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Eliminierung von Spurenstoffen aus Krankenhausabwassern mit Membrantechnik und
weitergehenden Behandlungsverfahren (Kurzbericht)

Zusammenfassung

Im Rahmen des vom Ministerium fir Umwelt und Naturschutz, Landwirtschaft und Ver-
braucherschutz des Landes Nordrhein-Westfalen (MUNLVY NRW) geférderten For-
schungsprojektes wurde mit dem Ziel der Elimination pharmazeutischer Spurenstoffe am
Kreiskrankenhaus (KKH) Waldbrél eine Anlage zur separaten Erfassung und Reinigung
des Abwassers errichtet. Die Anlage besteht aus einem Membranbioreaktor. Ziel des Pro-
jektes war die Entwicklung und Implementierung einer weiteren, dem MBR nachgeschal-
teten, Reinigungsstufe. Im Rahmen des Projektes wurde der Einsatz verschiedener nach-
geschalteter Verfahren im halbtechnischen Maf3stab untersucht. Im Einzelnen kamen die
Verfahren Nanofiltration, Umkehrosmose, Ozonung and Aktivkohlefiltration vergleichend
zum Einsatz. Die Verfahren wurden hinsichtlich ihrer Reinigungsleistung und im Hinblick
auf ihre Wirtschaflichkeit vergleichend betrachtet. Zur Bewertung der Reinigungsleistung
wurden chemisch-physikalische, substanzspezifische sowie wirkungsbezogene Analyse-
methoden eingesetzt. Das am besten geeignete Verfahren wurde fir eine grof3technische
Umsetzung am Standort Waldbrdl empfohlen.

Ergebnisse

o Das unbehandelte Krankenhausabwasser stellt eine bedeutende Punktquelle fiir eine
Reihe der untersuchten Pharmaka und Rontgenkontrastmittel dar und zeigt eine deut-
lich héhere Toxizitat flir aquatische Organismen als rein kommunales Abwasser. Dar-
Uber hinaus zeigen sich im Krankenhausabwasser deutliche gentoxische und mutage-
ne Effekte.

o Die Behandlung des Krankenhausabwassers im MBR flihrte zu einer weitreichenden
Elimination organischer Stoffe. Das im MBR vorgereinigte Abwasser zeigte in den
meisten der angewandten standardisierten, 6kotoxikologischen Testsysteme keine to-
xischen Effekte mehr.

e Prinzipiell lasst sich mit den Verfahren Umkehrosmose (nicht jedoch Nandfiltration),
Ozonung und Aktivkohlefiltration eine weitreichende Elimination der ausgewahlten
Leitsubstanzen aus dem vorgereinigten Krankenhausabwasser erzielen. Aus Griinden
der Wirtschaftlichkeit erwiesen sich Nanofiltration und Umkehrosmose im vorliegenden
Fall jedoch als nicht umsetzbar.

e Sowohl mittels Ozonung als auch mittels Aktivkohlefiltration konnte fir alle unter-
suchten pharmazeutischen Leitsubstanzen — mit Ausnahme der iodierten Rontgenkon-
trastmittel — eine sehr gute Elimination erzielt werden (Elimination in der Regel
> 90 %). Aus betrieblichen und wirtschaftlichen Gesichtspunkten wurde die Ozonung
im vorliegenden Fall jedoch der Aktivkohlefiltration vorgezogen. Es wird eine spezifi-
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sche Ozondosis von 1,0 mg Os/mg DOC mit einer Kontaktzeit von 15 Minuten fir die
Auslegung der Spurenstoffelimiationsstufe empfohlen. Nach Ozonung des mecha-
nisch-biologisch vorgereinigten Krankenhausabwassers mit dieser Ozondosis wurden
mit eingesetzen o6kotoxikologischen Testsystemen keine 6kotoxikologischen Effekte
detektiert.

Schlussfolgerung

In der vorliegenden Studie konnte gezeigt werden, dass die Ozonung von mechanisch-
biologisch vorgereinigtem Krankenhausabwasser ein effektives Verfahren zur Elimination
pharmazeutischer Spurenstoffe aus Krankenhausabwasser ist.
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1  Veranlassung und Zielsetzungen

Arzneimittel sind ein elementarer Bestandteil moderner Gesundheitsversorgungssysteme
und ihr Nutzen in der Therapie vielfaltiger Krankheiten nicht mehr wegzudenken. Arznei-
mitteln und ihren Metaboliten gelangen mit den Ausscheidungen ins Abwasser und in die
aquatische Umwelt. Fragen zu akuten oder chronischen Wirkungen von Arzneimitteln-
rickstdnden auf die aquatische Biozénose sind bislang nicht hinreichend beantwortet. Zu-
satzlich herrscht Klarungsbedarf, welche Risiken pharmazeutische Spurenstoffe fir die
Umwelt darstellen und welches Gefahrdungspotenzial fir den Menschen bereits geringe
Konzentrationen im Trinkwasser beinhalten. Aus Grinden eines vorbeugenden Gesund-
heits- und Umweltschutzes sollten MaRnahmen zur Begrenzung des Eintrags von Arznei-
stoffen in die Umwelt zuklnftig starker fokussiert werden. Doch welche MalRBnhahmen sind
zielfihrend, praktikabel und finanzierbar?

Neben den Anséatzen, sowohl die Medikation als auch das Einnahmeverhalten der Patien-
ten zu verbessern, um so mit geringstem Einsatz an Arzneimittelwirkstoffen ein Optimum
an therapeutischem Erfolg zu erzielen, sind dartber hinaus verbesserte Entsorgungswege
fur nicht verwendete oder Altmedikamente zu etablieren. Nur so werden sich zukinftig die
Konzentrationen an Humanpharmaka in den als Punktquellen erkannten Klaranlagenab-
laufen vermindern lassen. Des Weiteren ist es aber ebenso wichtig, Strategien zur Ver-
minderung des Austrags dieser Stoffe aus Indirekteinleiter-Punktquellen, wie z.B. Kran-
kenhausern und Pflegeheimen, zu entwickeln.

Das Ministerium fur Umwelt und Naturschutz, Landwirtschaft und Verbraucherschutz des
Landes Nordrhein-Westfalen (MUNLV) hat im Jahr 2006 die Realisierung eines innovati-
ven Pilotprojektes zur separaten Erfassung und Behandlung von Krankenhausabwasser
ermdglicht. Im Rahmen des Pilotprojektes Waldbrél wurden am Kreiskrankenhaus (KKH)
Waldbrél ein Membranbioreaktor (MBR) zur Reinigung des Krankenhausabwassers er-
richtet und in einem Forschungsvorhaben verschiedene technische Verfahren zur Elimina-
tion von Spurenstoffen erprobt. Das Pilotprojekt Waldbrol gliedert sich in 4 Teilprojekte,
deren primare Projektziele in Abbildung 1-1 dargestellt sind.

Die vorliegende Kurzfassung umfasst die Ergebnisse des Forschungsvorhabens zur wis-
senschafltichen Untersuchung zur Eliminierung von pharmazeutischen Spurenstoffen aus
Krankenhausabwassern mit Membrantechnick und weitergehenden Behandlungsverfah-
ren (Teilprojekt 3)
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weitergehenden Behandlungsverfahren (Kurzbericht) 2
PILOTPROJEKT KREISKRANKENHAUS WALDBROL
TEILPROJEKTE PROJEKTZIELE

. : e Datenerhebung und Darstellung
IR 46 2 zukilnftiger Entwicklungen
Separate Erfassung und Behandlung von «  Konzeptolanuna fiir die separate
Krankenhausabwasser und grof3tech- Ptp 9 P
. . Erfassung von Krankenhausab-
nische Erprobung der Membrantechnik : .
X wasser einschl. Abwasserreini-
und weitergehender Behandlungsver- un
fahren zur Eliminierung von Spurenstoffen gung
; 3 e Planung der Umbaumal3nahmen
Teilprojekt 2 am KKH Waldbrol
Errichtung und Betrieb der Abwasser- . :
behandlungsanlagen sowie Durchfihrung ~ ©  Crichtung eines MBR
sonstiger erforderlicher Baumafinahmen e Grofdtechnische Umsetzung der
weitergehenden Reinigungsstufe
am MBR Waldbrol (nach Beendi-
gung des Teilprojektes 3)
Poooooooosooossooos Vorliegender Berichtsgegenstand TTTTTTToomoooommoee
| . | |
| Teilprojekt 3 o Implementlerung verschiedener |
! wirkungsbezogener Testver- :
1 Eliminierung von Spurenstoffen aus Kran- fahren ;
1 o 5 .
i kenhausabwassern mit Membrantechnik Bestimmuna der Leistunasfahia- !
. und weitergehenden Behandlungsverfahren : '9 9 9 I
, keit verschiedener Abwasser- !
i reinigungstechnologien i
: e Auswahl einer Technologie fir :
! die groldtechnische Umsetzung |
| |
______________________________________________________________ 1
e Untersuchung der Abfallstrome
SEEitCh GRS G und Entwicklung einer Entsor-
Entsorgungskonzept fur Abfalle aus der gungsstrategie fir Klarschlamme
Klaranlage des Kreiskrankenhauses Wald- und weitere Abfalle
el (Elwritiilarm); e Darstellung des Rechtsraumes
sowie Kostenermittlung
Abbildung 1-1: Struktur des Pilotprojektes Waldbral
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Im Rahmen des Vorhabens sollten im Wesentlichen die folgenden Ziele erreicht werden:

e Untersuchung, Optimierung und Bewertung von Verfahrenskombinationen vor dem
Hintergrund der Eliminationsleistung bzgl. relevanter Stoffe sowie wirtschaftlicher As-
pekte,

o Weiterentwicklung substanzspezifischer Analysenmethoden im Abwasserbereich und
Etablierung geeigneter Methoden zur Bewertung 6kotoxikologischer, endokriner und
gentoxischer Wirkung von Inhaltstoffen aus Krankenhausabwassern unter Anwendung
effektorientierter Verfahren (Kombination aus wirkungsbezogener und substanzspezi-
fischer Analytik).

o Die grofRtechnische Umsetzung einer Anlage zur gezielten Reinigung von Kranken-
hausabwassern am Beispiel des KKH Waldbrol soll Modellcharakter fir weitere An-
wendungen besitzen.

|F;] Institut fur Siedlungswasserwirtschaft 2009
RWTH Aachen



Eliminierung von Spurenstoffen aus Krankenhausabwassern mit Membrantechnik und
weitergehenden Behandlungsverfahren (Kurzbericht) 4

2 Stand des Wissens

Bislang existieren nur wenige wissenschaftliche Studien, die den Beitrag der ver-
schiedenen Eintragsquellen an der Gesamtbelastung des aquatischen Milieus mit Human-
pharmaka untersuchen [HENNINGER UND KUMMERER 2003; ALEXY ET AL. 2006; HEINZMANN
ET AL. 2006; SCHUSTER ET AL. 2008]. Da der Mensch als Konsument von Arzneimitteln
wesentlich zur Belastung des aquatischen Milieus beitragt, werden insbesondere Indirekt-
einleiter-Punktquellen wie Krankenhduser und andere medizinische Einrichtungen disku-
tiert [SCHULTE-OEHLMANN ET AL. 2007; BEIER ET AL. 2008; KUMMERER UND SCHUSTER
2008; PINNEKAMP UND MERKEL 2008].

Die Bedeutsamkeit von Krankenhausabwassern als Eintragsquellen fur Arzneimittelriick-
stande in die aquatische Umwelt ist zu hinterfragen. Nach aktuellen Erkenntnissen liegt
der aus Krankenhausern eingetragene Anteil fir die meisten Arzneimittelwirkstoffe im Ab-
wasser bei maximal 20 %; bei einzelnen Wirkstoffen liegt der Anteil sogar nur im einstelli-
gen Prozentbereich [FELDMANN ET AL. 2008; HEBERER UND FELDMANN 2005; ALDER ET AL.
2006]. Es ist davon auszugehen, dass die im Abwasser vorkommenden Arzneimittelwirk-
stoffe zum grofdten Teil aus Privathaushalten stammen [BAYERISCHES LANDESAMT FUR
UMWELT 2005; SCHULTE-OEHLMANN ET AL. 2007]. Demnach sind Krankenh&auser bei wei-
tem nicht als Haupteintragsquelle fir Arzneimittelwirkstoffe ins Abwasser zu werten
[HEINZMANN ET AL. 2006; KUMMERER UND HELMERS 2000; SCHUSTER ET AL. 2008].

Dennoch bedirfen Abwasser aus Krankenhdusern einer gesonderten Betrachtung, da sie
eine Reihe spezieller Inhaltsstoffe, darunter auch besonders umweltrelevante Arzneimittel
in hoheren Konzentrationen enthalten, als sie tblicherweise im kommunalen Abwasser zu
finden sind [BEIER ET AL. 2008; BAYERISCHES LANDESAMT FUR UMWELT 2005; FELDMANN
2005]. Neben hohen Konzentrationen an Desinfektions- und Reinigungsmitteln finden sich
im Krankenhausabwasser deutlich hohere Konzentrationen an Réntgenkontrastmitteln, an
verschiedenen hochwirksamen Analgetika, an Zytostatika und an bestimmten Antibiotika-
gruppen insbesondere sogenannte Reserve-Antibiotika, die fast ausschlie3lich in Kran-
kenhausern eingesetzt werden. Antibiotika wurden von wenigen pg/l bis in den zwei-
stelligen pg/l Bereich nachgewiesen [HARTMANN ET AL. 1998; FARBER UND SKUTLAREK
2001] und Berechnungen grol3er Kliniken haben ergeben, dass im Mittel Zytostatika-
konzentrationen von 0,03 mg/l im Abwasser auftreten kénnen [MINISTERIUM FUR UMWELT
UND VERKEHR BADEN-WURTTEMBERG 2004]. In aktuellen Untersuchungen wurden Metabo-
lite des Analgetikums Metamizol im Ablauf eines Krankhauses in einer etwa 10fach hohe-
ren Konzentration als im Zulauf der kommunalen Kléaranlage nachgewiesen [FELDMANN ET
AL., 2008]. Von besonderer Bedeutung sind dabei die héheren Konzentrationen spezifi-
scher Antibiotika wie Clarithromycin. Untersuchungen zeigen, dass die Reinigungsleistung
von Klaranlagen durch krankenhausinduzierte Antibiotikakonzentrationen im Abwasser
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signifikant beeintrachtigt werden kann (Abnahme von Dichte und Zusammensetzung der
Klarschlammbakterien) [KUMMERER ET AL., 2000; ALEXY ET AL., 2004]. Insgesamt belegen
diese Ergebnisse nochmals, dass Krankenhausabwasser hinsichtlich der Belastung mit
Arzneimitteln anders zu bewerten sind als kommunale Abwasser.

Neben der im Vergleich zum kommunalen Abwasser etwas andersartigen stofflichen Be-
lastung sind Krankenhausabwasser wegen ihres 0Okotoxikologischen Potentials insbe-
sondere hinsichtlich gentoxischer bzw. mutagener Effekte [HARTMANN ET AL., 1998; FERK,
2009; JOLIBOIS UND GUERBET, 2006; PANOUILLERES UND BIOLLOT, 2007; EMMANUAL ET AL.,
2005] und vor dem Hintergrund des Anstiegs bakterieller Resistenzen gegeniiber Antibio-
tika als kritisch zu bewerten [KUMMERER, 2004; HENNINGER UND KUMMERER 2003; LUA,
2006; SCHWARTZ UND KOHNEN, 2007]. Eine fundierte Abschatzung der 6kotoxikologischen
Risiken durch das Vorkommen von Arzneimittelwirkstoffen in Gewdassern ist derzeit noch
nicht maglich. Insbesondere Effekte im chronischen Bereich und Effekte durch gleichzeiti-
ge Exposition gegeniiber verschiedenen Arzneimittelriickstédnden sind weitestgehend un-
erforscht. Aufgrund der bestehenden Unsicherheiten sollten krankenhausspezifische Arz-
neimitteleintrage ins Abwasser im Sinne des Minimierungsgebotes so gering wie mdglich
gehalten werden.

3 Vorgehensweise

In Abbildung 3-1 ist die Entwasserungssituation am Standort Waldbrél dargestellt. Das
Abwasser des Krankenhauses wird zunachst einem MBR zur mechanisch-biologischen
Vorreinigung zugefihrt. Der Ablauf des MBR wird in das 6ffentliche Kanalnetz geleitet und
geht der kommunalen Klaranlage Brenzingen zu.

Mit dem Ziel einer weitestgehenden Elimination von Arzneimittelrickstdnden aus dem
Krankenhausabwasser wurden im Rahmen des Forschungsprojektes verschiedene, dem
MBR nachgeschaltete, weitergehende Reinigungstechniken untersucht. Im Einzlenen
wurden die Verfahren Nanofiltration/ Umkehrosmose, Ozonung und Aktivkonhlfiltration im
halbtechnischen Maf3stab auf ihre Leistungsfahigkeit hin Gberpruft.

Da sich schon in einem sehr frilhen Projekstadium zeigte, dass die Nanofiltration/ Um-
kehrosmose aus wirtschaftlichen Grinden nicht umsetzbar waren, wurden diese Techno-
logien im weiteren Projektverlauf nicht naher untersucht. Detaillierte Untersuchungen im
halbtechnischen Mal3stab wurden fur die Ozonung und die Aktivkohlefiltration durchge-
fuhrt. Die Verfahren wurden hinsichtlich ihrer Reinigungsleistung und im Hinblick auf ihre
Wirtschaflichkeit vergleichend betrachtet. Das am besten geeignete Verfahren zur weiter-
gehenden Reinigung des vorbehandelten Krankenhausabwassers wurde fir eine grof3-
technische Umsetzung am Standort Waldbrél empfohlen.
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Abbildung 3-1: Entwasserungssituation am Kreiskrankenhaus Waldbrdl und an

der kommunalen Klaranlage Brenzigen mit Probeentnahmestellen

Zu Beginn des Vorhabens wurden insgesamt 15 reprasentative und relevante Pharmaka/
Diagnostika als Leitsubstanzen ausgewahlt (siehe Tablelle 3-1). Zur Bewertung der Reini-
gungsleistung des MBR und der pilotierten Technologien zur weitergehenden Behandlung
wurden konventionelle chemisch-physikalische, substanzspezifische sowie biologische,
wirkungsbezogene Analysemethoden eingesetzt. Im Rahmen des Projektes wurde damit
ein sehr umfassender analytischer Ansatz gewéhlt. Die Weiterentwicklung substanzspezi-
fischer Analysemethoden im Abwasserbereich und die Etablierung geeigneter Methoden
zur Erfassung okotoxikologischer, endokriner und gentoxischer Wirkungen von Kranken-
hausabwasser stellten weitere Ziele dieses Forschungsvorhabens dar.
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Tabelle 3-1: Leitsubstanzen — Nachweis-, Bestimmungsgrenzen und Molare Masse

Stoffgruppe Stoffbezeichnung LOQ! LOD? Molare Masse
[ng/1] [ng/l] [g/mol]
Analgetikum Diclofenac 10 5 296,148
Ibuprofen 20 10 206,280
Tramadol 10 5 263,400
Antibiotikum Ciprofloxacin 10 5 331,346
Clarithromycin 30 10 747,953
Metronidazol 10 5 171,150
Moxifloxacin 10 5 401,431
Antiepileptikum Carbamazepin 10 5 236,269
Antihypertonikum Telmisartan 10 5 514,617
Lipidsenker Bezafibrat 10 5 361,819
Rontgenkontrastmittel Amidotrizoesaure 30 10 613,810
lopamidol 30 10 777,080
3-Blocker Bisoprolol 10 5 325,440

1y Bestimmungsgrenze (LOQ: Limit of Quantification)

%) Nachweisgrenze (LOD: Limit of Detection)
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4 Vergleichende Bewertung der weitergehenden Ab-
wasserreinigungsstufen

Die vergleichende Bewertung der weitergehenden Abwasserreinigungsstufen erfolgt an-
hand folgender Kriterien: Eliminationsleistung, Einhaltung von Zielwerten fur Oberflachen-
gewasser, 6kotoxikologische Effekte, 6konomische Aspekte, betriebliche Aspekte.

4.1 Eliminationsleistung

In Tabelle 4-1 ist die Eliminationsleistung der Aktivkohlefiltration und der Ozonung (Ozon-
dosis 12 mg Og/l, entspricht einer spezifischen Ozonzehrung von 1,02 mg Os/ mg DOC)
vergleichend gegeniber gestellt.

Tabelle 4-1: Gegeniberstellung der weitergehenden Behandlungsstufen hinsicht-
lich ihrer Eliminationsleistung

Ozonung Aktivkohlefiltration
(2,02 mg O3/ mg DOC)
Arzneimittel/ | N Median Mittlere N Median Mittlere
RKM Konzentration Sl e Konzentration = T EUET
zulauf [ng/l] [%] Zulauf [ng/l] [%]
Bisoprolol 6 511 97,9 17 1.060 99,2
Bezafibrat 3 101 95,2 6 10 96,1
Carbamazepin | 6 625 98,1 17 725 98,6
Clarithromycin | 6 125 76,2* 17 108 79,4
Diclofenac 6 1.812 99,4 17 2.843 99,6
Ibuprofen 6 67 68,0" 17 269 93,2
Telmisartan 5 223 95,5 17 295 96,6
Tramadol 6 243 95,9 17 419 97,5
Metronidazol 6 1.150 98,3 17 1.143 99,1
Moxifloxacin 6 734 96,7 17 738 94,6
Ciprofloxacin 6 2.289 98,5 17 2.900 95,9
lopamidol 6 159.069 60,4 6° 152.2572 82,2°
Diatrizoat 6 493 -7,9° 6° 1.623° 74,9

Zulaufkonzentrationen in Relation zur Bestimmungsgrenze zu gering, um héhere Elimination zu
erzielen; “Drei Wochen Laufzeit; *Rechnerisch ergibt sich eine negative Elimination, da Konzent-
rationen im Zulauf teilweise geringer als im Ablauf der Ozonung
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Es ist ersichtlich, dass beide Verfahren hinsichtlich der Elimination der untersuchten
pharmazeutischen Leitsubstanzen vergleichbar sind. Mit Ausnahme der ROntgen-
kontrastmittel liegt die Elimination fur alle Stoffe deutlich Uber 90 %. Die Réntgenkon-
trastmittel wurden mittels Aktivkohlefiltration in den ersten drei Wochen sehr gut eliminiert,
aber nach drei Wochen kam es zu einem Durchbruch. Mittels der im Rahmen des For-
schungsprojektes eingesetzen Ozondosen zwischen 7,5 mg/l und 30 mg/l konnte keine
vollstdndige Elimination der Rontgenkontrastmittel erzielt werden. Das im Krankenhaus in
hohen Mengen eingesetze Rontgenkontrastmittel lopamidol wurde bei einer spezifischen
Ozondosis von 1,02 mg O/ mg DOC im Mittel zu 60 % eliminiert. Das Rontgenkontrast-
mittel Amidotrizoesdure wurde bei der genannten Ozondosis quasi nicht eliminiert; erst ab
einer spezifischen Ozondosis von 2,96 mg Os/mg DOC zeigte sich tendenziell eine Ab-
nahme der Konzentration dieser Verbindung.

4.2 Einhaltung des Zielwertes fur Oberflachengewéasser

Eine zeitgemalRe Bewertung von Abwasserreinigungstechnologien muss vor dem Hinter-
grund bestehender und aktuell in Diskussion befindlicher gesetzlicher Rahmen-
bedingungen erfolgen. Bislang fehlt es an ausreichenden wissenschaftlichen Grundlagen
zur Bewertung von Risiken einer langfristigen Exposition gegentiber Spuren von Arznei-
mitteln im Wasserkreislauf. In Folge dessen gibt es in Deutschland derzeit keine verbindli-
chen Grenzwerte fir pharmazeutische Wirkstoffe in Oberflachengewassern und im Trink-
wasser. Bislang existieren lediglich Zielwerte. Die Internationale Arbeitsgemeinschaft der
Wasserwerke im Rheineinzugsgebiet [IAWR 2008] hat als Zielwert fur Arzneimittelriick-
stande pro Einzelstoff einen Wert von 100 ng/l und fir Rontgenkontrastmittel von 1.000
ng/l vorgeschlagen. Es ist zu berticksichtigen, dass sich diese vorgeschlagenen Zielwerte
auf Oberflachengewésser beziehen, die der Trinkwasserversorgung dienen. Auf gereinig-
te Abwasser sind diese Qualitatskriterien nicht anzuwenden. Im vorliegenden Fall wurden
die genannten Zielwerte dennoch als Vergleichskriterium fir die Leistungsfahigkeit der
Ozonung und der Aktivkohlefiltration herangezogen.

In Tabelle 4-2 sind die mittleren Ablaufkonzentrationen der beiden Pilotanlagen zur wei-
tergehenden Behandlung des vorgereinigten Krankenhausabwassers und der Anteil der
gemessenen Uberschreitungen der o. g. Zielwerte gegeniibergestellt. In den Pilotversu-
chen konnte der fiur Oberflichengewasser vorgeschlagene Zielwert von 100 ng/l mittels
Ozonung und Aktivkohlefiltration in den meisten Fallen eingehalten werden. Eine Aus-
nahme stellt die Antibiotikagruppe der Floxacine dar: mittels der fir den Pilotversuch ge-
wahlten Auslegung der Aktivkohlefilter, der Kohle und der Kontaktzeit konnten die Kon-
zentrationen fir dies Stoffgruppe vielfach nicht unter 100 ng/l reduziert werden.
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Fur das Rontgenkontrastmittel lopamidol konnte der vorgeschlagene Zielwert in Oberfla-

chengewéssern mit keinem der beiden untersuchten Verfahren sicher eingehalten wer-

den. Der vergleichsweise geringe Anteil der Uberschreitungen des Zielwertes bei Ami-

dotrizoesdaure ist auf die deutlich geringeren Zulaufkonzentrationen zurtckzufihren.

Tabelle 4-2: Vergleich der weitergehenden Behandlungsstufen hinsichtlich der

Einhaltung von aktuell diskutierten Zielwerten fur Arzneimittel und

Rontgenkontrastmitteln (RKM) in Oberflachengewassern

Ozonung Aktivkohlefiltration bei einer
12,5 mg/l fir max. 15 Minuten Laufzeit von 3 Monaten
Arzneimittel/ N | Median Uberschrei— N Median Uberschrei—
RV o | \edien o | enity
Bisoprolol 6 10* 0 17 10* 0
Bezafibrat 3 10* 0 6 10* 0
Carbamazepin 6 10* 0 17 10* 0
Clarithromycin 6 30* 0 17 30* 0
Diclofenac 6 10* 0 17 10* 0
Ibuprofen 6 20* 0 17 20* 0
Telmisartan 5 10* 0 17 10* 0
Tramadol 6 10* 0 17 10* 0
Metronidazol 6 20* 0 17 10* 0
Moxifloxacin 6 26 0 17 40 59
Ciprofloxacin 6 37 0 17 114 52,9
lopamidol 6 48.005 100 17 82.419 100
Amidotrizoe- | g | 549 33,3 17 617 22,2
saure

* Bestimmungsgrenze, Y Zielwert fur Arzneimittel: 100 ng/l; Zielwert fir RKM: 1000 ng/l
2 Zulaufkonzentrationen meist unterhalb des Zielwertes
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4.3

Reduktion 6kotoxikologischer Effekte

In Tabelle 4-3 sind die Ergebnisse der wirkungsbezogenen Untersuchungen fir die Ozo-

nung (spezifische Ozondosis 1,02 mg Os/mg DOC) und die Aktivkohlefiltration zusam-

menfassend gegentber gestellt.

Tabelle 4-3;
xischer Effekte

Vergleich der weitergehenden Behandlungsstufen hinsichtlich 6koto-

Ozonung (1,02 mg Oz/mg DOC)

Aktivkohlefiltration

gen, Wasserlinsen, Daphnien)

Toxizitatstests mit Wasserorganismen (Leuchtbakterien, Pseudomonas putida, Al-

Der Zulauf zur Ozonung zeigte mit Aus-
nahme der bakteriellen Wachstums-
hemmtests (Leuchtbakterien, Ps. pudita)
keine toxischen Effekte.

Im Ablauf der Ozonung zeigten sich in kei-
nem der eingesetzten Testsysteme toxi-
sche Effekte.

Der Zulauf zur Aktivkohlefiltration zeigte mit
Ausnahme der bakteriellen Wachstums-
hemmtests (Leuchtbakterien, Ps. pudita)
keine toxischen Effekte.

Im Ablauf der Aktivkohlefiltration zeigten
sich in keinem der eingesetzen Testsyste-
me toxische Effekte.

Gentoxizitat (Ames-Test, umu-Test)

Im Zulauf zur Ozonung wurden regelma-
RBig gentoxische Effekte detektiert.

Der Ablauf der Ozonung zeigte keine gen-
toxischen und mutagenen Effekte mehr.

Im Zulauf zur Aktivkohlefiltration wurden re-
gelmaRig gentoxische Effekte detektiert.

Die Aktivkohlefiltration fuhrte zu einer Ver-
ringerung der gentoxischen und mutagenen
Effekte.

Im Ablauf der Aktivkohlefilter fanden sich
vereinzelt noch positive Befunde.

Estrogene Aktivitat (LYES-Assay)

Im Zulauf zur Ozonung lag die estrogene
Aktivitat vielfach im Bereich der Hinter-
grundbelastung. In aufkonzentrierten Pro-
ben fiihrte die Ozonung zu einer Verringe-
rung der estrogenen Aktivitat.

Die Untersuchungen auf estrogene Aktivitat
im Zu- und Ablauf der Aktivkohlefilter erfolg-
ten nur an einem kleinen Proben- kollektiv.
Sowohl im Zulauf als auch im Ablauf lag die
estrogene Aktivitat auch nach 100-facher
Aufkonzentrierung der Proben nicht Uber
der in der Umwelt zu findenden, tblichen
Hintergrundbelastung.

Die Ergebnisse der im Rahmen des Forschungsprojektes eingesetzen Biotestbatterie ge-
ben keine Hinweise auf die Entstehung toxischer Nebenprodukte bei einer Ozonung des
vorgereinigten Abwassers mit 1,02 mg Os/mg DOC. Wie sich der Einsatz héherer Ozon-
dosen auf die Toxizitat des behandelten Wassers auswirkt, ist weiter klarungsbedurftig.
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Da durch die Aktivkohlefiltration im vorliegenden Fall die mutagene Wirkung des Abwas-
sers zwar verringert aber nicht vollstandig eliminiert werden konnte, ware unter dem Ge-
sichtspunkt der Verminderung der mutagenen Wirkungen des Abwassers eine Ozonung
einer Behandlung mittels Aktivkohlefiltraton vorzuziehen.

4.4 Okonomische Aspekte

Im Ergebnis zeigt sich unter den fir das Kreiskrankenhaus Waldbrol spezifischen Rand-
bedingungen hinsichtlich des Anlagendurchsatzes, des Ozon- und Aktivkohleeinsatzes
sowie der Kosten fir Strom und Aktivkohle, dass sich die Ozonbehandlung mit spezifi-
schen Kosten in Hohe von 0,71 €/m3 ca. 25% gunstiger darstellt als die Aktivkohlefiltration
mit spezifischen Kosten in Hohe von 0,95 €/m3. Dieses Verhéaltnis kann sich jedoch bei
steigenden Strompreisen und giinstigeren Lieferkonditionen zu Gunsten der Aktivkohlefilt-
ration entwickeln, sodass die Ergebnisse nur unter Beriicksichtigung der jeweiligen Rand-
bedingungen auf andere Krankenhduser Ubertragen werden kdénnen.

Auch verschiedene Literaturangaben zum Vergleich von Ozonung und Aktivkohlefiltration
zur Aufbereitung des Ablaufs kommunaler Klaranlagen bestatigen den Kostenvorteil fur
die Ozonung gegeniber der Aktivkohleadsorption [PINNEKAMP UND MERKEL 2008; FAH-
LENKAMP ET AL. 2008], wobei die spezifischen Abwasserbehandlungskosten fir die dort
betrachten Klaranlagen mit AusbaugréRen zwischen 50.000 und 1.000.000 E aufgrund
der Skaleneffekte deutlich geringer angegeben werden.

Auffallend ist der Unterschied in der Aufteilung der spezifischen Kosten auf einzelne Kos-
tenarten. Bei der Ozonung lberwigen die Kapitalkosten, diese machen einen Anteil von
ca. 68% an den Gesamtkosten aus, wahrend nur ca. 32 % auf Betriebskosten entfallen.
Bei der Aktivkohlfiltration entfallen lediglich 8 % auf die Kapitalkosten, wahrend 92 % Be-
triebskosten entstehen. MalRgebend sind dabei die Kosten fir den regelmafliigen Aus-
tausch der beladenen Aktivkohle.

4.5 Betriebliche Aspekte

4.5.1 Implementierung in die vorhandene Anlagentechnik

Sowohl Ozonung als auch Aktivkohlefiltration bendétigen eine weitgehende Vorbehand-
lung, da sie nicht selektiv arbeiten. Im Fall des Pilotprojekts Waldbrél wird die weitgehen-
de Vorreinigung durch einen MBR erreicht. Dieser liefert fir beide Verfahren optimale Vor-
raussetzungen, sodass die Implementierung in den Prozess in beiden Fallen in etwa den-
selben Aufwand verursacht. Beide Anlagen kénnen entweder direkt mittels der Permeat-
pumpen oder aus dem Permeatvorlagebehalter beschickt werden. Die Auswirkungen ei-
nes intermittierenden Betriebes bei einer direkten Beschickung Uber die Permeatpumpen
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missen allerdings im grof3technischen Betrieb noch Uberprift werden. Hier kdnnten hau-
fige Schaltvorgange insbesondere fir den Ozonerzeuger problematisch sein. Auch der
Platzbedarf der beiden Verfahren ist ahnlich.

4.5.2 Automatisierungsgrad

Die geplante Ozonanlage inklusive der Beschickungspumpen wird weitestgehend auto-
matisiert und kann mit Ausnahme von Inspektions-, Wartungs- und Revisionsarbeiten
vollstdndig Uber das installierte Fernwirksystem durch den Anlagenbetreiber gesteuert
werden. Bei Storungen bspw. des Ozongenerators oder der PSA-Anlage zur Sauerstoff-
erzeugung wird eine Stdrmeldung abgesetzt, sodass das Betriebspersonal stéandig tUber
den aktuellen Anlagenzustand informiert ist. Zudem kann davon ausgegangen werden,
dass bei Betrieb von Ozongenerator und Injektorsystem bei der vorgegebenen Ozondosis
die Arzneimittelriickstande im Wasser weitgehend oxidiert werden. Dies stellt einen Vorteil
gegeniber der Aktivkohlefiltration dar.

Der Betrieb der nachgeschalteten Aktivkohlefiltration ist nicht in diesem MalRe automati-
siert. Lediglich die Beschickung der Filter durch die Permeatpumpen wird analog zur
Ozonanlage Uber das Fernwirksystem erfasst. Die fortschreitende Beladung und der da-
mit verbundene Verlust der Eliminationsleistung werden hingegen nicht messtechnisch
erfasst. Mit fortschreitender Standzeit der Filter kann daher ohne weitere manuelle Labor-
analytik nicht mit ausreichender Sicherheit davon ausgegangen werden, dass noch eine
ausreichende Elimination erzielt wird. Soll auf aufwandige Laboranalytik verzichtet wer-
den, missen sehr kurze Standzeitintervalle vorgegeben werden, bei denen gemal den
Ergebnissen der vorlaufenden Versuche die angestrebten Ablaufwerte fiir Arzneimittel-
rickstande eingehalten werden. Zudem ist fir das Austauschen der Aktivkohlefilter handi-
sches Eingreifen erforderlich. Sobald der erste von jeweils zwei in Reihe geschalteten Fil-
tern beladen ist, wird dieser von der Beschickungsleitung abgeklemmt und der Entlee-
rungshahn wird geotffnet, damit das Restwasser auslaufen kann. Anschlie3end missen
die Rohr- bzw. Schlauchverbindungen umgeklemmt werden, sodass der zweite Filter an
die erste Stelle und ein bereitstehender unbeladener Filter an die zweite Stelle riicken
kann. Dieses zyklische Versetzen der Filter stellt die optimale Ausnutzung der Beladungs-
kapazitat sicher. Bei insgesamt 6 Filtern (3 x 2) und einer Standzeit von 4 Monaten mus-
sen rechnerisch pro Monat 1,5 Filter getauscht werden. Dies ist auch mit regelmafiligem
Lieferverkehr verbunden.
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45.3 Arbeitssicherheit

Im Umgang mit Ozon und Reinsauerstoff sind Sicherheitsvorschriften einzuhalten. So dir-
fen die Raume, in denen die Ozonanlage untergebracht ist nur durch unterwiesenes Per-
sonal betreten werden und sind zudem mit Gaswarngeraten und technischer Entliftung
auszurusten. Wartungs- und Instandhaltungsarbeiten an einer solchen Anlage durfen nur
durch sachkundige Personen erbracht werden. Ozonwarngerate und Restozonvernichter
sind regelmaRig auf ihre Funktionsfahigkeit zu tUberprifen. Der Umgang mit Reinsauer-
stoff stellt besondere Anforderungen an Brand- und Explosionsschutz, da Sauerstoff
Verbrennungsgeschwindigkeiten und —temperaturen steigert und Zindtemperaturen ver-
ringert. Unter sicherheitstechnischen Aspekten stellt sich die Aktivkohlefiltration somit we-
sentlich unkomplizierter dar, da sie geringere Anforderungen an die technische Ausris-
tung als auch an die Qualifikation des eingesetzten Personals stellt.

4.6 Zusammenfassende Bewertung

Hinsichtlich der Kriterien Eliminationsleistung und Einhaltung von Zielwerten erwiesen
sich die beiden untersuchten Behandlungsverfahren Ozonung und Aktivkohlefiltration als
weitestgehend vergleichbar. Basierend auf den Ergebnissen der dkotoxikologsichen Un-
tersuchungen ist im vorliegenden Fall unter dem Gesichtspunkt der Verminderung muta-
gener Wirkungen des Abwassers eine Behandlung mittels Ozon einer Behandlung mittels
Aktivkohlefiltraton vorzuziehen. Die in Kapiteln 3.4 dargestellten 6konomischen Aspekte
sprechen ebenfalls fur eine Ozonung. Bei den betrieblichen Kriterien weist die Aktivkohle-
fitration gegentber der Ozonung den Vorteil geringerer Anforderungen im Bereich der Ar-
beitssicherheit auf. Demgegeniber ermdglicht eine Ozonung einen héheren Grad an Au-
tomatisierung. Zusammenfassend zeigte sich im Rahmen des Forschungsvorhabens,
dass am Kreiskrankenhaus Waldbrdl eine Vorbehandlung mittels MBR kombiniert mit ei-
ner nachgeschalteten Ozonung die am besten geeigneste Verfahrenskombination ist.
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5 Schlussfolgerungen und Empfehlungen

Im Rahmen der aktuellen Diskussion zu Handlungsmaéglichkeiten hinsichtlich der Verrin-
gerung des Eintrags von Arzneimittelwirkstoffen in die aquatische Umwelt kommt der
Vermeidung von Eintrdgen tUber Abwasser aus Punktquellen wie z.B. Krankenh&usern ei-
ne besondere Bedeutung zu. In welchem Umfang MalRhahmen an Krankenh&ausern effi-
zient und zielfihrend sind, ist derzeit umstritten. Nach aktuellem Wissenstand sind Kran-
kenhauser nicht als Haupteintragsquelle von Arzneimittelwirkstoffen ins Abwasser zu wer-
ten. Im Einzelfall kann es jedoch durchaus sinnvoll sein, Arzneimittelriickstdnde direkt aus
dem Krankenhausabwasser zu entfernen.

Am Kreiskrankenhaus Waldbrél, einem mittelgro3en Krankenhaus mit etwa 340 Betten im
Oberbergischen Kreis, wurde im Rahmen eines vom MUNLV geforderten Forschungs-
projektes die europaweit erste, groldtechnische Anlage zur separaten Erfassung und me-
chanisch-biologischen Vorreinigung von Krankenhausabwasser errichtet. Schwerpunkt
der vorliegenden Studie war die Untersuchung verschiedener Verfahrenstechniken zur
weitergehenden Elimination von pharmazeutischen Spurenstoffen aus dem vorbehandel-
ten Krankenhausabwasser. Im halbtechnischen Maf3stab wurden die Verfahren Nanofiltra-
tion, Umkehrosmose, Aktivkohlefiltration und Ozonung sowohl hinsichtlich ihrer Eliminati-
onsleistung als auch hinsichtlich ihrer Wirtschaftlichkeit vergleichend betrachtet.

Im Rahmen des Vorhabens zeigte sich, dass sowohl die Konzentrationen mehrerer unter-
suchter Pharmaka als auch die untersuchten 6kotoxikologischen Effekte durch die me-
chanisch-biologische Vorreinigung des Krankenhausabwassers in einem Membran- bio-
reaktor (MBR) deutlich reduziert wurden. Durch die alleinige Behandlung im MBR wurden
jedoch nicht alle Pharmaka weitestgehend eliminiert. Dartber hinaus wurden im Ablauf
des MBR noch 6kotoxikologische und mutagene Effekte detektiert. Die Untersuchungen
zu den weitergehenden Behandlungsverfahren im halbtechnischen MaR3stab zeigten, dass
mit Ausnahme der Nandfiltration, alle Verfahren fur eine weitgehende Elimination von
pharmazeutischen Spurenstoffen grundsatzlich geeignet sind. Aus Grinden der Wirt-
schaftlichkeit und unter Berlcksichtigung des betrieblichen Aufwandes ist jedoch im vor-
liegenden Fall die Vorbehandlung im MBR kombiniert mit einer nachgeschalteten Ozo-
nung (spezifische Ozondosis 1,02 mg Ozon/mg DOC; Kontaktzeit 15 Minuten) als Vor-
zugsverfahren fir eine grof3technische Umsetzung zu empfehlen. Die Elimination von
Rontgenkontrastmitteln ist mit allen untersuchten Verfahren nur mit einem aus wirtschaft-
licher Sicht unverhaltnismaRig hohem Aufwand mdglich. Der Eintrag von Réntgenkon-
trastmitteln ins Abwasser und in die Umwelt sollte daher in erster Linie durch erganzende
Maflinahmen vorzugsweise beim Umgang mit Rontgenkonstrastmitteln (Verhaltensande-
rungen bei Gebrauch und Entsorgung) minimiert werden.
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Im Rahmen des Forschungsprojektes wurden verschiedene Methoden zur Bewertung der
Okotoxikologischen, endokrinen und gentoxischen Wirkungen des behandelten und un-
behandelten Krankenhausabwassers eingesetzt. Es zeigte sich, dass nach mechanisch-
biologischer Vorreinigung im MBR, viele der eingesetzten standardisierten, 6ko-
toxikologischen Testsysteme nicht sensibel genug waren, um Restbelastungen an phar-
mazeutischen Spurenstoffen zu detektieren. Als besonders empfindlich erwiesen sich im
vorliegenden Fall bakterielle Testsysteme, wie der Wachstumshemmtest mit Leucht-
bakterien sowie der umu-Test und Ames-Fluktuationstest zur Erfassung gen-
toxikologischer Wirkungen. Des Weiteren konnten im Rahmen des Forschungsprojektes
die Grundlagen fur die Etablierung eines Verfahrens zur Kopplung von substanz-
spezifischer und wirkungsbezogener Analytik von estrogenwirksamen Substanzen im Ab-
wasser geschaffen werden.

Im Rahmen des Forschungsprojekts konnte nachgewiesen werden, dass im Hinblick auf
das Gesamteinzugsgebiet insbesondere die Stoffgruppe der Antibiotika zu einem nen-
nenswerten Anteil (> 30%) aus der Punktquelle Kreiskrankenhaus stammt. Bei weit-
gehender Elimination (> 99%) dieser Stoffe, die in der kommunalen Klaranlage nur
schlecht bis maRig eliminiert werden, aus dem Krankenhausabwasser, kann die Belas-
tung der aquatischen Umwelt mit Antibiotika somit um ca. 30% reduziert werden. Auch die
Rontgenkontrastmittel stammen in &hnlicher Hohe aus dem Kreiskrankenhaus. Diese
werden jedoch nur in geringem Mafe durch die Abwasserbehandlungsanlage zuriick-
gehalten. Fur andere Arzneimittel spielt die Punktquelle Kreiskrankenhaus nur eine unter-
geordnete Rolle. Bei einer Ubertragung der Ergebnisse auf andere Einzugsgebiete ist das
spezifische Verhaltnis von Einwohnerwerten zu Planbetten im Einzugsgebiet der ortlichen
kommunalen Klaranlage zu berlcksichtigen. Dieses liegt hier bei ca. 30 E/Bett.

Im Fall des KKH Waldbrél stellte sich die Kombination von MBR und Ozonung als wirt-
schaftlichste Option der Abwasserbehandlung heraus. Die spezifischen Investitionskosten
fur die Gesamtanlage lagen bei ca. 4.800 €/Bett. Die Kosten einer separaten Behandlung
von Krankenhausabwasser mit der genannten Verfahrenskombination von MBR und
Ozonung betragen ca. 5,30 €/m3.

Uber die Projektlaufzeit konnten mehr als zwei Jahre Betriebserfahrungen mit dem groRR-
technischen MBR gesammelt werden. Es wurden kaum auffallige Unterschiede zwischen
dem MBR am KKH Waldbrél und anderen vom Aggerverband betriebenen, kommunalen
MBR festgestellt. Nennenswert sind - vermutlich aus der Wéscherei resultierende - Prob-
leme wie z.B. Schaumbildung bei geringen TS-Gehalten sowie Probleme im Zulaufpump-
werk und der mechanischen Vorreinigung durch Faserstoffe. Darliber hinaus wurden auch
im Winter regelmaRig Abwassertemperaturen tber 20°C registriert. Als positiv hat sich die
Ubertragung des Betriebs der Abwasserbehandlungsanlage an den 6rtlichen Wasserver-
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band herausgestellt. So kam ausschlieZlich qualifiziertes Personal mit ausgepréagtem ab-
wassertechnischem Fachwissen zum Einsatz. Beim Betrieb der Anlage durch das kran-
kenhauseigene Personal ware eine hohe Vorlaufzeit zur Aneignung entsprechender
Kenntnisse erforderlich gewesen. Dieses Vorgehen wurde durch eine Fernwirksoftware
begunstigt, die dem zustdndigen Personal einen Anlagenzugriff von jedem Ort aus bietet.
Fur die Zukunft sollte geprift werden, inwieweit Anlagen zu Behandlung von Kranken-
hausabwasser direkt durch Wasserverbdnde und Kommunen an Krankenh&usern unter
Umlage der Kosten errichtet und betrieben werden kénnen.

Zur Uberwachung des Betriebs des MBR wurden im Projektzeitraum die Standardpara-
meter (CSB, N, P, pH, TS, DOC, SAKjs4) durch Stichprobennahme in wdchentlichem
Rhythmus iberwacht. Dieses Vorgehen hat sich im Hinblick auf die betriebliche Uberwa-
chung der ablaufenden Prozesse als ausreichend erwiesen. Darlber hinaus sollte das
Schlammalter méglichst hoch sein, da sich durch ein héheres Schlammalter eine bessere
Adaptionsfahigkeit der Mikroorganismen an die spezifischen Abwasserinhaltsstoffe ergibt.

Basierend auf den Ergebnissen des Forschungsprojektes zum Einsatz einer Ozonung und
einer nachgeschalteten Aktivkohlefiltration zur weitestgehenden Elimination pharmazeuti-
scher Spurenstoffe scheinen im Hinblick auf eine behordliche Uberwachung die stan-
dardmaliig im Abwasserbereich untersuchten Summenparameter nicht ausreichend. Auf-
grund der hohen Konzentrationen an Antibiotika sowohl im unbehandelten Krankenhaus-
abwasser als auch nach Reinigung im MBR und ihrer hohen Umweltrelevanz bietet sich
im vorliegenden Fall eine Analyse einzelner Vertreter dieser Stoffgruppe als Uberwa-
chungsparameter mit Indikatorfunktion an. Inwieweit substanzspezifische Untersuchungen
auf bestimmte Antibiotika/ Antibiotikagruppen von praktischer Relevanz fir die Uberwa-
chung krankenhauseigener Klaranlagen sein koénnen, sollte im Rahmen eines wissen-
schaftlichen Begleitprogramms zur grof3technischen Umsetzung der Ozonung verifiziert
werden. Im Bereich der wirkungsbezogenen Untersuchungsmethoden kristallisierten sich
im vorliegenden Fall bakterielle Testsysteme, wie der Wachstumshemmtest mit Leucht-
bakterien sowie der umu-Test und Ames-Fluktuationstest, als besonders empfindlich her-
aus. Auch deren Praktikabilitat fur die behordliche Uberwachungspraxis sollte an groR-
technischen Anlagen Uberprift werden.
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