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Abstract

The dietary intake of persistent organic pollutants (POPs) was studied in 11 German women from the Land
Schleswig-Holstein at the childbearing age of 22 to 40 years. A total of 55 duplicate samples were collected
between April and May 2003. The sampling period for each participant was 5 days. Concentrations of POPs
were measured by capillary gas chromatography and electron capture detection. The median daily intake
[ng/kg bw/day)] for the different compounds were as follows: 0.6 for alpha-HCH, 1.5 for HCB, 3.4 for
DDT+DDE, 8 and 12 for sum of PCBs. With respect to our former duplicate diet study in 1997 a decline in
food contamination is evident and amounts to 34 % for PCBs, 23 % for DDT and 62 % for HCB.

Compared to acceptable or tolerable daily intake (ADI/TDI) proposed by German authorities the dietary
intake of POPs was complying with the regulatory limits. The median value of the ADI/TDI for the POPs was
less than 2 %. The highest percentage of tolerable intake was found for the sum of PCBs and amounted to
3.6% for the 95. percentile of the food PCB-content. However, compared with minimal risk levels proposed
by other organisations (ATSDR 2000) and a recent WHO and Dutch evaluation, the dietary intake for PCBs
exceeded these lower tolerable intakes in more than half of the samples.

A kinetic calculation of the estimated body fat burden at steady state from the daily intake in young women
is in concordance with the present levels found in breast milk, indicating that the exposure of the population
occurs mainly via the food-chain.



Zusammenfassung

Im Jahre 1997 wurde vom Landesamt flir Gesundheit und Arbeitssicherheit erstmalig in einer Duplikatstu-
die die individuelle tagliche Aufnahme von Polychlorierten Biphenylen (PCB) und anderen langlebigen (per-
sistenten) organischen Chlorverbindungen (OCV) bei jungen Frauen in Schleswig-Holstein untersucht. Um
aktuelle Daten zur Belastung durch den Nahrungspfad zu gewinnen, wurde im Jahre 2003 erneut eine Dup-
likatstudie durchgeflhrt.

Von 11 Frauen im Alter zwischen 22 und 40 Jahren wurden mittels der Duplikatmethode an 5 Tagen indivi-
duelle verzehrsfertige Proben gesammelt, in denen folgende Parameter bestimmt wurden: 7 PCB-
Kongenere 28, 52, 101, 118, 138, 153, 180, HCB, alpha-HCH, 4,4'-DDE und 4,4’ -DDT.

Die Nahrungsmittelaufnahme der Frauen betrug im Mittel 1100 g (Bereich 760 — 1740 g) pro Person und
Tag, der Fettgehalt im Frischgewicht (FG) lag zwischen 8 und 16 Prozent, mit einem Mittelwert von 11,6
Prozent Fett/kg FG.

Die tagliche Aufnahme der Teilnehmerinnen fiir Gesamt-PCB betrug im Mittel 0,012 pg/kg KG/Tag, fir DDT
0,008 pg/kg KG/Tag, fur HCB 0,0015 pg/kg KG/Tag und fir alpha-HCH 0,0006 pg/kg KG/Tag.

Keiner der gefundenen Werte fiir die Aufnahme von PCB und den anderen Organochlorverbindungen lag
Uber den derzeit vom Bundesamt fiir Verbraucherschutz und Lebensmittelsicherheit (BVL 2004) verwende-
ten toxikologischen Richtwerten.

Die Nahrungsmittelbelastung mit PCB und den anderen persistenten Chlorverbindungen ging in den letzten
Jahren weiter zurtck. Im Vergleich zu unserer ersten Duplikatstudie von 1997 wiesen die Lebensmittelpro-
ben bezogen auf den Gehalt im Fett im Mittel fir PCB um 34 Prozent, fur DDT um 23 Prozent und fir HCB
um 62 Prozent niedrigere Gehalte auf. Grund fir die geringer werdende Belastung sind die Auswirkungen
der Produktions- und Verwendungsverbote flir PCB und die anderen Verbindungen sowie eine Verbesse-
rung technischer Prozesse wie z.B. der Mullverbrennung.

Die in den Lebensmitteln gefundenen Werte decken sich mit den akkumulierten Fremdstoff-Belastungen
der Muttermilch und belegen, dass die Aufnahme dieser Verbindungen nahezu ausschlieRlich durch die
Nahrung erfolgt.



| Einleitung

Generell wird die Datenlage in der Bundesrepublik zur Belastung von Lebensmitteln mit gesundheitlich un-
erwlinschten Stoffen als ausreichend charakterisiert (BMG 1999). Die allgemein erhobenen Daten zur Le-
bensmittelbelastung im Rahmen der Untersuchungen nach der Schadstoff-Héchstmengenverordnung und
die Ergebnisse des bundesweiten Lebensmittelmonitorings (BVL 2004) sind im einzelnen jedoch nicht aus-
reichend, um die tagliche Aufnahme einer Bevdlkerungsgruppe genau beurteilen zu kénnen. Das Lebens-
mittelmonitoring liefert Daten zur Belastung bestimmter Lebensmittel, die tatsachliche Belastung lasst sich
genauer- allerdings auch aufwandiger- mit der Duplikatmethode bestimmen. Duplikatstudien werden des-
halb als eine Methode der Wahl zur Erhebung von Belastungsdaten angesehen (AGLMB 1995, Wilhelm et
al. 2002).

Erstmalig wurde deshalb von uns im Jahre 1997 die nahrungsbedingte Aufnahme von PCB und persisten-
ten Organochlorverbindungen bei Frauen im gebarfahigen Alter mittels Bilanzierung der individuellen tagli-
chen Zufuhr in einer Duplikatstudie ermittelt (Petzold et al.1999, Schafer et al. 2000). Fir diese umweltme-
dizinisch besonders wichtige Gruppe - wegen der Neurotoxizitat der PCB mit Wirkung auf die frihkindliche
Entwicklung - sollten jetzt erneut Aussagen zur Zufuhr von PCB und anderen persistenten Organochlorver-
bindungen (OCV) durch die Nahrung getroffen werden und geprift werden, ob sich in den letzten Jahren
die Exposition geandert hat.

Die erhobenen Daten dienen der Bewertung der Schadstoffbelastung, insbesondere der Risikobeurteilung
unterschiedlicher Eintragspfade (Lebensmittel und Innenraumluft, siehe auch LGA-BW 1997) fir polychlo-
rierte Biphenyle. Sie sind notwendig zur Beurteilung der Gesamtexposition und deren zeitlichem Verlauf,
von dem wir als Ausgangshypothese einen weiteren Abfall der Belastung gegentber der Erststudie vor 8
Jahren erwarteten.

Untersuchte Substanzen
Als persistente organische Schadstoffe (,persistent organic pollutants® oder POPs) bezeichnet man Chemi-
kalien mit bestimmten Eigenschaften:

= Langsamer Abbau in der Umwelt

=  Anreicherung in Pflanze, Tier und Mensch (Bioakkumulation)

= Toxische Wirkungen

= Weitrdumiger Transport (bis in die Arktis)

Ein wesentlicher Teil der persistenten chlorierten Kohlenwasserstoffe entstammt der Entwicklung syntheti-
scher Pflanzenschutz- und Schadlingsbekampfungsmittel. Die bekanntesten Vertreter sind das DDT ("Dich-
lordiphenyltrichlorethan"), dessen Anwendung in Deutschland schon seit 1974 verboten ist, und das Lindan
(gamma-Hexachlorcyclohexan, y-HCH). Ein weiterer Teil sind technische Produkte (aus der ,,Chlorchemie®)
wie die PCB (Polychlorierte Biphenyle), die z.B. in der Elektroindustrie Verwendung fanden, sowie unbeab-
sichtigte technische Nebenprodukte, wie Verunreinigungen bei der Synthese von anderen Chemikalien oder
Reaktionsprodukte thermischer Prozesse (Verbrennung, Metallschmelze und -riickgewinnung).

Die Stoffeigenschaften Persistenz (,Bestandigkeit) und sehr gute Fettloslichkeit (Lipophilie) fihren dazu,
dass diese Verbindungen nur sehr langsam abgebaut werden und sich im Verlauf der Nahrungskette anrei-
chern und beim Menschen vor allem im Fettgewebe gespeichert werden. Die Halbwertzeiten im Organis-
mus betragen mehrere Jahre.

PCB (Polychlorierte Biphenyle)
Unter der Bezeichnung Polychlorierte Biphenyle (PCB) fasst man stets in Gemischen auftretende chemi-
sche Verbindungen zusammen, die aus zwei miteinander verbundenen Phenylringen bestehen, an die ein
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bis zehn Chloratome gebunden sein kdnnen, wobei Cl(x) = 1-5 Chloratome am einen und CI(y) = 1-5 Chlor-
atome am zweiten Phenylring bedeuten kann.
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Abbildung 1: Grundstruktur der PCB

Insgesamt sind so 209 Einzelverbindungen, sog. Kongenere, darstellbar, die mit Zahlen benannt sind. Es
gilt die Regel, dass je grofier die Zahl ist, desto hoher ist der Chlorierungsgrad. Die Herstellung von PCB

durch industrielle Synthese flihrt nie zu Einzelsubstanzen, sondern immer zu PCB-Gemischen von 50 -70
PCB-Kongeneren (z.B. Clophen A30, Clophen A60), die je nach Verwendungszweck héher oder niedriger
chloriert sind. In Umweltproben und tierischen Lebensmitteln wird immer nur ein Teil der PCB identifiziert.

Analytisch werden stellvertretend Ublicherweise 6 Indikator-PCB gemessen und quantifiziert (Tabelle 1). In
fettreichen biologischen Proben tUberwiegen die hdherchlorierten Kongenere und machen nach einer Unter-
suchung von Schulte und Malisch (1984) z.B. in der Muttermilch 60 Prozent des Gesamtgehaltes aus, zur
Hochrechnung auf die Gesamt-PCB-Gehalte wird mit einem Faktor von 1,64 multipliziert. Fir andere Le-
bensmittel wird eine Hochrechnung mit einem Faktor von 4 - 5 empfohlen (LUA 2002).

Tabelle 1: Indikator-PCB und Bezeichnung nach IUPAC

Nummer Gruppenzugehorigkeit Bezeichnung
28 Trichlor-Biphenyl 2,.4.4°
52 Tetrachlor-Biphenyl 2,2°55
101 Pentachlor-Biphenyl 2,2°45,5
138 Hexachlor-Biphenyl 2,2°344°,5
153 Hexachlor-Biphenyl 2,2°4,4° 55
180 Heptachlor-Biphenyl 22,344 55

PCBs werden seit 1930 als technische Chemikalien in vielfaltiger Weise verwendet. Seit 1978 ist in
Deutschland ihre Anwendung in offenen und seit 1983 auch in geschlossenen Systemen verboten.

Durch die breite technische Verwendung (als Schmiermittel, Hydraulikdl, Trafo- und Kondensatordl,
Weichmacher, Beschichtungsmaterial, etc.) gelangten die PCB-Gemische tber die Umwelt in die Nah-
rungskette. Aufgrund ihrer lipophilen Eigenschaften sammeln sie sich in der Fettphase an und sind daher
vorwiegend in tierischen Nahrungsmitteln zu finden. Der Mensch nimmt 90 - 95 Prozent der in seinen Ge-
weben enthaltenen PCBs Uber fetthaltige Lebensmittel wie Milch und Milchprodukte, Fleisch und Fisch auf.
In den Achtziger Jahren betrug die tagliche Aufnahme noch 80 ng/kg Kérpergewicht (KG) (Brunn et al.
1989). Die lipophilen Eigenschaften der PCBs begtinstigen eine nahezu vollstandige Verteilung im Korper-
fett. Die Resorptionsrate ist von der Hohe der Dosis und vom Chlorierungsgrad abhangig, sie liegt bei den
verschiedenen Kongeneren um 90 Prozent.

Das Umweltbundesamt (UBA) und das ehemalige Bundesgesundheitsamt (BGA) haben 1983 eine tagliche
tolerierbare Aufnahmemenge (TDI: tolerable daily intake) von 1 - 3 Mikrogramm Gesamt-PCB pro Tag und
kg Kdrpergewicht (ug/d x kg KG) vorgeschlagen. Von der Deutschen Forschungsgemeinschaft und der



OECD wurde eine annehmbare Tagesdosis von 1 ug /kg KG empfohlen. Auch die duldbaren taglichen Ex-
positionswerte (TDE) der amerikanischen Food and Drug Administration (FDA) liegen in dieser Grof3enord-
nung und betragen fur Erwachsene 3 pg/kg KG und fiir Kinder 1 pug/kg KG.

Es wurde bisher allgemein davon ausgegangen, dass bei Einhaltung des Wertes von 1 ug/kg Kérperge-
wicht gesundheitliche Risiken auszuschliel3en sind. In den letzten Jahren sind diese Bewertungen mehrfach
in Frage gestellt worden (WHO 2003) und die Frage der duldbaren Aufnahmemenge der PCB ist zurzeit
Gegenstand von Sachverstandigen-Beratungen auf europaischer Ebene. Eine umfassende gesundheitliche
Bewertung der PCB wird durch den Umstand erschwert, dass es sich um komplexe Mischungen zahlreicher
Einzelstoffe mit stark unterschiedlichem toxischen Potential handelt. Beispielsweise sind planaren PCB-
Kongeneren dioxinahnliche Wirkungen zuzuschreiben. Das in dieser Studie untersuchte PCB 118 zahlt zu
den dioxinahnlichen PCBs. Es ist im Vergleich zum Seveso-Dioxin (2,3,7,8-TCDD) jedoch 10.000 fach we-
niger wirksam (Toxizitdtsaquivalenzfaktor TEF = 0,0001) (Van den Berg et al., 1998).

Die akute Toxizitat der PCB fir Mensch und Tier ist gering, langfristig kann es jedoch durch Speicherung im
Koérper zu Storungen des Immunsystems und anderer Organfunktionen kommen. Chronische Vergiftungen
infolge von Aufnahme hoher Mengen durch die Haut (am Arbeitsplatz) oder Verzehr kontaminierter Le-
bensmittel wurden im Zusammenhang mit Unféallen (Yusho- und Yu Cheng-Krankheit) beobachtet.

Als wichtige toxikologische Endpunkte werden das Immunsystem und das Nervensystem angesehen, wobei
die Neurotoxizitat vor allem wahrend der Schwangerschaft und moglicherweise auch in der Postnatalperio-
de (Stillzeit) als kritischer und sehr empfindlicher Effekt beurteilt wird (Walkowiak et al. 2001).

PCBs reichern sich im menschlichen Kérper vor allem im Fettgewebe an und werden somit auch mit der
fettreichen Muttermilch beim Stillen ausgeschieden. Daher nimmt ein gestillter Saugling sehr viel hdhere
Mengen an PCB auf als ein Erwachsener. Fotus oder Saugling sind deshalb durch eine hohe PCB-
Belastung der Mutter besonders gefahrdet.

FUr die Risikobewertung sind als wichtigste Gruppe in der Bevdlkerung junge Frauen im gebarfahigen Alter
anzusehen, da die Belastung der Mutter die Hohe der pra- und postnatalen Exposition des Sauglings be-
stimmt.

Organochlorverbindungen: DDT, HCB, HCH
Die Produktion der Pflanzenschutzmittel DDT und HCB ist seit mehreren Jahrzehnten in Deutschland ver-
boten. Die internationale Pop-Konvention strebt ein weltweites Verbot an.

Die Hintergrundbelastung dieser Stoffe in der Umwelt nimmt stark ab. Das zeigen die Ergebnisse von Blut-
und Muttermilchanalysen. In den letzten 20 Jahren ist der Gehalt dieser Stoffe in der Muttermilch um 70 - 90
Prozent zurickgegangen.

DDT (Dichlordiphenyltrichlorethan)

DDT ist vermutlich das bekannteste Insektizid (Pflanzenschutzmittel) und belegt fir die Substanzklasse der
OCV exemplarisch deren Umweltgefahrdung durch den bedenkenlosen Einsatz ohne Abschatzung der
Folgen.

Unter der Bezeichnung DDT wird ein technisches Gemisch von Substanzen zusammengefasst, das haupt-
sachlich aus 4,4-DDT, 2,4°-DDT und DDD besteht. Das wichtigste Abbauprodukt von DDT ist DDE (1,1-
Dichlor-2,2-bis-(4-chlorphenyl)ethen), welches in der Umwelt unter anderem durch den Einfluss von Licht
und Mikroroganismen und im tierischen und menschlichen Organismus durch den kérpereigenen Stoff-
wechsel gebildet werden kann. Es ist besténdiger als DDT.

Zur Feststellung der Belastung wird allgemein das Gesamt-DDT aus 4,4'-DDT und 4,4'-DDE analysiert und
angegeben. In Umweltproben und biologischen Proben finden sich neben DDT immer auch die langlebigen



Abbauprodukte wie 4,4’-DDE. Wegen ihrer hohen chemischen Bestandigkeit wird deren Konzentration die
von 4,4°-DDT meistens Ubersteigen, wenn die Anwendung einige Zeit zurtickliegt. Da die letzte Anwendung
von DDT in Deutschland viele Jahre zuruck liegt, betragt heute der Anteil von DDE in biologischen Proben
Uber 90 Prozent der Summe von DDT (Quotient DDT/DDE < 0,1). Eine Umkehrung des DDT/DDE-
Verhaltnisses weist auf eine kirzlich zuriickliegende Verwendung von DDT hin.

cel,

Abbildung 2: Strukturformel von 4,4 -DDT

Toxikologisch ist fiir den Menschen die akute Wirkung von DDT als Nervengift wichtig. Das Zielorgan einer
chronischen DDT-Toxizitat ist die Leber (Enzyminduktion) und der Einfluss auf den Hormonhaushalt (endo-
krine Wirkung) (Marquardt und Schéfer 2004).

Das DDT-Gesetz Giber den Verkehr mit DDT von 1972 verbot die Herstellung, Anwendung und das Inver-
kehrbringen von DDT in der Bundesrepublik. In der ehemaligen DDR galten bis 1989 Ausnahmeregelungen
in der Forstwirtschaft und beim Holzschutz. Noch 1988 wurden hier mehr als 1000 Tonnen DDT- und lin-
danhaltiges Hylotox 59 produziert. Seit 1990 gilt dieses Verbot auch fir die neuen Bundeslander.

DDT ist heute in allen Industrielandern in der Anwendung verboten, wird aber in einigen Entwicklungslan-
dern noch zur Bekampfung der Anopheles-Miicke, dem Ubertréager von Malaria, eingesetzt.

Das Bundesamt fiir Verbraucherschutz und Lebensmittelsicherheit (BVL 2004) Gbernahm fir die Gefahr-
dungsabschatzung den PTDI-Wert (Provisional Tolerable Daily Intake) der Weltgesundheitsorganisation
(WHO, World Health Organisation) aus dem Jahr 2000 und legte als taglich tolerierbare Aufnahme 10 pg
DDT pro Tag und kg-Kdrpergewicht fest. Ein von Schneider et al. abgeleiteter vorlaufiger TRD-Wert betragt
1 ug/kg Kérpergewicht und Tag.

HCH (Hexachlorcyclohexan)

HCH ist ebenfalls ein Insektizid und wird je nach Stellung des Chlor in acht unterschiedliche Konfiguratio-
nen (alpha-, beta-, gamma-HCH usw.) unterschieden. Technisches HCH besteht hauptsachlich aus alpha-
HCH (65 - 70 Prozent), beta-HCH (7 - 10 Prozent) und gamma-HCH (10 - 18 Prozent).

Die einzelnen Isomere unterscheiden sich in ihren physikochemischen und ihren biologischen Eigenschaf-
ten (Lindan ist z.B. als Insektizid wirksam). Als Lindan wird im engeren Sinne das auf 99 Prozent gereinigte
gamma-HCH bezeichnet, das nur noch geringe Anteile an anderen Isomeren (s.u.) enthalt und in gerings-
ten Mengen toxisch auf Insekten wirkt, wahrend die alpha- und beta-Isomeren diese Eigenschaft nicht be-
sitzen, aber in der Umwelt und im Organismus eine gréRere Persistenz aufweisen.

cl
Cl

cl

y-Hexachlorcyclohexan

Abbildung 3: Strukturformel von Lindan (gamma-HCH)



Die Verwendung von Lindan als Pflanzenschutzmittel ist seit Juni 2002 nicht mehr zulassig und in anderen
Anwendungen stark eingeschrankt. In biologischen Proben werden in der Regel nur noch alpha-HCH und
beta-HCH gefunden.

Fir gamma-HCH betragt die akzeptable tagliche Aufnahme (ADI: acceptable daily intake) 5 pg/kg KG/Tag,
fur alpha-HCH gibt es keinen solchen Richtwert. Vom damaligen Bundesamt fiir gesundheitlichen Verbrau-
cherschutz und Veterinarmedizin (BgVV) wurde fir alpha-HCH seinerzeit ein TDI von 5 ug/kg KG/Tag ver-
wendet (Tietze et al. 1995).

HCB (Hexachlorbenzol)

HCB ist ein vollstandig chloriertes Benzol und wurde wegen seiner pilzhemmenden (fungiziden) Wirkung bis
1965 als Saatgutbeizmittel verwendet. Technisch wurde es als Flammschutzmittel und Weichmacher ein-
gesetzt. Produkte, die HCB als Pflanzenschutzmittel enthalten, durften seit 1981 in der Bundesrepublik
Deutschland nicht mehr angewendet werden und sind in der Européischen Union seit 1988 verboten.

HCB war bis Ende der siebziger Jahre Ausgangsprodukt fir die Herstellung anderer chlororganischer Ver-
bindungen (z.B. Pentachlorphenol) und entsteht als Nebenprodukt bei chemischen Prozessen und Verbren-
nungsvorgangen und wird dadurch in geringen Mengen heute noch in die Umwelt freigesetzt.

Der ADI-Wert von 0,6 pg/kg KG /Tag fir HCB wurde 1978 zurlickgezogen, da aber kein anderer Wert exis-

tiert, wird dieser weiterhin vom Bundesinstitut fir Verbraucherschutz und Lebensmittelsicherheit (BVL) zur
Risikoabschatzung verwendet (BVL 2004).
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[l Methoden

Studiendurchfiihrung

Die Studie wurde vom Dezernat 50-Umweltbezogener Gesundheitsschutz des Landesamtes fir Gesund-
heit und Arbeitssicherheit des Landes Schleswig-Holstein (LGASH) geplant und durchgefiihrt, die Analytik
erfolgte im umwelttoxikologischen Labor des LGASH in Kiel. Kontrolluntersuchungen zur Qualitatssicherung
wurden vom Landeslabor (LSH) in Neuminster vorgenommen.

Um festzustellen, wie hoch die PCB-Aufnahme der jungen Frauen durch die Nahrung ist, wurden mittels der
Duplikatmethode an fiinf Tagen von den Probandinnen individuelle verzehrsfertige Proben einschliel3lich
SuRigkeiten und Snacks gesammelt. Hierfur standen 2-I-Kunststoffbehalter zur Verfigung, die vor
Gebrauch gewogen wurden und mit verdiinnter Salpetersaure ausgespuilt, mit destilliertem Wasser (Aqua
dest.) nachgespdilt und getrocknet wurden. Parallel dazu wurde von den Frauen jeden Tag ein detailliertes
Erndhrungsprotokoll geflhrt, so dass am Schluss 55 Tagesproben und 55 Protokolle zur Auswertung vorla-
gen.

Jede Probandin flllte einen Fragebogen zu ihren Erndhrungsgewohnheiten und einigen personlichen Daten
aus. AuRerdem wurden Angaben Uber im Haushalt verwendete Unkraut- und Schadlingsbekdmpfungsmittel
und Holzschutzmittel erfragt (s. Anhang Fragebogen). Die Probandinnen erhielten als Ausgleich fur erhdhte
Aufwendungen eine Kostenpauschale.

11 Probandinnen nahmen freiwillig an der Untersuchung teil und unterschrieben zu Beginn eine Einwilli-
gungserklarung. Um die Anonymitat bei der Untersuchung sicherzustellen, wurden die Probengefalle mit
Codenummern versehen. Diese konnten dann spater den entsprechenden Ernahrungsprotokollen und Fra-
gebdgen, die ebenfalls codiert waren, wieder zugeordnet werden. Die Ergebnismitteilung erfolgte tber das
LGASH personlich an jede Probandin.

Untersuchung der Nahrungsduplikatproben

Das Netto-Gewicht der gewonnenen Duplikatproben wurde bestimmt und die Proben im Labor mit dem
Ultra-Turrax homogenisiert. Sie wurden als Teilproben trockengefroren (Gefriertrocknung). Die trockenen
Proben wurden dann mit Hilfe eines Morsers zu einem feinen Pulver verrieben und in Braunglasflaschen mit
Schraubverschluss bei Zimmertemperatur gelagert. Aus diesem Probenpulver sind folgende Parameter
bestimmt worden: die di-ortho PCB-Kongenere 28, 52, 101, 138, 153, 180, das mono-ortho Kongener PCB
118 sowie HCB, alpha-HCH, 4,4°-DDE und 4,4 -DDT.

Als interne Standards wurden PCB 46, 143 und 167 und Mirex zur gefriergetrockneten Probe hinzugefligt
und diese dann mit Seesand und Florisil verrieben. Nach der Fest-Flissig-Extraktion Gber Florisil (Merck)
mit Isohexan/Chlormethan (80:20, v/v) als Elutionsmittel wurde das Eluat mittels eines Vakuum-Rotations-
verdampfers bis auf ein Restvolumen von 2 ml eingeengt. Der Riickstand wurde Uber eine Kieselgel-
Schwefelsaure (2:1) nachgereinigt. Das Eluat der Nachreinigung wurde bis fast zur Trockne eingeengt und
in 0,5 ml n-Heptan aufgenommen. Die Analysen sind gaschromatographisch auf einem Varian 3800 Gas-
chromatograph durchgefiihrt worden, der mit einem Autosampler und je einer 30-m DB-5- und DB-1701-
Kappillarsaule und zwei Elektroneneinfang-Detektoren ausgestattet ist. Die verschiedenen Kongenere wur-
den anhand ihrer Retentionszeiten identifiziert und unter Berlcksichtigung der Wiederfindungsraten des
internen Standardgemisches quantifiziert. Gesamt DDT wurde als Summe DDE + DDT angegeben und
Gesamt-PCB wurde tUber die Summe der Kongenere 138, 153 und 180, multipliziert mit 1,64, berechnet, da
diese Kongenere 60 Prozent der PCBs in biologischen Proben ausmachen (Schulte und Malisch 1984). Die
Nachweisgrenze (NWG) lag fir die hier untersuchten Verbindungen (s. Tabelle 2) zwischen 0,03 (Pestizide)
und 0,05 mg/kg Fett (PCBs), bezogen auf einen durchschnittlichen Fettgehalt von 15 Prozent in der Tro-
ckenmasse (TM). Bei jedem achten Analysendurchgang wurde ein Blindwert mitgeflhrt. Der Fettgehalt der
Proben wurde gravimetrisch bestimmt.

11



Tabelle 2: Nachweisgrenzen (NWG) der untersuchten Substanzen in Lebensmittelduplikatproben im Ver-
gleich zum Lebensmittelmonitoring (Mindest-NWG)

Substanz Duplikatstudie 2004 Lebensmittel-Monitoring #
[ng/kg Fett] [ng/kg Fettanteil]

alpha-HCH 0,03 5

HCB 0,05 5

DDT 0,03 5

DDE 0,03 5

PCB (je Kongener) 0,05 5

# Mindestanforderungen des Lebensmittel-Monitoring

Statistische Auswertung
Die statistische Auswertung der in den Tabellen aufgefiihrten Daten erfolgte mit den Programmen EXCEL
und SPSS.

Die tagliche Aufnahme (DI pg/[kg KG/Tag]) wurde berechnet aus:

DI = Konz. in der Nahrung [ua/kg Frischgewicht] * tagliche Nahrungsmenge [ka/Tag]l (1)
Kérpergewicht [kg]

und die erwartete kumulative Dosis im Korperfett (Cssfett [ug/g Fett]) wurde nach Rowland und Tozer
(1980) berechnet aus dem arithmetischen Mittelwert (MW) der taglichen Aufnahme.

Cssfett = MW tagliche Zufuhr [ug/kg/Tag] * Halbwertzeit [Tage] * (1/In2) / 160 [g/kg] (2)

Die Resorption wurde mit 100 Prozent und der Fettanteil des Kérpers wurde mit 160 g pro kg Kérpergewicht
angenommen und eine Halbwertzeit von 7 Jahren fur Frauen (Wolff und Anderson 1999) veranschlagt.
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[l Ergebnisse

Es liegen Ergebnisse von insgesamt 55 Nahrungsmittelproben vor, die im Labor einzeln auf die Fremdstoff-
gehalte untersucht wurden. An der Untersuchung war eine Vegetarierin beteiligt. Die anthropometrischen
Daten der Probandinnen sind der Tabelle 3 zu entnehmen.

Die tagliche Nahrungsmittelaufnahme der Frauen betrug im Mittel etwa 1100 g pro Person und Tag bei ei-
ner Schwankungsbreite von 500 g bis 2200 g. Der Fettgehalt im Frischgewicht (FG) lag zwischen 5 und 25
Prozent, und entsprach im Durchschnitt 12 Prozent im Frischgewicht beziehungsweise 17 Prozent in der
Trockenmasse. Bezogen auf die tagliche Aufnahme betrug der Fettverzehr im Mittel 120 g/Tag (Bereich: 46
— 222 g/Tag) und das 95. Perzentil 210 g.

Tabelle 3: Personliche Daten der Probandinnen

Alter Korper- Korper- BMI Mittelwert Fettgehalt
groRe gewicht Nahrungsaufnahme | der Duplikate
n=11 [Jahre] [cm] [kq] [g Nahrung, FG] [9/100g FG]
Mittelwert 30,5 170 65,6 22,7 1094 12
Minimum 22 167 54 19,4 515 5
Maximum 40 174 101 35,8 2199 25

FG = Frischgewicht

Belastung der Nahrungsproben

In fast allen 55 untersuchten Nahrungsproben wurden die persistenten PCB-Kongenere 138, 153 und 180
sowie a-HCH, DDE und DDT gefunden. Den Tabellen 4b und 5b im Anhang sind die Gehalte bezogen auf
das Frischgewicht (FG) und den Fettgehalt in einer Basisstatistik (Minimum, Maximum, Mittelwert, Median
und 95. Perzentil) zu entnehmen. Zum Vergleich sind auch die Ergebnisse der ersten Duplikatstudie (DS
1997: siehe bei Petzold et al. 1999) in den Tabellen 4a und 5a im Anhang vorangestellt.

Die Proben waren durchschnittlich mit 0,68 ung Gesamt-PCB/kg FG belastet. Es wurden au3erdem im Mittel
0,09 pg HCB/kg FG und 0,48 ug Summe-DDT/kg FG und 0,034 pg alpha-HCH/ kg KG in den Proben ge-
funden. Bei der jeweils am hochsten belasteten Einzel-Probe ergaben sich Werte von 5,13 ng Gesamt-
PCB/kg FG, 0,24 ung HCB/kg FG und 5,18 ng Summe-DDT/kg FG und 0,09 ug alpha-HCH/kg FG. Bezogen
auf den Fettgehalt betrug die durchschnittliche Belastung 5,9 ug Gesamt-PCB und fir die Summe-DDT

5,1 pg, fur HCB 0,8 pg und fir alpha-HCH 0,3 pg pro kg Nahrungsfett.

Duplikatproben, die Fleisch, Fisch und Milchprodukte nach dem Erndhrungsprotokoll enthielten, wiesen
hohere PCB- und DDT-Werte auf als Proben von Tagen, an denen diese Lebensmittel wenig oder nicht
verzehrt wurden. Die niedrigsten Gehalte wurden in den Lebensmittelduplikatpoben der einzigen Vegetarie-
rin unter den Teilnehmerinnen gefunden. Nach den Ergebnissen einer holldndischen Studie (Bakker et al.
2003) kommen PCBs in fast allen Lebensmittelgruppen vor, wobei tierische Produkte einschlieRlich Fisch
etwa zwei Drittel, pflanzliche Nahrungsmittel hingegen weniger als 10 Prozent zur Gesamtaufnahme beitra-
gen.
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Tagliche Fremdstoffaufnahme

Aus den Gehalten in den Duplikatproben und der taglich verzehrten Menge errechnet sich die tagliche Auf-
nahmemenge (DI - Daily Intake), die im Anhang in den Tabellen 6 a und b mit den Daten von 1997 vergli-
chen werden kdnnen. In der folgenden Tabelle 7 sind die Ergebnisse fir jede einzelne Teilnehmerin aufge-
fuhrt. Die durchschnittliche tagliche Aufnahme fir die jeweilige Teilnehmerin wurde dabei als Mittelwert aus
ihren individuellen 5 Tagesduplikatproben gebildet.

Tabelle 7: Mittelwerte der taglichen Verzehrsmenge und Fremdstoffaufnahme (DI) der einzelnen Teilneh-

merinnen.
Teilnehmerin 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1
Verzehrsmenge 1350 1120 | 760 730 | 1180 | 1110 | 1060 | 910 | 1240 | 840 | 1740
[9/Tag]
Fettgehalt % (FG) 10 11 16 13 8 14 8 13 11 12 11

Fettverzehr [g/d] 136 114 116 97 88 153 87 111 137 92 182

DI [na/kg KG]
alpha-HCH 0,9 0,5 0,5 0,4 0,4 0,4 0,4 0,5 1.1 0,4 1
HCB 1,4 1,4 1,3 0,8 0,6 1 0,7 2,4 3,6 1,5 2,3
Summe-DDT 7,3 7,4 19,1 3,9 54 5,1 3,4 5,2 14 3 15,5
Gesamt-PCB 8 10,7 8 4,3 5 13,7 | 4,1 11,6 |1 1956 | 41 41,1

Die tagliche Aufnahme fur die Gruppe junger Frauen (Tabelle 6b) betrug im Durchschnitt 0,012 ung PCB/kg
KG, fur DDT 0,008, fur HCB 0,0015 und fur alpha-HCH 0 ug/kg KG. Als 95.Perzentil betragt die Fremdstoff-
aufnahme fir PCB 0,038, fir DDT 0,021, fir HCB 0,003 und fur alpha-HCH 0,0015 ug/kg KG. Die héchste
PCB-Aufnahme wurde fir eine Teilnehmerin ermittelt, die als Leistungssportlerin eine nahezu zweifach
hdhere Nahrungszufuhr als die Ubrigen Frauen aufweist.

Die ublicherweise in Deutschland verwendete Berechnung der Gesamt-PCB nach Schulte und Malisch
(1984) durch Multiplikation der Summe der 3 PCB (138+153+180) ergibt vergleichbare Werte zum nieder-
landischen Verfahren, bei dem 7 PCBs addiert werden. Da aber der niederlandische Wert mit 2 multipliziert
der Gesamtaufnahme entsprechen soll, wirde der nach Schulte und Malisch (1984) ermittelte Wert die
tatsachliche Gesamtaufnahme an PCB unterschatzen, was von Kalberlah (2004) bereits kritisch angemerkt
wurde. Um die Vergleichbarkeit mit den friiheren Daten zu erleichtern, werden die Ergebnisse im Bericht
weiterhin als Gesamt-PCB angegeben, mit dem Hinweis, dass die reale Gesamtzufuhr an PCB vermutlich
doppelt so hoch sein durfte.
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|V Diskussion

Hintergrundbelastung

Der Uberwiegende Teil der Exposition mit PCB und anderen persistenten Organochlorverbindungen ein-
schlief3lich der Dioxine kann auf die Nahrung und auf die dabei aufgenommenen Fette zuriickgefiihrt wer-
den (Brunn et al. 1989, Zimmermann und Schlatter 1997, LGA-BW 1997). Der Gehalt im Fett eignet sich
daher gut zur Beurteilung der zeitlichen Entwicklung der Fremdstoffbelastung. Die mittlere Belastung der
Lebensmittelproben lag nach den Ergebnissen unserer ersten Untersuchung aus dem Jahr 1997 im Mittel
bei 9 ug Gesamt-PCB/kg Fett und in dieser Studie von 2004 mit 6 pug/kg Fett um ein Drittel niedriger. Ahn-
lich stellen sich die Verhaltnisse fur DDT und HCB mit 23 Prozent und 62 Prozent niedrigeren Gehalten dar
(Abbildung 4). Als Grund fiir die seit Jahren geringer werdende Belastung sind die strengen Richtlinien zum
Herstellungs- und Verwendungsverboten von chlororganischen Insektiziden und PCB sowie Immissions-
schutzrichtlinien anzusehen. Dieser Trend zu niedrigeren Belastungen (LaKind und Filser 1999) hat sich -
wie diese Untersuchung zeigt - auch in den letzten 8 Jahren erfreulicherweise fortgesetzt.

m1997
02004

Mg/kg Nahrungsfett
a

= =

S-PCB S-DDT HCB

Abbildung 4: Rickgang der Nahrungsbelastung mit OCV seit 1997

Erwartungsgeman sollte sich bei einer zurickgehenden Nahrungsmittelbelastung auch die innere Belas-
tung, d.h. die Konzentration im Korperfett des Menschen riicklaufig entwickeln. Mit dem landesweiten Mut-
termilchuntersuchungsprogramm des Landes Schleswig-Holstein liegen geeignete Daten fiir eine solche
Betrachtung vor. Aus der Abbildung 5 und dem zeitlichen Verlauf in Abbildung 6 ist ersichtlich, dass sich die
PCB-Belastung von Muttermilch im gleichen Zeitraum von 1997 bis 2004 um 58 Prozent und die Gehalte fir
DDT und HCB um 51 Prozent und 75 Prozent verringerten.
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Abbildung 5: Riickgang der Muttermilchbelastung seit 1997
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Abbildung 6: Zeitgang der Fremdstoffbelastung der Muttermilch in Schleswig-Holstein

Die Anwendungsverbote haben mittlerweile zu einem erheblichen Rickgang dieser Schadstoffe in Le-
bensmitteln und in der Folge auch in Muttermilch gefiihrt. Der Kurvenverlauf der Abbildung 6 zeigt auch,
dass der Abfall in den letzten Jahren langsamer verlauft und sich mdglicherweise ein Gleichgewicht zwi-
schen Zufuhr und Abbau und der daraus resultierenden Belastung einstellt.

Eintrag von DDT in die Nahrungskette

Die Kontamination von Lebensmitteln mit OCV erfolgt priméar Uber die Verbreitung dieser Stoffe in der Um-
welt. Daraus resultiert eine Grundbelastung, die je nach Lebensmittel und Region variieren kann (Allsopp et
al. 2000), aber grundsatzlich im Vergleich zu friiheren Zeiten (Brunn et al. 1989, LaKind und Filser 1999)
eine rucklaufige Tendenz aufweist. Die Lebensmittelbelastung ist seit dem weitgehenden Anwendungsver-
bot von DDT deutlich zuriickgegangen und resultiert in einer Verringerung der taglichen Aufnahmemenge.
In dieser Studie betrug die tagliche mittlere Aufnahme nur noch 0,008 pg/kg KG.

Fur Lander ohne aktuelle DDT-Anwendung wird geschatzt, dass Ende der Achtziger Jahre Erwachsene
tiber die Nahrung noch ca. 0,03 ug/kg pro Tag aufgenommen haben. In Agypten hingegen betrug die Zu-
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fuhr 1988 etwa 10 pg/kg KG pro Tag. DDT ist der eingesetzte insektizide Wirkstoff und wird nach Aufnahme
im Organismus zu DDE verstoffwechselt, auch in der Umwelt erfolgt ein abiotischer Abbau.

Wird DDT als Insektizid eingesetzt, so weisen die kontaminierten pflanzlichen Lebensmittel meistens héhe-
re DDT-Gehalte auf. Stammt die Kontamination von Altlasten oder handelt es sich um tierische Lebensmit-
tel, ist das DDT meistens bereits verstoffwechselt und es werden nur geringe Mengen an urspringlichen
DDT, aber daftir héhere Mengen an DDE gefunden.

Da ein deutlicher Riuckgang der DDT-Gesamtbelastung zu verzeichnen ist, ist es ein unerwarteter Befund,
dass sich das DDT/DDE-Verhalinis in den Duplikatproben von 1997 und 2004 unterscheidet (Tabelle 8).
Dies ist vermutlich auf Lebensmittelimporte aus Drittlandern zuriickzufihren und ein Hinweis, dass mdgli-
cherweise DDT im Ausland in geringen Mengen noch immer verwendet wird. Dieser Befund ist wegen der
niedrigen Gehalte ohne toxikologische oder gesundheitliche Relevanz. Da die amtliche Lebensmitteliber-
wachung mit héheren Nachweisgrenzen arbeitet, bleibt ein solcher Befund vermutlich in der Regel unbe-
merkt, da die niedrigen Konzentrationen unterhalb der vorgeschriebenen Mindestbestimmungsgrenzen
liegen.

Tabelle 8: Verhaltnis von DDT/DDE in den Duplikatproben bezogen auf die Konzentration im Nahrungsfett.

DDT/DDE 1997 2004
Median 0,19 0,4
Mittelwert 0,28 0,5
95. Perz. 0,39 1,1
Maximum 2,87 2,0

In der Auswertung der Ernahrungsprotokolle deutete sich an, dass Tagesduplikatproben mit einem
DDT/DDE-Verhaltnis groRer 1 moglicherweise mit dem Verzehr von Musli mit Nissen und Trockenfriichten
(Rosinen, Feigen, Bananen) assoziiert waren, wahrend Duplikatproben mit der Angabe Fischmahlzeit im
zugehdrigen Fragebogen erwartungsgemal ein niedriges DDT/DDE Verhaltnis (< 0,2) bei gleichzeitig héhe-
ren Summe-DDT Gehalten aufwiesen.

Dieser Hinweis wurde durch die Analyse einer gezielt genommenen Friichtemusliprobe weiterverfolgt. Un-
tersucht wurde eine Probe (10 g) eines homogenisierten Frichtemuslis, welches im Oktober 2005 im Ein-
zelhandel (Discounter) erworben wurde. Die Ergebnisse der Analyse sind in der folgenden Tabelle 9 einer
Mischprobe, die aus allen 55 Proben durch Einwaage eines jeweils gleichen Anteils (Aliquot) und Vermi-
schen gewonnen wurde, gegenubergestellt. Das Ergebnis stutzt unsere Vermutung, dass die Fruchte- und
Nussanteile des Musli ein anderes DDT/DDE-Verhaltnis (< 1) aufweisen, was als Indikator fUr einen karzlich
zurickliegenden Eintrag durch die Anwendung von DDT zu werten ist.
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Tabelle 9: OCV-Kontaminanten in einer Musliprobe und einer Mischprobe pg/kg TM

Parameter Frichtemisli Mischprobe MW DS-Studie
Alpha-HCH 0,02 0,05 0,05
HCB 0,008 0,14 0,13
Summe 6 PCB 0,09 0,89 0,88
4,4°DDT 0,23 0,2 0,24
4,4°'DDE 0,2 0,4 0,45
DDT/DDE 1,2 0,5 0,5

In der Mischprobe (Tabelle 9) wurde das erwartete Ergebnis des arithmetischen Mittelwertes von 0,5 aus
allen Einzelproben (siehe Tabelle 8) auch analytisch reproduziert. Auch die anderen Analysenergebnisse
zeigen eine gute Ubereinstimmung, was fiir die Zuverlassigkeit und Reproduzierbarkeit der Ergebnisse
spricht.

Auch wenn das DDT/DDE-Verhaltnis sich in der Misliprobe mit > 1 durch einen relativ hdheren DDT-Anteil
darstellt, ist dieser Befund bezogen auf die absolute Konzentration als sehr gering belastet anzusehen, wie
aus der Tabelle 9 und der Abbildung der Chromatogramme (Abbildung 7) ersichtlich ist. Die Misliprobe
weist fur alle einzelnen Substanzen zum Teil deutlich niedrigere Gehalte auf, besonders bei den industriel-
len Altlasten HCB und PCB, letztere sind in der Mischprobe 10-fach héher angereichert. Dieses unter-
streicht, dass der Konsum von Musli véllig unbedenklich ist.

" Musliprobe Interner Std.

DDE
7 DDT
— Fass ‘JA;“

T T To T 1

" Lebensmittelmischprobe Interner Std.

DDE
] PCB\118 PCB 153 DDT  pCB 138

A \ /\1\

Te Ts Te Te 1

Abbildung 7: Chromatogramm der gaschromatographischen Analyse eines Trockenmusli (oben) und einer
Lebensmittelmischprobe (unten)
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Gleichgewichtseinstellung zwischen Fremdstoffgehalten in der Nahrung und dem Koérperfett

Im Laufe des menschlichen Lebens stellt sich bei dauerhafter Exposition mit persistenten Organochlorver-
bindungen nach einigen Jahren ein konstantes dynamisches Gleichgewicht (steady state) zwischen der
zugefuhrten Menge beziehungsweise dem Gehalt der verzehrten Nahrung und dem Gehalt im Kérperfett
beziehungsweise Blutfett ein. Dieses Gleichgewicht ist fur die einzelnen OCV und auch jedes PCB-
Kongener unterschiedlich und hangt von den strukturellen Eigenschaften und den spezifischen Halbwertzei-
ten ab.

Fir PCB wurden Eliminationshalbwertzeiten bei Yu Cheng-Betroffenen (Reisdlkrankheit in Taiwan 1979)
von 3,5 bis 5,5 Jahren fir die Kongenere 138, 153 und 180 beschrieben (s. Marquardt und Schafer). Wolff
und Andersson (1999) nehmen fir Frauen 7 Jahre als mittlere Halbwertzeit (HWZ, t1/2) an, was mit den
nach Kreuzer et al. (1997) angestellten Berechnungen zur Elimination von persistenten Verbindungen gut
Ubereinstimmt.

Unsere Untersuchungsergebnisse konnen fir eine kinetische Gleichgewichtsberechnung verwendet wer-
den. Dabei wird von der Annahme ausgegangen, dass die tagliche Zufuhr in den letzten 5 Jahren relativ
konstant geblieben ist und im Durchschnitt bei jungen Frauen den von uns bestimmten Zufuhrmengen (DI)
entspricht und dass die Anreicherung im Fettgewebe nach einem Ein-Kompartiment-Modell erfolgt und sich
im Gleichgewicht befindet, was auch der Kurvenverlauf in Abbildung 6 nahe legt.

Mit den folgenden Annahmen
= tagliche Aufnahme (S-PCB) = 12 ng/kg KG
= Korperfettanteil = 160 g/kg KG
= Korpergewicht (KG) = 60 kg
= Verteilungsvolumen (Vd) ~ 9,6 kg Fett
=  HWZ = 2555 Tage (7 Jahre)

wurde die errechnete Gleichgewichts-Konzentration im Korperfett (body burden) einer Frau mit 60 kg Kor-
pergewicht (AGLMB 1995) berechnet und kann dann mit realen Daten aus dem Human-Biomonitoring ver-
glichen werden. Mit dem landesweiten Muttermilchuntersuchungsprogramm liegen fir Schleswig-Holstein
seit 20 Jahren solche realen Daten zur inneren Exposition vor (Schade und Heinzow 1998). Die Ergebnisse
der kinetischen Berechnungen sind in der Tabelle 10 den in der Muttermilch gefundenen mittleren Gehalten
der Jahre 2003 - 2005 gegenubergestellt.

Tabelle 10: Vergleich der aus der taglichen Aufnahme (Mittelwerte = MW) berechneten kumulierten theore-
tischen Korperfettbelastung mit der mittleren Muttermilchbelastung der letzten 3 Jahre

Mittelwerte (2004) Summe-PCB Summe-DDT HCB

Zufuhr (DI) 12 8 1,5
[ng/kg KG/Tag)] MW

Berechnete Akkumulation * 276 184 34
[Mg/kg Fett] MW

Muttermilch gemessen 274 164 32
[ug/kg Fett] MW

) berechnet mit einer Halbwertzeit von 7 Jahren

Die gute Ubereinstimmung der berechneten und gemessenen Werte fiir die Summe PCB und HCB spricht
fur die Plausibilitét einer Eliminationshalbwertzeit in der GréRenordnung von 7 Jahren. Fir DDT ist ebenfalls
noch eine sehr gute Ubereinstimmung festzustellen, eine 10 Prozent kiirzere Halbwertzeit von 6,25 Jahren
wiirde zu einer vollstindigen Ubereinstimmung der berechneten und gemessenen Werte fiihren.
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Die vorliegenden Daten zu den einzelnen PCB-Kongeneren sollen deshalb nach den zuvor dargestellten
kinetischen Berechnungen einer Einzelbetrachtung unterzogen werden, indem die mittleren Aufnahmemen-
gen (arithmetischer Mittelwert) und die im Korperfett akkumulierten Gleichgewichtskonzentrationen (Cssfett)
aus den Muttermilchergebnissen der letzten Jahre (Median 2003 - 2005) verwendet werden, um daraus die
Halbwertzeiten fir einzelne Kongenere abzuschatzen.

Die HWZ (in Jahren) errechnet sich durch Umformung der Formel (2)

Cssfett [ug/g Fett] =MW tégliche Zufuhr [ug/kg KG/Tag] * HWZ [Tage] * (1/In2)
160 [g/kg KG]

HWZ [Tag])/365 = Cssfett [ug/g Fett] x (160 [a/kg KG]) 3)
DI [ug/kg KG/Tag] * (1/In2)

Tabelle 11: Anhand der mittleren taglichen Aufnahme und der Gleichgewichtskonzentrationen in der Mut-
termilch berechnete Halbwertzeiten fur einzelne PCB-Kongenere.

Kongener Tagliche Aufnahme Css Milchfett Berechnete HWZ
[ng/kg KG/Tag] MW [ug/kg Fett] Median [Jahre]
PCB 28 1,1 0,002 0,55
PCB 52 1,6 0,002 0,38
PCB 101 0,4 0,003 1,5
PCB 118 1,2 0,01 2,5
PCB 138 2,8 0,046 5,0
PCB 153 3,0 0,067 6,8
PCB 180 1,5 0,037 7,5

Nach dieser Modellrechnung weisen die hdherchlorierten Kongenere PCB 138, 153 und 180 Halbwertzeiten
zwischen 7,5 Jahren 5 Jahren auf, das PCB 118 hat eine mittlere HWZ von 2 V% Jahren und die niedrig chlo-
rierten PCB 28 und 52 werden in einem halben Jahr und kiirzer jeweils zur Halfte abgebaut. Fir die nieder-
chlorierten PCB weisen die berechneten Halbwertzeiten wegen der niedrigen Konzentrationen im Milchfett
eine grofRere Unsicherheit auf, da sich der Messfehler umgekehrt proportional zur Konzentration exponen-
tiell vergroRert (Horwitz 2003).

Toxikologische Bewertung der Exposition

Da fur die gesundheitliche Bewertung der OCV die chronischen Wirkungen bei regelmafiger Zufuhr durch
die langen Halbwertzeiten im Vordergrund stehen, sind die Unterschiede der Rickstandsmengen von Tag-
zu-Tag bei Lebensmitteln nur von geringer Bedeutung, sondern die durchschnittliche Zufuhr Gber einen
langeren Zeitraum (BVL 2004). Es ist deshalb ausreichend zur Risikobewertung von einer mittleren Auf-
nahme auszugehen, die sich als arithmetischer Mittelwert aller Tagesduplikate ergibt, und als ungunstigsten
Fall das 95. Perzentil aller Proben heranzuziehen (Tabelle 13).

Danach betragt die durchschnittliche Zufuhr fir HCB 1,5 ng, fiir die Summe-DDT 8 ng und fir Gesamt-PCB

12 ng pro kg Kérpergewicht und Tag. Als ungunstige Annahme der oberen taglichen Aufnahme betragen
die Werte 3 ng, 21 ng und 38 ng pro kg KG.
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Wahrend die Riickstandsbelastungen der Duplikatproben im Vergleich zu 1997 um 30 Prozent und mehr
zurlickgegangen sind, wird dieser Rlickgang bei der Betrachtung der taglichen Aufnahme (DI, Tabelle 6 a
und b) fir DDT und PCBs nicht so deutlich. Das hangt mit einer grofieren Nahrungsaufnahme und einem
héheren Fettgehalt der Lebensmittelduplikate unserer Teilnehmerinnen zusammen.

Individuell beeinflussbar ist die Hohe der Aufnahme persistenter OCV durch die Nahrungsauswahl, z.B.
durch die Hohe der Verzehrsmenge an (tierischen) Fetten. Die Nationale Verzehrsstudie (NVS) aus den
Jahren 1985 bis 1989 liefert représentative Daten fur die alten Bundeslander. Bereits damals lag die tagli-
che Fettzufuhr bei Frauen mit 92 g Gber den empfohlenen Werten der Deutschen Gesellschaft flir Ernah-
rung (DGE). Der durchschnittliche Fettverzehr betragt nach unseren Ergebnissen 120 g/Tag und liegt damit
doppelt so hoch wie die Empfehlungen der DGE. Die Richtwerte fiir die Fettzufuhr werden in Abhangigkeit
der gesamten Energiezufuhr angegeben (Energieprozent), fur Frauen wird eine tagliche Aufnahme von ca.
60 g Fett (bei einem zugrunde gelegten Energiebedarf von 2.000 kcal) empfohlen. In vielen Lebensmitteln
ist das Fett aber nicht offensichtlich, wie in Wurstwaren, Fleisch- und Vollmilchprodukten (Kase, Sahne),
Fertiggerichten, SiBigkeiten, Backwaren und Snacks (Chips). Vermutlich ist auch den Teilnehmerinnen
unserer Studie nicht bewusst, wie hoch ihr Fettverzehr tatsachlich ist.

Zur toxikologischen Gefahrdungsabschatzung dienen im allgemeinen die so genannten akzeptablen bezie-
hungsweise tolerierbaren taglichen Aufnahmemengen (ADI- und TDI-Werte), die sich aus der experimentell
bestimmten Dosis ohne schadliche (adverse) Wirkung (NOAEL — no observed adverse effect level) dividiert
durch einen Unsicherheitsfaktor (UF, Ublicherweise 100 - 1000) ableiten:

TDI oder ADI = NOAEL / 100

Fir Ruckstande von Pflanzenschutzmitteln, fur die eine anwendungsbezogenen Nutzen-Risiko-
Abschatzung erfolgt, wird der Begriff ADI verwendet. Fir Umweltchemikalien, die als Verunreinigungen
(Kontaminanten) in Lebensmittelproben gefunden werden, besteht kein solcher Nutzen, das Ergebnis der
Risiko-Abschatzung wird als tolerierbare tagliche Aufnahme (TDI) beziehungsweise als provisorischer TDI
(PTDI) bezeichnet.

Der Tabelle 12 kénnen die ADI- beziehungsweise TDI-Werte unterschiedlicher Organisationen entnommen
werden. Danach werden fur die tégliche Aufnahme (DI) die in Deutschland Ublichen Richtwerte eingehalten.
Die Ausschopfung der Werte fir die einzelnen Verbindungen kdnnen der Tabelle 13 jeweils fir den Mittel-
wert, das 95.Perzentil und den Hochstwert (Maximum) entnommen werden. Fir eine Risikoabschatzung
soll als realistischer Fall der Mittelwert und als ungunstiger Fall das 95.Perzentil herangezogen werden. Im
unginstigen Fall einer dauerhaft hohen Zufuhr in der Héhe des 95. Perzentils wird die tolerierbare tagliche
Aufnahme fir PCBs mit etwa 4 Prozent und fir die anderen OCV unter 1 Prozent ausgeschdpft.

Wenn die zum Teil niedrigeren Werte anderer Organisationen herangezogen werden (Tabelle 11), liegt die
Belastung (95. Perzentil) mit HCH, HCB und DDT ebenfalls unterhalb dieser Richtwerte. Anders sieht die
Situation flr PCB aus. Die von uns gefundene durchschnittliche tagliche Aufnahme von 0,012 pg/kg KG/Tag
schopft die amerikanischen und hollandischen Vorschlage bereits aus. Der niederlandische MPR (Maxi-
mum Permissible Risk level) definiert sich aus dem LOAEL von 5 ug/kg KG/Tag fir PCB-Arochlor 1254 und
einem Unsicherheitsfaktor (UF) von 250 und ergibt 20 ng/kg KG und Tag. Bezogen wird dieser Wert auf 7
Indikator-Kongenere (28, 52, 101, 138, 153, 180 und 118) und unter der Annahme, dass diese nur etwa zur
Halfte die Gesamtmenge an PCB in einer Mischung reprasentieren, als TDI mit 10 ng (Summe 7 PCB)/kg
KG und Tag festgelegt. Nach unseren Ergebnissen betragt die als Summenwert dieser 7 NL-Indikator-PCB
berechnete tagliche Aufnahme 0,012 pug/kgkG/Tag (Tabelle 6 b), die sich nicht von dem als Gesamt-PCB
nach Schulte und Malisch (1984) berechneten Wert unterscheidet.

Eine niederlandische Studie (Bakker et al. 2003) ergab mit einer mittleren taglichen Aufnahme von 0,008
pg/kg KG/Tag und einem 95. Perzentil von 0,02 ug/kg KG/Tag etwas niedrigere Aufnahmemengen als in
unserer Studie. Vergleicht man jedoch die Gehalte im Nahrungsfett (Bereich NL: 4 — 32 ug/kg Fett) so un-
terscheiden sich unsere Ergebnisse nicht voneinander (Bereich DS 2004: 1,1 — 29,2 ug/kg Fett).
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Abschlieflend kann gesagt werden, dass bei keiner der Probandinnen eine Uberhdhte OCV-Belastung
durch die Nahrung gegeben ist, aber dass aufgrund der problematischen und wohl kaum vollstéandig abzu-
klarenden, toxikologischen Eigenschaften auch weiterhin alle Anstrengungen unternommen werden mus-
sen, um diese Altlasten aus der Nahrungskette fernzuhalten. Fur die PCBs Uberschreitet bereits die mittlere
Aufnahme knapp andere internationale Richtwerte. Die auf europaischer Ebene aktuell gefiuhrte Diskussion
und Beratungen zu einer Richtwertempfehlung fir die nicht-dioxinartigen PCB bleiben abzuwarten. Die in
dieser Studie erhobenen Befunde sollten in diese Beratungen einflielRen.
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Tabelle 12: Tolerierbare Aufnahmemengen (TDI) fur OCV

Bezeichnung TDI (1) BgVV Toxikologische Refe- ADI (3) WHO TRD (4) MRL (5) RfD (6) US MPR (7)
Stoff [mg/kg KG / Tag] renzwerte der Lebens- [ng/kg KG / FOBIG ATSDR EPA RIVM
mittelsicherheit (2) Tag] [mglkg KG/ | [ug/kg KG/ | [pg/kg KG/ | [ug/kg KG/

[ng/kg KG / Tag] Tag] Tag] Tag] Tag]
alpha-HCH 5 5 (gamma-HCH) ADI -- 0,1 8 - 1
HCB 0,6 0,6 (ADI) 0,6 0,03 0,05 0,8 0, 16

zurlickgezo-
gen
DDT, DDE 5 10 (PTDI) 10 1 0,5 0,5 0,5
(PTDI)

PCB 1 1 TDI -- 0,015 0,02 0,02 0,01 #
Legende:

#Summe 7 Indikator PCBs

(1) Tolerable Daily Intake (BgVV, Tietze et al.1995);
(2) Lebensmittel-Monitoring des BVL

3) Acceptable Daily Intake (WHO);

(4) TRD, tolerierbare resorbierte Dosis (FOBIG im Auftrag des uba);

(5) Minimum Risk Level (ATSDR, US-Agency for Toxic Substances Registry

(6) Reference Dose (US-EPA, Environmental.Protection Agency);

(7) Maximum Permissible Risk Level ( NL RIVM, Rijksinstituut voor Volksgezondheid en Milieu)




V Zusammenfassung und Schlussfolgerungen
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In den letzten Jahren hat sich der ricklaufige Trend der Schadstoffbelastung der Nahrungsmittel mit per-
sistenten Organochlorverbindungen fortgesetzt. Im Vergleich zur Duplikatstudie von 1997 betragt der
Rickgang im Mittel fir PCB 34 Prozent, fur DDT 23 Prozent und fir HCB 62 Prozent.

Der Rickgang der Lebensmittelbelastung findet sich erwartungsgemaf auch in der riicklaufigen Belas-
tung der Frauenmilch wieder.

Die in den Lebensmitteln gefundenen Werte decken sich mit den akkumulierten Fremdstoff-Belastungen
der Muttermilch und belegen, dass die Aufnahme dieser Verbindungen nahezu ausschlielich durch die
Nahrung erfolgt.

Die tagliche Fettaufnahme liegt bei einem groRen Teil der Teilnehmerinnen deutlich Gber den Empfeh-
lungen der Deutschen Gesellschaft fur Erndhrung.

Durch eine entsprechende Lebensmittelauswahl kann die tagliche Aufnahme von persistenten Organoch-
lorverbindungen weiter reduziert werden, indem der Fettkonsum reduziert wird, da sich diese lipophilen
Schadstoffe vornehmlich im Nahrungsfett anreichern.

Wegen der problematischen toxischen Eigenschaften missen auch weiterhin alle Anstrengungen unter-
nommen werden, um sowohl Altlasten wie PCB, HCB und DDT als auch neu identifizierte persistente
Umweltschadstoffe (wie polybromierte Flammschutzmittel und perfluorierte Verbindungen) aus der Nah-
rungskette fernzuhalten.



VI Abkurzungen und Erlauterungen:

ADI = (acceptable daily intake), akzeptierbare tagliche Aufnahme. Dieser Begriff wird bei Pflan-
zenschutzmitteln verwendet, im Unterschied zum TDI (siehe unten).

alpha-HCH = a-Hexachlorcyclohexan, Verunreinigung von technischem gamma-HCH (Lindan)

BgVVv = Bundesamt fiir gesundheitlichen Verbraucherschutz und Veterindrmedizin, Nachfolgein-
stitution des Bundesgesundheitsamtes (BGA)

BfR = Bundesamt fiir Risikobewertung, Nachfolgeinstitution des BgVV

BMI = Kdrpermassen-Index, ein MaR fiir die Erfassung von Ubergewicht. Quotient aus Kérper-
gewicht und Quadrat der Kérpergrol3e

BVL = Bundesamt fiir Lebensmittelsicherheit

DDT = Dichlordiphenyltrichlorethan (S-DDT = DDT und seine Abbauprodukte)

DDE = Dichlordiphenyldichlorethen

DDD = Dichlordiphenyldichlorethan

DS = Duplikatstudie

DI = (daily intake) tagliche Aufnahme

FG = Frischgewicht

HCB = Hexachlorbenzol

IUPAC = International Union of Pure and Applied Chemistry

NOAEL = No Observed Adverse Effect Level, Menge ohne beobachtete gesundheitsschadliche
Wirkung

ocv = (persistente) organische Chlorverbindungen

PCB = Polychlorierte Biphenyle

PCB-Kongenere =  PCB Einzelverbindungen von 209 mdglichen unterschiedlich chlorierten PCBs

PCB DIN-Kongenere = 6 Indikator-PCB: PCB 28, 52, 101, 138, 153, 180

PTDI = provisorischer TDI

POP = Persistent Organic Pollutants

Persistent = bestandig; persistent bedeutet, dass ein Stoff in der Umwelt schwer abbaubar ist

S-PCB = Gesamt- PCB, Summe der drei héherchlorierten PCB 138, 153 und 180 multipliziert mit
1,64 , da diese drei Kongenere etwa 60 Prozent der in Muttermilch vorkommenden (ak-
kumulierten) PCB ausmachen (n. Schulte und Malisch 1984).

SHMV = Schadstoffhdchstmengenverordnung ( s. u. Rickstandshéchstmengen)

TDI = (tolerable daily intake) tolerierbare tagliche Aufnahme. Dieser Begriff wird im Unterschied
zum ADI fir Umweltchemikalien verwendet. Ein TDI von 1ug bedeutet, dass lebenslang
taglich 1 Millionstel Gramm pro kg Kérpergewicht ohne Schaden aufgenommen werden
kdnnen.

™ = Trockenmasse

TRD = tolerierbare resorbierte Dosis

Vd = (volume of distribution) Verteilungsvolumen

MaReinheiten

kg Kilogramm 1000 g

g Gramm 1

mg Milligramm 0,001 g (tausendstel Gramm)

Mg Mikrogramm 0,000001 g (millionstel Gramm)

ng Nanogramm 0,000000001g (milliardstel Gramm)
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Richtwerte fiir Riickstandshochstmengen in Lebensmitteln in Deutschland

Aus den akzeptablen beziehungsweise tolerierbaren Aufnahmemengen (ADI/TDI-Werten), den Erndhrungs-
gewohnheiten (tagliche Aufnahmemengen bestimmter Lebensmittel) und unter Berlicksichtigung der allge-
meinen Belastung werden die zuldssigen Hochstwerte fiir Lebensmittel abgeleitet, die in Deutschland in der
Ruckstands-Héchstmengen-Verordnung festgelegt sind. Um die Aufnahme von PCB Uber die Nahrung zu
begrenzen, wurden im Jahr 1989 im Rahmen der so genannten Schadstoff-Hochstmengen-Verordnung fur
alle Lebensmittel tierischen Ursprungs Grenzwerte festgelegt. Etwas spater folgte auch eine entsprechende
Regelung fur Futtermittel. Diese gesetzlichen Vorschriften enthalten Hochstmengen fur insgesamt 6 wichtige
PCB-Einzelsubstanzen, die als Indikatoren zur Beurteilung der Gesamtbelastung herangezogen werden.

Tabelle 14: ausgewahlte Héchstmengen fur DDT und PCB (jeweils Summe aus DDT und Abbauprodukten):

Lebensmittel DDT+ Abbauprodukte PCB 28 -101,180 |PCB 138 + 153

(je Kongener) (je Kongener)
Milch sowie Erzeugnisse auf Milchbasis |1 mg/kg Fett 0,04 mg/kg Fett 0,05 mg/kg Fett
Fleisch mit einem Fettgehalt unter 10  |0,1 mg/kg FG 0,008 mg/kg FG 0,01 mg/kg FG
Gewichtsprozent

26




VIl Literatur- und Quellenhinweise

10.
11.

12.

13.

14.

15.

AGLMB (1995) Arbeitsgemeinschaft der Leitenden Medizinalbeamtinnen und —beamten der Lander.
Standards zur Expositionsabschatzung. Bericht des Ausschusses fir Umwelthygiene, BAGS Ham-
burg

Allsopp M., Erry B., Stringer R., Johnston P., Santillo P. (2000) A review of persistent organic pollut-
ants in food. Greenpeace Research Laboratories, Exeter UK, www.greenpeace.org

ATSDR (2000). Toxicological Profile for Polychlorinated Biphenyls (Update). Agency for Toxic Sub-
stances and Disease Registry, US Public Health Service, Atlanta (GA), USA.

Baars A.J., Theelen R.M.C., Janssen P.J.C.M., Hesse J.M., Van Apeldoorn M.E., Meijerink M.C.M.,
Verdam L., and Zeilmaker M.J. (2001). Re-evaluation of human-toxicological maximum permissible
risk levels. Report no. 711701025, National Institute of Public Health and the Environment (RIVM),
Bilthoven, NL

Bakker M., Baars B.-J., Baumann B., Boon P. and Hoogerbrugge R. (2003) Indicator PCBs in food-
stuffs: occurrence and dietary intake in The Netherlands at the end of the 20" century, RIVM, Biltho-
ven, NL

Brunn H., Georgii S., Stelz A. und Muskat E. (1989). Fremdstoffe in Lebensmitteln - Ermittlung einer
taglichen Aufnahme mit der Nahrung, Il. Polychlorierte Biphenyle in Tagesrationen stationar ver-
pflegter Patienten und in Sduglings- und Kleinkindernahrung. Deutsche Lebensmittel-Rundschau,
85: 286 - 290

BMG-Bundesministerium fiir Gesundheit (1999) Materialien zum Aktionsprogramm Umwelt und Ge-
sundheit (APUG) http://www.apug.de/archiv/pdf/apug_dokumentation_kap_3.pdf

BVL - Bundesamt fUr Verbraucherschutz und Lebensmittelsicherheit: Lebensmittel-Monitoring 1995-
2002. (2004), BVL Berlin

FOBIG, siehe unter F. Kalberlah, M. Hassauer, K. Schneider, R. Konietzka (1999). Basisdaten Toxi-
kologie fur umweltrelevante Stoffe zur Gefahrenbeurteilung bei Altlasten. In: Gefahrdungsabschat-
zung von Umweltschadstoffen. Ergénzbares Handbuch toxikologischer Basisdaten und ihre Bewer-
tung. Hrsg.: T. Eikmann, U. Heinrich, B. Heinzow, R. Konietzka, Erich Schmidt Verlag, Berlin.

Horwitz W. (2003), The Certainty of Uncertainty. Journal of AOAC Intern. 86: 109-111

Kreuzer PE, Csanady GA, Baur C, Kessler W, Paepke O, Greim H, Filser JG. (1997) 2,3,7,8-
Tetrachlorodibenzo-p-dioxin (TCDD) and congeners in infants. A toxicokinetic model of human life-
time body burden by TCDD with special emphasis on its uptake by nutrition. Arch Toxicol. 71(6):383-
400

LaKind JS, Filser JG. Dietary exposure to PCBs and dioxins (1999) Environ Health Perspect.
107(10):A495-7

LGA-BW, Landesgesundheitsamt Baden-Wirttemberg(1997) PCB-Konzentration im Blut von Er-
wachsenen: Einfluss von Innenraumbelastungen und anderen Faktoren. Abschlu3bericht einer Un-
tersuchung bei Lehrern in den Gesundheitsamtsbezirken Heidelberg, Karlsruhe und Géppingen im
Jahre 1995. Im Auftrag des Sozialministeriums Baden-Wurttemberg

LUA-Landesumweltamt NRW:Toxikologische Bewertung polychlorierter Biphenyle (PCB) bei inhala-
tiver Aufnahme Essen: LUA 2002, Materialien Band 62

Marquardt H. und Schéafer S. G.[Hrsg.]: Lehrbuch der Toxikologie, 1994 1. Auflage und 2004 2. Auf-
lage

27



28

16.

17.
18.

19.

20.

21.

22.

23.
24.

25.

26.

27.

28.

29.

Petzold G., Schafer M., Benthe C., Ostendorp G., Schade G., Wilhelm M. and Heinzow B. (1999)
Dietary exposure and human body burden to organochlorine pesticides and PCBs in children and
women in northern Germany. Organohalogen Compounds 44: 119-122

Rowland M., Tozer TN (1980) Clinical Pharmacokinetics, Lea & Febiger, Philadelphia

Schade G., Heinzow B. (1998) Organochlorine pesticide and polychlorinated biphenyls in human
milk of mothers living in northern Germany: current extent of vontamination, time trend from 1986 to
1997 and factors that influence the levels of contamination. The Science of the Total Environment
215,31-39

Schafer M., Petzold G., Ostendorp G., Schade G., Mohr S., Heinzow B. (2000) Duplikatstudie und
Humanbiomonitoring zur Feststellung der PCB-Belastung bei jungen Frauen. Umweltmed. Forsch.
Prax. 5: 1-7

Schneider K., Kalberlah F. (2000): DDT (1,1,1-Trichlor-2,2-bis-(p- chlorphenyl)ethan). In: Eikmann
T., Heinrich U., Heinzow B., Konietzka R. (Hrsg.) Gefahrdungsabschatzung von Umweltschadstof-
fen, 2. Erg.-Lfg. IV/00, Erich Schmidt Verlag, Berlin, Kennzahl D 261

Schulte E.; Malisch R. (1984) Calculation of the real PCB Content in Environmental Samples. II.
Gas Chromatographic Determination of the PCB-Concentration in Human Milk and Butter; Fresenius
Z. Anal. Chem. 319 54-59

TERA (Toxicology Excellence for Risk Assessment) & Concurrent Technologies Corporation (2005):
International Toxicity Estimates for Risk Database http://www.tera.org/iter/

Tietze K.W., Trumann B., Sedemund C. (1995). Stillen in Deutschland, RKI-Hefte 8/1995, Berlin

Van den Berg (1998). Toxic Equivalency Factors (TEFs) for PCBs, PCDDs, PCDFs for humans and
wildlife. Environmental Health Perspectives, 106 (12), 775-792

Walkowiak J., Wiener J.A., Fastabend A., Heinzow B., Kramer U., Schmidt E., Steingruber H.J.,
Wundram S., Winneke G. (2001). Environmental exposure to polychlorinated biphenyls and quality
of the home environment: effects on psychodevelopment in early childhood. Lancet.
358(9293):1602-7

WHO, World Health Organization, (2003) Polychlorinated Biphenyls: Human Health Aspects. Con-
cise International Chemical Assessment Document 55, Genf

Wilhelm M., Schrey P., Wittsiepe J., Heinzow B. (2002): Dietary intake of persistent organic pollu-
tants (POPs) by German children using duplicate portion sampling. International Journal of Hygiene
and Environmental Health, 2002 Feb.; 204(5-6):359-62

Wolff M.S., HA Anderson(1999) Environmental contaminats and body fat distribution. Cancer Epi-
demiol Biomark Prev 8: 951-952

Zimmermann, G., Schlatter, Ch.: Organische Verbindungen / Polychlorierte Biphenyle. Aus: Wich-
mann, Schlipkéter, Filgraff: Handbuch Umweltmedizin, 7. Erg. Lfg. 11/95 (1997)



VIl Anhang

Tabellen
Tabelle 4a: Lebensmittelbelastung mit persistenten Organochlorverbindungen (DS 1997)
Probenbelastung [pg/kg Frischgewicht]
n Minimum Median Mittelwert 95. Perz. Maximum

alpha-HCH 49 0,02 0,07 0,1 0,26 0,46
HCB 48 0,05 0,17 0,19 0,35 0,44
DDE4 49 0,13 0,35 0,49 0,98 3,59
DDT4 48 0,02 0,06 0,10 0,24 1,23
Summe-DDT 49 0,17 0,44 0,6 1,16 4,82
PCB 101 49 <0,001 0,034 0,07 0,19 0,79
PCB 153 49 0,05 0,14 0,2 0,48 1,82
PCB 138 49 0,02 0,13 0,19 0,47 1,66
PCB 180 49 0,03 0,07 0,09 0,17 0,5
Gesamt-PCB* 49 0,21 0,54 0,77 1,73 6,53

*) Gesamt PCB = (PCB 138+153 +180)*1,64

Tabelle 4b: Lebensmittelbelastung mit persistenten Organochlorverbindungen (DS 2004)
Probenbelastung [pug/kg Frischgewicht]
n Minimum Median Mittelwert 95. Perz. Maximum

alpha-HCH 55 0,009 0,032 0,034 0,06 0,087
HCB 55 0,014 0,079 0,092 0,21 0,24
DDE4 55 0,024 0,215 0,32 0,85 1,73
DDT4 55 <0,001 0,091 0,177 0,36 3,45
Summe-DDT 55 0,053 0,32 0,48 1,19 5,18
PCB 118 55 0,005 0,05 0,072 0,2 0,46
PCB 28 55 <0,001 0,003 0,007 0,185 0,61

PCB 52 55 < 0,001 0,007 0,01 0,185 0,75
PCB 101 35 >0,001 0,001 0,022 0,2 0,28
PCB 153 55 <0,001 0,11 0,17 0,6 1,15
PCB 138 55 0,018 0,1 0,16 0,56 1,2

PCB 180 55 <0,001 0,044 0,085 0,28 0,79
Gesamt-PCB* 55 0,076 0,42 0,68 2.32 5,13

*) Gesamt PCB = (PCB 138+153 +180)*1,64
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Tabelle 5a: Gehalte von Organochlorverbindungen im Nahrungsfett (DS 1997)

Gehalt im Nahrungsfett [ug/kg Fett]
n Minimum Median Mittelwert 95. Perz. Maximum

alpha-HCH 49 0,14 0,78 1,01 2,05 4,8

HCB 48 0,52 1,85 2,12 3,79 4,55
DDE4 49 0,31 4,4 5,47 9,57 45

DDT4 48 0,09 0,64 1,14 2,12 15,36
Summe-DDT 49 0,82 4,71 6,58 10,35 60,35
PCB 101 48 0,02 0,42 0,89 2,79 8,23
PCB 153 49 0,29 1,58 2,28 4,34 22,8
PCB 138 49 0,3 1,58 2,17 4,09 20,8
PCB 180 49 0,05 0,82 0,97 1,84 6,24
Gesamt-PCB 49 1,23 6,65 8,87 15,99 81,74

Gesamt PCB = (PCB 138+153 +180)*1,64

Tabelle 5b: Gehalte von Organochlorverbindungen im Nahrungsfett (DS 2004)

Gehalt im Nahrungsfett [pg/kg Fett]
n Minimum Median Mittelwert 95. Perz. Maximum

alpha-HCH 55 0,10 0,29 0,32 0,6 0,67
HCB 55 0,19 0,66 0,79 1,6 2,39
DDE4 55 0,49 2,23 3,0 6,2 28,85
DDT4 55 0,0005 0,86 2,09 3.1 57,7
Summe-DDT 55 1,07 3,05 5,09 9,3 88,58
PCB 118 55 0,11 0,48 0,64 1,5 4,46
PCB 28 55 0,0005 0,27 0,6 2,3 4,05
PCB 52 55 0,0005 0,68 0,91 1,8 5,9

PCB 101 35 0,02 0,08 0,42 1,92 2,7

PCB 153 55 0,0005 0,93 1,47 4.8 9,38
PCB 138 55 0,31 0,86 1,39 42 8,77
PCB 180 55 0,0005 0,72 0,41 1,9 6,68
Summe 3 PCB*® | 55 0,72 2,2 3,6 10,9 23,1

Summe 6 PCB * | 55 0,97 3,5 5,1 14,4 25,1

Summe 7 PCB*® | 55 1,1 3,9 5,7 16,5 26,5
Gesamt-PCB** 55 1,2 3,6 5,9 17,8 37,9

*%) Summe 3 PCB = (PCB 138+153+180)

**) Summe 6 PCB = (PCB 28+52+101+153+138+180) ,DIN-Kongenere*

**y Summe 7 PCB = (PCB 118 + PCB 28+52+101+153+138+180) ,NL-Kongenere*
*%) Gesamt PCB = (PCB 138+153 +180)*1,64
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Tabelle 6a:

Tagliche Aufnahme (DI) von Organochlorverbindungen mit der Nahrung (DS 1997)

DI [ng/kg Korpergewicht/Tag]

n Minimum Median Mittelwert 95. Perz. Maximum

alpha-HCH 49 0,26 0,9 1,25 2,95 7,08
HCB 48 0,59 2,39 2,63 4,55 5,94
DDE4 49 1,98 5,19 6,34 13,29 29,89
DDT4 48 0,28 0,80 1,25 3,24 10,2
Summe-DDT 49 2,38 6,27 7,56 15,66 40,09
PCB 101 48 0,04 0,43 0,92 2,85 9,6

PCB 153 49 0,6 1,96 2,49 7,07 15,14
PCB 138 49 0,27 1,68 2,36 7,19 13,82
PCB 180 49 0,32 0,9 1,12 2,27 4,14
Gesamt-PCB* 49 2,71 7,16 9,79 26,41 54,29

*) Gesamt PCB = (PCB 138+153 +180)*1,64

Tabelle 6b: Tagliche Aufnahme (DI )von Organochlorverbindungen mit der Nahrung (DS 2004)
DI [ng/kg Korpergewicht/Tag]
n Minimum Median Mittelwert 95. Perz. Maximum

alpha-HCH 55 0,1 0,5 0,6 1,5 2,1
HCB 55 0,3 1,1 1,5 3,5 7,3
DDE4 55 0,4 3,8 5,3 14,7 35,7
DDT4 55 <0,1 1,5 2,8 6 45,4
Summe-DDT 55 0,9 5,1 8,1 21 68,1
PCB 118 55 0,1 0,8 1,2 4,5 7,7
PCB 28 55 <0,1 0,5 1,1 3,6 7
PCB 52 55 <0,1 1,1 1,6 4,4 13,7
PCB 101 35 <0,1 <0,1 0,4 2 11
PCB 153 55 <0,1 1,6 3 9,9 28,2
PCB 138 55 0,3 1,5 2,8 8,7 29
PCB 180 55 <0,1 0,7 1,5 4,8 19,3
Gesamt-PCB* 55 1,3 6 11,8 38 125

*) Gesamt PCB = (PCB 138+153 +180)*1,64
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Tabelle 13: Aufnahme von persistenten Organochlorverbindungen mit der Nahrung im Vergleich zu den
TDI-Werten und deren Ausschopfung im Mittel (MW) und im 95. Perzentil (95. Perz.) und fir die

am hochsten belastete Probe (Maximum)

Substanz TDI-Wert Belastung DI (MW) Ratio Ausschdpfung
ug/kg KG/Tag | uglkg FG ) ug/kg KG/Tag | TDI/DI in %
alpha-HCH 5 0,034 0,0006 8333 0,01
HCB 0,6 0,092 0,0015 400 0,25
Summe-DDT 5 0,48 0,0081 617 0,2
Gesamt-PCB #) 1 0,68 0,0118 84 1,2
Substanz TDI-Wert Belastung DI (95.Perz.) Ratio Ausschopfung
Hg/kg KG/Tag | ug/kg FG ) ng/kg KG/Tag | TDI /DI in %
alpha-HCH 5 0,06 0,0015 3333 0,03
HCB 0,6 0,21 0,0035 171 0,6
Summe-DDT 5 1,19 0,021 238 0,4
Gesamt-PCB #) 1 2,32 0,038 26 3,6
Substanz TDI-Wert Belastung DI (Maximum) Ratio Ausschoépfung
ug/kg KG/Tag | uglkg FG ™) ug/kg KG/Tag | TDI/DI in %
alpha-HCH 5 0,087 0,0021 2380 0,04
HCB 0,6 0,24 0,0073 82 1,2
Summe-DDT 5 5,18 0,068 73 1,4
Gesamt-PCB #) 1 5,13 0,125 8 12,5

#)  Gesamt-PCB als Summe 138, 153, 180 multipliziert mit 1,64

*) die tagliche Nahrungsmenge betrug fir die Frauen etwa 1 kg (Mittelwert 1094 g pro Tag)
TDI = tolerable daily intake (aus: Tietze, Trumann, Sedemund: Stillen in Deutschland, RKI-Heft 8/1995)
DI = daily intake, tagliche Aufnahme

Frischgewicht
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Landesamt fur Gesundheit und Arbeitssicherheit des Landes Schleswig-Holstein

Hamburger Chaussee 25, 24220 Flintbek
Dr. med. Birger Heinzow
Dezernat 50, Tel. 04347/704-200
Duplikatstudie 2004

Einverstandniserklarung

Die personenbezogenen Daten unterliegen der arztlichen Schweigepflicht.

Das Blatt mit den persénlichen Angaben wird vom Fragebogen getrennt. Es dient nur zur Mitteilung der per-
sonlichen Ergebnisse an die jeweilige Teilnehmerin.

Spatestens 3 Monate nach Beendigung der Studie wird das Vorblatt aus Datenschutzgriinden vernichtet.

Studien-/ Teilnahme-Nr. :

1. Name

a. NaME: ..o
Anschrift an die die Ergebnisse zugestellt werden:
SHraSSE: oo
PLZ / Ort: e

C. Telefon: ..o

2. Einverstandniserklarung

Ich bin damit einverstanden, dass die in diesem Fragebogen erhobenen Daten vom LGA-SH fiir zukinftige
wissenschaftliche Studien herangezogen werden, wobei nur neutrale und nicht personenbezogene Daten

ausgewertet werden:

[lja [ ] nein

Ich bin damit einverstanden, dass die von Ihnen gewonnenen Proben auf ihren Gehalt an Umweltschadstof-

fen untersucht werden:

[lja [ nein
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Landesamt fur Gesundheit und Arbeitssicherheit des Landes Schleswig-Holstein

Hamburger Chaussee 25, 24220 Flintbek
Dr. med. Birger Heinzow
Dezernat 50, Tel. 04347/704-200
Duplikatstudie 2004

Fragebogen zur Schadstoffbelastung (PCB) von Frauen

Teilnahme-Nr. :

1. Probenbezogene Daten

1.1 Befragung am: durch:
1.2 Tag(e) der Probenahme(n): von bis

Lebensmittel: Labor-Nr.:

2. Aligemeine Personendaten
21 Alter: Jahre
2.2 Kdrpergrolle: cm
23 Koérpergewicht: kg
3. Schadstoffbelastung im Haushalt

a. Verwenden Sie im Haushalt oder beruflich folgende Stoffe, mit denen Sie moglicherweise in Kontakt
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kommen?

ja nein
Holzschutzmittel ] ]
Insektizide L] ]




4. Erndhrung

a. Ernahren Sie sich vegetarisch, vegan oder mit einer speziellen Diat?
] nein
] ja, vegetarisch seit

] mit Verzehr von Milch, Butter, Kédse und anderen Milchprodukten
[ ] mit Verzehr von Eiern

] ja, mit spezieller Diat

b. Wie hoch ist Ihr mittlerer taglicher bzw. wochentlicher Verbrauch folgender Nahrungsmittel?
fast taglich  2-4x/Woche 1x/Woche nie

Fleisch + Wurstwaren

Gefligel ] ] ] ]
Schweinefleisch O ] L] ]
Kalb-/Rindfleisch O ] ] ]
Fisch ] ] ] ]
Milch (Milchprodukte) ] O ] []
Fette
Butter, Schmalz L] L] L] ]
(tierische Fette)
Margarine ] ] ] L]
(pflanzliche Ole)
Obst/Gemiise L] L] L] ]
SiiBwaren L] L] [] L]
4.3 Wie viele Eier essen Sie? ca. Stiick/Woche

4.4 Nehmen Sie Nahrungserganzungsmittel, wie Lebertran, Fischdlkapseln, Vitamine oder Mineralien,
zu sich?

[lja [ nein

Wenn ja, was? Wie viel?

Wie oft? Seit wann/Wie lange?




4.5

4.7
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Erndhren Sie sich von Produkten aus eigener Tierhaltung oder aus einer Tierhaltung in der ndheren

Umgebung?

[lja [ nein

Wenn ja, welche:

Der Anteil betragt % an der Gesamternadhrung durch Fleisch

Der Anteil betragt % an der Gesamternahrung durch Eier

Beschreiben Sie bitte ein typisches Frihstlick, Mittag- und Abendessen sowie sonstige Nahrungs-
mittel, die Sie wahrend eines Arbeitstages zu sich nehmen:

Fruhstick:

Mittag:

Abendessen:

Zwischenmahlzeiten:

Haben Sie besondere Verzehrsgewohnheiten bzw. Lieblingsgerichte? []ja [ nein

Wenn ja, welche?




5. Gesundheitliche Stérungen

Bestehen bei Ihnen Allergien?

[lja [ ] nein

Wenn ja, [] Allergen bekannt
[] Allergen unbekannt

Haben Sie Erkrankungen oder gesundheitliche Stérungen, die Ihrer Meinung nach ganz oder teil-
weise auf Belastungen durch Umweltchemikalien zuriickzufiihren sind?

[lja [ ] nein
Wenn ja, seit wann vermuten Sie einen Zusammenhang?
Seit:

6. Sonstige Mitteilungen

Haben Sie sonstige Angaben oder Beobachtungen, die Sie uns mitteilen moéchten?
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Ernahrungsprotokoll

Schreiben Sie bitte alles auf, was Sie im Laufe eines Tages essen, einschliellich aller
Kleinigkeiten zwischendurch, auch SuRigkeiten, Obst, usw.

Notieren Sie 1. die Garungsart (z.B. gekochter Reis)
2. die Menge (z.B. 2 gehaufte Essloffel Reis)
3. die ,Vorbehandlung“ der Nahrung (z.B. frisches Gemluse oder
Gemduse aus der Dose, Tiefkuhlkost etc.)

Datum: Studien-Nr.:

Wochentag : Mo [Di |Mi |Do [Fr |Sa |So

Mahlzeit |verzehrte Details der Nahrungsmittel nicht ausfillen
Menge

1.Mahlzeit
Uhrzeit:

2.Mahlzeit
Uhrzeit:

3.Mahlzeit
Uhrzeit:
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Mahlzeit

verzehrte
Menge

Details der Nahrungsmittel

nicht ausfiillen

4 Mahlzeit
Uhrzeit:

5.Mahlzeit
Uhrzeit:

6.Mahlzeit
Uhrzeit:

Weitere

(auch Klei-
nigkeiten
zwischen-
durch):

Mabhlzeiten:
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