5 BFR

Risiken erkennen — Gesundheit schitzen

Inhalative Exposition des Verbrauchers gegeniiber Formaldehyd
Aktualisiertes Diskussionspapier* des BfR vom 30. April 2005

In seiner Neubewertung von Formaldehyd kommt das BfR zu dem Schluss, dass die Sub-
stanz beim Menschen Tumoren des Nasen-Rachenraums auslosen kann, wenn sie Uber die
Atemluft aufgenommen wird. Die Wirkung ist konzentrationsabhangig und kommt oberhalb
eines als sicher angesehenen Wertes zum Tragen. Als ,Safe Level* wurde eine Konzentrati-
on von 0.1 parts per million (das entspricht 124 Mikrogramm pro Kubikmeter) Formaldehyd in
der Luft abgeleitet.

Um abzuschatzen, wie hoch die inhalative Exposition von Verbrauchern gegeniber Formal-
dehyd tatsachlich ist, missen die vielfaltigen Quellen bericksichtigt werden. Das BfR hat die
verfigbaren Daten und Informationen zusammengetragen und eine quantitative Vergleichs-
schatzung vorgenommen. Der Expositionsschatzung wurden neben Daten zur Emission von
Formaldehyd aus verschiedenen Werkstoffen und Produkten auch Annahmen von Gehalten
in Produkten zugrunde gelegt, die beim Ausschopfen gesetzlicher Regelungen méglich sind.

Von besonderer Bedeutung fur die vorliegende Expositionsschatzung sind Messungen von
Raumluftkonzentrationen, die in verschiedenen Untersuchungen im Zeitraum 1985 bis 2004
gewonnen wurden. Die Messergebnisse bilden die Grundlage fur die Bewertung. Allerdings
liefern sie keine Informationen Gber die Quellen. Dafir ist eine moglichst differenzierte, quan-
titative Betrachtung der verschiedenen Expositionsszenarien erforderlich.

Eine Auswertung verschiedener Studien, in denen Raumluftmessungen durchgefihrt wur-
den, hat ergeben, dass in 95 Prozent der deutschen Haushalte offenbar ein Wert von 147
Mikrogramm/m? (ug/m?3) nicht Gberschritten wird. Als bedeutsame Quellen fiir eine Belastung
der Raumluft wurden neben den bekannten Emissionen aus Pressspanplatten weitere Bau-
stoffe identifiziert wie zum Beispiel Schimmelschutzfarben. Auch eine Reihe von Produkten
(z.B. Reiniger und Nagelharter) gibt in geringen Mengen Formaldehyd ab. Bedeutsam flir
eine dauerhaft hohe Konzentration in der Raumluft ist dabei eine stetige Emission in grof3e-
ren Mengen. Daher konnen alle Quellen/Produkte vernachlassigt werden, die nur selten bzw.
kurz angewendet werden.

Neue Ergebnisse deuten auf eine Abnahme der Formaldehydkonzentration in der Innen-
raumluft hin.

1 Einleitung

Die inhalative Exposition des Verbrauchers wurde auf der Basis folgender Analysen und
Schatzungen betrachtet:

1. Analyse mdglicher Quellen im Verbraucherbereich auf Grund von Emissionsmessungen,

2. Schatzung der Konzentrationen in der Raumluft (externe inhalative Exposition) mit Hilfe
von Modellen,

3. Messwerte der Innenraumkonzentration von Formaldehyd im Wohnbereich.
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2 Quellen der Formaldehydfreisetzung

Wie in Abbildung 1 dargestellt, kann Formaldehyd aus den verschiedensten Quellen freige-
setzt werden. Im weiteren Verlauf dieser Betrachtung wird analysiert, welche von diesen
Quellen als bedeutsam und welche als weniger bedeutsam einzuschatzen sind.

Eine wichtige Quelle der Formaldehydfreisetzung stellen Holz-Werkstoffe dar. Gemeint sind
Holzspanplatten, in denen als ein wesentlicher Bestandteil Formaldehydharze enthalten sind.
Aus diesen Spanplatten wird in Anhangigkeit von der Luftfeuchtigkeit und der Temperatur
Formaldehyd freigesetzt. Darliber hinaus kann Formaldehyd als Bestandteil von Klebstoffen
und in Papierprodukten vorkommen. In Reaktantharzen zur Knitterfrei- und Pflegeleichtaus-
rustung far Textilien kann Formaldehyd als Restmonomer enthalten sein ebenso im Binder
fur den Textildruck. Im Kosmetika-Bereich kann Formaldehyd als Konservierungsstoff einge-
setzt werden. In Nagelhartern stellt Formaldehyd einen essentiellen Bestandteil dar, da es
durch die Vernetzung mit Proteinen zur Nagelhartung fuhrt. Daher wird in dieser Stellung-
nahme auf Nagelharter Bezug genommen.

Das Rauchen und die damit verbundene Aufnahme von Formaldehyd tragen zur Gesamtbe-
lastung bei, werden hier aber nicht im Einzelnen betrachtet.

Abbildung 1: Quellen der Emission und Exposition von Formaldehyd

Expositionsquellen fur Formaldehyd

N Inhalative Dermale Orale
Exposition Exposition Exposition
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3 Messergebnisse fiir die Emission von Formaldehyd aus Materialien und Produkten

Es liegen nur wenige Untersuchungen und Daten in der Literatur vor, aus denen eine ver-
gleichende quantitative Schatzung der Emission und der daraus resultierenden Raumluft-
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konzentrationen moglich ist. Kelly et al. [1] haben 1999 Ergebnisse zu Kammerversuchen mit
55 verschiedenen Materialien und Verbraucherprodukten veréffentlicht. Dabei wurde zwi-
schen Trockenprodukten und Feuchtprodukten unterschieden. Die Grélke der Testkammer
betrug 1,43 m® und fiir die typische Emission wurden als Bedingungen eine Temperatur von
21,1°C und eine Luftfeuchtigkeit von 50 % gewahlt. Alle Testresultate flur Trockenprodukte
sind steady-state-Emissionsraten nach 20-24 h in der Testkammer. Bei Feuchtprodukten
wurde die initiale Emissionsrate und die Emissionsrate am Ende der Messung ermittelt.

Dieser Arbeit kommt aufgrund der sehr breit gestreuten untersuchten Formaldehydquellen
und der einheitlichen Messmethodik eine Schllisselrolle zu. Die Ergebnisse dieser Arbeit
werden als Grundlage der Bewertung der Emission und der sich daraus ergebenden mégli-
chen Raumluftkonzentration verwendet.

Tabelle 1: Ergebnisse der Emissionsmessungen von Formaldehyd aus verschiedenen Materia-
lien/Produkten und daraus geschitzte Raumluftkonzentrationen

von Kelly et al. erhobene Daten nnahmen zur Schatzung der Raumluftkonzentration
Material Emissionsrate Raum- Flache des Geschatzte Raumluft-
\volumen emittierenden Konzentration (mean
Materials event concentration)
(ug/m?/h) m? m? pyg/m?®
Pressspan auf Basis Harn- 1580 (max) 40 20 3900
stoff-Formaldehyd-Harz 170 (mittl. Wert) 432
(nicht beschichtet)
Pressspan auf Basis Harn- 460 (max) 40 20 1160
stoff-Formaldehyd-Harz 16 (mittl. Wert) 37
(beschichtet)
Knitterfreie Dekostoffe 215 20 30 1635
215 40 20 545
Hemden 107 ungewaschen) 20 1 30
42 (1x 20 1 15
gewaschen)
Laminat 14 40 20 38
Glasfaserprodukte 32 40 20 61
Nicht beschichteter Press- 8 40 20 23
span auf Basis Phenol-
Formaldehyd-Harz
Papierprodukte 0,6 40 20 1,5
Nagelharter 178000* 20 0,002 1,2 (Non user)
Nagelharter 178000* 5** 0,002 4,9 (User)

*

Emissionsrate in der Initialphase
** hier wird anstelle des Raumvolumens das ,user personal volume® — das den Anwender umgebene Volumen verwendet

Neben den Emissionsraten sind in Tabelle 1 die Ergebnisse der Raumluftkonzentrationen
angegeben, die mit Hilfe des ,Source and Ventilation“ Modells des Computerprogramms
,LCONSEXPO 3.0% entwickelt vom hollandischen Rijksinstituut voor Volksgezondheit en Mi-
lieu (RIVM), geschatzt wurden. Die Bildungsrate (generation rate), die fiir die Schatzung mit
~oource and Ventilation® erforderlich ist, wurde aus der Emissionsrate und der Freisetzungs-
flache berechnet. Die in Tabelle 1 aufgeflihrten Freisetzungsflachen und RaumgréRen sind
fur die Schatzung getroffene Annahmen.

Die geschatzten Raumluftkonzentrationen auf der Basis der von Kelly et al. [1] mitgeteilten
Emissionsraten machen deutlich, dass die hochsten Konzentrationen durch unbeschichtete
Holzwerkstoffe mit Harnstoff-Formaldehydharzen verursacht werden, gefolgt von beschichte-
ten Spanplatten und Glasfaserprodukten (siehe Tab. 1).
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Fir Tapeten haben Kelly et al. Emissionsraten von 691 ug/m?h fiir die Initialphase und fiir
die Endphase von 27 ug/m?h ermittelt. Fiir Farben (Latex) erreichten die Werte in der Initi-
alphase bis zu 660 pg/m?h und in der Endphase bis zu 10 pg/m?h. Besonders hohe Emissi-
onsraten wurden fur FuRbodenlacke (Grund- und Decklack) gemessen, die in der Initialpha-
se bis zu 1 g/m?h und in der Endphase bis zu 11 mg/m%h erreichten. Diese Emissionsdaten
sprechen fur eine relativ kurz andauernde Emission und verursachen dementsprechend kei-
ne Dauerexposition.

Insgesamt tragt die Emission von Formaldehyd aus den oben aufgezeigten Innenraumquel-
len in unterschiedlichem Ausmaf zur Exposition des Verbrauchers bei. Einerseits gibt es
Quellen aus denen substanzielle Mengen Uber lange Zeitrdume von relativ grol3en Ober-
flachen emittieren, wie z.B. Holzwerkstoffe hergestellt mit Harnstoff-Formaldehyd-Kunsthar-
zen, und damit dauerhaft eine erhdéhte Formaldehyd-Konzentration in der Innenraumluft ver-
ursachen. Zum anderen gibt es Quellen, wie z.B. Haushaltsreiniger, Farben und Nagelharter,
die wahrend der Anwendung vortibergehend zu erhdhten Formaldehydkonzentrationen fiih-
ren kénnen. Daher wird die Schatzung der Exposition

- einerseits auf der Basis von Anwendungsszenarien flir ausgewahlte Verbraucherpro-

dukte vorgenommen,
- andererseits wird auf die gemessenen Raumluftkonzentrationen Bezug genommen.

In die Betrachtungen nicht einbezogen wird die Exposition tiber den dermalen und den ora-
len Pfad, da diese flir die Beantwortung der Frage nach der Krebs auslésenden Konzentrati-
on von Formaldehyd durch Einatmen nicht relevant ist.

4 Inhalative Exposition durch ausgewdhlite Quellen

Wie bereits erwahnt, sind fir den Verbraucher neben der standigen chronischen Exposition
durch die Innenraumluft Quellen von Bedeutung, die voribergehend zu erhdhten Formalde-
hydkonzentrationen in der Innenraumluft fihren kénnen.

Beispielhaft wurden 3 Produkttypen, Schimmelschutzfarbe und Fullbodenreiniger sowie die
inhalative Exposition durch Nagelharter untersucht.

Fir Reinigungs- und Pflegemittel sind Formaldehyd (bis zu 0,2 % zulassig, bei Konzentratio-
nen > 0,1 % besteht Kennzeichnungspflicht) und Formaldehyd freisetzende Stoffe als Kon-
servierungsmittel zugelassen.

Nagelharter durfen (nach der Kosmetik-Verordnung, Anlage 2, Nr. 13) max. 5 % Formalde-
hyd enthalten. Als Warnhinweis muss auf der Etikettierung vermerkt werden ,Die Nagelhaut
ist mit einem Fettkdrper zu schutzen®.

Die Schatzung der Exposition flir nachfolgende Szenarien wurde mit Hilfe des ,CONSEX-
PO“-Programms durchgefuhrt. Die fur die Modellierung getroffenen Annahmen/Festlegungen
sind ,Worst-Case“-Annahmen, d.h. es wurde z.B. fir Nagelharter die héchste laut KVO zu-
lassige Konzentration gewahilt.

Die chemisch-physikalischen Daten (Molmasse, Dampfdruck in Abhangigkeit von der Kon-
zentration im Produkt und die Wasserl6slichkeit), die fiur die Modellierung getroffenen An-
nahmen und die Ergebnisse sind in Tab. 2 dargestellt. Fir das Szenario FulRbodenreinigung
wurde davon ausgegangen, dass das verdunnte Produkt auf einer Flache aufgetragen wird
und von dort das Formaldehyd verdampft. Daher wurde als Expositionsszenario das ,Pain-
ting“ Modell ausgewanhlt.
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Tabelle 2: Schatzergebnisse fiir die inhalative Exposition durch Formaldehyd bei Anwendung einer Farbe,
eines FuBbodenreinigers und von Nagelharter

Quelle Schimmelschutzfarbe FuRbodenreiniger  Nagelharter Dimension
Szenario Malern eines Raumes Reinigung des Ki- Bestreichen der
chenfuRbodens Finger- und Ful-
nagel
CONSEXPO-Szenario Painting Painting Painting
Anwendungsort Innenraum Kiche Bad
Haufigkeit der Anwendung 1 52 365 1/Jahr
Dauer des Kontaktes 24 3 0,5 Stunden
Dauer des Gebrauchs 8 0,5 0,33 Stunden
Raumvolumen 50 25 20 m?
Freisetzungsflache 46,2 *** 10 0,002 m?
Produktmasse 5600 *** 200 0,5 g
Luftwechselrate 10 5 4 m3/h
Produktdichte 1 1 1 g/cm?
Gewichtsanteil 0,1 0,001* [ %
fraction of upper layer 10 95 95 %
layer exchange rate 0,4 1 1 1/min
Molgewichtsmatrix 200 50 18 g/mol
Substanzdaten
Dampfdruck ** 7 fur0,1% | 31 Pa
Wasserl@slichkeit 500 bei 20 °C g/l
Molmasse 30,03 g/mol
Mean-event-Konzentration 486 1,2 1,7 pglm3
fiir ,,Non user*
Mean-event-Konzentration 525 1,3 6,8 pglm3

fir ,,User“

* 50 g Produkt mit 0,1 % werden 100-fach verdinnt und zum Wischen verwendet

**  Dampfdruck wurde wie in Anhang 1 dargestellt, berechnet.

*** die Werte wurden fir ein Raumvolumen von 50 m*, Flache von 46 m? (entspricht nur Wanden), durch das WPEM-
Computer Programm (Wall paint exposure model) geschatzt

**** gerechnet wurde mit nur 2,5 %, da davon ausgegangen wird, dass die Halfte mit dem Keratin der Nagel reagiert

Diskussion:

» Die mit CONSEXPO geschatzten Konzentrationen sind die mittleren Event-
Konzentrationen fir den ,User und den ,Non user®. Sie beziehen sich auf die Kontaktzeit
und charakterisieren die akute Exposition.

» Die durch Malern verursachte Konzentration kann eine zeitlich begrenzte erhebliche Be-
lastung darstellen, da sie weit Uber der zulassigen Konzentration von 0,1 ppm liegt.

So wird unter anderem von Horn, RoRkamp und Ullrich [2] bestatigt, dass wahrend der
Malerarbeiten, bei denen Formaldehyd oder Formaldehyd-Depotstoffe eingesetzt wer-
den, in einem anschlieRenden Zeitraum von etwa 1 bis 2 Wochen mit Formaldehydkon-
zentrationen in der Raumluft gerechnet werden muss, die zu Schleimhautreizungen be-
sonders an den Augen fuhren kénnen und in den Tagen nach Renovierungsarbeiten eine
geeignete Liftung zwingend notwendig ist, damit der Orientierungswert von 0,1 ppm
schnellstmdglich wieder erreicht und unterschritten wird.

» Die Anwendung von FuRbodenreiniger fuhrt bei einer ,Mean event Konzentration® fur den
,User“ von 1,3 pug/m? zu keiner signifikanten Erhéhung der Formaldehydkonzentration in
der Innenraumluft und kann vernachlassigt werden.

» Auch der durch Anwendung von Nagelharter mogliche kurzzeitig auftretende Konzentra-
tionsanstieg fiir den ,User von 6,8 ug/m?® kann unter Beriicksichtigung der Tatsache,
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dass sofort eine Verteilung in der Raumluft erfolgt, als vernachlassigbar angesehen wer-
den.

5 Formaldehydmessungen in der Innenraumluft
5.1 Einleitung

Im vorhergehenden Teil der Darstellung wurde die Exposition durch Formaldehyd aus ver-
schiedenen fur den Verbraucher relevanten Quellen betrachtet. Da es sich um unterschiedli-
che methodische Herangehensweisen handelt, ist die Vergleichbarkeit nicht gegeben und
die Unsicherheiten bei der Schatzung der Emissionen aus den einzelnen Quellen kénnen
erheblich sein. Es ist daher sinnvoll, eine Betrachtung der inhalativen Gesamtexposition vor-
zunehmen.

Die Betrachtung der inhalativen Gesamtexposition kann durch die Aggregation verschiede-
ner Modellierungen oder die Analyse von Messwerten in der Innenraumluft erfolgen. Der
Vorteil von Messungen der Konzentrationen in der Innenraumluft liegt in der realistischeren
Abschatzung der Gesamtexposition. Es kann davon ausgegangen werden, dass Messwerte
in der Innenraumluft alle Gber langere Zeitrdume relevanten Quellen widerspiegeln. Eine
Modellierung der Konzentration aus bestimmten Quellen fiihrt dagegen in der Regel zu einer
deutlichen Uberschatzung der tatsachlichen Exposition. Grund hierfiir sind Worst-Case-
Annahmen zu einer Reihe unzureichend bekannter Parameter der Modelle sowie die Kumu-
lation vieler nicht zwingend gleichzeitig emittierender Quellen. Neben der Betrachtung der
Innenraumluft misste auch die Exposition Gber die Aulienluft berticksichtigt werden. Da fiir
die AulRenluft mit einer niedrigeren Belastung zu rechnen ist als fir den Innenraum, kann
eine ganztagige Exposition Uber die Innenraumluft als Worst-Case-Annahme getroffen wer-
den. Kurzzeitige Belastungen lassen sich jedoch nicht tiber Monitoring-Daten zur Raumluft-
konzentration darstellen, hier muss eine getrennte Modellierung der Emission Uber die ein-
zelnen Szenarien erfolgen.

Im Folgenden werden die Daten dargestellt, welche die Konzentration von Formaldehyd in
der Innenraumluft beschreiben und in Hinblick auf ihre Aussagekraft diskutiert. Zudem wer-
den mdgliche Einflussgréfien auf die Innenraumluftkonzentration betrachtet.

5.2. Uberblick vorhandener Studien

Untersuchungen zur Konzentration der Innenraumluft mit Formaldehyd in Deutschland sind
im Anhang 2 dargestellt. Die Studientypen reichen von Querschnittsuntersuchungen (Um-
welt-Survey), Messungen im Rahmen von Fall-Kontroll-Studien (Ullrich u.a.) bis zu Ver-
dachtsstichproben (AGOF, ARGUK). Mégliche EinflussgréRen auf die Konzentration in der
Innenraumluft sind die Anzahl der Raucher im Haushalt, die Temperatur, Luftfeuchtigkeit und
Bellftung, GroRe und Art des Raumes und Art der Mébel. Im folgenden Abschnitt werden die
Studien kurz dargestellt, die Verfugbarkeit dieser Informationen diskutiert und die Messwerte
verglichen.

5.2.1 Umweltsurvey

Der Umwelt-Survey ist eine reprasentative Erhebung von Daten zur Belastung deutscher
Haushalte. Die Daten wurden in den Jahren 1985-86 erhoben und beinhalten somit nur
Haushalte in den alten Bundeslandern. Es liegen deskriptive statistische Angaben zu 329
Messwerten von Formaldehyd in der Innenraumluft vor. Die Probennahme erfolgte Uber ei-
nen Zeitraum von 48h, nach Mdglichkeit im Wohnzimmer. Die Bellftung der bemessenen
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Raume ist nicht standardisiert und unbekannt. Zur Ermittlung der Konzentrationen wurde das
Pararosanilin-Verfahren mit einer Nachweisgrenze von 30 ug/m?® angewendet. Diese Nach-
weisgrenze ist im Vergleich zu anderen Untersuchungen (Bsp. ARGUK: 3 ug/m? Bestim-
mungsgrenze) sehr hoch, Angaben zur Bestimmungsgrenze wurden nicht gemacht. Alle
Werte unterhalb der Nachweisgrenze wurden numerisch auf die halbe Nachweisgrenze (= 15
pug/m?) gesetzt.

Zu den Konzentrationsangaben von Formaldehyd in der Innenraumluft liegen zahlreiche In-
formationen Uber die Haushalte vor, fir die ebenfalls statistische MalRzahlen der Formalde-
hyd-Konzentrationen in den Untergruppen vorliegen. Angaben hinsichtlich der Werte unter

der Nachweisgrenze und Bestimmungsgrenze in den Untergruppen fehlen.

Die Werte im Umwelt-Survey liegen im Bereich von 15 pyg/m? (halbe Nachweisgrenze) und
309 ug/m?3 mit einem Mittelwert von 59 ug/m?.

5.2.2 AGOF

Die Arbeitsgemeinschaft dkologischer Forschungsinstitute e.V. (AGOF) hat in den Jahren
1993 bis 1998 1050 Messungen von Formaldehyd in deutschen Haushalten vorgenommen.
Darunter befinden sich 27 Messungen in Kitas und Wohnanhangern. Diese Messungen sind
nicht reprasentativ erhoben, sondern stellen unzusammenhangende Verdachts- und Auf-
tragsmessungen dar.

Die Messwerte liegen im Bereich von 9 ug/m? bis 2145 pg/m?® mit einem Mittelwert von
74 ug/m3,

5.2.3 ARGUK

Die im Umweltlabor ARGUK erhobenen Daten zur Formaldehyd-Konzentration in deutschen
Haushalten sind ebenfalls Verdachtsstichproben aus den Jahren 1993-2004. Die Einzel-
Messwerte wurden dem BfR von ARGUK fiir Verteilungsanpassungen zur Verfligung ge-
stellt. Nahere Angaben zu den Haushalten und Beprobungsbedingungen liegen nicht vor.
Um den Einfluss unterschiedlicher Messverfahren auszuschlieen, wurden nur die Werte in
die Analyse einbezogen, die nach dem Pararosanilin-Verfahren gemessen wurden.

Es lasst sich anhand dieser Daten kein abnehmender Trend Uber die Jahre feststellen. Damit
werden die Messwerte aus allen Jahren bericksichtigt. Diese liegen im Bereich von 0 ug/m?
bis 1003 pg/m? mit einem Mittelwert von 67 pg/m?3. Das Histogramm Uber die gemessenen
Werte ist in Abb. 2 dargestellt.
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Abbildung 2: Messwerte aus Untersuchungen von ARGUK iiber die Formaldehyd-Konzentration in der
Innenraumluft deutscher Haushalte der Jahre 1993-2004 (oberste Kategorie >550 mit Maximalwert 1003)
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5.2.4 Universitat Jena

Aus einer Untersuchung von Brasche u.a. an der Universitat Jena ,Der Einfluss von Formal-
dehyd in der Raumluft auf Asthma und atopische Symptome* liegen 311 Messwerte aus den
Jahren 1996-1998 vor. Diese unterteilen sich in eine Fall- und eine Kontrollgruppe. Die
Messwerte beschranken sich auf Sachsen-Anhalt und bilden einen Wohnungsdurchschnitt
(Wohnzimmer, Kinderschlafzimmer) ab. Die Proben wurden Uber einen Zeitraum von einer
Woche gesammelt und nach dem DNPH-Verfahren analysiert.

Die Werte liegen nicht einzeln und ohne zusatzliche Angaben zu Untergruppen oder Ein-
flussfaktoren vor. Der maximale Wert liegt bei 116 pg/m? und der Median bei 19 ug/m3.

5.2.5 Ullrich et al.

Uber eine Fall-Kontroll-Studie tiber den Zusammenhang von Aldehyden in der Raumluft von
Wohnung und Asthma und Allergien von Kindern berichten Ullrich et al. Die Studie wurde
von 1997-1998 in Dresden und Munchen durchgefiihrt. Dabei erfolgte eine Probensammlung
Uber eine Woche, und die Analyse auf Formaldehyd wurde mit der DNPH-Methode vorge-
nommen. Die Konzentrationswerte beziehen sich dabei auf den vom Kind am meisten ge-
nutzten Wohnraum. Fur die Formaldehyd-Konzentration des Gesamtkollektivs liegen 72
Messungen vor. Es wurde eine maximale Konzentration von 120 ug/m?® gemessen. Der Mit-
telwert lag bei 44 ug/m?3. Angaben Uber die Differenzierung der 90. Perzentile nach Sommer-/
Wintermonats-Unterschieden (Sommer: 75 ug/m?, Winter: 62 ug/m?3), den beiden Stadten
(Dresden: 75 ug/m?, Miinchen: 62 ug/m?3) sowie dem Fall- und Kontrollkollektiv liegen vor.
Daraus kénnen jedoch aufgrund unzureichender Beschreibung der Auswahl der Haushalte in
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diesen Untergruppen und der geringen Stichprobenzahl keine weiteren Schlussfolgerungen
abgeleitet werden.

5.2.6 Vergleich der Untersuchungen und Messergebnisse

Der Umwelt-Survey kann als einzige der beschriebenen Untersuchungen als reprasentativ
fur die deutschen Haushalte angesehen werden. Aufgrund des Alters der Daten, der damit
verbundenen Einschrankung auf die alten Bundeslander sind diese nicht ausreichend zur
Ableitung eines oberen Perzentils fir die gesamte deutsche Bevoélkerung. Durch die Ver-
wendung der Messreihen aus Verdachtsstichproben erhalt man eine Uberschatzung der o-
beren Perzentile. Dies lasst sich in Abb. 3 erkennen, in der die 50. und 90. Perzentile aller 5
Untersuchungen gegenibergestellt sind. Die 50. Perzentile des Umwelt-Survey unterschei-
det sich nicht von denen der Verdachtsstichproben. Dagegen zeigen sich deutliche Unter-
schiede an der 90. Perzentile.

Neben dem Vergleich der berichteten Werte soll an diese Werte auch eine Verteilung ange-
passt werden. Damit erhalt man die Méglichkeit, aus den berichteten statistischen Kennzah-
len auf andere Bereiche der Verteilung zu extrapolieren. Fur Schadstoff-Verteilungen wird
zumeist eine Lognormal-Verteilung angenommen. Begrindet ist dies in der typischen rechts-
schiefen Form und der Annahme, dass viele Einflussfaktoren sich multiplikativ auf die Ver-
teilungsform auswirken. Fir die gegebenen Untersuchungen wurde deshalb aus den Per-
zentilen eine Lognormal-Verteilung geschatzt. Fir die Verteilungsanpassung der Werte des
Umweltlabors ARGUK wurden dem BfR die Einzelwerte zur Verfligung gestellt, die als
Grundlage fir die Anpassung verwendet wurden.

Abbildung 3: Vergleich der Untersuchungen zur Formaldehyd-Konzentration in deutschen Haushalten
anhand des Medians und des 90. Perzentils
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Die unterschiedlichen Verteilungen sind in der folgenden Abb. 4 dargestellt. Die beiden Ver-
teilungskurven mit Verdachtsstichproben weisen beide die hochste Masse in den rechten
Randern der Verteilung auf. Die Verteilung des Umwelt-Surveys, die am ehesten als repra-
sentative Abschatzung bezeichnet werden kann, liegt im Mittel weiter rechts, aber in den
Réandern unterhalb der Verdachtsstichproben. Alle anderen Verteilungen scheinen eher eine
Unterschatzung der tatsachlichen Formaldehyd-Konzentrationen darzustellen.
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Abbildung 4: Vergleich der Untersuchungen zur Formaldehyd-Konzentration anhand der abgeleiteten
Verteilungen (Lognormal-Verteilung)

0,05
0,045 -+
0,04 +
0,035 +
c ARGUK
S 003+ "
k] ——AGOF
=
.g 0,025 + Umwelt-Survey
= .
§ 002 | Uni-Jena
o ——— Ullrich u.a.
0,015 +
0,01 +
0‘005 | \
[ . ; : : ;
0 50 100 150 200 250 300
Formaldehyd pg/m?

Aufgrund der oben dargestellten Verteilungen wird als Schatzwert fir eine hohe Konzentrati-
on 147 pg/m® aus den ARGUK-Daten abgeleitet. Mit einer Unsicherheit dartber, dass dies
nicht reprasentativ fir die deutsche Bevolkerung ist, kann dennoch davon ausgegangen
werden, dass mit einer hohen Wahrscheinlichkeit mindestens 95 % der Gesamtbevolkerung
geringeren Konzentrationen in der Innenraumluft ausgesetzt sind. Die Werte des Umwelt-
Surveys geben aufgrund der Stichprobenauswahl eine genauere Schatzung des 95. Perzen-
tils der Gesamtbevolkerung wieder. Es kann jedoch nicht sicher ausgeschlossen werden,
dass aufgrund der oben beschriebenen Aktualitat und regionalen Einschrankungen eine Un-
terschatzung erfolgt. Fur die Beschreibung der durchschnittlichen Exposition des Verbrau-
chers ergeben sich keine Unterschiede bei der 50. Perzentile des Umwelt-Surveys, der AR-
GUK-Daten und der AGOF-Untersuchung, so dass der Median der ARGUK-Daten mit 54
pg/m? als Schatzer fir die durchschnittliche Exposition genutzt werden kann.

5.3 Diskussion von Einflussfaktoren anhand des Umwelt-Surveys

Obwohl der Umwelt-Survey aufgrund der Aktualitat und damit der Regionalitat (ausschliel3-
lich Westdeutschland) nicht als Basis zur Ableitung eines Worst-Case-Schatzers fiir Ge-
samtdeutschland genutzt werden kann, soll er herangezogen werden, um mdgliche Ein-
flussfaktoren auf die Formaldehyd-Belastung in der Innenraumluft zu untersuchen. Im Um-
welt-Survey sind eine Reihe von Angaben zu mdglichen Einflussgréen in Bezug auf die Ex-
position enthalten. Firr die Uberpriifung der Einflussvariablen auf die Innenraum-Kon-
zentration von Formaldehyd kann nicht auf die Einzelmessungen der Untersuchungen zu-
rickgegriffen, sondern ausschliellich auf die publizierten deskriptiven Statistiken Bezug ge-
nommen werden. Das hat zur Folge, dass keine Zusammenhangsmalie zwischen unter-
schiedlichen Einflussgréfien ermittelt werden kénnen (z.B. Heizungsart, Baujahr, Art des
Hauses und Gemeindetyp), so dass eine abschliellende Interpretation der Daten nicht mog-
lich ist.
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Den Daten des Umwelt-Surveys ist zu entnehmen, dass die GréRe der Wohnflache eine sig-
nifikante Rolle spielt. Wohnungen bis 59 m? weisen eine signifikant hdhere Belastung auf.
Dies korrespondiert mit der Angabe zu den Werten Uber die Haushaltsgrofie, wonach in klei-
neren Haushalten hdhere Belastungen festzustellen sind. Dies ist unter Umstéanden auf den
héheren Anteil von Wohnraum fiir Kliche und Bad an der Gesamtwohnflache zuriickzufih-
ren.

Ein Einfluss lasst sich fur die Ausstattung der Wohnung erkennen. Fiir Mdbel, welche in den
letzten 5-6 Jahren gekauft wurden, Iasst sich eine hdhere Belastung (62 ug/m? gegeniber
52 ug/m?3) feststellen. Darlber hinaus fihrt das Vorhandensein von Spanplatten im Haushalt
zu einer im Mittel signifikant hdheren Konzentration, welche sich aber nicht fiir die oberen
Rander der Verteilung bestatigt. Zudem lasst sich in der Tendenz sagen, dass mit zu-
nehmendem Alter des Bodenbelages die Konzentration in der Innenraumluft abnimmt.

Die Differenzierung nach den Variablen GemeindegréRe, Industrie und Art der Bebauung
deuten auf eine geringere Belastung in starker besiedelten Industriegebieten hin.

Die Unterschiede hinsichtlich der Unterscheidungsmerkmale Temperatur, Rauchen, Baujahr,
Heizungsart und Energietrager sind nicht konsistent oder aufgrund zu kleiner Stichproben
und zu vieler Werte unterhalb der Nachweisgrenze nicht eindeutig interpretierbar.

5.4 Erganzende Informationen

Bei der BfR-Fachveranstaltung am 29. Mai 2006 wurden neben den deutschen Messungen
in Innenraumen auch zwei Studien aus Schweden und Finnland prasentiert. In beiden Stu-
dien wurde auch die individuelle Exposition gemessen, indem die Versuchspersonen person-
liche Sammler trugen. In 65 zufallig ausgesuchten schwedischen Haushalten wurden von
Gustafson et al. [9] vergleichende Messungen von Formaldehyd in der Innenraum- und in
der AuBRenluft vorgenommen. Die in zwei schwedischen Stadten (Boras und Goéteborg)
durchgefiihrten Messungen ergaben im Mittel 26 bzw. 29 ug/m3. Die Werte lagen in einem
Bereich zwischen 9,9 und 58 (Boras) und 8,6-120 ug/m?, jeweils im Schlafzimmer verschie-
dener Wohnungstypen gemessen. Die Auldenluftkonzentration lag bei < 0,6 bis 5,2 ug/m3. In
dieser Studie ergab die Messung der individuellen Konzentration, dass auch in Einzelfallen
kurzfristig hohe Expositionen moéglich sind.

In einer weiteren Studie von Jurvelin et al. [10] wurden bei 15 Probanden in Helsinki Innen-
raumkonzentrationen zwischen 6,5 und 62,3 ppb (=7,9 — 76,4 ug/m3) gemessen. Die indivi-
duelle Konzentration dieser Probanden war im Mittel um 35 % niedriger.

Beide Studien arbeiten nur mit geringen Fallzahlen, sie sind in Teilen auch widersprtichlich
und daher noch nicht geeignet, Trends aufzuzeichnen. Sie sind aufgrund mdglicher regiona-
ler Unterschiede mit der Situation in Deutschland nur bedingt vergleichbar.

Bisher unveroffentlichte und wahrend der BfR-Veranstaltung erstmalig vom UBA (Beitrag
Seifert) prasentierte Daten des Kinder-Umweltsurveys (KUS) zeigen, dass bei insgesamt 582
Messungen, Uber eine Woche mit Passivsammlern gewonnen und gemittelt, der Median der
Formaldehydkonzentration in Innenrdumen 25 ug/m? betrug. Die hdchste Konzentration be-
trug 71 ug/m2. Auch wenn bei diesem Vorgehen kurzfristig hdhere Konzentrationen moglich
sind (vergl. Gustafson et al. [9]), so kann man aufgrund dieser Untersuchung davon ausge-
hen, dass im Vergleich zum Umweltsurvey 1985/86 ein Ruckgang der Formaldehydexpositi-
on zu verzeichnen ist.
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6 Zusammenfassung

Die ARGUK-Daten sind zur Ableitung eines Worst-Case-Schatzers geeignet. Damit ergibt
sich, dass weniger als 5% der Bevolkerung einer Raumluftkonzentration von Formaldehyd
von mehr als 147 pg/m? ausgesetzt sind.

Als relevante Einflussfaktoren auf die Innenraumluftkonzentration von Formaldehyd kénnen
aus dem Umwelt-Survey die Grofze der Wohnflache, die Ausstattung der Wohnung und die
Lage der Wohnung abgeleitet werden.

Wahrend die im Rahmen dieser Analyse verwendeten Messungen der Innenraumbelastung
mit Formaldehyd zunachst keinen Trend erkennen lassen, geben neue Daten Anlass zur
Annahme, dass inzwischen eine Tendenz zur Abnahme der Konzentration von Formaldehyd
in deutschen Haushalten verzeichnet werden kann. Die Ergebnisse missen allerdings durch
weitere Untersuchungen bestatigt werden.

Ein quantitativer Vergleich von Expositionsschatzungen auf der Grundlage experimenteller
Emissionsmessungen zeigt, dass wichtige Quellen der Formaldehydbelastung Spanplatten
auf der Basis von Harnstoff-Formaldehyd-Harzen und dekorative Textilien (Tab. 1) darstel-
len. Auch Baustoffe (Rauhputze und Schimmelschutzfarben) kénnen in einem nicht unerheb-
lichen Mal3e zur Belastung beitragen. Nagelharter und Reiniger spielen bei der inhalativen
Exposition gegenuber Formaldehyd keine bzw. nur eine unerhebliche Rolle (Tab. 2).
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8 Anhang 1:

Ermittlung der Dampfdriicke fiir Formaldehyd-Konzentrationen unter 1 %

Ein so genannter ,Evaporation calculator® ermdglicht die Schatzung des Dampfdruckes im
Bereich von 1 — 40 %. Um auch fur Konzentrationen unter 1 % Dampfdriicke schatzen zu
konnen, wurden aus Daten flir Konzentrationen zwischen 1 und 37 % und den daflr ermittel-
ten Dampfdricken ein Polynom 2. Grades mit Excel angepasst.

Die sich daraus ergebende Gleichung

y=-0,0391x 2 + 4,747x + 6,5449

wurde zur Schatzung der entsprechenden Dampfdriicke genutzt.

[1] Evaporation Calculator: Formaldehyde. 2005. Office of Response and Restoration, National Ocean Service,
National Oceanic and Atmospheric Administration. 12-11-2004.
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Anhang 2

Tabelle 7: Ubersicht iiber die vorliegenden Daten fiir Deutschland zur Konzentration von Formaldehyd in der Innenraumluft und Parameter zur Charakteri-

sierung der Untersuchungen
Bezeich- [Publikation Zeitliche Aspekte der Auswahl der Haushalte Angabe zu den Messwerten Analytik
nung der Studie
Untersu- Unter- Saisonale [Regional [Rauch- [Stichprobendesign  Artdes |Art des Temperatur, [Messverfahren [Nachweisgren-
ichung suchungs- |Aspekte \verhal- Hauses |[Raumes Liftung, Luft- zel
zeitraum ten feuchte etc. Bestimmungs-
Igrenze
Umwelt- [Band Ill ¢, Wohn- 22.06.1985 [Fall-Ge-  |West- aufge- |Mehrfach geschichtete aufgesplit-aufgesplitte-Keinerlei Vor- 48 Stunden Pro- [Nachweisgren-
Survey  [Innenraum: Raumluft, |- wichtung in [deutsch- |[splittete zweistufige Zufalls-  ftete Wertete Werte  [schriften hin- [pennahme, mog- ze s
WaBoLu Hefte, 4/1991[23.04.1986 [Bezug zur [land/West|Werte [stichprobe; Formalde- vorhan-  |vorhanden sichtlich Liif- fichstim Wohn- 30 ug/m
IAuRen- berlin bzgl. hyd wurde aus einer |den tungsge- Zm?f\;;éﬁ;s'
temperatur )Anzahl |Unterstichprobe von wohn-heiten
\vorhanden d. Rau- [358 zufallig ausge-
cher im wahlten Personen
HH vor- [bestimmt; in 329 Fal-
handen [en konnten die Diffu-
sions-
Probenahmerdhrchen
untersucht werden.
IAGOF Scholz, H.: Vorkom-  [1993 - k. A. k.A. k. A. \Verdachtsstichproben k. A. k. A. IAngaben zu [8h-iger VerschluBRk. A.
men von Formaldehyd [Mai 1998 (Wohnungen, sowie Temperatur (der Verdachts-
in Innenraumen. In: 27 Kitas und 15 u. rel. Luft-  [faume, Acetyla-
Arbeitsgemeinschaft Wohnanhan- feuchte vor- Zeton' .
. . mmonium-
okologlsgher For- ger/Caravans) hgnden. N |cetat-Methode/
schungsinstitute (A- Kitas Mes-  |pNPH-Methode:
GOF): Gebaudestan- sung m. Nut- |Bestimmung
dard 2000: Energie & zungssimula- |erfolgte nach VDI
Raumluftqualitat - Er- tion durch 4300/ 3 (1995)
gebnisse des 4. Fach- Liften.

kongresses der Ar-
beitsgemeinschaft
Okologischer For-
schungsinstitute
(AGOF) am 25. und
26. September 1998 in
Nirnberg; 215-19
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Fortsetzung Tabelle 7:

Bezeich- |Publikation Zeitliche Aspekte der Auswahl der Haushalte Angabe zu den Messwerten Analytik
nung der Studie
Untersu- Unter- Saisonale [Regional [Rauch- [Stichprobendesign Art des  |Art des Temperatur, [Messverfahren |[Nachweisgren-
chung suchungs- |Aspekte \verhal- Hauses |Raumes Liftung, Luft- zel
zeitraum ten feuchte etc. Bestimmungs-
Igrenze
IARGUK IARGUK e-mail (in- 1993 - 2004 k. A. Deutsch- k. A. \Verdachtsstichproben k. A. k. A. k. A. Photometrische [Bestim-
fo@arguk.de) Mess- land Best. mitdem  mungsgr.
daten Untersuchung Pararosanilin- 3ug/m
von Formaldehyd in xgrlf%%e:
der Raumluft; unverof-
fentlicht
Universi- [S. Brasche, J. Witt-  [1996 - 1998k.A. Reg. Bit- [k.A. Zufallsstich-probe aus k. A. Wohnungs- k. A. 1 Woche Pro- k. A.
tat Jena  |hauer, W. Bischof et terfeld, zwei Cross-Sectional- Durch- bennahme;
al. Unveréffentl. Be- Hettstedt, Surveys. Fall- u. Kon- schnitt DNPH-Methode
richt: Der Einfluss von Zerbst trollkollektiv (Zu 1 Teil
Formaldehyd in der (Sachsen- Wohnzim-
Raumluft auf Asthma IAnhalt) mer, zu
und atopische Sym- 3 Teilen
ptome Kinder-
schlafzim-
mer)
Ullrich et |Indoor air concentra- [Juni 1997 - |Vergleich |Dresden k. A. "case-control-study”" k. A. Probenn-  |k.A. 1 Woche Pro- k. A.
al tions of aldehydes. A [Januar der 90. Per-jund Min- innerhalb der ISAAC- nahme in pbennahme ;
field study using 1998 zentile ichen Studie tGber Aldehyde dem vom DNPH-Methode
DNPH diffusive sam- Sommer/ in Wohnungen von Kind meist
pling. Beitrag zum \Winter vor- Kindern mit Asthma genutzten
Kongress "Indoor Air handen und Allergien. Fall- Raum
'99", abgedruckt im und Kontrollkollektiv
Proceedings-Band
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