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Samenvatting 

Op basis van de op dit moment beschikbare informatie zijn grenswaarden geschat voor de 
effecten van atmosferische fluoriden op planten. Deze schatting is gedaan met behulp van 
twee methoden: de "envelop-benadering" (waarmee de laagste effectieve blootstelling 
geschat wordt) en met de "ecotox-berekening" (waarmee veilige blootstellingsniveaus 
berekend worden op basis van gevoeligheidsverschillen tussen soorten). Daarbij is in over­
weging genomen dat schatting met de ecotox-berekening de voorkeur verdient, omdat de 
uitkomsten informatiever zijn en omdat de methode al in gebruik is voor de evaluatie van de 
effecten van water- en bodemverontreiniging. De beschikbare data-set bleek echter niet goed 
te voldoen aan de eisen die aan een verantwoord gebruik van de ecotox-berekening gesteld 
moeten worden. Ook na opschoning van de data-set, zodat beter aan deze eisen voldaan 
wordt, bleek de berekening nog geen bevredigende resultaten op te leveren. De schatting 
met de ecotox-berekening van effectgrenswaarden voor 95 % van de soorten, met 
gebruikmaking van een betrouwbaarheidsinterval van 95 %, levert concentraties op die 
meestal onder het natuurlijke achtergrondsniveau liggen. Zonder betrouwbaarheidsinterval 
zijn de schattingen in grootte-orde gelijk aan de effectgrenswaarden die met behulp van de 
envelop-benadering zijn geschat, maar in dat geval is een deel van de uitkomsten erg 
variabel. 
Als de envelop-benadering toegepast wordt op de wijze die internationaal gebruikelijk is, 
stelt deze methode minder hoge eisen aan de kwaliteit van de data-set. De effectgrens­
waarden, geschat met deze methode, zijn 0,08 ug rrr3 voor een blootstellingsduur van een 
dag, 0,05 ug m"3 voor een maand en 0,04 ug rrr3 voor een jaar. Deze waarden zijn ongeveer 
gelijk aan het natuurlijke achtergrondsniveau, dat geschat wordt op niet meer dan 0,05 
ug rrr3 (RIVM, 1989). Als de 5 % laagste effectieve blootstellingen genegeerd wordt zijn 
effectgrenswaarden voor een dag, maand en jaar respectievelijk: 0,26, 0,16 en 0,12 ug rrr3. 
Ook deze waarden zijn ruimschoots lager dan de door de Gezondheidsraad en RIVM 
genoemde waarden van respectievelijk 0,76, 0,34 en 0,27 ug rrr3 (deze komen neer op een 
80 %-beschermingsniveau). 
In de data-set is één groep soorten sterk oververtegenwoordigd: monocotyle siergewassen. 
Deze groep heeft lagere effectgrenswaarden dan andere landbouwgewassen. Op grond van 
de geschatte effectgrenswaarden kan niet gesteld worden dat landbouwgewassen (afgezien 
van monocotyle siergewassen) meer of minder gevoelig zijn dan soorten van natuurlijke 
vegetaties. 
Atmosferische fluoriden kunnen ook effecten veroorzaken bij dieren. Door consumptie van 
planten waarin fluoriden zijn geaccumuleerd kan fluorosis ontstaan. Als 55 ug g"1 wordt 
gehanteerd als een maximaal toelaatbaar fluoridegehalte in het rantsoen, dan wordt 
fluorosis voorkomen als gevoelige planten geen schade ondervinden: voor lange-termijn 
blootstellingen is de effectgrenswaarde voor gevoelige planten ongeveer even hoog als de 
grenswaarde voor het fluoride in het rantsoen. Voor korte-termijn blootstelling is de 
bescherming van planten een strenger criterium. 
Voor een betrouwbare schatting met de ecotox-berekening is nieuw experimenteel 
onderzoek noodzakelijk. 



1. Inleiding 

Al meer dan een halve eeuw geleden is fluoride-houdende luchtverontreiniging herkend als 
schadelijk voor planten en dieren. Dit heeft geleid tot maatregelen om emissies sterk te 
reduceren, maar desondanks wordt er lokaal nog steeds schade geconstateerd en zijn er 
mogelijk ook effecten op meer dan lokaal niveau. Dit blijkt uit de resultaten van diverse bio-
monitoring-projecten en schade-evaluaties. 
Het ministerie van VROM overweegt wettelijke normen te stellen voor immissieconcentraties 
van atmosferische fluoriden en heeft daarvoor adviezen ingewonnen bij het RIVM (1989) en 
de Gezondheidsraad (1990). Hieruit blijkt dat de geschatte effectgrenswaarden een factor 3 
lager zijn geworden dan die welke de Gezondheidsraad in 1981 heeft genoemd (Gezond­
heidsraad, 1981) en zo laag dat, om alle schade te voorkomen, de concentraties slechts weinig 
hoger mogen zijn dan de natuurlijke achtergrondsniveaus. Voor het bereiken van deze 
doelstelling zijn verdere, relatief kostbare, emissiereducties onvermijdelijk. Het is echter 
onduidelijk in hoeverre er bij de actuele immissie-concentratieniveaus schade optreedt. 
Om in dit spanningsveld zoveel mogelijk achtergrondinformatie te hebben heeft het 
ministerie van VROM het CABO-DLO opdracht gegeven een evaluatie te maken van de 
wetenschappelijke basis voor effectgrenswaarden van atmosferische fluoriden voor 
terrestrische vegetaties. Het CABO-DLO is gevraagd zowel een oordeel te geven over de 
kwaliteit van de op dit moment beschikbare informatie over fluoride-effecten als over de 
wijze waarop deze informatie kan worden gegeneraliseerd tot effectgrenswaarden. 
Daarbij is in overweging genomen dat 

het RIVM (1989) en de Gezondheidsraad (1990) slechts één methode voor de 
afleiding van effectgrenswaarden hebben gebruikt; 
zich grotendeels beperkt hebben tot de formulering van grenswaarden voor de 
gevoeligste plantesoorten; en 
zich voornamelijk hebben gebaseerd op literatuurgegevens van 1985 en ouder. 
Wellicht is er sindsdien relevante nieuwe informatie beschikbaar gekomen over de 
gevoeligheidsverschillen en over de bruikbaarheid van nieuwe methoden om 
effectgrenswaarden te schatten. 

Er zijn goede redenen, zowel vanuit wetenschappelijk oogpunt als vanuit de optiek van het 
milieubeleid, om met name voor integrale normstelling dezelfde benadering te gebruiken in 
de risico-evaluatie voor verontreiniging van water, bodem en lucht. Desondanks zijn er per 
compartiment nog aanzienlijke methodische verschillen in de vaststelling van effectgrens­
waarden, met name voor wat luchtverontreiniging enerzijds en bodem- en waterveront­
reiniging anderzijds betreft. Daar zijn historische en technische oorzaken voor te noemen, 
waar hier niet verder op ingegaan zal worden. In dit rapport wordt getracht effect-
grenswaarden vast te stellen met behulp van twee methoden: 

een methode waarbij de laagste effectieve blootstellingsniveaus worden geschat; 
deze wordt verder "envelop-benadering" genoemd. De methode heeft vanwege 
enkele arbitraire aspecten nogal wat nadelen (zie 3.1), maar is desondanks verreweg 
het meest gebruikt bij de afleiding van effectgrenswaarden voor 
luchtverontreiniging (Gezondheidsraad, 1981,1990; Posthumus et al., 1989; Slooff et 
al.. 1989; Tonneijck, 1989; RIVM, 1989). 
een methode, waarbij op grond van de gemiddelde gevoeligheid en de spreiding in 
gevoeligheid tussen soorten een schatting gegeven wordt van de relatie tussen 
bloot-stellingsniveau en percentage beschermde soorten (Aldenberg & Slob, 1991); 



deze wordt verder "ecotox-berekening ' genoemd. Deze methode wordt veel 
gebruikt bij de af-leiding van effectgrenswaarden voor water- en 
bodemverontreiniging, maar lijkt met enige aanpassingen ook geschikt voor de 
evaluatie van effecten van luchtverontreini-ging. 

Er zijn nog andere methoden (EPA, 1984; Slooff et al., 1986), waarbij met gefixeerde veilig-
heidsfactoren de resultaten van laboratoriumexperimenten naar de veldsituatie "vertaald" 
worden. Maar deze blijven hier buiten beschouwing omdat ze voor het doel van deze 
evaluatie minder relevant zijn dan de twee hierboven genoemde. Ook zouden in principe 
mechanistische simulatiemodellen voor de bepaling van effectgrenswaarden gebruikt kunnen 
worden (King et al., 1982; Berendse, 1988; Mohren et al., 1991). Maar deze modellen zijn voor 
dit doel nog in ontwikkeling, en worden daarom hier ook niet besproken. 
In dit rapport worden grenswaarden geformuleerd voor verschillende groepen van planten 
en voor verschillende soorten van landgebruik. Ook wordt enige aandacht besteed aan de 
aard van het onderzoek dat nodig is om effectgrenswaarden verder te onderbouwen en 
quantificeren. 



Definities 

2.1 Atmosferische fluoriden 

Fluoriden kunnen in de atmosfeer gelijktijdig voorkomen als gas, aerosol, stof en opgelost in 
regenwater. Van dit mengsel wordt gas en aërosol-vormig fluoride grotendeels direct door 
de bovengrondse delen van de plant opgenomen, terwijl de grotere deeltjes en het in regen­
water aanwezige fluoride voor een belangrijk deel op de grond terecht komt en vervolgens 
alleen nog onder uitzonderlijke omstandigheden opneembaar is voor de plant. Het stof-
vormige fluoride is gedeeltelijk oplosbaar in regenwater en in die vorm voor een beperkt 
gedeelte opneembaar voor de bovengrondse delen van de plant. De resterende onoplosbare 
fractie kan nog wel gedeeltelijk opgelost worden bij een pH van 1,5 (de zuurgraad van het 
maagsap bij runderen en andere grote herbivoren) en is daarom voor deze dieren gedeel­
telijk opneembaar. Dat geldt ook voor de in de bovenste bodem-lagen aanwezige fluoriden, 
omdat bij het grazen ook grond wordt "gegeten". 
In laboratorium-experimenten waarbij de toxiciteit van atmosferische fluoriden wordt 
bepaald, wordt vrijwel zonder uitzondering gasvormig fluoride (HF) gebruikt als representant 
van het mengsel van atmosferische fluoriden. Hierdoor wordt de toxiciteit van dit mengsel 
overschat. De grootte van de overschatting hangt af van de chemische en fysische samen­
stelling van het mengsel.1 

2.2 Effecten en effectgrenswaarden 

Voordat effectgrenswaarden gedefinieerd kunnen worden is het noodzakelijk aan te geven 
welk effect als negatief of ongewenst moet worden beschouwd. De bescherming van "de 
natuur" kan bedoeld zijn om de functie van de natuur ten behoeve van de mens te 
beschermen, maar ook om de intrinsieke waarde van de natuur te beschermen. De keuze voor 
één van beide beschermingsdoelen is een ideologische en dus politieke beslissing, met in 
potentie vérgaande consequenties voor de aanwijzing van te beschermen objecten of 
functies. Over het algemeen blijkt er echter op dit moment nog te weinig bruikbare eco-
toxicologische informatie beschikbaar te zijn om dit onderscheid te maken. Alleen grove 
schattingen van risico's zijn mogelijk. Dat blijkt ook uit het feit dat het internationaal 
geaccepteerd is om bij het vaststellen van effectgrenswaarden (zgn. "critical levels") voor 
luchtverontreinigende componenten een nogal vage en in algemene termen gestelde 
definitie te gebruiken: "critical levels are concentrations below which direct adverse effects 
on sensitive plants, plant communities and ecosystems do not occur, according to present 
knowledge" (UNECE, 1988). Het bijvoegsel "direct" verwijst naar het feit dat effecten die 
indirect (dus via de bodem) ontstaan, buiten beschouwing worden gelaten. Omdat de term 
"adverse effects" (negatieve effecten) op zich zelf nog niet zo veel zegt, zijn er wel pogingen 
gedaan deze term te specificeren. Dit heeft niet geleid tot uitsluiting van bepaalde effecten, 
omdat van bijna geen enkele respons met zekerheid gezegd kan worden dat ze geen 
ecologische gevolgen kan hebben, of geen indicatie is voor een ecologisch relevante respons. 

' De gescheiden meting van gas- een stofvormig fluoride is een tamelijk gecompliceerde zaak. Op dit moment houdt de 
Werkgroep Fluorimmissies zich met deze problematiek bezig en zal naar verwachting eind 1993 een advies uitbrengen. 
Overigens bestaat de indruk dat bij de in het afgelopen decennium gerealiseerde emissie-reducties de verhouding 
tussen HF en "totaal fluoride" toegenomen is. 



Daarom worden bij de bepaling van critical levels over het algemeen de volgende effecten als 
negatief beschouwd: beschadiging, sterfte, consumptie kwaliteit, groei (remming, stimulering, 
verandering van droge-stofverdeling, opbrengstreductie), stressgevoeligheid en genetische 
diversiteit. Alleen bij uitzondering kunnen sommige effecten ais niet relevant terzijde ge­
schoven worden. Bij agrarische gewassen bijvoorbeeld worden alleen effecten in be­
schouwing genomen die de economische waarde van het gewas verminderen (UNECE, 1993). 
In dit rapport zijn de volgende "negatieve effecten" in beschouwing genomen: zichtbare 
weefselbeschadiging, bloeivermindering, groeiremming en een fluoridegehalte in het blad 
van meer dan 55 ppm. Dit laatste effect is gebaseerd op een grenswaarde voor maximaal 
toelaatbare fluoride-gehalten in veevoer (Van der Eerden, 1991). Ook is enige aandacht 
besteed aan een grenswaarde van 25 ppm zoals door de Gezondheidsraad (1990) is 
gesuggereerd. 
Bij veel experimenten blijkt de opzet zodanig te zijn, dat het effect bij een bepaald bloot­
stellingsniveau vergeleken wordt met waarnemingen in de controle-behandeling. Wordt 
hierbij een effect waargenomen dan kan daaruit alleen geconcludeerd worden dat de 
concentratie waarbij net geen effect optreedt (de No Observable Effect Concentration, NOEC) 
ergens ligt tussen beide concentratieniveaus. In deze gevallen levert het gelijk stellen van het 
effectieve blootstellingsniveau aan de NOEC dus een onderschatting van de toxiciteit van het 
agens op. In gevallen waarbij meer dan twee blootstellingsniveaus zijn gebruikt is via curve­
fitting een NOEC geschat. De concentratie behorende bij het "5 % effect "-niveau is als NOEC 
gedefinieerd (omdat ervan wordt uitgegaan dat de detectielimiet voor effectwaarnemingen 
in de orde van grootte van 5 % ligt). 
Uit het bovenstaande blijkt dat niet het functioneren van vegetaties of ecosystemen (bijvoor­
beeld uitgedrukt in stofstromen of ontwikkeling in de tijd), maar het risico voor negatieve 
effecten op individuele soorten als criterium gekozen is. Daarbij is dus impliciet de aanname 
gedaan dat de preventie van negatieve effecten bij gevoelige soorten een voldoende 
waarborg is voor de bescherming van het functioneren van vegetaties of ecosystemen (Van 
Straalen & Denneman, 1989). 
Er zijn ook argumenten om geen 100% bescherming te eisen, maar een zeker risico te aan­
vaarden. Met behulp van zowel de envelop-benadering als de ecotox-berekening is het 
mogelijk bijvoorbeeld een "95 %-beschermings"-niveau te schatten. Gezien de aard van de 
gebruikte invoergegevens mag hier strikt genomen niet onder verstaan worden dat bij dit 
niveau 95 % van de soorten beschermd wordt. Het geeft slechts aan dat 5 % van de in 
beschouwing genomen effectieve blootstellingen onder dit niveau ligt. Met de op dit 
moment beschikbare kennis en informatie is niet aan te geven of bij dit niveau ook 95 % van 
de soorten beschermd wordt. 

2.3 Clustering van soorten 

Bij een regionaal gespecificeerd milieubeleid past de overweging bij normstelling onderscheid 
te maken tussen verschillende soorten van landgebruik, met name het onderscheid tussen 
agrarisch en natuurgebied kan relevant zijn. Voor deze gebieden zijn immers verschillende 
soorten van effecten relevant. Het kan bijvoorbeeld voorkomen dat extreem gevoelige 
plantesoorten gebonden zijn aan bepaalde grondsoorten en dus alleen in bepaalde regio's 
vóórkomen. 
Omdat algemeen wordt aangenomen dat monocotyle siergewassen (tulp, fresia, gladiool 
enz.) een voor fluoriden relatief gevoelige groep is, is deze groep in dit rapport als aparte 
cluster behandeld. Overigens geldt voor deze groep in steeds mindere mate dat zij alleen op 
bepaalde grondsoorten en dus in een beperkt aantal gebieden geteeld wordt. Kasteelten zijn 



ook voor deze gewassen steeds belangrijker aan het worden en komen niet alleen meer in 
een aantal concentratiegebieden voor, maar in mindere mate verspreid over heel Nederland. 
Bij de bepaling van effectgrenswaarden is het van belang niet alleen de meest gevoelige soort 
op te sporen, maar ook verschillen in gevoeligheid tussen soorten in de beschouwing te 
betrekken. Met name bij de ecotox-berekening is een juiste schatting van gevoeligheids-
verschillen van belang. Voor het bepalen van de gemiddelde gevoeligheid en spreiding in 
gevoeligheid spelen meerdere overwegingen een rol: moet de data-set een aselecte steek­
proef zijn uit de (in Nederland voorkomende) plantesoorten, of juist evenredig verdeeld over 
alle taxonomische groepen? Voor de envelop-benadering zijn voornamelijk de gevoeligste 
soorten van belang, maar bij de ecotox-berekening is een evenredige of aselecte 
vertegenwoordiging een vereiste. Maar "evenredigheid" kan op verschillende wijzen be­
naderd worden en een aselecte steekproef is moeilijk te verantwoorden met ecologische 
argumenten. Op de gebleken mogelijkheden voor dit soort selecties wordt in hoofdstuk 3 
ingegaan. 
Het overgrote deel van de soorten waarover informatie gegeven wordt in Tabel 5 komt in 
Nederland voor. Voor enkele soorten geldt dat niet. Toch zijn deze soorten meegenomen 
omdat hun gevoeligheid in de zelfde range blijkt te liggen als de gevoeligheid van 
"Nederlandse soorten" en omdat verondersteld kan worden dat zij een indicatie zijn voor 
taxonomisch verwante soorten die wel in Nederland voorkomen. 



3. Bepalingsmethoden voor effectgrens­

waarden 

3.1 De envelop-benadering 

De envelop-benadering komt neer op de vaststelling (of schatting via interpolatie) van het 
laagste effectieve blootstellingsniveau uit een set van effectieve blootstellingen die represen­
tatief geacht wordt voor het te beschermen systeem. In deze benadering worden niet-
toxische blootstellingsniveaus gescheiden van niveaus die toxisch zijn. Grafisch is dit weer te 
geven door in een grafiek concentratie en tijd tegen elkaar uit te zetten en een curve 
zodanig te trekken dat alle effectieve blootstellingsniveaus boven en rechts van deze curve 
liggen. Deze curve wordt ook effectgrenslijn of No Observable Effect Level (NOEL) genoemd 
(Fig. 1). Als zo'n grafiek informatie van meerdere plantesoorten en meerdere experimenten 
bevat zal over het algemeen ook een deel van de niet-effectieve blootstellings- niveaus boven 
de NOEL liggen en wordt de NOEL feitelijk alleen bepaald door een zeer beperkt aantal 
waarnemingen, namelijk de waarnemingen die het dichtst bij de curve liggen. De overige 
blootstellingsniveaus spelen geen rol bij de vaststelling van de NOEL, terwijl daarin toch ook 
relevante informatie besloten ligt (bijvoorbeeld over variatie in gevoeligheid). Een ander 
kenmerk van de envelop-benadering is dat één effectief blootstellingsniveau dat extreem veel 

Jager ligt dan alle andere effectieve niveaus de ligging van de curve kan bepalen (Van der 
Eerden et al., 1991). Bij de envelop-benadering kan toevoeging van nieuwe informatie over 
effectieve blootstellingsniveaus alleen leiden tot geen verandering of tot verlaging van de 
NOEL, maar niet tot een verhoging. 
Aan deze bezwaren kan tegemoet gekomen worden door een effectgrenswaarde te defi­
niëren, waarbij bijvoorbeeld de laagste 5 % van de effectieve blootstellingsniveaus wordt 
genegeerd (Fig. 1). Daarmee wordt een "95 %-beschermingsniveau" gedefinieerd (het-geen 
strikt genomen niet hetzelfde is als het niveau waarbij 95 % van de soorten wordt 
beschermd; zie 2.2). Het kiezen voor een bepaalde vorm van een NOEL-curve heeft sterk 
arbitraire elementen in zich. Dit is in mindere mate het geval bij de curve voor een 95 'Zo-
bescherming (of nog lagere percentages) dan bij de 100 % curve, en wordt verder ver­
minderd door het 95 %-niveau eerst gescheiden voor meerdere concentratie-intervallen te 
schatten. De curve behorende bij het 100 %-niveau wordt vervolgens geschat door deze (op 
log-log-schaal) te trekken evenwijdig aan de curve van het 95 %-niveau. 
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Figuur 1. Grafische weergave van de envelop-benadering met daarin fictieve effectgrenslijnen (No 
Observable Effect Levels) voor een 100 % en 95 % beschermingsniveau 

3.2 De eco-toxicologische berekening 

De ecotox-berekening is gebaseerd op de statistische beschrijving van verschillen in gevoe­
ligheid tussen soorten. In het model wordt uitgegaan van een log-logistische verdeling van 
gevoeligheidsverschillen. Indien de geselecteerde data daar significant van afwijken kan het 
model niet gebruikt worden (Van der Meent et al., 1990). Tevens wordt er van uitgegaan dat 
de in beschouwing genomen soorten, omstandigheden en effectparameters een representa­
tieve steekproef zijn uit het te beschermen systeem. Voor wat de effecten van luchtveront­
reiniging op planten betreft is met de ecotox-berekening ervaring opgedaan bij de bepaling 
van grenswaarden voor NH3 (Van der Eerden et al., 1991) en S02 (Dueck et al., 1992). 
De berekening gaat als volgt. Eerst wordt het gemiddelde en de standaard-afwijking van de 
In getransformeerde NOECs van de in beschouwing genomen data berekend. Hiermee wordt 
een onzekerheidsfactor T berekend (1). Door het geometrisch gemiddelde van de NOECs te 
delen door T (2) wordt een concentratieniveau gedefinieerd waarbij een bepaald percentage 
van de soorten in een vegetatie beschermd wordt. De factor T is groter naarmate het aantal 
in beschouwing genomen waarnemingen kleiner is. Het met (1) en (2) berekende concentra­
tieniveau wordt HCp genoemd ("Hazardous Concentration" voor de gevoeligste p% van de 
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soorten). Deze schatting heeft betrouwbaarheidsgrenzen en dat kan in de schatting van de 
HCp betrokken worden. Zowel het percentage te beschermen soorten (p) als breedte van het 
betrouwbaarheidsinterval kan naar wens gevarieerd worden. In deze notitie is gekozen voor 
berekening van de HC bij 95 %-beschermingsniveau (p=5) en een betrouwaarheidsinterval 
van 95 %. Bij een groot aantal waarnemingen benadert de schatting van de HC5 zonder 
betrouwbaarheidsmarge in principe het 95 %-niveau in de envelop-benadering. De onder­
grens van het 95 %-betrouwbaarheidsinterval van de HCp is dan een benadering van het 
100 %-niveau in de envelop benadering. 

T = exp [(3 smkm/ Tc2) * ln(1-5)/6)] (1) 

HCp = [exp x]/T (2) 

waarin: 

T = onzekerheidsfactor 
sm = standaardafwijking van de In-getransformeerde NOECs 
km = constante afhankelijk van het aantal waarnemingen en het gekozen betrouwbaar­

heidsinterval (vlg. Kooijman, 1987) 
HC- = "Hazardous Concentration" voor p% van de soorten in ug rrr3 

p = gekozen percentage niet beschermde soorten 
Ô = p/100 
x = rekenkundig gemiddelde van de In-getransformeerde NOECs 

Omdat de berekening uiteindelijk moet leiden tot HC5's voor een beperkt aantal blootstel-
lingsduren (1 dag, 1 maand, 1 jaar) is voor andere blootstellingsduren een interpolatie toe­
gepast door NOECs te "verschuiven" langs curves parallel aan de NOEL van Figuur 3 (voor 
mathematische benadering zie: Van der Eerden et al., 1991). 
De beschikbare literatuurgegevens zijn voor een deel niet gegenereerd met de intentie er 
effectgrenswaarden uit af te leiden. Voor de envelop-benadering is dat geen groot bezwaar, 
maar de ecotox-berekening stelt hogere eisen aan de invoergegevens. Daarom is beoordeeld 
wat het effect is voor de uitkomsten van de ecotox-berekening na het opschonen van de 
data-set: 

het uitsluitend gebruiken van NOECs (en geen "laagste effectieve blootstellingen"), 
het buiten beschouwing laten van extreem hoge blootstellingsniveaus (> 10 ug rrr3, 
die in de praktijk vrijwel nooit voorkomen) 
een min of meer evenredige representatie uit verschillende (taxonomische) groepen. 
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Resultaten 

4.1 Algemeen 

De gegevens over effecten van atmosferische fluoriden zijn grotendeels afkomstig uit een 
zoekopdracht in wetenschappelijke literatuur tot 1 januari 1993. Een overzicht van de ge­
vonden data over effectieve blootstellingsniveaus is weergegeven in Tabel 6a, b en c. Bij het 
literatuuronderzoek is in eerste instantie onderscheid gemaakt tussen literatuur van voor en 
na 1984 met als doel te beoordelen of de evaluaties van RIVM en de Gezondheidsraad, wat 
informatie over effectieve blootstellingsniveaus betreft, als verouderd moeten worden be­
schouwd. Voor wat betreft de laagste effectieve blootstellingsniveaus is er in de literatuur 
van na 1984 geen nieuwe relevante informatie gevonden. Voor informatie over de effectivi­
teitvan lange-termijnblootstellingen levert de recente literatuur een bevestiging van oudere 
informatie op (Fig. 2). 
Verder valt op dat de meeste experimenten zijn gedaan in kassen onder tamelijk optimale 
klimaatomstandigheden. Op grond van algemene kennis over luchtverontreinigingseffecten 
en waarnemingen in de praktijk kan verondersteld worden dat NOEC's onder deze omstan­
digheden lager liggen dan bij voor Nederland gemiddelde veldomstandigheden. 
In enkele gevallen bleek er over een groot interval van blootstellingsniveaus weinig of geen 
gegevens beschikbaar. In dergelijke gevallen (bij minder dan 10 waarnemingen per interval) 
zijn geen HC's geschat. Door dit criterium bleken 9 van 24 HC's niet berekend te kunnen 
worden. 

4.2 Selectie van data 

De statistische verdeling van de beschikbare data-set blijkt niet significant af te wijken van 
een log-logistische verdeling. Daarom is het om die reden niet nodig een voorselectie op de 
beschikbare data toe te passen. 
Op de data-set zijn wel een aantal andere selecties toegepast. Indien bij een zelfde soort of 
cultivar meerdere effectieve concentratieniveaus bij de zelfde blootstellingduur zijn ge­
vonden, is alleen het laagste niveau gebruikt. Het zelfde geldt voor meerdere effectieve 
blootstellingsduren bij dezelfde concentratie. Voor niet continue blootstellingen is een 
gemiddelde concentratie berekend voor de gegeven expositie-periode. Deze is berekend uit 
de gegeven concentratie, de expositieduur en 0,1 ug nrr3 als "achtergrondconcentratie" voor 
de niet begaste uren. Deze concentratie is hoger dan de natuurlijke achtergrond. Maar als 
gevolg van desorptie kan na stopzetting van de begassing de HF-concentratie nog geruime 
tijd boven deze natuurlijke achtergrond blijven. Daarvoor is op deze wijze enigszins 
gecorrigeerd. 
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Figuur 2. Effectieve blootstellingsniveaus van voor en na 1984. Tevens is aangegeven welke 
blootstellingsniveaus verband houden met fluoride accumulatie en ter vergelijking de 
door het RIVM vastgestelde effectgrenswaarden. 

In enkele gevallen was de gevoeligheid van meerdere cultivars van één soort bekend. Omdat 
in deze gevallen de range van gevoeligheidsverschillen toch nog groot was en niet sterk 
onder deed voor verschillen in gevoeligheid tussen soorten, zijn cultivar-verschillen verge­
lijkbaar verondersteld aan soort-verschillen (dit heeft bij de ecotox-berekening een lichte 
onderschatting van HC to t gevolg, omdat de factor sm op deze wijze enigszins verlaagd 
wordt; zie § 3.2) 
In de data-set zitten taxonomisch gezien grote hiaten. Er is geen enkel gegeven over de ge­
voeligheid van soorten uit de hoofdafdeling I (sporeplanten, waaronder mossen, lichenen, 
varens enz.) en van de 40 ordes in de hoofdafdeling II (bloeiplanten of zaadplanten) zijn er 
slechts 14 vertegenwoordigd (Tabel 5). Eén groep soorten is sterk oververtegenwoordigd: 
monocotyle siergewassen. Binnen groepen van soorten uit natuurlijke vegetaties zijn er 
relatief veel bomen getoetst. 
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4.3 De envelop-benadering 

De schattingen van het 95 %- en een 100 %-beschermingsniveau, onderscheiden voor ver­
schillende soorten vegetaties, staan vermeld in Tabel 1 en de Figuren 3a,b, c en d. 
Voor een blootstellingsduur van 1 uur is het moeilijk grenswaarden te schatten, maar aan­
genomen mag worden dat deze ruimschoots boven het niveau van 10 ug rrr3 liggen. Voor de 
groep van monocotyle siergewassen blijkt een 100 %-beschermingsniveau niet goed uit de 
beschikbare gegevens af te leiden te zijn. Overigens heeft deze groep lagere effectgrens­
waarden dan andere landbouwgewassen. Op grond van de geschatte effectgrenswaarden 
kan niet gesteld worden dat landbouwgewassen (afgezien van monocotyle siergewassen) 
meer of minder gevoelig zijn dan soorten van natuurlijke vegetaties. 
De effectgrenswaarden voor een 100 %-beschermingsniveau zijn ongeveer gelijk aan het 
natuurlijke achtergrondsniveau, dat geschat wordt op 0.05 ug rrr3. Als de 5 % laagste 
effectieve blootstellingen genegeerd wordt zijn effectgrenswaarden nog steeds ruimschoots 
lager dan de door de RIVM genoemde waarden voor 1 dag, 1 maand en 3 maanden: 0.76, 
0.34 en 0.27 ug rrr3. De door het RIVM genoemde waarden komen volgens Figuur 3a neer op 
een 80 %-beschermingsniveau. 

Tabel 1. Grenswaarden voor effecten van atmosferische fluoriden (ug m"3) op planten bepaald 
met de envelop-benadering voor 100% en 95% beschermingniveaus 

gehele data-set monocotyle natuurlijke landbouw 
siergewassen vegetaties gewassen 

Tijd 100% 95% 100% 95% 100% 95% 100% 95% 

.1) 1u 
1 dag 

1 maand 

1 jaar 

>10 
0.08 

0,05 

0,04 

>10 
0,26 

0,16 

0,12 

-

0,36 

0,08 

0,08 

-

0,25 

0,07 

0,05 

-

0,8 
0,25 

0,19 

>10 
0,8 
0,07 

0,04 

>10 
2,2 
0,17 

0,08 

1 ' niet uit de grafiek af te leiden 

4.4 De eco-toxicologische berekening 

De ecotox-berekening is uitgevoerd op dezelfde data set. De resultaten staan vermeld in 
Tabel 2a en 2b. 

Tabel 2a. Hazardous Concentrations (HC5) voor effecten van atmosferische fluoriden op planten 
(ug m"3) berekend zonder onzekerheidsmarge. 

gehele monocotyle natuurlijke landbouw 
Tijd data-set siergewassen vegetaties gewassen 
1 dag 0,05 n.b1> n.b. n.b. 
1 maand 0,11 0,12 0,15 0,10 
1 jaar 0,07 n.b. 0,2 0,04 

" niet bepaald, aantal waarnemingen <10 
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Tabel 2b. Hazardous Concentrations (HCg) voor effecten van atmosferische fluoriden op planten 
(ug m"3) berekend met een onzekerheidsmarge van 5%. 

Tijd 
gehele 
data-set 

monocotyle 
siergewassen 

natuurlijke 
vegetaties 

landbouw 
gewassen 

1 dag 
1 maand 
1 jaar 

0,01 
0,05 
0,04 

n.b1> 
0,05 
n.b. 

n.b. 
0,05 
0,11 

n.b. 
0,04 
0,01 

' ' niet bepaald, aantal waarnemingen <10. 

De HC's worden gemiddeld ongeveer 3 keer zo laag als een betrouwbaarheidsinterval inge­
calculeerd wordt, en liggen dan over het algemeen onder de natuurlijke achtergrond 
concentratie (0,05 ug rrr3). Zonder betrouwbaarheidsinterval liggen de HC's op of iets boven 
dit niveau. De resultaten van de ecotox-berekening doen vermoeden dat de gebruikte data 
set niet geschikt is voor deze berekening. De gebruikte data zijn een verzameling literatuur­
gegevens die grotendeels niet voor deze toepassing bedoeld zijn. Voor een groot deel betreft 
het geen NOEC's maar "laagste effectieve blootstellingen", en zijn er in een aantal gevallen 
onrealistisch hoge concentratieniveaus gebruikt. Verder zijn de effect-data niet gelijkmatig 
over alle blootstellingsduren verdeeld. Het karakter van de data-set voldoet wel aan de eisen 
die gewoonlijk gesteld worden aan de toepassing in de envelop-benadering, maar klaar­
blijkelijk niet aan die voor de ecotox-berekening. Het feit dat in meerdere berekeningen de 
HC voor 1 dag lager is dan die voor 1 maand of 1 jaar is toxicologisch niet verklaarbaar, maar 
wordt waarschijnlijk vooral veroorzaakt door dat voor de berekening van de 1-dag-HC 

Tabel 2c. Hazardous Concentrations (HC5) voor effecten van atmosferische fluoriden op planten (ug 
m"3), berekend met en zonder onzekerheidsmarge, voor verschillende selecties uit de 
gehele data-set: 

het negeren van blootstellingen bij concentraties hoger dan 10 ug m"3, 
het alleen gebruik maken van NOEC's (en dus niet van "laagste effectieve 
blootstellingen"), en 
op basis van een evenredige taxonomische verdeling (Tabel 5). 

"P=5 %" geeft aan dat de HC bepaald is met inachtname van een 95 % betrouw-
baarheids-interval; bij "P=50 %" is de HC zonder betrouwbaarheidsinterval berekend. 

taxonomische indeling 

HFconc. <10 
ug rrr3 

NOECs gemiddelde per gevoeligste per 
orde orde 

P: 
Tijd 5% 50% 5% 50% 5% 50% 5% 50% 

1 dag 
1 maand 
1 jaar 

0.02 
0,10 
0,04 

0.08 
0,16 
0,07 

0,04 
0,05 
0,02 

0,10 
0,10 
0,05 

.1) 

0,05 
<0.01 

-
0,51 
0,03 

<0,01 
<0,01 
0,01 

0,04 
0,01 
0.01 

'' niet bepaald, slechts één waarneming. 
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relatief weinig data beschikbaar waren met toevallig ook nog een grote spreiding. Daarom is 
gepoogd de data-set zodanig op te schonen dat beter voldaan wordt aan de eisen die een 
betrouwbare ecotox-berekening stelt. De resultaten daarvan zijn in Tabel 2c weergegeven. 

Uit Tabel 2c blijkt dat ook het opschonen van de data-set niet to t meer realistische waarden 
leidt. Bij de vergelijking van grenswaarden bij verschillende blootstellingsduren is het 
belangrijk zich te realiseren dat niet alleen de gemiddelde gevoeligheid en de spreiding 
daarin bepalend zijn, maar ook het aantal beschikbare waarnemingen per blootstellingsduur. 
Het aantal waarnemingen is bij het opschonen verminderd (bij de taxonomische indeling 
zelfs to t minder dan 10); verschillen in aantal waarnemingen zijn in deze gevallen van grote 
invloed op het eindresultaat. 
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Figuur 3a. Effectieve blootstellingniveaus met de effectgrenslijnen voor het 80 % (a), 95 % (b) en 
100 % (c) beschermingsniveau 
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Figuur 3b. Effectieve blootstellingniveaus voor agrarische gewassen met de effectgrenslijnen voor 
het 95 % (a) en 100 % (b) beschermingsniveau 

0.1 10 100 1000 10000 

1000 

100 

É 
o> 

3. 

O « 10^-
*-• 
c 

o o 
IJL 
X 0.1 

0.01 

i i i i i i i i | i i i i i i i i | i—i i i i i n | i—i—i i i i i i | 1 1 i i i i n 

* • t t i • • i 

0.1 10 100 1000 10000 

Tijd (uren) 
Figuur 3c. Effectieve blootstellingniveaus voor monocotyle siergewassen met de effectgrenslijnen 

voor het 95 % (a) en 100 % (b) beschermingsniveau 
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Figuur 3d. Effectieve blootstellingniveaus voor natuurlijke vegetaties met de effectgrenslijnen voor 
het 95 % (a) en 100 % (b) beschermingsniveau 
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Evaluatie 

De vergelijking tussen de ecotox-berekening en de envelop-benadering brengt aan het licht 
dat tegenover de inhoudelijke voordelen van de ecotox-benadering (zie 3.2) staat dat er 
hogere eisen aan de kwaliteit van de data-set gesteld worden. Aan deze eisen blijkt de 
beschikbare data-set zelfs na opschoning (Tabel 2c) niet goed te kunnen voldoen. Op grond 
van deze conclusie zou overwogen moeten worden of het zinvol is een data-set te creëren die 
wel volledig voldoet aan de eisen die een betrouwbare ecotox-berekening stelt. Met andere 
woorden: als uitgegaan moet worden van de beschikbare gegevens zullen de uitkomsten van 
de envelop-benadering geaccepteerd moeten worden, en als geëist wordt dat de ecotox-
benadering wordt toegepast is nieuw experimenteel onderzoek noodzakelijk (zie Hoofd­
stuk 6). 

De bepaling met behulp van de envelop-benadering levert resultaten op lager dan die welke 
door het RIVM (1989) zijn genoemd. De waarden van het RIVM komen ongeveer overeen met 
het 80 %-beschermingsniveau (Fig. 3a). De ecotox-berekening levert meestal lagere waarden 
op (Tabel 2). 

Tabel 3. Grenswaarden voor effecten van atmosferische fluoriden (ug nr3) op planten voor 
verschillende beschermingsniveaus, gebaseerd op alle geselecteerde data, en bepaald met 
twee methoden. Ter vergelijking is ook de schatting van het Basisdocument Fluoriden 
genoemd (RIVM, 1989). Zie tekst voor verdere toelichting. 

Methode: Envelop-benadering Ecotox-berekening 

Referentie: 

Beschermings­
niveau: 

1 dag 
1 maand 
3 maanden 
1jaar 

RIVM (1989) 

100 % 

0,76 
0,34 
0,27 

dit rapport 

100 % 

0,08 
0,05 

0,04 

9 5 % 

0,26 
0,16 

0,12 

8 0 % 

1.0 
0.4 

0,25 

dit rapport 

9 5 % 
(onzeker­

heids 
marge 5 %) 

0,01 
0,05 

0,04 

9 5 % 
(zonder 

onzekerheids 
marge) 

0,05 
0,11 

0,07 

In het voorgaande is al opgemerkt dat de toxiciteit van fluoriden voor planten mogelijk over-
of onderschat wordt. Dit wordt nog eens samengevat in Tabel 4. Daaruit valt overigens niet 
af te leiden wat de optelling van over- en onderschattingen op levert. 
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Tabel 4. Elementen van over- en onderschatting van de toxiciteit van atmosferische fluoriden. 

Envelop 
benadering 

Ecotox 
berekening 

1.Toxiciteit van atmosferische fluoriden is gelijkgesteld 
aan toxiciteit van HF 

2. NOEC is gelijkgesteld aan de laagste effectieve 
blootstelling of het "5 % effect" niveau. 

3.Toxiciteitstoetsen zijn meestal uitgevoerd in een kas-
klimaat en niet onder veldomstandigheden. 

4.Cultivarverschillen zijn gelijkgesteld aan soort verschillen. 
5. Gevoelige soorten zijn wellicht oververtegenwoordigd. 

overschatting overschatting 

onderschatting onderschatting 

overschatting 

onderschatting 
voor 100% overschatting 

bescherming: 
overschatting 

Al eerder is opgemerkt dat voor bescherming van vee tegen fluorosis een daggemiddelde 
gedurende het beweidingsseizoen van 0,8 ug rrr3 maximaal acceptabel is en 0,3 ug nrr3 in de 
restvan het jaar (zie ook: Van der Eerden, 1991). Opgrond hiervan kan worden geconclu­
deerd dat vee waarschijnlijk tegen fluorosis beschermd wordt als gevoelige plantesoorten 
ook tegen negatieve effecten beschermd worden. Voor korte-termijn-blootstellingen geldt 
dat de advies-normen voor fluoride-gehalten in veevoer pas worden bereikt bij blootstellings­
niveaus waarbij gevoelige planten al beschadigd kunnen zijn. Voor lange-termijn blootstel­
lingen blijkt de bescherming van dieren en van planten een ongeveer even streng criterium. 
Deze conclusie is gebaseerd op maximaal toelaatbare atmosferische concentratie die overeen 
komt met een grenswaarde voor fluoride in het rantsoen van 55 ppm. De Gezondheidsraad 
(1990) geeft echter ook argumenten voor een grenswaarde van 25 ppm. In dat geval is de 
bescherming van dieren meer bepalend voor de ligging van effect-grenswaarden dan de 
bescherming van planten. Hierbij moet wel opgemerkt worden dat de wetenschappelijke 
basis voor deze veevoernorm nog smaller is dan die voor planten en dat voor de extrapolatie 
van "vee" naar dieren van meer natuurlijke ecosystemen vrijwel geen resultaten van weten­
schappelijk onderzoek beschikbaar zijn (Gezondheidsraad, 1990; Van der Eerden, 1991). 
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Verder onderzoek 

Bij de bestudering van de beschikbare informatie over normstelling zijn een aantal hiaten in 
de kennis geconstateerd. Buiten het bestek van dit rapport vallen het feit dat er nog geen 
consensus is over de meest geschikte meetmethode voor atmosferische fluoride en dat de 
wetenschappelijke basis voor normstelling voor dieren en met name voor de wilde fauna erg 
smal is. Voor evaluatie van de toxiciteit van atmosferische fluoriden voor planten is een 
behoorlijke data-set beschikbaar (Tabel 6). Voor de gebruikelijke toepassing in de envelop­
benadering is de beschikbare informatie voldoende, voor toepassing in de ecotox-benadering 
echter niet. Welke methode voor het schatten van effectgrenswaarden de beste is, moet van 
de wetenschappelijke kwaliteitvan de methode afhangen en natuurlijk niet van de uit­
komsten. De ecotox-berekening verdient in dit opzicht de voorkeur, ondermeer omdat daar­
mee beschemingsniveaus beter ingeschat kunnen worden. Dit is met name voor atmosferische 
fluoriden van belang, omdat de marge tussen effectgrenswaarden en achtergrondsconcen­
traties smal lijkt te zijn. 
Verder onderzoek levert uiteraard een betere basis voor normstelling. Verbeteringen kunnen 
voor een deel afgeleid worden uit Tabel 4, waarin oorzaken van foute schattingen worden 
opgesomd. Voorafgaande aan het uitvoeren van experimenteel onderzoek dient wel een 
goede definiëring en afbakening van te beschermen doelen plaats te vinden. Dat is in de 
eerste plaats een activiteit voor het (milieu-)beleid, maar vanuit het onderzoek kan natuurlijk 
wel feed-back gegeven worden. 
Een belangrijke vraag die in de fase van onderzoek-voorbereiding beantwoord moet worden 
is of bij normstelling voor fluoriden het wenselijk is voor verschillende soorten, vegetaties of 
ecosystemen effectgrenswaarden vast te stellen (bijvoorbeeld om de mogelijkheden van het 
uitvoeren van een gebiedsgericht milieubeleid te vergroten)? Dit betekent een uitbreiding 
van het experimenteel onderzoek, omdat met name voor niet-agrarische systemen relatief 
weinig informatie beschikbaar is. Tevens is het nodig te weten of alleen het "100 %-be-
schermings"-niveau geschat moet worden, of ook lagere percentages van bescherming. 
Bij de envelopbenadering levert een betrouwbare schatting van meerdere percentages meer 
experimenteel onderzoek op; bij de ecotox-berekening niet. 
Bij zowel de planning van onderzoek als de presentatie van resultaten is het belangrijk zich 
te realiseren dat bij toepassing van de envelop-benadering voor het schatten van hoge 
beschermingsniveaus het toevoegen van nieuwe informatie over effecten vrijwel nooit kan 
leiden tot verhoging van de effectgrenswaarden. Bij de ecotox-berekening gebeurt dat juist 
wel (de factor km wordt kleiner. De mate waarin de HCp stijgt met een toenemend aantal 
gescreende soorten hangt af van sm maar kan zeer aanzienlijk zijn; zie § 3.2). 
Om een indrukte geven van de hoeveelheid onderzoek die nodig is voor een bredere basis 
voor normstelling voor fluoriden kan het volgende voorbeeld gegeven worden. 
Van vier vegetaties moet de gevoeligheid bepaald worden (twee natuurlijke vegetatie-typen, 
verschillend in gevoeligheid en twee agrarische "vegetatie"-typen). Van elke vegetatie 
worden acht soorten gescreend. Een effectgrenswaarde wordt vastgesteld op basis van een 
concentratie/respons-relatie voor één uur, één dag, één maand en drie maanden. Het expe­
riment wordt één maal herhaald. De resultaten worden met de ecotox-berekening geëva­
lueerd. Een dergelijke opzet kan binnen een periode van twee jaar uitgevoerd worden met 
een tijdsinverstering van een onderzoeker en onderzoekmedewerker van respectievelijk 0,1 
en 0,5 mensjaar per jaar. De materiële kosten zijn in de zelfde orde van grootte als de 
personele kosten. 
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Tabel 5. Gemiddelde waarden voor concentratie (ug m"3) en tijd (uren) na rangschikking van de 
data-set naar taxonomische orde. Daarnaast is de laagste effectieve concentratie met 
bijbehorende expositieduur weergegeven uit het aantal waarnemingen (n) voor de 
betreffende orde. 

Taxonomische indeling 

Hoofdafdeling 1. 
Hoofdafdeling II. 

Afdeling 1. 

Afdeling 2. 

Klasse 1. 
Orde1.(n = 24) 

Klasse 2. 
Orde 2. (n = 1) 

Klasse 1. 
Orde 1-3 
Orde4(n=1) 
Orde 5-10 
Orde 11 (n=1) 
Orde 12 
Ordel3(n=17) 
Orde14(n=20) 
Orde 15 (n=7) 
Orde 16-17 
Orde18(n=2) 
Orde 19-22 
Orde 23 (n=2) 
Orde 24-25 
Orde26(n=1) 
Orde 27-32 
Orde 33 (n=5) 
Orde 34 (n=2) 

Klasse 2 
Orde l 
Orde 2 (n=35) 
Orde 3 
Orde 4 (n=20) 

Gemiddelde 
waarden 

Concen­
tratie 

g.w. u 

1,55 

22 

g.w. 
1.30 
g.w. 
1,47 
g.w. 
2,66 
6,67 
1128 
g.w. 
0.24 
g.w. 
6,20 
g.w. 
13,4 
g.w. 
23,9 
13,0 

g.w. 
1,07 
g.w. 
5,25 

Tijd 

g.w. 

1561 

1 

g.w. 
1440 
g.w. 
698 
g.w. 
978 
1001 
2528 
g.w. 
1536 
g.w. 
2412 
g.w. 
216 
g.w. 
1039 
93 

g.w. 
442 
g.w. 
781 

Laagste effectieve 
concentratie 

Concen­
tratie 

g.w. 

0,14 

22 

g.w. 
1,3 

g.w. 
1,47 
g.w. 
0,37 
0,10 
0,80 
g.w. 
0,19 
g.w. 
4,60 
g.w. 
13,4 
g.w. 
2,20 
1,00 

g.w. 
0,12 
g.w. 
0,15 

Tijd 

g.w. 

78 

1 

g.w. 
1440 
g.w. 
698 
g.w. 
3650 
320 

8760 
g.w. 
1536 
g.w. 
2496 
g.w. 
216 
g.w. 
2688 

72 

g.w. 
54 

g.w. 
1680 

' geen waarnemingen 
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