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ZUSAMMENFASSUNG

Mit 17,8 Millionen Einwohnern ist Nordrhein-Westfalen das bevolkerungsreichste Bundesland in
Deutschland. Durch die hohe Besiedlungsdichte, insbesondere in industriellen Ballungsgebieten
wie dem Ruhrgebiet, ist der Druck auf die Gewasser durch die Wassernutzung und Abwas-
sereinleitung verhaltnismafig grof3. Bei Niedrigwasser fuhren viele Gewasser einen
Abwasseranteil (gereinigtes Abwasser aus kommunalen Klaranlagen) von mehr als 10%.

Mit dem gereinigten kommunalen Abwasser werden Rickstdnde von Arzneimitteln, Bioziden
und Haushaltschemikalien, sogenannte Mikroschadstoffe, in die Oberflachengewasser einge-
tragen. Aufgrund der hohen Abwasserbelastung der nordrhein-westféalischen Fliessgewasser,
ist auch die Problematik der Mikroschadstoffe fur Nordrhein-Westfalen von besonderer Rele-
vanz. In diesem Projekt wurde fir Arzneimittel und weitere Mikroschadstoffe aus kommunalen
Klaranlagen mit einem Stoffflussmodell eine flachendeckende Ubersicht zur Belastungslage
erstellt und der aktuelle Handlungsbedarf aufgezeigt. Es wurden dabei rund 650 Klaranlagen
mit einer GroRe >50 Einwohnerwerten (EW) berticksichtigt. Mit dem Stoffflussmodell wurden
sowohl die Stoffflisse als auch die Konzentrationen im Gewasser direkt unterhalb der Einleit-
stellen der Klaranlagen berechnet.

Die modellierten Stofffrachten wurden mit gemessenen Daten in Klaranlagenablaufen und
Oberflachengewassern verglichen. Fir Oberflachengewasser standen sehr viele Messdaten zur
Verfigung. An insgesamt 51 GUES-Messst el |l en wurden insgesamt
von Mikroschadstoffen erhoben. Fir die Klaranlagenauslaufe wurde im Rahmen dieses Projek-
tes vom LANUV eine umfangreiche Messkampagne an dreizehn Klaranlagen durchgefihrt. Die
Vergleiche der modellierten Frachten in Klaranlagen zeigen fur alle untersuchten Arzneimittel

eine gute Ubereinstimmung. Die Vergleiche mit Messdaten in Oberflachengewassern, an ins-
gesamt 51 verschiedenen GUES-Messstellen, zeigen fir die Mikroschadstoffe ebenfalls gute
Ubereinstimmungen.

Als ein dkotoxikologisch besonders diskutiertes Arzneimittel, fir welches die EU Kommission im
Januar 2012 einen Qualitdtsnormvorschlag von 0.1 ug/L veroéffentlicht hat, wurde Diclofenac
genauer ausgewertet. Die Modellergebnisse des IST-Zustandes weisen darauf hin, dass die
Diclofenac-Konzentrationen in rund 90% aller Gewésserabschnitte direkt unterhalb von Klaran-
lageneinleitstellen bei Niedrigwasser héher als das wirkungsbasierte Qualitatskriterium von 0.1
Mg/L sind. Auch andere Arzneimittel wie Sulfamethoxazol, Clarithromycin oder Carbamazepin
Uberschreiten haufig die Qualitatsziele. Die Analyse des IST-Zustandes der Gewasser in
Nordrhein-Westfalen zeigt somit einen sehr weitreichenden Handlungsbedarf in Bezug auf den
Arzneimitteleintrag aus kommunalem Abwasser im Allgemeinen und auf Diclofenac im
Speziellen auf. Wenn vorsorgliche Werte zum Schutz des Trinkwassers angewendet werden,
welche fur Arzneimittel generell 0.1 pg/L pro Einzelstoff betragen, wird ein noch dringenderer
Handlungsbedarf in Bezug auf die Reduktion von Mikroschadstoffen aus kommunalem Abwas-
ser in Gewassern mit Trinkwassernutzung und deren Oberlieger aufgezeigt.
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Mit Hilfe von Szenarienanalysen wurden verschiedene Reduktionspotentiale ermittelt. Um Uber-
all die Qualitatsziele bei Niedrigwasser einzuhalten, misste den Ergebnissen zu Folge ein
Grol3teil aller Klaranlagen mit einer weitergehenden Reinigungsstufe ausgertistet oder auf eine
groRere Klaranlage abgeleitet werden.

Die Gesamtfracht an Mikroverunreinigungen hingegen kann mit dem Ausbau von wenigen gro-
Ren Klaranlagen erheblich reduziert werden: Mit dem Ausbau aller Klaranlagen, an die Uber
10006000 Eangeschltsseren sind, ist eine Reduktion der Gesamtstofffracht von mehr
als 40% erreichbar. Dies sind rund 6% der Klaranlagen in Nordrhein-Westfalen.

Es zeigt sich bei den Szenarioanalysen die auf den Trinkwasserschutz abzielen, dass eine
deutliche Entlastung der betroffenen Fliessgewasser erreicht werden kénnte, wenn die Oberlie-
ger ebenfalls Massnahmen ergreifen. Dies gilt insbesondere fur den Rhein, welcher bereits
beim Eintritt in das Bundesland Nordrhein-Westfalen mit dem Abwasser von rund 32 Mio. Ein-
wohnern vorbelastet ist. Die alleinige Planung von Massnahmen in Nordrhein-Westfalen ist fur
einen effektiven Schutz der Trinkwasserressourcen, inshesondere des Rheins, nicht ausrei-
chend. Fir weitere Untersuchungen musste abgeklart werden, mit welcher Reduktion durch
Oberlieger gerechnet werden konnte.
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1. EI NLEI TUNG

1.1 Ausgangslage

Anthropogen eingetragene organische Spurenstoffe in natiurlichen Gewassern stehen der Um-
weltforschung, in Politik und im Umweltvollzug mehr und mehr im Zentrum des Interesses.
Neben verschiedenen Messkampagnen und Studien, in welchen organische Spurenstoffe in
diversen Gewassern nachgewiesen wurden, werden auch negative Effekte dieser Substanzen
im niedrigen pg/L und teilweise bereits im ng/L Bereich nachgewiesen (Escher, et al., 2008;
Gotz, et al., 2010; Bergmann, et al., 2011; Hirsch, et al., 1999; Internationale Kommission zum
Schutz des Rheins (IKSR), 2010; Ruhrverband, 2009; Fahlenkamp, et al., 2008). Diese organi-
schen Spurenstoffe werden aufgrund des Konzentrationsbereiches, welcher typischerweise im
ng/L bis pg/L Bereich liegt, auch Mikroschadstoffe genannt.

Mikroschadstoffe aus kommunalem Abwasser, also Arzneimittelriickstande, Haushaltschemika-
lien, Biozide und weitere Stoffe mit Ursprung im Siedlungsgebiet, haben einen grossen Anteil
an den in nattrlichen Gewassern gefundenen organischen Spurenstoffen (Galli, et al., 2009).
Fur Mikroschadstoffe aus kommunalem Abwasser kénnen vier Haupteintragspfade in die Ge-
wasser unterschieden werden: (1) Eintrag mit gereinigtem Abwasser Uber Klaranlagen; (2)
Eintrag mit ungereinigtem Abwasser Uiber Mischwasserentlastungen bei Kapazitatsiiberschrei-
tungen der Klaranlagen und der Kanalisation; (3) Eintrag durch Leckagen in der Kanalisation
oder Fehlanschlisse; und (4) Eintrag mit verschmutztem Niederschlagswasser von Dachern
oder versiegelten Flachen durch Regenkanéle. Da viele Mikroschadstoffe in konventionellen
Klaranlagen nicht ausreichend abgebaut werden und mengenmassig der grésste Anteil an Ab-
wasser durch Klaranlagen in die Gewasser eingebracht wird, stellt der Eintrag mit gereinigtem
kommunalem Abwasser den wichtigsten Eintragspfad dar (Abegglen, et al., 2012).

Mit rund 17,8 Millionen Einwohnern ist Nordrhein-Westfalen das bevélkerungsreichste Bundes-
land in Deutschland. Durch die relativ hohe Besiedlungsdichte, insbesondere in industriellen
Ballungsgebieten wie dem Ruhrgebiet, ist der Druck auf die Gewasser durch die Wassernut-
zung und Abwassereinleitung besonders hoch. Bei Niedrigwasser fiihren viele Gewasser einen
Abwasseranteil (gereinigtes Abwasser aus kommunalen Klaranlagen) von mehr als 10%. Ein
Abwasseranteil von 10% wurde bei konventioneller Aufbereitungstechnik in verschiedenen
Studien im Rahmen des Projektes Micropoll des Schweizerischen Bundesamtes flir Umwelt
(BAFU) als kritisch identifiziert und wurde fir die Priorisierung von Ausbaumassnahmen als ein
Entscheidungskriterium vorgeschlagen (Abegglen, et al., 2012; Galli, et al., 2009).
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1.2 Zielsetzung und Durchfiihrung des Projektes

In Nordrhein-Westfalen sind rund 650 Klaranlagen mit einer Grosse >50 Einwohnerwerte (EW)
in Betrieb. Um die derzeitige Belastungssituation fir Mikroschadstoffe erfassen zu kénnen und
eine flachendeckende Ubersicht zu erhalten, sollte ein georeferenziertes Stoffflussmodell ver-
wendet und angepasst werden. Fur die Modellierung sollten ausgewahlte Mikroschadstoffe und
deren aktuelle Umweltqualitatskriterien berticksichtigt werden.

Der Schwerpunkt wird in erster Linie auf persistente Arzneimittelriickstande und einige Haus-
haltschemikalien gesetzt, welche einen zeitlich und raumlich homogenen Verbrauch aufweisen,
in heutigen Klaranlagen und Fliessgewassern nicht schnell abgebaut werden und fir die Ver-
brauchszahlen bekannt sind oder abgeschétzt werden kénnen.

Ziel der Stoffflussmodellierung ist die Identifizierung von besonders problematischen Vorflutern
zur Priorisierung von Messungen und genaueren Untersuchungen. Das landesweite Stofffluss-
modell ist ein Ubersichtsmodell und soll als Entscheidungshilfe fir das weitere Vorgehen
bezlglich der Problematik der Mikroschadstoffe dienen. Gleichermassen kénnen mit dem Mo-
dell auch unkritische Gewasserabschnitte identifiziert werden und den zukunftigen
Messaufwand deutlich eingrenzen.

Fur die Berechnungen werden die vom LANUV vorgegebenen aktuellen wirkungsbasierten
Okotoxikologischen Umweltqualitatskriterien (UQN-Vorschlage des UBA) herangezogen. Im
Weiteren wurde zum Vergleich die aktuellen Uberschreitungen von vorsorgliche Werten unter
Ber¢cksichtigung der Bewer t un g skohzeps UBAg 2083) flrRe i n
sechs Mikroschadstoffe angeschaut. (Expertenkommissi o n Programm AReine
MKULNYV, 2012).

Neben der Erfassung der IST-Situation sollen mit dem Modell Mdglichkeiten zur Reduktion der
Belastung der Gewasser mit Mikroschadstoffen aufgezeigt und verschiedene Reduktionsvarian-
ten miteinander verglichen werden.

1.3 Vorgehen: Kurzer Uberblick

In der Abbildung 1 ist das Vorgehen in sieben Schritten skizziert. Die einzelnen Schritte sind im
Anschluss in den Abschnitten 1.3.1 bis 1.3.8 kurz beschrieben.
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Erstellen Stoffflussmodell Uberpriifen der Inputdaten
(Vergleich mit Messdaten

aus Klaranlagen)

(Einleitstellen, Gewassernetz)

~~

Modelliberprifung

Berechnung des IST-Zustandes (Vergleich mit Messdaten in
Fliessgewasser)
Szenarienanalysen Flachendeckende, Herleitung und Empfeh-
und Reduktions- wirkungsbasierte I et T e
.. " . (Oekotoxzentrum /
massnahmen Risikoabschéatzung Umweltbundesamt)

Abbildung 1: Vorgehen fiur die flachendeckende Situationsanalyse und Stoffflussmodellierung fur
Nordrhein-Westfalen.

1.3.1. Erstellen des Stoffflussmodells

Fur die Modellierung eingesetzt wurde ein georeferenziertes Stoffflussmodell, welches im Rah-
men des Projektes AStrategie Micropolld im
Screening Tool zur Massnahmen-Evaluation fur siedlungsbiirtige Mikroverunreinigungen entwi-
ckelt wurde (Ort, et al., 2007). Das Modell basiert auf der Aufsummierung von
einwohnerspezifischen Stoffflissen, welche Gber Klaranlagen in die Gewdasser eingetragen
werden. Die Stoffeintrdge der Klaranlagen werden dabei entlang der Fliessstrecke der Gewas-
ser akkumuliert. Dabei werden im verwendeten Stoffflussmodell keine Abbau- und
Sorptionsprozesse in der Umwelt berticksichtigt. Berticksichtigt wurden lediglich die stoffspezifi-
schen Eliminationsleistungen der vorhandenen Klaranlagen. Die Modellierung muss daher auf
naherungsweise persistente, gewassergangige Stoffe fokussiert bleiben. Diese Stoffe zahlen in
der Regel jedoch auch gerade aufgrund ihrer Persistenz zu den problematischen Mikroschad-
stoffen aus dem kommunalen Abwasser. Der konzeptionelle Aufbau, die notwendigen
Eingangsgréssen, die Vorhersagekraft und die implementierten Rechenszenarien des Modells
sind in den Vertffentlichungen Ort et al. (2007) und Ort, et al. (2009) detailliert beschrieben. Im
Weiteren wurde dieses Modell fir das Bodenseegebiet angepasst und eingesetzt und ebenfalls
fur eine schweizweite Situationsanalyse fur 6 Mikroschadstoffe angewendet (Longrée, et al.,
2011; Gotz, et al., 2010). Dieses Modell wurde nun auch fir NRW entwickelt und flachende-
ckend eingesetzt.
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Mikroschadstoffe aus kommunalem Abwasser

1.3.2. Uberprifung der Inputdaten

Zur Uberprifung der Emissionsdaten von Stoffen in die Gewéasser wurden die aus den Ver-
brauchszahlen, Metabolisierungsraten im Korper und Abbau- und Sorptionsprozessen in
Klaranlagen abgeleiteten Eintrage mit Messdaten in Klaranlagen verglichen. Dazu wurden ver-
schiedene Messdaten des LANUV, sowie Daten von Klaranlagenbetreibern in NRW und aus
Forschungsprojekten verwendet (Herbst, et al., 2011; Turk, et al., 2011; Jargemann, 2011). Das
Projekt wurde durch das LANUV fachlich begleitet, daher war ein kontinuierlicher Informations-
einbezug zu aktuellen NRW relevanten Messergebnissen mdglich.

Aktuelle bundesweite Verbrauchszahlen wurden vom UBA bezw. mittels Literaturrecherche
seitens des LANUV zur Verfligung gestellt. Die fehlenden stoffspezifischen Daten und Ver-
brauchszahlen wurden fir die wichtigsten Stoffe aus Messwerten in Klaranlagenauslaufen
abgeschatzt und durch die Bewertung aus dem Bodenseeprojekt oder den Verbrauchsdaten fir
die Schweiz von 2009 erganzt. Im Weiteren wurden die aus den Verbrauchszahlen abgeschétz-
ten Emissionen mit aktuellen reprasentativen Messungen des LANUV in Klaranlagenauslaufen
Nordrhein-Westfalens verglichen (siehe Abschnitt 3.4).

1.3.3. Berechnung des IST-Zustandes

Die Konzentrationen und Frachten flr ausgewahlte Mikroverunreinigungen wurden unterhalb
jedes Klaranlagenauslaufs berechnet. Dazu wurden mit dem oben beschriebenen Stoffflussmo-
dell die Stofffrachten mit den mittleren Niedrigwasserabflissen (MNQ) in Konzentrationen
umgerechnet. Folgende Stoffe wurden berlicksichtigt: Benzotriazol, Carbamazepin, Clarithro-
mycin, Diclofenac, Metoprolol, Sotalol und Sulfamethoxazol. Die Verdinnung des Abwassers ist
im Falle von MNQ kleiner, als im Jahresmittel. Uber das ganze Jahr gesehen kann dieser Fall
aber mehrmals auftreten bzw. in Trockenperioden auch Uber langere Zeit anhalten.

1.3.4. Ermittlung der MNQ-Werte

Der mittlere Niedrigwasserabfluss in den Gewassern unterhalb der Klaranlagen wurde auf Basis
der mittleren niedrigsten Abflussspenden in L/(s*km?) (MNQ) ermittelt. Einige Angaben konnten
durch den Abgleich mit Pegeln bzw. anderen Einleitungsstellen im Umkreis generiert werden.
Andere Angaben wurden durch Expertenurteil (LANUV) ergéanzt. In wenigen Einzelfallen (bei
Einleitungsstellen kurz oberhalb der Miindung) beziehen sich die MNQ-Werte auf das nachst-
grossere Gewasser. Fur diese Stellen wurden die Konzentrationen im entsprechenden
nachstgrosseren Gewasser bestimmt und angegeben. Direkt unterhalb der Einleitstelle wurde
nur der Stofffluss modelliert, aber keine Konzentrationen.

Um zu verhindern, dass durch zu tief geschéatzte MNQ-Werte unrealistisch hohe Konzentratio-
nen berechnet werden, wurden alle MNQ-Werte mit der kumulierten Abwassermenge an der
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entsprechenden Einleitstelle verglichen. Falls die kumulierte Abwassermenge grésser als der
abgeschatzte MNQ war, wurde der MNQ durch die kumulierte Abwassermenge an der entspre-
chenden Einleitstelle ersetzt, d.h. es wurde fir diese Einleitstellen ein Abwasseranteil von 100%
angenommen. Um die kumulierten Abwassermengen zu berechnen, wurden die gemessenen
Mengen (Durchschnittswerte 2010, vom LANUV zur Verflgung gestellt) verwendet.

1.3.5. Modelluberprufung: Vergleich mit Messdaten in den Gewassern

Durch einen Vergleich der gemessenen und der modellierten Daten in den Gewassern wurde

das Stoffflussmodell fur Nordrhein-Westfalen validiert. Dazu wurden Messstellen aus dem Ge-
wassergite-Messnetz NRW (GUES-Messstellen) ausgewahlt, wobei folgende Kriterien erfullt

sein mussten:

- Ausreichende Anzahl Untersuchungen auf Indikatorstoffe im Zeitraum 2008-2010 (2011)
vorhanden (mindestens 12 Proben).

- Tagesabflusswerte zu den korrespondierenden Probenahmeterminen vorhanden.

Die angegebenen Kriterien wurden bei 51 GUES-Messstellen (von insgesamt 837 auf die be-
treffenden Stoffe untersuchten GUES-Messstellen) erflllt. Enthalten sind 43 besonders intensiv
beprobte Uberblicksmessstellen (Uberblicksmessnetz gemal EU-WRRL). Diese Messstellen
befinden sich systematisch an allen Haupt- und gréReren Nebengewdassern sowie an wasser-
wirtschaftlich besonders bedeutsamen Stellen im Gewassernetz.

Die an den ausgewéahlten GUES-Messstellen gemessenen Konzentrationen wurden tber die
verfligbaren Tagesabflusswerte von Bezugspegeln auf Stofffrachten umgerechnet, wobei nur
Werte oberhalb der analytischen Bestimmungsgrenzen (BG) fur die mittleren Frachtberechnun-
gen bertcksichtigt wurden. Die Auswahl der Stoffe fur die Modellierung und Modellvalidierung
beschrankte sich auf regelmassig oberhalb der analytischen Bestimmungsgrenze in den Ge-
wassern nachweisbare Substanzen. Die so errechneten Stofffrachten wurden dann mit den
modellierten Frachten verglichen. Die Modellanalysen wurden fiir 7 Substanzen (Benzotriazol,
Carbamazepin, Clarithromycin, Diclofenac, Metoprolol, Sotalol, Sulfamethoxazol) durchgefihrt.
Die Auswahl der Substanzen wird im Abschnitt 3.2 im Detail aufgezeigt. In diesem Bericht wird
auf die Substanzen fokussiert, zu denen ausreichende Daten (Messdaten >BG) fir die Modell-
uberprufung vorhanden sind und welche eine gute Ubereinstimmung zwischen
Stoffflussmodellierung und Messwerten im Gewasser erwartet wird.

1.3.6. Szenarienanalysen und Reduktionsmassnahmen

In der Regel werden fir siedlungsrelevante, organische Substanzen dann hohe Frachten in
einem Vorfluter erreicht, wenn die Substanzen in grossen Mengen im Siedlungsgebiet einge-
setzt und diese ungenigend in der Klaranlage eliminiert werden.
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Zurzeit werden in verschiedenen EU-Landern als mogliche Massnahmen zur Reduktion von
Mikroverunreinigungen in Oberflachengewéassern ein Ausbau der Klaranlagen mit einer zusétz-
lichen Reinigungsstufe (Ozonung oder Aktivkohle) diskutiert. Einige Anlagen sind bereits in
Betrieb (Klaranlagen in NRW mit weitergehender Spurenstoffelimination, s. Kapitel 2). Um zu
Uberprifen, welche Auswirkungen verschiedene Klaranlagen-Ausbaustrategien auf die Fracht
und die Konzentration der als Indikatoren ausgewahlten Substanzen haben, wurden unter-
schiedliche Szenarien mit dem Modell berechnet. Grundsétzlich kann zwischen zwei
Hauptzielen unterschieden werden: 1) Reduktion hoher Konzentrationen (meist in vielen klei-
nen/schwachen Gewassern) und 2) Reduktion der Stofffracht (typischerweise bei grossen
Klaranlagen). Die berechneten Szenarien dienen als Informationsgrundlage, mit welcher die
Wirksamkeit eines gezielten Ausbaus, bzw. der Ertiichtigung von Klaranlagen an Belastungs-
schwerpunkten beurteilt werden und eine grobe Kosten-Nutzen-Analyse durchgefiihrt werden
kann (Ort, et al., 2009).

Spezifische Reduktionsmassnahmenszenarien, die verglichen werden:

A) (1) Ertichtigung/Ausbau von Klaranlagen im Einzugsgebiet von Oberflachenwasserkor-
pern, aus denen taglich mehr als 100 m® Trinkwasser gewonnen wird (OFWK geman
Art.7 der EU-WRRL) und sich im FlieBverlauf oberhalb der Trinkwassergewinnungsan-
lage befinden; sowie
(2) spezielle Betrachtung von Klaranlagen, die sich im FlieRverlauf in 2 km oberhalb ei-
ner Trinkwassergewinnungsanlage befinden.

B) Ertlichtigung/Ausbau von 100 Klaranlagen mit Flockungsfiltration, welche mit Aktivkohle-
filter ersetzt wirden.

C) (1) Ausbau von 37 Klaranlagen>1 006000 angeschl ossenen Ei nwc
Ozonung oder zusétzlicher Aktivkohlebehandlung.
(2) Ausbau von 67 Klaranlagen>1 006000 Pl angr°®°sse mit aus?at z
satzlicher Aktivkohlebehandlung.

D) Ausbau der Klaranlagen, welche im Gewasser dkotoxikologisch problematische Kon-
zentrationen von organischen Mikroschadstoffen verursachen:
(1) Kl&ranlagen >106000 EW kommen f ¢r Ausba
(2) Alle Klaranlagen kommen flir den Ausbau in Frage.

In diesem Projekt werden die Ausbauszenarien nur Ubersichtsmassig erfasst, d.h. es erfolgte
keine Beurteilung der Infrastruktur der einzelnen Abwasserreinigungsanlage. Die Klaranlagen,
die jedoch bereits Uber eine grofRtechnische Eliminationsstufe (Ozonung, Aktivkohle) verfiigen,
wurden in allen Szenarien bertcksichtigt (vgl. Abschnitt 2.5). Eine detaillierte Betrachtung kénn-
te als Folgeprojekt durchgefuhrt werden.
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1.3.7. Herleitung und Definition von Qualitatskriterien

Fir verschiedene Mikroschadstoffe wurden vom Oekotoxzentrum, teilweise auch in Zusam-
menarbeit mit internationalen Expertengremien, effektbasierte Qualitatskriterien, basierend auf
aktuellen Effektdatensétzen erarbeitet und extern begutachtet. Diese wurden fir die hier geta-
tigte Risikoanalyse zur Verfiigung gestellt und im Zusammenhang mit den Vorschlagen des
Umweltbundesamtes diskutiert und ausgewahlt.

Die wirkungsbasierten Kriterien kénnen zur Klassierung der chemischen Wasserqualitat ver-
wendet werden, wie beispielsweise im Beurteilungskonzept des Projektes Micropoll (Galli et al.,
2009; Gotz et al., 2010). Geltende Umweltqualitatsnormen gemaéass der Umweltqualitdtsnorm-
Richtlinie werden, soweit vorhanden, verwendet.

Die dkotoxikologisch abgeleiteten Qualitatskriterien, welche in dieser Studie zur Anwendung
kamen, wurden vom LANUV unter fachlicher Beratung durch das Umweltbundesamt in
Deutschland und das Oekotoxzentrum festgelegt. Die verwendeten Werte sind in Abschnitt 3.7
wiedergegeben. Neben dem Vergleich mit 6kotoxikologischen Qualitatskriterien wurde der IST-
Zustand der Oberflachengewasser unterhalb der Einleitstellen auch beziglich trinkwasserspezi-
fischen Zielwerten gemass Bewertungskonzept Reine Ruhr (Expertenkommission Programm
AReine Ruhr " un danaysed,soievn diese @ileR niedrigeren Wert ergeben als
die 6kotoxikologische Herleitung (siehe Abschnitt 5.3.5).

In einem aktuellen Dokument des Ministeriums fir Klimaschutz, Umwelt, Landwirtschaft, Natur-

und Verbraucherschutz (MKULNV) des Landes Nordrhein-Westfalen ist die Strategie betreffend
Mikroschadstoffe und auch die Ableitung von justitiablen Qualitatsnormen fiir Gewasser und
Abwasser beschrieben ( Expert enkommi ssi on PMKUgNVa2ela). MRiei ne
strebende Vorsorgewerte sind in diesem Bericht in der Tabelle 1, S. 72 wiedergegeben.

1.3.8. Flachendeckende Risikoabschéatzung durch Anwendung von Umweltquali-
tatskriterien zur Erfassung der chemischen Wasserqualitat

Die mit dem Stoffflussmodell berechneten Konzentrationen beim mittleren Niedrigwasserabfluss
(MNQ) werden mit den vom LANUV definierten Qualitatskriterien verglichen. Dies erfolgt mit
dem klassischen Ansatz der Risikobeurteilung Uber Risikoguotienten (Risikoquotient = Umwelt-
konzentration/Qualitatskriterium). Wenn der Risikoquotient grosser als 1 ist, wird das
Qualitatskriterium unter den definierten Bedingungen, hier bei MNQ, Uberschritten. Ein Risiko
fr aguatische Organismen kann dann nicht mehr ausgeschlossen werden, sofern die Organis-
men fir einen l&angeren Zeitraum dieser Belastung ausgesetzt sind.
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2. GEW SSERNETZ WBMNLKIGEN

2.1 Ubersicht

Fur die durchgefiihrte georeferenzierte Modellierung in Nordrhein-Westfalen wurden total 641
Klaranlagen (Stand Oktober 2011) beriicksichtigt. Fur den Vergleich mit Messdaten wurden
insgesamt 51 GUES-Messstellen (GUES, Gewasseriiberwachungssystem) bertcksichtigt. Zu-
satzlich wurde die durch die Oberlieger verursachte stoffliche Vorbelastung der Gewasser an
total 25 Gewasserstellen mitberticksichtigt. Die grésste Stofffracht durch Oberlieger wird im
Rhein gefuhrt, welcher rund. 33 Mio. Einwohner als Oberlieger hat (detailliertere Informationen
siehe Abschnitt 4.3.1). Eine Ubersicht tiber die Standorte der verschiedenen Klaranlagen und
Messstellen ist in Abbildung 2 abgebildet. Die belasteten Stellen durch Oberlieger sind ebenfalls
in der Graphik abgebildet (siehe Legende von Abbildung 2).

Ubersicht
Kommunale Kldranlagen
in
Nordrhein-Westfalen

0510 20 30 40
e — w— Kilometer

Legende
Klaeranlagen, Messstellen
TYP
= KA O 2000 Einwoh
» KA <2000 Einwohner
+ Oberlieger
' Messstelle GUES
—— Staats-, Landesgrenzen
Flussgebiete NRW
Ems NRW

P e e
Qi
e e

N2

Maas NRW
Rhein NRW
Weser NRW

%

Landesamt fur Natur, Umwelt und
Verbraucherschutz NRW.

LANUV NRW FB 51/57

Stand: 06,06, 2011

Abbildung 2: Ubersicht kommunale Klaranlagen und zur Modelliiberprifung verwendete GUES-
Messstellen in Nordrhein-Westfalen
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2.2 Grossenverteilung der Klaranlagen

Die Grosse bezgl. angeschlossener Einwohner der 641 Klaranlagen in Nordrhein-Westfalen
unterscheidet sich um einige Grossenordnungen. Insgesamt weisen 32 Klaranlagen mehr als
1006000 ange€d mwlohmeeneauf, wobei an drei Kt aran
ner angeschlossen sind. Bei 47 Klaranlagen liegen die Einwohnerzahlenz wi schen 500600
1 0 0 6 ®uDdke,Ubrigen 562 Klaranlagensi nd unt er 50 éangeBablosen.Miwo hner
Grossenverteilung ist in der Abbildung 3 angegeben.
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Anzahl Kldranlagen

Abbildung 3: Gréssenverteilung der Klaranlagen in Nordrhein-Westfalen

2.3 Abwassermengen

In kommunalen Klaranlagen fallen Abwéasser aus (i) hauslichem Abwasser, (ii) Niederschlags-
wasser (in Mischkanalisationen) und (iii) Abwasser von Industrie und Gewerbe (industrielle und
gewerbliche Indirekteinleiter) an. In der Abbildung 4 sind die Abwasserstrome des Jahres 2010
in Nordrhein-Westfalen angegeben.
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Mischwasserentlastung

Kldranlagen

Mischwasserkanal/Schmutzwasserkanal

Gewiésser

Nieder- héausliches Indirekt- Industrielle
schlag Abwasser einleitungen Direkt-
einleitungen

Regenwasserkanal Einleitungen aus Trennsystemen

Regenwasserentlastung mit Vorbehandlung

Abfllisse von Straf3en 748

Kleinkldranlagen 25

Abbildung 4: Herkunft und Menge des Abwassers im Jahr 2010 in Nordrhein-Westfalen. Auswer-
tung 2010 (Quelle: ID-Kommunikation, Mannheim).

In Tabelle 1 sind die jahrlichen Abwassermengen umgerechnet auf die Einwohnerzahlen als
Abwassermenge pro Tag und Einwohner angegeben.

Tabelle 1: Jahrlich anfallendes Abwasser im Bundesland Nordrhein-Westfalen. Quelle Abwasser-
daten: Ministerium fur Klimaschutz, Umwelt und Naturschutz, Landwirtschaft und
Verbraucherschutz des Landes Nordrhein-Westfalen (MKUNLYV), 2009.

Mio. m®Jahr L/Jahr EmvE/I(E))hner L/Jahr/E L/Tag/E
Gesamtwasser Uber
Klaranlagen (inkl. industrielle 2768 2.76810% | 17800000 | 155’506 426
Indirekteinleiter und Nieder-
schlagswasser)
hausliches Abwasser 1'386 1.386-10"% | 17'800'000 | 77'865 213
hausliches Abwasser & 2273 2273102 |17'800'000 | 127'697 350
Niederschlag
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2.4 Klaranlagen mit Flockungsfiltration

Mikroschadstoffe aus kommunalem Abwasser

Klaranlagen mit bestehender Flockungsfiltration kdnnen durch geringeren Aufwand mit einer
weitergehenden Reinigungsstufe nachgertistet werden, um Mikroschadstoffe zu eliminieren. Mit
dem Umbau auf Aktivkohlefiltration kann das Filtermaterial der Flockungsfiltration ausgetauscht
und somit kdnnen die Investitionskosten im Wesentlichen gering gehalten werden (MKULNYV -

Expertenkommi ssi on

Programm AReine

Ruhr "

Landwirtschaft, Natur- und Verbraucherschutz, 2012). In der Tabelle 2 sind die 100 Klaranlagen
mit einer bestehenden Flockungsfiltration aufgelistet.

Tabelle 2: Klaranlagen mit Flockungsfiltration in Nordrhein-Westfalen. Insgesamt sind 100 Anla-
gen mit einem Flockungsfilter ausgerustet.

KLA Nr. |[Name Ausbau EW |KLA Nr | Name Ausbau EW

1 | Aachen-Soers 458000 608 | Wuppertal-Buchenhofen 700000

2 | Eilendorf 87000 609 | Wuppertal-Kohlfurth 190000

6 | Aachen-Sud 36335 621 | Monheim 166000

7 | Alsdorf-Broichtal 30000 631 | Velbert-Hespertal 19'000

8 | Bettendorf 50000 1203 | Dortmund-Scharnhorst 190'000
13 | Herzogenrath-Worm 50'000 1509 | Bocholt-Mussum 225000
14 | Steinbusch 32000 1512 | Borken 130100
18 | Monschau 19000 1801 | Bonn Bad Godesberg 110000
19 | Kalterherberg 5000 1802 | Bonn Duisdorf 30000
21 | Roetgen 7050 1804 | Bonn-Salierweg 285'000
26 | Simmerath 14000 1805 | KdIn Stammheim 1450000
28 | Steinfurt 86000 1806 | Kéln Rodenkirchen 88000
31 | Wurselen-Euchen 40000 1807 | KéIn Langel 110000
33 | Aldenhoven 18000 1808 | Kéln Weiden 80000
35 | Diren 461500 1809 | Kéln Wahn 92000
45 | Jilich 90000 1810 | Bedburg Kaster 50500
54 | Langerwehe 15000 1817 | Bergheim Kenten 120000
63 | Schmidt 6000 1820 | Elsdorf 20400
66 | Hambach 12'000 1836 | Hickeswagen 48000
70 | Noervenich 15500 1838 | Lindlar 12600
79 | Bad Muenstereifel-Kirspen.Mia 20000 1857 | Waldbrél Brenzingen 10'200
96 | Blankenheim 4500 1861 | Bergisch-Gladbach 166'000
108 | Kessenich 132000 1873 | Wermelskirchen 18000
112 | Kall 11500 1878 | Bornheim 24000
119 | Mechernich 24000 1879 | Bornheim Sechtem 24150
121 | Floisdorf 1500 1904 | Rheinbach 27000
123 | Marmagen 4500 1909 | Rheinbach Flerzheim 50000
127 | Schleiden-Gemund 23000 1913 | St.Augustin Menden 210000
128 | Schleiden 32000 2102 | Krefeld 1200000
129 | Weilerswist,Auf der Hochfahrt 25000 2112 | Goch 121000
137 | Erkelenz-Mitte 48000 2138 | Neuss-Ost 280000
144 | Flahstrass 70000 2142 | Bruggen 16500
146 | Kirchhoven 40000 2145 | Nette 86000
149 | Hickelhoven-Ratheim 95'000 2727 | Vlotho-Zentral 22000
153 | Frelenberg 53000 2730 | Bad Salzuflen 96000
154 | Haaren 17'370 2742 | Detmold-Zentral 135000
155 | Wassenberg 25'000 2759 | Lemgo-Grevenmarsch 97'800
156 | Wegberg-Mitte 46'790 2775 | Bad Oeynhausen 78500
159 | Arsbeck 30000 2781 | Libbecke 130000
161 | Obergartzem-Enzen 20000 2782 | Minden, Leteln 260000
165 | Urft-Nettersheim 14650 2797 | Herford, ZKA 250000
301 | Bielefeld, Heepen 235000 3013 | Coesfeld 120000
302 | Bielefeld, Brake 260000 3014 | Dilmen 55000
315 | Gutersloh, Putzhagen 150600 3033 | Emsdetten-Austum 150000
316 | Abwasserverband Obere Lutter 380000 3058 | Ochtrup 49000
324 | Harsewinkel 57500 3333 | Freudenberg 26500
333 | Rietberg 39'000 3334 | Hilchenbach Ferndorftal 40000
404 | Paderborn, Sande 536000 3336 | Kreuztal 170000
601 | Dusseldorf-Sud 1'090'000 3347 | Siegen 175000
605 | Solingen-Burg 123100 3348 | Siegen-Weidenau 75000
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2.5 Klaranlagen mit weitergehender Abwasserbehandlung ftr Mik-
roschadstoffe

In Nordrhein-Westfalen wurden bereits erste Klaranlagen mit einer weitergehenden Reini-

gungsstufe fur Mikroschadstoffe ausgerustet oder sind in Planung. In der Tabelle 3 sind diese

Klaranlagen angegeben.

Tabelle 3: Klaranlagen in NRW mit einer weitergehenden Behandlungsstufe. Tabelle aus:

(MKULNV-Expertenkommi ssi on

Umwelt, Landwirtschaft, Natur- und Verbraucherschutz, 2012)

KEranlage Betreiber Verfahren EW- Art der Anlage Betrieb
Ausbau

Buchenhofen

Programm AReine

Ruhr"

‘Wuppenerband Altivkohlz 700,000 Versuchsanlage aktiv
Diren-Merken Wasserverband Eifel-Rur  Aktivkohlz 461.500 Versuchsanlage aktiv
Aachen-Soers Wasserverband Eifel-Rur Membrananlage 458.000 Versuchsanlage aktiv
Obere Lutter Abwasserverb. Obere Lutter  Aktivkohle 380.000 Versuchsanlage aktiv
Moers-Gerdt LINEG Membrananlage/ PAK 250.000 Versuchsanlage aktiv
Lage ZKW Stadt. Abwasserbetr. Lage  Aktivkohle 155.000 Vorplanung nicht aktiv
Essen-Sid Ruhrverband Crzonierung 135.000 Vorplanung nicht aktiv
Detmold Stadt Detmold Aktivkohle 115.000 Vorplanung nicht aktiv
Kaarst-Nordkanal Erftverband Membranbelebungsanlage/  80.000 Versuchsanlage aktiv

(PAK) (in Bezug aufPAK)
Bad Oeynhausen Stadt Bad Oeynhausen Aktivkohle 78.500 Vorplanung nicht aktiv
Schwerte Ruhrverband Czonierung/Aktivikohle 50.000 groBtechn. Versuchsanlage aktiv
Ochtrup Stadtwerke Ochtrup Crzonierung/Aktivkohle 49.000 Behandlungsanlage aktiv
Eitorf Stadt Eitorf Membrananlage 46.500 Teistrombzhandlung aktiv
Rietberg Stadt Rietberg Aktivkohle 35.000 Vorplanung nicht aktiv
Duisburg Vierlinden Stadt Duisburg Crzonierung/Aktivkohle 34.000 groBtechn. Versuchsanlage aktiv
Buchel (Ruppicherroth-)  Aggerverband Membranbe lebungsaniage 25.000 Versuchsanlage aktiv
Hiinxe Lippeverband Membranbelebungsanlage 15.000 Teistrombehandlung aktiv
Simmerath Wasserverband Eifel-Rur Membranbe lebungsanlage 14.000 Versuchsanlage aktiv
Bad Sassendort Lippeverband Crzonierung 13.000  groBtechn. Versuchsanlage aktiv
Sedscheid Aggerverband Membranbelebungsanlage/ 11000 Versuchsanlage aktiv
(PAK) (in Bezug auf PAK)

Konzen ‘Wasserverband Eifel-Rur Membranbe lebungsanl., UV 9700 Behandlungsanlage aktiv
Bergheim-Glessen Erftverband Membranbelebungsanlage 9.000 Behandlungsanlage aktiv
Manschau Wasserverband Eifel-Rur Uv-erfahren 7.000 Behandlungsanlage aktiv
Woffelsbach Wasserverband Eifel-Rur Membranbe lebungsanlage 6200 Behandlungsanlage aktiv
Maonschau-Kalterherberg  Wasserverband Eifel-Rur Uv-erfahren 5.000 Behandlungsanlage aktiv
Xanten-ynen LINEG Membrananlage/MBR 5.000 Versuchsanlage aktiv
Raédingen Erftverband Membranbe lebungsanlage 3.000 Behandlungsanlage aktiv
Einmhr Wasserverband Eifel-Rur Uv-erfahren 2.800 Behandlungsanlage aktiv
Hitsel-Dickelsbach BRW Membrananlage 2.800 Vorplanung nicht aktiv

Es wurde fir die Stoffflussmodellierung eine héhere Entfernungsrate fiir die Anlagen ange-
nommen, welche ein Aktivkohle- oder Ozonungs-Verfahren und eine grosstechnische

Versuchsanlage oder eine Behandlungsanlage mit aktivem Status haben. Dies sind die Klaran-
lagen: Schwerte, Ochtrup, Bad Sassendorf und Duisburg-Vierlinden. Kaarst-Nordkanal hat
eine Membrananlage. Teilstrombehandlungen und kleine Versuchsanlagen wurden im Modell

nicht berucksichtigt.
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2.6 Klaranlagen mit Einleitung in trinkwasserrelevante Gewasser

In der Tabelle 4 sind die Klaranlagen aufgelistet, welche in trinkwasserrelevante Gewasser
einleiten. Als solche Klaranlagen wurden diejenigen definiert, welche weniger als 10 km fluss-
aufwarts einer Trinkwassergewinnung einleiten. Bei insgesamt 13 Klaranlagen ist die
Entfernung von der Einleitstelle bis zur nachsten Trinkwassergewinnung kleiner als zwei Kilo-
meter.

Tabelle 4: Klaranlagen, die in ein trinkwasserrelevantes Gewasser einleiten.

Einstufung Entfernung :

KLA_ID KA-Name nachste Trinkwasser- An- (O] G 5 S

- | sorgte EW

age uh KLA

1882 Hennef kleiner 2 km 0100.000
2801 Kalletal, ZKA Kalldorf (neu) kleiner 2 km 0100.000
1807 KéIn Langel kleiner 2 km > 100.000
1932 Leverkusen-Biirrig kleiner 2 km > 100.000
910 Moers-Gerdt kleiner 2 km > 100.000
3055 Neuenkirchen/Wettringen kleiner 2 km 0100.000
1855 Reichshof Ufersmuhle kleiner 2 km O 10.000
1527 Rhede kleiner 2 km 0100.000
926 Rheinberg kleiner 2 km 0100.000
2519 Schwerte kleiner 2 km 0100.000
1913 St.Augustin Menden kleiner 2 km > 100.000
1916 Troisdorf kleiner 2 km 0100.000
2513 Wickede kleiner 2 km 0100.000
1226 Altena 2-10 km 0100.000
2410 Arnsberg-Neheim 2-10 km 0100.000
2730 Bad Salzuflen 2-10 km 0100.000
2413 Bestwig-Velmede 2-10 km 0100.000
1803 Bonn Beuel 2-10 km 0100.000
1802 Bonn Duisdorf 2-10 km 0100.000
1804 Bonn Salierweg 2-10 km > 100.000
1880 Bornheim Hersel 2-10 km O 10.000
2418 Brilon-Madfeld 2-10 km O 10.000
2742 Detmold-Zentral 2-10 km > 100.000
2132 Dormagen-Rheinfeld 2-10 km 0100.000
1256 Dortmund-Klusenberg 2-10 km O 10.000
909 Duisburg-Rheinhausen 2-10 km > 100.000
2101 Dusseldorf-Nord 2-10 km > 100.000
911 Essen-Burgaltendorf 2-10 km 0100.000
917 Essen-Kettwig 2-10 km 0100.000
3308 Finnentrop 2-10 km 0100.000
1206 Hagen Vorhalle 2-10 km > 100.000
1218 Hattingen 2-10 km 0100.000
1886 Hennef Greuelsiefen 2-10 km O 10.000
326 Herzebrock 2-10 km 0100.000
2753 Kalletal,Varenholz-Stemmen 2-10 km O 10.000
108 Kessenich 2-10 km > 100.000
1806 Kdéln Rodenkirchen 2-10 km 0100.000
1805 Kdéln Stammheim 2-10 km > 100.000
1809 Kdéln Wahn 2-10 km 0100.000
2102 Krefeld 2-10 km > 100.000
1247 Menden 2-10 km > 100.000
621 Monheim 2-10 km > 100.000
3341 Netphen-Deuz 2-10 km 0100.000
1903 Niederkassel 2-10 km 0100.000
404 Paderborn, Sande 2-10 km > 100.000
2449 Schmallenberg 2-10 km 0100.000
2448 Schmallenberg-Westfeld 2-10 km O 10.000
3095 Telgte 2-10 km 0100.000
2727 Vlotho-Zentral 2-10 km 0100.000
1826 Wesseling 2-10 km 0100.000
1827 Wesseling Urfeld 2-10 km O 10.000
1224 Witten-Herbede 2-10 km 0100.000
25 Woffelshach 2-10 km O 10.000
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2.7 Verteilung der Abflussdaten (Mittlerer Niedrigwasserabfluss,
MNQ)

Die Grossen der Vorfluter an den 641 beriicksichtigten Einleitstellen der Klaranlagen unter-
scheiden sich bis zu sechs Grossenordnungen. Wahrend die grossten Vorfluter MNQ von rund
1.000.000 L/s aufweisen, haben die kleinsten bertcksichtigten Vorfluter MNQ von weniger als 1
L/s. In der Abbildung 5 sind die MNQ-Werte in Liter pro Sekunde in einer logarithmischen Dar-
stellung abgebildet.
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1.0E+03 ‘ I" H 1' g

({ L ETr—. m
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B MNQ (L/s) korrigiert (kumulierte Abwassermenge, falls MNQ < Abwassermenge
MNQ Original Angaben vom LANUV (L/s)

Abbildung 5: Verteilung der MNQ Werte der Vortluter an den berucksichtigten Einleitstellen. Der
dunkelblaue Teil wird zum originalen MNQ dazugezé&hlt um auf dem Abfluss zu kommen.

Die MNQ in kleineren Gewassern sind teilweise mit Hilfe von Einzugsgebietsgrossen und deren
Abflussspenden ermittelt worden und beruhen nicht direkt auf Pegelmessungen. Dies kann,
insbesondere in Gewadssern mit hohem Abwasseranteil, zu einer deutlichen Unterschatzung
des MNQ fuihren. Um zu verhindern, dass aus diesem Grund teilweise zu tief geschéatzte MNQ-
Werte, unrealistisch hohe Konzentrationen berechnet werden, wurden alle MNQ-Werte mit der
kumulierten Abwassermenge an der entsprechenden Einleitstelle verglichen. Falls die kumulier-
te Abwassermenge grésser als der abgeschatzte MNQ war, wurde der MNQ durch die
kumulierte Abwassermenge an der entsprechenden Einleitstelle ersetzt, d.h. es wurde fir diese
Einleitstellen ein Abwasseranteil von 100% angenommen. Um die kumulierten Abwassermen-
gen zu berechnen wurden die gemessenen Mengen (Durchschnittswerte 2010, vom LANUV zur
Verfigung gestellt) verwendet.
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3. STOFFDATEN

3.1 Voraussetzungen

Eine entscheidende Grosse fiir die Modellierung des Stoffflusses einer einzelnen Substanz ist
deren Stoffeintrag, welcher tber die Klaranlage ins Gewasser eingeleitet wird. Die Stoffe mus-
sen die folgenden Voraussetzungen erfullen, damit die Rahmenbedingungen fur die
Berechnung mit dem hier angewendeten Stoffflussmodell erfillt sind:

T Raumlich und zeitlich homogener und konstanter Verbrauch.

1 Eliminationsraten in konventionellen Klaranlagen bekannt (oder Ablaufdaten vorhan-
den).

1 Kein oder nur unwesentlicher biologischer Abbau innerhalb der Fliesszeit der betrachte-
ten Gewasser.

9 Ausschliesslicher oder mindestens dominanter Eintrag Uber kommunales Abwasser
(keine relevanten diffusen Quellen).

Wenn die jahrlichen Verbrauchszahlen eines bestimmten Stoffes bekannt sind, kann mit Hilfe
verschiedener Annahmen die Emission ins Gewasser abgeschatzt werden. Folgende stoffspezi-
fischen Informationen missen dazu vorhanden sein:

1 Gesamter jahrlicher landesspezifischer Vertrieb (z.B. Verkaufsmenge in kg/Jahr)

1 Stoffmenge welche unverandert in die Kanalisation gelangt (bei Arzneimittel missen
dabei beispielsweise die Metabolisierung- und Ausscheideraten bekannt sein)

1 Entfernung aus dem Abwasser in heutigen Klaranlagen (insbesondere Sorption an
Feststoffe resp. Klarschlamm und Abbau in der biologischen Reinigungsstufe)

Bei der Stoffflussmodellierung fir die Schweiz hat sich gezeigt, dass mit den oben genannten
Annahmen fir viele Stoffe eine gute Ubereinstimmung zwischen modellierten Stofffrachten und
aus Messungen Uber den Abfluss hochgerechneten Stofffrachten erreicht werden kann (Ort, et
al., 2007). Gute Ubereinstimmungen wurden unter anderem fiir folgende Stoffe gefunden:

| Benzotriazol

| Carbamazepin

| Clarithromycin

i Diclofenac

1 Sulfamethoxazol

Die Zuverlassigkeit der Resultate des Stoffflussmodells hangt entscheidend von der Genauig-
keit der Eingangsgr®°®ssen ab. Il m Projekt AOrgani
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wurden deshalb mehrere Zu- und Auslaufe von Klaranlagen auf die im Modell verwendeten
Substanzen analysiert und so die Modellannahmen tberpruft (Longrée, et al., 2011). Bei gewis-
sen Substanzen waren keine Verbrauchszahlen verfiigbar. Diese wurden mit Hilfe von
Messungen des Klaranlagenzulaufs abgeschéatzt. Analog wurde die Uberpriifung der Eingangs-
grossen in diesem Projekt fur Nordrhein-Westfalen durchgefiihrt.

3.2 Stoffauswahl und -daten

Basierend auf den verfugbaren Stoffdaten fir Nordrhein-Westfalen und den Erfahrungen mit
dem Stoffflussmodell aus der Schweiz wurden verschiedene Mikroschadstoffe ausgewahlt und
in zwei Prioritatsgruppen eingeteilt:

1 Prioritat A: Stoffe, welche in einer ersten Phase modelliert werden sollen und zur Mo-
delliberprifung herangezogen werden kdnnen (Verbrauchszahlen, Informationen zur
Metabolisierung und Resorption, Abbaudaten in Klaranlagen und ausreichende Messda-
ten oberhalb der Bestimmungsgrenze in Oberflachengewassern vorhanden).

1 Prioritat B: Stoffe, die in einem Folgeprojekt modelliert werden kénnten, fur welche aber
aufgrund der aktuellen Datenlage nur eine eingeschrankte Uberpriifung moglich ist. Fir
diese Stoffe werden alle Inputdaten und Vergleiche der Inputgréssen mit Messungen in
Klaranlagen in diesem Bericht zusammengefasst und angegeben. Die Stoffflisse und
Konzentrationen wurden fur die Stoffe der Prioritat B hier nicht berechnet.

In der Tabelle 5 ist die Stoffauswahl flr dieses Projekt, aufgeteilt nach den oben angegebenen
Prioritatsgruppen, wiedergegeben.

Tabelle 5: Vorschlage fur Substanzen, welche mit dem Stoffflussmodell berechnet werden kénnen
und in reprasentativen Klaranlagen in Nordrhein-Westfalen vom LANUV gemessen wurden.

Prioritat A . Pri_ori_tat 8
(In dieser Arbeit nicht ausgewertet)
Benzotriazol Acesulfam
Carbamazepin Amidotrizoesaure
Clarithromycin Atenolol
Diclofenac lopromid
Metoprolol lomeprol
Sotalol lopamidol
Sulfamethoxazol Naproxen
Sucralose
Trimethoprim
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Fur alle Mikroschadstoffe mit Prioritat A und B, sind die Verkaufsmengen, der Anteil der Sub-
stanzen welcher in die Kanalisation gelangt (nicht metabolisiert resp. unverandert wieder
ausgeschieden wird) und der Abbau in Klaranlagen in Tabelle 6 wiedergegeben. Zwischen den
verschiedenen Ausbaustandards (Nitrifikation, Denitrifikation, Schlammalter etc.) wird in einer
ersten Naherung kein Unterschied betreffend dem Abbau der Spurenstoffe berlicksichtigt.

Tabelle 6: Stoffspezifische Inputdaten des Stoffflussmodells: Verbrauchszahlen, Metabolisierung
im Korper und Eliminationsraten in der Klaranlage. Die sieben Substanzen, welche mit dem
Stoffflussmodell berechnet werden sind fettgedruckt dargestellt.

Anteil in Kanal _ . Mittlere EI_iminations-/
Verkaufs- unverindert Mittlerer Abbau in Apbaulelstung von
Tengsn | (ichtmetsboi | fexenenden | velershenien e
siert im Korper) 0zonung)
Arzneimittel
(Amidotrizoesaure™) 13696¢( 1 0 0.1
Atenolol 16659 0.6 0.71 0.9
Carbamazepin 14603¢ 0.1 0.11 0.9
Clarithromycin 36345 0.28 0.22 0.95
Diclofenac 19687:¢ 0.16 0.34 0.9
(lopamidol*) 46340 1 0 0.45
(lopromid*) 10618( 1 0.54 0.55
(lomeprol*) 380634( 1 0 k.A.
Metoprolol 33697( 0.2 0.4 0.9
Naproxen 36232 0.95 0.7 0.85
Sotalol 16706 1 0.27 0.95
Sulfamethoxazol 76746 0.45 0.57 0.8
Trimethoprim 16657 0.15 0.32 0.9
Korrosionsschutzmittel und kiinstliche Sussstoffe
Benzotriazol 376000 1 0.3 0.85
Acesulfam 496000 1 0.1%** k.A.
Sucralose 36560* 0.98 0.1%** k.A.

Datenquellen:

Verkaufsmengen: Die Verkaufsmengen der Arzneimittel basieren auf Erhebungen fur Deutschland fir das Jahr 2009 (IMS Health,
2009) unter der Annahme, dass in Nordrhein-Westfalen pro Kopf der gleiche Verbrauch herrscht wie Giber ganz Deutschland.
Anteil in Kanalisation: Basierend auf Metabolisierung- und Resorptionsdaten aus dem Arzneimittel-Kkompendium der Schweiz

(Documed AG, 2011).

Durchschnittliche Elimination in bestehenden Klaranlagen und Elimination weitergehendes Verfahren: (Goétz, et al., 2010).

*Kontrastmittel werden nicht flachendeckend konsumiert. Es ist anzunehmen, dass abhangig von der Klaranlage (Spitalanschluss
oder nicht, Grosse des Spitals ans Anteil am Abwasser) starke Unterschiede auftreten werden. Das Stoffflussmodell ist nur
eingeschrankt (nur fur grossere Gewasser) geeignet fur die Modellierung des Stoffflusses von Kontrastmitteln.

**Wert aus (Hollender, et al., 2007) basierend auf Verkaufszahlen von Henkel, hochgerechnet fiir Nordrhein-Westfalen.

*** kg pro Jahr in der Schweiz aus Klaranlagen Ablaufen geschétzt (Moschet, 2010), hochgerechnet fiir Nordrhein-Westfalen.
Eliminationsraten wurden in diesem Projekt ebenfalls bestimmt.
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3.3 Messungen von Mikroschadstoffen in Klaranlagen

Zur Uberprufung der tiber die Verkaufszahlen berechneten Stofffliisse (Abschnitt 3.2) wurden
Messungen in verschiedenen Klaranlagenabwéassern in Nordrhein-Westfalen durchgefthrt.

In Abbildung 6 ist der Stofffluss von Mikroschadstoffen aus dem h&uslichen Abwasser tber
kommunale Klaranlagen in die Gewasser dargestellt. Mit der Messung der Substanzen beim
Zu- und Ablauf kdnnen verschiedene Parameter, welche fur die Stoffflussmodellierung nétig
sind, erhoben werden, resp. vorhandene Parameter Uberpruft werden.

Verbraucher/Angeschlossenen

Verbrauchszahlen, Einwohner Messung Zulauf

Metabolisierung, < ::| (Integrative Erfassung von Ver-
- ; Y brauchszahlen, Metabolisi
Ausscheidung rauchszahlen, Metabolisierung
Kommunale Klaranlage Ausscheidung)
Entfernung
. <':| Messung Ablauf
(Abbau/Sorption) Jy . 2

(Integrative Erfassung von Ver-
Vorfluter/ brauchszahlen, Metabolisierung
Gewasser Ausscheidung und Elimination)

Abbildung 6: Stofffluss in der Klaranlage und entsprechende Informationen aus den Messun-
gen.

Aus den Messungen des Zulaufs und des Ablaufs kann die Abbaurate fir die betrachteten Sub-
stanzen bestimmt werden. Um eine zuverlassige Schatzung der Elimination zu erhalten missen
mindestens 24h-Sammelproben verwendet werden oder, je nach Wasseraufenthaltszeit in der
Klaranlage, Sammelproben tber einen grosseren Zeitraum. Durchschnittliche Eliminationsraten
gemittelt Gber verschiedenen Klaranlagen sind unter anderem in Gotz et al. (2010),
Mikroverunreinigungen - Beurteilung weitergehender Abwasserreinigungsverfahren anhand
Indikatorsubstanzen, zu finden. Ebenfalls gibt es verschiedene Untersuchungen im Bundesland
Nordrhein-Westfalen, beispielsweise gibt es Daten aus Untersuchungen auf der Klaranlage
Schwerte, auf welcher eine Ozonierung und eine Pulveraktivkohlereinigungsstufe getestet
wurden (Ruhrverband, 2010), Untersuchungen zu Elimination von Arzneimittelriickstanden auf
verschiedenen Anlagen (Grinebaum, 2011) und diverse Studien auf andern einzelnen Anlagen
in NRW (Merten, 2011; Pinnekamp, 2012; Herbst, et al., 2012).
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3.4 Vergleich der berechneten Inputdaten mit Messungen an Klaran-
lagen

Das LANUV hat unter anderem zur Uberpriifung der Eingangsgrossen fir die Stoffflussmodel-
lierung eine umfangreiche Messkampagne in Klaranlagenauslaufen im Fruhling 2012
durchgefunhrt. In der Messkampagne wurden 72h-Sammelproben verwendet. Es wurden dabei
13 grosse und mittelgrosse Kl&ranl agen min-t
wohnern zu drei unterschiedlichen Zeitpunkten untersucht.

Die in den Klaranlagen gemessenen Konzentrationen sind im Anhang 2:

Messdaten der Konzentrationen im Abwasser wiedergegeben. Die Konzentrationen wurden mit
der in der Messperiode gemessenen Abwassermenge und den angeschlossenen Einwohnern
in einwohnerspezifische Stofffrachten fiir die einzelnen Klaranlagen umgerechnet. Die einwoh-
nerspezifischen Stofffrachten wurden tber alle Klaranlagen gemittelt. Die Ergebnisse sind
zusammen mit den aus den Verbrauchszahlen abgeschatzten Werten und Werten aus zwei
anderen Messkampagnen (LANUV 2012 und Bodensee-Projekt) in der Tabelle 7 dargestellt.
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Tabelle 7: Einwohnerspezifische Stofffrachten in die Gewasser. Die aus den Verbrauchszahlen
abgeschatzten Werte beinhalten mittlere Abbauraten in der biologischen Stufe von Klaranlagen
und die Metabolisierung von Arzneimitteln im Koérper. Die sieben Substanzen, welche mit dem
Stoffflussmodell berechnet werden sind fettgedruckt dargestellt.

Aus Verbrauchs- Aus LANUV Aus LANUV Aus Bodensee

Substanz zahlen/ Messkampagne Messkampagne Messkampagne

Modelldaten 2012 2010 2010

(mg/d/Einw.) (mg/d/Einw.) (mg/d/Einw.) (mg/d/Einw.)

Arzneimittel
(Amidotrizoesaure) 2.2 1.2
Atenolol 0.04 0.11
Carbamazepin 0.27 0.26 0.30 0.25
Clarithromycin 0.11 0.13 0.04
Diclofenac 0.32 0.49 0.25 0.39
(lopamidol) 0.67 1.1
(lopromid) 0.72 0.28
(lomeprol) 5.9 2.8
Metoprolol 0.62 0.58 0.73
Naproxen 0.14 0.09
Sotalol 0.19 0.18 0.38
Sulfamethoxazol 0.23 0.20 0.30 0.18
Trimethoprim 0.03 0.07
Korrosionsschutzmittel und kiinstliche Sussstoffe

Benzotriazol 3.9 1.8 1.1
Acesulfam 8.4 11
Sucralose 0.38 0.61

Datenquellen:

LANUV Messkampagne 2012 auf 13 grossen und mittelgrossen Klaranlagen, LANUV 2012

Datenzusammenstellung aus Messungen im Jahr 2010, LANUV 2012

Messungen in Klaranlagenauslaufen im Bodenseeeinzugsgebiet in Baden-Wiirttemberg, der Schweiz und Osterreich (Moschet,
2010)

Die Daten aus der neuen LANUV Messkampagne vom Frihling 2012 sind am umfangreichsten
und werden daher fir den Vergleich mit den aus den Verbrauchszahlen abgeschéatzten Werten
und ggf. fur deren Korrektur verwendet. Die Werte aus der dlteren Messkampagne des LANUV
und dem Bodenseeprojekt zeigen die Werte in der gleichen Grossenordnung wie die neuen
Messdaten der Kampagne 2012 des LANUV.
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3.5 Schlussfolgerungen und Inputdaten fir die Stoffflussmodellie-
rung

Fur die folgenden organischen Spurenstoffe wurde eine gute Ubereinstimmung zwischen den
Messdaten in Klaranlagen und den theoretisch aus Verbrauchszahlen berechneten Konzentra-
tionen im gereinigten Abwasser gefunden:

1 Carbamazepin
1 Clarithromycin
1 Diclofenac

1 Metoprolol

1 Sotalol

1 Sulfamethoxazol

Fur Benzotriazol ist der aus den Verbrauchszahlen abgeschatzte Wert rund doppelt so hoch wie
die Werte, welche in der neusten LANUV Messkampagne von 2012 eruiert wurden. Die Ver-
brauchszahlen von Benzotriazol wurden aufgrund der Herstellerangaben von Henkel aus dem
Jahr 2006 berechnet (Hollender, et al., 2007). Benzotriazol wird zu einem Grossteil in Geschirr-
spulmittel eingesetzt. Mdglicherweise ist der Einsatz von Benzotriazol in Geschirrspilmitteln
Uber die letzten 6 Jahre signifikant zuriickgegangen, was den Unterschied zwischen den aktuel-
len Messwerten und den &lteren Verbrauchszahlen erklaren kénnte.

Als Inputdaten fir die Stoffflussmodellierung von Carbamazepin, Clarithromycin, Diclofenac,
Metoprolol, Sotalol und Sulfamethoxazol wurden die aus den Verbrauchszahlen resultie-
renden Eintrage verwendet.

Fur Benzotriazol wurde der aus der Messkampagne in Klaranlagen-Ablaufen resultierende
Wert als Eingangsgrosse fir das Stoffflussmodell verwendet.
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3.6 Messungen von Mikroschadstoffen in Gewassern

Im Bundesland Nordrhein-Westfalen wurden in den letzten Jahren zur Bestimmung des IST-
Zustands sehr viele Messungen von Mikroschadstoffen in Oberflachengewéassern durchgefuhrt.
In der Tabelle 8 sind die statistischen Verteilungen der Messungen fir ausgewéhlte Mik-
roschadstoffe aus kommunalem Abwasser wiedergegeben.

Tabelle 8: Statistische Messwertverteilung (gemessene Konzentrationen) in den Gewdassern
NRW6 s -200@ t&ilw. 2011 zu den vom LANUV ausgewadahlten Substanzen an 51 verschiedenen
GUES-Messstellen.

Messungen in Nordrhein-Westfalen 2008-2011 (LANUV, 2011)
Mittelwert |  Werte Pelrgoe/;til Pegrgoe/;til Min. Max.
(ng/L) >BG (ng/L) (ng/L) (ng/L) (ng/L)
Arzneimittel
Amidotrizoesaure 577 94% 115 1'100 51 5'700
Carbamazepin 226 55% 49 510 13 3'600
Clarithromycin 61 45% 26 118 25 410
Diclofenac 177 89% 41 360 25 2'120
lopamidol 718 92% 130 1'500 51 9'600
Metoprolol 261 93% 49 570 20 3'100
Sotalol 119 79% 32 220 13 1'300
Sulfamethoxazol 108 69% 31 215 12 730
Korrosionsschutzmittel
Benzotriazol 1'041 100% 171 1'740 46 8'000

Fur Sussstoffe liegen fir NRW bislang keine Gewéasserdaten vor.

Zur Uberprufung des Modells anhand von Messwerten im Gewésser, wurden vom LANUYV fiir
insgesamt 51 GUES-Messstellen Daten von verschiedenen Mikroschadstoffen zur Verfligung
gestellt. Es wurden nur Messstellen berlicksichtigt, fur die auch Abflussdaten vorhanden waren,
da diese bendtigt werden um die gemessenen Konzentrationen in Stoffflisse umzurechnen.

In der Tabelle 9 ist die Anzahl der erhobenen Messwerte pro GUES-Messstelle und Substanz
angegeben. Die Anzahl Messwerte variiert zwischen insgesamt 35 Messungen an 20 Messstel-
len (Benzotriazol und Methylbenzotriazol) und insgesamt rund 1'600 Messwerten verteilt auf alle
51 bericksichtigten GUES-Messstellen (Carbamazepin). Fir die meisten Stoffe stehen rund
500 Messwerte zur Verfligung.
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Tabelle 9: Anzahl Messwerte an den berticksichtigten GUES-Messstellen. Angabe der Anzahl
Messwerte im Zeitraum 2008-2010, teilw. 2011 pro Substanz und Messstelle. Die Anzahl Positivbe-
funde (Werte Uber der Bestimmungsgrenze), die mittleren Konzentrationen und Frachten sind in
Anhang 3 wiedergegeben.
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5 |5 |&E & |E [E |§ [s &€ |8 (B = o (R |= g 2 | (&
() ) o | S |S (e =) Q | £ Q |o |[° > |o 2]
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Disseldofflehe 22124 2 | 24| 50| 7 | 20| 8 | 24| 22| 22| 22| 24|17 (24| 24| 2 | 24364
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Die 51 berticksichtigten GUES-Messstellen sind in grosseren und kleineren Gewassern in NRW
Uiber das ganze Bundesland verteilt. In der Abbildung 7 ist die Verteilung der GUES-Messstellen

in NRW dargestellt.
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Daten: Stoffflussmodellierung, ENVILAB AG 2012
A Geobasisdaten des Landes NRW ® Geobasis NRW 2011
E?BI;EEEESR 1\]'1, Gewasserstationierungskarte des Landes NRW @ LANUV NRW 2011

Abbildung 7: Verteilung der fur die Modelliberprifung berlicksichtigten Gewasserglte-
messstellen (GUES) in NRW.
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3.7 Wirkungsbasierte Qualitatskriterien

3.7.1. Wirkungsbasierte Qualitatskriterien des Oekotoxzentrums

Das Schweizerische Zentrum fiir angewandte Okotoxikologie (Oekotoxzentrum) hat, ebenso
wie das Umweltbundesamt in Berlin und die EU-Kommission, Qualitatskriterien fiir zahlreiche
Mikroschadstoffe hergeleitet. Zur Ableitung wird dabei das Technical Guidance Document der
Européischen Union (EU) angewandt. Die dazu verwendeten ¢kotoxikologischen Effektdaten
und die resultierenden Qualitatskriterien werden in Zusammenarbeit mit externen Experten und
unabhangigen Gutachtern beurteilt und auf ihre Validitat Gberprift (Oekotoxzentrum, 2012).

Fur 6kotoxikologische Risikobewertungen werden Umweltkonzentrationen mit den dazugehdri-
gen Qualitatskriterien verglichen. Ist die Umweltkonzentration grosser als das Qualitatskriterium,
so kann ein Risiko fir Wasserorganismen angenommen werden. Ein Vergleich der Umweltkon-
zentration mit dem akuten Qualitatskriterium (MAC-EQS = maximal zuléssige
Akutkonzentration) kann helfen, um abzuschétzen, ob eine Schadigung der Organismen inner-
halb der nachsten 24-96 h zu erwarten ist. Mit den chronischen Qualitatskriterien (AA-EQS =
zulassige durchschnittliche Jahreskonzentration), die fir ein Monitoring der Gewasserqualitat
empfohlen werden, kbnnen Belastungen Uber einen langeren Zeitraum abgeschéatzt werden.
Fur kontinuierliche Eintrage von Mikroschadstoffen durch gereinigtes Abwasser ist besonders
das chronische Qualitatskriterium relevant. So kénnen die Organismen vor den Folgen von
Langzeitbelastungen geschitzt werden (Oekotoxzentrum, 2012). Aktuelle Vorschlage des Oe-
kotoxzentrums und das Herleitungsverfahren sind auf der Homepage
http://www.oekotoxzentrum.ch/qualitaetskriterien publiziert.

3.7.2. Trinkwasserspezifische Zielwerte

Die Wasser-Rahmenrichtlinie der EU (WRRL) kennt keine Umweltqualitdtsnormen (UQN) zum
Schutz der Gewasser vor 6kologisch relativ untoxischen, jedoch rohwasserrelevanten Stoffen.
Zu diesen gehdoren auch viele Humanarzneimittel, wie beispielsweise Metoprolol. Rohwasser
aus durch Abwasser beeinflusstem Oberflachenwasser ist vor solchen Stoffen unterhalb ge-
sundheitlich begriindbarer Werte nur insoweit durch die Vorgaben der WRRL geschuitzt, wie
sich solche Werte als 6kologische UQN begriinden lassen. Gemass Artikel 7 der WRRL kann
jeder Mitgliedsstaat eigene flussgebietsspezifische Hochstwerte so festlegen, dass der Aufwand
zur Aufbereitung von Trinkwass er KoAexPiggdeialigh-s t
meine Vorsorgewert VW, =0,1¢ g / | d e s dé¢samted vonlBedeutung. Seine Einhaltung
bereits im Rohwasser, einschlieRlich voribergehend akzeptabler Uberschreitungen, stellt si-
cher, dass die Trinkwasserversorger auch hinsichtlich Humanarzneimittel den Umfang der
Trinkwasseraufbereitung weiterhin gering halten oder ganz auf Aufbereitungsmal3nahmen zur
Entfernung von Humanarzneimitteln verzichten kdnnen
(http://www.umweltdaten.de/wasser/themen/trinkwasserkommission/massnahmeempfehlung _hamr.pdf,
Umweltbundesamt, 2011).
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3.7.3. Abgleich mit dem LANUV und in dieser Arbeit verwendete Werte

In Zusammenarbeit mit dem LANUV und unter Miteinbezug von verschiedenen Qualitatskrite-
rien, welche vom UBA, der LAWA oder der Working-Group E der EU-Kommission empfohlen
werden, wurden fur dieses Projekt die hier zu verwendenden Qualitatskriterien vom LANUV
festgelegt. Neben den wirkungsbasierten okotoxikologischen Kriterien wurde auch die Situation
bezgl. trinkwasserspezifischen Zielwerten in einem Kapitel angeschaut.

Fur alle in dieser Arbeit berechneten Beurteilungen wurden die in der Tabelle 10 aufgefuhrten
Qualitatskriterien des LANUV verwendet.

Tabelle 10: Auswahl von Qualitatskriterien und Zielwerten fir Mikroschadstoffe des LANUV in

Anlehnung an Arbeiten der LAWA, des Umweltbundesamtes und des Oekotoxzentrums sowie der
Expertenkommi ssion Programm AReine Ruhr" und MKULNV
Umweltbundesamt, 2011, http://www.oekotoxzentrum.ch/qualitaetskriterien. Fir die Beurteilung

mit dem Stoffflussmodell wurden die fettgedruckten Werte verwendet.

Substanz Stoffkategorie ~ Okotoxikolgisches, | ®kol./okotoxikol. trinkwasserspezifi-
W"kun?;giﬁﬁﬁgﬁ Quali- Praventivwert scher Zielwert
(oL ] [Ho/L] [Hg/L]
Benzotriazol Industriechemikal 30 10 4.5 (GOW gsar)*
Carbamazepin Arzneimittel 0.5 0.1 (VWy)**
Clarithromycin Arzneimittel 0.06 (0.1 (VWy))***
Diclofenac Arzneimittel 0.1 (auch als EU 0.1 (VWy)
Kommissionsvorschlag 20
Metoprolol Arzneimittel 7.3 0.1 (VWy)
Sotalol Arzneimittel unzureichende Daten 0.1 0.1 (VWy)
Sulfamethoxazol Arzneimittel 0.15 0.1 (VWy)

*GOWosar: Gesundheitlicher Orientierungswert, Abk ¢rzungen gem?ss Bewer(MKULNVS202nzept ARei ne
VW, Vorsorgewert, Abk¢rzungen gem2ssMB&NMe20i2ungskonzept AReine Ruhr

*»**Wenn der vorsorgliche Wert hoher ist als der dkotoxikologisch basierte, wird fir die trinkwasserspezifische Beurteilung der tiefere der beiden
Werte verwendet.
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4. STOFFFLUSSMODELL

4.1 Grundsatzlicher Aufbau und Programmierung

Das Stoffflussmodell ist in R programmiert. R ist eine freie Programmiersprache fur statistisches
Rechnen und statistische Grafiken. Sie ist in Anlehnung an die Programmiersprache S entstan-
den und weitgehend mit dieser kompatibel. Der Funktionsumfang von R kann durch eine
Vielzahl von Paketen erweitert und an spezifische statistische Problemstellungen angepasst
werden. Viele Pakete kdnnen dabei direkt aus einer Uber die R-Console abrufbaren Liste aus-
gewahlt und automatisch installiert werden. Zentrales Archiv fur diese Pakete ist das
Comprehensive R Archive Network (CRAN).

Das in dieser Arbeit verwendete Stoffflussmodell basiert auf dem von Christoph Ort im Rahmen

des Projektes AStrategie Micr op ¢Qrtletfal., 2009). Dasr E a wz
Stoffflussmodell beriicksichtigt keine Umweltprozesse und ist daher nur auf Substanzen an-

wendbar, welche in der Umwelt ndherungsweise persistent sind. Der R-Code des Modells

beinhaltet keine GIS basierten Elemente, er beruht auf der Verkniipfung von Klaranlagen, wel-

che in einem Inputfile, der ngelesgnemerdennnt en AAust al

Die Berechnung des Stoffflusses basiert auf Frachtenberechnungen. In erster Linie spielen
die Wasserbilanzen, d.h. die hydraulischen Belastungen der Klaranlagen sowie die Abflussda-
ten der Fliessgewasser keine Rolle. Die Frachten werden entlang der definierten Fliessstrecke
addiert. Die Konzentrationen werden dann in einem zweiten Schritt berechnet, indem die an
einem bestimmten Punkt berechneten Frachten durch den Abfluss, beispielsweise den mittleren
Niedrigwasserabfluss (MNQ) dividiert werden.

Die Stofffracht pro Klaranlage (Fsr) und die Konzentration im Vorfluter (Csor), werden wie folgt
berechnet (Formeln 1 und 2):

g | _ g _ .
Forof T_Elg] = Eseot Einwohner- THE} E{Einwohner] (1)
g
N H“E _ FEECH:- Tﬂg . ﬂE-
. C stoff | Titer| — 11,.\‘,Q[Liter]
“ te 30178k MNQ |
°©  TEoas ﬁcéglé g ag

(2)

Wobei SEg die Stoffmenge pro Einwohner ist, welche die Klaranlage mit dem gereinigten
Abwasser verlasst und E die Einwohner pro Klaranlage.
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Fur die Berechnung mussen die folgenden Informationen verfigbar sein (Ort et al., 2007):
1 Verbrauchsmengen der zu untersuchenden Substanz.

9 Standort, Einleitstelle ins Gewasser und Anzahl angeschlossene Einwohner fir jede be-
ricksichtigte Klaranlage.

Anteil der Substanz, die nach der Anwendung unveréndert in die Kanalisation gelangt.
Substanzspezifische Eliminationsleistung der Klaranlagen (konventionelle Stufen).

Topologisches Netzwerk aller Oberflachengewasser.

= =4 -4 -9

Informationen Uber die Abflisse direkt unterhalb der Einleitstellen (beispielsweise mittle-
rer Niedrigwasserabfluss MNQ oder mittlerer Abfluss Uber das ganze Jahr, MQ).

Um die oben aufgezéahlten Daten einzulesen bendtigt das in R programmierte Stoffflussmodell
folgende zwei Dateien:

1 Austauschtabelle: Diese Tabelle enthélt alle Informationen Uber die Klaranlagen, die an-
geschlossenen Einwohner und deren Verkniipfung Gber das Gewassernetz.

1 Input Stoffdaten: Diese Tabelle enthélt alle stoffspezifischen Informationen, wie Ver-
kaufsmengen, Metabolisierungsraten, Abbauraten.

Diese 2 Dateien mussen als Text-Files abgelegt werden. Die Erstellung der Tabellen kann aber
beispielsweise in Excel erfolgen.

4.2 Austauschtabelle

Die Austauschtabelle enthélt alle bendtigten Klaranlagen-Informationen und deren Verknup-
fung. Im Folgenden sind die wichtigsten Parameter kurz beschrieben.

Klaranlagen

Es wurden insgesamt 641 Klaranlagen in Nordrhein-Westfalen fiir die Berechnungen bertick-
sichtigt. Zur eindeutigen Identifikation wurde jeder Klaranlage eine ID-Nummer zugeteilt.

Angeschlossene Einwohner

Fur den Stofffluss der Mikroschadstoffe werden die tatsachlich an die Klaranlagen angeschlos-
senen Einwohner als Berechnungsgrundlage genommen. Fir die im Rahmen dieses Projektes
bertcksichtigten Mikroschadstoffe, u.a. Arzneimittel und Haushaltschemikalien, kann ange-
nommen werden, dass die in die Klaranlage transportierte Stofffracht direkt mit den

ENVILAB AG, Zofingen Seite 36 von 117



Mikroschadstoffe aus kommunalem Abwasser

angeschlossenen Einwohnern korreliert. Die Dimensionierung der Klaranlagen (Ausbaugrdsse),
Fremdwasser und Regenwasser, und etwaige industrielle Indirekteinleiter kdnnen fir solche
Stoffe hinsichtlich der eingetragenen Frachten in der Regel vernachlassigt werden.

Gewassernetz

Die Verknupfung der Klaranlagen tber das Gewassernetz, kann mit Hilfe von GIS (Geographi-
sche Informationssysteme) und den entsprechenden Abfragen extrahiert werden. Die GIS
Abfragen wurden vom LANUV durchgefiihrt und zur Verfiigung gestellt. In Abbildung 8 ist die
Art der VerknlUpfung anhand eines einfachen Beispiels dargestellt.

Verknupfung der Klaranlagen:

KAT ID Nr. UEtAe.rf"?geQEe
01 03
02 03
03 05
04 05
05 ]

Y e i
/ Tliessnciuns
J

~/

Abbildung 8: Verknupfung der Klaranlagen im Stoffflussmodell.

Uber die in Abbildung 8 illustrierten Verkniipfungen werden die Frachten entlang der Fliesstre-
cke kumuliert. Es wird dabei angenommen, dass wahrend des Stofftransports kein Abbau und
keine Sorption an Feststoffe oder ins Sediment stattfinden.

Abflussdaten

Um aus den Frachten die Konzentrationen in Gewassern unterhalb der Einleitstellen der Klaran-
lagen zu berechnen wurde der mittlere Niedrigwasserabfluss (MNQ) als Abflussgrésse
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genommen. Fir die Vergleiche mit Messdaten wurden die realen Abflussdaten zum Zeitpunkt
der Messungen berucksichtigt.

4.3 Vorbelastungen der zufliessenden Gewasser

4.3.1. Vorbelastung des Rheins

Die Vorbelastung des Rheins an der Landesgrenze Rheinland-Pfalz zu NRW spielt fur die be-
rechneten Stofffrachten und Konzentrationen im Rhein eine entscheidende Rolle. Vor Eintritt
des Rheins ins Gebiet von Nordrhein-Westfalen wird das kommunale Abwasser von rund

32 Mio. Einwohnern in den Rhein geleitet. An der GUES-Messstelle an der Landesgrenze
WKSt. Sud (Bad Honnef) wurde Uber die letzten Jahre die Belastung fir verschiedene Mik-
roschadstoffe systematisch erfasst. Die gemessenen Konzentrationen wurden tber die
Tagesmittelwerte der an der Messstation erfassten Abflussdaten auf Stofffrachten umgerechnet
und mit den aus der Stoffflussberechnung (korreliert zu den oberliegenden Einwohnern) vergli-
chen (siehe Abbildung 9).

| Stofffracht aus Modell (Verbrauchzahlen) | Stoffracht aus Messdaten
100'000

10'000

1'000

Stofffracht in kg / Jahr

100

10

Abbildung 9: Vergleich der aus der Stoffflussberechnung resultierenden Stofffrachten der be-
rechneten Messwerte an der GUES-Messstelle WkSt. Siid Bad Honnef. Fir Clarithromycin lagen
keine Messwerte vor aus denen Frachten ermittelt werden konnten. Fir Benzotriazol wurden die
Messungen aus Klaranlagen und nicht die Verbrauchszahlen verwendet.
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Die in Abbildung 9 dargestellten Stofffrachten aus Messwerten stellen die Mittelwerte der Stoff-
frachten dar, welche aus den in den Jahren 2008-2011 erhobenen Messwerten berechnet
wurden. Die Unsicherheitsbalken zeigen das 95% Vertrauensintervall der berechneten
Stoffflisse. Diese Angaben spiegeln die vorhandenen Schwankungen der Stofffliisse wieder.

Alle modellierten Stoffflisse mit Ausnahme von Metoprolol liegen innerhalb dieser Varianz. Die
anhand der Messdaten abgeschéatzte Fracht von Metoprolol liegt tiefer, als die aus den Ver-
brauchszahlen ermittelte. Der Grund dafur liegt héchstwahrscheinlich an der Uberschétzten
Belastung durch die Oberlieger, wenn dem Stofffeintrag der Oberlieger die Verbrauchszahlen
von NRW zu Grunde gelegt werden. Metoprolol (Betablocker) wird beispielsweise in der
Schweiz viel weniger eingesetzt als in Deutschland. Haufiger wird dafur der Betablocker Ateno-
lol verwendet. Die Verbrauchszahlen der anderen ausserhalb von Deutschland liegenden
Oberlieger (Frankreich, Osterreich und Lichtenstein) liegen nicht vor. Die bedeutendsten Ober-
lieger fur den Rhein sind aber Baden-Wiurttemberg und Rheinland-Pfalz, die beide ein ahnliches
Verbrauchsmuster aufweisen mussten wie Nordrhein-Westfalen.

Fur die Berechnung der Vorbelastung wurden in einem ersten Ansatz die aus den Verbrauchs-
zahlen bzw. Messungen in Klaranlagen ermittelten Eintrdge verwendet. Diese Annahme wird
spater im Resultateteil diskutiert

4.3.2. Vorbelastung der Ubrigen Gewasser

Die Vorbelastung aller anderen Fliessgewasser (ohne den Rhein) entspricht zusammen rund
2.700.000 angeschlossenen Einwohnern. Fur einige dieser Gewasser sind an der Stelle des
Landeseintritts keine GUES-Messstellen vorhanden, bzw. keine oder nur wenige Daten lber die
hier betrachteten polaren Mikroschadstoffe erhoben worden. Fir diese Fliessgewéasser wurden
die oberliegenden angeschlossenen Einwohner als Referenz fur deren Vorbelastung verwen-
det, also die berechneten Stofffrachten zugrunde gelegt.
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5. BEREGIWWNG DES USSITANDES

5.1 Georeferenzierte Darstellung der modellierten Konzentrationen
einer Auswahl an Mikroschadstoffen

Die Stofffrachten wurden fur 641 Einleitstellen unterhalb von Klaranlagen berechnet. Aus den
berechneten Stofffrachten wurden tber den mittleren Niedrigwasserabfluss (MNQ) die Konzent-
rationen bei Trockenwetter berechnet. Bei den so ermittelten Konzentrationen handelt es sich
um Situationen, welche fir die Gewasser eine Extrembelastung darstellen, aber welche durch-
aus einige Tage im Jahr auftreten. Generell wird in der Tendenz derzeit von einer Zunahme der
Belastung durch Pharmazeutika in Gewassern ausgegangen (siehe Zusammenstellung von
Monitoring-daten zu Umweltkonzentrationen von Arzneimitteln; http://www.uba.de/uba-info-
medien/4188.html). Im Folgenden werden die Konzentrationen von Carbamazepin, Diclofenac
und Metoprolol an den Einleitstellen georeferenziert dargestellt. Die vollstandigen Resultate
befinden sich in Anhang 5.

5.1.1. Carbamazepin

In Abbildung 10 sind die modellierten Konzentrationen bei MNQ von Carbamazepin in den Ge-
wassern direkt unterhalb der 641 Einleitstellen in fiinf Konzentrationsbereichen dargestellt.

Konzentrationen Carbamazepin in Mikrogramm przw
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Daten: Stoffflussmodeliierung, ENVILAB AG 2012
Geobasisdaten des Landes NRW © Geobasis NRW 2011
Gewasserstationierungskarte des Landes NRW © LANUV NRW 2011
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Abbildung 10: Fir MNQ modellierte Carbamazepin-Konzentrationeni n ¢ g/ L.
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Die meisten Vorfluter weisen im unmittelbaren Einflussbereich der kommunalen Klaranlagen bei
MNQ Konzentrationen von Carbamazepin zwischen 0.1 und 0.5 pg/L auf. Dies korrespondiert
mit einem kumulativen Abwasseranteil bei MNQ zwischen 20 und 60%. Fur die Vorfluter unter-
halb der Einleitstellen, fur die keine MNQ-Werte vorhanden waren, konnten dementsprechend
auch keine Konzentrationen berechnet werden. Diese Einleitstellen sind in den Abbildungen mit
k.A. gekennzeichnet. Es sind insgesamt 22 Vorfluter, fur die keine Abflussdaten vorhanden
waren.

5.1.2. Diclofenac

In Abbildung 11 sind die modellierten Konzentrationen bei MNQ von Diclofenac dargestellt.
Diese bewegen sich in einem sehr dhnlichen Bereich wie die von Carbamazepin, aufgrund der
rund 15% hoheren Emission aus Klaranlagen sind die Konzentrationsbereiche geringfiigig ho-
her (Abbildung 11).

Konzentrationen Diclofenac in Mikrogramm pro Li&\

o KA i
<0.01
001-0.1
01-05
051

N
1:1'300'000

..OOO

>1

Flussgebiete NRW

— Y
—
[ RneinNRW
[E—] Weoer NRW
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Abbildung 11: Fir MNQ modellierte Diclofenac Konzentrati onen i.n eg/ L

Fur die hier durchgefiihrten Berechnungen wurde die Photolyse von Diclofenac in einem ersten
Anlauf nicht bertcksichtigt, d.h. es wurde angenommen, dass Diclofenac wahrend der Fliess-
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strecken in Nordrhein-Westfalen nicht signifikant abgebaut wird. Der Vergleich mit Messdaten
zeigt, dass diese vereinfachende Annahme zutrifft (vergl. Abschnitt 5.2.6, Vergleich der
Stofffliisse fur ausgewdahlte Mikroschadstoffe).

5.1.3. Metoprolol

Die modellierten Konzentrationen von Metoprolol bei MNQ in den Vorflutern direkt unterhalb der
Einleitstellen sind in Abbildung 12 wiedergegeben. Metoprolol ist ein selektiver b 1
Adrenorezeptoren-blocker (Betablocker) und wird in NRW in relativ hohen Mengen, mit mehr
als 33 Tonnen/Jahr, eingesetzt.

Konzentrationen Metoprolol in Mikrogramm pro Li&:r_
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{‘\ Daten: Stoffflussmodeliierung, ENVILAB AG 2012
Geobasisdaten des Landes NRW © Geobasis NRW 2011

t’g&mﬁfj o Gewasserstationierungskarte des Landes NRW @ LANUV NRW 2011
£ £ Fa
Abbildung 12: F ¢ r MNQ modellierte Metoprol ol Konzentrati on:¢

Von der verbrauchten Menge gelangen nach der Metabolisierung im Koérper und dem Abbau in
der biologischen Stufe ca. 15%, also um die 5 t/Jahr in die Gewasser. Aus diesen Eigenschaf-
ten resultieren die fur Arzneimittelriickstdnde hohen Konzentrationen in den Gewéassern bei
MNQ. Unterhalb vieler Einleitstellen betragen die ermittelten Konzentrationen > 1 ug/L. Diese
Resultate entsprechen den gemessenen Konzentrationsbereichen (LANUV-Daten, siehe An-
hang 3). Im n&chsten Abschnitt werden die modellierten Frachten mit aus den LANUV-
Messdaten ermittelten Frachten verglichen.
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5.2 Uberprufung des Stoffflussmodells: Vergleich der berechneten
Stoffflisse mit Messdaten,

5.2.1. Verifizierung, Validierung und Uberprifung des Modells

Das in diesem Projekt verwendete Stoffflussmodellwurd e i m Rahmen des Proj e
Micropoll A fg¢r die Schwendfir verschiedenecMikeovetunreinigah- v e r i f

gen in Fliessgewéassern validiert® (Ort, et al., 2007; Ort, et al., 2009). Das Modell ist prinzipiell
auf Flusseinzugsgebiete mit ahnlichen Fliesszeiten tbertragbar. Fir quasi-persistente Substan-
zen, mit geografisch relativ homogener und zeitlich konstanter Anwendung, wird eine gute
Ubereinstimmung zwischen modellierten Stofffliissen und gemessen Daten erwartet. Diese
Voraussetzungen sind in Nordrhein-Westfalen fiir die ausgewahlten Substanzen grundsatzlich
gegeben.

Trotz klarer Definitionen werden die Begrifflichkeiten Verifizierung® und Validierung® sowohl in
der Wissenschatft als auch im allgemeinen Sprachgebrauch unterschiedlich gehandhabt. Dies
macht eine klare Abgrenzung der zwei Begriffe nicht einfach mdglich und darum wird im Rah-
men dieser Arbeit einzig von Uberpriifung gesprochen. In diesem Sinne wird tiberpriift ob das
Modell die Messdaten gut wiedergibt und in diesem Zusammenhang als zuverlassiges Vorher-
sageinstrument, respektive zur Evaluation unterschiedlicher Zukunftsszenarien verwendet
werden kann.

5.2.2. GUES-Messstellen

Insgesamt waren 51 GUES-Messstellen fiir die Uberprifung verfiigbar. Die Auswahl der Mess-
stellen und die Messdaten wurden durch das LANUV zur Verfigung gestellt.

In Abbildung 13 sind alle 51 fur den Stoffflussvergleich einbezogenen GUES-Messstellen mit
Angabe des am Bezugspegel der Messstellen ermittelten, langjahrigen mittleren Niedrigwas-
serabfluss (MNQ) abgebildet.

'Verifizierung: ABest?atigung durch einen objektiven

EN I SO 9000: 2005, Abschnitt 3.8.4). Generel!] Be
gebaut?An

Validierun g: ABe s tvénNaclyweis, dassdlie Ardorderungep firkeing bestimmte An-

wendung oder einen bestimmten Gebrauch erf ¢l |t
Beantwortung der Frage: Alst es das richtige Sy
erf¢éell en?i
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MNQ der beriicksichtigten GUES-Messstellen

10'000'000

1'000'000

100'000
10'000
1'000

(spunyas / 12317) DN

Abbildung 13: Mittlere Niedrigwasserabflisse (MNQ) der fir die Modelliberprifung beriicksichtig-

ten GUES-Messstellen. Die MNQ zwischen den verschiedenen Messstellen variieren zwischen

ca. 50 Litern pro Sekunde und Gber 1'000'000 Liter pro Sekunde.

Mit den bericksichtigten Messstellen werden kleine bis grosse Gewasser abgebildet. Die MNQ
zwischen den verschiedenen Messstellen variieren zwischen wenigen Litern pro Sekunde und
Uber 1'000'000 Liter pro Sekunde. Somit steht eine sehr breite Datenbasis fur die Modellverifi-

zierung zur Verfligung.
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5.2.3. Carbamazepin

In Abbildung 14 sind die an den ausgewahlten GUES-Messstellen gemessenen, gemittelten
Konzentrationen von Carbamazepin angegeben. Um die Vergleichbarkeit mit den Modelldaten
und zwischen den Messstellen zu gewéhrleisten wurden die Konzentrationen auf den MNQ der
jeweiligen Messstellen normiert. Die Konzentrationen bewegen sich, je nach Messstelle zwi-
schen 0.07 und 3.1 pg/L (siehe Anhang 3:

Messdaten im Gewasser i Stofffrachten und Konzentrationen).

Gemessene Konzentrationen von Carbamazepin in Mikrogramm pro Liter f e
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Daten: Stoffflussmodellierung, ENVILAB AG 2012
HOLINGER Geobasisdaten des Landes NRW © Geobasis NRW 2011
12.08.2012 / DAS \ Gewasserstationierungskarte des Landes NRW © LANUV NRW 2011
=, -

Abbildung 14: Georeferenzierte Darstellung der gemessenen Konzentrationen von Carbamazepin
(umgerechnet auf MNQ). Die gemessenen Konzentrationen bewegen sich zwischen 0.07 und 3.1

pa/L.

5.2.4. Diclofenac

In Abbildung 15 sind die an den ausgewahlten GUES-Messstellen gemessenen gemittelten
Konzentrationen von Diclofenac angegeben. Die Konzentrationen bewegen sich, je nach Mess-
stelle zwischen 0.08 und 1.27 pg/L (siehe Anhang 3: Messdaten im Gewasser i Stofffrachten
und Konzentrationen).
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Gemessene Konzentrationen von Diclofenac in Mikrogramm pro Liter 58
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Abbildung 15: Georeferenzierte Darstellung der gemessenen Konzentrationen von Diclofenac
(umgerechnet auf MNQ). Die gemessenen Konzentrationen bewegen sich zwischen 0.08 und
127¢ g/ L.

5.2.5. Umrechnung der gemessenen Konzentrationen auf Stoffflisse

Die an den GUES-Messstellen gemessenen Konzentrationen wurden tber Tagesmittelwerte
der Abfliisse auf entsprechende Stofffrachten umgerechnet. Insgesamt wurden rund 10&00
Messwerte Uber die zusammengestellten Abflussdaten in Frachten umgerechnet. Somit stan-
den umfangreiche Messdaten fur die Modelliberprifung zur Verfigung.

5.2.6. Vergleich der Stoffflisse fur ausgewéhlte Mikroschadstoffe

Zur Uberpriifung der Modellberechnungen wurden die aus dem Modell resultierenden Stofffliis-
se mit den aus den Messdaten abgeschétzten Stoffflissen verglichen. Die Vergleiche sind fir
die Mikroschadstoffe Benzotriazol, Carbamazepin, Diclofenac und Sotalol in der Abbildung 16
wiedergegeben.
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Abbildung 16: Vergleiche der Stoffflisse der vier Mikroschadstoffe Benzotriazol, Carbamazepin,
Diclofenac und Sotalol an den GUES-Messstellen.

Die Vergleiche zwischen den modellierten und den aus Messwerten abgeschatzten Stoffflissen
zeigen fur Benzotriazol, Carbamazepin, Diclofenac und Sotalol eine sehr gute Ubereinstim-
mung. Generell sind die Streuung und auch die Abweichungen bei kleinen Fliessgewéssern (in
den Abbildungen gegen unten links) grdsser, als bei den grossen Gewassern. Besonders ist
dies bei Carbamazepin erkennbar. Aus den dargestellten Daten lasst sich ableiten, dass das
verwendete Stoffflussmodell fiir diese vier Stoffe sehr gut tGbereinstimmt und eine gute Vorher-
sagegenauigkeit aufweist. Die Oberliegerbelastung scheint mit den getroffenen Annahmen,
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dass in den oberliegenden Landern im Durchschnitt die gleichen Mengen pro Person ver-
braucht werden fiir diese vier Stoffe gut zu stimmen.

In Abbildung 17 sind die Vergleiche der Stofffliisse der drei Mikroschadstoffe Clarithromycin,
Metoprolol und Sulfamethoxazol an den GUES-Messstellen wiedergegeben.
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Abbildung 17: Vergleiche der Stoffflusse der drei Mikroschadstoffe Clarithromycin, Metoprolol
und Sulfamethoxazol an den GUES-Messstellen.

Bei Clarithromycin, Metoprolol und Sulfamethoxazol sind die modellierten Stofffrachten tenden-
zZiell hoher als die aus den Messwerten abgeschatzten Frachten. Dies kann, abhangig vom
betrachteten Stoff, verschiedene Ursachen haben.
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Metoprolol: Bei Metoprolol ist auffallig, dass insbesondere die modellierten Daten im Rhein
nicht gut mit den aus den Messwerten abgeschatzten Daten tbereinstimmen. In den kleineren
und mittleren Fliessgewdassern in NRW, welche keine oder nur wenige Oberlieger aus anderen
Bundeslandern oder Nationen haben, ist die Ubereinstimmung ziemlich gut und eine gute Vor-
hersagegenauigkeit wird erreicht. Die Ursache ist hdchstwahrscheinlich, dass die wichtigen
oberliegenden Staaten andere Verbrauchsmuster von Arzneimitteln aufweisen als NRW. Fir
die Schweiz ist beispielsweise bekannt, dass Metoprolol nicht so haufig eingesetzt wird, es
werden haufiger andere Betablocker wie z.B. das Atenolol verschrieben.

Clarithromycin und Sulfamethoxazol: Bei diesen beiden Arzneimitteln (Antibiotika) ist der
modellierte Stofffluss an fast allen GUES-Messstellen hoher als der aus den Messdaten be-
rechnete. Die Ursache fir die Diskrepanz ist fiir diese Stoffe nicht ganz klar. Die aktuellen
Messungen des LANUV vom Frihling 2012 in den Klaranlagenablaufen stimmen ziemlich gut
mit den berechneten Stoffflissen Uberein (vergl. Abschnitt 3.4, Vergleich der berechneten In-
putdaten mit Messungen an Klaranlagen), daher ist eine deutliche Uberschatzung des aktuellen
Eintrags durch die Modellannahmen eher unwahrscheinlich. Bei Clarithromycin ist méglicher-
weise der Konsum signifikant gestiegen und die Messdaten in den Gewassern, welches
Mittelwerte aus den Jahren 2008-2011 sind, reprasentieren nicht mehr die aktuelle Situation.
Ein Hinweis darauf ist, dass in der Messkampagne des LANUV aus dem Jahres 2010 bei Cla-
rithromycin im Mittel nur um die 40 ng/L in Klaranlagenauslaufen gefunden wurde, in der
Kampagne von 2012 waren es rund 110 ng/L, was den Modellrechnungen entspricht. Mit einem
Input aus den Klaranlagen von 40 ng/L wirden die Messdaten und die Modelldaten zusam-
menpassen. Der Konsum von Sulfamethoxazol, wie auch die Mittelwerte der Messdaten in
Klaranlagenauslaufen, scheinen sich nicht gedndert zu haben.
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5.3 Beurteilung der Gewéasserbelastung

5.3.1. Einzelstoffbeurteilung anhand von 6kotoxikologisch basierten Werten

Generell erfolgt eine Risikobewertung durch den Vergleich einer Umweltkonzentration mit den
wirkungsbasierten Qualitatskriterien oder Qualitatszielen. Dabei wird mit dem Vergleich der an
einem Ort auftretenden (gemessenen oder berechneten) Umweltkonzentration (EC:= Environ-
mental Concentration)und dem entsprechenden wirkungsbasierten Qualitatskriterium ein
Risikoquotient bestimmt. Der Risikoquotient (RQ) wird folgendermassen berechnet:

RQ = EC/ Qualitatskriterium oder Qualitatsziel

Basierend auf dem berechneten Risikoquotient kdnnen die Vorfluter in verschiedene Zustands-
klassen eingeteilt werden. Das System mit sieben Zustandsklassen und den verwendeten
Klassengrenzen ist an die Wasserrahmenrichtlinien (WRRL) und den Monitoringleitfaden von
Nordrhein-Westfalen angelehnt, wobei es mit zwei zuséatzlichen Einteilungen (zehnfache Uber-
schreitung des Qualitatskriteriums, resp. zehnfach unter dem Qualitatskriterium) ergénzt wurde.
Die sieben Zustandsklassen und die hier verwendeten Klassengrenzen sind in der Tabelle 11
wiedergegeben.

Tabelle 11: Wirkungsbasierte Beurteilung der chemischen Wasserqualitat fir Mikroschadstoffe
aus kommunalem Abwasser. Einteilung nach verschiedenen Farben fir die graphische Darstel-
lung in Anlehnung an den Monitoringleitfaden NRW (LANUV).

Farbeinteilung Bedingung/Beschreibung Einhaltung Qualstat

krierium
Maximal 10% des Qualitatskriteriums RQ<0.1
. - o N Qualitatskriterium
maximal halbes Qualitatskriterium 010 RQ 5< ( eingehalten
maximal einfaches Qualitatskriterium 050 RQ <
maximal doppeltes Qualitatskriterium 1 0O RQ <
maximal vierfaches Qualitatskriterium 2 0 RQ < Qualitatskriterium
Uberschritten
mebhr als vierfaches Qualitatskriterium 4 0ORQ <10 (nicht eingehaljen

Mehr als zehnfaches Qualitatskriterium RQO 10
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Die Zielvorgabe ist fur die Klassen Hellblau, Blau und Griin erreicht und fur die Klassen Gelb,
Orange, Rot und Dunkelrot nicht.

Die hier gewéhlte Beurteilung der Wasserqualitat aufgrund der Zustandsklassen basiert auf der
Beurteilung von Einzelstoffen, d.h. die Zustandsklassen der Gewasser werden spezifisch fir die
betrachteten Stoffe angegeben. Eine Beurteilung des Gewasserzustandes bezlglich der ge-
samten Belastungssituation durch Mikroschadstoffe ist derzeit noch nicht méglich. Eine
summarische Betrachtung der Uberschreitungen fiir 6 Indikatorstoffe ist im vorliegenden Bericht
exemplarisch vorgenommen worden (s.u.).

5.3.2. Vergleich mit 6kotoxikologischen Qualitatskriterien fur Carbamazepin, Dic-
lofenac und Metoprolol

Im Folgenden werden die fir MNQ ermittelten Risikoquotienten von Carbamazepin, Diclofenac
und Metoprolol georeferenziert dargestellt. Es wurden die wirkungsbasierten Qualitatskriterien
verwendet, welche in Absprache mit dem LANUV bestimmt wurden und auf den Vorschlagen
des UBA und des Oekotoxzentrums basieren (vergl. Abschnitt 3.7).

In Abbildung 18 sind die modellierten Risikoquotienten von Carbamazepin in den Vorflutern
direkt unterhalb der Einleitstellen der Klaranlagen dargestellt. Als Qualitatskriterium fur
Carbamazepin wurde 0.5 pg/L verwendet.
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Abbildung 18: Risikoquotienten von Carbamazepin in den Gewassern direkt unterhalb der Einleit-
stellen der Klaranlagen. Als Qualitatskriterium fir Carbamazepin wurde 0.5 pg/L verwendet.

Die Konzentrationen von Carbamazepin tUberschreiten an keinem der modellierten Vorfluter
unterhalb der Einleitstellen das vierfache Qualitatskriterium. Insgesamt wird das Qualitatskriteri-
um von 0.5 ug/L in 60% aller 641 Vorfluter eingehalten, wobei ca. 4% der Vorfluter aufgrund
fehlender MNQ Angaben nicht beurteilt wurden. In etwa 35% aller beurteilten Vorfluter wurde
somit das Qualitatskriterium Uberschritten, jedoch in weniger als 10% um das doppelte und nie
um mehr als das Vierfache. Die Situation im IST-Zustand ist somit fir Carbamazepin im Ver-
gleich zu Diclofenac als weniger kritisch einzustufen. Es besteht aber durchaus
Handlungsbedarf, wenn die Qualitatskriterien bei MNQ Uberall eingehalten werden sollen oder
vorsorgliche Werte (0.1 pg/L fur Arzneimittel) zur Anwendung kommen.

Die georeferenzierte Darstellung der modellierten Risikoquotienten von Diclofenac in den Vor-
flutern direkt unterhalb der 641 Einleitstellen der Klaranlagen ist in Abbildung 19 wiedergeben.
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Abbildung 19: Risikoquotienten von Diclofenac in den Gewadassern direkt unterhalb der Einleitstel-
len der Klaranlagen. Als Qualitatskriterium fir Diclofenac wurde 0.1 pg/L verwendet.

Die modellierten Konzentrationen von Diclofenac Gberschreiten in vielen der 641
Gewasserabschnitten unterhalb der Einleitstellen das Qualitéatskriterium von 0.1 pg/L. Dies ist
fur Gber 90% der beurteilten Vorfluter der Fall. Unterhalb 82 Einleitstellen ist das
Qualitatskriterium fur Diclofenac bei MNQ sogar um das Zahnfache und in rund 50% aller
Vorfluter um mindestens das Vierfache tberschritten. Die Modellierung von Diclofenac zeigt
somit von den in dieser Arbeit modellierten Stoffe das héchste Risiko fir aquatische
Organismen an. Dies ist auch aus anderen vergleichbaren Studien bekannt (Ort, et al., 2009;
Galli, et al., 2009). Es gibt aber durchaus andere vergleichbar kritische Stoffe aus kommunalem
Abwasser, beispielsweise hormonaktive Stoffe, wie Ethinylestradiol, welche zwar in noch
tieferen Konzentrationen in den Gewassern vorkommen, aber auch dkotoxikologisch kritischer
sind und unterhalb von 1 ng/L in Organismen zu populationsrelevanten Effekten fiihren kbnnen
(Kase, et al., 2011; Gotz, et al., 2011).

Die Abbildung 20 zeigt die Risikoquotienten von Metoprolol in den Vorflutern direkt unterhalb
der Einleitstellen der modellierten Klaranlagen unter Verwendung des wirkungsbasierten
Qualitatskriteriums von 7.3 pg/L.
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Abbildung 20: Risikoquotienten von Metoprolol in den Gewassern direkt unterhalb der Einleitstel-
len der Klaranlagen. Als Qualitatskriterium fir Metoprolol wurde 7.3 pug/L verwendet.

Die Konzentrationen von Metoprolol bewegen sich durchweg unter dem Qualitatskriterium von
7.3 pg/L. Obwohl Metoprolol im Vergleich zu Carbamazepin und Diclofenac die héheren
Konzetrationen aufweist (vergl Abschnitt 5.1, Georeferenzierte Darstellung der modellierten
Konzentrationen einer Auswahl an Mikroschadstoffen), ist es beziiglich Wasserqualitéat der am
wenigsten kritischste Stoff von diesen drei Arzneimitteln, aufgrund des relativ hohen
wirkungsbasierten Qualitatskriteriums.

5.3.3. Vergleich mit 6kotoxikologischen Qualitatskriterien fur sechs Mikroschad-
stoffe

Die Einteilung der Risikoquotienten fir MNQ wurde im Folgenden fir die sechs

Mikroschadstoffe Benzotriazol, Carbamazepin, Clarithromycin, Diclofenac, Metoprolol und

Sulfamethoxazol durchgefuhrt und zusammenfassend dargestellt. In der Abbildung 21 sind (A)

die relativen Verteilungen der Risikoquotienten der 641 Vorfluter daregestellt und (B) die Anzahl

Uberschreitungen der sechs beurteilten Mikroschadstoffe georeferenziert abgebildet.
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Abbildung 21: (A) Relative Verteilung der Risikoquotienten der 641 Gewé&sser direkt unterhalb der
Einleitstellen der Klaranlagen fur Benzotriazol, Carbamazepin, Clarithromycin, Diclofenac,
Metoprolol und Sulfamethoxazol. (B) Georeferenzierte Darstellung der Anzahl Uberschreitungen
des Qualitatskriteriums bei der Betrachtung der sechs oben erwahnten Mikroschadstoffe.

*Fir Benzotriazol wurde der 6kotoxikologische Praventivwert verwendet.
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Von den sechs modellierten Mikroschadstoffen weisen maximal vier Stoffe (Carbamazepin,
Clarithromycin, Diclofenac und Sulfamethoxazol) in den Vorflutern unterhalb der einzelnen Ein-
leitstellen Uberschreitungen auf. Benzotriazol und Metoprolol zeigen keine Uberschreitungen
der wirkungsbasierten 6kotoxikologischen Qualitatskriterien. Insgesamt werden die Qualitatskri-
terien von vier Stoffen an rund 35% aller beurteilten Vorfluter, von drei Stoffen in 30%, von zwei
in 5%, von einem in 15% und keine Uberschreitung war in rund 10% der Vorfluter festzustellen.
Etwa 5% der Vorfluter konnten nicht beurteilt werden.

Die zusammenfassende Analyse von mehreren Mikroschadstoffen, kdnnte gut flir eine Priorisie-
rung der einzelnen Anlagen beziglich des Handlungsbedarfs verwendet werden oder zum
Fokussieren der Monitoringaufgaben. Im Vergleich zur Beurteilung des Gewéasserzustands
bezuglich einer Einzelsubstanz, beispielsweise Diclofenac, ergibt sich bei der Analyse mehrerer
Stoffe ein starker abgestuftes Bild. In diesem Fall waren die 35% der Vorfluter, welche vier
Uberschreitungen zeigen, aus okotoxikologischer Sicht prioritar zu behandeln.

5.3.4. Extrapolation der Konzentrationen unterhalb der Einleitstellen auf die Ober-
flachenwasserkorper

Die Beurteilung der Gewéasser nach der europaischen Wasserrahmenrichtlinie (WRRL) verlangt
die Definition verschiedener Wasserkdrper und deren einzelne Beurteilung. Dabei wird bei den
Oberflachenwasserkorpern zwischen natirlichen, erheblich veréanderten oder kiinstlichen Was-
serkorpern unterschieden. Zur Umsetzung der Europaischen Wasserrahmenrichtlinie (WRRL)
auf Landesebene wurde die Gewasserlandschaft in NRW auf der Grundlage der oberirdischen
Einzugsgebiete in 12 Teileinzugsgebiete gegliedert, die zu den vier NRW betreffenden Fluss-
gebieten Rhein, Weser, Ems und Maas gehoéren (MKULNV, 2012). Insgesamt wurden in
Nordrhein-Westfalen 1 6 8 @b@érflachenwasserkorper definiert, wobei 27 davon an Schifffahrts-
kanélen liegen (LANUV, 2012)

Nachfolgend werden im Rahmen dieser Arbeit die bei MNQ ermittelten Konzentrationen samtli-
cher 641 modellierten Einleitstellen der Klaranlagen auf die einzelnen Wasserkorper
extrapoliert. Der jeweils hochste Wert ist fur die Bewertung ausschlaggebend.

In Abbildung 22 sind die Risikoquotienten von Carbamazepin und Diclofenac fir die einzelnen
Oberflachenwasserkorper in Nordrhein-Westfalen dargestellt. Es zeigt sich, dass viele der
Oberflachenwasserkoérper der grosseren FlieRgewasser, beispielsweise die Erft, Emscher, Niers
oder Ruhr problematische Konzentrationen an Diclofenac aufweisen. Insbesondere zeigen auch
die Oberflachenwasserkérper des Rheins im ganzen Bundesland eine Uberschreitung des Qua-
litatskriteriums von Diclofenac von 0.1 pg/L. Die Belastung der Wasserkérper mit Carbamazepin
ist beziglich dkotoxikologischer Kriterien weniger kritisch.
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Abbildung 22: Risikoquotienten von Carbamazepin und Diclofenac extrapoliert auf die Oberfla-
chenwasserkdrper in Nordrhein-Westfalen. Die Farbgebung richtet sich jeweils nach dem
héchsten ermittelten Wert pro Oberflachenwasserkdrper bei MNQ.
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5.3.5. Vergleich mit trinkwasserspezifischen Zielwerten

In NRW wird ein Grossteil des Trinkwassers aus Uferfiltraten von Fliessgewadssern gewonnen.

Die Reinheit der Oberflachengewasser hat demzufolge eine besonders hohe Wichtigkeit. Ne-

ben den 6kotoxikologisch basierten Qualitatskriterien wurden daher trinkwasserspezifische

Zielwerte definiert (siehe Anhang 4). Diese Zielwerte sind zumindest fir Oberflachenwasserkor-

per mit Trinkwasser-Nutzung (geméass WRRL, Art. 7) relevant. Fur die Arzneimittel gilt nach

dem vorliegenden Bewertungskonzept (Anhang 4) generell 0.1 pg/L als Vorsorgewert
(Expertenkommi ssion Progr amm A Rsefermricht Bmrtedrigeren n d |
toxikologisch abgeleiteter Wert vorliegt (Umweltbundesamt, 2011).

Fur Benzotriazol wurde gemass dem TTC-Konzept vom bayerischen Landesamt fur Gesundheit
und Lebensmittelsicherheit ein lebenslang gesundheitlich duldbarer Trinkwasserleitwert von

4.5 pg/L ermittelt (LfU und LGL, 2012). Fir Industriechemikalien, zu denen ein toxikologisch
begrundeter Trinkwasserleitwert vorliegt (auch TTC oder QSAR mdglich), der niedriger als 10
pg/L ist, wird nach dem Bewertungskonzept geméass Anhang 4 dieser Wert als GOW (gesund-
heitlicher Orientierungswert) verwendet. Deshalb wird fir Benzotriazol der GOW 4,5 ug/L
verwendet.

Fur Diclofenac und Clarithromycin, die beide dkotoxikologisch begrindete Qualitatskriterien
aufweisen, die gleich gross oder tiefer als der Vorsorgewert sind &ndert sich in der Bewertung
nichts. Fur Benzotriazol, Carbamazepin, Metoprolol und Sulfamethoxazol ist im Vergleich zur
Okotoxikologischen Beurteilung (siehe oben, Abschnitt 5.3.3) der Vorsorge-bzw. GOW-Wert
tiefer als das 6kotoxikologische Qualitatskriterium. Dies fuhrt zu einer kritischeren Bewertung
dieser Stoffe in Bezug auf die Trinkwassergewinnung, und infolgedessen zu einer grosseren
Anzahl Uberschreitungen bezgl. des angewandten Kriteriums. In Abbildung 23 sind die relativen
Verteilungen der Zielwert -Uberschreitungen der Vorfluter an den 641 Einleitstellen der Klaran-
lagen fiur die sechs Mikroschadstoffe Benzotriazol, Carbamazepin, Clarithromycin, Diclofenac,
Metoprolol und Sulfamethoxazol unter Verwendung der trinkwasserspezifischen Zielwerte ge-
m2ss Bewertungskonzept AReine Ruhrfi (Anhang 4)
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Abbildung 23: : Relative Verteilung der Trinkwasser-Zielwert Uberschreitungen der 641 Vorfluter
fir Benzotriazol, Carbamazepin, Clarithromycin, Diclofenac, Metoprolol und Sulfamethoxazol.

In rund 60% aller modellierten Gewasserabschnitte sind die Trinkwasser-Zielwerte fur alle
sechs modellierten Stoffe gleichzeitig Gberschritten und in 80% mindestens fur vier Stoffe. Die
okotoxikologisch basierten Qualitatskriterien wurden dagegen in keinem Gewdasserabschnitt fir
alle sechs Stoffe gleichzeitig Gberschritten und nur in 35% aller modellierten Gewéasserabschnit-
te fur vier Stoffe (vergl. Abschnitt 5.3.3). Die in NRW aufgrund der Bedeutung der Gewasser flr
die Trinkwasserversorgung zu stellenden Anforderungen zum langfristigen Ressourcen- und
Trinkwasserschutz machen somit einen zusatzlichen Aufwand zur Reinhaltung der entspre-
chend genutzten Gewasser bzw. Gewasserabschnitte erforderlich. Zu der Abbildung 23 ist
anzumerken, dass hier samtliche Vorfluter diesem Bewertungsverfahren unterzogen worden
sind. In der weiteren Umsetzung ist es dagegen nur erforderlich, die Oberflachenwasserkorper
mit Trinkwasser-Nutzung (gemass WRRL, Art. 7) sowie deren Oberlaufe entsprechend zu be-
ricksichtigen.

5.3.6. Zusammenfassung IST-Zustand

Die Analysen des IST-Zustandes der Gewasser in Nordrhein-Westfalen zeigen einen
weitreichenden Handlungsbedarf in Bezug auf den Arzneimitteleintrag aus kommunalem
Abwasser. Das Qualitatskriterium fir Diclofenac ist in 90% der Vorfluter unterhalb der

ENVILAB AG, Zofingen Seite 59 von 117





































































































































































