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Zusammenfassung. Die Befunde des in seiner Konzeption in
Teil I dargestellten Freilandexperimentes dokumentieren die
TNT-Abreicherung und Erholung des Standortes im Laufe der
Phytoremediation. Das Monitoring umfasst Erhebungen im Feld
(Nitroaromatengehalte in Boden, Sickerwasser und Pflanzen;
Erfassung von Bodenorganismen und Streuabbau) und den Ein-
satz einer Biotestbatterie mit 6 Einzeltests. Die Daten belegen
die hohe Heterogenitit der TNT-Kontamination, eine rasche
initiale Abreicherung und eine geringe Verlagerung von Nitro-
aromaten in Pflanzen und Sickerwasser. Die anfanglich rasche
Transformation des TNT zu Aminodinitrotoluolen ldsst nach
3 Monaten deutlich nach. Mit Hilfe der Biotestbatterie wird
die Toxizitit des Bodens differenziert beurteilbar; die boden-
biologischen Befunde lassen Langzeitwirkungen der TNT-Be-
lastung wahrscheinlich werden. Eine Gesamtbeurteilung des
Projekts wird im dritten Teil der Artikelserie erfolgen.

Schlagwérter: Biotestbatterie; Bodenfauna; Monitoring; My-
korrhiza; Phytoremediation; Rhizosphire; Riistungsaltlasten;
Sprengstoffproduktionsstitte; TNT; Weifsfaulepilze

Einleitung

In Teil I der Publikation mit dem Titel 'Konzeption und Ein-
richtung eines Freilandexperimentes' wurden die Grundzii-
ge einer mafSstabsgerechten Erprobung eines Phytoremedia-
tionsverfahren am Standort 'Werk Tanne' bei Clausthal-
Zellerfeld dargelegt (Warrelmann et al. 2000a). Wahrend

" Teil I: Konzeption und Einrichtung eines Freilandexperimentes [UWSF 12 (6) 351—
357 (2000)]
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Abstract. Testing and Monitoring the Phytoremediation of
Soils Contaminated with Explosives (Series)
Part ll: Results of a Field Experiment

Results of a field experiment (please refer to Warrelmann et al.
2000a) document TNT-degradation and regeneration after the
establishment of a phytoremediation. Various approaches are
included in a complex monitoring system, which are conducted
in the field (nitroaromatics in soil, seepage water, and plants; soil
fauna; soil fungi; decomposition) as well as in the lab (a battery
of 6 biotests). The data document a high heterogeneity of the
TNT-contamination, a rapid initial decrease and a mediocre
displacement of nitroaromatics in plants and seepage water. The
initial rapid transformation of TNT to aminodinitrotoluenes ceases
significantly after 3 months. Results of the biotest battery allow a
sophisticated assessment of soil toxicity; the results from the soil
ecological field investigations make the long-term effects of TNT-
contamination likely. In a third part of the series of articles, a
synopsis and judgement of the project will be delivered.

Keywords: Armament site; biotest-battery; monitoring; mycor-
rhiza; ordnance plant; phytoremediation; rhizosphere; soil-fauna;
TNT; white-rot fungi

des 2. Weltkriegs gehorte das Werk zu den grofSten Spreng-
stoffproduktionsstitten des Deutschen Reiches. Das Gelan-
de weist weitraumige starke Kontaminationen des Erdreichs
mit 2,4,6-Trinitrotoluol (TNT), Zwischen- und Neben-
produkten aus dem Herstellungsprozess sowie mit Abbau-
produkten (Metabolite, insbesondere Aminodinitrotoluole)
auf. Ferner liegen industrietypische Belastungen vor (Schwer-
metalle, PAKSs).
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Bedingt durch die historische Nutzung des Standortes (Ndhe
zum Tonsilerde-Lager) besteht die Kontamination iiberwie-
gend aus TNT, 2,4-ADNT und 2,6-ADNT. Polare Verbin-
dungen konnten nicht nachgewiesen werden. Die Schwer-
metallgehalte weisen vor dem Hintergrund der harztypischen
Belastung mit Ausnahme erhohter Bleiwerte (300-1800 mg/
kg TM) keine Auffalligkeiten auf. PAKs sind in geringer
Konzentration nachweisbar.

Die PhytoremediationsmafSnahme wurde tiber 1,5 Jahre mit
einem komplexen Monitoring verfolgt. Es umfasst die
Nitroaromatenanalytik von Boden, Sickerwasser und Pflan-
zenorganen sowie eine Biotestbatterie aus sechs Einzeltests
und Erhebungen zur Entwicklung des Bodentierbesatzes
(Nematoden; Raubmilben: Gamasina) sowie zu Pilzaktivitit
und Streuabbau.

1 Standort und Probefldache

Die westlich an das so genannte Tonsilerdelager (Gebaude
110) angrenzende Probefliche mit den Versuchsvarianten
liegt in 560 m Hohe; das Klima ist mit 1300 mm mittlerem
Jahresniederschlag und mit einer mittleren Jahrestemperatur
von 6,2°C humid und kiihl. Die Braunerde aus l6fShaltiger
FlieBSerde iiber Grauwacke weist Skelettgehalte zwischen 50
und 73 % aulf, ist mittel bis sehr humos bei pH-Werten zwi-
schen 3,5 und 5.

Mit praxisgerechtem Gerateeinsatz wurden vier Versuchs-
parzellen von jeweils 4,5 m - 6,5 m eingerichtet:

U unbelastet; gefrast (30 cm Tiefe); Bepflanzung mit
mykorrhizierten Picea abies und Populus tremula (Piso-
lithus tinctorius, Paxillus involutus) und Sambucus nigra
(ohne Mykorrhiza); Pilz-Schredder-Stroh-Substrat (Weifs-
faule-Pilze Pleurotes ostreatus, Trametes versicolor); Ab-
deckung aus Rindenmulch.

B mit Nitroaromaten kontaminiert; sonst wie U.

P wie B, aber ohne Pilz-Schredder-Stroh-Substrat.

M wie P, aber ohne Bepflanzung: nur mechanischer Eingriff.
Hinzu kommt:

K belastete Kontrollfliche ohne Baumbestand, in einem
anliegenden Fichtenforst gelegen, ohne jeden Eingriff.

Die Flacheneinrichtung ist in Warrelmann et al. (2000a)
ausfithrlich beschrieben.

2 Material und Methoden

Uber zwei Vegetationsperioden (Mai 1999 bis Oktober 2000)
wurde in raumlich und zeitlich eng abgestimmter Beprobung
ein umfassendes Monitoring durchgefiihrt, das die Erfassung
von Nitroaromaten in Boden, Sickerwasser und Pflanzen,
eine Biotestbatterie und bodenokologische Untersuchungen
umfasst.
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2.1 Probenahme

Fiir die Erfassung der Nitroaromaten im Boden wurden im
Mai 1999, August 1999, Mai 2000 und Oktober 2000
Rasterbeprobungen mit Abstanden von 50 cm durchgefiithrt
(24 Einstiche je Variante, unterteilt in die Tiefen 0-10 cm
und 10-30 c¢m, August 1999 nur 0-10 cm). Sickerwasser
wurde mit Hilfe von je 2 Keramik-Saugkerzen je Fliche (Ein-
bautiefe 60 cm) an insgesamt 14 Terminen von September
1999 bis Oktober 2000 gesammelt. Pflanzenproben von zehn
Fichten (Picea abies), finf Pappeln (Populus tremula) und
funf Holunder (Sambucus nigra) der Varianten U, B, P (Wur-
zeln und Spross) wurden im Oktober 1999, im Mai 2000
und Oktober 2000 entnommen und in Anlehnung an Gorge
etal. (1994) extrahiert. Die Nitroaromatenbelastung in nach-
ster Umgebung der beprobten Pflanzenindividuen wurde
erfasst.

Zeitgleich zu den Rasterbeprobungen wurden Mischproben
aus 8 Einstichen je Fliche (0-30 cm Tiefe) fiir die Biotest-
batterie hergestellt. In unmittelbarer Nachbarschaft zu die-
sen wurde Boden fiir die bodenokologischen Untersuchun-
gen entnommen und ebenfalls zu Mischproben vereint
(0-5, 5-10 cm Tiefe).

2.2 Nitroaromaten-Analytik

Fiir die quantitative Erfassung der Nitroaromaten in Boden,
Sickerwasser und Pflanzengeweben wurden zwei Verfahren
eingesetzt: HPLC und thermische Desorption gekoppelt mit
GC/MS (Warrelmann et al. 2000b). Damit konnten auch
niedrige Gehalte an Nitroaromaten in Pflanzenmaterial
detektiert werden.

Es wurde nach USEPA 8330 auf insgesamt 15 Nitroaromaten
getestet, wovon sich lediglich 2,4,6-Trinitrotoluol und seine
primiren Metaboliten (4-Amino-2,6-Dinitrotoluol, 2-Ami-
no-4,6-Dinitrotoluol) als relevant erwiesen, die im folgen-
den summarisch als Nitroaromaten angesprochen werden.

Mogliches Vorhandensein polarer Komponenten wurde mit
HPLC/DAD gepriift (Bruns-Nagel et al. 1999) und nicht
bestatigt.

2.3 Biotestbatterie

Mit Hilfe der Biotestbatterie wurde je Flichenvariante eine
Mischprobe vom Sanierungsbeginn (Mai 1999) und vorlau-
figen Abschluss des Beobachtungszeitraumes (Oktober 2000)
hinsichtlich 6kotoxikologischer Schadigungspotentiale un-
tersucht (ausfihrliche Beschreibung in Warrelmann et al.
2000a). Im Sanierungsverlauf (Oktober 1999 sowie Mai
2000) erfolgte lediglich ein 'Screening' auf akute Leucht-
bakterientoxizitit von Bodeneluaten. Der Regenwurmtest
mit Eisenia fetida wurde zum Sanierungsende als Ergianzung
in die Biotestbatterie aufgenommen. Die Daten wurden ge-
mafS der in Tabelle 1 aufgefiihrten Testparameter und Beur-
teilungskriterien interpretiert. Im Hinblick auf eine integrie-
rende Darstellung der gesamten Ergebnisse wurde ein einfa-
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ches Beurteilungsschema gewihlt. Die Festsetzung der zuge-
horigen Kriterien erfolgte auf der Basis eigener Teststatistiken,
in Anlehnung an Simini et al. (1995) sowie den in Heiden et
al. (2000) diskutierten Vorschldgen und Erkenntnissen.

2.4 Bodenodkologische Untersuchungen

Das bodenokologische Monitoring greift auf die Erfassung
von Nematoden und Gamasina sowie auf die Ermittlung des

Streuabbaus zuriick (Eisenbeis et al. 1999; ausfiihrliche Be-
schreibung und Begriindung der Auswahl in Warrelmann et
al. 2000a). Die Lebensgemeinschaft der Nematoden wurde
lediglich fiir U und B erfasst (Oktober 1998 vor der Fliachen-
einrichtung, Mai 1999, Oktober 1999, Mai 2000). Der Rei-
fe-Index nach Bongers (1990) wurde berechnet. Weiterhin
wurde im Mai 2000 die Pilzaktivitdt mit Hilfe der Bestim-
mung des Ergosterolgehaltes von Bodenproben abgeschitzt
(Eash et al. 1996, abgewandelt nach Grant und West 1986).

Tabelle 1: Ubersicht tiber die in der Biotestbatterie eingesetzten Methoden mitsamt den Beurteilungskriterien

Bodenfunktion Lebensraum fiir Pflanzen

Lebensraum fiir Bodentiere

Testverfahren Pflanzenwachstumshemmtest

Collembolen-Reproduktionstest

Regenwurmtest (akut)

Testorganismus Lepidium sativurm (Gartenkresse)

Folsomia candida (Collembola)

Eisenia fetioa (Lumbricidae)

Test-Richtlinie ISO 11269-2

ISO 11267 ISO 11268-1

Testbedingungen Testmedium Boden, Aussaat von
20 Keimlingen in Pflanztdpfen,
Standardinkubation (16 h Licht pro
Tag, 7000 lux (PAR), 20 Grad
Celsius const., rF 70% const.,
tagliche Feuchtekontrolle), Auswer-
tung 14 Tage nach Auflaufen

Testmedium Boden, 10 Adulte aus syn-
chronisierter Zucht, 100mL Glasflasche,
Standardinkubation (12 h Schwachlicht pro
Tag, 20 Grad Celsius const., rF 80%
const., regelmaBige Bellftung, Fitterung
mit Trockenhefe), Auswertung nach

Testmedium Boden, pH und Wasser-
gehalt eingestellt, 10 Adulte aus
synchronisierter Zucht, 1L Glas-

geféaB, Standardinkubation (20 Grad

Celsius const., Beluftung), Auswer-
tung nach 14 Tagen

28 Tagen

Testparameter Bildung oberirdischer
Pflanzenbiomasse

(mg TG/Pflanztopf)

(Anzahl Nachkommen/Adulte)

Reproduktionsrate Uberlebensrate (%)

Beurteilungskriterien

nicht toxisch (-)

Reduktion im Vergleich zu unbelasteter Variante (U) < 30%

toxisch (+)

Reduktion im Vergleich zu unbelasteter Variante (U) 30-70%

hoch toxisch (++)

Reduktion im Vergleich zu unbelasteter Variante (U) >70%

(Fortsetzung)

Lebensraum fiir
Mikroorganismen

Bodenfunktion

Riickhaltefunktion und
Toxizitats-Screening

Mutagenitats-
Screening

Testverfahren Bodenatmungsmessungen

Leuchtbakterientest mit Bodeneluaten

Leuchtbakterien-Mutagenitatstest

Testorganismus Autochthone Mikroflora

Vibrio fischeri(marines Leuchtbakterium)

Vibrio fischers, Dunkelmutante M 169

Test-Richtlinie u.a. ISO 14240-1

DIN 38412 Teil 34

Mutatox (Azur Envir.)

Testbedingungen Testmedium Boden, stlindliche
Messung der CO,-Abgabe unter
Standardbedingungen Uber 72
Stunden (50-60% max. Wasser-
kapazitat, 22 Grad Celsius
const., kontinuierliche Bel(f-
tung), ohne (Basalatmung) und
nach Nahrstoff-Zugabe (SIR)

Testmedium wéssriges Bodeneluat
(Boden-Wasser-Verhaltnis 1:2 (w/w),
24 Stunden schutteln, Ultrazentri-
fugation), pH und Salzgehalt eingestellt,
Verdinnungsreihe, Zugabe Inokulum
rekonstituierter Leuchtbakterien,
Inkubation bei 15 Grad Celsius fir

Testmedium wéssriges Bodeneluat,
Verdlnnungsreihe, Wachstumsmedium
ohne S9-Mix, Zugabe Inokulum
rekonstituierter Leuchtbakterien,
Inkubation bei 27 Grad Celsius fir
24 Stunden

30 Minuten

Testparameter Respiratorischer Quotient, Qr
(Quotient aus Basal- und

Substratinduzierter Atmung/SIR)

Hemmung der Lumineszenz,
bestimmt als EC,, (% Eluat in
Inkubationsmedium)

Rickmutation der Bakterien,
gemessen als signifikanter
Lumineszenz-Anstieg

Beurteilungskriterien

nicht toxisch (-) Qr<0,2 EC, > 50% negativ
toxisch (+) Qr0,2-0,3 EC,, 10-50% nicht definiert
hoch toxisch (++) Qr>0,3 ECy < 10% positiv
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Tabelle 2: Nitroaromaten im Boden: geometrische Mittel und Maxima von TNT und den primaren Metaboliten (ADNTs) sowie des prozentualen Verhaltnis-
ses ADNTs/TNT im Zeitverlauf (0-30 cm Bodentiefe, Aug. 99 0—10 cm)

TNT ADNTs ADNTs/TNT
(mg/kg TM) (mg/kg TM) (%)
Flache Geomittel Maximum Geomittel Maximum Geomittel

Mai 99 B 22 212 23 58 102
Aug. 99 B 3 286 16 55 509
Mai 00 B 2 695 10 23 526
Okt. 00 B 1 11 6 16 626
Mai 99 P 76 1517 33 100 44
Aug. 99 P 8 1184 29 179 365
Mai 00 P 5 687 22 122 419
Okt. 00 P 7 234 18 80 257
Mai 99 M 8 931 14 35 177
Aug. 99 M 2 102 8 32 535
Mai 00 M 1 8 5 16 886
Okt. 00 M 0 4 3 10 1100
Mai 99 K 112 18270 97 510 86
Aug. 99 K 37 7519 86 716 231
Mai 00 K 453 32302 183 729 40
Okt. 00 K 73 16450 106 563 145

3 Ergebnisse
3.1 Nitroaromaten im Boden

Die Verteilung der Nitroaromaten im Boden ist trotz des
Einsatzes der Bodenfrise horizontal sowie vertikal insbeson-
dere fiir TNT sehr heterogen. Die Beschreibung der Bela-
stung erfolgt somit adaquat mit Hilfe geometrischer Mittel-
werte. Auf der Forstfliche K wurden Kontaminationen von
einigen 10.000 mg/kg TM gefunden, die auf das Vorhan-
densein von TNT-Klimpchen hinweisen. Bei Belastungs-
spitzen der Einzelproben bis tiber 2.000 mg/kg TM bewe-
gen sich die TNT-Werte im Mittel auf den bearbeiteten
Experimentalflichen (B, P, M) zwischen 8 und 76 mg/kg
TM, bei K bei 100 mg/kg TM (Tab. 2). Zum Zeitpunkt t,
(Mai 1999) verhilt sich die Kontamination der bearbeiteten
belasteten Varianten P>B>M im Verhiltnis von 10:4:2. Die-
se Relationen bleiben im wesentlichen bis Mai 2000 erhal-

1000
100 0

= 0| Mai 99 (1) ok

2 10 : —®B—p

= . Aug. 99 (2)

: s g

= )

z A Mai 00 (3)

Okt. 00 (4)

e

1 10 100 1000
A-DNT [mg/kg i.T]

0,1

Abb. 1: Nitroaromaten im Boden: zeitliche Entwicklung von TNT und der
ADNTs auf den Versuchsflachen (geometrische Mittel, 0-30cm Boden-
tiefe, Aug. 99 0-10 cm)
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ten. Im Oktober 2000 ist die Abreicherung auf B und M im
Verhaltnis zu P weiter fortgeschritten: P>B>M = 10:2,5:1.

Im Gegensatz zu K, wo deutliche Beziehungen der Vertei-
lungsmuster zwischen den Bodentiefen 0-10 cm und 20-30
cm zu erkennen sind, spiegelt sich auf den Experimental-
varianten die rdumliche Verteilung der Kontamination der
oberen Bodenschicht nicht in der tieferen wider.

Die Mittelwerte fur die ADNTSs streuen weniger als die des
TNT. Sie liegen auf den Experimentalvarianten zwischen 14
und 33 mg/kg TM, auf K bei 100 mg/kg TM (Tab. 2).

Innerhalb der ersten 4 Monate erfolgt eine erhebliche Ab-
nahme der Nitroaromaten-Belastung auf den behandelten
Flachen B, P, M (Abb. 1). Die jeweiligen Beprobungen un-
terscheiden sich signifikant (P<0,01, Kruskal-Wallis-Test).
Fiir die Forstfliche K lassen sich keine derart deutlichen Un-
terschiede nachweisen.

Abreicherung sowie Transformationsdynamik der Nitro-
aromaten sind in Abb. 1 als Trajektorien dargestellt. Es wird
deutlich, dass auf den Experimentalvarianten wihrend der
initialen TNT-Abreicherung die ADNT-Gehalte nur relativ
geringfugige Veranderungen aufweisen. Im weiteren Verlauf
uberwiegt hingegen die Abnahme der ADNTs. Dieser Sach-
verhalt wird insbesondere auf der hoher belasteten P-Vari-
ante deutlich. Die Trajektorie der Forstfliche K lasst nicht
auf Transformations- und Abbauprozesse schliefSen; die nicht
signifikanten Unterschiede zwischen den Beprobungen von
K sind auf die Heterogenitit der Belastung zuriickzufuhren.

Auf den Experimentalflichen nimmt die ADNT-Belas-
tung relativ zur TNT-Belastung im Zeitverlauf deutlich zu,
wobei die Intensitit gemifl P<B<M gestaffelt ist, was der
Reihung der initialen Belastungen entspricht. Auf K verharrt
das ADNT/TNT-Verhiltnis auf niedrigem Niveau (Abb. 1,
Tab. 2).

UWSF - Z Umweltchem Okotox 13 (5) 2001
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Abb. 2: Nitroaromaten (NA) im Sickerwasser der Versuchsvarianten B, P,
M im Zeitverlauf

3.2 Nitroaromaten im Sickerwasser

Die Belastung des Sickerwassers mit Nitroaromaten weist
einen sehr starken, gleichgerichteten Gradienten innerhalb
der vier belasteten Flichen auf, was auf eine Drianung in
Richtung einer angrenzenden Bahnschneise zurtuckgefuhrt
wird. In die Ergebnisbetrachtung gehen nur die Saugkerzen

(eine je Flache) mit relativ hohen Sickerwasserfrachten ein.
Die Belastung des Wassers aus den Experimentalvarianten
betragt im Schnitt weniger als 20% jener der Forstfliche K,
die zwischen 7 und 17 mg/L liegt.

Die in Abb. 2 dargestellte Belastung des Sickerwassers der
Experimentalvarianten mit Nitroaromaten belegt, dass zu-
mindest die Messungen ab Oktober 1999 die Flachen dhn-
lich charakterisieren wie die Bodenanalytik: P>B>M. Die
nihere Betrachtung ergibt fir B eine relativ hohere Mobili-
sierung von Nitroaromaten als fiir P und M. Die Variante B
zeichnet sich weiterhin dadurch aus, dass das Verhiltnis von
TNT/ADNTs im Vergleich zu den tbrigen Flachen um fast
eine Groflenordnung niedriger ausfallt (Tab. 3). Auf der Fla-
che ist somit von einer deutlich hoheren Transformations-
rate von TNT zu den primiren Metaboliten und deren Frei-
setzung in das Sickerwasser auszugehen.

3.3 Nitroaromaten in Pflanzengeweben

Im Oktober 1999 wurden in den Fichten aller kontaminier-
ter Varianten Nitroaromaten in geringen Mengen detektiert,
in Pappeln lediglich auf P, in Holunder tiberhaupt nicht
(Tab. 4). Bei den aufgenommenen Schadstoffen handelt es

Tabelle 3: Nitroaromaten im Sickerwasser: TNT (mg/kg TM Boden) und priméare Metabolite (ADNTs; mg/kg TM Boden) sowie das prozentuale Verhaltnis
ADNTSs/TNT (%) im Zeitverlauf (MW= arithmetisches Mittel, s= Standardabweichung)

B P M K
TNT ADNTs TNT/ TNT ADNTs TNT/ TNT ADNTs TNT/ TNT | ADNTs TNT/
ADNTs ADNTs ADNTs ADNTs

01.09.99 0,51 0,88 0,58 0,49 0,13 3,88 0,47 0,26 1,84 nd nd nd
08.09.99 0,14 1,18 0,12 0,20 0,30 0,66 0,75 0,17 4,39 nd nd nd
15.09.99 0,16 1,45 0,11 0,10 0,07 1,63 0,25 0,23 1,09 nd nd nd
28.09.99 0,09 1,50 0,06 0,65 0,46 1,40 0,21 0,15 1,37 6,06 7,29 0,83
07.10.99 0,28 2,28 0,12 2,67 1,37 1,95 0,20 0,27 0,74 10,40 12,11 0,86
14.10.99 0,36 2,11 0,17 2,29 1,31 1,75 0,22 0,31 0,70 12,98 14,79 0,88
23.10.99 0,28 1,76 0,16 1,59 1,02 1,57 0,14 0,14 0,99 8,71 10,21 0,85
04.11.99 0,26 1,57 0,17 1,12 0,85 1,32 0,14 0,16 0,91 9,54 11,11 0,86
13.11.99 0,25 1,90 0,13 2,05 0,96 2,15 0,11 0,09 1,23 8,68 10,06 0,86
27.11.99 0,17 1,08 0,15 0,66 0,64 1,04 0,10 0,14 0,69 8,18 9,49 0,86
06.05.00 0,01 0,63 0,02 0,11 0,83 0,13 0,03 0,12 0,25 4,41 5,45 0,81
01.06.00 0,02 0,80 0,03 1,17 1,04 1,13 0,03 0,10 0,30 6,59 7,61 0,87
13.10.00 0,00 0,63 0,00 0,21 0,67 0,31 0,19 0,21 0,90 5,29 6,68 0,79
28.10.00 0,25 0,94 0,27 0,65 0,94 0,69 0,25 0,45 0,56 8,13 9,90 0,82
MW 0,20 1,34 0,15 1,00 0,75 1,39 0,22 0,20 1,14 8,09 9,62 0,84
] 0,14 0,54 0,14 0,85 0,40 0,93 0,19 0,10 1,02 2,45 2,67 0,03

Tabelle 4: Nitroaromaten in Pflanzenorganen: Arithmetische Mittel der Nitroaromatengehalte (Okt. 1999) in mg/kg Pflanzentrockenmasse; (—) Pflanzen-
standort mit TNT-Gehalt <50 mg/kg TM Boden, (+/—) 50-250 mg/kg TM, (+) >250 mg/kg TM

Flache B Flache P
Wurzel Stamm/Blatt Wurzel Stamm/Blatt
TNT ADNT TNT ADNT TNT ADNT TNT ADNT
Pappel <0,4 <0,4 <0,4 <0,4 <0,4 <0,4 2,8 <0,4
Holunder <0,4 <0,4 <0,4 <0,4 <0,4 <0,4 <0,4 <0,4
Fichte (-) 5,4 18,2 <0,4 <0,4 22,7 16,1 <0,4 <0,4
Fichte (+/-) 9,5 <04 16,2 24,5 <0,4 5,0 8,2 10,9
Fichte (+) 17,8 <0,4 57,0 95,9 <0,4 5,2 <0,4 <0,4
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sich um die Kontaminanten TNT und der Reduktionspro-
dukte 4 -ADNT sowie 2 -ADNT. Weitere Nitroaromaten
wurden in den Pflanzengeweben bisher nicht gefunden. Eine
eindeutige Abhingigkeit zwischen dem Grad der Bodenbelas-
tung und der Schadstoffkonzentration in den Pflanzen ist
nicht zu erkennen. Die ADNT-Werte der Sprossproben von
B sind um ca. 60% hoher als die fir TNT, was mit den rela-
tiv hohen ADNT-Gehalten des Sickerwassers dieser Flachen
korreliert. Eine organspezifische Akkumulation der Nitro-
aromaten ist nicht feststellbar. Im weiteren Versuchsverlauf
(Mai und Oktober 2000) waren Nitroaromatengehalte im
Pflanzengewebe bis auf Spuren zuriickgegangen.

3.4 Biotestbatterie

Die Biotestbatterie (Mischproben) liefert differenzierte
Toxizititsprofile der Boden, welche in weitgehender Uber-
einstimmung mit den Ergebnissen der Schadstoffanalytik
(Rasterbeprobung) interpretiert werden konnen (Tab. 5). Zu
Sanierungsbeginn (Mai 1999) kann eine Abstufung der
Toxizitit der Boden gemiff B<M<P<K vorgenommen wer-
den. Bei hochster Toxizitit (K) bedeutet dies, dass sowohl
Kresse-Wachstum als auch Collembolen-Reproduktion voll-
stindig gehemmt werden und ein erhohter respiratorischer
Quotient sowie starke Eluat-Toxizitit und -Mutagenitat
nachweisbar sind.

Im Verlauf des 17-monatigen Untersuchungszeitraumes ist
in allen drei Verfahrensvarianten B, P und M eine Abnahme
der wissrig extrahierbaren Bodentoxizitit anhand des sen-
sitiven akuten Leuchtbakterientests nachweisbar. Die beob-
achtete Entgiftung korreliert signifikant mit der Abnahme
des TNT-Gehaltes in Boden sowie mit der des Sickerwas-
sers. Durch Vergleich der TNT-Konzentrationen der Boden-
eluate mit der Toxizitit der Reinsubstanz TNT (in wissriger
Losung) konnte gezeigt werden, dass die wissrig extrahier-
bare Toxizitat der komplex belasteten Boden mafSgeblich
durch die Hauptkontaminante TNT hervorgerufen wird.

Die abschlieflenden Untersuchungen (Okt. 2000) mit der ge-
samten Biotestbatterie bestitigen den beobachteten Trend:
besonders die Proben der zu Beginn gering TNT-belasteten
Verfahrensvarianten B und M kénnen zum Sanierungsende
als nicht mehr toxisch eingestuft werden. Die Probe aus der
anfangs stiarker und heterogener belasteten Variante P zeigt
demgegeniiber auch nach 17 Monaten Sanierung deutliche
toxische Wirkungen, insbesondere das Bodeneluat. Im Ge-
gensatz zu den chemisch-analytisch und biologisch erkenn-

baren positiven Sanierungseffekten in den Verfahrens-
varianten muss die Vergleichsvariante K ohne Sanierungs-
mafSnahme am Ende des Untersuchungszeitraumes als nach
wie vor hoch toxisch gelten. Die Ergebnisse des in den
Abschlussuntersuchungen zusitzlich durchgefithrten Tests
auf akute Regenwurmtoxizitat mit Eisenia fetida bestatigen
die beschriebenen Befunde. Auf Grund der parallel ermittel-
ten Reproduktionsparameter ist den Boden aller Varianten
einschliefflich U eine eingeschrinkte Habitatqualitat zuzu-
sprechen, was auf die eher Regenwurm-feindlichen Standort-
charakteristika zuriickzufiihren ist (saure Rohhumus-Auf-
lage, hoher Schluffanteil).

3.5 Bodenodkologische Untersuchungen
3.5.1 Bodenmikroarthropoden

Wihrend TNT-Transformation und Nitroaromatenabbau in
den ersten Monaten nach Flacheneinrichtung erfolgt, sind
bei der Betrachtung der Sukzession der Bodenbiozonose
wesentlich lingere Zeitraume zu berticksichtigen. Mit weni-
ger als 250 Ind./100g TM fallen die Finge der Bodenmikro-
arthropoden recht niedrig aus, insbesondere auf P und M.
Aus dem Vergleich zu K geht hervor, dass in Folge der
Flacheneinrichtung die Siedlungsdichten eine erhebliche Er-
niedrigung erfahren. Auf U, B und K werden iiber den
Untersuchungszeitraum zunehmend weniger Tiere aus dem
Boden ausgetrieben.

Es wurden insgesamt 34 Gamasina-Arten auf den Versuchs-
flichen gefunden. Die Lebensgemeinschaft der Gamasina auf
U und B wird anfangs von mit der Pilzkultur eingeschlepp-
ten Arten bestimmt, die sich aber wie eine Anzahl weiterer
Arten nicht dauerhaft ansiedeln konnen. Schon im Oktober
1999 beginnt die Besiedlung der Experimentalflichen durch
auch fiir K charakteristische typische Waldarten, wie Veigaia
nemorensis und Lysigamasus vagabundus. Mit Mai 2000
zeichnet sich eine Angleichung des Artenbesatzes der
Experimentalflichen an den der Forstflache ab.

Die Analyse der Nematoden-Lebensgemeinschaft mit Hilfe
des Reife-Indexes belegt deutlich die anfingliche Storung
(Abb. 3), die durch niedrige Werte angezeigt wird. Auf B
fallt sie starker aus und die Wiedererholung erfolgt im Ver-
gleich zu U langsamer. Dies wird durch die Abundanzen
bestirkt, die von Mai 1999 bis Mai 2000 auf U von 10 auf
fast 50 Ind./g TM ansteigen, wihrend auf B nur 15 Ind./g
TM erreicht werden.

Tabelle 5: Beurteilung der Toxizitat des Bodens auf der Grundlage der Biotestbatterie

Pflanzen- Collembolen- Regenwurm- Boden- Leuchbakterien- Leuchtbakterientest

wachstum reproduktion test (akut) atmung test (akut) (Mutagenitat)
Variante B -/- -/- n.b./- -/- +/- -/-
Variante P +/- -/- n.b./- -/- ++/ + ++ [ ++
Variante M ++ /- -/- n.b./- +/- +/- ++/ -
Variante K ++ [ ++ ++ / ++ n.b./++ +/ ++ ++ /[ ++ ++ /[ ++

(-) = nicht toxisch, (+) = toxisch, (++) = hochtoxisch, n.b. = nicht bestimmt
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Abb. 3: Der Maturity-Index fiir Nematoden (Bongers 1990) im Zeitverlauf
fur die Varianten U und B

3.5.2 Pilzaktivitat

Die Ergosterolgehalte in den Boden der Versuchsvarianten
U, B, P und M zeigen keinen signifikanten Unterschied un-
tereinander und erreichen Werte zwischen 11-18 mg
Ergosterol/kg Boden (TS). Dabei spielt es keine Rolle, ob
die Flachen bei ihrer Einrichtung mit Weifs- bzw. Mykorrhiza-
pilzen beimpft (Flichen U, B und P) oder lediglich mecha-
nisch bearbeitet wurden (Fliche M). Mit einem Gehalt von
uber 40 mg Ergosterol/kg Boden (TS) grenzt sich die
Kontrollflache K deutlich ab.

3.5.3 Streuabbau

Nach mehr als 1 Jahr Exposition in den Minicontainern ist
der Strohabbau auf den belasteten Flichen im Vergleich zu
Ussignifikant verlangsamt (Maschenweite 500 pum), was sich
besonders bei M und K abzeichnet (Abb. 4). Obwohl der
Massenschwund fiir Fichten-Nadeln insgesamt wesentlich
geringer ist, so untermauert deren Abbaudynamik diese Be-
funde. Die niedrigen Abbauraten auf M sind auf Staunisse
und die auf K auf die hohe Belastung zurtickzufiithren.

80 4-------
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Abb. 4: Streuabbau fur Stroh in Minicontainern (nach Eisenbeis et al. 1999)
im Zeitverlauf; die Zahlenangaben geben die Maschenweiten der Contai-
ner von 20 um und 500 um an
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4 Diskussion
4.1 Standort

Die Boden der Versuchsflachen sind standorttypisch mit z.T.
starker anthropogener Uberprigung. Durch die hohe
Bodenaziditat werden Pilze gegeniiber Bakterien bevorzugt,
Bodenmesofauna (Enchytraeiden, Milben, Collembolen)
gegeniiber der Makrofauna (Regenwiirmer, Asseln, Diplo-
poda). Der Boden ist sowohl auf Grund seiner Textur mit
einem hohen Anteil feiner Partikel (Ton, Schluff) als auch
durch seinen Skelettreichtum sehr schwierig zu bearbeiten
und zu beproben.

Das Frasen mischt die oberflichennahe organische Substanz
in die eingestellte Tiefe (0-30 cm). Es ist zu erwarten, dass
dadurch die biotische Aktivitit und mit ihr verbundene
Transformations- und Abbauprozesse der Nitroaromaten
tber den Bereich der Frasschicht gefordert werden.

4.2 Probenahme

Als zentrales methodisches Problem ist die Reprasentativi-
tat der Mischproben fir den gesamten — trotz technischer
VergleichmifSigung noch heterogen kontaminierten — Boden-
korper der Versuchsfliachen zu erachten (Flichenbezug). Die
Mischproben werden in der Biotestbatterie eingesetzt und
fir die bodenzoologischen Untersuchungen genutzt. Es muss
davon ausgegangen werden, dass in den Flachen kleinraumig
Toxizitiatsunterschiede anzutreffen sind, die mit den homo-
genisierten Mischproben nicht darstellbar sind. Aus Prak-
tikabilitdts- bzw. Kostengriinden ist eine Erhohung der
Probenanzahl je Fliche nicht realisierbar; der hier prakti-
zierte Weg einer raumlich hoch auflosenden Rasterbeprobung
fiir die chemische Analytik kann als moglicher Kompromiss
gelten, um eine akzeptable Ubereinstimmung zwischen der
mittleren TNT-Belastung in der Fliche und den TNT-Ge-
halten in der zugehorigen Mischprobe zu bestitigen.

4.3 Nitroaromaten in Boden, Sickerwasser und
Pflanzenorganen

4.3.1 Boden

Fur den chemischen Nachweis von Nitroaromaten in den
Bodenproben kam neben der konventionellen HPLC-Ana-
lytik ein Thermodesorptionsverfahren, gekoppelt mit einer
GC/MS-Analytik zum Einsatz (Warrelmann et al. 2000b).
Das Verfahren erwies sich als sehr zuverldssig und bietet
folgende Vorteile: (i) hohe Auflosung, selbst bei fliichtigen
Nitroaromaten (z. B. MNTs), (ii) hohe Selektivitit durch
die massenspektroskopische Identifizierung der Verbindun-
gen, (iii) keine storende Interferenz mit Bodenkomponenten
und (iv) Langzeitstabilitit des Verfahrens.

Laborversuche geben Hinweise, dass Bodenstorung und da-
mit verbundene Beliiftung sowie pulsartige Aktivierung der
Bodenmikroflora eine starke TNT-Transformation bzw. ei-
nen Abbau initiieren (eigene Versuche, Krafd 1998). Wie der
starke Riickgang des TNT im Boden der Versuchsflichen
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innerhalb der ersten 3 Monate zeigt und auch von Thomas
et al. (2001) dokumentiert ist, scheint dies auch unter Frei-
landbedingungen zu einem erheblichem MafSe eingetreten
Zu sein.

Die entstehenden ADNTs sind nicht bilanzierbar. Weitere
Transformationswege sind unwahrscheinlich, da mit der
Analytik ein weites Spektrum samt polarer Verbindungen
abgedeckt wird. Somit missen die ADNTs abgebaut, an die
Bodenmatrix angelagert bzw. in Huminstoffe eingebaut
(bound residues), von Pflanzen aufgenommen oder mit dem
Sickerwasser ausgewaschen worden sein.

4.3.2 Sickerwasser

In allen belasteten Teilflichen wurden regelmafSig Nitro-
aromatenkonzentrationen oberhalb der Nachweisgrenze von
0,01 mg/L registriert. Dieser Wert entspricht einem in der
Literatur geforderten Eingreifwert fiir TNT in Grundwasser
(Brandt et al. 1996). Die nachgewiesene Belastung mit
Nitroaromaten des Sickerwassers unter den Versuchs-
varianten liegt deutlich unterhalb der Werte im unbearbei-
teten Forst. Inwiefern die Bodenlosung ungefiltert zum
Grundwasser eingeht, kann ohne exakte Kenntnis der
hydrogeologischen Verhaltnisse nicht beurteilt werden. Die
stellenweise hohen Konzentrationen von bis zu 12 mg/L TNT
im Sickerwasser der Forstfliche K kénnten die beobachtete
nesterweise Verteilung von TNT-Brocken bzw. Staub unter
der Streuauflage widerspiegeln. Durch priferenziellen Fluss
konnen die Stoffe unter Umgehung der Filterwirkung des
Bodens in die Tiefe verlagert werden (Wohlgemuth und
Tippkotter 2001).

4.3.3 Pflanzengewebe

Bei der Interpretation der Daten ist zu berticksichtigen, dass
die Trockenmassen fiir organische Substanz im Vergleich zu
Boden sehr niedrig ausfallen und somit bereits geringe Men-
gen an aufgenommenen Nitroaromaten relativ hohe Belas-
tungswerte in mg/kg TM ergeben. Die Befunde belegen nicht
die fir Pappeln unter Laborbedingungen beschriebene Fi-
higkeit zur Aufnahme und Akkumulation von Nitroaro-
maten in verschiedenen Pflanzenteilen (Thompson et al.
1998). Die in den Fichtenproben detektierten geringen Men-
gen der Nitroaromaten lassen keine organspezifische Auf-
nahme erkennen, wie sie bei Pappeln oder krautigen Pflan-
zen mit verstarkter Belastung der Wurzeln beobachtet wur-
de (Thompson l.c., Dobner 1999, Gorge et al. 1995). Dage-
gen stimmt der Befund, dass von den aufgenommenen Nitro-
aromaten die ADNTs den Hauptanteil ausmachten (gezeigt
fur Fichten auf der Flache B), mit Ergebnissen aus der Lite-
ratur (Gorge et al. l.c., Dobner l.c.) tiberein. Dabei ist be-
merkenswert, dass das Sickerwasser von Fliche B hohe
ADNT-Anteile aufwies.

Die geringen Gehalte an TNT und ADNTs im Pflanzen-
gewebe belegen lediglich den Status quo, lassen aber keine
Aussagen zur aufgenommenen Menge an Nitroaromaten zu.
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Derzeit werden Laborversuche mit “C markiertem TNT
durchgefithrt, um die Aufnahmeraten zu quantifizieren (I.
Dobner, pers. Mitteilung). Es ist zu erwarten, dass aufge-
nommene Nitroaromaten in den Pflanzen metabolisiert und
die dabei gebildeten Abbauprodukte in die pflanzliche Ma-
trix eingebaut werden (vgl. Scheidemann et al. 1999). Da
andererseits durch die rasche initiale Abreicherung von
Nitroaromaten im Boden eine weitere Nachlieferung in die
Pflanzen verhindert wird, lassen sich damit die Befunde der
zweiten und dritten Beprobung erkldren, in denen keine
extrahierbaren Nitroaromaten mehr nachgewiesen werden.

4.4 Biotestbatterie

Im Rahmen der vorliegenden Studie konnte die grundsatzli-
che Eignung der verwendeten Biotestbatterie zur Erfolgskon-
trolle von biologischen in-situ Sanierungsverfahren exem-
plarisch belegt werden. So lieferte dieses Instrumentarium
differenzierte Informationen tiber die sanierungsbedingte
Reduzierung 6kotoxikologischer Schadigungspotentiale der
kontaminierten Boden in den drei Verfahrensvarianten B, P
und M. Insbesondere durch direkte Kombination der
Biotestbatterie mit der Schadstoffanalytik ist eine aussage-
kraftige okotoxikologische Evaluierung der in-situ Sanierung
moglich. Der erfolgreiche Einsatz einer vergleichbaren Test-
batterie wurde bereits fiir hoch TNT-belastete Boden zur
Erfolgskontrolle einer biologischen ex-situ Sanierungsmafs-
nahme beschrieben (Fleischmann und Wilke 2000).

Ein vorlaufiger Vergleich der Ergebnisse offenbart deutliche
Sensitivitiatsunterschiede zwischen den einzelnen Biotest-
Verfahren mit folgender Abfolge der Empfindlichkeit beztig-
lich der TNT-Belastung: Leuchtbakterientest (akut) mit
Bodeneluaten > Leuchtbakterien-Mutagenitit (Bodeneluate)
> Pflanzenwachstumstest > Bodenatmungsmessungen >
Collembolentest/Regenwurmtest (akut). Als einen zentralen
Erklirungsansatz fur die spezifischen Sensitivitdtsunter-
schiede lassen sich insbesondere die unterschiedlichen
Expositionswege und -zeiten der Organismen in den verschie-
denen Biotests anfithren. Da die Dateninterpretation und -
beurteilung anhand von drei Toxizitdtsklassen im Vergleich
zu den Originaldaten einen Informationsverlust bedeutet,
ergibt sich insbesondere fiir die weniger sensitiven Verfah-
ren ein etwas geringeres 'Auflosungsvermogen' in der ge-
wiahlten Darstellung. Dieser Nachteil wird allerdings durch
eine tbersichtlichere und schnellere Interpretierbarkeit der
Ergebnisse aufgewogen.

4.5 Bodendkologische Untersuchungen

Die Effizienz der Gewinnung der Bodenkleinarthropoden mit
modifizierter Tullgren-Extraktion aus Mischproben ist trotz
schonender Behandlung des Bodens wegen hoher Ton- und
Wassergehalte als relativ niedrig einzuschitzen. Dies wiirde
die generell niedrigen Siedlungsdichten erklaren.

Auf Grund der relativ wenigen gefangenen Individuen kon-
nen lediglich grobe Aussagen tiber die Entwicklung der Le-
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bensgemeinschaft der Gamasina gemacht werden. Trotz des
hohen Besiedlungspotentials des Umfeldes mit 61 Arten
(Koehler 2000) sind nur 14 der 31 Arten, die im Unter-
suchungszeitraum auf den Versuchsflichen gefunden wur-
den, aus den vorangegangenen Erhebungen auf dem Gelan-
de bekannt. 65% der Arten traten voriibergehend im ersten
Jahr nach Sanierungsbeginn auf, konnten sich aber auf den
Fliachen nicht dauerhaft ansiedeln.

Der auf allen Fliachen niedrige Anteil von Tiefenbewohnern
deutet auf eine geringe Besiedelbarkeit tieferer Boden-
schichten hin, was sowohl auf die TNT-Belastung unmittel-
bar unter der Streuschicht als auch auf den dichten Boden
und die hohen Wassergehalte zuriickzufithren wire. Eine
weitere Verfolgung der Sukzession der unbelasteten Flache
U im Vergleich zu B konnte Hinweise auf Spatfolgen einer
hohen Langzeit-, bzw. auf chronische Effekte einer geringen
Nitroaromatenbelastung ergeben.

Die Erfassung der im Bodenwasser lebenden Nematoden mit
Hilfe der modifizierten Baermann-Methode ist nicht mit den
oben angesprochenen Problemen behaftet. Der Vergleich der
Befunde von U und B ldsst bei Nitroaromatenbelastung (B)
eine geringere Resilienz und eine eingeschriankte Erholungs-
kapazitiat nach dem Remediationseingriff vermuten.

Die ein Jahr nach Sanierungsbeginn erhobenen Ergoste-
rolgehalte lassen keine erhohte Aktivitat der Bodenpilze mehr
erkennen. Das Einbringen der WeifSfaulepilze hat somit nur
einen voribergehenden Effekt, der tiber hier nicht darge-
stellte Respirationsmessungen dokumentiert ist. Eine nach-
haltige Erhohung der Pilzaktivitit erfordert daher den Auf-
bau einer gut ausgebildeten Mykorrhizierung.

Die Ergebnisse zum Streuabbau zeigen, dass bei dem vor-
herrschenden Standortklima fiir eine bodenokologische Ein-
schitzung anders als bei der Bodenbelastung mit Nitro-
aromaten zeitliche Skalen von mehreren Jahren zu beriick-
sichtigen sind. Nach einem Jahr zeichnet sich auf allen bela-
steten Flachen eine im Vergleich zu U eingeschriankte boden-
biologische Aktivitit ab. Eisenbeis et al. (1999) unterschei-
det eine anfangliche leaching-Phase (Massenschwund durch
Auswaschung) von einer Phase, bei der tiberwiegend Boden-
organismen fiir den Massenschwund verantwortlich sind.
Diese Phase konnte nach einem Jahr erreicht sein, so dass
nun die biotisch bedingten Unterschiede deutlich werden.
Dies ist besonders ausgepragt bei einer Maschenweite von
500 um, die eine Beteiligung der Bodenmesofauna am Streu-
abbau zulidsst. Obwohl die Untersuchungen keine Hinweise
auf einen hoheren Bodentierbesatz auf U geben, ldsst dies
auf eine hohere Aktivitdt der Bodenmesofauna schliefSen.

5 Ausblick

Trotz der Problematik, die aus den nicht replizierbaren
Standortgegebenheiten und der praxisnahen, mafistabsge-
rechten Verfahrensdurchfiihrung erwichst, lassen die Ergeb-
nisse die Bedeutung der Betrachtung von Mustern in Raum
und Zeit bei an die jeweiligen Untersuchungsparameter
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angepassten Skalen deutlich werden. Die in diesem zweiten
Teil der Artikelserie 'Erprobung und Erfolgskontrolle eines
Phytoremediationsverfahrens zur Sanierung Sprengstoff-
kontaminierter Boden' dokumentierten Ergebnisse stellen die
Grundlage der fir einen dritten Teil vorgesehenen Beurtei-
lung des Phytoremediationsverfahrens dar.
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Nachruf

Am 21. Méarz 2001 verstarb Frau Dr. Irene Scheunert, Wissenschaftlerin an der GSF Miinchen-Neuherberg, nach langer schwerer Krankheit.
Wir trauern um eine liebe Kollegin und engagierte Forscherin.
Irene Scheunert (geborene WeiBgerber) war seit dem 1. Oktober 1968 Mitarbeiterin im GSF — Forschungszentrum fir Umwelt und Gesund-
heit. Sie forschte auf dem Gebiet 'Verbleib von Chemikalien im System Boden/Pflanze', war maBgeblich an der Erarbeitung von grundlegen-
den Erkenntnissen im Bereich der Okologischen Chemie beteiligt und erlangte weltweit einen hohen Bekanntheitsgrad.
Irene Scheunert war mit ganzer Seele Forscherin. Sie Uiberzeugte aber nicht nur durch ihre wissenschaftliche Leistung, die in Gber 300
Publikationen in wissenschaftlichen Zeitschriften und Blichern dokumentiert ist, sondern auch durch ihre menschliche Warme. Wer sie
naher kannte, weiB, dass ihr Harmonie Uber alles ging und ihr sehr am Wohlergehen ihrer Mitarbeiter lag. Irene Scheunert hinterlasst eine
schmerzhafte Lucke im Kollegenkreis und in ihrer Familie.
Stefan Trapp
(im Namen der Kolleginnen und Kollegen)
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