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Kurzfassung Das Berliner Trinkwasser wird iiberwie-
gend durch induzierte Uferfiltration entlang der Oberfla-
chengewisser gewonnen. Durch die geringen Durchlis-
sigkeiten der Seesedimente findet eine Infiltration nur an
den besser durchlidssigen Uferzonen statt, und es kommt
zu einer Unterstromung der Seen. Durch die Kombination
verschiedener Umwelttracer konnte eine starke vertikale
Altersdifferenzierung des Uferfiltrats nachgewiesen wer-
den. Die FlieB3zeiten betragen in den flacheren Grundwas-
serleiterbereichen einige Monate, in den tieferen Berei-
chen sogar mehrere Jahre. Das den Abbau redox-sensitiver
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Substanzen beeinflussende, vorherrschende Redoxmilieu
weist ebenfalls eine starke vertikale Differenzierung auf,
die Infiltration erfolgt iiberwiegend anoxisch, und das
Uferfiltrat wird mit der Tiefe reduzierender. Da das Ober-
flichenwasser einen variablen Anteil geklidrten Abwassers
enthilt, konnten einige abwasserbiirtige Substanzen (z.B.
pharmazeutische Riickstinde) in Oberflichenwasser- und
im Uferfiltrat nachgewiesen werden. Obwohl der iiberwie-
gende Teil pharmazeutischer Riickstinde effizient wihrend
der Untergrundpassage entfernt wird, erwiesen sich einige
Substanzen als duBlerst persistent (AMDOPH, Primidon
und Carbamazepin).

Drinking-Water Production in Urban Environments —
Bank Filtration in Berlin

Abstract Berlin relies on induced bank filtration from a
broad-scale, lake-type surface water system. Because the
hydraulic conductivity of the lake sediments is low, infiltra-
tion only occurs close to the more permeable shore zones.
Using multiple environmental tracer methods, a strong ver-
tical age stratification of the bank filtrate could be shown.
Travel times are generally long and vary throughout the up-
per aquifers from a few months near the ground surface to
several decades in greater depth. Infiltration is mostly an-
oxic and redox zones were found to be vertically stratified
too, becoming more reducing with depth. Because Berlin’s
watercourses contain a proportion of treated municipal sew-
age a number of wastewater residues, e.g. pharmaceutical
residues, were detected in surface water and groundwater.
While the majority of the pharmaceutical residues studied
were efficiently removed during underground passage, some
substances (AMDOPH, primidone and carbamazepine)
were found to be very persistent.
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Einleitung

Als Uferfiltration bezeichnet man den Prozess der Infiltra-
tion von Oberflichenwasser in den Grundwasserraum (DIN
4049-3). Zur Uferfiltration kommt es, wenn ein hydrau-
lisches Gefille vom Oberflichengewisser zum Grundwasser
besteht. Dies kann aufgrund von natiirlichen Gegebenheiten
der Fall sein oder kiinstlich durch die Entnahme von Grund-
wasser aus Brunnen nahe der Uferlinie natiirlicher Gewis-
ser induziert werden. Das Uferfiltrat erreicht nach einer sehr
variablen FlieBzeit den Brunnen, der in der Regel eine Mi-
schung aus Uferfiltrat und umgebendem Grundwasser for-
dert. Dabei ist unklar, bis zu welcher Aufenthaltsdauer ein
derart gebildetes Grundwasser als Uferfiltrat bezeichnet wer-
den kann. Uferfiltration wird im Wesentlichen betrieben, um
eine Verbesserung der Oberflichenwasserqualitit wéihrend
der Untergrundpassage zu erreichen (Bouwer 2002) und
um Grundwasserressourcen zu erhalten bzw. zu erneuern.
Die Verbesserung der Wasserqualitidt wird dadurch erreicht,
dass Schwebstoffe, Bakterien, Viren, Parasiten, adsorbier-
bare und biologisch abbaubare Wasserinhaltsstoffe ganz
oder teilweise entfernt werden. Nachteilig kann unter be-
stimmten Bedingungen die Zunahme von Eisen-, Mangan-,
Ammonium- und Schwefelwasserstoffkonzentrationen sein
(z.B. Hiscock & Grischek 2002). Man nimmt an, dass Ufer-
filtration und andere Methoden der kiinstlichen Grundwas-
seranreicherung zukiinftig weltweit weiter an Bedeutung
gewinnen werden, da der Wasserbedarf der wachsenden
Weltbevolkerung rapide steigt (Bouwer 2002, Dillon 2005,
Tufenkji et al. 2002).

Aus hydrogeologischer Sicht sind fiir die Bewirtschaf-
tung von Uferfiltratfassungen im Allgemeinen die Kennt-
nis von Infiltrationszonen, Mischungsverhiltnissen im
Rohwasser, FlieBzeiten und -geschwindigkeiten (Grischek
2003) sowie der Wechselwirkungen mit der Aquifermatrix
von Bedeutung. Sie bilden die Basis fiir die Interpretation
des Verhaltens potenzieller Kontaminanten. Hydrochemisch
ist das vorherrschende Redoxmilieu fiir die Trinkwasserge-
winnung durch Uferfiltration oder kiinstliche Grundwasser-
anreichung von besonderem Interesse. Es beeinflusst die
Zu- bzw. Abnahme von Nitrat-, Ammonium- und geldsten
Schwefelwasserstoffkonzentrationen (Grischek 2003) so-
wie von verschiedenen Metallen (Bourg & Bertin 1993,
von Gunten & Kull 1986). Zudem ist der Abbau vieler or-
ganischer Spurenstoffe, wie z.B. pharmazeutischer Riick-
stande (Holm et al. 1995), halogenierter organischer Verbin-
dungen (Bouwer & McCarty 1983, Bosma et al. 1996, Kao
et al. 2003) oder Pestiziden (Tuxen et al. 2000, Broholm
et al. 2001, Patterson et al. 2002) redoxabhingig.

Mit etwa 3,4 Millionen Einwohnern ist Berlin die grofite
Stadt Deutschlands. Uferfiltration zur Trinkwassergewin-
nung wird in Berlin seit tiber 100 Jahren praktiziert. Seit
1991 wird das Berliner Trinkwasser ausschlieflich durch
die Forderung von Grundwasser gewonnen, wobei ein
Grofiteil des geforderten Wassers Uferfiltrat oder kiinstlich
angereichertes Grundwasser ist (Pekdeger & Sommer-von
Jarmersted 1998). Aufgrund der hydrologischen Situation
handelt es sich bei der Berliner Wasserwirtschaft um ei-
nen halbgeschlossenen, auf der partiellen Wiederverwen-
dung von geklartem Abwasser basierenden Kreislauf. Die
Kldranlagen der Berliner Wasserbetriebe (BWB) entlassen
geklirtes Abwasser in das Oberflichenwassersystem. Infilt-
riertes Oberflachenwasser wird zusammen mit Grundwasser
gefordert und gelangt als Rohwasser in die Wasserwerke.
Es bedarf nur einer geringen, naturnahen Aufbereitung (Be-
liiftung und Schnellfiltration; Berliner Wasserbetriebe 2007)
bevor das Wasser in das Trinkwassernetz eingespeist wird.
Nach der Nutzung durch den Verbraucher gelangt das Was-
ser als Abwasser wieder in die Kldrwerke und wird nach der
Reinigung dem Oberflichenwassersystem als Klarwasser
wieder zugefiihrt. Da das Berliner Oberflichenwassersys-
tem durch die seenartigen Erweiterungen von Spree, Dah-
me und Havel geprigt wird, deren natiirlicher Abfluss eher
gering ist (Jahn 1998), kann der Anteil gekldrten Abwassers
im Oberflaichenwasser lokal hoch sein (z.B. Tegeler See:
14-18 %, Ziegler et al. 2002).

Aufgrund des Anteils an gekldrtem Abwasser finden sich
einige abwasserbiirtige Substanzen im Oberflichenwasser,
die wihrend der Abwasserbehandlung nicht oder nur teil-
weise aus dem Wasser entfernt werden. Zum Beispiel erhoht
die Einleitung von Klarwasser die Konzentration von Nihr-
stoffen und Salzen (Pekdeger & Sommer-von Jarmersted
1998) und refraktirer organischer Substanz, RDOC (Ziegler
et al. 2002). Der Klarwassereinfluss wird auch an erhohten
Konzentrationen diverser organischer Einzelstoffe deutlich.
So entdeckten Bau & Dulski (1996) hohe positive Ano-
malien von Gadolinium anthropogenen Ursprungs (auch
Gd,ycess)s das als organischer Gd-DTPA Komplex in der me-
dizinischen Diagnostik als Kontrastmittel verwendet wird.
Der sehr stabile Komplex passiert das Klarwerk unverén-
dert (Kiimmerer & Helmers 2000, Moller et al. 2002). Auch
erhohte Konzentrationen von adsorbierbaren, organisch ge-
bundenen Halogenen (AOX) finden sich im Berliner Ober-
flichenwasser (Ziegler et al. 2002, Griinheid et al. 2005).
Eine Reihe von Arzneimitteln und deren Metaboliten, u. a.
Clofibrinsédure, Diclofenac, Ibuprofen, Propyphenazon, Pri-
midon und Carbamazepin wurden in geringen, aber mess-
baren Konzentrationen im Oberflichenwasser nachgewiesen
(Heberer 2002, Reddersen et al. 2002, Heberer et al. 2004).

AMDOPH (1-acetyl-1-methyl-2-dimethyl-oxymoyl-2-
phenylhydrazid) ist ein persistenter Metabolit des Arznei-
mittels Dimethylaminophenazon, welches aufgrund toxiko-
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logischer Bedenken seit fast dreilig Jahren nicht mehr in
Deutschland vertrieben wird. Untersuchungen von Redder-
sen et al. (2002) bzw. Ziihlke et al. (2004a) zeigten, dass
Riickstinde des Metaboliten AMDOPH zusammen mit
weiteren Riickstdnden von Arzneimitteln aus der Wirkstoff-
gruppe der Antiaminopyrinanalgetika in der Vergangenheit
auch iiber die Produktion in die Umwelt gelangten. Der
besonders persistente Metabolit AMDOPH wurde dabei in
Konzentrationen bis in den pug/l-Bereich sowohl im Abwas-
ser, im Oberflichen- und Grundwasser, als auch im fiir die
Trinkwassergewinnung verwendeten Rohwasser nachge-
wiesen (Reddersen et al. 2002, Ziihlke et al. 2004a).

Ein indirekter Effekt des Klarwassereintrags als Folge er-
hohter Nahrstoffkonzentrationen sind sommerliche Cyano-
bakterienbliiten (Griitzmacher et al. 2002). Cyanobakterien-
toxine sind toxische Substanzen, die von Cyanobakterien (im
Volksmund auch ,,Blaualgen® genannt) produziert werden.
Die in Deutschland am héufigsten auftretende Gruppe sind
die lebertoxischen Microcystine, die in intakten Populati-
onen iiberwiegend innerhalb der Cyanobakterienzellen ge-
bunden vorliegen. Vor allem bei erhdhten Nihrstoffgehalten
und Temperaturen konnen Cyanobakterien massenhaft vor-
kommen sodass die Gehalte an cyanobakteriellen Toxinen
gesundheitsrelevante Werte (vorlaufiger WHO Grenzwert
fiir Microcystin-LR — eine Variante der am hiufigsten auf-
tretenden Cyanobakterientoxine — im Trinkwasser: 1 ug/l)
erreichen und eine effektive Elimination innerhalb der Un-
tergrundpassage gewéhrleistet werden muss.

Da in den Berliner Wasserwerken keine zusitzliche Ent-
fernung organischer Schadstoffe oder Desinfektion erfolgt, ist
die Funktionsfdhigkeit der vorangehenden natiirlichen Reini-
gungspassage bei der Uferfiltration essentiell, um die unver-
mindert hohe Trinkwasserqualitit in Berlin zu gewéhrleisten.
Seit einigen Jahren werden deshalb die bei der Infiltration
von Oberflichenwasser ablaufenden hydraulischen und hy-
drochemischen Prozesse unter verschiedenen Aspekten un-
tersucht (u.a. Verleger 1988, Sommer-von Jarmersted 1992,
Pekdeger & Sommer-von Jarmersted 1998, Fritz et al. 2002,
Fritz 2002, Knappe et al. 2002, Knappe et al. 2005). Zuletzt
wurde das interdisziplindre Forschungsprojekt NASRI (Na-
tural and Artificial Systems for Recharge and Infiltration) ins
Leben gerufen (KWB 2005). Ziel der Forschungen war es,
die bei der Uferfiltration und der kiinstlichen Grundwasser-
anreicherung ablaufenden Prozesse an verschiedenen Feld-
standorten und mithilfe von Laborversuchen zu untersuchen,
um anschlieBend Regelwerke fiir das optimale Betreiben
von Uferfiltratfassungen zu entwickeln (KWB 2005). Dabei
war insbesondere das Verhalten potenzieller Kontaminanten
(Bakteriophagen, Indikatorbakterien, Viren, Cyanobakteri-
entoxine, organische Schadstoffe, pharmazeutische Riick-
stinde) wihrend der Untergrundpassage von Interesse.

Im Folgenden wird ein Teil der in NASRI gewonnenen
Erkenntnisse zusammengefasst, wobei der Schwerpunkt auf
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der Darstellung der hydrogeologischen Verhiltnisse an zwei
Uferfiltratstandorten liegt. Ziel war es (i) die Herkunft des
Uferfiltrats (also die Infiltrationsbereiche), (ii) die FlieB-
zeiten vom Oberflichenwasser zu den einzelnen Grund-
wassermessstellen sowie (iii) das vorherrschende hydro-
chemische Milieu im Infiltrat zu bestimmen. Im Anschluss
werden die Ergebnisse zum Transport und Riickhalt einiger
pharmazeutischer Riickstinde und ausgewihlter Cyanobak-
terientoxine wéhrend der Untergrundpassage dargestellt
und diskutiert.

Untersuchungsstandorte

Um die Prozesse bei der Uferfiltration im Feld zu unter-
suchen, wurden zwei Transekten errichtet, bzw. bestehen-
de Transekten ergéinzt. Beide Transekten befinden sich im
Westen Berlins und wurden ausgewihlt, da dort die Klar-
wasseranteile im Oberflichenwasser vergleichsweise hoch
sind (Abb. 1). Die Transekten bestehen aus einer Reihe von
Grundwassermessstellen (GWM) zwischen Oberflichenge-
wisser und jeweils einem Brunnen einer Galerie der Berli-
ner Wasserbetriebe. Die GWM sind in etwa in Stromungs-
richtung angeordnet und in verschieden Tiefen verfiltert,
um eine teufenorientierte Beprobung zu gewihrleisten. Um
einen Vergleich zur unbeeinflussten Hintergrundkonzent-
ration des Grundwasser zu ermoglichen, wurden jeweils 2
GWM landseitig des Brunnens errichtet. Die erste Transek-
te befindet sich im Nordwesten Berlins am Tegeler See am
Produktionsbrunnen 13 der Galerie Tegel (Transekte Tegel).
Die zweite Transekte befindet sich im Siidwesten Berlins
am Wannsee am Produktionsbrunnen 3 der Galerie Beelitz-
hof (Transekte Wannsee).

An beiden Standorten besteht der oberflichennahe
Grundwasserleiter aus pleistozinen, glaziofluviatilen Lo-
ckersedimenten der Saale- und Weichsel-Kaltzeit. Es
handelt sich iiberwiegend um fein- bis grobkoérnige Mit-
telsande, deren anhand von Siebkornanalysen ermittelte k-
Werte zwischen 1,0- 107 und 1,2- 107 m/s liegen. In Tegel
werden die Sande stellenweise durch einen saalezeitlichen
Geschiebemergel unterteilt, welcher in Wannsee nicht ange-
troffen wurde. Die Grundwasserleiterbasis bildet in beiden
Fillen ein Ton des Holstein-Interglazials mit hohem Anteil
organischen Kohlenstoffs. Gemdfl der Berliner Gliederung
handelt es sich bei dem vom Uferfiltrat beeinflussten Haupt-
grundwasserleiter um den 2. Grundwasserleiter (Limberg &
Thierbach 1997). In Wannsee sind die Wasserwerksbrunnen
nicht nur im 2., sondern auch im 3., einem elsterzeitlichen
glaziofluviatilen Grundwasserleiter verfiltert, der wiederum
von einem elsterzeitlichen Schluff unterteilt wird. Ein ver-
einfachtes geologisches Profil der Transekte Wannsee wird
spiter im Zusammenhang mit Untersuchungsergebnissen
dargestellt (Abb. 5).
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Abb.1 Lage der Untersuchungsstandorte im Westen Berlins (links). Dargestellt sind auerdem das Oberflichenwassersystem (grau) sowie
Wasserwerke, Kldrwerke und Oberflichenwasseraufbereitungsanlagen im Kartenausschnitt. Rechts: Lage der Grundwassermessstellen der

Transekten Tegel (oben) und Wannsee (unten).

Methodik

Das Oberflichenwasser, die Grundwassermessstellen und
Trinkwasserbrunnen an den Transekten wurden iiber ei-
nen Zeitraum von 2 Jahren monatlich beprobt. Die Bepro-
bung wurde mit einer MP1 (Grundfos) durchgefiihrt. Vor
Beginn der eigentlichen Probennahme wurde das Wasser
in der Messstelle dreifach ausgetauscht. Die physiko-che-
mischen Parameter (pH, Eh, Sauerstoffgehalt, Temperatur
und elektrische Leitfdahigkeit) wurden im Geldnde in einer
Durchflusszelle bestimmt. Die im Wasser gelosten Haupt-
Kationen und -Anionen sowie einige Spurenstoffe wurden
im Labor der Berliner Wasserbetriebe analysiert. Die Ana-
lyse der Anionen erfolgte mittels Ionenchromatographie,
DX 500 (Dionex Coop.) nach der DIN EN ISO 10304-1/2
Vorschrift. Die Kationen wurden an einer ICP (OES) IRIS
(Nicolet) nach der DIN EN 11885-E22 Vorschrift bestimmt.

Der geloste organische Kohlenstoff (DOC) wurde nach DIN
EN 1484-H03 mit einem ,,High TOC* TOC/DOC-analyzer
(Elementar) ermittelt.

Die Messung der seltenen Erden wurde am GeoFor-
schungszentrum Potsdam vorgenommen. Die Probenauf-
bereitung und -analyse wird in Dulski (1994) detailliert
erldutert. Die Berechnung des anthropogenen Gadolinium-
Anteils Gd,ceqs (Gdyeeis = measured Gd — geogenic Gd) ist in
Knappe et al. (2005) beschrieben.

Die massenspektrometrische Messung der stabilen Iso-
tope von Sauerstoff und Wasserstoff wurde am Alfred-We-
gener-Institut durchgefiihrt. D- und §'%0-Werte werden in
der iiblichen 6-Notation als %c-Abweichung relativ zum
V-SMOW Standard (Vienna standard mean ocean water)
wiedergegeben. Der interne 1c-Fehler ist generell < 0,8 %o
(6°H) bzw. < 0,1 %0 (8'%0). Die Details zur Methodik kon-
nen in Meyer et al. (2000) nachgelesen werden.
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Die analytische Bestimmung der im Folgenden einge-
hender diskutierten Arzneimittelriickstinde erfolgte mittels
Kapillargaschromatographie-Massenspektrometrie (GC-MS)
im Selected Ion Monitoring (SIM)-Modus (Reddersen &
Heberer 2003) bzw. mittels Hochleistungsfliissigkeitschro-
matographie mit Tandemmassenspektrometrie (HPLC-MS/
MS) unter Verwendung des Selected Reaction Monitoring
(SRM)-Modus (Ziihlke et al. 2004a). In beiden Fillen wur-
den die Analyten aus den wissrigen Proben mittels Festpha-
senextraktion (SPE) extrahiert und fiir die instrumentelle
Bestimmung angereichert. Die Methode von Ziihlke et al.
(2004a) verwendet zur Extraktion der besonders polaren
Arzneimittelmetaboliten eine In-situ-Derivatisierung mit
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Essigsdureanhydrid. Zur Bestimmung mittels GC-MS ist
eine chemische Derivatisierung der polaren Analyten vor
deren gaschromatographischer Trennung unbedingt erfor-
derlich (Reddersen & Heberer 2003). Mit den genannten
Methoden lassen sich die Analyten in Konzentrationen von
bis zu einem ng/l (siehe Tab. 1) eindeutig und sicher auch
in komplexen Matrices nachweisen und quantifizieren. Die
Wiederfindungsraten der Analyten lagen im Bereich zwi-
schen 70 und 110%, die Quantifizierung erfolgte unter
Beriicksichtigung der von Reddersen & Heberer (2003)
beschriebenen internen (surrogate) Standards. Bei Wie-
derfindungsraten von weniger als 70 % (externe Kalibrie-
rung) wurde die Analyse zur Quantifizierung der Analyten
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Tab.1 Konzentrations-
bereiche (minimale und ma-
ximale gemessene Werte) von

Substanz/Wirkstoff Wirkstoffklasse

Konzentrationsbereich
im Tegler See in ng/l

Konzentrationsbereich
im Wannsee in ng/l

im Berliner Wannsee bzw. im Min. Max. Min. Max.
Tegler See vor den Uferfiltrati- AMDOPH Metabolit des Analgetikums 45 365 175 605
onstra.nSf?kten"nach"gewwsenen Dimethylaminophenazon
/;g Z('\‘,f,:r?:st:g‘glgsgggg sli o Bezafibrat Blutlipidsenker <NG 105 <NG 140
Probennahmezeitraum: Mai Carbamazepin Antiepileptikum 185 760 180 1.170
2002 bis August 2004. Clofibrinsdure Metabolit verschiedener <BG 120 <NG 125
Lipidsenker
Diclofenac Analgetikum 10 265 5 375
Indomethacin Analgetikum <NG 85 <NG 55
Primidon Antiepileptikum 20 245 30 480
Propyphenazon Analgetikum 20 350 35 385

Individuelle Nachweis- und Bestimmungsgrenze (NG/BG): AMDOPH (< 1/2 ng/l), Bezafibrat (10/50 ng/l),
Carbamazepin (< 1/2 ng/l), Clofibrinsdure (< 1/2 ng/l), Diclofenac (< 1/1 ng/1), Indomethacin (10/30 ng/1),
Primidon (< 1/1 ng/l), Propyphenazon(< 1/2 ng/l). Siehe auch: Reddersen & Heberer (2003).

wiederholt. Fiir ndhere Details zu den Analysenmethoden
sei auf die o. g. Publikationen verwiesen.

Die Bestimmung von intrazelluldrem und extrazelluldrem
Microcystin wird in Griitzmacher et al. (2007) beschrieben.
Die Edelgas-Analysen fiir die Tritium-Helium-Datierung
wurden am Helium-Isotopen-Labor im Institut fiir Umwelt-
physik, Abt. Ozeanographie, Universitit Bremen durchge-
fiihrt. Eine ausfiihrliche Darstellung der Tritium-Helium
(*H/*He) Datierungsmethode findet sich in Siiltenfuff &
Massmann (2004).

Ergebnisse und Diskussion
Abwasserbiirtige Stoffe im Oberflaichenwasser

Aufgrund verschiedener hydrologischer Faktoren (u.a. na-
tiirlicher Abfluss, Klarwassereintrag, Verdunstung, Was-
serentnahmen) schwanken die Klarwasseranteile und die
Konzentrationen der entsprechenden Klarwasserindikatoren
im Oberflichenwasser von Berlin lokal und zeitlich stark.
Die Zufliisse von Havel und Spree im Nordwesten und Siid-
osten sind noch weitgehend unbeeinflusst von Kldrwerks-
einleitungen und enthalten entsprechend geringe Anteile
abwasserbiirtiger Stoffe (Fritz et al. 2002, Massmann et al.
2004). Die hochsten Konzentrationen abwasserbiirtiger Stof-
fe finden sich in unmittelbarer Nihe und stromabwirts der
Kldrwerkseinleitungen (Abb. 1). Um einen Eindruck iiber
die rdumliche Variabilitdt zu gewinnen, sind in Abbildung 2
die Konzentrationen einiger abwasserbiirtiger Substanzen
(CI, B, 6'%0, Gd) im Oberflichenwassersystem der Havel
exemplarisch fiir Juli 2001 dargestellt. Hohere Klarwasser-
anteile finden sich zum Beispiel durch die Einleitung des
Kliarwerks Schonerlinde im Norden des Tegeler Sees und
im stidlich gelegenen Teltowkanal, der den Ablauf mehre-

rer Klarwerke aufnimmt und dessen Einfluss sich bis in den
Wannsee verfolgen lédsst (vergl. Abb. 1).

Abbildung 3 illustriert die zeitliche Variabilitit der sta-
bilen Isotope 8'*0 und 8D iiber 2 Jahre im Tegeler See und im
Wannsee auf Hohe der jeweiligen Transekten. Sie zeichnen
sich durch die fiir 5'*0- und 8D-typische Saisonalitét aus, mit
weniger negativen Werten im Sommer als im Winter (Clark
& Fritz 1997). Zusitzlich wirkt sich ein erhohter Klarwas-
seranteil durch insgesamt negativere Isotopen-Verhiltnisse
aus, da im Klarwasser immer auch ein Anteil Grundwasser
mit deutlich negativeren Isotopensignaturen enthalten ist
(Abb. 2). Anhand von Abbildung 2 und Abbildung 3 wird
deutlich, dass der Klarwasseranteil im Oberflichenwasser
am Standort Wannsee generell grofer ist als in Tegel.

Die im Oberflichenwasser des Wannsees bzw. des Te-
geler Sees gefundenen Riickstinde von polaren und semi-
polaren, pharmakologisch wirksamen Substanzen sind in
Tabelle 1 aufgelistet. Die Konzentrationen der nachgewie-
senen Riickstinde liegen tiberwiegend im ng/l-Bereich und
weisen deutliche zeitliche Schwankungen auf. Nicht aufge-
fithrt sind Riickstinde von Antibiotika, deren Konzentra-
tionen, mit Ausnahme des Sulfamethoxazols, im unteren
ng/l-Bereich liegen (Fanck et al. in Vorb.). Ebenfalls nicht
aufgefiihrt sind die Konzentrationen an steroiden Estro-
genen, zu denen neben dem natiirlichen Hormon 17(3-Es-
tradiol (E2) und seinem Metaboliten Estron (E1) auch das
in Kontrazeptiva verwendete Ethinylestradiol (EE2) gehort.
Untersuchungen von Ziihlke et al. (2004b) zeigten, dass le-
diglich El in noch quantifizierbaren Konzentrationen, die
im Mittel bei 1,4 ng/l lagen, im Wannsee nachweisbar war.

Altersspektrum des Uferfiltrats

Die Fliezeit vom See bis zum jeweiligen Trinkwasser-
brunnen betrug nach Betrachtungen der Zeitreihen von
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verschiedenen Tracern am Standort Tegel auf dem kiirzes-
ten Weg 4-5 Monate, am Standort Wannsee > 4 Monate
(Massmann et al. 2007b). Das Uferfiltrat wies an beiden
Transekten eine starke vertikale Altersdifferenzierung auf.
Wihrend sich in den flacheren GWM die jahreszeitlichen
Schwankungen geeigneter Tracer wie 630, 8D, CI- und B
(Massmann et al. 2003) mit geringer Amplitudendampfung
verfolgen lieBen, zeigten die tiefer verfilterten GWM trotz
der relativen Nihe zum Ufer keine oder extrem schwache
zeitliche Schwankungen (Abb. 4). Der zeitliche Versatz der
Oberflichenwassersignale lag in den flacheren GWM in der
GroBenordung von Monaten. Die ermittelten *H/*He-Alter
bestitigten die Erkenntnisse aus der Zeitreihenanalyse. Sie
waren kleiner als 6 Monate, was der Auflosung der Methode
entspricht. Fiir die tieferen GWM ohne deutliche zeitliche
Schwankungen wurden hingegen *H/*He-Alter von Jahren
bis Jahrzehnten ermittelt (Massmann et al. 2007b).

Die Ergebnisse der FlieBzeitbetrachtungen sind in Abbil-
dung 5 fiir den Standort Wannsee zusammenfassend darge-
stellt. Da die Brunnen generell eine Mischung von Uferfiltrat
und oberflachennahem, landseitigem Grundwasser fordern,
schlégt sich dies ebenfalls in stark abgeschwéchten Ampli-
tuden des zeitlich variablen Eintrags der Tracer nieder. Am
Standort Wannsee sind die Brunnen zusétzlich auch in den
tiefer gelegenen Grundwasserleitern verfiltert, was eine
weitere Mischung mit tieferem, deutlich &lterem, *H-freien
Grundwasser bewirkt (Massmann et al. 2007b). Das in Ab-
bildung 5 gegebene *H/*He-Alter fiir den Brunnen 3 ist des-
halb das Resultat einer Mischung verschieden alter Wisser
und nicht als mittlere Fliezeit zum Brunnen zu verstehen.

Herkunft des Uferfiltrats

Das gesamte, entnommene Grundwasser zwischen See und
Trinkwasserbrunnen enthielt im obersten Grundwasserleiter
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Substanzen, die aus dem Oberflichenwasser stammen und es
deshalb eindeutig als Uferfiltrat ausweisen. Allerdings gibt es
bei einigen Substanzen grofe Unterschiede in den Konzentra-
tionen. Wihrend beispielsweise die Konzentrationen von Cl-
und die Isotopensignaturen (Abb. 4) den mittleren Werten des
Oberflachenwassers im Untersuchungszeitraum entsprechen,
sind einige pharmazeutische Riickstinde in deutlich htheren
(Phenazon, Propyphenazon, AMDOPH, AMPH, Clofibrinsiu-
re) oder niedrigeren Konzentrationen (Gd,...,, Carbamazepin,
Primidon) im tiefen Uferfiltrat enthalten. Beispielhaft sind
in Abbildung 6 die Mittelwerte der Gd,,...,- und AMDOPH-
Konzentrationen in den hydrogeologischen Schemaschnitt
der Transekte Wannsee eingetragen. Wihrend die AMDOPH-
Konzentrationen in der Tiefe ansteigen und ein Vielfaches der
im Wannsee gemessenen Konzentrationen betragen, nehmen
die Gd.,...-Konzentrationen in die Tiefe ab. Da AMDOPH ein
Metabolit des seit Ende der 70er Jahre nicht mehr verwende-
ten Dimethylaminophenazons ist, welcher selbst nicht nach-
gewiesen wurde, konnen die hohen Konzentrationen nicht das
Resultat einer erst kiirzlich im untersuchten Grundwasserlei-
ter erfolgten Metabolisierung sein.

Die Tatsache, dass es eine starke Altersdifferenzierung
im Uferfiltrat der 2 Untersuchungsstandorte gibt, spricht
dafiir, dass es trotz der jeweiligen Breite von Tegeler See
und Wannsee von mehr als einem Kilometer zu einer Un-
terstromung der Seen kommt. Das Uferfiltrat stammt ver-
mutlich im Wesentlichen entweder vom nichstgelegenen
Ufer (flache GWM mit jungem Infiltrat) oder von weiter
entfernten, gegeniiberliegenden Uferbereichen (tiefe GWM
mit altem Infiltrat). Moglich wird dies durch die Tatsache,
dass die Seeboden bis auf die Randbereiche mit einer meh-
rere Meter méchtigen Muddeschicht bedeckt sind, die eine
geringe Durchléssigkeit besitzt (Fritz et al. 2002). Das hy-
drochemische Milieu in den Mudden ist sulfidisch und die
Porenwiisser der Mudden sind sulfatarm (Fritz et al. 2002).



Grundwasser — Zeitschrift der Fachsektion Hydrogeologie (2007) 12:232-245

239

—&—— Wannsee
—A—— BEE2020P

—@&—— BEE202UP

Abb. 4 3'80-Zeitreihe im

Wannsee und jeweils einer =556 —

flachen (BEE2020P) und einer -

tiefer (BEE202UP) verfil- -6 —

terten GWM an der Transekte — ]

Wannsee. Der Versatz des g 6,5 —|

Eintragssignals ldsst sich in der =

flachen GWM (BEE2020P, @ 7]

Dreiecke) mit einer Verzoge- g _<

rung von etwa 2 bis 4 Monaten Eg. 7

verfolgen. Im Gegensatz ist in o 75—

der in grofBerer Tiefe verfilterte ® -

GWM (BEE202UP, Kreise) 8 —

keine zeitliche Variabilitit zu ]

erkennen. 85 T T T
RASISS & 6‘/

Q& L & \\ SO Y Q
O PR PRET O DB PP ET W  D®

I T
65650'5

' T T T T 171
PLRLPLLPRP QQ’ N 0"‘ Q"‘ 0"‘ QP‘ o 0“‘ NS

Wiirde ein signifikant groBer Anteil des élteren Uferfiltrats
langsam durch die Mudden infiltrieren, so miisste sich dies
in im Vergleich zum Oberflichenwasser geringeren Sul-
fatkonzentrationen widerspiegeln, was nicht der Fall ist.
Uferfiltration findet demnach nur in den Randbereichen
der Oberflichengewisser statt (Fritz et al. 2002, Massmann
et al. 2007a). Die tieferen Grundwasserleiterbereiche wei-
sen keine geringeren Durchlissigkeiten auf, die die langen
FlieBzeiten erkldren konnten.

Die Konzentrationsunterschiede der pharmazeutischen
Riickstidnde lassen sich durch die Altersstratifizierung be-
griinden. Carbamazepin und Gd,,., wurden nur in Proben
mit einem Alter von wenigen Jahren nachgewiesen (Infiltra-
tionsjahr 2000 oder spiter). Zwar waren beide Substanzen
schon vorher im Oberflachenwasser vorhanden, die entspre-
chenden Eintragskonzentrationen sind jedoch unbekannt.
Die Abwesenheit dieser zwar relativ persistenten Verbin-
dungen im élteren Uferfiltrat konnten das Resultat von bio-
logischem Abbau (im Fall von Gd..,, wird der DTPA-Kom-
plex mit einer Halbwertszeit von 130 Tagen abgebaut und
das Gd dann irreversibel sorbiert; Holzbecher et al. 2005)
oder sehr langsamen Abbau und schwacher Retardation
(Carbamazepin) sein. Im Gegensatz dazu lassen sich die ho-
hen Konzentrationen phenazon-éhnlicher Substanzen im l-
teren Uferfiltrat nur durch vormals erhdhte Konzentrationen
im Oberflaichenwasser erkldren. Tatsédchlich wird angenom-
men, dass zusitzlich zu den Eintrdgen iiber die Klarwerke
diese Substanzen in der Vergangenheit in grolen Mengen
als Produktionsriickstinde von einer Arzneimittelfabrik
nordwestlich Berlins direkt in die Havel eingetragen wurden
(Reddersen et al. 2002).

Es gibt demnach im Wesentlichen zwei unterscheidbare
Uferfiltratstypen mit unterschiedlichen Infiltrationszonen:
1. Junges, oberflichennahes Uferfiltrat mit einem *H/*He-

Alter von < 6 Monaten. Die Konzentrationen der Wasser-

inhaltsstoffe entsprechen im Mittel in etwa denen des
Oberflachenwassers (konservative Inhaltsstoffe) oder
liegen, als Resultat von Sorption und/oder Abbau, darun-
ter. Die Zeitreihen verschiedener Tracer werden, mit dem
entsprechenden Versatz, weitestgehend reflektiert. Das
Uferfiltrat stammt vom néchstgelegenen Uferbereich.

. Alteres Uferfiltrat an der Basis des obersten Grundwas-
serleiters mit einem 3H/3He-Alter von Jahren bis Jahr-
zehnten. Die Konzentrationen einiger Wasserinhaltsstof-
fe, insbesondere einiger Spurenstoffe, weichen stark von
den gegenwirtigen Konzentrationen des Oberflichen-
wassers ab. Die Zeitreihen verschiedener Tracer werden
nicht reflektiert. Das Uferfiltrat stammt vom gegeniiber-
liegenden Seeufer.

Die genauen Infiltrationsbereiche lassen sich indes nur

durch regionale Stromungsmodelle, wie z.B. von Wiese

(2006) fiir Tegel erstellt, genauer ausweisen.

Hydrochemische Verhiltnisse des Uferfiltrats

Sowohl in Tegel als auch in Wannsee wurden zwei GWM
in der Uferzone im Flachwasserbereich installiert, um die
hydrochemischen Verhiltnisse im direkten Infiltrations-
bereich zu untersuchen. Die beiden GWM der Transekte
Wannsee sind in Abbildung 6 zu sehen. Beide sind im per-
manent gesittigten Grundwasser unter dem See in Tiefen
von 5-7 m unter Geldndeoberkante (m u. GOK; BEE206),
bzw. 4—-6 m (BEE205) in einer Entfernung von ~1,5 bzw.
~20m vom Strand verfiltert. Die Wassertiefen betragen
~0,15 und ~0,6 m. In der Uferzone sind die Sedimente un-
mittelbar unterhalb des Sees durch die vom Pumpbetrieb
hervorgerufene starke Grundwasserabsenkung teilweise
ungesittigt. Die Ausbreitung der ungesittigten Zone vari-
iert in Abhingigkeit des Pumpbetriebs und der Jahreszeit
sowohl rdumlich als auch zeitlich. Das Vorhandensein einer
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Abb. 5  Schematischer
hydrogeologischer Querschnitt
des Untersuchungsstandorts
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gewonnenen Alter. Wenn kein
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Effektives 'H/'He-Alter (Jahre)
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Alter angegeben ist, war eine
FlieBzeitenermittlung entweder
nicht moglich (-) oder wurde
nicht durchgefiihrt (kein Wert).
Die Redox-Zonen, charakteri-
siert durch das Verschwinden
(0,, NO;y") oder Auftreten
(Mn*, Fe**) von Redoxindika-
toren (Berner 1981) sind in hell-
grau eingetragen. Mit der Tiefe
wird das Grundwasser immer
reduzierender. Die Redoxzonen
liegen unterhalb des Seeufers
eng beieinander und weiten sich
in Richtung des Brunnens aus.

ungesittigten Zone ist durch die Tatsache bedingt, dass die
Seesedimente deutlich schlechter durchlédssig sind als die
Sande des Grundwasserleiters. Dabei zeigte sich bei einer
Kartierung der Ufersedimente, dass die Durchlidssigkeit
generell mit zunehmender Wassertiefe abnimmt, wéhrend
gleichzeitig der Gehalt an organischer Substanz im Sedi-
ment stark zunimmt (Massmann et al. 2007a). Die hydro-
chemischen Verhiltnisse im Infiltrationsbereich unterschei-
den sich in den beiden GWM stark. Wihrend in BEE206
direkt am Ufer zumeist aerobe Bedingungen herrschen (O,
und NO;™ bei einem mittleren Eh von ~ 230 mV vorhanden),
ist das Infiltrat an BEE205 iiberwiegend O, und NO;~ frei
(Eh ~ 80 mV). BEE205 enthilt bereits Spuren von NH,*,
welches beim Abbau organischer Substanz entsteht (Dous-
san et al 1998). Die Mn** Konzentrationen aus der reduk-
tiven Losung von Mn(IV)-Oxiden oder Hydroxiden sind in
BEE205 deutlich hoher als in BEE206. Im Uferfiltrat von
BEE205 wurden aufierdem Spuren von Fe?* aus der reduk-
tiven Losung von Fe(IlI)-Oxiden und Hydroxiden nachge-
wiesen. Die Tatsache, dass die Konzentrationen geloster
organischer Substanz (DOC) in BEE205 (MW = 5.4 mg/l)
die in BEE206 (MW 5,0 mg/l) trotz der reduzierenderen
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Verhiltnisse iibersteigen, ist ein Indikator dafiir, dass nicht
nur geloste, sondern auch partikuldre organische Substanz
(POC) als Elektronendonator fungiert. Diese wird aufgrund
der hoheren POC-Gehalte im Sediment vermutlich in gro-
Berer Entfernung vom Ufer verstirkt umgesetzt.

Analog der FlieBzeiten bzw. dem Alter des Uferfiltrats
sind auch die Redoxzonen vertikal stratifiziert. In Abbil-
dung 7 sind die mittleren Konzentrationen der Redoxindika-
toren O,, NO;~, Mn*, Fe** and SO,> gegen die Filtertiefe an
der Multilevel GWM BEE202 in 30 m Entfernung vom See
sowie die Konzentrationen im Seewasser aufgetragen. Im
Seewasser sind O,, NO;~ und SO,* enthalten. Die O,- und
vor allem die NO;-Konzentrationen zeigen starke saisonale
Schwankungen, was sich in groBen Standardabweichungen
niederschligt. Wihrend die Proben aus den beiden ober-
flichennidchsten verfilterten GWM zeitweise noch O, und
NO;™ enthalten, lieBen sie sich in groBerer Tiefe nicht mehr
nachweisen. Wihrenddessen nehmen die Mn?*- und Fe*-
Konzentrationen mit der Tiefe zu.

In Abbildung 5 sind Redoxzonen, charakterisiert durch das
Auftreten oder Verschwinden der Redoxindikatoren O,, NO;,
Mn* und Fe** (Champ et al. 1979) in den hydrogeologischen
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Tab. 2 Entfernbarkeit von

Arzneimittelriickstinden bei Entfernbarkeit Substanz Log K, Mittlerer Riickh'alt i)ei Mittlere Konzentration im
der Uferfiltration. Ausgewihlte der Uferfiltration Wasserwel.‘ksbrunnen Br3
Ergebnisse der Untersuchungen in ng/l
an der Uferfiltrationstransekte 1: AMDOPH unbekannt 43 % 375%*
in Berlin-Wannsee. Mai 2002 schlecht Primidon 091 23% 68
bis August 2004, N = 20-24. .
<50% Carbamazepin ~ 1,58-2,45 32 % 65
2: Propyphenazon 2,05 > 88 % 145%**
gut aber Clofibrinsdure 3,1 >90% T5%*
unvollstindig Diclofenac 1,13-1,90 >85% 20
3: Indomethacin 4,27 >95% nicht nachweisbar
vollstindig Bezafibrat 4,2 >97% nicht nachweisbar

* mittlere Entfernungsraten unter aeroben Bedingungen berechnet aus den Differenzen der Konzentrati-
onen des infiltrierten Oberflaichenwassers und des aus der Messstelle BEE 203 gewonnenen Uferfiltrats

(Uferfiltratanteil: 100 %);

** historisch bedingte (erhohte) Konzentrationen.

Profilschnitt eingetragen. Das Grundwasser wird demnach
mit der Tiefe und nicht, wie hdufig fiir andere Standorte be-
schrieben (von Gunten & Kull 1986, Jacobs et al. 1988, Len-
sing et al. 1994, Massmann et al. 2004), mit zunehmender
Entfernung vom Ufer reduzierender. Vertikale Redoxabfolgen
wurden indes auch von einigen anderen Autoren beschrieben.
Richters et al. (2004) und Hoehn et al. (1983) fiihrten die ver-
tikalen Redoxzonierungen an Uferfiltratstandorten am Rhein
und an der Glatt auf unterschiedliche FlieBpfadldangen zuriick.
Vermutlich ist auch die in Berlin angetroffene Redoxzonie-
rung das Resultat unterschiedlicher Grundwasseralter, bzw.
FlieBpfadlingen. Zusitzlich zu der Tiefenabhingigkeit des
Redoxmilieus zeigt sich in Abbildung 5 aber auch, dass die
Redoxzonen unterhalb des Sees enger gestaffelt sind, wih-
rend sie sich in Richtung des Brunnens weiten. Diese Aufwei-
tung konnte durch einen zusitzlichen Eintrag von Sauerstoff
aus der ungesittigten Zone nach der Infiltration hervorgerufen
worden sein. Es ist denkbar, dass der Sauerstoffeintrag durch
die vom irreguldren Pumpbetrieb verursachten Wasserspie-
gelschwankungen und den dabei auftretenden Einschluss und
die anschliefende Losung von Gasblasen hervorgerufen wird.
Die Hypothese, dass haufige Wasserspiegeloszillationen durch
den Einschluss von Gasblasen den Sauerstofftransfer von der
Gasphase in das Wasser erhohen, wurde bereits in anderem
Kontext erfolgreich getestet (Williams & Oostrom 2000). Die
Tatsache, dass sich die Redoxzonen in Richtung des Brunnens
aufweiten, spricht dafiir, dass es eine oder mehrere zusétzliche
Sauerstoffquellen gibt, die O, nach der Infiltration eintragen
(Massmann et al. 2007a), eine Quantifizierung der verschie-
denen Eintragsquellen steht jedoch noch aus.

Transport und Riickhalt von pharmazeutischen Riick-
standen und organischen Schadstoffen bei der Infiltration

Die Ergebnisse der Untersuchungen an den Feldstandor-
ten am Berliner Wannsee und am Tegeler See zeigten die

besondere Bedeutung von Pharmakariickstinden fiir die
Uferfiltration und das daraus zu gewinnende Trinkwasser.
Es zeigte sich allerdings auch, dass eine Vielzahl von Ver-
bindungen mithilfe der Uferfiltration effizient aus den mit
geklidrten Abwasseranteilen belasteten Oberflichenwéssern
entfernbar sind oder zumindest deutlich, was ihre Konzen-
trationen betrifft, reduziert werden konnen. Tabelle 2 zeigt
die Effektivitdat der Uferfiltration anhand der Ergebnisse
einiger untersuchter Arzneimittelriickstinde unter aecroben
Bedingungen am Standort Wannsee. Viele der untersuchten
Verbindungen wurden insbesondere unter aeroben Bedin-
gungen gut bis sehr gut entfernt. Fiir einige Verbindungen,
wie beim Bezafibrat oder beim Indomethacin, scheint de-
ren Hydrophobizitit, angegeben durch die individuellen
log K,,~-Werte der jeweiligen Verbindungen, eine wichtige
Rolle zu spielen. Insgesamt zeigte sich jedoch, dass, was
die Entfernbarkeit der meist eher polaren bis sehr polaren
Arzneimittelriickstinde betrifft, hydrophobe oder auch po-
lare Wechselwirkungen keine oder nur eine sehr unterge-
ordnete Rolle spielen. Entscheidender ist die individuelle
Persistenz der Verbindungen unter den jeweils im Unter-
grund vorherrschenden Redoxbedingungen. Als besonders
persistent und mobil erwiesen sich dabei die Antiepiletika
Carbamazepin und Primidon, sowie der bereits beschrie-
bene Analgetikametabolit AMDOPH (Tab. 2). Weniger
persistent, aber dennoch auch im Wasserwerksbrunnen
Brunnen 3 detektiert, waren Riickstinde der Pharmaka
Propyphenazon, Clofibrinsdure und Diclofenac. Aufgrund
historischer Gegebenheiten wurden Propyphenazon, Clo-
fibrinsdure und AMDOPH in den Proben des Wasserwerks-
brunnens, dessen Wasser sich aus verschiedenen Anteilen
an neuem und idlterem Uferfiltrat sowie an unbelasteten,
landseitigen und tieferen Grundwasser zusammensetzt,
in hoheren Konzentrationen gefunden, als im infiltrierten
Oberflaichenwasser. Im Fall der Clofibrinsdure erkldren
sich die erhohten Konzentrationen, die sowohl im ilteren
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Abb. 6 Gemittelte Konzentra-
tionen von AMDOPH (Januar
2003 bis August 2004) und
Gd,yeess (Januar 2003 bis Dezem-
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Uferfiltrat als auch im Wasserwerksbrunnen gefunden wer-
den, mit dem seit iiber eine Dekade anhaltenden Riickgang
der Verschreibungen von Lipidsenkern auf ,,Fibratbasis*
und vor allem von Vorldufersubstanzen des pharmakolo-
gisch wirksamen Metaboliten Clofibrinsdure. Die erhchten
Konzentrationen des Phenazonderivats Propyphenazon und
des Metaboliten AMDOPH gehen, wie bereits beschrieben,
aus ,,Altlasten” dieser Verbindungen hervor, die in der Ver-
gangenheit in sehr viel hoheren Konzentrationen iiber die
Uferfiltration ins Grundwasser eingetragen wurden (Red-
dersen et al. 2002, Ziihlke et al. 2004a). Die von Ziihlke
et al. (2004b) beschriebenen Ergebnisse zu den steroiden
Estrogenen zeigen, dass diese Verbindungen, sofern iiber-
haupt noch im Oberflichenwasser nachweisbar, bei der
Infiltration bereits in den ersten Zentimetern sehr effektiv
entfernt werden. Ahnliches trifft, mit Ausnahme des Sul-
famethoxazols, auch auf Riickstinde von Antibiotika zu,
fiir deren Entfernbarkeit die Redoxbedingungen substanz-
abhingig besonders entscheidend zu sein scheinen (Fanck
et al., in Vorb.). Sulfamethoxazol ist die einzige dieser Ver-
bindungen, die zwar ebenfalls gut, jedoch nicht vollstindig
entfernt wird und deshalb in Spurenkonzentrationen zwi-
schen eins bis vier ng/l noch im Wasserwerksbrunnen Br3
nachweisbar war.

Grundsitzlich gilt, dass die in den dlteren Uferfiltraten
gefundenen Arzneimittelriickstinde nicht zur Prozessbe-
trachtung geeignet sind, da die vormaligen Oberflachen-
wasser-/Inputkonzentrationen unbekannt sind. Die Er-
gebnisse zeigen jedoch, dass die Inputkonzentrationen fiir
einige Verbindungen in der Vergangenheit noch deutlich
hoher waren. Sofern die Riickstinde nicht aus produkti-
onsbedingten Kontaminationen stammen, und dies trifft auf
die grole Mehrzahl der gefundenen Verbindungen zu, sind
insbesondere die polaren und sehr persistenten Arzneimit-
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telriickstinde auch hervorragende Indikatoren fiir die Ab-
wasserbeeinflussung von Oberflichenwéssern bzw. Grund-
wasserleitern. Mithilfe einiger dieser Verbindungen lassen
sich Prozessbetrachtungen anstellen oder auch Uferfiltrat-
anteile abschitzen.

Transport und Riickhalt des Cyanobakterientoxins
Microcystin bei der Infiltration

Im Oberflichenwasser des Wannsees war Microcystin in-
nerhalb des 2-jdhrigen Untersuchungszeitraumes immer
nachweisbar und erreichte Maximalgehalte von 29 pg/l
intrazelluldaren Microcystins und 12 pg/l extrazelluldren
Microcystins. Die monatlichen Beprobungen an den Grund-
wassermessstellen ergeben dagegen in keiner der Grund-
wasserproben, denen Aufenthaltszeiten von mehr als zwei
Monaten zugeordnet wurden, Microcystin in Gehalten iiber
der Nachweisgrenze (Griitzmacher et al. 2007). Bei mehr
als 50 % der Proben aus Messstellen mit geringerer Aufent-
haltszeit wurde dagegen Gesamtmicrocystin (zellgebunden
plus extrazellulidr) qualitativ nachgewiesen. Nur vereinzelt
erreichten sie jedoch Werte iiber der Bestimmungsgrenze.
Da gleichzeitig kein extrazelluldres Microcystin nachgewie-
sen werden konnte, handelt es sich hier vermutlich um parti-
kulédren Transport von Zellen oder Zellbruchstiicken.

Extrazelluldres Microcystin wurde nur sehr vereinzelt in
bestimmbaren Konzentrationen nachgewiesen, sodass Aus-
sagen zu Abbau und Retardation nicht méglich waren. Um
diese unter verschiedenen Umgebungsbedingungen (z.B.
Redoxbedingungen, FlieBgeschwindigkeiten, Tempera-
turen) zu erhalten, wurden mit Microcystinen weiterfiihren-
de Labor- und Freilandversuche an der Simulationsanlage
zur Ufer- und Langsamsandfiltration des Umweltbundes-
amtes durchgefiihrt (Griitzmacher et al. 2005).
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Abb. 7 Mittelwerte (Januar 2003—August 2004, n = 20) der Redoxindikatoren O,, NO;~, Mn**, Fe** und SO,* in den entsprechenden Filter-
tiefen Messtellennests BEE202. Es handelt sich um individuelle GWM mit einer Filterldnge von jeweils 2 m. Die Oberflichenwasserkonzent-
rationen (Kreise; Mai 2002—August 2004, n = 28) sind ebenfalls dargestellt. Die Fehlerbalken reprisentieren die Standardabweichungen. Das
Uferfiltrat wird mit zunehmender Tiefe immer reduzierender (verindert nach Massmann et al. 2007a).

Zusammenfassung und Schlussfolgerungen

Eine Kombination verschiedener Umwelttracer ermog-
licht ein umfangreiches Verstindnis von FlieBpfaden,
Aufenthaltszeiten und Mischungsverhiltnissen bei der
Uferfiltration in Berlin.

Eine Reihe von abwasserbiirtigen Substanzen, unter an-
derem verschiedene pharmazeutische Riickstdnde, lassen
sich in Oberflachenwasser und Grundwasser nachweisen
und teilweise als Tracer nutzen.

Das Uferfiltrat weist eine starke vertikale Alters- und
Redoxdifferenzierung auf, wobei das tiefere Uferfiltrat
alter und stérker reduzierend ist.

Das Uferfiltrat stammt nicht ausschlielich vom je-
weils nichstgelegenen Ufer sondern auch von weiter
entfernten, gegeniiberliegenden Uferbereichen, was
durch die geringe Durchlissigkeit der Seesedimente
ermoglicht wird und fiir hydrogeologisch &hnliche
Standorte typisch sein konnte. Diese Hypothese wurde
durch eine numerische Modellierung bestitigt (Wiese
2000).

Das éltere Uferfiltrat enthilt einige persistente Arznei-
mittelriickstdnde in weitaus hoheren Konzentrationen als
sie heute im Oberflichengewidsser vorhanden sind und
reflektiert somit ,,Altlasten® aus der Vergangenheit. Es
eignet sich nicht zur Prozessbetrachtung von organischen
Einzelstoffen, da die vormaligen Oberflichenwasser-/In-
putkonzentrationen unbekannt sind.

* Die generell langen Aufenthaltszeiten sind aus wasser-
wirtschaftlicher Sicht positiv zu bewerten, da das Ufer-
filtrat gut vor potenziellen Kontaminationen mit patho-
genen Keimen oder Microcystinen geschiitzt ist und
akute Beeintrichtigungen des Oberflachenwassers durch
die grofien Altersunterschiede gut abgepuffert werden
konnen. Nachteilig sind indes die lange im Untergrund
verbleibenden hohen Konzentrationen einiger pharma-
zeutischer Riickstédnde.

* Die vertikale Redoxsequenz ist fiir Uferfiltratstandorte
eher ungewohnlich, fiir Standorte mit dhnlicher Beschaf-
fenheit (breite Gewdsser, schlecht durchlidssige Gewis-
sersohle) aber moglicherweise typisch.

* Die vorherrschenden Redoxbedingungen wirken sich
entscheidend auf das Abbauverhalten verschiedener Arz-
neimittelriickstinde aus.

e Der grofite Teil der im Oberflichenwasser gefundenen
pharmazeutischen Riickstinde wird ganz oder iiberwie-
gend wihrend der Untergrundpassage entfernt. Als sehr
persistent erwiesen sich AMDOPH, Primidon und Carba-
mazepin.
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