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0. Vorbemerkungen

Mit dem Begriff ,Dioxine* wird im allgemeinen Sprachgebrauch eine Gruppe organischer
Schadstoffe, die sich aus 75 polychlorierten Dibenzodioxinen (PCDD) und 135 polychlorier-
ten Dibenzofuranen (PCDF) zusammensetzt, bezeichnet. Polychlorierte Biphenyle (PCB)
gehdren zu einer &hnlichen Schadstoffgruppe mit 209 Einzelverbindungen (Kongenere). Bei-
de Substanzgruppen liegen immer als Gemische von Einzelverbindungen mit unterschiedli-
cher Zusammensetzung vor.

Dioxine wurden nie gezielt produziert, sondern gelangten als unerwiinschte Verunreinigung
bei technischen Prozessen in die Umwelt. Im Gegensatz dazu wurden PCB friher in grof3en
Mengen erzeugt und wegen ihrer technischen Eigenschaften industriell eingesetzt. Da beide
Stoffgruppen kaum abbaubar sind, sind sie trotz erfolgreicher Emissionsminderung der letz-
ten Jahre und Herstellungsverboten weiterhin tberall in der Umwelt nachweisbar.

Dioxine koénnen fir den Menschen langfristig bereits in sehr geringen Mengen toxisch wirken.
Wenn die Stoffe vom Organismus aufgenommen werden, verteilen sie sich im Kdrper und
werden vorrangig im Fettgewebe eingelagert. Langfristig kdnnen sie gesundheitliche Stoérun-
gen unterschiedlicher Art verursachen. Eine akut giftige Wirkung ist beim Menschen aller-
dings nur bei Aufnahme sehr hoher Mengen, z. B. nach Unféllen zu erwarten. Auch einige
PCB-Einzelverbindungen zeigen dioxindhnliche Wirkungen. Diese Verbindungen werden als
dI-PCB bezeichnet.

Dioxine und PCB koénnen sich in der Nahrungskette anreichern. Dabei sind unterschiedliche
Aufnahme- und Transfermechanismen zu beachten. So ist ein Transfer in Lebensmittel direkt
Uber kontaminiertes Futtermittel und das lebensmittelliefernde Tier, oder Uber die Aufnahme
von Bodenpartikeln moglich. Die Aufklarung dieser Transferpfade und die Quantifizierung
mdoglicher Umweltbelastungen ist deshalb eine wichtige Aufgabe der Wissenschaft in Zu-
sammenarbeit mit den Behorden fir Umweltschutz, Verbraucherschutz und Landwirtschaft.
In der jingeren Vergangenheit wurden verschiedentlich Uberschreitungen von Hochstgehal-
ten der EU-Kontaminantenverordnung fur Dioxine und Furane sowie polychlorierte Biphenyle
in Eiern und Muskelfleisch bei Hilhnern unter Freilandhaltung festgestellt. Bei Untersuchun-
gen zur Ursachenermittlung wurden in mehreren Fallen erhdohte Schadstoffgehalte im Boden
als wahrscheinliche Quelle der Belastungen ermittelt. Es fehlt allerdings bis heute an abge-
stimmten Bewertungsmalf3staben fir Schadstoffgehalte im Boden in diesem Wirkungspfad.
Um Grundlagen fiur eine sichere Bewertung zu schaffen, war es zunachst notwendig, Zu-
sammenhange zwischen Dioxin- und PCB- Gehalten in Béden, dem lebensmittelliefernden
Tier und den Lebensmittelproben zu ermitteln. Um die EinflussgroRen fur den Schad-
stofftransfer auf dem Weg Boden-Huhn-Ei bestimmen zu kénnen, wurde das Landesamt fir
Natur, Umwelt und Verbraucherschutz Nordrhein-Westfalen (LANUV) vom nordrhein-
westfalischen Umweltministerium (MULNV) um entsprechende Untersuchungen gebeten.

In Zusammenarbeit mit dem Institut fir Tierwissenschaften der Universitat Bonn hat das
LANUV daher zu dieser Fragestellung gezielte Untersuchungen an einem Standort im Bal-
lungsraum des Ruhrgebietes durchgefihrt. In einer 24-wdchigen Versuchsphase wurden
dort Huhner auf drei Teilflachen mit unterschiedlichen Gehalten an Dioxinen und PCB im
Boden gehalten und Eier sowie Muskelfleisch periodisch untersucht.
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Die Ergebnisse dieses Versuchs und die sich daraus ableitenden Schlussfolgerungen wur-
den im vorliegenden Fachbericht zusammengestellt und bewertet. Es ist ausdriicklich darauf
hinzuweisen, dass die in diesem Bericht dargestellten Ergebnisse und die sich ergebenden
Konsequenzen nur auf den konkreten Versuchsstandort angewandt werden konnen. Um die
gewonnenen Erkenntnisse auch auf andere Standorte Ubertragen zu kdnnen, waren weitere
Untersuchungen auch auf anderen Standorten notwendig.

Fur den Versuchsstandort wurde unter den gegebenen Versuchs- und Standortbedin-
gungen ein Einfluss variierender Dioxin-Gehalte im Boden auf die Gehalte im Fleisch von
Huhnern und von Eiern der Tiere nachgewiesen. Eine konkrete Schwelle fir Schadstoffge-
halte im Boden, ab denen mit Uberschreitungen der Héchstgehalte in Lebensmitteln gerech-
net werden muss, lie3 sich aufgrund der hohen Unsicherheiten aus den Untersuchungen
nicht ableiten. Auf Flachen des Versuchsstandortes mit vergleichsweise hohen Schadstoff-
gehalten im Boden traten jedoch erstmalig nach einigen Wochen auch Schadstoffkonzentra-
tionen im Bereich der Hochstgehalte der EU-Kontaminantenverordnung auf. Bei Uberschrei-
ten dieser Werte dirfen Lebensmittel nicht mehr vermarktet werden.

Da Dioxine und PCB in der Vergangenheit auch tber die Luft in Bdden eingetragen wurden
und dort kaum abgebaut, jedoch recht fest an Bodenpartikel gebunden wurden, ist es haufig
zu einer Anreicherung in Boden gekommen, so dass diese Stoffe heute nahezu Uberall in
Spuren nachweisbar sind. Durch lokale Eintragsquellen, unsachgemaflien Umgang mit
schadstoffhaltigen Materialien oder nach Uberflutungen bei Hochwasser-Ereignissen kann
es im Einzelfall auch zu raumlich begrenzten, héheren Gehalten in Béden kommen. Das be-
trifft insbesondere die dicht besiedelten und in der Vergangenheit intensiv und sehr unter-
schiedlich genutzten Ballungsrdume. Es liegen bisher jedoch nur unzureichende Kenntnisse
dariiber vor, wo und in welchem Umfang erhdhte Bodengehalte an Dioxinen und PCB vor-
kommen kénnen. In landlichen Gebieten werden ublicherweise niedrigere Konzentrationen
als in den Ballungsgebieten gemessen .

Um das Risiko einer Kontamination von Eiern und Fleisch auch in Féllen erhthter Schad-
stoffgehalte im Boden minimieren zu kénnen, bietet das LANUV im Internet Haltungsempfeh-
lungen flr Betriebe in Freilandhaltung an'. Bei Einhaltung der dort genannten Kriterien (z.B.
Freilandhaltung auf Béden mit mdoglichst geschlossener Pflanzendecke) kann ein Schad-
stofftransfer in Lebensmittel deutlich vermindert werden.

(https://www.lanuv.nrw.de/fileadmin/lanuv/verbraucher/pdf/tiergesundheit_pdf/2015 02 05 Merkblatt Dioxine
PCB Legehennen.pdf)
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1. Veranlassung und Zielsetzung

In den vergangenen Jahren wurden bei der Freilandhaltung von Hihnern an Standorten in
NRW und weiteren Bundeslandern zahlreiche Uberschreitungen der Hiochstgehalte der EU-
Kontaminantenverordnung (EG) 1881/2006 (EU-KmV) an Dioxinen und PCB in Eiern und
Muskelfleisch von Hiihnern festgestellt. Uberschreitungen traten hierbei sowohl in Ballungs-
raumen mit hoher Siedlungsdichte als auch in landlichen Bereichen auf. Bisher vorliegende
Einzelergebnisse aus anlassbezogenen Untersuchungen, beispielsweise im Zuge lebensmit-
telrechtlicher UberwachungsmaRnahmen festgestellte Uberschreitungen von Hochstgehalten
der EU-Kontaminantenverordnung, deuten ebenso wie Hinweise aus der wissenschaftlichen
Fachliteratur darauf hin, dass die Dioxin- und PCB-Gehalte in Boden die Gehalte in Eiern
und Fleisch der dort gehaltenen Huhner beeinflussen. Quantifizierbare Zusammenhénge
zwischen Dioxin- und PCB-Gehalten in Boden und Lebensmittelproben konnten jedoch bis-
her nicht hergestellt werden. Ebenso fehlen Beurteilungsgrundlagen fur Dioxin- und PCB-
belastete Boden im Hinblick auf den Schadstoffiibergang in Hihner und Eier.

Aus diesem Grund hat das Ministerium fir Umwelt, Landwirtschaft, Natur- und Verbraucher-
schutz NRW mit Erlass vom 19.02.2014 das Landesamt fur Natur, Umwelt und Verbraucher-
schutz (LANUV) NRW darum gebeten, in Kooperation mit dem Institut flr Tierwissenschaften
der Universitat Bonn entsprechende Untersuchungen zum Transfer dieser Stoffe durchzufuh-
ren. Fur die Durchfiihrung des Versuchs wurde ein Standort im Ballungsraum des Ruhrge-
bietes ausgewahlt, der flr ein solches Projekt auch deshalb als besonders geeignet er-
schien, weil aus Voruntersuchungen Informationen zum Niveau und der flachenhaften Vertei-
lung der Schadstoffgehalte im Bereich bereits bestehender Auslaufflachen fur Hihner vorla-
gen.
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2. Stand der Erkenntnisse zum Transfer von Dioxinen
und PCB im Pfad Boden — Huhn - Ei

2.1 Begriffsdefinitionen

Der Begriff ,Dioxine‘ bezieht sich auf zwei Klassen unterschiedlich chlorierter Verbindungen,
bestehend aus 75 polychlorierten Dibenzo-p-dioxinen (PCDD) und 135 polychlorierten
Dibenzofuranen (PCDF). Dioxine (PCDD/F) haben ahnliche chemische und physikalische
Eigenschaften. Besonders toxisch und gleichzeitig persistent sind 17 Kongenere, die in
2,3,7,8-Stellung chloriert sind. Diese kdnnen sich im Fettgewebe von Tieren und Menschen
anreichern.

Die Stoffgruppe der polychlorierten Biphenyle (PCB) umfasst 209 Substanzen, die sich durch
Anzahl und Position der Chloratome am Biphenyl unterscheiden und unterschiedliche (toxi-
sche) Eigenschaften haben. Kongenere, die eine den Dioxinen ahnliche rdumliche Struktur
und &ahnliche biologische Wirkungen aufweisen, werden dioxinahnliche PCB (dI-PCB) ge-
nannt. Alle anderen PCB haben keine dioxindhnlichen Eigenschaften, weisen ein anderes
toxikologisches Profil auf und werden deshalb als nicht-dioxindhnliche PCB (ndI-PCB) be-
zeichnet (BfR, 2012). Zur Bestimmung der Konzentration an ndl-PCB wird die Summe der
6 PCB-Kongenere PCB 28, PCB 52, PCB 101, PCB 138, PCB 153 und PCB 180 (PCBg)
ermittelt.

2.2 Eintragspfade in die Nahrungskette

Dioxine entstehen als unerwiinschte und manchmal unvermeidbare Verunreinigungen bei
einer Vielzahl industrieller und thermischer Prozesse. Polychlorierte Biphenyle sind chlorierte
Kohlenwasserstoffe, die industriell produziert wurden. Die Dioxine und PCB werden Uber die
Luft verteilt und gelangen so in bzw. auf andere Umweltkompartimente (Broker et al. 1998;
BMU 2009). Aufgrund ihrer Persistenz kommen Dioxine (PCDD/F) und PCB sehr weit ver-
breitet vor, d. h. in fast allen Umweltproben (z. B. Luft, Wasser, Boden). Die emittierten Stoffe
werden Uber die Atmosphare durch nasse oder trockene Deposition in Béden, Wasser oder
in die Vegetation eingetragen. Béden und Sedimente dienen dabei als primares Reservoir fur
PCDD/F und PCB.

Von den insgesamt im Okosystem vorhandenen PCDD/F befinden sich Schatzungen zufolge
knapp 70 % im Boden, nahezu 30 % in Sedimenten von Gewassern, jeweils weniger als 1 %
in Luft und Staub bzw. Wasser und nur 0,05 % in Lebewesen (Kaune und Fiedler, 1991).
Etwa 90 % der PCDD/F-Exposition des Menschen gehen auf Lebensmittel zuriick. Lebens-
mittel tierischen Ursprungs sind dabei in der Regel fur etwa 80 % der Gesamtexposition ver-
antwortlich. Die PCDD/F-Belastung von Tieren wiederum ist vor allem auf Futtermittel zu-
rickzufiihren. Daher sind Futtermittel — und in einigen Fallen bzw. regional der Boden — als
potenzielle PCDD/F-Quelle von besonderer Bedeutung (Anonym, 2006). Gude et al. (2008)
haben die diesbezligliche Literatur sehr griindlich und umfassend dargestellt. Der Eintrag
von Dioxinen und PCB Uber Futtermittel in Eier wurde vor allem in den Niederlanden und
Polen) sehr systematisch untersucht (Hoogenboom et al., 2006; (Piskorska-Pliszczynska et
al., 2014 und Piskorska-Pliszczynska et al., 2015). Zwischen den Dioxingehalten im Futter
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und den Eiern wurde eine lineare (positive) Beziehung ermittelt. Gleiches galt, wenn konta-
minierter Boden mit einem Anteil von 10 Gewichtsprozenten dem Futter beigemischt wurde.
In dieser und anderen Quellen (De Vos et al., 2005; Fujita et al., 2012) wird deutlich, dass
auch far Hahner vor allem der Eintrag Uber die Fitterung, d. h. die Aufnahme von Dioxin-
und/oder PCB-haltigem Futter durch Hihner und die nachfolgende Anreicherung in ver-
schiedenen Korperteilen bzw. die Exkretion untersucht wurden. Diese Studien kbnnen je-
doch zur Beurteilung des Transfers aus Dioxin- und PCB-haltigen Béden nicht herangezogen
werden, da die Absorption der Dioxine und PCB aus dem Verdauungstrakt in den Tierkorper
in groRem Umfang abhangig ist von dem Tragermaterial, mit dem die Huhner Dioxine und
PCB aufnehmen. Da Uber landwirtschaftlich genutzte Flachen ein Eintrag der Dioxine in die
menschliche Nahrungskette erfolgen kann, sind Kenntnisse tber ihr Vorkommen in Béden
von besonderer Bedeutung (Ballschmiter und Bacher, 1996). Die in die Bdden eingetragenen
lipophilen Verbindungen werden an Bodenpartikel adsorbiert und sind relativ immobil. Die in
der Freilandhaltung typischen Weidetiere (z. B. Rinder und Schafe) nehmen Dioxine und
PCB vor allem Uber die oberirdische Biomasse auf, die durch anhaftende Bodenpartikel oder
durch Sedimente nach Uberschwemmungen kontaminiert sein kann. Die Situation bei Hiih-
nern in Freilandhaltung stellt sich komplexer dar, weil diese aufgrund ihres typischen Verhal-
tens (Scharren, Picken) sowohl oberirdische pflanzliche Biomasse als auch Bodenpartikel
und Bodenlebewesen (Wirmer, Insekten) aufnehmen (De Vries et al., 2006; Domingo,
2014). Das fuhrt dazu, dass in Produktionssystemen mit vorgeschriebener Freilandhaltung
das Risiko des Transfers von Kontaminanten aus Boden gegeniiber einer Stallhaltung erhdht
ist. Dies gilt fir 6kologische und konventionelle Freilandhaltung von Hiihnern gleichermal3en.

Daher missen zur Beantwortung der Fragestellung (Transfer von Dioxinen und PCB im Pfad
Boden — Huhn — Ei) zwangslaufig Untersuchungen mit Bodenmaterial durchgefihrt werden.
Eine Dotierung unbelasteter Béden mit Dioxinen und PCB schlief3t sich in Freilandversuchen
unter Umweltschutzgesichtspunkten aus. Im Ubrigen ist zu beriicksichtigen, dass ein Eintrag
von Dioxinen und PCB in Bdden und die Sorption an Bodenbestandteile tber einen sehr
langen Zeitraum (Jahrzehnte (PCB) bis Jahrhunderte (Dioxine)) erfolgte. Es gilt deshalb als
gesichert, dass frisch mit Schadstoffen dotierte Boden deutlich andere Eigenschaften hin-
sichtlich der Schadstoffverfigbarkeit aufweisen als ,gealterte” Béden, wie sie am Versuchs-
standort und vielen anderen Standorten vorliegen.

2.3 Transfer in Hihner und Eier

Zwar wurden auch Untersuchungen zum Transfer von Dioxinen und PCB aus Bdden in Huh-
ner und Eier durchgefiihrt (Piskorska-Pliszczynska et al., 2014; Fournier et al., 2012; Hoo-
genboom et al. 2006; Schuler et al., 1997). Die Standorte sind jedoch haufig nicht oder nur
unzureichend charakterisiert worden (z. B. Bodenart, Bodentyp), es fehlen Angaben zu den
Hintergrundgehalten der Kontaminanten, und der Stichprobenumfang war héufig sehr be-
grenzt, so dass keine statistische Prifung und Absicherung der Befunde erfolgen konnte. Die
PCDD/F- und PCB-Gehalte der Eier wiesen teilweise bei dhnlichen Gehalten im Boden gro-
Re Unterschiede auf. Bei den Untersuchungen von Schuler et al. (1997) wurden bei einem
PCDD/F-Gehalt von 11 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg im Boden Gehalte in Eiern von 3,2 und
6,1 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett nachgewiesen, wéahrend bei einem Bodengehalt von 13 ng
WHO-PCDD/F-TEQ/kg in den Eiern 19 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett und 12 pg WHO-
PCDD/F-TEQ/g Fett festgestellt wurden.
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In der Studie von Piskorska-Pliszczynska et al. (2014) waren die untersuchten Huihner in
einem schlechten Gesundheitszustand und unterernahrt, so dass an einem Standort nur eine
Ei-Probe von einem Huhn, an einem zweiten Standort je eine Ei-Probe von drei Hilhnern
untersucht werden konnten. An einem Standort mit einem PCDD/F-Gehalt von 11,4 ng
WHO-PCDD/F-TEQ/kg wurden in den Ei-Proben 1,33 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett, 2,06 pg
WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett und 15,86 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett nachgewiesen. Auch das
Muskelfleisch wies groRe Unterschiede auf: Es wurden Gehalte von 1,71 bis 13,51 pg WHO-
PCDD/F-TEQ/g Fett nachgewiesen. An dem zweiten Standort mit einem Bodengehalt von
28,89 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg wurden im Muskelfleisch Gehalte von 4,52 bis 83,08 pg
WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett festgestellt.

Die Bodenaufnahme durch im Freiland gehaltene Hihner ist sehr variabel. Van der Meulen
et al. (2008) schéatzten aus Literaturdaten eine tagliche Bodenaufnahme von 14 - 32 g/Tier,
fugten aber hinzu, dass diese Werte eine so starke Verdinnung der Energie- und Nahrstoff-
gehalte des Futters mit sich bringen wirden, dass eine derart hohe Bodenaufnahme nicht
mit einer hohen Legeleistung der Tiere kompatibel sei. Piskorska-Pliszczynska et al. (2015)
geben an, dass bei Freilandhiihnern die Bodenaufnahme 2 - 10 % der Futteraufnahme be-
tragt. Dies entspricht bei einer unterstellten Futteraufnahme von 120 g/Tag einer Bodenmen-
ge von 2,4 - 12 g/Tag. Die Autoren zitieren jedoch auch Quellen, die bis zu 30 g Bodenauf-
nahme pro Tag nennen, &hnlich hoch wie von van der Meulen al. (2008) angegeben. Ohne
konkrete Angaben zur aufgenommenen Bodenmenge zu machen, leiten andere Autoren
anhand unterschiedlicher Merkmale gleichwohl ab, dass der Boden die quantitativ bedeu-
tendste Quelle fUr Dioxine in Hihnereiern ist (Kijlstra et al., 2007; Waegeneers et al., 2009).
Jedoch konnten Kijlstra et al. (2007) keinen statistisch signifikanten Zusammenhang zwi-
schen den Dioxingehalten in Eiern und denen im Boden oder Regenwirmern feststellen.
Dies kann als Hinweis darauf gedeutet werden, dass die Hihner den Boden beim Scharren
und Picken mit unterschiedlicher Intensitat bearbeiten, so dass sie unterschiedliche Mengen
an Bodenmaterial aufnehmen.

Zu den Transferraten von Dioxinen und dI-PCB aus dem Futter und Boden durch den Tier-
korper in das Ei liegen ebenfalls nur Abschatzungen vor. In einer neueren Ubersicht geben
Piskorska-Pliszczynska et al. (2015) an, dass Dioxine aus dem Futter konstant zu etwa 90 %
ins Ei transferiert werden, vermutlich ein Spiegelbild der hohen Verdaulichkeit von Fett bei
Huhnern und der Tatsache, dass die stark lipophilen Dioxine (und dI-PCB) sowohl bei der
Absorption aus dem Verdauungstrakt als auch beim Transport im Tierkérper in das Eigelb
passiv zusammen mit dem Fett transportiert werden. Dennoch sind diese Werte nur nach-
vollziehbar und plausibel, wenn kein Verbleib im Korperfett der Hennen unterstellt wird. An-
dere Autoren gehen von einer Standardrate von 25 % der aufgenommenen Dioxine aus, die
in das Eigelb abgeben werden (De Vries et al., 2006). Stephens et al. (1995) betonen, dass
die Verteilung von Dioxinen in tierischen Geweben und Produkten vom Kongenerenmuster
abhangt, so dass ein Anteil von 5 - 30 % der Aufnahme in das Ei gelangt, 7 - 54 % im Kor-
perfett gespeichert werden und weniger als 1 % in der Leber verbleibt. Verstandlicherweise
ist dann bei mannlichen Hihnern eine hdhere Akkumulation im Koérperfett zu beobachten,
weil die Abgabe ins Ei fehlt (Petreas et al., 1996). Eine gleichgerichtete Veranderung ist auch
bei niedrigen Legeleistungen von Hennen zu erwarten.
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Grundsatzlich variabel sind nach Piskorska-Pliszczyrnska et al. (2015) die Transferraten von
Dioxinen ins Eigelb aus aufgenommenem Bodenmaterial, namlich 40 - 60 % (Piskorska-
Pliszczynska et al., 2015). Die Autoren flhren aus, dass diese Variation vor allem durch zwei
Faktoren verursacht wird: Der Hohe der Aufnahme an Bodenmaterial und der gleichzeitigen
Aufnahme von Grinfutter, weil dieses bei der Passage durch den Verdauungstrakt die Sorp-
tion und Desorption der Dioxine beeinflusst, so dass die Resorption unterschiedlich sein
kann.
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3. Stand der Erkenntnisse zu Dioxin- und PCB-Gehalten
in Eiern und Huhnern verschiedener Haltungsformen

Im Rahmen der amtlichen Lebensmittelkontrolle werden regelmafig Eier aus verschiedenen
Haltungsformen als amtliche Proben entnommen und u.a. auf deren Gehalte an PCDD/F, dI-
PCB und PCBs untersucht. Die Untersuchungen erfolgen sowohl aufgrund von risikoorientiert
geplanten Planproben als auch im Rahmen von verschiedenen landesweiten oder lander-
Ubergreifenden Untersuchungsprogrammen.

Es soll ein kurzer Uberblick tiber die hier vorliegenden Daten gegeben werden.

3.1 Landesweites Untersuchungsprogramm (LUP) 2012

2012 sind Hiuhnereier aus verschiedenen Haltungsformen in Nordrhein-Westfalen auf deren
PCDD/F- und dI-PCB-Gehalte untersucht worden, da in vorhergehenden Untersuchungen
Eier von freilaufenden Hihnern im Vergleich zu in Stallen gehaltenen Tieren haufiger mit
diesen Kontaminanten belastet waren.

Die Ergebnisse zeigen, dass Eier von Hihnern aus Stallhaltungen geringer mit Dioxinen und
dI-PCB belastet waren als Eier von Hiihnern, denen ein Auslauf zur Verfliigung stand.

Die Probenverteilung auf die verschiedenen Haltungsformen und die Uberschreitungen der
Hochstgehalte bzw. der Auslésewerte ergeben sich aus folgender Tabelle. Dabei wird die
Bio- und Freilandhaltung gemeinsam betrachtet, da bei beiden Betriebsformen die Tiere im-
mer Auslauf im Freien haben.

Tab. 1:  Anzahl untersuchter Eier-Proben und Uberschreitungshaufigkeit

Bio- u. Freilandhaltung Bodenhaltung Kafig-/ Kleingrup-
penhaltung
Eier-Probenzahl 48 26 14
>Héchstgehalt (Dioxin oder 4 0 0
Summe Dioxin+dI|-PCB
>Ausldsewert (Dioxin oder 6 0 0
dI-PCB

In der EU-Kontaminantenverodnung, VO (EG) Nr. 1881/2006 werden die dort aufgefiihrten
Hoéchstgehalte wie folgt angegeben: Dioxine (Summe aus polychlorierten Dibenzo-para-
dioxinen (PCDD) und polychlorierten Dibenzofuranen (PCDF), ausgedrtickt in Toxizitatsaqui-
valenten der WHO (2005) unter Verwendung der WHO-TEF (Toxizitatsaquivalenzfaktoren),
und Summe aus Dioxinen und dioxindhnlichen PCB (Summe aus polychlorierten Dibenzo-
para-dioxinen (PCDD), polychlorierten Dibenzofuranen (PCDF) und polychlorierten Bipheny-
len (PCB), ausgedriickt in Toxizitatsaquivalenten der WHO unter Verwendung der WHO-TEF
(Toxizitatsdquivalenzfaktoren). TEF der WHO zur Bewertung des Risikos beim Menschen
auf Grundlage der Schlussfolgerungen der Experten-Sitzung der Weltgesundheitsorganisati-
on und des Internationalen Programms fir Chemikaliensicherheit (IPCS — International Pro-
gramme on Chemical Safety) in Genf im Juni 2005 (Martin van den Berg et al., The 2005
World Health Organization Reevaluation of Human and Mammalian Toxic Equivalency Fac-
tors for Dioxins and Dioxin-like Compounds. Toxicological Sciences 93(2), 223-241 (2006)).
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Die durch die EU-Kontaminantenverordnung festgesetzten Hochstgehalte (HG) fir Huhner-
eier zum Zeitpunkt des Landesweiten Untersuchungsprogramms und heute sind unveran-
dert. Fur Huhnereier sind festgelegt (jeweils WHO TEQ 2005, upperbound):

WHO-PCDD/F-TEQ: 2,5 pg/g Fett
WHO-PCDD/F-dI-PCB-TEQ: 5,0 pg/g Fett
Summe ndI-PCB (PCB 28, 52, 101, 138, 153, 180):40 ng/g Fett

Ebenfalls unverandert sind die Auslosewerte der Empfehlung der Kommission zur Reduzie-
rung des Anteils von Dioxinen, Furanen und PCB in Futtermitteln und Lebensmitteln
(2013/711/EU und 2014/663/EU) geblieben. Folgende Ausltsewerte (AW) gelten fur Huh-
nereier (jeweils WHO-TEF 2005, upperbound):

WHO-PCDD/F-TEQ: 1,75 pglg Fett
WHO-dI-PCB-TEQ: 1,75 pglg Fett

Tab. 2: Ergebnisse Bio- und Freilandhaltung

Bio- + Freilandhaltung Dioxine Z Dioxine+d|-PCB
(pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett) | (pg WHO-PCDD/F-dI-PCB-TEQ/g Fett)

Anzahl Proben 48 48

Min: 0,13 0,19

Max: 3,37 8,15

Mittelwert: 0,57 1,31

Median: 0,44 0,89

90. Perzentil: 1,02 2,35

95. Perzentil: 1,29 3,89

Bei den 48 Proben aus Bio- und Freilandhaltung wurden in vier Proben Hochstgehaltstber-
schreitungen festgestellt. Diese vier Proben stammten jedoch nur aus zwei Betrieben.

Die Mediane der gefundenen PCDD/F- und dI-PCB-Gehalte liegen deutlich unterhalb der
zulassigen Hochstgehalte und der Auslosewerte. Das 90. und 95. Perzentil liegen ebenfalls
unterhalb der Hochstgehalte. Lediglich das 95. Perzentil fir den dI-PCB-Gehalt liegt mit 2,23
pg WHO-TEQ/g Fett oberhalb des Auslésewertes von 1,75 WHO-TEQ/g Fett. Hieraus lasst
sich ableiten, dass auch bei Bio- und Freilandeiern die gesetzlich zulassigen Hochstgehalte
fur Dioxine und dI-PCB grundsatzlich eingehalten werden kdnnen.
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Tab. 3: Kafig- und Kleingruppenhaltung

Kafig-/Kleingruppenhaltung Dioxine 2 Dioxine+dI-PCB
(pg WHO-PCDD/F-TEQ/g (pg WHO-PCDD/F-dI-PCB-TEQ/g
Fett) Fett)
Anzahl Proben 14 14
Min: 0,11 0,20
Max: 0,24 0,31
Mittelwert: 0,17 0,25
Median: 0,16 0,22
90. Perzentil: 0,22 0,31
95. Perzentil: 0,23 0,31

Tab. 4: Bodenhaltung

Bodenhaltung Dioxine 2 Dioxine+dI-PCB
(pg WHO-PCDD/F-TEQ/g (pg WHO-PCDD/F-dI-PCB-TEQ/g
Fett) Fett)
Anzahl Proben 26 26
Min: 0,10 0,17
Max: 0,43 0,58
Mittelwert: 0,20 0,30
Median: 0,17 0,28
90. Perzentil: 0,34 0,46
95. Perzentil: 0,38 0,50

Ermittlungen in den auffalligen Betrieben

Bei den beiden Betrieben mit Hochstgehaltstiberschreitungen in den Eiern handelte es sich
um einen Biobetrieb und einen Betrieb mit Freilandhaltung. Bemerkenswert ist die Feststel-
lung, dass in beiden Betrieben nicht alle erzeugten Eier betroffen waren. Die Uberschreitun-
gen lieRen sich anhand weiterer Nachproben aus unterschiedlichen Stéllen jeweils auf einen
betroffenen Stall eingrenzen.

In beiden Fallen beruhten die Hochstgehaltiiberschreitungen auf Punktquellen (Hot Spots) im
Betrieb, welche flur die Kontamination verantwortlich waren. In einem Fall war ein mit
PCDD/F belasteter Bimssteinschutt im Auslauf festgestellt worden und das andere Mal ein
alter Traktor, der tiber die Zeit Ol verloren hatte.
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3.2 Untersuchungen von Eiern auf Dioxine und PCB 2013 — 2016
in NRW

Routinemalfiig werden von der amtlichen Lebensmittelkontrolle Hihnereier beprobt und auf
ihren Gehalt an Dioxinen und PCB untersucht. Hierbei handelt es sich um risikoorientiert
enthommene Proben, das heildt, dass die Auswahl der zu untersuchenden Proben und der
zu kontrollierenden Betriebe gezielt auf Basis einer Risikoanalyse erfolgt. Fir den Zeitraum
01.01.2013 bis 31.12.2016 liegen 282 Probenergebnisse zu Eiern aus verschiedenen Hal-
tungsformen (soweit die Haltungsform bei der Probenahme angegeben wurde) vor. Bei die-
sen Proben handelt es sich sowohl um Eier, die direkt bei den Erzeugern, als auch um sol-
che, die aus dem Einzelhandel entnommen wurden.

Tab. 5: Untersuchungsergebnisse unterschiedlicher Haltungsformen 2013-2016 (Quelle:
Datenbank der amtlichen Untersuchungsergebnisse in NRW)

Anzahl Nominelle
Haltungsform Parameter . Min Max Mittelwert | Median | Uberschreitung des
Datensatze .
Hochstgehaltes

Oko PCDD/F 39 0,099 2,390 0,699 0,610 0
; PCDD/F +

Oko dl-PCB 39 0,134 16,780 1,781 1,059 3

Freiland PCDD/F 77 0,140 4,660 0,945 0,644 6
. PCDD/F +

Freiland dI-PCB 77 0,220 | 24,800 2,598 1,083 9

Boden PCDD/F 88 0,076 1,680 0,249 0,198 0
PCDD/F +

Boden dl-PCB 88 0,114 3,440 0,367 0,284 0

Kafig PCDD/F 5 0,088 0,752 0,303 0,220 0
sgs PCDD/F +

Kéfig dI-PCB 5 0,128 0,794 0,365 0,294 0

Unbekannt PCDD/F 73 0,124 3,370 0,469 0,222 2

Unbekannt P(;IIE)PD(;:; 73 0,168 7,390 0,939 0,337 3

Alle Gehalte angegeben in pg WHO-TEQ PCDD/F-TEQ/g Fett

HG [PCDD/F]: 2,5 [pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fet]

HG [PCDD/F + dI-PCB]: | 5,0 [pg WHO-PCDD/F+dI-PCB-TEQ/g Fett]

Bei den 116 Eiern aus Oko-(Bio) und Freilandhaltung zusammen uiberschritten sechs Proben
nominell (ohne Beriicksichtigung der Messunsicherheit) die Hochstgehalte fir PCDD/F und
zwolf Proben die Hochstgehalte fir die Summe aus PCDD/F und dI-PCB. Darunter waren
drei Proben, in denen PCDD/F und die Summe aus PCDD/F und dI-PCB gleichzeitig Uber-
schritten waren. Die Uberschreitungen resultierten (iberwiegend aus erhohten dl-PCB-
Gehalten und weniger aufgrund der PCDD/F-Gehalte.

Neun dieser Uberschreitungen (7,8 %) fuihrten zu férmlichen Beanstandungen und amtlichen
Reglementierungen. Von den nominellen Héchstgehalttiberschreitungen waren acht Betriebe
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betroffen in Hilchenbach, Drensteinfurt, Espelkamp, Kamp-Lintfort, Herzebrock-Clarholz,
Munster, Disseldorf sowie ein Betrieb unbekannter Herkunft.

3.3 Ergebnisse aus dem Nationalen Ruckstandskontrollplan

(NRKP)

Der Nationale Ruckstandskontrollplan (NRKP) fir Lebensmittel tierischen Ursprungs ist ein
seit 1989 durchgefiihrtes Programm, in dessen Rahmen unter anderem lebende Nutztiere,
Fleisch, Aquakulturerzeugnisse, Milch, Eier und Honig auf Rickstande unerwinschter Stoffe
untersucht werden. Die Probenahme erfolgt zielorientiert. Das bedeutet, dass Kenntnisse
Uber ortliche oder regionale Gegebenheiten beriicksichtigt werden oder dass Hinweisen auf
unzuléassige oder vorschriftswidrige Tierbehandlungen nachgegangen wird. Der NRKP ist
also nicht auf die Erzielung statistisch reprasentativer Daten ausgerichtet.

Im Rahmen des NRKP werden bundesweit Untersuchungen von Eiern auf PCDD/F und die
Summe von PCDD/F und dI-PCB durchgefihrt. Die beiden folgenden Tabellen zeigen die
Ergebnisse aus den letzten NRKP-Durchgdngen 2012, 2013 und 2014 (BVL:
https://www.bvl.bund.de/DE/O1 Lebensmittel/02 UnerwuenschteStoffeOrganismen/02 _TAM
RueckstaendeLM/01 NRKP/Im_nrkp node.html).

Tab. 6: Untersuchungsergebnisse der NRKP-Durchgange 2012-2014
Haltungsform Anzahl Nachweis Anzahl Mittelwert Median Minimum Maximum
untersuch von Proben [pg/g Fett] [pa/g [pg/g Fett] | [pg/g Fett]
ter Proben Dioxinen mit Fett]
Gehalten
>2,5pglg
Fett

Erzeugnis gemaf Oko- 14 14 0 0,53 0,55 0,10 1,0

Verordnung (EG) 2014
2013 17 17 0 0,54 0,50 0,10 1,9
2012 10 10 0 0,38 0,35 0,05 0,9
Freilandhaltung 2014 44 44 0 0,63 0,50 0,10 2,4
2013 27 26 1 0,54 0,37 0,00 3,0
2012 28 28 0 0,81 0,40 0,10 29
Kéfighaltung 2014 2 2 0 0,10 0,10 0,10 0,1
2013 7 7 0 0,17 0,10 0,10 0,17
2012 4 4 0 0,18 0,20 0,10 0,2
Bodenhaltung 2014 65 65 0 0,26 0,20 0,10 1,6
2013 62 61 1 0,26 0,20 0,00 3,1
2012 69 69 0 0,24 0,20 0,04 2,5
ohne Angabe 2014 12 12 1 0,66 0,30 0,10 2,6
2013 10 10 1 0,63 0,30 0,20 2,8
2012 11 11 0 0,53 0,30 0,10 2,1

Summe 382 380 4

Gehalte in pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett (upperbound)
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Fortsetzung Tab. 6: Untersuchungsergebnisse der NRKP-Durchgange 2012-2014

Haltungsform Anzahl Nachweis | Anzahl Mittelwert Median Minimum Maximum
untersuchter von Proben | [pg/g Fett] [pa/g [pa/g Fett] | [po/g Fett]
Proben Dioxinen mit Fett]
und Gehalt

dioxin- en >

ahnlichen 5,0

PCB pa/g

Fett
Erzeugnis gemaR Oko- 14 14 0 0,84 0,70 0,20 2,40

Verordnung (EG) 2014
2013 17 17 1 1,44 0,90 0,20 8,80
2012 10 10 0 0,98 0,66 0,30 3,32
Freilandhaltung 2014 44 44 2 1,57 0,70 0,20 12,40
2013 27 26 2 2,40 0,49 0,10 45,80
2012 28 28 2 2,03 0,95 0,20 12,00
Kéafighaltung 2014 2 2 0 0,15 0,15 0,10 0,20
2013 7 7 0 0,21 0,20 0,10 0,50
2012 4 4 0 0,23 0,20 0,20 0,30
Bodenhaltung 2014 65 65 0 0,36 0,30 0,10 1,80
2013 62 62 0 0,36 0,30 0,00 3,20
2012 65 65 0 0,34 0,20 0,06 3,00
ohne Angabe 2014 12 12 1 1,56 0,45 0,20 7,70
2013 10 10 0 0,93 0,40 0,30 4,30
2012 11 11 0 0,91 0,60 0,20 2,60
Summe 376 376 8

Gehalte in pg WHO-PCDD/F+dI-PCB-TEQ/g Fett (upperbound)

In vier von insgesamt 376 (1,1 %) untersuchten Proben in den Jahren 2012, 2013 und 2014
wurden Gehalte an PCDD/F Utber dem Hdochstgehalt festgestellt. Betroffen von den Hochst-
gehaltsliberschreitungen waren eine Freilandhaltung, eine Bodenhaltung sowie zwei unbe-
kannte Haltungsformen.

In acht von insgesamt 376 (2,1 %) untersuchten Proben in den Jahren 2012, 2013 und 2014
wurden Summengehalte von PCDD/F und dI-PCB uber dem Hochstgehalt festgestellt. Be-
troffen von den Hoéchstgehaltsiiberschreitungen waren eine Oko-(Bio-)haltung, zwei Frei-
landhaltungen und eine unbekannte Haltungsform.

3.4 Dioxindatenbank des Bundes und der Lander

Das Umweltbundesamt (UBA) betreibt in Zusammenarbeit mit dem Bundesamt fur Verbrau-
cherschutz und Lebensmittelsicherheit (BVL) und dem Bundesinstitut fir Risikobewertung
(BfR) die Dioxindatenbank des Bundes und der L&nder. Dabei ist zu bertcksichtigen, dass
diese Datenbank auch alle Ergebnisse aus NRW enthalt.

Eine Abfrage der dort vorliegenden Daten zu Untersuchungen von Eiern auf Dioxine und
PCB von 2010 bis Mai 2017 ergibt folgende Ergebnisse:
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Tab. 7: Untersuchungsergebnisse in der Dioxindatenbank

WHO-PCDD/F-TEQ (2005) [ng/kg]

Anzahl Proben | Mittelwert Median 90. Perzentil | 95. Perzentil Max.
Haltungsform
Bio + Freiland 509 0,694 0,491 1,217 2,013 22,273
Boden 356 0,379 0,291 0,567 0,948 9,105
Kéfig 36 0,336 0,332 0,406 0,421 1,464
WHO-PCDD/F+ dI-PCB-TEQ (2005) [ng/kg]
Anzahl Proben | Mittelwert Median 90. Perzentil | 95. Perzentil Max.
Haltungsform
Bio + Frei- 508 1,675 0,922 2,727 4,978 65,303
land
Boden 353 0,541 0,407 0,886 1,254 9,552
Kéfig 36 0,431 0,425 0,513 0,525 1,647

Angegeben sind jeweils die Mittelwerte der landerspezifischen Auswertung (ausgenommen Max.)

Da die Daten in der Datenbank nach Bundeslandern getrennt vorliegen, wurden jeweils die
Mittelwerte aus den verfligbaren Daten gebildet — mit Ausnahme der Angabe der Maximal-
Werte. Hier l&sst sich erkennen, dass auch bei Bio- und Freilandhaltung die Mittelwerte der
95.Perzentile sowohl bei den Gehalten der Dioxine als auch bei der Summe aus Dioxinen
und dI-PCB unterhalb der Héchstgehalte liegen.

3.5 Zusammenfassung / Interpretation

Die bisher hier vorliegenden Untersuchungsergebnisse aus Nordrhein-Westfalen zeigen,
dass Hochstgehaltiiberschreitungen eher bei Oko-(Bio-) und Freilandhaltungen auftreten als
bei Kafig-/Volierenhaltungen. Auch Bodenhaltungen weisen so gut wie keine Uberschreitun-
gen auf. Diese Befunde korrelieren auch gut mit den Ergebnissen aus dem NRKP und den in
der Dioxindatenbank des Bundes und der Lander gespeicherten Werten. Hochstgehaltiber-
schreitungen sind insbesondere bei den Summenparametern PCDD/F und dI-PCB zu be-
obachten. Die Uberschreitungen aufgrund erhohter reiner PCDD/F-Gehalte sind eher gering.

Die in Nordrhein-Westfalen festgestellten Héchstgehaltiiberschreitungen resultieren Uber-
wiegend aus erhohten Gehalten an dI-PCB und nicht aus den PCDD/F-Gehalten. Dies korre-
liert mit der Beobachtung, dass die Dioxingehalte in der Umwelt riicklaufig sind, wogegen die
PCB-Gehalte auf einem Level bleiben. Die Belastung bei Haltungsformen mit Auslauf fir die
Tiere (Bio- und Freilandhaltung) ist in der Regel hdher als bei reiner Boden- oder Kafighal-
tung. Insgesamt kommen Hochstgehaltliberschreitungen jedoch nur selten vor. Zudem lie-
Ren sich die Uberschreitungen in Nordrhein-Westfalen tberwiegend auf Punktquellen zu-
rackfihren.

Eine Ableitung von besonders belasteten Gebieten in Nordrhein-Westfalen ist anhand der
Daten nicht moglich.
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4, Versuchskonzept

Zur Ermittlung der Aufnahme von Dioxinen und PCB aus den Bdden durch die dort gehalte-
nen Huhner und der Anreicherung der Kontaminanten im Fleisch der HUihner und den Eiern
war es zwingend erforderlich, die Untersuchung unter &hnlichen Bedingungen wie in der
landwirtschaftlichen Praxis durchzufihren. Nur ein Freilandversuch auf gewachsenen Béden
bietet die Mdglichkeit eines realistischen Vergleichs mit Untersuchungen an anderen Stand-
orten. Eine Grundvoraussetzung fiir die Ubertragbarkeit besteht darin, dass Hilhner auf Fla-
chen gehalten werden, deren Bdden nicht kinstlich mit Schadstoffen angereichert wurden.
Vergleichbare Untersuchungen wurden bisher noch nicht durchgefihrt.

Die Versuchsflachen wurden an einem Standort im Ruhrgebiet ausgewahlt, der fur diese
Fragestellung auch deshalb besonders geeignet war, weil dort bereits seit vielen Jahren
Huhner in Freilandhaltung gehalten werden und von den dortigen Flachen Boden- und Eier-
untersuchungen auf Dioxine und PCB aus dem Jahr 2012 vorlagen. Aus den Ergebnissen
dieser Untersuchung und den anschlieRenden Voruntersuchungen aus 2013/14 sowie 2015
konnte geschlossen werden, dass die am Standort vorliegenden Bodengehalte von 12 bis 14
bzw. 17 bis 23 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg Boden unter Einbeziehung einer geringer belaste-
ten Variante nach Austausch des Oberbodens mit einem Gehalt von 5 bis 6 ng WHO-
PCDD/F-TEQ/ kg Boden die Spannweite Ublicherweise vorkommender Gehalte abdecken.
Noch geringer belastetes Bodenmaterial fiir den Austausch des Oberbodens stand nicht zur
Verfligung.

Huhner zeigen beziglich ihres Pick- und Scharrverhaltens und damit ihres Aktionsradius
unterschiedliche Praferenzen. Dies wirkt sich mdglicherweise auf die Bodenaufnahmerate
der Tiere aus. Da mit Blick auf die Fragestellung grundséatzlich nicht auf die Durchfiihrung
eines Versuchs unter Freilandbedingungen verzichtet werden konnte, die Verhaltensweise
der Huhner unter diesen Rahmenbedingungen jedoch nicht steuerbar ist, waren besondere
Anforderungen an das Versuchskonzept zu stellen. Um diese Anforderungen zu bericksich-
tigen, wurde ein biometrisches Gutachten durch Prof. Hilgers (Institut fir medizinische Statis-
tik der RWTH Aachen) erstellt. Das Konzept basiert auf realistisch vorkommenden Unter-
schieden in der H6he der Dioxin-Gehalte in den Bdden von drei Auslaufflachen sowie den zu
erwartenden Gehalten in Fleisch und Eiern, die auf der Basis vorliegender Untersuchungser-
gebnisse in NRW und von Literaturauswertungen abgeschatzt wurden. Es setzt voraus, dass
sich die Bodengehalte der Auslaufflachen voneinander unterscheiden und dass die Schad-
stoffkonzentrationen in den Hihnern und den Eiern im Wesentlichen aus der Aufnahme be-
lasteten Bodenmaterials resultieren. Da diese Voraussetzungen als erfillt angesehen wur-
den, wurde fir jede Gruppe der Stichprobenumfang berechnet, der zum Nachweis eines ge-
sicherten Unterschiedes in den Dioxin-Gehalten im Huhnerfleisch erforderlich ist. Mit der so
ermittelten Mindestanzahl von Hiuhnern kénnen auch Unterschiede im individuellen Verhal-
ten der Tiere erfasst werden.

Aufgrund des unterschiedlichen Scharr- und Pickverhaltens, des Wachstums der Hihner und
der Verteilung der aufgenommenen Dioxin-Menge im Fettgewebe der HUhner sowie der
Ausscheidung mit den Eiern und mit dem Kot waren in Abhangigkeit vom Alter der Hihner
unterschiedliche Dioxin-Gehalte zu erwarten. Da Huhner nur bis zu einem Lebensalter von
ca. 32 Wochen einen messbaren Lebendmassezuwachs aufweisen und dann als ausge-
wachsen gelten, kann erwartet werden, dass danach durch weitere Aufnahme von Dioxinen
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durch den Kontakt mit dem Boden die Dioxin-Konzentrationen im Fett weiter steigen. Des-
halb wurden die PCDD/F-Gehalte in den Hiihnern und den Eiern bis 12 Wochen nach dem
Ende des GroRenwachstums untersucht.

Der Zeitraum zwischen der Legereife der Hilhner im Lebensalter von 20 Wochen und dem
daraufhin erfolgenden Erstkontakt mit dem Boden bis 12 Wochen nach Ende des Grdl3en-
wachstums bestimmte die Projektlaufzeit von 24 Wochen.
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5. Durchfiihrung

Fur die Durchfiihrung des Projekts wurden Hihner auf drei Versuchsflachen mit jeweils einer
Auslaufflache von 150 m2 und einem Huhnerstall gehalten. Die Auslaufflachen wiesen bei
allen drei Versuchsflachen eine dichte Grasnarbe Gber den gesamten Bereich auf. Beispiel-
haft ist in Abb. 1 der Auslauf von Variante 3 dargestellt. Die drei Auslaufflachen wurden
durch 1,80 m hohe Z&aune voneinander getrennt und zum Schutz vor Greifvogeln mit einem
Netz Uberspannt.

Bei Voruntersuchungen zur Bodenbelastung waren in 2013/14 die PCDD/F-Gehalte der obe-
ren Bodenschicht von 0-10 cm in einem 5*5 m — Raster differenziert fr die gesamte Flache
bestimmt worden. Anhand dieser Untersuchungen wurden die Versuchsvarianten festgelegt.
Der dabei in Variante 3 festgestellte Bodengehalt von 17 bis 23 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg
stellt die Obergrenze der Belastung dar. Im gleichen Areal befindet sich eine Flache, die ge-
ringere Gehalte (12 bis14 ng WHO-PCDD/F-TEQ/Kg) aufweist (Variante 2). Die am Standort
vorliegenden Gehalte entsprechen typischen Gegebenheiten im Ballungsraum von NRW.
Die PCDD/F-Gehalte der dritten Flache mit dem niedrigsten Bodengehalt von ca. 5 bis 6 ng
WHO-PCDD/F-TEQ/kg wurden durch Abtragen des vor Ort vorhandenen Oberbodens und
Einfullen eines geringer belasteten Bodens aus dem sidlichen Minsterland in einer Tiefe bis
15 cm erreicht (Variante 1). Zur Absicherung der Untersuchungsergebnisse wurden an-
schlielend Bodenproben jeweils als Mischproben fir die festgelegten Auslaufflachen ent-
nommen und analysiert. Eine erneute und abschlieBende der Untersuchung der Boden wur-
de nach Abschluss des Versuches wiederum im 5*5 m - Raster durchgefihrt.

Neben den Analysen auf PCDD/F, dI-PCB und ndl-PCB wurden auch Kérnungsanalysen der
Bdden durchgefuhrt sowie deren TOC-Gehalte und pH-Werte ermittelt.

Abb. 1: Auslauf von Stall 3 am 01.08.2016
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Fur das Projekt wurden Hybridhihner der Rasse Tetra eingesetzt. Die Kiken wurden bei
einem Gefligelhandler bis zum Alter 15-16 Wochen gehalten. Danach wurden die Hihner
auf den Hof eines anderen Gefligelhandels verbracht und verblieben dort bis zum Alter von
20 Wochen. Die Huhner wurden dort teilweise auch schon mit Legemehl geflittert; sie wur-
den aber im Dunkeln gehalten, damit sie noch keine Eier legen. Im Alter von 20 Wochen
wurden die Hihner am 26.07.2016 auf die Versuchsflachen gebracht.

Nach den Vorgaben des biometrischen Gutachtens (Anhang) waren fir die Durchfihrung
des Projekts 63 Huhner erforderlich. Da - wie bei jeder Hihnerhaltung moglich - ein Teil der
Tiere eines naturlichen Todes sterben kann, wurde eine Dropout Rate von 10 % bericksich-
tigt, so dass zusatzlich neun Hihner in den Versuch aufgenommen werden mussten. Somit
wurden zu Anfang des Versuchs 72 Hihner aufgestallt. Zur Ermittlung der PCDD/F- und
PCB-Gehalte im Fleisch der Huhner vor dem ersten Kontakt mit dem Boden wurden von den
drei Teilflachen je drei legereife Hihner im Alter von 20 Wochen durch Injektion des Barbitu-
rats Pentobarbital gettet und das Brustfleisch im Chemischen und Veterinaruntersuchungs-
amt Minsterland-Emscher-Lippe (CVUA-MEL) untersucht. Danach wurden zu drei weiteren
Zeitpunkten (Alter der Tiere 26, 32 und 44 Wochen) von jeder der drei Teilflachen sechs
Huhner getotet und untersucht.

Die getoteten Tiere wurden jeweils unverziglich an das Labor des CVUA-MEL geliefert und
in der dortigen Pathologie seziert. Da sich PCDD/F und PCB im Fettgewebe einlagern, wur-
de mdglichst viel fetthaltiges Gewebe des gesamten Tieres entnommen. Die nachfolgende
Fettbestimmung im Labor ergab jeweils Fettgehalte von ca. 70-80%. Der zugrundeliegende
Fettgehalt spiegelt somit ungefahr die Situation beim Verzehr von Hiuhnerfleischprodukten,
z.B. eines Suppenhuhnes wider.

Im Verlauf des Projektes sind zwei Hihner gestorben: 26 Tage nach dem Start des Projekts
ein Huhn aus dem Stall 1/Variante 1 und 36 Tage nach dem Start ein Huhn aus Stall 3 / Va-
riante 3. Nach Auskunft des fiir die Uberwachung des Gesundheitszustands der Hithner zu-
standigen Tierarztes sind die Hiihner eines nattrlichen Todes (Legenot) gestorben.

Zur Futterung der Huhner wurde marktibliches Legehennenfutter verwendet. Das mehlfor-
mige Futtermittel wurde ausschliefZlich in die Futtertrége der drei Hihnerstalle gegeben. Eine
Futterung auf den Auslaufflachen wurde nicht durchgefiihrt. Die Tagesration entsprach in
etwa einer Menge an 120 — 130 g Futtermittel/Huhn.

Von 17:00 Uhr bis zum nachsten Tag um 8:00 Uhr verblieben die Hihner in den Stéllen. Von
8:00 Uhr bis 17:00 Uhr konnten die Hihner neben dem Huhnerstall auch die Auslaufflachen
nutzen und beim Scharren sowohl Gras als auch Boden mit aufnehmen. Eine zusétzliche
Futterung mit Grunfutter erfolgte nicht.

Die Anzahl der gelegten Eier pro Tag wurde fir die drei Stélle getrennt erfasst. Die Legeleis-
tung, d.h. die Anzahl der Eier je Huhn und Tag ist differenziert fir die drei Stélle in Abb. 2
dargestellt. Bereits wenige Tage nach dem Start ist in allen drei Stallen ber den gesamten
Versuchszeitraum eine sehr hohe Legeleistung von etwa 0,9 Eiern pro Huhn und Tag zu
erkennen mit - bedingt durch geringere Aul3entemperaturen - leicht abnehmender Tendenz
im Zeitraum von Anfang November 2016 bis Januar 2017. Unterschiede in der Legeleistung
zwischen den Versuchsvarianten sind nicht erkennbar.
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Abb. 2: Legeleistung der HUhner der Stalle 1, 2 und 3 im Versuchszeitraum von Juli 2016
bis Januar 2017

Zur Bestimmung der PCDD/F- und PCB-Gehalte der Eier wurden den Vorgaben des biomet-
rischen Gutachtens (Anhang) entsprechend vor dem ersten Kontakt mit den Bdoden im Le-
bensalter von 20 Wochen von jeder Teilflache drei Mischproben von je drei Eiern entnom-
men und ebenfalls im Labor des CVUA-MEL auf ihre Gehalte an PCDD/F und PCB unter-
sucht. Danach wurden zu vier weiteren Zeitpunkten (26., 32., 38.und 44. Lebenswoche der
Huhner) am Tag bevor die Hiuhner getétet wurden, fir jede Teilflache entsprechend sechs
Mischproben von je drei Eiern erstellt und auf ihre Gehalte an Dioxinen und PCB untersucht.
Darlber hinaus wurden weitere Eierproben aus der 22., 24., 28. und 30. Lebenswoche zu-
nachst als Rickstellproben gelagert und nach der Auswertung der ersten Ergebnisse eben-
falls untersucht.

Um einen mdoglichen Eintrag von PCDD/F und PCB iber das Futtermittel und das Trankwas-
ser sowie Uber Materialien, mit denen die Hihner wahrend des Projekts Kontakt hatten, zu
erfassen, wurden Futtermittel (Charge 1: 26.07.2016 bis 06.09.2016; Charge 2: 07.09.2016
bis 18.10.2016; Charge 3: 19.10.2016 bis 10.01.2017), Trankwasser, Stroh und Materialpro-
ben von Huhnerstallen, Stitzpfahlen fur die Netze tGber den Auslaufflachen sowie Legenes-
tern auf ihre Gehalte an PCDD/F und PCB untersucht:.

In unmittelbarer N&he zu den Auslaufflachen der Hihner wurden Grinkohlpflanzen in mit
unbelasteter Einheitserde geflllten Pflanzcontainern kultiviert und nach Versuchsende auf
ihre Schadstoffgehalte untersucht. Da Griinkohl als Indikatorpflanze flr immissionsbedingte
Eintrage von PCDD/F und PCB gilt, kdnnen diese Ergebnisse auf atmospharische Stoffein-
trage hin bewertet werden.
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6. Auswertungen und Ergebnisse

Fur die Auswertungen des Versuches wurden die folgenden Konventionen zu Grunde gelegt:

o Daten mit Werten fir Einzelparameter ,<BG" gehen grundsatzlich mit dem Wert der
Bestimmungsgrenze in die Auswertung ein.

¢ Summenparameter werden als ,Upper Bound“-Werte ausgewertet, da dies der Ubli-
chen Vorgehensweise in der Lebens- und Futtermittelbewertung entspricht.

Ausgewahlte Berechnungen und Statistiken werden zusétzlich mit ,Lower Bound“-Werten
durchgefihrt.

6.1 Boden

PCDD/F-Analysen der verschiedenen Bodenproben auf den Untersuchungsflachen

Im Rahmen der Voruntersuchungen zur Versuchsdurchfiihrung waren in 2013/14 Beprobun-
gen der oberen Bodenschicht von 0-10 cm in einem 5*5 m — Raster durchgefthrt und die
Bodenproben auf PCDD/F-Gehalte analysiert worden. Nach Abschluss des Versuchs in
2017 wurden die Bdden der drei auf dieser Basis festgelegten Auslaufflachen nach gleichem
Muster, differenziert in je 6 Teilquadranten erneut beprobt und untersucht. Da der Boden der
Flache 1 zwischenzeitlich ausgetauscht worden war, ist ein Vergleich fir diese Flache nur
mit den Werten des aufgebrachten Materials moglich. In der nachfolgenden Abbildung wer-
den die Untersuchungsergebnisse der einzelnen Quadranten fir PCDD/F vor und nach dem
Versuch raumlich dargestellt (Abb. 3). Zwar sind fur einzelne Quadranten leichte Abwei-
chungen gegenuber der Voruntersuchung festzustellen, im Mittel bestatigen sich die Ergeb-
nisse der Voruntersuchungen jedoch.

2014 2017
124 147 17,8 7,1 4,7
143 16,70 19,3 20,6/ 154 4,7 6,3 260 19,0
21,3 19,6 17,2 236 20,1 7,2 22,0 25,0
Variante 1}
14,9 13,2 16,7 18,2 15,0
Variante 3 Variante 3}
14,4 13,7 13,7 17,0 14,0
13,6 12,1 15,0 11,0 12,0
13,3 15,1 16,0 “

Variante 2 Variante

Abb. 3: PCDD/F-Gehalte [ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg Boden] im Oberboden (0-10 cm) der
Versuchsflachen. Ergebnisse der Untersuchungen aus 2014 und 2017 (Aufsicht)
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Unmittelbar vor Versuchsbeginn waren in 2015 zur Absicherung der mittleren Gehalte auf
den drei Auslaufflachen Mischproben von der jeweiligen Gesamtflache entnommen und ana-
lysiert worden. Mit gemessenen PCDD/F-Gehalten von 4,6 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg im
Auslauf der Variante 1 (grun), 13,0 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg im Auslauf der Variante 2
(blau) bzw. 17,0 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg im Auslauf der Variante 3 (rot) bestatigen auch
diese Untersuchungen die grundséatzliche Abstufung der Bodengehalte.

Anhand aller durchgefiihrten Bodenuntersuchungen wurden auch Vergleiche der unter-
schiedlichen Probenahmezeitpunkte bzgl. der jeweiligen Kongenerenverteilung vorgenom-
men. Fir diese Vergleiche konnten auch die Ergebnisse der Voruntersuchungen des Auf-
bringungsmaterials auf Flache 1 (griin) einbezogen werden.

Nachfolgend (Abb. 4 - Abb. 6) werden flr die drei Versuchsflachen jeweils die Analysener-
gebnisse aller dort entnommenen Bodenproben fir alle Kongenere grafisch dargestellt und
verglichen. Danach ist festzustellen, dass insbesondere fur die beiden Flachen 2 (blau) und
3 (rot) mit ,gewachsenem” Boden die jeweiligen Analysenwerte recht gut reproduzierbar zu
sein scheinen. Leichte Streuungen sind auf der Flache 2 (blau) beim OCDF zu konstatieren.
Etwas hohere, jedoch auch vertretbare Streuungen finden sich auf der Flache 1 (griin), was
damit zusammenhangen kann, dass geringfligige punktuelle Vermischungen mit dem ur-
sprunglichen Bodenmaterial beim Bodenaustausch mdglicherweise nicht ganzlich ausge-
schlossen werden konnten.
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Abb. 4: PCDD/F-Gehalte [ng/kg Boden] im Oberboden (0-10 cm) der Variante 1 (grin) —
(2017: Flachenbeprobung von 6 Teilquadranten, 2015: Flachenbeprobung als Mischprobe der Gesamtflache,
2014: Beprobung des Aufbringungsmaterials)
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Abb.5: PCDD/F-Gehalte [ng/kg Boden] im Oberboden (0-10 cm) der Variante 2 (blau) —
(2013 und 2017: Flachenbeprobung von 6 Teilquadranten, 2015: Flachenbeprobung als Mischprobe der Ge-

samtflache)
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Abb. 6: PCDD/F-Gehalte [ng/kg Boden] im Oberboden (0-10 cm) der Variante 3 (rot) —
(2013 und 2017 Flachenbeprobung von 6 Teilquadranten, 2015: Flachenbeprobung als Mischprobe der Gesamt-

flache)

Fur die weiteren Auswertungen zum Transfer wurde entschieden, ausschlie3lich die in 2015
ermittelten Bodenwerte zu bertcksichtigen. Die Konzentrationen der Kongenere in den Bo-
denproben der drei Varianten werden in der nachfolgenden Abbildung gezeigt (Abb. 7). Mit
Ausnahme des OCDD sind in der Variante 1 erwartungsgemald niedrigere Gehalte aller
Kongenere gegentiber den Belastungsvarianten 2 und 3 festzustellen.
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Abb.7: PCDD/F-Gehalte in Boden [ng/kg TS] der 3 Varianten (Probenahme 2015)

Die PCDD/F-Profile der Boden werden durch die Visualisierung der prozentualen Anteile der
Kongenere an der Summe der PCDD/F in der nachfolgenden Abbildung deutlich (Abb. 8).
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Abb. 8: Relativer Anteil (% an Gesamtsumme einer Variante) der PCDD/F-Kongenere in
Bdden der drei Varianten (Probenahme 2015)

Bei der Gegentberstellung der Varianten ist zu erkennen, dass das auf der Flache 1 aufge-
fullte Bodenmaterial relativ hohe Gehalte an hepta- und octachlorierten Dioxinen aufweist,
wohingegen die Bdden der Belastungsvarianten 2 und 3 zwar fir einen grof3en Teil der Kon-
genere - von 1,2,3,6,7,8-HexaCDF bis OCDD - ein untereinander ahnliches Verteilungsmus-
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ter zeigen, im Vergleich dieser beiden Varianten jedoch auf der Versuchsflache 3 relativ ho-
he Anteile an 2,3,7,8-TetraCDF und 1,2,3,7,8-PentaCDF nachgewiesen wurden.

Wie zuvor beschrieben liegen die Versuchsflachen im anthropogen stark tberpragten Bal-
lungszentrum des Ruhrgebietes. Fir einen Vergleich mit anderen Flachen unter Freilandhal-
tung von Hihnern wurden beispielhaft Untersuchungen des LANUV von 2012 - 2014 aus
dem Kreis Borken (n=6), zwei Untersuchungen aus dem Kreis Minden-Libbecke (n=11) und
(n=5) sowie die Untersuchung am Versuchsstandort aus 2012 (n=2) und eine zeitgleich in Duis-
burg (n=2) durchgeflihrte Untersuchung herangezogen. Dabei zeigen sich deutliche Unter-
schiede beim Vergleich der mittleren prozentualen Verteilung der Kongenere (Abb. 9). So
weisen alle Flachen am Versuchsstandort h6here Anteile an Furanen und tendenziell niedri-
gere Anteile an Dioxinen auf. Besonders deutlich pragt sich dieser Unterschied aber bei den
Bdden der Varianten 2 und 3 sowie bei den Proben aus 2012, also den vor Versuchsbeginn
dort bereits untersuchten Bodenproben aus. Aber auch die ca. 5 km nérdlich des Versuchs-
standorts gelegene Flache in Duisburg und das in der Variante 1 aufgebrachte, aus dem
Kreis Recklinghausen stammende Bodenmaterial weisen vergleichsweise hohe Furananteile
auf. Im Gegensatz dazu finden sich in anderen Bodenproben héhere Anteile v.a. hochchlo-
rierter Dioxine. Bei einer erganzenden Auswertung der prozentualen Verteilung der Konge-
nere aller Standorte sind bei Betrachtung der tetra- bis hexachlorierten Furane weitere Auf-
falligkeiten erkennbar. Ahnlich hohe prozentuale Anteile von 2,3,7,8-TeCDF, 1,2,3,7,8-
PeCDF, 2,3,4,7,8-PentaCDF und 1,2,3,4,7,8-HexaCDF wie am Standort in Duisburg werden
durchaus auch an einzelnen Standorten im landlichen Bereich festgestellt. Den Fragen, ob
solche Unterschiede im Kongenerenprofil der PCDD/F regional verbreitet sind oder sich auf
einzelne Standorte beschranken und welche Ursachen dafiir verantwortlich sind, kann mog-
licherweise durch Auswertung weiterer Bodenuntersuchungen nachgegangen werden.
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Abb. 9:  Prozentuale Verteilung der PCDD/F-Gehalte in Béden unterschiedlicher Standor-
te (Zrcoor je Standort = 100 %)
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PCB-Gehalte auf den Untersuchungsflachen

Die dI-PCB- und ndl-PCB-Gehalte der Varianten 1 bis 3 liegen in einer ahnlichen GréRRen-
ordnung und zeigen keine vergleichbaren Abstufungen wie die PCDD/F-Gehalte.

Tab. 8: dl- und ndI-PCB-Gehalte in Boden der Versuchsvarianten

Var. 1 (griin) Var. 2 (blau) Var. 3 (rot)
dI-PCB [ng WHO-TEQ /kg] | 1,2 2,9 2,4
ndl-PCB [ug /kg] 8,4 11,8 7,4

Begleitende Untersuchungsparameter

Die Kérnungsanalyse der Bodenproben hat deutliche Unterschiede der beiden Belastungs-
varianten 2 und 3 gegentiber der geringer belasteten Variante beziiglich der Bodenart aufge-
zeigt. Das in Variante 1 aufgebrachte Bodenmaterial weist sehr viel héhere Sandanteile auf
und wird der Bodenart ,schwach toniger Sand" zugeordnet, wahrend der Boden am Standort
mit deutlich héheren Schluffanteilen als ,schluffig-lehmiger Sand“ anzusprechen ist.

Eine genaue Spezifizierung der C-Gehalte der Bdden erfolgte mittels temperaturfraktionierter
Kohlenstoff-Phasenanalytik nach DIN 19539. Dabei wurden die Summenparameter TOC
(organischer Kohlenstoff), TIC (anorganischer Kohlenstoff) und ROC (Elementarer Kohlen-
stoff bzw. restlicher oxidierbarer Kohlenstoff) ermittelt. Alle Bodenproben weisen mit Werten
zwischen 4,1 % und 4,6 % ahnlich hohe Cges-Gehalte auf. Die TOC-Gehalte schwanken zwi-
schen 2,5 und 3,0 %. Alle Bbden liegen im Bereich der fir Grinlandbdden Ublicherweise
ermittelten TOC-Gehalte. Die TOC-Fraktionierung weist aufgrund der ROC-Gehalten von 0,8
bis 1,1 % auf moglicherweise bergbaubedingte Einfllisse hin.

Der pH-Wert des Bodens der Variante 1 liegt mit 5,6 im Bereich des von der Landwirt-
schaftskammer empfohlenen Ziel-pH-Wertes fir Grinlandbéden der Bodenart schwach toni-
ger Sand. Die pH-Werte der Boden der Varianten 2 und 3 liegen mit 6,1 und 6 geringfligig
oberhalb des Ziel-pH-Wertes fur Grinlandbdden der Bodenart schluffig-lehmiger Sand.

Aufgrund der geringen Variation der bodenkundlichen Begleitparameter war deren weitere
Betrachtung bei der Analyse von Einflussfaktoren auf den Transfer in Fleisch und Eier nicht
sinnvoll méglich.

Die am Versuchsstandort in Containern exponierten Grunkohlproben weisen erwartungsge-
mafl PCDD/F- und PCB-Gehalte auf, die im Bereich des 95.-Perzentils der Hintergrundun-
tersuchungen in NRW liegen. Sie entsprechen vom Gehaltsniveau und mit Blick auf die Kon-
generenmuster den in Duisburg Ublicherweise anzutreffenden Ergebnissen. Es ergeben sich
damit keine Hinweise auf au3ergewéhnliche PCDD/F und PCB-Eintrage durch Staubnieder-
schlag. Die systemische Aufnahme dieser Stoffe Uber die Pflanzenwurzeln in den Grasauf-
wuchs wird als unbedeutend eingeschatzt.

Auch in den Materialproben der Stalle, Zaunpféahle sowie dem Trankwasser und dem Stroh
wurden keine Auffalligkeiten festgestellt, so dass insgesamt weitestgehend sichergestellt ist,
dass auRergewdhnliche andere Belastungsquellen am Versuchsstandort nicht vorliegen.
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Zur besseren Lesbarkeit des Berichtes werden nachfolgend noch einmal die zugrunde geleg-
ten PCDD/F- und PCB-Gehalte in den Bdden der drei Varianten als Legende zusammenge-
stellt.

Variante PCDD/F [ng WHO-TEQ/kg] | dI-PCB [ng WHO-TEQ/Kg] ndl-PCB [ug /kg]
6,0 1,9 8,4
14,0 2,9 11,8
20,7 2,4 7,4

6.2 HUhner und Eier

Zur ldentifikation von Trends und Ausrei3ern von Eier-und Gewebeproben wurden Boxplots
differenziert nach Zeit und Varianten fir PCDD/F, dI-PCB und PCBgs erstellt. Mit Hilfe der
.Boxen“ werden jeweils das erste und dritte Quartil sowie der Median identifiziert, die ,Whis-
ker* kennzeichnen den 1,5-fachen Interquartilabstand. Ausreil3er (>1.5-faches Interquartil
auRRerhalb der Box), in den nachfolgenden Darstellungen mit ° gekennzeichnet, und Extrem-
werte (>3-faches Interquartil auRerhalb der Box), in den nachfolgenden Darstellungen mit *
gekennzeichnet, wurden in den weiteren Auswertungen nicht ausgeschlossen.

6.2.1Huhner
PCDD/F

Bei den PCDD/F-Gehalten im Fleisch der Huhner ist bereits in den Boxplots insgesamt ein
Anstieg mit fortdauernder Laufzeit des Versuches festzustellen. Dieser Trend scheint jedoch
nicht kontinuierlich sondern in verschiedenen Phasen abzulaufen. Die Gehalte steigen in
allen Varianten unmittelbar nach Beginn des Versuches stark an und scheinen danach bis
zur 32. Lebenswoche, in der die Hihner im Allgemeinen weitgehend ausgewachsen sind,
auf vergleichbarem Niveau im Bereich der Hochstmengenkonzentration zu bleiben. Dabei
sind jedoch erhebliche Streuungen der Einzelwerte festzustellen. Die Werte steigen nach der
32. Lebenswoche noch einmal deutlich an und Gberschreiten ab der 44. Lebenswoche, also
168 Tage nach Versuchsbeginn, durchgéngig den Hochstgehalt. Da einige Autoren (z. B.
Ikeda et al., 2004) davon ausgehen, dass die aufgenommenen Dioxinmengen von den Hen-
nen zunachst akkumuliert und dann mit einer weitgehend konstanten Rate in das Eigelb
transferiert werden, deutet dieser Befund darauf hin, dass bei den Hennen bei weitgehend
gleicher Korpermasse — trotz der beobachteten durchgehend hohen Legeleistung — eine
Veranderung der Korperzusammensetzung hin zu mehr Fettmasse und weniger Protein-
(und Wasser-)Masse stattfand. Da keine Ganzkoérperanalysen an den Hennen vorgenommen
werden konnten, lasst sich diese Vermutung anhand der Daten des aktuellen Vorhabens
jedoch nicht tberprifen.
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Abb. 10: PCDD/F-Gehalte im Fleisch von Huhnern [pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett] in Ab-
hangigkeit von Varianten unterschiedlicher Bodengehalte und Versuchslaufzeit
(jeweils n = 6; rote Linie: Hochstgehalt 1,75 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett)

PCB

Ein ahnlicher zeitlicher Verlauf deutet sich auch bei den PCB an. Wie bei PCDD/F-Gehalten
ist aber auch bei PCB-Gehalten im Fleisch der Hihner mit erheblichen Streuungen zu rech-
nen (Abb. 11).

Der Auslésewert fur dI-PCB (0,75 pg WHO-dI-PCB-TEQ/g Fett) wird unmittelbar nach Ver-
suchsbeginn regelm&Rig wberschritten. Einen Wert fur dl-PCB-Hb6chstgehalte gibt es nicht.
Die Aussagen zu PCDD/F sind somit auf die Summe von PCDD/F+dI-PCB (bertragbar.
Uberschreitungen des Hochstgehaltes fur ndl-PCB (40 ng/g Fett) sind nicht festzustellen.
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Abb. 11: dI-PCB-Gehalte (links in pg WHO-dI-PCB-TEQ/g Fett]) und ndI-PCB-Gehalte

(rechts in ng PCBe/g Fett) im Fleisch von Hihnern in Abhangigkeit von Varianten

unterschiedlicher Bodengehalte und Versuchslaufzeit (jeweils n = 6; rote Linie =
Ausldsewert: 0,75 pg WHO-dI-PCB-TEQ/g Fett)
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6.2.2 Eier
PCDD/F

Auch in den Eiern steigen die PCDD/F-Gehalte sehr schnell nach Versuchsbeginn an und
bleiben bis zum Ende des GrolRenwachstums der Hihner zunachst auf einem &ahnlichen Ni-
veau (Abb. 12). Nach der 30./32. Woche (70/84 Tage nach dem Start) ist auch hier ein er-
neuter Anstieg der Gehalte festzustellen.
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Abb. 12: PCDD/F-Gehalte in Eiern [pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett (Ei)] in Abhéngigkeit von
Varianten unterschiedlicher Bodengehalte und Versuchslaufzeit (jeweils n = 6; ro-
te Linie: Hochstgehalt 2,5 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett)

Die Streuungen bei Eiern sind tendenziell geringer, die Zahl der Extremwerte und der Aus-
rei3er ist allerdings hoher als bei den PCDD/F-Gehalten in den Hiihnerfleischproben.

PCB

Der zeitliche Verlauf der PCB-Gehalte in Eiern dhnelt dem der PCDD/F. Uberschreitungen
des Auslosewertes fir dI-PCB (1,75 pg WHO-dI-PCB-TEQ/g Fett) sind in allen Varianten
erstmalig 126 Tage nach Versuchsbeginn, d.h. in der 38. Lebenswoche festzustellen. Auch
hier sind die grundlegenden Aussagen zu PCDD/F auf die Summe von PCDD/F+dI-PCB
Ubertragbar. Hochstgehaltstiberschreitungen fir ndl-PCB (40 ng PCBe/g Fett) wurden nicht
festgestellt. Ausrei3er und Extremwerte treten noch haufiger auf als im Fleisch der Tiere.
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Abb. 13: dI-PCB-Gehalte (links in pg WHO-dI-PCB-TEQ/g Fett]) und ndl-PCB-Gehalte

6.3

(rechts in ng PCBs/g Fett) in Eiern in Abhangigkeit von Varianten unterschiedlicher
Bodengehalte und Versuchslaufzeit (jeweils n = 6; rote Linie = Auslosewert: 1,75
pg WHO-dI-PCB-TEQ/g Fett)

Statistische und analytische Auswertungen

Um gesicherte Aussagen zu den zuvor beschriebenen Beobachtungen machen zu kénnen,
wurde folgenden Fragestellungen mit Hilfe statistisch-analytischer Ansatze nachgegangen:

Beeinflussen die Schadstoffgehalte in Boden die Schadstoffgehalte in Eiern und im
Fleisch von Huhnern, die auf diesen Bdden unter Freilandbedingungen gehalten wer-
den? (siehe Kapitel 6.3.1)

Gibt es signifikante Unterschiede in den Gehalten (Summenfaktoren und alle Konge-
nere) in Eiern und im Fleisch zwischen den drei Varianten? (siehe Kapitel 6.3.1)

Gibt es signifikante Unterschiede in den Gehalten (Summenfaktoren und alle Konge-
nere) in Eiern und im Fleisch zwischen den Untersuchungszeitpunkten bzw. im zeitli-
chen Verlauf? (siehe Kapitel 6.3.2)

Lasst sich der Transfer vom Boden in Eier und Fleisch quantifizieren? Gibt es andere
Faktoren (Kérnung/Humusgehalt), die diesen Transfer beeinflussen? (siehe Kapitel
6.3.3)

Lasst sich der Transfer vom Huhn in Eier quantifizieren? (siehe Kapitel 6.3.4)
Unterscheiden sich die Kongenere hinsichtlich des Transfers aus unterschiedlichen
Medien? (siehe Kapitel 6.3.3)

Ab welchem Zeitpunkt ist mit relevanten bzw. nicht tolerierbaren Uberschreitungen
von Héchstmengen (PCDD/F-TEQ, PCBs und PCDD/F+dI-PCB-TEQ) zu rechnen?
Gibt es Kongenere, die den Zeitpunkt oder das AusmaR dieser Uberschreitungen be-
sonders beeinflussen? (siehe Kapitel 6.3.6)

Lassen sich aus Bilanzrechnungen Aussagen zur Plausibilitdt der Ergebnisse und
ggf. zur Verfugbarkeit der Schadstoffe ableiten? (siehe Kapitel 6.3.5)

Lassen sich Hinweise auf mégliche MaRnahmen ableiten?
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Zur Beantwortung der vorgenannten Fragestellungen wurden die nachfolgend beschriebe-
nen Auswertungen mit Hilfe unterschiedlicher Werkzeuge (SPSS 23.0 und Excel 2010)
durchgefuhrt. Das Signifikanzniveau wird einheitlich auf p<0,05 festgelegt.

6.3.1 Unterschiede in den Gehalten in Eiern und im Fleisch der Hihner

Fur den statistischen Nachweis signifikanter Unterschiede zwischen den Varianten sowohl
fur Fleisch als auch Eier waren entsprechend der Vorgaben des statistischen Gutachtens
des IMSA (Kapitel 4) paarweise t-Tests angestrebt. Voraussetzung dafir ist u.a. die Normal-
verteilung der Daten. Diese kann nach Prufung durch Shapiro-Wilk-Tests jedoch nur fir ein-
zelne Varianten oder Zeitreihen angenommen werden. Die Proben der drei Varianten wur-
den deshalb zu allen Zeitpunkten zun&chst mit einem nichtparametrischen Testverfahren
(Kruskal-Wallis-Test) fur die PCDD/F-TEQ verglichen. Damit sollte fur diesen Parameter in
den jeweiligen Zeitschnitte geklart werden, ob zwischen den Varianten signifikante Unter-
schiede bestehen. Sofern diese Tests auf Unterschiede hinwiesen, wurde mit Mann-
Whitney-U-Tests gepruft, fir welche der Varianten pro Zeitschnitt diese nachzuweisen sind.
Ausgehend von den Gehalten zu Versuchsende wurden die Tests wie nachfolgend be-
schrieben schrittweise nacheinander durchgefihrt.

6.3.1.1 PCDD/F im Fleisch von Hiihnern

Es wurden zunachst Mittelwertvergleiche fir die gemessenen PCDD/F-Gehalte im Fleisch
der Hiihner vorgenommen:

a. Vergleich der drei Bodenvarianten zum Zeitpunkt 168 Tage nach Versuchsbeginn

b. Wenn a. signifikant -> zwischen drei Bodenvarianten zum Zeitpunkt 84 Tage nach
Versuchsbeginn

C. Wenn b. signifikant -> zwischen drei Bodenvarianten zum Zeitpunkt 42 Tage nach

Versuchsbeginn

Fur keinen der Zeitschnitte konnten auf Basis dieser Tests signifikante Unterschiede der
PCDD/F-Gehalte im Fleisch der Huhner zwischen den Bodenvarianten konstatiert werden.
Die Mittelwerte sind nachfolgend mit den jeweiligen Konfidenzintervallen grafisch dargestelit.

Es sind innerhalb der Varianten sehr hohe Streuungen unabhangig von den Bodengehalten
festzustellen, so dass die berechneten Mittelwerte ausgesprochen unsicher sind (Abb. 14).
Da mit den vorherigen Auswertungen zu den jeweiligen Probenahmezeitpunkten keine signi-
fikanten Unterschiede zwischen den Varianten nachgewiesen werden konnten, wurden sie
anschlieRend zusammengefasst (Abb. 15).
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Abb. 14: Mittelwerte und 95%-Konfidenzintervalle der PCDD/F-Gehalte [pg WHO-PCDD/F-

TEQ/g Fett (Huhn)] im Fleisch der Hihner der drei Varianten im zeitlichen Verlauf
(jeweils n = 6; rote Linie: Hochstgehalt 1,75 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett)
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Abb. 15: Mittelwerte und 95%-Konfidenzintervalle der PCDD/F-Gehalte [pg WHO-PCDD/F-
TEQ/g Fett (Huhn)] im Fleisch der Huhner im zeitlichen Verlauf (rote Linie:
Hochstgehalt 1,75 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett)

Interpretation:

Im Fleisch von Huhnern wird mit nahezu 95 %iger Wahrscheinlichkeit der Hochstwert der
EU-KmV fir PCDD/F (1,75 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett) im Mittel und unabh&ngig vom
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Bodengehalt (innerhalb des hier betrachteten Konzentrationsbereiches) bereits 42 Tage
nach dem Start (26. Lebenswoche) Uberschritten und bleibt bis 84 Tage nach dem Start (32.
Lebenswoche), d.h. bis zum Erreichen der maximalen Grofl3e auf diesem Niveau. Noch ho-
here Gehalte werden zum Zeitpunkt 168 Tage nach dem Start (44. Lebenswoche) nachge-
wiesen.

6.3.1.2 PCDD/F in Eiern

Wie oben beschrieben und analog zur Vorgehensweise bei den Fleischproben der Huhner
wurden Mittelwertvergleiche fur Eier zu den Zeitpunkten 168, 126, 84, 70, 56, 42, 28 und 14
Tage nach Versuchsstart durchgeftuhrt.

Im Gegensatz zu den Fleischproben der Hihner wurden bei Eiern signifikante Unterschiede
zwischen den Varianten festgestellt. Nachweisbare Unterschiede betrafen zu verschiedenen
Zeitpunkten jedoch nicht immer dieselben Varianten. In der nachfolgenden Tabelle sind die
Mittelwerte der Varianten zusammengestellt und homogene Gruppen (Varianten, die sich
nicht voneinander unterscheiden) differenziert nach Zeitschnitten dargestellt (Tab. 9). In der
Tabelle sind Varianten, die sich innerhalb eines Zeitschnittes nicht voneinander unterschei-
den, mit gleichen Buchstaben gekennzeichnet.

Tab. 9: Mittelwerte der PCDD/F-Gehalte [pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett (Ei)] und Ergeb-
nis der Signifikanzprifung der Eiproben differenziert nach Varianten und Zeit-

schnitten
Var. 1 (griin) Var. 2 (blau) Var. 3 (rot)
14 Tage 1,12 0,82 1,52
28 Tage 1,62 1,52 2,02
42 Tage 1,92 1,82 2,02
56 Tage 2,02 1,42 2,12
70 Tage 1,82 162 3,0°
84 Tage 1,92 1,72 3,2°b
126 Tage 3,0 (5,9)* 3,4*
168 Tage 3,82 567" 6,3°

Varianten mit gleichen Buchstaben innerhalb eines Zeitschnittes unterscheiden sich nicht signifikant (mindestens p<0,05) von-
einander

*nicht in die Priifung einbezogen

Demnach weisen zum Ende des Versuches (168 Tage) die beiden hdher belasteten Varian-
ten 3 (rot) und 2 (blau) gegeniber der gering belasteten Variante 1 (grin) signifikant hhere
Gehalte (p<0,01) in den Eiern auf. Die anschlieRende Prifung des nachsten Zeitschrittes ist
damit zulassig. In den Proben der Variante 2 (blau) zum Zeitpunkt 126 Tage nach Versuchs-
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beginn wurden aufféllig und unerklarlich hohe Gehalte festgestellt, durch Nachanalysen je-
doch bestatigt. Es konnte jedoch nicht ausgeschlossen werden, dass es hier zuvor zu einer
Probenverwechslung gekommen war. Die weiteren Signifikanzprifungen wurden daher an-
schlieBend durch entsprechende Vergleiche fir die Zeitschnitte 84, 70 und 56 Tage nach
Versuchsbeginn durchgefuhrt. Signifikant héhere Gehalte (p< 0,01) wurden jeweils v.a. fir
die hochstbelastete Variante 3 (rot) ermittelt. Fir den Zeitraum von weniger als 70 Tagen
nach Versuchsbeginn wurden keine signifikanten Unterschiede ermittelt. Die unterschiedli-
chen Bodenbelastungsstufen werden also erst nach mehr als 56 Tagen eindeutig in den ent-
sprechenden Gehalten der Eier erkennbar.
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42 56 70 a4 126 168

Tage

Fehlerbalken: 95% Konfidenzintervall

Abb. 16: Mittelwerte und 95%-Konfidenzintervalle der PCDD/F-Gehalte [pg WHO-PCDD/F-
TEQ/g Fett) in Eiern der drei Varianten im zeitlichen Verlauf (jeweils n = 6; rote
Linie: Hochstgehalt 2,5 pg WHO-PCDD/F-TEQ/g Fett)

Interpretation:

Bei Bodengehalten von 5 und 13 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg wird der Hochstwert der EU-
KmV in Eiern bis zur 32. Lebenswoche (84 Tage nach dem Start) mit 95%iger Sicherheit im
Mittel eingehalten (Abb. 16). Einzelne Uberschreitungen traten jedoch bereits friiher auf. Ab
der 38. Lebenswoche (126 Tage nach dem Start) wurden regelmafig hohe Werte ermittelt.

6.3.1.3 PCB im Fleisch der Hihner und in Eiern

Erwartungsgemaf? wurden sinnvoll interpretierbare Unterschiede zwischen den drei Varian-
ten geringfiigig unterscheidbarer Bodengehalte bei Hihnern und Eiern weder fur dI-PCB
noch fur ndl-PCB festgestellt.
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6.3.2 Gehalte in Hihnerfleisch und Eiern im zeitlichen Verlauf

Analog zum Vorgehen unter 6.3.1. wurden Varianzanalyse und Post-Hoc-Tests zur statisti-
schen Absicherung der Unterschiede zu unterschiedlichen Zeitpunkten durchgefiihrt. Uber
den gesamten Datenbestand der untersuchten Eier zeigen sich erwartungsgemall neben
signifikanten Einfliissen der Bodengehalte sowohl bei PCDD/F als auch bei PCB hochsignifi-
kante Einflisse des Faktors Zeit. Unterschiede betreffen insbesondere die Phasen zu Beginn
und zum Ende des Versuches. Gegenlber dem Zeitpunkt 14 Tage, also unmittelbar nach
Beginn des Versuches, weisen - mit Ausnahme des direkt darauf folgenden Probenahme-
termins am 28. Tag - alle anderen Zeitpunkte signifikant hohere Gehalte auf, wohingegen
sich die Gehalte ab dem Tag 28 bis zu 84 Tagen nur gegeniber den Zeitpunkten 126 und
168 Tage zum Ende des Versuches unterscheiden.

Aus der Varianzanalyse ergeben sich auch Hinweise auf Wechselwirkungen, wonach sich
hohere Bodengehalte nach ca. 70 Tagen starker bemerkbar machen als am Anfang.

Damit wird die 0.g. Beobachtung bestétigt, dass nach dem Start des Versuchs die Gehalte
schnell ansteigen und danach bis zum Erreichen der Maximalgrof3e der Huhner auf einem
ahnlich hohen Niveau bleiben. Nach dem Erreichen der Maximalgrél3e steigen die Gehalte
wieder an. Um den Einfluss des Wachstums auf die Schadstoffkonzentrationen im Hihner-
fleisch berlcksichtigen zu kénnen, wird fur zukinftige Untersuchungen angeregt, die Tiere
regelmafig zu wiegen oder diesen Einfluss unter Anwendung von Modellen zum Tierwachs-
tum anzurechnen.

6.3.3 Transfer vom Boden in Fleisch und Eier

6.3.3.1 PCDD/F

Der Versuch einer Quantifizierung des Schadstofftransfers vom Boden Uber das Huhn zum
Ei wurde mit Hilfe von Korrelations- und Regressionsanalysen vorgenommen. Da bei
PCDD/F und dI-PCB einzelne Kongenere mit Toxitzitdtsaquivalenzfaktoren belegt sind, ist
die Berechnung quantitativer Zusammenhange fur die Summenparameter nicht sinnvoll. Die
nachfolgenden Prifungen wurden deshalb zunachst fur die jeweiligen Einzelstoffe berech-
net. Da Normalverteilung der Daten nicht durchgangig vorlag, wurden die Korrelationskoeffi-
Zienten nichtparametrisch nach Spearman berechnet.

Boden - Hihner

Korrelationsrechnungen zur Quantifizierung maoglicher Einflisse des Bodens auf die Gehalte
an PCDD/F-Kongeneren im Fettgewebe der Hihner ergaben mit Ausnahme des 2,3,7,8-
TeCDF und 1,2,3,7,8-PeCDF keine signifikanten Zusammenhange zwischen Bodengehalten
und Hahnerfleischproben.

Des Weiteren konnte weder bei den dI-PCB noch bei den ndI-PCB fiir ein Kongener ein signi-
fikanter Korrelationskoeffizient bestimmt werden.

Boden - Eier

Die Betrachtung von Kongeneren zur detaillierteren Interpretation moglicher Zusammenhan-
ge zwischen Boden- und Eiergehalten ergibt ein etwas differenzierteres Bild als dies bei den
Huhnern selbst festzustellen war. Sowohl fur die Gruppe der PCDD als auch fur die der
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dI-PCB konnte fur keinen Einzelstoff ein signifikanter Einfluss des Bodens auf die Gehalte im
Ei nachgewiesen werden. Hoch signifikante Zusammenhénge auf dem Niveau p<0,01 wur-
den allerdings innerhalb der Gruppe der PCDF fir 2,3,7,8-TeCDF (rspearman=0,53),
1,2,3,7,8-PeCDF und 2,3,4,7,8-PeCDF (r= 0,37 bzw. 0,23) und 1,2,3,4,7,8-HXCDF (r=0,33)
festgestellt. Berechnungen der Korrelationskoeffizienten mit ,Lower Bound“-Werten ergaben
nahezu gleiche Ergebnisse. Die Effektstérke ist allgemein als mittel, unter den gegebenen
Bedingungen als gut zu bezeichnen.

Beispielhaft wird dieser Zusammenhang fir 2,3,7,8-TeCDF und 1,2,3,7,8-PeCDF nachfol-
gend weiter betrachtet. So sind in den nachfolgenden Abbildungen sowohl der Bodeneinfluss
als auch die zeitliche Komponente deutlich zu erkennen (Abb. 17 und Abb. 18.)

16,0 Tage 16,0 Tage
014 @14
@ L Fii]
» ®42 ®42
14,0 5 14,04 55
70 70
84 g4
| @126 B @126
120 . @168 g "0 @163
g o
n
('S L ] =
u-.? 10,0 i 1004
(=} [ ] Q .
S =]
[ . { L]
[ . t -
T 80 o 80
= 3 i
- M~
3 - b H
o o .
N B0 . ~ 60 s L]
] @
o . o
. ! !
4,0 ' a 404 @ ]
.
| . :
. . ™ O H
2,04 L} 204 # . ‘
L ]
] i ! ]

T T T T T T 0 T T T T T
0 50 10,0 150 20,0 25,0 300 50 10,0 15,0 20,0 250 30,0

2378-TeCDF [nglkg Boden] 12378-PeCDF [ng/kg Boden]

Abb. 17: Abhangigkeit von 2,3,7,8-TeCDF-Gehalten (links) bzw. 1,2,3,7,8-PeCDF-Gehalten
(rechts) in Eiern (y-Achse [pg/g Fett (Ei)]) vom Gehalt im Boden (x-Achse [ng/kg
Bodeny)); differenziert nach Zeitschnitten (in Tagen)

Landesamt fur Natur, Umwelt und Verbraucherschutz Nordrhein-Westfalen — Fachbericht 89
-41/72-



Untersuchungen z. Dioxin- u. PCB-Transfer im Pfad Boden-Huhn-Ei bei Hilhnern aus Freilandhaltung

16,01 Wariante 16,04 Variante
O D=Start © D=Start
A1 A
» 2 2
14,07 e3 14,07 LE]
12,0 . " 12,0
5 s .
W . =
2 10,0 i 100
& ) 9 .
Q @
2 . . o .
. 807 . o 807 ~
& 3
* ~ .
a3 . ® P ™ -
[} . n T "
: o
N 5o . . < 60 i 3
@ L] [ ] o
o . . = o ® I
-4 [ ]
L . u
. .
. .
4,0 . [ [] ! ! 4.0 . (] . !
. 1 - . -
. a ’ 2 £ 4 . o ] ° s . l i
. ? : A 4 = t a
20 R ' i & I ' 20 [ i . H A
] 1 ! I T |
0 P T T T T T T o P T T T T T T T T
1 14 28 42 56 70 84 126 168 1 14 28 42 56 70 84 126 168
Tage Tage

Abb. 18: 2,3,7,8-TeCDF-Gehalte (links) bzw. 1,2,3,7,8-PeCDF-Gehalte (rechts) [pg/g
Fett (Ei)] in Eiern (y-Achse) in Abhangigkeit von der Versuchsdauer (x-Achse) dif-
ferenziert nach Versuchsvarianten

R? Linear = 0,718 R2 Linear = 0,735
14,0-] 14,0
12,0 12,0
10,0-]

10,0

6,0

pg 2,3,7,8-TeCDFIg Fett
2
1

pg 1,2,3,7,8-PeCDFig Fett
@
1

4,07

.
10,640,028 ——
2,0 = L]
=

L

L
4’!:1:_'-,‘:&”3"' .

— 5 @

T T T T T
1] 50 100 150 200 o 50 100 150 200

R? Lingar = 0,866 R? Linear = 0,810

14,07 14,07
12,07 12,07

10,0 10,0

pg 2,3,7,8-TeCDFlg Fett
g

pg 1,2,3,7,8-PeCDFlg Fett
g

T T T T
0 20 100 150 200 0 20 100 150 200
Tage Tage

Landesamt fur Natur, Umwelt und Verbraucherschutz Nordrhein-Westfalen — Fachbericht 89
42172 -



Untersuchungen z. Dioxin- u. PCB-Transfer im Pfad Boden-Huhn-Ei bei Hilhnern aus Freilandhaltung

14,0

12,04

R? Linear = 0815

14,04

12,04

R? Linear = 0,710

§ 5
2 10,0 w100
= )
= s -
[’ [=] -
a o
O 507 » 507
5 &
= ~
o5 607 © 50 -
o o e
g o 1=068+0,04%
4.0 40 )
= .
- " [ ]
2.0 2,0
,/,
- @ oo @
T T T T T T T T T T
0 50 100 150 200 0 S0 100 150 200
Tage Tage

Abb. 19: 2,3,7,8-TeCDF-Gehalte (links) und 1,2,3,7,8-PeCDF-Gehalte (rechts) [pg/g
Fett (Ei)] in Eiern (y-Achse) in Abhangigkeit von der Versuchsdauer (x-Achse), ge-
trennt berechnet fur die einzelnen Versuchsvarianten

Werden die drei Versuchsvarianten einzeln betrachtet, kann fir 2,3,7,8-TeCDF und
1,2,3,7,8-PeCDF ein linearer zeitlicher Trend steigender Konzentrationen im Ei in Abhangig-
keit von den Bodengehalten mit Regressionskoeffizienten (r2) zwischen 0,71 und 0,87 recht
sicher beschrieben werden (Abb. 19).

Deutlich erkennbar ist der Einfluss steigender Bodengehalte auf den zeitlichen Konzentrati-
onsverlauf durch die Zunahme der Steigung der Regressionsgeraden von der gering belaste-
ten Variante 1 (grin) bis zur héchstbelasteten Variante 3 (rot). 2,3,7,8-TeCDF scheint insge-
samt eine geringfiigig hohere Anreicherungsneigung als 1,2,3,7,8-PeCDF aufzuweisen. Ahn-
lich gute Zusammenhénge sind allerdings fur die weiteren untersuchten Kongenere nicht
nachweisbar.

6.3.3.2 PCB

Auch wenn es wegen der nur geringen Unterschiede der Bodenkonzentrationen im Rahmen
dieses Versuches nicht mdglich ist, Einflisse variierender Bodengehalte auf die PCB-
Gehalte in den untersuchten Lebensmitteln nachzuweisen, wurden sowohl fir dI-PCB als
auch fur ndl-PCB hochsignifikante Zunahmen der Gehalte im Verlauf der Versuchszeit unab-
hangig von den Bodenkonzentrationen festgestellt. Wahrend dies bei ndl-PCB jedoch ledig-
lich fur die beiden letzten Probenahmezeitpunkte statistisch belegbar ist, sind die Unter-
schiede bei dI-PCB deutlich kontinuierlicher Giber den gesamten Versuchszeitraum verteilt.

6.3.4 Transfer vom Huhn in Eier

PCDD/F

Zur Prifung, ob ein Zusammenhang zwischen den Schadstoffgehalten, die im Fleisch der
Huhner gemessen wurden, und denen in Eiern besteht, wurden zunachst Korrelationen der
TEQ berechnet. Da eine Zuordnung von Einzeltieren und den von ihnen gelegten Eiern nicht
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maoglich war, wurden fur die Gehalte im Hiuhnerfleisch aus den Einzelproben Mittelwerte fir
die jeweiligen Probenahmezeitpunkte und Varianten gebildet. Da auch hier keine Normalver-
teilung angenommen wird, wird wieder eine nichtparametrische Korrelation nach SPEARMAN
berechnet.

Im Ergebnis zeigt sich, dass 42 Tage nach Versuchsbeginn noch kein signifikanter Zusam-
menhang zwischen Huhner- und Eiproben festgestellt wurde, sich nach 84 und nach 168
Tage aber hochsignifikante Zusammenhange (r=0,77 bzw. 0,56) nachweisen lassen. Wird
der gesamte Versuchszeitraum betrachtet, erhdht sich der Koeffizient auf r=0,90 (siehe
Abb. 20). Bei Beriicksichtigung des Gesamtzeitraumes ergeben sich auch fir alle Einzelstof-
fe auf einem Signifikanzniveau von 0,01 gesicherte Korrelationskoeffizienten nach SPE-
ARMAN zwischen 0,71 und 0,93.
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Abb. 20: Plot der PCDD/F-Gehalte im Huhnerfleisch (x-Achse) gegen die Gehalte im Ei (y-
Achse)

PCB

Sowohl die dI-PCB-Gehalte (TEQ) als auch die PCBs-Gehalte in Hilhnern und Eiern korrelie-
ren Uber den Gesamtzeitraum mit einem Koeffizienten von 0,88 bzw. 0,83 hochsignifikant
miteinander. Dies gilt mit Werten zwischen 0,61 und 0,91 auch fiir alle Einzelstoffe.
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Abb. 22: Plot der ndl-PCB-Gehalte im Huhnerfleisch (x-Achse) gegen die Gehalte im Ei
(y-Achse) differenziert nach Versuchstagen.

Insgesamt kann festgestellt werden, dass zwischen Huhn- und Eigehalten fir alle untersuch-
ten Stoffe eindeutige Zusammenhénge nachzuweisen sind, die sich mit fortschreitender Ver-
suchsdauer immer stéarker ausdifferenzieren.
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6.3.5 Stoffbilanzierungen zur Plausibilisierung von Ein- und Austragsfrach-
ten

Mit den nachfolgenden Uberlegungen und Berechnungen wird der Versuch unternommen,
die Transferwege der Einzelparameter im Sinne einer Gesamtbilanzierung ein- und ausge-
tragener Schadstoffe zu erklaren bzw. zu plausibilisieren. Dazu waren verschiedene Annah-
men zu treffen, die nachfolgend beschrieben und begriindet werden.

Berechnungsgrundlagen

o Die Bodenaufnahmemenge ist tUber den Versuchsaufbau nicht quantifizierbar. Eine
gquantitative Schatzung der Bodenaufnahmemenge hatte u. a. die Sammlung der Ex-
kreta (Gemisch aus Kot und Harn) erfordert und die analytische Bestimmung des Merk-
mals ,sdureunldsliche Asche' in den Exkreta. Dies bildet eine Voraussetzung fir eine
Abschéatzung der Bodenaufnahme, wie sie etwa bei Wildtieren angewandt wird (Beyer et
al., 1994). Der damit verbundene personelle und analytische Mehraufwand war im
Rahmen der Versuchsanstellung nicht zu leisten. In die Berechnungen geht die Boden-
aufnahmemenge deshalb als variable GroéRRe ein. Werte im Bereich zwischen 1 bis 10 g
/Huhn und Tag werden als plausibel angesehen. Die nachfolgenden Berechnungen
werden zunachst auf Basis einer Bodenaufnahmemenge von 2 g /Huhn und Tag durch-
gefuhrt. Hohere Aufnahmemengen sind moglich. Fir die Berechnungen wird aber vo-
rausgesetzt, dass keine Veranderung utber die Versuchslaufzeit stattfindet.

e  Der Futterverbrauch wird konstant mit 120 g/Tag und Huhn angenommen. Die Verfitte-
rung der 1. Charge hat bis ca. zur 26. Lebenswoche, die der 2. Charge bis ca. zur 32.
Lebenswoche und die der 3. Charge bis zum Versuchende stattgefunden. Die unter-
schiedlichen Stoffgehalte finden jeweils fiir diese Zeitrdume Eingang in die Berechnun-
gen. Auch wenn diese Annahme fir den Futterverbrauch zumindest fiur die Hihner zu
Beginn der Legeperiode eine Uberschatzung darstellt, wird bei der nachfolgenden Bi-
lanzierung deutlich, dass der Eintragspfad Futtermittel im vorliegenden Fall selbst bei
Unterstellung extrem unterschiedlicher Futteraufnahmen nur wenige Prozentpunkte Un-
terschied in den Gesamt-TEQ ausmachen wirde.

e Die Trankwasseraufnahme wird mit 0,3 I/Tag und Huhn angenommen.

e Die Schadstoffaufnahme Utber Grasaufwuchs wird nicht betrachtet.

e Die Legeleistung je Huhn wird durchschnittlich mit 1 Ei /Tag angesetzt. Je Ei wird ein
Fettgehalt von 6 g Uber die gesamte Versuchszeit angenommen.

e Fur das Gewicht der Hiihner werden folgende Werte angenommen:

e Zu Versuchsbeginn 1 kg Gesamt- und 112,5 g Fettgewicht,
* nach 42 Tagen Zunahme auf 1,5 kg Gesamtgewicht und ca. 170 g Fett und
* nach 84 Tagen Annahme eines Endgewichts von 2 kg und 225 g Fettgewicht.
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6.3.5.1 Stoffbilanzierung fir PCDD/F

Auf Basis der gemessenen Stoffkonzentrationen aller PCDD/F-Kongenere wurde fir die
Zeitschnitte 42, 84, 126 (nur Eier) und 168 Tage nach Versuchsbeginn jeweils die Menge der
mit Futter, Boden und Wasser aufgenommenen Kongenere berechnet. Diese Mengen wer-
den in der Addition als ,Input‘-Frachten definiert. Die Zufuhr UGber Tréankwasser hat sich als
vernachlassigbar herausgestellt und wurde in der weiteren Bilanzierung nicht weiter betrach-
tet.

Verglichen wurden die so geschatzten Schadstoffzufuhren mit den Mengen, die im Korper
des Huhnes gespeichert wurden oder (ber gelegte Eier dem System entzogen wurden
(,Output“-Frachten). Die mit den Exkreta ausgeschiedenen Mengen konnten im Versuch
nicht bestimmt werden und muissen als Differenzen betrachtet werden.

Die jeweiligen Teilfrachten wurden unter Beriicksichtigung der o.g. Annahmen Uber die ein-
zelnen Zeitschnitte und die gesamte Versuchslaufzeit aufaddiert und bilanziert. Im Einzelnen
wurde aus der Konzentration in der jeweiligen Futtercharge und der taglichen Futterration fur
jeden Versuchstag die Aufnahmemenge jedes Kongeneres lber das Futter errechnet. Diese
kénnen dann zu verschiedenen Zeitschnitten aufaddiert werden. In gleicher Weise kann aus
der Konzentration im Boden der drei Varianten und einer hypothetischen taglichen Boden-
aufnahmemenge fir jedes Kongener eine Gesamtaufnahmemenge errechnet werden. Beide
Pfade kdnnen verglichen und zu einer Gesamtaufnahmefracht addiert werden.

Unter der Annahme, dass taglich ein Ei mit der zum Probenahmezeitpunkt gemessenen
Stoffkonzentration gelegt wurde, kann fir den jeweiligen Zeitraum zwischen zwei Probenah-
men kongenerenscharf die dadurch ausgeschiedene Stoffmenge bestimmt werden und
ebenfalls Gber die Versuchsdauer aufaddiert werden. Unter Bericksichtigung des im Verlauf
des Versuches zunehmenden Gewichtes und des daraus resultierenden Fettgehaltes der
Versuchstiere kann aus den Konzentrationen im Fleisch der Huhner zu verschiedenen Zeit-
punkten die Gesamtmenge der im Fett der Hihner gespeicherten Schadstoffe abgeschatzt
werden. Es ist dann naherungsweise mdglich, zu verschiedenen Zeitpunkten die vom Huhn
Uber Futter und Boden aufgenommenen Schadstoffmengen den Mengen gegenuberzustel-
len, die UGber die Eiablage ausgeschieden oder im Fleisch der Hiihner gespeicherten werden.

Ziel der Berechnungen war es, Hinweise auf die im Versuch anzunehmende Bodenaufnah-
memenge zu erhalten und den Einfluss der Bodengehalte auf den Transfer und die Schad-
stoffgehalte in Eiern und Fleisch der Hihner zu plausibilisieren. Die Ergebnisse werden in
den nachfolgenden Abbildungen dargestellt. Dort wurden im Positivabschnitt der y-Achse die
Futter- und Bodenaufnahme (blaue bzw. rote Balken) und im Negativabschnitt der y-Achse
der Austrag Uber die Akkumulation im Fleisch und Uber die gelegten Eier (grine bzw. lila
Balken) jeweils als additive Fracht dargestellt. Die Bilanzen wurden fir alle Kongenere diffe-
renziert nach Bodengehalt und Zeitabschnitt berechnet und visualisiert. Die Bodenaufnah-
memenge geht als variable Grolie in die Berechnungsformeln ein. Die nachfolgenden Abbil-
dungen zeigen beispielhaft die Situation fur eine theoretische Bodenaufnahmemenge von
2 g/Huhn und Tag. Durch Variation der Bodenaufnahme ist es mdglich, die vorgenannten
Annahmen zu plausibilisieren. In den folgenden Abbildungen werden die theoretischen
Schadstoffmengen aller PCDD/F-Kongenere flir die einzelnen Versuchsvarianten und die
Veranderungen im zeitlichen Verlauf dargestellt (Abb. 23 — Abb. 26 ).
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Abb. 23: Frachtbilanzen fir PCDD/F-Kongenere (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter — Out-
put: Eier/Fleisch) nach 42 Tagen
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Abb. 24: Frachtbilanzen fur PCDD/F-Kongenere (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter —
Output: Eier/Fleisch) nach 84 Tagen
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Abb. 25: Frachtbilanzen fir PCDD/F-Kongenere (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter — Output:
Eier/Fleisch) nach 126 Tagen (fir Gehalte im Fleisch der Huhner liegen keine Untersu-
chungsergebnisse vor)
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Abb. 26: Frachtbilanzen fir PCDD/F-Kongenere (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter — Output:
Eier/Fleisch) nach 168 Tagen
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6.5.3.2 Bedeutung der Toxizitdtsaquivalenzfaktoren

Um den Einfluss der einzelnen Kongenere hinsichtlich der jeweiligen Beitrdge zur Gesamtto-
xizitat bertcksichtigen zu kdnnen, wurden die zuvor dargestellten Bilanzrechnungen zusatz-
lich so durchgefihrt, dass die Konzentrationen aller Kongenere vor der Bilanzierung mit dem
zugehorigen Toxizitatsaquivalenzfaktor TEF multipliziert wurden. Auf diese Art und Weise
kénnen Bilanzierungen der Toxizitdtsdquivalente vorgenommen werden, die einen mas-
sen- und wirkungsseitigen Vergleich erméglichen (Abb. 27 — Abb. 30).

Die Vermutung, dass sich die von Futtermitteln ausgehenden Beitrage zur Belastung von
Fleisch und Eiern unter Berlicksichtigung der TEF deutlicher auspragen, bestétigt sich nur
bedingt. So zeigen sich relevante Beitrage des eingesetzten Futters fir die einzelnen TEQ
an den Gesamt-TEQ auf der ,nput-Seite® lediglich beim 2,3,7,8 TeCDD und
1,2,3,7,8-PeCDD. Beim Futtermittel der Charge 1 kénnen diese beiden Kongenere mit je-
weils ca. 30 % der Gesamt-TEQ im Zeitraum der Verfitterung deutlich zu der auf TEQ um-
gerechneten Belastung beigetragen haben, wahrend in den beiden anderen Futtermittel-
Chargen ein ausgeglichenes Verhéltnis der Dioxine und Furane festzustellen ist und in den
Bodenproben die TEQ der Furane dann mit prozentualen Anteilen von 77 bis 86 % stark
dominieren. An dieser Stelle ist deutlich darauf hinzuweisen, dass im Futter der Charge 1 mit
Ausnahme von Hepta- und OctaCDD fir die Dioxine generell Werte unterhalb der Bestim-
mungsgrenze gemessen wurden. Bei einer Berechnung mit ,Lower Bound“-Werten entfallt
auch dieser theoretische Einfluss deshalb nahezu vollstandig.

Auch auf der ,Output-Seite” Uberwiegt die toxische Bedeutung der Furane. lhre TEQ-Anteile
liegen bei Eierproben zumeist um 80 %, was in den Varianten 2 (blau) und 3 (rot) auch unge-
fahr fur die Fleischproben der Hiihner zutrifft. Fir die Variante 1 (griin) ist festzustellen, dass
hier zunachst die toxikologische Bedeutung der niedrigchlorierten Dioxine mit Anteilen von
knapp 60 % Uberwiegen und sich erst zum Ende des Versuches ein @hnliches Verhaltnis wie
auf den beiden ,Belastungsvarianten” einstellt. Die hoherchlorierten Dioxine (Hexa- bis
OctaCDD) und auch OctaCDF spielen bei der Bilanzierung der Toxizitatsaquivalente de facto
keine Rolle mehr.

Die Berechnung unter Zugrundelegung von ,Lower Bound“-Werten kann wie oben dargestellt
entfallen, da in den Eiern Werte unterhalb der Bestimmungsgrenze nach 56 Versuchstagen
praktisch nicht mehr vorkommen und die Gehalte im Fleisch der Huhner in der Bilanz eine
nur untergeordnete Rolle spielen.
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Abb. 27: Frachtbilanzen fir PCDD/F-Kongenere unter Berucksichtigung der jeweiligen
Toxizitatsaquivalenzfaktoren (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter — Output: Ei-
er/Fleisch) nach 42 Tagen
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Abb. 28: Frachtbilanzen fir PCDD/F-Kongenere unter Berlcksichtigung der jeweiligen Toxi-
zitatsaquivalenzfaktoren (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter — Output: Eier/Fleisch)
nach 84 Tagen
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Abb. 29: Frachtbilanzen fir PCDD/F-Kongenere unter Beriicksichtigung der jeweiligen
Toxizitatsaquivalenzfaktoren (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter — Output: Ei-
er/Fleisch) nach 126 Tagen (fir Gehalte im Fleisch der Hiihner liegen keine Untersuchungs-
ergebnisse vor)

Landesamt fur Natur, Umwelt und Verbraucherschutz Nordrhein-Westfalen — Fachbericht 89
-55/72-



Untersuchungen z. Dioxin- u. PCB-Transfer im Pfad Boden-Huhn-Ei bei Hilhnern aus Freilandhaltung

[ng TEQ]

1,0
0,8
0,6
0,4
0,2
0,0
-0,2
-0,4
-0,6
-0,8

X

&

(o)

Q0
AV Y Q
(/)29(.;0(_,
o

Variante 1
(griin)

M Fleisch (168 Tage)
I Eier (168 Tage)

M Boden (168 Tage)
M Futter (168 Tage)

[ng TEQ]

Variante 2
(blau)

M Fleisch (168 Tage)
I Eier (168 Tage)
H Boden (168 Tage)

M Futter (168 Tage)

Variante 3
(rot)

B Fleisch (168 Tage)

[ng TEQ]

I Eier (168 Tage)

M Boden (168 Tage)

B Futter (168 Tage)

Abb. 30: Frachtbilanzen fir PCDD/F-Kongenere unter Berlcksichtigung der jeweiligen To-
xizitdtsaquivalenzfaktoren (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter — Output: Eier/Fleisch)

nach 168 Tagen
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Interpretation:

1.

Insbesondere bei hochchlorierten Kongeneren ist die Gesamtaufnahme -— bei An-
nahme von nur 1 g Bodenaufnahme pro Tag und Huhn und 120 g taglicher Futterauf-
nahme — weit héher als die im Korper gespeicherte und lUber gelegte Eier abgegebe-
ne Stoffmenge. Das bedeutet, dass eine erhebliche Menge (tUber 90% bei Hepta- und
OctaCDF) der aufgenommenen Schadstoffe nicht resorbiert wird. Eine denkbare Ur-
sache dafir kann sein, dass die Resorptionsverfiigbarkeit und/oder die Resorptions-
quote inshesondere hochchlorierter Kongenere sehr gering sind.

Die Schadstoffaufnahme Uber die Futterration ist mehr oder weniger gut bere-
chenbar, die Aufnahme Uber den Boden hingegen nicht. Bei Annahme einer Boden-
aufnahmerate von 1 g pro Huhn und Tag ist insbesondere bei den tetra- bis hexachlo-
rierten PCDF festzustellen, dass die resorbierten, im Kdrper gespeicherten und tber
die gelegten Eier ausgeschiedenen Schadstoffmengen die Uber Boden und Futter
aufgenommenen Frachten rechnerisch Ubersteigen. Da andere wesentliche Eintrags-
pfade weitgehend auszuschlieBen sind, muss somit die Bodenaufnahmerate gréfl3er
als 1 g sein. Eine rechnerisch ausgeglichene Bilanz wiirde sich bei einer Bodenauf-
nahme von mindestens 2 g pro Tag und Huhn ergeben (siehe vorangegangene Ab-
bildungen). Da aber auch bei diesen Kongeneren nicht davon auszugehen ist, dass
die Resorption und die Resorptionsverfligbarkeit 100% betragen, ist von einer noch
héheren Bodenaufnahmemenge auszugehen.

6.3.5.3 Bedeutung von Boden- und Futteraufnahme

Um Schadstoffeinflisse, die aus Futtermitteln stammen, gegenlber solchen, die aus dem
Boden stammen, besser abgrenzen zu kénnen, wurden die oben berechneten Input-
Frachten separat betrachtet und fur unterschiedliche Fallkonstellationen auf ihre prozentua-
len Anteile umgerechnet. Wegen der als konstant angenommenen Futteraufnahme veran-
dern sich diese Anteile folgerichtig mit Veranderung der postulierten Bodenaufnahmemenge.
Fur die nachfolgende beispielhafte Darstellung in Abbildung 31 wurde wiederum ein Wert fir
die Bodenaufnahmemenge von 2 g/Huhn und Tag eingesetzt.
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Abb. 31: Prozentuale Anteile der Schadstoffaufnahme der Hihner bei einer angenommenen
Bodenaufnahme von 2 g /Tag und Huhn nach 168 Versuchstagen
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In Abhéngigkeit von den Grundannahmen kénnen auch diese Auswertungen unterschiedli-
che Schlussfolgerungen nahelegen. In Bezug auf die theoretische Bedeutung der eingesetz-
ten Futtermittel unterscheidet sich die Variante 1 aufgrund der dort gemessenen relativ nied-
rigen Bodengehalte stark von den beiden ,Belastungsvarianten”. Wegen unterschiedlicher
Kongenerenverteilung der 3 Futtermittelchargen kommt es auch zu leicht differierenden Ein-
schatzungen bei der Betrachtung unterschiedlicher Zeitabschnitte.

Die Hinweise zur Bedeutung von Futter- und Bodenaufnahme, die sich aus der Absolutbe-
trachtung der Input-Frachten (Abb. 21 — 24) ergeben haben, werden in dieser Darstellung bei
Annahme aufgenommener Bodenmenge von 2 g/Huhn und Tag noch besser erkennbar. Es
zeigt sich, dass in diesem Versuch der Transfer Giber den Bodenpfad die Belastung der Le-
bensmittel in deutlich starkerem Maf3e beeinflusst hat als der Uber die eingesetzten Futter-
mittel. Die Einflisse der Futtermittel, die sich bei den niedrigchlorierten Dioxinen aus der
rechnerischen Ableitung andeuten, sind vor dem Hintergrund zu interpretieren, dass die
Messwerte dieser Kongenere im Bereich oder unterhalb der Bestimmungsgrenze liegen, und
bei Berechnung mit ,Lower-Bound“-Werten nicht zum Tragen kommen.

Interpretation

In  Abhangigkeit von der HoOhe der Bodenbelastung, der angenommenen Boden-
aufnahmemenge und dem jeweiligen PCDD/F-Kongener zeigt sich, dass neben den Schad-
stoffgehalten im Boden auch die Gehalte im Futtermittel einen Einfluss auf die Gehalte in
Eiern und Huhnerfleisch haben kénnen. Der Einfluss des Futtermittels sinkt naturgemaf mit
steigenden Bodengehalten und steigender angenommener Bodenaufnahmemenge. Ein Ein-
fluss der Futtermittelgehalte, der den der Bodengehalte Ubersteigt, ist fur die Gruppe der
Dioxine eher anzunehmen als fur die der Furane und betrifft v.a. die tetra- bis hexachlorier-
ten Kongenere, die allerdings in allen Medien sehr geringe Absolutgehalte im Bereich oder
unterhalb der Bestimmungsgrenze aufweisen.

6.3.5.4 Stoffbilanzierung fiir PCB

Grundsatzlich kénnen fur die Analyse des Transfers von PCB in Fleisch und Eier dieselben
Verfahren wie fuir PCDD/F angewandt werden, allerdings ist ein Vergleich verschiedener
Bodenvarianten wegen der fehlenden Bodenabstufung nicht mdglich. Die Daten der drei Va-
rianten kénnten deshalb auch zusammengefasst werden. Eine Auswertung ist dann nur mit
Blick auf die zeitliche Anreicherungsdynamik und hinsichtlich der Fragen, die in der Bilanzbe-
trachtung aufgeworfen wurden, sinnvoll.

Zur Stoffbilanzierungen und den daraus folgenden Plausibilisierungsansatzen wurden den-
noch Ein- und Austragsfrachten wie fir PCDD/F durchgefuihrt. Zwischen den drei Versuchs-
varianten ergaben sich erwartungsgemaf nur geringe Unterschiede. Nachfolgend wird re-
prasentativ fur alle Varianten der zeitliche Verlauf fur die Variante 1 dargestellt (Abb. 32 —
Abb. 33).
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Abb. 32: Frachtbilanzen fur dI-PCB (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter/Tag — Output: Ei-
er/Fleisch) nach 168 Tagen
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Abb. 33: Frachtbilanzen fur ndl-PCB (Input: 2 g Boden/ 120 g Futter/Tag — Output: Ei-
er/Fleisch) in der Variante 1 (griin) nach 168 Tagen

Interpretation

1. Im Gegensatz zu den PCDD/F scheint der Einfluss der PCB-Gehalte im Futter den
Einfluss der Bodengehalte im Bereich der hier vorliegenden Konzentrationen zu
Ubersteigen.

2. Im Vergleich zu den PCDD/F verschieben sich die bilanzierten Frachten bei PCB
deutlich zur ,Output“-Seite. Ein theoretisches Gleichgewicht, das bei PCDD/F bei ei-
ner minimal anzunehmenden Bodenaufnahmemenge von 2 g /Huhn und Tag zu er-
reichen ware, ist auf der Basis der Berechnungsgrundlagen fur die PCB erst bei min-
destens 5 g Bodenaufnahme zu beobachten. Daraus kann geschlossen werden, dass
die Verfugbarkeit von dI- und ndI-PCB die von PCDD/F an diesem Standort deutlich
Ubersteigt.
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6.3.6 Verdnderungen und maogliche Einflussfaktoren auf die PCDD/F-
Kongenerenprofile

Zusétzliche Informationen kdnnen aus der Tatsache abgeleitet werden, dass zu Versuchs-
beginn der Einfluss von Schadstoffen, die Gber den Boden aufgenommen wurden, ausge-
schlossen werden kann. Es wurde daher der Versuch unternommen, zeitliche Veranderun-
gen des Schadstoffprofils im Fleisch von Hihnern und Eiern mit den Schadstoffprofilen von
Bdden und eingesetzten Futtermitteln abzugleichen. Die Interpretation dieser Einflisse wird
allerdings dadurch erschwert, dass die Konzentrationen im Fleisch der Hiihner zu Versuchs-
beginn insbesondere fiir PCDD/F-Kongenere, vielfach jedoch auch fur dI-PCB, unterhalb der
jeweiligen Bestimmungsgrenze lagen. AulRerdem ist nicht bekannt, mit welchem Futter die
Hithner vor Versuchsbeginn gefiittert wurden. Uberschlagige Abschatzungen sind daher nur
auf Basis der bekannten Werte mdoglich.

Werden die Schadstoffprofile im Verlauf des Versuches beobachtet, ist fur die PCDD/F-
Konzentrationen im Fleisch der HUhner festzustellen, dass sich mit fortdauernder Versuchs-
zeit das Profil immer mehr in Richtung niedrigchlorierter Furane verschiebt (siehe nachfol-
gende Abb. 34). Diese Verschiebung zeigt sich in allen Varianten, allerdings umso deutli-
cher, je héher die Bodengehalte sind.

Bei den hoherchlorierten Kongeneren zeigen sich mit fortschreitender Versuchsdauer nur
relativ gemaRigte Konzentrationserhthungen. Diese scheinen zudem in nur geringem Mal3e
von den Bodengehalten beeinflusst zu werden. Bei den niedrigchlorierten Furanen ist hinge-
gen bereits nach 42 Tagen eine Anreicherung gegentber den Gehalten zu Versuchsbeginn
um den Faktor 20 bis 30 festzustellen. Bis zum Versuchsende kommt es zu einer weiteren
Verdoppelung dieser Gehalte, wodurch sich die Verschiebung im Kongenerenprofil weiter
verstarkt. Auch dies ist als starker Hinweis darauf zu werten, dass insbesondere die Gehalte
niedrigchlorierter Furane im Fleisch der Huhner wesentlich Gber die Aufnahme von Boden-
partikeln gesteuert werden.
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Abb. 34: PCDD/F-Gehalte im Fleisch der Huhner [pg/g Fett] im Versuchsverlauf (Tage) dif-
ferenziert fur die 3 Versuchsvarianten im Vergleich zum Versuchsbeginn
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Die oben dargestellte Profilverschiebung im Versuchsverlauf spiegelt sich auch in den Eiern
wider (Abb. 35). Ein Vergleich der Varianten 1 (grtin) und 3 (rot) lasst aber auch vermuten,
dass sich bei den Gehalten in Eiern der Einfluss des Bodens noch stéarker durchpréagt. Ein-
schrankend ist darauf hinzuweisen, dass die Variante 2 (blau) tber die gesamte Laufzeitzeit
des Versuches erhebliche Streuungen der Konzentrationen zeigt und daher nicht dargestellt
wird, so dass sich fir die Variante 2 diese Vermutung nicht erharten lasst.
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Abb. 35: PCDD/F-Gehalte in den Eiern [pg/g Fett] im Versuchsverlauf (Tage) differenziert
fur die Versuchsvarianten griin und rot im Vergleich zum Versuchsbeginn
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6.3.7 Vergleich mit anderen Standorten

Beim Vergleich der Untersuchungsergebnisse der Eierproben mit denen der im Kapitel 3
dargestellten Werte aus dem Lebensmittelmonitoring und anlassbezogenen Sonderuntersu-
chungen ist festgestellt worden, dass die PCDD/F-Gehalte, die am Versuchsstandort ermit-
telt wurden, gemessen an ihren Toxizitatsaquivalenten vergleichsweise hoch sind. Ein Erkla-
rungsansatz hierfiir ergibt sich aus den in Kapitel 6.1 diskutierten Unterschieden in der pro-
zentualen Verteilung der Kongenere der Versuchsbdden im Vergleich zu anderen in NRW
untersuchten Flachen unter Freilandhaltung von Huhnern. Dabei war festgestellt worden,
dass die Bodenproben auf den Versuchsflachen deutlich héhere Anteile an Furanen und
tendenziell niedrigere Anteile an Dioxinen gegeniber den in den Kreisen Borken und Min-
den-LUbbecke untersuchten Flachen aufweisen. Allerdings werden am Standort Duisburg
ahnlich hohe prozentuale Anteile von 2,3,7,8-TeCDF, 1,2,3,7,8-PeCDF, 2,3,4,7,8-PentaCDF
und 1,2,3,4,7,8-HexaCDF festgestellt wie auch an einzelnen Standorten in landlichen Berei-
chen. Hinweise auf mogliche Unterschiede im PCDD/F-Muster zwischen landlichen und
anthropogen Uberpragten Bereichen sowie Hinweise auf mogliche Emittenten lassen sich
eventuell auch aus dem am Versuchsstandort exponierten Grinkohlproben im Vergleich mit
den Proben aus dem Wirkungsdauermessprogramm des LANUYV ableiten.

Die Unterschiede zwischen den Standorten werden bei den Ei-Proben noch deutlicher er-
kennbar (Abb. 36). So weisen die Eier am Versuchsstandort auch in der Untersuchung aus
2012 - im Vergleich zu den Eiern aus den Kreisen Borken und Minden-Lubbecke - insbeson-
dere flr tetra- bis hexachlorierte Furane erkennbar héhere prozentuale Anteile auf. Im Ge-
gensatz dazu sind die relativen Anteile der hochchlorierten Dioxine (1,2,3,4,6,7,8-HpCDD
und OCDD) in den Eiproben aus landlich gepréagten Bereichen deutlich héher als in denen
der im Ballungsraum gelegenen Versuchsflachen.

45

40 -

30 = —

25 —

%-Anteil

20 i -

B Kreis Borken B Kreis Minden-Liibbecke 1 OKreis Minden-Libbecke 2 B Versuchsstandort Var.1
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Abb. 36: Prozentuale Verteilung der PCDD/F-Gehalte in Eiern verschiedener Standorte in
NRW und vom Versuchsstandort (44.Lebenswoche) — (XPCDD/F je Standort =
100%)
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Die, verglichen mit Eiern aus anderen Untersuchungen, auffallig hohen TEQ-Gehalte in den
Eiern aus dem Versuch kénnen daher auf die am Standort in den Boden festgestellte Kon-
generenverteilung, insbesondere auf die hohen Anteile niedrigchlorierter Furane zurickzu-
fuhren sein. Bei einem TEF von 0,1 fur 2,3,7,8-TeCDF, einem TEF von 0,3 fur 2,3,4,7,8-
PentaCDF und einem TEF von 0,1 sowohl fur 1,2,3,4,7,8-HexaCDF als auch fur 1,2,3,6,7,8-
Hexa-CDF haben die Gehalte dieser Kongenere einen bedeutenden Einfluss auf den Ge-
samt-TEQ-Gehalt. Hohe Gehalte dieser Einzelstoffe kbnnen somit einen Beitrag zur Erkla-
rung der am Versuchsstandort schon nach wenigen Tagen ermittelten Uberschreitungen des
Hochstgehalts liefern.

Landesamt fur Natur, Umwelt und Verbraucherschutz Nordrhein-Westfalen — Fachbericht 89
-67/72-



Untersuchungen z. Dioxin- u. PCB-Transfer im Pfad Boden-Huhn-Ei bei Hilhnern aus Freilandhaltung

7. Fazit

Aus der Zusammenschau der Daten des vorliegenden Versuchsvorhabens lassen sich die
folgenden Uberlegungen und Schlussfolgerungen ableiten, deren Ubertragbarkeit auf andere
Standorte— und damit eine Verallgemeinerung — einer weiteren Bearbeitung bedirfen. Abge-
leitete Schlussfolgerungen gelten nur fur den hier beschriebenen Versuchsaufbau.

o Der Einfluss variierender PCDD/F-Gehalte im Boden auf die Gehalte im Fleisch von
Huhnern und von Eiern der Tiere, die unter Freilandhaltungsbedingungen gehalten
wurden, konnte mit dem Versuch nachgewiesen werden.

e Noch deutlichere Auswirkungen auf die Gehalte der oben genannten Lebensmittel
hatte jedoch die Zeitdauer, Uber den die Tiere im Freiland gehalten wurden. Im
durchgefiihrten Versuch wurde im Fleisch der Hihner bei PCDD/F-Gehalten tUber
5 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg Boden bereits nach wenigen Wochen Schadstoffkon-
zentrationen im Bereich der Hochstgehalte ermittelt.

e Die PCDD/F-Gehalte und dI-PCB-Gehalte in den Eiern und im Fleisch der Hihner
stiegen nach dem ersten Kontakt mit den Béden schnell an, verblieben dann aber bis
zum Erreichen der MaximalgroRe der Hiuhner auf einem ahnlichen Niveau. Danach
wurde ein erneuter Anstieg der Gehalte festgestellt.

e Bei der auf den Versuchsflachen vorgefundenen Kongenerenverteilung kam es
auf Béden mit PCDD/F-Gehalten unter 15 ng WHO-PCDD/F-TEQ/kg in den 12 bis 18
Wochen nach dem ersten Bodenkontakt bei den Eiern im Mittel zu keiner Uber-
schreitung des Hochstgehalts der EU-Kontaminantenverordnung.

¢ Die genannten zeitlichen Zusammenhange konnten auch fir dl- und ndl-PCB festge-
stellt werden, ein Einfluss steigender PCB-Gehalte im Boden wurde im Rahmen die-
ses Versuches nicht geprdft.

e Fur die Freilandhaltung von Hihnern in Regionen mit Hintergrundgehalten im Kon-
zentrationsbereich der Versuchsbdden sollten Manahmen auf die Reduzierung der
Bodenaufnahme von Huhnern abzielen. Hierzu muissen praktikable Ansatze weiter
entwickelt werden.
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Anhang
, Biometrisches Gutachten zur Fallzahlschatzung bei einem
Tierversuch® (Institut fur Medzinische Statistik / RWTH
Aachen)
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ANHANG

A. Studienspezifische Voraussetzungen

Hauptfragestellung (Spezifikation der | Ermittlung der Aufnahme von Dioxinen und PCB aus
Fragestellung): Béden mit unterschiedlichen Dioxingehalten im

Hiihnerfleisch und in Eiern

Ziel dieser Studie Ermittlung des Dioxin-Gehalts im Hihnerfleisch im

zeitlichen Verlauf sowie zwischen drei verschiedenen

Béden, die sich anhand des Dioxin Gehaltes unterscheiden
(Hoher Dioxin-Gehalt im Boden: 20 ng Dioxine/kg Boden,
mittlerer Dioxin-Gehalt im Boden: 13 ng Dioxine/kg
Boden, geringer Dioxin-Gehalt im Boden: 5 ng Dioxine/kg
Boden)

Dariiber hinaus soll der Dioxin-Gehalt in Eiern im
zeitlichen Verlauf sowie zwischen den drei verschiedenen
Béden betrachtet werden. Dazu werden Sammelproben
aus 3 Eiern gebildet und deren Gehalt ermittelt.

Als Nebenfragestellung soll der jeweilige Zeitpunkt pro
Dioxin-Gehalt im Boden ermittelt werden, bei dem der
Dioxin-Gehalt erstmalig den zuldssigen Héchstwert von
2.5 pg Dioxine/g Fett in Eiern bzw. 1.75 pg Dioxine/g Fett
in Hiihnern tiberschreitet.

Zielparameter (Spezifikation des Dioxin-Gehalt im Fleisch der Hiihner

Parameters zur Beantwortung der Dioxin-Gehalt in der Sammelprobe der Eier

Hauptfragestellung)

Zielparameter Messskala (Spezifikation der méglichen Ausprigungen des Zielparameters und

Charakterisierung der Messskala als nominal, ordinal oder metrisch) .
[U/L]
:| Nominal

:| Ordinal
_ Metrisch

Behandlungsfaktoren 3 Bodengehalte
(Spezifikation der Behandlungen): 4 Zeitpunkte
Vergleichsgruppen 3 Bodengehalte

(Spezifikation und Anzahl der zu e Hoher Dioxin-Gehalt: 20 ng Dioxine/kg Boden
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vergleichenden Gruppen): * mittlerer Dioxin-Gehalt: 13 ng Dioxine/kg Boden

* geringer Dioxin-Gehalt: 5 ng Dioxine/kg Boden
Vergleichszeitpunkte (zeitpunkt(e) : Fiir die Analyse des Dioxin-Gehalts im Fleisch der Hiihner
werden die folgenden vier Zeitpunkte betrachtet (jeweils
Lebensalter der Hiihner):

der geplanten Vergleiche):

e 18 Wochen
* 24 Wochen
* 30 Wochen
e 42 Wochen

Flir die Analyse des Dioxin-Gehalts in den Eiern, werden
Sammelproben aus jeweils 3 Eiern gebildet. Diese
Sammelproben werden zu den folgenden fiinf Zeitpunkten
analysiert (jeweils Lebensalter der Hiihner):

e 18 Wochen
e 24 Wochen
* 30 Wochen
* 36 Wochen
e 42 Wochen

Statistische Hypothese (Formulierung der statistischen Hypothese im Einklang mit der Hauptfragestellung,

Charakterisierung als Uberlegenheits-, Aquivalenz- oder Nicht-Unterlegenheitsnach weis):

Hierarchisch geordnete Hypothesen

Die Primdre Hypothese betrifft den Nachweis von Unterschieden des erwarteten Dioxin-
Gehaltes im Hiihnerfleisch zwischen den drei verschiedenen Béden zum Zeitpunkt 42 Wochen.
Dazu werden diesem Zeitpunkt alle drei Gruppen paarweise miteinander verglichen
(korrigiertes Signifikanzniveau der Einzelvergleich 0.05 / 3). Falls sich fiir einen dieser Test ein
signifikanter Unterschied ergibt, werden die erwarteten Dioxin-Gehalte zum Zeitpunkt 30
Wochen paarweise miteinander auf dem 0.05 / 3 Niveau verglichen. Falls sich wiederum fiir
einen dieser Test ein signifikanter Unterschied ergibt, werden die erwarteten Dioxin-Gehalte
zum Zeitpunkt 24 Wochen paarweise miteinander auf dem 0.05 / 3 Niveau verglichen. Falls
sich wiederum fiir einen dieser Test ein signifikanter Unterschied ergibt, werden die erwarteten
Dioxin-Gehalte zum Zeitpunkt 18 Wochen paarweise miteinander auf dem 0.05 / 3 Niveau auf
dquivalenz getestet.

Testung in den Hihnern: (uy, steht fiir erwarteten Dioxin-Gehalt in Gruppe x zu Zeitpunkt y)

Ho1: K20 ng Dioxine,42= 13 ng Dioxine,42 VS H11: W20 ng Dioxine,a2 # 113 ng Dioxine,42
Ho2 K20 ng pioxine,42= K5 ng Dioxine,a2 VS. H11: W20 ng Dioxine,42% 5 ng Dioxine,42

HOS: Hs ng Dioxine,42= W13 ng Dioxine,42 VS- Hll: M5 ng Dioxine,42¢ SVE] ng Dioxine,42
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Alle drei Tests auf 0.05/3 Signifikanzniveau
Falls einer der p-Werte unterhalb von 0.05/3 fillt kann eine, bzw. alle drei der folgenden
Hypothesen
Ho1: 20 ng Dioxine,30= K13 ng Dioxine,30 VS. H11: H20 ng Dioxine,30 % K13 ng Dioxine,30
Ho2 M20 ng Dioxine.30= U5 ng Dioxine,30 VS. H11: Hao ng Dioxine,30 % U5 ng Dioxine,30
Hos: M5 ng Dioxine,30= M13 ng Dioxine,30 VS. H11: U5 ng pioxine,30 % K13 ng Dioxine,30

Falls einer der p-Werte unterhalb von 0.05/3 féllt kann eine, bzw. alle drei der folgenden
Hypothesen

Ho1: K20 ng Dioxine,24= W13 ng Dioxine,24 VS. H11: K20 ng Dioxine,24 # W13 ng Dioxine, 24

HOZ H.20 ng Dioxine.24= K5 ng Dioxine,24 VS. Hll: H.20 ng Dioxine,24 # WUs ng Dioxine,24

Hos: U5 ng Dioxine,24= M13 ng Dioxine,24 VS. H11: U5 ng Dioxine,24 # W13 ng Dioxine,24

Falls einer der p-Werte unterhalb von 0.05/3 fillt kann eine, bzw. alle drei der folgenden
Hypothesen
H01: “120 ng Dioxine,18 ~ M.13 ng Dioxine,18 I >0.75vs Hll: IHZO ng Dioxine,18 ~ M.13 ng Dioxine,18 | 045
Ho2: | M20 ng Dioxine,18 = K5 ng Dioxine,18 | > 0.75 VS H11: | W20 ng Dioxine,18 = K5 ng pioxine,18 | < 0.75
Hos: | K ng Dioxine,18 = H13 ng Dioxine,18 | > 0.75 VS Ha1: | Ws ng pioxine,18 = K13 ng Dioxine,18 | < 0.75

gepriift werden. Die Testung in den Eiern erfolgt analoger Weise mit den gleichen Hypothesen
fiir die hierarchisch geordneten Zeitpunkte 42, 36, 30, 24 und 18 Wochen.

Die Testung in den Eiern bzw. im Hiihnerfleisch erfolgt unabhéngig voneinander.

. Nachweis eines Unterschiedes (Uberlegenheit)
:| Nachweis der Aquivalenz
:| Nachweis der Nicht-Unterlegenheit

Design (Charakterisierung als Complete Randomized Design, Block Design, Factorial Design, Crossover Design,
Repeated Measures Design, ...) .

Complete Randomized Design

Randomized Block Design

Factorial Design

Cross-Over Design

Repeated Measures Design

LT T

Sonstiges:
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Untersuchungseinheit (Einheit, der (zufdllig) eine : Legehennen zur Eiproduktion in

von mehreren Behandlungen zugewiesen wird): Freilandhaltung
Blockfaktoren (Spezifikation (z.B. Kdfig, Entfdllt
Mausstamm) einschlief3lich der méglichen
Ausprdgungen):
Matchingfaktoren (Spezifikation (z.B. Alter, Entfdllt

Geschlecht) einschlieflich der méglichen
Ausprdgungen):
Kovariablen (Spezifikation (z.B. Ausgangsgewicht) | Entfdllt

einschliefSlich der méglichen Ausprdgungen):

Balancierung (Zuteilungsverhdiltnis: 1:1 oder 1:2 1:1:1 Randomisierung fiir jeden Zeitpunkt

Randomisierung bzw. Zuteilung):

Interim Analysen (Gruppensequentielle Designs, Entfdllt
Adaptive Designs, Anzahl der

Zwischenauswertungen und Zeitpunkte):

Statistisches Modell (z.B. T-Test, Chi-Quadrat Test, log Rank Test, ANOVA Modell, multiple Testprozeduren,
Annahmen bzgl. des Tests zur Priifung der Hypothese, etc.):

Die Fallzahlplanung basiert auf paarweisen t-Tests (Satterthwaite, ungleiche Varianzen,
Prozedure MTTOuv-1) mit korrigiertem Signifikanzniveau, wie unter , Statistische Hypothese”
erldutert. Damit ist die Fallzahlschédtzung konservativ. Die Daten fiir die erwarteten Effekte und
daraus sich ergebende Fallzahlen sind im Anhang (Tabelle 1, 2) zu finden. Fiir den
Aquivalenznachweis (Zeitpunkt 18 Wochen) wurde eine Indifferenzschranke von 0.75
angenommen. Die Testung erfolgt anhand der Berechnung der 95 % Konfidenzintervalle
(Prozedure MTEQ).

Fiir die statistische Auswertung wird den Daten des Dioxin-Gehalts in Eiern ein 2-level-mixed
effects Model angepasst. Die Hiihner (Eier) bilden die Level 1 Units, die Béden die Level 2 Units.
Der Faktor Zeitpunkt (24, 30, 42 Wochen) bildet einen , Level 1 — Prediktor”. Die obigen
Hypothesen werden mittels linearer Kontraste gepriift. Fiir den Aquivalenznachweis (Zeitpunkt
18 Wochen) wurde eine Indifferenzschranke von 0.75 angenommen. Die Testung erfolgt
anhand der Berechnung der 95 % Konfidenzintervalle (Prozedure MTEO).
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B. Annahmen der Fallzahlplanung

Signifikanzniveau (Festlegung des Aufgrund der hierarchischen Ordnung werden alle
; . : x
signifikanzniveaus, iblicherwelse 5%); Vergleiche auf dem Signifikanzniveau von 5%/3
durchgefiihrt. Damit wird die

Gesamtirrtumswahrscheinlichkeit mit 5%

kontrolliert.
:I einseitig
. zweiseitig
Power (Festlegung der Power, (iblicherweise 80%

80%):
EffektmaR (Annahmen iber die GréRenordnung Ergeben sich aus den Angaben in Tabelle 1 und 2
des EffektmalRes unter Angabe der Quelle, z.B. im Anhang

Ergebnisse aus Vorversuchen, Literatur, etc.):
Dropout Raten (geschitzte Dropout Rateund  10%

Annahmen Uber den Dropout-Mechanismus):

C. Ergebnis der Fallzahlschdtzung

Software (verwendete Software zur Berechnung der - nQuery Advisor 7.0
bendtigten Anzahl von Versuchstieren, z.B.

ADDPLAN, nQuery, SAS, ...):

Stichprobenumfang je Gruppe (Anzahl vorgesehener Tiere fiir jede Gruppe innerhalb des Versuchs):

Zum Nachweis eines Unterschiedes im erwarteten Dioxingehalt des Hiihnerfleisches sind
Fallzahl zwischen 5 und 7 erforderlich, vgl. Tabelle 1. Da lediglich ein Vergleich eine Fallzahl
von 7 erfordert (Zeitpunkt 24, Vergleich B vs C), erscheint eine GruppengréfSe von N= 6 Hiihner
x 3 Bodengehalte =18 Hiihner geeignet zu sein, die liberwiegende Zahl der Hypothesen zu
priifen.

Damit ergibt sich also insgesamt eine Fallzahl von N=3 (Zeitpunkte) x 3 (Bodengehalte) x 6
(Hiihner) =54 Hiihnern. Da insgesamt mit einer Dropout Rate von 10% zu rechnen ist, miissen
insgesamt 3 x 3 x 7 = 63 Tiere in die Untersuchung eingebracht werden. Fiir den
Aquivalenznachweis zum Zeitpunkt 18 Wochen ergibt sich eine Fallzahl von n=3 pro Gruppe
also insgesamt 9 Tiere.

Die Fallzahlabschétzung fiir die Ermittlung des Dioxingehaltes in Eier-Sammelstichproben

ergab die gleichen Anzahlen von Sammelstichproben pro Bodengehalt zu jedem der vier
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Zeitpunkte, d.h. 4 x 3 x 6 = 72 Sammelproben, vgl. Tabelle 2. Zusétzlich werden 9 (3 pro
Gruppe) Sammelproben fiir den Aquivalenznachweis zum Zeitpunkt 18 Wochen benétigt, so
dass insgesamt 81 Sammelproben analysiert werden muissen.

Fiir die Analyse des Dioxingehaltes in Eier-Sammelstichproben ist entsprechend ein 2 level
mixed effects Model zu verwenden.
Gesamtstichprobenumfang (Gesamtzahl aller N=3 x 3 x 7 + 3 x 3 =72 Tiere (incl. Dropout)

Tiere, die in dem beantragten Versuch benétigt

werden unter Berlicksichtigung aller Gruppen und

Zeitpunkte):

Ergebnisbewertung:

Unter den getroffenen Annahmen (Piskorska et al. (2013); Daten und Ergebnisse aus eigenen
Untersuchungen (u.a. Stemwede, Duisburg, Velen), die lediglich als Berichte an das MKULNV
vorliegen), die mit statistischen Methoden nicht verifiziert werden kénnen und unter der
Mafgabe, dass die oben beschriebenen Verfahren (A. Statistisches Modell) zur Analyse der
Daten verwendet werden, erscheint eine Anzahl von 72 Tieren fiir den geplanten Versuch
ausreichend , um den angenommenen Effekt mit der gewiinschten Power nachzuweisen zu
kénnen. Aus biometrischer Sicht ist die beantragte Zahl von Tieren im Sinne der gesetzlichen
Vorgaben als plausibel und adédquat hinsichtlich der Umsetzung des 3R-Prinzips zu bewerten.
Im vorgelegten Antrag wurden auch Analyse an Eiern mit einbezogen. Diese betreffen nicht

das 3R Prinzip. Ich habe dennoch die entsprechende Fallzahlberechnung hier inkludiert.
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Tabelle 1: Fallzahlplanung in Hiihnerfleisch auf der Basis aller Paarvergleiche zwischen den drei ,Bodenhaltungsgruppen” mittels

zweiseitigem unabhangiger t-tests. Signifikanzniveau der Paarvergleiche 0.05/3 (Power 80%). Hypothesen zwischen den Zeitpunkten

hierarchisch geordnet liber die Zeitpunkte beginnend mit Zeitpunkt 42 Wochen. Berechnungen mit nQuery 7.0.

Alter der | Hohe Dioxin-Gehalte im Mittlere Dioxin-Gehalte Geringe Dioxin-Gehalte
Hithner | Boden: 20 ng Dioxine/kg im Boden: 13 ng im Boden: 5 ng Anzahl Anzahl Anzahl
[Wochen] Boden Dioxine/kg Boden Dioxine/kg Boden tthner Hiihner Hiihner
@ (B) ©)
Alter der Dioxin-Gehaltin | SD Dioxin-Gehalt in SD Dioxin-Gehalt in SD
Hiihner Fleisch [pg/g Fett] Fleisch [pg/g Fett] Fleisch [pg/g Fett] Vergleich | Vergleich | Vergleich
[Wochen] (Mittelwert) (Mittelwert) (Mittelwert) AvsB AvsC BvsC
18 0 0,275 0 0,275 0 0,275 3 3 3
24 7,5 1,875 3,5 0,875 2,0 0,50 6 3 7
30 15 3,15 7,0 1.75 3,5 0,875 6 5 6
42 25 6,25 12,0 3,00 6,0 1,50 6 5 6
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Tabelle 2: Fallzahlplanung in Eiern auf der Basis aller Paarvergleiche zwischen den drei ,,Bodenhaltungsgruppen” mittels zweiseitigem

unabhdngiger t-tests. Signifikanzniveau der Paarvergleiche 0.05/3 (Power 80%). Hypothesen zwischen den Zeitpunkten hierarchisch

geordnet liber die Zeitpunkte beginnend mit Zeitpunkt 42 Wochen. Berechnungen mit nQuery 7.0.

Alter der | Hohe Dioxin-Gehalte im | Mittlere Dioxin-Gehalte | Geringe Dioxin-Gehalte
Hithner ~|Boden: 20 ng Dioxine/kg im Boden: 13 ng im Boden: 5 ng Anzahl Anzahl Anzahl
[Wochen] m,.MMvm: Dioxine/kg Boden Dioxine/kg Boden Eierproben | Eierproben | Eierproben
(B) ©)
Alter der | Dioxin-Gehaltin | SD | Dioxin-Gehaltin | SD | Dioxin-Gehaltin | SD
Hiihner Fiern [pg/g Fett] Eiern [pg/g Fett] Fiern [pg/g Fett] Vergleich | Vergleich | Vergleich
[Wochen] (Mittelwert) (Mittelwert) (Mittelwert) AvsB AvsC BvsC
18 0 0,275 0 0,275 0 0,275 3 3 3
24 1,5 0,375 0,75 0,19 0,3 0,075 6 4 5
30 2,5 0,625 1,25 0,31 0,7 0,175 6 5 7
36 3,8 0,95 1,9 0,48 1,0 0,25 6 5 7
42 5,0 1,25 2,5 0,625 1,2 0,3 6 5 6
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