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Zusammenfassung Hintergrund, Ziel und Zweck Die Be-
lastung von Fliefgewissern durch organische Mikroverun-
reinigungen wirft hdufig die Frage der Quellenzuordnung
auf. Baumaterialien als Quellen problematischer Spuren-
stoffe finden in der Gewdsserbeurteilung bisher wenig
Beachtung, obwohl bereits heute biozide Wirkstoffe aus
Materialschutzanwendungen zu einer Belastung des Regen-
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wasserabflusses fiihren. In der vorliegenden Untersuchung
wurden (1) die 6kotoxikologischen KenngroBen fiir typi-
sche Biozide in Fassadenbeschichtungen ermittelt, (2) die
Auswaschung von besonders problematischen Bioziden aus
Fassaden quantifiziert und (3) das Belastungsrisiko fiir Ge-
wisser mittels Stofftransportmodellierung abgeschétzt.
Methoden Acht Biozide wurden untersucht, die in kunstharz-
gebundenen Fassadenbeschichtungen verwendet werden.
Dazu gehdren auch Wirkstoffe, deren Umwelteintrag bisher
eher der Landwirtschaft zugerechnet wurde, z.B. Diuron,
Carbendazim und Terbutryn. Fiir jedes Biozid wurden 6ko-
toxikologische Qualitdtskriterien fiir aquatische Organis-
men bestimmt. Die Auswaschung von vier Bioziden aus
einer verputzten Fassade wurde im Laborversuch unter Be-
riicksichtigung von UV-Bestrahlung untersucht, wobei die
Temperatur variiert wurde. Uber 80 Beregnungsintervalle in
28 Tagen wurden Proben des Fassadenabflusses entnommen,
die Wirkstoffkonzentrationen gemessen und die ausgewa-
schenen Wirkstoffmengen berechnet. Basierend auf einem
Austragsszenario wurde das mogliche Belastungsrisiko im
Gewisser durch das Biozid Cybutryn mit einer Stofftrans-
portmodellierung abgeschétzt. Die ermittelten wirkstoffspe-
zifischen Qualitétskriterien und die Auswaschcharakteristik
wurden darin berticksichtigt.

Ergebnisse Die akuten und chronischen Kriterien sowie
vorhergesagten Konzentrationen ohne Effekt weisen auf
eine hohe Okotoxizitit der betrachteten Biozide hin. Die
Ergebnisse zum Auswaschungsverhalten von vier Bioziden
(Diuron, Terbutryn, Cybutryn und Carbendazim) zeigen,
dass die Wirkstoffe im Fassadenabfluss vorkommen und
die Belastung unter den gewéhlten experimentellen Bedin-
gungen exponentiell abnimmt. Dabei fiihrt eine Tempera-
turerhdhung wieder zu einem Konzentrationsanstieg. Die
ausgewaschenen Stoffmengen liegen zwischen 7% und
29%. Bereits innerhalb der ersten 15 min wurde mehr als
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die Hilfte der gesamten Stoffmenge wihrend der 60 min
Beregnungsdauer ausgewaschen. Die Stofftransportmodel-
lierung zum Eintrag des Biozids Cybutryn aus Fassaden ins
Gewisser deutet auf ein hohes Belastungspotential fiir klei-
nere Gewésser hin.

Diskussion Die Ergebnisse zur Auswaschung von Biozi-
den, deren potentielle 6kotoxische Effekte und Stabilitét in
der Umwelt zeigen, dass von einigen Wirkstoffen fiir Ge-
wasser ein hohes potentielles Belastungsrisiko, von ande-
ren aber nur ein geringes Risiko ausgehen diirfte. Belaste-
tes Fassadenwasser muss fiir einige Biozide sehr deutlich
durch unbelastetes Regenwasser verdiinnt werden, damit
die Qualititskriterien im Gewdisser eingehalten werden. Di-
uron und Carbendazim werden auch in anderen Material-
schutzanwendungen verwendet oder in der Landwirtschaft
ausgebracht. Cybutryn wird oft als Antifouling-Wirkstoff in
Bootsanstrichen eingesetzt, so dass eine Belastung im Ge-
wisser erst unter Beriicksichtigung aller Eintragswege be-
urteilt werden kann.

Schlussfolgerungen Kritische Konzentrationsbereiche im
Fassadenabfluss sind an neuen Gebaudefassaden zu erwar-
ten, in der Regel vor allem an wiarmegeddmmten Fassaden.
Angesichts der niedrigen vorhergesagten Konzentrationen
ohne Effekt im Bereich von wenigen ng/L und den hohen
Anwendungsmengen in Fassaden sollte die Auswaschung
und das Umweltverhalten wirkstoffspezifisch abgeschétzt
werden. Mafinahmen an der Quelle und die jeweils nachhal-
tigste Regenwasserentsorgung sollten evaluiert werden.
Empfehlungen und Ausblick Bei der Beurteilung der Qua-
litit von Regenwasserabfliissen, der Entsorgungswege und
Boden- und Gewisserbelastung sollte dem zunehmenden
Einsatz von Bioziden und anderen Additiven in Baumate-
rialien als mdgliche Belastungsquelle verstarkt Beachtung
geschenkt werden. Ein ganzheitliches Management von
Baumaterialien und der Regenwasserbewirtschaftung ist
gefordert. Die noch laufenden Labor- und Feldstudien wer-
den weitere Ergebnisse zur Auswaschung von Bioziden und
Additiven aus Fassadenfarben und -putzen sowie Dachma-
terialien liefern.

Schliisselworter Auswaschung - Baumaterialien - Biozide -
Carbendazim - Cybutryn - DCOIT - Diuron - Fassaden - IPBC -
Irgarol® 1051 - Modellierung - OIT - Okotoxikologische
Effekte - Risikobewertung - Terbutryn - Zinkpyrithion

Biocides in building facades — ecotoxicological effects,
leaching and environmental risk assessment
for surface waters

Abstract Background, aim and scope Sources of organic
micropollutants occuring in surface waters are often un-
known. Regarding environmental risk assessments for

surface waters, construction materials have as till now, not
been given much consideration, although biocides used as
preservatives are known to reach urban storm water run-
off. The study focused on biocides for facades coatings and
aimed (1) to determine ecotoxicological effect values, (2) to
quantify the leaching behaviour and (3) to assess the envi-
ronmental risk for surface waters using a dynamic transport
model.

Materials and methods Eight biocides used in resin based
facade coatings were investigated. Some biocides are
substances known as pesticides for agricultural purposes
like diuron, carbendazim and terbutryn. Ecotoxicological
effect values for aquatic organisms were determined for
every biocide. Leaching of four biocides from a render
under UV-irradiation has been investigated in the labora-
tory including the influence of varying temperatures. Us-
ing 80 irrigation intervals over 28 days, facade runoff was
sampled and followed by biocide chemical analysis. The
total losses were calculated based on the concentration pat-
terns. These data were used for modelling the transport of
cybutryn from facades to surface waters. Biocide specific
effect values and leaching characteristics have been taken
into consideration.

Results Acute and chronic effect values as well as predicted
no effect concentrations for the investigated biocides indi-
cate their high potential to affect aquatic organisms. The
leaching of four biocides (diuron, terbutryn, cybutryn,
carbendazim) from the facade render under the experimen-
tal conditions delivers high concentrations in the beginning
followed by an exponential decrease. Rising temperature
increased the concentration of biocides in the runoff. The
total losses were between 7% and 29 % depending on the
substances. More than half of the losses occur in the runoff
within the first 15 min of runoff from a 60 min irrigation
cycle. The modelling result for cybutryn underlines its high
environmental risk for small surface waters.

Discussion The leaching of the biocides, their potential
ecotoxic effects and persistence show clearly that the en-
vironmental risk for surface waters and soils seems to be
high for certain biocides; whereas for others the risk seems
to be significantly lower. With respect water quality criteria,
polluted facades runoft has to be diluted before runoff can
enter the discharge. Diuron and carbendazim are however
also used as pesticides and preservatives for other materi-
als and cybutryn is also used as an antifouling agent. All
pathways have to be evaluated in order to identify relevant
sources and to act more efficiently with respect to water and
soil protection.

Conclusions Concentrations with high environmental risk
are expected at new facades, especially at facades with ther-
mal insulation. With the given low predicted no effect con-
centrations in a range of a few ng/L and large amounts of
biocides applied in paints and renders, the environmental
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risk for common biocides used in facade coatings has to be
investigated in laboratory and field scale. It seems plausible
that source control measures as the most efficient and sus-
tainable precautionary principle need to be evaluated.
Recommendations and perspectives Biocides and additives
applied in construction materials have to be taken into con-
sideration as relevant sources when evaluating the quality
of storm water runoff, discharge into urban areas and the
impact to soil and surface waters. A sustainable construction
material management and storm water management are re-
quired. It is expected that ongoing laboratory and field stud-
ies with exterior paints, renders and flat sheets for water-
proofing containing biocides and additives will give further
insight into their environmental impact.

Keywords Biocides - Carbendazim - Construction
products - Cybutryn - DCOIT - Diuron - Ecotoxicological
effects - Environmental risk assessment - Facades - IPBC -
Irgarol® 1051 - Leaching - Modelling - OIT - Terbutryn -
Zinc pyrithione

1 Hintergrund

Biozidprodukte werden in Baumaterialien als Material-
schutzmittel gegen Algen, Pilze und Mikroorganismen
eingesetzt. Fiir die Schweiz wird angenommen, dass von
den jéhrlich verbrauchten 7.400t Bioziden rund 25 % als
Schutzmittel fiir Baumaterialien verwendet werden (Biirgi
et al. 2008). Die Anwendung ist in der Schweiz nach der
Biozidprodukteverordnung (Schweizerischer Bundesrat
2005) reguliert, welche in Anlehnung an die Européische
Biozidproduktenrichtlinie formuliert ist (Europdische Uni-
on 1998). Die Schutzmittel in Baumaterialien, Hauptgrup-
pe 2 der Biozidproduktenrichtlinie, lassen sich nach ihrer
Anwendung in Topf-Konservierungsmittel (Produktart 6),
Beschichtungsschutzmittel (Produktart 7), Schutzmittel
fiir Fasern, Leder, Gummi und polymerisierte Materiali-
en (Produktart 9), Holzschutzmittel (Produktart 8) und
Schutzmittel fiir Mauerwerk (Produktart 10) gliedern. Zu
den Baumaterialien, die mit diesen Schutzmitteln behan-
delt werden konnen, zdhlen beispielsweise Beton, Eternit,
Holz, Dichtungsmassen, Kunststoffdichtungsbahnen so-
wie Farben und Putze fiir Fassaden. Die Ausriistung von
kunstharzgebundenen Farben und Putzen mit Bioziden
entspricht bei wiarmegeddmmten Fassadensystemen sogar
dem Stand der Technik. In Farben und Putzen werden pro
Kilogramm Material zwischen 100 bis 2000 mg Wirkstoff
eingesetzt. Basierend auf den durchschnittlichen Anwen-
dungsmengen wurde fiir die Schweiz allein dieser Biozid-
verbrauch auf jahrlich 60 bis 300t geschitzt (Biirgi et al.
2008). Es ist anzunehmen, dass die Anwendung von Bio-
ziden in Fassaden weiter zunimmt (Burkhardt et al. 2006).

@ Springer

Diskutiert wird auch der Biozideinsatz in Dachfarben
(Menge 2005).

Die meisten Schutzmittel, die unter der Hauptgruppe 2
reguliert sind, enthalten nur wenige verschiedene biozide
Wirkstoffe. Dies ist auch darauf zuriickzufiihren, dass die
gleichen Wirkstoffe in unterschiedlichen Produktarten ein-
gesetzt werden. Von 22 als prioritér eingestuften Bioziden
in der Schweiz — die Priorisierung erfolgte nach Biirgi et al.
(2008) — kommen sogar rund 90% in Baumaterialien vor.
Dazu zéhlen beispielsweise Diuron, das auch als prioritére
Substanz in der EU-Wasserrahmenrichtlinie und als geféhr-
licher Bauinhaltsstoff (European Committee for Standardi-
zation 2006) gelistet ist, und Terbutryn, das seit 2003 in der
EU nicht mehr als Pestizid zugelassen ist.

Biozid ausgeriistete Baustoffe sind aus Sicht des Um-
welt- bzw. Gewésserschutzes besonders dann zu beachten,
wenn die Materialien der natiirlichen Witterung ausgesetzt
sowie ein wesentlicher Austrag in die Umwelt und 6koto-
xikologisches Risiko fiir Organismen zu erwarten sind.
Mit einer in Uberarbeitung befindlichen Bauprodukten-
richtlinie (Europdische Union 1988) soll dem potentiellen
Belastungsrisiko begegnet werden. Zukiinftig soll die Aus-
waschung von Problemstoffen (,hazardous substances)
experimentell gepriift und bewertet werden (CEN/TC351,
ER3). Wenn Biozide aus exponierten Materialien ausgewa-
schen werden, so ist mit deren Vorkommen vor allem im
Regenabwasser von urbanen Raumen zu rechnen. Als rele-
vante Wege in den Boden und die Gewisser gelten (1) die
dezentrale Regenwasserversickerung an Gebduden, (2) die
Regenwasserableitung via Trennkanalisationen in Fliessge-
wisser und (3) die Regenwasserentlastung von Kldranlagen
bei Regenwetter (Burkhardt et al. 2007). Deshalb ist wenig
iiberraschend, dass als prioritdr eingestufte Biozide im Klar-
schlamm (Kupper et al. 2006), in Kldranlagenabldufen (Ge-
recke et al. 2001) und in Gewéssern (Balsiger et al. 2007)
als Mikroverunreinigungen nachgewiesen wurden. Dazu
zdhlen beispielsweise Diuron, Carbendazim, Terbutryn und
Cybutryn (Synonym: Irgarol® 1051).

Eine umfassende Messkampagne in zwei Ziircher
FlieBgewdssern zeigte jlingst eindrucksvoll, dass sich das
Vorkommen von einigen Bioziden deutlich vom charakte-
ristischen saisonalen Auftreten der Pestizide unterscheidet,
welche in der Landwirtschaft eingesetzt werden (Steinmann
et al. 2008). Das ganzjéhrige Auftreten von beispielsweise
Cybutryn in einem Bach wurde daher als Hinweis auf ur-
bane Quellen interpretiert, aus denen unabhingig von der
Jahreszeit der Wirkstoff freigesetzt wird. Als potentielle
Quelle fiir Cybutryn konnte die Anwendung als Antifouling
(Konstantinou und Albanis 2004) a priori ausgeschlossen
werden. Quednow und Piittmann et al. (2007) diskutierten
in einem vergleichbaren Zusammenhang, ob das verbrei-
tete Auftreten von Terbutryn in FlieBgewissern eher auf
den Austrag von landwirtschaftlichen Nutzflichen oder die
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Desorption vom Gewissersediment zuriickgefiihrt werden
kann. Dabei wurde kaum beriicksichtigt, dass Terbutryn
ein wichtiges Biozid im Fassadenschutz von Gebduden
darstellt.

In die Beurteilung der 6kologischen Nachhaltigkeit von
Baumaterialien sollte ebenfalls das Okotoxische Risiko
der eingesetzten Wirkstoffe auf aquatische oder terrestri-
sche Organismen einflieBen. Fiir einige biozide Wirkstoffe
sind 6kotoxische Wirkungen bekannt (z. B. Arrhenius et al.
2006; Dahl und Blanck 1996; Schmidt et al. 2007), fiir vie-
le fehlen aber 6kotoxische Schwellenwerte, die beispiels-
weise als Qualitétsziele im Gewdsser angewendet werden
konnen. Im Rahmen einer umfassenden Literaturstudie
lassen sich jedoch beachtliche Datengrundlagen erarbeiten
und Abschitzungen zur Wirkung herleiten. Schmidt et al.
(2007) zeigen dariiber hinaus, dass mit einer kombinierten
Expositions- und Effektuntersuchung das Belastungsrisiko
fiir Boden und Gewisser aussagekriftig abgeleitet werden
kann.

Die punktuellen Nachweise in Gewéssern unterstreichen,
dass die Belastungen diffus und mit hoher zeitlicher und
rdumlicher Variabilitét auftreten. Daher ldsst sich der Stoff-
fluss in urbanen Entwésserungssystemen von der Quelle bis
ins Gewdsser quantitativ nur mit erheblichem experimen-
tellen Aufwand erfassen und eine Bilanzierung im urbanen
Regenwasserabfluss muss im Vergleich zur Betrachtung des
Pestizidaustrags aus der Landwirtschaft zusétzliche Aspek-
te beriicksichtigen (Goonetilleke et al. 2005). Zudem las-
sen sich die Quellen fiir weitere Stoffe, welche in urbanen
Regenabfliissen vorkommen kdnnen, vielfach nur mit gro-
Ber Unsicherheit ermitteln (Eriksson et al. 2007). Aus einer
Messkampagne in der Schweiz wurde dennoch gefolgert,
dass der urbane Eintrag in Gewésser dem Eintrag aus der
Landwirtschaft durchaus ebenbiirtig sein diirfte (Gerecke
et al. 2001).

2 Ziel

Im Rahmen der Arbeit sollte die (1) Okotoxizitdt von acht
Bioziden ermittelt, (2) deren Auswaschung aus kunstharz-
gebundenen Putzsystemen unter vergleichbaren experi-
mentellen Randbedingungen quantifiziert und (3) mittels
einer Stofftransportmodellierung das Belastungsrisiko fiir
Gewisser grob abgeschétzt werden. Zunidchst sollten fiir
alle Wirkstoffe die vorhergesagten Konzentrationen ohne
Effekt (PNEC) und der Toxizititsschwellenwert HCOS mit
etablierten Methoden der Okotoxikologie evaluiert werden.
Anschlielend sollten fiir vier Biozide Massenbilanzen im
Fassadenablaufwasser exemplarisch eine Abschitzung zum
Eintrag in das abflieBende Regenwasser ermoglichen und
mittels Stofftransportmodellierung auf ein Einzugsgebiet
iibertragen werden.

3 Material und Methoden
3.1 Substanzauswahl

Zum fungiziden und algiziden Schutz von kunstharzgebun-
denen Fassadenfarben und -putzen steht eine relativ kleine
Auswahl von Bioziden mit unterschiedlichen Wirkspekt-
ren und -mechanismen zur Verfiigung (Tabelle 1) (Wunder
2001). Damit ein umfassender Fassadenschutz gewéhrleis-
tet ist, werden bis zu fiinf Biozide als Mischungen kombi-
niert, bestehend aus Wirkstoffen unterschiedlicher Wasser-
16slichkeit und Wirkungsspektren. Heute werden vor allem
Terbutryn, Zinkpyrithion, Octyl-Isothiazolinon (OIT), Car-
bendazim, Jodpropinylbutylcarbamat (IPBC), Diuron und
Cybutryn eingesetzt, seltener dagegen Dichloro-Octyl-Iso-
thiazolinon (DCOIT). Diese Wirkstoffe sind auch aus ande-
ren Anwendungen bekannt. So werden Diuron und Carben-
dazim auch als Pestizide in der Landwirtschaft eingesetzt,
Terbutryn dagegen ist als Pestizid in der EU bereits seit 2003
nicht mehr zugelassen (seit 2008 auch in der Schweiz). Die
Isothiazolinone, IPBC und Zinkpyrithion sind auch durch
Anwendungen in Kosmetikprodukten bekannt. Cybutryn
und Terbutryn gehoren zur Wirkstoffgruppe der Triazine,
zu der auch Atrazin zihlt. Wie auch Diuron hemmen diese
Wirkstoffe reversibel die Photosynthese. Die Isothiazolino-
ne, IPBC und Zinkpyrithion zeichnen sich durch eine breite,
irreversible Wirksamkeit gegen Algen, Pilze und Mikroor-
ganismen aus.

3.2 Vorgehen zur Bewertung
von dkotoxikologischen Effekten

Die okotoxikologische Beurteilung der Gewisserqualitit
basiert auf effektbezogenen Grenzkonzentrationen. Um fiir
die acht betrachteten Biozide (Tabelle 1) Grenzwerte abzu-
leiten, wurde zunéchst eine umfassende Literaturrecherche
im Web of Science und der Datenbank des ,Pesticide Action
Network® (http://pesticideinfo.org) durchgefiihrt. Die in den
Publikationen aufgefiihrten Toxizitdtsdaten wurden in eine
Datenbank iiberfiihrt. Verwendet wurden ausschlieBlich Da-
ten fiir wasserlebende Organismen. Auf Grundlage dieser
Daten wurde jeweils die Konzentration, die keine schadi-
gende Wirkung erwarten lisst (Predicted No Effect Concen-
tration, PNEC), abgeleitet. Die Ableitung erfolgte auf drei
verschiedenen Wegen: (1) Sind bereits verlassliche Wasser-
qualitétsziele publiziert, wurden diese iibernommen; (2) La-
gen in Anlehnung an das , Technical Guidance Document on
Risk Assessment® TGD (European Chemicals Bureau 2003)
wenigstens 10 NOEC-Daten (hochste getestete Konzentra-
tion ohne Effekt) fiir 8 unterschiedliche taxonomische Grup-
pen vor, wurden Spezies-Sensitivitidtsverteilungen (SSDs)
berechnet; (3) War die Datenlage fiir die Berechnung einer
SSD nicht ausreichend, wurden die PNECs basierend auf
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Tabelle 1 Stoffeigenschaften von Bioziden, die in Fassadenbeschichtungen sowie anderen Produktarten eingesetzt werden

CAS-Nr. Strukturformel Wasserloslichkeit Wirkung Produktarten ® Pestizid
(mg/L) *
Diuron 330-54-1 Y ‘i”a 42 Algizid 6,7,10 Ja
I N N
Y Y
o
cl
Cybutryn 28159-98-0 S—Chy 7 Algizid 7,9, 10,21 -
(Irgarol® 1051)
NT N
CH,
’ )I\ /)\
H,C N N N —4
CH,
Terbutryn 886-50-0 Hac\s 22 Algizid 7,9,10 seit Juli 2003
)\ in der EU
NN nicht mehr
CH, | zugelassen
b
o AN
H H
CH,
Carbendazim 10605-21-7 NE 8 Fungizid 6,7,9,10, 11, Ja
/>—N 12,13
N ?—0\
o CH,
IPBC 55406-53-6 o 168 Fungizid 6,7,8,9,10, 11, -
S 13,18
H,C NNy o /\
H \
I
OIT 26530-20-1 0 500 Fungizid, 6,7,809,10,11, -
|| f Algizid 12,13
S/N\/\/\/\/CH:‘
DCOIT 64359-81-5 « 0 14 Fungizid, 6,7,9,10, 11, -
|| f Algizid 12,21
o S/N\/\/\/\/CHJ
Zinkpyrithion 13463-41-7 S\ "’O'“N 8 Fungizid, 6,7,9,10,13,21 -
@/ o /@ Algizid
o S

2 Die Wasserloslichkeit ist aus Paulus et al. (2004) entnommen

® Produktarten der Biozidproduktenverordnung (Européische Union 1998)

dem tiefsten NOEC (gegebenenfalls auf dem tiefsten EC50)
unter Anwendung der in der TGD beschriebenen Sicher-
heitsfaktoren abgeleitet (Sicherheitsfaktoren-Methode).
Die Ableitung der SSDs basiert auf dem Vorgehen, wel-
ches vom European Chemicals Bureau (2003) definiert wur-
de und beispielsweise von Chevre et al. (2006) angewendet
wurde. Bei der Berechnung von SSDs ist entscheidend, dass
alle verwendeten taxonomischen Gruppen prinzipiell gleich
empfindlich gegeniiber dem untersuchten Stoff sind. Wenn
dies nicht der Fall ist, treten hidufig bi-phasische Verteilun-
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gen auf, anhand derer keine PNECs abgeleitet werden soll-
ten (Posthuma et al. 2002). Meistens war die Datenlage fiir
EC50-Daten besser als fiir NOECs, so dass zunéchst anhand
einer EC50-SSD die bi-phasische Verteilung der Empfind-
lichkeit gepriift wurde. In Féllen, in denen sich einzelne ta-
xonomische Gruppen als deutlich empfindlicher erwiesen
als andere, wurde die SSD daher nur fiir die empfindlichere
Gruppe erstellt. Die verwendeten Toxizitdtsdaten und je-
weilige Ableitung der PNECs wurden im Online Appendix
(Electronic Supplementary Material) zusammengestellt.
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Aus der jeweiligen SSD wurde der HCO5-Wert abge-
leitet, eine Konzentration bei der fiir 5% der betrachte-
ten Spezies der gewidhlte Endpunkt (NOEC oder EC50)
iiberschritten wurde bzw. 95% vor dem Auftreten dieser
Endpunkte geschiitzt werden. Der HCO55, wird vielfach
als ein akuter Toxizitdtsschwellenwert und der HCOS5y g
als chronischer Wert definiert. In der Schweiz wurde in
diesem Zusammenhang von Chévre et al. (2006) vorge-
schlagen, dass in Gewéssern das akute Qualitatskriterium
zu keinem Zeitpunkt und das chronische nicht in kleineren
Abstianden als zwei Wochen iiberschritten werden darf.
Entgegen dem Vorgehen von Chévre et al. (2006) wurde
fiir die hier vorgestellte Ableitung der PNECs nicht das
95% Vertrauensintervall des HCO5 berechnet, sondern
in Anlehnung an die TGD (European Chemicals Bureau
2003) die ermittelten HCOSyopc durch einen Sicherheits-
faktor von 5 geteilt.

Zu Vergleichszwecken wurde fiir DCOIT auch eine SSD
mit weniger Datenpunkten berechnet, der abgeleitete PNEC
aber ergédnzend durch die Sicherheitsfaktoren-Methode ab-
gestiitzt. Fiir Cybutryn wurden die Toxizitdtsschwellenwerte
dartiber hinaus nach der Extrapolationsmethode von Chévre
et al. (2006) berechnet. Hierdurch sollte fiir wirkungsglei-
che Stoffe gepriift werden, ob die Extrapolationsmethode zu
zuverldssigen Ergebnissen fiihrt. Details zur Extrapolations-
methode sind in Chévre et al. (2006) beschrieben.

3.3 Laborversuche zur Auswaschung

In einem Laborversuch wurde die Auswaschung von Biozi-
den unter Beriicksichtigung der UV-Bestrahlung und Bereg-
nungsmenge quantifiziert und dabei die Temperatur variiert.
Die Nutzung einer Bewitterungskammer ermoglichte die
Untersuchung einer vertikal installierten Fassadenpanele im
halbtechnischen MaBstab mit 2.0 m Hoéhe und 0.75 m Breite.
Fiir den Versuch wurde ein marktiiblicher, aber biozidfreier
Deckputz mit den acht Bioziden dotiert. Die Wirkstoffsmen-
ge im Putz lag bei 500 mg/kg je Biozid und bezogen auf die
behandelte Fliache bei 1500 mg/m? je Biozid. Die einheitli-
che Konzentration im Putz erlaubt eine unmittelbare Inter-
pretation des Vorkommens im Fassadenablauf. In marktiib-
lichen Produkten liegen die Konzentrationen zwischen
100 mg/kg und 2000 mg/kg je Wirkstoff. Der ausgeriistete
Deckputz wurde von einem Malereibetrieb praxisgerecht
auf einer Warmeddmmplatte aus extrudiertem Polystyrol
(EPS) aufgetragen. Die Dammplatte war im Vorwege mit
einem Unterputz vorbereitet worden. Praxisiibliche Stand-
zeiten von 2 Wochen fiir den Unterputz und 5 Tagen fiir den
Deckputz wurden beachtet.

Die gesamte Bewitterungsdauer setzt sich aus vier Zy-
klen mit jeweils 20 Beregnungsintervallen in fiinf Tagen
und nachfolgenden zwei Ruhetagen zusammen. Die Aus-
waschung aus den Fassadenpanelen wurde demnach {iber

80 Beregnungsintervalle in 28 Tagen untersucht. Wahrend
jeder Beregnung wurde die Fassadenoberfliche mit jeweils
85 L/m? Wasser in 1 Stunde gleichméBig benetzt. Die Ver-
suchsbedingungen wurden in Anlehnung an die Europi-
ische Richtlinie zur Priifung von Fassadenbeschichtungen
ETAG 004 gewihlt (EOTA 2000). Die Beregnungsmenge
von 6800mm entspricht anndhernd dem sechsfachen Jah-
resniederschlag im Kanton Ziirich. Bereits damit wird deut-
lich, dass eine stark beschleunigte Auswaschung realisiert
wurde. Im ersten und dritten Zyklus lag auf der Fassaden-
oberflache die Temperatur bei +50°C und im zweiten und
vierten Zyklus wurde die Temperatur auf +60°C erhdht.
Diese Temperaturen konnen an realen Gebdudefassaden
bei direkter Sonneneinstrahlung erreicht werden. Das Fas-
sadenwasser wurde in definierten Zeitabstdnden zeitpropor-
tional und automatisiert beprobt. Die Biozide wurden mit-
tels Fliissigchromatographie-Tandem-Massenspektrometrie
(LC-MS/MS) analysiert. Zur Qualitdtssicherung wurden
isotopenmarkierte interne Standards verwendet. Vorge-
stellt werden erste Ergebnisse von vier Bioziden (Diuron,
Terbutryn, Cybutryn und Carbendazim), welche sich durch
eine vergleichsweise hohe Persistenz und Okotoxizitit
auszeichnen.

3.4 Belastungsabschitzung fiir Gewésser
mittels Stofftransportmodellierung

Ein Niederschlags-Abfluss-Modell wurde fiir eine Uber-
bauung nahe Ziirich erstellt und kalibriert. Nachfolgend
wurde der Stofftransport ins Gewdsser via Regenwasser-
abfluss fiir ein urbanes Einzugsgebiet von 11ha Flache
dynamisch modelliert. Als Quellenfunktion fiir das Bio-
zid Cybutryn fungierten sieben westexponierte Fassaden-
beschichtungen mit rund 3500 m? Gesamtflache. Bei der
Auswaschung werden nur diese Fassadenflichen, der An-
teil des Fassadenabflusses am Jahresniederschlag und die
Auswaschrate beriicksichtigt. Im vorgestellten Szenario
wurde angenommen, dass alle sieben Fassadenflichen mit
Cybutryn ausgertistet sind (690 mg/m?) und von der einge-
setzten Wirkstoffmenge iiber 1 Jahr 12 % und nach 5 Jahren
20 % exponentiell abnehmend ausgewaschen werden. Das
zugrundeliegende Entwisserungssystem ist so definiert,
dass der belastete Fassadenabfluss iiber Drainagen in den
Regenwasserkanal der Uberbauung und des anschlieBen-
den Einzugsgebiets flieBit, der direkt in den Vorfluter ein-
leitet. Das fiktive nicht verschmutzte Gewésser weist einen
Abfluss von 500 m?/h auf. Die gezeigte Niederschlagsver-
teilung entspricht realen Daten fiir das Jahr 2003. Vorge-
stellt wird die Simulationsrechnung zum Vorkommen des
Biozids im Gewdsser unter Beriicksichtigung des akuten
Wasserqualititsziels fiir den Zeitraum Januar bis Mai
2003. Details zur Modellierung sind in Walser et al. (2008)
prisentiert.
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4 Ergebnisse und Diskussion
4.1 Okotoxikologische Effekte von Bioziden

Wie fiir andere s-Triazine beruht der okotoxische Effekt
von Cybutryn vor allem auf der spezifischen Hemmung des
Photosystems II. Da nur Cyanobakterien (Blaualgen), Algen
und Pflanzen Photosynthese betreiben, Tiere und Bakterien
hingegen nicht, ist zu erwarten, dass Algen und Wasserpflan-
zen besonders empfindlich auf Cybutryn reagieren. In Ab-
bildung 1 (links) wird deutlich, dass die EC50-SSD fiir alle
Spezies bi-phasisch ist (Abb. 1, links: Késtchen). Sie setzt
sich einerseits aus der Empfindlichkeitsverteilung fiir pho-
tosyntheseaktive Organismen (Dreieck: Pflanzen und Blau-
algen), und andererseits fiir Tiere und Bakterien (Abb. 1,
links: Kreis) zusammen. Pflanzen und Blaualgen reagieren
auf Cybutryn rund drei Gréenordnungen empfindlicher als
Tiere und Bakterien. Daher wurden fiir die Ableitung des
Toxizitdtsschwellenwertes nur die Daten flir Pflanzen und
Blaualgen beriicksichtigt. Zwischen marinen und limnischen
Algen besteht kein deutlicher Unterschied, so dass beide Da-
tensétze zusammen betrachtet wurden. An der Gesamtiiber-
sicht wird deutlich (Abb. 1, links), dass bei artspezifischen
Wirkmechanismen eine Differenzierung nach bestimmten
Spezies sehr wichtig ist. In diesen Féllen konnen SSDs auch
auf weniger als den geforderten 8 taxonomischen Gruppen
basieren (European Chemicals Bureau 2003). Nur mit den
sensitivsten taxonomischen Gruppen konnen aussagekrafti-
ge Toxizitdtsschwellenwerte abgeleitet werden.

Der HCO55, fiir Cybutryn liegt fiir den besten Fit — die
SSD, die direkt aus den 6kotoxikologischen Daten berech-

Alle Spezies

Anteil Spezies mit Effekt (-)

-5 4 -3 -2 1 0 1 2
log EC50 (mg/L)

Pflanzen und Blaualgen
Tiere und Bakterien
Limnische Algen

net und mit einem log-logistischen Modell gefittet wur-
de — bei 110ng/L und fiir den HCOS5 g bei Sng/L (Abb. 1,
rechts). Ein Vergleich mit NOEC:s fiir marine Algengemein-
schaften — 16 bis 530 ng/L (Arrhenius et al. 2006; Dahl et al.
1996) — zeigt, dass sich der HCO5yg- und die NOECs der
empfindlicheren Gemeinschaften in der gleichen GrofBen-
ordnung bewegen. Wird in Anlehnung an die TGD (Euro-
pean Chemicals Bureau 2003) auf den HCO5 g ein Sicher-
heitsfaktor von 5 gelegt, ergibt sich ein abgeleiteter PNEC
von 1ng/L. Angesichts der Tatsache, dass die analytischen
Nachweisgrenzen von LC-MS/MS im Bereich des PNEC
liegen, diirfte sich mit jedem analytischen Nachweis in der
Umwelt bereits eine Wirkung auf Algen verbinden. In Ta-
belle 2 sind die ermittelten dkotoxischen Effektkennzahlen
zusammengestellt.

Nicht fiir jeden Stoff sind geniigend NOEC-Werte fiir die
Ableitung eines HCO5 g verfiigbar. Da aber angenommen
werden kann, dass die relative Empfindlichkeit der Arten
gegeniiber zwei Stoffen mit demselben Wirkmechanismus
identisch ist, haben Chevre et al. (2006) eine Methode entwi-
ckelt, mit der ein HCO5yopc vom HCOS g einer wirkungs-
gleichen Referenzsubstanz abgeleitet werden kann. Mit der
SSD fiir Cybutryn, die den Datenanforderungen der TGD
vollumfanglich entspricht, konnte nun die Extrapolations-
methode von Chévre et al. (2006) unabhingig gepriift wer-
den. Zur Ableitung dieser zweiten SSD von Cybutryn wurde
Atrazin — mit dem Datensatz aus Chévre et al. (2006) —
als Referenzsubstanz gewihlt. Wie in Abbildung 1 gezeigt
wird, ist die Vorhersage der NOEC-SSD fiir Cybutryn au-
Berordentlich gut. Da sich die Steigung der vorhergesagten
SSD von der ersten SSD geringfiigig unterscheidet, betragt

1.0

08 A Bester Fit
(0.74)

0.6

04

- Bester Fit 5 ng/L
- Extrapolation 14 ng/L

0.0

Anteil Pflanzen/Blaualgen mit Effekt (-)

log NOEC (mg/L)

Abb. 1 Spezies-Sensitivitatsverteilungen (SSDs) fiir EC50-Daten von Cybutryn fiir alle Spezies (links) und NOEC-SSDs fiir die empfind-
lichsten Arten, Pflanzen und Blaualgen, mit zwei Methoden im Vergleich (rechts) — einerseits anhand der Effektdaten fiir Algen (bester Fit) und
andererseits basierend auf der Extrapolationsmethode nach Chévre et al. (2006)
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Tabelle 2 Konzentrationen HCO5 fiir die empfindlichsten taxonomi-
schen Gruppen sowie PNECs, die entweder von den HC05 Werten
oder dem tiefsten EC50/NOEC abgeleitet wurden

Wirkstoff HCO05;cs9y HCO05y0gc  Ableitung  PNEC
(ng/L) (ng/L) (min.) (ng/L)
Cybutryn 110 5 - 1
Diuron 100? - 20
Terbutryn 170* - 34
DCOIT 110 37° NOEC 8/8
Zinkpyrithion ¢ EC50 2,6
IPBC ¢ EC50 26
Carbendazim ¢ NOEC 34
OIT c EC50 13

2 aus: Chevre et al. (2006)

b erflillt nur teilweise die Kriterien vom Technical Guidance Document
on Risk Assessment (TGD) (European Chemicals Bureau 2003)

¢ Anzahl NOEC-Daten nicht ausreichend fiir SSD

der extrapolierte HCOS5yogc 14ng/L und der direkt bestimm-
te HCOSyopc Sng/L. Fiir die regulatorische Anwendung ist
dieser Unterschied beinahe vernachléssigbar. Der Vergleich
liefert damit den ersten empirischen Beweis fiir die Giiltig-
keit der Extrapolationsmethode fiir wirkungsgleiche Stoffe
und bestitigt deren Potential als wertvolle Methode in der
okotoxikologischen Risikobeurteilung.

Fir DCOIT wurden 25 EC50 Daten fiir 13 Spezies
aus 8 taxonomischen Gruppen (Algen, Fische, Bakterien,
Krebstiere, Mollusken, Echinodermaten, Ascidien, Makro-
phyten) recherchiert. Davon waren 7 Spezies marin und 6
limnisch. Abbildung 2 (links) zeigt die SSD fiir die EC50
Werte. Die breite Datenbasis ist recht homogen iiber die
SSD verteilt. Es ist keine taxonomische Gruppe erkenn-
bar, die besonders empfindlich gegeniiber DCOIT ist. Der
HCO05;s, betragt 110ng/L und wurde wiederum mit einem
log-logistischen Modell abgeleitet. Zur chronischen Toxi-
zitdt sind nur NOEC-Daten fiir 5 Spezies aus 3 taxonomi-

schen Gruppen (Algen, Krebstiere, Cyanobakterien) gefun-
den worden (Abb. 2 rechts). Die Anforderungen der TGD
fiir die Ableitung eines PNEC mit der SSD Methode waren
damit nicht voll erfiillt. Der abgeleitete HCOS5yogc liegt bei
37ng/L. Mit dem Sicherheitsfaktor 5 ergibt sich ein PNEC
von 8ng/L. Wenn dazu alternativ auf den niedrigsten gefun-
denen NOEC entsprechend der TGD der Sicherheitsfaktor
von 50 anwendet wird, wird exakt der gleiche PNEC erhal-
ten. Damit ergeben zwei Methoden — die Erstellung einer
SSD mit kleiner Datenbasis und die Beriicksichtigung eines
Sicherheitsfaktors — den gleichen PNEC.

Die Datenbasis fiir die Wirkstoffe Carbendazim, Zinkpy-
rithion, IPBC und OIT war so ungeniigend, dass keine der
SSDs den Anforderungen der TGD entsprochen hitte. Die
PNECs wurden daher unter Beriicksichtigung der geforder-
ten Sicherheitsfaktoren (European Chemicals Bureau 2003)
von den tiefsten EC50- oder NOEC-Daten abgeleitet. Die
HCO5yogc flir Diuron und Terbutryn wurden von Cheévre
et al. (2006) iibernommen und der PNEC mit einem Sicher-
heitsfaktor von 5 berechnet (s. Tabelle 2). Die wirkungsglei-
chen Substanzen Diuron, Terbutryn und Cybutryn weisen
im Ubrigen durchwegs deutlich tiefere Qualititskriterien
auf als das in der EU seit 2004 und in der Schweiz seit 2007
nicht mehr zugelassene Herbizid Atrazin. Fiir Cybutryn liegt
der Wert sogar rund 100mal niedriger als fiir Atrazin.

4.2 Auswaschungsverhalten von Bioziden
aus Fassadenputz

Biozide sind nur wirksam, wenn sie aus der Fassadenmatrix
in die wisserige Phase gelangen und iiber diesen Weg die
Zielorganismen erreichen konnen. Biozide konnen an die
Oberfliche von Fassaden diffundieren, wenn ausreichend
Feuchte in der Beschichtung vorliegt. Die Feuchte kann
einerseits mit dem Niederschlag in die Beschichtung ge-
langen, andererseits wihrend regenfreier Zeiten auch iiber
Kondens- und Tauwasser. Jedes abflusswirksame Schlagre-

Abb. 2 Spezies Sensitivitits- 1.0 1
verteilung (SSD) fiir DCOIT . ] 1.0 1
basierend auf log EC50-Werten - 1 _ ]
fiir 13 Spezies aus 8 taxonomi- § 0-81 = 0.8 m|
schen Gruppen (links; n=25) b ] v Algen E i
und der SSD basierend auf loga- ‘é 0.6 - ¢ Fische w 4
rithmierten NOEC-Werten fiir - ] ® Bakterien £ 067
5 Spezies aus 3 taxonomischen .% 0 4_- O Krebstiere 8 ]
Gruppen (rechts; n=5) & T A Mollusken E;:_ 0.4
% ] V Echinodermaten @
£ 027 O Ascidien 3 ]
< 1 E 0.2
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genereignis transportiert die Biozide an der Fassade abwirts.
Die Anzahl an Fassadenabflussereignissen wird auch durch
die Exposition beeinflusst, so dass an stirker bewitterten
Oberflichen die Auswaschung schneller erfolgen wird.

Im Laborversuch wurde eine dichte Abfolge von 80
Schlagregenintervallen in 28 Tagen untersucht. Seit vielen
Jahren wird eine derartige Intensivbewitterung fiir die hy-
grothermische Priifung von Fassadensystemen angewandt.
Unter diesen Versuchsbedingungen nahmen im Fassaden-
abfluss die Konzentrationen von den vier Bioziden Diuron,
Cybutryn, Terbutryn und Carbendazim {iber beinahe zwei
GroBenordnungen exponentiell ab (Abb. 3). Die Konzen-
trationen lagen im ersten Liter des ersten Fassadenabflusses
zwischen 7000 pg/L fiir Diuron und 700 pg/L fiir Carben-
dazim. Im ersten Liter des achtzigsten Abflussereignisses
wurden nur noch 80 pg/L Diuron und 40 pg/L Carbendazim
nachgewiesen.

Die hohen Konzentrationen in den ersten Abflusspro-
ben beruhen vor allem auf einer stark von der Loslichkeit
dominierten Auswaschung. Diuron besitzt mit 42 mg/L die
hochste Wasserldslichkeit (Tabelle 1) unter den untersuch-
ten Bioziden und wird am stirksten ausgewaschen, gefolgt
von Terbutryn und Cybutryn. Bemerkenswert ist, dass trotz
der unterschiedlichen Wasserloslichkeiten von Cybutryn
(7mg/L) und Terbutryn (25mg/L) die Auswaschraten sehr
ghnlich sind. Wire ausschlielich die Wasserloslichkeit aus-
tragsrelevant, so sollten tendenziell eher fiir Cybutryn und
Carbendazim (Wasserloslichkeit 8 mg/L) dhnliche Konzen-
trationsniveaus auftreten. Die Konzentrationen von Car-
bendazim liegen iiber die Bewitterungsdauer aber um einen
Faktor von 1,5 bis 2 tiefer. Daraus ldsst sich schlielen, dass

8000
V' Diuron
O Terbutryn
2000 <> Cybutryn
o Temperatur erhoht A Carbendazim

400 %\¥ (+50 auf +60° C)
300 /
\7 / vv\7

AN

Konzentration (ug/L)

o v oo Lo laaa

200 ;é
0 Frrr—f———a————f———r
1 20. 21. 40. 41. 60. 61. 80.

Abfluss-Ereignisse

Abb. 3 Auswaschung von vier Bioziden aus kunstharzgebundenem
Putz wihrend 80 Abfluss-Ereignissen. Der Abfluss wurde durch

80 Beregnungsintervalle mit jeweils 85 mm Schlagregen in 60 min
verursacht. Vier Phasen mit jeweils 20 Intervallen (=5 Tage) und
nachfolgenden zwei Ruhetagen wurden untersucht. Vor der 21. und
61. Beregnung wurde die Temperatur jeweils von +50 °C auf +60 °C
erhoht
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die Wasserloslichkeit der Biozide nicht alleine fiir die Aus-
waschung bestimmend ist, sondern noch andere Prozesse
wie Photoabbau, Verfliichtigung und Bindungsvermogen
in der Putzmatrix beriicksichtigt werden miissen (Paulus
2004). Zum effektiven Einfluss dieser Prozesse liegen aber
noch keine gesicherten Kenntnisse vor. Diese ersten experi-
mentellen Daten verdeutlichen, dass Fassadenabwasser ent-
weder den gebdudenahen Boden belasten kann oder im Falle
einer Trennkanalisation bis in den Vorfluter durch unbelas-
tetes Regenwasser erheblich verdiinnt werden muss. Unter-
suchungen von Lindner (1997) und Menge (2005) bestiti-
gen die hohe Auswaschdynamik aus Farbsystemen und die
resultierende Belastung des abflieBenden Regenwassers.

Abbildung 3 zeigt dariiber hinaus, dass eine Tempera-
turerhdhnung von +50°C auf +60°C die Freisetzung der
Biozide erhoht (Luftfeuchtigkeit nahe 90%). Die tempe-
raturabhéngige Diffusion diirfte hier eine entscheidende
Rolle bei der Nachlieferung von Wirkstoffen an die Fas-
sadenoberfliche spielen. Vor allem in gealterten Fassaden,
in denen die Oberflichen bereits an Bioziden verarmt sind,
bestimmen diffusive Prozesse die Stoffanreicherung an der
Fassadenoberfliche und damit die fiir die Auswaschung ver-
fiigbaren Stoffmengen.

Im ersten Fassadenabflussereignis mit 85 mm Bereg-
nungsmenge in 60 min wurden durchschnittlich 1,5% der
zugesetzten Menge von Diuron (1500mg/m?) ausgewa-
schen. Die hohe Fracht verringerte sich entsprechend der
Konzentrationsabnahme nach rund 5100mm Beregnung
rasch auf beispielsweise 0,1 % im 61. Abflussereignis. Be-
zogen auf die gesamte Bewitterungsdauer sind aus dem
kunstharzgebundenen Putz von der Gesamtmenge 7 % Car-
bendazim, 19 % Cybutryn, 21 % Terbutryn und 29 % Diuron
im Fassadenabfluss wiedergefunden worden.

Die Konzentrationen der Biozide nehmen nicht nur iiber
die gesamte Versuchsdauer exponentiell ab, sondern eben-
falls iliber jede einzelne Beregnung im Bereich von einer
GroBenordnung. Abbildung 4 zeigt den Konzentrations-

61. Fassadenabfluss

1. Fassadenabfluss

120

V' Diuron
1004 O Terbutryn
3 O Cybutryn
80 /A Carbendazim

Konzentration (ug/L)

Zeit (min) Zeit (min)

Abb. 4 Auswaschung von Diuron, Terbutryn, Cybutryn und Car-
bendazim aus Fassadenputz wéhrend der 1. und 61. Beregnung mit
jeweils 60 min Beregnungsdauer



Umweltwiss Schadst Forsch (2009) 21:36-47

45

verlauf iiber 60 min wéhrend der 1. und 61. Beregnung
beispielhaft fiir Cybutryn, Terbutryn, Diuron und Carben-
dazim. Unter Beriicksichtigung der Beregnungsmenge wur-
den 50 bis 60% der Biozidfracht eines Ereignisses bereits
innerhalb der ersten 15 Minuten abgewaschen. Ergénzende
Laborversuche mit kleineren Priifkdrpern haben die abneh-
menden Auswaschraten, den Einfluss der Wasserloslichkeit
auf die Auswaschung der Wirkstoffe und Diffusionsprozes-
sen bestitigt. Ubertragen auf die reale Situation an Gebiu-
den lésst sich ableiten, dass auch kurze Regenereignisse von
groB3er Relevanz sind — dies insbesondere im Sommer unter
dem Einfluss von hoheren Temperaturen.

4.3 Abschitzung der Gewisserbelastung
am Beispiel Cybutryn

Abbildung 5 zeigt den erwarteten, d. h. modellierten Konzen-
trationsverlauf von Cybutryn iiber vier Monate nach Fertig-
stellung bzw. Bewitterung der sieben neuen Gebédudefassa-
den. Der pulsartige Verlauf lisst rund 20 Uberschreitungen
des akuten Qualititsziels HCOS5.5, von 110ng/L Cybutryn
erwarten, die im betrachteten Zeitraum rund 120 h andauern.
Einzelne Regenereignisse, die an Fassaden abflusswirksam
auftreten, fiihren zur Uberschreitung des akuten Wasser-
qualitdtskriteriums. Mit zunehmender Bewitterung redu-
ziert sich aber das Belastungsrisiko. Das Vorkommen héangt
demnach stark vom verfiigbaren Stofflager ab, welches an
bewitterten Fassaden gleichzusetzen sein diirfte mit dem
Gebiudealter. Wie das Konzentrationsniveau fiir Cybutryn
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Abb. 5 Modellierung des Vorkommens von Cybutryn im Vorfluter
und die Anzahl und Dauer der Uberschreitungen des akuten Kriteri-
ums HCO5gcso von 110ng/L. Dargestellt ist der Zeitraum Januar bis
Mai 2003. Die Modellierung basiert auf einem Szenario, welches bei
Walser et al. (2008) detaillierter beschrieben ist

im Laborversuch vermuten lieB3, ist selbst in einem grofen
Einzugsgebiet eine hinreichend starke Verdiinnung des be-
lasteten Fassadenwassers nicht immer zu erwarten. Allemal
werden die kleinen Gewdsser die hochsten Konzentrationen
aufweisen. Wird ein weniger 6kotoxisches Biozid unter den
gleichen Randbedingungen eingesetzt und ausgewaschen,
beispielsweise Terbutryn, so lédsst sich in jedem Fall das
akute Belastungsrisiko reduzieren. Weitere Anhaltspunkte
geben Walser et al. (2008). Okotoxikologen wiederum be-
ginnen erst, die Wirkung von kurzzeitig auftretenden Expo-
sitionen fiir aquatische Organismen abzuschitzen (Vallotton
et al. 2008) und in dynamischen Modellen zu integrieren
(Ashauer et al. 2007).

In der Fassadenbeschichtung, dem Boden und im Gewis-
ser konnen Biozide mikrobiologisch und photolytisch abge-
baut werden. Nur unter Berticksichtigung von den wesent-
lichen Abbauprodukten lédsst sich das Belastungsrisiko in
Gewissern und Boden umfassend bewerten. Fiir die wenigs-
ten Wirkstoffe sind aber die Abbauvorginge, insbesondere
die Abbauprodukte, bekannt. Von Cybutryn ist der relativ
persistente Metabolit M1 bekannt. Im Laborversuch wurde
M1 nur unter Einfluss von UV-Bestrahlung im Fassaden-
wasser nachgewiesen. Angesichts der angedeuteten Oko-
toxizitdt (Abb. 6), welche auch nach Schmidt et al. (2007)
hoher als bei Terbutryn und Atrazin liegen diirfte, sollte M1
besondere Aufmerksamkeit geschenkt werden. Fiir die Ab-
leitung einer SSD bzw. von Wasserqualititskriterien reichte
die Datenbasis aber nicht aus. Hierzu sind zusétzliche expe-
rimentelle und modellbasierte Abklarungen angezeigt.

100 7 == Cybutryn 0’
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. , .
go J === Atrazin O |
g L
- .
w L
5 60
£
[72]
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'a;:_ 40
(/2]
T
<
< 2
0
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Abb. 6 Spezies-Sensitivititsverteilungen fiir NOEC-Daten von
Cybutryn und Atrazin sowie NOEC-Daten fiir den Metabolit M1,
welcher aus Cybutryn gebildet wird
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5 Schlussfolgerungen

Die heute gebrauchlichen Biozide in Fassadenbeschichtun-
gen weisen ein hohes okotoxikologisches Wirkungspotenti-
al auf. Nicht alle Wirkstoffe gelten aber als persistent oder
bioakkumulativ. Insbesondere die persistenten Biozide wer-
den mit dem Fassadenabfluss in die Umwelt eingetragen.
Verschmutztes Fassadenabwasser kann diffus im Boden ver-
sickern sowie im Regenkanal von Trennkanalisationen fast
ohne Retardation und Abbau oder bei Regenwetter unter Um-
gehung der Kldranlage direkt ins Gewisser transportiert wer-
den (Regenwasserentlastung). Auch in Kldranlagen werden
einige der Biozide kaum eliminiert. Ob technische Barrieren-
systeme, wie kiinstliche Bodenpassagen und Sickermulden,
auch organische Spurenstoffe effizient zurtickhalten, ist bis-
her nicht untersucht worden. Es ist insofern unklar, wie Boden
und Regenwasser nachhaltig geschiitzt werden konnen, wenn
dass Fassadenabwasser teilweise hoch belastet ist. Die beob-
achteten Konzentrationen und Frachten im Fassadenabfluss
und Regenwasserabfluss lassen in jedem Fall den Schluss zu,
dass bei der urbanen Regenwasserentsorgung auch Wasser-
qualitdtsaspekte verstirkt Beachtung finden miissen.

Die Zusammenfithrung von Expositionsdaten und wir-
kungsbasierten Qualitdtskriterien ermoglicht die Identifi-
kation der wichtigsten austrags- und belastungsrelevanten
Randbedingungen wie Baualterstruktur, Biozidmenge,
Schlagregenintensitit und Temperatur. Abschatzungen mit-
tels definierter Austragsszenarien ermdglichen, potenzielle
Belastungsschwerpunkte frithzeitig zu identifizieren und da-
mit Umweltuntersuchungen zielgerichteter durchzufiihren.

Aus den derzeit verfligbaren Laborergebnissen zur Auswa-
schung von Bioziden kann abgeleitet werden, dass mit zuneh-
mendem Alter der Fassaden die Abflusskonzentrationen sinken.
Die rasche Verarmung an Bioziden in Fassadenbeschichtungen
wirft die Frage auf, wie nachhaltig chemischer Fassadenschutz
ist. Die durch den Klimawandel hervorgerufenen vermehrt
auftretenden sommerlichen Starkregenereignisse konnen die
Auswaschung noch beschleunigen. Hoéhere Temperaturen
durch die globale Erwirmung ermdglichen ein besseres Wachs-
tum der Algen und Pilze, so dass gegebenenfalls in der Zukunft
auch die eingesetzte Biozidmenge pro Fliche steigt. Daraus
wiirde eine hohere freisetzbare Menge resultieren. Durch die
zunehmende Warmeddmmung von Gebduden ist zudem damit
zu rechnen, dass der Biozideinsatz in Fassadenbeschichtungen
bezogen auf die Anzahl der Gebdude bzw. Fassadenflichen
noch zunehmen wird (Burkhardt et al. 2006). Die gegenwértige
Baupraxis weist hier in eine eindeutig erkennbare Richtung.

6 Empfehlungen und Ausblick

Fiir einen 6kologisch nachhaltigen Boden- und Gewisser-
schutz bieten sich dezentrale Mafinahmen an der Quelle an.
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Diese sollten proaktiv und interdisziplindr mit Herstellern
sowie Mitarbeitern der Material- und Umweltwissenschaf-
ten sowie der Siedlungswasserwirtschaft entwickelt werden.
Zur Materialoptimierung kdnnen beispielsweise innovative
Einbettungsverfahren fiir Wirkstoffe, die Anwendung weni-
ger problematischer Wirkstoffe und die Entwicklung biozid-
freier Beschichtungen zédhlen. Geeignete Barrierensysteme
zur Retention von belasteten Abfllissen und eine nachhal-
tigere Architektur (konstruktiver Feuchteschutz) sollten
ebenfalls gepriift werden. Ein ganzheitliches Management
von Baumaterialien und Regenwasserbewirtschaftung ist
fiir Siedlungsrdume gefordert.

In Baumaterialien eingesetzte Wirkstoffe werden pulsar-
tig mit dem Regenwasser in Boden und Gewisser einge-
tragen. Die dkoxikologischen Effekte der dynamischen Be-
lastung auf verschiedene Umweltkompartimente bediirfen
einerseits weiterer experimenteller Abklarungen, anderer-
seits sollten Expositions-Effekt-Modelle entwickelt werden,
die akute und chronische Belastungsrisiken vorhersagen
konnen. Ergidnzend durch systemiibergreifende Stofffluss-
analysen konnen die Stoffstrome bilanziert und die Belas-
tungsschwerpunkte abgeschitzt werden.

Die Biozidproduktenrichtlinie 98/8/EG der EU (Europa-
ische Union 1988) bzw. die Dokumente zur wirkstoffspe-
zifischen Risikoabschidtzung weisen in Bezug auf Materi-
alschutzmittel fiir Fassaden eine Bewertungsliicke auf. Der
direkte Eintragspfad ins abfliessende Regenwasser wird in
keinem Expositionsszenario beurteilt. Hier wire eine Nach-
besserung wiinschenswert, denn der oberflichliche Abfluss
im Gebédudebereich sowie die Einleitung von Fassadenwas-
ser ins Drainagesystem sind weit verbreitete Entsorgungs-
wege. Insbesondere bei der Regenwassertrennkanalisation
wird das belastete Regenabwasser meistens direkt in die
Gewisser eingeleitet.

Im Rahmen des Projekts URBIC (www.eawag.ch/urbic)
werden derzeit Untersuchungen im Labor, im halbtechni-
schen Maf3stab und in einem Siedlungsgebiet unter natiirli-
chem Witterungseinfluss durchgefiihrt. Ziel der Studien ist,
Transportprozesse von Bioziden aus Materialschutzanwen-
dungen zu quantifizieren und fiir einen nachhaltigen Schutz
der Regenabwasser- und Gewdsserqualitét technische MaB-
nahmen abzuleiten.
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nic Supplementary Material) aufgefiihrt. Fiir jeden Wirkstoff sind die
chronischen und akuten Daten verfiligbar.



Umweltwiss Schadst Forsch (2009) 21:36-47

47

Literatur

Arrhenius A, Backhaus T, Gronvall F, Junghans M, Scholze M,
Blanck H (2006) Effects of three antifouling agents on algal com-
munities and algal reproduction: mixture toxicity studies with
TBT, Irgarol, and Sea-Nine. Archives of Environmental Conta-
mination and Toxicology 50:335-345

Ashauer R, Boxall ABA, Brown CD (2007) New ecotoxicological mo-
del to simulate survival of aquatic invertebrates after exposure to
fluctuating and sequential pulses of pesticides. Environ Sci Tech-
nol 41:1480-1486

Balsiger C, Niederhauser P, Jaggi O, Meier W (2007) Gewésserbelas-
tung durch Pestizide. GWA Gas, Wasser, Abwasser 3:177-185

Biirgi D, Knechtenhofer L, Meier I, Giger W (2008) Priorisierung von
bioziden Wirkstoffen. Umweltwiss Schadst Forsch (10.1007/
$12302-008-0032-2)

Burkhardt M, Kupper T, Rossi L, Boller M (2006) Einsatz von Biozi-
den in Fassaden. Applica 12:2-8

Burkhardt M, Kupper T, Hean S, Haag R, Schmid P, Kohler M, Bol-
ler M (2007) Biocides used in building materials and their leaching
behavior to sewer systems. Water Sci Technol 56:63—67

European Committee for Standardization (2006) Indicative list of
regulated dangerous substances possibly associated with con-
struction products under the CPD. CEN/TC 351, European Com-
mission, Briissel. http://www.umweltbundesamt.de/bauprodukte/
dokumente/list-cpd.pdf (15.12.2008)

Chévre N, Loepfe C, Singer H, Stamm C, Fenner K, Escher B
(2006) Including mixtures in the determination of water quali-
ty criteria for herbicides in surface water. Environ Sci Technol
40:426-435

Dahl B, Blanck H (1996) Toxic effects of the antifouling agent Irgarol
1051 on periphyton communities in coastal water microcosmos.
Marine Poll Bull 32:342-350

EOTA (2000) ETAG 004 — Guideline for European Technical Ap-
proval of External Thermal Insulation Composite Systems with
Rendering. Edition March 2000, European Organisation for
Technical Approvals, Briissel. http://www.eota.be/pdf/FG004
ETICS_FIN2.pdf (15.12.2008)

Eriksson E, Baun A, Scholes L, Ledin A, Ahlman A, Revitt M, Nout-
sopoulos C, Mikkelsen PS (2007) Selected stormwater priority
pollutants — a European perspective. Sci Total Environ 383:41-51

European Chemicals Bureau (2003) Technical Guidance Document
on Risk Assessment. European Commission, Joint Research
Centre, Ispra. http://ecb.jrc.ec.europa.eu/documents/TECHNI-
CAL GUIDANCE DOCUMENT/EDITION 2/tgdpart2 2ed.
pdf (15.12.2008)

Europdische Union (1988) Richtlinie des Rates vom 21.12.1988
zur Angleichung der Rechts- und Verwaltungsvorschriften der
Mitgliedsstaaten tiber Bauprodukte 89/106/EWG (BPR). http://
eur-lex.europa.eu/LexUriServ/LexUriServ.do?uri=CELEX:
31989L0106:DE:HTML (15.12.2008)

Europdische Union (1998) Richtlinie 98/8/EG des europidischen Par-
laments und des Rates vom 16. Februar 1998 iiber das Inver-
kehrbringen von Biozid-Produkten. http://eur-lex.europa.cu/Lex-

UriServ/site/de/0j/1998/1_123/1_12319980424de00010063.pdf
(15.12.2008)

Gerecke A, Miiller S, Singer H, Schérer M, Schwarzenbach RP, Sages-
ser M, Ochsenbein U, Popow P (2001) Pestizide in Oberflichen-
gewissern. Eintrdge via ARA: Bestandsaufnahme und Redukti-
onsmdglichkeiten. GWA Gas Wasser Abwasser 81:173—181

Goonetilleke A, Thomas E, Ginne S, Gilbert D (2005) Understanding
the role of land use in urban stormwater quality management.
J Environ Manage 74:31-42

Konstantinou IK, Albanis TA (2004) Worldwide occurrence and effects
of antifouling paint booster biocides in the aquatic environment: a
review. Environ Int 30:235-248

Kupper T, Plagellat C, Brindli RC, de Alencastro LF, Grandjean D,
Tarradellas DJ (2006) Fate and removal of polycyclic musks,
UV filters and biocides during wastewater treatment. Water Res
40:2603-2612.

Lindner W (1997) Studies on film preservatives: retention of DCMU
in outdoor paints. Biofouling 11:179-189

Menge D (2005) Gewisserbelastung durch den Eintrag von Bioziden aus
Dachfarben — eine Risikoabschétzung. Merkblatter Band 51, Lan-
desumweltamt Nordrhein-Westfalen. http://www.lanuv.nrw.de/
veroeffentlichungen/merkbl/merk51/merk51.pdf (15.12.2008)

Paulus W (2004) Directory of Microbiocides for the Protection of Ma-
terials. Springer, Dordrecht

Posthuma L, Suter GW, Traas TP (Hrsg.) (2002) Species Sensitivity
Distributions in Ecotoxicology. CRC Press LLC, Boca Raton,
Florida

Quednow K, Piittmann W (2007) Monitoring terbutryn pollution in
small rivers of Hesse, Germany. J Envion Monit 9:1337-1343

Schmidt R, Berghahn R, Feibicke M, Mailahn W, Meinecke S, Mohr S
(2007) Field, fate and effect studies on the biocide N-tert-butyl-
N’-cyclopropyl-6-methylthio-1,3,5-triazine-2,4-diamine (Irgarol).
Bericht, Umweltbundesamt, Dessau

Schweizerischer Bundesrat (2005) Verordnung iiber das Inverkehr-
bringen von und den Umgang mit Biozidprodukten (Biozidpro-
dukteverordnung, VBP) vom 18. Mai 2005 (Stand am 1. Juli
2008). SR 813.12, Bern. http://www.admin.ch/ch/d/as/2007/851.
pdf (15.12.2008)

Steinmann P, Niederhauser P (2008) Pestiziduntersuchungen bei den
Hauptmessstellen Furtbach Wiirenlos und Glatt vor Rhein im Jahr
2007. Bericht, Amt fiir Abfall, Wasser, Energie und Luft (AWEL),
Zirich. http://www.gewaesserqualitaet.zh.ch/internet/bd/awel/gs/
gq/de/doku/dokumente.html (15.12.2008)

Vallotton N, Eggen RIL, Escher BI, Krayenbiihl J, Chévre N (2008)
Effect of pulse herbicidal exposure on scenedesmus vacuolatus:
a comparison of two photosynthese II inhibitors. Environ Toxicol
Chem 27:1399-1407

Walser A, Burkhardt M, Zuleeg S, Boller M (2008) Gewésserbelas-
tung durch Biozide aus Gebidudefassaden. GWA Gas Wasser Ab-
wasser 8:639—-647

Wunder T (2001) Der Einsatz von Algiziden und Fungiziden in Fas-
sadenbeschichtungen. 3. Dahlberg-Kollogium ,Mikroorganismen
und Bauwerksinstandsetzung®, Wismar, S.105-109 (13.-14.
September)

@ Springer



	1 Hintergrund
	2 Ziel
	3 Material und Methoden
	4 Ergebnisse und Diskussion
	5 Schlussfolgerungen
	6 Empfehlungen und Ausblick
	Literatur

