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Kurzfassung

Im Zuge dieser Diplomarbeit wurden die Eintragspfade der sieben per- und polyfluorierten Alkyl-
substanzen Perfluoroctansdure (PFOA), Perfluoroctansulfonsédure (PFOS), Perfluorhexanséure
(PFHxA), Perfluorheptanséure (PFHpA), Perfluorhexansulfonsiure (PFHxS), Perfluornonansiure
(PFNA) und H4-Perfluor-n-Octansulfonsaure (6:2 FTS) aus Haushalten in das Kanalsystem mit-
tels Stoffflussanalyse untersucht. Dabei wurden die Prozesse ,,Korperpflege®, , Textilien-Nutzung
und Textilien waschen“ sowie ,,Kanal“ betrachtet. Giiterfliisse und PFAS-Konzentrationen wurden
mittels Literaturrecherche ermittelt und daraus Stofffliisse berechnet, wobei fiir die Transferkoef-
fizienten der Prozesse aufgrund fehlender Literaturangaben fiir alle Verbindungen die gleichen
Annahmen getroffen wurden. Fiir die Stoffkonzentrationen im Kanal wurden Kldranlagenzuldufe,
zum Teil bei Trockenwetter (Schmutzwasser), herangezogen.

Der berechnete Gesamtinput in den Kanal wurde mit dessen Output gegeniibergestellt und
im Anschluss eine Fehlerausgleichsrechnung mittels STAN durchgefiihrt. Es zeigte sich, dass die
Input- und Outputfliisse zum Teil stark voneinander abweichen und nur bei zwei der untersuchten
Stoffen eine Uberschneidung zwischen Input und Output feststellbar ist. Des Weiteren konnte
nur bei finf Stoffflussanalysen erfolgreich eine Fehlerausgleichsrechnung durchgefithrt werden.
Bei allen anderen Verbindungen fehlten entweder zu viele Messwerte oder es ergab sich ein
negativer Stofffluss. Aufgrund der vielen offenen Fragen kann aktuell aus einer emissionsseitigen
Abschétzung keine Aussage iiber die Fracht im Kanal getroffen werden, auch wenn sich fiir
manche Substanzen eine schliissige Bilanz ergibt.

Beim Vergleich der verschiedenen Stoffflussanalysen zeigte sich, dass der Haupteintragspfad
von Perfluorsulfonsiuren in den Haushalt Textilien sind, wihrend Perfluorcarbonséduren vor allem
durch Importe aus dem Prozess ,,Kérperpflege® bestimmt sind. Lediglich die Perfluoroctansédure
besitzt nennenswerte Eintridge sowohl aus Koérperpflegeprodukten als auch aus Textilien und
Imprégniermittel. Die schon seit l&ngerem regulierte Perfluoroctansulfonsidure, sowie die andere
untersuchte Perfluorsulfonséure, Perfluorhexansulfonséure, wurden weit weniger in das System
eingetragen als die betrachteten Perfluorcarbonséuren.

Vor allem die Importe ,,Sonnenschutzmittel*, ,Body Lotion“, ,,Concealer”, , Teppiche®, ,,Vor-
hénge“, ,,Shirts“ und ,,Hosen* spielen eine wichtige Rolle beim PFAS-Eintrag in Haushalte. Im
Gegensatz dazu lagen die Frachten der Giiter ,Kajalstift“, ,Eyeliner”, ,Decken®, , Polsterbeziige®,
,2Daunensteppdecken“, ,Badematten®, ,Bademaéntel®, ,Handtiicher” sowie , Tischtiicher” selten
bis nie iiber Null bzw. der Bestimmungsgrenze. Da jedoch teilweise die Anzahl der Messergebnisse
sehr gering war, werden weitere Messungen sowohl auf Giiter als auch auf Stoffebene benoétigt
um sich ein detaillierteres Bild von der Situation machen zu kénnen. Aktuell sind die Ergebnisse
noch mit einigen Unsicherheiten behaftet.

Neben den Unsicherheiten durch fehlende Daten und der getroffenen Annahmen beeinflussen
auch Vorlaufersubstanzen in noch unbekannten Ausmafl die Ergebnisse. Sie werden iiber mehrere
Zwischenschritte zu nicht abbaubaren Verbindungen, wie die in dieser Arbeit betrachteten,
umgewandelt.
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Abstract

For this Master Thesis the emission pathways of seven per- and polyfluoralkyl substances,
perfluorooctanoic acid (PFOA), Perfluorooctane sulfonic acid (PFOS), Perfluorohexanoic acid
(PFHxA), Perfluoroheptanoic acid (PFHpA), perfluorohexane sulfonic acid, Perfluorononanoic
acid (PFNA) and H4-perfluoro-n-octanesulfonic acid (6: 2 FTS) from households into the sewer
system were investigated with the material flow analysis. The processes “body care®, “textile use
and textile washing” and “sewerage“ were considered. With literature research the flows of goods
and PFAS concentrations were determined, and material flows were calculated. Due to the lack
of data, assumptions were made for the transfer coefficients independent of the substance. For
the substance concentrations in the sewerage, sewage treatment plant intake, partly during dry
weather(wastewater), were used.

The calculated total input into the sewerage was compared with its output and afterwards an
error compensation calculation was performed using STAN. The input and output flows differed
greatly in some cases and only two substances showed an overlap between input and output.
Furthermore, the error compensation calculations were only successful for five cases. For all
other compounds, either too many values were missing, or material flows were negative. Due to
many open questions, an emission-based estimation about the load in the sewerage is currently
not possible, even if the balance is conclusive for some substances.

The comparison of the material flow analyses of different PFAS shows that the main pathway
of perfluorosulfonic acids into the household are textiles, while for perfluorocarboxylic acids they
are imports from the process of “personal care®. Only perfluorooctanoic acid has notable inputs
from personal care products, textiles and impregnating agents. The perfluorosulfonic acids,
perfluorooctanesulfonic acid, which has been regulated for some time, and perfluorohexanesulfonic
acid, are entering the system in far smaller amounts than the perfluorocarboxylic acids under
consideration.

Especially the imports of “sunscreen”, “body lotion“, “concealer®, “carpets®, “curtains®, “shirts
and “pants“ are important PFAS inputs into households. In contrast, the material loads of “eye
pencil®, “eyeliner, “blankets®, “pillow case“, “down quilts®, “bath mats“, “bath robes“, “towels*
and “tablecloths“ are rarely or never above zero resp. the limit of quantification. However, since
in some cases there were too few values, further measurements are required, both at the goods
and at the substance level, for more detailed results. Currently, there are several uncertainties in
the results.

In addition to the uncertainties due to missing data and the assumptions made, precursor
substances also affect the results to an unknown extent. They are transformed via several
intermediate steps into non-degradable compounds, such as those considered in this thesis.

“
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Kapitel 1
Einleitung

Per- und polyfluorierte Alkylsubstanzen besitzen keine natiirlichen Quellen. Thre Herstellung
erfolgt seit den 1950er Jahren, wobei sie erst seit den 1970ern grofiflichig eingesetzt werden
[257]. Zu dieser Stoffgruppe zidhlen mehr als 4.700 Stoffe [256]. Die wichtigsten Hersteller von
polyfluorierten Substanzen sind: DuPont, 3M/Dyneon, Clariant, Bayer, Ciba Speciality Chemicals,
Daikin, Arkema, AGC Chemicals/Asahi Glass, Solvay Solexis und BASF SE [257].

In der Umwelt werden diese Verbindungen kaum abgebaut, weder abiotisch noch biotisch [451].
Somit werden PFAS auch in der biologischen Reinigungsstufe von Klaranlagen nicht entfernt.
Allerdings konnen dort abbaubare Vorlduferverbindungen zu nicht abbaubare Verbindungen
umgewandelt werden [403].

Die Persistenz und Mobilitdt der perfluorierte Alkylsubstanzen fiihrt zu einer globalen Ver-
breitung, weshalb sie bereits in den entlegensten Gebieten nachweisbar sind [452]. Einige PFAS
sind hoch toxisch und reichern sich in der Umwelt und im Koérper von Lebewesen an (,,Bio-
akkumulation“) [258]. So konnte in der Leber von Eisbdren, im Vergleich zur Umwelt, eine
4000-fach hohere Konzentration der Verbindung Perfluoroctansulfonsdure nachgewiesen werden.
[451]. In der marine Nahrungskette reichern sich PFAS doppelt so stark an wie in der terrestrische
Nahrungskette [257]. Der Mensch nimmt PFAS grofitenteils iber Lebensmittel, aber auch tiber
kontaminiertes Trinkwasser, auf. Zudem kann es zur Aufnahme von fliichtigen PFAS tiber die
Luft kommen [451].

1.1 Zielsetzung und Fragestellung

Ziel dieser Diplomarbeit war es den Wissensstand iiber den Eintrag von per- und polyfluorierte
Alkylsubstanzen aus Haushalten in das Kanalsystem und somit in die Umwelt zu verbessern. Mit-
tels Literaturrecherche wurden die PFAS-Quellen im Haushalt identifiziert und deren Emissionen
ermittelt. Auf Basis dieser Recherche konnten Stoffflussanalysen fiir ausgewéhlte Substanzen
durchgefiihrt und die Ergebnisse mit Frachten im Kanal gegeniibergestellt werden. Im Zuge dieser
Arbeit sollen folgende Fragen beantwortet werden:

1. Was sind die wesentlichen PFAS-Quellen im Haushalt bzw. fiir hdusliches Abwasser?

2. Lasst sich aus einer emissionsseitigen Abschéatzung eine Aussage iiber die Fracht im Kanal
treffen?

1.2 Definition per- und polyfluorierte Alkylsubstanzen (PFAS)

Als per- und polyfluorierte Alkylsubstanzen, kurz PFAS, werden organische Verbindungen
bezeichnet, bei denen alle (perfluoriert) oder mehrere (polyfluoriert) Wasserstoffatome durch
Fluoratome ersetzt sind. Auflerdem besitzen sie eine funktionelle Gruppe, wie z.B. eine Sul-
fonsduregruppe oder eine Carbonsduregruppe [258]. Sie haben keinen natiirlichen Ursprung
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und werden in langkettige und kurzkettige PFAS unterteilt [449]. Als langkettige Verbindun-
gen gelten laut OECD Perfluorcarbonsduren mit einer Kohlenstoff-Kettenldnge grofier gleich 8,
Perfluorsulfonsiuren mit einer Kohlenstoff-Kettenlidnge groer gleich 6 sowie Precursor (Vorlau-
fersubstanz) der Perfluorcarbon- und Perfluorsulfonsiduren. Mit zunehmender Kettenldnge sinkt
die Wasserloslichkeit dieser Verbindungen stark [257].

Frither wurden PFAS unter ,per- und polyfluorierte Tenside* (PFT) gefiihrt [452]. Aufgrund
ihrer fett- und wasserabweisenden Eigenschaften sowie hohe thermische und chemische Stabilitét
ergeben sich zahlreiche Anwendungen. Sie werden beispielsweise fiir die Herstellung von Fluor-
polymeren, die Oberflaichenveredelung von Metallen, in der Halbleiterindustrie, fiir Skiwachs,
Feuerloschmittel zum Loschen von Fliissigkeitsbranden sowie Leder- und Textilbeschichtungen
(,Outdoor“-Kleidung) eingesetzt [258].

Bei der industrielle Produktion dieser Stoffe unterscheidet man zwei Verfahren; die elektro-
chemische Fluorierung (ECF) und die Fluortelomerisierung. Bei der elektro-chemische Fluorierung
wird an das Ausgangssubstrat im wasserfreien Milieu Strom angelegt. In Folge dessen wird
jedes Wasserstoffatom durch ein Fluoratom ersetzt. Dabei werden freie Radikale gebildet, die
dazu fiihren, dass neben linearen auch verzweigte Molekiile entstehen. Zusétzlich fallen viele
Nebenprodukte an, weshalb sich eine Hauptprodukt-Ausbeute von lediglich 30 — 45 % ergibt
[257].

Die Fluortelomerisierung ist das modernere der beiden Verfahren mit einer hoheren Produk-
tausbeute. Im Vergleich ist auBlerdem die Bildung von Nebenprodukten geringer. Im ersten
Schritt wird Tetrafluorethen mit Iod und Iodpentafluorid (IF5) zu Pentafluoriodethan umge-
wandelt. So kann schrittweise die Zielsubstanz gebildet werden, wobei sich bei jeder Reaktion
mit Tetrafluorethen das Grundgeriist um zwei Kohlenstoffatome vergrofiert. Hierbei entstehen
ausschliefflich lineare Molekiile. Die kiirzer- oder langerkettigen Nebenprodukte werden in einem
Reinigungsschritt soweit wie moglich entfernt. Zwar kénnen auch verzweigte oder ungeradzahlige
Molekiile durch die Wahl anderer Ausgangsprodukte erzeugt werden, jedoch sind diese weniger
gebrauchlich [257].

1.3 Betrachtete Stoffe - Eigenschaften und Verwendung

In dieser Arbeit wurden sieben PFAS-Verbindungen behandelt. Perfluoroctansaure (PFOA),
Perfluornonanséure (PFNA), Perfluorhexansulfonsdure (PFHxS) und Perfluoroctansulfonséure
(PFOS) wurden beriicksichtigt, da die EFSA fiir sie bereits TWI-Werte festgelegt hat [451]. Des
Weiteren zéhlen PFOA und PFOS zu den schon lange eingesetzten (,alten®) PFAS. Zusétzlich
wurden die drei am hiufigsten gemessenen Stoffe, Perfluorhexansédure (PFHxA), Perfluoroctan-
saure (PFOA) sowie Perfluorheptansaure (PFHpA) in dieser Arbeit betrachtet. Als Vertreterin
der Vorlaufersubstanzen wurde H4-Perfluor-n-Octansulfonsiaure (6:2 FTS) ausgewéhlt.

1.3.1 Perfluoroctansaure (PFOA)

Die Perfluoroctansaure, CsHF 1502 [458], z&hlt zu den Perfluorcarbonséuren [255] und besteht
aus einer hydro- und lipophoben (wasser- und fettabweisenden) perfluorierten Kohlenstoff-Kette
mit einer polaren Carboxylgruppe [458]. Der Schmelzpunkt dieser Verbindung liegt bei 59-60 °C,
der Siedepunkt bei 192 °C und die Dissoziationskonstante (pK,) bei 0,5. Je mehr die Verbindung
vom Neutralpunkt (pH 7) abweicht, desto kleiner ist der pK,-Wert und desto stérker ist sie bei
pH 7 dissoziiert. Die Perfluoroctansiure gilt daher als starke Sdure. Die Dissoziation fithrt dazu,
dass starke Sduren trotz ihres hydrophoben Restes eine gute Wasserloslichkeit aufweisen [257].
Des Weiteren zdahlt PFOA zu den persistenten, toxischen und bioakkumulativen perfluorierten
Alkylsubstanzen [458]. Die Einstufung von Perfluoroctanséure als toxisch ist durch die Repro-
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10 1 Einleitung

duktionstoxizitat bedingt. PFOA fithrt bei Labortieren auch zu Geburtsfehlern, verzogerter
Entwicklung und Todesfillen bei Neugeborenen. Auflerdem fand die Internationale Agentur fiir
Krebsforschung Beweise, dass Perfluoroctansidure als potenziell krebserzeugend fiir Menschen
einzustufen ist [257]. Aus einer Studie geht hervor, dass bei der erndhrungsbedingten Aufnahme
von Perfluoroctansdure vor allem pflanzliche Lebensmittel eine Rolle spielen [271].

Fiir die Herstellung von PFOA wird die elektro-chemische Fluorierung eingesetzt [445]. Das
Haupteinsatzgebiet der Perfluoroctanséure, genauer deren Ammoniumsalz (APFO), ist die
Produktion von Fluorpolymeren fiir Filme und Membranen. Des Weiteren wird PFOA in der
Halbleiterindustrie verwendet. Jedoch ist die Perfluoroctansdure nicht nur in diesen Bereichen
nachweisbar, sondern auch als Verunreinigung in AFFF-Loschmittel (Wasserfilmbildende Schaum-
mittel) [255] und in der Papierindustrie [257] sowie als Nebenprodukt bei der Synthese von
fluorierte Polyacrylate, Fluorcarbonharze (FCH). Diese Fluorcarbonharze werden in der Tex-
tilbehandlung fiir die Herstellung von wasser- und schmutzabweisende Produkte eingesetzt
[255].

1.3.2 Perfluoroctansulfonsdure (PFOS)

Die Perfluoroctansulfonsiure, CsHF1703S [459], gehort zur Gruppe der Perfluoralkansulfonséuren
[255]. Sie setzt sich aus einer unpolaren perfluorierten Kohlenstoff-Kette und einer polaren
Sulfonsduregruppe zusammen [459]. Thre Dissoziationskonstante (pK,) ist <0,3; weshalb sie
ebenfalls zu den starke Sduren zihlt. Mit einem Henry-Koeffizient (ky) von 0,79 Pa - m? - mol™*
gilt PFOS auflerdem als mittelfliichtige Verbindung, d.h. der Ubergang von der Wasser- in die
Gasphase ist nicht relevant [255].

Laut der OECD-Definition gehort die Perfluoroctansulfonsiure, genauso wie die Perfluo-
roctansdure, zu den langkettigen PFAS-Verbindungen, welche toxischer sind als kurzkettige
Verbindungen. PFOS weist eine chronische Toxizitat auf [257] und wird aulerdem von der ECHA
als vermutlich reproduktionstoxisch und krebserregend eingestuft [384]. Des Weiteren ist PFOS
bioakkumulativ und persistent. Die Literatur gibt fiir den Logarithmus des Bioakkumulationsfak-
tors (BAF) von PFOS Werte im Bereich von 2,85 bis 4,0 an. Stoffe mit einem Wert tiber 3,7
(BAF = 5.000) werden als sehr bioakkumulativ eingestuft. Zu beachten ist, dass klassischer Weise
die Bioakkumulationsrate im Fettgewebe von Organismen bestimmt wird. Diese Bestimmungsart
fiihrt zu einer Unterschitzung der Bioakkumulation von PFOS, da sich diese Verbindung gro8-
tenteils an Proteine bindet. Beispielsweise reichert sie sich in Fische und Garnelen besonders an
[257]. Allerdings wird die Perfluoroctansulfonséure nicht nur tiber tierische, sondern auch tiber
pflanzlichen Lebensmitteln, vom Menschen aufgenommen [271].

Ebenso wie bei PFOA erfolgt auch die Herstellung von PFOS mittels elektro-chemischer
Fluorierung [445]. Frither wurde die Perfluoroctansulfonséure und deren Derivate beispielsweise
[255] vor allem in der Galvanik [257], aber auch fiir Loschschdume sowie zur Oberflichenvered-
lung von Verbraucher- und Verpackungsmaterialien genutzt. So konnten Produkte wie Papier,
Lebensmittelverpackungen, Kiichengeschirr, Textilien, Leder und M&bel mit einer wasser-, 6l-
und schmutzabweisenden Beschichtung versehen werden. Zusétzlich findet sich PFOS auch als
Verunreinigung in anderen PFAS-Produkten [255].

1.3.3 Perfluorhexansdure (PFHxA)

Die Perfluorhexansidure, C¢HF11 04 [455], ist eine kiirzerkettige Perfluorcarbonsiure [255]. Sie
wird in der Umwelt (Boden oder Wasser) nicht abgebaut und ist innerhalb dieser sehr mobil.
Jedoch spielt bei PFHxA Bioakkumulation keine Rolle [468]. Aufierdem gehért PFHxA nicht zu
den karzinogen Substanzen, beeintriachtigt keine endokrine Aktivitdten und ist weder selektiv
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1.3 Betrachtete Stoffe - Figenschaften und Verwendung 11

reproduktions- noch entwicklungstoxisch. Eine PFHxA-Exposition fithrt vor allem zu potenziellen,
zum Teil reversiblen, Nierenschéaden. Um solche Schidden hervorzurufen sind weit hohere Dosen
erforderlich als bei Perfluoroctansiure [282]. Uber die Nahrung wird Perfluorhexansiure vor
allem durch pflanzliche Lebensmittel aufgenommen [271].

PFHxA kommt primér als Verunreinigung, Abbauprodukt und Metabolit von fluortelomerba-
sierten Verbindungen vor [282]. Unter anderem entsteht sie bei der Biotransformation von 6:2
FTOH [255].

1.3.4 Perfluorheptansaure (PFHpA)

Die Perfluorheptansidure, C;HF 302 [454], gehort mit sieben Kohlenstoffatomen zu den kurzket-
tigen [255] Perfluorcarbonséauren [257]. Sie entsteht in geringen Mengen (ca. 2%) beim Abbau
von 6:2 Fluorotelomersulfonsaure (6:2 FTS) [468]. Thr Siedepunkt betrégt 30 °C und ihr Schmelz-
punkt 175 °C [297]. Wie auch andere kurzkettige Perfluorsulfon- und carbonsduren [257], ist
auch Perfluorheptansiure mit einer Loslichkeit von 3,65 mg/1 [297] relativ gut wasserloslich
[257]. Aulerdem z&hlt diese Verbindung zu den sehr starken S&uren [460] und besitzt eine
Dissoziationskonstante (pK,) von -2,29 [297].

Des Weiteren ist die Perfluorheptansiure persistent [410], in der Umwelt sehr mobil und weist
eine geringere Bioakkumulation als Perfluoroctansédure auf [468]. Die Anzahl an Studien zur
Toxizitdt von PFHpA ist begrenzt, allerdings zeigen In-vitro-Studien vor allem Leber- bzw.
Schilddriisenschidden. Fiir karzinogene, mutagene, teratogene (Geburtsfehler) Eigenschaften gibt
es keine Belege [410].

1.3.5 Perfluorhexansulfonsdure (PFHxS)

Die Perfluorhexansulfonsiure, C¢HF1303S [456], wird der Gruppe der langkettigen Perfluorsul-
fonsduren zugeordnet [255] und besitzt sechs Kohlenstoffatome sowie eine Sulfonsduregruppe
[456]. Sie ist persistent und bioakkumulativ. Auflerdem deuten mehrere epidemiologische Studien
auf Zusammenhénge zwischen PFHxS und verénderte Schilddriisen-, Leber-, Immun- und Fort-
pflanzungsfunktionen hin [1]. In der Nahrung kommt diese Verbindung vor allem in pflanzliche
Lebensmitteln vor [271].

PFHxS wurde seit den 1960ern zur Herstellung von filmbildendem Schaum (AFFF), aber auch
in Verbraucherprodukten wie Papier und Teppichen eingesetzt. Die Produktion der Perfluor-
hexansulfonsdure erfolgte mittels elektro-chemischer Fluorierung. Angesichts ihrer negativen
Figenschaften stellte 2002 der grofite Hersteller von Perfluorhexansulfonsdure die Produktion
ein. Zusétzlich entsteht PFHxS als Nebenprodukt bei der Herstellung von Perfluoroctansulfonat
(PFOS) und wéhrend des Abbaus von Perfluorsulfonsduren und Fluortelomeralkoholen [1].

1.3.6 Perfluornonansiure (PFNA)

Die Perfluornonansiaure, CoHF 1702 [457], und ihr Ammoniumsalz (APFN) sind Ersatzstoffe fiir
PFOS bei der Herstellung von Fluorpolymeren. Sie wird seit 1975 synthetisiert und z.B. unter
dem Namen Surflon® S-111 gehandelt [255]. Die Sdure gehort mit ihren 9 Kohlenstoffatomen
[457], genauso wie PFOA, zu den langkettigen Perfluorcarbonséure [255], [259].

Die Verbindung ist schwer entziindlich, unldslich in Wasser und besitzt einen Siedepunkt von
218 °C sowie einen Schmelzpunkt zwischen 59 und 62 °C [259]. Aulerdem geht von Perfluorno-
nansédure eine 10-fach hoheres Leberschiadigungspotential aus als von Perfluoroctansiure [257].
Die ECHA stuft PFNA, genauso wie PFOS und PFOA, als vermutlich krebserregend (CARC 2)
und reproduktionstoxisch (Repr. 1B) ein. Daneben besteht der Verdacht, dass PFNA die Fertili-
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12 1 Einleitung

tat[384] (Fruchtbarkeit [260]) beeinflusst [384]. Beziiglich der erndhrungsbedingten Aufnahme
von Perfluornonanséure sind sowohl tierische als auch pflanzlichen Lebensmittel relevant [271].

1.3.7 HA4-Perfluor-n-Octansulfonsdure (6:2 FTS)

Die H4-Perfluor-n-Octansulfonséure [255], F(CF2)sCH2CH2SO3H [453], ist der am haufigsten
eingesetzte Ersatzstoff fiir PFOS [468]. Diese beiden Verbindungen besitzen die gleiche Sulfon-
sduregruppe sowie die gleiche Anzahl an Kohlenstoffatomen, jedoch sind zwei dieser Atome bei
6:2 FTS nicht fluoriert. Insbesondere bei der Herstellung von Loschschdumen [257] und in der
dekorativen Verchromung wird 6:2 F'TS hiufig eingesetzt. Im Bereich der Verchromung nutzen
60% der Anlagen diesen PFOS-Ersatzstoff, der Rest bedient sich fluorfreien Netzmittel oder
Chrom(III)-basierter Verfahren. Die Synthese von H4-Perfluor-n-Octansulfonsiure erfolgt mittels
Telomerisierung. 6:2 FT'S wird nicht nur synthetisiert, sondern sie bildet sich auch beim Abbau
von Vorlauferverbindungen [468], z.B. einigen Perfluorcarboxybetainen [257]. Danach lauft der
Abbau weiter bis persistente Abbauprodukte, primidr PFBA, PFPeA, PFHxA sowie begrenzt
PFHpA, entstehen [468].

Mit einer Dissoziationskonstante (pK,) von 1,31 z&hlt die H4-Perfluor-n-Octansulfonsiure
[257] zu den mittelstarken Sduren [460] und dissoziiert beinahe vollstindig bzw. liegt als Salz
vor. Die Loslichkeit héngt von ihrer Form, Sédure oder Salz, ab [257]. Sie reichert sich nicht in
mikrobiellen Systemen, Fischen und Sdugetieren an, allerdings wurde eine Bioakkumulation von
6:2 F'TS bei wirbellosen Tieren festgestellt [468].

1.4 Rechtliche Regulierungen

Auf internationaler Ebene gibt es seit 2004 [407] das Stockholmer Ubereinkommen [219] (Stock-
holm Convention) [407], das persistente organische Schadstoffe (POPs) identifiziert und reguliert.
Die Konvention wird mittels Verordnung (EU) 2019/1021 iiber persistente organische Schadstoffe
in EU-Recht umgesetzt. In Osterreich befasst sich zum einen das Chemikaliengesetz 1996 [219],
zum anderen der nationale Durchfithrungsplan zu POPs mit der Regulierung von persistenten
organischen Schadstoffen. Die Veroffentlichung der 2. Uberarbeitung dieses Durchfiihrungsplans er-
folgte 2012 und bis zum 2.Juli 2021 befand sich der ,Osterreichische Nationale Durchfiihrungsplan
zu persistenten organischen Schadstoffen 2021* in Begutachtung [220].

Von den oben beschriebenen Verbindungen wurde nur die Perfluoroctansulfonsédure und ihre
Derivate in der EU-Verordnung von 2019 behandelt. Demnach sind Verunreinigungen durch PFOS
von bis zu 10 mg/kg von Kontrollmainahmen befreit und die Substanz darf nur in bestimmten
Ausnahmefillen noch verwendet werden [461]. Mit der ,,delegierten Verordnung (EU) 2020/784 der
Kommission* vom 8. April 2020 wird aulerdem die Perfluoroctansiure (PFOA), ihrer Salze und
ihre Vorlduferverbindungen in Anhang I der Verordnung (EU) 2019/1021 aufgenommen. Dadurch
ist auch die Herstellung und Verwendung von PFOA nur noch in bestimmten Ausnahmefallen
erlaubt. Fiir die Séure selbst und ihre Salze wird ein Grenzwert von 0,025 mg/kg und fiir einzelne
PFOA-verwandte Verbindungen oder einer Kombination solcher Verbindungen ein Grenzwert
von 1 mg/kg festgelegt [225].

Im Chemikaliengesetz 1996 sind keinerlei Grenzwerte fiir POPs festgelegt, der Abschnitt {iber
POPs beschiftigt sich lediglich mit der Umsetzung der EU Verordnung. Fiir die Vollzichung
dieser sowie die Erstellung von Aktions- und Durchfithrungspléne ist das Bundesministerium
fir Klimaschutz, Umwelt, Energie, Mobilitét, Innovation und Technologie zusténdig [218]. Im
Durchfithrungsplan von 2012 wird angefiihrt, dass Osterreich von den vier in der EU Verordnungen
festgelegten Ausnahme zur Herstellung und dem Inverkehrbringen von PFOS die Ausnahmen zu
,Fotoresistlacke und Antireflexbeschichtungen fiir fotolithografische Prozesse“ sowie zu ,,Mittel zur
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Sprithnebelunterdriickung fiir nicht dekoratives Hartverchromen® in Anspruch nimmt. Aufgrund
dessen muss Osterreich ,,der Kommission alle vier Jahre iiber die Fortschritte bei der Eliminierung
von PFOS* berichten. Des Weiteren werden in Osterreich noch PFOS-belastete Réntgenfilme
genutzt [298].

Seit 2006 gibt es zusétzlich die sogenannte REACH-Verordnung der EU, die sich mit der
»Registrierung, Zulassung, Beschrankung und Bewertung chemischer Stoffe“ befasst [221]. Gegen-
wartig werden auch im Zusammenhang mit dieser Verordnung Reglementierungen von PFHxS,
PFHxA und langkettigen PFAS erarbeitet [219]. Unternechmen, die mehr als eine Tonne einer che-
mischen Substanz pro Jahr produzieren oder importieren, sind verpflichtet dies in einer zentralen
Datenbank zu dokumentieren. Zudem ist fiir ,sehr bedenkliche Stoffe* ein Zulassungsverfahren
vorgeschrieben. Mischungen werden jedoch erst dann registriert, wenn die Konzentration des
betreffenden Stoffes mindestens 0,1% betriagt [298].

Beziiglich der tolerierbaren wochentlichen Aufnahme pro kg Koérpergewicht, dem sogenannten
TWI-Wert, legt die EFSA [451] (European Food Safety Authority) [248] fiir die Gruppe der
PFOA, PFNA, PFHxS und PFOS einen Wert von 4,4 ng fest. Bei dieser Menge kommt es
trotz lebenslanger wochentlicher Aufnahme nach aktuellem Wissensstand zu keinem wesentlichen
Gesundheitsrisiko [451].

Im Bereich des Trinkwassers gibt es noch keine giiltigen Grenzwerte fiir per- und polyfluorierte
Alkylsubstanzen, weder in der Trinkwasserverordnung des Bundesministeriums fiir soziale Sicher-
heit und Generationen [463], noch in der EU-Trinkwasserrichtlinie. Die EU-Trinkwasserrichtlinie
vom 16. Dezember 2020 gibt der Kommission bis zum 12. Januar 2024 Zeit, technische Leit-
linien fiir ,,Analyseverfahren zur Uberwachung der per- und polyfluorierten Alkylsubstanzen
zu erstellen. Dies betrifft die Parameter ,PFAS gesamt“ und ,,Summe der PFAS“, inklusive
der Nachweisgrenzen, Parameterwerte und Haufigkeit der Probennahmen. Welchen der beiden
Parameter die Mitgliedstaaten nutzen, kénnen sie selbst festlegen [401].

In Anhang I - Teil B, ,Mindestanforderungen fiir Parameterwerte zur Bewertung der Qualitit
von Wasser fiir den menschlichen Gebrauch - ,,Chemische Parameter®, wird fiir ,PFAS gesamt*
ein Parameterwert von 0,5 pg/l und fir ,Summe der PFAS“ 0,1 pg/l angegeben. ,PFAS gesamt®
wird als Gesamtheit der per- und polyfluorierten Alkylsubstanzen definiert. ,Summe der PFAS* ist
ein Teil von ,PFAS gesamt“, da hier nur die in Anhang III - Teil B - Nummer 3 aufgelisteten PFAS
beriicksichtigt werden. Sie werden als bedenklich eingestuft und besitzen einen perfluorierten
Alkylanteil mit mindestens drei oder einen perfluorierten Alkyletheranteil mit mindestens zwei
Kohlenstoffatomen. Folgende Verbindungen sind in ,Summe der PFAS* enthalten:

o Perfluorbutansaure (PFBA)

o Perfluorpentansidure (PFPeA)

o Perfluorhexansidure (PFHxA)

o Perfluorheptansidure (PFHpA)

o Perfluoroctansédure (PFOA)

o Perfluornonansiaure (PFNA)

o Perfluordecansiaure (PFDA)

o Perfluorundecanséure (PFUnDA)

o Perfluordodecansidure (PFDoDA)
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o Perfluortridecansaure (PFTrDA)

o Perf luorbutansulfonsidure (PFBS)
o Perfluorpentansulfonséure(PFPeS)
o Perfluorhexansulfonsiure (PFHxS)
o Perfluorheptansulfonsédure (PFHpS)
o Perfluoroctansulfonsédure (PFOS)

o Perfluornonansulfonsiure(PFNS)

o Perfluordecansulfonsiure (PFDS)

o Perfluorundecansulfonséure

o Perfluordodecansulfonsaure

o Perfluortridecansulfonsiure

Beziiglich des Gewisserschutzes existiert auf EU-Ebene die EU-Wasserrahmenrichtlinie, die
durch das Wasserrechtsgesetz 1959 in Osterreich umgesetzt wird [450]. In Anhang E - Abschnitt IT
wird die Perfluoroctansulfonsdure und ihre Derivate als ,prioritdrer gefdhrlicher Stoff eingestuft®
[465]. Infolge des Wasserrechtsgesetzes wurde die Qualititszielverordnung Chemie Oberflachen-
gewdsser erlassen. Diese Verordnung gibt in Anlage A, Tabelle A.1 (,,Umweltqualitdtsnormen
fir synthetische Schadstoffe*) Grenzwerte fiir die Perfluoroctansulfonsidure und ihre Derivate an
[462).

Tab. 1.1: Auszug aus den Umweltqualitdtsnormen fiir synthetische Schadstoffe [462]

Nr. Parameter CAS.Nr. 1) JD-UQN 2) ZHK-UQN 3) UQN Biota 12
(ng/1) (ng/1) ng/kg Nassgewicht
44  Perfluoroktansulfonséure 1763-23-1 0,00065 36 9,1

und ihre Derivate (PFOS)
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Kapitel 2
Materialien und Methoden der Stofflussanalyse

Die ONORM S 2096 definiert die ,,Methodik und Anwendung von Stoffflussanalysen“. Durch
Stoffflussanalysen kénnen komplexe Systeme beschrieben, bewertet, gestaltet und optimiert
werden. Die Norm fiithrt an: ,,Der Vorteil der Stoffflussanalyse ist, dass ein komplexes System
auf die fiir eine Fragestellung relevanten Giiter und Prozesse reduziert wird.“ Teil 1 der Norm
beschreibt die Begriffe und Teil 2 die Methodik der Stoffflussanalyse [382].

2.1 Ausgewahlte Begriffe der Stoffflussanalyse

In diesem Kapitel werden die fiir diese Diplomarbeit relevanten Begriffe der Stoffflussanalyse
beschrieben [382].

2.1.1 Stoff

Fin Stoff wird als Material, das nur aus einem chemischen Element oder einer chemischen
Verbindung besteht, definiert. Somit ist Trinkwasser kein Stoff, da es neben reinem HoO weitere
Verbindungen beinhaltet [382].

2.1.2 Gut

Ein Gut ist ein ,Material, das aus einem oder mehreren Stoffen besteht und handelbar ist“. Der
Handelswert eines Gutes kann positiv (z.B. Heizol), negativ (z.B. Abwasser), oder in besonderen
Féllen neutral (z.B. Luft), sein [382].

2.1.2.1 Material

Der tibergeordnete Begriff ,,Material“ wird dann benutzt, wenn Giliter und Stoffe erfasst werden
oder man sich noch nicht fiir die Ebene (Giiter oder Stoffe) der Untersuchung entschieden hat.
Sowohl Rohmaterialien als auch Substanzen, die durch biologische, physikalische oder chemische
Prozesse verandert wurden, fallen unter den Material-Begriff [382].

2.1.3 Prozess

Ein Vorgang bei dem Stoffe oder Giiter umgewandelt (biologisch, chemisch oder physikalisch),
transportiert oder gelagert werden, wird Prozess genannt. Die einzelnen Ereignisse innerhalb
eines Prozesses werden nicht beschrieben, weshalb bei einem Prozess oft von einer ,Black Box*
gesprochen wird. Fiir einen detailliertere Darstellung eines Prozesses kann dieser in Subprozesse
unterteilt werden [382].

¢

2.1.4 Lager

Als Lager wird der ,,Bestand von Giitern oder Stoffen innerhalb eines Prozesses* bezeichnet [382].
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16 2 Materialien und Methoden der Stofflussanalyse

2.1.5 Fluss/Strom

Die Bewegung von Stoffen oder Giitern zwischen Prozessen oder in bzw. aus einem System nennt
man Fluss bzw. Strom. Bei der Bezeichnung der Fliisse wird zwischen Inputs (in einen Prozess)
bzw. Importe (in ein System) und Outputs (aus einem Prozess) bzw. Exporte (aus einem System)
unterschieden. Die Einheit eines Materialflusses ist beispielsweise Masse oder Volumen pro Zeit.
Allerdings wird in der Praxis oftmals die Einheit Masse pro Zeit und Querschnitt (auch Flux
genannt) benutzt [382].

2.1.6 Indikatorstoff

Ein Indikatorstoff weist eine (oder mehrere) physikalische, biochemische und/oder chemische
Eigenschaft auf, die fiir seine Stoffgruppe charakteristisch ist. Er dient dazu das Verhalten
anderer Stoffe (oder Stoffgruppen) zu prognostizieren. Das Ziel ist es mit moglichst wenigen
Indikatorstoffen, und somit wenig Untersuchungsaufwand, moglichst viele Informationen zu
erhalten [382].

2.1.7 System

Das System einer Stoffflussanalyse ist eine abgegrenzte Menge von Prozessen, inklusive deren
Lager, die iiber Fliisse miteinander verbunden sind. Als ein solches System kann z.B. ein Betrieb,
eine Region oder ein Privathaushalt betrachtet werden. Uber seinen Herkunfts- und Zielprozess
kann jeder Fluss eindeutig identifiziert werden [382].

2.1.8 Systemgrenze

Eine Systemgrenze wird laut ONORM S 2096 — Teil 1 als ,,zeitliche und rdaumliche Abgrenzung
des zu untersuchenden Systems® definiert. Fiir gewohnlich wird als zeitliche Grenze ein Jahr
angesetzt. Radumlich wird ein System vielfach dreidimensional, z.B. iiber politische, hydrologische
oder betriebliche Grenzen, abgegrenzt [382].

2.1.9 Stoffflussanalyse(SFA )/Stoffstromanalyse

Bei der Stoffflussanalyse werden alle relevanten Stofffliisse ,,in einem zeitlich und rdumlich exakt
abgegrenzten System* identifiziert und quantifiziert, sowie die Stoffe innerhalb dieses Systems
bilanziert. Das System umfasst (einen oder) mehrere miteinander in Beziehung stehende Prozesse,
sowie die dazugehorigen Subprozesse [382].

2.1.10 Bilanz

Bei der Bilanz werden Systemimporte und -exporte gegeniibergestellt, wobei eventuelle Lager-
verdnderungen beriicksichtigt werden. Fiir die Bilanzierung gilt das Massenerhaltungsgesetz
[382].

2.1.11 Funktionale Einheit

Eine funktionale Einheit ist eine ,,Bezugsgrofle, auf welches die Fliisse des betrachteten Systems
bezogen werden kénnen“(z.B. pro Einwohner oder pro Flécheneinheit). Sie dient dazu die
Ergebnisse der Stoffflussanalyse vergleichen zu kénnen und muss eindeutig und messbar sein
[382].
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2.2 Methodik laut Norm 17

2.1.12 Transferkoeffizient

Der dimensionslose Transferkoeffizient ky gibt an wie viel des in den Prozess eingebrachten
Gutes oder Stoffes (Input) in den Output x transferiert wird. Summiert man die Transferko-
effizienten aller Outputs so erhélt man immer 1. Bei der Summenbildung zdhlen Bewegungen
ins Lager (Lageraufbau) als ,,Outputs“ und Bewegungen aus dem Lager (Lagerabbau) als ,In-
puts®. In bestimmten Féllen ist es zweckméfig nur einen Teilinput fiir die Berechnung der
Transferkoeffizienten heranzuziehen [382].

2.1.13 Transferfunktion

Die Transferfunktion beschreibt die Verteilung eines Giiter- bzw. Stoff-Inputs auf unterschiedliche
Outputs des Prozesses unter Beriicksichtigung der Lagerverdnderung [382].

2.1.14 Letzte Senke

Als letzte Senke wird ein Ort in der Hydro-, Pedo-, Litho- oder Atmosphére bezeichnet, an dem
ein Stoff mehr als 10.000 Jahre verbleibt [382].

2.1.15 Datenunsicherheit

Die Datenunsicherheit ist der Bereich innerhalb dessen ,der tatsdchliche Wert mit einer be-
stimmten Wahrscheinlichkeit (z.B. 95% Konfidenz-Intervall)* liegt. Die Daten werden mittels
Messungen, Erhebungen, Schéatzungen etc. erhoben und abhéngig von der Verfiigbarkeit dieser
Daten ergeben sich unterschiedliche Genauigkeiten. Diese Genauigkeiten miissen interpretiert
und dokumentiert werden [382].

2.2 Methodik laut Norm

Die Erstellung einer Stoffflussanalyse geschieht immer iterativ. Auf Seite 4 der ONORM S 2096 —
Teil 2 wird das methodische Vorgehen bei so einer Erstellung grafisch dargestellt. Im ersten Schritt
werden anhand der Aufgabenstellung konkrete Ziele bestimmt, die fiir die Definition des Systems
und der Systemgrenzen herangezogen werden. Als zweiten Schritt folgt die Systemdefinition,
deren Teilschritte die Norm anfiihrt [383]:

o Festlegung der Systemgrenze (rdumlich und zeitlich)

o Festlegung der Prozesse und Giiter

e Auswahl der Stoffe

o Festlegung der funktionalen Einheit

e Festlegung der angestrebten Genauigkeit der Untersuchung

o Festlegung der Subsysteme (optional)

Die zeitliche Systemgrenze ist die Basis fiir den Bilanzierungszeitraum, welcher prinzipiell frei
gewahlt werden kann. Meist wird tiber ein Jahr bilanziert. Die rdumliche Systemgrenze hangt
von der Aufgabenstellung ab und kann auch verschiedene, geographisch voneinander getrennte,
Gebiete umfassen. In der Norm werden Beispiele fiir diese raumliche Abgrenzung gegeben [383]:
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o Grundstiicksgrenze eines Betriebes: z.B. Papierfabrik, Krankenhaus, Abfallverbrennungsan-
lage

e Grenze des Einzugsgebietes eines Flusses
e politische Grenze: Stadt, Gemeinde, Bundesland, Nation, Naturschutzgebiet

e Grenze einer sozialwissenschaftlich definierten Einheit: z.B. Privathaushalt

Nach der Festlegung der Systemgrenzen miissen die Prozesse, Giiter und Lager (inklusive der
Lagerverdnderungen) eindeutig definiert werden. Neben den Prozessen selbst miissen auch die
zugehorigen Verkniipfungen (Fliisse) identifiziert werden. Auflerdem ist auf eine klare Abgrenzung
der einzelnen Prozesse zu achten. Sowohl fiir das Gesamtsystem als auch fiir die einzelnen Prozesse
gelten das Massen- und das Energieerhaltungsgesetz [383].

Jeder Materialfluss ist durch einen Herkunfts- und einen Zielprozess exakt bestimmt. Die
Einheit eines Flusses ist Masse pro Zeit oder Masse pro Zeit und Querschnitt (z.B. pro Flidche oder
pro Einwohner) und die des Lagerbestandes Masse. Zu beachten ist, dass eine Lagerverdnderung
auch ein Fluss ist [383].

Im Anschluss werden die zu betrachtenden Stoffe ausgewahlt, wobei die Auswahl meist durch
die Aufgabenstellung vorgegeben ist. Anderenfalls kann das Ressourcen- (z.B. Aluminium) oder
Schadstoffpotenzial (z.B. Blei) eine Stoffes fiir die Entscheidung herangezogen werden. In einigen
Féllen ist es vorteilhaft Indikatorstoffe zu verwenden um den Umfang der Untersuchung zu
begrenzen. Die Norm fiihrt einige Beispiele fiir solche Indikatorstoffe an [383].

Fiir eine bessere Ubersicht kénnen nun optional noch Subsysteme definiert werden. Ein solches
Subsystem dient der Zusammenfassung mehrere Prozesse und besitzt die gleiche rdumliche und
zeitliche Abgrenzung wie das Gesamtsystem. Am Ende der Systemdefinition werden alle Prozesse,
Verkniipfungen zwischen den Prozessen, Lager und Systemgrenzen grafisch dargestellt. Bild 5 in
ONORM S 2096 — Teil 2 zeigt ein theoretische Darstellung [383].

Der dritte Arbeitsschritt ist die sogenannte Grobbilanz. Sie gliedert sich in eine erste Abschét-
zung der Giiter- und Stofffliisse, eine grobe Bilanzierung, eine Beurteilung der Datenunsicherheit
und der Durchfiihrung einer Sensitivitdtsanalyse. Durch die Grobbilanz kann das System besser
verstanden werden und durch den Abgleich ihrer Ergebnisse mit der Aufgabenstellung kann die
Systemdefinition optimiert werden. Der erste Schritt der Grobbilanz unterteilt sich in die [383]:

o Sammlung der Rohdaten (Giiterfliisse und Stoffkonzentrationen)
e Umrechnung der Rohdaten auf Giiterfliisse

e Berechnung der Stofffliisse aus den Giiterfliilssen und Stoffkonzentrationen

Fir die grobe Bilanzierung der einzelnen Prozesse, Subsysteme und des Gesamtsystems
unterliegt dem Massenerhaltungsgesetz. Daher gilt [383]:

Z Input = Z Output + Z ALager (2.1)

ALager ... Lagerverinderung (positiv bei Lageraufbau und negativ bei Lagerabbau)

Am Ende der Grobbilanz steht die Sensivitdtsanalyse, die der Prioritdtensetzung bei den
anschliefenden Untersuchungen und Berechnungen dient. Hierfiir werden ,,jene Prozesse und
Giiter identifiziert, bei deren Verdnderung das Gesamtsystem am heftigsten reagiert.“ Es wird die
Wirkung der Systemparameter (Importfliisse und Transferkoeffizienten), bzw. ihrer Schwankungen,
auf die Systemvariablen (alle weiteren Fliisse) beurteilt. Daraus ergibt sich eine Systemanpassung,
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die eine Reduktion oder Erweiterung des Systems oder eine Vereinfachung oder Detaillierung
der Systembestandteile sein kann. Wie stark ein System reduziert werden kann, hdngt von der
Zielsetzung und Aufgabenstellung ab [383].

Nach der iterativen Anpassung des Systems mittels der Grobbilanz folgt die Bilanz, die aus
der Datenbeschaffung, der Datenaufbereitung und der eigentlichen Bilanzierung besteht. Bei der
Datenerfassung werden auf Grundlage der Grobbilanz Daten mittels Literaturstudien, Befragung,
etc. gesammelt. Sollte die Datenlage nach der Recherche noch unzureichend sein, so ist die
Planung eines Messprogramms anhand der Grobbilanz und der Sensivitdtsanalyse erforderlich
[383].

Als néchstes werden die Rohdaten aufbereitet um danach die Massenfliisse zu ermitteln.
Zuerst erfolgt die Berechnung sowie die Bilanzierung der Giiterfliisse und anschliefend werden
die Stofffliisse mittels Multiplikation der Giiterfliisse mit den Stoffkonzentrationen ermittelt.
Zuletzt wird die Bilanzierung auch fiir die Stofffliisse durchgefiihrt. Die Bilanzierung selbst ist die
Uberfithrung der Rohdaten in Input- und Outputfliisse. Die funktionale Einheit legt die Einheit
dieser Fliisse fest [383].

Mit Hilfe der Gegeniiberstellung von Input und Output kénnen Abweichungen identifiziert
werden. Die ONORM S 2096 — Teil 2 gibt die Vorgehensweise bei Feststellung von Abweichungen
an [383]:

e Analyse, welche Fliisse falsch oder ungenau bestimmt wurden
« Uberpriifung des Datenmaterials, eventuell neuerliche Datenerfassung

e Festlegung von Bandbreiten der einzelnen Fliisse und Sicherstellung, ob die Prozesse
innerhalb der Bandbreite bilanziert werden kénnen.

Uber die Input und Output kénnen dann auch die Transferkoeffizienten fiir die Giiter und
Stoffe berechnet werden. Diese kénnen dazu genutzt werden Stoffflusssystemen mathematisch
zu modellieren, die Aufkonzentrierung oder Verdiinnung von Stoffen zu beurteilen, den Anteil
der Inputmasse darzustellen, der in eine Outputmasse tiberfiithrt wird oder zur anschaulichen
Darstellung der Ergebnisse. Die Norm definiert den Transferkoeffizient ky folgendermafien [383]:

B Outputx,,
* Inputx,, + Inputx,, + -+ Inputx,

(2.2)

ks ... Transferkoeffizient x
Outputx,, ... Outputgut ©
Inputx,, ... Inputgut n

In Summe miissen die Transferkoeffizienten eines Stoffes (inklusive der Transferkoeffizienten
zur Lagerbildung) immer 1 ergeben [383]:

kgesamt = kl + ]’v'2 + -+ kn =1 (23)

kgesamt - - - Summe der Transferkoeffizienten

Die ONORM S 2096 — Teil 2 gibt an, dass die Resultate und Bilanzen beziiglich folgender
Punkte auszuwerten und zu interpretieren sind [383]:
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o Summe der Inputfliissse (bzw. Importfliisse) und Outputfliisse (bzw. Exportfliisse) und
deren Gegeniiberstellung. Etwaige Differenzen (z.B. Aufbau und Abbau von Lagern, Um-
wandlungen) sind zu erkléren.

e Anhand der bestimmten Giliter- und Stofffliissse sind die relevanten Prozesse und Giiter des
Systems zu identifizieren. Relevanzkriterien konnen z.B. Gesamtumsatz, Toxizitdt, knappe
Ressourcen oder Kosten sein.

e Wichtigste Quellen, Pfade und Senken der betrachteten Stoffe.

e Moglichkeiten zur Steuerung, durch z.B. Verdnderung der Einsatzstoffe, der Produktions-
verfahren oder der Rahmenbedingungen.

Am Ende der Stoffflussanalyse werden Schlussfolgerungen hinsichtlich der Aufgabenstellung ge-
zogen. Die aus der Aufgabenstellung resultierenden Fragen werden im Zuge dieses Arbeitsschrittes
beantwortet. Des weiteren erfolgt eine Kontrolle ob die gesetzten Ziele erreicht wurden. Ist dies
nicht der Fall ist eine Begriindung erforderlich. Zum Schluss werden Vorschldge zu Umsetzungs-
schritten und Handlungsempfehlungen gegeben sowie gegebenenfalls weitere Untersuchungen
empfohlen [383].

Fiir jede Stoffflussanalyse ist ein Bericht zur Zusammenfiihrung der Ergebnisse mit der Aufga-
benstellung und der Zielsetzung sowie mit Schlussfolgerungen und Empfehlungen erforderlich.
Die Gliederung eines solchen Berichts ist in Unterpunkt 4.8 der Norm angefiihrt[383].

2.3 Systemdefinition

Das betrachtete System ist ein Haushalte inklusive dem dortigen Kanal (Schmutzwasser). Die
zeitliche Systemgrenze ist ein mittleres Jahr von 2010 bis 2020. Im Haushalt werden die Prozesse
betrachtet, bei denen PFAS-haltige Haushaltsgiiter mit Wasser in Kontakt kommen. Es werden
folgende Prozesse definiert:

Korperpflege
o Textilien-Nutzung und Textilien waschen

Haushaltsgeréite und Geschirrspiilen

Kanal

Um die Importe festzulegen wurde eine Literaturrecherche zu PFAS-haltigen Haushaltsgiitern
durchgefiihrt. Alle betrachteten Outputfliissse betreffen das Gut ,,Abwasser®. Abb. 2.1 zeigt das
definierte System nach der ersten Datensammlung.

Danach folgte eine detailliertere Literaturrecherche um sich ein genaueres Bild von der Da-
tenlage zu machen. Dabei wurde festgestellt, dass der Eintragspfad fiir PFAS iiber den Prozess
,2Haushaltsgerite und Geschirrspiilen“ vernachléssigbar bzw. nicht vorhanden ist. Per- und poly-
fluorierte Alkylsubstanzen gelangen in unterschiedlichem Ausmaf in Lebensmittel. Die Migration
in alkoholische Getranken oder fetthaltige Lebensmitteln ist hoher. Genauso haben die Feuchtig-
keit und der pH-Wert einen Einfluss auf diesen Effekt. Je trockener eine Probe ist, desto hoher
sind beispielsweise die FTOH-Werte in einer Lebensmittelprobe und je geringer der pH-Wert
ist, desto mehr PFAS immigrieren in ein Lebensmittel. Zusétzlich begiinstigt auch ein erhéhter
Salzgehalt den Migrationseffekt [388]. AuBlerdem ist Polytetrafluorethylen (PTFE, Handelsnamen
Teflon® und Gore-Tex®) [458] sehr inert [387] sowie unléslich [202]. Da das Milieu beim Waschen
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Abb. 2.1: Betrachtetes System

von Kochgeschirr neutral bis basisch ist und weder ein hoher Fett- noch Alkoholgehalt vorliegt,
weilen die Informationen aus diesen Artikeln daraufhin, dass die Emission von PFAS hier eine
untergeordnete Rolle spielt.

Fin anderer Artikel erklidrt, dass die in der Studie gefundene Menge an extrahierbarem
PFOA in PTFE-beschichtetem Kochgeschirr so gering ist, dass es nicht méoglich ist zu ermitteln
ob bei Kochtemperaturen PFOA in Wasser oder Ol transferiert wird. In der Studie wurden
als Ersatzmaterial fiir Kochgeschirr PTFE-Folie zur Simulation dieser Effekte genutzt. Bei
einer zweistiindigen Temperatureinwirkung von 100 °C wurden lediglich ca. 4% des PFOAs
emittiert [202]. Zu einem &dhnlichen Schluss kommen weitere Studie, die keine Freisetzung von
Perfluorchemikalien feststellen konntev [216], [404]. Zu beachten ist, dass Geschirrspiilprogramme
im Schnitt nicht heifler als 75 °C sind [296].

Anhand dieser Uberlegungen wurde die Prozesse des System, wie in Abb. 2.2 zu sehen, reduziert.
Des Weiteren wurde das System nach einer detaillierteren Literaturrecherche verfeinert. Hierbei
wurden all jene Studien beriicksichtigt, die PFAS Konzentrationen fiir Haushaltsgiiter, die Importe
flir die zuvor definierten Prozesse darstellen, angeben.

Wie in Kap. 1.3 bereits beschrieben wurden sieben Stoffe fiir die Stoffflussanalyse ausgewéhlt.
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2.4 Quantitative Umsetzung

2.4.1 Importe in das System iiber Konsumgiiter
2.4.1.1 Textilien-Nutzung

Um die Importmengen an Giitern zu ermitteln, wurden Verkaufs- und Nutzerstatistiken heran-
gezogen. Die Ergebnisse sind in Tab. 2.2 zusammengefasst. Fiir das Gut ,,Jacken* wurde die
durchschnittliche Stiickzahl an Mintel und Jacken pro Kopf in Osterreich von 2013 bis 2021
genutzt. Die Angaben waren fiir Kinder [422], Frauen [416] und Ménner [419] verfiigbar und
anhand der Bevolkerungszahlen [426] wurde ein gewichteter Mittelwert fiir ein durchschnittliches
Jahr berechnet. Nachdem in den verwendeten Studien die Konzentrationen in pg/m? angegeben
sind, wurde eine Damen-Regenjacke (Gréfle L) abgemessen und daraus die Fliche von 1,21 m?
pro Jacke ermittelt. Uber diese Fliche und der durchschnittlichen Anzahl an Jacken pro Kopf
und Jahr konnte die durchschnittliche Jackenfliche pro Einwohner und Jahr bestimmt werden.
Fiir den Maximalwert an wasserabweisenden Jacken wurden alle Méantel und Jacken angesetzt
und fiir den Minimalwert 50%.

Anhand der Erhebungen der eingekauften Jackenmengen, der Impréagniermittelmenge pro
Kleidungsstiick (laut Produktbeschreibungen [83], [148]), einer Umfrage aus 2015 zur Haufigkeit
von Re-Imprégnierung von Jacken [412] und einer Umfrage aus 2015 zur Wasch-Héufigkeit von
Jacken [420] wurde die Menge an Imprégniermittel pro Person und Jahr ermittelt. Nachdem die
Umfragen zwischen ,non-insulated* (nicht isoliert bzw. nicht gefiittert) und ,insulated* (isoliert
bzw. gefiittert) unterscheiden, wurde fiir die Berechnung die Annahme getroffen, dass 62,5% der
Jacken gefiittert bzw. isoliert sind. Weiters wurde eine Aufteilung von 3/5 Imprégnierspray und
2/5 Einwasch-Impragniermittel angenommen, da in der Studie [272] fiir die Konzentrationen drei
Impragniersprays und zwei Einwasch-Imprégniermittel analysiert wurden.

Die Verkaufszahlen von T-Shirts fiir Kinder, Ménner und Frauen in Deutschland in den Jahren
2013 bis 2020 [414], [429], [439] sowie die Bevolkerungszahlen Deutschlands in diesen Jahren [427]
wurden gemittelt. Im Anschluss wurde die durchschnittliche Gesamtmenge durch die mittlere
Bevolkerungszahl dividiert um die Stiickzahl pro Einwohner und Jahr zu erhalten. Um mittels
der recherchierten Konzentrationen (in pg/m?) Frachten zu berechnen wurde ein Damen T-Shirt
(Grofe S) abgemessen und diese Fliache mit der Stiickzahl pro Einwohner und Jahr multipliziert.
Die Fliche des T-Shirts betrug 0,51 m?. Fiir den Maximalwert an mit PFAS behandelten Shirts
wurde die durchschnittliche Gesamtmenge und fiir den Minimalwert 50% davon angesetzt.

In gleicher Weise wurde fiir das Gut ,,Hosen* vorgegangen. Die Verkaufszahlen von Hosen fiir
Kinder, Manner und Frauen in Deutschland in den Jahren 2013 bis 2020 [415], [430], [440] sowie
die Bevolkerungszahlen Deutschlands in diesen Jahren [427] wurden genutzt um die Stiickzahl pro
Einwohner und Jahr zu berechnen. Zusétzlich wurde eine Damen Hose (Grofle 29) abgemessen,
wodurch sich eine Fliache von 0,77 m? pro Hose ergab. Diese Fliche wurde mit der Stiickzahl pro
Einwohner und Jahr multipliziert. Erneut wurden die gleichen Annahmen wie fiir Jacken und
Shirts fiir den Minimal- und Maximalwert getroffen.

Fiir die Bettwéasche wurde der Umsatz in Deutschland im Jahr 2014 [442] durch den durch-
schnittlichen Verbraucherpreis in ausgewéhlten européischen Landern im Jahr 2015 [441] dividiert
und dieses Ergebnis wiederum durch die Einwohnerzahl von Deutschland im Jahr 2014 [427] um
die Stiickzahl pro Einwohner und Jahr zu erhalten. Des Weiteren wurden die Abmessungen von
Bettwische recherchiert [283] und diese mit der Stiickzahl pro Einwohner und Jahr multipliziert.

In dhnlicher Weise wurde bei dem Gut ,, Teppiche“ vorgegangen. Uber den Mittelwert der
Konsumausgaben der privaten Haushalte in Osterreich fiir Teppiche von 2015 bis 2019 [423], der
durchschnittlichen Bevélkerung in Osterreich von 2015 bis 2019 [426] sowie einem ermittelten
durchschnittlichen Preis wurde wieder die Stiickzahl pro Einwohner und Jahr berechnet. Mit
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Hilfe dieser und der mittleren Fliche bzw. Gewicht ergab sich 0,74 m?/E-a bzw. 1,52 kg/E-a.
Dabei wurde der Durchschnitt der Abmessungen, des Gewichts und des Preises anhand von 40
Produkte berechnet [302], [303], [304], [305], [306], [307], [316], [320], [321], [322], [323], [324],
[325], [326], [327], [328], [329], [330], [332], [333], [344], [345], [347], [348], [349], [365], [366], [367],
[368], [369], [370], [371], [372], [373], [374], [375], [376], [377], [378], [379].

Analog wurde beim Gut ,Vorhdnge“ vorgegangen [424], [426]. Auch hier wurden wieder 40
Produkte fiir die Mittelwertbildung herangezogen [308], [309], [310], [311], [312], [313], [314], [315],
[317], [318], [319], [331], [334], [335], [336], [337], [338], [339], [340], [341], [342], [343], [346], [350],
[351], [352], [353], [354], [355], [356], [357], [358], [359], [360], [361], [362], [363], [364], [380], [381].

Bei der Berechnung fiir das Gut ,,Decken® wurde, aufgrund fehlender Daten fiir Europa, der
Umsatz (in Euro) der Branche Decken in Japan im Jahr 2014 [434] und die Bevolkerungszahl
in Japan aus dem selben Jahr [428] genutzt. Da keine Preis-Statistik fiir Japan vorlag, ein
durchschnittlicher Verbraucherpreis fiir Decken in ausgewahlten européischen Landern im Jahr
2014 (Tirkei, Slowakei, Kroatien, Slowenien, Bulgarien, Litauen und Malta) [417] verwendet.
So ergab sich erneut eine Stiickzahl pro Einwohner und Jahr, die mit der mittleren Fléiche
multipliziert wurde [3], [10], [11], [12], [14], [38], [45], [46], [47], [48], [49], [50], [51], [52], [53],
[65], [84], [88], [89], [90], [105], [107], [125], [126], [143], [144], [158], [160], [165], [166], [174], [177],
[178], [183], [187], [188], [189], [190], [194], [205].

Nachdem fiir Polsterbeziige keine Statistik verfiighar war, wurde die Stiickzahl pro Einwohner
und Jahr mit 0,4 Stk./E-a angenommen. Die durchschnittliche Flache wurde in gleicherweise wie
bei den vorherigen Giitern ,, Teppiche®, ,Vorhinge* und ,Decken® berechnet [469], [470], [489],
[490], [491], [492], [515], [516], [517], [518], [527], [528], [529], [530], [531], [532], [533], [534], [535],
[536], [537], [538], [539], [540], [541], [542], [554], [555], [565], [566], [567], [586], [589], [590], [591],
[592], [593], [594], [599], [602].

Das Absatzvolumen von Daunen- und Federsteppdecken in Japan von 2012 bis 2020 [431] und
die Bevolkerungszahlen Japan 2012 - 2020 [428] wurden jeweils gemittelt und danach dividiert
um erneut die Stiickzahl pro Einwohner und Jahr zu erhalten. Es wurde angenommen, dass
die Konzentrationen in Daunen- und Federsteppdecken sich nicht wesentlich unterscheiden. Die
durchschnittlichen Fléche pro Stiick wurden anhand von 40 Produkten errechnet [262], [263],
[264], [265], [266], [267], [268], [269], [285], [286], [287], [288], [289], [290], [291], [292], [293], [294],
[295], [389], [390], [391], [392], [393], [394], [395], [396], [397], [398], [399], [400], [471], [472], [473],
[474], [475], [476], [477], [478], [479].

Analog zu dem Gut ,Decken* wurde auch bei dem Gut ,Handtiicher* der Umsatz der Branche
Handtiicher in Japan im Jahr 2015 [435], die Bevolkerungszahl in Japan aus dem selben Jahr
[428], sowie der durchschnittlicher Verbraucherpreis in ausgewéhlten européischen Landern im
Jahr 2015 [418] verwendet. Es wurde der Durchschnitt aus den Preisen in Italien, der Slowakei,
Zypern, Tschechien, den Niederlanden, Slowenien, Malta, Polen, Litauen, der Tirkei, Bulgarien
und Kroatien gebildet. Der Umsatz wurde durch diesen Preis und der Bevolkerungszahl dividiert.
Wie auch zuvor wurden 40 Handtiicher beispielhaft ausgewahlt um den Mittelwert der Flachen
zu ermitteln [493], [494], [497], [498], [499], [500], [501], [502], [503], [504], [506], [507], [508], [509],
[510], [511], [512], [513], [514], [543], [544], [545], [546], [556], [557], [558], [561], [562], [573], [575],
[576], [577], [578], [579], [580], [581], [582], [583], [584], [585].

Fiir Badematten wurde keine Statistik gefunden. Daher wurde 0,1 Stk./E-a, ein Viertel der
Stiickzahl der Handtiicher, angenommen. Aus 40 Produkten wurde wie zuvor eine mittlere Fléche
berechnet [480], [481], [482], [483], [484], [485], [486], [487], [488], [495], [496], [505], [519], [525],
[526], [547], [548], [549], [550], [551], [659], [560], [563], [564], [568], [569], [570], [571], [572], [587],
[588], [595], [596], [597], [598], [600], [601], [603].

Ebenso verhielt es sich mit dem Gut ,,Bademéntel®, wobei allerdings keine Angaben zur
Flache zu finden war. Daher wurde 0,06 Stk./E-a, ein Sechstel der Stiickzahl der Handtiicher
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angenommen und die Flache eines Damen-Bademantels abgemessen. Es er gab sich eine Flache
von 1,68 m?/Stk. und somit 0,11 m?/E-a.

Der Mittelwert der Inlandsverfiigbarkeit von Tischwésche in Deutschland in den Jahren 2008 bis
2012 [421] wurde durch die durchschnittliche Bevolkerungszahl von 2008 bis 2012 in Deutschland
[427] sowie einem durchschnittlichen Preis fiir Tischtiicher dividiert. Der Durchschnitt der Flache
und des Preises wurde anhand von 43 Produkte ermittelt [204], [274], [275], [276], [277], [278],
[279], [280], [281], [520], [521], [522], [523], [524], [552], [553], [574].

2.4.1.2 Korperpflege

Fiir das Sonnenschutzmittel wurde der Absatz von Sonnenschutz im Jahr 2008 (in 1.000 Liter) in
Deutschland [411] herangezogen. Es wurden die Sortimente ,Milk/Lotion®, ,,Spray“, ,Creme* und
,Balm/Fluid* betrachtet. ,O1“und ,Sonstiges“ wurden nicht beriicksichtigt da davon ausgegangen
werden kann, dass sich die Zusammensetzung von Ol von den anderen Produkten stirker
unterscheidet. Auflerdem wurde nur eine Studie zu PFAS-Konzentrationen in Sonnenschutzmittel
gefunden, die keine genauere Angaben zu der Art des Sonnenschutzes macht. Der Anteil des Ols
am Gesamtabsatz betragt 1,51 % und der Anteil der sonstigen Sonnenschutzmitteln 1,83 % und
spielen damit kaum eine Rolle. Die jeweiligen Absatzmengen wurden durch die Bevolkerung in
Deutschland im Jahr 2008 [427] dividiert, danach mit einer durchschnittlichen Dichte multipliziert
und zum Schluss alle aufsummiert. Nachdem die Gewichtsangaben Bruttoangaben waren, wurde
das Gewicht einer leeren Flasche [2] durch deren Fassungsvolumen dividiert und das Ergebnis
von der berechneten Dichte abgezogen. Die mittleren Dichte, der Sonnencreme, der Sonnenmilch
und des Sonnenspray wurden anhand von jeweils 20 Produkten und die Sunscreen Balm /Fluid
anhand von 15 Produkten ermittelt [8], [9], [16], [32], [40], [70], [71], [76], [91], [92], [101], [113],

[122], [145], [147], [153], [159], [163], [175], [191],[15], [22], [23], [26], [42], [43], [72], (98], [106],
[129], [149], [150], [154], [161], [162], [176], [179], [180], [181], [193], [13], [21], [24], (28], [29], [41],
(78], [85], [87], [93], [94], [151], [152], [155], [156], [164], [169], [184], [185], [34], [39], [44], [62], [67],
[77], [79], [86], [95], [100], [102], [114], [170], [186], [195].

Fiir die Body Lotion wurde aus der Verwendungshaufigkeit von Koérpermilch und Koérperlotion
von Frauen und Ménnern in den Jahren 2017 bis 2020 [425] geméfl Tab. 2.1 die Menge an
Anwendungen pro Jahr in Deutschland ermittelt, wobei die Annahme getroffen wurde, dass pro
Anwendung 8 ml [196] verwendet werden. Mittels der Dichte aus einem Sicherheitsdatenblatt
[406] sowie der errechneten Dichte eines weiteren Produkts [206] konnte eine Verbrauchsmenge
pro Jahr und Einwohner bestimmt werden.

Mittels der Fiillmenge einer Einmalanwendungs-Packung von Gesichtspeeling [409] sowie der
Verwendungshéufigkeit von Frauen im Jahr 2017 [438] und von Ménnern im Jahr 2015 [432]
wurde die Gesamtverbrauchsmenge eines Jahres in Deutschland ermittelt. Da fiir Frauen nur
Angaben in Prozent (Befragte ab 18 Jahren) vorlagen, wurde der weibliche Bevolkerungsanteil
ab 18 Jahren [443] fiir die Berechnung recherchiert. Die Gesamtverbrauchsmenge wurde durch
den Mittelwert der Bevolkerungszahlen von Deutschland aus 2015 und 2017 [427] dividiert.

Die Importmengen fiir Gesichtscreme wurde berechnet indem die Verwendungshéufigkeiten
von Tagescreme und Tagespflege sowie Nachtcreme und Nachtpflege bei Frauen(2017 bis 2020),
und von Gesichtscreme bei Ménnern (2017 bis 2020) [425] geméf Tab. 2.1 genutzt wurden. Um
von diesen Verwendungshiufigkeiten auf die Gesamtverbrauchsmenge zu kommen, wurde 1 ml
(,erbsengroff“) pro Anwendung angesetzt. Diese Anwendungsmenge folgt aus der Annahme, dass
die gleiche Menge Gesichtscreme wie fliissige Foundation pro Anwendung benétigt werden [284],
[402]. Mit Hilfe der durchschnittlichen Bevolkerungszahl von Deutschland von 2017 bis 2020 [427]
und der anhand von 9 Produkten berechneten Dichte, erhielt man einen Wert von 686 g/E-a
[207], [208], [209], [210], [211], [212], [213], [214], [215].
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26 2 Materialien und Methoden der Stofflussanalyse

Tab. 2.1: Annahmen Verwendungshiufigkeit

Angabe zur Verwendungshéufigkeit Anwendungen pro Jahr

»2Mehrmals taglich® 2,5 x 365 = 912,5
, Téaglich 365
»2Mehrmals pro Woche* 4 x 52 = 208
,1 mal Woche* 52
,Mehrmals pro Monat* (52 + 12)/2 = 32
»Mehr als 1 mal im Monat*“ (52 + 12)/2 = 32
»3 - 4 mal pro Monat* 3,50x 12 =42
»2 - 3 mal pro Monat* 2,56x 12 =30
»1 - 2 mal pro Monat* 1,5 x12 =18
,1 mal pro Monat“ 12
,Seltener* 6
,Nur zu besonderen Anldssen“ 3,9
,,Nie“ 0
,Keine Angabe* 0

Fiir BB und CC Cream wurde nur eine gemeinsame Verwendungsstatistik aus 2019 [425]
gefunden, weshalb eine 50:50 Aufteilung angenommen wurde. Die Befragung wurde unter der
weiblichen Bevolkerung Deutschlands ab 16 Jahren durchgefiihrt. Aufgrund der verfiigbaren
Altersgruppen in der Bevolkerungsstatistik wurde die weibliche Bevolkerung ab 15 Jahren
berticksichtigt [427]. Ab diesem Alter kann bereits von einer Nutzung dieser Produkte ausgegangen
werden. Wie zuvor bei dem Gut ,,Gesichtscreme® wurde die Anwendungsmenge fiir Foundation
auf diese Glter iibertragen [284], [402]. Die Dichte der BB Cream [73], [198], [604] und der CC
Cream [182], [247], [103] wurden jeweils anhand von 3 Produkten ermittelt.

Da die Konzentrationen in den verschiedenen Studien nur teilweise zwischen Liquid und
Podwer Foundation unterschieden sind in Tab. 2.2 fiir dieses Gut mehrere Werte angegeben. Eine
Verwendungshéufigkeit nur fir Foundation war nicht verfiigbar. Bei der verwendete Statistik
wurde gefragt: ,Wie hiufig verwenden Sie Make-up, Foundation oder Primer?“ [425]. Nachdem
Primer meist gemeinsam mit Foundation angewendet wird [224], wurde das Worst Case-Szenario
angesetzt und die Verwendungshéufigkeit aus dieser Statistik 1:1 fiir Foundation iibernommen.
Die Befragung wurde erneut unter der weiblichen Bevolkerung Deutschlands ab 16 Jahren
durchgefithrt. Aufgrund der verfiigbaren Altersgruppen in der Bevolkerungsstatistik wurde wieder
die weibliche Bevolkerung ab 15 Jahren berticksichtigt [427]. Es wurde pro Anwendung fiir die
fliissige Foundation 1 ml [284], [402] und fiir die Podwer Foundation 0,04 g (6g in 4,5 Monaten)
[254] angenommen. Um bei der fliissigen Foundation von Milliliter auf Gramm zu kommen wurde
mittels 15 Produkte die durchschnittliche Dichte berechnet, wobei das Gewicht einer leeren
Foundation Flasche durch deren Fassungsvermogen abgezogen wurde [18], [19], [25], [56], [59],
[69], [104], [110], [118], [119], [127], [130], [139], [157], [173].

Auch fiir Concealer gab es keine Statistik, die nur dieses Gut betrachtet. In diesem Fall wurde
nach der Verwendungshéufigkeit von Abdeckstift und Concealer gefragt [425], vereinfacht wurde
die gesamte Menge fiir Concealer angesetzt. Da es sowohl fliissige, als auch pulverférmige Produkte
gibt, wurde wiederum eine Aufteilung von Concealer in 70 % flissig und 30 % pulverférmig
vorgenommen. Die Anwendungsmenge fiir Pulver wurde mit 0,01 g (2g in 4,5 Monaten) [299]
und fur fliissigen Concealer 0,5 ml (Halfte der Foundation) [284], [402] angesetzt. Wie bereits
bei den obigen Kosmetika wurden auch hier Nutzerinnen ab 15 Jahren angenommen, obwohl
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die Befragung erst ab 16 Jahren durchgefithrt wurde [427]. Die mittlere Dichte von flissigem
Concealer wurde anhand von 5 Produkten ermittelt [141], [167], [251], [386], [408].

Fiir Highlighter wurden die gleichen Annahmen fiir die Anwendungsmengen und die Nutze-
rinnen wie fir Concealer getroffen, um mittels der Verwendungshéaufigkeit [436] die Gesamtver-
brauchsmenge zu berechnen. Dabei wurde 40 % fliissiger und 60 % pulverformiger Highlighter
angenommen. Mit Hilfe eines Produktes wurde die Dichte fiir fliissigen Highlighter abgeschétzt
[135].

Nachdem die Statsitik zwischen Puder und Rouge nicht unterscheidet [425], wurde einen Auf-
teilung von einem Drittel Rouge und zwei Drittel Puder gewéhlt. Abermals wurden Nutzerinnen
ab 15 Jahren angesetzt [427], auch wenn die Befragung erst ab 16 Jahren durchgefiihrt wurde. Bei
der Berechnung der Gesamtverbrauchsmenge wurden 0,01 g (2g in 4,5 Monaten) pro Anwendung
angesetzt [227].

Lippenstift, -pflege und Lipgloss werden zu einem Gut zusammengefasst. Fiir jede Produktart
wurde eine bzw. fiir Lippenpflege zwei (Frauen und Ménner) Verwendungsstatistiken [425]
herangezogen. Wahrend die Einheit von Lippenstift und -pflege Personen in Millionen war,
wurde Lipgloss in Prozent angegeben. Daher wurde fiir Lipgloss die weiblichen Bevolkerung
Deutschlands ab 15 Jahren [427] beriicksichtigt, obwohl die Befragung ab 16 Jahren durchgefiihrt
wurde. Dies ist die gleiche Vorgehensweise wie bei anderen Kosmetika. Die Anwendungsmenge
wurde fiir alle Produktarten mit 0,02 g (5 g fiir 280 Anwendungen) [446], [466] angenommen. Die
so ermittelte Gesamtmenge wurde durch die durchschnittliche Bevolkerungszahl [427] dividiert.

Um die Gesamtverbrauchsmenge fiir Mascara bzw. Wimperntusche zu berechnen wurde
die durchschnittliche Verbrauchshéufigkeit [427] durch die durchschnittliche Bevolkerungszahl
dividiert und mit der Anwendungsmenge multipliziert. Es wurde angenommen, dass ein Mascara
bei téglicher Anwendung 8 Monate lang reicht [253]. Das mittlere Gewicht einen solchen Mascaras
wurde anhand von 15 Produkte errechnet [4], [5], [6], [7], [20], [36], [37], [63], [80], [96], [111],
[116], [117], [140], [142].

Fir die Giter ,Kajalstift* und , Eyeliner wurde eine gemeinsame Statistik genutzt [425].
Daher wurde eine Aufteilung mit 55 % Kajalstift und 45 % Eyeliner vorgenommen. Erneut
wurde die Befragung unter der weiblichen Bevolkerung Deutschlands ab 16 Jahren durchgefiihrt.
Aufgrund der verfiigharen Altersgruppen in der Bevolkerungsstatistik wurde, wie zuvor, die
weibliche Bevolkerung ab 15 Jahren beriicksichtigt [427]. Die Anwendungsmenge wurden fiir
beide Giiter mit 0,001 g (1000 Anwendungen pro Packung) [128] angenommen, wobei das mittlere
Gewicht jeweils mittels 15 Produkten ermittelt wurde [17], [35], [54], [55], [60], [68], [115], [123],
[124], [132], [133], [136], [137], [168], [172], [27], [33], [61], [64], [75], [81], [82], [97], [112], [120],
[121], [134], [138], [171], [192].

Wie bereits bei den obigen Kosmetika wurde auch fiir Lidschatten wieder die Verwendungs-
haufigkeit [425] geméfl Tab. 2.1 genutzt. Pro Anwendung wurden 0,05 g (0,5 g fiir ca. 10 Tage
bei téglicher Anwendung) [273] angesetzt. Die Gesamtverbrauchsmenge wurde dann durch die
durchschnittliche Bevolkerungszahl in Deutschland von 2016 bis 2020 [427] dividiert.

Mit Hilfe der Verwendungshéaufigkeit von Nagellack [425] sowie der Annahme von 0,09 ml pro
Anwendung (3,3 ml in 5 Wochen) [270] wurde die Gesamtverbrauchsmenge in Milliliter ermittelt.
Diese wurde durch die durchschnittliche Bevolkerungszahl in Deutschland von 2016 bis 2020
[427] dividiert und man erhielt einen Wert von 2,39 ml/E-a. Dieser wurde mit der mittlere Dichte
multipliziert, die anhand von 7 Produkten berechnet wurde [58], [74], [99], [108], [109], [131],
[146], [197], [240], [385].

Fiir Haarspray und Haarlack lag eine gemeinsame Statistik [413] vor, wobei die gesamte
Verbrauchsmenge fiir Haarspray angenommen wurde, welche dann durch die mittlere Bevol-
kerungszahl Deutschlands von 2016 bis 2020 [427] dividiert wurde. Dabei wurde 3,85 g pro
Anwendung angesetzt. Dieser Wert ergab sich aus der Mittelwertbildung von Forumsangaben
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Tab. 2.2: Importmengen der Giiter
Gut Einheit der Stoffkonzentration Importmenge FEinheit
min. max.
Jacken ng/m? 0,31 0,62 m?/E-a
Impragniermittel ng/ml 26 51,9 ml/E-a
(T-) Shirts ng/m? 1,99 3,98 m?/Ea
Hosen ng/m? 2,21 4,43 m?/E-a
Bettwésche ng/m? 4,30 m?/E-a
Teppiche ng/ke 1,52 kg/E-a
ng/m? 0,74 m?/E-a
Vorhénge ng/ke 0,60 kg/E-a
ng/m? 0,80 m?/E-a
Decken ng/m? 0,08 m?/E-a
Polsterbeziige ng/m? 0,10 m?/E-a
Daunensteppdecke ng/m? 0,004 m?/E-a
Handtiicher ng/m? 0,29 m?/E-a
Badematten ng/m? 0,06 m?/E-a
Bademaéntel ng/m? 0,11 m?/E-a
Tischtiicher pg/m? 0,07 m?/E-a
Sonnenschutz ng/g 58,6 g/E-a
Body Lotion ng/g 686 g/E-a
Gesichtspeeling ng/g 14 g/E-a
Gesichtscreme ng/g 206 g/E-a
BB Cream ng/g 15,7 g/E-a
CC Cream ng/g 16,6 g/E-a
Foundation ng/g 46,9 g/E-a
davon fliissig 46,1 g/E-a
davon Podwer 0,78 g/E-a
Concealer ng/g 17,4 g/E-a
Highlighter ng/g 6,46 g/E-a
Gesichtspuder ng/g 0,50 g/E-a
Lippenstift, -pflege und Lipgloss ng/g 4,00 g/E-a
Mascara ng/g 2,94 g/E-a
Kajalstift ng/g 0,04 g/E-a
Eyeliner ng/g 0,03 g/E-a
Lidschatten ng/g 2,92 g/E-a
Nagellack ng/g 2,44 g/E-a
Haarspray ng/g 253 g/E-a
Rasierschaum ng/g 181 g/E-a
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[200], sowie Bewertungen eines Produktes [66] und dem durchschnittlichen Gewicht bzw. der
durchschnittlichen Dichte von 25 Produkten [30], [31], [57], [199], [203], [228], [229], [230], [231],
232], [233], [234], [235], [236], [237], [238], [239], [241], [242], [243], [244], [245], [246], [300].

Die Gesamtverbrauchsmengen fiir Rasierschaum wurde anhand von Statistiken zur Anwen-
dungshaufigkeit (2015 bzw. 2017) [433], [437] gemédf Tab. 2.1 sowie den Bevolkerungszahlen
Deutschlands aus 2015 und 2017 [427] berechnet. Die Befragung unter der weiblichen Bevolkerung
wurde ab 18 Jahren und die unter der méannlichen Bevolkerung ab 14 Jahren durchgefiihrt.
Vereinfacht wurde ein Beginn der Nutzung von diesem Produkt auf 15 Jahren fiir die Ermittlung
der Verbrauchsmengen gesetzt. Pro Anwendung wurden 6,67 g angenommen [448].

2.4.1.3 PFAS-Konzentrationen in unterschiedlichen Giitern

Um aus den oben beschriebenen Importfliissen von Giitern Stofffrachten berechnen zu koénnen,
wurden die PFAS-Konzentrationen in den unterschiedlichen Giitern mittels Literaturrecherche
ermittelt. Fiir Messwerte unterhalb der Bestimmungsgrenze (Limit of Quantification — LOQ)
[250] bzw. der Nachweisgrenze (Limit of Detection — LOD [249] wurden jeweils die Hélfte des
LOQ bzw. des LOD angesetzt. Jedoch waren diese Werte in manchen Studien nicht oder nur
teilweise angegeben [217], [467]. In diesen Fillen wurden die LOQ und LOD von anderen Studien
[252], [405] tibernommen. Auf diese Weise konnten allerdings nicht fiir alle Stoffe entsprechende
Werte angesetzt werden, da sie in diesen Studien nicht analysiert wurden. Fiir die Messwerte
dieser Stoffe unterhalb von LOD wurde der Wert Null bzw. unterhalb von LOQ der Wert LOD
angenommen, falls in einer Studie vorhanden.

Im Anschluss wurden die 25%- und 75%-Perzentile der Stoffkonzentrationen pro Gut berechnet,
sieche Tab. 2.3, und diese mit den jeweiligen Importmengen multipliziert. Von den sich so
ergebenden Frachten wurden die Mittelwerte und Schwankungsbreiten fiir die Stoffflussanalysen
ermittelt. Die Konzentrationswerte stammen aus weiter unten beschriebenen Studien.

Bei der Recherche der Stoffkonzentrationen wurden 9 Studien mit entsprechenden Angaben
gefunden. Eine Studie des Umweltbundesamtes Deutschlands aus dem Jahr 2014 untersuchte finf
Imprégniermittel und 16 Jacken auf 24 nichtpolymeren PFAS. Von den fiir diese Diplomarbeit
relevanten Stoffe wurden PFOA, PFOS, PFHxA, PFHxS PFNA, PFHpA analysiert, wobei
aufgrund einer Kontamination die PFHpA-Konzentrationen nicht weiter beriicksichtigt wurden.
Bei den zusétzlich durchgefithrten Waschexperimenten wurden jedoch nur 11 bzw. 6 PFAS (nach
Imprignierung) untersucht. Die Jacken stammten aus Asien und Europa (teilweise keine Angaben
dazu) und waren, bis auf zwei, alle neu und in Plastik verpackt. Die analysierten Imprégniermittel
waren drei Impragniersprays und zwei Impragnier-Waschmittel [272].

Eine Studie aus Norwegen untersuchte 45 Proben von (Mobel)-Textilien und Papier mit
Lebensmittelkontakt. Die Proben wurden zwischen November 2012 und Februar 2013 in zwei
norwegischen Stddten im Einzelhandel erworben. Dabei wurde bei der Auswahl dieser Proben
darauf geachtet, dass sie représentativ fiir Produkte sind, die in groflen Mengen aus China
importiert werden. Outdoor-Kleidung wurde allerdings nicht untersucht. Fiir diese Diplomarbeit
wurden aus dieser Studie Konzentrationen von PFOA, PFHxA, PFHpA sowie PFNA fiir folgende
Giter genutzt [464]: Jacken, Teppiche, Vorhdnge, Decken, Polsterbeziige, Daunensteppdecken,
Handtiicher, Badematten, Bademéntel sowie Tischtiicher.

Eine weitere Studie analysierte 32 Textilproben (17 mit Koérperkontakt, 9 Haushaltstextilien
und 6 Outdoor-Textilien) im Jahr 2015 beziiglich PFOS und PFOA. Die Textilien wurden
in Geschéften in Thailand gekauft. Neben der Analyse der Textilien selbst wurde auch ein
Waschexperimente durchgefiihrt, bei dem die Proben mit den héchsten Konzentrationen fiinf mal
gewaschen wurden. Die fiir diese Diplomarbeit relevanten Giiter in dieser Studie waren (T-)Shirts,
Hosen, Teppiche, Vorhénge, Decken, ein Handtuch sowie ein Tischtuch [444].
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30 2 Materialien und Methoden der Stofflussanalyse
Tab. 2.3: Verwendete PFOA-Konzentrationen der Giiter

Gut 25%-Perzentil  75%-Perzentil Einheit Studien
Jacken 0,11 1,02 ng/m?  [272], [464]
Impréagniermittel 0 0,26 ng/ml  [272]
(T-) Shirts 0,44 0,71 ng/m?  [444]
Hosen 1,47 2,40 ng/m?  [444]
Bettwiische 0,01 0,03 ng/m?  [464]
Teppiche 0,01 0,09 ng/m?  [201], [444], [464]
Vorhénge 0,81 1,32 ng/m?  [444], [464]
Decken 0 0,01 ng/m?  [444], [464]
Polsterbeziige 0 0,01 ng/m?  [464]
Daunensteppdecke 0,02 0,05 ng/m?  [464]
Handtiicher 0,01 1,51 ng/m>  [444], [464]
Badematten 0,02 0,06 ng/m?  [464]
Bademéntel (1 Messung) 0 0 ng/m?  [464]
Tischtiicher 0,11 0,32 ng/m?  [444], [464]
Sonnenschutz 0,59 3,7 ng/g [252], [261]
Body Lotion 1,83 16,35 ng/g [217]
Gesichtspeeling 0,35 0,35 ng/g [217]
Gesichtscreme 2,19 2,19 ng/g [217], [405]
BB Cream 0,35 0,35 ng/g [217]
CC Cream 0,35 0,35 ng/g [217]
Foundation 1,89 298 ng/g [217], [252], [405]
Concealer 2318 2353 ng/g [217]
Highlighter 17,0 17,0 ng/g [217]
Gesichtspuder 2,19 3,27 ng/g [217], [405]
Lippenstift, -pflege und Lipgloss 2,86 3,69 ng/g [252]
Mascara nicht gemessen -
Kajalstift (1 Messung) 2,19 2,19 ng/g [405]
Eyeliner 0,35 0,35 ng/g [217]
Lidschatten 6,00 6,00 ng/g [217]
Nagellack 11,3 381 ng/g [252]
Haarspray 0,35 0,35 ng/g [217]
Rasierschaum 2,19 2,19 ng/g [405]
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Tab. 2.4: Verwendete PFOS-Konzentrationen der Guiter

Gut 25%-Perzentil  75%-Perzentil Einheit Studien
Jacken 0 0,01 ng/m?  [272]
Imprégniermittel 0 0 ng/ml  [272]
(T-) Shirts 0,03 0,04 ng/m?  [444]
Hosen 0,12 0,24 ng/m?  [444]
Bettwésche nicht gemessen -

Teppiche 0,18 0,33 ng/m?  [201], [444]
Vorhénge 0,15 0,16 ng/m?  [444)
Decken (1 Messung) 0,45 0,45 ng/m?  [444]
Polsterbeziige nicht gemessen - [464]
Daunensteppdecke nicht gemessen -
Handtiicher 0,21 0,26 ng/m?  [444]
Badematten nicht gemessen -
Bademaéntel nicht gemessen -
Tischtiicher (1 Messung) 0,03 0,03 ng/m?  [444]
Sonnenschutz 0,03 0,06 ng/g [252], [261]
Body Lotion 0 0 ng/g [217]
Gesichtspeeling 0 0 ng/g [217]
Gesichtscreme 0 0 ng/g [217]
BB Cream 0 0 ng/g [217]
CC Cream 0 0 ng/g [217]
Foundation 0 0 ng/g [217], [467]
Concealer 0 0 ng/g [217]
Highlighter 0 0 ng/g [217]
Gesichtspuder 0 0 ng/g [217]
Lippenstift, -pflege und Lipgloss 0 0 ng/g [467]
Mascara 0 0 ng/g [467]
Kajalstift nicht gemessen -

Eyeliner 0 0 ng/g [217]
Lidschatten 0 0 ng/g [217]
Nagellack nicht gemessen -
Haarspray 0 0 ng/g [217]
Rasierschaum nicht gemessen -
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Tab. 2.5: Verwendete PFHxA-Konzentrationen der Giiter
Gut 25%-Perzentil  75%-Perzentil Einheit Studien
Jacken 0 0,27 ng/m?  [272], [464]
Imprégniermittel 0 0,01 ng/ml  [272],
(T-) Shirts nicht gemessen -
Hosen nicht gemessen -
Bettwésche 0 0,03 ng/m?  [464]
Teppiche 0,03 0,09 ng/m?  [201], [464]
Vorhinge 0,21 0,61 ng/m?  [464]
Decken 0 0,01 ng/m?  [464]
Polsterbeziige 0 0,01 ng/m?  [464]
Daunensteppdecke 0,01 0,02 ng/m?  [464]
Handtiicher 0 0 ng/m?  [464]
Badematten 0 0 ng/m?  [464]
Bademaéntel (1 Messung) 0 0 ng/m?  [464]
Tischtiicher (1 Messung) 0 0 ng/m?  [464]
Sonnenschutz 2,3 2700 ng/g [252]
Body Lotion 1,46 19,1 ng/g [217]
Gesichtspeeling 5,63 6,08 ng/g [217]
Gesichtscreme 1,68 1,68 ng/g [217], [405]
BB Cream 15,8 17,3 ng/g [217]
CC Cream 9,11 387 ng/g [217]
Foundation 1,68 855 ng/g [217], [252], [405], [467]
Concealer 1933 1938 ng/g [217]
Highlighter 17,3 17,8 ng/g [217]
Gesichtspuder 1,68 46,2 ng/g [217], [405]
Lippenstift, -pflege und Lipgloss 1,68 1,84 ng/g [252], [467]
Mascara 1,68 1,68 ng/g [467]
Kajalstift (1 Messung) 1,68 1,68 ng/g [405]
Eyeliner 0,45 0,45 ng/g [217]
Lidschatten 5,43 5,48 ng/g [217]
Nagellack 3,60 53,0 ng/g [252]
Haarspray 0,45 0,45 ng/g [217]
Rasierschaum 1,68 1,68 ng/g [405]
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Tab. 2.6: Verwendete PFHpA-Konzentrationen der Giiter

Gut 25%-Perzentil  75%-Perzentil Einheit Studien
Jacken 0 0,01 ng/m?  [464]
Imprégniermittel nicht gemessen -

(T-) Shirts nicht gemessen -

Hosen nicht gemessen -

Bettwésche 0 0,01 ng/m?  [464]
Teppiche 0,03 0,04 ng/m?  [201], [464]
Vorhénge 0,26 0,77 ng/m?  [464]
Decken 0 0 ng/m?  [464]
Polsterbeziige 0 0 ng/m?  [464]
Daunensteppdecke 0,01 0,02 ng/m? [464]

Handtiicher 0 0 ng/m?  [464]
Badematten 0 0 ng/m?  [464]
Bademéntel (1 Messung) 0 0 ng/m?  [464]
Tischtiicher (1 Messung) 0 0 ng/m?  [464]
Sonnenschutz 0,80 390 ng/g [252]

Body Lotion 1,34 5,03 ng/g [217]
Gesichtspeeling 1,23 1,28 ng/g [217]
Gesichtscreme 0,25 0,98 ng/g [217], [405]
BB Cream 0,25 0,25 ng/g [217]

CC Cream 0,76 34,3 ng/g [217]
Foundation 0,25 159 ng/g [217], [252], [405], [467]
Concealer 860 860 ng/g [217]
Highlighter 17,3 17,8 ng/g [217]
Gesichtspuder 0,58 36,85 ng/g [217], [405]
Lippenstift, -pflege und Lipgloss 0,25 0,43 ng/g [252], [467]
Mascara 0,25 0,25 ng/g [467]
Kajalstift (1 Messung) 0,25 0,25 ng/g [405]
Eyeliner 0,25 0,25 ng/g [217]
Lidschatten 4,78 5,13 ng/g [217]
Nagellack 0,82 221 ng/g [252]
Haarspray 0,25 0,25 ng/g [217]
Rasierschaum 0,25 0,25 ng/g [405]
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Tab. 2.7: Verwendete PFHxS-Konzentrationen der Giiter

Gut 25%-Perzentil  75%-Perzentil Einheit Studien
Jacken 0 0 ng/m?  [272]
Imprégniermittel 0 0 ng/ml  [272]
(T-) Shirts nicht gemessen -
Hosen nicht gemessen -
Bettwésche nicht gemessen -
Teppiche 0,21 1,63 ng/m?  [201]
Vorhénge 0,06 1,12 ng/kg [201]
Decken nicht gemessen -
Polsterbeziige nicht gemessen -
Daunensteppdecke nicht gemessen -
Handtiicher nicht gemessen -
Badematten nicht gemessen -
Bademantel nicht gemessen -
Tischtiicher nicht gemessen -
Sonnenschutz nicht gemessen -
Body Lotion 0 0 ng/g [217]
Gesichtspeeling 0 0 ng/g [217]
Gesichtscreme 0 0 ng/g [217]
BB Cream 0 0 ng/g [217]
CC Cream 0 0 ng/g [217]
Foundation 0 0 ng/g [217], [467]
Concealer 0 0 ng/g [217]
Highlighter 0 0 ng/g [217]
Gesichtspuder 0 0 ng/g [217]
Lippenstift, -pflege und Lipgloss 0 12,23 ng/g [467]
Mascara 0 0 - [467]
Kajalstift nicht gemessen -
Eyeliner 0 0 ng/g [217]
Lidschatten 0 0 ng/g [217]
Nagellack nicht gemessen -
Haarspray 0 0 ng/g [217]
Rasierschaum nicht gemessen -
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Tab. 2.8: Verwendete PFNA-Konzentrationen der Giuter

Gut 25%-Perzentil  75%-Perzentil Einheit Studien
Jacken 0,02 0,09 ng/m?  [272], [464]
Impragniermittel 0 0 ng/ml  [272]

(T-) Shirts nicht gemessen -

Hosen nicht gemessen -

Bettwésche 0 0 ng/m?  [464]
Teppiche 0,03 0,05 ng/m?  [201], [464]
Vorhénge 0,03 0,07 ng/m?  [464]
Decken 0 0 ng/m?  [464]
Polsterbeziige 0 0 ng/m?  [464]
Daunensteppdecke 0,01 0,02 ng/m?  [464]
Handtiicher 0 0 ng/m?  [464]
Badematten 0 0 ng/m?  [464]
Bademaéntel (1 Messung) 0 0 ng/m?  [464]
Tischtiicher (1 Messung) 0 0 ng/m?  [464]
Sonnenschutz 0,55 280 ng/g [252]

Body Lotion 0,40 5,00 ng/g [217]
Gesichtspeeling 0,10 0,10 ng/g [217]
Gesichtscreme 1,73 1,73 ng/g [217], [405]
BB Cream 0,10 0,10 ng/g [217]

CC Cream 0,10 0,10 ng/g [217]
Foundation 0,49 82,3 ng/g [217], [252], [405]
Concealer 823 828 ng/g [217]
Highlighter 21,3 21,8 ng/g [217]
Gesichtspuder 1,73 1,73 ng/g [217], [405]
Lippenstift, -pflege und Lipgloss 0,93 0,98 ng/g [252]
Mascara nicht gemessen -

Kajalstift (1 Messung) 1,73 1,73 ng/g [405]
Eyeliner 0,1 0,1 ng/g [217]
Lidschatten 6,73 6,98 ng/g [217]
Nagellack 1,90 66,5 ng/g [252]
Haarspray 0,1 0,1 ng/g [217]
Rasierschaum 1,73 1,73 ng/g [405]
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Tab. 2.9: Verwendete 6:2 FTS-Konzentrationen der Giiter

Gut 25%-Perzentil  75%-Perzentil Einheit Studien

Jacken nicht gemessen -

Impréagniermittel nicht gemessen -

(T-) Shirts nicht gemessen -

Hosen nicht gemessen -

Bettwésche nicht gemessen -

Teppiche nicht gemessen -

Vorhénge nicht gemessen -

Decken nicht gemessen -

Polsterbeziige nicht gemessen -

Daunensteppdecke nicht gemessen -

Handtiicher nicht gemessen -

Badematten nicht gemessen -

Bademéntel nicht gemessen -

Tischtiicher nicht gemessen -

Sonnenschutz nicht gemessen -

Body Lotion 8,85 8,85 ng/g [217]

Gesichtspeeling 8,85 8,85 ng/g [217]

Gesichtscreme 4,43 8,85 ng/g [217], [405]

BB Cream 8,85 8,85 ng/g [217]

CC Cream 8,85 8,85 ng/g [217]

Foundation 4,43 22,7 ng/g [217], [405], [467]

Concealer 263 268 ng/g [217]

Highlighter 8,85 8,85 ng/g [217]

Gesichtspuder 4,43 4,43 ng/g [217], [405]

Lippenstift, -pflege und Lipgloss 4,43 4,43 ng/g [467]

Mascara 4,43 4,43 ng/g [467]

Kajalstift (1 Messung) 4,43 4,43 ng/g [405]

Eyeliner 8,85 8,85 ng/g [217]

Lidschatten 8,85 8,85 ng/g [217]

Nagellack nicht gemessen -

Haarspray 2,73 6,81 ng/g [217]

Rasierschaum 4,43 4,43 ng/g [405]

[ 3ibliothek,
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Die vierte Studie zu Textilien befasste sich mit Baumaterialien, Konsumgiitern, Autoinnen-
raummaterialien und Abféllen. Es wurden 126 Proben untersucht, wobei sowohl neue, als auch
gebrauchte Giiter analysiert wurden. Beispielsweise wurden drei Vorhédnge (1mal neu, 2mal
gebraucht), sechs Teppiche (1mal neu, 5mal gebraucht), zwei Tischtiicher (gebraucht) sowie eine
Bettwésche (gebraucht) beprobt. Allerdings wurde in dieser Diplomarbeit fiir die meisten Stoffe
nur der neue Teppich beriicksichtigt, da alle anderen relevanten Textilien vor 2010 hergestellt
wurden und in dieser Arbeit ein mittleres Jahr von 2010 bis 2020 betrachtet wurde. Lediglich
fir PFHxS wurden auch die Konzentrationen von éalteren Teppichen und von Vorhédngen (ab
2005) mitgenommen, nachdem sonst fiir diese Giiter keine oder kaum PFHxS-Konzentrationen
vorgelegen wéren. Alle in dieser Diplomarbeit betrachteten Stoffe wurden in der Studie analysiert
[201].

Sonnenschutzmittel wurde unter anderem von einer thailandischen Studie 2014 auf PFOA und
PFOS untersucht. Dabei wurden 12 Proben von inldndischen und internationalen Marken nach
dem Zufallsprinzip in Thailand erworben. Bei der Auswahl dieser wurde auf die wasserabweisenden,
schweiiresistenten, wasserfesten oder nicht klebenden Eigenschaften der Produkte geachtet [261].

2012 analysierte eine japanische Studie Koérperpflegeprodukte, die laut ihrer Inhaltsstoffangaben
fluorierte Verbindungen enthielten, hinsichtlich perfluorierte Carbonsauren (PFCAs), wie PFOA,
PDFHxA, PFHpA und PFNA. Es wurden 24 Proben, davon 2 Kontroll-Proben, getestet, wobei
von einer Sonnenmilch vier Proben mit unterschiedlichen Chargennummern untersucht wurden.
Sechs der 24 Proben waren Produkte mit Sonnenschutz-Eigenschaften. Die Studie enthielt Werte
fir die Giiter Sonnenschutzmittel, Foundation, Lippenstift sowie Nagellack [252].

Von der danischen Agentur fir Umwelt (Ministerium fiir Umwelt und Erndhrung) wurde 2018
eine Studie verdffentlicht, die 18 Proben sowie zwei Kontroll-Proben analysierte. Es wurden
nur Produkte mit deklarierten PFAS-Gehalt oder Inhaltsstoffen, bei denen die Moglichkeit
von PFAS-Abbauprodukte/Verunreinigungen besteht, untersucht. Mit Hilfe von Datenbanken
und Literaturrecherche wurde eine Auswahl an Produkten fiir die chemische Analyse getroffen.
Folgende Giiter wurden, auch auf alle in dieser Diplomarbeit beriicksichtigten Stoffe, analysiert
[217]: Body Lotion, Gesichtspeeling, Gesichtscreme, BB Cream, CC Cream, Foundation, Concealer,
Highlighter, Gesichtspuder, Eyeliner, Lidschatten und Haarspray.

Des Weiteren wurden in einer schwedischen Studie 31 Kosmetika aus fiinf Produktkategorien
(Creme, Foundation, Augenstift, Puder und Rasierschaum) untersucht. Die Proben wurden aus
einer Datenbank mit Inhaltsstofflisten, die von der Swedish Society for Nature Conservation
(SSNC) erstellt wurde, ausgewdhlt. Die Produkte wurden 2016 und 2017 in schwedischen Ge-
schéften erworben. Bei 7 Proben waren PFAS nicht als Inhaltsstoffe deklariert, sie dienten als
Kontrollproben. Die Stoffe PFOS und PFHxS wurden nicht analysiert [405].

Zu guter Letzt wurde eine Studie, die 2021 verdffentlicht wurde, fiir die Giiter Foundation,
Lippenstift, -pflege und Lipgloss sowie Mascara genutzt. Fiir diese Studie wurden 231 Kosmetika
von 2016 bis 2020 bei Einzelhéndlern in Indiana und Michigan sowie kanadische Produkte im Jahr
2020 online gekauft. Von diesen 231 Produkten wurden 29 Proben, darunter 20 mit hohen Gesamt-
fluorgehalt, mittels [467] Fliissigchromatographie mit Tandem-Massenspektrometrie-Kopplung
(LC-MS/MS) [226] und gaschromatographische Massenspektrometrie (GC-MS) analysiert [467].

2.4.2 Transferkoeffizienten von Stoffen im Haushalt

Eine norwegische Studie aus 2015 trifft die Annahme, dass innerhalb eines Jahres alle PFCAs
und PFSAs aus Mébeltextilien, Lebensmittelverpackungen, Teppiche und Kleidung ausgewaschen
wird und in das Abwasser gelangt [464]. Die Autoren beziehen sich auBerdem auf eine Studie,
die auch fiir dieser Arbeit verwendet wurde, in der Waschexperimente mit Outdoor-Jacken und
Imprégniermitteln durchgefiihrt wurden. Dort lag die Freisetzungsrate der gemessenen PFAS
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zum Teil tiber 100%. Es wurde spekuliert, ob dies an der Umwandlung von Vorlaufersubstanzen
liegen konnte, auch wenn solche Umwandlungen nicht in der Waschmaschine stattfinden diirften
[272]. Tab. 2.10 gibt die angenommenen Transferkoeffizienten bei Nutzung im Haushalt mit
Output in die Kanalisation an. Hier sei noch erwéhnt, dass eine andere Studie weit geringere
Emissionswerte ermittelt hatte [444].

Tab. 2.10: Transferkoeffizienten vom Input in den Haushalt zum Output in Richtung Kanalisa-

tion
Gut Transferkoeffizient
Teppiche 0,5
Sonstige Textilien 1,0
Impréagniermittel 0,866
Sonnenschutz 0,333
Body Lotion 0,666
Gesichtspeeling 1,0
Gesichtscreme 0,666
BB Cream 0,666
CC Cream 0,6
Foundation 0,3
Concealer 0,3
Highlighter 0,3
Gesichtspuder 0,2
Lippenstift, -pflege und Lipgloss 0,2
Mascara 0,3
Kajalstift 0,3
Eyeliner 0,3
Lidschatten 0,3
Nagellack 0,1
Haarspray 0,9
Rasierschaum 1,0

Fiir Textilien wurde, mit einer Ausnahme, wie in der oben erwiahnten Studie [464] ein Transfer-
koeffizient von 1 angenommen. Da einige Teppiche zu grof3 fiir Waschmaschinen sind, wurde fiir
dieses Gut ein Koeffizient von 0,5 gewéhlt. Aulerdem wurde die durchschnittliche Importfracht
von Jacken von der mittleren Importfracht von Impréagniermittel abgezogen um abzuschétzen wie
viel Imprégniermittel nicht auf den gewaschenen Jacken verbleibt, sondern ins Abwasser gelangt.
Dies beruht auf der Annahme, dass die zu waschenden Jacken keine PFAS mehr enthalten
und das Imprégniermittel diese Stoffe wieder auf die Jacken iibertragt, sodass die Jacken die
gleichen Stoffkonzentrationen wie vor der Nutzung besitzen. Dieser so ermittelte Uberschuss an
Impréagniermittel wurde durch die mittlere Impréagniermittel-Importfracht dividiert. Von den
betrachteten Stoffen lagen nur die PFOA- sowie die PFHxA-Fracht iiber Null, weshalb die sich
ergebenden Werte fiir diese zwei Verbindungen gemittelt wurden. Es ergab sich so ein Wert von
0,866.

Fir die Kosmetika mussten Abschatzungen iiber den Transfer bei der Anwendung ins Abwasser
getroffen werden, da keine Literatur dazu gefunden wurde. Die Giiter Foundation, Concealer,
Highlighter, Mascara, Kajalstift, Eyeliner und Lidschatten wurden mit 0,3 angesetzt, da davon
ausgegangen werden kann, dass ein grofler Teil mit Kosmetiktiichern bzw. Wattepads vor dem
Waschen abgeschminkt wird. Jedoch besteht ein Trend zu wiederverwendbaren Abschminktextili-
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en, die nach der Anwendung gewaschen werden. In &hnlicher Weise wurden Annahmen fiir die
anderen Kosmetika getroffen. Zum Beispiel gehen Sonnenschutz, Body Lotion, Gesichtscreme,
BB Cream und CC Cream teilweise wahrend des Tages, beispielsweise durch schwitzen, verloren.
Dieser Anteil wird nicht wéhrend des Duschens oder Badens im Haushalt abgewaschen und
gerét so nicht in das héusliche Abwasser. Nachdem Nagellack nicht wasserloslich ist und spezielle
Entferner genutzt werden, wurde ein relativ geringer Transferkoeffizient gewahlt.

2.4.3 Exporte aus dem System iiber die Kanalisation

Die Exportmengen wurden anhand der Mittelwerte der Zulaufkonzentrationen aus drei Studien
[222], [223], [447], siche Tab. 2.12, und dem spezifischen Schmutzwasseranfall von 150 1/EW-d
ermittelt. Fiir die Schwankungsbreite wurde fiir den Maximalwert der doppelte Mittelwert und
fiir den Minimalwert der halbe Mittelwert angenommen. Es ist zu beriicksichtigen, dass der
spezifischen Schmutzwasseranfall nicht nur das hauslichen Schmutzwasser, sondern auch das
aus Industrie und Gewerbe sowie Fremdwasser enthélt [222]. Tab. 2.11 schliisselt den durch-
schnittlichen Wasserverbrauch pro Person und Tag auf. Durch die Verwendung des spezifischen
Schmutzwasseranfalls von 150 1/EW-d wurde bewusst ein Fehler in Kauf genommen. Allerdings
lagen keine PFAS-Konzentrationen fiir hdusliches Abwasser oder Abwasser aus Industrie und
Gewerbe alleine vor, weshalb nur die Gesamtfracht fir die Stofflussanalyse genutzt werden
konnte.

Ein Projekt aus 2014 untersuchte die verschiedenen Eintragspfade von Spurenstoffen in Ge-
wésser. Zu den untersuchten Spurenstoffen gehorten auch die Perfluoroctanséure sowie die
Perfluoroctansulfonsdure. Dabei wurde der Schwerpunkt auf Siedlungsabwassern und deren
Emissionen in Gewésser. Es wurden Abwassereinleitungen iiber Kldranlagenabldufe, Misch-
wasserentlastungen und Niederschlagswassereinleitungen aus Trennkanalisationen sowie diffuse
FEintragspfade wie Deposition und Straflenabwésser betrachtet. Ziel war der frachtbezogenen
Vergleich der unterschiedlichen Eintragspfade von Spurenstoffen. In vier Siedlungsgebiete (Graz,
Region Hofsteig, Linz & Ostosterreich) wurden die Deposition, Mischwasserentlastung, Nie-
derschlagswassereinleitung aus der Trennkanalisation sowie gereinigtes kommunales Abwasser
beprobt.Wo es moglich war wurde eine mengenproportionale Probenahme vorgenommen, an-
sonsten eine zeitproportionale. Insgesamt wurden 68 Proben fiir die verschiedenen Eintragspfade
analysiert. Bei zwei dieser Verbandsklaranlagen (Region Hofsteig & Linz) wurden auch Proben
bei Trockenwetter im Zulauf der Kldranlage (Schmutzwasser) genommen. Fiir die Klaranlagenzu-

Tab. 2.11: Nutzungsbezogener Haushaltswasserverbrauch in Osterreich aus [301], Abb. 124

durchschnittlicher Wasserverbrauch [1/Ed]

Aulenbereich Pool 7
AuBlenbereich Pflanzen etc. (ohne Pool) 12
Geschirrspiiler 3
Wasserhahn Bad, WC, Kiiche, etc. 36
Waschmaschine 14
Badewanne 4
Dusche 25
WC 34
Gesamt 135
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ldufe bei Trockenwetter ergaben sich jeweils 6 Messwerte fiir PFOS und PFOA, alle {iber der
Bestimmungsgrenze [222], die fiir diese Arbeit genutzt wurden.

2016 wurden in Vorarlberg zwei Kliaranlage und die Fliegewésser, in die deren gereinigte
Abwasser eingeleitet wird, beprobt. Proben der ARA Hohenems und des Rheintal- Binnenkanal
wurden sowohl im Mérz als auch im September genommen, wihrend die ARA Rotachtal und
die Rotach nur im Mérz untersucht wurden. Die Zuldufe der ARA Hohenems werden stark
von Eintrdgen der Industrie, vor allem der Textilindustrie, und die der ARA Rotachtal von
milchverarbeitenden Betrieben bestimmt. Aus durchflussproportionalen Tagesmischproben der
Klaranlagen wurden Wochenmischproben erzeugt. Hierfiir wurden automatischen Probenehmer
verwendet. Insgesamt wurden 131 organische und anorganische Spurenstoffe, unter anderem
13 per- und polyfluorierten Tenside, sowie drei Referenzparameter (chemischer Sauerstoffbe-
darf, Gesamtstickstoff und Gesamtphosphor) analysiert. Die PFAS wurden mittels LC-MS/MS
untersucht, wobei die Zulaufkonzentrationen fir diese Arbeit herangezogen wurden [223].

Eine Studie des deutschen Umweltbundesamtes aus 2020 beprobte 49 kommunale Kldranlagen,
sieben im Trenn- und 42 im Mischsystem. Neben den Ablaufproben wurden bei fiinf Kldranlagen
auch Proben der Zuldufe und Schldmme sowie Proben von zwei Regenkldrbecken und sechs Re-
geniiberlaufbecken genommen. Auch bei dieser Studie wurde mit 7-Tage-Mischproben gearbeitet.
Insgesamt wurden 16 perfluorierten Verbindungen (PFC) mittels HPLC-MS-MS untersucht [447].
Auch aus dieser Studie wurden die Zulaufkonzentrationen fiir die Diplomarbeit verwendet.

In der Studie aus 2020 konnte PFHxS weder im Zu- noch im Ablauf einer Kldranlage nachge-
wiesen werden [447]. Die Verbindung H4-Perfluor-n-Octansulfonsaure (6:2 FTS) wurde in keiner
der Studien berticksichtigt. Alle 25%- und 75%-Perzentile lagen unter der Bestimmungsgrenze
der Studie aus 2020 [447], weshalb die halbe Bestimmungsgrenze, wie bei den Systemimporten,
aus eben dieser Studie angesetzt wurde.

Tab. 2.12: Kldranlagenzulautkonzentration fiir die Exportfrachtberechnung

Stoff min. max. Einheit Verwendete Studien
PFOA 0,01 0,02 ng/l  [222], [223], [447]
PFOS 0,01 0,03 ng/l  [222], [223], [447]
PFHxA 0 0,01 ng/l  [223], [447

[222], [223]
[222], [223]
[223], [447]
0,01 g/l [223], [447]
[223], [447)
[223], [447]

PFHpA 0 3], [447
PFHxS 0 0,01 ng/l  [223], [447
PFNA 0 0 ng/l  [223], [447
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Kapitel 3

Ergebnisse

3.1 Perfluoroctansaure (PFOA)

Abb. 3.1 zeigt die verschiedenen Eintragspfade der Perfluoroctansdure. Besonders fallen die
Eintrdge ,,Concealer”, ,Body Lotion“, ,Hosen*, ,Impragniermittel“ sowie ,,Shirts* auf, wobei
der Import aus ,,Concealer* zumindest um eine Zehnerpotenz grofier ist als alle anderen. Acht
der betrachteten Importfliisse leisten keinen Eintrag in das System und bei sechs Importfliissen
lagen keine Messwerte i{iber der Nachweis- bzw. Bestimmungsgrenze vor, wobei jeweils die Halfte
der Nachweis- bzw. Bestimmungsgrenze eingesetzt wurde. Fiir lediglich ein Gut(Mascara) lagen
keine Messwerte vor.

Die Inputfliissse des Prozesses ,,Kanal“ liegen in gleicher Groflenordnung vor. Insgesamt betrigt
der Input 33,58 £+ 15,02 png/E-a, wihrend der Output nur einen Wert von 1,94 + 1,16 pg/E-a
besitzt. Damit liegen Input und Output weit auseinander. Nutzt man die Minimal- und Ma-
ximalwerte aus Tab. 2.12 fiir die Fracht-Berechnung des Exports ergibt sich ein Wert von
8,43 + 8,07 ng/E-a. In diesem Fall gibt es eine kleine Uberschneidung zwischen dem minimalen
Input und maximalen Output. Aufgrund der Abweichungen wurde eine Fehlerausgleichsrechnung
durchgefiihrt, die jedoch nicht zu dem gewtlinschten Ziel fiihrte, da sich negative Werte fiir die
Flisse ,Mascara® und ,,Abwasser Textilien“ ergaben. Daher wurde der Importfluss ,,Mascara*,
fiir den keine Konzentrationsmesswerte vorhanden waren, Null gesetzt und erneut eine Fehleraus-
gleichsrechnung durchgefiihrt. Jedoch enthielt das Ergebnis wieder einen negativen Wert fiir den
Fluss ,,Abwasser Textilien®.

Zu beachten sind bei der Betrachtung der Ergebnisse jedoch auch einige Unsicherheiten. Zum
einen liegen fiir einige Giiter nur wenige Konzentrationsmesswerte vor, zum anderen wurden grofe
Vereinfachungen bei der Abschitzung der Importmengen und der Transferkoeffizienten getroffen.
Fir das Gut ,,Concealer beispielsweise wurden nur zwei als PFAS-haltig deklarierte Produkte
in der betreffenden Studie analysiert. Nachdem allerdings nicht alle Concealer PFAS enthalten,
werden die Konzentrationswerte iiberschétzt. Des Weiteren wurden die Importmengen mittels
Verwendungshéaufigkeiten nach Tab. 2.1 und einiger Annahmen abgeschétzt. Diese Annahmen
beinhalten einige Unsicherheiten. So konnte die Aufteilung zwischen fliissigem und pulverférmigem
Concealer nur sehr grob geschéitzt werden. Fiir pulverférmigen Concealer wurde lediglich ein Anteil
von 30 % gewéhlt. Ware der Anteil grofer, wire der Importfluss geringer, da pro Anwendung
weniger Concealer notwendig ist als bei fliissigen Produkten. Eine Aufteilung von 50:50 fiihrt
zu einem Importfluss von 29,46 + 0,22 pg/E-a, also einer Reduktion von rund 28%. Zuséatzlich
wurde die Anwendungsmenge des fliilssigen Produkts nur anhand der Anwendungsmenge von
Foundation angenommen.

Ahnliche Unsicherheiten bestehen bei dem Importfluss ,,Body Lotion“. Auch hier wurden
die Annahmen zur Verwendungshéufigkeit nach Tab. 2.1 genutzt und nur Proben mit einer
Deklaration als PFAS-haltig untersucht. Jedoch war die Probenanzahl mit sechs Stiick dreimal
so grof3 wie die bei Concealer und einer von sechs Messwerten lag unter LOQ.
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Die Textilien Shirts und Hosen wurden in einer Studie untersucht, in der nach dem Zufallsprinzip
Proben in Thailand ausgewéhlt wurden. Zum einen wurden in dieser Studie nur wenig Proben
genommen, zwei fiir Shirts und drei fiir Hosen, zum anderen besteht die Moglichkeit, dass die
Textilien in Thailand aufgrund anderer Regulierungen andere Stoffkonzentrationen aufweisen.
Daher ist der Unterschied in den verschiedenen Lénder vermutlich nicht all zu grofS. Des Weiteren
musste fiir die Ermittlung der durchschnittlichen Fliche dieser Produkte Vereinfachungen getroffen
werden, da die Grofie der Oberflachen nicht in Produktbeschreibungen zu finden war. Es wurden
nur ein Damenshirt und eine Damenhose abgemessen und nicht die verschiedensten Groéfien
beriicksichtigt, die tatséchlich verkauft werden.

Die Impragniermittel-Importmengen wurden anhand von fiinf Konzentrationsmesswerten
berechnet. Betrachtet man die einzelnen Messergebnisse wies nur ein einziges Produkt tiberhaupt
einen nachweisbare PFOA-Konzentration auf. Es konnte sich daher um einen Ausreifler handeln,
der die vorliegende Stoffflussanalyse stark beeinflusst. Abb. 3.1 gibt fiir Imprigniermittel einen
Import von 6,75 + 6,75 pg/E-a an. Demnach ist der minimale Eintrag gleich Null. Diese grofe
Schwankungsbreite setzt sich bei dem Prozessoutput fort. Aulerdem wurde der Transferkoeffizient
anhand eines berechneten Uberschusses ermittelt, wofiir die Annahme getroffen wurde, dass nach
dem vollstdndigen Auswaschen der PFAS aus den Jacken das Impriagniermittel die PFAS wieder
in ihrer urspriinglichen Konzentration auf die Jacken iibertragt. In dieser Annahme liegt eine
gewisse Unsicherheit.

Tatsédchlich liegt bei allen Produkten eine Unsicherheit beziiglich der Transferkoeffizienten vor,
da diese mit Annahmen ermittelt wurden, die den Eintrag stark vereinfachen und nur teilweise
auf Literaturangaben basieren. Im Zusammenhang mit dem Eintrag der Perfluoroctanséure ist
auch die Vorldufersubstanz 8:2 FTOH zu betrachten [257], wobei die Biotransformation z.B. in
einer Waschmaschine nicht stattfinden sollte [272]. Diese Vorldufersubstanz findet sich vor allem
in Jacken, Vorhdngen, Foundation, Lippenstift, -pflege und Lipgloss sowie Mascara.

3.2 Perfluoroctansulfonsaure (PFQOS)

Perfluoroctansulfonséure wird bereits langer reglementiert als die anderen betrachteten Stoffe,
was moglicherweise die hohe Anzahl an Messwerten unterhalb der Bestimmungsgrenze bzw. Nach-
weisgrenze erklart. Lediglich drei Importfliisse des Prozesses ,,Korperpflege* besitzen Messwerte
iiber diesen Nachweis- bzw. Bestimmungsgrenzen, ndmlich ,,Sonnenschutzmittel“, , Foundation*
und ,,Mascara®. Aulerdem lagen fiir fiinf Textilien keine Konzentrationsmesswerte fiir PFOS vor
und in Impréigniermitteln wurde die Verbindung kein einziges Mal nachgewiesen. Insbesondere
die Giiter ,,Shirts®, ,Hosen“, ,Vorhénge* sowie , Teppiche“ sind nennenswerte Eintragspfade fiir
die Perfluoroctansulfonsidure, siche Abb. 3.2.

Der Prozess Korperpflege fithrt zu keinem nennenswerten Eintrag in den Kanal und der Output
des Prozesses ,, Textilien-Nutzung und Textilien waschen* betriagt 1,1 + 0,48 png/E-a. Im Vergleich
dazu besitzt der Kanal einen Output von 2,55 + 1,53 pg/E-a. Es gibt somit eine Uberschneidung
des Kanalinputs mit dem Kanaloutput. Das Ergebnis der Fehlerausgleichsrechnung ist in Abb. 3.3
dargestellt. Stellt man dieses Ergebnis mit der urspriinglichen Stoffflussanalyse gegeniiber, sieht
man eine Erhéhung des Flusses ,,Abwasser Textilien® und eine Reduktion des Exportflusses
»Abwasser*.

Wie bei der Perfluoroctanséure, liegen auch bei der Stoffflussanalyse der Perfluoroctansulfon-
sdure Unsicherheiten vor. Fiir beide Stoffe sind die Eintrdge durch Shirts und Hosen relevant, fiir
deren Berechnung nur zwei bzw. drei Proben zur Verfiigung standen. Die Textilien wurden in
Thailand nach dem Zufallsprinzip gekauft sowie analysiert und die Oberflicheninhalte anhand
jeweils eines Damenshirts und einer Damenhose fiir diese Arbeit gemessen. Die geringe Proben-
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46 3 Ergebnisse

anzahl sowohl fiir die Analyse als auch fiir die Oberflichenermittlung fithrt zu einer gewissen
Unsicherheit in den berechneten Importfrachten.

In der gleichen Studie in der auch Shirts und Hosen untersucht wurden, wurden auch zwei
Vorhénge-Proben und eine Teppich-Probe analysiert. Des Weiteren wurden sechs Teppiche und
drei Vorhénge in einer tschechischen Studie beprobt, wobei fiir die Stoffflussanalyse in Abb. 3.2
nur eine Teppich-Probe aus dieser Studie genutzt wurde. Alle anderen Proben wurden vor
2010 produziert. Zieht man dlteren Textilien (ab 2005) heran, sowohl neue als auch bereits
genutzte, erhdlt man eine Importfracht fiir Teppiche von 4,78 + 4,48 ng/E-a und fiir Vorhénge
0,06 + 0,06 pg/E-a. Um mittels der recherchierten Konzentrationen Frachten ermitteln zu kénnen,
wurden fiir Teppiche und Vorhénge jeweils 40 Produkte zur Berechnung des durchschnittlichen
Preises, Flidcheninhalts sowie Gewichts herangezogen. Trotz der grofien Anzahl an ausgewéahlten
Produkten (40), spiegeln sie nicht zwangsldufig die tatsichliche Situation wider. Zum einen stam-
men alle Produkte von einem Anbieter, zum anderen liegen keine Zahlen zur Verkaufshaufigkeit
der einzelnen Produkte vor.

Anders als PFOA, wird PFOS vor allem durch Textilien emittiert, fiir deren Mehrheit ein
Transferkoeffizient von 1 angesetzt wurde. Diese Annahme stammt aus einer Studie [464] und
scheint im Fall von Perfluoroctansulfonsiure relativ gut zuzutreffen. Nichtsdestotrotz stellt
diese Annahme eine starke Vereinfachung da. Auflerdem wurde fiir das Gut , Teppiche“ ein
Transferkoeffizient von 0,5 angesetzt. Dieser Ansatz stammt aus der Uberlegung heraus, dass
einige Teppiche gar nicht gewaschen werden, weil sie z.B. zu grof fiir eine Waschmaschine sind.
Wie grof3 dieser Anteil wirklich ist, ist nicht bekannt, was eine grofle Unsicherheit darstellt.
Die Vorlaufersubstanzen EtFOSE und EtFOSA [257] spielen in der Stoffflussanalyse vermutlich
kaum eine Rolle. Jedoch wurden sie in den meisten, in dieser Arbeit verwendeten, Studien nicht
analysiert.

3.3 Perfluorhexansaure (PFHxA)

Betrachtet man die unterschiedlichen Eintragspfade in Abb. 3.4, fillt sofort der grofle Unterschied
zwischen den Eintragen aus dem Prozess ,,Korperpflege” und denen aus dem Prozess ,, Textilien-
Nutzung und Textilien waschen* auf. Dieser Unterschied betragt mehr als eine Zehnerpotenz.
Der dominierende Pfad ,,Abwasser Kérperpflege® besteht vor allem aus Emissionen durch Son-
nenschutzmitteln, Concealer, Body Lotion, Foundation und CC Cream, wobei der Anteil der
Sonnenschutzmitteln und des Concealers weit hoher liegen als die der anderen Produkte. Die
Importe aus Sonnenschutzmittel liegen mit 79,16 + 79,02 pg/E-a ca. 240 mal hoher als die des
groBten Imports aus der Textilnutzung (,,Vorhdnge®) mit 0,33 £+ 0,16 ng/E-a. Allerdings lagen fiir
die Giiter ,Shirts* und ,,Hosen“ keine Konzentrationswerte vor und wie Abb. 3.1 zeigt, kdnnen
diese ein wichtiger Eintragspfad fiir Perfluorcarbonséuren sein.

Beim Vergleich der Input- und Outputfliisse des Prozesses ,,Kanal“ ldsst sich eine grofle
Diskrepanz feststellen. Der Input betrigt insgesamt 47,83 + 35,11 png/E-a und der Output
0,80 + 0,48 pg/E-a. Zieht man die Minimal- und Maximalwerte aus Tab. 2.12 fiir die Ex-
portberechnung heran, ergibt sich fiir den Export 5,18 £+ 4,88 pg/E-a und somit beinahe eine
Uberschneidung des minimalen Inputs und des maximalen Outputs. Abb. 3.5 zeigt die Fehler-
ausgleichsrechnung. Sie verdndert die Aufteilung der Outputfliisse des Prozesses ,,Korperpflege*
stark und somit die Transferkoeffizienten. Des Weiteren reduzieren sich einige Importe dieses
Prozesses, beispielsweise der Import von Sonnenschutzmitteln von 79,16 + 79,02 png/E-a auf
58,03 + 58,63 pg/E-a. Ebenso verdndern sich die Fliisse ,Abwasser Textilien“ und ,,Abwasser*
leicht.
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Auch bei der Perfluorhexansédure gehen einige Unsicherheiten in die Frachtenberechnung ein.
Fiir die Ermittlung der Importfracht von Sonnenschutzmittel wurden von sieben Messwerten finf
genutzt, jeweils einer davon lag unterhalb der Nachweis- bzw. Bestimmungsgrenze. Insbesondere
in der Dichte-Berechnung liegen Unsicherheiten, da die Gewichtsangaben der Produkte teilweise
Artikelgewichte und teilweise Nettogewichte sind. Stellenweise ist nicht eindeutig, welche der
beiden Gewichtsarten in der Produktbeschreibung angegeben ist. Auch ist die Vorgehensweise,
das Fassungsvolumen einer leeren Flasche durch dessen Gewicht von der anhand der Produkte
ermittelten durchschnittlichen Dichte abzuziehen, keine sehr genaue Variante um die tatsichliche
durchschnittliche Dichte zu berechnen. Zusétzlich wurden bis auf eine Kontrollprobe nur Proben
analysiert, die laut Inhaltsangabe der Produkte Polyfluoralkylphosphatester oder andere fluorierte
Verbindungen enthalten.

Auch fiir das Gut ,,Concealer* wurden nur als PFAS-haltig deklarierte Produkte, in diesem
Fall zwei Proben, analysiert. Aulerdem wurden die Importmengen lediglich mittels Verwen-
dungshaufigkeiten nach Tab. 2.1, die einige Annahmen beinhalten, und weiteren Annahmen
abgeschitzt. So wurde die Aufteilung zwischen fliissigem und pulverférmigem Concealer (70:30)
frei gewéhlt, da dazu keine Daten vorlagen. Eine Aufteilung von 50:50 zu einem Importfluss von
24,41 + 0,03 pg/E-a und somit einer Reduktion von ca. 27%. Zuséitzlich wurde das Volumen pro
Anwendung lediglich anhand der halben Anwendungsmenge von Foundation abgeschétzt.

In gleicher Weise wurde die Aufteilung zwischen fliissiger und pulverférmiger Foundation
(% zu %) vorgenommen, ohne auf Daten zuriickgreifen zu kénnen. Eine Aufteilung von 50:50
wiirde den Importfluss um ca. 24% reduzieren (5,79 + 5,73 pg/E-a). Daneben wurde die Anwen-
dungsmenge der fliissigen Foundation mit der unexakten Angabe ,erbsengrofi beschrieben [284].
Die Produktbeschreibungen von fliissiger Foundation geben nur Artikelgewichte an, weshalb,
wie auch bei Sonnenschutzmittel, das Fassungsvolumen einer leeren Flasche durch dessen Ge-
wicht von der anhand der Produkte ermittelten durchschnittlichen Dichte abgezogen wird. Diese
Anndherung an die tatséchliche Dichte ist relativ ungenau. Im Gegenzug wurden, im Vergleich
zu den anderen Giitern, zahlreiche Proben (32) genutzt. Allerdings befanden sich 13 Messwerte
unterhalb der Nachweis- bzw. Bestimmungsgrenze und 29 Proben waren als PFAS-haltig oder
fluorhaltig deklariert.

Fiir BB und CC Cream lag nur eine gemeinsame Statistik zur Verwendungshéufigkeit vor.
Daher wurde eine Aufteilung von 50:50 angenommen. Da keine genaueren Zahlen zur Verfiigung
standen, ist nicht klar wie sehr diese Annahme mit der Realitdt iibereinstimmt und bedingt
eine gewisse Unsicherheit in den Ergebnissen der Importfliisse ,,BB Cream*“ und ,,CC Cream®
Uberdies wurde die, fiir die Berechnung der Verbrauchsmengen herangezogene, Befragung unter
der weiblichen Bevolkerung Deutschlands ab 16 Jahren durchgefiihrt, aber die weibliche Bevol-
kerung ab 15 Jahren fiir die Berechnung verwendet. Die Anwendungsmengen basieren auf den
Anwendungsempfehlungen fiir fliissige Foundation und beinhalten auch einige Unsicherheiten, wie
oben beschrieben. Zusétzlich wurden insgesamt nur vier Proben, mit der Deklaration PFAS-haltig,
analysiert. Einer der Messwerte war auflerdem geringer als die Bestimmungsgrenze.

Ebenso wie bei ,Concealer” und ,,CC Cream*“ wurde auch fiir den Importfluss ,,Body Lotion*
die Verwendungshéufigkeit nach Tab. 2.1 und somit einige Annahmen sowie ausschliellich Proben,
die als PFAS-haltig deklariert waren, herangezogen. Zwei von sechs Messwerten lagen dabei
unterhalb der Bestimmungsgrenze.

Fiir alle Giiter bestehen Unsicherheiten zufolge der Transferkoeffizienten, nachdem diese mit
stark vereinfachenden Annahmen ermittelt wurden. Insbesondere die Koeffizienten fiir den Prozess
,2Korperpflege“ beruhen nicht auf Literaturangaben und mussten relativ grob abgeschétzt werden.
Uberdies beeinflussen die Vielzahl an Proben, die als PFAS- oder fluorhaltig deklariert waren,
die Stoffflussanalyse stark. Jedoch sind nicht alle Produkte der entsprechenden Giiter tatséchlich
PFAS-haltig, weshalb der PFAS-Eintrag dadurch tiberschatzt wird.

¢
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Im Bezug auf den Eintrag der Perfluorhexansiure ist auch Vorlaufersubstanz 6:2 FTOH zu
betrachten [257]. Fiir diese Verbindung lagen relevante Konzentrationsmesswerte fiir folgende
Gater vor: Jacken, Impréagniermittel, Teppiche, Vorhénge, Decken, Polsterbeziige, Handtiicher,
Badematten, Bademéntel, Tischtiicher, Foundation, Lippenstift, -pflege und Lipgloss sowie
Mascara. Fiir fast alle Textilien wurde 6:2 FTOH analysiert, wiahrend kaum Kosmetika beziiglich
dieser Substanz untersucht wurden. Der Eintrag von PFHxA iiber 6:2 FTOH in Textilien scheint
jedoch eher gering zu sein, da eine Biotransformation in einer Waschmaschine nicht stattfinden
sollte [272].

3.4 Perfluorheptansaure (PFHpA)

Der Eintrag der Perfluorheptansiure wird vor allem durch Kosmetika, insbesondere Sonnen-
schutzmittel, Concealer, Foundation und Body Lotion bestimmt, sieche Abb. 3.6. Die Importe
aus Sonnenschutzmittel und Concealer machen mit insgesamt 26,39 + 11,4 pg/E-a mehr als
80% aller Importe aus. Im Vergleich dazu betrdgt der maximale Import des Prozesses ,, Textilien-
Nutzung und Textilien waschen* nur 0,41 £+ 0,2 pg/E-a. Des Weiteren wurden in den genutzten
Studien keine Analyse von PFHpA in den Produkten ,Impriagniermittel“, ,Shirts“ sowie ,Hosen“
durchgefiihrt.

Erneut weichen die emissionsseitigen Frachten stark von denen im Kanal ab. Der Gesamtinput
des Prozesses ,Kanal“ betragt 11,12 + 5,43 png/E-a und ist weit grofier als der Prozessoutput mit
0,59 + 0,35 pg/E-a. Der Inputfluss aus dem Prozess ,, Textilien-Nutzung und Textilien waschen*
besitzt die gleiche Groflenordnung wie die ermittelte Fracht im Kanal, jedoch ist der Eintrag aus
dem Prozess , Korperpflege® rund 25 mal hoher. Abermals wurde eine Fehlerausgleichsrechnung
durchgefiihrt, bei der der Fluss ,,Abwasser Korperpflege“ auf 0,22 + 0,41 pg/E-a verringert wurde,
was zu einem minimalen Fluss von —0,19 png/E-a fithrt. Auch die Importe des Prozesses ,,Korper-
pflege* und dessen Transferkoeffizienten wurden verdndert, wie Abb. 3.7 zeigt. Beispielsweise
reduziert sich der Import von ,,Sonnenschutzmittel“ auf 6,81 + 8,51 pg/E-a, was wieder einen
negativen Minimalfluss bedeutet. Deshalb wurden die nicht gemessenen Importfliisse Null gesetzt
und die Fehlerausgleichsrechnung wiederholt. Das Ergebnis énderte sich dadurch allerdings nicht.

Sowohl die Perfluorheptansiure als auch die Perfluorhexansédure werden durch die Importfliisse
»,Sonnenschutzmittel“, ,,Body Lotion“, ,Foundation* und , Concealer® bestimmt. Daher beein-
flussen auch die gleichen Unsicherheiten, wie in Kap.3.3 beschrieben, die Stoffflussanalyse von
PFHpA. Insbesondere die zum Teil geringen Probenanzahl, die Tatsache, dass viele untersuchte
Kosmetika-Proben als PFAS- oder fluorhaltig deklariert waren und die fiir Tab. 2.1 angesetzten
Annahmen beziiglich der Verwendungshéufigkeiten sei hier erwidhnt. Des Weiteren haben die
Aufteilungen bei Concealer und Foundation zwischen fliissigen und pulverférmigen Produkten
einen nicht vernachlissighbaren Einfluss. Hinzu kommen die ungenauen Transferkoeffizienten, die
nur teilweise auf Literaturangaben stiitzen. Speziell die Koeffizienten des Prozesses ,,Korperpflege*
beinhalten grofie Unsicherheiten, weil keine Messwerte oder Annahmen in der Literatur gefunden
wurden und sie daher nur sehr grob abgeschétzt werden konnten. Beispielsweise gehen moglicher-
weise mehr als zwei Drittel der Sonnenschutzmittel vor dem Duschen oder Baden verloren und
werden so nicht tiber das hdusliche Abwasser emittiert.

Die Vorlaufersubstanz 6:2 FTOH spielt, ebenso wie fiir PFHxA, fiir PFHpA eine Rolle [257].
Kap. 3.3 zahlt die Giiter auf fiir die relevante Konzentrationsmesswerte in den verwendeten
Studien gefunden wurden. Die gemessene 6:2 FTOH-Konzentrationen der Kosmetika fithren zu
einem Import von 4,91 + 14,02 pg/E-a. Inwieweit diese Verbindung zu PFHpA im Abwasser
transformiert wird ist nicht klar, jedoch diirfte die Biotransformation beispielsweise in einer
Waschmaschine nicht stattfinden [272].
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3.5 Perfluorhexansulfonsaure (PFHxS)

Ebenso wie die Perfluoroctansulfonsiure wird auch die Perfluorhexansulfonsidure durch Eintrage
des Prozesses ,, Textilien-Nutzung und Textilien waschen* bestimmt. Jedoch wurden insgesamt
14 Giiter nicht untersucht. Des Weiteren lagen fiir 11 Importfliisse nur Messwerte unter den
Nachweis- bzw. Bestimmungsgrenzen vor, die Null gesetzt wurden. Die einzige Importfliisse tiber
Null waren ,,Lippenstift, -pflege und Lipgloss®, ,Mascara®, , Teppiche* sowie ,Vorhdnge*“ und
fithren zu einem Gesamtsystemeintrag von 1,76 + 1,41 ng/E-a. Allerdings sind die Eintrige aus
Textilien mindestens eine Zehnerpotenz grofler als die aus dem Prozess ,,Kérperpflege®.

Beim Vergleich des Gesamtinputs des Prozesses ,,Kanal“ (1,06 + 0,87 png/E-a) mit dessen
Output (0,60 £ 0,36 pg/E-a) zeigt sich eine deutliche Uberschneidung. Daher iiberrascht es nicht,
dass die Fehlerausgleichsrechnung in Abb. 3.9 die Stofffliisse verhéltnisméflig gering verdndert.
Lediglich der Outputfluss des Prozesses ,, Textilien-Nutzung und Textilien waschen* wurde von
1,05 + 0,86 pg/E-a auf 0,66 + 0,33 pg/E-a verringert und der Exportfluss ,,Abwasser® auf
0,67 + 0,33 ng/E-a erhoht.

Zu beachten ist, dass keine Messwerte flir die Guter ,,Shirts“ und ,,Hosen* vorlagen und dies
fiir PFOS ein wichtiger Eintragspfad war. Moglicherweise sind diese Giiter auch fiir andere
Perfluoralkansulfonsduren wie PFHxS relevant. Auflerdem lagen fiir die zwei grofiten Importfliisse
,» Teppiche“ und ,,Vorhénge* nur relativ alte Messwerte aus 2006 bis 2010 bzw. 2005 bis 2008 vor. Nur
einer der vier Teppich-Proben und eine der drei Vorhang-Proben war vor der Analyse ungenutzt.
Eine weitere Unsicherheit liegt darin, dass zur Frachtenermittlung von Teppichen und Vorhdngen
jeweils der durchschnittlichen Preis und das durchschnittliche Gewicht mittels 40 Produkten
berechnet wurden. Auch wenn 40 Produkte eine relativ grole Anzahl darstellten, sind sie nicht
notwendigerweise reprisentativ. Einerseits wurden nur die Produkte eines Anbieters betrachtet,
andererseits sind keine Zahlen zur Verkaufshaufigkeit der einzelnen Produkte vorhanden.

Wie bereits in Kap.3.2 beschrieben, wurde der Grofiteil der Transferkoeffizienten des Prozesses
»lextilien-Nutzung und Textilien waschen* aufgrund einer Annahme in einer verwendeten Studie
[464] auf 1 gesetzt. Lediglich der Koeffizient fiir Teppiche ist mit 0,5 geringer, da einige Teppiche
gar nicht gewaschen werden konnen, weil sie z.B. zu grof fiir eine Waschmaschine sind. Der
tatséchliche Anteil der nicht gewaschenen Teppiche ist unbekannt, was eine weitere Unsicherheit
darstellt.
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3.6 Perfluornonansaure (PFNA)

Ahnlich wie fiir PFHxA und PFHpA sind auch fiir PFNA die Giiter ,,Sonnenschutzmittel®,
»,2Body Lotion“ sowie ,,Concealer” von grofler Bedeutung. Sie stellen fiir die Perfluornonanséure
die Haupteintragspfade dar und fithren zu einem Import in das System von 24,4 + 9,81 ng/E-a.
Der Prozess ,, Textilien-Nutzung und Textilien waschen® fithrt im Verhéltnis dazu zu kaum einen
Eintrag, siche Abb. 3.10. Fiir drei Giiter waren keine Messwerte vorhanden.

Insgesamt betriagt der Input des Prozesses , Kanal“ 9,04 + 3,87 ng/E-a, wihrend der Output
einen Wert von 0,33 4 0,20 pg/E-a besitzt. Demnach gibt es keine Uberschneidung von Input
und Output. Bei der Verwendung der Minimal- und Maximalwerte aus Tab. 2.12 erhdlt man
eine Output-Fracht von 3,92 + 3,73 pg/E-a und folglich eine Uberschneidung der Input- und
Outputfliissse. Aus der im Anschluss durchgefithrten Fehlerausgleichsrechnung resultiert ein
negativer Importfluss fiir Mascara. Aus diesem Grund wurden, erneut alle nicht gemessenen
Importfliisse Null gesetzt und nochmals eine Fehlerausgleichsrechnung durchgefithrt. Diese
fiihrt zu einer Verringerung der Fliisse ,Sonnenschutzmittel“, ,Body Lotion“ und ,,Abwasser
Korperpflege®, einer Erhohung der Fliisse ,,Abwasser® sowie ,,Austrag tiber Abfall und Baden
auflerhalb des Haushaltes“ und demnach zu einer Verdnderung der Transferkoeffizienten des
Prozesses ,,Kérperpflege®.

Die Importflisse der Perfluornonansiure sind, wie auch die der anderen betrachteten PFAS, mit
Unsicherheiten behaftet. Wie bereits weiter oben geschildert wurden nur zwei Concealer-Proben
mit einer PFAS Deklaration untersucht. Tatséchlich beinhalten jedoch nicht alle Concealer-
Produkte PFAS. Hinzu kommt, dass die verwendeten Nutzungshaufigkeiten nach Tab. 2.1 einige
Annahmen und Vereinfachungen enthalten. Das Verhéltnis zwischen fliissigen und pulverférmigen
Produkten beeinflusst den Importfluss ebenso. Wéhlt man statt einem Verhéltnis von 70:30 eines
von 50:50 erhéilt man einen Import von 10,41 + 0,03 pg/E-a. Weiters wurde die Anwendungs-
menge des fliilssigen Concealers lediglich mit der Halfte der Anwendungsmenge von Foundation
abgeschatzt.

Die Verwendungsh&ufigkeit nach Tab. 2.1, genauso wie die damit verbundenen Annahmen
und Vereinfachungen, gehen auch in die Ermittlung des Importes von Body Lotion ein. Hierfiir
wurden sechs Messwerte von Proben mit einer PFAS-Deklaration beriicksichtigt, wobei zwei
davon die Bestimmungsgrenze unterschreiten.

In gleicher Weise wie fiir die Perfluorhexanséure ist auch fiir die Perfluornonansédure Son-
nenschutzmittel ein wichtiger Eintragspfad. Die entsprechende Fracht wurde anhand von fiinf
Proben, die laut Inhaltsangabe Polyfluoralkylphosphatester oder andere fluorierte Verbindungen
aufweisen, ermittelt. Jeweils einer dieser Messwerte lag unterhalb der Nachweis- bzw. Bestim-
mungsgrenze. Ebenfalls beeinflusst die Dichte-Berechnung mittels Abzug des Fassungsvolumens
einer leeren Flasche durch dessen Gewicht das Ergebnis.

Erneut fithren die Transferkoeffizienten, speziell die des Prozesses ,,Korperpflege®, die ohne
Literaturangaben abgeschétzt werden mussten, zu einer gewissen Ungenauigkeit der Outputfliisse.
Des Weiteren werden die Importe tiberschétzt, wenn nur Proben mit einer Deklaration als PFAS-
oder fluorhaltig beriicksichtigt werden. Es besteht, ebenso wie bei PFOA, die Moglichkeit, dass
die Vorlaufersubstanz 8:2 FTOH einen Einfluss auf den Eintrag von PFNA hat, da sie ein
Metabolit der Verbindung 8:2 FTOH ist [272]. Die in dieser Arbeit genutzten Studien wiesen
diese Vorlaufersubstanz vor allem in Jacken, Vorhdngen, Foundation, Lippenstift, -pflege und
Lipgloss sowie Mascara nach.
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3.7 HA4-Perfluor-n-Octansulfonsdure (6:2 FTS)

Der Systemeintrag von 6:2 FTS wird durch die Giiter ,Body Lotion“, , Gesichtspeeling®,
,Gesichtscreme*, ,,Concealer” sowie ,,Haarspray* bestimmt. Sie fithren zu einem Eintrag von
14,48 + 1,01 pg/E-a. Drei Importfliissse des Prozesses ,,Korperpflege® betragen Null und fiir
zwei Importfliisse lagen keine Konzentrationsmesswerte vor. Der Prozess ,, Textilien-Nutzung
und Textilien waschen“ wurde gar nicht untersucht. Ebenso lagen keine Messwerte fiir den
Systemexport vor. Aufgrund der hohen Anzahl an fehlenden Messwerten konnte weder eine
Bilanz noch eine Fehlerausgleichsrechnung durchgefiihrt werden.

Weiter oben wurde bereits beschrieben mit welchen Unsicherheiten die Ergebnisse der Giiter
»,2Body Lotion“ und , Concealer® behaftet sind. Dazu zdhlen die Annahmen beziiglich der Ver-
wendungshaufigkeiten in Tab. 2.1 und die Aufteilung zwischen pulverférmigem und fliissigem
Concealer. Bei einer Aufteilung von 50:50 reduziert sich fiir 6:2 F'TS der Concealerimport auf
3,34 £+ 0,03 pg/E-a. Zu beachten ist, dass von den sechs genutzten Konzentrationswerte fiir Body
Lotion lediglich einer iiber der Bestimmungsgrenze lag.

Ahnliche Unsicherheiten liegen bei dem Gut ,Gesichtscreme® vor. Auch hier wurden die Ver-
wendungshaufigkeiten nach Tab. 2.1 verwendet. Auflerdem unterschritten vier von 11 Messwerte
die Bestimmungsgrenze und fiir die Anwendungsmenge wurden die Annahmen von Foundation
iibernommen, wobei die Angabe ,erbsengroff“ relativ ungenau ist und 1 ml angesetzt wurde.

Fir das Gut ,,Gesichtspeeling® waren nur zwei Konzentrationswerte unterhalb der Bestim-
mungsgrenze verfiighar. Des Weiteren wurde fiir die Ermittlung der Gesamtverbrauchsmengen der
weiblichen Bev6lkerung nur die Bevolkerung ab 18 Jahren beriicksichtigt, nachdem die Befragung
erst ab 18 Jahren durchgefiihrt wurde. Dies konnte zu einer Unterschéatzung des Eintrags fithren.
Wie bei den meisten anderen Kosmetika wurden auch hier wieder die Verwendungshéufigkeiten
nach Tab. 2.1 und somit die darin angefiihrten Annahmen angewandst.

In der gleichen Studie in der Concealer, Gesichtscreme, Gesichtspeeling und Body Lotion
analysiert wurde, wurde auch zwei Proben Haarspray untersucht. Einer dieser Messwerte lag
unterhalb der Bestimmungsgrenze. Erneut wurde die Nutzungshaufigkeit und die dazugehdrigen
Annahmen aus Tab. 2.1 fiir die Berechnung herangezogen. Mittels Forumseintridgen und 18 bzw.
25 Produkten wurde die Anwendungsmenge grob abgeschétzt.

Wie alle PFAS, die vom Prozess ,,Korperpflege® dominiert werden, liegen auch bei 6:2 FTS
grofe Unsicherheiten beziiglich der Transferkoeffizienten vor. Zusétzlich ist nicht klar wie viel
des eingetragenen 6:2 FTS zu PFBA, PFPeA, PFHxA sowie PFHpA abgebaut wird.
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Kapitel 4
Interpretation und Schlussfolgerungen

Vergleicht man die unterschiedlichen Quellen, sind vor allem die Importe ,,Sonnenschutzmittel“,
,2Body Lotion“, ,,Concealer®, , Teppiche“, ,Vorhinge*, ,,Shirts“ und ,,Hosen“ wichtige Eintrags-
pfade fiir per- und polyfluorierte Alkylsubstanzen. Im Gegenzug waren besonders die Frachten
der Giter ,Kajalstift“, ,Eyeliner”, , Decken®, , Polsterbeziige“, ,,Daunensteppdecken”, , Bade-
matten®, ,Bademantel”, ,Handtiicher” sowie , Tischtiicher“ gering. Der maximale Import von
,Handtiicher® betrug fiir Perfluoroctansaure 0,22 + 0,22 pg/E-a und der von ,Tischtiicher®
0,02 £+ 0,01 pg/E-a, wihrend die anderen oben aufgelisteten Importfliisse immer bei Null bzw.
unterhalb der Bestimmungsgrenze lagen.

Die Perfluoroctansiaure war die einzige Verbindung bei der sowohl Korperpflegeprodukte als
auch Textilien bedeutende Quellen darstellen. Die Perfluorsulfonsduren PFOS sowie PFHxS
werden von Textil-Importen und alle weiteren Substanzen von Korperpflegeprodukten dominiert.
Das Lager des Prozesses ,, Textilien-Nutzung und Textilien waschen® gibt den Importanteil an, der
nicht in das Abwasser emittiert wird, sondern im Haushalt verbleibt oder durch andere Pfade in
die Umwelt gelangt. Allerdings wurde bei allen Textilien bis auf Teppiche ein Transferkoeffizient
von 1 angesetzt, weshalb lediglich das Gut ,, Teppiche“ zur Lagerbildung fiihrt.

Die teilweise grofle Differenz zwischen Input und Output des Kanals zeigt, dass eine emissi-
onsseitige Abschitzung der PFAS-Frachten im Kanal mit der vorhandenen Datenlage derzeit
noch nicht moéglich ist. Lediglich bei den Stoffen PFOS und PFHxS gibt es iiberhaupt eine
Uberschneidung des Inputs und des Outputs. Ebenso war eine Fehlerausgleichsrechnung nur in
fiinf von sieben Féllen moglich. Zudem liegen viele Unsicherheiten in der Quantifizierung der
Fliisse.

Die ermittelten Importfliisse sind ebenso wie die Outputfliisse der Prozesse ,Korperpflege® und
»Textilien-Nutzung und Textilien waschen* mit Unsicherheiten behaftet. Um diese Unsicherheiten
zu reduzieren konnen verschiedene Mafinahmen gesetzt werden. So waren fiir 6:2 FTS keine
Konzentrationswerte fiir Textilien und Abwasser vorhanden, was Messungen fiir diese Giiter
bedingt. Insbesondere sind bisher Textilien nicht ausreichend auf Perfluorsulfonsiduren untersucht
worden. Uberhaupt wurden die Giiter ,,Shirts“ sowie ,,Hosen* nur auf Perfluoroctansiure und
Perfluoroctansulfonséure untersucht, obwohl diese Giiter tédglich genutzt werden und in relativ
grofler Anzahl in den Haushalten vorhanden sind. Auflerdem besteht die Moglichkeit, dass weitere
Bekleidungsarten eine Quelle von per- und polyfluorierte Alkylsubstanzen sind.

Des Weiteren liegen fiir viele Giiter nur ein bis vier Messwerte vor, was nicht ausreicht um
das System realitdtsnah zu beschreiben. Nachdem fiir einige Kosmetika nur Produkte mit PFAS
Deklaration analysiert wurden und so der PFAS- Eintrag tiberschétzt wird, sollten nicht nur
mehr, sondern vor allem Proben nach dem Zufallsprinzip untersucht werden. Dies betrifft auch
wichtige Kosmetika-Importe wie Concealer.

Jedoch werden die Importfrachten nicht nur iiber Konzentrationswerte berechnet, ebenso wich-
tig sind die Giiterimportfliisse. Hier werden genauere Ermittlungen fiir alle Giiter benoétigt. Fiir
eine bessere Abschatzung der Fléche von Textilien werden detailliertere Verkaufsdaten, inklusive
Informationen zu den Flidcheninhalten, bendtigt. Da Durchschnittswerte mittels beispielsweise 40
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Produkten nicht zwangslédufig die Realitét gut abbilden. So ist nicht klar wie hoch der Anteil der
jeweiligen Groflen an der Gesamtverkaufsmasse ist. Ebenso werden Sicherheitsdatenbldtter der
verschiedenen Kosmetika benotigt um die meist in Milliliter angegebenen Verbrauchsmengen auf
Gramm umrechnen zu kénnen. Sind keine Verkaufsmengen in (Milli-)Liter oder (Kilo-)Gramm
vorhanden, wiirden Herstellerangaben zu den Anwendungsmengen bereits die Datenlage stark ver-
bessern. Allerdings liegen auch einige Unsicherheiten in den verwendeten Verwendungsstatistiken,
da hier einige Giliter zusammengefasst werden.

Eine weitere Moglichkeit die Importmengen zu ermitteln wére, eine Reihe von Beispielhaushal-
ten zu nutzen und die Importe sowie Exporte eines Jahres zu messen. Diese Beispielhaushalte
konnen auch fir die Erhebung der Abwasserkonzentrationen herangezogen werden. So kénnen
mit Beprobungen von Duschen bzw. Badewannen und Waschbecken die Transferkoeffizienten
des Prozesses ,,Korperpflege“ relativ genau berechnet werden. Dabei sind allerdings auch die
Vorldufersubstanzen und deren Transformation zu beriicksichtigen.

Fiir den Prozess ,, Textilen-Nutzung und Textilien waschen“ und dessen Transferkoeffizienten
sind vor allem Waschexperimente eine wichtige Datenquelle, wobei hier besonderes auf die
Transformation von Vorldufersubstanzen zu achten ist. Auflerdem sind Langzeitexperimente
erforderlich um zu ermitteln, wie lange es dauert alle PFAS-Verbindungen auszuwaschen. Diese
Experimente sind idealerweise mit Waschmittel durchzufithren, da dies die alltdgliche Situation
besser widerspiegelt.

Zuséatzlich benotigt man fiir eine genauere Bilanzierung Abwasserkonzentrationen von reinen
Wohngebieten. In dieser Arbeit wurden Kldranlagenzulaufkonzentrationen genutzt, jedoch verfil-
schen Eintrage aus Gewerbe und Industrie die Eintragswerte aus Haushalten. Insbesondere ist
nicht klar wie hoch der Anteil von Haushalten am Gesamtabwasser in den betrachteten Studien
ist. Daher kann nicht abgeschétzt werden, wie nahe die berechneten Systemexporte der Realitét
sind.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass die Datenlage beziiglich PFAS-Konzentrationen in
Haushaltsgiiter noch unzureichend ist. Vor allem zu den Beziehungen zwischen Input und Output
der Prozesse, die sogenannten Transferkoeffizienten, liegen noch relativ wenige Informationen
vor. Zu dem Prozess ,,Korperpflege* weifl man noch besonders wenig, auch tiber den Einfluss
der Vorldufersubstanzen auf die Stoffbilanz. Daher sind weitere Messungen erforderlich um die
Eintrage von per- und polyfluorierte Alkylsubstanzen besser beschreiben zu kénnen.
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