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Zusammenfassung

In den Jahren 1998 bis 2000 wurde bei der Hamburger Umweltbehorde das Projekt ,,Schwer-
fliichtige organische Umweltchemikalien in Innenrdumen* durchgefiihrt. Dieses Projekt ist
Bestandteil eines ldngerfristigen Konzeptes, das an nachhaltiger umweltgerechter Entwick-
lung orientiert ist und Anfang Mérz 2001 als ,,Kursbuch Umwelt, Ziele filir ein zukunftsfahi-
ges Hamburg* der Offentlichkeit vorgestellt worden ist.

Am Beispiel von 65 Privatwohnungen sollten Erkenntnisse iiber das Vorkommen von schwer-
fliichtigen organischen Umweltchemikalien in Innenrdumen gewonnen werden. Im Vorder-
grund des Interesses standen dabei Biozide, Weichmacher, Flammschutzmittel, Stabilisatoren,
RuB3-, Teer- und Bitumenbestandteile, die in vielen Produkten des tidglichen Bedarfs und in
Bauprodukten anzutreffen sind. Sammelmedium war Hausstaub, der sich als Passivsammler
fiir schwerfliichtige Komponenten in Innenrdumen bewéhrt hat. Interessierte Mitarbei-
ter(innen) der Umweltbehdrde und deren Bekanntenkreis aus Hamburg und Umgebung stell-
ten ihre vollen Staubsaugerbeutel zur Verfiigung. Bei den Wohnungen der Mitarbeiter(innen)
handelte es sich nicht um Beschwerde- oder Schadensfille. Ndhere Angaben zur Wohnung
lieferte ein Fragebogen, der in Anlehnung an die VDI-Richtlinie 4300 Blatt 1 und 8 erstellt
worden ist.

Planung und Koordinierung des Projektes sowie Voruntersuchungen wurden von der Um-
weltbehorde durchgefiihrt. Quantitative Bestimmungen sind an private Messinstitute vergeben
worden. Vor der Vergabe wurden die inhomogenen Gesamtstdube gesiebt. Zur Analyse wur-
de die < 63 um Staubfraktion ausgewihlt. Diese Staubfraktion war geniigend homogen, um
reproduzierbare Ergebnisse zu ermdglichen.

Fiir 58 schwerfliichtige Umweltchemikalien wurde in den Hausstduben der 65 Hamburger
Wohnungen eine Bestandsaufnahme durchgefiihrt.

Erstmalig wurden dabei Chlorparaffine und Organozinn-Verbindungen im Hausstaub gemes-
sen. Wihrend die Chlorparaffine deutlich zur Belastung der Hausstdube beitragen, sind die
Belastungen durch Organozinn-Verbindungen als eher gering einzuschétzen.

Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) kommt unter den 58 schwerfliichtige Umweltchemikalien
besondere Bedeutung zu. DEHP war in fast allen Hausstduben die Hauptkomponente. Die
Stoffgruppe der Phthalate wies insgesamt die hochsten Gehalte auf. Neben den Phthalaten
trugen hauptsédchlich die Chlorparaffine und das Biozid Permethrin zur Belastung bei. Es
folgten Organophosphate, weitere Biozide, Organozinn-Verbindungen und Benzo(a)pyren.

Eine Bewertung der Einzelstoffe erfolgte an Hand von 95 % Percentilen, die aus den jeweili-
gen Héufigkeitsverteilungen erhalten wurden. Ein 95 % Percentil besagt, dass 95 % der Haus-
staube einen geringeren oder hochstens gleich hohen Stoffgehalt aufweisen als es dem 95 %
Percentil entspricht. Ublicherweise dienen 95 % Percentile als umwelthygienische Referenz-
werte. Wegen der kleinen Kollektivstirke von 65 Hausstduben und der fiir Hamburg nicht
repriasentativen Auswahl an Wohnungen haben die hier ermittelten Referenzwerte noch vor-
laufigen Charakter. Zu den Stoffen, denen auf Grund ihrer hohen Gehalte oder/und ihrer toxi-
schen Wirkungen besondere Bedeutung zukommt, gehéren DEHP mit einem vorldufigen Re-
ferenzwert von 1600 mg/kg Hausstaub, Dibutylphthalat mit 180 mg/kg Hausstaub, kurzketti-
ge Chlorparaffine mit 180 mg/kg Hausstaub, Permethrin mit 110 mg/kg Hausstaub, Monobu-
tylzinn mit 8,7 mg/kg Hausstaub, Tris(2-chlorethyl)phosphat (TCEP) mit 6,2 mg/kg Haus-
staub und Benzo(a)pyren mit 1,1 mg/kg Hausstaub. Stoffgehalte bis zu diesen hier aufgefiihr-
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ten Referenzwerten repriasentieren vorldufig das {ibliche Vorkommen in Hausstduben aus
Hamburger Privatwohnungen. Stoffgehalte oberhalb des ermittelten Referenzwertes wurden
als erhoht und oberhalb des zweifachen Referenzwertes als deutlich erh6ht eingestuft.

Bekannt ist, dass die Hauptkomponenten im Hausstaub Phthalate und Chlorparaffine mit iiber
90 % bzw. rund 30 % hauptsichlich fiir PVC-Produkte Verwendung finden. Die EG hat 1999
Kleinkinder-Spielzeug aus Weich-PVC verboten, weil die duldbaren tdglichen Dosen fiir
DEHP und Diisononylphthalat tiberschritten waren. Kleinkinder sind auch in besonderem
Malle von mdéglichen gesundheitlichen Gefahren betroffen, die von Umweltchemikalien im
Hausstaub ausgehen. Kleinkinder spielen in der Regel auf dem Boden und kénnen dabei vor
allem durch Hand-Mund-Kontakt kontaminierten Hausstaub aufnehmen. Eine Abschitzung
hierfiir unter Annahme mittlerer Bedingungen ergab einen Anteil von 1 % der duldbaren tig-
lichen DEHP-Belastung fiir Kleinkinder. Bei Annahme ungiinstiger Bedingungen wurde da-
gegen ein Anteil von 230 % erhalten, d.h. die duldbare tigliche DEHP-Aufnahme fiir Klein-
kinder kann bis zum Faktor 2,3 iiberschritten werden.

Unberticksichtigt bleibt bei dieser Abschitzung die inzwischen erfolgte Neubewertung von
DEHP, Dibutylphthalat und Phthalatgemischen mit verzweigten und linearen C7-Cl11-
Alkylgruppen.

Umweltchemikalien, die als krebserzeugend, erbgutverdndernd oder fortpflanzungsgefahr-
dend bewertet werden, verdienen besondere Beachtung. DEHP ist seit Mirz 2001 in der
TRGS 905 als fruchtschiddigend und die Fortpflanzungsfahigkeit beeintrachtigend eingestuft
worden. Als fortpflanzungsgefdhrdend werden auch seit September 2001 das Dibutylphthalat
und ab Mai 2002 Phthalatgemische mit verzweigten und linearen C7-C11-Alkylgruppen be-
wertet. Bei kurzkettigen Chlorparaffinen ist eine krebserzeugende Wirkung moglich. Tris(2-
chlorethyl)phosphat kann krebserzeugend wirken und die Fortpflanzungsfahigkeit beeintréch-
tigen. Diese Stoffe unterliegen bisher noch keinem Verbot. Fiir kurzkettige Chlorparaffine ist
im Mai 2002 eine EG-Richtlinie beschlossen worden, die ein Verwendungsverbot in der Me-
tallver- und Metallbearbeitung und beim Fetten von Leder fiir Produkte vorsieht, die kurzket-
tige Chlorparaffine mit einem Gehalt von iiber 1 % enthalten. Fiir die verbleibenden Anwen-
dungen z.B. als Flammschutzmittel und Weichmacher ist eine Priifung der Gesundheits- und
Umweltrisiken bis 1. Januar 2003 vorgesehen. Kurzkettige Chlorparaffine und Tris(2-
chlorethyl)phosphat werden in Deutschland nicht mehr produziert, aber der Import ist noch
moglich. Bei zukiinftig herzustellenden Produkten sollte durch freiwilligen Verzicht oder
Verbot insbesondere der Einsatz dieser Umweltchemikalien vermieden werden.

Nur fiir die wenigsten Umweltchemikalien liegen Vergleichsergebnisse vor. Die Vergleichs-
moglichkeiten werden weiterhin dadurch eingeschrinkt, dass nicht in jedem Falle mit der
<63 um Staubfraktion gearbeitet wurde. Bei Studien aus Niedersachsen von 1997 und
Schleswig-Holstein von 1995/96 wurden fiir alte Biozide wie z.B. DDT, Methoxychlor, Pen-
tachlorphenol und Lindan um den Faktor 2 — 4 héhere 95 % Percentile gefunden als in Ham-
burger Hausstduben. Umgekehrt verhielt es sich bei neueren Bioziden wie z.B. Permethrin,
Chlorpyrifos und Propoxur. In diesem Falle lagen die Hamburger 95 % Percentile um den
Faktor 2 — 4 hoher. Bei Phthalaten lagen die 95 % Percentile einer Niedersachsen/Schleswig-
Holstein-Studie von 1998/99 um den Faktor 1,3 — 1,7 hoher. In den Hausstduben aus Ham-
burg und Norddeutschland (1997) zeigten sich deutlich hiufiger Riickstinde von chlorierten
Organophosphaten und Benzo(a)pyren als in Hausstduben aus Stiddeutschland (1997).

In Verbindung mit den Informationen aus den Fragebégen wurde eine Methode entwickelt,
die auch bei kleinem Kollektivumfang (n > 5) bereits Aussagen {liber vermutlich emittierende
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Produkte ermoglicht. Verglichen wurden die 75 % Percentile von Ergebnissen aus Wohnun-
gen, die ein in Verdacht stehendes Produkt enthalten, mit 75 % Percentilen von solchen, die
dieses Produkt nicht enthalten. Die jeweiligen 75 % Percentile bildeten den Zadhler und Nen-
ner eines Quotienten, der als Auswahlkriterium diente. Angewandt wurde der Percentil-
Quotient zunéchst auf grof3flichige Produkte, fiir die Informationen aus den Fragebdgen vor-
lagen.

Fiir das Biozid Permethrin wurden Teppichboden mit Wollflor als mogliche Hauptquelle er-
kannt. Der gelegentliche Einsatz von Permethrin in Priparaten zur Parasitenbekdmpfung bei
Hunden oder Katzen besal3 dagegen nur untergeordnete Bedeutung.

Bemerkenswert ist, dass Methoxychlor, zusammen mit DDT ein Biozid der ersten Generation,
nach Permethrin, wenn auch mit deutlichem Abstand, die hochsten Gehalte unter den Biozi-
den im Hausstaub aufweist. Eine entsprechende Reihenfolge der Gehalte wurde auch bei Un-
tersuchungen in anderen Bundesldndern festgestellt. Die Auswertung ergab Hinweise, dass
Methoxychlor neben DDT als Holzschutzmittel bei Holzdielenbdden eingesetzt worden ist.
Ferner wies ein erhdhter Percentil-Quotient auf Insektizidbehandlung bei Hunden hin. Die
Ergebnisse zeigen, dass Propoxur hauptsidchlich z.B. im Flohhalsband bei Hunden Anwen-
dung findet, wihrend Chlorpyrifos vornehmlich zur Parasitenbekdmpfung bei Katzen einge-
setzt wird.

Fiir das bereits seit 1972 in Westdeutschland verbotene persistente Biozid DDT wurden eben-
falls Holzdielen-Bdden als mogliche emittierende Quelle erkannt. Welche Auswirkungen ver-
schiedene Arten der Oberflichenbehandlung auf die DDT-Emissionen haben, konnte eben-
falls mit dem Percentil-Quotienten gezeigt werden.

Fiir das 1989 verbotene Holzschutzmittel Pentachlorphenol ergab sich kein erhdhter Percentil-
Quotient. Offensichtlich sind die Hauptquellen nicht unter den groBfldchigen Produkten zu
finden. Lindan besitzt im untersuchten Hausstaub aus Hamburger Wohnungen nur eine unter-
geordnete Bedeutung.

Fiir die Organozinn-Verbindungen Monobutylzinn (MBT) und Dibutylzinn (DBT) weist ein
erhohter Percentil-Quotient auf PVC-Bodenbeldge als Quelle hin, welche die Organozinn-
Verbindungen als Stabilisatoren gegen thermische Beanspruchung oder/und als UV-Schutz
enthalten.

Bei den Phthalaten, Chlorparaffinen und Organophosphaten zeigte es sich, dass die Informa-
tionen aus den Fragebdgen, die sich auf groBflachige Produkte beschrinkte, fiir eine Zuord-
nung zu bestimmten Produkten, noch nicht ausreichend waren. Insbesondere fiir Phthalate ist
zu vermuten, dass in groBer Hiufigkeit auftretende kleinflachige Produkte wie z. B. Umman-
telung von Elektrokabeln u.4. zur Emission der Stoffe beitragen.

Die Einhaltung von léngerfristig angestrebten umweltpolitischen Zielwerten von < 1 mg/kg
bzw. < 10 mg/kg , wie sie im ,,Kursbuch Umwelt, Ziele fiir ein zukunftsfdhiges Hamburg*
vorgegeben sind, wurde gepriift. Mit der angestrebten Einhaltung dieser umweltpolitischen
Zielwerte soll ein Anreiz fiir den vermehrten Bedarf und die Produktion von emissionsdrme-
ren Produkten geschaffen werden. Die umweltpolitischen Zielwerte sind nicht toxikologisch
begriindet.

Der Zielwert von < 10 mg/kg wurde fiir DEHP und Dibutylphthalat bei keinem der 65 Haus-
stdube eingehalten. Bei weiteren Phthalaten und den Chlorparaffinen liegt der Hausstaubge-
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halt nur bei wenigen Wohnungen unterhalb von 10 mg/kg. Der Zielwert von < 1 mg/kg wird
bei einigen Organophosphaten und Permethrin ebenfalls nur in wenigen Féllen erreicht. Bei
Tributylzinn (TBT) wird dagegen der Zielwert von 1 mg/kg bereits jetzt in allen Hausstduben
eingehalten. Selbst bei Erniedrigung des Zieles auf < 0,1 mg/kg halten die Hausstdube aus
90 % der Wohnungen das Ziel ein.
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1. Einleitung

Produkte emittieren vielfach Chemikalien, die zu einer Schidigung der menschlichen Ge-
sundheit und der Umwelt beitragen konnen. Erinnert sei an Pentachlorphenol (PCP), das bis
zum Verbot 1989 als Wirkstoff u.a. in Holzschutzmitteln enthalten war. In Innenrdumen ist
Hausstaub ein geeigneter Indikator zur Erkennung schwerfliichtiger organischer Umweltche-
mikalien.

Mit dem wirtschaftlichen Aufschwung nach dem 2. Weltkrieg wurden viele mineralische und
metallische Stoffe, Holz und Fasermaterialien auf natiirlicher Basis verdringt durch Kunst-
stoffe, Verbundwerkstoffe und synthetische Hilfsmittel. Es begann eine schnelle Einfiihrung
einer stindig zunehmenden Anzahl neuer Bau- und Ausstattungsmaterialen, begleitet von
einer ebenfalls rasanten Entwicklung auf dem Sektor der Konsumartikel, bei Heimwerkerpro-
dukten, Reinigungs- und Pflegemitteln, sowie Biiro- und Schreibwaren. Mit diesen Produkten
gelangten zahlreiche Zusatzstoffe wie Losemittel, Biozide, Konservierungsmittel u.a. Hilfs-
stoffe in die Innenrdume (s. Kapitel 1.3.1), die bis dahin keinen Einfluss auf die Raumluftqua-
litdt hatten.

Unterstiitzend fiir das Entstehen erhdhter Raumluftbelastungen wirkte die Einfithrung ver-
schirfter MaBnahmen der Energieeinsparung ab Mitte der 70er Jahre, die als Folge verbesser-
ter Raumabdichtung zu einem verringerten selbstindigen Luftwechsel fiihrte.

Hinzu kommt die lange tigliche Aufenthaltsdauer in Innenrdumen von bis zu 90 %. Eine an
sich geringe Belastung in Innenrdumen kann wegen dieser langen Aufenthaltszeiten durchaus
groBBere Auswirkungen auf die Gesundheit der Bewohner haben. Eines besonderen Schutzes
bediirfen dabei Kinder, Schwangere und dltere Menschen.

Die Kombination der genannten Einfliisse war mal3geblich dafiir verantwortlich, dass es ab
Mitte der 70er Jahre verstirkt zu Schadens- und Beschwerdefillen aus der Bevolkerung kam.
Auch in Hamburg sind ab dieser Zeit groflere Messkampagnen und SanierungsmalBnahmen
vor allem in Kindergirten und Schulen durchgefiihrt worden. Bekannte Problemstoffe aus
dieser Zeit sind:

e ab 1984 Formaldehyd in Hamburger Kindergirten, Schulen, Privatwohnungen,

ab 1986 leichtfliichtige organische Kohlenwasserstoffe (VOC) in Hamburger Schulen und
Privatwohnungen,

ab 1986 Pentachlorphenol (PCP), Lindan in Hamburger Wohnungen,

1989 Dioxine und Furane (PCDD und PCDF) in Hamburger Kindergérten [1, 2],

1989 Bromierte Dioxine und Furane (PBDD und PBDF) aus einem Fernsehgerit [3],

1987 - 1990 Tetrachlorethen (Per) in vier Messserien in Wohnungen und Kellerriumen
eines Hamburger Mietshauses mit ehemaliger Miinzreinigung in den Kellerrdumen [4],
1993 Polychlorierte Naphthaline (PCN) in Hamburger Schulpavillons [5],

1994 - 1995 Asbest z.B. im inzwischen gesprengten Hochhaus am Millerntor,

1996 Polychlorierte Biphenyle (PCB) in Hamburger Schulen [6],

2000 Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK) in Hamburger

Wohnungen [7].

Anlass fiir Innenraumuntersuchungen waren in der Vergangenheit hauptsidchlich Schadens-
oder Beschwerdefille. Die dabei erzielten Ergebnisse sind geprigt durch die besonderen
Rahmenbedingungen des Einzelfalles und lassen sich nicht ohne weiteres auf die Bedingun-
gen in anderen Innenrdumen iibertragen. Ubergreifende systematische Bestandsaufnahmen hat
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bisher vor allem das Institut fiir Wasser- Boden- und Lufthygiene (heute zum Umweltbundes-
amt gehdrend) durchgefiihrt [8 - 10].

In dem vorliegenden Bericht werden keine Schadens- oder Beschwerdefille behandelt. Die
untersuchten Proben stammen von interessierten Mitarbeiterinnen der Umweltbehorde und
deren Bekanntenkreis aus Hamburg und Umgebung. Die Ergebnisse sollen zu einer Be-
standsaufnahme zusammengefasst werden, die erste allgemeine Aussagen iiber das Vorkom-
men von schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien in Hausstduben aus Hamburger
Privatwohnungen ermdglichen, die nicht als Schadens- oder Beschwerdefille auffillig ge-
worden sind.

Bei der Art der Wohnungsauswahl und der geringen Anzahl von 65 Wohnungen sind keine
fiir Hamburger Haushalte reprasentativen Ergebnisse zu erwarten, wohl aber konnen die ge-
wonnenen Erkenntnisse iiber Produkte und ihre Emissionen fiir alle Haushalte z.B. beim Kauf
neuer Produkte von Nutzen sein (s. Kapitel 4 bis 7).

Untersucht werden sollten schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Innenrdumen.
Schwerfliichtige organische Stoffe besitzen auf Grund geringer Dampfdriicke eine geringe
Mobilitdt und sind nur in seltenen Fillen am Geruch erkennbar. Einfaches Liiften ist in den
meisten Féllen nicht ausreichend, um schwerfliichtige Stoffe aus den Innenrdumen zu entfer-
nen.

Als Indikator fiir das Vorhandensein schwerfliichtiger organische Komponenten hat sich
Hausstaub bewihrt (s. Kapitel 1.3.2) [11 - 13].

Untersucht wurde der Hausstaub aus Staubsaugerbeuteln von 65 Privatwohnungen aus Ham-
burg und dem Hamburger Umland. Hauptgewicht lag dabei auf neuen Stoffen bzw. Stoffen,
die bisher wenig Beachtung gefunden haben. Insgesamt wurden 58 Komponenten untersucht.
Zu den Stoffen gehoren Biozide, Weichmacher, Flammenschutzmittel, Stabilisatoren und
Benzo(a)pyren sowie Organozinn-Verbindungen. Bekannt ist die Organozinn-Verbindung
Tributylzinn, deren Einsatz als Biozid in Antifouling-Farben bei Schiffen unter 25 m Lénge
bereits verboten ist [14,15].

1.1 Veranlassung

Es ist nur wenig liber den Einsatz von schwerfliichtigen Chemikalien in Produkten und deren
Auswirkungen auf Mensch und Umwelt bekannt. Bisher besteht fiir Anwender von Chemika-
lien (industrielle Benutzer und Verarbeiter) keine Verpflichtung die fiir Risikobewertungen
erforderlichen Daten ihrer Produkte zur Verfiigung zu stellen. Die erweiterte Verantwortung
der Anwender von Chemikalien wird im Weillbuch der Europédischen Kommission als ein
wichtiges Schliisselelement der zukiinftigen Chemikalienpolitik genannt [16]. Zur Verbesse-
rung des Kenntnisstandes soll in einem ersten Schritt anhand einer Bestandsaufnahme geklart
werden, welche schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien in Privatwohnungen iiber-
haupt vorkommen und welche Gehaltsbereiche zu erwarten sind.

1.2 Ziele

Erstes Ziel der Untersuchungen ist eine Bestandsaufnahme, die Informationen liefert, welche
schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien hiufig zur Belastung beitragen und fiir
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welche der Umweltchemikalien die Belastung auf Einzelfdlle beschriankt ist. Zweites Ziel ist
es anhand der Bestandsaufnahme die Umweltchemikalien zu ermitteln, die auf Grund hoher
Staubgehalte oder toxischer Wirkungen in besonderer Weise die Raumluftqualitdt in Woh-
nungen beeinflussen. Als drittes Ziel soll die Bestandsaufnahme die Basis fiir eine Suche nach
moglichen emittierenden Produkten bilden. Der Schutz vor gesundheitsschdadigenden Stoffen,
die aus Produkten emittieren ist ein wichtiges Kriterium bei der Priifung von Produkten auf
Nachhaltigkeit [17]. Eine toxikologische Bewertung der Hausstdube ist dagegen kein Ziel der
Untersuchungen.

1.3 Definitionen
1.3.1 Innenraume

Der Rat von Sachverstindigen fiir Umweltfragen hat 1987 in einem Sondergutachten Innen-
rdume wie folgt definiert [18]:

Wohnungen mit Wohn-, Schlaf-, Bastel-, Sport- und Kellerriumen, Kiichen und Badezim-
mern; Arbeitsrdaume bzw. Arbeitsplitze in Gebduden, die nicht im Hinblick auf Luftschadstof-
fe arbeitsschutzrechtlichen Kontrollen unterliegen (so z.B. Biiros, Verkaufsrdume); 6ffentli-
che Gebidude (Krankenhiuser, Schulen, Kindergirten, Sporthallen, Bibliotheken, Gaststétten,
Theater, Kinos und andere Veranstaltungsrdume) sowie die Fahrgastrdume von Kraftfahrzeu-
gen und allen 6ffentlichen Verkehrsmitteln.

1.3.2 Hausstaub

Es gibt fiir den Begriff ,,Hausstaub* bisher noch keine allgemein verbindliche Definition. Zur
Abgrenzung gegeniiber Schwebstaub, dem luftgetragenen Staubanteil, wird die Definition aus
der VDI-Richtlinie 4300 Blatt 8 iibernommen [19]. Danach werden unter Hausstaub alle Ar-
ten von Partikeln verstanden, die sich in abgelagerter (niedergeschlagener) Form in Innen-
rdumen antreffen lassen. Es kann sich um Feststoffe aus den verschiedensten anorganischem
oder organischen Materialien handeln, die natiirlichen oder synthetischen Ursprungs sein
konnen. Der Begriff umfasst sowohl Anteile, die im Innenraum selbst ihren Ursprung haben,
als auch solche, die von auflen eingetragen werden.
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2. Messmethoden
2.1 Probenahme und Vorbehandlung von Hausstaub
2.1.1 Hausstaub als Screeningmaterial

Fiir die Suche nach schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien in Innenrdumen hat
sich Hausstaub als Indikator bewéhrt. Ein Beispiel hierfiir sind hohe Gehalte an polyzykli-
schen aromatischen Kohlenwasserstoffen (PAK) im Hausstaub, die 1998 zu teerhaltigen Par-
kettklebern als Quelle fiihrten [20, 21].

2.1.2 Probenahme des Hausstaubes

Die Probenahme des Hausstaubes erfolgte durch Bewohner von Privatwohnungen mit ihren
eigenen Staubsaugern. Bei den Bewohnern handelte es sich um interessierte Mitarbei-
ter(innen) der Umweltbehdrde und deren Bekanntenkreis. Fiir keine der Wohnungen lag ein
Beschwerde- oder Schadensfall vor. Zu den von der Umweltbehorde vorgegebenen Rahmen-
bedingungen gehorte, dass nur volle Hausstaubbeutel angenommen wurden, um sicherzustel-
len, dass eine ausreichende Staubmenge fiir Analysen zur Verfiigung steht. In einem Probe-
nahme-Protokoll waren die Probenahmebedingungen zu vermerken (s. Abbildung Al im An-
hang). Der gefiillte Staubsaugerbeutel war zu verschlieBen und dann in zur Verfiigung gestell-
ten Vakuumverbundfolienbeuteln zu verpacken, wie sie auch vom Institut fiir Wasser-, Bo-
den- und Lufthygiene fiir das Umwelt-Survey - Hausstaub eingesetzt worden sind [8]. Zusitz-
lich wurde von den Bewohnern ein Fragebogen ausgefiillt, in dem wichtige Informationen zur
Wohnung, dem Umfeld und den Gewohnheiten der Bewohner erfragt wurden (s. Abbildung
A2 im Anhang). Bei der Erstellung des Fragebogens lieferten Vorschlige fiir Fragebdgen aus
den VDI-Richtlinien 4300 Blatt 1 und Blatt 8 hilfreiche Anregungen [22, 19].

2.1.3 Vorbehandlung des Hausstaubes

Die Inhomogenitit der Matrix Hausstaub macht eine Fraktionierung nach Korngréfen erfor-
derlich. Vorversuche mit einer Siebmaschine ergaben, dass ausreichende Homogenitit erst
unterhalb einer Korngréfle von 63 pm erreicht wird. Dieses Ergebnis steht im Einklang mit
Angaben aus der Literatur [23]. Nur ausreichend homogenes Probenmaterial sichert bei der
Vielzahl der hier angewendeten unterschiedlichen Analysenmethoden eine Vergleichbarkeit
der Ergebnisse.

Niéhere Angaben zu einzelnen Methoden finden sich im Anhang in Kapitel 9.3 Die angewand-
te Siebmethode ist dort als Methode A1 kurz erldutert.

Wenn bei den nachfolgend beschriebenen Untersuchungen von Hausstaub gesprochen wird,
so bezieht sich das immer auf die < 63 um-Fraktion.
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2.2 Qualitative Untersuchung von Hausstaub
2.2.1 Ubersichtsanalyse mit Schnellmethode

Von allen < 63 pm-Fraktionen wurde zunichst eine Ubersichtsanalyse angefertigt, um Haupt-
komponenten, charakteristische Stoffmuster aber auch evtl. Auffilligkeiten, z.B. besondere
Stoffe oder Stoffe mit besonders hohen Gehalten, frithzeitig zu erkennen (s.a. Methode A2).
Diese Voruntersuchungen wurden bei der Umweltbehdrde durchgefiihrt.

2.2.2 Suche nach neuen schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien

Vier Hausstaubproben wurden exemplarisch auf neue schwerfliichtige organische Umwelt-
chemikalien untersucht. Die Untersuchung ist an das Messinstitut Gesellschaft fiir Umwelt-
schutz (GfU) TUV- Nord GmbH vergeben worden. (s.a. Methode A3).

2.3 Quantitative Untersuchung von Hausstaub

Fiir die quantitative Untersuchung des Hausstaubes wurden von der Umweltbehorde jeweils
2 g der < 63 um Hausstaub-Fraktion den beauftragten Messinstituten zur Verfligung gestellt.
Mit Ausnahme der Bestimmung von Organozinn-Verbindungen wurden alle quantitativen
Analysen an die Gesellschaft fiir Umweltschutz (GfU) TUV-Nord GmbH vergeben. Die Or-
ganozinn-Verbindungen wurden von dem Messinstitut GALAB analysiert [24]. Dazu war es
erforderlich eine urspriinglich fiir die Matrix Sedimente benutzte Methode auf die Matrix
Hausstaub zu erweitern.

Fiir eine Reihe von Stoffgruppen mussten die Analysenmethoden fiir die quantitative Be-
stimmung in der Matrix Hausstaub erst im Verlauf des Projektes entwickelt werden oder um
neu hinzukommende Stoffe erweitert werden. Neue Methoden wurden fiir die Stoffgruppen
organische Phosphorsédureester und Chlorparaffine erarbeitet. Fiir die Stoffgruppe der Phthala-
te konnte durch Umstellung von Fliissigchromatographie (HPLC/UV) auf Gaschroma-
tographie (GC/MS) bei gesteigerter Empfindlichkeit den Problemen einer komplexen Haus-
staubmatrix besser begegnet werden.

2.3.1 Probenvorbehandlung

Die unterschiedlichen Eigenschaften der Stoffgruppen erfordern eine jeweils angepasste Pro-
benvorbehandlung. (s.a. Methode A4).

2.3.2 Bestimmungsmethoden fiir Biozide, Phthalsaureester, Chlorparaffine
und organische Phosphorsiureester

Als Bestimmungsmethode diente mit Ausnahme der Organozinn-Verbindungen eine gaschro-
matographische Methode mit massenselektiver Detektion (GC/MS-Kopplung) im SIM-
Modus (Single-Ion-Monitoring). Als Ionisierungstechniken wurden sowohl die El-Ionisierung
(electron impact) als auch die negative chemische lonisation (NCI) eingesetzt. Die NCI-
Methode besitzt im Vergleich zur EI-Methode vielfach eine bessere Empfindlichkeit und

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 12/126



und Selektivitit. Die Anwendung der NCI-Methode erspart bei vielen Stoffen eine aufwendi-
ge Aufreinigung.

Die Quantifizierung erfolgte nach der Methode des internen Standards mit einer 5-Punkte
Kalibrierung. Als interne Standards kamen deuterierte oder '*C-markierte Verbindungen zur
Anwendung. Nicht alle Komponenten sind im Handel erhéltlich. So sind die chlorierten Pro-
pylphosphate bisher nicht erhéltlich. Die Ergebnisse der chlorierten Propylphosphate wurden
deshalb jeweils auf Tris(2-chlorethyl)phosphat bezogen. Die Chlorparaffine werden bisher
lediglich als technische Gemische angeboten.

Die Bestimmungsgrenze wurde gemif3 DIN 32645 mit der Leerwert-Methode bestimmt [25].
Fiir die einzelnen Stoffgruppen ergaben sich folgende Bestimmungsgrenzen (BG):

Tab. 1: Bestimmungsgrenzen fiir verschiedene Stoffgruppen im Hausstaub

Stoffgruppe Bestimmungsgrenze (BG) [mg/kg]
Insektizide 0,1

Fungizide 0,1
Benzo(a)pyren 0,1

Chlorparaffine 10
Phosphorsédureester 0,1
Phthalsdureester 1(10)

(Diisononyl-, Diisodecylphthalat)

Es ergaben sich Wiederfindungsraten im Bereich von 80-110 % (s. a. Methode AS5).

Der Fehler der Methode wird auf ca. 10 % geschétzt. Bei der Bestimmung von Chlorparaffi-
nen, Diisononylphthalat und Diisodecylphthalat muss mit einem Fehler von ca. 30 % gerech-
net werden, da es sich hierbei um Gemische isomerer Verbindungen handelt, die nicht in die
einzelnen Verbindungen getrennt werden konnen. Die Integration der Peakflichen dieser Ge-
mische erfolgte auf manuelle Weise.

2.3.3 Bestimmungsmethode fiir Organozinn-Verbindungen

Die Organozinn-Verbindungen wurden mit Hilfe von GC/AED detektiert. Die Quantifizie-
rung erfolgte durch Zugabe von Tetrapropylzinn als internem Referenzstandard. Die Kontrol-
le der Richtigkeit der Analysen erfolgte mit einem zertifizierten Referenzstandard (BCR 646:
,»Organotin in Freshwater Sediment®).

Die Bestimmungsgrenze wurde gemi3 DIN 32645 mit der Kalibrierdatenmethode bestimmt
[25]. Fiir alle Organozinn-Verbindungen ergab sich eine Bestimmungsgrenze von 1 ug/kg
Hausstaub. Damit ist die Bestimmungsmethode fiir Organozinn-Verbindungen im Vergleich
zu den anderen Bestimmungsmethoden deutlich empfindlicher. Die Wiederfindungsraten la-
gen im Bereich von 75-100 % (s. a. Methode A6). Fiir Butylzinn-Verbindungen wurde eine
Methodenprézision von kleiner als 4,7 % ermittelt (s.a. Methode A7).
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3. Ergebnisse
3.1 Qualitative Untersuchung von Hausstaub

Die qualitative Untersuchung von 4 Hausstaubproben iiber den gesamten Polaritédtsbereich
ergab, dass Hausstaub an organischen Bestandteilen in der Hauptsache Fettsduren, Aliphaten
und Phthalate enthilt (s.a. Methode A3 im Anhang 9.3).

Die halbquantitative Bestimmung mit deuterierten Alkanen als internen Standards ergab fol-
gende Verteilung auf die Stoffgruppen (s. Tabelle 2). Je nach Probe ergab sich ein Gesamtge-
halt an bestimmten organischen Bestandteilen von 5500 - 7000 mg/kg Hausstaub. Auf die
Stoffgruppe der Fettsduren entfiel ein Anteil von rund 50 - 70 %, auf Aliphaten rund
10 - 30 %. Es folgten die Phthalate mit 5 - 20 %. Als weitere Stoffgruppen kamen Fettséure-
ester, Steroide, Aldehyde und Alkohole mit Gehalten bis zu 5 % hinzu. Daneben waren eine
Reihe weiterer Stoffgruppen mit noch geringeren Gehalten vertreten.

Tab. 2: Hauptkomponenten im Hausstaub

Stoffgruppen Hauptkomponenten % - Anteil*
Fettsduren C12-Cl18 hs. Cl16 50-70
Aliphaten C27-C31 10 - 30
Phthalate DEHP 5-20
Fettsdureester bis 5
Steroide Cholesterin bis 5
Aldehyde bis 5
Alkohole bis 5

* Basis: Summe aller bestimmten organischen Komponenten mit 5500 - 7000 mg/kg

Die Reihenfolge der Einzelstoffen ist bei allen 4 Proben gleich. Die Einzelstoffe werden ange-
fiihrt von Palmitinsiure (C16), gefolgt von Olsiure (C18), Stearinsiure (C18), Myristinsiure
(C14) dann Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) als Hauptkomponente der Phthalate. Weschler
hat Schwebstaub aus amerikanischen Innenrdumen begrenzt auf unpolare Komponenten un-
tersucht [26]. In Ubereinstimmung mit den vorliegenden Ergebnissen ergaben sich ebenfalls
C27 - C31-Aliphaten als unpolare Hauptkomponenten.

3.2 Suche nach unbekannten schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien
3.2.1 Allgemeine Probleme bei der Suche

Die Identifizierung von unbekannten Stoffen erfolgte an Hand von GC/MS-Ubersichten iiber
den gesamten Massenbereich. Die erhaltenen Massenspektren wurden dabei rechnergestiitzt
mit Spektren aus der Massenspektrenbibliothek verglichen. Hauptkomponenten lieBen sich
auf diese Weise sicher identifizieren. Zur Suche nach unbekannten Spurenstoffen war die Me-
thode im Allgemeinen aber zu unempfindlich. Erst eine Kenntnis der fiir den Spurenstoff cha-
rakteristischen Massenfragmente wiirde die Voraussetzungen schaffen durch Begrenzung auf
diese Massenfragmente die Empfindlichkeit ausreichend zu steigern.

Versuche, fiir das Auffinden unbekannter Bestandteile ein hochauflosendes Massenspektro-
meter zu nutzten, hatten ebenfalls keinen Erfolg. Wie oben bereits gezeigt, enthédlt Hausstaub

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 14/126



eine Vielzahl von Stoffgruppen aus allen Polaritdtsbereichen. Diese stérende Matrix bereitete
Probleme bei der Gerdteabstimmung und verhinderte dadurch eine erfolgreiche Suche.

Eine vorherige Aufreinigung bietet ebenfalls keine Losung des Problems, da bei jeder Aufrei-
nigung die Gefahr nicht auszuschlieBen ist, dass gesuchte unbekannte Spurenstoffe verloren
gehen konnen.

Die Suche beschrinkt sich deshalb auf Stoffe, fiir die Hinweise vorhanden sind, dass sie mog-
licherweise als Inhaltsstoff im Hausstaub enthalten sein kdnnten.

3.2.2 Suche mittels Massenspektrometrie mit Elektronenstof3-Ionisation (EI)

Begonnen wurde die Suche nach unbekannten Stoffen mit der Massenspektrometrie. Die loni-
sation der Stoffmolekiile erfolgte dabei mittels Elektronensto3 (EI). Diese Methode findet
breite Anwendung. Entsprechend grof3 ist Zahl der Komponenten, fiir die bereits Massen-
spektren in Form von Spektrensammlungen vorliegen. Eine Identifizierung von bisher noch
unbekannten Stoffen wird auf diese Weise erheblich erleichtert.

Identifiziert werden konnten aber lediglich einige bereits bekannte Biozide, Weichmacher und
Flammschutzmittel. Dazu gehoren: Phthalate, Permethrin, Bis(2-ethylhexyl)adipat,
Tris(2-butoxyethyl)phosphat.

Bei Nachrecherchen wurde gezielt nach schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien
gesucht, fiir die es Hinweise gab, dass sie moglicherweise als Inhaltsstoffe im Hausstaub in
Frage kommen. Die Suche erfolgte in den einzelnen Losemittel-Fraktionen anhand von cha-
rakteristischen Massenfragmenten.

Gefunden wurden die Komponenten:
¢ Diisononylphthalat,

¢ Diisodecylphthalat,

e Tris(chlorpropyl)phosphat,

Diese Stoffe wurden neu in die Stoffpalette flir quantitative Untersuchungen des Hausstaubes
aufgenommen.

Nicht gefunden wurden die Komponenten:
e Methylisothiazolinon,

e Chlormethylisothiazolinon,

e (Carbendazim,

e Bendiocarb.

3.2.3 Suche mittels Massenspektrometrie mit Chemischer Ionisation

Fiir die weitere Suche wurden die Massenfragment-Ionen statt mit der tiblichen Elektronen-
stoB-Ionisation (EI) mit der Chemischen Ionisation (CI) erzeugt. Fiir diese Methode liegen
bisher nur wenig Vergleichsspektren vor. Im Unterschied zur Ionisation durch Elektronenstof3
erfolgt die Ionisation bei der Chemischen lonisation deutlich schonender, mit der Folge, dass
weniger Molekiil-Bruchstiicke gebildet werden und mit der Methode im Allgemeinen eine
bessere Selektivitidt und Empfindlichkeit erreicht werden kann.
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Als bisher nicht untersuchte Inhaltsstoffe im Hausstaub wurden bei dieser Suche die Stoff-
gruppe der Chlorparaffine gefunden.

Aus dieser Stoffgruppe sind gefunden worden:
e Chlorparaffine kurzkettig, C10 - C13,
e Chlorparaffine mittelkettig, C14 - C17.

Diese Stoffgruppe ist in den Umweltmedien bisher nur selten untersucht worden [27]. Mit den
hier vorgestellten Untersuchungen werden erstmalig Chlorparaffine im Hausstaub nicht nur
nachgewiesen sondern auch, wie im Kapitel 3.3 ausfiihrlich dargestellt wird, im Hausstaub
einer grofleren Anzahl von Wohnungen quantitativ gemessen.

Die Massenspektren ergaben keine Hinweise auf bromierte Verbindungen.

3.2.4 Suche mittels Atomemissionsdetektor (AED)

Mit dem Atomemissionsdetektor wurde aus der Stoffgruppe der Organophosphate
Tris(dichlorpropyl)phosphat gefunden.

Auch zur Suche nach zinnorganischen Verbindungen im Hausstaub wurde von der Fa.
GALAB ein Atomemissionsdetektor genutzt. An Organozinn-Verbindungen wurden folgende
Komponenten in die Stoffpalette zur quantitativen Bestimmung aufgenommen:

Monobutylzinn,
Dibutylzinn,
Tributylzinn,
Tetrabutylzinn,
Monooctylzinn,
Dioctylzinn,
Tricyclohexylzinn,
Triphenylzinn.

Besondere Aufmerksamkeit hat in der Vergangenheit Tributylzinn gefunden, das als Biozid
immer noch in Schiffsanstrichen zum Einsatz kommt. Erstmalig wurden die zinnorganischen
Verbindungen nicht nur im Hausstaub nachgewiesen sondern auch im Hausstaub einer grof3e-
ren Anzahl von Wohnungen quantitativ bestimmt.

Den Ergebnissen fiir die Organozinn-Verbindungen und Chlorparaffine kommen deshalb be-
sondere Bedeutung zu.

3.3 Quantitative Bestimmung im Hausstaub
3.3.1 Stoffauswahl

Basis fiir die Stoffauswahl waren umfangreiche Literaturrecherchen. Fiir die Auswahl an Bio-
ziden war hauptsdchlich eine Fallstudie sehr hilfreich, bei der eine umfangreiche Liste von

Bioziden und ihren Anwendungen in Haushalten Gegenstand der Untersuchungen waren
[28-33]. Fiir die Auswahl an Weichmachern, Flammenschutzmitteln und anderen Hilfsmitteln
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leistete u. a. das Taschenbuch der Kunststoff-Additive gute Dienste [34]. Begonnen wurden
die Untersuchungen mit 40 Komponenten. Bei der begleitenden Suche nach noch unbekann-
ten Komponenten und unterstiitzt durch Stofflisten mit moglichen weiteren Inhaltsstoffen
fiihrten Voruntersuchungen der Messinstitute dann zur Identifizierung von 10 weiteren Kom-
ponenten. Hinzu kamen 8 Organylzinnkationen, die dem routineméfig durchgefiihrten Mess-
umfang der Fa. GALAB entsprechen.

Insgesamt sind 58 schwerfliichtige organische Umweltchemikalien im Hausstaub aus bis zu
65 Wohnungen quantitativ bestimmt worden (s. Tabelle 3 - 5). Zu den 58 schwerfliichtigen
organischen Umweltchemikalien gehdren Chlorparaffine, Organozinn-Verbindungen, 24 Bio-
zide und Piperonylbutoxid als Wirkungsverstiarker und weitere 33 Komponenten, die als
Flammschutzmittel, Weichmacher, Stabilisatoren eingesetzt werden sowie Benzo(a)pyren,
das gebunden an Teer-, Bitumen- und Verbrennungsprodukte vorkommt. Bei den bestimmten
Organozinn-Verbindungen handelt es sich um Kationen, die an unterschiedliche Anionen ge-
bunden sein kdnnen. Deshalb fehlen in Tabelle 3 die CAS-Nummern.

Tab. 3: Stoffliste der Chlorparaffine und Organozinnverbindungen

Stoffgruppe Stoff CAS-Nr.
Chlorparaffine kurzkettig, C10 - C13 085535-84-8
FSM*, WM* mittelkettig, C14 - C17 085535-85-9
Organozinn-Verbindungen Monobutylzinn- (MBT)

S*, B* Dibutylzinn- (DBT)

Tributylzinn- (TBT)
Tetrabutylzinn- (TTBT)
Monooctylzinn- (MOT)
Dioctylzinn- (DOT)
Tricyclohexylzinn-(TcHT)
Triphenylzinn-(TPhT)

* FSM = Flammschutzmittel, WM = Weichmacher, S = Stabilisatoren, B = Biozide

Tab. 4: Stoffliste der Phthalate, Organophosphate und Benzo(a)pyren

Stoffgruppe Stoff CAS-Nr.

Phthalate Dimethylphthalat (DMP) 000131-11-3

WM* Diethylphthalat (DEP) 000084-66-2
Diallylphthalat (DAP) 000131-17-9
Dipropylphthalat (DPP) 000131-16-8
Diisobutylphthalat (DIBP) 000084-69-5
Dibutylphthalat (DBP) 000084-74-2
Bis(2methoxyethyl)phthalat(BMoEP) 000117-82-8
Benzylbutylphthalat (BBP) 000085-68-7
Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) 000117-81-7
Dicyclohexylphthalat (DcHP) 000084-61-7
Diphenylphthalat (DPhP) 000084-62-8
Di-n-octylphthalat (DNOP) 000117-84-0
Diisononylphthalat (DINP) 028553-12-0
Diisodecylphthalat (DIDP) 026761-40-0
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Tab. 4: Stoffliste der Phthalate, Organophosphate und Benzo(a)pyren (Fortsetzung)

Stoffgruppe Stoff CAS-Nr.
Organophosphate Tris(2-chlorethyl)phosphat (TCEP) 000115-96-8
FSM*, WM* Tris(chlorpropyl)phosphat (TCPP) 006145-73-9
Tris(dichlorpropyl)phosphat (TDCPP) 013674-87-8
Tributylphosphat (TBP) 000126-73-8
Tris(2-ethylhexyl)phosphat (TEHP) 000078-42-2
Tris(2-butoxyethyl)phosphat (TBoEP) 000078-51-3
Triphenylphosphat (TPhP) 000115-86-6
Trikresylphosphat (TKP) 001330-78-5
PAK Benzo(a)pyren (B(a)P) 000050-32-8
TP*, VP*
* WM = Weichmacher, FSM = Flammschutzmittel,
TP = Teer-, Bitumenprodukte, VP = Verbrennungsprodukte
Tab. 5: Stoffliste der Biozide und Wirkungsverstirker
Stoffgruppe Stoff CAS-Nr.
Pyrethroide Permethrin, 052645-53-1
Cypermethrin, 052315-07-8
Cyfluthrin, 068359-37-5
Cyhalothrin 068085-85-8
Deltamethrin 052918-63-5
Tetramethrin 007696-12-0
Wirkungsverstérker Piperonylbutoxid (PBO) 000051-03-6
Organochlor-Biozide Chlorthalonil, 001897-45-6
Diclofluanid, 001085-98-9
alpha-Endosulfan, 000115-29-7
beta-Endosulfan 000115-29-7
Lindan 000058-89-9
Methoxychlor 000072-43-5
p,p'-DDT 000050-29-3
Pentachlorphenol (PCP) 000087-86-5
Organophosphor-Biozide Dichlorvos, 000062-73-7
Chlorpyrifos, 002921-88-2
Diazinon 000333-41-5
Tetrachlorvinphos 022248-79-9
Organostickstoff-Biozide Tebuconazol 107534-96-3
Propiconazol 060207-90-1
Tolylfluanid 000731-27-1
Furmecyclox 060568-05-0
Carbamate Propoxur 000114-26-1
Fenobucarb 003766-81-2
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3.3.2 Ergebnisse der quantitativen Bestimmungen

Die Ergebnisse der quantitativen Bestimmungen von Umweltchemikalien im Hausstaub aus
bis zu 65 Hamburger Wohnungen sind in drei Tabellen zusammengefasst (s. Tabelle A1 — A3
im Anhang). Alle Berechnungen wurden mit dem Tabellenkalkulationsprogramm ,,Microsoft
Excel 2000* durchgefiihrt.

Die 65 Hausstdube wurden nicht alle gleichzeitig untersucht sondern in Probenkollektiven
von ca. 10 — 15 Stiick. Das hatte den Vorteil, dass aus den Ergebnissen gewonnene Erkennt-
nisse bei den nachfolgenden Messserien beriicksichtigt werden konnten. Mit fortschreitender
Projektdauer wuchs auch die Anzahl der untersuchten Komponenten von anfénglich 40 auf 58
an. Bei Hausstduben aus anfanglich untersuchten Wohnungen fand keine Nachmessung auf
die neu hinzugekommenen Komponenten statt, wenn die Bewohner in der Zwischenzeit be-
reits aus der Wohnung ausgezogen waren. So erklért sich, dass bei einigen Komponenten we-
niger als 65 Hausstdube untersucht worden sind. Bei der Bestimmung der Organozinn-
Verbindungen ist zundchst der Hausstaub aus 50 Wohnungen untersucht worden.

Erkenntnisse des Instituts fiir Wasser-, Boden- und Lufthygiene legen nahe, dass fiir groBBere
Datenkollektive z.B. fiir Permethrin im Hausstaub eine logarithmische Normalverteilung der
Werte zu erwarten ist [35]. Auch bei einem vergleichsweise kleinen Kollektiv von 65 Woh-
nungen zeigen die Hiufigkeitsverteilungen bei allen Komponenten bereits dhnliche Verldufe,
die ebenfalls eine logarithmische Normalverteilung nahe legen. Am Beispiel von Bis(2-
ethylhexyl)phthalat und Permethrin wird gezeigt, dass bei Verwendung logarithmierter Stoff-
gehalte sich tatsdchlich anndhernd eine Glockenkurve mit dem Maximum beim geometri-
schen Mittelwert ergibt (s. Abbildungen A3 — A6). Entsprechend ist dann das geometrische
Mittel als Lagemal fiir einen Hausstaub mit mittlerer Belastung besser geeignet als das
arithmetrische Mittel, das in den Tabellen A1 — A3 ebenfalls aufgefiihrt ist. Die Tabellen zei-
gen, dass die geometrischen Mittel in den meisten Féllen den Medianwerten (50 % Percentile)
sehr nahe kommen. Medianwerte werden vielfach zusitzlich zu arithmetrischen Mittelwerten
verwendet, da sie nicht wie die arithmetrischen Mittel dem Einfluss durch Extremwerte unter-
liegen.

Als tibliches Vorkommen einer Substanz werden Gehalte bis zum 95 % Percentil der Vertei-
lung angesehen, d. h. bei 95 % der Wohnungen ist der Gehalt fiir die jeweilige Einzelkompo-
nente geringer oder hochstens gleich dem 95 % Percentil. Das 95 % Percentil kann unter An-
gabe der Rahmenbedingungen als Referenzwert dienen. Als Rahmenbedingungen sind Zeit-
punkt der Probenahme, Probenahmeort und Art der Personengruppe anzugeben [36] (s.a. Ta-
belle A4). Der Referenzwert hat auch Bedeutung bei der Bewertung, wie im Kapitel 4 noch
ndher ausgefiihrt wird. Die Minima geben fiir jeden Stoff Auskunft, ob im untersuchten Woh-
nungskollektiv unbelastete oder nur gering belastete Wohnungen vorkommen.

3.3.2.1 Kenngrofien
95 % Percentile und geometrische Mittel kennzeichnen iibliches und hiufigstes Vorkommen

einer Umweltchemikalie im Hausstaub. Haufigkeitsverteilungen zeigen das Verteilungsmus-
ter der Umweltchemikalie fiir das gesamte Probenkollektiv.
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95 % Percentile von 47 schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien im Hausstaub aus
Hamburger Wohnungen sind nach Grofe sortiert dargestellt (s. Abbildungen A7 — A10). Fiir
die {ibrigen 11 Komponenten liegen die 95 % Percentile unterhalb von 0,1 mg/kg Hausstaub.
Fiir 32 Komponenten finden sich im Anhang die Haufigkeitsverteilungen (s. Abbildungen
A1l — A42). Fiir die iibrigen 26 Komponenten ist die Anzahl der verwertbaren Ergebnisse fiir
die Erstellung einer Haufigkeitsverteilung zu gering.

Die Hiufigkeitsverteilungen sind nach Stoffgruppen sortiert, beginnend mit den Phthalaten,
der Stoffgruppe unter den Umweltchemikalien mit den hochsten Gehalten in den Hausstéu-
ben. Innerhalb der Stoffgruppen bestimmt die Hohe des 95 % Percentil die Reihenfolge.

Fiir die Stoffgruppen ergibt sich folgende Reihenfolge:

Phthalate,

Chlorparaffine,
Organophosphate,

Biozide,
Organozinn-Verbindungen,
Benzo(a)pyren

3.3.2.1.1 Phthalate und Chlorparaffine

In der Stoffgruppe der Phthalate und Chlorparaffine werden die hochsten Gehalte aller im
Hausstaub untersuchten Komponenten gemessen (s. Tabelle Al). Hervorzuheben sind hier
sechs Phthalate sowie kurzkettige und mittelkettige Chlorparaffine mit 95 % Percentilen im
Bereich von 1600-150 mg/kg (s. Abbildungen A7 und A10). Die Abbildungen A11-A23 im
Anhang geben Auskunft iiber die Haufigkeitsverteilung von Phthalaten und Chlorparaftinen.

Tab. 6: Kenngrofen fiir Phthalate und Chlorparaffine im Hausstaub

Komponente 95 % Percentile Geometrisches Mittel
[mg/kg] [mg/kg]
Bis(2-ethylhexyl)phthalat 1600 610
(DEHP)
Diisononylphthalat (DINP) 540 74
Diethylphthalat (DEP) 350 7
Diisodecylphthalat (DIDP) 340 29
Benzylbutylphthalat (BBP) 230 29
Dibutylphthalat (DBP) 180 56
Chlorparaffine kurzkettig, 180 28
(C10-C13)
Chlorparaffine  mittelkettig, 150 34
(C14 - C17)

Das 95 % Percentil des Spitzenreiters Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) liegt mit 1600 mg/kg
um rund den Faktor 3 hoher als bei Diisononylphthalat (DINP). Die geometrischen Mittel
beider Stoffe unterscheiden sich sogar um Faktor 8 (s. Tabelle 6). Dieser Vergleich macht die
Sonderstellung deutlich, die DEHP unter den Phthalaten einnimmt. Eine Betrachtung der
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Haufigkeitsverteilungen der beiden Phthalate macht die Unterschiede ebenfalls deutlich (s.
Abbildungen A1l und A12). Bei DEHP werden Gehalte bis 2000 mg/kg erreicht, wihrend bei
DINP der groflite Teil der Gehalte bei < 300 mg/kg liegt. In fast allen Wohnungen war der
Gehalt von DEHP der hochste Einzelstoffgehalt. Maximal wurden 2700 mg/kg Hausstaub
erreicht (s. Tabelle Al). Mit 62 mg/kg Hausstaub weist DEHP auch das grof3te Minimum auf.
Lediglich 16 der 58 untersuchten Komponenten zeigen iiberhaupt Gehalte oberhalb des Mi-
nimum-Wertes von DEHP.

Die moglichen Unterschiede in den Gehalten fiir Bis(2-ethylhexyl)phthalat, Diisononylphtha-
lat, Diisodecylphthalat und Chlorparaffine lassen sich besonders deutlich am Beispiel zweier
Wohnungen im Vergleich zum 95 % Percentil und geometrischen Mittel aller Wohnungen
zeigen. Fiir Dibutylphthalat, Diisobutylphthalat und Benzylbutylphthalat sind die Unterschie-
de in den Gehalten weniger deutlich, deshalb sind sie in der Tabelle 7 nicht aufgefiihrt.

Tab. 7: Zwei Hausstidube im Vergleich

Komponente 95 % Percentil  Geometrisches Mittel =~ Wohnung A Wohnung B

[mg/kg] [mg/kg] [mg/kg] [mg/kg]

DEHP* 1600 610 2000 62

DINP 540 74 180 <10
DEP 350 7 2 120
DIDP 340 29 4200 <10
CP (C10-C13) 180 28 400 <10
CP (C14-C17) 150 34 230 <10
DMP 20 1 <1 64

* 5. Erkldrung im Anhang ,,Abkiirzungen*

In Wohnung A wurde fiir Diisodecylphthalat (DIDP) mit 4200 mg/kg der insgesamt hochste
Gehalt aller Einzelstoffe gemessen. Dieser Gehalt iibersteigt das iibliche Vorkommen im
Hausstaub der Hamburger Wohnungen (95 % Percentil) um den Faktor 12 und das hiufigste
Vorkommen (geometrischen Mittelwert) um den Faktor 75. Auch bei den kurzkettigen Chlor-
paraffinen wurde mit 400 mg/kg der Maximalwert dieser Stoffgruppe in Wohnung A erreicht.
Gehalte auf hohem Niveau wurden auch fiir beinahe alle {ibrigen Komponenten ermittelt.
Welche niedrigen Gehalte im Hausstaub aber ebenfalls moglich sind zeigen eindrucksvoll die
Ergebnisse fiir die Wohnung B, die bei den genannten Komponenten jeweils minimale Gehal-
te aufweisen. Ein vollig anderes Bild ergibt sich demgegeniiber bei der Betrachtung von
Diethylphthalat (DEP) und Dimethylphthalat (DMP). Mit 64 mg/kg fiir Dimethylphthalat
wird in Wohnung B der hochste Gehalt aller Wohnungen erreicht, auch die 120 mg/kg fiir
Diethylphthalat liegen deutlich oberhalb des Wertes aus Wohnung A.

Neben Bis(2-ethylhexyl)phthalat ist Dibutylphthalat, Diisobutylphthalat und Benzylbu-
tylphthalat in allen Wohnungen vorhanden. Fiir Diisononylphthalat und Diisodecylphthalat
und die Chlorparaffine liegt die Bestimmungsgrenze bei 10 mg/kg. Wohnung B war die ein-
zige Wohnung, bei welcher der Gehalt fiir Diisononylphthalat unterhalb der Bestimmungs-
grenze von 10 mg/kg lag. Auch fiir die mittelkettigen und kurzkettigen Chlorparaffine (90 %
und 87 %) sowie Diisodecylphthalat (81 %), war der Prozentanteil der Hausstdube hoch, bei
denen der Gehalt von 10 mg/kg iiberschritten wurde (s. Tabelle A1).

In der weiteren Reihung der nach GréBe des 95 % Percentil sortierten Einzelstoffe folgen die
Phthalate Diisobutylphthalat, Dioctylphtalat, Dimethylphthalat, Bis(2-methoxyethyl)phthalat,
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und Dicyclohexylphthalat mit Werten im Bereich 78 - 5 mg/kg (s. Abbildung A8 und A9).
Diese Phthalate sind nicht mehr in allen Wohnungen anzutreffen. Wie die Haufigkeitsvertei-
lungen zeigen, ist die Klasse ,,< Bestimmungsgrenze (1 mg/kg)“ bei Dimethylphthalat und
Dicyclohexylphthalat bereits am haufigsten belegt (s. Abbildungen A19 und A21).

Eine weitere Gruppe von Phthalaten kommt so selten in den Wohnungen vor, dass hochstens
10 % der Werte oberhalb der Bestimmungsgrenze liegt. Dazu gehdren Diallylphthalat (9 %),
Dipropylphthalat (8 %) und Diphenylphthalat (5 %).

3.3.2.1.2 Organophosphate

Die Vorldufige Referenzwerte und geometrischen Mittel fiir Organophoshate liegen mit 40 —

0,9 mg/kg Hausstaub bzw. 5,6 mg/kg — 0,2 mg/kg deutlich niedriger als bei den Phthalaten
und Chlorparaffinen (s.Tabelle 8).

Tab. 8: KenngrofBen fiir Organophosphate im Hausstaub

Komponente 95 % Percentil Geometrisches Mittel
[mg/ke] [mg/kg]

Tris(2-butoxyethyl)phosphat 40 5,6

(TBEP)

Triphenylphosphat (TPhP) 16 3,2

Trikresylphosphat (TKP) 15 2,0

Tris(chlorpropyl)phosphat 12 1,6

(TCPP)

Tris(dichlorpropyl)phosphat 6,8 1,0

(TDCPP)

Tris(2-chlorethyl)phosphat 6,2 1,6

(TCEP)

Tributylphosphat (TBP) 1,5 0,5

Tris(2-ethylhexyl)phosphat 0,9 0,2

(TEHP)

Hauptkomponente bei den Organophosphaten ist Tris(2-butoxyethyl)phosphat gefolgt von
Triphenylphosphat,  Trikresylphosphat, =~ den  chlorhaltigen = Komponenten  mit
Tris(chlorpropyl)phosphat, Tris(dichlorpropyl)phosphat, Tris(2-chlorethyl)phosphat sowie
den restlichen beiden Organophosphaten Tributylphosphat und Tris(2-ethylhexyl)phosphat.
Die Héufigkeitsverteilungen fiir die Organophosphate finden sich im Anhang als Abbildungen
A24 - A31.

Fiinf der acht Organophosphate kamen in den Hausstduben aller untersuchten Wohnungen
vor. Aber auch Trikresylphosphat (97 %), Tris(dichlorpropyl)phosphat (92 %) und Tris(2-
ethylhexyl)phosphat (82 %) waren hédufig anzutreffen.
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3.3.2.1.3 Biozide

Im Vergleich zu den bisher betrachteten Stoffgruppen waren die Biozide in deutlich geringe-
rem Umfang im Hausstaub der Wohnungen zu finden. Eine Sonderstellung unter den Biozi-
den nimmt Permethrin ein, das in allen Wohnungen vorhanden ist und auch die hochsten Ge-
halte aufweist. Fiir Permethrin ergibt sich ein 95 % Percentil von 110 mg/kg und ein geomet-
risches Mittel von 6,3 mg/kg. Von den 24 bestimmten Bioziden konnten fiir weitere fiinf Bio-
zide und den Wirkungsverstarker Piperonylbutoxid (PBO) 95 % Percentile im Bereich von
6,5 — 2,2 mg/kg und geometrische Mittel im Bereich von 0,5 — 0,1 mg/kg berechnet werden.
Zu den fiinf Bioziden gehoren in der Reihenfolge der 95 % Percentile Methoxychlor, Chlor-
pyrifos, Propoxur, Pentachlorphenol (PCP), und p,p’-DDT.

Tab. 9: KenngroBen fiir ausgewidhlte Biozide im Hausstaub

Komponente 95 % Percentile Geometrisches Mittel
[mg/kg] [mg/kg]
Permethrin 110 6,3
Methoxychlor 6,5 0,2
Chlorpyrifos 4,7 0,2
Propoxur 3,1 0,2
Piperonylbutoxid (PBO) 3,1 0,1
Pentachlorphenol (PCP) 2,6 0,5
p,p’-DDT 2,2 0,2

3.3.2.1.4 Organozinn-Verbindungen

Von den acht untersuchten Organozinn-Verbindungen wurden die drei Verbindungen
Monobutylzinn, Dibutylzinn und Monooctylzinn in allen Hausstduben gefunden, wozu auch
die sehr geringe Bestimmungsgrenze von 0,001 mg/kg beitrug. Tributylzinn war mit geringen
Gehalten ebenfalls in fast allen Hausstduben vorhanden (98 % der Hausstédube). Monobutyl-
zinn bildet mit einem Referenzwert von 8,7 mg/kg und einem geometrischem Mittel von
1,5 mg/kg die Hauptkomponente der Organozinn-Verbindungen im Hausstaub. Das als Biozid
in Schiffsanstrichen hdufig verwendete Tributylzinn besitzt im Hausstaub nur eine unterge-
ordnete Bedeutung. In Einzelfillen sind in der Vergangenheit aber auch bei Bekleidungstexti-
lien hohe Gehalte an Tributylzinn gefunden worden. So wurden z.B. in der Polsterung einer
Radlerhose ein maximaler Gehalt von 110 mg TBT/kg Polsterung bestimmt [37].

Tab. 10: KenngroBen fiir ausgewéhlte Organozinn-Verbindungen in Hamburger Hausstauben

Komponente 95 % Percentile Geometrisches Mittel
[mg/kg] [mg/kg]
Monobutylzinn (MBT) 8,7 1,5
Dibutylzinn (DBT) 1,4 0,2
Monooctylzinn (MOT) 1,0 0,2
Tributylzinn (TBT) 0,1 0,03
Dioctylzinn (DOT) 0,1 0,01
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3.3.2.1.5 Benzo(a)pyren (B(a)P)

Benzo(a)pyren bildet die Leitkomponente fiir die Stoffgruppe der polyzyklischen aromati-
schen Kohlenwasserstoffe (PAK), die in Teer- und Bitumenprodukten vorhanden sind und bei
der unvollstindigen Verbrennung von Kraft- und Brennstoffen gebildet werden. Nur geringe
Gehalte an Benzo(a)pyren konnten in den Hausstduben bestimmt werden. Als 95 % Percentil
wurde 1,1 mg/kg und als geometrisches Mittel 0,2 mg/kg ermittelt.

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 24/126



4. Bewertung

Eine toxikologische Bewertung war kein Ziel der Untersuchungen. Mit den hier vorgestellten
Hausstaubuntersuchungen sollte geklart werden, welche Umweltchemikalien in besonderer
Weise in der Raumluft von Wohnungen vorkommen.

4.1 Grenzen der toxikologischen Bewertbarkeit

Fiir eine toxikologische Bewertung sind bestimmte Rahmenbedingungen einzuhalten [19, 38].
Hinzu kommt, dass bisher nur wenig Wissen iiber die Wirkung der mit dem Hausstaub aufge-
nommenen Umweltchemikalien vorliegt. Die Grenzen der toxikologischen Bewertbarkeit sind
im Einzelnen:

e nach Mitteilung durch das Amt fiir Gesundheit und Verbraucherschutz fehlt es fiir eine
sinnvolle und sachgerechte Risikobewertung vor allem an Kenntnissen iiber die jeweilige
Resorptionsverfiigbarkeit der einzelnen Substanzen aus dem Hausstaub,

e die bisher vorliegenden Richtwerte fiir Innenrdume beziehen sich auf Raumluft. Fiir den
Hausstaub liegen bisher keine Richtwerte vor.

e zwischen den Schadstoffgehalten in der Atemluft der Wohnung und den Schadstoffkon-
zentrationen im Hausstaub konnten bisher bei schwerfliichtigen organischen Verbindun-
gen keine systematischen Zusammenhénge erkannt werden [39 — 42],

e bei der Probenahme des Hausstaubes wurden keine definierten Rahmenbedingungen ein-
gehalten, wie sie in der VDI-Richtlinie 4300 Blatt 8 vom Juni 2001 beschrieben werden
[19].

4.2 Vorlaufige Referenzwerte

Bewertet werden konnen die Stoffgehalte der einzelnen Wohnungen im Vergleich zu den
Stoffgehalten des Gesamtkollektivs der 65 Wohnungen. Als iibliches Vorkommen einer Sub-
stanz werden Gehalte bis zum 95 % Percentil angesehen, d. h. bei 95 % der Wohnungen ist
der Gehalt fiir die jeweilige Einzelkomponente geringer oder hdchstens gleich dem 95 % Per-
centil. Die 95 % Percentile kdnnen unter Angabe von Probenahmejahr (1998/99), Probenah-
meort (Hamburg und Umgebung) und Nutzungsbedingungen (Privatwohnungen interessierter
Bewohner) als vorlidufige Referenzwerte genutzt werden (s. Tabelle A4) [36]. Bei den interes-
sierten Bewohnern handelt es sich um Mitarbeiter(innen) aus der Umweltbehorde und deren
Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefille.

Diese vorldufigen Referenzwerte liefern erste Anhaltspunkte fiir das {ibliche Vorkommen von
schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien in Hausstduben aus Hamburger Privat-
wohnungen, die nicht als Schadens- oder Beschwerdefille auffillig geworden sind. Bei der
geringen Probenanzahl und der Art der Wohnungsauswahl kann nicht davon ausgegangen
werden, dass die vorldufigen Referenzwerte das iibliche Chemikalienvorkommen im Haus-
staub aller rund 900000 Hamburger Haushalte repriasentieren.
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Die Gehalte oberhalb des vorldufigen Referenzwertes werden bis zum Doppelten des vorlédu-
figen Referenzwertes als erhoht und Gehalte oberhalb des Doppelten des vorldufigen Refe-
renzwertes als deutlich erhoht eingestuft.

e Stoffgehalt > vorldufiger Referenzwert bis
< zweimal vorlaufiger Referenzwert, Einstufung: Erhohte Gehalte,

e Stoffgehalt > zweimal vorldufiger Referenzwert, Einstufung: Deutlich erhéhte Ge-
halte.

Bei Uberschreitung des vorliufigen Referenzwertes fiir eine der Substanzen im Hausstaub
hatte die Behorde fiir Arbeit, Gesundheit und Soziales (BAGS) den betroffenen Bewohnern
auf Wunsch zusitzliche Untersuchungen im biologischen Material (z.B. Urin, Blut, Fettgewe-
be) angeboten.

4.3 Besonders wichtige Umweltchemikalien im Hausstaub
Unter den in Hamburger Hausstduben untersuchten 58 Umweltchemikalien besitzen die Stof-
fe besondere Bedeutung, die als krebserzeugend, erbgutverindernd oder fortpflanzungsge-

fahrdend bewertet werden, im Hausstaub zu den Hauptkomponenten gehdren und zur Zeit
noch keinem Verbot unterliegen.

Tab.11: Besonders wichtige Umweltchemikalien im Hausstaub [43 - 50]

Umweltchemikalie Stoffgruppe Toxische Eigenschaften
Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) Phthalate RE 2, RF 2, EWS
Dibutylphthalat Phthalate RE 2, RF 2/ RF3, EWS
Di-C7-C9 verzweigte und lineare Al- Phthalatgemische RE 3

kylphthalate

Di-C7-C11 verzweigte und lineare Al- Phthalatgemische RE 2, RF 3
kylphthalate

Di-C9-C11 verzweigte und lineare Al- Phthalatgemische RE 3

kylphthalate

Chlorparaffine, kurzkettig (C10 — C13)  Chlorparaffine K3
Tris(2-chlorethyl)phosphat (TCEP) Organophosphate K 2/ K3, RF 2
Permethrin Pyrethroide EWS*

K = krebserzeugend

RE = fruchtschidigend

RF = Beeintrachtigung der Fortpflanzungstahigkeit
EWS =im Verdacht endokrin (hormonell) wirksam zu sein
EWS* = wird als potenziell endokrin wirksam diskutiert

4.3.1 Phthalate

Die Phthalate bilden die Hauptkomponenten unter den 58 untersuchten Umweltchemikalien.
AulBlerdem sind sie teilweise als die Fortpflanzung gefdhrdend eingestutft.
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DEHP ist im Mirz 2001, Dibutylphthalat im September 2001 und Gemische von Di-C7-C11-
verzweigte und lineare Alkylphthalate im Mai 2002 vom Ausschuss fiir Gefahrstoffe neu be-
wertet worden. DEHP, Dibutylphthalat und Phthalatgemische von Di-C7-C11 verzweigten
und linearen Alkylphthalaten werden danach in der TRGS 905 als fruchtschddigend und die
Fortpflanzungsfahigkeit beeintrachtigend eingestuft [46] (s. Tab. 11). AuBerdem steht sowohl
DEHP als auch Dibutylphthalat in dem Verdacht endokrin wirksam zu sein [43].

DEHP, Dibutylphthalat und die Phthalatgemische sollten in absehbarer Zeit durch andere to-
xikologisch unbedenkliche Stoffe ersetzt werden. In den Féllen, wo ein Ersatz nicht moglich
ist, sollte einer Empfehlung des Umweltbundesamtes folgend ein schrittweiser Ausstieg aus
der Verwendung von Weich-PVC eingeleitet werden [51]. Gleichzeitig sollte die Priifung von
Produktalternativen fortgesetzt werden. Fiir fast alle Anwendungen sollen nach Angaben des
Umweltbundesamtes bereits Produktalternativen zur Verfiigung stehen.

4.3.1.1 Phthalat-Aufnahme von Kleinkindern
4.3.1.1.1 Phthalat-Aufnahme von Kleinkindern aus Hausstaub

Kleinkinder sind in besonderem Mafle von mdglichen gesundheitlichen Gefahren betroffen,
die von Umweltchemikalien im Hausstaub ausgehen. Kleinkinder spielen in der Regel auf
dem Boden und koénnen dabei vor allem durch Hand-Mund-Kontakt kontaminierten Haus-
staub aufnehmen.

Jahrlich werden in Westeuropa etwa 1 Mio. t Phthalate hergestellt, von denen etwa 900.000 t
in die PVC-Produktion gehen [52]. Unter den Phthalaten nimmt Bis(2-ethylhexyl)phthalat
(DEHP) in Westdeutschland mit knapp 40 % (90.100 t) den Spitzenplatz ein [53]. In 60 von
65 Hausstduben bildet DEHP die Hauptkomponente aller untersuchten Umweltchemikalien.
Hauptséchlich fiir PVC verwandte Phthalate wie Diisononylphthalat und Diisodecylphthalat,
Benzylbutylphthalat und Dibutylphthalat sind weitere Hauptkomponenten im Hausstaub. Es
ist deshalb davon auszugehen, dass Phthalat-Emissionen aus Weich-PVC-Produkten maf3geb-
lich zur Belastung des Hausstaubes beitragen.

Es soll abgeschitzt werden, wie viel Mikrogramm an Phthalaten Kleinkinder tiglich aus
Hausstaub aufnehmen kdnnen und welcher Anteil der duldbaren tiglichen Aufnahme damit
erreicht wird [55].

Es wird von folgenden Annahmen ausgegangen:

e das Gewicht des Kleinkindes betragt 8 kg [54, 55],

e der gesamte Hausstaub besteht einheitlich aus der < 63 pm Staubfraktion,

e Kleinkinder nehmen tédglich eine mittlere Hausstaubmenge von 10 mg iiber den Mund
auf, bei einer Resorptionsverfiigbarkeit von 50 % [56],

e Kleinkinder nehmen im ungiinstigen Falle tdglich eine Hausstaubmenge von 250 mg
iiber den Mund auf, bei einer Resorptionsverfiigbarkeit von 100 % [56],

e der mittlere Hausstaubgehalt entspricht dem geometrischen Mittel fiir die jeweilige
Umweltchemikalie,

e fiir den ungiinstigen Fall wird die Wohnung gewéhlt, deren Hausstaub den maximalen
Gehalt fiir die jeweilige Umweltchemikalie besitzt.
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Tab. 12: Phthalat-Aufnahme von Kleinkindern aus Hausstaub

Phthalate Tolerable Daily =~ Hausstaubgehalt Tégliche Auf-  Anteil von der
Intake (TDI) [mg/kg] nahme aus TDI
[ng/kg Hausstaub [%]
Korpergewicht/Tag] [ng/kg Korper-
[55] gewicht/Tag]
Geom. Max Mittel Max Mittel Max
Mittel
DEHP 37 610 2700 0,4 84 1 230
DINP 150 74 1000 0,05 31 0,03 21
DIDP 250 29 4200 0,02 131 0,01 53
BBP 200 29 700 0,02 22 0,01 11
DBP 100 56 600 0,04 19 0,04 19
DNOP 370 5 160 0,003 5 0,001 1

Die Abschétzung zeigt, dass der Beitrag des Hausstaubes zur Phthalat-Belastung fiir Klein-
kinder bei mittleren Bedingungen sehr gering ist. Der grofite Anteil der duldbaren tiglichen
Aufnahme wird mit 1 % fiir DEHP erreicht. Unter den angenommenen ungiinstigen Bedin-
gungen kommt es fiir DEHP aus Hausstaub mit 230 % zu einer Uberschreitung der duldbaren
tédglichen Phthalat-Aufnahme fiir Kleinkinder

Ein Vergleich mit 95 % Percentilen aus zwei anderen Studien l4sst vermuten, dass fiir DEHP
in anderen Wohnungskollektiven noch héhere maximale Staubgehalte gemessen worden sind
(s. Tab. A13) Das 95 % Percentil aus der Niedersachsen/Schleswig-Holstein-Studie von
1998/99 z.B. erreicht fiir DEHP mit 2600 mg/kg bereits in etwa den Hamburger Maximalge-
halt von 2700 mg/kg [45]. Welche DEHP-Gehalte im Hausstaub erreicht werden kénnen,
zeigt z.B. die Studie aus Fiirth und Umgebung von 1995/96 mit einem Maximalgehalt von
8600 mg/kg [57]. Auch unter weniger ungiinstigen Annahmen ist daher eine Uberschreitung
der duldbaren téglichen Aufnahme fiir DEHP aus Hausstaub nicht auszuschlieen. Weiterhin
ist zu beriicksichtigen, dass auch die Atemluft mit DEHP belastet sein kann, ferner kamen
zumindest bis zum Verbot Ende des Jahres 1999 auch Spielzeuge aus Weich-PVC als Quelle
fiir DEHP in Frage.

4.3.1.1.2 Phthalat-Aufnahme von Kleinkindern aus Weich-PVC-Spielzeug

Die Phthalat-Aufnahme von Kleinkindern aus Hausstaub soll mit der aus Weich-PVC-
Spielzeug verglichen werden. Als Rahmenbedingungen fiir die Expositionsabschitzung bei
Weich-PVC-Spielzeug wurde ebenfalls von einem 8 kg schweren Kleinkind ausgegangen, das
3 Stunden am Tag auf einem 10 cm? groBen phthalathaltigen PVC-Spielzeug nuckelt [55]. Die
Aufnahme an Phthalaten wurde durch Extraktion simuliert. Der Vergleich bezieht sich jeweils
auf maximale Emissionsraten bei Spielzeug und maximale Stoffgehalte im Hausstaub.
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Tab. 13: Phthalat-Aufnahme von Kleinkindern aus Weich-PVC-Spielzeug

Phthalate Tolerable Daily Tagliche Anteil Anteil ~ TDI-Anteilverhéltnis

Intake (TDI) Aufnahme  von der vonder  Spielzeug/Hausstaub
[ng/kg aus Spiel-  TDI bei TDI bei
Korpergewicht/Tag] zeug Spielzeug Hausstaub
[55] [ng/kgKor-  [%] [%]
perge-
wicht/Tag]

DEHP 37 200 540 230 2
DINP 150 200 130 21 6
DIDP 250 17,5 7 53 0,1
BBP 200 0,95 0,5 11 0,04
DBP 100 0,40 0,4 19 0,02
DNOP 370 95 26 1,4 19

Das Verhéltnis der TDI-Anteile Spielzeug/Hausstaub zeigt, dass die Kleinkinder nicht bei
allen Phthalaten aus dem Weich-PVC-Spielzeug groflere Phthalatmengen als mit dem Haus-
staub aufnehmen. Unter den angenommenen Bedingungen fiir einen ungiinstigen Fall kann
die Aufnahme aus dem Hausstaub bei den Phthalaten Diisodecylphthalat, Benzylbutylphthalat
und Dibutylphthalat iberwiegen.

Bei Weich-PVC-Spielzeug kommt es bet DEHP mit 540 % und Diisononylphthalat mit
130 % zu Uberschreitungen der duldbaren tiéiglichen Phthalat-Aufnahme fiir Kleinkinder.

Diese Uberschreitungen haben dazu gefiihrt, dass gemiB EG-Entscheidung 1999/815/EG vom
7. Dezember 1999 das in Verkehrbringen von Spielzeug- und Babyartikeln aus Weich-PVC,
die dafiir bestimmt sind von Kindern unter drei Jahren in den Mund genommen zu werden,
wegen der darin enthaltenen Phthalate untersagt worden ist [58]. Die Geltungsdauer der Ent-
scheidung wurde am 17. Mai 2002 zum zehnten Mal verlangert [59]. Das Verbot stiitzt sich
auf Bewertungen des wissenschaftlichen Ausschusses fiir Toxizitit, Okotoxizitit und Umwelt
der Europdischen Union (CSTEE) vom November 1998 [55].

Den Abschitzungen zur Belastung durch DEHP und Dibutylphthalat aus Hausstaub und
Weich-PVC-Spielzeug liegen TDI-Werte zu Grunde, welche die inzwischen erfolgte Neube-
wertung dieser Umweltchemikalien als ,fortpflanzungsgefdahrdend’ unberticksichtigt lassen.
4.3.2 Kurzkettige Chlorparaffine

Zu den Hauptkomponenten im Hausstaub gehoren neben den Phthalaten auch die Chlorparaf-
fine. Chlorparaffine werden hauptsichlich als Sekundarweichmacher und Flammschutzmittel
fiir PVC eingesetzt [51, 60].

Die kurzkettigen Chlorparaffine stehen im Verdacht krebserzeugend (K 3) zu wirken [46].

Im Rahmen des Meeresschutzabkommens PARCOM ist 1995 mit Zustimmung Deutschlands
ein Verbot fiir kurzkettige Chlorparaffine volkerrechtlich verbindlich beschlossen worden.
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Dieser Beschluss (PARCOM-Beschluss 95/1) sieht die Einstellung folgender Verwendungen
vor:

Einsatz in Metallbearbeitungsfliissigkeiten,

Weichmacher in Farben und Beschichtungen,

Weichmacher in Dichtungsmaterialien,

Flammschutzmittel in Gummi, Kunststoffen und Textilien [60 - 62].

Ende Mai 2002 haben das Europdische Parlament und der Europdische Rat eine Richtlinie
beschlossen, welche die Anwendung von kurzkettigen Chlorparaffinen einschrinkt [61]. Die
Richtlinie sieht fiir die Metall verarbeitende Industrie und fiir das Fetten von Leder ein Ver-
wendungsverbot fiir Produkte mit einem Gehalt von iiber 1 % kurzkettiger Chlorparaffine vor.
Fiir die Anwendungen als Weichmacher und als Flammschutzmittel ist eine Priifung der Ge-
sundheits- und Umweltrisiken bis zum 1. Januar 2003 vorgesehen. Es ist davon auszugehen,
dass insbesondere diese zunéchst ausgesparten Anwendungen bei zahlreichen Produkten in
Innenrdumen anzutreffen sind.

Kurzkettige Chlorparffine werden in Deutschland nicht mehr hergestellt. Derzeit werden je-
doch die Anwender von Chlorparaffinen durch Importe versorgt [51, 60, 62].

Die gesamte PVC-Industrie hat sich im Marz 2000 in einer freiwilligen Selbstverpflichtung
dazu bekannt sich den Herausforderungen einer nachhaltigen Entwicklung zu stellen [52, 63 -
65]. Unter Verwendung eines integrierten Ansatzes soll ein verantwortliches Management-
Konzept (Responsible Care) realisiert werden. Ziel ist es die Produkte iiber ihren gesamten
Lebensweg einer kontinuierlichen Verbesserung in Bezug auf Umweltauswirkungen zu unter-
ziehen. Die Verwendung von Zusatzstoffen, die zu der Gruppe von Stoffen gehdren, die wie
DEHP, Dibutylphthalat als fortpflanzungsgefdhrdend und wie kurzkettige Chlorparaffine, die
im Verdacht stehen krebserzeugend zu wirken, lassen sich mit diesem Konzept nicht verein-
baren.

Das Umweltbundesamt empfiehlt einen kurzfristigen Ausstieg aus der Verwendung von
Chlorparaffinen als Sekunddrweichmacher und Flammschutzmittel in PVC [51]. Bei der ge-
forderten Substitution von Weich-PVC sind Weich-PVC-Produkte, die Chlorparaffine enthal-
ten, bevorzugt zu ersetzen. In den meisten Féllen sind nach Angaben des Umweltbundesamtes
geeignete Alternativen zur Verwendung von Chlorparaffinen in PVC vorhanden.

4.3.3 Tris(2-chlorethyl)phosphat (TCEP)

Organophosphate werden wie Chlorparaffine als Flammschutzmittel und Weichmacher einge-
setzt [34]. Insbesondere die halogenhaltigen Organophosphate besitzen gute flammenhem-
mende Eigenschaften. Zu den halogenhaltigen Organophosphaten gehort TCEP, dass gemal3
TRGS 905 als krebserzeugend (K 2/ K3) und die Fortpflanzungsfahigkeit beeintrachtigend
(RF 2) bewertet wird [46]. TCEP wird in Deutschland nicht mehr hergestellt, aber Importe
sind moglich.

Stoffe wie TCEP, die als krebserzeugend und fortpflanzungsgefihrdend bewertet werden,
sollten bei zukiinftig hergestellten Produkten nicht mehr zum Einsatz kommen. Fiir die
Schaumstoffe in Polstermdbeln und Matratzen hat der Verband der Polyurethan-
Weichschaum-Industrie bereits auf die Anwendung von TCEP verzichtet [66].
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4.3.4 Permethrin

Permethrin gehort nicht zu der Gruppe von Stoffen, die als krebserzeugend, erbgutverdndernd
oder fortpflanzungsgefdhrdend bewertet werden. Permethrin besitzt aber unter den Bioziden
im Hausstaub dominierenden Charakter und wird als potenziell endokrin wirksam diskutiert
[47].

Wie im Kapitel 5 anhand der Auswertung mit dem Percentil-Quotienten gezeigt wird, stellen
Teppichbdoden mit Wollflor die Hauptquelle fiir Permethrin dar (PQ = 11). Permethrin gehort
zur Stoffgruppe der Pyrethroide.

Beim Kauf von Teppichbdden mit Wollflor sollte durch verstdndliche Deklaration der Pro-
dukte der Verbraucher sofort erkennen konnen, welche Teppichbdden mit Bioziden behandelt
wurden und welche frei von Bioziden sind. Teppiche bzw. Teppichbdden mit der Bezeich-
nung ,,Reine Schurwolle® bieten keinen Schutz vor Bioziden. Bekannte Priifzeichen sind das
»Woolmark*“-Wollsiegel und ,,Wools of New Zealand®. Fiir Produkte mit diesen Priifzeichen
ist eine Mottenschutzausriistung vorgeschrieben. Nach Angaben der Teppichindustrie ist das
in der Regel verwendete Biozid Permethrin jedoch so fest an die Faser gebunden, dass auch
Kleinkinder keinen Schaden nehmen. Meierhenrich konnte jedoch zeigen, dass die Per-
methrin-Ergebnisse flir Hausstaub nicht auf abgeloste Wollfasern zuriickzufiihren sind, son-
dern auf Adsorption beim Kontakt der Hausstaubpartikel mit der Wollfaser [67]. Von einer
festen Bindung des Permethrins an die Wollfaser kann daher nicht ausgegangen werden. Die
Notwendigkeit einer Biozid-Behandlung von Teppichboden mit Wollflor und Wollsiegel-
Produkten sollte kritisch hinterfragt werden, insbesondere ob die moglichen Schdden den
moglichen Nutzen nicht {iberwiegen. Teppichbdoden mit Wollflor ohne Mottenschutz sind
bereits seit {iber zehn Jahren auf dem deutschen Markt erhéltlich [68].
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5. Zuordnung von Umweltchemikalien zu bestimmten Produkten

Anhand der vorliegenden Hausstaub-Ergebnisse aus 65 Privatwohnungen soll gepriift werden,
ob eine Zuordnung der untersuchten Umweltchemikalien zu bestimmten Produkten moglich
ist.

Begleitend zur Probenahme wurde von den Bewohnern ein Fragebogen ausgefiillt (s. Abbil-
dung Al und A2). Ziel war es, einen Fragebogen zu entwickeln, der iibersichtlich und nicht
zu umfangreich sein sollte. Gefragt wurde vor allem nach groBflachigen Produkten wie z.B.
Teppichbdden, Kunststoffbeldgen etc. Dabei wurde davon ausgegangen, dass insbesondere
Produkte mit groBBer Oberfliche durch Desorption und Abrieb besonders geeignet sind, Bei-
trige zur Belastung von Innenrdumen beizusteuern.

Fiir die Beurteilung, ob ein Produkt bestimmte Stoffe emittiert, wurde nach einem geeigneten
Kriterium gesucht. Die vielfach zur Beurteilung benutzten arithmetrischen Mittelwerte kon-
nen in starkem MaBe durch Extremwerte beeinflusst werden. Bei dem Median
(50 % Percentil), dem Mittelwert der Haufigkeitsverteilung ist dieser Einfluss nicht gegeben.
Es bestehen aber Probleme wenn der Median im Bereich der Bestimmungsgrenze liegt. Die
vielfach benutzten 95 % und 98 % Percentile haben grofere Datenkollektive zur Vorausset-
zung. Im vorliegenden Falle bietet sich zur Beurteilung ein 75 % Percentil an, das ohne Be-
einflussung durch den Maximalgehalt bis zur Kollektivstirke von 5 Werten einsetzbar ist.

Zur Beurteilung werden die Werte aus Wohnungen, die das Produkt enthalten (wahr), denje-
nigen gegeniibergestellt, die das Produkt nicht enthalten (falsch). Zur Beschrinkung auf deut-
liche Einfliisse wird ab einem Quotienten (PQ)

P75 Wahr/P75 Falsch > 2,0
(mit P75 Wahr > 1,0 mg/kg)

ein Einfluss des Produktes als gegeben angesehen. Bei Einfluss mehrerer moglicher Produkte
ist das Kollektiv, so weit moglich (n > 5), auf einzelne Produkte einzugrenzen. Bei richtiger
Produktauswahl wichst der Quotient entsprechend an. Diese auf grofflichige Produkte be-
schrinkte Vorgehensweise, kann erste Hinweise auf mogliche Quellen liefern. Nicht auszu-
schlieBen ist aber, dass auch bisher noch nicht erfasste kleinflachige Produkte, insbesondere
wenn sie in groflerer Anzahl vorhanden sind, als emittierende Quellen einen bedeutenden Bei-
trag zur Belastung leisten.

Fiir eine endgiiltige Zuordnung von Umweltchemikalien zu einzelnen Produkten bedarf es
immer der Kenntnis der Produktzusammensetzung.

5.1 Weichmacher, Flammschutzmittel, Stabilisatoren in grof3flichigen Produkten

Als groBflichige Produkte fiir Weichmacher, Flammschutzmittel, Stabilisatoren wurden betei-
ligt:

PVC-Fulbodenbelige (PVC),
Teppichboden mit Kunstfaserflor (TBK),
Teppichboden mit Naturfaserflor (TBN),
Teppiche (TEP),
Laminat-Fu3bodenbelidge (LAM),
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e Lackversiegelte Boden aus Holzdielen, Parkett und Kork (LV),
e Ol/Wachs-behandelte Bdden aus Holzdielen, Parkett und Kork (OW).

Wegen zu geringer Anzahl konnten Linoleum-FuB3bodenbeldge und Vinyl-Tapeten nicht be-
riicksichtigt werden.

Die Tabelle A5 im Anhang enthdlt die Produkte, fiir die der Quotient aus
P75 wahr/P75 falsch Werte > 2,0 ergeben hat.

Die Tabelle zeigt, dass fiir einige Stoffe mehrere Produkte als Quellen in Frage kommen. Zu
priifen ist, ob diese Produkte tatsdchlich zur Emission beitragen oder ob Quereinfliisse ande-
rer Produkte dafiir verantwortlich sind. Eine Kldrung wird durch Begrenzung auf ein Produkt
erreicht (verfeinerte Zuordnung).

Die verfeinerte Zuordnung in Tabelle A6 zeigt, dass Teppiche keinen Beitrag zur Emission an
Dimethylphthalat liefern, wohl aber Teppichbdden mit Naturfaserflor und Lackversiegelung
mit deutlich erh6hten Percentil-Quotienten von 6,3 und 10.

Bei Benzylbutylphthalat entféllt Teppichboden mit Kunstfaserflor als Quelle. Teppichbdoden
mit Naturfaserflor sind im Vergleich zu den PVC-Fu3bodenbeldgen nur eine schwache Quel-
le.

Bei Di-n-octylphthalat entfillt die Ol/Wachs-Behandlung von FuBbdden als Quelle. Als Quel-
len bestitigt werden Laminatbeldge und PVC-FuB3bodenbelige.

Bei verfeinerter Zuordnung entfallen Teppichbdden mit Naturfaserflor als Emittenten fiir
zinnorganischen Verbindungen. Es verbleiben PVC-FuB3bodenbelidge, die Monobutylzinn-
und Dibutylzinn-Verbindungen als Stabilisatoren enthalten. Es ist bekannt, dass bei Weich-
PVC-Produkten, wie z.B. FuBbodenbeldge, die Mobilitidt von zinnorganischen Stabilisatoren
durch Weichmacher erhoht wird [69].

Tabelle A7 fasst die groBflichigen Produkte zusammen, die moglicherweise als Emittenten
fiir Weichmacher, Flammschutzmittel und Stabilisatoren in Frage kommen. Ob die hier auf-
geflihrten Produkte tatséchlich einen Beitrag zur Emission leisten, bedarf der weiteren Prii-

fung.

5.2 Biozide in grof}fléiichigen Produkten und Anwendungen bei Haustieren
Fiir die Biozide wurden an groBflachigen Produkten berticksichtigt:

e die oben bereits aufgefiihrten Teppichwaren,

e Holzbeldge wie Holzdielen (HD), Parkett (PAR), Kork (KOR) und Holzverkleidun-
gen (HV),

e Behandlungsmethoden fiir Holz (Lackversiegelung (LV) und Ol/Wachs-Behandlung
(OW) und

e Insektizidanwendungen bei Haustieren (insbesondere bei Katzen und Hunden).

Fiir alle 65 Wohnungen liegen Ergebnisse iiber die Biozidgehalte im Hausstaub vor. Von den
24 Bioziden wurden 6 Biozide ausgewéhlt, bei denen mindestens 45 % der Hausstaubgehalte
groBer oder gleich der Bestimmungsgrenze waren.
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Das sind:

Permethrin,
Pentachlorphenol (PCP),
p.p’-DDT,
Methoxychlor,

Propoxur und
Chlorpyrifos

Ein Percentil-Quotient von 11 liefert den deutlichen Hinweis, dass Teppichboden mit Natur-
faserflor die Hauptquelle fiir Permethrin bilden (s. Tabelle A8). Aus den Fragebdgen ist be-
kannt, dass vereinzelt auch fiir Hunde und Katzen Schidlingsbekdmpfungsmittel eingesetzt
werden, die als Wirkstoff Permethrin enthalten. Eine verfeinerte Zuordnung z.B. Anwendung
von Insektenbekdampfungsmitteln bei Katzen ohne Vorhandensein von Teppichbdden mit Na-
turfaserflor ist wegen verbleibender zu kleiner Wohnungsanzahl (n = 4) nicht moglich. Er-
satzweise werden die Wohnungen betrachtet, bei denen Insektizidanwendung und TBN zu-
sammen vorkommen. Die Steigerung des Quotienten von 11 auf 19 ist als Hinweis auf Insek-
tizidmittel als zusétzliche Permethrin-Quelle zu werten (s. Tabelle A9).

Holzdielenbdden (HD) sind als mdgliche Emittenten fiir DDT erkennbar. Werden behandelte
und unbehandelte Holzdielenbdden gemeinsam betrachtet, ergibt sich ein Percentil-Quotient
von 5,7. Auch fiir die unterschiedlichen Behandlungsarten lieferte der Percentil-Quotient
plausible Werte. Werden nur lackversiegelte Holzboden betrachtet, verringert sich der Percen-
til-Quotient auf Grund der abschirmenden Wirkung der Lackschicht erwartungsgemill auf
3,7. Bei offenporiger Behandlung der Holzdielen mit Ol/Wachs dagegen wird ein Percentil-
Quotient von 11 erreicht. Dabei wird der Ubergang aus den Holzdielen in die Ol/Wachs-
Schicht noch durch die lipophilen Eigenschaften des DDT unterstiitzt. DDT ist in West-
deutschland bereits 1972 verboten worden. Wenn auch nach rund 30 Jahren immer noch DDT
in Innenrdumen gefunden wird, so belegt das die besondere Persistenz von DDT im Innen-
raummilieu. Die Héuser mit Holzdielenboden und DDT-Gehalten im Hausstaub sind iiber-
wiegend zwischen 1945 und 1977 oder vor 1945 gebaut worden. In einem Falle handelt es
sich um einen Neubau von 1991. Die Holzdielen sind in dem Fall vermutlich bereits behan-
delt aus osteuropdischen Landern bezogen worden.

Ergebnisse von Butte, wonach bei Vorkommen von Wollteppichen bzw. Wollteppichboden
signifikant hohere Gehalte an DDT und Methoxychlor in den Hausstduben beobachtet wur-
den, konnten mit dem Percentil-Quotienten fiir Hamburger Wohnungen nicht bestétigt werden
[45]. Auch bei zusitzlich durchgefiihrter gemeinsamer Betrachtung von Teppichen und Tep-
pichbdden mit Wollflor ergab sich keine Bestéitigung.

Methoxychlor wurde an Stelle von DDT als weniger toxischer Ersatzstoff angewandt. Ein
erhohter Quotient konnte fiir Holzdielenboden aber nicht festgestellt werden. Erhéhte Quo-
tienten wurden gefunden fiir Teppichwaren, Kork und Insektizide insbesondere zur Anwen-
dung bei Hunden. Bei verfeinerter Zuordnung kommen Teppichwaren als Quellen nicht mehr
in Frage. Fiir Kork ergibt sich bei Aussparung der Wohnungen mit Insektizidanwendung im-
mer noch ein Percentil-Quotient von 4,0, allerdings bei zu geringer Wohnungsanzahl von
n=4.

Fiir das seit 1989 verbotene Pentachlorphenol (PCP), das u.a. als Holzschutzmittel eingesetzt
worden ist, ergaben sich keine Hinweise auf emittierende Produkte. Mdglicherweise sind
kleinflachige Produkte fiir die vereinzelt beobachteten erhdhten Gehalte verantwortlich.
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Als mogliche Hauptquelle fiir Chlorpyrifos wurden Insektizide erkannt, die bei Katzen An-
wendung fanden (PQ = 9,9). Daneben wurde auch fiir Teppiche mit 3,5 ein erhohter Percentil-
Quotient gefunden. Eine verfeinerte Zuordnung auf Wohnungen ohne Insektizidanwendung
lieferte keine Bestétigung fiir Teppiche als emittierendem Produkt fiir Chlorpyrifos.

Als Hauptquelle fiir Propoxur wurden Insektizide erkannt, die bei Hunden Anwendung finden

(PQ =6,2).

In der Tabelle A9 sind die emittierenden Stoffe fiir die einzelnen grofflachigen Produkte und
Anwendungen bei Haustieren zusammengefasst, wie sie sich nach Feinabstimmung der Zu-
ordnung ergeben.

5.3 Benzo(a)pyren aus moglichen Emissionsquellen
Nur in 4 Wohnungen wurden fiir Benzo(a)pyren im Hausstaub Gehalte von tliber 1 mg/kg er-
mittelt. Eine Zusammenhang zu moéglichen Emissionsquellen wie z.B. Parkettkleber, Ofen,

Raucherhaushalte oder starker Verkehr im Umfeld der Wohnungen konnte nicht festgestellt
werden.
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6. Vorkommen, Verwendung und Vergleich mit anderen Untersuchungen

Alle in diesem Bericht vorgestellten Untersuchungen an Hausstduben aus Hamburger Woh-
nungen basieren auf der Hausstaubfraktion < 63 um. Nur ausreichend homogenes Probenma-
terial sichert bei der Vielzahl der hier angewendeten unterschiedlichen Analysenmethoden
eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse.

Fiir Vergleichszwecke ist das 95 % Percentil besser geeignet als das geometrische Mittel, weil
die Unterschiede deutlicher erkennbar sind, ohne dass eine Beeinflussung durch Extremwerte
gegeben ist.

6.1 Biozide
6.1.1 Biozide (Staubfraktion < 63 pm)

Zum Vergleich werden drei Studien herangezogen, in denen ebenfalls von der Staubfraktion
< 63 um ausgegangen wird. Bei den Probenkollektiven handelt es sich jeweils wie bei den
Hamburger Untersuchungen um Stdube aus Wohnungen, die nicht als Schadens- oder Be-
schwerdefdlle auffallig geworden sind.

Die Hamburger Ergebnisse werden verglichen mit den Ergebnissen der folgenden beiden
Kontrollkollektive und dem Gesamtkollektiv einer umwelttoxikologischen Studie:

e Kontrollkollektiv bei der Nachuntersuchung zur Fall-Kontroll-Studie Miinchehagen
Niedersachsen / Nordrhein-Westfalen 1997 [23, 70],

e Gesamtkollektiv einer umwelttoxikologische Studie im Kreis Pinneberg, Schleswig-
Holstein 1995/96 [71].

e Kontrollkollektiv der ,,Norddeutschen Leukédmie und Lymphom-Studie* (NLL), Nie-
dersachsen / Schleswig-Holstein 1998/99 [45],

Ausgewihlt werden sechs Biozide, flir die in Hamburger Hausstiuben 95 % Percentile
> 1 mg/kg ermittelt wurden.

Permethrin,
Methoxychlor,
Chlorpyrifos,
Propoxur,
Pentachlorphenol,
p, p’-DDT.

6.1.1.1 Alte Biozide
Alle drei Vergleichsstudien weisen bei alten Bioziden der ersten Biozid-Generation wie

p,p’-DDT und Methoxychlor und der zweiten Generation wie Pentachlorphenol und Lindan
um rund Faktor 2 — 4 hohere 95 % Percentile auf als bei den Untersuchungen in Hamburg
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(s. Tabelle A10) [45]. Im Vergleich zu den groBstddtischen Wohnungen in Hamburg ist bei
den Wohnungen der drei Vergleichsstudien zumindest teilweise ein eher ldndlich geprigtes
Umfeld zu erwarten. Abhingig vom Umfeld sind Unterschiede beim Umgang mit Bioziden
moglich.

Insbesondere bei Methoxychlor, dem Biozid mit den nach Permethrin hochsten Gehalten ist
in der Niedersachsen/Schleswig-Holstein Studie von 1998/99 ein signifikanter Unterschied
festgestellt worden, je nach dem ob im Umfeld der Wohnungen sich Scheunen, Stallungen,
Gartenhéuser befinden oder nicht. Bis Mitte der 90er Jahre war Methoxychlor als Pflanzen-
schutzmittel zugelassen [45]. Auch in Hamburg weist Methoxychlor nach Permethrin die
hochsten Gehalte auf. Der Percentil-Quotient in Kapitel 5 liefert Hinweise, dass Methoxy-
chlor als Insektenbekdmpfungsmittel bei Hunden eingesetzt worden ist (PQ = 6,3).

DDT ist in Westdeutschland bereits seit 1972 verboten [72]. In Ostdeutschland wurde DDT
z.B. bis 1989 und in den iibrigen Ostblockstaaten auch noch linger zur Holzbehandlung ein-
gesetzt. Der aus den Hamburger DDT-Gehalten berechnete Percentil-Quotient liefert den Hin-
weis, dass vermutlich Holzdielenboden fiir die DDT-Belastung verantwortlich sind
(PQ =5,7). In der niedersédchsischen Studie wurde dagegen kein signifikanter Zusammenhang
zwischen DDT-Gehalten und Einsatz als Holzschutzmittel gefunden, wohl aber fiir den Ein-

satz von DDT bei Anwendern von Insektenschutzmitteln und bei Ausstattung mit Wollteppi-
chen bzw. Wollteppichboden [23, 45].

Fiir Pentachlorphenol hat Butte auf der Basis von tiber 2800 Staubproben der Jahre 1985 bis
1997 Jahresmediane ermittelt [23]. Die Industrie ist 1985 eine freiwillige Selbstverpflichtung
eingegangen, zukiinftig auf Pentachlorphenol in Holzschutzmitteln zu verzichten [32]. 1988
zeigten die Hausstaubuntersuchungen erste Auswirkungen der Maflnahme. Wihrend bis 1987
die Mediane fiir PCP gleichbleibend im Bereich um 4 mg/kg lagen, wurde 1988 erstmals eine
Absenkung auf 3 mg/kg erreicht. 1989 wurde die Produktion, das Inverkehrbringen und die
Verwendung von PCP in der Bundesrepublik Deutschland verboten, mit der Folge einer wei-
teren Absenkung der Mediane auf 0,6 mg/kg im Jahre 1997. Die Hamburger Proben stammen
aus den Jahren 1998 und 1999. Ermittelt wurde in Hamburg ein Median von 0,5 mg/kg, was
gut mit dem von Butte ermittelten Median von 0,6 mg/kg tibereinstimmt.

6.1.1.2 Neuere Biozide

Bei allen Messprogrammen ist Permethrin das Biozid mit den hochsten Gehalten. Fiir die
neueren Biozide Permethrin, Chlorpyrifos und Propoxur sind die Vorldufige Referenzwerte
(95 % Percentile) in Hamburg umgekehrt wie bei den alten Bioziden um rund den Faktor
2 — 4 hoher als bei den Vergleichsstudien, bei Chlorpyrifos sogar bis Faktor 9 hoher. Haupt-
anwendung fiir Permethrin sind Teppichboden mit Wollflor (PQ = 11). Daneben kommt es,
wie den Fragebogen zu entnehmen ist, vereinzelt auch zur Insektenbekdmpfung bei Hunden
und Katzen zur Anwendung. Propoxur wird z.B. in Flohhalsbédndern bei Hunden eingesetzt
(PQ = 6,3), wihrend Chlorpyrifos bei Katzen eingesetzt wird (PQ = 9,9). Fiir den Wirkungs-
verstiarker Piperonylbutoxid (PBO) liegen die Referenzwerte (95 % Percentile) bei den Ver-
gleichsstudien um rund den Faktor 2—4 hoher. Dabei ist zu beriicksichtigen, dass Piperonylbu-
toxid (PBO) in Hamburg nur in 13 von 65 Hausstduben gemessen worden ist. Eine Erklarung
fiir die Unterschiede kann zur Zeit noch nicht gegeben werden.
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6.1.2 Biozide (Staubfraktion <2 mm bzw. Gesamtstaub)

Bei den weiteren Vergleichsstudien ist mit Hausstaubfraktionen < 2 mm und Gesamtstaub
gearbeitet worden. Auf Grund der geringeren spezifischen Partikeloberfliche und den damit
verbundenen geringeren Adsorptionsmdoglichkeiten fiir Biozide sind geringere Stoffgehalte zu
erwarten. Walker und Butte haben das beispielhaft fiir Permethrin und Pentachlorphenol an
vier Staubfraktionen (,,Wollméuse*, Gesamtstaub, < 2 mm Fraktion, < 63 pm Fraktion) ge-
zeigt [23, 41]. Fiir Permethrin kommt Meierhenrich zu dhnlichen Ergebnissen [67].

In fiir die Bundesrepublik Deutschland représentativen Studien hat das Institut fiir Wasser-
Boden- und Lufthygiene 1985/1986 und 1990/92 Permethrin, Piperonylbutoxid, Lindan und
Pentachlorphenol im Hausstaub bestimmt (s. Tabelle A11) [8, 10, 35]. Ein Vergleich der
geometrischen Mittel zeigt den Riickgang bei den Bioziden Lindan und Pentachlorphenol bei
gleichzeitigem Anstieg bei Permethrin. Diese Verdnderungen lassen sich darauf zuriickfiihren,
dass 1989 Pentachlorphenol verboten wurde und Lindan in dieser Zeit durch Permethrin er-
setzt wurde.

Die Referenzwerte (95 % Percentil) zeigen, dass in Ostdeutschland 1991/92 noch deutlich
weniger Produkte mit Permethrin zur Anwendung gekommen sind als in Westdeutschland.
Der Referenzwert lag in Ostdeutschland bei 3,4 mg/kg und in Westdeutschland bei
13,4 mg/kg. In den folgenden Jahren sind die Referenzwerte fiir Permethrin weiter deutlich
angestiegen, wie ein Vergleich mit den jlingeren Studien zeigt.

Zu den jiingeren Studien gehort auch eine Studie aus Siiddeutschland vom Messinstitut
AnBUS e. V (1995/96) [57]. In dieser Studie sind Gesamtstdube von Wohnungen aus Fiirth
und Umgebung untersucht worden (s. Tabelle A12). Die Referenzwerte fiir die alten Biozide
Pentachlorphenol und DDT liegen im Vergleich mit den anderen Studien hoher als fiir Per-
methrin, Chlorpyrifos und Propoxur. Ein Muster, wie es in dhnlicher Form auch bei den Stu-
dien aus Niedersachsen/Nordrhein-Westfalen (1996), Schleswig-Holstein (1995/96) und Nie-
dersachsen/Schleswig-Holstein (1998/99) zu finden ist. [23, 45, 70, 71].

6.2 Weichmacher

Phthalate werden zu mehr als 90 % als Weichmacher fiir PVC verwendet [51, 52, 73]. Die
restlichen knapp 10 % verteilen sich auf Farben, Lacke, Kleber, Schmierstoffe und andere
Einsatzgebiete. Der Weichmacherverbrauch in Westdeutschland betrug 1990 ca. 234.000 t
[53].

Die technisch wichtigsten Verbindungen sind DEHP, Diisononylphthalat, Diisodecylphthalat,
Dibutylphthalat und Benzylbutylphthalat. Der Weichmacherverbrauch an DEHP nimmt 1990
in Westdeutschland mit knapp 40 % (90.100 t) den Spitzenplatz ein [53]. Entsprechend ist
DEHP auch in fast allen Hausstduben die Hauptkomponente unter allen bestimmten Stoffen.
Fiir die im Verbrauch folgenden Phthalate Diisononylphthalat und Diisodecylphthalat liegen
leider keine Vergleichswerte vor. Die weite Verbreitung auch der anderen Phthalate wie Ben-
zylbutylphthalat, Dibutylphthalat, Diisobutylphthalat ist daran erkennbar, dass in allen Woh-
nungen diese Stoffe im Hausstaub bestimmbar sind. Ein Vergleich mit der Niedersach-
sen/Schleswig-Holstein—Studie (1998/99) zeigt, dass die Reihenfolge der 95 % Percentile mit
den Hamburger Werten iibereinstimmt (s. Tabelle A13) [45]. Auf DEHP folgt Benzylbu-
tylphthalat dann Dibutylphthalat und Diisobutylphthalat. Die 95 % Percentile der Niedersach-
sen/Schleswig-Holstein—Studie (1998/99) liegen dabei um den Faktor 1,3 — 1,7 hdher. Bei der
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siiddeutschen Studie aus Fiirth und Umgebung ist der deutlich héhere Referenzwert mit
370 mg/kg fiir Dibutylphthalat auffillig [57]. Bei dieser Studie werden dagegen im Vergleich
mit den Hamburger Werten deutlich geringere Gehalte fiir Diethylphthalat und Di-
methylphthalat erhalten.

6.3 Organophosphate

Organophosphate werden als Flammschutzmittel und Weichmacher eingesetzt [34]. Bei
chlorhaltigen Organophosphaten wird die flammenhemmende Wirkung zusétzlich durch den
Chlorgehalt unterstiitzt. Verglichen werden hier zwei besonders wichtige chlorierte Orga-
nophosphate, das Tris(chlorethyl)phosphat (TCEP) mit besonderen toxischen Eigenschaften
und das Tris(chlorpropyl)phosphat als Hauptprodukt unter den chlorierten Organophosphaten
[46, 74, 75]. Von TCEP wurden 1997 weltweit 4000 t und von Tris(chlorpropyl)phosphat
40.000 t produziert. In Deutschland wird TCEP inzwischen nicht mehr hergestellt. Hauptséch-
liche Anwendung finden chlorierte Organophosphate bei der Herstellung von Polyurethan-
schdumen, die als Weichschdume in Polstermdbeln und Matratzen und als Hartschdume im
Wohnungsbau als Montageschaum eingesetzt werden. Weiterhin finden sie sich in Kunst-
stoffgehdusen von Elektrogeriten aus dem Unterhaltungs- und Informationsbereich [76, 77].

Fiir Polstermobel und Matratzen haben sich die Mitglieder des Verbandes der Polyurethan-
Weichschaum-Industrie e. V. (VWI) freiwillig verpflichtet auf TCEP zu verzichten [66].

Fir TCEP und Tris(chlorpropyl)phosphat liegen zum Vergleich drei Untersuchungen von
1997 vor, eine Untersuchung aus Norddeutschland, eine Untersuchung aus dem mittel-
/siidostdeutschen Raum und eine Untersuchung aus dem siidwestdeutschen Raum (s. Tabelle
A14) [78, 79]. Ausgangsmaterial ist jeweils die < 63 um Hausstaubfraktion.

Die 95 % Percentile fir TCEP liegen im Bereich zwischen 6,2 mg/kg in Hamburg und
12 mg/kg bei der norddeutschen Untersuchung. Mit 7,5 mg/kg und 8,8 mg/kg liegen die siid-
deutschen Referenzwerte innerhalb dieses Bereiches. Fiir das hauptsichlich produzierte
Tris(chlorpropyl)phosphat wird in Hamburger Wohnungen mit 12 mg/kg der hochste Refe-
renzwert ermittelt. Auffallend ist auch, dass in Hamburg und im norddeutschen Raum deut-
lich hdufiger Riickstinde von TCEP und Tris(chlorpropyl)phosphat im Hausstaub gefunden
werden als in Siiddeutschland. In Hamburg liegen fiir alle Proben die Werte oberhalb der Be-
stimmungsgrenze. In Stidwestdeutschland liegen z. B. bei Tris(chlorpropyl)phosphat nur 60
% der Werte oberhalb der Bestimmungsgrenze.

Bei zwei weiteren Untersuchungen fiir TCEP im Gesamtstaub wurden vergleichbare Ergeb-
nisse erhalten (s. Tabelle A15) [75, 80].

6.4 Benzo(a)pyren (B(a)P)

Benzo(a)pyren dient als Leitkomponente fiir die polyzyklischen aromatischen Kohlenwasser-
stoffe (PAK). PAK entstehen bei der unvollstindigen Verbrennung und liegen dann haupt-
sachlich an RuB3 gebunden vor. PAK sind auch in Teer- und Bitumenprodukten enthalten. Be-
sondere Aufmerksamkeit haben in der Vergangenheit Parkettkleber auf Teerbasis erlangt, die
bis Ende der 70er Jahre eingesetzt worden sind [21].
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Beim Vergleich mit der Studie aus Siiddeutschland (Fiirth und Umgebung) sind die gro3en
Unterschiede beim Prozentsatz der Wohnungen bei und oberhalb der Bestimmungsgrenze von
Benzo(a)pyren auffillig (s. Tabelle A16). In Hamburg liegen 81 % der Probengehalte ober-
halb der Bestimmungsgrenze gegeniiber nur 7,7 % in Fiirth und Umgebung [57]. Teilweise
lassen sich diese Unterschiede mit der hoheren Bestimmungsgrenze von 0,2 mg/kg der in
Fiirth angewandten Messmethode erkldren. Beim Messinstitut AnBUS e. V. wurde auBlerdem
der Gesamtstaub untersucht und nicht wie in Hamburg die < 63 pum Fraktion, bei der im all-
gemeinen hohere Gehalte erhalten werden. Insgesamt werden in Hamburg auf niedrigem Ni-
veau etwas hohere Gehalte an Benzo(a)pyren gemessen als in Fiirth.

Deutlich hohere B(a)P-Gehalte im Hausstaub werden erhalten, wenn in den Haushalten PAK-
haltige Parkettkleber verwandt worden sind. Bei 4234 Haushalten mit PAK-haltigen Parkett-
klebern ergab sich als 95-Percentil ein B(a)P-Gehalt von 14,8 mg/kg Hausstaub [21].

6.5 Chlorparaffine und Organozinn-Verbindungen

Nach unserer Kenntnis werden mit diesem Bericht erstmalig Ergebnisse von Chlorparaffinen
und Organozinn-Verbindungen im Hausstaubvorgestellt. Es liegen deshalb keine Vergleichs-
werte vor.

6.5.1 Chlorparaffine

Der BUA-Stoffbericht zu Chlorparaffinen kommt auf Grund der unzureichenden Datenlage
zu dem Schluss, dass eine Bilanzierung der Eintrdge von Chlorparaffinen in die Umwelt in
Deutschland nicht moglich ist [81].

Chlorparaffine werden als Sekundédrweichmacher und Flammschutzmittel hauptséchlich fiir
PVC eingesetzt [51]. Weitere Anwendungen finden sie in Anstrichstoffen, Dichtungsmassen,
Flammschutz bei Gummi und einer Reihe weiterer Kunststoffe. Greenpeace schitzte, dass in
Deutschland 1994 19.000 bis 23.000 t Chlorparaffine verbraucht worden sind [82]. Fiir PVC
ergab sich ein Verbrauch von 2.100 bis 7.000 t/a (10-36 %) [51]. Diese Angaben gehen da-
von aus, dass die Chlorparaffine ausschlieBlich als Flammschutzmittel fiir PVC eingesetzt
werden. Bekannt ist aber der Einsatz als Flammschutzmittel auch bei anderen Kunststoffen
z. B. bei Polystyrol oder ungesittigten Polyesterharzen, so dass die tatsachlich fiir PVC einge-
setzte Menge an Chlorparaffinen unterhalb von 7000 t/a liegen diirfte. In Deutschland ist die
Produktion von Chlorparaffinen Ende 1998 eingestellt worden, aber Importe sind mdglich.
Die wichtigsten westeuropdischen Hersteller sind die Fa. ICI und Produzenten in Italien und
Spanien.

6.5.2 Organozinn-Verbindungen

An Organozinn-Verbindungen wurden in den Hausstduben hauptsédchlich Monobutylzinn,
Dibutylzinn und Monooctylzinn gefundenen. Diese Verbindungen werden in Deutschland
tiberwiegend als Stabilisatoren fiir PVC eingesetzt. 1999 lag der Verbrauch zinnorganischer
Verbindungen als PVC-Stabilisatoren in Europa bei ca. 16.000 t/a, in Deutschland bei etwa
5000 t/a [83]. Die Stabilisatoren sollen die geringe thermische Bestédndigkeit von PVC bei der
Verarbeitung bzw. die Stabilitét gegeniliber UV-Strahlung verbessern. Anwendung finden die
Stabilisatoren hauptsidchlich bei Hart-PVC-Produkten aber auch bei Weich-PVC-
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FuBlbodenbelédgen, wie sie in Kiichen und Badezimmern hédufiger verlegt sind [83]. Weitere
Verwendung finden die Mono- und Diorganozinn-Verbindungen zur Hértung von Silikonkau-
tschuk sowie zur Glasvergiitung und als Katalysatoren fiir Polyurethane und Polyester. Sie
werden im Gegensatz zu den Triorganozinn-Verbindungen nicht als Biozide oder Wirkstoffe
in Pflanzenschutzmitteln verwendet. Tributylzinn wird zur Zeit noch hauptséchlich als Biozid
in Schiffsanstrichen fiir Schiffe mit einer Ladnge von mehr als 25 m benutzt [14]. Es findet
daneben aber auch fiir den Holzschutz im konstruktiven Bereich Anwendung, sowie bei bio-
ziden Ausriistungen von Dachbahnen, Silikondichtmassen und technischen Textilien, aber
auch zur mikrobiellen Desinfektion [83].
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7. Produkt- und Chemikalienpolitik

Im Februar 2001 wurde von der Europdischen Kommission ein Griinbuch zur integrierten
Produktpolitik (IPP) vorgelegt [17]. Das Konzept geht von einem zukiinftigen Wachstum auf
der Grundlage umweltfreundlicher Produkte aus, die deutlich weniger Ressourcen erfordern.
Dabei wird angestrebt, die Umweltauswirkungen von Produkten {iber ihren gesamten Lebens-
zyklus zu verringern. Umweltaspekte sollen bereits bei der Entwicklung von Produkten zu
malgeblichen Faktoren werden. Bei Verbrauchern soll durch bessere Information iiber um-
weltrelevante Produktmerkmale eine bessere Akzeptanz umweltfreundlicher Produkte erreicht
werden. Die EG bemiiht sich zur Zeit im Rahmen des 6. Aktionsprogramms ,,Umwelt 2010:
Unsere Zukunft liegt in unserer Hand* um verbesserte Kenntnisse iiber die Einfliisse auch von
Produkten auf die Luftverschmutzung in Innenrdumen [84].

Zu ergreifende Maflnahmen werden neben der integrierten Produktpolitik auch in die revidier-
te Chemikalienpolitik der Gemeinschaft einflieBen. Dazu hat die Europdische Kommission
ebenfalls im Februar 2001 ein Wei3buch ,,Strategie fiir eine zukiinftige Chemikalienpolitik
vorgelegt [16]. Das Wei3buch sieht vor, dass in der EU kiinftig alle chemischen Stoffe gleich
bewertet und nach einem einheitlichen Verfahren auf ihr Risikopotenzial fiir Mensch und
Umwelt abgeschitzt werden. Die Unterscheidung zwischen neuen und alten Chemikalien (vor
September 1981 auf dem Markt) soll aufgehoben werden. Ein weiteres wesentliches Element
der vorgeschlagenen Strategie ist, dass neben den Herstellern und Importeuren nun auch die
Hersteller von Zubereitungen und andere nachfolgende Anwender fiir saimtliche Aspekte der
Sicherheit ihrer Produkte verantwortlich gemacht werden und verpflichtet werden, die Si-
cherheit ihrer Produkte fiir den Teil des Lebenszyklus zu bewerten, zu dem sie beitragen, ein-
schlieBlich der Entsorgung und der Abfallverwertung. Die Offentlichkeit erhilt das Recht auf
Informationen iiber Chemikalien, denen sie ausgesetzt ist. Der Verbraucher kann dann ent-
scheiden, ob er Produkte vermeidet, die schadliche chemische Stoffe enthalten. Inzwischen
liegt zum Weilbuch der Europédischen Kommission auch eine gemeinsame Position der Bun-
desregierung, des Verbandes der Chemischen Industrie e. V. (VCI) und der Industriegewerk-
schaft Bergbau, Chemie, Energie (IGBCE) vor [85].

7.1. Qualitiitsziele fiir Hamburger Innenridume

Anfang Mirz 2001 wurde das ,,Kursbuch Umwelt, Ziele fiir ein zukunftsfdhiges Hamburg*
von der Hamburger Umweltbehorde der Offentlichkeit vorgestellt [86]. Orientiert an der loka-
len Agenda 21 enthilt das Kursbuch ein systematisches Nachhaltigkeitskonzept fiir den Be-
reich der Okologie in Hamburg. Zur Steuerung einer nachhaltigen Entwicklung werden mit-
tel- und langfristige Ziele und Indikatoren zur Erfolgskontrolle genannt.

Als Qualititsziel wird im Kapitel 4.2.1 ,,Innenraumluftbelastung® angestrebt, dass chemische
Stoffe in Innenraumluft und Hausstaub minimiert werden. Emittierende Quellen fiir die Che-
mikalien sind in der Hauptsache die in den Innenrdumen verwendeten Produkte.

Handlungsziel sind Produkte, die fiir Gesundheit und Umwelt unbedenklich sind. Fiir die Ein-
leitung von emissionsmindernden MafBnahmen ist die Kenntnis der Produktzusammensetzung
unverzichtbar. Vergleichbar der Regelung bei Lebensmitteln sollte auch fiir Produkte Dekla-
rationspflicht fiir alle Inhalts- und Zusatzstoffe vorgeschrieben werden. Werbewirksame Gii-
tesiegel oder Umweltzeichen sollten begleitend fiir die Hersteller als Anreiz fiir die Produkti-
on umweltfreundlicher Produkte dienen. Bei Neubauten sollten die verarbeiteten Produkte
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und Zubereitungen in einem Hauspass angegeben werden. Die erforderlichen emissionsmin-
dernden Maflnahmen kdnnen auch Verbote gemif3 Chemikaliengesetz einschlief3en.

Als Indikator zur Erfolgskontrolle sind fiir schwerfliichtige organische Umweltchemikalien
folgende Zielwerte anzustreben:

Hausstaubgehalte von < 1 mg/kg und
Hausstaubgehalte von < 10 mg/kg bei weitverbreiteten Chemikalien wie z.B. Phthalaten

Diese Zielwerte orientierten sich an den in diesem Bericht vorgestellten Ergebnissen aus an-
deren Bundesldndern und eigenen Ergebnissen.

Am Beispiel Permethrin, der Hauptkomponente unter den Bioziden im Hausstaub lésst sich
zeigen, dass dieses Ziel erreichbar ist. In 8 Fillen wurden Gehalte fiir Permethrin von unter-
halb von 1 mg/kg Hausstaub gefunden.

Fiir die weitverbreitete Chemikalie DEHP, der Hauptkomponente aller im Hausstaub be-
stimmten Umweltchemikalien, wurde das Ziel bei keinem der Hausstdube erreicht. In 3 Fallen
wurden Stoffgehalte unterhalb von 250 mg/kg mit einem Minimum bei 62 mg/kg Hausstaub
gefunden. Fiir die kurzkettigen Chlorparaffine wurden in 8 Fillen Stoffgehalte unterhalb von
10 mg/kg Hausstaub gefunden.

Die Tabelle A17 gibt fiir alle Komponenten einen Uberblick zu welchem Prozentsatz die Ziel-
werte bereits jetzt erfiillt sind. Die ebenfalls aufgefiihrten Referenzwerte stehen fiir das derzeit
hochste noch iibliche Vorkommen.

7.1.1 Phthalate

Tabelle A17 zeigt, dass in keinem der untersuchten Hausstdube fiir Bis(2-ethylhexyl)phthalat
(DEHP) und Dibutylphthalat der Zielwert von < 10 mg/kg eingehalten wird. Beide Chemika-
lien besitzen auf Grund ihrer toxischen Wirkung und der besonders bei DEHP hohen Haus-
staubgehalte besondere Bedeutung. Die Sonderstellung von DEHP und Dibutylphthalat wird
im Kapitel 4.3 niher behandelt. Auch fiir Diisononylphthalat mit 2 % und Diisobutylphthalat
mit 3 % bleibt noch viel zu tun, um das angestrebte Ziel zu erreichen. Weitere hiufig ange-
wandte Phthalate sind Diisodecylphthalat (19 %) und Benzylbutylphthalat (20 %). Fiir Bis(2-
methoxyethyl)phtalat (BMoEP) werden nur in 5 % der Falle Gehalte oberhalb 10 mg/kg ge-
funden. BMoEP verlangt aber Beachtung wegen seiner fruchtschidigenden Wirkung (RE 2)
und moglichen Beeintrachtigung der Fortpflanzungsfahigkeit (RF 3) [46].

7.1.2 Chlorparaffine

Die Tabelle A17 zeigt fiir Chlorparaffine, dass das angestrebte Ziel von < 10 mg/kg Haus-
staub bei mittelkettigen Chlorparaffinen zu 10 % und bei den kurzkettigen Chlorparaffinen zu
13 % erreicht wird. Kurzkettige Chlorparaffine besitzen auf Grund ihrer toxischen Wirkung
und ihrer erhdhten Stoffgehalte im Hausstaub besondere Bedeutung (s.a. Kapitel 4.3)

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 43/126



Fiir die weiteren Stoffgruppen in der Tabelle A17 gilt 1 mg/kg Hausstaub als Zielwert.

7.1.3 Organophosphate

Tris(butoxyethyl)phosphat und Triphenylphosphat mit Erfiillungsgraden von 3 und 5 % iiber-
schreiten den Zielwert besonders hdufig. Das zur Gruppe der chlorierten Organophosphate
gehorende Tris(2-chlorethyl)phosphat (TCEP) erfiillt in 32 % der Wohnungen den Zielwert.
TCEP besitzt auf Grund seiner toxischen Wirkung besondere Bedeutung (s.a. Kapitel 4.3). In
Deutschland wird TCEP nicht mehr produziert, kann aber importiert werden. Fiir das Haupt-
produkt der chlorierten Organophosphate, das Tris(chlorpropyl)phoshat, wird der Zielwert
ebenfalls in 32 % der Wohnungen erreicht.

7.1.4 Organozinn-Verbindungen

Am hiufigsten findet sich Monobutylzinn (MBT) mit einer Zielerfiillung von 38 % gefolgt
von Dibutylzinn (DBT) mit bereits 86 % Zielerfiillung. Die Gehalte fiir Tributylzinn liegen in
allen 50 Wohnungen unterhalb von 1 mg/kg. Selbst bei Erniedrigung des Zielwertes auf
0,1 mg/kg wird dieser Gehalt noch in 90 % der Wohnungen unterschritten (Angaben in
Klammern). Die Zielerfiillungen fiir die drei Butylverbindungen bestatigen ebenfalls, dass in
Innenrdumen die Nutzung von MBT und DBT als Stabilisatoren vermutlich in PVC-
Produkten die hauptsdchliche Anwendung darstellt. Der Nutzung biozider Eigenschaften von
Organozinn-Verbindungen kommt dagegen nur untergeordnete Bedeutung zu.

7.1.5 Biozide

Die Sonderstellung von Permethrin unter den Bioziden wird mit nur 12 % Zielerfiillung be-
legt. Diese geringe Zielerfiillung ist hauptsdchlich auf den Einsatz von Permethrin in Tep-
pichboden mit Wollflor zuriickzufiihren (s.a. Kapitel 5.2). Permethrin gehort zur Stoffgruppe
der Pyrethroide (s.a. Kapitel 4.3) [47].

Fiir alle anderen Biozide wird der angestrebte Zielwert mindestens zu 70 % erreicht. Auf
Permethrin folgen die drei alten Organochlor-Biozide Pentachlorphenol (PCP) mit 71 %, Me-
thoxychlor mit 77 % und p,p’-DDT mit 80 %. Wenn bedacht wird, dass DDT schon seit 1972
und PCP seit 1989 in Westdeutschland verboten sind, ist die Zielerfiillung erstaunlich gering.
Bei einer weiteren alten Organochlor-Verbindung, dem Lindan, werden vermutlich auf Grund
besserer Abbaubarkeit 98 % Zielerfiillung erreicht. Fiir die u.a. zur Insektenbekdmpfung bei
Haustieren eingesetzten Chlorpyrifos und Propoxur werden 85 % und 86 % Zielerfiillung er-
reicht.

7.1.6 Benzo(a)pyren (B(a)P

In 94 % der Wohnungen wird der Zielwert von 1 mg/kg unterschritten. Auch wenn das bereits
ein hoher Wohnungsanteil ist, bedarf Benzo(a)pyren als Leitkomponente fiir polyzyklische
aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK) und einer stark toxischen Wirkung besonderer Beach-
tung [46].
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstiauben

Wohnungen:
Hausstaubfraktion:

65

<63 um

Tab. A1: Flammschutzmittel (FSM) und Weichmacher (WM) im Hausstaub [mg/kg]

Gruppe Stoff Bestimmungsgrenzen (BG), Anzahl (n), Percentile (P), Extrem- und Mittelwerte
BG n n>BG | % =BG 50 % P 95 % P Min Max AM GM
Phthalate Dimethylphthalat 1 65 33 51 1 20 <1 64 4 1
WM Diethylphthalat 1 65 59 91 5 350 <1 570 45 7
Diallylphthalat 1 65 6 9 <1 1 <1 5 * *
Dipropylphthalat 1 62 5 8 <1 2 <1 2 * *
Diisobutylphthalat 1 65 65 100 33 78 7 470 47 34
Dibutylphthalat 1 65 65 100 47 180 12 600 73 56
Bis(2-methoxyethyl)phthalat 1 65 49 75 2 8 <1 17 3 2
Benzylbutylphthalat 1 65 65 100 19 230 4 700 68 29
Bis(2-ethylhexyl)phthalat 1 65 65 100 600 1600 62 2700 740 610
Dicyclohexylphthalat 1 62 34 55 1 5 <1 80 3 1
Diphenylphthalat 1 62 3 5 <1 <1 <1 4 * *
Dioctylphthalat 1 65 59 91 4 73 <1 160 13 5
Diisononylphthalat 10 62 61 98 72 540 <10 1000 130 74
Diisodecylphthalat 10 62 50 81 31 340 <10 4200 120 29
Chlorparaffine kurzkettig, C10 - C13 10 62 54 87 26 180 <10 340 48 28
FSM, WM mittelkettig, C14 - C17 10 62 56 90 36 150 <10 400 56 34
Organophosphate Tris(2-chlorethyl)phosphat 0.1 65 65 100 1.6 6.2 0.3 9.5 2.2 1.6
FSM, WM Tris(chlorpropyl)phosphat 0.1 63 63 100 14 12 0.2 27 3.1 1.6
Tris(dichlorpropyl)phosphat 0.1 62 57 92 1.2 6.8 <01 35 25 1.0
Tributylphosphat 0.1 65 65 100 04 15 0.1 57 0.7 0.5
Tris(2-ethylhexyl)phosphat 0.1 62 51 82 0.2 0.9 <01 2 0.3 0.2
Tris(2-butoxyethyl)phosphat 0.1 65 65 100 5.0 40 0.7 120 10 5.6
Triphenylphosphat 0.1 65 65 100 2.9 16 0.2 56 5.1 3.2
Trikresylphosphat 0.1 65 63 97 2.2 15 <0,1 36 3.7 2.0

AM = arithmetrisches Mittel, GM = geometrisches Mittel, * = zu wenig Werte > BG
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Wohnungen:

Hausstaubfraktion:

65
<63 um

Tab. A2: Biozide (B) im Hausstaub [mg/kg]

Gruppe Stoff Bestimmungsgrenzen (BG), Anzahl (n), Percentile (P), Extrem- und Mittelwerte
BG n n>BG | % >BG | 50%P 95 % P Min Max AM GM
Pyrethroide Permethrin, 0.1 65 65 100 5.7 110 0.3 380 24 6.3
Cypermethrin, 0.1 65 5 8 <0,1 0.2 <0,1 29 0.1 *
Cyfluthrin, 0.1 65 10 15 <0,1 0.3 <0,1 0.6 * *
Cyhalothrin 0.1 65 0 0 <0,1 <0,1 <0,1 <0,1 * *
Deltamethrin 0.1 65 7 11 <0,1 0.4 <0,1 3 0.1 *
Tetramethrin 0.1 65 4 6 <0,1 0.2 <0,1 13 0.3 *
Synergist Piperonylbutoxid (PBO) 0.1 13 4 31 <0,1 3.1 <0,1 5.1 0.6 0.1
Organochlor- Chlorthalonil, 0.1 65 0 0 <0,1 <0,1 <0,1 <0,1 * *
Diclofluanid, 0.1 65 11 17 <0,1 0.4 <0,1 1.9 0.1 *
alpha-Endosulfan, 0.1 65 2 3 <0,1 <0,1 <0,1 0.2 * *
beta-Endosulfan 0.1 65 1 2 <0,1 <0,1 <0,1 0.2 * *
Lindan 0.1 65 28 43 <0,1 0.3 <0,1 1.3 0.1 *
Methoxychlor 0.1 65 39 60 0.1 6.5 <0,1 12 1.1 0.2
p,p-DDT 0.1 65 41 63 0.1 22 <0,1 5.3 0.5 0.2
PCP 0.1 65 59 91 0.5 26 <0,1 25 1.2 0.5
Organophosphor- Dichlorvos, 0.1 65 2 3 <0,1 <0,1 <0,1 0.2 * *
Chlorpyrifos, 0.1 65 29 45 <0,1 47 <0,1 180 35 0.2
Diazinon 0.1 65 14 22 <0,1 0.5 <0,1 1.3 0.1 *
Tetrachlorvinphos 0.1 65 1 2 <0,1 <0,1 <0,1 0.1 * *
Organostickstoff- Tebuconazol 0.1 65 4 6 <0,1 0.5 <0,1 3.9 0.1 *
Propiconazol 0.1 65 6 9 <0,1 0.2 <0,1 0.6 * *
Tolylfluanid 0.1 65 3 5 <0,1 <0,1 <0,1 0.2 * *
Furmecyclox 0.1 65 7 11 <0,1 0.3 <0,1 0.6 * *
Carbamate Propoxur 0.1 65 39 60 0.2 3.1 <01 67 1.7 0.2
Fenobucarb 0.1 65 5 8 <0,1 0.1 <0,1 0.3 * *

AM = arithmetrisches Mittel, GM = geometrisches Mittel, * = zu wenig Werte > BG
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Wohnungen:
Hausstaubfraktion:

50/62
<63 um

Tab. A3: Stabilisatoren (S) und Biozide (B), Teer-, Bitumenprodukte (TP) und Verbrennungsprodukte im Hausstaub [mg/kg]

Gruppe Stoff Bestimmungsgrenzen (BG), Anzahl (n), Percentile (P), Extrem- und Mittelwerte
BG n n>BG | %>BG | 50%P 95 % P Min Max AM GM
Organozinn-Verbindungen  [Monobutyl- 0.001 50 50 100 1.4 8.7 0.1 18 2.6 1.5
S Dibutyl- 0.001 50 50 100 0.2 1.4 0.01 5.6 0.4 0.2
B Tributyl- 0.001 50 49 98 0.03 0.1 <0,001 0.2 0.04 0.03
Tetrabutyl- 0.001 50 3 6 <0,001 0.004 <0,001 0.02 0.001 *
Monooctyl- 0.001 50 50 100 0.2 1.0 0.01 2.8 0.4 0.2
Dioctyl- 0.001 50 33 66 0.01 0.1 <0,001 0.2 0.03 0.008
Tricyclohexyl- 0.001 50 0 0 <0,001 0.002 <0,001 0.002 * *
Triphenyl- 0.001 50 29 58 0.004 0.01 <0,001 0.02 0.004 0.003
PAK Benzo(a)pyren 0.1 62 50 81 0.2 1.1 <0,1 3.0 0.3 0.2
TP, VP

AM = arithmetrisches Mittel, GM = geometrisches Mittel, *
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstduben

Tab.A4: Referenzwerte* und Referenzwertiiberschreitungen fiir alle 58 bestimmten Stoffe

Auftraggeber: Umweltpghérde Hamburg

Messinstitut: GfU TUV Nord GmbH

Probenmaterial: Hausstaub (< 63 pm)

Personengruppe: interessierte Privatpersonen™*

Probenahmejahr: 1998/1999

Wohnungsort: Hamburg und Umgebung

Gruppe Stoff Anzahl Referenzwert* | > Referenzwert | > 2 Referenzwert Bemerkungen

n [mg/kg] Anzahl Anzahl [43 - 50]

Phthalate Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) 65 1600 4 0 RE 2, RF 2, EWS***
Diisononylphthalat (DINP) 62 540 4 0 EWS***
Diethylphthalat (DEP) 65 350 4 0
Diisodecylphthalat (DIDP) 62 340 2 1 EWS***
Benzylbutylphthalat (BBP) 65 230 3 1 EWS***
Dibutylphthalat (DBP) 65 180 2 1 RE 2, RF 2/ RF3, EWS***
Diisobutylphthalat (DIBP) 65 78 1 2 EWS***
Di-n-octylphthalat (DNOP) 65 73 3 1
Dimethylphthalat (DMP) 65 20 1 2
Bis(2-methoxyethyl)phthalat (BMoEP) 65 8 2 1 RE 2, RF 3
Dicyclohexylphthalat (DcHP) 62 5 2 1
Dipropylphthalat (DPP) 62 2 0 0
Diallylphthalat (DAP) 65 1 0 1
Diphenylphthalat (DPhP) 62 <1 - -

Chlorparaffine Chlorparaffine kurzkettig, C10 - C13 62 180 3 0 K3
Chlorparaffine mittelkettig, C14 - C17 62 150 1 2

Referenzwerte* = vorlaufige Referenzwerte

interessierte Privatpersonen** = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehdérde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefalle

EWS*** = im Verdacht endokrin (hormonell) wirksam zu sein

K = Krebserzeugend
M = Erbgutverandernd

RE = Fruchtschadigend
RF = Beeintrachtigung der Fortpflanzungsfrahigkeit
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstdauben

Tab. A4: Referenzwerte* und Referenzwertiiberschreitungen fiir alle 58 bestimmten Stoffe (1. Fortsetzung)

Auftraggeber: Umweltbehérde Hamburg
Messinstitut: GfU TUV Nord GmbH
Probenmaterial: Hausstaub (< 63 pm)
Personengruppe: interessierte Privatpersonen**
Probenahmejahr: 1998/1999
Wohnungsort: Hamburg und Umgebung
Gruppe Stoff Anzahl Referenzwert* | > Referenzwert | > 2 Referenzwert Bemerkungen
n [mg/kg] Anzahl Anzahl [43 - 50]
Organophosphate Tris(2-butoxyethyl)phosphat (TBoEP) 65 40 3 1
Triphenylphosphat (TPhP) 65 16 1 1
Trikresylphosphat (TKP) 65 15 3 1
Tris(chlorpropyl)phosphat (TCPP) 63 12 2 1
Tris(dichlorpropyl)phosphat (TDCPP) 62 6.8 2 1
Tris(2-chlorethyl)phosphat (TCEP) 65 6.2 4 0 K2/ K3, RF2
Tributylphosphat (TBP) 65 1.5 1 2
Tris(2-ethylhexyl)phosphat (TEHP) 62 0.9 2 1
Pyrethroide Permethrin, 65 110 2 1 EWS****
Deltamethrin 65 0.4 0 3 EWS****
Cyfluthrin, 65 0.3 2 0 EWS****
Cypermethrin, 65 0.2 0 3 EWS****
Tetramethrin 65 0.2 1 2 EWS****
Cyhalothrin 65 <01 - - EWS****
Synergist Piperonylbutoxid (PBO) 13 3.1 1 0

Referenzwerte* = vorlaufige Referenzwerte

interessierte Privatpersonen** = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehdrde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefalle

EWS**** = wird als potenziell endokrin (hormonell) wirksam diskutiert

K = Krebserzeugend
M = Erbgutverandernd

RE = Fruchtschadigend
RF = Beeintrachtigung der Fortpflanzungsfrahigkeit
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstduben

Tab. A4: Referenzwerte* und Referenzwertiiberschreitungen fiir alle 58 bestimmten Stoffe (2. Fortsetzung)

Auftraggeber: Umweltpghérde Hamburg
Messinstitut: GfU TUV Nord GmbH
Probenmaterial: Hausstaub (< 63 pm)
Personengruppe: interessierte Privatpersonen™*
Probenahmejahr: 1998/1999
Wohnungsort: Hamburg und Umgebung
Gruppe Stoff Anzahl Referenzwert* | > Referenzwert | > 2 Referenzwert Bemerkungen
n [mg/kg] Anzahl Anzahl [43 - 50]
Chlororgano- Methoxychlor 65 6.5 4 0 EWS***
Biozide Pentachlorphenol (PCP) 65 2.6 2 1 K 2/ K3, M 3, RE 2, EWS***
p,p'-DDT 65 2.2 3 1 K3, EWS***
Diclofluanid, 65 0.4 1 2
Lindan 65 0.3 1 2 K 4, EWS***
Chlorthalonil, 65 <0,1 - - K3
alpha-Endosulfan 65 <0,1 - - EWS***
beta-Endosulfan 65 <0,1 - - EWS***
Organophosphor- Chlorpyrifos 65 4.7 2 2
Biozide Diazinon 65 0.5 2 1
Dichlorvos 65 <0,1 - -
Tetrachlorvinphos 65 <0,1 - -
Organostickstoff- Tebuconazol 65 0.5 2 2
Biozide Furmecyclox 65 0.3 3 0
Propiconazol 65 0.2 1 1
Tolylfluanid 65 <0,1 - -

Referenzwerte* = vorlaufige Referenzwerte

interessierte Privatpersonen** = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehdérde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefalle

EWS*** = im Verdacht endokrin (hormonell) wirksam zu sein

K = Krebserzeugend
M = Erbgutverandernd
RE = Fruchtschadigend

RF = Beeintrachtigung der Fortpflanzungsfrahigkeit
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A4: Referenzwerte* und Referenzwertiiberschreitungen fiir alle 58 bestimmten Stoffe (3. Fortsetzung)

Auftraggeber: Umweltbehérde Hamburg
Messinstitut: GfU TUV Nord GmbH
Probenmaterial: Hausstaub (< 63 pm)
Personengruppe: interessierte Privatpersonen**
Probenahmejahr: 1998/1999
Wohnungsort: Hamburg und Umgebung
Gruppe Stoff Anzahl Referenzwert* | > Referenzwert | > 2 Referenzwert Bemerkungen
n [mg/kg] Anzahl Anzahl [43 - 50]
Carbamate Propoxur 65 3.1 1 2
Fenobucarb 65 0.1 2 1
Organozinn- Monobutylzinn (MBT) 50 8.7 2 1
Verbindungen Dibutylzinn (DBT) 50 1.4 2 1
Monooctylzinn (MOT) 50 1.0 2 1
Tributylzinn (TBT) 50 0.1 3 0 EWS***
Dioctylzinn (DOT) 50 0.1 1 0
Triphenylzinn (TPhT) 50 0.01 1 0
Tetrabutylzinn (TTBT) 50 0.004 1 2
Tricyclohexylzinn (TcHT) 50 < 0,002 - -
PAK Benzo(a)pyren (B(a)P) 62 1.1 1 2 K2, M2, RE 2, RF 2, EWS***

Referenzwerte* = vorlaufige Referenzwerte

interessierte Privatpersonen** = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehérde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefélle

EWS*** = im Verdacht endokrin (hormonell) wirksam zu sein

K = Krebserzeugend
M = Erbgutverandernd

RE = Fruchtschadigend

RF = Beeintrachtigung
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A5: Zuordnung von Weichmachern, Flammschutzmitteln und Stabilisatoren zu grof3flachigen Produkten

P75w
P75f

P75w/P75f>2,0 mit P75w > 1,0

* P75w/P75f< 2,0
** Anzahl der Werte n

=5

*** s, Erklarung in der Anlage Abklirzungen

75 % Percentil (WAHR)
75 % Percentil (FALSCH)
(Kriterium flr die Zuordnung zu bestimmten Produkten)

Produkte/Behandlung

PVC

TBK

TBN

TEP

LAM

ow

Stoffgruppe

Stoffe

P75w/P75f

Phthalate

DMP***
DEP
DIBP
DBP

BMoEP
BBP

DEHP
DNOP
DINP
DIDP

2.0

Chlorparaffine

CPkk
CPmk

Organophosphate

TCEP
TCPP
TDCPP
TBP
TBoEP
TPhP
TKP

Wohnungen
n =62

nw
nf
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A5: Zuordnung von Weichmachern, Flammschutzmitteln und Stabilisatoren zu grof3flachigen Produkten
(1. Fortsetzung)

P75w 75 % Percentil (WAHR)
P75f 75 % Percentil (FALSCH)
P75w/P75f>2,0 mit P75w > 1,0 (Kriterium fiir die Zuordnung zu bestimmten Produkten)

* P75w/P75f< 2,0
** Anzahl der Werte n = 5
*** s, Erklarung in der Anlage Abklirzungen

Produkte/Behandlung PVC TBK TBN TEP LAM LV ow
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Organozinn- MBT*** 4.2 * 2.0 * * * *
Verbindungen DBT 5.2 * * * * * *
TBT * * * * * * *
MOT * * * * * * *
Wohnungen nw 10 26 24 24 6 12 5
n=49 nf 39 23 25 25 43 37 44

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 61/126



Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A6: Verfeinerte Zuordnung von Weichmachern, Flammschutzmitteln und Stabilisatoren

P75w

P75f

P75w/P75f 2 2,0

(mit P75w = 1,0 mg/kg)

* P75w/P75f< 2,0
** Anzahl der Werte n < 5

*** 5. Erklarung in der Anlage Abkirzungen

zu grofBflachigen Produkten

75 % Percentil (WAHR)
75 % Percentil (FALSCH)
(Kriterium fur die Zuordnung zu bestimmten Produkten)

Produkte/Behandlung TEPoTBNoLV | TBNoLV | LVoTBN
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Phthalate DMP*** * 6.3 10
Wohnungen nw 12 22 12
nf 11 23 23
Produkte/Behandlung TBKoTBNoPVC | TBNoPVC | PVCoTBN
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Phthalate BBP * 21 6.3
Wohnungen nw 14 17 8
nf 14 28 28
Produkte/Behandlung OWoLAMoPVC | LAMoPVC | PVCoLAM
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Phthalate DNOP * 3.8 2.2
Wohnungen nw 5 6 16
nf 34 39 39
Produkte/Behandlung OWolLAM LAMoOW
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Chlorparffine CPkk 2.2 2.5
Wohnungen nw 6 7
nf 49 49
Produkte/Behandlung TBNoPVC
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Organozinn-Verb. MBT *
Wohnungen nw 17
nf 22
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A7: Welche Weichmacher, Flammenschutzmittel und Stabilisatoren aus welchen Produkten ?

Produkte/Behandlung

PVC

TBK

TBN

TEP

LAM

LV

ow

Stoffgruppe

Stoffe

Phthalate

DMP*
DEP
DIBP
DBP

BMoEP
BBP

DEHP

DNOP
DINP
DIDP

Chlorparaffine

CPkk
CPmk

Organophosphate

TCEP
TCPP
TDCPP
TBP
TBoEP
TPhP
TKP

Organozinn-
Verbindungen

MBT
DBT
TBT
MOT

_ mdoglicher Emittent

weniger sichere Zuordnung

* s. Erklarung im Anhang Abklrzungen
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A8: Zuordnung von Bioziden zu groRflachigen Produkten

P75w
pP75f

P75w/P75f= 2,0
(mit P75w = 1,0 mg/kg)

* P75w/P75f < 2,0
** Anzahl der Werte n<5
*** . Erklarung im Anhang Abkilrzungen

75 % Percentil (WAHR)
75 % Percentil (FALSCH)

(Kriterium fir die Zuordnung zu bestimmten Produkten)

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002

Produkte/Behandlung TBK*** TBN TEP HD HDLV HDOW PAR PARLV KOR HV
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Pyrethroide Permethrin * 11 * * - - * - * *
Organochlor- DDT * * * 5.7 3.7 11 * - * *
Verbindungen Methoxychlor 5.3 3.6 2.5 * - - * - 49 *
PCP * * * * - - * - * *
Organophosphate Chlorpyrifos * * 3.5 * - - * - * *
Carbamate Propoxur * * * * - - * - * *
Wohnungen nw 37 28 31 19 9 6 11 - 7 21
n =65 nf 28 37 34 46 46 46 54 - 58 44
Produkte/Behandlung Fungizide |Insektizide| Haustiere | Katzen Hunde | andere Haustiere | Katzeninsektizide | Hundeinsektizide
Stoffgruppe Stoffe P75w/P75f
Pyrethroide Permethrin - * * * * * * *
Organochlor- DDT - * * * * * * *
Verbindungen Methoxychlor - 3.6 * * 5.7 * * 6.3
PCP * - - - - - - -
Organophosphate Chlorpyrifos - 4.9 2.4 6.9 * * 9.9 *
Carbamate Propoxur - * * * 5.7 * * 6.2
Wohnungen nw 5 17 26 10 7 13 6 5
n =65 nf 60 48 39 55 58 52 59 60
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A9: Welche Biozide aus welchen Produkten?

TBK | TBN | TEP | HD | HDLV | HDOW |

| «or |

Produkte/Behandlung PAR PARLV HV
Stoffgruppe Stoffe
Pyrethroide Permethrin _
Organochlor- DDT
Verbindungen Methoxychlor _
PCP
Organophosphate Chlorpyrifos
Carbamate Propoxur

Produkte/Behandlung

Fungizide||nsektizide| Katzeninsektizide | Hundeinsektizide

Stoffgruppe Stoffe
Pyrethroide Permethrin
Organochlor- DDT
Verbindungen Methoxychlor
PCP
Organophosphate Chlorpyrifos
Carbamate Propoxur

_ moglicher Emittent
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A10: Biozide im Hausstaub aus verschiedenen Bundesldandern [mg/kg]

Auftraggeber: Umweltbehérde Hamburg Niedersachsisches Sozialministerium [23, 28] Landesamt fir Natur und Umwelt in Schleswig -Holstein [71]
Messinstitut: GfU TUV Nord mbH Eukos GmbH Eukos GmbH
Personengruppe: interessierte Privatpersonen** Kontrollkollektiv Gesamtkollektiv
Probenahmejahr: 1998/1999 1997 1995/1996
Wohnungsort: Hamburg und Umgebung Niedersachsen/Nordrhein-Westfalen Kreis Pinneberg
Staubfraktionierung: <63 um <63 um <63 um
Probenanzahl n: 65 (PBO 13) 336 220
Bestimmungsgrenze (BG): 0,1 mg/kg 0,1 mg/kg 0,1 mg/kg
Gruppe Stoff n>BG | % =BG 50 % P 95 % P n>BG % > BG 50 % P 95 % P n>BG % > BG 50 % P 95 % P
Pyrethroide Permethrin, 65 100 5.7 110 243 72 0.7 37 179 81 1.1 73
Cypermethrin, 5 8 <0,1 0.2 5 2 <0,1 * 1 0.4 <0,1 *
Cyfluthrin, 10 15 <01 0.3 4 1 <0,1 * 0 0 * *
Cyhalothrin 0 0 <0,1 <0,1 1 0.3 <0,1 *
Deltamethrin 7 1" <01 0.4
Tetramethrin 4 6 <0,1 0.2 13 4 <0,1 * 4 2 <0, *
Synergist Piperonylbutoxid (PBO) 4 31 <0,1 3.1 178 53 0.1 13 92 42 <0,1 5.7
Organochlor- Chlorthalonil, 0 0 <0,1 <0,1
Diclofluanid, 11 17 <0,1 0.4 9 3 <01 * 9 4 <01 *
alpha-Endosulfan, 3 <01 <01
beta-Endosulfan 1 2 <01 <01
Lindan 28 43 <01 0.3 68 20 <01 0.8 39 18 <0,1 1.1
Methoxychlor 39 60 0.1 6.5 275 82 0.9 27 173 79 0.5 12
p,p'-DDT 41 63 0.1 22 275 82 0.3 4.2 163 74 0.3 44
PCP 59 91 0.5 2.6 325 97 1.0 8.0 215 98 1.4 9.1
Organophosphor-  |Dichlorvos, 2 3 <0,1 <0,1
Chlorpyrifos, 29 45 <01 47 35 10 <01 0.6 18 8 <0, 0.5
Diazinon 14 22 <0,1 0.5 10 3 <0,1 * 9 4 <0, *
Tetrachlorvinphos 1 2 <0, <0, 7 2 <0, * 3 1 <0, *
Organostickstoff-  |Tebuconazol 4 6 <0, 0.5
Propiconazol 6 9 <01 0.2
Tolylfluanid 3 5 <01 <01
Furmecyclox 7 11 <01 0.3
Carbamate Propoxur 39 60 0.2 3.1 47 14 <0,1 0.9 24 11 <0,1 0.8
Fenobucarb 5 8 <0,1 0.1

* = zu wenig Werte > BG

interessierte Privatpersonen** = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehdrde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefélle
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A11: Biozide im Hausstaub aus West- und Ostdeutschland [mg/kg]

Gesamtstaub (PCP, Lindan)

Auftraggeber: Umweltbundesamt, Institut fir Wasser- Boden- und Lufthygiene [8, 10, 35]

Messinstitut: Ergo Forschungsgesellschaft mbH / Institut fir Wasser- Boden- und Lufthygiene

Personengruppe: reprasentative Auswahl

Probenahmejahr: 1985/86 1990/91 1991/92
Wohnungsort: Westdeutschland Westdeutschland Ostdeutschland
Staubfraktionierung: < 2 mm (Permethrin,PBO), < 2 mm (Permethrin, PBO) <2mm

BG: alle 0,02 mg/kg (Lindan 0,01 mg/kg) alle 0,02 mg/kg alle 0,02 mg/kg

Gruppe Stoff n % =BG GM 50% P |95 %P n % =BG GM 50 % P| 95 %P n % =BG GM 50% P |95 %P
Pyrethroide Permethrin, 395 63.5 0.06 0.03 42 969 91.5 0.23 0.16 13.4 246 87.0 0.18 0.17 34
Synergist Piperonylbutoxid (PBO) | 394 66.8 0.1 0.05 35 965 72.2 0.07 0.05 35 254 89.3 0.21 0.18 8.0
Organochlor- Lindan 465 95.3 0.25 0.18 0.84 0.15

Verbindungen PCP 465 100 0.66 0.84 4.76 0.38
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A12: Biozide im Hausstaub aus Fiirth und Umgebung [mg/kg] [57]

Auftraggeber: interessierte Privatpersonen
Messinstitut: AnBUS e.V.
Personengruppe: interessierte Privatpersonen
Probenahmejahr: 1995/96
Wohnungsort: Furth und Umgebung
Staubfraktionierung: Gesamtstaub
Gruppe Stoff BG n % >BG 50 % P 95 % P
Pyrethroide Permethrin, 0.5 272 35.7 <0,5 25
Synergist Piperonylbutoxid (PBO) 0.2 272 13.6 <0,2 1.3
Organochlor- Lindan 0.2 272 39.3 <0,2 1.0
Methoxychlor
p,p'-DDT 0.3 272 21.7 <0,3 5.1
PCP 0.2 272 67.3 0.3 13.3
Organophosphor- |Chlorpyrifos, 0.3 272 7.7 <0,3 0.6
Carbamate Propoxur 0.5 76 6.6 <0,5 0.5
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstiduben

Tab. A13: Phthalate im Hausstaub aus verschiedenen Bundeslandern [mg/kg]

Auftraggeber: Umweltbehérde Hamburg Niedersachsisches Ministerium interessierte Privatpersonen
fir Frauen, Arbeit und Soziales
Messinstitut: GfU TUV Nord mbH EUKOS Umweltanalytik [45] AnBUS e. V [57]
Personengruppe: interessierte Privatpersonen* Kontrollkollektiv interessierte Privatpersonen
Probenahmejahr: 1998/1999 1998/1999 1995/1996
Wohnungsort: Hamburg und Umgebung Niedersachsen/Schleswig-Holstein Furth und Umgebung
Staubfraktion: <63 um <63 um Gesamtstaub
Probenanzahl: 65 286 272
Gruppe Stoff BG % =>BG | 50%P | 95%P 95 % P BG %>BG | 50%P | 95%P
Phthalate Dimethylphthalat 1 51 1 20 - 0.5 57.7 0.6 41
Weichmacher (WM) Diethylphthalat 1 91 5 350 - 0.5 96.7 3.1 96
Diisobutylphthalat 1 100 33 78 130 - - - -
Dibutylphthalat 1 100 47 180 240 0.7 99.3 87 370
Benzylbutylphthalat 1 100 19 230 320 0.7 98.9 24 270
Bis(2-ethylhexyl)phthalat 1 100 600 1600 2600 0.7 99.6 450 2000

interessierte Privatpersonen* = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehdrde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefélle
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A14: Organophosphate im Hausstaub aus Nord- und Siiddeutschland [mg/kg]

Hausstaubfraktion: <63 um

Auftraggeber: Umweltbehdrde Hamburg interessierte Privatpersonen

Messinstitut: GfU TUV Nord GmbH Labor Dr. Ingerowski [78, 79]
Personengruppe: interessierte Privatpersonen* interessierte Privatpersonen
Probenahmejahr: 1998/1999 vor 1997

Wohnungsort: Hamburg und Umgebung Norddeutscher Raum
Bestimmungsgrenze (BG): 0,1 mg/kg 0,1 mg/kg

Gruppe Stoff n % >BG AM 50 % P 95 % P n % >BG AM 50 % P 95 % P
Organophosphate TCEP 65 100 2.2 1.6 6.2 86 95 3.8 0.8 12
(FSM, WM) TCPP 63 100 3.1 1.4 12 73 89 2.4 0.7 5.6
Auftraggeber: interessierte Privatpersonen interessierte Privatpersonen

Messinstitut: AnBUS e. V. [78, 79] PMA Sindelfingen [78, 79]
Personengruppe: interessierte Privatpersonen interessierte Privatpersonen
Probenahmejahr: vor 1997 vor 1997

Wohnungsort: Mittel/Sudostdeutscher Raum Sidwestdeutscher Raum
Bestimmungsgrenze (BG): 0,3 mg/kg (TCEP), 0,2 mg/kg (TCPP) 0,1 mg/kg

Gruppe Stoff n % > BG AM 50 % P 95 % P n % > BG AM 50 % P 95 % P
Organophosphate TCEP 356 73 2.2 0.6 8.8 541 87 2.2 0.6 7.5
(FSM, WM) TCPP 216 60 1.2 0.4 3.4 147 60 2.0 0.6 8.8

interessierte Privatpersonen* = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehdrde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder Beschwerdefalle
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A15: Organophosphate im Hausstaub aus Nord- und Siiddeutschland [mg/kg]

Auftraggeber: Behorde fir Arbeit, Gesundheit und Soziales Hamburg [75] Sozialministerium Baden-Wirttemberg
Messinstitut: Labor Dr. Ingerowski, Harsefeld Forschungs- und Materialpriifungsanstalt Stuttgart [80]
Personengruppe:

Probenahmejahr:

Wohnungsort: Norddeutscher Raum Baden-Wurttemberg
Staubfraktionierung: Gesamtstaub Gesamtstaub

Probenanzahil: n =259 n =31

Bestimmungsgrenze (BG): 0,1 mg/kg

Gruppe Stoff % >BG AM 50 % P 95 % P % >BG AM 50 % P 95 % P
Organophosphate  [TCEP 93 3.4 0.9 84 k. A. 5.0 k. A. k. A.

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002

71/126



Schwerflichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A16: Benzo(a)pyren im Hausstaub aus Hamburg und Fiirth [mg/kg]

Auftraggeber: Umweltbehérde Hamburg interessierte Privatpersonen
Messinstitut: GfU TUV Nord mbH AnBUS e. V [57]
Personengruppe: interessierte Privatpersonen* interessierte Privatpersonen
Probenahmejahr: 1998/1999 1995/1996
Wohnungsort: Hamburg und Umgebung Furth und Umgebung
Staubfraktion: <63 um Gesamtstaub
Probenanzahl: 65 272
Bestimmungsgrenze (BG): 0,1 mg/kg 0,2 mg/kg

Gruppe Stoff % >BG 50 % P 95 % P % >BG 50 % P 95 % P
PAK Benzo(a)pyren 81 0.2 1.1 7.7 <0,2 0.3

interessierte Privatpersonen* = Mitarbeiter(innen) der Umweltbehérde und deren Bekanntenkreis mit Wohnungen ohne Schadens- oder

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002

Beschwerdefalle

72/126



Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A17: Einhaltung der umweltpolitischen Zielwerte und 95 % Percentile* fiir alle 58 bestimmten Stoffe

Gruppe Stoff Anzahl Zielwert Einhaltung | 95 % Percentile* Bemerkungen
n [mg/kg] [%] [mg/kg] [43 - 50]
Phthalate Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) 65 <10 0 1600 RE 2, RF 2, EWS***
Dibutylphthalat (DBP) 65 <10 0 180 RE 2, RF 2/ RF3, EWS***
Diisononylphthalat (DINP) 62 <10 2 540 EWS***
Diisobutylphthalat (DIBP) 65 <10 3 78 EWS***
Diisodecylphthalat (DIDP) 62 <10 19 340 EWS***
Benzylbutylphthalat (BBP) 65 <10 20 230 EWS***
Diethylphthalat (DEP) 65 <10 65 350
Di-n-octylphthalat (DNOP) 65 <10 77 73
Dimethylphthalat (DMP) 65 <10 89 20
Bis(2-methoxyethyl)phthalat (BMoEP) 65 <10 95 8 RE 2, RF 3
Dicyclohexylphthalat (DcHP) 62 <10 98 5
Dipropylphthalat (DPP) 62 <10 100 2
Diallylphthalat (DAP) 65 <10 100 1
Diphenylphthalat (DPhP) 62 <10 100 <1
Chlorparaffine Chlorparaffine mittelkettig, C14 - C17 62 <10 10 150
Chlorparaffine kurzkettig, C10 - C13 62 <10 13 180 K3
Organophosphate Tris(2-butoxyethyl)phosphat (TBoEP) 65 <1 3 40
Triphenylphosphat (TPhP) 65 <1 5 16
Trikresylphosphat (TKP) 65 <1 18 15
Tris(chlorpropyl)phosphat (TCPP) 63 <1 32 12
Tris(2-chlorethyl)phosphat (TCEP) 65 <1 32 6.2 K2/K3,RF2
Tris(dichlorpropyl)phosphat (TDCPP) 62 <1 40 6.8
Tributylphosphat (TBP) 65 <1 85 1.5
Tris(2-ethylhexyl)phosphat (TEHP) 62 <1 95 0.9
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstéduben

Tab. A17: Einhaltung der umweltpolitischen Zielwerte und 95 % Percentile* fiir alle 58 bestimmten Stoffe (1. Fortsetzung)

Gruppe Stoff Anzahl Zielwert Einhaltung | 95 % Percentile* Bemerkungen
n [mg/kg] [%] [mg/kg] [43 - 50]
Pyrethroide Permethrin 65 <1 12 110 EWS****
Deltamethrin 65 <1 95 0.4 EWS****
Cypermethrin, 65 <1 97 0.2 EWS****
Tetramethrin 65 <1 98 0.2 EWS****
Cyfluthrin, 65 <1 100 0.3 EWS****
Cyhalothrin 65 <1 100 <0,1 EWS****
Synergist Piperonylbutoxid (PBO) 13 <1 85 3.1
Organochlor- PCP 65 <1 71 2.6 K2/K3, M3, RE 2, EWS***
Verbindungen Methoxychlor 65 <1 77 6.5 EWS***
p,p-DDT 65 <1 80 2.2 K 3, EWS***
Diclofluanid 65 <1 98 0.4
Lindan 65 <1 98 0.3 K 4, EWS***
Chlorthalonil 65 <1 100 <0,1 K3
alpha-Endosulfan 65 <1 100 <0,1 EWS***
beta-Endosulfan 65 <1 100 <0,1 EWS***
Organophosphor- Chlorpyrifos 65 <1 85 4.7
Verbindungen Diazinon 65 <1 98 0.5
Dichlorvos 65 <1 100 <0,1
Tetrachlorvinphos 65 <1 100 <0,1
Organostickstoff- Tebuconazol 65 <1 97 0.5
Verbindungen Propiconazol 65 <1 100 0.2
Tolylfluanid 65 <1 100 <0,1
Furmecyclox 65 <1 100 0.3
Carbamate Propoxur 65 <1 86 3.1
Fenobucarb 65 <1 100 0.1

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 74/126



Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Tab. A17: Einhaltung der umweltpolitischen Zielwerte und 95 % Percentile* fiir alle 58 bestimmten Stoffe (2. Fortsetzung)

Gruppe Stoff Anzahl Zielwert Einhaltung | 95 % Percentile* Bemerkungen
n [mg/kg] [%] [mg/kg] [43 - 50]
Organozinn- Monobutylzinn (MBT) 50 <1 38 8.7
Verbindungen Dibutylzinn (DBT) 50 <1 86 14
Monooctylzinn (MOT) 50 <1 96 1.0
Tributylzinn (TBT) 50 <1(<0,1) 100 (90) 0.1 EWS***
Dioctylzinn (DOT) 50 <1 100 0.1
Triphenylzinn (TPhT) 50 <1 100 0.01
Tetrabutylzinn (TTBT) 50 <1 100 0.004
Tricyclohexylzinn (TcHT) 50 <1 100 < 0,002
PAK Benzo(a)pyren B(a)P 62 <1 94 0.1 K2, M2, RE 2, RF 2, EWS***

<95 % Percentil* = ibliches Vorkommen

EWS*** = im Verdacht endokrin (hormonell) wirksam zu sein
EWS**** = wird als potenziell endokrin (hormonell) wirksam diskutiert
K = Krebserzeugend

M = Erbgutverandernd

RE = Fruchtschadigend

RF = Beeintrachtigung der Fortpflanzungsfahigkeit
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Abb. A1: Probenahmeprotokoll fiir Hausstaub mit Staubsauger

LuftungsverschluB bitte schlieBen, da sonst keine volle Saugleistung!!!

Eine Leistung von 1000 W ist zur vollstindigen Erfassung der Schadstoffe wichtig.

Bei mehreren Leistungsstufen

Ublicherweise genutzte LeiStungSStufe [W].........cvovoeieiee e

Zusatzliche Feinstaubabscheidung? [] ja, [] nein

Was fur Béden wurden mit diesem Staubsauger gesaugt?

[ 1 Nur glatter Boden ( z.B. Holz, Parkett, Linoleum, Kunststoff)

[ 1 Nur Teppichboden / Teppiche

[ ] Beides

Wurden aufier Boéden auch andere Flachen in der Wohnung gesaugt? []ja, [] nein

Wurde mit dem Staubsauger auch auflerhalb der Wohnung gesaugt?
( z. B. Garage, Auto, Terrasse, Balkon, Garten, Keller, Boden) [1ija, [1nein
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstiduben

Abb. A2: Fragebogen zum Gebaude, zur Wohnung und zu den Nutzeraktivitaten

Angaben zum Wohngebdude

Gebaudetyp
[ ] Etagenwohnung

[ 1 Reihenhaus
[ 1 Einzelhaus

Handwerkliche Bauweise
[ 1 Mauerwerk

[]1Beton

[ 1 Fachwerk

[ 1 Holzbau

Industrielle Bauweise
[ 1 Beton-Fertigteilbau
[ 1 Fertighausbau

Alter des Gebaudes
[1< 6 Monate,
[ 1 Baujahr 1986 - 1993,

[1<2 Jahre,
[ 1 Baujahr 1978 - 1985,

Umgebung des Gebaudes
[ 11andlich

[ ] stadtisch (Vorort)

[ ] stadtisch (Zentrum)

[ 1 schwacher Verkehr

[ ] starker Verkehr

[ 1 Industriebetrieb

[ 1 Boden belastet

Angaben zur Wohnung

Wieviel Personen [eben in der WORNUNG?..........ooi ittt st e e st e e e st e e sneeeeanneeesneeeenneeeeannes
DaVON WIBVIEI KINABI? ...ttt ettt ettt et e b et e bt e s e et ettt e e st e bt et e e eas e e bt e neseebe e eaneenneesaneeneneenee

Halten Sie in Ihrer Wohnung Haustiere?

T2 o = TR =Y o o TSR

LA o] = T T 0 2 USSR
L= T 0T T o 1= [

Raume
[1Kinderzimmer.........ccoccveveeenee e [
[1Schlafzimmer........cccoooeviiieiie e [
[TWohnzimmer.........cccooeviviieeeeeee e [
[TKUChE. ..o [
[1Badezimmer........cccccooeeeviieeiieeeeee e [
[1Arbeitszimmer...........ccoooveeiiieiieeee [
[1Anderer Raum,...

— e e e

[1<6 Jahre
[ 1 Baujahr 1945 - 1977,

[1ja [1nein

—_———————
fa—

[ 1 vor 1945 errichtet

~NoO b wWwN

V=] [o 01T o S UPO SO OPPPPPR

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002

78/126



Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstdauben

Abb. A2: Fragebogen zum Gebdude, zur Wohnung und zu den Nutzeraktivitaten

Angaben zur Wohnung

FuBboden
Welcher Bodenbelag? Raume Nr.
I LRSS PSPPSR [ ]
IS5 Lo PSSP [ ]
[ e e 111 [T o PSRRI STPRRNE [ ]
[1 Parkett...... N ]
2o SRS [ ]
[ IR O =7=1 - e TSSO [ ]
[ 1 Polyethylen/Polypropylen-Belag. .........cocui ittt ettt [ ]
[ UL aa a1 =T=Y =T T OO U R PROPROUPRRPRPOt [ ]
[ E= 10 1T = PSS PRTPRRNE [ ]
I LT ) (U T3 o OSSO [ ]
[T o] o] (et gl oo Yo L=y g T S (W g T 7= T TSR [ ]
[1 TeppichbOden, NAUMASET...........eiiiiieiie et e e et e e e et e e e et e e e e s naeeeensbeeaaennnneeeenn [ ]
[ IRLICE] o] oL o TSSO PRSPPI [ ]
[1Andere Belage... ]
L T TR = (o o PSPPSRSO
Bodenbelag, Befestigung
[ L L L= o= PRSP [ ]
WEICHET (HANAEISNAMIE)...... ettt et e h et e bbbt e et e e ea bt e e st e e ebe e e naneesabeeeaneas
Bodenbelag, Behandlung
[ =T LT G L= 1= T o o T PP PO PPUPROPROt [ ]
WelcherLack? (HANEISNEME)... ..ottt ettt ettt sa e bttt e s e e e ne e e nbbeenaneenaees
[T OO0, BIBNENWACKS. ...ttt ettt e e et e et e e s se s e e e n e e e s s eneens [ 1
[TANAEre BENANAIUNG. ... ..coiiiiiiiieiiie ettt ea ettt ae e se e et e e st e sebeeeaneeseee s [ ]
Welche, mit welchen MitteIn? (HAN@ISNAMIE).......co.uii ittt
Wand, Decken
[ o111 €= o= LY PSSR PPPRR ]
[ 1 Rauhfasertapete ]
[] Textiltapete......... ]
[ 1 Gewebetapete. ]
[1Vinyltapete.......... ]
[ 1 Putz mit Anstrich ]
[ 1 BESChIChIEtE PIAteN........coiiiieeiiee et e e e e et e e e e st e e e s eneeeeeansaeeaeannneeeeeannes [ ]
[ 1 Holzverkleidung ]
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Schwerfliichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstiduben

Abb. A2: Fragebogen zum Gebaude, zur Wohnung und zu den Nutzeraktivitaten

Angaben zu den Nutzeraktivititen
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[ 1 Nichtraucherwohnung
[ 1 Raucherwohnung

Beheizung
[1Zentralheizung

[1 Einzelofen, welcher BrenNSIOff?. . ... .coo et e s e e e e e snee e e nneeeennnee
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Abb. A3: Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A4: Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP)
- logarithmische Haufigkeitsverteilung -
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Abb. A5: Permethrin [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. AG: Permethrin
- logarithmische Haufigkeitsverteilung -
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Schwerfllichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Abb. A7: 95 % Percentile: 1600 - 100 mg/kg
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Schwerfllichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Abb. A8: 95 % Percentile: 99 - 10 mg/kg
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Schwerfllichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Abb. A9: 95 % Percentile: 9,9 - 1,0 mg/kg
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Schwerfllichtige organische Umweltchemikalien in Hamburger Hausstauben

Abb. A10: 95 % Percentile: 0,99 - 0,1 mg/kg
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Abb. A11: Bis(2-ethylhexyl)phthalat (DEHP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A12: Diisononylphthalat (DINP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A13: Diethylphthalat (DEP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A14: Diisodecylphthalat (DIDP) [mg/kg Hausststaub]

- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -

35~
304
062 = Anzahl
25- 029 = Geom. Mittel
031 = Median
20 120 = Arithm. Mittel
i 340 = 95 % Percentil
n
15-
10-
5_
0 e C' e C' = M = o
<10 <= <= <= <= <= <= <= <= <= <= <= <= 14200
[ma/kall BG) | 50 | 100 | 150 | 200 | 250 | 300 | 350 | 400 | 450 | 500 | 550 | 600 |(Max)
Anzahin| 12 [ 33 | 9 | 3 | 0O 1 0 1 0 1 1 o | o 1

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002

92/126



Abb. A15: Benzylbutylphthalat (BBP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A16: Dibutylphthalat (DBP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A17: Diisobutylphthalat (DIBP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A18: Di-n-octylphthalat (DNOP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A19: Dimethylphthalat (DMP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A20: Bis(2-methoxyethyl)phthalat (BMoEP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A21: Dicyclohexylphthalat (DcHP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A22: Kurzkettige Chlorparaffine (C10 - C13) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A23: Mittelkettige Chlorparaffine (C14 - C17) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A24: Tris(2-butoxyethyl)phosphat (TBoEP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A25: Triphenylphosphat (TPhP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A26: Trikresylphosphat (TKP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A27: Tris(chlorpropyl)phosphat (TCPP) [mg/kg Hausststaub]

- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A28: Tris(dichlorpropyl)phosphat (TDCPP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A29: Tris(chlorethyl)phosphat (TCEP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A30: Tributylphosphat (TBP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -

45-
40-
35-
65 = Anzahl
30 00,5 = Geom. Mittel
00,4 = Median
25- 00,7 = Arithm. Mittel
n 01,5 =95 % Percentil
20-
154
10
5_
= I = = = = P P
< 0,1 <= 0,5 <= 1’0 <= 1’5 <= 2,0 <= 2’5 <= 3,0 <= 3’5 <= 4’0 5,7
[mg/kg] (BG) (Max)
Anzahl n 0 41 16 5 1 0 0 0 1 1

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 108/126



Abb. A31: Tris(2-ethylhexyl)phosphat (TEHP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -

25—
201 62 = Anzahl
00,2 = Geom. Mittel
00,2 = Median
00,3 = Arithm. Mittel —
15 00,9 =95 % Percentil
n
10
5,
0 0 = - — 3
0 <0,1 2,0
[mg/kg] (Bé) <=02|<=04|<=06|<=08|<=10|<=12|<=14|<=16|<= 1,8 (M’ax)
Anzahl n 11 25 13 6 2 2 2 0 0 0 1

Bericht: Hausstaub 1, 08/2002 109/126



Abb. A32: Permethrin [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A33: Methoxychlor [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A34: Chlorpyrifos [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A35: Propoxur [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A36: Pentachlorphenol (PCP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A37: p,p'-DDT [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A38: Monobutylzinn (MBT) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A39: Dibutylzinn (DBT) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A40: Monooctylzinn (MOT) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A41: Tributylzinn (TBT) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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Abb. A42: Benzo(a)pyren (BaP) [mg/kg Hausststaub]
- Haufigkeitsverteilung in Hamburger Hausstauben -
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9.3 Methoden
Methode A1l: Sieben von Hausstaub

In mehreren Siebgédngen wurde der gesamte Inhalt eines Staubsaugerbeutels gesiebt. Jede
Siebung erforderte zwei Siebe, ein 2 mm Sieb zur Vorabscheidung groberer Partikel und das
63 um Sieb. Die Siebdauer betrug iiblicherweise 20 Minuten und erfolgte mit 3000
Schwingungen pro Minute. Gesammelt wurde die < 63 pm-Fraktion in Braunglasflaschen.

Methode A 2: Ubersichtsanalyse mit Schnellmethode

1 g Hausstaub wird mit 10 ml Toluol (nanograd) fiir 30 Minuten mit Ultraschall extrahiert.
Das Filtrat wird mittels GC/MSD im Scan-Modus analysiert.

Zur Abschitzung welche Ausbeuten mit der Ultraschall-Methode im Vergleich zur Soxhlet-
Extraktion durchschnittlich erreicht werden konnen, wurden zusidtzlich Extraktionen am
Soxhlet durchgefiihrt. Dafiir wurde 1 g Hausstaub fiir 6 h am Soxhlet extrahiert (20 Zyklen/h).
Bei der Ultraschallextraktion ergaben sich am Beispiel der Stoffgruppe Phthalate Ausbeuten
von durchschnittlich 37 % der mit Soxhlet-Extraktion behandelten Proben. Es zeigte sich,
dass die Schnellmethode bei Phthalat-Gehalten > 5 mg/kg fiir erste schnelle qualitative
Ubersichtsanalysen geeignet ist, aber bei quantitativen Bestimmungen von Phthalaten die
Soxhlet-Extraktion nicht ersetzen kann.

Methode A3: Suche nach neuen schwerfliichtigen organischen Umweltchemikalien

Die Proben wurden 12 h mit Toluol am Soxhlet extrahiert und anschliefend gemdfl DFG-
Methode S 19 an einer Silicagel-Saule (1 g, mit 1,5 % Wasser deaktiviert) fraktioniert. Die
zur Fraktionierung eingesetzten fiinf Losemittelgemische decken fast den gesamten
Polaritétsbereich ab.

Fraktion 1: Hexan/Toluol (65/35)
Fraktion 2: Toluol
Fraktion 3: Tolouol/Aceton (95/5)
Fraktion 4: Toluol/Aceton (80/20)
Fraktion 5: Aceton

Die gewonnenen Fraktionen wurden am Rotationsverdampfer auf ca. 100 ul aufkonzentriert
und mit je 1 pg deuterierten n-Alkanen (C16/C20/C24/C30) dotiert. Die deuterierten n-
Alkane dienten als interne Standards und ermoglichten eine halbquantitative Bestimmung der
Komponenten. Die Bestimmung erfolgte mit GC/MSD im Scan-Modus unter
Elektronenionisation. Aufgenommen wurde ein Massenbereich von 30 - 650 amu. Zur
Stoffidentifizierung wurden die Massenspektren rechnergestiitzt mit der Bibliothek "Wiley
275" verglichen. Die Detektionsgrenze zur Gewinnung aussagekréftiger Massenspektren liegt
substanz- und matrixabhingig bei ca. 10 mg/kg Hausstaub.

Bei ausgewdhlten Stoffgruppen wurde anstelle der Elektronenionisierung mit Negativer

Chemischer lonisation (NCI) gearbeitet, bei der die Molekiile weniger stark zerstort werden,
so dass eine bessere Selektivitdt und Empfindlichkeit erreicht wird.
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Methode A 4: Probenvorbehandlung
Methode A 4.1 Biozide, Phthalsiureester und Chlorparaffine

0,5 g Hausstaub wurden auf 0,1 mg genau eingewogen und 12 Stunden am Soxhlet mit Toluol
extrahiert. Methoxychlor und DDT erfordern anschlieend eine Aufreinigung an Florisil. Fiir
Pentachlorphenol und die Carbamate Propoxur und Fenobucarb ist eine Derivatisierung mit
Heptafluorbuttersaureanhydrid (HFBA) notwendig.

Methode A 4.2 Organische Phosphorsiureester

100 mg Hausstaub wurden auf 0,1 mg genau eingewogen und jeweils dreimal mit 1 ml
Methanol 30 Minuten im Ultraschallbad extrahiert. AnschlieBend ist eine Aufreinigung an
handelsiiblicher Octadecyl-Festphase erforderlich.

Methode A 4.3 Organozinn-Verbindungen
1 g Hausstaub wurde mit ca. 20 ml Wasser und 2 ml Natriumacetat-Puffer (2M, pu 4) versetzt
und mit 10 ml Hexan fiir 10 Minuten geschiittelt. AnschlieBend wurde 1 ml
Natriumbortetraecthyl zugesetzt und erneut 10 ml geschiittelt. Die Alkylierung mit
Natriumbortetracthyl wurde noch dreimal wiederholt. Die organische Phase wurde iiber
Aluminiumoxid (3%, desaktiviert) gereinigt.

Methode A 5: Wiederfindungsraten fiir Biozide, Phthalsidureester, Chlorparaffine und
Organische Phosphorsiureester

Fiir die Bestimmung der Wiederfindungsraten wurden folgende Leitkomponenten ausgewdahlt
(s. Tab.AM1). Eine wenig belastete Hausstaubmischprobe wurde mit Standardlésungen der
Leitkomponenten dotiert. Den jeweiligen Messbereichen angepasst wurde ein niedriges,
mittleres und hohes Gehaltsniveau ausgewihlt. Nach der Dotierung wurden die
Hausstaubproben auf einem Kreisschiittler mindestens 2 Stunden homogenisiert und dann in
gleicher Weise wie andere Hausstaubproben aufgearbeitet. Es ergaben sich
Wiederfindungsraten im Bereich von 80 -110 %.

Tab. AM1: Wiederfindungsraten fiir Leitkomponenten

Leitkomponenten Dotierung [mg/kg]| Wiederfindung [%]
Pentachlorphenol (PCP) 10/50/100 95,6
Lindan 10/50/100 100,9
Chlorpyrifos 10/50/100 110,7
Toluylfluanid 10/50/100 96,4
Diazinon 10/50/100 97,6
Permethrin 10/50/100 104,2
p,p-DDT 10/50/100 90,7
Benzo(a)pyren 3/7,5/15 91,1
Bis(2-ethylhexyl)phthalat 200/600/1000 93,5
Tris(2-chlorethyl)phosphat 10/25/50 91,0
mittelkettige Chlorparaffine 10/25/50 80,1

C14-C17, 57% Cl
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Methode A 6: Wiederfindungsraten fiir Organozinn-Verbindungen

Zur Bestimmung der Wiederfindungsrate wird pro zehn Proben eine Standardaddition
durchgefiihrt. Hierbei wird die Probe mit bestimmten Probenkonzentrationen gespikt.

Es werden fiir die einzelnen Organozinn-Verbindungen Wiederfindungsraten im Bereich von
75 — 100 % ermittelt (s. Tab. AM2).

Tab. AM2: Wiederfindungsraten fiir Organozinn-Verbindungen

Organozinn-Verbindungen Wiederfindungsrate [%]
Monobutylzinn (MBT) 75
Dibutylzinn (DBT) 80
Tributylzinn (TBT) 100
Tetrabutylzinn (TTBT) 90
Monooctylzinn (MOT) 65
Dioctylzinn (DOT) 75
Triphenylzinn (TPhT) 75

Methode A 7: Methodenprizision bei der Bestimmung Organozinn-Verbindungen

Die Methodenprizision wurde durch Mehrfachanalyse des zertifizierten Referenzstandard
(BCR 646: ,,Organotin in Freshwater Sediment*) ermittelt (s. Tab. AM3).

Tab. AM3: Methodenprézision fiir ausgewahlte Organozinn-Verbindungen

Organozinn-Verbindungen Methodenprézision [%]
Monobutylzinn (MBT) 4,7
Dibutylzinn (DBT) 3,4
Tributylzinn (TBT) 2,4
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9.4 Abkiirzungen

Abkiirzung

AM

B
B(a)P
BBP
BG
BmoEP
CAS

CPkk
CPmk
DAP
DBP
DBT
DcHP
DDT
DEP
DEHP
DIBP
DIDP
DINP
DMP
DNOP
DPhP
DPP
DOT
EWS
FSM
GM
HD
HDLV
HDOW
HV

K (1-5)
KOR
LAM
LV

M ((1-3)
Max
MBT
Min
MOT
n

nf

nw
Oow
50% P

Erklirung

Arithmetrisches Mittel
Biozid

Benzo(a)pyren
Benzylbutylphthalat
Bestimmungsgrenze
Bis(2-methoxyethyl)phthalat

Chemical Abstracts Service (Vergabe von Nummern zur eindeutigen

Erkennung von Chemikalien)

Chlorparaffine kurzkettig (C10 — C13)
Chlorparaffine mittelkettig (C14 — C17)
Diallylphthalat

Dibutylphthalat

Dibutylzinn

Dicyclohexylphthalat
Dichlordiphenyltrichlorethan

Diethylphthalat

Bis(ethylhexyl)phthalat

Diisobutylphthalat

Diisodecylphthalat

Diisononylphthalat

Dimethylphthalat

Di-n-octylphthalat

Diphenylphthalat

Dipropylphthalat

Dioctylzinn

Endokrin (hormonell) Wirksame Substanz
Flammschutzmittel

Geometrisches Mittel

Holzdielen-FuB3boden

Holzdielen-Fuflboden mit Lack versiegelt
Holzdielen-FuBboden mit Ol und Wachs behandelt
Holzverkleidung

krebserzeugend (eingeteilt in Wirkungskategorien 1 — 5)
keine Angaben

Korkfufboden

LaminatfuBboden

Lackversiegelung

erbgutverdndernd (eingeteilt in Wirkungskategorien 1 — 3)
Maximalwert

Monobutylzinn

Minimalwert

Monooctylzinn

Anzahl

Anzahl der Werte, fiir die eine Bedingung falsch ist
Anzahl der Werte, fiir die eine Bedingung wahr ist
mit Ol und Wachs behandelter Fuboden

50 % Percentil (Median)
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Abkiirzung

PAR
PARLV
PBO

PCP

PVC
P75f
P75w

RE (1-3)
RF (1-3)

S

TBK
TBN
TBoEP
TBP
TBT
TcHT
TCEP
TCPP
TDCPP
TEHP
TEP

TEPoTBNoLV

TKP
TP
TPhP
TPhT
WM

vV IAN VA

Erkliarung

Parkett

Parkett mit Lack versiegelt

Piperonylbutoxid

Pentachlorphenol

Polyvinylchlorid

75 % Percentil eines Wertekollektivs, fiir das eine Bedingung falsch ist
75 % Percentil eines Wertekollektivs, flir das eine Bedingung wahr ist
fruchtschéddigend, (eingeteilt in Wirkungskategorien 1 — 3)
Beeintrachtigung der Fortpflanzungsfihigkeit (eingeteilt in
Wirkungskategorien 1 — 3)

Stabilisator

Teppichboden mit Kunstfaserflor

Teppichboden mit Naturfaserflor
Tris(2-butoxyethyl)phosphat

Tributylphosphat

Tributylzinn

Tricyclohexylzinn

Tris(2-chlorethyl)phosphat

Tris(chlorpropyl)phosphat

Tris(dichlorpropyl)phosphat

Tris(2-ethylhexyl)phosphat

Teppich

Wohnung mit Teppichen aber ohne Teppichboden mit Naturfaserflor
und ehne Lackversiegelung

Trikresylphosphat

Teer-, Bitumenprodukt, Verbrennungsprodukte
Triphenylphosphat

Triphenylzinn

Weichmacher

kleiner als

grofBer als

kleiner gleich

grofer gleich
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