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Zusammenfassung

Mechanisch-biologische Vorbehandlung (MBA) ist eine effektive Methode, um vor allem
organischen Kohlenstoff aus Siedlungsabfallen vor der Ablagerung zu entfernen. Durch die-
sen vorgeschalteten Prozess ist insbesondere die Methan-Produktion in der Deponie deut-
lich gemindert. Allerdings wurden direkte Messungen von Treibhausgasemissionen aus
MBA-Deponien bisher noch nicht durchgeflihrt. Vor diesem Hintergrund werden im Rahmen
dieses Vortrags erste Befunde von 2 Messkampagnen Uber THG-Emissionen (CH,; und N,O)
an der Deponieoberflache einer deutschen MBA-Deponie sowie Uber die entsprechende
Gaszusammensetzung im Deponiekdrper prasentiert.

Unerwartet hohe N,O Emissionen in der GréRenordnung von 20 bis 200 g CO, Aquivalenten
m?2 h™ (bis zu 428 mg N m? h™") konnten auf einem streifenférmigen, 20 m breiten Hot Spot
unmittelbar an der Abkippkante gemessen werden. Die héchsten CH4 Emissionen wurden in
einigen Wochen altem Material gefunden und erreichten eine GréRe von ungefahr 10 g CO,
Aquivalenten m? h™'. Damit Ubertreffen die N20-Emissionen im vorliegenden Fall die CH,
Emissionen bezogen auf ihr GWP um den Faktor 20. Die maximalen Deponiegas-
Konzentrationen lagen mit 24.000 ppmv (N,O) beziehungsweise 75 % Vol. (CH,) ebenfalls
extrem hoch. Nahe der Deponieoberflache, in 50 cm Tiefe, konnte eine deutlich inverse Kor-
relation zwischen N,O und CH, Konzentrationen beobachtet werden. Zusatzlich zu diesem
Befund deutet das Verteilungsmusters der extrahierbaren N-Metaboliten Ammonium, Nitrit
und Nitrat darauf hin, dass die hohe N,O Produktion in Zusammenhang mit einer starken
Nitrifikations-Aktivitat steht. Da diese unerwartet hohen mikrobiellen N,O-Aktivitaten letztlich
durch den Eintrag von Sauerstoff im Zuge des Abfalleinbaus ausgeldst wurden, sollten Beluif-
tungsmaflinahmen im MBA Deponiebereich, etwa mit dem Ziel einer weitergehenden CH;,-
Reduktion, sehr sorgfaltig geplant und unter Berlcksichtigung aller THG-Emissionen durch-
gefuhrt werden.

1 Einleitung

Distickstoffoxid (N,O) ist ein langlebiges Spurengas in der Atmosphére mit besonders hohem
Treibhauspotenzial. Die durchschnittliche Verweilzeit von N,O in der Atmosphéare wurde auf
114 Jahre ermittelt und sein Treibhauspotenzial liegt etwa um den Faktor 298 héher als das
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von CO; (IPCC, 2007). In erster Linie wird N,O aus der Atmosphare durch photochemische
Reaktionen in der Stratosphare eliminiert. Folglich tragen N>O Emissionen zur Zeit am meis-
ten zum Ozonabbau bei (Ravishankara et al., 2009). In den letzten Jahren stieg die Konzent-
ration von atmospharischem N,O durchschnittlich um 0,75 ppb a” an (WMO, 2011). Im Jahr
2010 lag die globale Konzentration im Durchschnitt bei 323 ppb, was einer Zunahme von 20
% gegenuber der vorindustriellen Konzentration entspricht (WMO, 2011). Bezogen auf das
Treibhauspotenzial machen N,O Emissionen 7,9 % der jahrlichen anthropogenen Klima-
gasemissionen aus (IPCC, 2007).

Der Abfallsektor bildet eine der grofRen globalen anthropogenen Quellen flir Treibhaus-
gasemissionen, dabei dominieren allerdings stark die Methan-Ausgasungen der Deponien
(IPCC, 2007). Die Datenbasis tber N,O Emissionen aus Deponien ist sehr gering, jedoch ist
durch hohe Stickstoffgehalte im Feststoffabfall ein erhebliches Potenzial flir NoO Freisetzun-
gen zu erwarten (Lou und Nair, 2009; Rinne et al., 2005). Spitzenwerte des N,O-Flux aus
Deponien wurden mit -0,05 bis 81,8 mg N m? h™ (Rinne et al., 2005) und 0,12 bis 4,8 mg N
m?2h™ (Bogner et al., 2011) beschrieben. Diese Emissionen liegen 1 bis 2 GréRenordnungen
Uber den typischen Kurzzeit-Emissionsraten landwirtschaftlicher Stickstoff geduingter Boden
(ungefahr 1 mg N m? h™, e.g. Hellebrand et al., 2008; Ful} et al., 2011), dennoch ist das
Treibhauspotenzial von N,O Emissionen aus MSW-Deponien eher gering (etwa 3 %; Rinne
et al., 2005). In den Nationalen Deutschen Trendtabellen finden N,O Emissionen aus Depo-
nien folglich bisher auch keine Berlicksichtigung (Umweltbundesamt, 2012).

Weltweit sind drei Strategien zur Minderung der Methan-Emissionen aus Deponien im Ein-
satz (Lou und Nair, 2009; Bogner et al., 2011): Deponiegasfassung, Deponie-Abdeckung
und mechanisch-biologische Abfallvorbehandlung (MBA). Eine weit verbreitete Methode ist
die Deponiegasfassung mit anschlieliender energetischer Nutzung in Blockheizkraftwerken.
Dabei steht die energetische Nutzung des Deponiegases sogar haufig im Vordergrund und
der Klimaschutz-Gedanke ist nur von sekundarer Bedeutung. Die Effizienz der Deponie-
gaserfassung schwankt zwischen 24 und 90 % je nach Deponiebedingungen (Spokas et al.,
2006; Lou und Nair, 2009). Bei geringen Emissionsraten ist die Abdichtung der Deponieober-
flache mit offenen biologischen Systemen, welche die Oxidation von CH4 zu CO, ermégli-
chen, dkonomisch sinnvoller. Eine besonders effektive und nachhaltige Methode, um unkon-
trollierte Methanbildung aus Deponien zu unterbinden, ist die Reduzierung der leicht abbau-
baren organischen Substanzen vor der Ablagerung durch eine mechanisch-biologische Vor-
behandlung des Miills. Durch diese Vorbehandlung werden besonders die leicht abbaubaren
organische Anteile (gemessen als AT,;) um mindestens 90 % reduziert (Tabelle 1). Der ge-
samte organische Kohlenstoffgehalt im Feststoff ist jedoch nur um 30-40 % vermindert, da
hierbei vor allem Kunststoffe, Holzteile und andere schwer abbaubare Materialien mit erfasst
werden. Da im abgelagerten MBA Abfall der gréf3te Anteil des organischen Materials abge-
baut ist, kbnnen CHy-bildende Garungsprozesse weitgehend reduziert werden. Die Eliminati-
on des Stickstoffs wahrend der Vorbehandlung ist dagegen auffallig gering: ein nennenswer-
ter Abbau des Stickstoffgehalts ist nicht zu erkennen, im Gegensatz dazu ist sogar eine
Stickstoffanreicherung im MBA-Abfall mdglich (vergl. Tabelle 1). Dieser Effekt in MBA-
Deponien wird als N Senke angesehen (Leikam, 2002).

Mit Einfihrung der Abfallablagerungsverordnung (Anonymous, 2001) ist in Deutschland seit
Juni 2005 neben der Mullverbrennung nur noch die Ablagerung vorbehandelten Abfalls auf
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Tab. 1. Einfluss mechanisch-biologischer Vorbehandlung auf die Zusammensetzung von
Siedlungsabfall (modifiziert n. Leikam, 2002).

Parameter Weitgehend stabilisierter Mull unbehandelter Ml

AT, 2-5 50
(mg O, g' TM (96 h)’

TOC 210 - 250 350
(g kg™ TM)
TN 95-147 13.4
(g kg™ TM)

Deponien erlaubt. Derzeit werden auf insgesamt etwa 40 MBA-Deponien 10° Tonnen/Jahr
vorbehandelte Ruckstande aus MBA-Anlagen abgelagert (ASA, 2010; Stegmann, 2012).

Es ist allgemein bekannt, dass in der Abluft von MBA-Anlagen zum Teil erhdhte N,O-
Konzentrationen vorliegen, verursacht durch die Abfalllvorbehandlung z.B. wahrend des Rot-
teprozesses (Fricke et al., 2007). Generell besteht in der Fachwelt jedoch die Vorstellung,
dass die Emissionsprobleme der klassischen Abfalldeponien durch moderne MBA-Deponien
geldst sind, da mit einem 90-95 %igen Abbau der leicht verfugbaren Organik im Zuge des
MBA-Prozesses eine entsprechende Reduktion aller mikrobiellen Aktivitdten in den Depo-
nien angenommen wird (Leikam, 2002). Daher bestand in der Vergangenheit kein Anlass die
Gasemissionen von MBA-Deponien zu Uberprifen. Tatsachlich basiert der aktuelle Kennt-
nisstand bezlglich CH,-Emissionen entweder auf Laborversuchen oder qualitativen Ab-
schatzungen durch Standort-Begehungen mit mobilen CH,-Messgeraten (Stegmann, 2012).
Beide Methoden lassen jedoch keine verlasslichen quantitativen Aussagen uber die zu er-
wartenden Emissionen aus dem Deponiekdrper zu. Untersuchungen zu N,O Emissionen aus
MBA-Deponien wurden bisher nicht durchgeflihrt, obwohl der hohe Gesamtstickstoffgehalt
(TN) des vorbehandelten Feststoffabfalls ein hohes N,O Emissionspotenzial signalisiert.

Mit dem vorliegenden Projekt sollte ein erster Schritt unternommen werden, um diese Wis-
senslicke zu schlielRen. Hierzu wurden zwei Messkampagnen auf einer aktiven deutschen
MBA-Deponie durchgefiihrt und die NoO und CH, Emissionen mit Hilfe mobiler geschlosse-
ner Messhauben erfasst. Des Weiteren wurden vor Ort gewonnene Deponiegasproben auf
ihre CHs-und N,O-Gehalte untersucht und die entsprechenden extrahierbaren N-Metaboliten
aus Deponie-Feststoffproben ermittelt.

2 Standortbeschreibung und Messkampagnen

Die Probenahme erfolgte auf dem Abfallentsorgungszentrum Pohlsche Heide im Nord-
Westen Deutschlands. Das Zentrum Pohlsche Heide verfugt Uber Anlagen zur Vorbehand-
lung von Siedlungsabfallen, organischem Abfall und tber Flachen zur Abfallablagerung. Die
Behandlung von Siedlungsabfallen erfolgt durch mechanisch biologische Vorbehandlung, die
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aus mechanischer Auftrennung, Trockenvergarung und einem einwochigen, belifteten Rot-
teprozess besteht. Biogas aus dem Garungsschritt wird hauptsachlich fir die thermische
Behandlung der Abluft benutzt. Die abgetrennte heizwertreiche Fraktion wird als Brennstoff
zur regionalen Energiegewinnung genutzt und die dabei anfallende Schlacke auf der Depo-
nie abgelagert. Eine neue Flache zur Ablagerung von MBA-Abfall befindet sich direkt neben
der Alt-Deponie, welche zur Ablagerung von Siedlungsabfallen im Jahr 2005 geschlossen
wurde. Auf der neuen Flache (etwa 250 x 70 m) werden ca. 20.000 t ar' MBA-
Outputmaterial in etwa 2 m dicken Schichten abgelagert. Um gute Befahrbarkeit des neuen
Deponiekérpers zu gewahrleisten, ist das MBA-Material mit einer kompakten Schlacke-
Schicht (10 - 15 cm) aus der Verbrennung von Ersatzbrennstoffen abgedeckt.

Die Messkampagnen zur Probenahme wurden am 04.11.2011 und 02.12.2011 durchgefiihrt.
Um das Langzeit-Emissionsverhalten des abgelagerten MBA-Materials zu untersuchen, wur-
de ein Langsschnitt AA" parallel zur Deponielangsachse gezogen (s. Abb. 1).

Im nérdlichen Teil dieses Abschnitts

wurde das MBA-Material etwa 5 - 6

Monate vor den Messkampagnen
\\ abgelagert, wahrend die eigentliche

— = sampling transects AA",BB",CC”

Kippkante im sudlichen Teil lag. Die
Emissionsschwankungen der Kipp-
flache wurden entlang des Quer-
schnitts BB” bzw. CC" etwa 10 m
hinter der derzeitigen Kippkante
untersucht. Wahrend der ersten
Messkampagne wurden Gasfluxe
entlang des Langsschnitts AA’ ge-
messen und Deponiegasproben
aus 50 cm Tiefe wurden entlang
e des Langsschnitts AA’ und Quer-
e T schnitts BB’ genommen. Deponie-
gasproben aus 100 cm Tiefe konn-

] ) ten aufgrund von temporarem Si-
Abb. 1. Lageplan der MBA-Deponie Pohlsche Heide ckerwasseraufkommen nicht ge-

mit Quer- und Langsschnitten sowie Bepro-  \,onnen werden. Wihrend der zwei-
bungspunkten. Schraffierte Flachen stellen o, \Messkampagne wurden Gas-
die jeweils aktuellen Kippkanten beider Be- fluxmessungen an denselben Posi-

probungstage dar. tionen wie einen Monat zuvor

durchgefthrt.  Deponiegasproben

wurden erneut entlang des Langsschnitts AA’ und des Querschnitts BB’ genommen, dieses

Mal aus 50 cm und 100 cm Tiefe, da weniger Sickerwasser vorhanden war. Des Weiteren
wurden Feststoffproben derselben Positionen und Tiefen genommen.

® LFG and solid material samples

m  gas flux measurements

tipping face 04,11.2011

3 Deponiegasmessungen, Gassfluxmessungen und Statistiken

Mittels einer Bodenluftsonde (Drager-Stitz Bodenluftsonde Professional) konnten Deponie-
gasproben aus 50 cm und 100 cm Tiefe gewonnen werden. Die Luft aus der Sonde wurde
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fir 3 min durch 20 mL Glasflaschchen mit Septum gepumpt mit einer Flussrate, die einen 20-
fachen Gasaustausch in den Glasflaschchen gewahrleistet (s. Abb. 2a.

Gasfluxe wurden mittels statischer Messhauben gemessen, welche einen Durchmesser von
29,5 cm und eine Hohe von 26 cm hatten (s. Abb 2b). Detaillierte Methodenbeschreibung
siehe Harborth et al. (2013).

Abb 2 a und b. Deponiegasmessungen aus 1,0 m Tiefe (a) sowie CH;- und N,O- Fluxmes-
sungen mit der Closed Chamber-Methode (b)

CH4 und N,O Konzentrationen wurden mit Hilfe des Agilent 7890A GC gemessen, der mit
einem Mikro-Elektroneneinfangsdetektor (UECD) sowie einem gepulstem Entladungsionisa-
tionsdetektor (PDID) ausgestattet ist. Gasfluxe wurden anhand der Steigung einer robusten
linearen Regressionsanalyse (Huber, 1981) der Gaskonzentrationen gegen die Einschluss-
zeit berechnet. Die Huber-M Schatzfunktion fir lineare Regression ist robust gegentber Aus-
reifdern, was die Zuverlassigkeit der Fluxmessungen verbessert.

Statistische Analysen wurden mit Hilfe des Programms R 2.15.0 durchgefiihrt (R Develop-
ment Core Team, 2012). Die Funktion rim in der Komplettldsung MASS (Venables und
Ripley, 2002) wurde fiir robuste lineare Regression benutzt.

Abfallproben wurden mit Hilfe eines Bohrstockes aus 50 cm und 100 cm Tiefe an denselben
Beprobungspunkten wie die Deponiegasproben genommen. Ein wassriger Extrakt (detaillier-
te Beschreibung in Harborth et al., 2013) wurde mittels photometrischen Kivettentests (Hach
Lange GmbH) auf Gesamt Stickstoff (TN,), Ammonium (NH,"), Nitrit (NO,) und Nitrat (NO3’)
analysiert.

4 Ergebnisse
41 N,O und CH, Flux

Unerwartet hohe N,O Emissionen (Abb. 3 a) konnten aus dem Neubereich der Deponie bei
beiden Messkampagnen beobachtet werden. Sie schwankten von 0 bis 39 mg N m? h™" bei
der ersten Messkampagne bis zu einem sehr hohen Wert von 428 mg N m? h™' bei der zwei-
ten Messkampagne. Die Gasfluxmessungen zeigten einige Emissions Hot Spots
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Distanz vom Ablagerungsstartpunkt

Abb 3 a und b. N,O (a) und CH,4 (b) Fluxe der
Deponieoberflache entlang des Langs-
schnitts. Die schraffierte Flache zeigt ei-
ne Abdeckung mit Schlacke aus der
Verbrennung von MBA-Outputmaterial.
Die jeweilige Kippkante ist fir beide Da-
ten als gepunktete Linie dargestellt mit
Pfeilen, die die Richtung der Ablagerung
markieren (Details s. Text)

diese Bedingungen sofort erflllt.

in unmittelbarer Nahe zur Kippkante. An
der Stelle der hdochsten Emissionen der
ersten Messkampagne konnte einen Mo-
nat spater wahrend der zweiten Mess-
kampagne ein nahezu identischer Emis-
sionpeak gemessen werden. Im Alt-
Bereich der Deponie, in dem der Abfall
hochverdichtet abgelagert und mit einer
Schlacke-Schicht  abgedichtet wurde,
konnten keine signifikanten N>O Emissio-
nen nachgewiesen werden.

Ahnlich dem N,O zeigen die CH, Emissi-
onen (Abb. 3 b) ein bestimmtes Muster.
Erneut konnten hier keine Emissionen
aus den mit Schlacke abgedeckten Be-
reichen detektiert werden. An beiden Be-
probungsterminen konnten eindeutige
Zonen mit CH, Emissionen beobachtet
werden. Spitzenwerte waren 319 mg C m’
2 h" (erste Messkampagne) und 187 mg
C m? h”' (zweite Messkampagne). Beide
Spitzenwerte wurden in annahernd glei-
cher Entfernung (etwa 40 m) von der
Kippkante am jeweiligen Termin gemes-
sen und sind etwas weiter von der Kipp-
kante entfernt als die No,O Emissionsma-
xima. Die CH,; Emissionspeaks Ubertref-
fen den Grenzwert von 0.5 L CH, m? h™
jedoch nur geringfligig (s. grine Markie-
rung, Abb 3b). Sofern CH, Emissionen
von Deponien unter diesem Grenzwert
liegen, werden diese Deponien im Allge-
meinen aus der kontrollierten Nachsorge
entlassen (Stegmann et al. 2006). Dieses
Ziel kann bei klassischen Deponien erst
nach Jahrzehnten erreicht werden, wah-
rend die hier untersuchte MBA-Deponie

Es ist offensichtlich, dass die N,O Emissionen der untersuchten MBA Deponie klimarelevan-
ter sind als die CH, Emissionen, insbesondere beim Vergleich der GWP umgerechnet in 100
Jahr CO,-Aquvalente (Sekundarachse in Abb. 3). Die héchsten CH, Emissionen von etwa 10
g CO, m? h™ machen nur 5 % der héchsten N,O Emissionen von ca. 200 g CO, m? h™ aus.
Sogar wenn man diesen maximalen N,O Emissionswert ausklammern wirde, sind die
nachst hoheren Werte immer noch zwei bis dreimal so hoch wie das CH, Emissionsmaxi-

mum.
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4.2 N;O-und CH4-Konzentrationen im Deponiekorper

Entlang des Langsschnitts (AA’) und der Querschnitte (jeweils BB’ und CC’) wurden aus 50
cm (beide Beprobungstermine) und 100 cm Tiefe (zweiter Beprobungstermin, 02.12.2011)
Deponiegasproben genommen. Die Ergebnisse aus 50 cm Tiefe (Abb. 4 a und b) zeigen,
erneut deutliche Muster: Im Gegensatz zu den sehr geringen CH, Emissionen an der Ober-
flache des hoch verdichteten Alt-Bereiches, waren die nachgewiesenen CH;-
Konzentrationen im Untergrund doch sehr hoch. In 50 cm Tiefe lagen die Werte zwischen 60
und 75 %, was den gemessenen Konzentrationen in geschlossenen klassischen Deponien
sehr nahe kommt. Anscheinend erschwert die Oberflachenabdichtung den Gastransport oder
eine erhohte CH, Oxidation findet innerhalb der Abdeckschicht statt.

In der nicht abgedeckten Flache der Deponie (> 120 m vom Startpunkt der Deponie entfernt)
findet aktive Methanogenese statt. Nahe der Kippkante sind die CH, Konzentrationen relativ
gering und liegen meistens unter 15 %. Mit zunehmendem Alter des Materials steigen jedoch

50 cm depth, 04.11.2011
50 cm depth, 02.12.2011
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Distanz vom Ablagerungsstartpunkt

100 cm depth, 02.12.2011

Abb 4 a — c.. N,O und CH, Konzentration im
Deponiegas 50 cm unter der Oberfla- . ch
che am 04.11.2011 (a) und am
02.12.2011 (b) und 100 cm unter der
Oberflache am 02.12.2011 (c). Die
schraffierte Flache zeigt eine Abde-
ckung mit Schlacke. Die derzeitige
Kippkante ist als gepunktete Linie
dargestellt mit Pfeilen die die Rich-
tung der Ablagerung markieren. Die
durch Linien verbundenen Punkte ' ' ' ' '

0 50 100 150 200
zeigen den Langsschnitt. Andere
Punkte liegen auf dem Querschnitt
etwa 10 m hinter der Kippkante.
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die CH, Konzentrationen an, bis sie die hohen
Werte von »60% unter der Oberflachenabdich-
tung erreichen. Die Lage dieser Konzentrations-
peaks aullerhalb des abgedeckten Bereiches
stimmt sehr gut mit den CH,; Emissionsmaxima
Uberein (vergl. Abb. 3 b und Abb. 4). Die CH,
Konzentrationen in 100 cm Tiefe (Abb. 4 c¢) zei-
gen den gleichen Trend wie die Konzentrationen
in 50 cm Tiefe.

W0 conceniration [log olppmy)]

Die N,O Konzentrationen in 50 cm Tiefe folgen

a " T T T dagegen einer gegenlaufigen Entwicklung im
. Vergleich zum CH, (Abb. 4 a und b, logarithmi-

“ sche Skala). Die hoéchsten Konzentrationen

= 8 T konnten im Frischmaterial unmittelbar an der
% o \\ . Kippkante mit Werten bis zu 24.000 ppmv (2,4 %
- T Vol.) gemessen werden. Derart hohe N,O Kon-
§ : \'\ zentrationen in Deponien sind bisher nicht be-
§oc ' ™~ schrieben worden. Mit zunehmendem Alter des
EEy \\ Materials fallen die Konzentrationen exponentiell
2 - ™ ab, z.T. unter 2 ppmv im Untergrund des Alt-

b : : | L Bereiches. Die Position der hoéchsten Emissio-
¢ 2 a0 & nen beider Beprobungstermine stimmt anna-

4 ponCEMEREn (% vat hernd Uberein (vergl. Abb. 3 a und Abb. 4 a und

Abb 5 a und b. N,O Konzentrationen b).
und CH4 Konzentrationen aus 50  Aus Abb. 4 a und b ist bereits ersichtlich, dass
cm Tiefe (a) und 100 cm Tiefe (b)  gjne negative Korrelation zwischen den logarith-
sind Iogarlthmlsgh gegenelnaqder misch aufgetragenen N,O- und CH,-
aufgetragen. Die Werte beu_jer K trati in 50 Tiefe vorlieat. Dieser
Beprobungstage sing [onzentrationen in cm Tiefe vorliegt. Di
beriicksichtigt. Gerade Linien inverse Zusammenhang wird noch deutl,cher
stellen die Ergebnisse linearer erkennbar, wenn beide Parameter gegeneinan-
Regression dar. der aufgetragen werden (s. Abb. 5a). Ein linea-
res Modell (Pearson’s r> = 0.90) verdeutlicht sehr
gut den exponentiellen Zusammenhang zwischen den Konzentrationen beider Gase. Spe-
arman’s p zwischen den urspringlichen Konzentrationen liegt bei -0.865 (p < 0.0001, n =
14), was noch einmal hervorhebt, dass ein hoch signifikanter monotoner Zusammenhang
zwischen dein beiden Treibhausgasen in 50 cm Tiefe besteht. Es ist wahrscheinlich, dass
die Verfugbarkeit von O, und das Redoxpotenzial die Einflussfaktoren sind, die diesen Zu-
sammenhang erklaren kénnen.

Die N,O Konzentrationen in 100 cm Tiefe folgten dagegen einem deutlich anderen Muster
als in 50 cm Tiefe. Die Konzentrationen nahe der Kippkante waren in einem mittleren Be-
reich. Ein Anstieg mit zunehmendem Material-Alter auf mehr als 500 ppmv konnte in dem
Bereich beobachtet werden, der nicht mit Schlacke abgedeckt ist (Abb. 4 c). Unterhalb der
Oberflachenabdichtung waren die N,O Konzentrationen in dieser Tiefe minimal. Es konnten
keine bedeutsamen Korrelationen zwischen den N,O und CH, Konzentrationen in 100 cm
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Tiefe beobachtet werden (Abb. 5 b, Spearman’s p = -0.644, p > 0.05, n = 9). Es ist daher
denkbar, dass die Ursachen dieser N,O Bildung in 1,0m Tiefe ganz andere sind als in 0,5m
Tiefe.

4.3 Extrahierbarer Stickstoff im Feststoffmaterial

Um die Ergebnisinterpretation der N,O Fluxmessungen und N,O Konzentrationsmessungen
zu vertiefen, ist es sinnvoll zusatzlich die Produkte und Edukte der N,O-produzierenden Pro-
zesse des Stickstoffkreislaufs zu berticksichtigen. Dazu wurden extrahierbarer organischer
Stickstoff (Norg), Ammonium (NH,"), Nitrit (NO") und Nitrat (NO3") von Proben aus 50 cm und
100 cm Tiefe gemessen (entsprechend den Deponiegasproben). Die Konzentrationen dieser
Stickstoffverbindungen sind in Abb. 6 dargestellt. Der extrahierbare Stickstoff lag zum groR3-
ten Teil als NH,* vor und erreichte Konzentrationen von mehr als 1 g N kg™ TM (Trocken-
masse; Abb. 6 a und b). Der Anteil an extrahierbarem organischen N4 lag im Allgemeinen
bei weniger als der Halfte der NH,* Konzentration. Zusétzlich konnte in unmittelbarer Nahe
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Abb 6 a — c. Extrahierbares NH;" und N (a/b), NO,” und NO; (c/d) aus Abfall (Feststoff).
Linke Spalte (alc) in 50 cm Tiefe und rechte Spalte (b/d) in 100 cm Tiefe. Die schraf-
fierte Flache zeigt erneut den Bereich der Schlackeabdeckung. Die Kippkante ist als
gepunktete Linie dargestellt mit Pfeilen, die die Richtung der Ablagerung markieren.
Die durch Linien verbundenen Punkte zeigen den Langsschnitt. Andere Punkte lie-
gen auf dem Querschnitt etwa 10 m hinter der Kippkante.
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zur Kippkante eine erhebliche Anreicherung von Nitrit und Nitrat festgestellt wer-
den.Insbesondere die Nitrit Konzentrationen erreichten sehr hohe Werte im frischen MBA
Output Material, jedoch mit starken Schwankungen (50-600 mg N kg™ TM; Abb. 6 ¢ und d).
Diese Schwankungen deuten auf erheblich Unterschiede in Aktivitdt und Homogenitat dieses
frischen Materials hin. Die Nitrit-Spitzenwerte liegen so hoch, dass sogar toxische Hemmef-
fekte zu erwarten sind. Das Auftreten dieser oxidativen Metaboliten zeigt, dass Nitrifikation in
diesem offenbar teilweise aeroben Bereich nahe der Kippkante stattfindet. Dieser Nitrifikati-
ons-Hot-Spot ist auf eine Flache von 70 x 20 m mit einer maximalen Tiefe von etwa 100 cm
begrenzt. Die Position und das Ausmal} dieses oxidativen Aktivitatsstreifens korreliert auch
mit dem N,O Maximum in 50 cm Tiefe und dem nachgewiesenen Emissionspeak an der De-
ponieoberflache (Abb. 4 a/b und Abb. 3 a). Ein Zusammenhang zwischen den N,O Messun-
gen in 100 cm Tiefe und den Nitrit und Nitrat Konzentrationen scheint jedoch nicht ersicht-
lich.

Im Anschluss an die Nitrifikationszone (ab Messpunkte < 130 m) waren die Konzentrationen
der oxidierten Stickstoffverbindungen gering oder lagen fast bei null. Als extrahierbarer
Stickstoff dominierten die reduzierten Stickstoffverbindungen NH,* und geldster organischer
Stickstoff (Abb. 5 e und f). Dies deutet auf reduktive Bedingungen in diesem Bereich der De-
ponie und madgliches Entfernen von Nitrat durch Denitrifikation oder Auswaschung hin. Am-
monium Konzentrationen und No4 Konzentrationen steigen sogar mit zunehmendem Materi-
al-Alter an, was aus anaeroben Prozessen wie z.B. Ammonifikation resultieren konnte. In
100 cm Tiefe spielten sich diese anaeroben Prozesse viel intensiver ab als nahe der Ober-
flache, was hohere NH," und N,y Konzentrationen zur Folge hat. Die hochste NH;* Konzent-
ration von 2.500 mg N kg™ TM (bei 140 m) liegt mehr als dreimal so hoch wie die bei 180 m
gemessene Konzentration. Dieser Spitzenwert korreliert mit dem zweiten geringfligig kleine-
ren Spitzenwert in 100 cm Tiefe (Abb. 3 c¢). Mit zunehmender Entfernung zur Kippkante fin-
det eine Reduktion der NH,* und Norg Konzentrationen unter der Schlacke-Schicht statt.

5 Diskussion

Bereits vorhandene Literatur Gber NoO Emissionen aus Deponien ist auf klassische Depo-
nien (Bogner et al., 2011) und vor allem auf Biocovers fokussiert, in denen Nitrifikation durch
methanotrophe Bakterien stattfinden kann (Mandernack et al., 2000; Bérjesson und Svens-
son, 1997). MBA-Deponien unterscheiden sich stark von klassischen Deponien in der Zu-
sammensetzung des abgelagerten Materials. Weiterhin sind sie nicht mit Biocovers abge-
deckt, sie sind starker verdichtet und bislang ausnahmslos in Betrieb. Folglich ist zu erwar-
ten, dass sie sich auch in ihren N,O-Emissionseigenschaften unterscheiden. Tatsachlich
liegen die beobachteten Emissionen in dieser Studie (bis (iber 400 mg N m? h™) zehnfach
héher als die fiir klassische Deponien berichteten Werte (z.B. bis zu 35.7 mg N m?h™" und 82
mg N m2 h™' berichtet von Bdrjesson und Svensson, 1997, beziehungsweise Rinne et al.,
2005). Sogar die sehr hohen N,O-Emissionen aus Haufen-Kompostieranlagen von 30-120
mg N,O-N m? h™" (Beck-Friis et al., 2000; Andersen et al., 2010) werden eindeutig von den
N,O Hot-Spots der MBA-Deponie Ubertroffen.

5.1 Ursachen der N,O Hot-Spots in der MBA-Deponie
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Die MBA-Technik gilt als besonders nachhaltige Methode der Abfallbehandlung. Die nach-
weislichen Vorteile liegen in einer 80-90 %igen Reduktion des Methanbildungspotenzials,
einer Reduktion der Sickerwassermenge und einem verbesserten Ablagerungsverhalten
(Mdnnich et al., 2011; Siddiqui et al, 2012). Aufgrund dessen erhoht sich die Akzeptanz die-
ser Abfallbehandlungsstrategie z. Z. europaweit deutlich.

Vor diesem Hintergrund scheint es Uberraschend zu sein, dass MBA-Outputmaterial erheb-
lich reaktiver in Bezug auf seine Stickstoffumsetzungen als unbehandelter Abfall ist, obwohl
sein Potenzial fur mikrobielle Aktivitat im Kohlenstoffabbau stark reduziert ist. Obgleich der
Aktivitatsbereich auf einen 20 - 30 m breiten Streifen begrenzt ist, deuten die Spitzen-N,O-
Fluxwerte (428 mg N m? h™") und die darunter befindlichen Konzentrationen im Deponiegas
(> 2 % Vol.) auf Stickstoffumsetzungen in einer GréRenordnung hin, die vor diesen Untersu-
chungen noch nicht in Feldstudien beobachtet wurden.

Die MBA-Technologie weist in zahlreichen Punkten Parallelen zur Abwasserbehandlung auf.
Die Beseitigung organischen Kohlenstoffs erfolgt wahrend des MBA-Prozesses. Hohe Am-
monium-Konzentrationen im Output Material und Bellftung wahrend der Ablagerung auf der
Deponie begunstigen Nitrifikation im abgelagerten Material. Das unter Sauerstoffzehrung
entstehende Nitrat ist anschlieRend das Substrat fur Denitrifikation.

Die derzeitigen Ergebnisse belegen, dass der nachgewiesene N,O Hot-Spot in Zusammen-
hang mit einem Nitrifikations-Hot-Spot steht, der Nitrit und Nitrat produziert: Der N,O Flux-
Spitzenwert unmittelbar an der Kippkante weist auf eine aeroben Prozess als Ursache der
beobachteten N,O Emission hin. Ferner war eine Akkumulation des Nitrifikationszwischen-
produkts Nitrit (bis zu 600 mg N kg™ TM) und dem Endprodukt Nitrat an derselben Stelle zu
erkennen, an der der N,O-Spitzenwert gemessen wurde.

Obwohl offensichtlich ist, dass die N,O-Produktionsaktivitdt in engem Zusammenhang zur
Ammoniumoxidation und der Verflgbarkeit der oxidierten N Verbindungen Nitrat und Nitrit
steht, kann nicht klar entschieden werden, welche Prozesse zur N,O-Akkumulation und N,O-
Emission in dieser Studie beitragen. N,O kann ein Nitrifikations-Nebenprodukt aus der
Chemodenitrifikation von Zwischenprodukten (Chalk and Smith, 1983) oder der unvollstandi-
gen Veratmung des Zwischenprodukts NH,OH sein (Hooper and Terry, 1979). Ferner ist N,O
ein Zwischenprodukt der Denitrifikation (Conrad, 1996). Die Denitrifikation stoppt bei dem
Zwischenprodukt N,O insbesondere bei geringem pH-Wert, hoher Nitrat-Verfugbarkeit, ge-
ring verfugbarem organischen Kohlenstoff und dem schwankenden Bedingungen des oxi-
schen und anoxischen Bodens (Weier et al.,, 1993). Ein weiterer N,O-produzierender Pro-
zess, der in Betracht gezogen werden sollte, ist die Nitrifizierer-Denitrifikation bei der Ammo-
nium-oxidierende Bakterien denitrifizieren (Kool et al., 2011). Wahrscheinlich ist jedoch, dass
die N,O-Produktion in der MBA-Deponie durch die enge Verknlipfung aus Nitrifikation und
Denitrifikation stimuliert wird.

Aufgrund anaerober Bedingungen und hoher Verfligbarkeit an Ammonium und Nitrit in der
MBA-Deponie, sind die Bedingungen auch ginstig flr eine anaerobe Ammoniumoxidation
(ANAMMOX, Strous et al., 1999), es konnte jedoch bisher nicht gezeigt werden, dass der
ANAMMOX Prozess tatsachlich N,O produziert (Kampschreur et al. 2008).

Heterotrophe Nitrifizierer und methanotrophe Nitrifizierer, welche als weit verbreitet in cover
soils klassischer Deponien angesehen werden (Mandernack et al., 2000; Zhang et al., 2008;
Hanson und Hanson, 1996; Ren et al., 2000), erreichen die Umwandlung von NH3 durch eine
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Co-Oxidation. Es erscheint jedoch wenig wahrscheinlich, dass sie in der Lage sind, die er-
forderlichen Umsatzraten zu erzielen, die fur die beobachteten Konzentrationen und Fluxra-
ten oxidierter N-Verbindungen nétig sind.

5.2 Zielkonflikt durch die Abhangigkeit von N,O und CH,; Produktion

Es konnte eine klare inverse Korrelation zwischen den N,O und CH, Konzentrationen in der
Deponie beobachtet werden. Wahrscheinlich ist die Sauerstoffversorgung oder das Re-
doxpotenzial der entscheidende Einflussfaktor, der diese Beziehung kontrolliert. Die N,O
Produktion kann nur in der Gegenwart von Sauerstoff (weil es in der untersuchten Deponie
mit Nitrifikation in Zusammenhang steht) oder anderer Elektronen-Akzeptoren stattfinden.
Die CH,4 Produktion findet nur unter reduzierenden und anaeroben Bedingungen statt. Dar-
Uber hinaus ist die beobachtete Korrelation nicht linear sondern exponentiell. Das bedeutet,
dass auch bei einem geringen Anstieg der Sauerstoffkonzentration ein starker Anstieg der
N,O Konzentration in Deponiegas zu erwarten ist. Dies deckt sich auch mit der Intensitat des
beobachteten N,O Flux-Spitzenwertes an der Deponieoberflache unmittelbar zur Kippkante,
wo das Deponie-Material entsprechend mit Sauerstoff versorgt ist.

Zahlreiche abfallwirtschaftliche Mallnahmen kénnen - beabsichtigt oder als ungewollter Ne-
beneffekt - zu einer Sauerstoffzufuhr in den Deponiekoérper fiihren. Beispielsweise sind Be-
lGftungsmalnahmen (z.B. in situ Beluftung oder Methanoxidationsschichten) eine wichtige
Minimierungsstrategie fur CH, Emissionen. Die Wirksamkeit dieser Techniken bezogen auf
die Reduktion von CH, Emissionen konnte schon vielfach nachgewiesen werden. Die vorlie-
genden Ergebnisse weisen jedoch darauf hin, dass emissionsreduzierende Malihahmen, die
ausschliel3lich auf CH, abzielen, einen sekundaren Anstieg der N,O Emissionen bewirken
kénnen. Unter unglinstigen Bedingungen kann der klimaentlastende Effekt einer erfolgrei-
chen CH, Reduktion durch einen dramatischen Anstieg der N,O Emissionen ins Gegenteil
gekehrt werden (20-fach héheres Treibhausgaspotenzial der N,O-Emissionen, verglichen zu
den CHs-Emissionen des vorliegenden Falles). Die negative Korrelation der Bildung dieser
beiden Treibhausgase stellt einen Zielkonflikt dar, den man sorgfaltig austarieren muss.

5.3 Bedeutung der N,O Emissionen aus MBA-Deponien

Die bisherigen N,O Fluxmessungen stellen nur Momentaufnahmen dar und lassen keine
belastbaren Prognosen zu den Emissionen der Gesamtdeponie Uber langere Zeitraume zu.
Dazu sind regelmafige und detailliertere Untersuchungen beispielsweise Uber die jahreszeit-
lichen Schwankungen der N,O Emissionen erforderlich.

Fest steht jedoch, dass an zwei verschiedenen Beprobungsterminen sehr hohe Emissionsra-
ten gemessen wurden: eine Spitzenwert von tiber 400 mg N m? h™" am 02.12.2011 und 40
mg N m? h™' am 04.11.2011. Beide Flux-Daten charakterisieren einen streifenférmigen Hot-
Spot, der eine Flache von etwa 20 m x 70 m (1,400 m?) ausmacht und weniger als 10 % der
Deponie-Gesamtflache einnimmt.

Da diese Messungen des N,O Flux jedoch sehr hohe Spitzen-Emissionswerte ergeben ha-
ben, sind diese Hot-Spots fir die Deponie nicht vernachlassigbar. Emissionen in der Gro-
Renordnung mehrerer Tonnen pro Jahr sind aufgrund der Ergebnisse moglich.
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Naturlich sind im Winter geringere Emissionen zu erwarten, wenn die Abfalloberflache gefro-
ren ist. Im Sommer — bei erhéhten Temperaturen - kénnten dagegen auch noch héhere mik-
robielle Aktivitdten zu deutlich hdheren Emissionen fuhren. Daher sind weitere Untersuchun-
gen zur Einschatzung und Berechnung der Langzeit N,O Emissionen der gesamten Depo-
nieflache erforderlich.

Da die Abdeckung alterer Teile einer Deponie mit Schlacke keine Ubliche Methode ist, konn-
ten andere MBA-Deponien mdglicherweise groRere Mengen an Treibhausgasen emittieren.
In der untersuchten MBA-Deponie war die Abdeckung mit einer Schlacke-Schicht méglich-
erweise vorteilhaft, da sie etwa 90 % der Deponie-Flache abdeckt und keine bedeutenden
Mengen an Treibhausgasemissionen daruber messbar waren. Dieser Aspekt benétigt eben-
falls weitere Untersuchungen, da die Funktion einer Schlacke-Abdeckung in Bezug auf N,O-
und CH4-Emissionen nicht klar ist. Es kdnnte eine Zone methanotropher Aktivitat sein, aber
es konnten auch Gasaustauschprozesse beeinflusst werden.

Die kritische Phase flir Treibhausgasemissionen scheint die Ablagerung des vorbehandelten
Materials zu sein. Es ist zu erwarten, dass das Material einen relativ stabilen Zustand nach
der Verdichtung erreicht, jedoch sollte jeder Vorgang, der die Beliiftung des Materials erhoht,
wie z.B. Umgraben oder Umlagerung, vermieden werden. Die begrenzte Flache der N,O
produzierenden Hot-Spot-Zone 6ffnet technologische Mdoglichkeiten, um die N,O Emissionen
zu reduzieren.

6 Schlussfolgerungen

Ein Hot-Spot mit hoher N,O Produktionsaktivitat und entsprechender Emissionen konnte auf
einer Deponie mit mechanisch-biologisch vorbehandeltem Abfall beobachtet werden. Dieser
Hot-Spot bedeckte einen Streifen von 20-30 m in unmittelbarer Nahe zur Kippkante. Die N,O
Produktion korreliert mit dem Auftreten von Nitrit und Nitrat im Feststoff, die bei der Nitrifika-
tion wahrend und kurz nach dem Ablagerungsprozess in der Deponie intermediar anrei-
chern.

Eine eindeutige inverse Korrelation zwischen CH,4 Produktion und N,O Produktion weist auf
einen mdglichen Zielkonflikt fur die derzeitigen Treibhausgas-Minimierungsstrategien hin, die
sich primar nur auf CH, Reduktion fokussieren. Bellftungsmaflinahmen, die erfolgreich in der
Reduktion von CH4 Emissionen sind, kénnen ungewollt zu erhéhten N,O Emissionen flhren.

Weitere Untersuchungen der Treibhausgasemissionen von MBA-Deponien (mit dem Fokus
auf Methan und Distickstoffoxid) werden benétigt, um die Bedeutsamkeit dieser Emissionen
auf nationaler Ebene beurteilen zu konnen. Distickstoffoxid sollte daher zusatzlich mit in Be-
tracht gezogen werden bei der Entwicklung von Minimierungsstrategien fir Treibhaus-
gasemissionen aus Deponien.
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