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Zusammenfassung. Aufgrund fritherer Anwendung von Parkett-
klebern auf Teerbasis kann es bei Alterung und Beschidigung des
Parkettbodens zu hohen Kontaminationen des Hausstaubs mit poly-
zyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen (PAK), resp.
Benzo(a)pyren (BaP) kommen. In der Raumluft konnten praktisch
nie erhohte BaP-Kontaminationen gefunden werden. Demzufolge
ist fiir Erwachsene und grofSere Kinder keine erhohte inhalative
BaP-Belastung in solchen Wohnungen abzuleiten. Fiir kleine Kin-
der aber, die BaP-belasteten Hausstaub oral iiber Hand-Mund-Kon-
takt aufnehmen konnen, ist eine Zusatzaufnahme von PAK, resp.
BaP jedoch anzunehmen. Eine erste Untersuchung bei 60 Kindern
zeigte auch eine — allerdings nicht signifikante — Tendenz zu hohe-
ren PAK-Metaboliten im Urin im Vergleich zu 23 Kontrollkindern.
Hier werden die Humanbiomonitoring-Ergebnisse von 347 Kin-
dern unter 6 Jahren vorgestellt, die in den ehemaligen US-Housing
in Frankfurt am Main in Wohnungen mit alten ParkettfuSboden
wohnen und deren Urine im Rahmen der speziell fir diese Be-
wohner eingerichteten umweltmedizinischen Sprechstunde des Ge-
sundheitsamtes untersucht wurden.

Probanden und Methoden: Alle Bewohner der ehemaligen US-
Housing konnten sich untersuchen lassen, ohne jegliche Ausschluss-
kriterien. Insgesamt nahmen 1213 Bewohner dieses Angebot wahr,
darunter 347 Kinder unter sechs Jahren. In den Spontanurinen
wurden die monohydroxylierten Phenanthrene und 1-Hydroxypyren
nach Anreicherung auf einer Vorsiule mittels HPLC getrennt und
durch Fluoreszenzdetektion analysiert. Die Nachweisgrenze fur die
einzelnen Metaboliten lag bei 5 ng/l.

Ergebnisse: Untersuchungen des Klebers zeigten, dass in mehr als
einem Drittel der Wohnungen kein teerhaltiger Kleber verwendet
worden war; in einem weiteren war die BaP-Belastung zwischen 10
und 3000 mg/kg, in einem weiteren Drittel lag sie iiber 3000 mg/
kg. Weniger als 10% der Hausstdube enthielten tiber 1 mg BaP/kg,
in etwa einem Prozent der Proben wurde mehr als 10 mg BaP/kg
gemessen. Insgesamt war kein Einfluss der BaP-Konzentration im
Kleber oder Hausstaub auf die PAK-Metabolitenausscheidung der
Kinder zu erkennen. Die Metabolitenausscheidung im Urin der Kin-
der aus den Wohnungen ohne oder mit teerhaltigem Parkettkleber
wies keine signifikanten Unterschiede auf. Die Medianwerte der
1-, 2-, 3-, 4-Hydroxyphenanthrene und von 1-Hydroxypyren der
Kinder aus Wohnungen ohne Teerkleber betrugen 427, 227, 362,
42 und 184 ng/g Kreatinin, die der Kinder aus den Wohnungen mit
tber 3000 mg BaP/kg Kleber 467,222, 368, 48, 152 ng/g Kreatinin.
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Diskussion: Durch diese grofsere Untersuchung konnten friithere Er-
gebnisse kleinerer Untersuchungen bestitigt werden. Teerhaltiger
Parkettkleber in der Wohnung fiihrt bei Kindern unter sechs Jahren,
die gegeniiber Bodenstaub exponiert sind, nicht zu einer statistisch
signifikanten Zusatzbelastung an PAK. Vor diesem Hintergrund kann
fiir Bewohner solcher Wohnungen keine Gefahr postuliert werden,
die eine Sanierung erforderlich machten. Aus Vorsorgegriinden sind
jedoch beim Uberschreiten bestimmter BaP-Konzentrationen im
Hausstaub MinderungsmafSnahmen zu empfehlen.

Schlagwoérter: Benzo(a)pyren; 1-Hydroxypyren; PAK; PAK-
Metaboliten; Parkettkleber; Phenanthrene, hydroxylierte; poly-
zyklische aromatische Kohlenwasserstoffe

Abstract

Urinary Levels of 1-Hydroxypyrene, 1-, 2-, 3, and 4-Hydroxyphen-
anthrenes in Children Living in Flats with High PAH-Contents of
Glue Used for Parquet Floors — Data out of the Former American
Housing Estates, Frankfurt am Main, Germany.

Objective: In former years tar oil based parquet glue containing
high concentrations of polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs)
was standard construction practice in Germany. Due to broken or
lose boards this may lead to high contamination in household dust.
Infants and children playing on the floor are considered to be at
risk of an elevated PAH exposure by ingesting PAH-contaminated
dust when playing on the floor. For assessing internal exposure
human biomonitoring was offered to all inhabitants of the former
American Housing estates in Frankfurt am Main, which had been
built with parquet flooring in 1955/56.

Probands and methods: Spot urines of 347 children < 6 years old
were analysed for hydroxylated phenanthrenes and 1-hydroxy-
pyrene by HPLC and flame ionization detector. The limit of de-
tection was 5 ng/l.

Results: In about a third of the flats tested, the parquet flooring had
been built with a tarfree glue, in about one third of the flats BaP
contamination was 10-3000 mg/kg, and in another third it was above
3000 mg/kg with a maximum value of 12 000 mg BaP/kg glue. Inter-
nal exposure in children living in flats with high BaP-contamination
in the parquet glue were not different from those children where this
glue had not been used. Median urine levels for 1-, 2-; 3- and 4-
hydroxyphenanthrene and 1-hydroxypyrene in the urine samples of
the children potentially exposed was 467; 222; 368; 48; 152 ng/g
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creatinine compared with 427; 227; 362; 42 und 184 ng/g creati-
nine in the urine specimen of the unexposed children.
Conclusion: Based on these data, where an increased internal
PAH exposure in children playing in homes with old parquet
flooring and a coal tar based parquet glue could not be demon-
strated, the hypothesis of an increased health risk could not be
confirmed. In special cases however, with high BaP-levels in
household dust measures should be undertaken to minimize ex-
posure for reason of prevention.

Keywords: Benzo-a-pyrene; , 1-hydroxypyrene; PAH; PAH-metab-
olites; parquet glue; polycyclic aromatic hyrocarbons; phenan-
threnes, hydroxylated

1 Einleitung

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK) sind eine
Gruppe von mehreren hundert Substanzen mit mehr als zwei
und bis zu sechs kondensierten Benzolringen. Elf dieser Stoffe
sind von der Senatskommission der Deutschen Forschungsge-
meinschaft als krebserzeugend eingestuft, darunter Benzo(a)-
pyren (BaP), das nach national und international tiblicher Pra-
xis haufig als Leitsubstanz fiir PAK insgesamt angewandt wird.
Inhalative PAK-Aufnahme kann Lungenkrebs, dermale
Exposition kann Hautkrebs verursachen.

PAK entstehen bei unvollstindiger Verbrennung von Holz,
Ol, Kohle und Gas, ebenso wie beim Zigarettenrauchen oder
Grillen. Sie sind ubiquitar verbreitet: In der AufSenluft konn-
ten sie durch die LuftreinhaltemafSnahmen der letzten Jahr-
zehnte in industrialisierten Gebieten deutlich vermindert
werden. Im Innenraum ist Zigarettenrauch, der bis zu 150
verschiedene PAKs enthilt, die hauptsiachliche PAK-Quelle;
seltener sind offene Kamine die Quelle.

Die Bevolkerung nimmt PAK (BaP) im Wesentlichen tiber
PAK-belastete Nahrung auf. In verschiedenen Untersuchun-
gen wurden nahrungsbedingte PAK-Aufnahmen von bis zu
16 pg/d beschrieben, die mittlere BaP-Zufuhr lag etwa bei
0,1pg/d, mit Maximalwerten von bis zu 1-2 pg/d (SANTODO-
NATO et al. 1981, DENNIs et al. 1983, Lioy et al. 1988, VAESSEN
et al. 1988, pE Vos et al. 1990, MENZIE et al. 1992, BUCKLEY
et al. 1995, Lopovicr et al. 1995). Demgegentiber ist die
Aufnahme tber die Luft in der Regel sehr gering; die PAK-
Zufuhr durch Zigarettenrauchen kann jedoch nochmals im
gleichen Bereich wie die orale Zufuhr liegen.

1997 wurde - eher zufillig — eine weitere mogliche Quelle
fiir eine PAK-Zufuhr "entdeckt": In durch Staubsaugen ge-
wonnenen Hausstaubproben aus Wohnungen der ehemali-
gen US-Housing in Frankfurt am Main wurden sehr hohe
PAK-, resp. BaP-Gehalte gefunden (mittlere Belastung ca.
90 mg PAK/kg resp. ca 5 mg BaP/kg, maximal 1400 mg
PAK/kg resp. 90 mg BaP/kg), verursacht durch einen PAK-
haltigen Parkettkleber (ca. 20 000 mgPAK/kg, ca 1200 mg
BaP/kg). In der Raumluft dieser Wohnungen war der BaP-
Gehalt unauffillig, sodass nicht von einer inhalativen BaP-
Belastung fiir die Bewohner dieser Wohnungen auszugehen
war. Der belastete Hausstaub kann jedoch von am Boden
spielenden Kindern tiber Hand-Mund-Kontakt oral aufge-
nommen werden und so zu einer erheblichen Zusatzbelastung
an PAK fihren.
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Weitere Recherchen zeigten, dass es sich bei diesem PAK-
haltigen Parkettkleber nicht um ein lokales oder ein Pro-
blem ehemaliger US-Liegenschaften in Deutschland handelt,
sondern — angesichts der friher in Deutschland allgemein
ublichen Verwendung PAK-haltiger Parkettkleber — um ein
Problem alter Parkettboden in Deutschland generell. Ange-
sichts dieser bundesweiten Bedeutung des Problems wurden
auf Bundesebene Empfehlungen zum Umgang mit dieser neu
erkannten Problematik im Innenraum veroffentlicht (UBA
1998a, b). Eine entsprechende Empfehlung der Arbeitsge-
meinschaft der Bauministerien der Lander ist derzeit in Vor-
bereitung (ARGEBAU 2000).

In Frankfurt am Main wurde — parallel zu den flichende-
ckenden Untersuchungen von Kleber- und Hausstaubproben
in den ehemaligen US-Liegenschaften — ab Februar 1998 den
Bewohnern eine umweltmedizinische Beratung und Unter-
suchung angeboten, die auch ein Humanbiomonitoring zur
Untersuchung der individuellen inneren Belastung mit ein-
schloss. Mehr als 1200 Menschen liefsen sich untersuchen.
Nachfolgend werden die Untersuchungsergebnisse der Kin-
der unter sechs Jahren vorgestellt, die wegen des Spielens
auf dem Boden und der moglichen oralen und dermalen PAK-
aufnahme als potentielle "Risikogruppe" angesehen wurden.

2 Probanden und Methoden
2.1 Ambientmonitoring

Im Auftrag der groflen Wohnunggesellschaften wurden
flachendeckend alle entsprechenden Wohnungen untersucht:
Parkettkleber wurde nach Anlegen eines Bohrkerns an einer
wenig sichtbaren Stelle im Parkettboden entnommen und in
drei verschiedenen Labors mittels GC/MS untersucht. Die
Nachweisgrenze lag bei etwa 1 mg BaP/kg. Die Hausstaub-
proben wurden entsprechend der Empfehlung des Umwelt-
bundesamtes mit einem modifizierten Kehr/Wischverfahren
entnommen. Dabei wurde der auf dem Boden liegende,
moglichst sieben Tage alte Hausstaub mit einer PU-Schaumrolle
zusammengefegt, zusammen mit den an der PU-Rolle
befindlichen Staubresten aufgenommen und zur Hausstaub-
probe vereinigt. Die Analytik erfolgte in drei Labors mittels
GC/MS, mit einer Nachweisgrenze von 0,1 mg/kg.

2.2 Humanbiomonitoring

Die Bewohner wurden im Rahmen eines Informationsabends
uber die Schadstoff-Problematik und das Angebot der
umweltmedizinischen Beratung und Humanbiomonitoring-
Untersuchung informiert. Auch die Presse berichtete hiertber.
Dariiber hinaus wurde durch in alle Briefkasten verteilte
Informationsblatter mehrfach auf die umweltmedizinische
Sprechstunde hingewiesen. Bis Ende Dezember 1998 hatten
1213 (12,7%) der insgesamt 9548 Bewohner das Angebot
angenommen. Die Teilnahmerate von Kindern unter sechs
Jahren lag mit 27,2% (347 von 1275) am hochsten. Generell
wurden alle Interessierten aus den ehemaligen US-Housing
untersucht, ohne jedwelche Ausschlusskriterien. Diese spezi-
elle umweltmedizinische Sprechstunde wurde bis Ende De-
zember 1998 durchgefiihrt. Wegen des iibergrofsen Andrangs
wurde mit den niedergelassenen Kinderarzten vereinbart,
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dass die Kinder den Spontanurin zur Untersuchung auf PAK-
Metabolite zunéchst bei Thren Kinderdrzten abgeben. Ab Mai
wurden die Kinder zusammen mit ihren Eltern im Rahmen
der Spezialsprechstunde im Gesundheitsamt untersucht.

Dariiber hinaus wurden fragebogengestiitzt Angaben zu
Beschwerden und Erkrankungen der Kinder erhoben (Ergebnisse
hier nicht vorgestellt). Fragen zur (Passiv)-Rauchbelastung oder
zur konkreten Erndhrung an den Tagen vor der Urinabgabe
enthielt der standardisierte Fragebogen nicht.

Die Urine wurden tiefgefroren und dann in das Labor des
Instituts fiir Arbeits-, Sozial- und Umweltmedizin der
Universtitat Erlangen-Niurnberg verbracht. Dort wurden die
Urine nach einer modifizierten Methode von LINTELMANN et
al. (1994, 1998) untersucht. Dabei werden 1-Hydroxypyren
sowie die monohydroxylierten Phenanthrene auf einer Vorsaule
angereichert und von anderen Harnbestandteilen abgetrennt.
Die PAK-Metaboliten werden dann mittels HPLC getrennt
und durch Fluoreszenzdetektion analysiert. Die Nachweis-
grenze fir die einzelnen Metaboliten liegt bei ca. 5 ng/l.

3 Ergebnisse
3.1 Ambientmonitoring

Steinkohlenteerolhaltiger Parkettkleber war nicht in allen
Wohnungen verwendet worden: in mehr als einem Drittel
der Wohnungen lag der BaP-Gehalt im Parkettkleber unter
10 mg/kg, was auf ein bituminoses Material hinweist. In
einem Drittel der Wohnungen wurden zwischen 10 und 3000
mg BaP/kg Kleber gemessen, in einem weiteren Drittel fanden
sich sehr hohe Werte mit mehr als 3000 mg BaP/kg, mit
einem Maximalwert von 12 000 mg BaP/kg.

In iber 90% der (ca. 1600) Hausstaubproben war weniger
als 1 mg BaP/kg nachweisbar, ca 8% enthielten zwischen 1
und 10 mg BaP/kg und in weniger als 1% der Wohnungen
war der vom Umweltbundesamt genannte "Richtwert" von
10 mg BaP/kg iiberschritten und demnach unverziiglicher
Sanierungsbedarf gegeben. Der Medianwert der BaP-
Konzentrationen in allen untersuchten Hausstaubproben lag
bei 0,05 mg BaP/kg, das 95. Perzentil bei 2,7 mg BaP/kg,
der Maximalwert bei 490 mg/kg.

3.2 Humanbiomonitoring

Die Gesamt-Auswertung der Urinproben von insgesamt 347
Kindern unter sechs Jahren ist in Tabelle 1 dargestellt. Die
Konzentrationen an 1-Hydroxyphenanthren in den Urinproben
waren generell am hochsten, gefolgt von 3-Hydroxyphenan-

thren und 1-Hydroxypyren. Die niedrigsten Konzentrationen
wurden stets bei 4-Hydroxyphenanthren gemessen.

Bei 259 der Kinder war der BaP-Gehalt des Parkettklebers
aus der Wohnung bekannt, bei 257 Kindern auch die BaP-
Konzentration im Hausstaub. Es war kein Einfluss der BaP-
Konzentration im Parkettkleber auf die Hohe der Metabo-
liten-Ausscheidung im Harn der Kinder zu erkennen (—
Abb. 1), die Korrelationen waren samtlich nicht signifikant
(— Tabelle 4). In der Gruppenauswertung war die PAK-
Metabolitenausscheidung im Urin der Kinder mit hoher und
sehr hoher BaP-Belastung im Parkettkleber nicht hoher als
die der Kinder ohne teerdlhaltigen Parkettkleber in der
Wohnung (— Tabelle 2, Abb. 2). Auch zwischen der BaP-
Konzentration im Hausstaub und der PAK-Metabolitenaus-
scheidung im Urin der Kinder liefSen sich keine Zusam-
menhinge erkennen (— Tabelle 3, Abb. 3; da die meisten
Werte im Hausstaub unter 1 mg BaP/kg lagen, wurde hier
die logarithmische Darstellung gewihlt). Auch hier war in
der Gruppenbetrachtung kein Einfluss des BaP-Gehalts im
Hausstaub auf die innere Belastung der Kinder erkennbar
(— Tabelle 3, Abb. 4).

Die hier erzielten Ergebnisse konnen mit drei anderen Studien
verglichen werden, bei denen insgesamt 74 Kinder unter-
sucht wurden, deren Wohnungen keine Parkettboden auf-
wiesen (HEUDORF und ANGERER 1998, LEDERER und ANGERER
1998, ANGERER 1999). Zwei dieser Studien betrafen Kinder
unter 6 Jahren, eine Kinder bis zu 12 Jahren. Die PAK-Meta-
bolitenausscheidung der hier vorgestellten Kinder lag ins-
gesamt im erwartenen Bereich (— Tabelle 5).

4 Diskussion

Die durch PAK-haltige Parkettkleber verursachten, teilweise
sehr hohen PAK- (BaP)-Befunde in Hausstaubproben aus
Wohnungen mit alten Parkettboden losten im ganzen Bun-
desgebiet eine intensive Untersuchungstatigkeit aus. Das Institut
fur Wasser-, Boden- und Lufthygiene des Umweltbundesamtes
konnte mehr als 5000 von verschiedenen Untersuchungsin-
stituten aus ganz Deutschland iibermittelte Datensitze
zusammenstellen und in einem Bericht veroffentlichen (Die-
ckow et al. 1999): Insgesamt wurden 34 % der untersuchten
Parkettkleber als teerfrei (< 10 mg BAP/kg) und 29% als
stark teerhaltig (> 3000 mg BaP/kg) eingestuft. 7% der
untersuchten Hausstaubproben wiesen eine BaP-Gehalt von
mehr als 10 mg/kg auf, 13% der Saugproben und 2% der
Kehrproben. Es konnte weder eine Beziehung zwischen den
BaP-Gehalten im Kleber und denen im Hausstaub noch
zwischen den BaP-Gehalten im Hausstaub und denen in der

Tabelle 1: PAK-Stoffwechselprodukte im Urin von 347 Kindern unter sechs Jahren aus den ehemaligen US-Housing in Frankfurt am Main

(ng/g Kreatinin)

PAH-Metabolit X +SD Bereich P5 P 25 P 50 P 75 P 95
1-OHPhe 543 + 375 <5-2887 176 318 445 653 1210
2-OHPhe 293 + 255 <5-2588 90 160 218 327 768
3-OHPhe 455 + 321 <5-2687 134 262 367 539 1136
4-OHPhe 95 + 197 <5-2613 <5 23 47 103 310
1-OHPyr 187 + 158 <5-1429 <5 97 148 232 467
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Abb. 1: PAK-Metaboliten im Urin der Kinder in Relation zum BaP-Ge- Abb. 3: PAK-Metaboliten im Urin der Kinder in Relation zum BaP-Ge-
halt des Parkettklebers halt des Hausstaubs
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Tabelle 2: PAK-Stoffwechselprodukte im Urin von Kindern aus den ehemaligen US-Housing in Frankfurt am Main in Abhangigkeit vom BaP-Gehalt
im Parkettkleber der Wohnung

PAK- BaP im Kleber BaP im Kleber BaP im Kleber Kruskal-
Metabolit <10 mg/kg 10-3000 mg/kg 23000 mg/kg Wallis-Test
n X +=SD Median n X =SD Median n X +=SD Median

1-OHPhe 81 538 + 411 427 87 537 + 430 418 91 536 + 354 467 0,737
2-OHPhe 81 322 + 348 227 87 307 + 247 220 91 279 + 210 222 0,856
3-OHPhe 81 439 + 286 362 87 475 + 413 363 91 439 + 261 368 0,964
4-OHPhe 81 88 + 200 42 87 106 + 168 54 91 99 + 276 48 0,504
1-OHPyr 81 211 + 147 184 87 181 £ 124 150 91 192 + 196 152 0,244

Tabelle 3: PAK-Stoffwechselprodukte im Urin von Kindern aus den ehemaligen US-Housing in Frankfurt am Main in Abh&ngigkeit vom BaP-Gehalt
im Hausstaub der Wohnung

PAK- BaP im Hausstaub BaP im Hausstaub BaP im Hausstaub Kruskal-
Metabolit <NWG NWG-1 mg/kg >1 mg/kg Wallis-Test
n X+SD Median n X+SD Median n X+ SD Median

1-OHPhe 167 544 + 413 445 64 532 + 389 423 26 497 + 307 427 0,814
2-OHPhe 167 316 + 308 219 64 274 + 194 224 26 286 + 164 221 0,911
3-OHPhe 167 464 + 363 360 64 425 + 253 365 26 393 + 163 374 0,991
4-OHPhe 167 90 + 159 46 64 114 + 326 53 26 120 = 245 32 0,241
1-OHPyr 167 199 + 173 157 64 177 £ 127 158 26 204 + 140 163 0,870

Raumluft festgestellt werden. Die in Frankfurt erhaltenen
und hier vorgestellten Werte sind hiermit gut vergleichbar.

Die Forschungs- und Materialpriifungsanstalt der Universitit
Stuttgart fiihrte im Auftrag des Landesgesundheitsamtes
Baden-Wirttemberg eine differenzierte Untersuchung in
Riumen mit und ohne PAK-haltigen Parkettkleber durch.
Dort wurden neben Parkettkleber auch Raumluftproben
sowie Alt-, Frisch- und Sedimentationsstiube untersucht —
nicht nur auf BaP, sondern auch auf andere PAK. Auch in
dieser Untersuchung war eine erhohte BaP-Belastung des
Innenraums durch kontaminierten Bodenstaub eher die
Ausnahme, und es wurden fir das schwerfliichtige BaP
ebenfalls keine Korrelationen zwischen den verschiedenen
untersuchten Medien gefunden. Bei anderen, leichter fliich-
tigen PAK, wie z.B. Phenanthren in verschiedenen Medien
waren jedoch durchaus Zusammenhinge zum BaP-Gehalt
des Klebers erkennbar, die Korrelationen waren teilweise
signifikant (LGA und FMPA Baden-Wiirttemberg 1999).

Nach den ersten Hausstaub- und Raumluftuntersuchungen
aus Frankfurt am Main (s. Einleitung) wiesen rechnerische
Expositionsabschatzungen darauf hin, dass fiir erwachse-
nen Bewohner nicht mit einer nachweisbar hoheren inneren
PAK (BaP)-Belastung zu rechnen war. Fiir am Boden spielen-
de kleine Kinder jedoch, die beim Spielen iiber Hand-Mund-
Aktivitit PAK (BaP)-belasteten Hausstaub aufnehmen kon-
nen, musste von einer nicht unerheblichen oralen und
dermalen Zusatzexposition ausgegangen werden. Erste ori-
entierende rechnerische Expositionsabschatzungen — mit der
Annahme einer Belastung von 5 oder 100 mg BaP/kg Haus-
staub, einer Bodenstaubaufnahme von 20 oder 100 mg pro
Tag (AGLMB 1995) und vollstindiger Resorption — zeig-
ten, dass es hier zu erheblichen Zusatzbelastungen kommen
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kann, die die allgemeine PAK-Aufnahme mit der Nahrung
im ungunstigen Fall bis um ein Mehrfaches tbersteigen kann.

Angesichts der bekannten Unsicherheiten der rechnerischen
Expositionsabschiatzung sollte, wo immer moglich, die tat-
sachliche innere Belastung untersucht werden (Ewers und
SUCHENWIRTH 1996). Voraussetzungen sind u.a. das Vorhan-
densein geeigneter und ausreichend empfindlicher Untersu-
chungsparameter. Vor mehr als zehn Jahren hatte Jongeneelen
1-Hydroxypyren als geeigneten Marker fiir eine PAK-
Exposition vorgeschlagen und eine entsprechende analyti-
sche Methode publiziert (JONGENEELEN et al. 1988, Jon-
GENEELEN und ANzioN 1991).

In der Zwischenzeit haben zahlreiche Untersuchungen in vie-
len Landern gezeigt, dass 1-Hydroxypyren im Urin eine PAK-
Belastung valide abbildet, und zwar nicht nur PAK-Belastun-
gen am Arbeitsplatz, sondern angesichts ausreichend niedriger
Nachweisgrenzen auch im Umweltbereich (JONGENEELEN et al.
1988, JONGENEELEN 1998, LEVIN 1995, STRICKLAND et al. 1996,
GUNDEL et al. 1996). Wiederholt wurde jedoch kritisch ange-
merkt, dass hierbei nur ein Vertreter exemplarisch fiir eine
Vielzahl von entstehenden Metaboliten zur Abschitzung der
Exposition gegeniiber einem Gemisch mit vielen verschiede-
nen PAK herangezogen wird. Dartiber hinaus erschiene es
wiinschenswert, auch Metaboliten solcher PAK zu bestimmen,
die als krebserzeugend eingestuft sind. An der Entwicklung
einer Methode, die z.B. Metaboliten von BaP erfasst, wird
zwar derzeit gearbeitet; die Methode ist jedoch noch nicht so
weit fortgeschritten, dass sie in grofSeren umweltmedizinischen
Untersuchungen eingesetzt werden konnte.

In der hier vorliegenden Untersuchung wurden in einem
Arbeitsschritt zusatzlich zu 1-Hydroxypyren vier verschie-
dene Hydroxyphenanthrene mit erfasst. Auch Phenanthren
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Abb. 2: PAK-Metaboliten im Urin der Kinder in Abhangigkeit vom BaP-
Gehalt des Parkettklebers (< 10 mg BaP/kg; 10-3000 mg BaP/kg; >
3000 mg/kg); in den Boxplots sind jeweils angegeben: P 10, P 25, P
50; P 75 und P 90.

Tabelle 4: Korrelationen zwischen den PAK-Metaboliten im Urin der
Kinder und dem BaP-Gehalt im Kleber und Hausstaub (modifiziertes
Kehr/Wischverfahren)

PAK- BaP im Kleber BaP im Hausstaub
Metabolit
n r n r

1-OHPhe 259 0,017 257 -0,044
2-OHPhe 259 -0,041 257 0,006
3-OHPhe 259 0,023 257 -0,016
4-OHPhe 259 0,062 257 -0,040
1-OHPyr 259 -0,115 257 -0,004

ist zwar nicht als kanzerogen eingestuft, die Phenanthren-
konzentrationen lagen jedoch in allen Kleber-, Hausstaub-
oder Raumluftproben in deutlich hoheren Konzentrationen
vor als Benzo(a)pyren. Dariiber hinaus wies Phenanthren in
der Raumluft oder im Hausstaub signifikante Korrelatio-
nen mit dem BaP-Gehalt des Klebers der Wohnungen auf
(LGA und FMPA Baden-Wirttemberg 1999). Demzufolge
erschienen gerade die Phenanthrenmetabolite geeignet, mog-
liche Unterschiede in der inneren PAK-Belastung durch das
Wohnen in Wohnungen mit PAK-haltigem Parkettkleber
besonders gut abzubilden.

Aufgrund der Eliminationshalbwertszeiten von 1-Hydroxypy-
ren und der hydroxylierten Phenanthrene (ANGERER 1999, MANN-
SCHRECK 1997) kennzeichnen die Konzentrationen im Urin die
Exposition wahrend der zurtickliegenden 10 bis 30 Stunden.

Der Diskussion der konkreten Ergebnisse der vorliegenden
Humanbiomonitoring-Untersuchung sollen einige Vorbemer-
kungen vorangestellt werden:

1. Es handelt sich hier nicht um Ergebnisse einer epidemio-
logisch-reprisentativen Studie, sondern um Ergebnisse
eines offenen Untersuchungsangebots; einziges Ein-
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schlusskriterium war das Wohnen in den ehemaligen US-
Housing mit Parkettboden aus den 50er Jahren. Aus-
schlusskriterien gab es keine. Aus Kostengriinden konn-
te keine eigene Kontrollgruppe untersucht werden. Nach
Erhalt der Ergebnisse der Kleberuntersuchungen konnte
jedoch eine interne Kontrollgruppe aus den Bewohnern
der Wohnungen ohne teerpechhaltigen Parkettkleber (BaP
<10 mg/kg) gebildet werden. Diese konnte dann mit zwei
Gruppen mit unterschiedlich hoher Belastung des Kle-
bers (10-3000 mg BaP/kg und > 3000 mg BaP/kg) vergli-
chen werden. Dieses Verfahren hat einerseits den Nach-
teil, dass die Einteilung in Belastungsklassen erst nach
der Abgabe des Urins durchgefithrt wurde ("ex post"),
andererseits besteht der Vorteil, dass die Urinuntersu-
chung vollig doppelblind (de facto: dreifach blind) durch-
gefuhrt wurde. Der individuelle Expositionsstatus war
weder den Untersuchten, noch den Arzten, noch dem
Labor bekannt. Die meisten Menschen hatten sich un-
tersuchen lassen, bevor die Wohnungsbaugesellschaften
die Ergebnisse der Kleberuntersuchungen mitgeteilt hat-
ten. Insofern kann auch ein Selektions-Bias bei der Teil-
nahme weitgehend ausgeschlossen werden. Dartiber hin-
aus zeigt der Vergleich der Ergebnisse saimtlicher Kleber-
untersuchungen aus den ehemaligen US-Housing in Frank-
furt mit den Kleberdaten der Wohnungen der Unter-
suchungsteilnehmer, dass die Besucher der Sprechstunde,
obwohl Selbstmelder, tatsachlich als "reprasentativ" gel-
ten konnen. Auflerdem war gerade bei den Kindern die
Teilnahme an der Untersuchung recht hoch: Mehr als je-
des vierte Kind unter sechs Jahren aus den ehemaligen US-
Housing in Frankfurt lief$ seinen Urin untersuchen.

2. Die Untersuchungen wurden durchgefihrt, nachdem die
Bewohner tiber die Problematik informiert worden wa-
ren und ihnen geraten worden war, die potenzielle
Exposition durch PAK-belasteten Hausstaub durch hiu-
figes feuchtes Wischen zu reduzieren. Demzufolge kann
die Hypothese aufgestellt werden, dass vor dieser In-
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formation hohere PAK-Metabolitenkonzentrationen im
Urin der Kinder zu messen gewesen waren. Nachdem
die Information tiber den teerhaltigen Parkettkleber und
die mogliche Exposition tiber alle Medien verbreitet wor-
den war, ist davon auszugehen, dass die gesamte Bevol-
kerung informiert war und gegebenenfalls ihr Reinigungs-
verhalten angepasst hat. Insofern kann diese Hypothese
im Nachhinein weder bestatigt noch ausgeschlossen wer-
den. Allerdings liefSen die neueren, realistischeren Exposi-
tionsabschatzungen mit den BaP-Konzentrationen in den
durch modifiziertes Kehr/Wischverfahren gewonnenen
Hausstaubproben, die etwa 100fach niedriger lagen als
die BaP-Konzentrationen der durch Saugen gewonnenen
Proben, und mit einer 10%igen Resorptionsrate (Hack
und SELENKA 1996) keine sehr grofSen PAK-Zusatzbe-
lastungen durch Hausstaub-Aufnahme mehr erwarten
(HEUDORF 1999).

Dies vorausgeschickt, brachte die hier vorliegende Untersu-
chung zwei wesentliche Ergebnisse:

1. Die Gehalte an 1-Hydroxypyren im Urin der Kinder lagen
in dem aus anderen Untersuchungen erwarteten Bereich;

2. Es konnten keine Hinweise auf Zusammenhinge zwi-
schen der Metabolitenkonzentration im Urin der Kinder
und der BaP-Belastung in der Wohnung (Kleber oder
Hausstaub) gefunden werden.

Zu 1: Zum Vergleich der hier vorgestellten Daten konnten
drei Kontrollgruppen von Kindern herangezogen werden,
die alle in demselben Institut nach derselben Methode un-
tersucht worden waren (— Tabelle 5). Die 1-Hydroxypyren-
Konzentrationen der Kinder aus den ehemaligen US-Housing
in Frankfurt lagen innerhalb des aus anderen Untersuchun-
gen erwarteten Bereichs. In der internationalen Literatur sind
dartiber hinaus weitere Untersuchungen von Kindern auf 1-
Hydroxypyren im Urin publiziert: In den Niederlanden hat-
ten Van Wijnen und Mitarbeiter 644 Kinder im Alter von ein
bis sechs Jahren aus fiinf verschiedenen Untersuchungsgebieten
mit einer sehr unterschiedlichen PAK-Belastung in der Um-
welt untersucht. Die durchschnittlichen 1-Hydroxypyren-
gehalte im Urin der Kinder lagen bei 680 + 908 ng/g Kreatinin,
mit einem Maximalwert von ca. 14 000 ng/g Kreatinin (VAN
WINEN et al. 1996). Es muss jedoch angezweifelt werden,
ob die Methodik tatsachlich vergleichbar ist, da solch hohe
Werte bisher nur bei PAK-Expositionen an PAK-belasteten
Arbeitsplatzen beobachtet worden waren (ANGERER 1999).
Ebenfalls sehr hohe 1-Hydroxypyrengehalte im Urin wur-
den bei achtjahrigen Kindern in Polen gemessen: die Median-
werte lagen zwischen 300 und 600 ng/g Kreatinin, der Ma-
ximalwert bei 7000 ng/g Kreatinin (Stwinska et al. 1998);

diese Kinder lebten in einem sehr stark industrialisierten
und kontaminierten Gebiet. In einer weiteren Untersuchung
mit zwei bis vier Jahre alten Kindern aus Familien mit nied-
rigen Einkommen in den USA wurde eine durchschnittliche
1-Hydroxypyrenkonzentration im Urin von 98 + 83 ng/g
Kreatinin gefunden, der Bereich lag zwischen 16 und 360
ng/g Kreatinin (CHUANG et al. 1999). Studien zur Hydroxy-
phenanthren-Ausscheidung bei Kindern sind bislang nicht
publiziert, sodass die hier erhaltenen Ergebnisse zu Phenan-
thren-Metaboliten nicht mit anderen Daten bei Kindern ver-
glichen werden konnen.

Zu 2: Es konnten keine Hinweise darauf gefunden werden,
dass eine BaP-Belastung des Klebers oder des Hausstaubs zu
einer nachweisbar hoheren PAK-Metabolitenausscheidung im
Urin der "Risikogruppe" von Kindern unter sechs Jahren aus
diesen Wohnungen fithrt. Die anhand unterschiedlicher aufSe-
rer BaP-Belastung gebildeten Gruppen wiesen keine signifi-
kanten Unterschiede in der inneren Belastung auf, und auch
die Korrelationsberechnungen lieflen keine Zusammenhinge
zwischen innerer und dufSerer Belastung erkennen.

Hiermit werden — bei einer groflen Zahl untersuchter Kin-
der — frithere Untersuchungen an kleineren Kollektiven be-
statigt. Bei einer ersten Untersuchung im Dezember 1997
bei 60 Kindern unter sechs Jahren aus den ehemaligen US-
Housing in Frankfurt und 23 Kontrollkindern waren bei 1-
Hydroxypyren und den hydroxylierten Phenanthrenen statt
der anhand der rechnerischen Expositionsbschatzungen mit
gesaugtem Hausstaub erwarteten grofsen Unterschiede nur
(nicht signifikante) Tendenzen zu hoheren Werten festgestellt
worden (HEUDORF und ANGERER 1998, 1999). Ahnliche Er-
gebnisse wurden auch aus Erlangen berichtet: dort lag die
1-Hydroxypyren-Konzentration im Urin von 50 Kindern im
Alter bis zu zwolf Jahren aus Wohnungen mit Parkettboden
bei 200 ng/g Kreatinin (P 95: 470 ng/g Kreatinin), die der
Vergleichsgruppe bei 240 ng/g Kreatinin (P 95: 450 ng/g
Kreatinin) (LEDERER und ANGERER 1998).

Verschiedene Duplikat-Didt-Studien haben gezeigt, dass Er-
wachsene 0,1 bis 2 pg BaP pro Tag mit der Nahrung auf-
nahmen; fur Kinder liegen keine entsprechenden Daten vor
(SANTODONATO et al. 1981, Dennis et al. 1983, Lioy et al.
1988, VAESSEN et al. 1988, DE Vos et al. 1990, MENZIE et al.
1992, BuckiEy et al. 1995, Lopovic et al. 1995). In mehre-
ren Untersuchungen wurden — auch bei Kindern - inter-
individuell 100- bis mehr als 200-fache Unterschiede in der
nahrungsbedingten BaP-Aufnahme beschrieben (BuckLEY et
al. 1995, Lioy et al. 1998, CHUANG et al. 1999). Dariiber
hinaus zeigten Wiederholungsuntersuchungen erhebliche
intraindividuelle Unterschiede in der nahrungsbedingten BaP-

Tabelle 5: 1-Hydroxypyren im Urin von Kindern unter sechs Jahren aus den ehemaligen US-Housing in Frankfurt am Main im Vergleich mit ver-

schiedenen Kontrollgruppen

n X +SD Median P 95 Bereich Literatur
23 168 + 88 149 329 < NWG-334 HEUDORF und ANGERER 1998
29 221 + 140 200 470 LEDERER und ANGERER 1998*
22 162 309 < NWG-425 ANGERER 1999

347 187 + 158 148 467 < NWG-429 diese Untersuchung

* Kinder bis zu 12 Jahren
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Aufnahme bis zum ca. 30-fachen (Lioy et al. 1998). Es ist
plausibel, dass Zusatzbelastungen durch kontaminierten
Bodenstaub im Bereich von 0,001-0,01 pg BaP pro Tag
(Expositionsabschiatzung mit von der Bodenoberfliache gewon-
nenem Hausstaub und einer angenommenen Resorptionsrate
von 10%; HEUDORF 1999) vor dem Hintergrund der relativ
hohen und dariiber hinaus sehr variablen BaP-Zufuhr mit der
Nahrung nicht nachgewiesen werden konnen.

In zahlreichen Untersuchungen wurden interindividuelle Un-
terschiede der 1-Hydroxypyrenausscheidung um das 5- bis 20-
fache gefunden (ANGERER et al. 1992, 1997a, b, GUNDEL et al.
1994, van Roory et al. 1994, GOeN et al. 1995, NIELSEN et al.
1996, OMLAND et al. 1994, GiLerT und Viau 1997), auch bei
Kindern (StwiNska et al. 1999). Bei den von uns untersuchten
Kindern lagen die Unterschiede der PAK-Metabolitenkonzen-
trationen im Urin zwischen der 25 und 75. Perzentile um den
Faktor 2 und zwischen der 5. und 95. Perzentile um den Fak-
tor 10. Damit lag die Variabilitdt der hier vorgestellten Human-
biomonitoringbefunde in dem aus den anderen Studien erwar-
teten Bereich. Es kann davon ausgegangen werden, dass die
Unterschiede in der nahrungsbedingten BaP-Aufnahme die
Hauptursache fur die im Humanbiomonitoring feststellbare
interindividuellen Variabilitdt darstellen.

Bei hoher oraler und inhalativer BaP-Zufuhr konnten dartiber
hinaus Hinweise auf eine interindividuell unterschiedliche
Metabolisierung der aufgenommenen PAK gefunden werden.
So wurden bei zehn Versuchspersonen, die alle Grillfleisch mit
6 pg BaP erhielten, im Mittel 6,5 + 1,5 pmol 1-Hydroxypyren-
Glucuronid/ml Urin gefunden, der Bereich lag zwischen 2 und
16,6 pmol/ml (KANG et al. 1995). Auch bei hoher inhalativer
PAK-Zufuhr durch Zigarettenrauchen konnten, tiber signifi-
kante Korrelationen zwischen dem Zigarettenkonsum und der
Konzentration von 1-Hydroxypyren im Urin hinaus, Hinwei-
se auf einen Einfluss genetischer Polymorphismen (GSTM1
und GSTT1) gefunden werden; allerdings war es angesichts
der relativ kleinen Untersuchungsgruppe nicht moglich, die-
sen Einfluss der genetischen Polymorphismen klar zu definie-
ren (HONG et al. 1999). Ob und gegebenenfalls welche Bedeu-
tung die genetischen Polymorphismen auf die PAK-Metabo-
litenausscheidung unter niedrigeren allgemeinen Umweltbe-
dingungen haben, ist derzeit angesichts fehlender Studien nicht
sicher abschitzbar.

Vor dem Hintergrund der bundesweit erhobenen Daten zur
BaP-Belastung in Wohnungen mit PAK-haltigem Parkettkle-
ber sowie der Humanbiomonitoring-Ergebnisse kam die ad-
hoc-Arbeitsgruppe aus Mitgliedern der Innenraumlufhygiene-
kommission (IRK) des Umweltbundesamtes und der
Landerarbeitsgruppe "Umweltbezogener Gesundheitsschutz"
der Arbeitsgruppe der obersten Landesgesundheitsbehorden
(AOLG) zu dem Schluss, dass fiir den Fall einer PAK-
Belastung durch teerhaltige Parkettklebstoffe keine Gefah-
renschwelle festgelegt werden kann, von der tiber Vorsorge-
mafSnahmen hinaus baurechtliche MafSnahmen zwingend
geboten sind. Sie hilt jedoch das Auftreten bestimmter BaP-
Konzentrationen (> 100 mg BaP/kg im Hausstaub von
Aufenthaltsraumen und > 10 mg BaP/kg im Hausstaub von
Wohnraumen) aus hygienischen Griinden fir unerwiinscht
und empfieblt hier expositionsmindernde Mafinahmen. In
besonderen Einzelfillen empfiehlt sie das Angebot einer

Umweltmed Forsch Prax 5 (4) 2000

speziellen umweltmedizinsichen Sprechstunde, das ein
Humanbiomonitoring mit einschlieffen sollte. Diese
Stellungnahme wurde in die PAK-Hinweise der Arbeits-
gemeinschaft der Bauministerien der Lander (ARGEBAU)
tibernommen (DIBt 2000).
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