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1 Einleitung

1.1 EinfUhrung

Der Mensch verbringt mehr als 80 % des Tages in Innenrdumen (Taschenatlas
Umweltmedizin 2000). Hieraus ergibt sich die groRe Bedeutung eines gesunden
Innenraumklimas fir den Menschen. Das physikalische Klima wird durch Temperatur,
relative  Luftfeuchte, Luftaustausch, Luftgeschwindigkeit, Beleuchtung und
Schallentwicklung bestimmt. Das Behaglichkeitsfeld bezlglich Temperatur und
Luftfeuchte liegt dabei zwischen 19-24°C und 30-70% relativer Luftfeuchtigkeit. Fur
Wohnraume wird eine Luftwechselzahl von 0,5-1,0h* empfohlen, wobei die
Luftgeschwindigkeit nicht Gber 0,25m/s liegen sollte, um Zugerscheinungen zu
vermeiden (Mersch-Sundermann 1999). Die erforderliche Luftwechselzahl wird aber
durch die Einfuhrung von Energiesparmal3nahmen, z.B. dicht schlieBende Fenster
beeintrachtigt (Fiedler 1997).

Die Innenraumluftqualitéat unterliegt vielen Einflissen. Negativeinflisse kénnen aus der
auBeren Umgebung in Innenrdume gelangen (z.B. Autoabgase), sie kdnnen aus
verwendeten Baumaterialien emittiert werden (z.B. LOsungsmittel, Holzschutzmittel).
Durch Raumlufttechnische Anlagen wird das Innenraumklima entscheidend mitbestimmt
(Temperatur, Luftfeuchtigkeit, bei Kontamination auch Bakterien und Pilze). Den
grofdten Einfluss Ubt allerdings der Mensch selber auf seine Umwelt aus durch seine
Stoffwechselprodukte (z.B. CO;) und Aktivitaten (z.B. Rauchen, Liftungsgewohnheiten,
Kochen). Er ist gleichzeitig auch Uber den Respirationstrakt eine der
Hauptemissionsquellen fir Mikroorganismen im Innenraum (Mersch-Sundermann
1999). Gesundheitliche Beeintrachtigungen gehen haufig aber auch von Allergenen in
Innenraumen aus. Hier seien beispielhaft Milben, Tierepithelien und Schimmelpilze
genannt, wobei letztere geh&auft hauptsachlich bei Nutzungs- oder Bauméngeln

auftreten, die zu einer zu geringen Luftung und erhéhter Luftfeuchtigkeit fuhren.



1.2 Eigenschaften der Schimmelpilze

Schimmelpilze stellen keine systematisch abgegrenzte, einheitliche Gruppe von Pilzen
dar. Es werden vielmehr Fadenpilze aus mehreren Pilzgruppen (Zygomycetes,
Ascomycetes, Fungi imperfecti) unter diesem Begriff zusammengefasst. Nicht zur
Gruppe der Schimmelpilze z&hlen z.B. Hefen und Dermatophyten (Hautpilze). Allen
Schimmelpilzen ist ein grundlegendes Bauprinzip und ihre Funktion im 6kologischen
System als Destruenten gemein, womit sie eine wichtige Stellung zur Erhaltung des
Okologischen Gleichgewichtes einnehmen.

Das Myzel der Schimmelpilze besteht aus Zellfaden, den sogenannten Hyphen. Diese
werden in der Wachstumsphase des Pilzes ausgebildet und sind meist farblos, wodurch
sie ungefarbt meist nur schwer erkennbar sind. Ihre auffallige Farbung erhalten die
Schimmelpilze erst in der Sporulationsphase durch die haufig gefarbten und in grof3er
Zahl vorhandenen Sporen. Diese sind in der Regel aufgrund ihrer geringen Grofe
(meist zwischen 3-20um) auch alveolargéangig. Schimmelpilze besitzen kein Chlorophyll
und sind somit nicht zur Photosynthese befahigt, so dass sie auf organisch gebundenen
Kohlenstoff aus der Umgebung angewiesen sind.

Schimmelpilze sind ubiquitar vorkommend, vornehmlich im Erdboden und auf Pflanzen,
aber auch in Innenrdumen und Wohnbereichen. Hier kbnnen sie sogar, wie Pasanen et
al. 1997 zeigten, in normalem Hausstaub wachsen, wenn auch erst bei relativ hohen
Feuchtigkeiten (84-86% rel. Luftfeuchte). Unterschiedliche Baumaterialien zeigen
unterschiedliche Toleranz gegen eine Besiedlung mit Schimmelpilzen. Ab einer
relativen Feuchte von 90% und bei Temperaturen Uber 15°C konnte jedoch von
Ritschkoff et al. (2000) auf vielen verschiedenen Baumaterialien ein Wachstum von
Schimmelpilzen gezeigt werden. Um das Vorkommen in Innenrdumen beurteilen zu
kébnnen, mussen immer vergleichende Betrachtungen zur umgebenden AufRenluft
durchgefuhrt werden, da Schimmelpilze nicht nur in den Innenrdumen vorhanden sind,
sondern auch in die InnenrAdume hineingellftet werden konnen. Die
Aussenkonzentration der Schimmelpilze ist die wichtigste Ursache fir Schimmelpilze in
Innenrdumen (Koch et al. 2000). Sie ist zudem von Ort, Klima, Tages- und Jahreszeit
abhangig. Trautmann et al. (2005) konnten 35 verschiedene Schimmelpilzgattungen

bzw. Arten in Wohnungen ohne nachweisbaren Schimmelpilzbefall detektieren.



Wachstumsvoraussetzungen

Schimmelpilze sind anspruchslos. Sie konnen auf sehr unterschiedlich
zusammengesetzten Substraten existieren, wobei die Hauptkohlenstoffquellen Glucose,
Maltose oder Saccharose darstellen. Einige Spezies besitzen z.B. aber auch die
Fahigkeit, Cellulose oder Lignin, einen Holzbestandteil, abzubauen. Zur Aufnahme der
Nahrungsbestandteile ist Wasser zwingend notwendig. Daraus ergibt sich die
Bedeutung des a,-Wertes (Wasseraktivitat) fur das Schimmelpilzwachstum. Der a,-
Wert ist abhéngig von der umgebenden Luftfeuchtigkeit, der chemischen
Zusammensetzung des jeweiligen Substrates, der Temperatur und dem pH-Wert des
Materials. Nach Reifl3 (1997) haben die meisten Schimmelpilze ihr Existenzminimum bei
einem a,-Wert von 0,80-0,85, was im Gleichgewichtszustand einer relativen Luftfeuchte
von 80-85% entspricht. Korpi et al. (1998) konnten jedoch auch bei Luftfeuchtigkeiten
von 32-33% noch schwaches Wachstum und Sporulation beobachten. Dies war
abhangig von der Pilzspezies und dem Nahrsubstrat. Nach optimaler
Wachstumstemperatur unterscheidet man mesophile (Wachstumsoptimum 25 - 35°C),
thermotolerante (Wachstumsoptimum 30 - 40°C) und thermophile (Wachstumsoptimum
35 - 55°C) Pilze. Sporen konnen teilweise aber auch extremere Temperaturen
unbeschadet Uberstehen. In Tab.1-1 sind die optimalen Wachstumsbedingungen, in

Bezug auf Temperatur und a,~-Wert, einiger Schimmelpilze dargestellt.

Schimmelpilz Temperaturoptimum [°C] aw-Wert [%]
Alternaria tenuis 20-30 0,85-0,99
Aspergillus amstelodami 23-40 0,75
Aspergillus flavus 35-37 0,80-0,96
Aspergillus fumigatus 37-43 0,85-0,99
Aspergillus niger 45-47 0,88-0,98
Aspergillus repens 25-27 0,65-0,92
Aspergillus versicolor 25-30 0,75-0,95
Botrytis cinera 22-25 0,93
Chaetomium globosum 18-20 Keine Angabe
Cladosporium herbarum 24-25 0,85-0,98
Eurotium amstelodamii Keine Angabe 0,71-0,82
Penicillium brevicompactum 20-23 0,83-1,00
Penicillium chrysogenum 18-30 0,82-1,00

Tab.1-:1 Wachstumsbedingungen Ausgewahlter Schimmelpilze (nach Schata 1995)




Weitere Einflussfaktoren auf das Schimmelpilzwachstum sind pH-Wert (Optimum meist
zwischen 4,5-6,5), das Licht (spielt keine so grof3e Rolle), der Sauerstoffgehalt der Luft
(Pilzspezifisch, es gibt Arten, die nahezu ohne Sauerstoff auskommen), die Zeit
(Wachstumsphase dauert bei Zweitbefall nach nicht ausreichender Sanierung kurzer)
und weitere chemische Substanzen, wie sie z.B. von Nahrungskonkurrenten

abgegeben werden kdnnen.

1.3 Haufig vorkommende Schimmelpilze

Keller vertffentlichte 2001 eine Liste typischer Schimmelpilzgenera in der
Innenraumluft. Hierbei wurde deutlich, dass einige Schimmelpilze weltweit zu finden
sind, wie z.B. Penicillium, Aspergillus und Cladosporium. Neben diesen sind jedoch
regional auch andere Arten zu finden. Eine sehr umfassende Liste der in Deutschland
vorkommenden Schimmelpilze wurde 2005 von Seidel et al. veroéffentlicht. Hierzu
wurden aus drei Regionen Deutschlands die vorkommenden Schimmelpilze im

jahreszeitlichen Verlauf aufgelistet.

1.4 Gesundheitliche Bedeutung

Brasche et al. (2004) konnten im Rahmen einer Studie in 21,9% zufallig ausgewahlter
Wohnungen Feuchteschaden nachweisen, davon 9,3% Schimmelschaden. Das zeigt
die Relevanz dieses Problems.

Es existiert eine Fulle von Studien, die Uber die Auswirkungen von Schimmelpilzen auf
den menschlichen Organismus berichten. Viele dieser Studien sind rein beschreibend
aus den Berichten betroffener Personen zusammengestellt, andere und zahlenméalfig
deutlich weniger beschaftigen sich mit messbaren Auswirkungen auf den Organismus.
Hauptsachlich werden jedoch allergische, toxische und infektiose (Shum et al. 2002)
Effekte angegeben. Zusatzlich werden oft entzindlich, irritative Beschwerden
beschrieben (Fischer und Dott 2003). Von Dharmage et al. (2001) konnte eine

bronchioalveolare Hyperreagibilitat bei hoher Pilzbelastung nachgewiesen werden.
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Proinflammatorische Cytokine (Inteleukin 6, TNF Alpha, NO) in der nasalen Lavage
wurden bei Bediensteten einer Schule mit Schimmelpilzbefall beschrieben. Symptome
in diesen Fallen waren Husten, Mudigkeit, Irritation der Augen, Rhinitis, Kopfschmerz
1999). Ebbehoj et al. (2002) berichteten  Uber Peak Flow

Schwankungen bei Personen, die in einem mit Schimmelpilzen befallenen Geb&ude

(Hirvonen et al

arbeiteten.

Pilze Erkrankung Befallene Korperteile

Absida corymbifera, A. Phykomykose Haut

italiana, A. ramosa

Aspergillus (spez. A. Aspergillose Besonders Lungen

fumigatus)

Basidiobolus ranarum Phykomykose Haut nach Verletzungen

Cephalosporium Cephalosporiose Augen, Haut, Nagel,
Gehorgang

Cladosporium mansinii, C. | Tinea nigra Haut

werneckii

Cladosporium trichoides

Cladosporiose

Haut, Innere Organe

Cunninghmella elegans Phykomykose Haut

Curvularia geniculata, C. Keratitis mykotica Augen

lunata, Fusarium

Fusarium Fusariose Haut

Mortierella Mortierellamykose Atmungsorgane

Mucor Phykomykose Atmungsorgane, ZNS,
Augen, Haut

Neurosporia sitophilia Keratitis mycotica Augen

Paecilomyces Paecilomykose Atmungsorgane

Penicillium

Penicillose

Atmungsorgane, ZNS,
Augen, Haut, Ohr

Philaphgora verrucosa

Chromo(blasto)mykose

Haut nach Verletzungen

Rhizopus

Phykomykose

Haut

Scopolariopsis

Scopulariopsidose

Augen, Haut, Nagel

Verticillium

Verticilliose

Haut , Augen

Tab. 1-2: Mykosen beim Menschen




Die Tab.1-2 gibt einen kurzen Uberblick Gber Mykosen beim Menschen. Infektionen
durch Schimmelpilze sind selten und spielen nur bei abwehrgeschwachten Patienten
eine Rolle (Classen, Diehl, Kochsiek 1994). Hierzu zahlen z.B. HIV Patienten, durch
Chemotherapie im Zuge einer Krebserkrankung behandelte Patienten oder
Transplantationspatienten. Als typisches Beispiel sei hier die Aspergillose genannt, die
sich in Form einer Otomykose, als diffuser Lungenbefall (Aspergillus-Pneumonie) oder
als rontgenologisch darstellbares Aspergillom zeigen kann. In selteneren Féllen kann
auch der Befall vorgeschadigter Herzklappen oder des Auges in Form einer
Endophthalmitis vorkommen.

Die allergische Reaktion auf Schimmelpilze stellt wahrscheinlich eine der h&aufigsten
Reaktionsformen dar. Es ist wichtig darauf hinzuweisen, dass diese Reaktionen von
lebenden, aber auch von bereits abgestorbenen Schimmelpilzen ausgelést werden
konnen. Bisher lassen sich keine eindeutigen Aussagen treffen, ab welcher
Schimmelpilzkonzentration mit allergischen Symptomen zu rechnen ist. Typische
Symptome sind in diesem Zusammenhang die Rhinitis oder auch die
Rhinokonjunktivitis sowie asthmatische Beschwerden.

Unklar ist bisher die Wirkung von Mykotoxinen auf den Menschen in den
vergleichsweise geringen Dosen, die jedoch mdglicherweise tber sehr lange Zeitrdume
auf den Menschen einwirken kdnnen. Bisher anerkannte Wirkungen von Mykotoxinen,
die von Schimmelpilzen produziert werden, beziehen sich bisher auf das priméare
Leberzellkarzinom und auf toxische Nephropathien. Hierbei spielen Aflatoxin, Citrinin
und Ochratoxin, die von Aspergillus-, Eurotium- und Penicillium Spezies gebildet

werden eine Rolle.

1.5 Vorgehen bei Verdacht auf Schimmelpilzbelastung

Bei dem Verdacht einer Schimmelpilzbelastung sollte nach offensichtlichem
Schimmelpilzbefall, wie auch nach sekundaren Zeichen, wie Geruch, Feuchtigkeit,
baulichen Mangeln oder aber auch gesundheitliche Beschwerden gesucht werden. Im
Falle eines sichtbaren Pilzbefalles kann mit mikrobiologischen Verfahren (durch
Kulturen oder mikroskopisch) eine Beurteilung erfolgen. Ist kein Schimmelpilzbefall

sichtbar, muss eine geeignete Vorgehensweise erarbeitet werden, um eine



Eingrenzung des Problems zu erreichen. In Betracht kbnnen hierbei Messungen der
Schimmelpilzkonzentrationen in Innen- und Auf3enluft kommen. Durch dieses Verfahren
kobnnen jedoch nur kultivierbare Pilzbestandteile wie z.B. Sporen oder
Hyphenbruchstiicke nachgewiesen werden. Sporen mit charakteristischer Form und
Grolle konnen auch als Gesamtzellzahl im Mikroskop ausgewertet werden. Auch die
Messung der Schimmelpilzkonzentration im Staub ist mdglich. Bei sehr gezieltem
Verdacht kdénnen spezifische Materialproben genommen werden. Haufig genug ist
jedoch mit den bisher beschriebenen Methoden kein Nachweis zu erbringen. In diesen
Fallen konnen Schimmelpilzspirhunde eingesetzt werden. Durch ihre wesentlich
empfindlichere Nase und einer speziellen Ausbildung ist es ihnen moglich
Geruchsquellen besser zu orten, als es dem Menschen moglich ist. Die
wahrgenommenen Substanzen zahlen zur Klasse der leichtflichtigen organischen
Substanzen (Volatile Organic Compounds = VOC), wobei die Hunde speziell auf
mikrobiell verursachte VOC, also auf MVOC abgerichtet sind, die jedoch auch mit
technischen Verfahren nachweisbar sind (s.u.). Allerdings ist die Methode

~Schimmelpilzhund® nicht validiert.

1.6 MVOC (Microbial Volatile Organic Compounds)

Die WHO Kklassifizierte flichtige organische Substanzen wie in Tab.1-3 dargestellt
folgendermalden:

Verbindung Siedepunktbereich [°C]
Very Volatile Organic Compounds (VVOC) <0 bis 50-100

Volatile Organic Compounds (VOC) 50-100 bis 240-260
Semi Volatile Organic Compounds (SVOC) 240-260 bis 380-400
Particulate Organic Matter (POM) > 380

Tab.1-3: WHO Klassifikation nach Flichtigkeit organischer Substanzen

Wie oben bereits erwahnt, handelt es sich bei den MVOC um eine besondere Gruppe
der VOC, wobei eine Substanz sowohl zur Klasse der VOC, als auch der MVOC
gerechnet werden kann. Dies ist dadurch begrindet, dass nur sehr wenige Substanzen
spezifisch von Mikroorganismen produziert werden. Eine Auswahl an mdglichen MVOC

7



zeigt die folgende Auflistung, die von Samwer (2001) nach einer Literaturstudie
aufgestellt wurde:

Alkohole:

1-Butanol, Ethanol, 2-Methylisoborneol, 2-Methyl-1-butanol, 3-Methyl-1-butanol,
3-Methyl-2-butanol, 1-Decanol, Geosmin, 1-Heptanol, 2-Ethyl-1-hexanol, 1-Octanol, 3-
Octanol, 1-Octen-3-ol, 2-Octen-1-ol, 1-Pentanol, 2-Pentanol, 1-Penten-3-ol,

2-Propanol, 2-Methyl-1-propanol

Aromaten:

Benzol, Ethylbenzol, Dimethylbenzol, Styrol, Toluol, Xylol

Ester:

Ethylacetat

Alkane :

Hexan

Aldehyde:
Formaldehyd

Furane:

2-Methylfuran, 3-Methylfuran, 2-Pentylfuran

Ketone:

Aceton, 2-Heptanon, 2-Hexanon, 3-Octanon, 2-Pentanon

Terpene:

Limonen, a-Farnesen, B-Farnesen, a-Pinen, -Pinen

Thioverbindungen:

Dimethyldisulfid, Dimethylsulfid, Dimethyltrisulfid, Dimethylsulfoxid



Die 0. g. Substanzen sind in Laborversuchen als mikrobiell bedingt nachgewiesen
worden. Von vielen sind jedoch andere Quellen als nur Schimmelpilze bekannt. Lorenz
(2001) verwendet aus diesem Grund nur 4 Hauptindikatorsubstanzen: 3-Methylfuran, 1-
Octen-3-ol, Dimethylsulfid und 3-Methyl-1-butanol, wobei letzteres auch von frischem
Holz oder aus Aktivitaten in der Kiiche stammen kann. Auch der Mensch gibt Gber die
Ausatemluft VOCs ab (Fenske und Paulson 1999), von denen auch einige in der obigen
Liste enthalten sind (z.B. Aceton, Dimethylsulfid, n-Propanol, Ethanol). Wie auch bei
den Schimmelpilzen entstehen auch beim Menschen die VOCs als sekundare
Stoffwechselmetabolite.

Ein weiteres Problem bei der Beurteilung moglicher MVOC sind die aul3eren
Einflussfaktoren, die alle Auswirkungen auf das Spektrum der leichtflichtigen
Stoffwechselmetabolite haben. Hierzu ist eine Vielzahl von Studien erschienen, die die
unterschiedlichsten Einflussfaktoren untersuchten. Von grof3er Bedeutung fir das
produzierte MVOC Spektrum sind das Wachstumssubstrat und die Pilzspezies. Viele
Versuche wurden auf verschiedenen Agarsorten durchgeftihrt (z.B. Sunesson et al.
1995, Kiviranta 1998) mit einer groRen Schwankungsbreite hinsichtlich des MVOC-
spektrums. Jedoch konnten Hauptindikatorsubstanzen gefunden werden, wie 2-Methyl-
1-Propanol, 2-Methyl-1-Butanol und 3-Methyl-1-Butanol. Die Vergleichbarkeit der
Ergebnisse wird leider dadurch eingeschrankt, dass haufig unterschiedliche MVOC
nicht mit untersucht wurden. Durch die gegebene Substratabhangigkeit auf Agar lag es
nahe, auch verschiedene Baumaterialien und Stoffe aus Innenrdumen selber als
Wachstumssubstrat zu verwenden. Sunesson et al. (1996) untersuchten Penicillium
commune und Paecilomyces variotii auf Pinienholz und einer Kombination aus
Gipsplatte mit Mineralwolle und fanden dabei keine einzelne, spezifische
Markersubstanz, die fur einen Schimmelpilzbefall spricht. Dies ergaben auch weitere
Studien von Sunesson et al. 1997, Pasanen et al. 1997, Korpi et al. 1998, Geh 2000,
Keller 2001. Bestatigt werden konnte jedoch von allen eine starke Spezies- und
Substratabhangigkeit, wobei aus einzelnen dieser Versuche weiterhin Erkenntnisse
dartiber gewonnen wurden, dass auch Temperatur, Feuchtigkeit, CO,- und O,- Gehalt
der Luft das Pilzwachstum und damit die MVOC- Produktion beeinflussen. Horner et al
(2000) zeigten zudem, dass die MVOC Produktion vom Alter der Kultur abhing. Trotz all
dieser Einflisse ergab sich eine Auswahl von Markersubstanzen, die in Kombination

das Vorhandensein eines Schimmelpilzbefalles wahrscheinlich machte. Diese
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Markersubstanzen lassen sich dann auch tatsachlich in befallenen Innenrdumen
nachweisen. Das ergaben Untersuchungen in Innenraumen befallener Geb&ude
(Wessén und Schoeps 1996, Obeloer 1998).

Fischer et al (1999) konnten mit einer MVOC-Studie von 13 verschiedenen
Schimmelpilzspezies in einer Kompostierungsanlage zeigen, dass sich mittels
bestimmter Marker-MVOC mdglicherweise Rickschlisse auf die vorkommende
Schimmelpilzspezies schlieRen lassen. Er verglich dabei die MVOC-Chromatogramme
mit Fingerabdriicken, die Schimmelpilzspezies spezifisch seien, allerdings immer nur far
das jeweilige Substrat. Hierbei verglich er jeweils 2 Isolate eines Stammes, musste aber
einrdumen, dass nicht alle Pilze diese Konstanz zeigten, so war dies z.B. bei Penicillium
brevicompactum und P. glabrum nicht der Fall, im Gegensatz zu Aspergillus versicolor.
Horner et al. (2000) untersuchten ebenso die Unterschiede zwischen jeweils 3 Isolaten
innerhalb einer Spezies und kamen zum Ergebnis, dass 4 der 6 untersuchten Spezies
qualitative Unterschiede in der MVOC Produktion zeigten. Diese waren zu finden bei
Alternaria alternata, Aspergillus versicolor, Penicillum chrysogenum und P.
brevicompactum. Hinsichtlich der qualitativen Beurteilung zeigen sich nur Cladosporium

sphaerospermum und Aspergillus niger konstant.

1.7 MVOC-Nachweismethoden

Es wurden in den letzten Jahren viele verschiedene Verfahren entwickelt und getestet,
um MVOC nachzuweisen. Es hat sich jedoch fir die Laboranalytik das Verfahren der
aktiven Probenahme durchsetzen kénnen, im Gegensatz zur passiven Probenahme, die
in der Praxis ebenfalls Anwendung findet. Die Ergebnisse beider Verfahren kénnen
jedoch nicht ohne weiteres miteinander verglichen werden (Syha 1997). Die aktive
Probenahme erfolgt in der Regel fiir Laborversuche auf Tenax TAR Sammelrdhrchen
mit anschlieBender Thermodesorption und GC-MS Analyse. Tenax TAR ist besonders
fur die Sorption von Aromaten, unpolaren und wenig fliichtigen polaren Verbindungen
geeignet. Im praktischen Einsatz in Wohnungen wird jedoch auch die Probenahme
mittels Aktivkohle und anschlieRender Elution durchgefuhrt. Hierfur sind allerdings
deutlich groRere Probevolumina notig. Die Thermodesorption ist im Vergleich deutlich

empfindlicher (lgielska 1995). Die exakte Vereinheitlichung der Kalibration dieser
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beiden Verfahren kann jedoch zu vergleichbaren Ergebnissen fiihren, wie Fischer et al.
2005 zeigten.

In der Laboranalyse stellen Verunreinigungen der Luft in der Versuchsapparatur mit
VOC aus der Umgebung ein besonderes Problem dar. Um blindwertfreie Leerwerte zu
erlangen, entwickelte Keller (2001) einen Versuchsaufbau, in dem die Probenahme
nicht durch Unterdruck erfolgte, sondern Luft mit Uberdruck in das System gegeben

wurde.

1.8 Gesundheitliche Relevanz der MVOC

MVOC stellen Geruchsstoffe dar, die in héheren Konzentrationen, abhangig von der
Substanz als belastigend und stérend empfunden werden kénnen. In Tab.1-4 sind
Geruchsschwellenwerte und Geruchsnote in Abhangigkeit von der Substanz dargestellt.

Die geruchliche Belastigung ist jedoch nicht die einzige Folge des MVOC-Vorkommens.

Substanz Geruchsschwelle Geruchsnote
[ug/m?3]
2-Methyl-1-Propanol 3 muffig, pilzartig
2-Methyl-1-butanol 45 sauer, scharf
3-Methyl-1-butanol 30 Ubelriechend
1-Octen-3-ol 16 pilzig
2-Heptanon 94 fruchtartig
2-Methylisoborneol 0,007 erdig
Dimethylsulfid 2 unangenehm
Dimethyldisulfid 0,1 schwefelig, kohlartig
Geosmin 0,1 erdig

Tab.1-4: Ausgewahlte MVOC mit Geruchsschwelle und Geruchsnote (Keller 2001)

Erkenntnisse wurden z.B. aus Versuchen mit Mausen gewonnen, bei denen gezeigt
werden konnte, dass MVOC in der Lage sind, Irritationen der Augen und oberen
Atemwege zu verursachen (Korpi et al. 1999). Allerdings waren die verwendeten
Konzentrationen deutlich hoher als aus realen Innenraummessungen bekannt. Ahnliche
Schlussfolgerungen lie3en sich auch aus der Bewertung der gesundheitlichen Folgen

einer hohen VOC Konzentration im Tierversuch schlie3en (Stadler und Kennedy 1996).
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In Innenraumen gemessene MVOC Konzentrationen liegen ublicherweise im Bereich
von wenigen ng/m?3 bis hin zu einigen 100 ng/m3. Gesundheitliche Schaden sind bei
Lésemittelgemischkonzentrationen jedoch erst ab 500 pg/ms3 zu erwarten (Kruse 1998).
Larsen et al. (1998) konnten jedoch eine verstarkte Histaminausschittung aus
Broncheoalveolarzellen nachweisen, die durch MVOC von Trichoderma viride ausgelost
wurde. Leider wurden hierbei keine Konzentrationsangaben in ng/m3 gemacht, sondern
nur prozentuale Wertangaben, so dass eine Bewertung unmdéglich erscheint. Kreja und
Seidel (2002) konnten fur Bedingungen, wie sie in Innenraumen vorherrschen keine
zytotoxische, genotoxische oder mutagene Wirkung nachweisen. Fischer und Dott
(2003) beschreiben in einem Review Artikel die immer wieder angegebenen, mit MVOC
in Verbindung gebrachten Symptome wie Mudigkeit, Kopfschmerzen, Irritationen der
Augen und der Schleimhaute. Wieslander et al. (2006) konnten bei MVOC Exposition
eine verkurzte break up time (BUT Aufridzeit des Tranenfilmes) nachweisen. Bei
Schulkindern in Schweden konnte durch Kim et al. 2007 eine erhdhte Asthma- und
Atopieneigung bei erhéhten MVOC-Werten in der Schule gezeigt werden. Da MVOC
eine Untergruppe der VOC (s.0.) darstellt, ist auch eine Arbeit von Sunesson et al.
(2006) zu erwahnen, die einen deutlichen Unterschied im VOC-Spektrum zwischen
Gebauden, in denen ein Sick Building Syndrom (SBS) beschrieben wurde, und solchen,
in denen kein SBS vorliegt zu erkennen ist.

Eine abschlieRende medizinische Bewertung der Rolle der MVOC steht jedoch noch

aus.
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Zielstellung

Ziel der vorliegenden Arbeit soll es sein, nahere Kenntnisse Uber die Einflussfaktoren
auf die MVOC-Produktion zu gewinnen und die bisherigen Studien unter den neu
gewonnenen Erkenntnissen zu bewerten. Die vorausgegangene Literaturstudie ergab,
dass in der Praxis Unterschiede hinsichtlich des emittierten MVOC Spektrums auftreten
konnen. In dieser Arbeit soll insbesondere die qualitative Variationsbreite innerhalb
einer Schimmelpilzspezies untersucht werden. Ein Schwerpunkt stellte dabei der
Vergleich zwischen zertifizierten Laborstdmmen und Wildstammen dar, die aus
aktuellen Schadensfallen gewonnen wurden. Als zweites Ziel sollen mogliche qualitative
Unterschiede eines Isolates einer Spezies mittels Wiederholungsversuchen untersucht
werden. FOr diese Versuche wurden vier Schimmelpilze, die als typische
Schadensverursacher gelten, herangezogen (Seidl et al. 2005). Es handelte sich dabei
um Aspergillus versicolor, Penicillium brevicompactum, Chaetomium globosum und
Eurotium amstelodami. Um diese Studien unter fir Innenrdume typischen Bedingungen
durchzufiihren, wurde als Wachstumsmedium ein einzelnes, haufig vorkommendes
Baumaterial verwendet, das auch h&ufig von Schimmelpilzen befallen wird:
Rauhfasertapete. Eine gro3e Bandbreite an moéglichen MVOC sollte detektiert werden
mittels Verfahren, die sich flr Laborversuche als geeignet erwiesen haben, um eine

maoglichst grof3e Vergleichbarkeit mit anderen Studien zu gewahrleisten.
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2 Material und Methoden

2.1 Eingesetzte Schimmelpilze

Es wurden vier Schimmelpilzgattungen gewabhlt, die haufig fur Schaden in Innenrdumen

verantwortlich sind (Seidl et al 2005). Dieses sind Penicillium brevicompactum,

Aspergillus versicolor, Eurotium amstelodami und Chaetomium globosum. Von jeder Art

wurden zwei Stamme aus unterschiedlichen Stammsammlungen (Centraalbureau voor

Schimmelcultures (CBS), Deutsche Sammlung von Mikroorganismen und Zellkulturen

(DSM) oder Institut fur Hygiene und Umweltmedizin, Charité, und jeweils drei

Wildstamme. Die Wildstamme stammen alle aus Schadensféallen in Berlin und wurden

von Umweltmykologie GbR zur Qualitatssicherung differenziert. Eine Auflistung der

Schimmelpilze mit Herkunft und im Versuch zugeordneter Stammnummer ist in Tabelle

2-1 zu finden.
Stammnummer Schimmelpilzgattung Wildstamm/ Herkunft
im Versuch Laborstamm
1 Penicillium brevicompactum Wildstamm 1 Luft Schlafzimmer
2 Penicillium brevicompactum | Wildstamm 2 Luft Kinderzimmer
3 Penicillium brevicompactum | Wildstamm 3 Fasermaterial (Filz)
4 Penicillium brevicompactum | Laborstamm 1 DSM 2215
5 Penicillium brevicompactum | Laborstamm 2 CBS 381.75
6 Aspergillus versicolor Wildstamm 1 Gipsputz
7 Aspergillus versicolor Wildstamm 4 Tapete
8 Aspergillus versicolor Wildstamm 3 Tapete
9 Aspergillus versicolor Laborstamm 1 DSM 1943
10 Aspergillus versicolor Laborstamm 2 DSM 63292
11 Eurotium amstelodami Wildstamm 1 Gipsputz
12 Eurotium amstelodami Wildstamm 2 Luft Schlafzimmer
13 Eurotium amstelodami Wildstamm 3 Luft Wohnzimmer
14 Eurotium amstelodami Laborstamm 1 CBS 111.52
15 Eurotium amstelodami Laborstamm 2 DSM 62629
16 Chaetomium globosum Wildstamm 1 Styropor (unter Estrich)
17 Chaetomium globosum Wildstamm 2 Putz / Tapete
18 Chaetomium globosum Wildstamm 3 Spanplatte
19 Chaetomium globosum Laborstamm 1 | Stammsammlung Institut fir
Hygiene der FU- Berlin

20 Chaetomium globosum Laborstamm 2 DSM 1962

Tab.2-1: Ubersicht liber die verwendeten Schimmelpilze
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In den Tabellen 2-2a und 2-2b ist eine kurze

verwendeten Pilze wiedergegeben.

Charakterisierung der im Versuch

Pilzspezies Flugféhigkeit Feuchteanspruch Assoziiert mit Temperatur in°C
Aspergillus versicolor | gut gering Putz, Tapete, Holz Min: 3-4
Opt: 25-30
Max: 38-40
Chaetomium mittel - schlecht hoch Tapete, Papier, Holz | Opt: 18-20
globosum Max:24
Eurotium gut gering Tapete, Leder Opt: k.A
amstelodamii
Penicillium gut mittel-hoch Diverse Min: -2
brevicompactum Opt: 20-23
Max: 30

Tab.2-2a: Charakteristika der im Versuch verwendeten Pilze

Pilzspezies Aw-Wert opt KonidiengrofRe Stoffwechselprodukte/ | Eigenschaften der
[um] Toxine Sporen
D=Durchmesser

Aspergillus 0,75- 0,95 D 2-3 Sterigmatocystin, stachelig

versicolor Nidulotoxin

Chaetomium k.A. 9-11 x 7-8,5 Chaetomin, glatt

globosum Chaetoglobusin

Eurotium 0,71- 0,76 4-5 x 3,6-3,8 Physcion, Echinulin stachelig

amstelodamii

Penicillium 0,78- 0,82 D 3,5-4,6 Roquefortin C, Penitrem | glatt

brevicompactum A, Botryodiploidin,

Mycophenolséure

Tab.2-2b: Charakteristika der im Versuch verwendeten Pilze

2.2 Nahrmedien

Fir die Voranzucht der Schimmelpilze bis zur Sporulierung wurden folgende

Nahrmedien verwendet:

Fur Penicillium brevicompactum, Aspergillus versicolor und Chaetomium globosum:

Dichlorglycerinagar (DG18-Agar)

(Fertigagar der Firma Oxoid)




Zusammensetzung (pro Liter):

Pepton 5009
Glucose 10,0 g
Kaliumhydrogenphosphat 109
Magnesiumsulfat 0,59
Dichloran (0,2% in Ethanol) 1,0 ml
Glycerin 220,09
Chloramphenicol 0,19

Agar 5009
Destilliertes Wasser 1000,0 ml
pH-Wert 5,6 (0,2

FUr Eurotium amstelodami:
Malzextraktagar (MEA)
(Fertigagar der Firma Oxoid)

Zusammensetzung:

Malzextrakt 30,09
Mycological peptone 5009
Agar 15049
Destilliertes Wasser 1000,0 ml
pH-Wert 54 (0,2

Als Nahrmedium wahrend des eigentlichen Versuches diente eine handelsibliche
Rauhfasertapete der Firma Erfurt & Sohn KG (Erfurt Rauhfaser 52 grob weil3, EAN
Code: 4000599-000524). Diese besteht aus Fichtenholzspanen in Kombination mit 2

Lagen aus Altpapier, wovon die Deckschicht aus weil3em Altpapier besteht, also nicht

gestrichen ist. Das Altpapier wurde zuvor in einem speziellen Verfahren (Flotations-

Deinking) von alter Druckfarbe befreit.

2.3 Weitere verwendete Materialien

Prifkammer:

Topf: Planflanschbecher Duran 2000mI DN150
Deckel: Planschliffdeckel, Mittelhals
Dichtungsring: Elastomer O Ring DN 150
Verschlul3: Schnellverschluf3 DN150

Glasstopfen: Anfertigung der Forschungswerkstsatt

Schliffdichtung Teflon

Merck Eurolab 2730147
Schott 244505707

Merck Eurolab 2010164
Merck Eurolab 2010194

Brand 51424
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Zu- und Ableitung:
Silikonschlauch

Teflonschlauch

Partikelfilter Midisart 2000
Aktivkohleréhrchen Orbo Tube 600mg
Aktivkohleréhrchen Orbo 32
Swagelok Verbinder No 400-6-BT
Swagelok Teflondichtungen No 403-1

Pumpen:

Membran Vakuumpumpe
Schwebkorperdurchflussmesser
Schaltuhr

Sammelrohrchen:

Tenaxrohrchen in Messinghiilse

Merck Eurolab 3100510
Werkstatt Chemie und Foto
9205669

Sartorius 17805

Supelco Custommade
Supelco 20267-U

Supelco 2-1664

Supelco 2-2054

KNF Neuberger, N79KN.18
Fischer und Porter 10A6100
Conrad Elektronik

250 mg Tenax TA 60/80 von
SUPELCO

Die Analyse und Gaschromatographie wurden mit Unterstitzung von B.A.U.CH. e.V.
durchgefuihrt. Beim Analysensystem handelt es sich um ein AGILENT-
Gaschromatograph vom Typ 6890N und ein Massenspektrometer vom Typ 5973. Die
Thermodesorptionseinheit ist von Gerstel. Auch die Dotierldsung wurde von B.A.U.CH.

e.V. bezogen.

2.4 Liste der analysierten MVOC

In der folgenden Tab.2-3 ist eine Liste der Analysierten MVOC dargestellt. Die als
MVOC in Frage kommenden Chemikalien Stammen von Firma SIGMA-Aldrich GmbH
und weisen alle mindestens eine Reinheit von mehr als 95% auf, die von B.A.U.CH e.V.
analytisch Uberpruft wurde. Weiterhin finden sich in der Tabelle Angaben zu den
Konzentrationen der MVOC in der Stammldsung, sowie zur dotierten Menge in den

Versuchen zur Ermittlung der Wiederfindungsraten.
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MVOC

Stammldsung

Dotierte Menge

(mg/ml) pg/20ul
Dimethylsulfid 21,69 0,4338
2-Methylfuran 27,54 0,5508
3-Methylfuran 25,34 0,5068
3-Methyl-2-butanon 22,91 0,4582
3-Methyl-2-butanol 20,73 0,4146
2-Pentanon 22,13 0,4426
2-Pentanol 21,05 0,4210
3-Methyl-1-butanol 20,68 0,4136
Pyrazin 10,37 0,2074
2-Methyl-1-butanol 20,57 0,4114
Dimethylsulfid 30,87 0,6174
1-Pentanol 23,15 0,4630
2-Butanonoxim 23,27 0,4654
2-Hexanon 22,46 0,4492
3-Methoxy-1-butanol 24,46 0,4892
Furfural 32,39 0,6478
Dimethylsulfoxid 31,54 0,6308
1-Hexanol 22,13 0,4426
2-Heptanon 22,37 0,4474
1-Heptanol 23,48 0,4696
1-Octen-3-ol 20,14 0,4028
3-Octanon 22,25 0,4450
3-Octen-2-ol 20,74 0,4148
3-Octanol 21,71 0,4342
2-n-Pentylfuran 25,24 0,5048
2-Octanol 19,69 0,3938
2-Ethyl-1-hexanol 21,20 0,4240
cis-3-Octen-1-ol 24,27 0,4854
t-2-Octen-1-ol 22,29 0,4458
1-Octanol 22,40 0,4480
1-Nonanol 21,68 0,4336
4-Hydroxyanisol 18,99 0,3798
2-Ethyhexylacrylat 23,78 0,4756
1-Decanol 22,37 0,4474
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd 26,21 0,5242
Diphenylsulfid 31,40 0,6280
Diisobutyladipat 24,27 0,4854
Tetradecansaurepropylester 21,29 0,4258

Tab.2-3: Liste der analysierten MVOC mit Mengenangaben in Stamm- und Dotierldsung
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2.5 Versuchsvorbereitung

2.5.1 Prufkammer

Alle verwendeten Materialien, die im Versuchsaufbau (s.u.) zwischen den Partikelfiltern
(einschliel3lich der Partikelfilter selbst) eingebaut waren, wurden vor Benutzung
autoklaviert. Die Partikelfilter wurden nach vierfacher Autoklavierung verworfen und
durch neue ersetzt. Die O-Dichtungsringe zwischen Topf und Deckel der Prifkammern
konnten nicht autoklaviert werden, weil sie nicht thermobestandig waren. Sie wurden
vor der Benutzung mit Ethanol desinfiziert. Um Verunreinigungen der Tenax-Réhrchen
zu vermeiden wurden auch deren Metallhtilsen nur mit Baumwollhandschuhen geo6ffnet

und verschlossen.

Die Tapete als Substrat wurde ebenfalls autoklaviert und zeigte danach eine
geringfugige Trubung der sonst weil3en Farbe.

2.5.2 Schimmelpilze

Fir jeden Versuchsdurchlauf wurden jeweils 5 Schimmelpilzstamme a 5 Platten auf
dem entsprechenden Nahragar angezichtet, d.h. Penicillium brevicompactum,
Aspergillus versicolor und Chaetomium globosum auf DG18, Eurotium amstelodami auf
MEA. Die Inkubation erfolgte bei 24 + 1°C Uber den Zeitraum von einer Woche. In
Vorversuchen konnte gezeigt werden, dass die Schimmelpilze unter den gewabhlten
Bedingungen nach einer Woche eine ausreichend groRe Zahl an Sporen produziert
hatten. Das Vorliegen von Reinkulturen wurde makroskopisch und mit weiteren
kulturellen Verfahren sichergestellt. Auf die Zahlung von Schimmelpilzsporen mit der
Thoma-Zahlkammer zur Erhebung einer Sporenkonzentration wurde verzichtet, da sich
diese in Vorversuchen als nur sehr ungenau herausgestellt hatten. Dies ist biologisch
begriindbar, da die Sporenanzahl in den Asci der Ascomyceten (Chaetomium und

Eurotium) von aul3en nicht erkennbar ist.

2.5.3 Herstellung der Sporensuspension

Die Arbeiten erfolgten unter sterilen Bedingungen unter einer mikrobiologischen
Sicherheitswerkbank, um eine Kontamination mit luftgetragenen Sporen aus der
Raumluft auszuschliel3en. Es wurde immer mit einem Schimmelpilzstamm unter der

Werkbank zur gleichen Zeit gearbeitet, um Kreuzkontaminationen zu vermeiden. Zur
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Freisetzung der Schimmelpilzsporen wurde eine 0,05%ige, sterile Tween 80 Ldsung
verwendet. Auf jede Agarplatte wurden 5ml dieser Losung mit einer sterilen Pipette
gegeben. Die Schimmelpilzsporen wurden durch leichtes Schwenken und vorsichtiges
Bestreichen der Platten mit einem sterilen Glasspatel suspendiert. Anschliel3end wurde
die Suspension abpipettiert und in einem sterilen Glaskolben gesammelt, so dass die
Sporensuspensionen der 5 Platten eines Stammes vereinigt wurden.

2.5.4 Beimpfung der Tapete

Die Beimpfung der Tapete mit Schimmelpilzsporen erfolgte in direktem Anschluss an
die Herstellung der Suspension, ebenfalls unter der Werkbank. In jede Prufkammer
wurden nacheinander zwei autoklavierte Tapetenstiicke von 10x10cm Kantenldnge auf
den Boden gelegt, wobei die Betraufelung jedes Tapetenstick mit 6ml
Schimmelpilzsporensuspension mittels einer Pipette erfolgte (Abb.2-1). Hierbei verblieb
ein geringer Flussigkeitsuberstand, der eine konstante Luftfeuchtigkeit in der
Prufkammer von 100% sicherstellte. In allen Versuchen kam es bis zum Beginn der

Beprobungszeit zu einem flachendeckendem Wachstum auf beiden Tapetenstiicken.

Abb.2-1: Beimpfte Rauhfasertapete in Prifkammer
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2.5.5 Wachstumsphase

Die Prufkammer wurde noch unter der Werkbank verschlossen, wobei Topf und Deckel
durch einen O-Ring (teflonummantelter Silikonring) im dafir vorgesehenen Schliff und
einen Edelstahlschnellverschluss fest miteinander verbunden wurden (Abb. 2-2 und 2-
3). Der Glasstopfen wurde in den Mittelhals eingesetzt, wobei die Schliffdichtung mit
einer Teflonmanschette erfolgte, um maogliche von einem Schilifffett ausgehenden VOC
zu vermeiden. Die beiden Stutzen des Glasstopfens wurden mit Kunststoffkappen
verschlossen. Die Zeit des Schimmelpilzwachstums bis zum Beginn der
Beprobungsphase betrug eine Woche. Wahrend dieser Zeit und der Beprobung betrug
die Raumlufttemperatur konstant 22°C + 2°C, die Feuchte in der Kammer 100% (s.
2.5.4).

Im Anschluss an die 1 wdchige Wachstumsphase wurden die Prufkammern fur die

Probenahme vorbereitet.

Abb.2-2: Dichtungsring im Schliff des Prifkammerunterteiles
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Abb.2-3: Verschluss der Prifkammer

2.6 Beschreibung der Probenahme

Eine schematische Darstellung des Versuchsaufbaus ist in Abb. 2-4 dargestellt. Es
hatte sich in Vorversuchen als positiv erwiesen, bei der Beprobung die Luft durch die
Versuchsanlage zu pressen, statt sie ansaugen zu lassen, nur so konnte die
Blindwertarmut nachgewiesen werden. Zur weiteren Verminderung der Kontamination
mit VOC wurden alle Verbindungen mit Swagelok® Verbindern aus Messing mit
entsprechenden Teflondichtungen (Abb. 2-5 und 2-6) ausgefiihrt. So war es auch
moglich, das in einer Messinghilse mit entsprechenden Schraubgewinden sitzende
Tenax Rohrchen ohne Berthrung desselbigen in die Versuchsapparatur
einzuschrauben. Vor und nach Benutzung wurden die Messingrohrchen gasdicht
verschraubt und konnten so ohne Kontamination transportiert werden. Um bei der
Beprobung einen mdoglichst vollstandigen Luftwechsel zu gewéhrleisten, waren Luftein-
und -auslass in unterschiedlichen Hohen angebracht (Abb. 2-4 und2-6).

Um die Versuchsapparatur in der Zeit zwischen den Beprobungen vor Rickdiffusion
von verunreinigter Laborluft zu schitzen, wurde dem Tenax Ro6hrchen ein
Aktivkohleréhrchen und ein Partikelfilter (aus Arbeitsschutzgriinden) nachgeschaltet.
Die Pumpen wurden Uber Zeitschaltuhren gesteuert.
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Abb.2-4: Skizze des Versuchsaufbaus

Abb.2-5: Swagelok Verbinder mit Teflondichtungen



Abb.2-6: Glasstopfen mit angeschlossenem Zulauf und Gewinde fur Tenax Réhrchen

Der Einbau erfolgte in Stromungsrichtung der Luft, d.h., dass zunéchst die Luftzuleitung
angeschlossen wurde. Im Anschluss daran wurde die Prifkammer 5min bei einer hohen
Flussrate mit gereinigter Luft durchspult, so dass ein mehrfacher Luftwechsel erzielt
wurde. Danach wurde der Luftauslass incl. des Thermodesorptionsréhrchens installiert
und die Flussrate mittels eines Gasblasenzéhlers auf 25 +2ml/min justiert. Diese
niedrige Flussrate wurde gewahlt, um einen Durchbruch der MVOC zu vermeiden. Die
erste Probenahme erfolgte dann am dberndchsten Tag. Insgesamt wurden die
entstandenen MVOCs einer ganzen Woche auf einem Tenax Réhrchen gesammelt.

Abbildung 2-7 zeigt einen Ausschnitt des Versuchsaufbaues.

2.6.1 Probenahmeintervalle:

Die Beprobung erfolgte an 5 aufeinander folgenden Tagen. Jede Probenahme dauerte
80 min bei einem Fluss von 25 +2ml/min, was einem mittleren Beprobungsvolumen pro
Tag von 2,0l und somit 10,0l in Summe entspricht. Bei einem Prifkammervolumen von
21 entspricht das einem 5 fachen Luftwechsel im Verlauf einer Woche. Zum
Versuchsende wurden die Thermodesorptionsrohrchen aus dem Versuchsaufbau
herausgeschraubt, luftdicht verschlossen und zur B.A.U.CH e.V. verbracht, um dort die

gaschromatographische Analyse durchzufuhren.
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Abb.2-7: Angeschlossene Prifkammern wéhrend des Versuches

2.7 Versuchsablauf und -umfang

Ein Versuchsdurchlauf bestand aus 14 Prifkammern, wovon zehn der Untersuchung
der MVOC-Emission der Schimmelpilze, zwei der Blindwertermittiung einer der
Ermittlung der Wiederfindungsrate und der Letzte zu unterschiedlichen Zwecken, z.B.
fur Wiederholungsmessungen oder eine zweite Wiederfindungsrate eingesetzt wurde.
Zudem wurden stets zwei Thermodesorptionsrohrchen verschlossen mitgefihrt, um
etwaige Kontaminationen beim Transport zu erkennen bzw. ausschliel3en zu kénnen.
Ziel war es, jede Schimmelpilzspezies mindestens viermal zu beproben. Somit sollten
sich je Schimmelpilzgattung mindestens 20 Versuche ergeben. Insgesamt wurden 10
Versuchsdurchlaufe a 14 Priafkammern durchgefihrt, so dass teilweise auch mehr als 4
Messungen je Spezies vorlagen. Auf der anderen Seite wurde durch Glasbruch an den
Rohrchen, sowie durch Kontamination diese Zahlen leider in einem Fall nicht erreicht.
Tabelle 2-4 zeigt die real in die Auswertungen eingeflossenen Anzahlen der
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Versuchsdurchlaufe. Leider war es durch Kapazitatsproblemen im Labor nicht mehr
maoglich den letzten, noch fehlenden Versuch erneut zu wiederholen, da auch der

Wiederholungsversuch von Pilz 13, durch Glasbruch des Tenax Réhrchens, misslang.

Pilz In die Auswertung eingegangene Versuche

. Penicilium brevicompactum
. Penicilium brevicompactum
. Penicilium brevicompactum
. Penicilium brevicompactum
. Penicilium brevicompactum

O~ wWNPF
R

. Aspergillus versicolor
. Aspergillus versicolor
. Aspergillus versicolor
. Aspergillus versicolor
0. Aspergillus versicolor

= ©O© 0 ~N®
O~ O A

11. Eurotium amstelodamii
12. Eurotium amstelodamii
13. Eurotium amstelodamii
14. Eurotium amstelodamii
15. Eurotium amstelodamii

Arbhwpsrbd

16. Chaetomium globosum
17. Chaetomium globosum
18. Chaetomium globosum
19. Chaetomium globosum
20. Chaetomium globosum

o1 o1 o1 oo

(e}
by

Summe
Defekte Rohrchen
Verunreinigte Proben

o1 o1

Tab. 2-4: Anzahl der verwertbaren Versuchsdurchlaufe je Pilzart

2.8 Ermittlung der Wiederfindungsraten

Die Ermittlung der Wiederfindungsraten wurde mit Prifkammern gefillt mit Tapete
(identische Anordnung wie auch in den Versuchen mit Schimmelpilzen) und steriler

Tween 80 Losung (0,05%) durchgefiihrt. Dies diente der Uberprifung des Systems in
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Bezug auf mogliche Verluste durch Undichtigkeit, Adsorption an Glasoberflachen und
Tapete. Die Dotierldsung bestand aus einem Gemisch von MVOC, wie sie in Tab. 2-3
dargestellt wurde. Zur Einbringung der Dotierlésung befand sich in der Luftzuleitung
dem Aktivkohleréhrchen nachgeschaltet keine Swagelok-Verbindung, sondern ein ca.
5cm langer Silikonschlauch. Durch dieses wurde zu Beginn der Beprobungsphase
mittels einer Mikrospritze 20ul der mit Methanol auf 1:1000 verdiinnten Kalibrierldsung
injiziert. Die Injektionsstelle wurde durch ein Teflonband abgedichtet (Abb. 2-8). Die
Probenahme erfolgte wie an allen weiteren Prifkammern. Angaben zu den Mengen der
MVOC in der Dotierlésung zur Bestimmung der Wiederfindungsraten finden sich in Tab.
2-3. Fur jeden Versuchsdurchlauf wurden Wiederfindungsraten ermittelt, indem die
eingebrachte  MVOC-Menge mit der wiedergefundenen Menge in der
gaschromatographischen Analyse in Verhéltnis gesetzt wurde. Eine weitere Verwertung
der Wiederfindungsrate erfolgte nur, wenn die Bestimmungsgrenze von 0,1 pg/ms3
(entspricht 1ng/Rohr) Uberschritten wurde.

Weiterhin wurden Versuche ohne Tapete und ohne Wasser durchgefiihrt. Hierdurch

sollten mdgliche Emissionsquellen fur VOC aufgedeckt werden.

Abb.2-8: Abgedichtete Beimpfungsstelle fiir die Dotierlésung
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2.9 Bestimmung der Leerwerte

Zur Leerwertermittiung wurden in die Prufkammern 2 sterile Tapetenstiicke von
10x10cm Grol3e, d.h. in gleicher Grof3e wie in allen weiteren Prifkammern eingebracht,
die mit jeweils 6ml steriler Tween 80 Ldsung (0,05%) betraufelt wurden. Dies entspricht,
abgesehen von den  Pilzsporen, einer identischen Behandlung der
Leerwertprifkammern mit den Beprobungsprifkammern. Die Probenahme erfolgte in
gleicher Weise wie bei allen weiteren Prifkammern. Je Versuchsdurchlauf wurden 2
Prufkammern fur die Leerwertermittiung verwendet und fur die Berechnungen ein
Mittelwert aus beiden gebildet. Weiterhin wurden aus den Versuchen durchschnittliche

Leerwerte ermittelt.

2.10 Uberprifung bzw. Ausschluss von mikrobiellen Kontaminationen

Nach Beendigung der Beprobungsphase wurden die Tapetenstiicke entnommen und
eine Kontaktkultur auf dem entsprechenden N&hrboden (s. 2.2) angefertigt. AuRerdem
erfolgte eine mikroskopische Begutachtung der Tapete. Versuche, die eine
Kontamination mit einer anderen Schimmelpilzspezies zeigten, wurden im Nachhinein
verworfen und spéater wiederholt. In Summe wurden 5 Kontaminationen beobachtet, die

unabhangig voneinander verliefen.

2.11 Gaschromatographie

Die Thermodesorption und die Analyse mittels Gaschromatograph und
Massenspektrometer erfolgte unter Mithilfe von B.A.U.CH. e.V.. Die Kalibrierung des
Systemes erfolgt durch gasformige Aufgabe von einer Mischung aus
Orginalsubstanzen, die Uber unterschiedlich eingestellte Splitverhaltnisse direkt auf die
Tenaxréhrchen aufgegeben wird. Der Kalibrierbereich erstreckt sich von 0,1 ng bis 100
ng pro Rohr. Zur thermischen Desorption der Probe werden die Glasrohre der
Messinghllse entnommen und auf dem automatischen Probengeber TDSA der Fa.

Gerstel eingespannt. Die thermische Desorption beginnt bei 30°C mit einer Heizrate
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von 40°C/min auf 250°C. Das Rohrchen wird abschlieRend auf diesem
Temperaturniveau 10 min lang ausgeheizt. Um ,schlanke® Peaks zu erhalten, wird die
Probe auf einer Kuhlfalle, die bei -60°C gekuhlt wird, fokussiert. Diese Kiihlfalle, die
ebenfalls Tenax TA enthalt, wird beim Start der gaschromatographischen Analyse mit
12°C/sec auf 280°C hochgeheizt und bei dieser Endtemperatur 5 min belassen. Um
Peakdeformationen zu vermeiden, wird der Analysenstrom 1:10 gesplittet. Uber eine
Transferleitung, die konstant bei 300°C gehalten wird, wird die Probe auf den
Gaschromatographen tberfuhrt.

Die optimale gaschromatographische Trennung wird durch die S&ule HP Ultra 2 mit
einer Lange von 50m, einem Innendurchmesser von 0,21 mm und einer
Saulenbelegung von 0,33 um gewabhrleistet. Der Saulenvordruck betragt 1,5 bar.
Folgendes Temperaturprogramm wird benutzt: 30°C fur 0,3 min, danach mit 10°C/min
auf 100°C, anschlielend mit 4°C/min auf 130°C und mit 30°C/min auf 300°C. Bei dieser
Endtemperatur wird die S&ule 15 min ausgeheizt. Damit betragt die gesamte
Analysendauer 35,5 min. Die qualitative und quantitative Analyse erfolgt mittels
Massenspektrometer im Single lon Monitoring (SIM) Modus. Die durchschnittliche,
technische Nachweisgrenze des Verfahrens liegt bei 0,1 pg/m3 pro Substanz,
entsprechend 1ng/10l Beprobungsvolumen, also 1ng/Rohr (Tenax).

2.12 Berechnungen der MVOC Emissionsrate

Von den Rohdaten der gaschromatographischen Analyse wurde zunachst der Leerwert
des entsprechenden Versuchsdurchlaufes subtrahiert. AnschlieBend erfolgte zur
Emissionsratenberechnung die Multiplikation mit der Wiederfindungsrate. Negative
Werte wurden = O gesetzt. Positive Werte, die nach dieser Berechnung < 0,5 ng/Rohr
waren wurden, zur Unterdriickung eines Grundrauschens ebenfalls = 0 gesetzt. Durch
diese Berechnung war es madglich, dass Werte in dieser GrélRenordnung vorkamen,
obwohl die technische Nachweisgrenze mit 1ng/Rohr héher lag. Die Emissionsrate wird
hier —angegeben in ng/200cm#Woche (=ng/Rohr). Dies entspricht den
Versuchsbedingungen von einer bewachsenen Flache von 200cm?, bei einer gesamten

Beprobungsdauer von einer Woche.
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2.13 Auswertung und Statistik

Da der Versuchsaufbau primar auf eine qualitative Analyse ausgelegt war, wurden die
ermittelten Werte in Haufigkeiten umgewandelt, wobei die Menge der produzierten
MVOC unbertcksichtigt blieb. Die Ermittlung der Haufigkeiten, mit der eine Substanz
produziert wurde, erfolgte dann in Prozent, wobei jeder Wert Uber der
Bewertungsgrenze als eins angesehen wurde und durch die Anzahl der mdglichen
Ereignisse dividiert wurde. Fur die Einzelauswertung nach Schimmelpilzspezies
differenziert wurde also in den meisten Fallen durch die Wiederholungsanzahl 4
dividiert, in der Gattungsauswertung dementsprechend durch 20 (s.a. Tab.2-4). Die
graphische Darstellung erfolgte in Form von Balkendiagrammen, die mittels Excel
(Microsoft) erstellt wurden.
Die emittierte MVOC Menge in ng/Rohr entspricht der produzierten MVOC Menge in
ng/200cm? je Woche, da bei einem gesamten Beprobungsvolumen von 10l und einem
Kammervolumen von ca. 2| ein mehrfacher Luftwechsel stattgefunden hat.
Da sich auf allen Tapetenstiicken ein Pilzrasen ausbildete, nahmen wir hypothetisch
eine grobe Vergleichbarkeit der Sporenkonzentrationen an. Somit konnten MVOC
Mengen je 200cm? befallener Flache klassifiziert werden. Zur Auswertung der
Emittierten Mengen wurden die Mittelwerte der produzierten MVOC in
ng/200cm3/Woche je Versuch je Gattung gebildet. Diese Ergebnisse wurden
abschlieRend in folgende, logarithmisch angeordnete, Gruppen klassifiziert:

"*'= <10ng/200cm?

"**'=10-100ng/200cm?

"*xx'= 100-1000ng/200cm?

eRkkt= >1000ng/200cmz.,
Die Darstellung erfolgte tabellarisch. Zudem  wurden  Mittelwerte und
Standardabweichungen angegeben. Die Mittelwerte wurden als Summe der gebildeten
MVOC in ng/Rohr, geteilt durch die in Tabelle 2.4 dargestellte Anzahl der
Versuchsdurchlaufe ermittelt. Weiterhin wurde die entsprechende Standardabweichung
mittels Excel (Microsoft) berechnet und als prozentuale, relative Standardabweichung
vom Mittelwert angegeben. Hierbei erfolgte eine Rundung der relativen

Standardabweichungen auf ganze Zahlen. Auch diese Darstellung erfolgte tabellarisch.
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2.14 Messunsicherheit

Pro MVOC standen 8 verwertbare Versuche zur Verfigung, in denen die oben
genannte Dotierlésung in eine Prifkammer mit Tapete und steriler Tween 80 LAsung
eingebracht worden war (siehe 2.8 Ermittlung der Wiederfindungsraten). Diese
Versuche wurden zur Beurteilung der Messunsicherheit herangezogen. Die Tab. 2-5
zeigt die Mittelwerte (ng/Rohr) der MVOCs und die relativen Standardabweichungen in

% (auf ganze Zahlen gerundet).

Mittelwert relative Standardabweichung

(ng/Rohr) in %
Dimethylsulfid 3,22 103
2-Methylfuran 2,98 31
3-Methylfuran 58,04 71
3-Methyl-2-butanon 269,56 33
3-Methyl-2-butanol 191,46 38
2-Pentanon 289,89 33
2-Pentanol 204,18 42
3-Methyl-1-butanol 196,08 45
Pyrazin 47,65 41
2-Methyl-1-butanol 179,02 52
Dimethyldisulfid 367,36 30
1-Pentanol 255,60 30
2-Butanonoxim 56,02 45
2-Hexanon 304,80 31
3-Methoxy-1-butanol 17,95 86
Furfural 379,22 47
Dimethylsulfoxid 6,71 53
1-Hexanol 213,09 39
2-Heptanon 330,61 30
1-Heptanol 236,19 41
1-Octen-3-ol 226,21 29
3-Octanon 328,47 31
3-Octen-2-ol 177,90 35
3-Octanol 236,91 35
2-n-Pentylfuran 333,52 28
2-octanol 192,39 37
2-Ethyl-1-hexanol 282,04 34
cis-3-Octen-1-ol 151,55 44
t-2-Octen-1-ol 132,72 39
1-Octanol 169,50 38
1-Nonanol 111,07 42
4-Hydroxyanisol 3,30 187
2-Ethylhexylacrylat 229,48 29
1-Decanol 65,85 60
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd 99,98 41
Diphenylsulfid 74,88 55
Diisobutyladipat 2,02 207
Tetradecanséaurepropylester 11,33 142
Tab. 2-5 Mittelwerte (ng/Rohr) und relative Standardabweichung in % bezogen auf

die Versuche mit Dotierlésung und Tapete, ohne Pilz
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Die mittlere relative Standardabweichung liegt bei 54%, so dass bei den Messungen
von einer mittleren Messungenauigkeit von 54% ausgegangen werden kann. Dabei wird
davon ausgegangen, dass weitere Faktoren, die zu der Messunsicherheit beitragen
konnten, im Vergleich vernachlassigbar sind. Bei der Betrachtung der relativen
Standardabweichungen fallen allerdings einige Substanzen auf, die offenbar nur eine
relativ geringe Reproduzierbarkeit in unserem gewahlten System zeigen. Als Erklarung
hierfiir sind Senkeneffekte zu nennen, die an allen Oberflachen stattfinden kénnen,
insbesondere aber bei der hohen Luftfeuchtigkeit von 100%, mit dem dazu gehdrigen
Uberstand an Flussigkeit. Uber die Wiederfindungsraten wurde versucht hier einen
rechnerischen Ausgleich bezuglich der Senkeneffekte zu schaffen. Auch eine
Rauhfasertapete ist in ihrer Zusammensetzung nicht homogen und zeigt daher kein
konstantes Absorptionsverhalten. Die Verwendung von Agar als Nahrmedium hétte hier
eine Alternative dargestellt, es war jedoch Ziel dieser Arbeit, mittels eines haufig

verwendeten Baustoffes eine gewisse Realitdtsnahe zu wahren.
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3 Ergebnisse

Nach einigen, kurzen Vorbemerkungen werden zunéachst die Ergebnisse nach
Schimmelpilzstammen erlautert, spater folgt der Vergleich der Gattungen zueinander.
Es werden immer erst Haufigkeiten, danach die emittierten Mengen betrachtet. Zuletzt
erfolgt die Darstellung der Leerwerte.

Von den 100 Einzelversuchen (10 Emissionspriufkammern x 10 Versuchsdurchlaufe)
konnten 87 verwertet werden, 4 mussten aufgrund von Kontaminationen, 9 weitere
wegen technischer Probleme (Glasbruch an den Stutzen, Bruch des
Thermodesorptionsrohrchens) im Versuchsdurchlauf verworfen werden. Bei den
Versuchsdurchlaufen zwei und neun wurden aufgrund von Defekten beider
Leerwertréhrchen die Mittelwerte der Leerwerte (wie oben beschrieben) verwertet. Von
den 38 analysierten MVOC wurden in Summe nur 28 Produziert. Die in Tab. 3-1
dargestellten Substanzen wurden in keinem der Versuche von einem der Pilze
produziert. Fur das MVOC Furfural wurden bereits in den Leerversuchen ohne Tapete
erhohte Werte gefunden, daher wurde Furfural aus der Analyse ausgeschlossen.

2-Butanonoxim 1-Nonanol 3-Octen-2-ol
Dimethylsulfoxid 1-Heptanol 1-Octanol
Cis-3-Octenl-ol t-2-Octenl-ol Diisobutyladipat

Tab.3-1: Liste der nicht produzierten MVOC

3.1 MVOC Haufigkeiten innerhalb einer Schimmelpilzart

3.1.1 Penicillium brevicompactum

In Abb. 3-1 ist die MVOC Verteilung nach Haufigkeiten innerhalb der Gattung
Penicillium brevicompactum dargestellt. Bei den Schimmelpilzen 1-3 handelt es sich um
Wildstamme, bei den Schimmelpilzen 4 und 5 um zertifizierte Laborstamme. Es wurden
insgesamt 17 MVOC produziert, wobei je nach Stamm zwischen 12 und 14
verschiedene Verbindungen gebildet wurden. Hierbei zeigte sich in der Anzahl der

produzierten Stoffe keine Unterschiede zwischen Labor- und Wildstammen. Ebenso
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unterschied sich das Emissionsspektrum nicht zwischen den zwei Gruppen, es ist eher

vom Einzelstamm abhangig.
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Abb. 3-1 Emissionsspektrum von 5 Penicillium brevicompactum Stammen auf
Rauhfasertapete (Verteilung nach Haufigkeiten)
Stamm 1 — 3: Wildstamme aus Schadensfallen
Stamm 4 + 5: Zertifizierte Laborstamme

3-Methylbutanon und 2-Ethyl-1-hexanol wurden von allen Stammen in allen 4
unabhangigen Versuchsdurchlaufen produziert und sind damit die fir Penicillium
brevicompactum am haufigsten produzierten MVOC. 1-Octen-3-ol wurde von 2
Wildstdimmen und einem Laborstamm in 100% und von dem zweiten Laborstamm
jedoch lediglich in 50% der Versuchsdurchlaufe produziert. Beim dritten Wildstamm
konnte diese Verbindung nicht beobachtet werden. 3-Octanon konnte zu 100% bei
Wildstamm 1, zu 75% bei Wildstamm 3, zu je 50% bei den Laborstdmmen und bei

Wildstamm 2 nicht nachgewiesen werden. 3-Methyl-2-butanol wurde mit einer
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H&aufigkeit von 50 — 100% von allen untersuchten Stdmmen produziert. Dies gilt auch
fur 3-Methylfuran. 2-Methyl-1-butanol wurde von den beiden zertifizierten
Laborstammen zu 100% produziert, von Wildstamm 1, 3, 2 zu je 75, 50 und 25%.
2-Pentanon wurde zu 75% von den Laborstdmmen, zu 50% von Wildstamm 2 und zu
25% von den Wildstammen 1 und 3 emittiert. In 75% der Versuchsdurchlaufe
produzierte Wildstamm 1 Pyrazin, die beiden Laborstamme nur in 50% und die beiden
verbleibenden Wildstamme lediglich in 25%. Alle weiteren der 17 nachgewiesenen
MVOC kamen lediglich in 50 oder weniger Prozent der Falle vor. Abbildung 3-2 zeigt ein

Chromatogramm eines Penicillium brevicompactum.
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Abb. 3-2 Chromatogramm Penicillium brevicompactum

3.1.2 Aspergillus versicolor

Abbildung 3-3 zeigt ein beispielhaftes Chromatogramm fir einen Aspergillus versicolor.
Der Vergleich der MVOC-Haufigkeiten bezlglich der 5 untersuchten Stamme der
Gattung Aspergillus versicolor ist in Abb. 3-4 dargestellt. Von Aspergillus versicolor
wurden insgesamt 18 MVOC produziert. Hierbei fielen die Laborstamme auf, da der
Stamm mit der Nummer 10 die geringste Anzahl an MVOC produzierte (nur 8) im
Gegensatz zum Stamm mit der Nummer 9, von welchem 17 MVOC emittiert wurden.

Die Wildstamme produzierten jeweils 12 (Nummer 6 und 7), bzw. 14 (Nummer 8)
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Substanzen. Auch hier existieren keine MVOC, die spezifisch nur von Labor- oder
Wildstammen produziert werden.

2-Ethyl-1-hexanol und 1-Octen-3-ol wurden auch hier immer von allen Stammen
produziert. Alle 3 Wildstamme, sowie ein Laborstamm produzierten 3-Methyl-2-butanol
in 100% der Versuche. Ein Laborstamm produzierte diese Substanze in einem
Versuchsdurchlauf nicht. Ahnliches gilt fiir 3-Octanone, wobei hier ein Wildstamm in
einem Versuchsdurchlauf diese Substanz nicht produzierte, welche ansonsten in allen
Versuchen nachgewiesen werden konnte. 3-Methylfuran wurde von Stamm Nummer 8
nicht  produziert, ansonsten zu 50-100%. 2-Methyl-1-butanol wurde von einem
Wildstamm in allen Versuchen produziert, von den beiden Laborstammen in 80% bzw.
75% der Falle und von den beiden verbleibenden Wildstammen in 50% der
Versuchsdurchlaufe. Ein Wild- und ein Laborstamm produzierten Pyrazin in 75% der
Versuche, ein weiterer Wildstamm mit 67% sowie der dritte mit nur je einem Fall. 2-
Pentanol wurde von einem Wildstamm in 75% der Versuche produziert, von den beiden
Laborstammen sowie einem Wildstamm in jeweils nur einem Versuchsdurchlauf und

vom dritten Wildstamm in keinem Versuch.
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Abb. 3-4 Emissionsspektrum von 5 Aspergillus versicolor Stammen auf
Rauhfasertapete (Vergleich der Haufigkeiten)
Stamm 6 — 8: Wildstamme aus Schadensfallen
Stamm 9 + 10: Zertifizierte Laborstamme

3.1.3 Eurotium amstelodami

Von den unterschiedlichen Eurotium amstelodami Stammen (11 - 13: Wildstamme, 14 +
15: Laborstamme) wurden insgesamt 22 verschiedene MVOC produziert (Abb.3-5).
Hierbei fiel im Vergleich mit den anderen Schimmelpilzen die grof3e Streubreite
unterschiedlicher emittierter MVOC auf. Die Anzahl je Stdmme betrug zwischen 22 und
12 Substanzen, sowohl die maximale, wie auch die minimale Anzahl unterschiedlicher
Substanzen wurden von Wildstammen produziert. Auch hier fiel kein Unterschied in der

Verteilung zwischen Wild- und Laborstamm auf.
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Abb. 3-5 Emissionsspektrum von 5 Eurotium amstelodami Stammen auf
Rauhfasertapete (Verteilung nach Haufigkeiten)
Stamm 11 — 13: Wildstdmme aus Schadensfallen
Stamm 14 + 15: Zertifizierte Laborstamme

Alle Eurotium amstelodami Stdmme produzierten in allen Versuchsdurchlaufen 2-Ethyl-
1-hexanol. 3-Methylfutan und 1-Octen-3-ol wurden von allen Wildstammen, sowie dem
Laborstamm 14 in 100% der Falle produziert, von Laborstamm 15zu 75%, bzw. 50%. 3-
Methyl-2-butanol wurde von einem Wildstamm in 100% der Versuche produziert, von
allen weiteren jeweils nur in 75%. 3-Octanon wurde ebenfalls von je einem Wild- und
Laborstamm in 100% der Falle produziert, vom 2. Laborstamm zu 75% und von den
beiden verbleibenden Wildstammen zu 50 bzw. 67%. 3-Methyl-2-butanon und Pyrazin
produzierte ein Wild- und ein Laborstamm in 75% der Falle, ein weiterer Wildstamm in
67% , der verbleibende Wildstamm in 50% und der Laborstamm 15 in 25% der Falle. 2-

Pentanon wurde von einem Wildstamm in 75% der Falle, einem weiteren in 67% und
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den beiden Laborstammen zu je 50 % produziert. Ein Wildstamm produzierte 2-
Pentanon in keinem der Falle. Ein ahnliches Bild zeigt sich fur 2-Methyl-1-butanol. Dies
wurde von einem Wildstamm in 75% der Versuche, einem zweiten in 67% und je einem
Wild und Laborstamm in 50% der Versuche produziert, wobei hier ein Laborstamm in
keinem der Falle 2-Methyl-1-butanol produzierte. 2-n-Pentylfuran wurde von den beiden
Laborstammen in je 75 bzw. 25% der Félle produziert, von den drei Wildstammen nur in
25- 33% der Versuchsdurchlaufe. Erwadhnenswert ist weiterhin, dass 2-Hexanon von
einem Wildstamm in 67% der Versuche gebildet wird, von den zwei Laborstammen und
einem weiteren Wildstamm jedoch in keinem einzigen Versuchsdurchlauf. Alle weiteren
MVOC wurden nur in 50% der Falle oder seltener produziert. Ein Chromatogramm
eines Eurotium amstelodami ist in Abb. 3-6 dargestellt.
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Abb.3-6 Chromatogramm Eurotium amstelodami

3.1.4 Chaetomium globosum

Abb. 3-7 zeigt die Auswertung nach Haufigkeiten fiir Chaetomium globosum. Mit 23
unterschiedlichen produzierten MVOC ist das Verteilungsspektrum bei Chaetomium
globosum am breitesten geféachert. Die Stamme 16 — 18 sind Wildstdmme, 19 und 20
die Laborstamme. Von den Laborstammen wurden jeweils in Summe 13, bzw. 15
verschiedene MVOC gebildet, von den Wildstdmmen zwischen 16 und 17. Anhand der
Abb. 3-7 erkennt man dieses relativinhomogene Verteilungsmuster. In Abb. 3-8 ist ein

Chromatogramm eines Chaetomium globosum Stammes dargestellt.
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Auch Chaetomium globosum produzierte in fast allen Versuchsdurchlaufen in allen
Stdmme 2-Ethyl-1-hexanol. Lediglich in einem Versuchsdurchlauf eines Laborstammes
wurde es nicht produziert. Sehr auffallig ist, dass 3-Octanon von allen drei
Wildstdammen und einem Laborstamm in allen Versuchen produziert wird, vom zweiten
Laborstamm jedoch in keinem einzigen der Versuchsdurchlaufe. 3-Methyl-2-butanon
wird von allen Chaetomium globosum Stdmmen produziert, von den beiden
Laborstammen und zwei der Wildstamme zu je 100% und von einem Wildstamm in nur

80% der Versuchsdurchlaufe.
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Abb. 3-7 Emissionsspektrum von 5 Chaetomium globosum Stammen auf

Rauhfasertapete (Verteilung nach Haufigkeiten)
Stamm 16 — 18: Wildstamme aus Schadensfallen
Stamm 19 + 20: Zertifizierte Laborstamme
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Ahnliches gilt auch fir 3-Methylfuran, welches von den Wildstammen zu 100%, von den
Laborstammen zu 80% emittiert wurde. 2-Methyl-1-butanol wird von zwei Wildstammen
in allen Versuchsdurchldufen, vom dritten Wildstamm und einem Laborstamm in 80%
der Falle und vom zweiten Laborstamm in 40% der Durchlaufe produziert. Je ein Wild-
und Laborstamm produzieren in allen Versuchen 2-Pentanon, die beiden weiteren
Wildstamme in ca.60% der Falle. Der zweite Laborstamm produzierte 2-Pentanon in
lediglich einem von 5 Versuchsdurchlaufen. 3-Octanol wurde von je einem Wild- und
Laborstamm zu 80% produziert, von den beiden weiteren Wildstammen zu 60 bzw.
40% der Versuche und von einem Laborstamm in keinem der Falle. Die Haufigkeiten,
mit denen 3-Methyl-1-butanol und 3-Methyl-2-butanol produziert wurden schwankten
zwischen 40 bis 80%, die von Dimethylsulfid zwischen 67 und 40%.
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Abb.3-8 Chromatogramm Chaetomium globosum

3.2 Emissionsraten nach Schimmelpilzgattung bzw. -art und -stamm

Im Folgenden sind die produzierten MVOC Mengen flur jeden untersuchten Stamm
tabellarisch dargestellt.

Die Emissionsraten wurden in vier Bereiche Kklassifiziert. Die Werte beziehen sich
hierbei stets auf eine Flache von 200 cm? und ein beprobtes Luftvolumen von 10 Litern,

was der MVOC Menge von 7 Tagen entspricht.
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3.2.1 Penicillium brevicompactum

Penicillium brevicompactum

Stamm 1 2 3 4 5

2-Methylfuran
3-Methylfuran

*k * *k * *

3-Methyl-2-butanon *x *k *k *k *k
3-Methyl-2-butanol *x * * * *x
2-Pentanon * * *

2-Pentanol * * * * *

3-Methyl-1-butanol * * * * *

Pyrazin *x * * * %

2-Methyl-1-butanol * * * * *

Dimethyldisulfid * * *

1-Octen-3-ol *x *kk *kk *x
3-Octanon * * * *

3-Octanol *

2-n-Pentylfuran b * * *

2-Ethyl-1-hexanol b *kk *kk *kk okk
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd *

Tetradecansaurepropylester

Tab. 3-2: Emissionsmengen schematisch von 5 Penicillium brevicompactum
Stammen auf Rauhfasertapete
Stamm 1 — 3: Wildstamme aus Schadensféllen
Stamm 4 + 5: Zertifizierte Laborstamme
*=<10 ng/200cm?/Woche, **=10-100 ng/200cm2/Woche, ***=100-1000
ng/200cm?/Woche, ***=>1000 ng/200cm?/Woche

Aus Tab. 3-2 geht hervor, dass von Penicillium brevicompactum kein MVOC in einer
durchschnittlichen Gré3enordnung von tber 1000ng/200cm2/Woche produziert wurde.
Die hochsten Werte wurden fur 2-Ethyl-1-hexanol ermittelt. In der gleichen Menge
wurde nur noch 1-Octen-3-ol von Wildstamm Nummer 3 sowie von dem Laborstamm
der Nummer 4 produziert. Alle weiteren MVOC konnten nur in deutlich geringeren
Mengen nachgewiesen werden. Hierbei ist zu erwahnen, dass 3-Methyl-2-butanon von
allen Schimmelpilzen zu 10-100ng/200cm2/Woche hergestellt wurde. Insgesamt
erscheinen die Emissionsraten eher homogen. Fur 1-Octen-3-ol kann eine
Schwankungsbreite von nicht nachweisbar bis zu einer Emissionsrate zwischen 100
und 1000ng/200cm?/Woche pro Woche nachgewiesen werden.
Tetradecansaurepropylester wird nur von Pilz 2 und 3, dann jedoch mit einer relativ
grolen Menge (100-1000ng/200cm2/Woche) gebildet. Es besteht kein deutlicher
Unterschied zwischen der Gruppe der Labor und der Wildstamme.
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Pilz 1 1 2 2 3 3 4 4 5 5
Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel.
in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw.
ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in %
2-Methylfuran 0,80 200 0,12 200 0,81 118 0,13 200 n.d. n.d.
3-Methylfuran 30,93 115 8,34 161 12,45 170 1,82 116 1,06 122
3-Methyl-2-butanon 37,35 69 26,62 45 25,73 29 46,36 82 35,61 40
3-Methyl-2-butanol 13,78 72 9,62 77 6,35 119 5,38 115 11,48 51
2-Pentanon n.d. n.d. n.d. n.d. 1,33 200 2,75 152 1,40 188
2-Pentanol 0,97 200 1,54 118 0,34 200 2,78 67 2,64 86
3-Methyl-1-butanol 2,13 200 4,50 129 3,04 125 2,24 200 3,95 121
Pyrazin 32,51 159 3,26 200 6,98 200 3,56 115 8,95 126
2-Methyl-1-butanol 6,06 72 2,05 200 2,33 122 9,26 40 9,34 29
Dimethyldisulfid 0,28 200 0,34 200 0,08 200 n.d. n.d. n.d. n.d.
1-Octen-3-ol n.d. n.d. 15,97 79 336,73 36 140,81 30 80,86 115
3-Octanon 7,77 26 n.d. n.d. 1,50 87 0,52 116 2,64 116
3-Octanol n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 0,36 200 n.d. n.d.
2-n-Pentylfuran 18,97 200 2,65 200 n.d. n.d. 2,83 200 7,09 118
2-Ethyl-1-hexanol 734,93 46 604,86 22 541,64 35 866,05 17 975,13 13
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd n.d. n.d. 2,25 200 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d.
Tetradecansaurepropylester d.d. n.d. 331,43 200 410,15 200 n.d. n.d. n.d. n.d.
Tab.3-3: Mittelwerte in ng/Rohr und relative Standardabweichungen (rel.Stabw.)

in % der produzierten MVOC fur 5 Penicillium brevicompactum Stamme

In Tab. 3-3 sind fur Penicillium brevicompactum Mittelwerte, sowie relative
Standardabweichungen in % angegeben. Die Mittelwerte und Standardabweichungen
beziehen sich jeweils auf 4 Messungen (s.a. Tab. 2-4). Es sei noch einmal an dieser
Stelle darauf hingewiesen, dass sich auf allen Tapetenstiicken ein dichter Pilzrasen
ausgebildet hatte, die genaue Menge der inokkulierten Sporen jedoch nicht bekannt ist.
Zudem muss hier nochmals erwahnt werden, dass auch Rauhfasertapete kein
homogenes Nahrmedium darstellt, sondern die Zusammensetzung der einzelnen
jeweils 100cmz grolR3en Stiicke doch ganz erheblich schwanken kann. In der Diskussion
wird der Versuch unternommen, H&aufigkeit und produzierte Menge in ein Verhaltnis zu
setzen, das eine etwas hohere Aussagekraft hat.

Auffallig sind die teils sehr hohen Standardabweichungen. Eine relative
Standardabweichung von = 200% entstand rechnerisch immer dann, wenn nur in einem
einzigen Versuchsdurchlauf ein  MVOC gebildet wurde. So ist dies z.B. fur
Tetradecansaurepropylester der Fall, was nur von 2 Pilzstammen in jeweils einem
Versuchsdurchlauf, dafur jedoch in einer sehr grof3en Menge produziert wurde. Bei dem
in groBerer Menge und Haufigkeit produziertem 2-Ethyl-1-hexanol sind relativ geringe
relative Standardabweichungen zu erkennen. Pilz 3 und 4 produzierten 1-octen-3-ol in
einer groRBeren Menge, Haufigkeit und Konstanz (d.h. geringe relative
Standardabweichung). In vielen Fallen liegt die relative Standardabweichung deutlich
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Uber der des Probesystemes mit Dotierlésung, d.h. Gber der Messunsicherheit. Das
bedeutet, dass doch eine erhebliche biologische Varianz zu verzeichnen ist.

3.2.2 Aspergillus versicolor

In Tab. 3-4 sind nach dem oben beschriebenen Schema die Emissionsmengen
dargestellt.

Aspergillus versicolor Schematische Mengendarstellung

Stamm 6 7 ) 9 10
2-Methylfuran * * *

3-Methylfuran b i *x ok
3-Methyl-2-butanol ki kid *ok *x *x
2-Pentanol * * * .
3-Methyl-1-butanol * *

Pyrazin b i * * *
2-Methyl-1-butanol * kid * * *
1-Octen-3-ol Hkk ok *kk % -
3-Octanon *k id * * *
3-Octanol * * *

2-n-Pentylfuran * * * *
2-Ethyl-1-hexanol i ik ok ok —

4-Hydroxianisol
2-Ethylhexylacrylat
1-Decanol
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd *
Diphenylsulfid
Tetradecansaurepropylester

* * * *

*k *kk *kk

Tab. 3-4: Emissionsmengen schematisch von 5 Aspergillus versicolor Stammen auf
Rauhfasertapete
Stamm 6 — 8: Wildstamme aus Schadensfallen
Stamm 9 + 10: Zertifizierte Laborstamme

*=<10 ng/200cm?/Woche, **=10-100 ng/200cm?/Woche, ***=100-1000
ng/200cm?/Woche, ****=>1000 ng/200cm2/Woche

In Tab. 3-4 sind nach dem oben beschriebenen Schema die Emissionsmengen
dargestellt. 2-Ethyl-1-hexanol ist mit Gber 1000ng/200cm?/Woche das von Aspergillus
versicolor in der hochsten Menge produzierte MVOC. An zweiter Stelle steht 1-octen-3-
ol, welches von den 3 Wildstammen zu je 100-1000ng/200cm?/Woche abgegeben
wurde, von den zwei Laborstdmmen jedoch nur in der Gré3enordnung zwischen 10 und

100ng/200cm?/Woche. An 3-Methylfuran fallt auf, dass es von allen Schimmelpilzen in
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einer Menge zwischen 10 und 100ng/200cm?/Woche produziert wurde, von
Schimmelpilz 8 jedoch als einzigem Uberhaupt nicht. 3-Methyl-2-butanol wurde von
allen Pilzen mit 10-100ng/200cm2/Woche produziert. Tetradecansaurepropylester
wurde von Pilz 8 und 9 mit 100-1000ng/200cm#/Woche gebildet, von Pilz 7 geringer und
von den Pilzen 6 und 10 nicht. Alle weiteren MVOC wurden in einer Menge unter
100ng/200cm?/Woche produziert.

Im Folgenden sind auch fur Aspergillus versicolor relative Standardabweichungen und
Mittelwerte in ng/Rohr angegeben (Tab.3-5). Auch hier fallen, wie schon zuvor beim
Penicillium brevicompactum die teilweise sehr hohen Standardabweichungen auf. Von
Pilz 7 und 9 lagen jeweils 5 Versuchsergebnisse vor, so dass die relative
Standardabweichung auf 224% anstieg, sofern das MVOC in nur einem einzigen
Versuch gebildet wurde. Unterschiede zwischen den Wild- und Laborstammen lassen

sich nicht ableiten.

Pilz 6 6 7 7 8 8 9 9 10 10
Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel.
in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw.
ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in %
2-Methylfuran 1,25 146 n.d. n.d. 2,83 81 0,95 139 n.d. n.d.
3-Methylfuran 47,11 121 54,74 81 n.d. n.d. 29,20 108 54,30 76
3-Methyl-2-butanol 13,64 28 15,39 44 18,01 44 11,61 101 11,74 22
2-Pentanol 2,08 73 n.d. n.d. 0,97 200 0,64 224 0,56 200
3-Methyl-1-butanol n.d. n.d. 0,57 245 n.d. n.d. 2,28 224 n.d. n.d.
Pyrazin 13,70 92 10,40 105 2,61 200 2,01 224 5,38 136
2-Methyl-1-butanol 4,26 123 13,24 186 9,33 17 8,99 99 7,53 73
1-Octen-3-ol 370,42 54 181,97 132 146,86 43 78,20 132 53,20 62
3-Octanon 16,94 42 17,14 104 8,34 100 5,97 112 4,91 17
3-Octanol 0,84 200 0,86 245 n.d. n.d. 0,50 224 n.d. n.d.
2-n-Pentylfuran 2,77 200 4,55 245 3,66 200 1,52 224 n.d. n.d.
2-Ethyl-1-hexanol 1811,55 13 1480,74 31 1384,38 15 1272,68 26 1721,15 26
4-Hydroxianisol n.d. n.d. n.d. n.d. 5,55 200 n.d. n.d. n.d. n.d.
2-Ethylhexylacrylat 1,60 200 1,54 145 1,35 200 2,84 93 n.d. n.d.
1-Decanol n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 0,21 224 n.d. n.d.
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd n.d. n.d. n.d. n.d. 0,29 200 0,05 224 n.d. n.d.
Diphenylsulfid n.d. n.d. n.d. n.d. 0,60 200 0,33 224 n.d. n.d.
Tetradecansaurepropylester n.d. n.d. 15,61 245 358,93 200 287,33 224 n.d. n.d.
Tab.3-5: Mittelwerte in ng/Rohr und relative Standardabweichungen (rel.Stabw.)

in % der produzierten MVOC fiur 5 Aspergillus versicolor Stamme
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3.2.3 Eurotium amstelodami

Eurotium amstelodami

Stamm 11 12 13 14 15
Dimethylsulfid ok ok *x
2-Methylfuran ek ok

3-Methylfuran kk ok *kx *x Jxx
3-Methyl-2-butanon *x *x *k *x *k
3-Methyl-2-butanol * * *x * *
2-Pentanon *% *x * %
2-Pentanol * * * *
3-Methyl-1-butanol ok * *x *x *k
Pyraz' n *% *% ** *% *
2-Methyl-1-butanol b * *k *x

Dimethyldisulfid * * * * ok
2-Hexanon * *

1-Octen-3-ol kkk koo ok Kxxk kk
3-Octanon i * *x * *x
3-Octanol b *
2-n-Pentylfuran *x *x *k *k *
2-Ethyl-1-hexanol ek ek ok ok Sk
4-Hydroxianisol x*

2-Ethylhexylacrylat * *
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd *

Diphenylsulfid * *

Tetradecanséurepropylester ki ok ok

Tab. 3-6: Emissionsmengen schematisch von 5 Eurotium amstelodami Stdmmen
auf Rauhfasertapete
Stamm 11 — 13: Wildstamme aus Schadensféllen
Stamm 14 + 15: Zertifizierte Laborstamme
*=<10 ng/200cm?/Woche, **=10-100 ng/200cm2/Woche, ***=100-1000
ng/200cm?/Woche, ***=>1000 ng/200cm?/Woche

In Tab. 3-6 sind schematisch die Emissionsmengen der 5 Eurotium amstelodami -
Stamme dargestellt. 2-Ethyl-1-Hexanol wurde hier von allen Stammen, bis auf
Schimmelpilz 15 (100-1000ng/200cm?/Woche) mit uber 1000ng/200cm?/Woche
produziert. Ahnlich hohe Emissionswerte konnten noch fiir 1-Octen-3-ol nachgewiesen
werden, wobei hier Schimmelpilz 11,12 und 14 Gber 1000ng/200cm3/Woche und die
Schimmelpilze 13 und 15 knapp darunter abgaben. 3-Octanon wurde vom Wildstamm
mit der Nummer 11 in einer Gré3enordnung zwischen 100 bis 1000ng/200cm2/Woche
produziert, von den Schimmelpilzen Nummer 12 und 14 im Gegensatz dazu nur zu
unter 10ng/200cm?/Woche pro Woche. Schimmelpilz 11 produzierte zudem

Dimethylsulfid, 2-Methylfuran und 3-Methylfuran in &hnlich hohen Mengen wie 3-
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Octanon. Weiterhin wurde 3-Methylfuran von Schimmelpilz 15 sowie 2-Methylfuran und
3-Methylfuranvon Schimmelpilz 13 zu 100 — 1000ng/200cm2/Woche emittiert. Bei den
drei zuletzt besprochenen Stoffen fallt die Inhomogenitat zwischen den Stammen auf,
jedoch lasst sich auch hier keine Abhangigkeit vom Kriterium des Labor- oder
Wildstammes ausmachen. Die weiteren MVOC wurden in geringeren Mengen als 100
ng/200cm3/Woche emittiert. Eurotium amstelodami Stamme wiesen haufiger hdhere

Mengen an MVOC auf als Penicillium oder Aspergillus Stamme.

Pilz 11 11 12 12 13 13 14 14 15 15
Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel.
in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw.
ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in %
Dimethylsulfid 108,46 176 n.d. n.d. 42,01 173 n.d. n.d. 89,26 198
2-Methylfuran 291,29 200 n.d. n.d. 201,25 173 n.d. n.d. n.d. n.d.
3-Methylfuran 264,27 103 38,64 162 156,05 164 37,66 161 104,04 84
3-Methyl-2-butanon 25,74 125 10,25 142 31,45 90 11,96 70 11,56 200
3-Methyl-2-butanol 8,61 68 7,41 80 12,18 64 9,87 67 9,66 93
2-Pentanon 13,60 73 n.d. n.d. 32,63 153 4,78 141 7,77 200
2-Pentanol 1,42 200 1,66 200 3,14 173 1,06 200 n.d. n.d.
3-Methyl-1-butanol 26,69 115 9,23 200 22,05 173 27,93 127 12,24 200
Pyrazin 32,17 105 13,19 158 46,90 122 72,62 71 9,30 200
2-Methyl-1-butanol 16,66 141 3,21 117 22,63 141 24,06 156 n.d. n.d.
Dimethyldisulfid 1,41 200 0,08 200 1,14 173 3,09 147 162,60 200
2-Hexanon 0,61 200 n.d. n.d. 5,85 112 n.d. n.d. n.d. n.d.
1-Octen-3-ol 1045,26 112 1013,51 44 795,28 24 1331,90 105 110,01 120
3-Octanon 237,51 190 3,34 119 27,35 135 8,12 87 23,71 90
3-Octanol 72,37 190 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 1,11 200
2-n-Pentylfuran 26,53 200 21,75 200 15,53 173 14,96 161 4,95 200
2-Ethyl-1-hexanol 1491,93 57 1073,07 48 1092,68 97 2543,16 59 377,55 115
4-Hydroxianisol 44,47 200 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d.
2-Ethylhexylacrylat 1,95 200 n.d. n.d. n.d. n.d. 1,81 200 n.d. n.d.
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd 1,10 200 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d.
Diphenylsulfid 0,60 126 n.d. n.d. 0,12 173 n.d. n.d. n.d. n.d.
Tetradecansaurepropylester 84,91 200 n.d. n.d. n.d. n.d. 76,14 200 148,09 200
Tab.3-7: Mittelwerte in ng/Rohr und relative Standardabweichungen (rel.Stabw.)

in % der produzierten MVOC fur 5 Eurotium amstelodami Stamme

Analog zu Penicillium brevicompactum und Aspergillus versicolor sind auch hier in Tab.
3-7 die Mittelwerte und relativen Standardabweichungen angegeben. Im Durchschnitt
sind die relativen Standardabweichungen jedoch noch héher als bei den beiden
erstgenannten Schimmelpilzen. 1-octen-3-ol und 2-Ethyl-1-hexanol zeigen trotz hoher
durchschnittlicher Mengen noch relativ moderate Schwankungsbreiten, wobei auch dies
wieder deutlich zwischen den einzelnen Pilzen differiert und keine prinzipiellen

Unterschiede zwischen Labor- und Wildstammen erkennen lasst.
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3.2.4 Chaetomium globosum

Chaetomium globosum:

Stamm 16 17 18 19 20
Dimethylsulfid *k ki ok *k *x
3-Methylfuran ok *k kkk *x *k
3-Methyl-2-butanon *x *k *k *k *k
3-Methyl-2-butanol * * kkkk * *
2-Pentanon * * * * *
2-Pentanol * * * * *
3-Methyl-1-butanol *x *k *k *k *k
Pyrazin *% * *
2-Methyl-1-butanol * *k *x * *
1-Pentanol *%

2-Hexanon * * *
3-Methoxy-1-butanol *
1-Hexanol * *x

2-Heptanon *

1-Octen-3-ol *

3-Octanon kk *kk *kk *okk
3-Octanol *k *x *k o
2-n-Pentylfuran * * *

2-octanol * * * *
2.Ethy|_1_hexan0| *kkk *kkk *kk *kk *kk
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd * *

Diphenylsulfid * * *
Tetradecansaurepropylester *k

Tab. 3-8: Emissionsmengen schematisch von 5 Chaetomium globosum Stdammen
auf Rauhfasertapete
Stamm 16 — 18: Wildstdmme aus Schadensfallen
Stamm 19 + 20: Zertifizierte Laborstamme
*=<10 ng/200cm?/Woche, **=10-100 ng/200cm2/Woche, ***=100-1000
ng/200cm?/Woche, ***=>1000 ng/200cm?/Woche

Auch von Chaetomium globosum (Tab. 3-8) wurde 2-Ethyl-1-Hexanol in den héchsten
Konzentration produziert (*** - **) Zudem emittierte der Wildstamm 18 im
Durchschnitt 3-Methylfuran sowie 3-Methyl-2-butanol in einer Menge von Uber 1000
ng/200cm3/Woche. Von den weiteren Chaetomium Stammen wurden diese MVOC
haufig sogar nur in einer Menge unter 10ng/200cm?/Woche gebildet. 3-Octanon wurde
von den drei Wildstdmmen, sowie einem Laborstamm zu 100-1000ng/200cm2/Woche
emittiert, von dem zweiten Laborstamm jedoch Uberhaupt nicht. Die weiteren MVOC
wurden in geringeren Mengen emittiert. Die Verteilung Uber die unterschiedlichen
Schimmelpilzstamme lasst keine Unterscheidung zwischen Labor- und Wildstammen

ZU.

48



Pilz 16 16 17 17 18 18 19 19 20 20
Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel. Mittelwert rel.
in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw. in Stabw.
ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in % ng/Rohr in %
Dimethylsulfid 32,13 115 73,76 132 20,83 138 23,04 103 17,79 137
3-Methylfuran 80,22 98 72,92 107 44406,55 223 10,81 74 16,61 114
3-Methyl-2-butanon 17,39 43 26,11 17 32,54 57 21,86 18 20,76 66
3-Methyl-2-butanol 4,01 82 5,55 101 8755,06 223 8,28 59 2,96 138
2-Pentanon 1,95 114 5,80 39 4,79 101 8,06 56 0,26 160
2-Pentanol 0,43 245 2,10 138 0,68 224 0,93 144 0,55 224
3-Methyl-1-butanol 21,99 124 24,19 110 31,36 82 13,59 157 37,27 116
Pyrazin 1,24 245 3,13 224 n.d. n.d. 6,45 224 n.d. n.d.
2-Methyl-1-butanol 9,17 63 15,89 81 14,05 62 6,27 159 9,56 82
1-Pentanol n.d. n.d. n.d. n.d. 14,07 224 n.d. n.d. n.d. n.d.
2-Hexanon n.d. n.d. 0,60 172 1,56 193 0,30 224 n.d. n.d.
3-Methoxy-1-butanol n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 1,72 224
1-Hexanol n.d. n.d. 3,22 224 33,53 224 n.d. n.d. n.d. n.d.
2-Heptanon n.d. n.d. n.d. n.d. 0,70 224 n.d. n.d. n.d. n.d.
1-Octen-3-ol 0,35 245 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d.
3-Octanon 221,74 42 260,87 66 152,33 71 n.d. n.d. 143,44 77
3-Octanol 42,53 80 84,07 118 29,67 140 n.d. n.d. 30,32 107
2-n-Pentylfuran 0,21 245 1,78 162 n.d. n.d. 2,58 110 n.d. n.d.
2-octanol 1,37 245 4,55 224 2,03 224 n.d. n.d. 4,72 139
2-Ethyl-1-hexanol 1169,13 36 1060,48 54 919,20 33 945,93 87 761,15 62
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd 0,49 245 n.d. n.d. 0,07 224 n.d. n.d. n.d. n.d.
Diphenylsulfid 0,25 245 n.d. n.d. n.d. n.d. 0,12 224 0,07 224
Tetradecansaurepropylester n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 28,10 224
Tab.3-9: Mittelwerte in ng/Rohr und relative Standardabweichungen (rel.Stabw.)

in % der produzierten MVOC fir 5 Chaetomium globosum Stamme

Die hohen relativen Standardabweichungen (Tab.3-9) von bis zu 245%, bzw. 224%
sind wieder mathematisch bedingt, da das entsprechende MVOC in den hier 6 bzw. 5
Versuchsdurchlaufen jeweils nur ein einziges Mal produziert wurde. Besonders Auffallig
sind hier die extrem hohen Mittelwerte von Pilz 18 bzgl. 3-Methylfuran (221941
ng/200cm?/Woche) und 3-Methyl-2-butanol (43754 ng/200cm?/Woche). Nur in einem
einzigen Versuchsdurchlauf kam es zu diesen sehr hohen Werten. Eine
mikrobiologische Kontamination konnte ausgeschlossen werden. Die weiteren MVOC
Mengen dieses Versuches lagen alle in einem, mit den anderen Versuchsdurchlaufen

dieses Pilzes vergleichbaren Rahmen.

3.3 MVOC-Haufigkeiten bei den vier untersuchten Schimmelpilzgattungen

Zum Vergleich der MVOC-Haufigkeiten der vier Schimmelpilzgattungen wurden die
ermittelten Haufigkeiten der jeweils finf untersuchten Stamme zusammengefasst, d.h.

die Anzahl der positiven Vorkommnisse wurde durch die Gesamtzahl der
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durchgefuhrten Versuche geteilt, unabhéngig von der Menge der produzierten MVOC.
Die Ergebnisse hierzu sind in Tab. 3-10 dargestellt.

Von den insgesamt analysierten 38 als MVOC bekannten Substanzen konnten lediglich
28 oberhalb der Nachweisgrenze in unterschiedlicher Haufigkeit detektiert werden.
2-Ethyl-1-hexanol wurde von allen Schimmelpilzgattungen zu einem sehr hohen
Prozentsatz (96,2 bis 100%) produziert. Aspergillus versicolor produzierte auch 1-
Octen-3-ol in allen Versuchsdurchlaufen, im Gegensatz dazu steht Chaetomium
globosum mit lediglich 3,9%. Penicillium brevicompactum und Eurotium amstelodami
produzierten 1-Octen-3-ol in 70 bzw. 89,5% der Falle. Ahnlich starke
Schwankungsbreiten ergeben sich fur 3-Methyl-2-butanon. Dies wird allerdings
Uberhaupt nicht (0%) von Aspergillus versicolor produziert, wohingegen Penicillium
brevicompactum dies in 100% der Versuche emittierte. Nahezu gleich haufig zu 96,2%

emittierte dies auch Chaetomium globosum, Eurotium amstelodami zu 57,9%.

Haufigkeit in % Haufigkeit in % Haufigkeit in % Haufigkeit in %
Penicillium Aspergillus Eurotium Chaetomium

MvOC brevicompactum versicolor amstelodamii globosum
Dimethylsulfid n.d. n.d. 26,3 53,9
2-Methylfuran 15,0 30,4 10,5 n.d.
3-Methylfuran 50,0 65,2 94,7 92,3
3-Methyl-2-butanon 100,0 n.d. 57,9 96,2
3-Methyl-2-butanol 70,0 95,7 79,0 61,5
2-Pentanon 20,0 n.d. 42,1 69,2
2-Pentanol 50,0 26,1 21,1 26,9
3-Methyl-1-butanol 40,0 8,7 36,8 61,5
Pyrazin 45,0 52,2 57,9 115
2-Methyl-1-butanol 70,0 69,6 47,4 80,8
Dimethyldisulfid 10,0 n.d. 26,3 n.d.
1-Pentanol n.d. n.d. n.d. 3,9
2-Hexanon n.d. n.d. 15,8 19,2
3-Methoxy-1-butanol n.d. n.d. n.d. 3,9
1-Hexanol n.d. n.d. n.d. 7,7
2-Heptanon n.d. n.d. n.d. 3,9
1-Octen-3-ol 70,0 100,00 89,5 3,9
3-Octanon 55,0 95,7 79,0 80,8
3-Octanol 5,0 13,0 15,8 53,9
2-n-Pentylfuran 25,0 17,4 36,8 23,1
2-octanol n.d. n.d. n.d. 19,2
2-Ethyl-1-hexanol 100,0 100,0 100,0 96,2
4Hydroxianisol n.d. 4,4 5,3 n.d.
2-Ethylhexylacrylat n.d. 34,8 10,5 n.d.
1-Decanol n.d. 4,4 n.d. n.d.
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd 5,0 4.4 5,3 3,9
Diphenylsulfid n.d. 8,7 10,5 7,7
Tetradecansaurepropylester 10,0 13,0 15,8 3,9

Tab. 3-10  Haufigkeiten der MVOC Produktion im Vergleich der
Schimmelpilzgattungen
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Von allen Gattungen wurde 3-Methylfuran gebildet. Zu Gber 90% von Chaetomium
globosum und Eurotium amstelodami, zu 65,2% von Aspergillus versicolor und in der
Halfte der Falle von Penicillium brevicompactum. Im Durchschnitt sogar noch etwas
haufiger wurde 3-Methyl-2-butanol gebildet. Chaetomium emittierte dieses MVOC in
61,5% der Falle, Aspergillus in 95,7%. Dazwischen lagen mit 70% bzw. 79% Penicillium
und Eurotium. In ahnlichen Schwankungsbereichen lagen auch die Werte fir 3-Octanon
sowie 2-Methyl-1-butanol. Ersteres wurde in 55% (Penicillium) bis 96% (Aspergillus) der
Versuchsdurchlaufe emittiert, letzteres in 47% (Eurotium) bis 81% (Chaetomium).

Einige Substanzen scheinen eine gewisse Gattungsspezifitat zu besitzen. Sie wurden in
nur jeweils einer Gattung zu Uber 50% der Falle nachgewiesen, in den weiteren
Gattungen nur zu ca. 25% oder deutlich darunter. Dies ist fir Chaetomium globosum 3-
Octanol der Fall. Bei Penicillium brevicompactum trifft dies fur 2-Pentanol zu.

Alle weiteren nachgewiesenen MVOC wurden in zumeist unter 50% der Falle
nachgewiesen. 1-Pentanol, 1-Hexanol, 2-Heptanon und 2-Octanol wurden lediglich von
Chaetomium globosum produziert, 1-Decanol lediglich von Aspergillus versicolor.

Allerdings lagen die Haufigkeiten auch hier bei jeweils unter 10%.

3.4 MVOC Emissionsraten der vier untersuchten Schimmelpilzgattungen

Im Folgenden ist die durchschnittliche Menge der produzierten MVOC als tabellarische
Darstellung (Tab. 3-11) gezeigt. Sie bezieht sie auf eine beprobte Flache von 200 cm?
bei einer Beprobungszeit von einer Woche.

Die hdchsten Konzentrationen im Durchschnitt wurden fur 2-Ethyl-1-hexanol gefunden.
Sie lagen fur Aspergillus versicolor und Eurotium amstelodami bei Gber 1000
ng/200cm3/Woche, fir Penicilium brevicompactum und Chaetomium globosum
zwischen 100 bis 1000 ng/200cm?/Woche. Mit einer MVOC Menge uber 1000
ng/200cm?/Woche wurden des weiteren lediglich noch 3-Methylfuran und 3-Methyl-2-
butanol von Chaetomium globosum emittiert. Hierbei wurde 3-Methylfuran von Eurotium
immerhin auch mit 100— 1000 ng/200cm?/Woche, von Aspergillus und Penicillium
jedoch lediglich in einer Menge von 10-100 ng/200cm?/Woche gebildet. 3-Methyl-2-
butanol wurde von Aspergillus nur mit 10-100 ng/200cm2/Woche, von Penicillium und
Eurotium mit unter 10 ng/200cm?Woche gebildet. 1-Octen-3-ol wurde in einer

GréfRenordnung von 100-1000 ng/200cm2/Woche von Penicillium brevicompactum,
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Aspergillus versicolor und Eurotium amstelodami emittiert, von Chaetomium globosum

hingegen von lediglich unter 10 ng/200cm#Woche. Weiterhin produzierte Chaetomium

globosum 3-Octanon in einer Menge von 100-1000 ng/200cm?/Woche, wohingegen

dies von den anderen Gattungen mit maximal 100 ng/200cm2/Woche gebildet wurde.

Alle weiteren Substanzen wurden in Groéfienordnungen unter 100 ng/200cm?/Woche

produziert.

Penicillium
Schimmelpilz brevicompactum

Dimethylsulfid

2-Methylfuran

3-Methylfuran *x
3-Methyl-2-butanon *x
3-Methyl-2-butanol *
2-Pentanon
2-Pentanol
3-Methyl-1-butanol *
Pyrazin
2-Methyl-1-butanol *
Dimethyldisulfid *
1-Pentanol

2-Hexanon

3-Methoxy-1-butanol

1-Hexanol

2-Heptanon

1-Octen-3-ol o
3-Octanon
3-Octanol
2-n-Pentylfuran
2-octanol
2-Ethyl-1-hexanol ok
4-hydroxianisol

2-Ethylhexylacrylat

1-Decanol

2,4,6-Trimethylbenzaldehyd *
Diphenylsulfid

Tetradecansaurepropylester ok

Aspergillus
versicolor

*%

*%

*kk

Eurotium
amstelodami

*%

*%

*kk

*%

*%

**

*%

**

*%*

*kk

**

*%*

k%

*kkk

*%*

Chaetomium
globosum
*%

*kkk
*%

*kkk

*%

**

*k*k

*%*

*k*k

Tab. 3-11: Emissionsmengenvergleich  innerhalb  einer Wochezwischen den
Schimmelpilzgattungen
*=<10 ng/200cm?/Woche, **=10-100 ng/200cm2/Woche, ***=100-1000
ng/200cm?/Woche, ***=>1000 ng/200cm?/Woche
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3.5 Leerwerte

In der Folgende Tabelle (Tab.3-12) sind die mittleren Leerwerte des Systemes
aufgefuhrt. Hierbei wurden die Werte in einem System mit Tapete und Flissigkeit
ermittelt. Die angegebenen Mittelwerte mit Tapete wurden, wie in 2.12 beschrieben von
den ermittelten Emissionen subtrahiert. Weiterhin ist die entsprechende, relative
Standardabweichung zu den Leerwerten angegeben. In Summe wurden 16 Messungen
in die Berechnung einbezogen. Sollte ein MVOC in nur einem einzigen Versuch

vorgekommen sein, so ergibt sich eine relative Standardabweichung von 400%.

Mittelwert relative
in Standardabweichung

ng/Rohr in %
Dimethylsulfid 0,11 224
2-Methylfuran 3,33 48
3-Methylfuran 0,67 39
3-Methyl-2-butanon 10,12 86
3-Methyl-2-butanol 0,00 n.d.
2-Pentanon 9,96 82
2-Pentanol 0,00 n.d.
3-Methyl-1-butanol 0,00 n.d.
Pyrazin 12,76 57
2-Methyl-1-butanol 0,04 400
Dimethylsulfid 10,35 289
1-Pentanol 86,63 74
2-Butanonoxim 0,00 n.d.
2-Hexanon 7,57 55
3-Methoxy-1-butanol 0,00 n.d.
Furfural 255,95 73
Dimethylsulfoxid 0,00 n.d.
1-Hexanol 21,92 64
2-Heptanon 21,49 62
1-Heptanol 30,97 69
1-Octen-3-ol 14,66 59
3-Octanon 0,62 294
3-Octen-2-ol 0,00 n.d.
3-Octanol 0,00 n.d.
2-n-Pentylfuran 38,34 57
2-octanol 0,03 400
2-Ethyl-1-hexanol 107,69 41
cis-3-Octen-1-ol 0,00 n.d.
t-2-Octen-1-ol 1,31 400
1-Octanol 37,12 59
1-Nonanol 14,42 65
4-Hydroxianisol 0,00 n.d.
2-Ethylhexylacrylat 3,60 116
1-Decanol 2,94 261
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd 0,08 400
Diphenylsulfid 0,15 270
Diisobutyladipat 0,00 n.d.
Tetradecansaurepropylester 1,78 194

Tab. 3-12:  Mittlere Leerwerte des Beprobungssystemes mit Tapete (in ng/Rohr) und
entsprechende relative Standardabweichungen (in %)
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Bei allen Versuchen wurde im Nachhinein sichergestellt, dass keine Mikrobiologische

Kontamination vorlag. Umso interessanter ist es zu sehen, wie viele “MVOC" bereits als

normale VOC in einem nicht kontaminierten System zu finden waren. Aufgrund der

hohen Werte von Furfural, die sich auch in einem System ohne Tapete und Flussigkeit

nachweisen liel3en, wurde von einer Emission innerhalb des Systemes ausgegangen,

weswegen Furfural von den weiteren Analysen ausgeschlossen wurde. Abb. 3-9 zeigt

beispielhaft ein Leerwert Chromatogramm.
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Abb.3-9: Chromatogramm Leerwert des ersten Durchlaufes
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4 Diskussion

Zunachst erfolgt in diesem Teil eine Diskussion der eigenen Ergebnisse mit der
vorhandenen Literatur. Hierbei wird zunachst auf einzelne Schimmelpilzgattungen und
die von ihnen produzierten MVOCs eingegangen. Dies kann nicht erfolgen, ohne auf die
Substratspezifitat und den Einfluss der Kultivierungsbedingungen einzugehen. In der
Folge werden dann Unterschiede zwischen Wild- und Laborstammen, sowie die
Variationsbreiten innerhalb der Wiederholungsversuche diskutiert. Die Zuverlassigkeit
und Konstanz in der Produktion eines MVOC ist insbesondere dann wichtig, wenn es
um die Eingruppierung eines MVOC als Markersubstanz geht, d.h. Menge und
Haufigkeit der Produktion sollten beide auf einem hohen Niveau liegen. Zuletzt soll der
Schritt aus dem Labor in die Praxis vollfihrt werden. Hierzu werden zunachst
Innenraumquellen fir MVOC aufgezeigt, anschlieRend soll anhand einer Hochrechnung
von den in den Laborversuchen ermittelten Emissionsraten auf eine

Innenraumluftkonzentration geschlossen werden.

Fischer et al. (1999) wiesen in Versuchen mit jeweils zwei unterschiedlichen
Wildstammen von insgesamt 13 luftgetragenen Schimmelpilzen, darunter auch
Penicillium brevicompactum und Aspergillus versicolor, auf YES Agar (yeast extract
sucrose agar) 2-Methyl-1-propanol, 2-Methyl-1-butanol und 3-Methyl-1-butanol in hohen
Mengen fur fast alle Stamme nach. 1-Octen-3-ol wurde von 4 Pilzen, darunter
Aspergillus versicolor und Penicillium brevicompactum produziert. In unserer
Versuchsreihe wurden 2-Methyl-1-butanol und 3-Methyl-1-butanol von Aspergillus und
Penicillium brevicompactum in nur sehr geringen Mengen und Haufigkeiten produziert.
Chaetomium globosum produzierte 3-Methyl-1-butanol in allen Versuchen, jedoch in
geringer Menge. 1-Octen-3-ol wurde von einem Penicillium Stamm nicht produziert und
nur sehr selten und wenig von Chaetomium. In den Versuchen von Fischer et al. (1999)
zeigten Aspergillus versicolor und Penicillium brevicompactum ein relativ geringes
Spektrum an MVOC. Dies konnte von uns bestatigt werden. Zudem wurde von Fischer
et al. (1999) ein unterschiedliches MVOC-Spektrum im Vergleich der beiden Penicillium
brevicompactum Stamme beschrieben, wobei er dies durch Schwierigkeiten bei der

Klassifizierung frischer Wildstammisolate zurtickfiihrte. Bereits an anderer Stelle hatten
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sie (1998) zuvor gezeigt, dass die Pilzstamme eine hohe qualitative Ubereinstimmung
zeigten, die produzierten Mengen jedoch teilweise stark schwanken konnten.

In einem Vergleich von neun Aspergillus versicolor Wildstammen, die auf einem
Spezialagar, der besonders die Produktion von Terpenen férdert, konnten Wilkins et al.
1999 groRRe Unterschiede im MVOC-Spektrum aufzeigen. Am haufigsten (7 von 9
Stammen) wurden dabei 3-Methylfuran, 1,3-Octadien, 3-Octanon und 1-Octen-3-ol
produziert. Die MVOC-Variationsbreite war in diesem Versuch noch groR3er als in den
von uns durchgefuhrten Untersuchungen. 2-Ethyl-1-hexanol wurde durch Wilkins et al.
nicht bestimmt.

Horner et al. (1999) verglichen je drei Wildstimme von Alternaria alternata,
Cladosporium sphaerospermum, Aspergillus niger, Aspergillus versicolor, Penicillium
chrysogenum und  Penicillium  brevicompactum  miteinander, wobei als
Wachstumsmedium  Malzextraktagar verwendet wurde. Indem in  jeder
Inkubationskammer 200 beimpfte Petrischalen eines Stammes verwendet wurden,
waren Unterschiede innerhalb eines Stammes nicht aufzeigbar. In diesen Versuchen
wurden nur eine sehr geringe Anzahl unterschiedlicher MVOC detektiert, hdchstens
jedoch sieben. Aspergillus versicolor produzierte hier 2-Hexanon und 2-Octen-1-ol in
allen drei Stammen, 1-Octen-3-ol wurde nur von zwei der drei Stamme produziert. Die
drei Penicillium brevicompactum Stdmme produzierten alle 2-Heptanon, 1-Octen-3-ol
und 2-Octen 1-ol, sowie noch ein bis zwei weitere, variable MVOC. In allen 6 getesteten
Spezies zeigten sich deutliche Unterschiede in der Menge der produzierten MVOC. Nur
Aspergillus niger produzierte 3-Methylfuran, welches in unseren Versuchen deutlich

haufiger und auch fur Aspergillus versicolor nachgewiesen werden konnte.

Sicherlich muss beim Vergleich dieser Studien auf die Substratspezifitat der MVOC
Produktion hingewiesen werden (Wilkins et al. 2000, Korpi et al. 1998, Kiviranta et al.
1998, Sunesson et al. 1996). Wilkins et al. (2000) verglichen benutzte Gipswande,
Kartonplatten und einen die Bildung von Terpenen unterstitzenden Spezialagar.
Verwendete Pilze waren Stachybotris chartarum, Penicillium chrysogenum und
Aspergillus versicolor. Allerdings verwendeten sie auf dem Spezialagar andere Stamme
als auf den Baumaterialien. Es ergaben sich deutliche Unterschiede zwischen den

Spezies, sowie auch den verwendeten Materialien. Die Anzucht auf dem
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Spezialmedium erbrachte zwischen den Spezies so grol3e Unterschiede im MVOC
Spektrum, dass die Mdglichkeit der Pilzidentifikation anhand des MVOC Spektrums
mdglich war. Ahnliche Uberlegungen, Pilze anhand ihrer spezifischen MVOC
,Fingerprints“ zu identifizieren hatten auch schon Fischer et al. (2000) gedul3ert. Hierzu
wurde eine Liste mit speziesspezifischen MVOC vorgelegt. Aspergillus versicolor
produzierte hiernach 1-(3-Methylphenyl)-ethanon sowie 6-Methyl-2-heptanon. Viele der
in diesem Versuch angegebenen MVOC wurden in der hier vorliegenden Arbeit nicht
nachgewiesen. Die Ergebnisse basierten auf je zwei Stammen einer Spezies, gezichtet
auf YES-Agar. Insgesamt wurden 11 Spezies untersucht. Fir Penicillium
brevicompactum konnten keine Markersubstanzen gefunden werden. Aus unseren
Versuchen heraus lassen sich fur keine der vier getesteten Spezies solche direkten
speziesspezifischen Markersubstanzen finden. Es erscheint sogar aufgrund der gro3en
Variabilitat innerhalb eines Stammes und zusatzlich zwischen den Stammen einer
Spezies das Vorhandensein solcher Substanzen unwahrscheinlich. Zumindest muss
ihre Reproduzierbarkeit skeptisch betrachtet werden. Wilkins et al. (2003) halten das
Verfahren der MVOC Analyse in Innenraumen zum Nachweis von Aspergillus versicolor
fur zu unzuverlassig, nachdem Aspergillus versicolor auf einem Agar, der die Holz
Hauptbestandteile Zellulose, Xylan und Lignin enthielt, keine charakteristischen MVOC
produzierte.

Pilze produzieren zu unterschiedlichen Zeiten ihres Wachstumszyklusses ein
unterschiedliches MVOC Spektrum (Horner et al. 1999). Aus diesem Grunde wurde in
dieser Studie eine Beprobungszeit von einer Woche gewahlt, so dass die daraus
resultierenden Schwankungen vermindert werden konnten.

Jeder einzelne Bestandteil der Kultivierung verandert also das produzierte MVOC-
Spektrum. Substrat, Zeitdauer und Phase der Kultivierung spielen, wie oben gezeigt
eine wichtige Rolle. Korpi et al. 1997 konnten zeigen, dass auch die relative Feuchte
einen Einfluss auf das produzierte MVOC Spektrum hat. So wurde bei hoherer
Feuchtigkeit in Hausstaub z.B. kein 2-pentanon gebildet, daftir aber 1-octen-3-ol, das
bei geringer Feuchte nicht gebildet wurde. Im tbrigen wurde in dieser Studie auch 2-
ethyl-1-hexanol in grof3eren Mengen gebildet. Auch auf verschiedenen Baumaterialien
konnte dieser Einfluss der relativen Feuchte (Korpi et al. 1998) gezeigt werden.
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4.1 Vergleich der Wild- und Laborstamme

Ein Ziel dieser Studie war es zu klaren, ob ein Unterschied im MVOC Emisionsspektrum
zwischen Labor- und Wildstammen von Schimmelpilzen besteht. In bisherigen Studien
wurden teilweise Isolate aus direkten Schadensféllen verwendet, z.B. Pasanen et al.
1997, Wilkins et al. 2000 oder Fischer et al. 1999. Alternativ wurden Isolate aus
bekannten Stammsammlungen verwendet, so z.B. Korpi et al. 1998, Sunesson et al.
1996, Kiviranta 1998. In einigen Arbeiten lasst sich nicht genau klaren, welchen
Ursprung der einzelne Pilz hat, z.B. Geh (2000). Keller (2001) verwendete teilweise
Labor- und teilweise Wildstamme. Betrachtet man nun die Moglichkeit, dass sich
Schimmelpilze aus kultivierten Sammlungen im Laufe vieler Uberimpfungen verandern
kobnnen und Uber viele Generationen nicht natirliche Wachstumsvoraussetzungen
vorfinden, so muss auch die Mdglichkeit in Betracht gezogen werden, dass sich das
emittierte MVOC Spektrum verandern kann.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte gezeigt werden, dass sich in keiner der 4
Pilzgattungen MVOC feststellen lie3en, die nur in den drei Wildstdmmen bzw. nur von
den zwei jeweiligen Laborstammen produziert werden. Sehr vereinzelt existieren
MVOC, die aufgrund der Haufigkeiten ihrer Produktion auf einen moglichen Unterschied
zwischen Labor und Wildstammen hinweisen. Im Falle von Penicillium brevicompactum
ist dies nur far 2-Methyl-1-butanol und 3-Methyl-1-butanol der Fall. Bei beiden
Substanzen produzieren die zwei Laborstamme mit der gleichen H&aufigkeit (100 bzw.
75 %) die entsprechende Substanz, wahrend die Haufigkeit der Produktion in der
Gruppe der Wildstamme hier deutlich differiert und schwankt, im Falle von 2-Methyl-1-
butanol zwischen 25 und 75%. Aufgrund der GroRRe der Schwankungsbreite bei den
Wildstammen kann dieses Ergebnis allerdings auch als eher zufallige Verteilung bei
insgesamt kleiner Fallzahl angesehen werden. Fur keinen der weiteren drei Pilze
konnten entsprechende Substanzen gefunden werden.

Es erscheint in dieser Studie jedoch so, dass es zwischen den einzelnen Stdmmen
einer Spezies deutlichere Unterschiede geben kann, ohne dass dies auf der Zuordnung
Labor- oder Wildstamm beruht. Dies lasst sich an Substanzen erkennen, die von einem
Stamm im Gegensatz zu den anderen Stdmmen derselben Gattung sehr haufig oder
gerade im Gegenteil Uberhaupt nicht produziert wird. Im Falle von Penicillium

brevicompactum trifft dies fir 1-Octen-3-ol sowie auch fir 3-Octanol zu. Fir Aspergillus
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versicolor und Eurotium amstelodami lasst sich dies am ehesten fur 2-Pentanol
feststellen. Chaetomium globosum weist solche Auffalligkeiten fir 3-Octanon sowie
auch 3-Octanol auf. Mit der vorhandenen Literatur lassen sich diese Daten nur sehr
schwer vergleichen, da eine deutliche Substratspezifitat (z.B. Sunesson et al. 1995,
Kiviranta et al. 1998) besteht und bisher keine Vergleichsversuche mit mehreren

Schimmelpilzstammen einer Gattung unternommen wurden.

Penicillium brevicompactum (15 MVOC)

Pilz 1 Pilz 2 Pilz 3 Pilz 4 Pilz 5

46,67 43,33 46,67 55,00 53,33
Aspergillus versicolor (15 MVOC)

Pilz 6 Pilz 7 Pilz 8 Pilz 9 Pilz 10

51,67 47,78 46,67 43,81 45,00
Eurotium amstelodami (20 MVOC)

Pilz 11 Pilz 12 Pilz 13 Pilz 14 Pilz 15

57,50 32,50 50,00 46,25 42,50
Chaetomium globosum (21 MVOC)

Pilz 16 Pilz 17 Pilz 18 Pilz 19 Pilz 20

44,44 48,57 42,86 36,19 38,10

Tab. 4-1 Durchschnittliche Haufigkeit in% der Produktion eines MVOC auf die Anzahl
der von einer Spezies in Summe produzierten MVOC bezogen

Das Spektrum der produzierten MVOC ist innerhalb der Pilzspezies teilweise sehr
schwankend. Von Penicillium brevicompactum und Aspergillus versicolor werden
jeweils in Summe 15 verschiedene MVOC produziert. Je nach Stamm kann das aber fur
Penicillium brevicompactum zwischen 11 und 13 Substanzen bedeuten, bei Aspergillus
zwischen 8 und 14 Substanzen. Am gro3ten sind diese Schwankungen bei Eurotium
amstelodami. Hier werden in Summe 20 verschiedene Substanzen produziert, wobei
die Schwankungsbreite je Stamm zwischen 20 (Pilz 11) und 11 (Pilz 12) variieren kann.
Betrachtet man die Mittelwerte der Haufigkeiten, mit denen ein MVOC, bezogen auf die
maoglichen MVOC der entsprechenden Spezies, produziert wird (Tab. 4-1), so produziert
Pilz 11 ein MVOC in einer durchschnittlichen Haufigkeit von 57,5%, Pilz 12 hingegen
nur in 32,5%.
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Viele MVOC werden nur mit relativ geringer Haufigkeit produziert, das heil3t zu unter
50% oder gar Uberhaupt nicht, obwohl andere Stdmme einer Spezies dies tun.
Innerhalb einer Spezies kann es so zu erheblichen Schwankungen des MVOC

Spektrums im Einzelversuch kommen.

Ein direkter Vergleich der Menge an emittierten MVOC mit bisherigen Ergebnissen in
der vorhandenen Literatur ist wiederum kaum mdglich. Wachstumszeiten und
Probenahmevolumina schwanken teilweise sehr stark. Wilkins et al. (2000) beprobten je
nach Wachstum nach 9 bzw. 18 Tagen ein Volumen von 1,5l, wahrend Pasanen et al.
(1997) alle 2-3 Tage, 2 Beprobungen auf ein Tenax RoOhrchen durchfuhrten. Keller
(2001) fuhrte seine Untersuchungen Uber einen Gesamtuntersuchungszeitraum von 4
Wochen durch. Die Menge des Substrates und der inokulierten Schimmelpilzmenge ist
in jedem Versuchsaufbau unterschiedlich.

So soll auch hier kein direkter Mengenvergleich anhand der Absolutwerte angestellt
werden, da eine genaue Bestimmung der sich einstellenden Biomasse, trotz der
maoglichst konstanten und standardisierten Inokulierung, nicht moéglich war. Auf allen
Tapetenstiicken hatte sich jedoch ein dichtes Pilzmyzel gebildet, so dass ein Vergleich
der klassifizierten Emissionsraten durchgefuhrt wurde.

Die produzierte MVOC Menge ist insgesamt eher gering einzustufen. Nur selten werden
Mengen von uber 1000ng je Woche produziert (s.a. Tab. 3-2, 3-4, 3-6, 3-8), einige Pilze
produzieren keine der Verbindungen in dieser Menge. Dies gilt z.B. fir alle Penicillium
brevicompactum Stamme, aber auch fir die Stamme 15 (Eurotium amstelodami), 19
und 20 (beides Chaetomium globosum). Lediglich vier Stamme produzieren mehr als
ein MVOC mit uUber 1000ng je Woche (Stamm 11, 12, 14, 18). Auch
Produktionsmengen zwischen 100 und 1000ng in der Woche sind nicht sehr oft zu
beobachten. Allerdings produziert jeder Stamm mindestens eine Verbindung in dieser
GroRRenordnung. Von Penicillium brevicompactum werden insgesamt am wenigsten
MVOC produziert, bei zwei Stammen (1,5) wird nur ein MVOC (2-Ethyl-1-hexanal) in
der zuletzt genannten GroéRRenordnung emittiert. Aber auch ein Chaetomium globosum
Stamm (Stamm Nr.19) produziert nur diese eine Substanz mit Uber 100ng in der
Woche.

Unklar bleibt, warum der Stamm 18 in einem der Durchgénge fir 3-Methylfuran und 3-
Methyl-2-butanol so extrem hohe Mengen produziert. Eine Kontamination dieser einen

Probe mit nur diesen zwei ausgewahlten Substanzen erscheint sehr unwahrscheinlich,
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auch die Wiederfindungsrate liegt im Vergleichsniveau der tbrigen Versuchsdurchlaufe.
Subtrahiert man diese Werte, so liegt die produzierte Menge hier auf gleichem Niveau,

wie bei den vier verbleibenden Stammen: 3-Methylfuran= **, 3-Methyl-2-butanol = *.

Ein Unterschied zwischen Labor- und Wildstdmmen l&sst sich auch bei der Betrachtung
der produzierten MVOC Mengen in dieser Studie nicht erkennen, es herrschen auch
hier Unterschiede zwischen den einzelnen Stdmmen einer Spezies vor. Die meisten
MVOC werden jedoch in einer Menge von unter 10 bis maximal 100ng/Woche

produziert.

4.2 Variationsbreiten in den Wiederholungsversuchen

In bisherigen bekannten Studien wurde die Variabilitdt der MVOC Produktion innerhalb
eines Stammes nicht untersucht. In der vorliegenden Arbeit konnte gezeigt werden,
dass die Variationsbreite in den Wiederholungsversuchen ebenfalls sehr grof3 ist. Es
werden jeweils nur sehr wenige Substanzen, zwischen zwei und fuinf, meist jedoch vier,
von einem einzelnen Stamm in allen Versuchen produziert. Viele Substanzen werden
nur in 50% der Falle oder weniger produziert. Beispielhaft fur Pilz 1 erlautert bedeutet
dies: drei Substanzen (3-Methyl-2-butanon, 3-Octanon und 2-Ethyl-1-hexanol) werden
in allen Versuchen produziert, 4 Substanzen in 75% der Versuche und 4 weitere in 25%
der Versuchsdurchlaufe. Die Mengen der produzierten MVOC variierten teilweise
deutlich in den Wiederholungen. Da die Umweltbedingungen fir die Pilze in allen
Versuchsdurchlaufen identisch waren bleibt die Frage der Ursache fir diese starken

Variationen.

Aus der Literatur ist bekannt, dass die MVOC Produktion auch von der
Wachstumsphase der Pilze abhangig ist (Sunesson et al. 1996, Keller et al. 1998). Da
in unserem Versuchsansatz nicht das Ziel war, die zeitlichen Schwankungen zu
untersuchen, wurde eine integrierende Beprobung Uber eine Zeitspanne von einer
Woche gewahlt. Die Substratspezifitat (Wilkins et al. 2000, Korpi et al. 1998, Kiviranta et
al. 1998, Sunesson et al. 1996) kann auf die produzierte MVOC Menge einen weiteren
Einfluss gehabt haben. Auch von Bock et al. (1998) ist bekannt, dass die Emissionsrate

stark vom Substrat abhangt: auf ,reichen” Nahrmedien wie Malzextraktagar wurde eine
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relativ hohe Emissionsrate gefunden, auf Minimalagar war die Emissionsrate stark

vermindert.

4.3 Markersubstanzen

Von den 38 getesteten Substanzen wurden in Summe nur 28 verschiedene MVOC
produziert. Aufgrund der in der Literatur sehr unterschiedlichen Versuchsparameter ist
es sehr schwierig, eine einheitliche Testpalette mdglicher MVOC zu finden, obwohl
diese Versuche schon des Ofteren unternommen wurden. Keller (2001) empfiehlt hierzu
die unten aufgefuhrte Substanzliste (Tab. 4-2).

FUr Markersubstanzen ist zu fordern, dass sie mit einer hohen Wahrscheinlichkeit in
ausreichenden Mengen produziert werden, um 0Uberhaupt in Innenrdumen
nachgewiesen werden zu kdnnen. Aulerdem sollten sie von moglichst vielen Pilzen
produziert werden und ein konstantes Vorkommen zeigen. Zudem sollten keine

weiteren Innenraumemissionsquellen fiir diese Substanzen vorhanden sein.

MVOC Indikatoren
2-Methyl-1-propanol 3-Octanon
2Methyl-1-butanol 2-Methylisoborneol
3-Methyl-1-butanol 2-Methylfuran
1-Octen-3-ol 3-Methylfuran
7-Octen-2-ol Dimethylsulfid
3-Octanol Dimethyldisulfid
1-Decanol Dimethylsulfoxid
2-Heptanon Geosmin

Tab.4-2 Ausgewahlte MVOC zur Indikation eines intramuralen

Schimmelpilzbefalles (Keller 2001)

Es wurde jedoch schon eine grofRere Vielzahl unterschiedlicher Substanzen in der
Literatur beschrieben. Samwer (2001) gibt einen Uberblick (ber einige in
Laborversuchen haufig nachgewiesene MVOC von Schimmelpilzen (Tab.4-3 bis Tab.4-
9).
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Alkohole Nummern Entschlisselung s. FuRnote S.64

1-Butanol 8,27,30,31,36,41

Ethanol 30

2-Methylisoborneol 6,9,13,14,25,28,36

2-Methyl-1-butanol 5,6,7,11,12,13,14,15,16,17,23,25,35,36,39,40

3-Methyl-1-butanol 1,4,5,6,9,11,12,13,14,15,16,17,20,22,23,25,26,27,28,32,35,36,39,40
3-Methyl-2-butanol 9,20,26,27,28

1-Decanol 612,13,14,15,16,25

Geosmin 4,5,6,10,12,13,14,20,25,34,36

1-Heptanol 30

2-Ethyl-1-hexanol 5,23,24,27,38

1-Octanol 18,23,27,29

3-Octanol 1,5,6,9,13,14,15,20,21,25,27,28,35,36

1-Octen-3-ol 1,2,3,4,5,6,7,8,9,10,12,13,14,15,16,17,18,20,21,23,24,25,26,27,28,31,32,34,35,37,39,41
2-Octen-1-ol 4,8,31,34,36

1-Pentanol 5,18,20,30,39,41

2-Pentanol 6,9,13,14,25,28,34,36

1-Penten-3-ol 7

2-Propanol 7,41,

2-Methyl-1-propanol 1,2,5,6,7,8,11,12,13,14,20,23,25,31,35,41
Tab.4-3 Auswahl einiger von Schimmelpilzen produzierter Alkohole
Aromaten Nummern Entschliisselung s. FuBnote S. 64

Benzol 2

Ethylbenzol 7,39

Dimethylbenzol 7

Styrol 2,39

Toluol 3,24,35

Xylol 24,26
Tab.4-4 Auswahl einiger von Schimmelpilzen produzierter Aromaten

Ester, Alkane,

Nummern Entschliisselung s. FuRnote S.64

Aldehyde

Ethylacetat 1,2,5,18,20
Hexan 2

Pentanal 30
Formaldehyd 33

Tab.4-5 Auswabhl einiger von Schimmelpilzen produzierter Ester, Alkane und Aldehyde

Furane

Nummern Entschlisselung s. FuBnote S.64

2-Methylfuran

1,6,12,13,14,25,35,40

3-Methylfuran

2,5,6,7,8,9,13,14,15,18,25,28,31,34,35,37,40

2-Pentylfuran

5,19,21

Tab.4-6 Auswahl einiger von Schimmelpilzen produzierter Furane
Ketone Nummern Entschliisselung s. FuRnote S.64

Aceton 2,7,12,18,33,35

2-Heptanon 3,6,8,13,14,15,17,20,22,25,27,31,35,36,39,40

2-Hexanon 2,8,9,22,27,28,31,32,34,36,40

3-Octanon 1,5,6,7,9,10,13,1,15,17,18,20,21,23,25,26,27,28,32,35,36

2-Pentanon 27,32

Tab. 4-7 Auswahl einiger von Schimmelpilzen produzierter Ketone
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Terpene Nummern Entschliisselung s. Fuinote S.64
Limonen 5,7,11,20,27
a-Farnesen 11
B-Farnesen 11,12,21
a-Pinen 11,18,27,41
B-Pinen 18,20,21,27,41
Tab.4-8 Auswahl einiger von Schimmelpilzen produzierter Terpene
Thioverbindungen Nummern Entschliisselung s. FuRnote 'S.64
Dimethyldisulfid 6,12,13,14,15,16,21,25,30,35,40,41
Dimethylsulfid 6,12,13,14,15,16,21,25,35,37,40
Dimethyltrisulfid 12,15,30,40
Dimethylsulfoxid 6,12,13,14,15,16,25,40
Tab.4-9 Auswahl einiger von Schimmelpilzen produzierter Thioverbindungen

4.4 Verhaltnis Menge zu Haufigkeit

Im Folgenden soll nun der Versuch unternommen werden, eine Bewertung, die sich als
Kombination aus Haufigkeit und Menge der produzierten MVOC zusammensetzt, zu
erstellen. Das Ziel soll hierbei die starke Vereinfachung der gegenubergestellten Daten
sein um mogliche Markersubstanzen aus der Liste der analysierten MVOC
herauszuarbeiten. Hierzu wurden Menge und Haufigkeit gleichermallen mit einem
Punktwert zwischen 1 und 4 liegend bewertet. Beide Einflussfaktoren werden also als
gleich wichtig angesehen. Fir die produzierte MVOC Menge wurden die aus den
Ergebnistabellen bekannten “*“ direkt in Zahlen Ubersetzt, also * = 1, ** = 2 etc. Die

Haufigkeiten wurden analog dazu bewertet:

0-25% =1, 26-50% =2, 51-75% =3, 76-100% =4

Die sich aus den Werten ergebenden Summen sind in Tab. 4-10 dargestellt.

' 1:ADAMEK et al. 1992; 2:BAYER und CROW 1993; 3:BJURMAN et al. 1997; 4:BJURMAN und KRISTENSSON
1992; 5:BOCK et al. 1998; 6:BOGE 1998; 7:BORJESSON et al. 1992; 8:DEWEY et al. 1995; 9:FEDORUK et al.
1999; 10:FIEDLER und SCHUTZ 1998; 11:FISCHER et al. 1999; 12:KELLER et al. 1997; 13:KELLER et al. 1998;
14:KELLER et al. 1999; 15:KELLER und SONNICHSEN 1996; 16:KELLER und SONNICHSEN 1997 17:KORPI et al.
1999; 18:KRUSE 1998; 19:LARSEN und FRISVARD 1994; 20:LARSEN und FRISVARD 1995 a; 21:LARSEN und
FRISVARD 1995 b; 22:MILLER et al. 1998; 23:MULLER et al. 1997; 24:NORBACK et al. 1993; 25:0BELOER 1998;
26:PALMGREN 27:PASANEN et al. 1996; 28:PASANEN et al. 1999; 29:PASANEN et al. 1997; 30:RIVERS et al.
1992; 31:SAGUNSKI 1997; 32:SCHLEIBINGER et al. 1997 a; 33:SCHLEIBINGER et al. 1997 b; 34:STROM et al.
1994; 35:SCHUCHARDT 1998; 36:WESSEN et al. 1994; 37:WESSEN und SCHOEPS 1996; 38:WHILLANS und
LAMONT 1996; 39:WILKINS und LARSEN 1995; 40:WILKINS et al. 1997; 41:WILKINS 2000
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Penicilium Aspergillus Eurotium Chaetomium

Haufig Sum Haufig Sum Haufig Sum Haufig Sum
Pilz Menge keit me Menge keit me Menge keit me Menge keit me
Dimethylsulfid 2 2 4 2 3 5
2-Methylfuran 1 2 3 2 1 3
3-Methylfuran 2 2 4 2 3 5 3 4 7 4 4 8
3-Methyl-2-butanon 2 4 6 2 3 5 2 4 6
3-Methyl-2-butanol 1 3 4 2 4 6 1 4 5 4 3 7
2-Pentanon 1 1 2 2 2 4 1 3 4
2-Pentanol 1 2 3 1 2 3 1 1 2 1 2 3
3-Methyl-1-butanol 1 2 3 1 1 2 2 2 4 2 3 5
Pyrazin 2 2 4 1 3 4 2 3 5 1 1 2
2-Methyl-1-butanol 1 3 4 1 3 4 2 2 4 2 4 6
Dimethyldisulfid 1 1 2 2 2 4
1-Pentanol 1 1 2
2-Hexanon 1 1 2 1 1 2
1-Hexanol 1 1 2
2-Heptanon 1 1 2
1-Octen-3-ol 3 3 6 3 4 7 3 4 7 1 1 2
3-Octanon 1 3 4 2 4 6 2 4 6 3 4 7
3-Octanol 1 1 2 1 1 2 2 1 3 2 3 5
2-n-Pentylfuran 1 1 2 1 1 2 2 2 4 1 2 3
2-octanol 1 1 2
2-Ethyl-1-hexanol 3 4 7 4 4 8 4 4 8 3 4 7
2-Ethylhexylacrylat 1 2 3 1 1 2
1-Decanol 1 1 2
2,4,6-Trimethylbenzaldehyd 1 1 2 1 1 2 1 1 2 1 1 2
Diphenylsulfid 1 1 2 1 1 2 1 1 2
Tetradecansaurepropylester 3 1 4 3 1 4 2 1 3 1 1 2

Tab.4-10 Vereinfachte Bewertungsubersicht als Summe von Menge und Haufigkeit

Die optimale Kombination aus haufiger Produktion und einer hohen Menge ist durch
den Punktwert 8 gekennzeichnet, die geringstmdgliche Punktzahl betragt 2. Diese gilt
fur MVOC die nur sehr selten und in einer geringen Konzentration produziert werden.
Besonders betrachtet werden missen MVOC mit dem Punktwert 6, da hier ein
ausgewogenes Verhaltnis (3:3), aber auch ein weniger ausgeglichenes (4:2) mdglich
ist.

Penicillium brevicompactum produziert 3 Substanzen, die einen Punktwert von 6 oder
dartber erreichen. Dies sind 2-Ethyll-hexanol (7), 1-Octen-3-ol und 3-Methyl-2-
butanon, wobei die letzte immer, daftir aber nur mit einer geringeren Menge produziert
wird. Aspergillus versicolor weist fir 4 MVOC eine Summenwert von 6 und darlber aus,
wobei 2-Ethyl-1-hexanol sogar den Maximalwert 8 erreicht und auch 1-Octen -3-ol

diesen nur knapp verpasst. Eurotium amstelodami und Chaetomium globosum
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produzieren zwar eine gréfRere Anzahl verschiedener MVOC, aber auch hier erhalten
nur 4, bzw. 6 Substanzen Summenwerte tUber 6. Die 8 Maximalpunkte erreicht im Falle
von Eurotium amstelodami 2-Ethyll-hexanol, im Falle von Chaetomium globosum ist
dies 3-Methylfuran. Wenn nun eine relativ konstante MVOC Produktion (Punktzahl 7-8)
vorliegt, ist eine Substanz nur dann Markersubstanz einsetzbar, wenn keine grof3eren
Einflisse aus der Umwelt, in diesem Falle also aus anderen Innenraumquellen

stammen.

4.5 Innenraumquellen fir MVOC

Ein weiteres Problem der MVOC-Methode zum Nachweis eines Pilzbefalles ist die
geringe Quellspezifitat, d.h. es gibt fast immer auch andere chemische oder biologische
Quellen in Innenrdumen. Hierbei sei noch einmal darauf hingewiesen, dass es sich im
Prinzip um ,normale® VOC, also leichtfliichtige organische Substanzen handelt
(Siedepunkt zwischen 50° und 250°C nach WHO), deren Ursprung auch nicht-
mikrobiologischer Natur sein kann. Wie auch in dieser Arbeit durch die Leerversuche
ohne Pilz, jedoch mit Tapete gezeigt werden konnte (Tab. 3-12), sind einige ,MVOC
Marker® wie sie in Tab. 4-2 aufgefihrt sind, auch in den erwéhnten Leermessungen
nachweisbar. Die Konzentration liegt hier jedoch meist eher im niedrigen Bereich,
entsprechend der verwendeten Klassifikation ,* bis ,**. In Tab. 4-11 ist als Ergebnis
einer Literaturstudie eine Liste von mdglichen nicht-mikrobiologischen Quellen einiger
MVOC dargestellt. Es ergibt sich, dass die Zuverlassigkeit eines MVOC als
Markersubstanz fur einen Schimmelpilzbefall in einem bewohnten Innenraum Kkritisch

betrachtet werden muss.

Auch im menschlichen Atem sind eine Vielzahl von VOC enthalten (Fenske und
Paulson 1999). Sie variieren in starkem Mal3e, so wurden bis zu 250 verschiedene VOC
im Atem eines Menschen nachgewiesen (Phillips et al. 1999). Die Hauptsachlichen
VOC sind Isopren, Aceton, Ethanol, Methanol und andere Alkohole. Dimethylsulfid, das
auch in dieser Studie untersucht wurde, konnte ebenfalls in menschlichem Atem
gefunden werden, wie auch das in Tabelle 4-7 aufgeflihrte Limonen. Dabei haben die
Umweltbedingungen, wie z. B. das Rauchen, einen erheblichen Einfluss auf das

Emissionsspektrum.
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Indikator MVOC Nicht mikrobiologische Innenraumquellen
2-Methyl-1-propanol 1,8,13,14,17,18
2-Methyl-1-butanol 13,14

3-Methyl-1-butanol 13,14

2-Pentanol 8,13, 14

1-Octen-3-ol 1 (Seefisch, Krabben), 7 (Lavendel, Minze)
1-Decanol 6, 15, 19

2-Heptanon 5,12,13, 14

3-Octanon 13,15

2-Methylisoborneol 1,10

2-Methylfuran 22

3-Methylfuran 22

Dimethylsulfid 3,16, 20, 21

Dimethyldisulfid 1 (Bier, Kaffee, Kohl)
Dimethylsulfoxid 4 (selten)

1 Aromastoffe 8 Farben 15 Parfume

2 Bier 9 Kaffee 16 Porree (gekocht)

3 Blumenkohl (gekocht) 10 Kaffeearoma 17 Reinigungsmittel

4 Beschichtungsstoffe 11Kohl 18 Riechstoffe

5 Butterfett 12 Kokosfett 19 Salbenbestandteile
6 Cremebestandteile 13 Lacke 20 Schellfisch (gekocht)
7etherische Ole 14 Lésungsmittel 21Schnittlauch
22Tabakrauch

Tab.4-11 Nicht-(mikro)biologische Innenraumquelle von ausgewahlten ,M“VOC,
Literaturstudie Schleibinger et al.(2004)

Schleibinger et al. (2004) fuhrten eine einfach verblindete Feldstudie in 40 Wohnungen
mit eindeutigem Schimmelbefall und in 44 Wohnungen durch, bei denen aufgrund der
Auswahlkriterien ein Befall mit hoher Wahrscheinlichkeit ausgeschlossen werden
konnte. Raumluftproben zur Bestimmung ausgewahlter MVOC wurden genommen, die
Merkmale der Wohnrdume  protokolliert und raumklimatische  Faktoren,
Schwebstaubkonzentration (d,e<l1pm) und der Luftwechsel quantitativ erfasst. Die
Daten der Studie wurden statistisch ausgewertet, wobei neben dem interessierenden
Hauptfaktor "Schimmelstatus der Wohnung” auch die Merkmale zur Raumausstattung
und die gemessenen potenziellen Einflussfaktoren in die statistische Analyse
einbezogen wurden. Die Ergebnisse zeigen, dass bei der Mehrzahl der untersuchten

MVOC ein Zusammenhang mit dem Schimmelbefall statistisch nicht nachweisbar war.
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Lediglich fur die Verbindungen 2-Methyl-1-butanol und 1-Octen-3-ol konnte ein
statistisch signifikanter, wenn auch schwacher Zusammenhang mit dem Vorliegen eines
Schimmelbefalls gesichert werden. Dagegen werden die Raumluftkonzentrationen
vieler als "MVOC” bezeichneten Verbindungen durch andere Innenraumfaktoren
beeinflusst. Bei den als Hauptindikatoren angesehenen Verbindungen 2-Methylfuran
und 3-Methylfuran erwies sich der Raucherstatus der Wohnung als hochsignifikanter
Einflussfaktor. Ebenso konnten Zusammenhange mit der Hohe der absoluten
Luftteuchte und mit der Luftwechselrate statistisch gesichert werden. Bei den
Verbindungen 3-Methyl-1-butanol, 2-Hexanon, 3-Heptanon und Dimethyldisulfid
konnten nur geringgradige Zusammenhdnge mit den untersuchten Einflussgrél3en
festgestellt werden, wobei der Parameter “absolute Luftfeuchte” noch am deutlichsten

mit den Raumluftkonzentrationen dieser Verbindungen korrelierte.

Auch das in wunserer Studie in hohen Mengen und einer zuverlassigen
Reproduzierbarkeit emittierte 2-Ethyl-1-hexanol kann nicht als Markersubstanz dienen,

da es zu viele und zu starke Innenraumquellen hierfur gibt (Wolkoff 1999)

4.6 Emissionsraten und errechnete Innenraumluftkonzentrationen

Wie bereits oben erwahnt missen MVOC, sollen sie als Marker fur einen
Schimmelpilzbefall dienen, in der Innenraumluft in ausreichender Konzentration
vorhanden sein. Im folgenden soll nur aus den im Labor ermittelten Emissionsraten eine
Raumluftkonzentration fur einen hypothetischen Innenraum abgeschatzt werden. Aus
diesem Grunde haben wir die ermittelten Emissionsraten, die in ng auf 200cm2/Woche
bezogen waren, in flachenspezifische Emissionsraten von 0,25m?/h in pg umgerechnet
(s.a. Schleibinger et al. 2003). Als realititsnahes Szenario wurde eine mit
Schimmelpilzen bewachsene Flache von 0,25m?2 in einem Innenraum mit einem
Raumvolumen von 50m3 angenommen. Das Zeitintervall nach der letzten Liftung des
Raumes bis zur Probenahme sei 8 Stunden. Nach dieser Zeit hat sich, je nach
Luftwechselrate, nahezu ein ,steady state“ eingestellt. In der Tabelle 4-12 sind
unterschiedliche Luftwechselraten von 0,1 bis 1, welche typisch flr Innenraume sind,

dargestellt.
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Die folgende Formel wurde zur Hochrechnung benutzt:
Ct)=E-R*-nt-(1-exp-n-t) (Dunn und Tichenor 1988)

C(t): berechnete Innenraumluftkonzentration [ug - m?3]

E: Emissionsrate [ug - h™'] (auf eine Emissionsflache von 0,25m?2 bezogen)
Rv:  Raumvolumen [m?3]

n:  Luftwechselrate [h™]

t: Zeit, in diesem Falle 8 Stunden

Emissionsrate in Berechnete Berechnete Innenraumluftkonzentrationen
Laborversuchen /| Emissionsrate (C(t)) bei einer mit Schimmelpilzen infizierten
Emissions- (E) auf einer Flache von 0,25m?
Kammern definierten
Flache beruhend
Flache* = 200 cm? | Flache** =0,25m2| n=0.1h" [ n=0.2h* [ n=05h* | n=1.0h"
[ng Woche™] [ug h™] Mgm3 | [ugm3 | [ugm3] | [ugm?
1 0.000074 0.0000082 | 0.0000059 | 0.0000029 | 0.0000015
5 0.00037 0.000041 | 0.000030 | 0.000015 | 0.0000074
10 0.00074 0.000082 | 0.000059 | 0.000029 | 0.000015
50 0.0037 0.00041 0.00030 0.00015 0.000074
100 0.0074 0.00082 0.00059 0.00029 0.00015
500 0.0370 0.0041 0.0030 0.0015 0.00074
1000 0.074 0.0082 0.0059 0.0029 0.0015
5000 0.37 0.041 0.030 0.015 0.0074
10000 0.74 0.082 0.059 0.029 0.015

Tab.4-12:Berechnete Innenraumluftkonzentration auf den Ergebnissen der Laborversuche

basierend

*: Pilzbefallene Flache in den Laborversuchen: 200cm?

**: Befallene Flache:0,25m2 (minimale Flache, die nachgewiesen werden sollte)

Luftwechselrate (n) = 0,1, 0,2, 0,5 and 1,0 h™
Angenommenes Innenraumvolumen (Rv)= 50 m3
Zeit nach der letzten Liftung (t): 8 Stunden

(s.a. Schleibinger et al. 2003)

Wenn also in dieser Studie ein MVOC in einer Menge von z.B. 10000 ng/Woche
produziert wurde, bei einer befallenen Flache von 200cm?, dann mussen je Stunde von
einer 0,25m? grof3en Flache 0,74ug emittiert werden. Grundlage ist auch hier ein dichter
Pilzrasen. Dieses Ergebnis wird unter den gegebenen Bedingungen in die Formel von
Dunn und Tichenor eingesetzt als (E).

Die Nachweisgrenze fir eine Substanz in der Gaschromatographie liegt, analog zu
dieser Arbeit, bei 0,1 pg m’. Wie in Tab. 4-12 gezeigt, werden nur Emissionsraten tber
ca. 10 ug pro Stunde bei einer pilzbefallenen Flache von 0,25m2? zu messbaren
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Ergebnissen oberhalb dieser Nachweisgrenze fuhren. Solch hohe Emissionsraten
wurden in dieser Studie nur sehr vereinzelt, als Ausnahme, beobachtet (z.B. 2-Ethyl-1-
hexanol, das auch im Zusammenhang mit Teppichen auch in Nichtschimmelwohnungen
gefunden wurde). In den Laborversuchen wurden viele MVOC in einer Menge von unter
100 ng/200cm?/Woche produziert. Dies fiihrt der oben angegebenen Rechnung zufolge
zu Raumkonzentrationen von unter 0.00082 - 0.00015, also deutlich unterhalb der
Nachweisgrenze. Alternativ musste die Zeit (t) nach der letzten Luftung deutlich
verlangert werden, was sich im Wohnalltag oftmals nur schwer realisieren lasst. Sind
die vom Schimmel befallenen Areale in Innenraumen grof3er, so wird nattrlich auch die
Raumluftkonzentration steigen. Allerdings stellt sich dann auch die Frage, ob der
Pilzbefall nicht mit klassisch mikrobiologischen Verfahren nachweisbar ist. Der
Grundgedanke Schimmelpilze mittels MVOC zu detektieren war ja der, nicht sichtbare

Befalle aufdecken zu kdénnen.
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5 Zusammenfassung

Ein Schimmelpilzbefall in Innenraumen sollte aus medizinischen, sowie auch aus
bautechnischen Griinden mdglichst rasch erkannt werden. Hierzu wird das Verfahren
der MVOC Analyse aus der Innenraumluft in der Praxis vermehrt angewendet. Die
MVOC Produktion von Schimmelpilzen unterliegt einer Vielzahl von Einflussfaktoren, so
z.B. der umgebenden Luftfeuchtigkeit, der Wachstumsphase, des Néhrmediums und
insbesondere auch der Spezies. In bisherigen Studien wurde nicht erarbeitet, ob die
MVOC Produktion eines einzelnen Schimmelpilzstammes in Wiederholungsversuchen
konstant ist und ob es Unterschiede zwischen verschiedenen Schimmelpilzstammen
einer Gattung gibt. Diese Problematik wurde in der vorliegenden Arbeit mit besonderem
Augenmerk auf die Differenzierung zwischen ,Wildstammen“ (aus direkten

Schadensfallen) und ,Laborstammen® (aus bekannten Stammsammlungen) untersucht.

In der vorgelegten Studie wurden drei Wild- und zwei Laborstdmmen der vier
Schimmelpilzspezies Penicillium brevicompactum, Aspergillus versicolor, Eurotium
amstelodami und Chaetomium globosum verwendet.

Als Substrat diente Raufasertapete als ein haufig in Innenrdumen befallenes
Baumaterial. Das Probenahmevolumen betrug je Versuch 10I. Als Sorptionsmaterial
diente Tenax. Mittels Gaschromatografie wurde nach einer ausgewdahlten Liste von 38
als MVOC bekannten Substanzen gesucht. Es wurden von jedem Schimmelpilzstamm

vier Wiederholungsversuche durchgefihrt.

Es bestehen deutliche Unterschiede im Spektrum der MVOC Produktion zwischen den
einzelnen Schimmelpilzspezies. Von den 38 untersuchten MVOC wurden von
Penicillium brevicompactum und Aspergillus versicolor je 15, von Eurotium amstelodami
20 und von Chaetomium globosum 21 unterschiedliche MVOC produziert. Auch
innerhalb der Gattungen bestand eine grol3e Varianz beziglich der MVOC Spektren.
Das ,typische” Marker-MVOC 1-Octen-3-ol wurde von Chaetomium globosum nur von
einem einzigen Laborstamm in gréf3eren Mengen produziert. Ein genau umgekehrtes
Bild zeigte sich bei Penicillium brevicompactum, hier produzierte genau ein Wildstamm
kein 1-Octen-3-ol. Zudem lie3 sich auch ein grol3er Unterschied in den
Emissionsmengen einzelner produzierter MVOC aufzeigen. Eurotium amstelodami und

Chaetomium globosum emittierten meist etwas grof3ere Mengen von MVOC im
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Gegensatz zu Penicillium brevicompactum und Aspergillus versicolor. Unterschiede
zwischen Labor- und Wildstammen liel3en sich nicht feststellen.

Es zeigte sich eine grol3e Variabilitdt in den Spektren der produzierten MVOC in Bezug
auf die Wiederholbarkeit innerhalb eines Stammes. Mit einer Konstanz von 100% in
allen Versuchen wurden je Spezies lediglich 0 bis maximal 2 der 15 bis 22 emittierten
MVOC detektiert. Ein einzelner Schimmelpilzstamm weist maximal 5 MVOC in allen
Wiederholungsversuchen auf. Die Indikatorfunktion und Reproduzierbarkeit von MVOC

aus Laborversuchen muss deutlich relativiert betrachtet werden.

Viele als ,Markersubstanzen® bekannte Stoffe wurden teilweise relativ inkonstant
produziert, wie oben am Beispiel von 1-Octen-3-ol gezeigt wurde. Das Nicht-
Vorhandensein bisher als ,typischer Pilzindikator MVOC* klassifizierter Stoffe ist damit
kein sicheres Indiz dafir, dass keine Schimmelpilzbelastung in einem Raum vorliegt. 2-
Ethyl-1-hexanol, das in den Versuchen am héaufigsten und in hohen Mengen produziert
wurde, kann nicht als Pilzindikator herangezogen werden, da die Substanz auch von
anderen Quellen in Innenrdumen emittiert wird. Insgesamt waren die produzierten
MVOC Mengen eher gering. Rechnet man die im Laborversuch erlangten
Emissionsraten auf eine reale Situation im Innenraum hoch (befallene Flache 0,25m2,
Innenraumvolumen 50m3), so bleibt, selbst bei einer niedrigen Luftwechselzahl die
Innenraumluftkonzentration meist unter der Nachweisgrenze. Fir viele MVOC sind
weitere, nicht mikrobiologische, Quellen in Innenraumen bekannt, so z.B.

Zigarettenrauch (enthélt u.a. 2-Methylfuran und 3-Methylfuran).

Unter den genannten Umstanden sollte das Verfahren der MVOC Messung zur
Detektion eines verdeckten Schimmelpilzbefalles eher kritisch betrachtet werden. Eine
relativ kleine Anzahl von MVOCs, die daflr jedoch mdglichst zuverlassig und
ausschlieBlich von vielen verschiedenen Pilzgattungen in hoher Konzentration
produziert werden, ware notwendig, um daraus zuverlassige Aussagen Uber den

moglichen Schimmelpilzbefall eines Innenraumes treffen zu kdnnen.
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