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Zusammenfassung 

Ziel und Absicht. Durch atmosph~irische Deposition gelangen poly- 
zyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK) auch in industrie- 
fernen Regionen in B6den und Sedimente. Als persistente organische 
Verbindungen (POP) k6nnen sie dort akkumulieren. Ahnliche PAK- 
Verteilungsmuster der atmosph~irischen Deposition, Boden- und 
Sedimentproben weisen auf einen engen Zusammenhang zwischen dem 
Eintrag aus der Luft und der Akkumulation dieser Substanzen in ter- 
restrischen C)kosystemen bin. Ziel dieses Beitrages ist es zum einen, 
die aktuellen Boden-Hintergrundkonzentrationen im l~indlichen Raum 
auf die atmosph~irische Deposition zu beziehen. Des weiteren wird 
mit einem einfachen Sch~tzverfahren ermittelt, wann mit Uberschrei- 
tungen der Vorsorgewerte nach Bundes-Bodenschutz- und Altlasten- 
verordnung (BBodSchV) im l~indlichen Raum zu rechnen ist. Dies wird 
im Kontext der aktuellen Umweltgesetzgebung diskutiert. 

Methoden. Die aktuelle Bodenbelastung (Hintergrund) kann durch 
die Rekonstruktion der historischen Deposition im Zeitalter der In- 
dustrialisierung mittels Sedimentkernen nachvollzogen werden. Auf 
der Grundlage solcher Untersuchungen werden Anreicherungs- 
faktoren f~r PAK ermittelt. Diese werden anhand von aktuellen Bo- 
denhintergrundwerten sowie aktuellen Depositionsraten validiert. 
Andererseits kann durch Bezug der bereits vorhandenen PAK-Vor- 
r~ite im Boden und der aktuellen Depositionsrate die Zeit bis zum 
Erreichen der Vorsorgewerte abgesch~tzt werden. 

Ergebnisse und Schlussfolgerungen. Der diffuse Eintrag von PAK ist 
seit 1960 zwar um den Faktor 2-3 zuriickgegangen, bleibt aber ge- 
genfiber dem 'natiirlichen' Hintergrund (1800) deutlich erh6ht, so 
dass mit einem weiteren Anstieg der PAK-Konzentrationen in den 
B6den zu rechnen ist. Dutch Benutzung der Anreicherungsfaktoren 
und aktneller Depositionsraten werden die Mediane der Boden- 
Hintergrundwerte erreicht. Die Vorsorgewerte der BBodSchV wer- 
den bei gleichbleibender Depositionsrate in ca. 300 Jahren erreicht. 

Ausblick. Unsicherheiten bestehen in erster Linie beziiglich der zukiinf- 
tigen Entwicklung der Depositionsraten. Dariiber hinaus fehlen l~ingere 
Zeitreihen zur atmosph~irischen Deposition von POP, die mit validier- 
ten Verfahren erhoben wurden. Eine entsprechende DIN liegt seit kur- 
zer Zeit vor (DIN 19739). Dutch den Einsatz yon Depositionsmessstellen 
auf Boden-Dauerbeobachtungsfl~ichen kann die zukiinftige Entwick- 
lung der Depositionsraten verfolgt werden. Durch die Verkntipfung mit 
der entsprechenden Bodenanalytik k6nnte ein Friihwarnsystem fiir das 
rechtzeitige Erkennen fl~ichenhafter sch~idlicher Bodenver~inderungen 
durch atmosph~irische Deposition von POP etabliert werden. 

Schlagw6rter: Akkumulation, POPs; Anreicherungsfaktoren, PAK; 
atmosph~irische Deposition, PAK; Bodenbelastung, PAK; diffuser 
Eintrag, PAK; persisteme organische Umweltschadschadstoffe (POPs); 
polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK); Senken, PAK; 
Bundes-Bodenschutzgesetz (BBodSchG); Vorsorgewerte 
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Einleitung 

Fiir viele persistente organische Schadstoffe ('Persistent 
Organic Pollutants', kurz POP) bilden B6den und Sedimen- 
te eine Senke. Da die Ausbreitung yon POP nicht nur auf die 
unmittelbare Umgebung der Emittenten beschr/inkt ist, son- 
dern durch atmosph~rischen Ferntransport auch industrie- 
ferne Regionen erreicht werden (Fernandez et al. 2000), sind 
auch B6den und Sedimente im 1/indlichen Raum betroffen, 
in denen es zu einer schleichenden Anreicherung persisten- 
ter Schadstoffe kommen kann. Unter den persistenten orga- 
nischen Schadstoffen (POP) nehmen die polyzyklischen aro- 
matischen Kohlenwasserstoffe (PAK) wegen der ubiquit~iren 
Verbreitung und der hohen Depositionsraten eine prominente 
Rolle ein (Martin et al. 2002). Neben retrospektiven Daten 
liegen fiir diese Stoffe auch zahlreiche Untersuchungen zur 
aktuellen atmosph~irischen Deposition (siehe Tabelle 1) so- 
wie fl/ichenrepr~sentative Daten zur aktuellen Bodenbelas- 
tung in Form von Hintergrundwerten vor (LABO 1998). 
Der qualitative Zusammenhang zwischen atmosph~irischer 
Deposition und Boden- bzw. Sedimentbelastung wird durch 
die Gegeniiberstellung der PAK-Verteilungsmuster in Abb. 1 
deudich. Auff/illig ist dabei der h6here Anteil der semivo- 
latilen PAK bis Fluoranthen in dem Verteilungsmuster der 
atmosph~irischen Deposition. Dies deutet auf Ver~inderun- 
gen der PAK-Belastung in den B6den und Sedimenten im 
Anschluss an die Deposition hin. Neben m6glicher mikrobiel- 
ler Degradation und Auswaschung (Leaching) ist die 
Revolatisierung der semivolatilen PAK der quantitativ bedeut- 
samste Prozess als Ursache fiir diese Ver~inderung in den 
Verteilungsmustem (Cousins &Jones 1998, Nelson et al. 1998, 
Bamford et al. 1999, Hawthorne & Grabanski 2000, Krauss 
et al. 2000). Den genannten Prozessen entgegen wirkt die Sorp- 
tion der PAK an die Bodenmatrix, vor allem an die organische 
Bodensubstanz (Grathwohl 1998). Unter Berficksichtigung 
dieser Prozesse belegen die Verteilungsmuster einen engen 
Zusammenhang zwischen Eintrag und Akkumulation der PAK 
in den B6den und Sedimenten. Im Folgenden soil nun der Fra- 
ge nachgegangen werden, ob dieser Zusammenhang nicht nur 
qualitativ, sondern auch quantitativ nachvollzogen werden 
kann. Ziel dieses Beitrages ist es, mittels historischer und ak- 
tueller Depositionsraten aus Sedimentkernen auf die aktuelle 
und zukiinftige Bodenbelastung zu schlietgen. Damit kann z.B. 
abgesch/itzt werden, ab wann mit der Uberschreitung yon 
Vorsorgewerten nach BBodSchV im 1/indlichen Raum im fl~i- 
chenhaften Magstab gerechnet werden muss. 

Mit dem Instrumentarium der Emissionsinventarisierung 
konnte festgestellt werden, dass die PAK in erheblichem 
Ausmafl durch diffuse Quellen (Verkehr, Heizung etc.) in 
die Umwelt emittiert werden. AIs Leitsubstanz wird wegen 
seiner Kanzerogenit~it dabei h~iufig das Benzo(a)pyren stell- 
vertretend fiir die gesamte Gruppe der PAK verwendet und 
deshalb liegen fiir diese Substanz die meisten Daten vor (Rich- 
ter et al. 2001). Nach Sch/itzungen des UBA aus dem Jahr 
1994 sind die aktuellen PAK-Emittenten nicht industrielle 
Punktquellen, sondern eine Vielzahl (teilweise mobiler) klei- 
ner Quellen, die sich zu einer diffusen Gesamtquelle sum- 
mieren (Abb. 2). Umstritten ist der Beitrag der verschiede- 
nen Emittentengruppen. Die Landesanstalt fiir Umweltschutz 
Baden-Wiirttemberg (2003) ermittelte z.B. im Gegensatz zur 
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Abb. 1: PAK-Verteilungsmuster der atmosph&rischen Deposition (l&ndli- 
cher Raum S0ddeutschlands, Daten aus Martin 2000, n = 15), von Ober- 
bSden (l&ndlicher Raum S0ddeutschlands, Daten aus Krauss et al. 2000, 
n = 16) und Sedimenten (Michigan-See, USA, Daten aus Simcik et al. 
1996, n = 5). Die Fehlerbalken entsprechen einer Standardabweichung 
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Abb. 2: Benzo(a)pyren-Emissionsinventar fer die Bundesrepublik Deutsch- 
land for das Jahr 1994. Angaben in Prozent der Gesamtemission von 
13,75 t. Nach Detzel et al. (1998) 

Darstellung in Abb. 2 bei einer Gesamtemission von 1,8 t 
Benzo(a)pyren einen Verkehrsbeitrag yon 33%. Auch das 
Instrumentarium der Quellenidentifizierung mit PAK-Quo- 
tienten (z.B. Dickhut et al. 2000, Larsen & Baker 2003) ist 
nut bedingt in der Lage, stringente Zuordnungen zu treffen, 
da Abbaureaktionen wfihrend des atmosph/irischen Trans- 
portes (durch UV-Licht und Reaktionen mit atmosph/irischen 
Radikaten) zu einer nachtr~iglichen Ver~inderung der PAK- 
Verteilungsmuster fiihren (Simcik et al. 1997, Hayakawa et 
al. 2002). Unumstritten ist hingegen, dass quantitativ der 
weitaus gr6f~ere Teil der PAK-Gesamtemission von diffusen 
Quellen emittiert wird (Wild & Jones 1995, Detzel et aL 
1998, Schauer & Cass 2000). Dieser diffusen Emissions- 
situation entspricht der fl~ichenhafte Eintrag von PAK in die 
B6den im Anschluss an ihren atmosph~irischen Transport. 

1 Atmosph~irische Deposition yon PAK 

1.1 Aktuelle Depositionsraten 

Ffir die Ermittlung der aktuellen bzw. historischen atmos- 
ph~irischen Deposition von PAK stehen sowohl indirekte als 
auch direkte Methoden zur Verfiigung. Unter indirekten 
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Tabelle 1: Literaturdaten zur atmosph&rischen 

;'Europ&ische Hochgebirgsgebiete indirekt / Schneekerne 

Europ&ische Hochgebirgsseen indirekt / Seesedimente 

Deutschland (Nordschwarzwald) indirekt / Seesedimente 

Deposition von PAK in Mitteleuropa in pg m -2 a -1 

:Methode 
/ 

Norddeutschland (Harz, Soiling) direkt / Bergerhoff 

Deutschland (Fichtelgebirge) direkt / Bergerhoff 

�9 ~ Frankreieh direkt / Trichter-Fiasche 
(Transekt Westk0ste - Vogesen) 

t,, 

�9 .m, Nordfrankreich direkt / Trichter-Flasche 

Europ&ische Hochgebirgsgebiete direkt / Trichter-Adsorberkartusche 

SLiddeutschland direkt / Trichter-Adsorberkartusche 

Schwedische WestkListe direkt / Trichter-Adsorberkartusche 

Schwedische Westkfiste direkt / Trichter-Adsorberkartusche 

S0ddeutschland direkt / Trichter-Adsorberkartusche 

England (Manchester, Cardiff) direkt / Trichter-Flasche 

,- Frankreich (Paris) direkt / Trichter-Flasche 
O 

:~ Nordrhein-Westfalen (Bottrop, Essen) direkt / Bergerhoff; Trichter- 
Adsorberkartusche 

direkt / Trichter-Adsorberkartusche SOddeutschland 
(Kehl, TObingen, Reutlingen) 

4,2-37 Carrera et al. 2001 

38-130 1,2-3 Fernandez et al. 1999 

289 15 : J0ttner 1995 

2,2-11,2 Matzner 1984 

142 7,4 Horstmann & McLaehlan 1998 

52-68 1,5 Garban et al. 2002 

46 1,5 Motelay-Massei et al. 2003 

12,6-16 0,4-0,7 Fernandez et al. 2003 

64-129 3,2-9,2 Martin et al. 2002 

286 11,0 Brorstr6m-Lunden et al. 1994 

186 9,5 Brorstr6m-Lunden &. L6fgren 1998 

124-338 4,8-14,3 Gocht et al. 2002 

1272-1678 80-109 Halsall et al. 1997 

227 8,5 Garban et al. 2002 

460-1183 14,6-62,1 Gladtke 2000 

172-621 9,9-29,9 Martin et al. 2002 

a) PAK12 entspricht der Summe aus Phenanthren, Anthracen, Fluoranthen, Pyren, Benz(a)anthracen, Chrysen, Benzo(b)fluoranthen, 
Benz(k)fluoranthen, Benzo(a)pyren, Indeno(t,2,3)pyren, Dibenzo(a,h)anthracen und Benzo(ghi)perylen. 

b) BaP: Benzo(a)pyren 

Methoden ist die Analytik von datierten lakustrinen oder 
marinen Sedimenten zu verstehen, bei denen unter Beriick- 
sichtigung der Sedimentationsrate aus der Sedimentbelastung 
mit umweltrelevanten Schadstoffen auf deren Deposition 
geschlossen wird. Problematisch ist dabei, dass die natiirli- 
chen Sedimentfallen ihren Schadstoffeintrag sowohl aus der 
Atmosph~ire als Deposition auf die Wasseroberfl~iche als auch 
fiber lateralen Transport (partikelgebunden und gel6st) mit 
dem Zufluss von Oberfl~ichengew/issern aus dem Einzugs- 
gebiet erhalten k6nnen. Demgegeniiber wird mit den direk- 
ten Methoden der aktuelle Eintrag von Schadstoffen aus der 
Atmosph~ire fiber Sammeleinrichtungen auf der Erdoberfl~i- 
che bestimmt. Dabei wird aus Griinden der Repr~isentativit~t 
in erster Linie die Freiland-Deposition ermittelt. Eine h/iufig 
angewendete Methode ist das Bergerhoff-Verfahren, in dem 
die Bulk-Deposition in einem offenen Gef~if~ fiber einen be- 
stimmten Zeitraum gesammelt wird. In jiingerer Zeit kom- 
men auch Trichter-Adsorber-Verfahren zum Einsatz, bei dem 
die Schadstoffe kontinuierlich fiber die Zeit auf einem Adsorber 
gesammelt werden, der anschlief~end extrahiert wird (Martin 
& Grathwohl 2002, DIN 19739). Tabeile 1 gibt einen fJber- 
blick zur atmosph~irischen Deposition von PAK. 

Aus Tabelle 1 geht hervor, dass in st~idtischen Gebieten die 
Depositionsraten eine sehr viel h6here Spannbreite haben, 
was auf eine h6here kleinskalige Heterogenit~t hinweist. Des 
weiteren liegen die gemessenen Maximalwerte in st~idtischen 
Gebieten i.d.R, um mehr als ca. eine Gr6f~enordnung fiber 

denen des l~indlichen Raums. Im l/indlichen Raum wurden 
niedrigste Werte (< 100 lag m -2 a -1 f/it die PAK-Summe) in 
Gebirgslagen ermitteh. Ansonsten werden relativ einheitli- 
che Jahresfrachten zwischen 100 und 300 lag m -2 a -1 ffir die 
PAK-Summe berichtet. Eine Ausnahme bilden die Ergebnis- 
se aktueller Untersuchungen aus Frankreich, die ffir den l~ind- 
lichen Raum wesentlich niedrigere Depositionsraten ermit- 
telten (siehe Tabelle 1). 

1.2 Historische PAK-Depositionsraten 

Als Archive ffir die Ermittelung historischer PAK-Deposi- 
tionsraten k6nnen Seesedimente herangezogen werden. Wie 
bereits angesprochen ist zu erwarten, dass sowohl Schwan- 
kungen in der Fracht als auch in der Beladung der jeweils 
angelieferten Sedimente auftreten k6nnen. Der direkte Ver- 
gleich historischer Depositionsraten zwischen unterschied- 
lichen Einzugsgebieten wird dadurch erschwert, dass z.B. 
Einzugsgebietsgr6t~e, Morphologie, lokale Quellen etc. das 
Ergebnis der absoluten Depositionsraten beeinflussen. Diese 
Unsicherheiten lassen sich zumindest z.T. durch die Berech- 
nung von Anreicherungsfaktoren minimieren, d.h. die Depo- 
sitionsraten werden auf einen bestimmten Wert (Referenz- 
wert) bezogen (Miiller et al. 1977, Sanders et al. 1993, Fer- 
nandez et al. 2000). Damit 1/isst sich der relative Verlauf der 
atmosph/irischen Deposition von Spurenstoffen fiber die Zeit 
bestimmen. Abb. 3 fasst Daten aus 9 Untersuchungen zu- 
sammen, die auf geochronologischen Untersuchungen yon 

UWSF - Z Umweltchem Okotox 16 (4) 2004 247 



PAK in B6den des Ifindlichen Raums Originalarbeiten 

2 0 0 0  

1 9 8 0  - 

1 9 6 0  - 

1 9 4 0  - 

o 

1 9 2 0  - 

1 9 0 0  - 

1 8 8 0  - 

1 8 6 0  - 

1 8 4 0  - 

0 

o o  

' " - ~ [ ]  
o �9 [ ]  

[3 

- " I ' I 

1 2 

Anreicher ungsfaktoren 

i 

3 

Abb. 3: Anreicherungsfaktoren for die PAK-Summe (PAK12), berechnet aus 
Konzentrationsprofilen datierter Seesedimente. Datenquelle: Gef011te Drei- 
ecke: Bodensee (ML~ller 1977), offene Dreiecke: Lake H&kl&j&rvi/Finnland 
(WickstrSm & Tolonen 1987), gef011te Quadrate: Lac Redo/Spanien (Fern- 
andez et al. 2000), offene Quadrate: Lake Easthwaite/England (Sanders et 
al. 1993), gef0llte Kreise: Lake Michigan/USA (Simcik et al. 1996, Schnei- 
der et al. 2001), offene Kreise: Pettaquamscutt River/USA (Hites et al. 1980, 
Lima et al. 2003), Raute: Lake 375/Kanada (Lockhart et al. 1993) 

insgesamt 7 nordhemisph~irischen Seesedimenten basieren. 
Als Referenzwerte fiir die Berechnung der Anreicherungs- 
faktoren wurden jeweils PAK-Konzentrationen in Sedimen- 
ten herangezogen, die im Jahr 1990 abgelagert wurden, denn 

i) in diesen jungen Sedimenten ist wenig Zeit fiir Ver~inde- 
rungen durch mikrobiellen Abbau, Biogenese, Diagene- 
se, Verfliichtigung oder Auswaschung gegeben; 

ii) fiir die ermittelten Konzentrationen kann der Messwert 
als sicher bezeichnet werden (im Gegensatz dazu bewe- 
gen sich die niedrigen Konzentrationen vorindustriell ab- 
gelagerter Sedimente h~iufig im Bereich der Nachweis- 
grenze); 

iii) so wird ein gleicher zeitlicher Bezug in den verschiede- 
nen Seen hergestellt. Ffir die Literaturquellen, deren jiings- 
te untersuchte Sedimente ~ilter als 1990 sind (Miiller & 
B6hnke 1977, Hites et al. 1980, Wickstr6m & Tolonen 
1987) wurde der Referenzwert durch Approximation an 
den ermittelten Trend extrapoliert. 

Obwohl die jeweiligen Konzentrationsprofile der verschie- 
denen Untersuchungen sich quantitativ deutlich voneinander 
unterscheiden, fallen die Anreicherungsfaktoren in einen 
Korridor (siehe Abb. 3) der es erlaubt, yon einem gemeinsa- 
men zeitlichen Trend der PAK-Eintr~ige in die B6den des l~ind- 
lichen Raumes auf der n6rdlichen HemispMre zu sprechen. 

Aufgrund des Kurvenverlaufs der Anreicherungsfaktoren in 
Abb. 3 k6nnen 4 Zeitabschnitte unterschieden werden: 

1. Vorindustrielle Zeit bis ca. 1850, gekennzeichnet durch 
relativ geringe Eintr~ige ('natiirlicher' Hintergrund) 

2. Zwischen 1850 und 1960 Anstieg der Eintr~ge bis auf 
das 25fache gegeniiber dem vorindustriellen Niveau (1.) 

3. Riickgang der Eintr/ige zwischen 1960 und ca. 1980- 
1990 sowie schliet~lich 

4. Stabilisierung auf einem ca. 10fach h6herem Niveau ge- 
geniiber der vorindustriellen Zeit (1.). 

Fiir die erste Phase kann davon ausgegangen werden, dass 
die PAK iiberwiegend aus natiirlichen Quellen (z.B. Waldbr~in- 
de), z.T. aber auch aus anthropogenen Quellen (Hausbrand) 
stammen, jedoch nicht durch industrielle Emissionen/Verbren- 
hung fossiler Rohstoffe stark iiberpr/igt sind. Der Anstieg bis 
ca. 1960 wird mit steigenden Emissionen aus der Verbrennung 
fossiler Brennstoffe in Verbindung gebracht (2. Phase). Der 
anschliegende Riickgang zwischen 1960 und 1980 (3. Phase) 
ist auf Emissionskontrollen in den Industrienationen im Zu- 
sammenhang mit der Umweltgesetzgebung zuriickzufiihren. 
Nach einer Phase der Stabilisierung seit 1990 (Phase 4) gibt es 
Hinweise auf eine erneute Steigerung der PAK-Eintr/ige, die 
mit steigendem Fahrzeugaufkommen in Verbindung gebracht 
werden (Van Metre et al. 2000, Lima et al. 2003). 

Zwar zeigt die Streuung der Datenpunkte, dass im zeitli- 
chen Verlauf in den verschiedenen Archiven durchaus Un- 
terschiede auftreten, die neben der Unsicherheit bei der Da- 
tierung auch im Zusammenhang mit der Entfernung zu den 
jeweiligen Emissionsr/iumen stehen k/Snnen. So ermittelten 
z.B. Fernandez et al. (2000) in Hochgebirgsseen Zentrale- 
uropas h6here Anreicherungsfaktoren als in peripher gele- 
genen. Dies bedeutet, dass langfristige Trends in sehr entle- 
genen Gebieten nur in abgeschwfichter Form und zeitlich 
verz6gert erfasst werden k6nnen. Dementsprechend werden 
nur geringe Anreicherungsfaktoren in der Arktis ermittelt, 
wobei dort bis heute kein Riickgang, sondern anhaltend stei- 
gende PAK-Eintr/ige festgestellt werden (Fernandez 2000). 
Dariiber hinaus konnten in Detailuntersuchungen weitere 
Differenzierungen identifiziert werden, wie z.B. sinkende Ein- 
tr/ige zwischen 1930 und 1945, die mit der Weltwirtschafts- 
krise in Zusammenhang gebracht werden (Hites et al. 1980, 
Lima et al. 2003). Solche Differenzierungen gehen jedoch 
durch die Aggregierung der Datens~tze, die in vollkommen 
unterschiedlichen Einzugsgebieten erhoben wurden, in dem 
gebildeten Korridor unter. Die Lage der einzelnen Daten- 
punkte in diesem Korridor spricht dafiir, dass der generelle 
Trend und insbesondere das Maximum in den 60er Jahren 
sowie das bis heute anhaltende hohe Niveau der PAK-De- 
position richtig erfasst werden. 

Anhand der PAK-Verteilungsmuster konnten Lima et al. 
(2003) eine qualitative Ver/inderung zwischen vorindustri- 
eller Zeit und der Phase der Industrialisierung feststellen: 
Wiihrend h6here Anreicherungen von 2-3-Ring-PAK in den 
vorindustriell abgelagerten Sedimenten ermitteh wurden, 
sind w/ihrend der Phase des Emissionsanstieges (Phase 2) 
verst/irkt 5-6-Ring-PAK angereichert. Dies wird auf eine 
Umstellung des Brennmaterials yon Holz zu Kohle interpre- 
tiert (Lima et al. 2003). Die hohe Pr~isenz yon 2-3-Ring- 
PAK in den vorindustriell abgelagerten Sedimenten ist aber 
auch ein deutlicher Hinweis, dass die ermittelte Kurve in 
Abb. 3 nicht auf einen Artefakt durch postdeposition~ire 
mikrobielle Degradation zuriickzufiihren ist. Denn die mi- 
krobielle Degradation setzt bevorzugt 2-3-Ring-PAK um 
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(MacRae & Hall 1998, Potter et al. 1999). Insofern belegt 
der auch in anderen Untersuchungen festgestelhe hohe An- 
teil von 2-3-Ring-PAK in den vorindustriell abgelagerten 
Sedimenten (Van Metre et al. 2000, Gocht et al. 2001) die 
Persistenz der PAK nach ihrer Ablagerung zumindest unter 
subhydrischen bzw. semiterrestrischen Bedingungen. 

2 Verkn/ipfung von atmosph~irischer Deposition und 
Bodenbelastung 

Die im folgenden aufgezeigte Korrelation zwischen atmos- 
phfirischer Deposition und aktueller Bodenbelastung be- 
schr~inkt sich auf landwirtschaftlich unbeeinflusste Standor- 
te im lfindlichen Raum, da nur fiir diese Standorttypen eine 
Immissionssituation angenommen werden kann, die aus- 
schlief~lich vonder  atmosph~irischen Deposition bestimmt 
wird. Fiir alle anderen Standorttypen sind zus~itzliche Ein- 
tr~ige tiber andere Pfade in Betracht zu ziehen, bei landwirt- 
schaftlicher Nutzung zum Beispiel der Eintrag fiber Kl~r- 
schlammaufbringung. 

Fl~chenrepriisentative Angaben zur Bodenbelastung mit PAK 
und anderen Stoffen wurden vonder Bund/L~inder-Arbeits- 
gemeinschaft Bodenschutz als Hintergrundwerte ver6ffent- 
licht (LABO 1998). Fiir Benzo(a)pyren existiert ein l~inder- 
iibergreifender Hintergrundwert fiir Waldb6den, fiir die 
Summe der EPA-PAK sind entsprechende nutzungsspezifisch 
differenzierte Werte nur von einigen Bundesl~indern erho- 
ben worden. Die gewichtsbezogenen Konzentrationsangaben 
(Cp~) k6nnen unter Beriicksichtigung horizontspezifischer 
Eigenschaften (Horizontm~ichtigkeit und Trockenraum- 
gewicht) in eine fl~ichenbezogene Schadstoffmasse umgerech- 
net werden (= PAK-Vorr~ite im Boden) (G1. 1). 

PAKvorrat = C p A  K ,OTR M (1) 

PTR bezeichnet hier das Trockenraumgewicht des Bodens und 
M die Horizontm~ichtigkeit. Die Summe der PAK-Vorr~ite 
aller Horizonte bildet schliefllich die gesamte PAK-Masse 
eines Standortes bzw. einer Fl~iche, wobei in erster Linie 
Oberb6den und Humusauflagen als Speicher for POP agie- 
ren (daher sind auch nur fiir diese Horizonte die Hintergrund- 
werte abgeleitet worden). 

PAK-Vorriite in B6den k6nnen mit der in einer definierten 
Zeiteinheit durch atmosph~irische Deposition eingetragenen 

Schadstoffmasse verglichen werden, sofern keine Revolatisie- 
rung, Verlagerung mit dem Sickerwasser oder mikrobieller 
Abbau stattfindet. Bei bekannter aktueller Depositionsrate 
l~isst sich dann die eingetragene PAK-Masse unter Beriick- 
sichtigung der Anreicherungsfaktoren (siehe Abb. 3) fiir die 
Zeit seit 1840 berechnen. In Tabelle 2 werden die aus 
Hintergrundwerten berechneten PAK-Bodenvorr~ite der ein- 
getragenen Schadstoffmasse seit 1840 gegeniibergestellt, die 
aus der aktuellen Depositionsrate berechnet wurde. Als aktu- 
elle Depositionsrate wurde dabei ein Wert von 200 lag m -2 a -1 
for die PAK12-Summe bzw. 10 lag m -2 a -1 fiir Benzo(a)pyren 
angenommen (siehe Tabelle 1 sowie Gocht et al, 2002, 
Martin et al. 2002). Anzumerken ist, dass die Hintergrund- 
werte nur fiir die Summe der 16 EPA-PAK ermitteh wurden, 
die Angaben zur Deposition aber die leichter fliichtigen PAK 
Naphthalin, Acenaphthen, Acenaphthylen und Fluoren nicht 
enthalten (siehe Tabelle 1, daher Summe PAK12). Da die ge- 
nannten PAK (mit Ausnahme von Naphthalin) nur in sehr 
geringen Anteilen in der atmosph~irischen Deposition sowie 
in B6den und Sedimenten vorhanden sind (siehe Abb. 1) ist 
durch die Diskrepanz in den beiden Summen (Boden PAK16, 
aus der Deposition berechnete Eintr~ige PAK12) von einem 
vertretbar kleinen Fehler auszugehen. Kritisch anzumerken ist 
jedoch, dass neben der Revolatisierung ads den B6den fiir die 
genannten PAK sowie Phenanthren, Anthracen, Fluoranthen 
und Pyren auch eine Degradation in der Atmosph~ire und im 
Boden m6glich ist (Cousins u. Jones 1998, Potter et al. 1999, 
Schauer et al. 2003). Fl~ichenrepr~isentative Angaben der PAK- 
Einzelsubstanzen existieren jedoch nicht (Ausnahme: Benzo(a)- 
pyren), daher wurde der Vergleich trotz der methodischen 
Schw~iche auch f/fir die PAK-Summe durchgefiihrt. 

Die unter Beriicksichtigung der Anreicherungsfaktoren (siehe 
Abb. 3) aus der aktuellen atmosphfirischen Depositionsrate 
in Tabelle i berechnete Gesamtdeposition seit 1840 fiihrt zu 
realistischen Werten. Die berechneten Eintr~ige stimmen rela- 
tiv gut mit den Bodenvorr~iten iiberein, die aus den Medianen 
der Hintergrundwerte abgeleitet wurden, vor allem for die 
Summe der EPA-PAK. Eine Erklfirung fiir Abweichungen bei 
Benzo(a)pyren k6nnte in den unterschiedlichen Datengrund- 
lagen fiir die Hintergrundwerte liegen (einerseits bundesland- 
bezogenes (Baden-Wiirttemberg) Datenkollektiv, andererseits 
bundesweitbezogenes Datenkollektiv). Bei einer aktuellen 
Depositionsrate von 200 lag m -2 a -1 ergibt sich unter Benut- 
zung der Anreicherungsfaktoren aus Abb. 3 fiir 1840 ein 

Tabelle 2: Hintergrundkonzentrationen (50. und 90. Perzentil) und daraus abgeleitete PAK-Bodenvorr&te an Waldstandorten Deutschlands im Vergleich mit 
der aus aktueller atmosph&rischer Deposition berechneten pingetragenen Schadstoffmasse unter Ber0cksichtigung der historischen Entwicklung seit 1840 

Humusauflage 50. 0,05 150 1147 120 8603 900 

Oberb6den 50. 0,05 1200 254 24 15240 1440 

Humusauflage 90. 0,05 150 2977 608 22328 4560 

Oberb6den 90. 0,05 1200 1993 127 119580 7620 

a) Horizontm&chtigkeit (gesch&tzt) 
b) Trockenraumgewicht (gesch&tzt) 
c) Hintergrundwer[e fLir Waldb6den Baden-W0rttemberg, 16 EPA-PAK (LABO 1998) 
d) L&nderiJbergreifender Hintergrundwert for Waldb6den in der BRD (LABO 1998) 

23843 2340 26000 1300 
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Startwert von ca. 20 lag m -2 a -1. Dieser liegt im Bereich der 
yon Fernandez et al. (2000) ermittelten vorindustriellen De- 
positionsraten, die mit 5-30 lag m -2 a -1 angegeben werden. 
Fiir die 90. Perzentile wurde auf die Summendarstellung der 
Humusauflagen und Oberb6den verzichtet, da hohe Vorr~ite 
in den Humusauflagen im l~indlichen Raum in der Regel mit 
niedrigen Vorrfiten in den Oberb6den korrelieren und umge- 
kehrt (Matzner 1984, Guggenberger et al. 1996, Gocht & 
Grathwohl 2002, Gocht 2004). Der Grund dafiir liegt in der 
standortsbezogenen unterschiedlichen biologischen Aktivitfit, 
die fiir verschiedene Humustypen unterschiedliche Minerali- 
sierungsraten aufweist (Pichler et al. 1996). Insofern ist die 
Kopplung der Humusauflagen mit den Oberb6den bei nicht 
standortbezogener Datenlage generell problematisch, im mitt- 
leren Konzentrationsbereich (50. Perzentile) aber unter Vor- 
behalt noch am ehesten darstellbar. 

Die vorliegende Modellrechnung beriicksichtigt nur den 
Zeitraum yon 1840 bis 2000. Tats~ichlich ist jedoch auch 
von einer, wenn auch geringen, fl~ichenhaften Vorbelastung 
durch vorindustrielle Immissionen auszugehen. Ober die 
H6he dieser Vorbelastung kann jedoch nur spekuliert wer- 
den. Berset et al. (2001) untersuchten ein ombrogenes Moor, 
dessen Wachstum durch C14-Datierung auf ca. 13000 Jahre 
bestimmt wurde. In dieser Untersuchung wurde, iiberein- 
stimmend mit den diskutierten Tiefenprofilen der Sediment- 
untersuchungen, ein Anstieg der PAK-Konzentrationen um 
1900 festgestellt. In den ~ilteren Bereichen konnten kaum 
PAK oberhalb der Nachweisgrenze gemessen werden. So 
werden in einem ca. 2000 Jahre alten Bereich lediglich Naph- 
thalin, Acenaphthen und Phenanthren detektiert, jedoch 
keine 4-6-Ring-PAK (Berset et al. 2001). Ob dies durch De- 
gradation zu erkl~iren ist und warum dann entgegen den Er- 
wartungen die leichter abbaubaren PAK nachweisbar sind, die 
schwerer abbaubaren jedoch nicht, dariiber kann nur speku- 
liert werden. Daher wird darauf verzichtet, in die Eintrags- 
berechnungen eine Vorbelastung (vor 1840) einzubeziehen, die 
nur sehr schwer zu quantifizieren ist. Gleichwohl kann die 
Ursache fiir die Diskrepanz zwischen berechneten und aus dem 
Median des Hintergrundwertes abgeleiteten Wert fiir Benzo(a)- 
pyren in einer entsprechenden Vorbelastung liegen. 

Die kumulierten Depositionswerte bis zum Jahr 2000 zeich- 
nen, die Richtigkeit des Kurvenverlaufs in Abb. 3 vorausge- 
setzt, den anthropogenen Einfluss auf die atmosph/irische PAK- 
Deposition seit der Industrialisierung nach. Die berechneten 
Vorrfite f'tir das 90. Perzentil der Hintergrundwerte iiberstei- 
gen den berechneten Eintrag aus atmosph~irischer Deposition 
um den Faktor 5 (PAK16) bzw. 10 (BaP). Ursache fiir die 90. 
Perzentil-Werte k6nnen entweder lokale Oberschreitungen der 
angenommenen Depositionsrate von 200 lag m -2 a -1 durch in 
der Nfihe gelegene Punktquellen oder lokal h6here Vor- 
belastungen der Standorte sein. 

3 Zeit bis zur fl~ichenhaften Uberschreitung von 
Vorsorgewerten 

Fiir das Problem von Schadstoffeintr~igen in die B6den wird 
der Erhalt bzw. die Wiederherstellung der Bodenfunktionen 
durch ein 3-stufiges Bewertungsverfahren auf quantitativer 
Ebene durch die Festlegung von Vorsorge-, Priif- und Maf~- 

nahmewerten parametrisiert (Bachmann et al. 1997). Vor- 
sorgewerte werden so definiert, dass die Multifunktionalidit 
der B6den erhalten bleibt. Bei Oberschreitung der Priifwerte 
ist die konkrete Gef~ihrdung von Schutzgiitern zu ermitteln 
und bei Oberschreitung der Maf~nahmewerte sind entspre- 
chende Handlungen zur Gefahrenabwehr einzuleiten. Im 
Anhang 2 der BBodSchV sind ffir einige anorganische und 
organische Stoffe die fiir den Bodenschutz verbindlichen Grenz- 
werte definiert, differenziert in Maf~nahmen-, Prfif- und Vor- 
sorgewerte. Da die fl~ichenhaften Bodenbelastungen mit PAK 
im lfindlichen Raum prinzipiell unter Vorsorgeaspekten zu 
beurteilen sind, werden im folgenden die Vorsorgewerte als 
relevante Bezugsgr6r herangezogen. 

Basierend auf der aktuellen Bodenbelastung in den Hinter- 
grundgebieten und der aktuellen Depositionsrate kann ab- 
gesch~itzt werden, wann mit dem Erreichen bzw. der fl~ichen- 
haften Oberschr~eitung von Vorsorgewerten der BBodSchV im 
l~indlichen Raum gerechnet werden muss. Zu diesem Zweck 
werden die 50. und 90. Perzentile der Bodenhintergrund- 
werte (siehe Tabelle 2 und Tabelle 3) mit aktuellen Deposi- 
tionsraten in Beziehung gesetzt, um die Zeit zu ermitteln, in 
welcher die Vorsorgewerte erreicht werden wiirden. Zwar 
iiberschreiten die aus dem 90. Perzentil der Hintergrund- 
werte abgeleiteten PAK-Bodenvorr~ite die aus der aktuellen 
Depositionsrate berechneten Werte (siehe Tabelle 2), stellen 
jedoch unter dem Gesichtspunkt der Speicherauffiillung 
aufgrund ihrer H6herbelastung die sensibelsten Standorte 
und somit ein Friihwarnsystem fiir den Beginn des fl~ichen- 
haften Erreichens der Vorsorgewerte dar. 

In Abb. 4 werden skizzenhaft verschiedene Szenarien fiir die 
zukiinftige Entwicklung der PAK-Bodenkonzentrationen 
dargestellt, die zwei Faktoren beriicksichtigen: Maf~nahmen 
zur Emissionsreduktion (die zu sinkenden Depositionsraten 
fiihren) und mikrobieller Abbau der PAK in den B6den. Bei 
dem hier im weiteren Verlauf diskutierten Szenario wird 
einerseits vorausgesetzt, dass die aktueUen Depositionsraten 
auf dem heutigen Niveau bleiben (d.h. 200 lag m -2 a -1 fiir 
PAK12-Summe bzw. 10 tag m -2 a -1 fiir Benzo(a)pyren) und 
dass andererseits kein biologischer Abbau der eingetrage- 
nen PAK stattfindet (dies entspricht dem Szenario 'keine 
Maf~nahmen' in Abb. 4). In vielen Untersuchungen zum 
mikrobiellen Abbau von PAK konnte zwar ein aerober und 
anaerober Abbau festgestellt werden (Cerniglia 1992, Potter 
et al. 1999, Yuan et al. 2000, Leblond et al. 2001, Rockne 
& Strand 2001, Chang et al. 2002, Dean-Ross et al. 2002, 
Hwang & Cutright 2002, Hinga 2003). Dabei wird der PAK- 
Abbau vor aUem in hochkontaminierten Bodenproben beo- 
bachtet. Unklar ist, ob die aus diesen Untersuchungen resul- 
tierenden Halbwertzeiten auf die Situation im l~indlichen 
Raum mit vergleichsweise niedrigen Konzentrationen im 
Boden iibertragbar sind (Nam et al. 2003). Des weiteren 
werden vor allem die PAK mit hohem Molekulargewicht (5 
und mehr Ringe) in der Atmosph/ire fast ausschlietglich 
partikelassoziiert transportiert (Franz & Eisenreich 1998, 
Dachs et al. 2002). Dabei spielen kohlige Partikel, die wie 
die PAK bei der Verbrennung generiert werden, eine grot~e 
Rolle (Dachs & Eisenreich 2000, Fernandez et al. 2002). 
Diese stark sorbierenden kohligen Partikel konnten auch in 
B6den und Sedimenten als die Haupttr~iger der PAK-Belas- 
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Abb. 4: Szenarien for die Entwicklung yon Schadstoffkonzentrationen im Boden (rechter Bereich) in Verbindung mit der historischen Entwicklung yon 
Bodenkonzentrationen (linker Bereich). Die Schattierung deutet darauf hin, dass zwischen den Szenarien durch Degradation alle 0bergangsstadien 
m6glich sind. Zwischen 1840 und 1900 kann keine Korrelation zwischen der Zunahme von PAK-Bodenkonzentrationen und der Zeit festgestellt werden 
(R~ 2 = 0,08), zwischen 1900 und 1980 ist ein starker Zusammenhang festzustellen (R22 = 0,94). Datenquelle: Jones et al. 1989 

tung identifiziert werden (Gustaffson et al. 1997, Kleineidam 
et al. 1999, Rfigner et al. 1999). Daher ist davon auszugehen, 
dass die PAK-Deposition an die Deposition der kohligen Par- 
tikel gekoppelt ist. Dann ist die Bioverffigbarkeit der PAK in 
den B6den des l~indlichen Raumes als sehr gering einzustufen 
(Gustaffson et al. 1997, Talley et al. 2002). Daher wird in 
dem weiter verfolgten Szenario davon ausgegangen, dass kein 
PAK-Abbau im Anschluss an die Deposition stattfindet. 

Unter den beschriebenen Randbedingungen errechnet sich 
die Zeit (t) bis zum Erreichen der Vorsorgewerte in diesem 
sehr einfachen Szenario nach Gleichung (2): 

t = (CVOr - C H  ) M PTR (2) 
De/) 

wobei Cvo r die Konzentration der Vorsorgewerte, C H die 
Konzentration der Hintergrundwerte (50. u. 90. Perzentil), 
M die Horizontmfichtigkeit, PTR das Trockenraumgewicht 
sowie Dep die Depositionsrate bezeichnet. Tabelle 3 zeigt 
die Ergebnisse dieser Berechnungen. 

Dem beschriebenen Szenario folgend ist in ca. 300 Jahren 
mit dem Erreichen der Vorsorgewerte ffir PAK16 in den 
Humusauflagen der B6den in Waldgebieten Deutschlands 
zu rechnen (ffir 10% der Flfichen wird danrt der BaP-Vorsor- 
gewert erreicht), sofern die Hintergrundkonzentrationen 
nach LABO im Einzelfall zutreffen. Aus oben genannten 
Grfinden sollten die ermittelten Zeiten fiir die Humusaufla- 
gen und die Oberb6den nicht addiert werden. Innerhalb von 
entwickelten Humusprofilen steigen die PAK-Konzentratio- 
nen von den L- fiber die Of- zu den Oh-Horizonten generell 
an (Pichler et al. 1996, Krauss et al. 2000). Dies wird auf 
sekundfire Anreicherung der PAK durch Zersetzung der or- 
ganischen Substanz zurfickgeffihrt (Pichler et al. 1996). Der 
weitergehende Transfer in die Oberb6den (durch Bioturba- 
tion und Leaching) ist als relativ langsam anzusehen. Dem- 
gegenfiber erfolgt bei nut schwach entwickelten Humusauf- 
lagen eine viel schnellere Einarbeitung der organischen Sub- 
stanz mit ihren assoziierten Schadstoffen in die Oberb6den 
(Pichler et al. 1996). Es soil nicht bestritten werden, dass in 
den ermittelten Zeitspannen ein PAK-Transfer innerhalb der 
Bodenprofile stattfinden kann. Die Quantifizierung der prozess- 

Tabelle 3: Aus Hintergrundwerten (50. und 90. Perzentil) berechnete Zeitr&ume bis zum Erreichen der Vorsorgewerte unter Annahme einer konstanten 
Depositionsrate von 200 pg m -2 a -1 f0r die PAK12-Summe bzw. 10 pg m -2 a -~ for Benzo(a)pyren 

Kompartiment Perzentil M PrR H intergrundkorlzentration Vorsorgewert c) 
[m] [kgm ~] [pgkg -1] . [pgkg -1] . . . . . . . . . . . . . .  [a] 

PAKls a) BaP b) 

Humusauflage 50. 0,05 150 1147 120 

Oberb6den 50. 0,05 1200 254 24 

Humusauflage 90. 0,05 150 2977 608 

0,05 1200 1993 127 Oberb6den 90. 

PAK~6 BaP PAK~e B a P  

10 000 1000 332 660 

3000 300 824 1656 

10 000 1000 263 294 

3000 300 302 1038 

a) Hintergrundwerte fLir Waldb6den Baden-W0rttemberg, 16 EPA-PAK (LABO 1998) 
b) L&nder0bergreifender Hintergrundwert for Waldb6den in der BRD (LABO 1998) 
c) 1 1 o 1 3000 pg kg- (PAK16) bzw. 300 IJg kg- (BaP) bei Humusgehalt < 8 %; 10 000 pg kg- (PAK16) bzw. 100012g kg -1 (BaP) bei Humusgehalt > 8% (BBodSchV) 
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steuernden Gr6flen geht jedoch weit fiber das hinaus, was mit 
der stark generalisierenden Absch~itzung des Erreichens der 
Vorsorgewerte auf der Grundlage der fl~ichenreprfisentativen 
Hintergrundwerte geleistet werden kann. Auch die geringe 
Zeitspanne zwischen dem Erreichen der Vorsorgewerte fUr die 
90. Perzentile der PAK-Summe in den Humusauflagen (263 
Jahre) und den Oberb6den (302 Jahre) spricht ftir diese 
entkoppelte Betrachtung. Dies bedeutet, dass an Standorten 
mit stark entwickelten Humusprofilen innerhalb ~ihnlicher 
Zeiten die Vorsorgewerte erreicht werden wie an Standorten 
mit schwach entwickelten Humusauflagen. 

In eigenen Untersuchungen wurden PAK16-Konzentrationen 
in den Humusauflagen von Waldb6den im Nordschwarzwald 
von bis zu 5500 pg kg -1 ermittelt (Gocht & Grathwoh12002). 
Ftir diese Standorte verkiirzt sich die Zeit bis zum Erreichen 
der Vorsorgewerte entsprechend Gleichung 2 auf ca. 170 a. In 
Untersuchungen im Fichtelgebirge wurden in den Humusauf- 
lagen von Waldb6den mit Werten von bis zu 19 000 tag kg -1 
(EPA-PAK + Benzo(e)pyren + Perylen) bereits Oberschreitun- 
gen der Vorsorgewerte festgestellt (Krauss et al. 2000). Damit 
wird deutlich, dass auch durch diffuse atmosph~irische Eintr~i- 
ge bodenschutzrelevante Konzentrationen im Boden erreicht 
werden. Aktuell ist allerdings nur von punktuellen fJberschrei- 
tungen der Vorsorgewerte auszugehen. Abschliet~end wird nun 
der Frage nachgegangen, welche Konsequenzen die Uberschrei- 
tung der Vorsorgewerte nach BBodSchG hat. 

4 Rechtliche Regelungen bei Uberschreiten der 
Vorsorgewerte nach BBodSchG 

Vorsorgewerte sind so definiert, dass 6kotoxikologische Wir- 
kungsschwellen nicht iiberschritten werden, keine sch/idlichen 
Auswirkungen auf relevante Rezeptoren zu besorgen sind so- 
wie ein Abgleich mit Hintergrundkonzentrationen vorgenom- 
men wurde, da die Festlegung von Vorsorgewerten auf einem 
Niveau unterhalb der Hintergrundkonzentrationen als nicht 
sinnvoll angesehen wird (Bachmann et al. 1997). Werden Vor- 
sorgewerte nach BBodSchV (Anhang 2 Nr. 4) tiberschritten, 
dann ist das Entstehen schiidlicher Bodenver~inderungen nach 

7 des BBodSchG in der Regel zu besorgen (BBodSchV, ~ 9, 1). 
Bei natur- und siedlungsbedingt erh6hten Schadstoffgehalten 
besteht die Besorgnis des Entstehens einer sch~idlichen Boden- 
verunreinigung jedoch nur, wenn eine erhebliche Freisetzung 
von Schadstoffen oder zus~itzliche Eintr~ige durch die direkte 
Grundstticksnutzung nachteilige Auswirkungen auf die Boden- 
funktionen erwarten lassen (BBodSchV, ~ 9, 2). Besteht die 
Besorgnis einer schiidlichen Bodenverunreinigung, dann ha- 
ben nach ~ 10 BBodSchV die nach ~ 7 BBodSchG Verpflichte- 
ten Vorkehrungen zu treffen, Schadstoffeintr~ige zu vermei- 
den oder wirksam zu vermindern (unter Beriicksichtigung der 
Verh/iltnism/ifgigkeit). Eintr~ige von Stoffen, fUr die noch keine 
Vorsorgewerte festgelegt sind, sind soweit technisch m6glich 
und wirtschaftlich vertretbar zu begrenzen, insbesondere wenn 
es sich um kanzerogene und mutagene Stoffe handelt. Aller- 
dings begriindet ~ 7 BBodSchG keine Anforderungen zur Vor- 
sorge bei sogenannten Summations- und Distanzsch/iden (z.B. 
atmosph/irische Deposition) (Holzwarth et al. 1998). Nach 
Hipp et al. (2000) ist bei einer grotgfl/ichig siedlungsbedingten 
Uberschreitung der Vorsorgewerte durch diffuse Eintr~ige eine 
sch/idliche Bodenver~inderung nach BBodSchV per se nicht ge- 
geben. Damit schlief~t die Bodenschutzgesetzgebung das Ent- 

stehen sch~dlicher Bodenver/inderungen durch diffuse Eintr/i- 
ge z.B. durch atmosph/irische Deposition aus. 

Im Zusammenhang mit Schadstoffeintr/igen aus der Luft ist 
jedoch der Kontext der Umweltgesetzgebung zu beriicksichti- 
gen, in den das BBodSchG eingebettet ist. Fiir die hier gefuhrte 
Diskussion ist die Verzahnung mit dem Bundes-Immissions- 
schutzgesetz (BImSchG) relevant, dem das BBodSchG subsi- 
di~ir ist (~ 3 (1) BBodSchG). In der 'Ersten Allgemeinen Ver- 
waltungsvorschrift zum Bundes-Immissionsschutzgesetz', der 
Technischen Anleitung zur Reinhaltung der Luft (TA Luft) wird 
als Anwendungsbereich u.a. die Vorsorge gegen schiidliche Um- 
welteinwirkungen durch Luftverunreinigungen bezeichnet. 
Zum Zweck der Festlegung niederschlagsbezogener Deposi- 
tionswerte nach TA Luft wurde eine gemeinsame Arbeitsgruppe 
aus Teilnehmern der Landesarbeitsgemeinschaft Immissions- 
schutz (LAI) und der Bund-L~inder-Arbeitsgemeinschaft Bo- 
denschutz (LAB O) eingerichtet (WBB 2000). In der aktuellen 
Fassung der TA Luft vom 24.07.2002 sind diese niederschlags- 
bezogenen Depositionswerte fur POP jedoch nicht enthalten. 
Unter 4.2.1 TA Luft 'Immissionswerte' wird darauf verwiesen, 
dass bei Bestimmung von Grenzwerten in Richtlinien der Eu- 
rop~iischen Geroeinschaften u.a. fUr PAK diese als Immissions- 
werte ab dem Zeitpunkt gelten, ab dem die zugeh6rige natio- 
nale Umweltschutzvorschrift in Kraft tritt (Anonym 2002). 

5 Ausblick 

Bei der beschriebenen Absch~itzung der Zeiten bis zum fl~i- 
chenhaften Erreichen der Vorsorgewerte ist beztiglich der zu- 
ktinftigen Entwicklung der Depositionsraten mit grot~en Un- 
sicherheiten zu rechnen. Einerseits zeigen die retrospektiven 
Daten aus Sedimentuntersuchungen den Zusammenhang zwi- 
schen sozio6konomischen Faktoren, die den Verbrauch von 
fossilen Brennstoffen und somit die Emission von PAK beein- 
flussen, und deren Depositionsraten. Eine zuktinftige Absch~it- 
zung der Entwicklung dieser sozio6konomischen Faktoren 
wird in diesem Rahmen jedoch nicht versucht. Andererseits 
existieren keine 1/ingeren Zeitreihen tiber mehrere Jahre fur 
die atmosph/irische Deposition von POP, die mit validierten 
direkten Messverfahren ermitteh wurden (wie dies z.B. fur 
den S/iureeintrag im Zusammenhang mit der Versauerungs- 
problematik der B6den der Fall ist). Dies ist dem Umstand 
zuzuschreiben, dass fur die Stoffgruppe der organischen Spu- 
renstoffe lange kein routinetaugliches Sammelverfahren zur 
Verftigung stand (LAWA 1998). Inzwischen existiert jedoch 
eine DIN fur ein zeitlich integrierendes Sammelverfahren von 
POP (DIN 19739-1 bzw. DIN 19739-2), dass den Empfehlun- 
gen der LAWA folgend fur den Aufbau eines Messnetzes in 
Verkntipfung mit Bodendauerbeobachtungsfl~ichen geeignet ist. 
Zusammen mit der entsprechenden Bodenanalytik kann da- 
her nun ein Friihwarnsystem ftir das rechtzeitige Erkennen 
fl/ichenhafter sch~idlicher Bodenveriinderungen durch atmos- 
ph/irische Deposition von POP etabliert werden. 

Die angestellten Uberlegungen beziehen sich ausschlietglich auf 
die Hintergrundgebiete, stellen also unter Immissionsgesichts- 
punkten den 'best-case' dar, wobei allerdings fur die Absch~it- 
zung des Erreichens der Vorsorgewerte in den Hintergrundge- 
bieten mit der Annahme einer konstanten Deposition auf 
heutigem Niveau ein 'worst-case-nahes' Szenario gew~ihlt 
wurde. Fiir stadtnahe Gebiete ergeben sich aufgrund h6herer 
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Deposit ionsraten und  h6herer Vorbelastung viel kiirzere Zeit- 
r~iume, sofern aufgrund der bereits vorhandenen  PAK-Kon- 
zentrat ionen die Vorsorgewerte nicht  ohnehin  schon ausge- 
sch6pft sind. Ausgehend yon  den in Tabelle 3 gezeigten Hinter- 
grundwer ten  w/.irde die Zeit  bis zum Erreichen der Vorsorge- 
werte bei einer 10fach h6heren Depositionsrate (siehe Tabelle 1) 
nu r  wenige Jahrzehnte betragen. Tats/ichlich treten im urba-  
nen  Raum in vielen Urnweltmatrices bereits erhebliche PAK- 
Konzent ra t ionen  auf  (Niederer et al. 1995, LABO 1998, Wal- 
ker et al. 1999, Krein & Shorer 2000, Grynkiewicz et al. 2002) 
und  es ist davon  auszugehen, dass die Dispersion solcher Stof- 
fe in die Umwel t  noch fiber sehr lange Zei ten anh/ilt. 
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