mittelgrtin, 50. Perzentil = hellgrin, 75. Perzentil = dunkelgelb, 90. Perzentil
= orange. Punkte kennzeichnen zugrundeliegende Stlitzpunkte (n=66).

Um trotz des geringen Stichprobenumfangs der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage Hin-
tergrundwerte ableiten und die Mindestanzahl von 20 Stutzpunkten (LABO, 2003) erfillen zu kdnnen,
wurden die jeweils benachbarten Belastungsraume zusammengelegt. Somit besteht der resultierende
Teilraum 1 aus den ehemaligen TeilrAumen 1+2. Den neuen Teilraum 2 reprasentieren die ehemali-
gen Teilrdume 3+4, und der neue Teilraum 3 setzt sich aus den urspriinglichen Teilrdumen 5+6 zu-
sammen. Die drei resultierenden Teilrdume der Humusauflage weisen charakteristische Verteilungen
der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte auf (Abb. 17 und Tab. 12).
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Abb. 17: dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage, zugeordnet auf 3 Teilrdume unterschiedlicher Belas-
tung (Box-Whisker Plot: Unterer Whisker = Minimum; 25. Perzentil, 50. Perzentil, 75. Perzentil; oberer
Whisker = Maximum).

Tab. 12: Perzentile und Hintergrundwert der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in der Humusauflage, untergliedert nach
ausgegrenzten Teilrdumen (vgl. Abb. 16: Teilraum 1 = grine+mittelgriine Flache; Teilraum 2 = hellgri-
ne+gelbe Flache; Teilraum 3 = orangene Flache).

dIPCB-TEQ-WHO [ng/kg] Teilraum 1 Teilraum 2 Teilraum 3
n 21 23 21

Perzentil 10 0.9 3.4 6.7
20 1.3 5.4 8.5
30 21 6.0 9.0
40 25 6.7 9.3
50 27 7.2 9.7
60 3.7 8.0 10.3
70 4.9 8.5 10.6
80 6.4 10.0 12.5

Hintergrundwert 90 8.1 11.0 14.6

3.2.2 Forst Oberboden

dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Forst sind raumlich korreliert (Abb. 18), wobei die
Semivarianz ,unbegrenzt“ (NIELSEN und WENDROTH, 2002) ab circa 90.000 m Reichweite weiter an-
steigt. Der raumliche Zusammenhang ist ,moderat® (CAMBARADELLA et al., 1984), da die Mikrovariabili-
tat, im Oberboden unter Forst 48 % der Gesamtvariabilitat (Sill) betragt. Somit kénnen die Vario-
grammparameter fiir weitere Krigeberechnungen verwendet werden.
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Abb. 18: Experimentelles Variogramm (Punkt-Linie) mit spharischem Variogrammmodell (Ausgleichslinie) fur dIPCB-
TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Forst. Variogrammparameter, siehe Tab. 6.

Abb. 19: Belastungsraume der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Forst. Obergrenzen der Teilraume:
10. Perzentil = grlin, 25. Perzentil = mittelgriin, 50. Perzentil = hellgriin, 75. Perzentil = dunkelgelb, 90.
Perzentil = orange, 100. Perzentil = rot. Punkte kennzeichnen zugrundeliegende Stltzpunkte (n=153).

Obwohl nur knapp die Halfte der Stutzpunkte zugrunde liegen, dhneln die Belastungsradume der
dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte fir Oberbdden unter Forst denen der PCDD/F-TEQ-WHO-Konzentrationen
(Abb. 19 und Abb. 9): Im Spessart treten erhdhte, im NE Bayerns dagegen relativ geringe dIPCB-
TEQ-WHO-Gehalte auf. Fir diese Verteilung ist eine weitgehende Stoffsorption in den Uberlagernden
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Humusauflagen in NE-Bayern wahrscheinlich (JONECK und DILLING, 2003). Umgekehrt weisen neben
den Oberbdden in SE-Unterfranken diejenigen im Ostlichen Voralpenraum erhohte dIPCB-TEQ-WHO-
Gehalte auf (Abb. 19).

Die dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in den sechs abgegrenzten Belastungsrdumen der Oberbéden unter
Forst zeigten eine charakteristische Werteverteilung (Abb. 20 und Tab. 13).
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Abb. 20: dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Forst, zugeordnet auf 6 TeilrAume unterschiedlicher Be-
lastung (Box-Whisker Plot: Unterer Whisker = Minimum; 25. Perzentil, 50. Perzentil, 75. Perzentil; oberer
Whisker = Maximum).

Tab. 13: Perzentile und Hintergrundwert der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Forst, untergliedert
nach ausgegrenzten TeilrAumen (vgl. Abb. 19).

dIPCB-TEQ-WHO [ng/kg] Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum Teilraum
1 2 3 4 5 6
n 24 36 38 23 12 20
Perzentil 10 0.06 0.11 0.16 0.76 1.11 2.00
20 0.08 0.17 0.22 0.86 1.39 2.32
30 0.09 0.19 0.28 1.10 1.45 2.43
40 0.10 0.24 0.49 1.22 1.96 2.51
50 0.19 0.31 0.61 1.27 2.09 2.62
60 0.24 0.43 0.71 1.40 212 2.73
70 0.29 0.51 0.82 1.54 2.16 2.77
80 0.39 0.65 112 1.64 2.23 3.09
Hintergrundwert | 90 0.42 0.84 1.59 1.96 295 3.48
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3.23 Landwirtschaft Oberboden

Mit 30.000 m hat die rdumliche Korrelation der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Land-
wirtschaft eine vergleichsweise geringe Reichweite. Trotz einer Mikrovariabilitat im Oberboden unter
Landwirtschaft von 78 % der Gesamtvariabilitat (Sill) und somit eines ,schwachen® rdumlichen Zu-
sammenhangs (CAMBARADELLA et al., 1984) qualifizierte die stetig ansteigende Varianz der ersten drei
Lags (Abb. 21) die Daten firr weitere geostatistische Auswertungen.
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Abb. 21: Experimentelles Variogramm (Punkt-Linie) mit spharischem Variogrammmodell (Ausgleichslinie) fur dIPCB-
TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Landwirtschaft. Variogrammparameter, siehe Tab. 6.

Die Verteilung der Belastungsrdume der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbéden unter Landwirt-
schaft zeigt Ahnlichkeiten zu den PCDD/F-TEQ-WHO-Konzentrationen (Abb. 13): Erhdhten Werten im
sudwestlichen Bayern, westlichen Mittelfranken und dem Nordosten stehen niedrige Werte im 6stli-
chen Donauraum und im Grenzgebiet zwischen Unter- und Oberfranken gegenuber (Abb. 22).
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Abb. 22: Belastungsraume der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Landwirtschaft. Obergrenzen der
Teilrdume: 10. Perzentil = griin, 25. Perzentil = mittelgrin, 50. Perzentil = hellgrin, 75. Perzentil = dunkel-
gelb, 90. Perzentil = orange, 100. Perzentil = rot. Punkte kennzeichnen zugrundeliegende Stitzpunkte
(n=289).

Die — trotz unterschiedlicher Lage und Anzahl der zugrunde liegenden Stitzpunkte — ahnliche Schad-
stoffverteilung (vgl. Abb. 8 vs. Abb. 19; Abb. Abb. 13 vs. Abb. 22) legt nahe, dass fiir beide Stoffe
Uberregionale oder regionale Emittenten verantwortlich sind. Auch das Depositions-, Sorptions- und
Verlagerungsverhalten des dIPCB-TEQ-WHO ist anscheinend vergleichbar mit dem des PCDD/F-
TEQ-WHO. Trotz humusreicher Auflage weisen die unterlagernden Oberbéden unter Forst sowohl
héhere PCDD/F- als auch dIPCB-TEQ-WHO-Konzentrationen auf als die Oberbdden unter Landwirt-
schaft. Offenbar kompensieren sich der Auskdmmeffekt im Nadelwaldbestand (MCLACHLAN und
HORSTMANN, 1998) und der entgegengesetzte Sorptionseffekt in der Humusauflage (TANAKA et al.,
2005). Eine mindernde Wirkung auf den Gehalt organischer Schadstoffe auf Ackerflachen ist zudem
auf Verdinnungseffekte durch konventionelle Bodenbearbeitung zurlickzufiihren. Hier wird der
Schadstoffgehalt auf circa 30 cm Bodentiefe ,verteilt, wahrend die Bilanzierung bei Forst in 10 cm
Bodentiefe endet.

Die dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in den sechs abgegrenzten Belastungsrdumen zeigten eine charakte-
ristische Werteverteilung. Die Wertespektren der Teilrdume 4 und 5 waren einander sehr dhnlich. So
lag beispielsweise das 90. Perzentil, das heil’t der Hintergrundwert (LABO, 2003), des Teilraums 4
(0.36 ng/kg) héher als der des Teilraums 5 (0.35 ng/kg). Diese zwei Teilrdume wurden daher fur die
statistische Auswertung vereint. Somit resultierten finf Teilrdume flr die statistische Auswertung der
dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Landwirtschaft (Abb. 23 und Tab. 14).

28 Bayerisches Landesamt fir Umwelt 2016



Bewertung der flachenhaften Bodenbelastung

47

dIPCB TEQ-WHO [ng/kg]

T T T T T
1 2 3 4 E

Teilraum

Abb. 23: dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte im Oberboden unter Landwirtschaft, zugeordnet auf 5 Teilrdume unterschied-
licher Belastung (Box-Whisker Plot: Unterer Whisker = Minimum; 25. Perzentil, 50. Perzentil, 75.
Perzentil; oberer Whisker = Maximum).

Tab. 14: Perzentile und Hintergrundwert der dIPCB-TEQ-WHO-Gehalte in Oberbdden unter Landwirtschaft, un-
tergliedert nach ausgegrenzten Teilrdumen (vgl. Abb. 22: Teilraum 1 = griine Flache; Teilraum 2 = mit-
telgriine Flache; Teilraum 3 = hellgrine Flache; Teilraum 4 = gelbe+orangene Flache; Teilraum 5 = rote

Flache).

dIPCB-TEQ-WHO [ng/kg] Teilraum 1 Teilraum 2 Teilraum 3 Teilraum 4 Teilraum 5
n 51 53 72 89 24

Perzentil 10 0.03 0.10 0.13 0.17 0.27
20 0.06 0.13 0.16 0.19 0.30
30 0.08 0.14 0.18 0.21 0.31
40 0.09 0.15 0.19 0.23 0.33
50 0.10 0.16 0.22 0.25 0.35
60 0.12 0.17 0.23 0.28 0.37
70 0.13 0.19 0.25 0.29 0.41
80 0.16 0.21 0.28 0.32 0.43

Hintergrundwert | 90 0.17 0.24 0.31 0.35 0.46

4 Bewertung der flachenhaften Bodenbelastung

Die WHO-Grenzwerte der geplanten MantelV (E-BBodSchV, Tab. 6, Entwurfsdatum: 31.10.2012) stel-
len die Summen aus PCDD/F- und dIPCB-TEQ dar. Diese zwei Stoffgruppen wurden im vorliegenden
Bericht getrennt betrachtet und ausgewertet, da unterschiedlich detaillierte Datengrundlagen fir
PCDD/F- und dIPCB-TEQ zur Verfiigung standen. Soll trotzdem ein Vergleich zwischen WHO-Grenz-
werten der geplanten MantelV (E-BBodSchV, Tab. 6, Entwurfsdatum: 31.10.2012) und den bayeri-
schen Hintergrundwerten erfolgen, ist die Addition der PCDD/F- und dIPCB-TEQ-Werte der am hdchs-
ten belasteten Teilrdume sinnvoll. Da diese nicht kongruent sind, handelt es sich dabei somit um theo-
retische ,worst case” Werte. Diese unterschreiten deutlich die WHO-Grenzwerte der geplanten Man-
telV (E-BBodSchV, Tab. 6, Entwurfsdatum: 31.10.2012) (Tab. 15).
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Tab. 15: WHO-Grenzwerte der E-BBodSchV und Hintergrundwerte in Béden Bayerns.

MaBRnahmenwert Kinderspielflachen (PCDD/F+dIPCB)-TEQ-WHO der hochsten Hintergrund--
[ng/kg] werte in Humusauflagen [ng/kg] (Tab. 7 und Tab. 12)
(E-BBodSchV, Tab. 6)

100 55
Priufwert Griinland [ng/kg] (PCDD/F+dIPCB)-TEQ-WHO der hoéchsten Hintergrund--
(E-BBodSchV, Tab. 9) werte im Oberboden unter Landwirtschaft [ng/kg]

(Tab. 11 und Tab. 14)
30 2

Die auf dem TEQ-NATO basierende Empfehlung der Bund/Lander Arbeitstruppe DIOXINE zur land-
wirtschaftlichen und géartnerischen Bodennutzung sieht bei Werten <5 ng/kg keine Nutzungsein-
schrankungen vor (UBA, 2005). Dieser Orientierungswert wird durch den hochsten PCDD/F-TEQ-
WHO Hintergrundwert im Oberboden unter Landwirtschaft deutlich unterschritten (Tab. 16).

Tab. 16: Orientierungswert der Bund/Lander AG DIOXINE und Hintergrundwerte in Béden Bayerns.

Keine Nutzungseinschrankung [ng TEQ- | PCDD/F der héchsten Hintergrundwerte im Oberboden
NATO /kg] (Bund/Lander AG DIOXINE) unter Landwirtschaft [ng TEQ-WHO /kg] (Tab. 11)

5 1.6

Das Niveau des bayernweiten 50. und 90. Perzentils fur PCDD/F-TEQ-NATO (LABO, 2003) entspricht
im Wesentlichen den teilraumspezifischen Hintergrundwerten der vorliegenden Auswertung (Tab. 17).

Tab. 17: Bayernweite Hintergrundwerte und Spanne der Hintergrundwerte aller Belastungsraume.

90. Perzentil [ng TEQ-NATO /kg] | Spanne der 90. Perzentile aller Belas-
(LABO, 2003) tungsraume [ng TEQ-WHO /kg]*
Humusauflage 30 20-40
Forst Oberboden 3.3 13-7.7
Landwirtschaft Oberboden 1.1 0.69—-1.57

*Hintergrundwertespannen aus Tab. 7, 9 und 11

5 Schlussfolgerungen

Die vorliegende Auswertung bezieht sich in erster Linie auf PCDD/F- und dIPCB-TEQ-WHO-Belastun-
gen in bayerischen Oberbdden unter Forst und landwirtschaftlich genutzten Flachen. Fir bayernweite
Aussagen zu dIPCB-TEQ-WHO-Gehalten in Humusauflagen sind weitere Nachanalysen erforderlich.
Die Uberregionale Verteilung des Dioxins in Humusauflagen und Oberbéden weist auf groRraumig
wirksame Belastungsquellen, zum Beispiel regionale Zentren der Bergbau- und chemischen Industrie
sowie lokale Ballungsraume hin. Das Konzept der flachendeckend dezentralen Bodenbeprobung
schliel3t atypische Belastungen von Punktemittenten aus. Damit eignet es sich besonders um ubiqui-
tare Hintergrundbelastungen darzustellen und Hintergrundwerte luftgetragener Schadstoffe auszuwei
sen. Teilraumdifferenzierte Hintergrundwerte von PCDD/F- und dIPCB-TEQ-WHO bewegen sich in
Bayern auf einem niedrigen Niveau, so dass anthropogene Zusatzbelastungen vergleichsweise strin-
gent bewertet werden koénnen.

Die exemplarische Untersuchung der 2,3,7,8-chlorsubstituierten PCDD/F-Homologen in Humusaufla-
gen und Oberboden bayerischer Waldbdden zeigt in beiden Fallen eine deutliche Dominanz von
OCDD und OCDF. Der Vergleich mit Acker- und Grinlandproben zeigt ein ahnliches Verteilungsmus-
ter mit Schwerpunkten bei OCDD/F, sodass bei vorsichtiger Interpretation keine mafgebliche produk-
tionsspezifische Quelle (Landwirtschaft) auszumachen ist.
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