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Mitt. Gebiete Lebensm. Hyg. 70, 429—442 (1979)
Eingegangen 14. Juni 1979. Angenommen 23. August 1979

Einfaches Verfahren zur Schatzung von Schadstoff-
konzentrationen in der Luft von Innenrdumen

B. Zimmerli und H. Zimmermann

Bundesamt fiir Gesundheitswesen, Bern

Einleitung

Die Belastung der Bevdlkerung mit korperfremden Stoffen, die im Wohn-
bereich Verwendung finden, ist noch weitgehend ungeklirt. Durch die Unter-
suchung von Haushaltstiuben wurde versucht, Hinweise iiber das Vorkommen
von Schadstoffen in der menschlichen Umgebung zu erhalten (1—4). Die durch
die Verwendung von Ungezieferbekimpfungsmitteln (5—8), Holzschutzmitteln
(9—12) und Schimmelschutzfarben (13) in Innenrdumen resultierenden Wirkstoff-
konzentrationen in der Luft wurden in einigen Fillen ermittelt. Derartige Daten
dienen dazu, die Aufnahme solcher Stoffe {iber die Atmungsorgane abzuschitzen
und die dadurch resultierenden Risiken fiir die menschliche Gesundheit zu be-
urteilen. Es wird zum Beispiel angenommen, daf3 die im menschlichen Korperfett
und Blut enthaltenen Mengen an p-Dichlorbenzol durch Inhalation in den
Korper gelangen (14). Es wurde auch die Vermutung geduflert, dafl die in mensch-
lichem Kéorperfett vorkommenden polychlorierten Terphenyle moglicherweise
nicht ausschliefflich iiber die Nahrung aufgenommen werden (15).

Die zur Konzentrationsbestimmung von Schadstoffen in der Luft normaler-
weise verwendeten Meflverfahren, bei denen die Luft zur Probenahme durch ein
geeignetes Sorbens gesaugt wird, sind recht aufwendig und diirften fiir epidemio-
logische Studien wenig geeignet sein. In der vorliegenden Arbeit wird ein einfa-
ches, billiges, geriuschloses und ohne Elektrizitit auskommendes Probenahmever-
fahren beschrieben, mit dem sich die Konzentrationen gewisser Stoffe in der Luft
von Innenrdumen groflenordnungsmiflig, fiir toxikologische Beurteilungen wahr-
scheinlich oft ausreichend genau, abschitzen lassen. Mit einem geeigneten Sorbens
behandelte Flichen (z.B. Papierrundfilter oder Petrischalen) werden im Ver-
suchsraum eine bestimmte Zeit der wirkstoffhaltigen Luft ausgesetzt und anschlie-
fend die sorbierte Wirkstoffmenge bestimmt. Falls sich das Sorbens fiir den be-
treffenden Stoff wie eine ideale Senke verhilt, ist die durch solche Flichen pro
Zeit- und Flicheneinheit sorbierte Stoffmenge nur abhingig von der Konzentra-
tion des Stoffes in der Luft und dessen Diffusionsgeschwindigkeit durch die sich in
der Nihe der sorbierenden Flichen befindliche laminare Grenzschicht. Analoge Ver-
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fahren werden oft auch zur Verfolgung der Konzentrationen gewisser Schadstoffe
(HF, SOs, NO) in der Auflenluft eingesetzt (16—20). Im Zusammenhang mit
dem Vorkommen von Pestiziden in der Luft von Innenriumen wurden von
einigen Autoren zu qualitativen Zwecken mit Aethylenglykol impragnierte Ny-
lonnetze verwendet (21, 22). Achnliche Verfahren dienten auch zum qualitativen
Nachweis chlorierter Kohlenwasserstoffe in der Auflenluft (23, 24).

Als angendhert ideale Senke verhilt sich ein Sorbens dann, wenn die Stoff-
konzentration in der unmittelbar an der Sorbensoberfliche vorhandenen Luft-
schicht zu jedem Zeitpunkt sehr viel kleiner ist als in der tibrigen Raumluft (vgl.
Anhang). Fiir die aus der Luft pro Zeit- und Flicheneinheit in das Sorbens {iber-
gehende Stoffmenge J gilt dann:

— A [1]
= Massenstromdichte (g/m?s)

= Stoffiibergangskoeffizient (m/s)

= Stoffkonzentration in der Luft (g/m?®)

O A~

Fiir eine horizontal von Luft angestromte runde Platte berechnet sich der
theoretische Stoffiibergangskoeffizient mit der nachstehenden Formel [2] (vgl.
Anhang):

/s
B 984 (s -2 [2]
R_‘/z

u = Luftgeschwindigkeit (m/s)
R = Radius der Platte (m)

Fiir mit Paraffin6l imprignierte Filterpapiere, die auf Tischen, Stiihlen usw.
der wirkstoffhaltigen Luft exponiert werden, lif}t sich die Abhingigkeit des Stoff-
tibergangskoeffizienten von # und R, wie im folgenden gezeigt wird, besser mit
Formel [3] beschreiben. Eine Erhohung von # um einen Faktor 16 ergibt eine

uls |

R/ [3]

Verdoppelung von k. Um den Einfluffi der Luftgeschwindigkeit auf J zu elimi-
nieren, werden von einigen Autoren vor der sorbierenden Fliche zusitzliche, die
Geschwindigkeit des Stoffiibergangs bestimmende Diffusionswiderstinde einge-
baut (20,27). Da in Innenrdumen die herrschenden Luftgeschwindigkeiten nicht im
gleichen Ausmafd variieren diirften wie in der Auflenatmosphire, verzichteten wir
auf solche, die Expositionszeiten stark verlingernde Systeme.

E o 1073

Experimentelles

Paraffinélgetrinkte Filterpapiere

Alle verwendeten Rundfilterpapiere waren Handelsprodukte der Firma Schleicher
und Schuell AG (Art. Nr. 5892, in der Regel ) 6,9 cm). Filter mit Durchmesser 2,8 cm
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wurden herausgestanzt. Die mit je ca. 5 ml Hexan abgespiilten Filter wurden nach dem
Trocknen in Paraffindl (Merck, Art. 7162) getaucht, auf ein Kleenex-Tuch gelegt
und mit einem zweiten abgetupft. Pro cm? Filterfliche ergaben sich dabei Paraffinélmen-
gen von ca. 7—10 mg. Zur Exposition wurden die imprignierten Filter mittels einer
spitzen Pinzette auf eine Aluminiumfolie gleicher Abmessungen, die zuvor im Labor eben-
falls beidseitig mit ca. 5 ml Hexan abgespiilt worden war, gelegt und leicht angedriickt.
Als Unterlage auf geeigneten Flichen im Raum (Tische, Stithle usw.) diente eine zweite
groflere Aluminiumfolie. Nach beendeter Exposition wurden die Filterpapiere samt der
Aluminiumfolie gleichen Durchmessers vorsichtig mittels zweier spitzer Pinzetten derart
gefaltet, dafl sie in ein geeignetes, verschlieflbares Glasgefidfl geschoben werden konnten.
Der Gefiflverschluff wurde mit 10—20 ml Hexan nachgespiilt.

Analytik

Die exponierten Filterpapiere wurden in der Regel wie folgt extrahiert: 10—20 ml
Hexan oder Petrolither, dann 2- bis 3mal mit je ca. 15 ml Aethylither. Je nach Wirk-
stoffgehalt wurden die kombinierten Extrakte auf ein Volumen von 10 bis 50 ml einge-
stellt und ohne weitere Reinigung gaschromatographisch (Elektroneneinfangdetektor) unter-
sucht. Paraffinolkonzentrationen bis zu 6 mg/ml storten die Bestimmung der Wirkstoffe
nicht und fiithrten auch zu keiner merkbaren Beeintrachtigung des gaschromatographischen
Systems. Pentachlorphenol wurde mit Diazomethan in Pentachloranisol tiberfiihrt und als
solches gemessen. Die gaschromatographische Untersuchung der Extrakte wurde minde-
stens auf zwei gepackten Trennsdulen verschiedener Polarititen (z. B. OV-101 und Carbo-
wax 20 M), jedoch nur je einmal, durchgefiihrt. Die auf den verschiedenen Kolonnen
erhaltenen Resultate wurden gemittelt. Die Eichung geschah mit den entsprechenden Stan-
dardlosungen. Es wurden stets die fiir Spurenanalysen iiblichen und notwendigen Vor-
sichtsmafinahmen, wie z. B. Leerwertuntersuchungen, getroffen. Zur Messung der Wirk-
stoffkonzentration in der Raumluft wurde ein bestimmtes Luftvolumen durch Chromo-
sorb 102 gesaugt und anschlieflend die in diesem sorbierte Wirkstoffmenge gaschromato-
graphisch bestimmt. Die Wirkstoffkonzentrationen in p.g/m?® sind auf die bei Raumtempe-
ratur und Barometerdruck gemessenen Luftvolumina bezogen. Fiir detaillierte Angaben
zur Durchfiihrung dieser Messungen wird auf frithere Arbeiten (11, 13) verwiesen. Sofern
nicht anders vermerkt, sind alle aus den Meflwerten berechneten Gréflen mit den 95%
Vertrauensbereichen versehen. Zur Messung der Luftgeschwindigkeiten fand das Hitz-
drahtanemometer Typ 641 N der Firma Lambrecht in Gottingen (Vertreter in der
Schweiz: Kriiger AG und Co., 9113 Degersheim) Verwendung.

Resultate und Diskussion

Zur experimentellen Bestimmung von k& wurden in den Versuchsriumen (vgl.
Tabelle 1) mit Paraffindl imprignierte Rundfilterpapiere (R = 3,45 cm) an drei
bis vier luftzugfreien Stellen im Raum ausgelegt. Wihrend der Versuchsdauer
blieben Fenster und Tiiren in der Regel geschlossen. Die wihrend der Expositions-
dauer im Raum herrschende mittlere Wirkstoffkonzentration in der Luft wurde
entweder gleichzeitig gemessen oder aus fritheren Mefldaten interpoliert. Zur In-
terpolation diente die mit der Zeit gewogene mittlere Temperatur der Raumluft.
Aus der Expositionsdauer der Filter, der darin bestimmten Wirkstoffmenge und
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Tabelle 1. Charakterisierung der Versuchsriume

Netto- Bﬁ’.‘p"‘
B : . < | Bedonsy
zeigil- Anstrich Wirkstoff Gestrmlzeng;: Fliche r\?t;llgi ?lt
BUES - el Filter
A Holzschutz | a-Endosulfan 450 mg/m? | 50,6 (Winde, Decke,
B-Endosulfan 225 mg/m? Fuflboden) 28,8 5
B Holzschutz | Pentachlorphenol 25,5 (Winde, Decke) | 25,2 5
& Schimmel- | Chlorothalonil
schutz 1,9—3,8 g/m? 53,9 (Winde, Decke) | 45,0 | 20

Fiir detaillierte Angaben zu den Riumen A u. C wird auf die Literatur verwiesen (11, 13).

der wie angegeben erhaltenen mittleren Wirkstoffkonzentrationen in der Luft
wurde der Stoffiibergangskoeffizient k berechnet. Dabei wurde angenommen, dafl
an jedem Ort im Raum, mit Ausnahme in unmittelbarer Nihe der wirkstoff-
abgebenden Flichen, die gleiche Wirkstoffkonzentration herrsche. Die derart an-
hand dreier Riume und fiir vier verschiedene Wirkstoffe bestimmten mittleren
k-Werte pro Expositionsort sind in Tabelle 2 zusammengestellt (angegeben in der

Tabelle 2
Aus Massenstromdichten berechnete Stoffiibergangskoeffizienten k * 102 cm/s
Raum A
a-Endosulfan Raum B Raum C
(c = 8,3 ug/m?3) Pentachlorphenol Chlorothalonil
Expositions- f-Endosulfan (c =10,2 ug/m?3) (c = 1,5 ug/m?)
orte (¢ = 0,68 ug/ms?)
«-End 1f -End 1f _ = N . e
s :“3?2‘51 c;ln /JH ;13?:151 c;ln R=345cm | R=140cm | R=3,45cm | R = 8,55 cm!
| 5,77i0,‘15 5,551‘0,4‘0 5,63i0,15 7,04i0,38 8,11 i0,47 5,07i0,08
11 6,94 +£0,192| 5,26 £0,992| 8,60 +0,44 (10,14+0,47 | 6,42+0,44 | 4,231+0,16
111 7,64%+0,21 | 6,90+0,33 | 7,40+0,53 | 8,27%£0,37 | 4,14%+0,36 | 2,76 10,10
v — — 9,48 +0,25 (12,39 +0,66 | 6,69+0,35| 3,85+0,10

t Petrischale der Randhéhe 1,2 cm mit 5 mg Paraffindl pro cm?.

2 n=2
I—1V
R
(4

k —

I
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Bezeichnung fiir unterschiedliche Expositionsorte in den verschiednen Riumen
Radius der mit Paraffinél imprignierten Filterpapiere
mittlere Wirkstoffkonzentration in der Luft wihrend der Expositionszeit (vgl.

Text)

aus den gemessenen Massenstromdichten und ¢ berechnete mittlere Stoffiiber-

gangskoeffizienten mit =+ 5/]/ n
Anzahl exponierter Filterpapiere pro Expositionsort, normalerweise 7 = 3
nicht gemessen

Mitt. Gebiete Lebensm. Hyg.,

Band 70 (1979)



01,08 01,27 01,82 01,60
0,4m 01,05 01,21 01,45 0 1,68
01,43 01,18 @137 101,68
E s M O Ay 01,40 01,43
Ia |
I : |
g | | g
< 1 01,00 o110 | 1L 0O1,494 O 1,52 }3
G I I
W i I
i i e e’ s i i o
01,35 0 1,62
Im O1,15 01,70 01,88 O T2
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ib | 1,73 1,80 Q 1,80
| | 1,70 1,40 01,82y 01,69
| 0 | I

Abb. 1. Abhingigkeit der Stoffiibergangskoeffizienten vom Expositionsort im Raum C
(c = 1,8 ug/m*, R = 3,45 cm). Eingetragene Werte als Vielfache des kleinsten Wertes von
0,034 cm/s.

[—IV Standortbezeichnungen vgl. dazu Tabelle 2, a = Schreibtisch, b = Biichergestell,
¢ = Kassenschrank

Form k - 10% cm/s). In Abbildung 1 sind die Resultate eines analogen Versuchs mit
33 Rundfilterpapieren graphisch dargestellt. Die Stoffiibergangskoeffizienten
wurden als Vielfache des kleinsten Wertes (0,034 cm/s) eingetragen. Es ist er-
sichtlich, dafl die Werte vom Fenster in Richtung zur Tiire sowie von der Raum-
mitte gegen die behandelten Winde hin zunehmen. Kleinster und hdchster Wert
unterscheiden sich um maximal einen Faktor 2.

Es geht hervor, daf} die unter der Annahme einer im ganzen Raum vorliegenden
homogenen Wirkstoffkonzentration in der Luft aus Messungen von ] berechneten
Stoffiibergangskoeffizienten k je nach Expositionsort verschieden sind (Tabelle 2,
Abb. 1). Entweder ist die Wirkstoffkonzentration in der Luft der Versuchsriume
nicht wie angenommen iiberall gleich grof}, oder es existieren an unterschiedlichen
Orten verschiedene Luftbewegungen. Anlaflilich von frither durchgefiihrten Be-
stimmungen der Chlorothalonilkonzentration in der Luft des Raumes C ergaben
sich an den Standorten IT—IV (vgl. Abb. 1) praktisch gleiche Meflwerte (13). Da
sicher die Luftbewegungen auch in einem geschlossenen Raum nicht an jedem
Ort gleich sind und sich zudem zeitlich dndern diirften, schreiben wir die be-
obachteten unterschiedlichen k-Werte bzw. Massenstromdichten an verschiedenen
Stellen im Raum unterschiedlichen Luftbewegungen zu.

Aus den in Tabelle 1 und Abbildung 2 zusammengefafiten Einzelwerten
(n = 65) berechnet sich fiir mit Paraffindl imprignierte Rundfilterpapiere (R =
3,45 cm) ein Mittelwert fiir £ von 0,06 cm/s. Die Extremwerte fiir & betragen
0,034 cm/s und 0,095 cm/s (Abb. 1 und Tabelle 2). Der Stoffiibergangskoeffizient
sollte, sofern die im Anhang gemachten Bedingungen eingehalten sind, vom ver-
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k{cm/s)
0,10

0,08+

0,06+

0,04

r : — R (cm)
1 2 4 6 8

Abb. 2. Abhingigkeit des Stoffiibergangskoeffizienten & vom Radius R des paraffindl-
imprignierten Filterpapiers. @ Pentachlorphenol, © Chlorothalonil; Luftgeschwindigkei-
ten < 2 cm/s

wendeten Sorbens nicht beeinflufit werden. Werden daher mit einem geeigneten
Sorbens impragnierte Rundfilterpapiere (R = 3,45 cm) in einem Raum an verschie-
denen luftzugfreien Orten, also z. B. nicht in unmittelbarer Nihe von Tiiren, Fen-
stern oder Heizkorpern, der wirkstoffhaltigen Luft ausgesetzt und die im Mittel
pro Zeit- und Flacheneinheit sorbierte Wirkstoffmenge J bestimmt, so ergibt sich
durch Einsetzen von k = 0,06 cm/s in Gleichung [1] ein Schitzwert fiir die mitt-
lere, wihrend der Versuchsdauer vorhanden gewesene Wirkstoffkonzentration ¢
in der Luft. Der maximale Schitzwert von ¢ wird aus derartigen Messungen er-
halten, wenn fiir & der niedrigste in dieser Arbeit bestimmte Wert von 0,034 cm/s
eingesetzt wird. Werden statt Filterpapiere mit dem Sorbens belegte Petrischalen
mit gleichem Radius verwendet, sind fiir & ca. 1,6mal kleinere Werte einzusetzen
(vgl. Tabelle 2). Fiir Rundfilter mit Radius 1,4 cm, die in der Praxis leichter zu
handhaben sind, miissen die oben erwahnten k-Werte mit 1,25 multipliziert wer-
den (vgl. Formel [3] und Tabelle 2). Sie betragen demnach minimal 0,043 cm/s
und maximal 0,12 cm/s, Mittel 0,075 cm/s.

Zum Studium des Einflusses des Filterpapierradius R und der Luftgeschwin-
digkeit # auf B wurden in den Riumen B (Pentachlorphenol) und C (Chlorotha-
lonil) jeweils an einem Ort im Raum entsprechende Versuche durchgefiihrt (Expo-
sitionszeit 5 h). Die Abhangigkeit des Stoffiibergangskoeffizienten von R, bei
Luftgeschwindigkeiten < 2 cm/s (Bestimmungsgrenze des Meflinstrumentes), ist in
Abbildung 2 graphisch dargestellt. Die eingezeichnete Gerade wurde durch Re-
gressionsrechnung aus den Einzelwerten (n = 21) erhalten (log k = const + by
log R); der Regressionskoeffizient &7 betragt — 0,23 £ 0,07. In einem weiteren
Versuch wurden im Raum B Filter verschiedener Radien auf einem Tisch plaziert
und horizontal mit Luft angeblasen. Die erhaltenen mittleren k-Werte sind in
Tabelle 3 zusammengestellt. Der aus allen Einzelwerten (7 = 27) berechnete ge-
meinsame Regressionskoeffizient by (log & = const + by log #) betridgt 0,26 * 0,07.
Mit by und by (ca. 0,25) wird aus Gleichung [2] die modifizierte Beziehung [3]
(vgl. Einleitung) erhalten. Wie aus Tabelle 3 hervorgeht, ergibt sich in den aller-
meisten Fillen eine annehmbare Uebereinstimmung zwischen den mittleren be-
stimmten k-Werten und den mit Formel [3] berechneten. Dal Gleichung [2] die
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Tabelle 3. Einfluf} von Luftgeschwindigkeit und Radius auf den
Stoffiibergangskoeffizienten (Versuchsraum B)

i R =17,45 cm R =270 cm R=1,4cm
(em/s) _ :
k102 (em/s) k+10% (em/s) k-10% (em/s)
<2 5,90+0,10 (5,09)1 6,901+ 0,46 (6,56)1 8,37 £ 0,07 (7,73)1
552 9,53 +0,44 (9,14) .73 037 (11,78) 10,43 £0,19%** (13,88)
9,6 11,87 1,38 (10,65) 16,40 £0,90 (13,73) 15,07 £0,27 (16,18)
26,9 14,27 1,54 (13,78) 17,63 £0,81 (17,78) 18,30i0,72 (20,94)

t berechnet fiir # — 0,5 cm/s
** signifikante Abweichung vom berechneten Wert (P < 0,01)

R = Radius der mit Paraffinol imprignierten Filterpapiere
# = Luftgeschwindigkeit
k = mittlerer Stoffiibergangskoeffizient mit * s/Vn (n — Anzahl exponierter Filter-

papiere = 3), in Klammern der mit Formel [3] berechnete Wert

in der Praxis vorliegende Situation nur niherungsweise zu beschreiben vermag,
ist nicht unerwartet, denn ein auf einem Tisch oder anderer geeigneter Unter-
lage sich befindliches Rundfilter kann beziiglich der Ausbildung von laminaren
Grenzschichten sicher nicht ohne weiteres als eine ebene, runde, sich frei im Raum
befindliche Platte betrachtet werden, die horizontal von Luft angestromt wird
(vgl. Anhang). Mit Rundfilterpapieren (R = 3,45 cm) ergaben sich fir & die Ex-
tremwerte 0,034 cm/s und 0,095 cm/s, was gemafl Formel [3] Luftgeschwindig-
keiten von 0,05 cm/s und 2,8 cm/s entsprechen wiirde («ruhende Luft»). Dies ist
nicht unverniinftig, denn verschiedene Einzelmessungen der Luftgeschwindigkei-
ten in den Versuchsriumen B und C ergaben in der Regel Werte unterhalb 2 cm/s.

Anwendungen

Die holzerne Deckenkonstruktion im Kellerraum des idlteren Einfamilien-
hauses der Familie Ka. war vor ca. 5 Monaten mit einem Holzschutzmittel behan-
delt worden. An 7 Orten im Raum wurden in Héhen von ca. 1,5 m, bei geschlos-
sener Tiire und Fenster, je zwei paraffindlgetrinkte Rundfilterpapiere (R = 1,4
cm und 3,45 cm) wihrend 32 h exponiert. Die Mefresultate sind in Tabelle 4
zusammengestellt. Es ergeben sich fiir R = 1,4 cm folgende mittlere Massenstrom-
dichten: Lindan 0,42 % 0,06 pg/cm?®s, Pentachlorphenol (PCP) 0,16 * 0,04 pg/
cm?®s, Tetrachlorphenol (TCP) 0,06 £ 0,01 pg/cm?®s. Die aus den Einzelwerten be-
rechneten mittleren Verhiltnisse der Massenstromdichten fiir R = 1,4 cm zu R =
3,45 cm betragen: Lindan 1,42, PCP 1,10 und TCP 1,38; sie weichen von dem mit
Formel [3] berechneten Wert von 1,25 nicht signifikant ab. Aus den fiir R = 1,4
¢m erhaltenen Daten lassen sich folgende Wirkstoffkonzentrationen abschitzen:
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Tabelle 4
Im Kellerraum der Familie Ka. erhaltene Meflwerte (R = 1,4 cm und 3,45 cm)!

J+10% (pg/em?®s)

Wirkstoff I 11 111 18" Vv VI VII
1,4 3,45 | 1,4 3,45 | 1,4 3,46 | 1,4 3,45 | 1,4 3,461 1,4 3,45 | 1,4 3,45
cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm cm

Lindan 34,5 24,3|137,0 32,0|146,0 30,2(42,5 27,5|53,3 36,2(39,2 — |39,8 —

Pentachlor-

phenol 11,2 11,8|15,1 16,6|22,3 17,6(17,4 12,3|121,3 22,0{10,8 — |15,5 —

Tetrachlor-

phenol 4.8 3,3| 4,6 40| 7,5 451 5,7 4,01 6,5 55| 4,4 — 52 —

1 Deckenkonstruktion (ungehobelte Balken und Bretter) vor ca. 5 Monaten mit Holz-
schutzmittel behandelt: ca. 100 ml/m2 (5% Pentachlorphenol, 1% Lindan, 0,4%
2,3,4,6-Tetrachlorphenol); gestrichene Fliche 25 m2, Nettoraumvolumen 31 m3. Expo-
sitionszeit der Filter 32 h, Lufttemperatur ca. 18 °C, relative Luftfeuchtigkeit ca. 80%.

[—VII = Bezeichnung verschiedener Expositionsorte im Raum
R — Radius der mit Paraffindl impriagnierten Filterpapiere
] — Massenstromdichte

nicht bestimmt

I

Lindan 6 pg/m* (4—10 pg/m?), PCP 2 pg/m® (1—4 pg/m®), TCP 1 pg/m
(0,5—1,5 pg/m®). Das aus allen in Tabelle 4 enthaltenen Einzelwerten (n = 12)
berechnete mittlere Verhaltnis der Massenstromdichte von Lindan zu PCP betrigt
2,4 £ 0,4 und stimmt {iberein mit dem Verhiltnis der Sittigungsdampfdichten
(c) der Reinsubstanzen, das bei 18 °C 2,3 * 0,3 betragt (28).

Im gleichen Versuchsraum wurden auch 3 Aepfel (300 g), Margarine (120 g)
sowie Zucker (1 kg in Schale) wihrend 150 h unverpackt gelagert. Zur Analyse
wurde jeweils die ganze exponierte Lebensmittelmenge eingesetzt; die Aepfel
wurden mehrmals griindlich mit Benzol abgespiilt. Die Wiederfindungsraten wur-
den nur bei Margarine und Zucker ermittelt. Aus den gemessenen Wirkstoffmen-
gen und der ungefihren geometrischen Oberfliche, die der wirkstoffhaltigen Luft
ausgesetzt war, wurde auch die pro Zeit- und Flacheneinheit sorbierte Menge
berechnet (vgl. Tabelle 5). Die fiir Margarine bestimmten Massenstromdichten
von Lindan, PCP und TPC verhalten sich wie 5,3 : 3,3 : 1, d. h. ungefihr gleich
wie die mit den paraffindlimprignierten Filterpapieren gefundenen: 7,4 * 0,5:
3,3 £ 0,4 :1 (aus allen in Tabelle 4 enthaltenen MefSwerten berechnet, n = 12).
Die Absolutwerte sind 2- bis 3mal kleiner, was durch die Ausbildung anderer
laminarer Grenzschichten erklirt werden konnte. Der Lindangehalt der Aepfel
ist rund 7mal kleiner als aufgrund des gefundenen PCP-Gehaltes und der Konzen-
tration in der Luft erwartet werden kann. Entweder wurde bei der Extraktion
Lindan weniger gut herausgelst als PCP oder die Aepfeloberfliche sorbiert PCP
besser als Lindan. Weitere analoge Studien zur Sorption verschiedener Schadstoffe
durch Lebensmittel sind geplant.
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Tabelle 5

Riickstinde in offen gelagerten Lebensmitteln (150 h, Kellerraum Familie Ka.)

Lindan Pentachlorphenol Tetrachlorphenol
Lebensmittel
(ug/kg) | (pglem?s)t| (ug/kg) | (pg/em?®s)!| (ug/kg) | (pg/em®s)!
Zucker 3 ~0,02 17 | ~0,1 2 ~0,01
Aepfel ~38 ~0,06 ~100 | ~0,2 ~12 ~0,02
Margarine 85 ~0,14 53 ~0,09 16 ~0,03

1 Massenstromdichte

Der im Erdgeschof8 befindliche Wohnraum des Hauses, in dem sich der Ver-
suchsraum B befand, enthielt keine mit PCP behandelten Holztifer. Vier in diesem
Raum an verschiedenen Orten (# <2 cm/s), wihrend 6 h exponierte paraffindl-
impragnierte Filterpapiere (R = 1,4 cm) ergaben einen Mittelwert fiir / von
0,029 * 0,013 pg/cm?s. Es laflt sich fiir die PCP-Konzentration in der Raumluft
folgender Schitzwert ermitteln: 0,4 ug/m? (0,2—0,7 u.g/m?). Eine gleichzeitig durch-
gefiihrte Einzelmessung von PCP mittels Durchsaugen von Luft durch Chromosorb
102 ergab 0,1 p.g/m?®, was groflenordnungsmifiig im Rahmen der Abschitzung liegt.

Die Holzverkleidungen an Decken und Winden des ca. 3 Jahre alten Einfa-
milienhauses der Familie K6. waren vor dem Einbau durch den Schreiner, sehr
wahrscheinlich beidseitig, mit einem PCP-haltigen Holzschutzmittel behandelt
worden. Wahrend der 24 h dauernden Exposition der Filterpapiere, in Hdohen
zwischen 0,4 m und 3 m, wurden die Riume nicht geliiftet, jedoch normal be-
niitzt. Die Meflwerte sind in Tabelle 6 aufgefiihrt. Aus allen Meflwerten (7 = 10)
berechnet sich ein Mittelwert fiir / von 0,08 * 0,02 pg/cm?s, und es ergibt sich
eine PCP-Konzentration von 1 pg/m?® (0,5—2 pg/m?®).

Tabelle 6. In den Schlafriumen der Familie K6. erhaltene Meflwerte
(Pentachlorphenol, R = 1,4 cm)?

J 10 (pg/em?3s)
Raum
I 11 111 v vV
Eltern 5,2 10,6 753 9.1 12,8
Kinder 6,8 6,0 7,6 6,5 10,7

! Holzverkleidung an Decken und Winden vor ca. 3 Jahren mit Holzschutzmittel be-
handelt: vermutlich ca. 80 ml/m? (ca. 67°%0 Losungsmittel, ca. 24%0 Alkydharz, 6%
Pentachlorphenol); gestrichene Fliche: 33 m? (Eltern), 13 m? (Kinder); Nettoraum-
volumen: 63 m® (Eltern), 26 m*® (Kinder). Expositionszeit der Filter 24 h. Lufttempe-
ratur ca. 20 °C, relative Luftfeuchtigkeit ca. 65%b.

[—V = Bezeichnung verschiedener Expositionsorte in den Riumen
R - = Radius der mit Paraffin6l imprignierten Filterpapiere
] — Massenstromdichte
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Die in einem vor ca. 10 Monaten umgebauten und auf rustikale Art mittels
Holztifer und frei sichtbaren Holzbalken eingerichteten Lebensmittelgeschift er-
haltenen Meflwerte sind in Tabelle 7 zusammengefafit. Es handelt sich um einen
Raum mit ca. 600 m? Grundfliche, der mittels Regalen, Holzwinden oder Sack-
tuch in mehrere kleinere Verkaufsstinde aufgeteilt war. Ein freier Luftaustausch
zwischen den Verkaufsstinden war moglich. Die Abschitzung ergibt, dafy in die-
sem Raum, je nach Ort, mit PCP-Konzentrationen in der Luft von 0,3—8 pg/m’
zu rechnen ist. Eine ca. 5 Monate vor den Messungen in diesem Geschidft einge-
kaufte Kiseprobe (150 g von einem Laib abgeschnitten) wies denn auch einen
PCP-Gehalt von rund 0,5 pg/kg auf (bzw. ca. 1 ng PCP pro cm? der Luft aus-
gesetzte Flache).

Tabelle 7. Schitzung der PCP-Konzentration in der Luft eines rustikal
eingerichteten Lebensmittelgeschiftes!

J c
Verkaufsstand n (pglem?s) (ug/m®)
Comestible 2 0i3530,23 3—8
Kise 6 0,15 +0,01 1—4
Backwaren 6 0,07 £0,02 0,5—2
Gemiise, Friichte 3 0,03 0,01 0,3—1

1 Mit Paraffinol impriagnierte Filterpapiere (R = 1,4 cm), Expositionszeit 12 h (iiber
Nacht), Lufttemperatur ca. 22 °C.
n = Anzahl Filterpapiere pro Verkaufsstand

] = gemessene mittlere Massenstromdichte
¢ =— PCP-Konzentration in der Luft, Schitzung aus / mit & — 0,043 cm/s und 0,12 cm/s
SchlufBifolgerungen

Wir sind der Ansicht, dafl sich das vorgeschlagene Verfahren gut zu einer
Schiatzung der im Mittel wihrend der Versuchszeit herrschenden Konzentratio-

nen gewisser Schadstoffe in der Luft von Innenrdumen eignet. Insbesondere 1dflt |

sich damit ein Maximalwert erhalten, der sehr oft zur Beurteilung der gesund-
heitlichen Risiken durch Einatmung dieser Stoffe sowie zur Schitzung der Riick-
standsbildung in lagernden Lebensmitteln ausreichen diirfte. Genauere Resultate
sollten sich ergeben, wenn die an den Filterexpositionsorten herrschenden natiir-
lichen Luftgeschwindigkeiten ebenfalls gemessen werden oder wenn diese direkt
durch Anblasen der Filter erzeugt und somit genau kontrolliert werden konnen.
Wird ein mit einem geeigneten Sorbens imprignierter Rundfilter wihrend 10 h
der wirkstoffhaltigen Innenluft («ruhende Luft») ausgesetzt und liegt die ana-
lytische Bestimmungsgrenze fiir den betreffenden Stoff bei 10 ng, so konnen
Stoffkonzentrationen in der Gréflenordnung von 0,5 pg/m® erfafit werden. Ist die
Nachweisgrenze hoher, miissen die Expositionszeiten entsprechend verlingert
werden.
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Dank

Herrn Dr. B. Marek, Chef der Sektion Pestizidriickstinde und Kontaminationen,
danken wir fiir die wertvollen Diskussionen und Anregungen. Die kritische Durchsicht
des Manuskriptes verdanken wir Herrn Dr. F. Friedl:.

Anbang

Fiir in Wasser schlecht losliche organische Spurenstoffe wurde gezeigt, dafl bei
konstanter Temperatur der Partialdruck eines solchen Stoffes iiber der wisserigen Lo-
sung als eine Funktion der Konzentration im Wasser, der Loslichkeit und des Dampf-
drucks des reinen Stoffes dargestellt werden kann (25). In Analogie zu diesem Ausdruck
mufl bei Gleichgewicht und konstanter Temperatur fiir ein fliissiges Sorbens gelten:

B e e [4]
Ca

¢’ = Stoffkonzentration in der Luft an der Sorbensoberfliche (g/m?)

ca — Stoffkonzentration im Sorbens (g/m?)

ca — Lboslichkeit des Stoffes im Sorbens (g/m?)

¢’ — Sirttigungskonzentration des Stoffes in der Luft (g/m?)

Unter der Annahme, daff an der Oberfliche des in Form eines sehr diinnen Films
vorliegenden Sorbens zwischen ¢’ und ¢, wihrend der Exposition zu jedem Zeitpunkt
Gleichgewicht herrsche, verhilt sich das Sorbens dann wie eine ideale Senke, wenn Fiir
¢, stets folgende Bedingung erfiillt ist: ¢, <c ¢2/c? (¢ = Stoffkonzentration in der Raum-
luft). Falls fir J ein Fehler von maximal 5% toleriert wird, muf} fiir die maximale
Expositionszeit ¢t der wirkstoffsorbierenden Fliche folgendes gelten:

(o 4

c’ k

Filmdicke des fliissigen Sorbens (m)
Expositionszeit ()

— Stoffiibergangskoeffizient (m/s)

A

0,1 [5]

|

o e =
I

Der Kehrwert des Stoffiibergangskoeffizienten k£ kann als Stoffiibergangswiderstand
bezeichnet werden. Der durch die in der Nihe der sorbierenden Fliche existierende
laminare Grenzschicht bedingte Stoffiibergangswiderstand kann in bestimmten Fillen
rechnerisch bestimmt werden. Fiir eine horizontal von Luft angestromte runde Platte be-
rechnet sich der Stoffiibergangswiderstand mit der nachstehenden, experimentell im Wind-
kanal iiberpriiften Formel (26). Obwohl es sich in Wirklichkeit bei r resp. & um iiber die
ganze Fliche gemittelte Gréflen handelt, werden diese in der vorliegenden Arbeit der
Einfachheit halber nur als Stoffiibergangskoeffizient resp. Stoffiibergangswiderstand be-
zeichnet.

1 1,86 Rz y'/s
E T DR ]
Stoffiibergangswiderstand (s/m)
— Radius der Platte (m)
- kinematische Viskositdat der Luft (m?/s)
Diffusionskoeffizient des Stoffes in der Luft (m?/s)

Luftgeschwindigkeit (m/s)

~

I

- I et B
I
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- Wird fiir Stoffe mit molaren Massen im Bereich von 200—400 fiir D ein Wert
von 0,05 c¢cm?/s angenommen (29), so ergibt sich mit y = 0,166 cm?/s die in der Ein-
leitung aufgefithrte Gleichung [2]. Eine, z. B. durch Temperaturschwankungen, bedingte
Unsicherheit der Grofle D von * 30%0 bewirkt eine Aenderung von & von rund + 209/,

Gegeben sei ein mit einem fliissigen Sorbens impragnierter Rundfilter (max. 10 mg/cm?,
d 221072 cm) des Durchmessers 2,8 c¢m, der sich in einem Raum mit Luftgeschwindig-
keiten von 5 cm/s befinde. Die Raumluft enthalte einen Stoff, dessen Sittigungskonzen-
tration bei 20°C rund 105 pg/cm® betrage (z. B. DDVP), und die Loslichkeit des Stoffes
im Sorbens sei 10%0 (~ 1011 pg/cm?). Mit den Beziehungen [2] (k =0,2 cm/s) und [5]
berechnet sich eine maximal zuldssige Expositionsdauer des Filters von 1,4 h. Fiir
Stoffe mit Loslichkeiten im Sorbens von nur rund 100 ppm (~ 108 pg/cm3) und Satti-
gungskonzentrationen von ca. 500 pg/cm? (z. B. Lindan bei 20°C) ergiben sich maximale
Expositionszeiten von rund 0,3 h. Nur innerhalb dieser Zeiten wird sich das jeweilige
Sorbens fiir den betreffenden Stoff angenihert wie eine ideale Senke verhalten und die
Stoffkonzentration im Sorbens wird eine lineare Funktion der Expositionszeit. Wird
als Sorbens Paraffindl verwendet und angenommen, daff die Loslichkeit des fliich-
tigsten in dieser Arbeit erwihnten Stoffes (Tetrachlorphenol, geschitzter co-Wert bei
20°C maximal 2000 pg/cm?®) 10% betrage, was fiir lipophile Stoffe nicht unverniinftig
erscheint, so ergeben sich maximal zulidssige Expositionszeiten von rund 70 h.

Zusammenfassung

Es wird ein Verfahren zur Schitzung der Konzentrationen gewisser Schadstoffe in der
Luft von Innenrdumen vorgeschlagen. Mit einem geeigneten Sorbens imprignierte Rund-
filterpapiere werden an verschiedenen luftzugfreien Orten im Raum ausgelegt. Die pro
Zeit- und Flicheneinheit sorbierte Stoffmenge J ist proportional zur Stoffkonzentration
¢ in der Luft: | = k c. Mit der Annahme, dafl ¢ an jedem Ort im Raum gleich grof sei,
ergaben Messungen von [ (paraffindlimprigniertes Filterpapier, (0 6,9 cm) und ¢ in drei
Rdumen, die an Winden und Decken pentachlorphenol-, endosulfan-, resp. chlorothalo-
nilhaltige Anstriche aufwiesen, folgende Extremwerte fiir £ («ruhende Luft»): 0,034 cm/s
und 0,095 cm/s, arithmetischer Mittelwert 0,060 cm/s. Der Einflufl von Filterradius R
(cm) und Luftgeschwindigkeit # (cm/s) auf k (cm/s) wurde untersucht: ko0 0,1 #'/t R,
Das Verfahren wurde zur Schitzung der Konzentrationen von Pentachlorphenol, Tetra-
chlorphenol und Lindan in der Luft verschiedener mit Holzschutzmitteln behandelter
Riaume angewendet.

Résumeé

Une méthode pour évaluer la concentration de certaines substances toxiques dans lair
des locaux est proposée. Au moyen d’un absorbant adéquat on imprégne des filtres ronds
(en papier), que l'on place dans le local a plusieurs endroits non exposés a des courants
d’air. La quantité / de substance absorbée par unité de temps et de surface est pro-
portionnelle 2 la concentration ¢ de la substance dans l'air: / = k ¢. En admettant une
méme concentration ¢ a chaque endroit du local, nous avons obtenu sur la base des
mesures de ] (papier-filtre imprégné d’huile de paraffine, @ 6,9 cm) et de ¢ dans trois
locaux dont les parois et plafonds avaient été traités au moyen d’enduits contenant du
pentachlorphénol, endosulfane, resp. du chlorothalonil, les valeurs extrémes suivantes de &
(«air tranquille»): 0,034 cm/s et 0,095 cm/s, moyenne arithmétique 0,060 cm/s. L’influ-
ence sur k (cm/s) du rayon du filtre R (cm) et de la vitesse de l'air # (cm/s) a été exa-
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minée: B o00,1 #'/+ R™"1, La méthode a été appliquée a I’évaluation des concentrations de
pentachlorophénol, tétrachlorophénol et lindane dans I'air de différents locaux traités
avec des enduits de protection du bois.

Summary

A procedure to estimate the concentrations of certain toxic chemicals in the indoor
atmosphere is proposed. Circular filter-papers impregnated with a suitable absorbant are
exposed at different draugth free places in the room. The amount J of chemical absorbed
per unit of time and surface is determined. / is proportional to the concentration ¢ of
the chemical in the air: / = k ¢. On the assumption that ¢ has the same value everywhere
in the room, measurements of J (paraffin oil impregnated filter-papers, ¢ 6,9 cm) and ¢
in three rooms with pentachlorophenol, endosulfan or chlorothalonil coated surfaces
(walls, ceilings) gave the following extreme values for k («still air») : 0,034 cm/s and
0,095 cm/s, arithmetic mean 0,06 cm/s. The effect of filter radius R (cm) and air velocity
# (cm/s) on k (cm/s) has been studied: ko20,1 #'/s+ R—'/s. The procedure has been applied
to estimate the concentrations of pentachlorophenol, tetrachlorophenol and lindane in
the air of different rooms treated with wood protecting agents.
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