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1. Einleitung

Bakterielle Verunreinigungen von oberflaichennahem Grundwasser und Gewéssern haben eine
grole Bedeutung fiir die Umwelt, die Qualitit des Wassers und die Versorgung der
Bevolkerung mit dem Lebensmittel Wasser. Fragen zur Qualitétssicherung von Wasser
geniefen daher eine hohe Aufmerksamkeit und ein groBes offentliches Interesse. Die
Wasserqualitdt wird zunichst von Qualitdtskriterien fiir Reinheit, Geschmacksneutralitit und
der Einhaltung von Grenwerten fiir Verunreinigungen bestimmt. Dariiber hinaus aber hat der
Konsument sehr hohe Anspriiche an eine hygienisch einwandfreie Wasserqualitit und
erwartet eine nahezu umfassende Riickstandsfreiheit. Daher hat die Keimbelastung beim
Gewisser- und Trinkwasserschutz einen hohen Stellenwert.

Um eine Keimbelastung von Trink- und Oberflichenwasser zu reduzieren, stellt sich zunichst
die Frage nach den Ursachen. Mdgliche Quelle der Verunreinigung sind Eintrige {iber
kommunale Abwisser, die Ausbringung von Giille in der Landwirtschaft, aber auch {iber den
Boden selbst, der durch Fikalien von Tieren, Mausen, Wildtieren oder Vogeln schon eine
bakterielle Vorgeschichte hat (Tschirsich et al., 2002).

Fiir den Bereich Landwirtschaft kommt dies in der ,,Verordnung iiber die Grundsitze der
guten fachlichen Praxis beim Diingen* (Diingeverordnung, 1996) zum Ausdruck.
Nahrstoffverluste bei der Bewirtschaftung sowie damit verbundene Eintrdge in die Gewésser
sollen weitestgehend vermieden werden. Durch geeignete Bewirtschaftungsmalnahmen,
Ausbringungs- und Hochstmengenbeschrinkungen soll der Eintrag von Néhrstoffen und im
Falle der organischen Wirtschaftsdiinger (Giille, Mist, Jauche) auch von Fékalbakterien und
potentiell Pathogenen in Oberflichengewésser minimiert werden.

Ziel der Begleituntersuchungen zur Biogasanlage in Berbling waren wasserhygienische
Untersuchungen zum Vergleich von konventioneller Giille (Rohgiille), Biogasgiille (Gérrest)
und Untersuchungen zur mikrobiellen Verlagerung und zum Verbleib von Mikroorganismen
im Boden. Daneben wurden lufthygienische Untersuchungen zu konventioneller Giille und



Biogasgiille durchgefiihrt, da Ammoniakemissionen zur Eutrophierung von Gewissern und
zur Beeintrichtigung von Oberflichengewissern beitragen konnen. Weiterhin sollten mit der
Versuchsanstellung die Keimabtotung oder Keimverlagerung und eine mogliche
Wiederverkeimung im Boden untersucht werden. In diesem Zusammenhang berichtete
(Edmonds 1976), dass bestimmte E. coli Keime viele Monate im Boden verbleiben oder sich
sogar anreichern konnen. Neuere Untersuchungen lassen allerdings auf Verweilzeiten eher
von wenigen Tagen im Boden schlieBen (Lebuhn und Wilderer, 2005).

Ein wichtiger Aspekt der Begleituntersuchungen war die Frage nach der Auswaschung und
den Frachten von Mikroorganismen im Wasser nach einer Bodenpassage sowie die Kldrung
der Frage, ob eine anaerob behandelte Giille aus der Sicht der Umwelt, der Wasserwirtschaft,
des Verbraucherschutzes und der Landwirtschaft bei der Ausbringung im Freiland
entscheidende hygienische und chemisch-physikalische Vorteile gegeniiber einer
konventionellen Giille aufweist.

2. Versuchsanstellung / Methoden

Ein Grofteil dieser Teiluntersuchungen wurde auf schichtenweise aufgebauten Lysimetern im
Freiland durchgefiihrt, da es hier einerseits moglich war, durch Zugabe von Tracern zu der
jeweiligen Giille gezielten Fragestellungen nachzugehen und andererseits, weil diese Boden
seit mehr als 20 Jahren nachweislich nicht mit Wirtschaftsdiingern gediingt wurden. Somit
konnen Artefakte ausgeschlossen werden, die bei landwirtschaftlich genutzten Fldchen durch
unzureichende Kenntnisse der Vorgeschichte des Bodens nicht auszuschlieen sind.
Insgesamt wurden im Zeitraum von 2002 bis 2005 zwolf Griinlandlysimeter mit einer
Kleegras/Weidelgrasmischung verwendet. Auf keinem der Lysimeter war organischer Diinger
eingesetzt worden. Fiir jeden Versuch wurde ein neues, unbelastetes Lysimeter eingesetzt.

2.1  Ausbringung von Rohgille und Gérrest

In allen Versuchsansidtzen wurden die Lysimeter mit Gérrest und Rohgille in einer
praxisnahen Menge entsprechend 20 - 25 m® pro ha gediingt. Die Ausbringung erfolgte von
Hand. Im Jahr 2003 wurden zwei Lysimeter mit Rohgiille und zwei Lysimeter mit Gérrest
(Biogasgiille) beaufschlagt. Zwei Lysimeter dienten als Kontrollen.

Ende Mai wurden die Biogasgiille und die konventionelle Giille mit Tracer-Substanzen auf
zwei Lysimeter (Lehmboden) aufgebracht und im Langzeitversuchszeitraum bis Ende des
Jahres 2003 untersucht.

Gleichzeitig fanden an jeweils einem Lysimeter mit Géarrest und Rohgiille Beregnungen fiir
jeweils eine Woche statt.

Im Jahr 2004 wurden auf zwei Lysimeter (Lehmboden, Sandboden) radioaktiv markierte
Keime zusammen mit der Rohgiille und Biogasgiille ausgebracht. Gleichzeitig wurden auf
zwel weiteren Lysimetern Beregnungsversuche mit gleicher Giille, aber ohne radioaktive
Markierung durchgefiihrt. Diese dienten als Kontrollen fiir die Radionukliduntersuchungen.
In der Abbildung 1 ist das Funktionsbild eines Lysimeters dargestellt. Jedes Lysimeter
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bestand aus dem mit Boden gefiillten Lysimeter und einem ,,Ubertopf* der es ermdglichte,
das Sickerwasser nach der Bodenpassage zu sammeln.
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Abb 1: Funktionsbild eines Lysimeters

2.2 Probenahme der Sickerwasser

Das gesammelte Sickerwasser wurde in regelmifBigen Abstinden (etwa alle 30 Minuten) {iber
die Absaugleitung und einen automatischen Probensammler der Firma ISCO (Abb. 2) in
einzelne Flaschen abgefiillt und die Inhaltsstoffe spéter im Labor untersucht. Die Lagerung
der Wasserproben erfolgte im Kiihlschrank bei 4° C. Die Zeit bis zur Analyse der
fakalcoliformen Keime, Tracer und Inhaltsstoffe betrug etwa 24 Stunden.

Als Boden wurden ein sandiger Braunerdeboden
und ein Lehmboden verwendet. Die Béden und
| die Sickerwisser der Lysimeter wurden vor
. Beginn der Messungen auf Escherichia coli (E.
coli) untersucht. Bei zwei Lysimetern wurden
die Wirtschaftsdiinger zusitzlich mit einer
definierten Konzentration radioaktiv markierter
E. coli beaufschlagt. Die anfallenden
Sickerwiésser wurden auf die mitapplizierten
Tracer und auf E. coli-Bakterien untersucht.

Abb 2: Probensammler in der Lysimeteranlage




2.3  Wasserhygienische Untersuchungen

Bei den bakteriologischen Untersuchungen wurden Fékalcoliforme (im wesentlichen
Escherichia coli, E. coli) als Fiakalindikatorbakterien analysiert, da diese auf einfache Art zu
bestimmen sind, iiberwiegend in Giille und Kot auftreten und fiir die Beurteilung der
Gewisserglite eine entscheidende Rolle spielen.

Andere Fikalindikatoren oder pathogene Keime waren nicht im Untersuchungsumfang der
Lysimeterstudien enthalten. Bei der Verwendung von fékalen Indikatorkeimen ist die relativ
hohe Empfindlichkeit von E. coli gegeniiber Hitze, UV-Licht und &uBleren Einflissen im
Boden zu beachten. So kann eine Population E. coli bereits im Boden verschwunden sein,
manche Pathogene, insbesondere Sporenbildner, kdnnen aber noch ldnger im Boden iiberlebt
haben.

2.4  Beregnung fur Kurzzeitversuche

In der Versuchsanstellung des Jahres 2003 wurde je ein
Lysimeter mit Biogasgiille und je ein Lysimeter mit Rohgiille
beregnet. Die Beregnung erfolgte 1 Stunde nach Aufbringung
der Giille tiber den ganzen Tag verteilt in Portionen zu je
5 mm Niederschlagsidquivalenten. Bei den Beregnungen des
Jahres 2003 wurde in der ersten Woche mit 10 mm/h, d.h.
mit insgesamt 40 mm pro Tag beregnet.

Im Jahr 2004 wurde am ersten Tag mit 10 mm/h, d.h. mit
insgesamt 40 mm, am zweiten und dritten Tag mit jeweils
20 mm Niederschlagsédquivalenten beregnet. Bei jeweils zwei
Lysimetern wurde die Giille zusdtzlich mit einer hohen
Konzentration von Lithium- und Bromidtracer, in einem Fall
mit Tritium (H3) Tracer beaufschlagt. Unmittelbar nach

Beginn der Beregnung begann die Messung der
Sickerwiésser.

Abb 3: Beregnungskammer
iiber einem Griinland-
lysimeter

2.5 Radioaktive Markierung

Um die Verlagerung der Bakterien im Boden verfolgen zu kénnen, wurden E. coli-Bakterien
in einem radioaktiven Medium (mit C14-Acetat und C14-Glucose angezogen und nach zwei
Tagen abzentrifugiert, gewaschen und nochmals abzentrifugiert. Die folgenden Generationen
der Bakterien hatten den radioaktiven Kohlenstoff in die Zellen eingebaut. Diese radioaktiven
Tracer-Bakterien wurden jeweils Girrest und Giille vor der Ausbringung auf die Lysimeter
zugefligt.

Die Aktivitét der Zellsuspension, d.h. die radioaktiv markierten Zellen pro Lysimeter, betrug

1,67E+06 Bq. Die zugesetzte E. coli-Menge lag unter 0,1 % der Gesamtkeimkonzentration
der Rohgitille.



2.6 Bestimmung fakalcoliformer Keime
2.6.1 Fluorocult®-Methode

Die Untersuchung der fakalcoliformen Keime wurde mit der Fluorocult®-Methode
vorgenommen. Dabei wurden die Sickerwisser zundchst mikroskopisch untersucht und der
Versuch unternommen, die Bakterien optisch zu identifizieren. Jeweils 1 ml der Sickerwésser
wurden zu dem nach Schindler (1991) fiir wasserhygienische Untersuchungen geeigneten
Néhrmedium, das mit einem Fluoreszenzmarker dotiert ist (Merck), zugegeben und bei 37° C
im Brutschrank inkubiert. Analysiert wurden 10 Messwiederholungen a 3 x 1 ml.

Nach 24 Stunden Bebriitung konnte im UV-Licht die Anwesenheit von E. coli durch
Emission von Fluoreszenz ermittelt werden. Die eingestrahlte Wellenldnge war 254 nm.

UV-Licht

Abbildung 4: Visualisierung der Anwesenheit von E. coli im UV-Licht entsprechend der
Fluorocult®-Methode

Der Gehalt an E. coli im Sickerwasser wurde {iber die Most-Probable-Number-Methode
(MPN) nach De Man (1983) bestimmt. Sie liefert einen statistischen Wert der
Keimkonzentration in einer Probe, die auf einem vorgegebenen Nédhrmedium wichst. Diese
Methode eignet sich besonders fiir die Bestimmung sehr niedriger Zellkonzentrationen, z.B.
in Wasserproben (Schindler 1991).

2.6.2 Bestimmung von E. coli nach Merck, Art. Nr. 1.13303

Neben dem Fluorokultverfahren zur Bestimmung von Fékalcoliformen wurde ein zusitzliches
Nachweisverfahren angewendet. Das Prinzip der Identifizierung von E. coli erfolgt {iber den
Nachweis der Enzyme -D-Glucuronidase und Tryptophanase (Indolbildung). Fiir die meisten
E. coli - Stimme ist diese B-D-Glucuronidase-Reaktion und die Bildung von Indol aus
Tryptophan charakteristisch.



2.7  Zellzahlbestimmungen

Bei der radioaktiven Markierung von Bakterien war die Bestimmung nach der MPN-Methode
nicht moglich. Daher wurden in den Sickerwissern Untersuchungen der tatsdchlich
vorhandenen Zellzahlen durchgefiihrt. Dies erfolgte mikroskopisch in einer Neubauer-
Zdhlkammer durch Einbringen von mehreren Tropfen der Sickerwasserprobe. Das
Kammervolumen betrug 0,00025 mm’. Die Keimzahlbestimmung wurde bei 50-facher
Vergroflerung mit einem Zeiss-Phasenkontrastmikroskop durchgefiihrt. Es wurden pro Probe
jeweils zweimal 16 Kleinstquadrate mit o.g. Volumen ausgezéhlt und die Ergebnisse
statistisch ausgewertet.
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Abbildung 5 Mikroskopische Auszidhlung von E. coli in einer Neubauer-Kammer und
Auswertung am PC.

2.8 Messungen der radioaktiv markierten Sickerwasser

Bei dieser Methode wurde zur Probe ein Szintillationscocktail gegeben, der aus einem
Szintillator und einem organischen Lodsungsmittel besteht. Bei Anwesenheit eines
radioaktiven Strahlers werden die Ldsungsmittelmolekiile in einen angeregten Zustand
versetzt. Die angeregten Losungsmittelmolekiile geben ihre Energie an die
Szintillatormolekiile ab, worauthin diese in einen hoheren Energiezustand gehoben werden.
Beim Ubergang der Szintillatormolekiile in den Grundzustand wird Energie in Form von
Licht freigesetzt. Die Intensitit des produzierten Lichts ist direkt proportional zur Energie
eines Beta-Teilchens und wird quantitativ im Fliissigszintillationszéhler (LSC) bestimmit.
Aliquots der Sickerwisser von jeweils 1 ml wurden zusammen mit 20 ml Szintillator
Aquasafe 300, Fa. Zinsser in einem Fliissigszintillationszéhler Packard 2550 auf radioaktive
Betastrahler analysiert.



2.9  Digitale Autoradiographie / Imaging

Durch radioaktive Strahlung wird der Phosphor an der Oberfliche einer Folie mit einer
diinnen Barium-Fluor-Bromid-Europium-Schicht (BaFBr:Eu) oxidiert. Dadurch werden
Zonen hoherer Energie gebildet. Bei der durch einen Laser verursachten Reduktionsreaktion
wird die aufgenommene Energie in Form von Photonen wieder abgegeben. Durch die
anschlieBende Bestrahlung des Screens mit einem Laser (Wellenldnge 635 nm) wird die
Reduktionsreaktion in Gang gesetzt, wodurch die Phosphorionen wieder in ihren vorherigen
Zustand zuriickkehren. Die dabei freiwerdende Energie in Form von Photonen wird von einer
Photomultiplierrdhre eingefangen. An den Stellen des Phosphorscreens, an denen die
Energiedichte der Strahlung am grofften war, wird also auch am meisten Lichtenergie
freigesetzt. Die Verteilung der Aktivitdt in einer Probe wird dadurch dargestellt, dass die
Schwirzung eines Pixels proportional zur Strahlungsintensitit der Probe an diesem Ort ist. So
kann bei dieser Methode die Aktivitdt sichtbar gemacht werden. Verwendet wurde ein
Scanner der Fa. Biorad.

2.10  Lufthygienische Untersuchungen

Die Erfassung der NHs-Emissionen erfolgte nach dem
Prinzip der dynamischen Kammermethode mit Hilfe
einer modifizierten Messtechnik nach Weber et al. |
(2000). Jede der 6 gleichzeitig verwendeten Kammern
hat einen Durchmesser von 15 cm und wurde
kontinuierlich mit Umgebungsluft durchstromt.

Am Kammerausgang wurde von jeder Messstelle
kontinuierlich Probenluft entnommen und iiber eine
Messstellenschaltung einem Analysator AC31, Fa.
Ansyco, Karlsruhe zur Bestimmung der NH;-
Konzentration zugeleitet Mit Hilfe der Differenz der
NH;-Konzentration zwischen der Umgebungsluft und
der Probenluft der Kammern wurde ein Emissions- bzw.
Depositionsfluss errechnet.

Abbildung 6: Untersuchungen gasformiger
N-Emissionen aus Roh- und Biogas-
giille mit offenen Kiivetten




3. Ergebnisse und Diskussion

3.1  Langzeitmessungen Uber ein Jahr

Durch die anhaltende Trockenheit des Jahres 2003 musste bei den Langzeituntersuchungen
(Lysimeter mit Lehmboden) durch Zugabe von GieBwasser eine nach ortsiiblichem
langjdhrigen Mittel er Niederschldge natiirliche Regenmenge (Abb. 7) simuliert werden.
Wihrend des ganzen Jahres wurde téglich das Sickerwasser gesammelt und auf Inhaltsstoffe
und Mikroorganismen untersucht.

Das der Giille bzw. dem Girrest zugegebene Bromid dient als Indikator dafiir, wann geloste
Stoffe bzw. kleine Partikel im Wasser der Wirtschaftsdiinger, die auf die Bodenoberfliche
aufgebracht wurden, tatsidchlich durch das Lysimeter gewandert waren. Anderenfalls konnte
es sich sonst beim gemessenen Sickerwasser auch um Porenwasser des Bodens handeln.
Eingesetzt wurden 100 g Ammoniumbromid pro Lysimeter.

Die Bromidbestimmung erbrachte im Zeitraum vom 30. Mai 2003 bis 10. Dezember 2003
Spitzenwerte bis etwa 5 g = 5.000 mg Bromid/l Anfang Oktober 2003.
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Abbildung 7: Verlagerung des im Wasser gelosten Tracers Bromid und die Gesamtmenge an Regen-
und Beregnungswasser (Gérrest-Diingung; x-Achse: Datum der Probenahme, Y-Achse:
mg Bromid pro Liter Wasser bzw. Regenmenge in mm / 10 m?)

Es ist aus dem Konzentrationsverlauf ersichtlich, dass die Spitzen der Bromidbelastung mit
den Sickerwassermengen korrelieren (Abb. 7). Belastungen wurden im Zeitraum vom 29.06. -
15.08., vom 01.09. - 09.09., am 06. - 08.10. und am 30.11.2003 gemessen. Verlagerung von
Bromid, das im aufgebrachten Wasser gelost war, trat etwa einen Monat nach der Applikation
der Biogasgiille im Sickerwasser auf. Die Maximalmenge war etwa nach vier Monaten im
Sickerwasser zu finden.



Die Keimbelastung im Sickerwasser stieg zu diesem Zeitpunkt (Anfang Oktober) nur
geringfiigig auf Werte von etwa 10-20 MPN/100 ml an und sank dann wieder auf Werte < 10
MPN/100ml ab. Ganzjdhrig konnte in nahezu jeder Sickerwasserprobe E. coli in geringen
Konzentrationen nachgewiesen werden. Mit Ausnahme geringerer Keimkonzentrationen im
Girrest-Lysimeter gab es aber keine Unterschiede im Versickerungsverhalten zwischen dem
Girrest (Abb. 7) und der Rohgiille (nicht dargestellt). Die Unterschiede sind iiber den
Versuchszeitraum nicht signifikant und liegen im Bereich der Grundbelastung des
Sickerwassers im Lysimeter zwischen 10 und 100 MPN/100ml.

3.2  Kurzzeituntersuchungen / Beregnungen
3.2.1 Beregnungen im Jahr 2003

In mehreren Beregnungen sollte das Verhalten
der aufgebrachten Keime (E. coli) im Boden
und deren Verlagerung mit dem Sickerwasser
unmittelbar nach Regenereignissen untersucht
werden. Exemplarisch soll hier am Beispiel
von zwei Beregnungen der Biogasgiille und
der konventionellen Giille die Verlagerung ins
Sickerwasser gezeigt werden.

Abb 8: Beregnungseinrichtung iiber einem
Lysimeter zur Beregnung

Die in Abbildung 8 dargestellte Beregnung
begann am 29.07.2003, unmittelbar nach der
Ausbringung des Gérrests. Sie wurde iiber eine
Woche fortgefiihrt. Die Wassermenge lag am
ersten Tag bei 40 I/qm, an den weiteren Tagen

bei 20 I/qgm. Dies stellt somit einen Worst-
Case-Fall fir die Verlagerung von

Mikroorganismen im Freiland dar.

Neben den Keimen wurde ein miteingebrachter Lithiumtracer untersucht, der zur
Uberwachung der in den Boden eindringenden Wassermengen dienen sollte. Verwendet
wurde eine Menge von 100 g Lithiumtracer im Lysimeterversuch mit dem Girrest, 25 g
Lithiumtracer beim Rohgiilleversuch. Unmittelbar nach der Beregnung konnte in den Proben
die erste Lithiumkonzentration festgestellt werden. Die spdteren Messungen ergaben, dass
nach ca. 2-3 Stunden bis zu 1,4 g Lithium nachgewiesen werden konnten (Abbildung 9). Eine
weitere Spitze erfolgte am nichsten Tag gegen Mittag, die dritte Spitze am liberndchsten Tag,
ebenfalls mittags.
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Abbildung 9: Verlagerung des im Wasser geldsten Tracers Lithium mit den Keimen im
Gaérrest = Biogasgiille (blaue Sdulen: Lithiumkonzentration in g/l, braune
Séulen: Keimbelastung in halbquantitativer Darstellung. Die Keimbelastung
wurde in 3 Stufen im Bereich von <10 und 30 MPN/100 ml unterschieden.
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Abbildung 10: Verlagerung des im Wasser gelosten Tracers Lithium mit den Keimen in der
Rohgiille (hblaue Séulen: Lithiumkonzentration in g/, braune Saulen:
Keimbelastung in halbquantitativer Darstellung. Es wurde nur Die
Keimbelastung wurde in 5 Stufen zwischen <10 und 100 MPN/100 ml
unterschieden

In einem weiteren Beregnungsversuch mit Rohgiille (Abbildung 10) wurde auf der gleichen
Bodenart (Lehmboden), aber in einem neuen Lysimeter, wie beim Versuch mit der
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Biogasgiille (Abbildung 9) tiber eine Woche beregnet. Auch hier zeigte sich unmittelbar nach
Beregnungsbeginn ein Konzentrationsanstieg von Lithium im Sickerwasser. Die
Lithiumkonzentration erreichte nach etwa 2-3 Stunden Werte um 0,3 g. Die gegeniiber
Abbildung 9 geringeren Li'-Konzentrationen sind darauf zuriickzufiihren, dass nur ' der
Lithiummenge eingesetzt wurde.

Ahnlich wie fiir Gérrest (Abbildung 9) wurde auch fiir Rohgiille eine schnelle Verlagerung
nach 2-3 Stunden beobachtet. Dabei handelte es sich um den sog. Makroporenfluss. Durch
Risse, Makroporen und Regenwurmréhren konnten bei ausreichenden Niederschlagsmengen
ein Teil der noch nicht im Boden sorbierten Giille und die Tracer schnell in tiefere
Bodenschichten ausgetragen werden. Dieser Makroporenfluss hélt bei Niederschldgen einige
Stunden nach der Aufbringung an.

Eine weitere Spitze erfolgte am nichsten Nachmittag, nach ca. 30 Stunden. In diesem
Zeitraum wurden mit Hilfe des Merck Schnelltestverfahrens zur Bestimmung fakalcoliformer
Keime (Indolbildung) und des MPN-Verfahrens E. coli-Mengen von maximal 100 MPN/100
ml Sickerwasser gemessen. Bis zum folgenden Tag nahm die Menge an Lithium und E. coli
dann wieder ab und blieb weiter auf niedrigem Niveau (< 10 MPN/100 ml).

3.2.2 Beregnungen im Jahr 2004
Quantitative Messungen der Keimbelastung im Sickerwasser

Insgesamt wurden fiir die dreitdgige Beregnung 20 Liter Wasser pro Lysimeter gegeben. Dies
bedeutet ein Aquivalent von 40 mm Niederschlag am ersten Tag und jeweils 20 mm an den
beiden folgenden Tagen. Der Gesamtsickerwasseranfall betrug in dieser Versuchsreihe mit
vier Lysimetern zwischen 5,3 und 6,7 Litern (Abbildung 11). In dem sandigen
Braunerdeboden war die Sickerwassermenge stets etwas hoher als im Lehmboden. Die
prozentuale Wiederfindung des Beregnungswassers betrug bei den Sandbdden 32 bzw. 34 %,
bei den Lehmbdden 27 bzw. 30 % der aufgebrachten Wassermenge.

Die Wiederfindungsrate der Ausschwemmung betrug nach der Beregnung in der Summe
0,14 % bei der Rohgiille auf der snadigen Braunerde und 0,13 % bei der Biogasgiille auf dem
Lehmboden (Abbildung 12). Beide Ausschwemmversuche ergaben also praktisch dieselben
Wiederfindungsraten. Ein gravierender Einfluss des Bodens und dessen Ton- und
Humusgehalt konnte in diesem Versuch nicht festgestellt werden. Auch konnte ein Einfluss
der Sickerwassermenge ausgeschlossen werden.

Dies zeigt, dass nach etwa zwei bis fiinf Stunden nach der Beregnung die Auswaschung der
E. coli-Keime, aber auch fiir Lithium am hochsten ist. Die Keimzahl in den
Sickerwasserproben ist mit den Lithium-Konzentrationen stark korreliert.

Die verwendeten Lysimeter waren seit mindestens 10 Jahren nicht mit Giille gediingt worden.
Es war daher auszuschlieen, dass hohe Konzentrationen von E. coli aufgrund einer
vorherigen Giillegabe aus den Lysimetern ausgeschwemmt werden konnten. Dennoch zeigten
die Messungen der Vorberegnungen, dass fikalcoliforme Keime in der Grofenordnung von
etwa 10 bis 100 MPN/100 ml aus dem Boden ausgeschwemmt wurden. Dieser Befund ist zur
Zeit nicht erkldrbar und konnte entweder bedeuten, dass es im Boden immer auch einen
gewissen Grundbesatz an fiakalcoliformen Keimen gibt, dass z.B. E. coli durch Tierkot
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eingeschleppt wurde, oder die gefundenen Ergebnisse im Streubereich von Probenahme und

Methode liegen.
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Abbildung 11: Sickerwasseranfall wihrend der ersten 8 Stunden nach Beregnungsbeginn;
Gesamtwassermenge: 40 mm Niederschlagsdquivalente
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Abbildung 12: Ausschwemmung von fékalcoliformen Keimfrachten (E. coli) nach der
Giilleausbringung als Summenwert von drei Tagen
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Die Wiederfindungsraten von E coli im Sickerwasser waren etwa 2-3 Zehnerpotenzen kleiner
als die Keimfracht in der auf die Lysimeterboden aufgebrachten Wirtschaftsdiinger.

Um der Frage der Herkunft der Keimbelastung im Sickerwasser nachzugehen, wurden
radioaktiv markierte Mikroorganismen hergestellt. Eine Stammkultur von E. coli wurde in
einem radioaktiven Ndhrmedium angezogen (C14-Glukose und Cl4-Acetat). Anhaftendes
C14-Substrat wurde mit nicht radioaktivem N@hrmedium abgewaschen und diese C14-
markierten E. coli dem Gérrest und der Rohgiille zugesetzt. Wenn im Sickerwaser radioaktiv
markierte E. coli auftauchten, konnten diese nur von der aufgebrachten Giille herriihren, nicht
aber von einem mdglichen Grundbesatz von fikalcoliformen Keimen im Boden. Insgesamt
wurden 1,67 E+06 Bq markierte Keime eingesetzt. Die Gesamtmenge der eingesetzten
radioaktiv markierten Bakterien betrug weniger als 0,1 % der Gesamtzellenzahl der
aufgebrachten Giille.

3.2.3 Lysimeteruntersuchungen mit Radiotracern

Die Lysimeter wurden mit jeweils 5 Liter Wasser zwei Tage vor Versuchsbeginn vorberegnet
(entspricht 20 mm Niederschlag).

Girrest und Rohgiille wurden mit identischer Markierung auf das jeweilige Lysimeter
aufgebracht. Auf den Sandboden wurde Biogasgiille mit den C 14—markierten Keimen, auf
dem Lehmboden die Rohgiille mit diesen ausgebracht. Ein wesentlicher Unterschied der
beiden eingesetzten Substrate war die um drei Zehnerpotenzen niedrigere Keimbelastung des
Girrests gegeniiber der Rohgiille und der geringere Trockensubstanzgehalt des Gérrests.

Pro m”> wurde ein Aquivalent von 2 Liter Giille (entspricht 20 m’/ha) ausgebracht. Dabei
wurde die Giille 1:1 mit Wasser verdiinnt, um die Wirtschaftsdiinger auf gleichen Gehalt an
Trockensubstanz einzustellen. Der Gérrest wurde unverdiinnt ausgebracht. Die Lysimeter
hatten einen dichten Bestand mit Griinlandaufwuchs.

Die Beregnung der Lysimeter erfolgte am ersten Tag mit einer Wassermenge von 10 Litern
pro Lysimeter wihrend 5 Stunden (entspricht 40 mm Niederschlag), in den folgenden Tagen
mit jeweils 5 Liter Wasser (entspricht 20 mm Niederschlag). Die Sickerwésser der Lysimeter
wurden iiber drei Tage gesammelt, ausgemessen und auf ihren Radionuklidgehalt untersucht.
Die Proben des ersten Tages wurden in halbstiindlichen Abstdnden mit einem automatischen
Probenehmer genommen, die Proben der Folgetage als Sammelprobe.

Die im Sickerwasser auftretende Radioaktivitit kann ausschlieBlich von den aufgebrachten
E. coli stammen, da sich diese durch die C 14-Markierung von allen anderen Bakterien im
Boden unterscheiden. Die gemessene Radioaktivitit entstammt also nur den auf die
Oberfliache aufgebrachten fiakalcoliformen Keimen oder deren Abbauprodukten. Allerdings
ist der Zeitraum von 2 - 3 Stunden bis zum Auftreten der ersten Radioaktivitdt im
Sickerwasser sehr kurz, ein nennenswerter Abbauprozess der E. coli sollte noch nicht
stattgefunden haben. Ein Vorkommen von Colibakterien in den Sickerwéssern konnte zwar
lichtmikroskopisch untermauert werden, doch ist es nicht moglich eine Aussage dariiber zu
treffen, ob die Cl4-markierten E. coli auch nach dem Makroporentransport tatsdchlich
quantitativ vital im Sickerwasser angekommen sind. Eine Antwort auf diese Frage wiirde nur
durch aufwéndige mikrobiologische und radiochemische Verfahren zu kldren sein. Nach
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personlicher Mitteilung von Herrn Dr. Beck (Mikrobiologe an der LfL) ist es aber
wahrscheinlich, dass auch Laborstimme von E. coli mehrere Tage im Boden tiberleben und
als lebende Organismen mit dem Sickerwasser verlagert werden kdnnen.

25000,0

20000,0 -

—e—Lehmboden
——Sandboden

15000,0

10000,0

radioaktive Fracht in Bq

5000,0 -

0,0 ~

Zeit in Stunden nach Beregnungsbeginn

Abbildung 13: Radioaktive Frachten von C 14-markierten E. coli Bakterien im Verlauf eines
Tages nach Beregnung mit 40 mm Wasser

In der Abbildung 13 ist die Verlagerung der Radioaktivitit von fdkalcoliformen Keimen im
Sickerwasser zu sehen. Im Sandboden (rote Kurve) war fiir die Passage von 1 m Boden
(Lysimeterh6he) nach etwa zwei Stunden ein Maximum der Aktivitit zu beobachten. Beim
Lehmboden war die radioaktive Fracht nach etwa drei Stunden maximal.

In der Abbildung 14 sind die Summen aller radioaktiver Frachten an den Tagen 1-3 nach der
Beregnung dargestellt.

Am 1. und 2. Tag war die Radioaktivitit und, unter der Annahme, dass zumindest ein
Grofteil der Mikroorganismen iiber den dreitéigigen Versuchszeitraum intakt geblieben war,
auch die fakalcoliforme Fracht im Sickerwasser des Sandbodens hoher als beim Lehmboden.
Dies ldsst sich liber den im Sandboden hoheren Makroporenanteil und damit stirkeren
préiferentiellen Fluss erkléren.

Die radioaktiven Frachten nahmen zum dritten Tag hin deutlich ab. Der erste Hauptpuls mit
dem préferentiellen Fluss war offenbar am dritten Tag beendet. Aus Kostengriinden musste
bei diesen Lysimeterversuchen zwar auf Parallelansdtze und eine statistische Absicherung
verzichtet werden, jedoch kann ausgesagt werden, dass am ersten Tag dieses
Versuchsansatzes etwa 1 % der eingesetzten Radioaktivitdt beim Lehmboden, und etwa 2 %
beim Sandboden verlagert wurden. Die deutlich hohere Wiederfindung gegeniiber den
Bilanzen aus den quantitativen Messungen der Keimbelastung im Sickerwasser (0,13 - 0,14
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%, s. 3.2.2) lassen vermuten, dass die Markierung im ersten Pulsstofl (Abb. 13) wesentlich
aus lysierten E. coli stammte, da die Zersetzungsprodukte der Zellen im Boden mobiler sind
als die intakten Zellen. Die verzdgerte Fracht nach 2 - 3 Tagen war dagegen wahrscheinlich
tiberwiegend vital. Bei liberwiegend lysierten Zellen wire eher ein Anstieg der Radioaktivitit
am zweiten und dritten Tag zu vermuten gewesen
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Abbildung 14 Radioaktive Frachten von C 14-markierten E. coli Bakterien im Verlauf von
drei Tagen nach der Beregnung

Nach drei Tagen hatte die radioaktive Fracht im Sandboden gegeniiber dem Lehmboden
iberproportional abgenommen. Dies deutet auf eine sehr geringe Sorption der Fikalkeime an
die Sandbodenmatrix hin. Im Lehmboden hingegen war am zweiten Tag noch immer eine
dhnliche Verlagerung wie am ersten Tag zu erkennen. Am dritten Tag iibertraf die radioaktive
E. coli—Fracht im Sickerwasser des Lehmbodens die Fracht im Sickerwasser des Sandbodens
deutlich. Die verzdgerte Auswaschung lédsst sich iiber stirkere Adsorption an Ton- und
Schluffpartikel des Lehmbodens (Tabelle 1) und durch dessen hoheres Mittel- und
Feinporenvolumen erkléren.

Wihrend des gesamten Versuchszeitraums von 3 Tagen waren Gesamtfrachten der
Verlagerung radioaktiv markierter Keime und evtl. deren Abbauprodukte in Hohe von 2,0 %
der aufgebrachten Radioaktivitdt im Lehmboden bzw. 3,7 % aufgebrachten Radioaktivitit im
Sandboden zu messen. Wie der Tabelle 1 zu entnehmen ist, wies der Lehmboden einen
geringeren Kohlenstoffgehalt von 1,75 % Cioa als der Sandboden 2,65 % Cio auf. Dies
deutet darauf hin, dass der Humusgehalt fiir die Sorption von bakteriellen Keimen eine eher
untergeordnete Rolle spielt, sondern wohl eher die Ausstattung des Bodens mit Mittel- und
Feinporen bzw. sorptiven Oberfldchen (hoherer Schluff- und Tongehalt des Lehmbodens,
Tabelle 1).
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Tabelle 1: Bodenkenndaten der verwendeten Lysimeterboden

Bodenherkunft Ci-Gehalt (%)  Tongehalt (%)  Schluff (%) Sandgehalt (%)
Lehmboden 1,75 9,3 68,3 22,4
Sandboden 2,65 4.4 19,7 75,9

3.2.4 Eindringverhalten der C14-markierten E. coli-Gulle in den Boden

Nach sieben Tagen sollte gepriift werden, wie weit die Colibakterien in den Boden

eingedrungen waren und wie die Verteilung der Keime im Boden war. Durch die radioaktive

Markierung konnte durch Einstellen eines fiir C14 empfindlichen Imaging Plates (dhnlich

einem Rontgenfilm) in den Boden und der anschlieBenden Auswertung mit einem

Radioaktivscanner die Verteilung der Radioaktivitit in den obersten 30 cm Bodenschicht

visualisiert werden. Alle im Boden vorhandenen radioaktiven Bereiche konnten so bis auf ein

Zehntel Millimeter genau ausgemessen und auch quantifiziert werden. Je grauer eine Zone in

Abbildung 15 ist, desto hoher ist die Aktivitédt in dieser Zone des Bodens. Kleine schwarze

Punkte bedeuten Zonen hoherer Aktivitdt (,,Hotspots®). Aus der digitalen Autoradiographie
(Abbildung 15) ergab sich folgendes Bild: Die auf die Oberfliche aufgebrachten E. coli-

Bakterien oder deren
Zersetzungsprodukte hatten sich
wihrend der sieben Tage bis zur
Belichtung weitgehend in der
obersten Bodenlage verteilt. In
den obersten 5 cm, in Abbildung
15 bis zur  horizontalen
Markierung, ist eine etwas
dunklere Zone zu erkennen. Dort
war die Radioaktivitit etwas
hoher als in den darunter
liegenden Bereichen.

Abbildung 15: Eindringverhalten
radioaktiv markierter Gulle in
den Lehmboden.

In allen Bodenschichten hatten
sich winzige Bereiche mit
erhohter  Aktivitit  gebildet.
Beispiele dafiir sind in der
Abbildung umringt dargestellt.
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16

Zone erhohter
Radioaktivitat bis

" C ca.5cm

umrandete Bereiche
als Beispiele fur
»Hotspot* Bildung



Diese Hotspots sind im Boden unregelmifBig verteilt und scheinen winzige
Akkumulationszonen der radioaktiv markierten Bakterien zu sein. Gleichzeitig zeigt dies, wie
heterogen die Verlagerung der Bakterien im Boden ist.

Die Heterogenitdt der Keimbelastung im Boden zeigte sich an der Beprobung von zwei
Lysimetern fiir die Untersuchung der Keimkonzentrationen im Boden. Die Lysimeter wurden
ein Jahr nach der Giilleaufbringung (Rohgiille und Girrest) in 10 cm Bodenlagen beprobt. Die
Untersuchung der Einzelschichten ergab eine sehr inhomogene Verteilung der
féakalcoliformen Keime in der Gréfenordnung von <10 bis 500 Keime pro g Trockenboden.
Eine Schichtung konnte nicht zugeordnet werden. Dies kann der Tatsache zugeschrieben
werden, dass die Probenahme auf den Lysimetern wegen der zu kleinen Fliache und der
geringen Anzahl der Einzelproben nicht reprédsentativ erfolgen konnte, und zudem die
Aktivititsverteilung im Boden sehr inhomogen war. Die Heterogenitit der Verteilung der
Cl14-Aktivitdt folgt damit der Inhomogenitit des Bodenaufbaus. Diese fiihrt zu Zonen mit
hohem und niedrigem Sorptionspotential, Makroporen und Bereichen hoher und niedriger
Wasserkapazitit (hydraulische Leitfahigkeit).

Der Transport von Mikroorganismen wird vor allem bestimmt durch diese Sorptionszonen
und den strukturellen Aufbau des Bodens selbst. Durch die relativ groBen Strukturen von
Bakterien wird der Transport vom Ausschlussprinzip beeinflusst. Das bedeutet, dass groBere
Partikel, die nicht in das feinere Porensystem des Bodens eintreten konnen, schneller (an
diesen Poren vorbei) transportiert werden als kleinere Teilchen und geloste Tracermolekiile
(McKay et al., 2000; Harvey, 1997).

Nach Aislabie et al. (2001) ist die Verlagerung von Mikroorganismen bestimmt durch
Adsorptions- und Filtrationsprozesse im Boden und damit stark abhidngig von der
physikalischen Beschaffenheit des Bodens. Auch haben Bodenverdichtung und
Bodentemperatur einen Einfluss auf die Transportvorgdnge im Boden. Neben dem Mikro-
und Makrogefiige bestimmen auch die Fruchtart, die Vorfrucht und die Bewirtschaftung die
Verlagerung von Wasser und somit auch die Ausschwemmung der Bakterien.

Zudem spielt der préferenzielle Fluss in den Poren ohne Kontakt zum Sorbenten im Medium
eine grofle Rolle. Die meist negative Ladung von Oberfliachen vieler Mikoorganismen ist ein
Grund fiir abstoBende Reaktionen der meist negativ geladenen, mineralischen Bodenfunktion
und bewirkt damit eine geringere Sorption. Wegen dieser elektrostatischen AbstoBungskrifte
zwischen Bodenmatrix und den Zelloberflichen bleiben diese Bakterien beim
Transportvorgang vom direkten Kontakt mit der Matrix ausgeschlossen und werden so
schneller im Boden verlagert (Auckenthaler, 2004).

Langerfristig konnen Mikroorganismen bei geeigneten Matrixbedingungen durch Van-der-
Waals-Kréfte und Lewis-Sdure-Base-Interaktionen an die Bodenmatrix angezogen und am
Ton-Humus-Komplex sorbiert werden.

Dies bedeutet, dass auch der pH des Bodens und der pH der Wirtschaftsdiinger einen gro3en
Einfluss auf das Sorptionsverhalten der Bakterien haben konnen. Unter dem Einfluss des pH
konnen die Oberflichenladungen von Matrix und Bakterienoberfliche verdndert und somit
eine Sorption erhoht oder erniedrigt werden. Scholl und Harvey (1992) berichten, dass bei
einem tiefen pH die negativen Oberflichenladungen vermindert werden und somit die
Adsorption an den Boden erleichtert wird. Uberlagert werden diese Effekte jedoch auch von
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der Chemie der organischen Bodenfraktion, die durch vielfiltige Bindungsstellen die Sorption
stark beeinfluft.

Daher spielt auch der Wassergehalt im Boden eine gro3e Rolle. Nach Schifer (1997) haben
hydrophobe Bakterien im ungesittigten Boden eine hohere Retention. Dies erklirt die
insgesamt geringen Auswaschungsraten von Mikroorganismen im Boden, wenn man vom
ersten schnellen Makroporenfluss (preferenzieller Fluss) absieht. Dabei ist nach Aislabie et al.
(2001) das Uberleben der Mikroorganismen im Boden bestimmt vom Wassergehalt, der
Temperatur und dem pH.

3.3 Lufthygienische Untersuchungen

3.3.1 Massenspektrometrischer Vergleich gasformiger Emissionen im Uberstand von
Garrest und Rohgulle

Die Entstehung von Biogas ist gekoppelt an Prozesse der Zersetzung organischer
Verbindungen unter Luftabschluss. Verantwortlich sind dafiir anaerobe Bakterien, die die
Abbauvorgénge durchfiihren, ohne Sauerstoff zu bendtigen. Die Biogasentstehung ist ein sehr
komplexer Vorgang, bei dem eine Reihe von Bedingungen, Substrat, pH, Temperatur usw.
die entstehenden Produkte beeinflusst.

Die Prozesse der Entstehung gasformiger Stoffe finden in der Natur im Magen und Darmtrakt
von Wiederkduern, aber auch im Kot statt. Somit setzen sich diese Prozesse im Stall und in
den Giillegruben fort und finden auch in den Biogasanlagen statt.

In der Hauptsache entstehen bei der anaeroben Vergidrung Methangas und Kohlendioxid.
Aber auch unerwiinschte Stoffe, wie Schwefelwasserstoff, niedrige Alkanséduren und
Mecaptane konnen gebildet werden. Biogas (= Sumpfgas, Faulgas) ist ein durch den
anaeroben, mikrobiellen Abbau von organischen Stoffen entstehendes Gasgemisch, das zu
50-70 % aus dem hochwertigen Energietrager Methan (CH4) besteht (Gronauer und
Aschmann 2003). Weitere Bestandteile sind 30-40% Kohlendioxid (CO,) sowie Spuren von
Schwefelwasserstoff (H,S), Stickstoff (N;), Wasserstoff (H,) und Kohlenmonoxid (CO).

Dabei ist vor allem das Methangas zur Energieerzeugung und thermischen Verwertung
hervorragend geeignet. Andererseits zdhlt es zu den Hauptverursachern des Treibhauseffekts.
Die Energienutzung ist weitgehend CO,-neutral, da fossile Energietridger wie z.B. Erdol oder
Kohle eingespart werden. Dabei hat 1 m’ Methangas nach Kaiser et al. (2004) einen
Energieinhalt, der etwa einem halben Liter Heizdl entspricht. Aus der Vergidrung der Giille
einer Kuh kann damit im Jahr ein Energiedquivalent von ca. 300 Liter Heizdl gewonnen
werden. Im Vergleich zu anderen Substraten ist der Energieertrag aus Rindergiille allerdings
gering (Tabelle 2).

Daraus resultieren entsprechend den Trockenmasseertrigen (TM) die folgenden
Methanertridge pro Hektar:

Maissilage ca. 5000 - 7500 m’
Griinland ca. 1100 - 4700 m®
Riiben ca. 4600 - 5600 m*
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Tabelle 2: Durchschnittliche Gasertridge einiger haufig eingesetzter Substrate pro Tonne
Frischmasse (Keymer und Schilcher, 1999)

Substrat Gasertrag prot
Milchviehgiille 25 m*/t
Schweinegiille 36 m?/t

Griingut (Wiesengras) 90 m3/t

Maissilage 170 - 200 m>/t
Speiseabfille 220 m3/t
Altfett 600m3/t

Um die Bildung von Schwimmdecken und Sinkschichten in den Fermentern zu verhindern,
muss das Substrat geriihrt werden. Dadurch wird auch das Entweichen der entstandenen Gase
erleichtert. Die Menge gebildeten Gases hidngt von der Art des Substrats, von der
Verweildauer und der Betriebstemperatur in der Biogasanlage ab.

Dabei ist die Geruchsbildung von Biogasgiille im Vergleich zur Rohgiille sehr viel geringer,
da bei der Vergédrung verschiedene Abbauprodukte von Aminosduren nicht entstehen und
andere geruchsintensive Stoffe weitgehend abgebaut werden. Aus der Giille, schitzt man,
werden bis zu 150 fliichtige Verbindungen emittiert. Der subjektive Eindruck von Geruch ist
von Person zu Person allerdings sehr unterschiedlich.

Durch den anaeroben Abbau ist der Kohlenstoffanteil in der vergorenen Giille verringert und
der Anteil an ammoniakalischem Stickstoff erhoht. Das C/N-Verhiltnis verschiebt sich zu
niedrigeren Werten. Dies bedeutet auch, dass Biogasgiille, wie im Folgenden gezeigt, bei der
Ausbringung etwas mehr Ammoniak aber weniger Methan emittiert.

In der Abbildung 16 ist zundchst ein Massenspektrum der Luft mit den Hauptkomponenten
Stickstoff (N, = 78,09%) und Sauerstoff (O, = 20,95%) dargestellt.

Im Vergleich dazu wies das Massenspektrum des Gérrests (Abbildung 17) bei den Massen 12,
15, 16, 18 und 44 deutlich hohere Signale auf als die Umgebungsluft, wihrend
Umgebungsluft reicher an O, (Masse 32) war. Masse 12 steht fiir den Kohlenstoff, 14 fiir
Stickstoff, Masse 15 fiir Methylgruppen, 16 fiir Sauerstoffanteile von Molekiilen bzw.
Methan, 18 fiir H,O und 44 fiir CO,.

Betrachtet man das Massenspektrum der Rohgiille im Vergleich zum Gérrest, so kann man
erkennen, dass die Massen 12 (C), 15 (-CHj3), 16 (O, CHy) und 44 (CO,) iiber Giille hoher
sind als iiber Garrest, wahrend die Masse 14 (N) niedriger ausfiel (roter Pfeil in der
Abbildung 18).
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Abbildung 16: Massenspektrum von Umgebungsluft
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Abbildung 17: Massenspektrum des Luftraums {iber dem Gérrest im Gleichgewicht
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Abbildung 18: Massenspektrum des Luftraums iiber der Rohgiille im Gleichgewicht.
Griine Pfeile bedeuten rel. Zunahme des Massesignale gegeniiber dem
Garrest. Roter Pfeil bedeutet rel. Abnahme des Massesignals gegeniiber dem
Gaérrest

Auch wenn die qualitative Gaszusammensetzung im Uberstand des Girrests (Biogasgiille)
und der Rohgiille qualitativ groBe Ahnlichkeiten aufwies, so hatte die Rohgiille hohere CO,-
sowie Gasanteile mit der Masse 12 (Kohlenstoff) und 15. Diese rithren von organischen
Kohlenstoffverbindungen her. Auch wies die Rohgiille hohere Sauerstoffanteile (Masse 16),
z.B. in organischen Sduren, Essig-, Propion- und Buttersdure, auf. In einer Untersuchung der
Thiiringischen Landesanstalt fiir Landwirtschaft (Reinhold et al. 2004) wurde der Abbau von
fliichtigen Fettsduren (C, bis C¢) wihrend des Biogasprozesses nachgewiesen. Im Mittel war
durch die Vergérung der Giille ein Abbau von 7470 mg Fettsduren pro Liter auf 450 mg pro
Liter festzustellen. Der in Giille hhere Anteil an Masse 16 riihrt sicher teilweise auch von
Methan her. Wegen der geringeren Methanausgasung kann Girrestdiingung einen wichtigen
Beitrag zur Reduktion klimarelevanter Spurengase leisten, wenn Giillediingung entsprechend
eingeschriankt wird.

Gleichzeitig hatte der Luftraum iiber der Rohgiille niedrigere N-Anteile (Masse 14), z.B.
Ammoniak, NOy usw.). Die Rohgiille hatte im Gleichgewicht daher niedrigere N-Emissionen.
Nach Klasink und Steffens (2003) ist Ammoniak jedoch nicht die Hauptursache fiir die
Geruchsentstehung. Die Ammoniakanteile in den unterschiedlichen Giillen kénnen somit
nicht die offensichtliche Geruchsverminderung der Biogasgiille erklidren. Vielmehr sind
Alkaloide (organische Stickstoffverbindungen), Amide, Amine (entstanden durch
Dekarboxilierung der Aminosduren), Mercaptane (schwefelhaltige Aminosiduren) und
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organische Sduren (z.B. Butter-, Essig- und Propionsdure) fiir den Geruch von Giille
verantwortlich. Diese Komponenten werden in der Regel gekennzeichnet durch den hoheren
Anteil an C, N und O (Massen 12, 14 und 16). Die Wahrnehmungsgrenze dieser Stoffe fiir die
menschliche Nase ist so gering, dass sie schon in kleinsten Konzentrationen Beldstigungen
verursachen. Ammoniak hat einen hoheren Geruchswert als andere Gase. Der Geruchswert
von Ammoniak liegt im Volumenprozentbereich bei 107 %, von Schwefelwasserstoff bei 107
%. Die Buttersdure hat einen Geruchswert von 10" % und Mercaptane etwa 10" %. Dies
zeigt, dass Ammoniak erst in sehr viel hoheren Konzentrationen vom Geruchssinn erkannt
werden kann.

3.3.2 Emission von Ammoniak im Luftraum Gber Garrest und Rohgulle

Unter anaeroben/anoxischen Bedingungen entstehen beim bakteriellen Abbau von
organischen, stickstoffhaltigen Verbindungen und Nitrat die Produkte Nitrit (NO,), Lachgas
(N20), Stickstoff (N;), Ammoniak (NH3) und Stickoxide (NOy).

Lachgas entweicht in die Atmosphire und verstérkt die Treibhauswirkung. Ammoniak ist ein
farbloses Gas mit stechendem Geruch, das teilweise in Losung bleibt, aber teilweise in die
Atmosphire entweicht und so zur Eutrophierung von Gewissern und der Versauerung der
Bdden beitragen kann.

Bei der Ammoniakproduktion ist das Enzym Urease beteiligt. Die Urease im Kot spaltet vom
Harnstoff den gasformigen Ammoniak ab, welcher sich dann in der Giille 16st und bei der
Lagerung und Ausbringung in die Luft entweicht (Wulf, 2003). In einer Versuchsreihe mit
acht Messungen wurde jeweils die Emission von Ammoniak aus dem Uberstand
(Headspaceanalyse) von Gérrest und Rohgiille untersucht (Tabelle 3). Je ein ml der
homogenisierten Wirtschaftsdiinger wurde fiir 24 Stunden in eine gasdichte Kiivette
eingeschlossen und die emittierten Gase im Gleichgewicht zwischen geloster und gasformiger
Phase auf Ammoniak untersucht. Es konnte bestitigt werden, dass im Mittel die emittierte
Ammoniakmenge aus 1 ml Giille in einem Volumen von 2 Litern im Gérrest hoher war als in
der Rohgitille.

Im Luftraum iiber dem Gérrest hatte sich eine NHj3-Konzentration von 4,8 ppm und im
Luftraum tiber der Rohgiille eine Konzentration von 3,4 ppm gebildet.

Tabelle 3: Ammoniakemissionen im Luftraum iiber Gérrest und Rohgiille

NHs;- Emissionen in ppb
Messreihe 1 2 3 4 5 6 7 8 Mittelwert
ppb
Garrest 3147 | 4152 | 5209 | 5735 | 5267 | 5115 | 4944 | 4790 4798
Rohgulle 2472 | 2476 | 2411 | 2399 | 4497 | 4606 | 4256 | 3901 3377

22



Im Luftraum iiber dem Gérrest war in dieser Messserie (mit nur einem Gérrest und einer
Rohgiille) fast 30 % mehr Ammoniak enthalten. Bei nahezu gleichem N-Gesamtgehalt hat der
Girrest (Biogasgiille) einen hoheren Ammoniumgehalt. Dieser Versuch kann mangels
Wiederholungen nicht zur quantitativen Bewertung herangezogen werden, erlaubt aber auch
ohne statistische Absicherung den Hinweis, dass bei der Gérrestausbringung mit hdheren
Verlusten an gasformigen Emissionen zu rechnen ist. In der Giille betrug der NH4-N Anteil
etwa 60 % des Gesamt N beim Gérrest und 40 % NHy4-N bei der Rohgiille. Diese erh6hten
Ammoniumanteile im Gérrest werden auch von Reinhold et al. (2004) und Peretzki et al.
(2005) beschrieben.

3.3.3 Emission von Ammoniak bei der Ausbringung von Garrest und Rohgulle

Die Ausbringung von Gérrest und Rohgiille erfolgte praxisnah bei bedecktem Himmel und
einer Lufttemperatur von 16 - 20° C. Die Bodentemperaturen wahrend der Versuche betrugen
dabei zwischen 10 und 17° C. In jeweils drei Messreithen wurde der Tagesgang der
Ammoniak- und NOyx-Emissionen der ausgebrachten Wirtschaftsdiinger untersucht
(Abbildungen 19, 20). Wie sich zeigte, begann die Emission von Ammoniak in allen
Versuchsreihen bereits nach wenigen Minuten, erreichte nach zwei bis drei Stunden ihren
Hohepunkt und war nach etwa 8 - 10 Stunden beendet. Parallel dazu wurden die gasformigen
Emissionen von NOyx (NO+NO,) gemessen. Diese lagen in beiden Varianten auf niedrigem
Niveau und schwankten um Werte von 25 ppb.
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Abbildung 19:Drei Messreihen zur gasformigen Emission von Ammoniak aus dem Gérrest

Die Emission von Ammoniak aus dem Gérrest war in den ersten Stunden stets hoher als die
Emissionen aus der Rohgiille. Dies kann daran liegen, dass der Stickstoffgehalt im Gérrest
nach der Biogaserzeugung relativ zum Kohlenstoff ansteigt. Dies wird bestétigt durch
Untersuchungen von Wulf et al. (2002), die in den ersten Stunden nach der Ausbringung von

23



Girrest im Freiland ebenfalls erhohte Ammoniakemissionen gegeniiber Giille messen
konnten. Dieser Effekt wurde jedoch nach etwa 24 Stunden vermutlich durch das bessere
Eindringen des Giérrests in den Griinlandboden gegeniiber der Rohgiille wieder aufgehoben.
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Abbildung 20: Drei Messreihen zur gasformigen Emission von Ammoniak aus Rohgiille

Die Biogasgiille ist gegeniiber der Rohgiille diinnfliissiger und dringt schneller in den Boden
ein. Die geringere Viskositit und das bessere Eindringen in den Boden wirkt ebenfalls
geruchsmindernd. Eine Verdiinnung von Girrest und Rohgiille ist daher auf alle Fille
vorteilhaft.

Ein Verbleib von festen, verkrusteten Giilleresten auf der Pflanzen- oder Bodenoberfliche,
die eine punktformige Quelle mit hohen (u.a. bakteriellen) Konzentrationen darstellen, wird
somit vermieden. In einer Untersuchung von Weill und Popp (2004) konnte gezeigt werden,
dass Festmist hohere Konzentrationen fakalcoliformer Bakterien aufwies als Giille.

Aus hygienischer Sicht ist es daher besser, eine niedrigviskose, verdiinnte Giille die schneller
in den Boden eindringt auszubringen, als eine Giille mit hohem Trockensubstanzgehalt oder
Festmist.
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4. Zusammenfassung und Bewertung

Es zeigte sich bei allen Lysimeteruntersuchungen, dass nach der Aufbringung von Gérrest
und Rohgiille innerhalb weniger Stunden Giilleinhaltsstoffe, Tracer und E. coli im
Sickerwasser zu finden waren. Die Ursache dieser ersten schnellen Verlagerung waren
Makroporen, die den Boden durchziehen. Diese Makroporen sind durch die Bodenstruktur
bedingt, konnen aber auch u.a. aus Wurzelkanilen, Regenwurmréhren oder Méausegidngen
(Megaporen) bestehen.

Das Niveau des Leachings iiber Makroporentransport erreichte bei  den
Beregnungsexperimenten 2 - 3 Stunden nach der Giille- und Gérrestanwendung ein Maximum
und fiel dann langsam wieder ab. Die Verlagerung von fikalcoliformen Keimen mit dem
Sickerwasser war dabei weitgehend unabhingig von der Art des -eingesetzten
Wirtschaftsdiingers (Géarrest oder Rohgiille).

In den Beregnungsversuchen wurden innerhalb von 3 Tagen 28 % des aufgebrachten Wassers
beim Lehmboden und 33 % beim Sandboden als Sickerwasser durch den Boden (1 m Tiefe)
transportiert. Von den aufgebrachten Fékalindikatorbakterien (E. coli) wurden mit dem
Sickerwasser 0,13 % bei der Rohgiille (auf Lehmboden) und 0,14 % beim Gérrest (auf
Sandboden) verlagert.

Diese Ergebnisse werden in der GroBenordnung durch die Untersuchungen von Schwarz und
Kaupenjohann (2000 und 2001) und Weil und Popp (2004) bestitigt. Bei deren
Untersuchungen in gedrinten Freilandflichen lagen die Gesamtaustrige fidkalcoliformer
Keime zwischen 0,05 % und 14,7 %.

Dabei geben diese Werte vor allem kurzfristige Verlagerungen bei Beregnungsversuchen und
unterschiedlichem Makroporenbesatz wieder. So konnen z.B. Mauseginge oder Trockenrisse
die Fracht erheblich erhohen. Gepfliigte Flichen erhohen hingegen die sorptionsfdhige
Oberfliche des Bodens, storen die Makroporen und verlangsamen den schnellen
Makroporentransport in den Untergrund (Simard et al., 2000).

Bei den Lysimeteruntersuchungen ist zu beriicksichtigen, dass es in den Lysimetern im
Gegensatz zum Freiland keine Mduseginge und nur wenige Regenwurmrdhren gab, der
Makroporenfluss daher in den Lysimetern geringer war.

Die Verlagerungen der Tracer Tritium, Lithium und Bromid sowie der fakalcoliformen Keime
iiber Makroporen verlief praktisch zeitgleich. Diese Tracer haben sich daher fiir die
Beobachtung der Verlagerung von Bakterien bewihrt.

Die Bodenart, der pH-Wert und der Kohlenstoffgehalt (Ci-Gehalt) spielten bei den hier
durchgefiihrten Lysimeterversuchen fiir die Verlagerung iiber Makroporen nur eine
untergeordnete Rolle. Aislabie et al. (2001) beschreiben, dass hohe Tonanteile im Boden
keinen nennenswerten FEinfluss auf die mikrobielle Verlagerung haben. Anhand der
vorliegenden Ergebnisse konnte jedoch ein Zusammenhang zwischen hoherer Ton- und
Schlufffraktion und verlangsamter Keimverlagerung bestehen. Nach Berg (1999) beeinflussen
besonders der Makroporenbesatz, die KorngroBenverteilung und die Ausprigung des
Bodengefiiges das Bodenwasser und dessen Bewegung im Boden.
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Eine Abhingigkeit des Austrags von E. coli von der Sickerwassermenge iiber
Makroporenfluss konnte in den Lysimeteruntersuchungen nicht beobachtet werden. Dies wird
auch durch Untersuchungen von Weill und Popp (2004) bestitigt, der beim priferentiellen
Fluss keine Unterschiede im Gesamtaustrag nachweisen konnte.

Bei Ausbringung von Rohgiille im Spdtherbst verzogerte sich die Keimverlagerung
gegeniiber der Ausbringung im Sommer um einige Stunden.

In den Langzeituntersuchungen wurden im Laufe eines Jahres neben den kurzfristigen
Keimverlagerungen iiber Makroporen zu Zeiten starker Regenfille immer wieder geringe
Mengen Indikatorkeime ausgewaschen. Diese Auswaschung blieb aber auf einem sehr
niedrigen Niveau und lag zwischen 1 und 100 Kolonien bildenen Keimen pro 100 ml
Sickerwasser.

In nahezu allen Sickerwiéssern, vor allem auch in den ungediingten Varianten, konnten
geringere Konzentrationen an E. coli auf diesem Niveau gemessen werden. Dies ist
vermutlich auf eine natiirliche Hintergrundbelastung der Boden mit fiakalcoliformen Keimen
zuriickzufiihren. Diese natiirliche Kontamination von Béden mit E. coli kann z.B. durch Kot
von Vogeln, Miusen, Maulwiirfen, Hasen oder hoheren Wildtieren verursacht werden. Um
diese Hintergrundbelastungen mit fékalcoliformen Keimen zu bewerten, fehlen jedoch
Literaturwerte oder umfassende Untersuchungen aus der landwirtschaftlichen Praxis.

Bei den Versuchen mit radioaktiv markierten E. coli Keimen wurden wahrend 3 Tagen
Gesamtfrachten der Verlagerung (radioaktiv markierter Keime und evtl. Abbauprodukte) in
Hohe von 2,0 % der aufgebrachten Radioaktivitit im Lehmboden bzw. 3,7 % aufgebrachten
Radioaktivitdt im Sandboden gemessen. Die hoheren Wiederfindungsraten scheinen weniger
auf der Art des Wirtschaftsdiingers sondern eher auf dem hoheren Grobporenanteil des
Sandbodens zu beruhen.

Die Heterogenitit der Keimbelastung im Boden zeigte sich an der Bodenbeprobung. Die
Untersuchung der Einzelschichten im Lysimeter ergab eine sehr inhomogene Verteilung
fakalcoliformer Keime in der Groflenordnung von <10 bis 500 Keime pro g Trockenboden.
Eine Schichtung konnte nicht zugeordnet werden.

Neben der Gewinnung von Energie hat die Biogasgiille (Gérrest) aus der Sicht der
Landwirtschaft einige Vorteile gegeniiber Rohgiille. Bei der anaeroben Schlammfaulung wird
die organische Trockensubstanz um etwa 40 % (nach Gronauer und Aschmann, 2003)
verringert. Dadurch wird die Biogasgiille diinnfliissiger und neigt bei der Ausbringung
weniger zur Verkrustung an der Pflanzenoberfliche. Der Girrest (Biogasgiille) ldsst sich
leichter riihren, pumpen und gleichméBiger verteilen. Auch werden in der Biogasgiille
kurzettige organische Sduren und Faserstoffe abgebaut, die bei der Rohgiille das Ablaufen
von den Pflanzen erschweren. Bei der Ausbringung dringt der Gérrest daher schneller in den
Boden ein.

Der Girrest hat einen angenehmeren Geruch als die Rohgiille und fiihrt damit bei Lagerung
und Ausbringung zu geringerer Geruchsbeldstigung. Er emittiert offenbar auch wesentlich
weniger klimarelevantes CHa.

Die Rohgiille hat gegeniiber dem Girrest hohere Gehalte an organischen Séuren, z.B. Essig-,
Propion- und Buttersdure. Bei der Vergirung werden diese fliichtigen Fettsduren stark
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abgebaut. Nach Reinhold et al. (2004) hat ein Gérrest im Mittel weniger als 10 % fliichtiger
Fettsduren (C; bis C¢) einer vergleichbaren Ausgangsgiille (Rohgiille).

Im Luftraum {iber dem Gérrest waren etwa 30 % hohere N-Anteile im Bezug zur Rohgiille zu
messen. Dies liegt daran, dass der Gérrest (Biogasgiille) einen hoheren Ammoniumgehalt im
Verhiltnis zum Trockenmassegehalt aufwies. Der NH4-N Anteil betrug etwa 60 % des
Gesamt N beim Girrest und 40 % NH4-N bei der Rohgiille. Dies wurde bestitigt durch
Veroffentlichungen von Reinhold et al. (2004) und Peretzki et al. (2005).

Eine sachgerechte Néhrstoffbewertung der Biogasgiille ist daher eine wesentliche
Voraussetzung fiir die Festlegung von DiingemalBnahmen mit Gérresten. Die Einsatzmengen
sind unter Berticksichtigung des Ny, Gehaltes im Boden und des Entzugs von Stickstoff an
die Nihrstoffmenge in der Giille anzupassen. Dabei ist insbesondere die Begrenzung von 40
kg NHy4-N/ha fiir die Gérreste zu beachten, da die Gérreste meist hohere Ammonium-N-
Gehalte aufweisen.

Aus pflanzenbaulicher Sicht kann der erhdhte Anteil an rasch pflanzenverfligbarem
Ammonium-Stickstoff kurzfristig zu geringen Ertragssteigerungen fithren. Langfristig
verdndernde Auswirkungen auf die Humusbilanz, Bodenneubildung und Bodenbiologie durch
das verringerte C/N-Verhiltnis sind jedoch nicht auszuschlieRen.

Der etwas hohere Ammoniumgehalt und etwas hohere pH-Wert im Gérrest (7,83 gegeniiber
6,82 in der Rohgiille) fiihrt wohl auch bei der Lagerung zu erh6hten N-Emissionen. Es sollte
bei der Konzeption der Biogasanlage daran gedacht werden, dass die Gérreste unterhalb der
Fliissigkeitsoberfliche in das Endlager gepumpt werden, um Stickstoffverluste zu reduzieren
und um eine rasche Abkiihlung der Gérreste aus dem Fermenter zu gewihrleisten.

Zudem sollte nach Moglichkeit eine Abdeckung der Fliissigkeitsoberfliche erfolgen um N-
Emissionen und somit Nahrstoffverluste zu verhindern.

Aus hygienischer Sicht wiesen die von uns verwendeten Gérreste (Biogasgiillen) um 3 - 4 log
Stufen niedrigere Keimkonzentrationen (E. coli) als die Rohgiillen (Normalgiillen) auf. Dies
ist aus der Sicht des Boden- und Gewdsserschutzes fiir die Keimbelastung des Boden und des
Sickerwassers als sehr positiv zu erachten.

Um jedoch Makroporentransportvorgdange zu vermeiden, sollte die Ausbringung der Gérreste
auf ausgetrockneten Boden, besonders vor Starkregenereignissen, in sensiblen Zonen nicht
empfohlen werden.

Eine Ausbringung von Gérresten hat, insbesondere vor dem Hintergrund einer eventuellen
Ausbringung im erweiterten Wasserschutzgebiet, wegen der wesentlich geringeren
Keimkonzentration im Gérrest deutliche Vorteile gegeniiber Rohgiille. Aus Sicht der
Auswaschung, Verlagerung und dem Verbleib von fédkalcoliformen Indikatorkeimen im
Boden . zeigten die Wirtschaftsdiingervarianten keine wesentlichen Unterschiede. Lebuhn
und Wilderer (2005) weisen allerdings darauf hin, dass bakterielle Sporenbildner wihrend des
Biogasprozesses nicht reduziert werden. Hier sind Untersuchungen ndtig, ob eine
Anreicherung im Boden bzw. Kontamination des Grundwasserstroms stattfindet.

Eine Empfehlung zur Ausbringung in erweiterten Wasserschutzgebieten konnte z.B. iiber
Ausnahmeregelungen gegeben werden, wenn die Forderungen der Diingeverordnung
eingehalten werden und Austrige von NHs-N minimiert werden. Weiterhin darf die
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tatsidchliche Verlagerung von fakalcoliformen, pathogenen oder sporenbildenden Keimen, die
durch eine Hygienisierung nicht ausreichend dezimiert wurden, liber den Makroporenfluss
nicht zu Grenzwertiiberschreitungen im Wasser fiihren.

Daher konnte eine kontinuierliche Uberwachung des Anlagenbetriebs und/oder der
Keimbelastungen der Gérreste auf selektierte Problemkeime und ein Monitoring der
Nahrstoffgehalte zielfiihrend sein, denn ein Ausbringverbot macht nur Sinn, wenn von dem
Gdérrest tatsdchlich eine mikrobielle oder stoffliche Gefahr fiir Umwelt, Mensch und Tier

ausgeht.

Sollte eine Hygienisierung iiber die thermophile Reaktorstufe (55°C) fiir pathogene Keime
und Sporenbildner nicht ausreichend sein, konnten z.B. sehr zeit- und kostenintensive
Verfahren der Drucksterilisation, eine thermische Nachbehandlung oder eine Bestrahlung
mogliche technische Alternativen darstellen.

Ein realistische Moglichkeit zur Reduktion der Keimbelastung im Boden ldge beispielsweise
in der Reduzierung des Eintrags u.U. hygienisch bedenklicher Keime durch die Verringerung
der Wirtschaftsdiinger-Ausbringung generell, Verdiinnung der Wirtschaftsdiinger und in
einem geeigneten Wirtschaftsdiinger-Management. So konnten z.B. hygienisch und stofflich
einwandfreie Wirtschaftsdiinger auch in sensibleren Bereichen ausgebracht werden, hoher
belastete Wirtschaftsdiinger auf unproblematischeren Ackerstandorten.

Gude (2002) beschreibt, dass bei langerer Lagerung von Rohgiille ebenfalls geringere
Keimbelastungen in der GroBenordnung von etwa drei Zehnerpotenzen erreicht werden
konnen. Bei langerer Lagerung von Gérresten konnten allerdings die Vorteile der
Hygienisierung durch Wiederverkeimung (Lebuhn und Wilderer, 2005) teilweise wieder
aufgehoben werden. Es wire daher aus hygienischer Sicht wiinschenswert, zur Ausbringung
der Girreste in sensiblen Bereichen die optimale Lagerzeit und den besten Zeitpunkt zu
ermitteln.

Auch ist die Vergidrung von Ko-Substraten mit rein pflanzlicher Biomasse ein moglicher Weg
zur weiteren Verringerung der Keimbelastungen in den Gérresten.

Nach Tidden (2003) konnte auch eine nachgeschaltete Behandlung des Gérrests (z.B. durch
eine externe Kompostierung) zu einer weiterfithrenden Hygienisierung beitragen.
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