Riickstande von Tierarzneimitteln und Bioziden sowie Schwermetalle und natiirliche Hormone
aus der Nutztierhaltung konnen iiber die Ausbringung von Hofdiinger und die anschliessende Ab-
schwemmung bei Regen in die Oberflaichengewdsser gelangen. Die Gesamteintrage von Mikrover-
unreinigungen aus der Nutztierhaltung sind nach heutigem Wissen tiefer als diejenigen aus der
Siedlungsentwdsserung. In kleinen Oberflaichengewdssern in landwirtschaftlichen Gebieten mit
hoher Nutztierdichte konnen aber teilweise dkotoxikologisch wirksame Konzentrationen auftreten.

Christian W. Gétz, Envilab AG

MICROPOLLUANTS PROVENANT DE L'ELEVAGE ET
DE LA GARDE D’ANIMAUX DE RENTE

Les médicaments vétérinaires, biocides, métaux lourds et hor-
mones naturelles utilisés pour la santé et I’hygiéne vétérinaire
ou introduits dans les fourrages finissent généralement par voie
d’excrétion naturelle dans les engrais de ferme, lesquels ser-
vent a engraisser nos cultures et nos paturages, du printemps a
I'automne. Par temps de pluie, ces micropolluants contenus dans
les engrais et les sols peuvent étre libérés, puis emportés par ru-
issellement superficiel et par drainage, d’ou ils gagnent les cours
d’eaux. Diverses sources ainsi que des mesures dans les rivieres
montrent que le taux de transfert du sol aux eaux de surfaces de
ces substances d’origine vétérinaires est semblable a celui des
produits phytosanitaires comme I’atrazine ou le métolachlor. De
simples calculs de modélisation permettent de prédire des con-
centrations potentiellement néfastes pour les organismes aqua-
tiques, dans le cas de certains biocides, du cuivre, du zinc et des
hormones naturelles. En revanche, au-dela d’une dilution de 1:50,
les eaux de ruissellement ne risquent vraisemblablement pas de
porter atteinte aux organismes aquatiques, méme lors d’une expo-
sition a long terme. Il faut une dilution de 1:60 au moins pour que
les concentrations estimées en cuivre et en zinc satisfassent aux
exigences de I'Ordonnance pour la protection de eaux (OEaux, SR
814.201). Pour les organismes aquatiques, il semble que les hor-

EINLEITUNG

In der Schweiz waren 2011 rund 50 000 Nutztier haltende
Betriebe registriert. Der Bestand an Nutztieren teilt sich fol-
gendermassen auf: 1,6 Mio. Rindvieh, davon 700 000 Kiihe;
1,5 Mio. Schweine; 9,3 Mio. Hiithner, davon 2,4 Mio. Lege- und
Zuchthiihner; 400000 Schafe; 86000 Ziegen und 57 000 Pferde
[1]. In der zeitgemdssen Nutztierhaltung werden verschiedene
Chemikalien zur Sicherstellung der Hygiene und Tiergesund-
heit eingesetzt. Mengenmassig bedeutend sind Tierarzneimittel
(TAM), Biozide und Schwermetalle. TAM dienen der Behand-
lung kranker Nutz- und Heimtiere und der Vorbeugung von
Krankheiten. Biozide werden fiir die Desinfektion von Stillen
und von Gerdtschaften wie Melkmaschinen verwendet, und
Schwermetalle werden teils als Spurenelemente zugefiittert.
Neben den erwiinschten Effekten dieser Stoffe konnen sowohl
in den Ausscheidungsprodukten als auch in der Umwelt uner-
wiinschte Wirkungen auftreten. Dazu zdhlen unter anderen die
Beeinflussung der Fermentation von Giille oder toxische Effekte
auf Bodenorganismen [2].

Manche der eingesetzten Stoffe sind schwer abbaubar und wur-
den in landwirtschaftlichen Boden und in Oberflichengewas-
sern nachgewiesen [3]. Neben den zweckgebunden eingesetzten
synthetisch hergestellten Stoffen und Spurenelementen werden
durch Nutztiere auch grosse Mengen an natiirlichen Hormonen
emittiert, welche die Gewasser belasten konnen [4].
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Eintrag veon Tierarzneimittel (TAM), Bioziden aus Stall-
und Melkmaschinendesinfektion, Schwermetallen
aus Futtermittel und natdrlichen Hormonen in den
Hofdiinger.

° Austrag von Hofdlinger (Giille und Mist) auf
landwirtschaftliche Nutzfldchen,

o Eintrag der Schadstoffe Gber Oberflachenabfluss oder
Drainagen wéhrend Regenereignissen in die
Oberflachengewdsser.

(2) Direkter Eintrag auf den Boden von Tierarzneimittel
und natirlicher Hormone auf Felder durch
Freilandhaltung von Tieren.

(© Direkter Eintrag ins Oberflachengewasser von
Tierarzneimittel und natiirlicher Hormone auf Felder
durch Freilandhaltung von Tieren.

Fig. 1 Eintrag von Mikroverunreinigungen aus der Nutztierhaltung. Beschreibung der Eintragspfade

Diffusion des micropolluants issus de I’élevage. Description des voies de diffusion

Mikroverunreinigungen aus der Nutz-
tierhaltung gelangen hauptsachlich tiber
den Hofdiinger (Giille, Mist und dhnliche
Produkte) auf landwirtschaftliche Nutz-
flaichen und anschliessend wahrend Re-
genereignissen iiber Oberflachenabfluss
und Drainagen in die Gewasser. Direkte
Eintrdage von TAM und Hormonen auf
Grasflachen oder in die Oberflichenge-
wasser treten bei der Weide- und Frei-
landhaltung von Nutztieren auf, sind aber
mengenmassig weniger bedeutsam als
die Eintrage iiber den Hofdiinger. In Figur
1 sind die Eintragspfade in die Oberfla-
chengewasser schematisch abgebildet. Im
Weiteren werden nur die Gewdssereintra-
ge iiber den Hofdiinger betrachtet.

In diesem Artikel wird eine Situations-
analyse zur Belastung der Oberflachenge-
wasser mit Mikroverunreinigungen aus
der Nutztierhaltung vorgestellt. Zuerst
wird ein Uberblick iiber Mikroverunrei-
nigungen im Hofdiinger gegeben und
die Stoffe werden priorisiert. Anhand
der relativ gut untersuchten Substanz
Sulfamethazin wird eine auf Messdaten
basierte Belastungsanalyse durchgefiihrt.
Anschliessend werden Konzentrationen
weiterer Substanzen grob abgeschatzt
und oOkotoxikologisch beurteilt sowie de-
ren Stofffrachten abgeschétzt.

MIKROVERUNREINIGUNGEN
IM HOFDUNGER

Verbrauchszahlen zu Stoffen und Stoff-
gruppen, die in der Nutztierhaltung ein-
gesetzt werden, sind nur liickenhaft vor-
handen. In Tabelle 1 werden Schatzungen
von Verbrauchszahlen sowie Messungen

im Hofdiinger fiir TAM, Biozide, Schwer-
metalle und natiirliche Hormone zusam-
mengetragen und mit anderen mass-
geblichen Quellen dieser Stoffgruppen
verglichen. Die in Tabelle 1 zusammen-
gefassten verschiedenen Stoffgruppen
werden im Folgenden einzeln diskutiert.

TIERARZNEIMITTEL

In der Schweiz sind 485 Wirkstoffe als
TAM zugelassen (Swissmedic Stoffliste,
Stand 30.6.2012, www.swissmedic.ch/da-
ten/00080/00256) - fiinfmal weniger als
fiir die Humanmedizin. In einer Umwelt-
risikoabschatzung fiir europdische TAM
von Kools et al. [5] wurden Antibiotika
und Antiparasitika als fiir die Umwelt
am kritischsten bewertet. In der Schweiz
werden ausschliesslich fiir Antibiotika
Vertriebsstatistiken erhoben. Diese Erhe-
bungen werden seit 2005 von Swissme-
dic durchgefiihrt. Allerdings werden kei-
ne Statistiken von einzelnen Wirkstoffen
veroffentlicht, sondern nur von Wirkstoff-
klassen. Insgesamt wurden im Jahr 2009
in der Tiermedizin rund 71 t Antibiotika
verkauft. Diese Menge ist ca. 30-mal klei-
ner als die im Jahr 2010 verkaufte Menge
an Pflanzenschutzmitteln (Agrarbericht
2011 BLW [6]) und vergleichbar mit den
in der Humanmedizin eingesetzten An-
tibiotikamengen. Der grosste Teil davon
wird in der Nutztierhaltung eingesetzt.
Etwa zwei Drittel aller TAM-Antibiotika
werden als Arzneimittelvormischungen
(AMV) verabreicht [7]. Als AMV werden
Arzneimittel bezeichnet, die ins Futter
oder ins Trinkwasser gemischt werden
oder zur direkten Verabreichung an eine
Tiergruppe bestimmt sind. AMV kommen

hauptsdchlich in der Gefliigel, Kélber-
und Schweinemast zum Einsatz. Gemass
einer deutschen Studie [8] werden men-
genmdssig mehr Antibiotika als Anti-
parasitika eingesetzt. Dies diirfte auch
fiir die Schweiz zutreffen, da Antibiotika
metaphylaktisch als AMV verfiittert wer-
den. Am haufigsten werden Wirkstoffe
aus den Wirkstoffklassen der Sulfonami-
de (29 t), Tetracycline (16 t), Penicilline
(14 t), Makrolide und Aminoglykoside (je
4 t) eingesetzt [6]. Die am weitesten ver-
breiteten Wirkstoffe unter den Sulfonami-
den sind Sulfamethazin (=Sulfadimidin)
und Sulfathiazol. Die Sulfonamide sind
sehr gut wasserloslich und persistent.
Sie stellen daher die 6kologisch potenziell
bedeutsamste Stoffgruppe der Antibiotika
dar und sind gut als Leitsubstanzen fiir
die Abschédtzung von Worst-Case-Eintra-
gen in Oberflichengewdsser geeignet.
Im Weiteren konnten Tetracycline und
Makrolide relevant sein. Diese beiden
Stoffklassen binden aber generell starker
an Feststoffe und werden somit besser in
den Boden zuriickgehalten.

BIOZIDE

In der Schweiz regelt die Biozidproduk-
teverordnung (VBP, SR 813.12) in Anleh-
nung an die europaische Biozidrichtlinie
die Zulassung der Biozidprodukte. Diese
unterscheidet verschiedene Produktarten
(PA). In der Nutztierhaltung sind die Bio-
zidprodukte fiir die Hygiene im Veterinar-
bereich (PA3) und die Desinfektionsmittel
fiir den Lebens- und Futtermittelbereich
(PA4) mengenmaéssig am bedeutsamsten.
In der Schweiz sind 85 Wirkstoffe fir
PA3 und 65 Wirkstoffe fiir PA4 zugelas-
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Schwermetalle (SM)

Natiirliche Hormone

Einsatz von TAM, Biozi-
den und Schwermetallen
sowie Emission von
natirlichen Hormonen
in der Nutztierhaltung

Leitsubstanzen

Konzentrationen im
Hofdlnger

Vergleich Emission aus
anderen Quellen

[3,7,18]

Antibiotika: 71 t/Jahr

(davon rund 50 t/Jahr
Arzneimittelvormischungen)
Sulfonamide: 24 t/Jahr,
Tetracycline: 15 t/Jahr,
Penicilline: 5 t/Jahr,
Makrolide 4 t/Jahr.

Fir Antiparasitika, Analgetika
und synth. Hormone sind
keine Daten vorhanden.

Sulfonamide
(Sulfamethazin, Sulfathiazol]

Sulfamethazin
15000-20000 pg/t

[gemessen in Schweinegtille)

Der Verbrauch an Antibiotika
als TAM entspricht etwa dem
Gesamtverbrauch in der
Humanmedizin

9, 25]

Ca. 1000 t Wirkstoffe fur
Melkmaschinen- und
Stalldesinfektion.
Quaternare Ammonium-
verbindungen (QAV):
0,1-3 t/Jahr
(Stalldesinfektion,
Produkteart (PA) 3)

0,4-10 t/Jahr
(Melkmaschinen, PA4)

Quaternare Ammonium-
verbindungen, Chlorkresol

Quaternare Ammonium-
verbindungen (QAV):
50-1300 pg/t

(abgeschatzt aus Verbrauch unter
der Annahme, dass sich dieser
gleichmassig auf den gesamten
anfallenden unverdiinnten
Hofdinger verteilt)

7400 t/Jahr, davon 75%

zur Desinfektion (Spitéler,
Haushalte, Schwimmbader,
Landwirtschaft etc.)

[11,12]

Kupfer (Cu)

460 t/Jahr (ges. Hofdiinger)
Zink (Zn):

2800 t/Jahr (ges. Hofdiinger)
Blei [Pb):

26 t/Jahr (ges. Hofdiinger)

Kupfer, Zink

Kupfer [Cu) (gemessen):

3000 pg/l (Rinder-Vollgille)
6000 pg/l (Schweine-Vollgiille)
28000 pg/kg (Mastpoulet Mist)
Zink (Zn) (gemessen):

15000 pg/L (Rinder-Vollgiille)
37000 pg/l (Schweine-Vollgiille)
230000 pg/kg (Mastpoulet Mist)

Siedlungsfléachen (Dach- und
Fassadenmaterialien) und
Verkehr sind die wichtigsten
anthropogenen Quellen fur

[4,13]

Ostrogene

(als 17B-Estradiol-Eq.):
150-200 kg/Jahr

Davon der grésste Teil von
Kihen:

80-170 kg/Jahr

173-Estradiol-Eq.,
17B-Estradiol, 17p-Estradiol,
Estron, Estriol

17p-Estradiol-Eq.:
5-30 pg/l ([gemessen in versch.
Schweine- und Rindergiillen)

Emission Mensch: ca. 33 kg/
Jahr, d.h. rund 5-10-mal
weniger als in der Nutztier-
haltung

Schwermetalle

Tab. 1 Emittierte Stoffe aus der Nutztierhaltung und Konzentrationen im Hofdiinger. Zusammenstellung von Angaben und Abschétzungen fiir die Schweiz

Substances émises par I'élevage et concentrations dans le fumier. Compilation des données et estimations pour la Suisse

sen (Offentliches Produkteregister BAG,
www.bag.admin.ch). Allerdings ist damit
zu rechnen, dass viele dieser Wirkstoffe
aufgrund des europiischen Uberprii-
fungsverfahrens in den nachsten Jahren
wegfallen werden.

Im Projekt BIOMIK wurden die einge-
setzten Stoffmengen abgeschitzt [9]. Die
sehr unsicheren Schiatzungen des Biozid-
verbrauchs zur Desinfektion von Melk-
maschinen und zur Stalldesinfektion
bewegen sich im Bereich von 1000 Ton-
nen Wirkstoffe pro Jahr. Die Verbrauchs-
zahlen konnten aufgrund der diirftigen
Datenlage nicht genauer taxiert werden.
Aktuell werden die eingesetzten Wirk-
stoffe und Mengen fiir die Hygiene im Ve-
terindrbereich von der Berner Fachhoch-
schule im Auftrag des BAFU untersucht.
Viele der in den PA3 und PA4 eingesetz-
ten Wirkstoffe sind schnell abbaubar und
daher fiir Oberflaichengewdsser nicht
relevant; dazu gehort beispielsweise Ak-
tivchlor (Natrium- und Calciumhypochlo-
ritLosungen zu Desinfektionszwecken).
Die wichtigste persistente Stoffgruppe
sind die quaternaren Ammoniumver-
bindungen (QAV). In den eingesetzten
Produkten konnten jahrlich bis zu 10 t
QAV enthalten sein (7ab. 1). Im Weiteren
ist hier Chlorkresol zu erwdahnen, das in
Produkten vorkommt, die bei einer Befra-
gung von Tierdrzten und Landwirten zur

Stalldesinfektion haufig genannt wurden,
z.B. Neopredisan [10].

SCHWERMETALLE

Gewisse Schwermetalle werden als Spu-
renstoffe in Mineralfutter verfiittert, z.B.
Eisen, Kupfer, Mangan und Zink, und
kommen auch natiirlicherweise in Fut-
termitteln vor. Mineralfutter wird als Er-
gianzung zu Griinfutter, Heu, Silage oder
Kraftfutter zur Optimierung der Spuren-
elementzugaben und Vermeidung von
Spurenstoffmangel eingesetzt. Kupfer
und Zink sind die im Hofdiinger in den
hochsten Konzentrationen gemessenen
Schwermetalle [11, 12]. In Tabelle I sind
die Konzentrationen von Kupfer und Zink
in verschiedenen Hofdiingern aufgefiihrt
[11, 12]. Wenn man die mittleren Konzen-
trationen in verschiedenen Hofdiingern
auf die jahrlich mit Hofdiinger in die Um-
welt ausgebrachten Stofffrachten hoch-
rechnet, kommt man fiir Kupfer auf rund
460 t/Jahr, fiir Zink auf 2800 t/Jahr und
fiir Blei auf rund 26 t/Jahr (Tab. 1).

HORMONE

Die Nutztiere in der Schweiz scheiden
jahrlich rund fiinf- bis zehnmal mehr na-
tiirliche Hormone aus als die Schweizer
Bevolkerung (Tab. 1). Der grosste Teil
wird von Milchkiihen ausgeschieden,
die mehr oder weniger dauerhaft in der

Laktationsphase gehalten werden und
daher einen erhohten Hormonspiegel ha-
ben. Die Konzentrationen, angegeben in
17B-Estradiolequivalenten (EEQ), bewegen
sich in verschiedenen fliissigen Hofdiin-
gern zwischen 5 und 30 ug EEQ/1 [4, 13].
Hochrechnungen fiir die Schweiz ergeben
total eine Emission von 150-200 kg EEQ/
Jahr (vgl Tab. 1). Natiirliche Ostrogene
werden nur in sehr untergeordnetem Mas-
se (ca. 5%) als freie Hormone ausgeschie-
den [14]. Der iiberwiegende Anteil wird im
Koper zur besseren Wasserloslichkeit zum
Teil an Schwefelsdure, hauptsachlich aber
an Glukuronsdure gebunden und als Ester
ausgeschieden. Die Messung und Bilanzie-
rung der Ostrogenen Aktivitdt ist komplex,
weil die unverdnderten Stoffe und die Es-
terverbindungen extrem unterschiedliche
Ostrogene Aktivitaten aufweisen, stark un-
terschiedlich wasserloslich sind und sich
die gut wasserlosliche, kaum aktive Form
nach dem Ausscheiden wieder in die akti-
vere Form umwandelt. Ein grosser Anteil
der nicht veresterten Ostrogene liegt in
Giille an Feststoffe gebunden vor [15]. Os-
trogene konnen schon im pg/I-Bereich bei
Langzeitexposition negative Effekte auf
Wasserlebewesen haben [4, 13].

ABBAU IM HOFDUNGER
Uber die Stabilitit von Tierarzneimitteln
und Bioziden im Hofdlinger ist relativ
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wenig bekannt. Fiir einzelne TAM gibt es
Untersuchungen zum Abbau im Hofdiin-
ger. Von den hdufig eingesetzten Antibio-
tikagruppen werden die Sulfonamide, Te-
tracycline und Makrolide relativ langsam
abgebaut, wahrend die Penicilline nicht
stabil sind [5]. Bei Antiparasitika, Biozi-
den und anderen Stoffen, zu denen keine
spezifischen
sind, muss fiir erste Relevanzanalysen da-

Informationen verfiigbar

von ausgegangen werden, dass sie in der
Giille nicht signifikant abgebaut werden.
Auch natiirliche Hormone werden unter
den anaeroben Lagerungsbedingungen,
wie sie bei der Lagerung von Glille gene-
rell vorherrschen, nicht signifikant abge-
baut [4].

BELASTUNG VON
FLIESSGEWASSERN

ZEITLICHE UND RAUMLICHE VARIATION

DES EINTRAGS

Die Emissionsdynamik der Mikroverun-
reinigungen aus der Nutztierhaltung ist
an das periodische Ausbringen von Hof-
diingern auf die Felder gekoppelt. Die
Hauptemission erfolgt von Friihling bis
Spatsommer und ist von den Witterungs-
verhdltnissen abhdngig [3]. Hohe Stoff-
konzentrationen, die iiber den Hofdiinger
wahrend Regenereignissen in Oberfla-
chengewasser gelangen, kommen vor al-
lem in Regionen mit hohen Tierdichten
vor. So zum Beispiel in den Oberflichen-
gewassern der Kantone Thurgau und Lu-

Grossvieh Einheiten (Anzahl pro km2)
0 A
<46 i
2 40 bis < B0
pmB0bis<120 J
= > 120 (max 610)
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Fig. 3 Abfluss und Konzentrationsverlauf von Sulfamethazin in einem direkt an Griinland angren-

zenden kleinen Fliessgewédsser wéhrend 80 Tagen nach dem zweimaligen Ausbringen (Zeit-

punkte 0 und 45 Tage, die zweite Applikation ist mit der gestrichelten Linie gekennzeichnet)

von sulfonamidhaltiger Giille (Fig. [3])

Module et concentration de sulfaméthazine dans un petit cours d’eau directement adjacent a des

prairies pendant 80 jours aprés la période de deux étalements de fumier contenant des

sulfonamides (points temporels 0 et 45 jours, la seconde application est indiquée par la

ligne pointillée) (Fig. [3])

zern, deren Schweinebestdande sehr gross
sind. Der Bestand an Grossvieheinheiten
(GVE) pro Quadratkilometer {iber die gan-
ze Schweiz ist in Figur 2 abgebildet.

Pro Hektare wird, abhdngig von der Kul-
tur, bis ca. 30 m® verdiinnte Giille pro
Gabe ausgetragen (entspricht bei einer
Verdiinnung von etwa 1:2 rund 15 m*Voll-
giille). In tierreichen Gebieten wird das
mogliche Maximum ausgebracht, entspre-

Chetien
Blwtesant 1L 1 e S LUy
EEngraniag el el ooy Ury B2 (RIUE)
Grppe Ut Hyormegie
Eungizsamt fur Stanss;
|arowirtacafiche Betrcbarshiong M08

Fig. 2 Grossvieheinheiten (GVE) pro Quadratkilometer in der Schweiz. Erhebungen basieren auf
den landwirtschaftlichen Betriebszdhlungsdaten (Bundesamt fiir Statistik, Stand 2008)

fiir Basiseinzugsgebiete

Unités de gros bétail (UGB) par km? en Suisse. Les enquétes sont fondées sur les données du

recensement agricole (Office fédéral de la statistique, 2008) par bassin versant

chend intensiv werden dort auch die Kul-
turen gefahren: Auf eine Hektare intensiv
bewirtschaftete Grasfliche konnen jdhr-
lich bis 180 m? verdiinnte Giille kommen.
Der Hofdiinger ist inshbesondere mit TAM
sehr unterschiedlich belastet. Wenn man
beispielsweise die in Tabelle 1 angegebe-
nen Konzentrationen von Sulfamethazin
mit den Wirkstoffeinsatzmengen und den
jahrlich anfallenden Giillemengen ver-
gleicht, kommt man zum Schluss, dass
maximal 5% der Giille so hoch (15000~
20000 ug/1) belastet sein konnen.

BEISPIEL SULFAMETHAZIN

Berticksichtigt Einsatzmengen,
Metabolisierung im Tier, Abbau im Hof-
diinger und in der Umwelt sowie die
Sorptionseigenschaften der TAM, sind
in der Schweiz von den Sulfonamiden
die hochsten Oberflachengewdsserein-
trage zu erwarten [3, 7, 16]. Der Eintrag
der Sulfonamide in Oberflachengewasser

man

ist dementsprechend verglichen mit an-
deren Mikroverunreinigungen aus der
Nutztierhaltung auch gut untersucht. In
einer Studie von Stoob et al. (2007) wur-
de antibiotikahaltige Giille kontrolliert
auf eine Griinfliche ausgebracht und
das angrenzende Oberflachengewasser
beprobt [3]. In Figur 3 sind die Konzent-
rationen von Sulfamethazin wéahrend 80
Tagen nach dem zweimaligen Ausbringen
der Giille auf die Griinfliche dargestellt.
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Der gemessene Konzentrationsverlauf
ist vergleichbar mit dem von Pflanzen-
schutzmitteln und die gemessene Ma-
ximalkonzentration von 3 ug/l liegt im
gleichen Konzentrationsbereich, in dem
Pflanzenschutzmittel wie Atrazin oder

Metolachlor auftreten. Die Maximalkon-
zentration iberschreitet das provisorisch

abgeleitete

akute

Qualitatskriterium

(MAC-EQS, Maximum Acceptable Concent-
ration) von 10 ug/1 aber nicht [3]. Gesamt-
haft wurden 0,6% des Sulfamethazins von
der zweiten Applikation ins Oberflachen-
gewdasser eingetragen (Fig. 3).

In weiteren Messungen von Stoob et al.
im Frithsommer in der Region Sempa-
chersee, einem Gebiet mit viel Schweine-
haltung, also hohem Einsatz an Sul-

fonamiden,

wurden wahrend einem

Regenereignis iiber einen Zeitraum von
zwei Tagen in der Grossen Aa bei einem
Abfluss von rund 1 m3/s Konzentrationen
um 0,02 ug/1 gefunden [3].

Im Rhein bei Basel schliesslich wurden
von Singer et al. maximale Konzentrati-
onen von 0,003 ug/l nachgewiesen und
im Rahmen der periodischen Messungen
der Rheiniiberwachungsstation Weil am
Rhein wurden seit 2011 nie Werte iiber
der Bestimmungsgrenze der dort einge-

Stoffgruppen

Tierarzneimittel

(TAM)

Biozide

Schwermetalle

Natiirliche
Hormone

Sulfonamide
Sulfamethazin
Sulfathiazol

Tetracycline
Makrolide

Makrocyclische
Laktone

Quat. Ammon.
Chlorkresol
Kupfer

Zink

Estron
Estradiol

EEQ

Konzentration in
belastetem Hofdiinger
(Ref. s. Tab. 1)

(ug/Lresp. pg/kg)

15000-20000

KA
KA
KA

100-1300
KA
3000-30000
15000-200000
KA
KA
45

setzten Methode von 0,025 ug/1 gefunden
[17]. Diese Messungen in Fliessgewas-
sern unterschiedlicher Grosse bestati-
gen, dass die Konzentrationen in kleinen
Fliessgewdssern am hdchsten sind [3,
17].

GROBE ABSCHATZUNG FUR ANDERE
STOFFKLASSEN

Um die Bedeutsamkeit anderer Mikrover-
unreinigungen aus der Nutztierhaltung
mit der von Sulfamethazin zu verglei-
chen, wurden einfache Abschéatzungen
mit dem Modell EXPOSIT durchgefiihrt,
das im deutschen Pflanzenschutzmittel-
Zulassungsverfahren fiir Expositionsbe-
rechnungen verwendet wird. Die aktuelle
Version (EXPOSIT 3.0 beta, www.bvl.bund.
de) beinhaltet eine K . (Verteilung einer
Substanz zwischen organischem Kohlen-
stoff und Wasser) abhdngige Bestimmung
des Wirkstoffaustrages. Die Wirkstoffe
werden in Abhéngigkeit ihres K, ka-
tegorisiert und der Oberflachenabfluss
(geloster Anteil) sowie der Erosionsaus-
trag (partikelgebundener Anteil) werden
pro Regenereignis in Prozent der ausge-
brachten Menge angegeben. Burkhardt et
al. [18] haben gezeigt, dass der geloste
Austrag von Stoffen, die zusammen mit
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Giille ausgebracht werden, im Vergleich
zu direkt auf das Feld aufgetragenen Sub-
stanzen wie Pflanzenschutzmitteln, rund
sechsmal grosser sein kann. Aus diesem
Grund werden hier die K -abhéngigen
Oberflaichenabfluss-Werte, die mit dem
Modell EXPOSIT 3.0 beta berechnet wer-
den, fiir die hier behandelten Stoffe aus
dem Hofdiinger mit dem Faktor 6 mul-
tipliziert. Mit diesen modifizierten Aus-
tragsraten und den mit dem Hofdiinger
applizierten Mengen konnen die Konzen-
trationen der Mikroverunreinigungen im
Abfluss vom Feld sowie im direkt am Feld
anliegenden Fliessgewdsser berechnet
werden. Das kleinste betrachtete Fliess-
gewasser in EXPOSIT wird als «Grabeny
bezeichnet und weist eine Verdiinnung
des Abflusses vom Feld von 1:2,6 auf. Die
berechneten Austragsraten und die abge-
schétzten Konzentrationen im Hofdiinger,
im Abfluss vom Feld und im Graben sind
in der Tabelle 2 fiir verschiedene Stoff-
klassen zusammengefasst.

Die berechneten Austragsraten stimmen
gut mit Messungen aus den erwidhn-
ten Feldstudien von Stoob et al. [3] und
Burkhardt et al. [18] iiberein. Die fiir die
Ostrogene berechneten Austragsraten
und Konzentrationen passen ebenfalls

logK, .

[MCI Methode
EPISuite™)

Austragsrate
gelost

Austragsrate

geldst + partikel-

gebunden

nach EXPOSIT 3.0, Runoff-Austrag
multipliziert mit Faktor 6 fur Gulle [18]

Konzentration im
Abfluss / Drainagen-
wasser vom Feld
(bei der Ausbringung
von 30 m? Giille / ha) *

Konzentration
im sehr klei-
nem Fliess-
gewdsser
(Graben) **

(pg/l) (ng/l)
1,4-2,4 1,2-1,5% 1,2-1,5% 45 17
2,3 1.5% 1,5%
2,2 1,5% 1.5%
1.6-1,9 0,9-1.2% 0,9-1.2% kA KA
1,6-3,8 0,2-1.5% 0,4-1,5% kA kA
57 0,01% 0,5% kA kA
5,4-57 0,01% 0,5% 0,98 0,38
2,7 1.3% 1.3% kA kA
- 2-3% .., (Daten aus Referenz [26]) 135 i 52 e
- <1% .. (Daten aus Referenz [26]) 300 ..., 115 e
4,4 0,08% 0,38% kA kA
4,2 0,19% 0,37% kA kA
4,3 Mittelwert) | 0,15% (Mittelwert) | 0,4% (Mittelwert] 0,027 0,01

Es wird angenommen, dass pro ha 100 m® Regenwasser anfallen und pro Gabe 30 m? 1:2 verdinnte Giille (15 m® Vollgiille) ausgebracht werden. Es wurden die maximalen Mengen an Mikrover-

unreinigungen pro ha Landwirtschaftsland aus den Mengenabschitzungen verwendet (Worst-Case). Fiir die Berechnung des Austrags in die Oberflichengewésser wurden die Maximalwerte

der Austragsraten pro Stoffgruppe inkl. Erosion verwendet.

*%

Die Verdiinnung des abfliessenden Wassers im Graben (Abflussgraben direkt neben dem Feld) ist als 1:2,6 angenommen. Definition gem&ss EXPOSIT 3.0 beta.

Tab. 2 Abschétzung der Konzentrationen in Hofdiinger des Austrags und Abfluss/Drainagenwasser und einem sehr kleinen Fliessgewésser (Graben).

kA.: Keine Daten vorhanden

Estimation des concentrations dans le fumier du déversement, dans le ruissellement/drainage de I'eau et dans un petit cours d’eau (fossé).

kA.: aucune donnée disponible
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gut mit Messdaten zusammen: In einer
aktuellen Feldstudie in der Schweiz [19]
wurde im Drainagewasser eine Hormon-
aktivitat von bis zu 0,02 ug EEQ/I gemes-
sen, wahrend die in Tabelle 3 berechnete
Konzentration im unverdiinnten Abfluss
vom Feld von 0,018 ug EEQ/I betragt.
Die berechneten Austragsraten der Stof-
fe konnen also fiir einzelne Stoffe durch
Messwerte aus der Literatur bestatigt
werden und stimmen in der Grossenord-
nung auch gut mit verschiedenen Pflan-
zenschutzmitteln wie Atrazin und Meto-
lachlor iiberein [20]. Trotzdem sind die
berechneten Austragsraten der betrach-
teten Stoffe im Vergleich zu den besser
untersuchten PSM nur erste Abschéitzun-
gen. So wurden in anderen Studien in
Laborversuchen unter Worst-Case-Bedin-
gungen fiir Sulfonamide und auch fiir 6s-
trogene Stoffe hohere Austragsraten ge-
funden [21, 22]. Wie die Relevanz dieser
Resultate einzustufen ist, kann derzeit
nicht abschliessend beurteilt werden.

OKOTOXIKOLOGISCHE
BEURTEILUNG

Ob die teilweise hohen Konzentrationen
von Mikroverunreinigungen wéhrend
Regenereignissen in Fliessgewassern
negative Auswirkungen haben, hangt ne-
ben der Expositionsdauer stark von der
Toxizitdt der entsprechenden Stoffe ab.
Ashauer et al. setzen sich mit diesem The-
ma vertieft auseinander und haben am

Beispiel Diazinon (Pflanzenschutzmittel
und Biozid) einen moglichen Ansatz vor-
gestellt, der auf toxikokinetischen-toxiko-
dynamischen Modellen basiert [23]. Die
zeitlich stark variierenden Konzentratio-
nen sind dkotoxikologisch sehr schwierig
zu beurteilen und erfordern viele Daten,
die zurzeit fiir die meisten Stoffe fehlen.
Fiir eine erste Beurteilung des Risikos fiir
Wasserlebewesen wurden hier deshalb
die abgeschitzten Maximalkonzentrati-
onen bei verschiedenen Verdiinnungen
im Oberflachengewasser mit 6kotoxikolo-
gischen Qualitdtskriterien (Langzeitqua-
litatskriterium AA-EQS, falls vorhanden
zusdtzlich  akutes Qualitdtskriterium
MAC-EQS) sowie bei den Schwermetallen
mit den Anforderungen der GSchV ver-
glichen. Die resultierenden Risikoquoti-
enten (= abgeschétzte Konzentration im
Gewdsser/Qualitatskriterium) sind in
Tabelle 3 dargestellt.

Die Risikoquotienten zeigen, dass bei
geringer Verdiinnung die Konzentratio-
nen kurzzeitig deutlich tiber den Lang-
zeitqualitatskriterien liegen konnen. Die
hochsten Risikoquotienten stellen die
natiirlichen Hormone dar. Eine Uber-
schreitung der Langzeitqualitiatskriterien
bedeutet, dass negative Auswirkungen
auf die betroffenen Oberflachengewasser
nicht mehr ausgeschlossen werden kon-
nen. Wie sich diese kurzzeitigen Spitzen-
konzentrationen auf die Flora und Fauna
der Kleinstgewasser im Einzelfall auswir-
ken, ist jedoch nicht bekannt.
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SENSITIVITATSANALYSE

Die Unterschiede zwischen den berech-
neten Austragsraten der betrachteten
Stoffe sind viel kleiner (bis Faktor 3, Tab.
2) als die Unterschiede zwischen deren
Qualitatskriterien (bis 5 Grossenordnun-
gen, Tab. 3) und deren Verbrauchszahlen
(bis 5 Grossenordnungen, Tab. 1). Die
Parameter, die den Risikoquotienten in
erster Linie beeinflussen, sind daher die
eingesetzten Stoffmengen und die Toxizi-
tat der entsprechenden Substanzen. Um
die Abschédtzungen des Risikos zu ver-
bessern, muss also hauptsachlich bei der
Erhebung von Verbrauchszahlen und bei
der Herleitung von wirkungsbasierten
Qualitatskriterien, auch fiir die tempora-
re Belastung von Fliessgewassern, ange-
setzt werden.

STARK TOXISCHE STOFFE

In dieser Arbeit wurde auf Stoffe fokus-
siert, die in messbaren Konzentrationen
in Oberflaichengewadssern erwartet wer-
den. Fiir Stoffe mit sehr hoher Toxizitat,
fiir die keine Einsatzmengen bekannt
sind, beispielsweise das Antiparasitikum
Ivermectin (Predicted No Effect Concen-
tration, PNEC 0,0057 ng/1 [24]), konnen
keine schliissigen Beurteilungen ge-
macht werden. Stoffe mit so tiefen PNEC,
die weit unter den analytisch messbaren
Konzentrationen liegen, sind aber immer
ein potenzielles Problem. Ivermectin
bindet zwar sehr stark an Feststoffe, die
Wahrscheinlichkeit, dass es tiber Hofd{in-

Akutes Qualtitats-
kriterium (MAC-EQS)

Stoffgruppen

Langzeitqualtitats-
kriterium (AA-EQS)

Risikoquotient
im Graben

Risikoquotient
bei Verdiinnung

Risikoquotient
bei Verdiinnung

Notwendige Verdiinnung
zur Einhaltung des

bzw. numerische bzw. numerische 1:10 1:100 Qualitdtskriteriums /
Anforderung Anforderung der numerischen
(ug/l) (ug/l) Anforderung
Sulfamethazin 1* 10* 17 (1,7) 4,5 (0,45) 0,45 (0,045) 1:50 (1:5)
Tierarzneimittel
Sulfathiazol 0,6* 2,7* 29 (6) 7,5(1,7) 0,75(0,17) 1:80 (1:8)
Biozide Quat. Ammon. 0,04-0,4** - 28 7.3 0,73 1:80
Kupfer gelost o elost o N - - 1:30
Schwermetalle = o
Zink gelost o gelost o N - - 1:100
Natiirliche EEQ .
Hormone (17-beta-Estradiol) 0.0004 ) 77 2 25 1:250

*

*** Numerische Anforderungen der Gewasserschutzverordnung GSchV (SR 814.201). Werte angegeben fiir geldste Stoffe.

Ad hoc hergeleitete Vorschlage des Oekotoxzentrums. Aktuelle gepriifte Werte sind unter http://www.oekotoxzentrum.ch/expertenservice/qualitaetskriterien/vorschlaege zu finden.
**  Bericht BIOMIK [25] und Umweltbundesamt Deutschland, Dr. Oliver Gans, Bericht BE-271

Tab. 3 Abschétzung des Risikos von Stoffen aus der Nutztierhaltung fiir die Wasserorganismen in kleinen Fliessgewéssern wéhrend Regenereignissen. Angabe von

Risikoquotienten beim Vergleich mit Langzeitqualitétskriterien und numerischen Anforderungswerten der GSchV. Die Werte in Klammern sind fiir die TAM mit

den akuten Qualitétskriterien gerechnet. Bei einem Risikoquotienten grésser als 1 kénnen negative Effekte auf Wasserlebewesen nicht mehr sicher ausge-

schlossen werden. Die Verwendung von Langzeitqualitétskriterien bei mangelnder Datenlage ist im Sinne des Vorsorgeprinzips

Evaluation du risque des substances issues de I'élevage pour la vie aquatique dans de petits cours d’eau, lors d’événements pluvieux. Indications des taux de risque par

comparaison avec des criteres de qualité a long terme et les exigences numériques de I'ordonnance sur la protection de I'eau. Les valeurs entre parenthéses sont

calculées pour la TAM avec des criteres de qualité aigus. Dans le cas de taux de risque supérieurs a 1, les effets négatifs sur les organismes aquatiques ne peuvent

pas étre exclus avec certitude. L'utilisation de criteres de qualité a long terme, faute de données disponibles, est effectuée au nom du principe de précaution
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ger in die Oberflichengewdsser gelangt,
ist daher Kklein; falls es aber durch einen
Unfall oder direkt vom Tier ins Gewasser
gelangt, ist das auch in kleinsten Mengen
fiir die Wasserorganismen hochst proble-
matisch.

STOFFFRACHT IM RHEIN

Um die Abschatzungen der gesamten in
die Oberflaichengewdsser eingetragenen
Frachten an Mikroverunreinigungen aus
der Nutztierhaltung zu plausibilisieren
und deren Relevanz zu beurteilen, wur-
den die Abschatzungen mit Messungen
ausgewahlter Stoffe im Rhein bei Basel
verglichen. Via den Rhein werden rund
zwei Drittel der Flache der Schweiz ent-
wassert. Fiir die Berechnung des Stoff-
flusses aus der Nutztierhaltung wurde
Folgendes angenommen:

- Alle eingesetzten Stoffe gelangen auf
landwirtschaftliche Flachen.

- Jahrlich treten vier langere Regenereig-
nisse auf, bei denen die Stoffe mit den
in Tabelle 2 angegebenen Austragsra-
ten in die Oberflachengewasser ausge-
tragen werden.

- Zwei Drittel der Stofffracht, welche in
die Oberflichengewasser gelangt, wer-
den flussabwirts in den Rhein trans-
portiert.

Die so berechneten jahrlichen Austrags-
raten bewegen sich zwischen 1,6% der
auf die Felder ausgebrachten Menge fiir
die Hormonaktivitat und 6% fiir die Sul-
fonamide.

Mit der derzeitigen Datenlage ist anzu-
nehmen, dass von allen eingesetzten
TAM die Sulfonamide die grosste Stoff-
fracht und die hochsten Konzentrationen
beim Rhein in Basel aufweisen. Mit einer
Austragsrate von 6% der auf die Felder
ausgebrachten Menge kommt man fiir
Sulfonamide aus der Nutztierhaltung auf
eine Fracht von rund 500 kg/Jahr. Diese
besteht hauptsdchlich aus Sulfametha-
zin und Sulfathiazol. Diese Abschdtzung
wird durch Messdaten im Rhein, die sich
zwischen 2 und 10 ng/l fiir diese Stoffe
bewegen, was iiber den Abfluss auf eine
jahrliche Fracht von 100 bis 400 kg hoch-
gerechnet werden kann, in der Grossen-
ordnung bestatigt [17]. Stofffrachten und
Konzentrationen im Rhein von Human-
pharmaka, die vergleichbare Einsatzmen-
gen und Stoffeigenschaften haben, sind
teilweise eine bis zwei Grossenordnun-

gen hoher [17]. Dies ist insbesondere auf
den viel direkteren Eintragspfad der Hu-
manpharmaka via gereinigtes Abwasser
zurilickzufiihren.

Die Auswertung von Messdaten an der in-
ternationalen Rheintiberwachungsstation
in Weil am Rhein zeigt auch, dass TAM
im Mittel weniger hdufig und in weniger
hohen Konzentrationen gefunden werden
als gewisse Pflanzenschutzmittel. An der
Rheinstation wurden im Jahr 2010 36
Pflanzenschutzmittel in Konzentrationen
iber 3 ng/l detektiert, wovon elf sogar
Konzentrationen tiber 25 ng/l aufwiesen.
Im Gegensatz dazu wurden von den TAM
nur Sulfamethazin und Sulfathiazol in
Konzentrationen um die 2 resp. 10 ng/l
gefunden, sonst wurden keine TAM im
Rhein nachgewiesen [17].

Zum Stofffluss der Biozide lassen sich
aufgrund der liickenhaften Datenlage
keine aufschlussreichen Abschédtzungen
machen. Messungen von Wirkstoffen aus
PA3 und PA4 im Rhein bei Basel sind zur-
zeit keine vorhanden.

Fiir Kupfer und Zink wurden zwischen
2001 und 2010 mittlere Jahresfrachten
von 55 bzw. 95 t berechnet [11, 12]. Aus
den in die Umwelt ausgebrachten Men-
gen (Tab. 1) und den Austragsraten in Ta-
belle 2 1asst sich abschéatzen, dass ca. 20%
(Kupfer) und 30% (Zink) dieser Frachten
aus der Nutztierhaltung stammen. Diese
Grossenordnungen entsprechen den Ab-
schatzungen der Internationalen Kom-
mission zum Schutz des Rheins, IKSR,
(Rhein Bestandsaufnahme der Emissi-
onen prioritarer Stoffe, 2000, www.iksr.
org). Als weitere wichtige Quellen dieser
Schwermetalle werden von der IKSR die
Eintrage aus den Kldranlagen und von
versiegelten Flachen via Regenwasserka-
nal und Mischwasseriiberlauf aufgefiihrt.
Fiir die natiirlichen Hormone kann auf-
grund der sehr tiefen Konzentrationen
(im Rhein generell unterhalb der ana-
lytischen Bestimmungsgrenzen) keine
Stoffflussbilanzierung auf der Basis von
Messwertvergleichen aufgestellt werden.
Johnson et al. haben fiir Grossbritannien
abgeschitzt, dass natiirliche Ostrogene
aus der Nutztierhaltung 15% zur gesam-
ten Ostrogenen Fracht beitragen [4].

SCHLUSSFOLGERUNGEN

Aufgrund der verfiigbaren, mehrheitlich
sehr wenig umfangreichen Daten zu Ver-
brauch, Umweltverhalten und Toxizitat
wurde eine Relevanzbeurteilung zu Mik-

AQUA & GAS N°11 | 2012

roverunreinigungen aus der Nutztierhal-
tung in Oberflachengewéssern durchge-
fiihrt. Diese Analyse kann aufgrund der
ungeniigenden Datenlage nicht abschlies-
send sein. Dennoch konnen einige wich-
tige Schlussfolgerungen gemacht werden.
TAM-Riickstande haben hochstwahr-
scheinlich eine geringere Relevanz fiir
die Oberflachengewdsserqualitit als die
grosstenteils ebenfalls aus der Landwirt-
schaft stammenden Pflanzenschutzmittel
und auch als Arzneimittel aus humanme-
dizinischen Anwendungen. Schweizweit
gelangt von den ca. 70 t jahrlich in der
Nutztierhaltung eingesetzten Antibiotika
nur ein kleiner Teil in die Oberflachen-
gewdsser. Dies wird sowohl durch Mo-
dellabschdtzungen als auch durch die
vorhandenen Messdaten bestatigt. Die
Sulfonamide stellen unter Beriicksichti-
gung aller vorhandenen Informationen
(Verbrauch, Persistenz, Mobilitdit und
Toxizitat) wahrscheinlich die fiir die Ge-
wasserbelastung potenziell kritischsten
TAM-Antibiotika dar. Die in der Tiermedi-
zin sehr hdufig eingesetzten Sulfonamide
Sulfamethazin und Sulfathiazol kommen
aber in der aquatischen Umwelt in tiefe-
ren Konzentrationen vor als Sulfametho-
xazol, das in kleineren Mengen in erster
Linie in der Humanmedizin eingesetzt
wird. Aus den vorliegenden Untersuchun-
gen und Messdaten kann geschlossen
werden, dass Sulfonamide und somit ver-
gleichbare TAM-Riickstdande fiir grossere
Fliessgewdsser und Seen im Allgemeinen
nicht kritisch sind. An landwirtschaftli-
che Flachen angrenzende Kleinstgewas-
ser in Regionen mit hohem TAM-Einsatz
konnen hingegen temporar Konzentrati-
onen im oOkotoxikologisch relevanten Be-
reich aufweisen. Ein weiteres potenzielles
Risiko, selbst beim Eintrag von kleinsten
Mengen, sind hochtoxische TAM wie das
Antiparasitikum Ivermectin.

Eine weitere Wirkstoffgruppe, die gemass
einfachen Abschdtzungen in Kleinstge-
wassern Konzentrationsbereiche erreicht,
fiir die Beeintrachtigungen der aqua-
tischen Umwelt nicht ausgeschlossen
werden konnen, sind die quaterndren
Ammoniumverbindungen. Der Eintrag
und der Stofffluss dieser Verbindungen
sind allerdings nur liickenhaft untersucht
und deren Relevanz kann daher nicht be-
urteilt werden. Um das von den im Stall
eingesetzten Bioziden ausgehende Risiko
besser beurteilen zu konnen, sind Ver-
brauchserhebungen dringend notwendig.
Schwermetalle konnen wahrend Regen-
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ereignissen in kleinen Oberflichenge-
wassern Konzentrationen erreichen, die
iiber den Anforderungen der GSchV lie-
gen. Vergleichsweise am kritischsten zu
beurteilen sind derzeit die natiirlichen
Hormone aus der Nutztierhaltung, fiir
die bei langzeitiger Exposition schon in
pg/1-Bereich schadliche Einwirkungen auf
Wasserlebewesen nicht ausgeschlossen
werden konnen. Die kurzzeitig auftreten-
den Konzentrationen von mehr als 10 ng/1
EEQ sind teilweise hoher als diejenigen in
Klaranlagenablaufen und deutlich hoher
als diejenigen in den stark abwasserbelas-
teten Fliessgewdssern. Wie diese kurzzei-
tigen Konzentrationen iiber den Qualitats-
kriterien zu beurteilen sind, kann nicht
abschliessend beantwortet werden.
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mones naturelles soient le plus probléma-
tiques. Toutefois il est difficile, voire impos-
sible d’apprécier I'’effet de concentrations
élevées a court terme vu I'état des con-
naissances actuelles. En regard de I'apport
total des micropolluants organiques dans
les cours d’eaux, les émissions de source
vétérinaire ne jouent vraisemblablement
qu’un role mineur. Méme s’ils représentent
des quantités importantes, ces substances
sont en parties retenues et dégradées lors
de leur passage dans les engrais de ferme

et les sols.



