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Zusammenfassung

Deponien mit biochemisch reaktiven Abfallen sind
wesentliche Emittenten des klimawirksamen Gases
Methan. Lysimeteruntersuchungen bieten die Moglich-
keit, die fiir den Gashaushalt von Deponien relevanten
Prozesse unter definierten, realitdtsnahen Bedingungen
zu erfassen. Ziel der hier vorgestellten Untersuchungen
war es, den Einfluss unterschiedlicher Abdeckschichten
auf die Methanoxidation und die wihrend einer in situ
Aerobisierung ablaufenden Prozesse zu verfolgen.

4 Kammern eines GroBlysimeters wurden mit Hausmiill
befiillt und mit unterschiedlichen Abdeckmaterialien
(Klarschlammkompost, Sand-Kompost-Mischung, 2 leh-
mige Boden unterschiedlicher Machtigkeit) abgedeckt.
Nach Entwicklung einer typischen Deponiegaszusam-
mensetzung wurde Atmosphéarenluft in die Abfallschich-
ten eingeblasen. Gaskonzentrationen (CH,, CO,, O))
wurden in unterschiedlichen Tiefen im Abfallkorper, in
den Abdeckschichten und an den Lysimeteroberflichen
erfasst. Zusétzlich wurde an ausgewéhlten Zeitpunkten
die Isotopensignatur des Kohlenstoffs (3'°C) der Gase
CH, und CO, erfasst.

An Hand der gemessenen Gasprofile und der erfass-
ten Isotopenratios konnte bereits in den Gasdrainagen
und in allen Abdeckschichten eine Methanoxidation
nachgewiesen werden, wobei im Kldrschlammkompost
erwartungsgemaf die hochste Oxidationsleistung auftrat.

Mit Hilfe der Isotopenanalysen konnte ein Bypass-Flow
von Deponiegas an die Atmosphédre vor allem bei der
Abdeckvariante mit geringméachtigem, lehmigem Boden
festgestellt werden.

Schlagwdrter: Altlastenlysimeter, Isotopenanalysen,
8"3C, Oberflichenabdeckung, Deponiegas

Einleitung

Deponien mit biochemisch reaktiven Abfillen sind we-
sentliche Emittenten des klimawirksamen Gases Methan,
welches eine 25-fach hohere Klimarelevanz als CO, besitzt
(IPCC 2007). In letzter Zeit setzt sich immer mehr die
Erkenntnis durch, dass eine vollkommene Abkapselung
von Deponien einerseits eine Konservierung des darin ab-
gelagerten Abfalls bedeutet und andererseits die Dichtheit
der diversen technischen Abdecksysteme iiber lingere Zeit
nicht garantiert werden konnen. Es kommen daher immer

Summary

Biochemical reactive landfills are regarded as a major
source of the greenhouse gas methane. In a lysimeter
experiment we investigated the influence of different
biocover materials on the efficiency of methane oxida-
tion during an in-situ aeration of municipal solid waste
(MSW).

4 lysimeter chambers were filled with fresh MSW and
covered with different soil substrates (sewage sludge
compost, mixture of sand and sewage sludge compost,
loamy soil with 1 and 0.5 m soil depth). After the estab-
lishment of landfill gas production a low pressure in-situ
aeration of the waste layer was applied. Concentrations
of CH,, CO,, O, were monitored in different depths of
the waste layers and at the soil surface. Additionally,
the carbon isotopic signatures of methane and carbon
dioxide (8"°C-CH,, 6"*C-CO,) were determined at par-
ticular times.

Methane and carbon dioxide depth profiles and the iso-
topic composition of methane indicated that methane
oxidation took place within the gas drainage layers and
the biocovers during upward flow of the landfill gas.
Oxidation was highest in the sewage sludge biocover.

The isotopic signatures at the soil surface revealed that
a part of the methane was emitted directly to the atmos-
phere through macropores bypassing methane oxidation.

héufiger alternative Oberflichenabdeckungen wie z.B. Eva-
potranspirationsschichten bzw. Methanoxidationsschichten
zum Einsatz, die einen Gasaustausch als auch ein Eindringen
von Niederschlagswasser in einem begrenzten Ausmalf
ermoglichen (z.B. ALBRIGHT et al. 2004, WIMMER et
al. 2006), dabei aber Emissionen aus der Deponie (Sicker-
wasser, Deponiegas) auf ein vertrdgliches Mal3 reduzieren.

Bei der Anwendung einer in-situ Aerobisierung zur Sanie-
rung von Altablagerungen wird versucht, durch Nieder-
druckbeliiftung des Abfallkdrpers und aktiver Absaugung
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Abbildung 1: Schema des Altlastenlysimeters in Seibersdorf, Niederosterreich

des Deponiegases die organische Substanz weitgehend
abzubauen bzw. in schwer abbaubare, stabile Verbindungen
umzuwandeln (STEGMANN und RITZKOWSKI 2007,
PRANTL et al. 2006, RITZKOWSKI und STEGMANN
2012). Eine energie- und kosteneffiziente Alternative zu
einer aktiven Absaugung konnte dabei der flichenhafte
Austrag der Abluft durch eine methanoxidierende Oberfla-
chenabdeckung darstellen (GAMPERLING 2006).

Wihrend einer laufenden Sanierung und auch als Erfolgs-
kontrolle nach Abschluss der Sanierungstitigkeit ist es
notwendig, die erreichte Reduktion der Emissionen zu
quantifizieren und eine ausreichende Methanoxidation in der
Oberflichenabdeckung nachzuweisen. Haufig besteht dabei
das Problem, festzustellen, ob eine Konzentrationsabnahme
von Methan in den oberen Bodenschichten tatsdchlich durch
Methanoxidation erfolgt oder ob lediglich eine Diffusion
von Atmosphérenluft in die Oberflichenabdeckung eine
Verdiinnung des Bodengases bewirkt und somit keine
Reduktion der Methanfracht nachgewiesen werden kann.

Vereinfacht dargestellt wird bei der Methanoxidation durch mi-
krobielle Prozesse das in der Deponie gebildete Methan in CO,
und Biomasse umgewandelt (BARKER und FRITZ 1981):

CH, +20, — CO, + 2H,0 (Gl 1)

Neben Konzentrationsmessungen von Methan mittels
Flammenionisationsdetektor (FID) und Messungen nach
der Boxen- bzw. Kammermethode (siehe z.B. HRAD 2010)
stellt die Bestimmung der Kohlenstoffisotopie von Methan
in der Bodenluft eine effiziente Methode dar, Methanoxi-
dation nachzuweisen und das Ausmall des Methanabbaus
zu ermitteln. Diese Methode beruht auf der Tatsache, dass
methanotrophe Bakterien das leichtere Isotop '?C gegen-
iber dem schwereren Isotop '*C bevorzugen. In Folge
einer Methanoxidation kommt es zu einer Verschiebung
des Isotopenverhaltnisses und somit zu einer Anreiche-
rung der Methan-Restemissionen mit "schwerem" Methan
(BARKER und FRITZ 1981, DE VISSCHER et al. 2004).
Typische 8"*C-Werte fiir Deponiegas liegen zwischen -50 %o

und -60 %o, wihrend *C angereichertes Methan in Folge
einer Methanoxidation 8"*C-Werte von -30 %o bis -50 %o
aufweisen. Das Isotopenverhéltnis des bei der Methanoxida-
tion produzierten CO, (3"°C-CO,) hingegen wird isotopisch
abgereichert (BARKER und FRITZ 1981).

Aus dem Verlauf der Isotopenfraktionierung iiber die Profil-
tiefe der Oberflachenabdeckung kann auch der prozentuale
Abbau des ausstromenden Methans errechnet werden. Al-
lerdings ist die Genauigkeit dieser Methode begrenzt, wenn
nicht der dafiir notwendige Isotopenfraktionierungsfaktor
standortspezifisch ermittelt wird (CABRAL et al. 2009).

Ziel der hier vorgestellten Untersuchungen war es, den Ein-
fluss unterschiedlicher Abdeckschichten auf die in situ Aero-
bisierung zu verfolgen und deren Methanoxidationsleistung
vor und wéhrend der Sanierungsmafinahme zu beurteilen.

Material und Methoden

Das Altlastenlysimeter befindet sich am Areal des Austrian
Institute of Technology in Seibersdorf, Niederdsterreich.
In einem iiberschiitteten Stahlbetonbauwerk mit einem
Kellerniveau 1,2 m unter dem Umgebungsniveau befindet
sich ein zentraler Kreuzgang, der 4 Kammern voneinander
trennt (Abbildung 1). Die Kammern haben eine Grundfliche
von jeweils 4 m? Grofle und sind 3 m hoch.

Die Befiillung der Lysimeterkammern erfolgte im Friihjahr
2008. Die unterschiedlichen Varianten sind in Tabelle 1
beschrieben. Uber einer 20 cm méchtigen Schicht mit Drai-
nagekies (lediglich in Kammer D wurde diese Schichte mit
70 cm ausgefiihrt, um die geringméchtige Oberflichenab-
deckung auszugleichen) wurde ein auf 80 mm abgesiebter,
frischer Hausmiill einer nahe gelegenen Abfallbehand-
lungsanlage eingebracht. Uber der Abfallschicht diente
eine 20 cm maéchtige Kiesschicht (Quarz, Kantkorn) als
Gasdrainageschicht. Dariiber wurden die Kammern A, B
und C mit einer 1 m méchtigen und Kammer D mit einer
0,5 m machtigen Oberflaichenabdeckung abgeschlossen.
Zwischen Gasdrainage und Oberflachenabdeckung wurde
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Tabelle 1: Die 4 Varianten der Altlastenlysimeterbefiillung

Variante B:
Halbtrockenrasen

Variante A:
,klassische
Methanoxidationsschicht

Variante D:
geringméchtige Abdeckung,
Vergleichsvariante

Variante C:
Evapotranspirationsschicht

0-100 cm: Kldrschlammkompost 0-2 cm Oberboden

100-120 cm: Kies Kantkorn 2-50 cm: Sand
120-270 cm: Hausmiill 50-100 cm Mischung Sand-
270-290 cm: Drainagekies Kompost (60 %:40 %)

100-120 cm: Kies Kantkorn
120-270 cm: Hausmiill
270-290 cm: Drainagekies

0-50 cm: Oberboden Lehm
50-100 cm: Unterboden Loss
100-120 cm: Kies Kantkorn
120-270 cm: Hausmiill
270-290 cm: Drainagekies

0-10 cm: Oberboden (Lehm)
10-50 cm: Unterboden Loss
50-70 cm: Kies Kantkorn
70-220 cm: Hausmiill
220-290 cm: Drainagekies

entlang des Randes eine 20 cm breite Teichfolie eingeklebt,
um Randwegigkeiten zu minimieren.

Wihrend der Befiillung wurde in der Mitte jeder Kammer
ein Beliiftungspegel eingebaut, der bis 20 cm {iber die Miill-
schichtunterkante reichte und im Bereich der Miillschichte
Austrittsdffnungen fiir die in weiterer Folge eingeblasene
Atmosphérenluft aufwies.

Die Bepflanzung auf den Kammeroberflaichen wurde auf das
jeweilige Substrat der Oberflichenabdeckung abgestimmt,
um ein mdglichst gutes Pflanzenwachstum und somit eine
hohe Evapotranspirationsleistung zu erhalten. Kammer A
wurde mit Schilf und Rohrglanzgras bepflanzt, wihrend
fiir die Bepflanzung der anderen Kammern jeweils regi-
onal gewonnene, an den jeweiligen Bodentyp angepasste
Samenmischungen zur Anwendung kamen.

Sowohl in der Miillschicht als auch in unterschiedlichen
Tiefen der Oberflaichenabdeckungen wurden Temperatur
und Wassergehalt kontinuierlich aufgezeichnet. Das anfal-
lende Sickerwasser wurde kontinuierlich erfasst sowie in
periodischen Abstéinden beprobt und auf relevante Para-
meter analysiert.

Die Messung der Gaskonzentrationen erfolgte durch Absau-
gen aus perforierten Schldauchen, die bereits bei der Befiil-
lung der Kammern in unterschiedlichen Tiefen eingebaut
wurden. In der Miillschicht wurden die Schlduche fiir die
Gasmessung in 2 unterschiedlichen Abstdnden (innerer
Schlauch: ca. 30 cm, duBBerer Schlauch ca. 70 ¢cm radialer
Abstand) ringformig um den Beliiftungspegel positioniert.
Auf der Oberflidche der Lysimeterkammern wurden in perio-
dischen Abstianden die Gaskonzentrationen der austretenden
Bodenluft mittels Haubenmessungen und oberflachennahen
FID (Flammenionisationsdetektor)-Rastermessungen be-
stimmt (siche auch HRAD et al 2012).

An ausgewihlten Zeitpunkten wurde das Kohlenstoff - Iso-
topenverhiltnis 3'*C (Verhéltnis von *C zu >C) des Depo-
niegases (Methan, sofern es in ausreichender Konzentration
vorlag als auch CO,) aus der Miillschicht und den Oberfla-
chenabdeckungen mittels GC-IRMS (Kopplung Gaschro-
matographie — Isotope Ratio Mass Spectrometer) bestimmt.
Allgemein wird das Isotopenverhéltnis einer Probe in Form
der 3-Notation relativ zum internationalen Referenzstandard
,,Vienna-PeeDee-Belemnite™ (V-PDB) angegeben:

(13712

et
1 [+1000
(oo,

h A

13 o1
8Cp [l = (Gl. 2)

8"C, : Kohlenstoffisotopenverhiltnis relativ zum Referenz-

standard in %o
BC/"C, : Kohlenstoffisotopenverhiltnis der Probe

BC/"C,: Kohlenstoffisotopenverhiltnis des Referenzstan-
dards

Das Ausmal3 der Methanoxidation in den Oberflachenabde-

ckungen wurde nach dem Rayleigh-Ansatz errechnet (zitiert
in POWELSON et al. 2007, CHANTON et al. 2008):
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f : Fraktion des oxidierten Methans in der Probenahme-
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tiefe z

a : Fraktionierungsfaktor der Reaktion CH, +20, — CO,
+2H,0.

Der Fraktionierungsfaktor o wurde aus der Literatur ent-
nommen (CABRAL et al. 2009).

Die Beliiftung des Abfallkorpers der einzelnen Lysime-
terkammern mit Atmosphérenluft erfolgte mittels Sei-
tenkanalverdichter bei einer Beliiftungsrate von ca. 20 1
min"' pro Kammer. Der Start der Beliiftung erfolgte am
7.9.2010, nachdem in allen Kammern eine signifikante
Methanproduktion registriert wurde. Die Etablierung einer
stabilen Methanphase (60 vol-% CH,, 40 vol-% CO,) in
allen Kammern vor Beliiftungsstart konnte aus zeitlichen
Griinden nicht abgewartet werden. Im Oktober 2011, Mérz
2012 und Oktober 2012 kam es technisch bedingt zu kurzen
Ausfillen der Beliiftungsanlage.

Ergebnisse

Unerwarteter Weise verlief die Entwicklung der Methankon-
zentration in den einzelnen Lysimeterkammern unterschied-
lich rasch (Abbildung 2B und 2C). Im Sommer 2008 (ca.
ein halbes Jahr nach Befiillung konnte lediglich in Kammer
D eine erwéhnenswerte Methangasproduktion festgestellt
werden. Erst im zweiten Versuchsjahr (Sommer 2009) stieg
die Methankonzentration auch in den Abfallschichten der
ibrigen Kammern. Bedingt durch das Abkiihlen des Miills
im Winterhalbjahr war jeweils ab November ein Riick-
gang der Methankonzentration zu beobachten, wobei die



112 Lysimeteruntersuchungen zur Ermittlung der Methanoxidation in Abdeckschichten von Altablagerungen

10 A A . . . . . N oA DB CHA
BeginBelifung = | —(————— K-B 25 CH4
a . . K-C 25CH4
5 K-D 25 CH4
#
] 5 -
T
i
o 4
5 !
P S S S P S S — i L I
01.03.08 01.09.08 01.03.09 01.09.09 01.03.10 01.09.10 01.03.11 01.09.11 01.03.12 01.08.12
60
B \ Beginn Belifiung . K-A 110 CH4
50 | S S K-B 110 CH4
| K-C 110 CH4
ag 4 K-D 80 CH4
Z
R
i
]
20 4
10 H
P e N e e
01.03.08 01.08.08 01.03.09 01.09.09 01.03.10 01.098.10 01.03.11 01.08.11 01.03.12 01.08.12
—————— K-A210 aCH4 Bieginn Beilnung
adl —————— K-B 210 a CH4
K-C 210 a CH4
--------------- K-D 180 a CH4
&
7 4
5 c ;
RN
20 - Ir,"l
Do
,; * A
T e
T Tf— :??;'“‘T'L__ _~"II — .
01.03.08 01.09.08 01.03.00 01.09.09 01.03.10 01.09.10 01.03.11 01.09.11 01.03.12 01.09.12
21D _ . —_ K-A 160702 K-C 16002
Beginn B eliiftung e KB1B)iO2 oo K-DTIDGOZ
20 - R At o = S
| .I;fl. -"f '/-"lﬂ-r_-\\ ------ o7 - M'/| .-rl'L = Fﬁ:}.‘:;:.-"."- /f
) R L . . Far .. 3 hs '
R 15 - RPN & R G e f - .
T:u"1 ’é I ¥ \}(: (R v ]\ L 3 ! 3 b
= ; Pl ;! by T LS ST i it
. i | I-“x._,."r ki 'I,r bl P I t-E
O qp : | : -5 S " 3 it
[ !i | Wt i i
! . - i :|J|t
5 J
HE T k) 1t
HEE / 't
0 4 Tbccacinad A L
-—_ - V77—
01.06.10 01.11.10 01.04.11 01.00.11 01.02.12 010712 01.12.12

Abbildung 2: Verlauf der Konzentrationen von Methan wiihrend des gesamten Versuchszeitraumes und Sauerstoff (D) ab Beginn
der Beliiftung in unterschiedlichen Tiefen der Lysimeterkammern (A: Oberflichenabdeckung, B: Gasdrainage, C: duflerer
Bereich des Abfallkorpers im unteren Abschnitt, D: innerer Bereich des Abfallkorpers im oberen Abschnitt); im Oktober 2011,
Miirz 2012 und Oktober 2012 kam es technisch bedingt zu kurzen Stillstiinden der Beliiftung

niedrigsten Konzentrationen sich im Mérz des darauffol-  zweieinhalb Jahre nach Befiillung wurde lediglich in den
genden Jahres einstellten. Bis zu Beginn der Beliiftung ca. ~ Kammern C und D eine stabile Methanphase erreicht (ca.
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Abbildung 3: Verlauf des Luftdruckes in den Beliiftungspegeln
wihrend der in-situ Aerobisierung

60 vol-% CH,, 40 vol-% CO,). In den Kammern A und B
lag die Methankonzentration zu Beginn der Beliiftung bei
ca. 20 vol-%.

Nach dem Start der in-situ Aerobisierung im September
2010 stellten sich in allen Kammern in den inneren, nahe
beim Beliiftungspegel gelegenen Bereichen innerhalb
von 1 bis 2 Monaten aerobe Bedingungen ein mit Sau-
erstoffkonzentrationen zwischen 10 und 20 % (siche
Abbildung 2D), wihrend in den duBeren, weiter von den
Beliiftungspegeln gelegenen Bereichen stark wechselnde
Milieubedingungen auftraten mit stark schwankenden
Methankonzentrationen vor allem im ersten halben Jahr
nach Beginn der in-situ Aerobisierung (Abbildung 2C). In
den ersten Monaten nach Beginn der Beliiftung konnte vor
allem in Kammer C eine rasche Ausbreitung von Sauerstoff
im Abfallkorper erkannt werden. Dies zeigte einerseits die
durchgehend hohe Sauerstoffkonzentration im Nahbereich
des Beliiftungspegels als auch die phasenweise niedrigen
Methankonzentrationen in den weiter entfernten Bereichen.
Auch die hohe Methankonzentration von iiber 50 % in der
Gasdrainageschicht von Kammer C (Abbildung 2B) wurde
unmittelbar nach Beliiftungsstart auf beinahe 0 % reduziert
wihrend in den iibrigen Kammern in den ersten Monaten
nach Beliiftungsstart Methankonzentrationen zwischen 10
und 30 % auftraten. Ab Mérz 2011 stiegen allerdings die

Methankonzentrationen vor allem im &duferen Miillbereich
der Kammer C im Vergleich zu den tibrigen Kammern iiber-
méBig stark an (bis iiber 60 % im Sommerhalbjahr 2011).
Diese vergleichsweise hohen Konzentrationen blieben auch
im weiteren Versuchsverlauf bestehen (Abbildung 2C).

Wihrend der kurzfristigen Ausfélle der Beliiftungsanlage
sank in allen Kammern der Sauerstoffgehalt innerhalb von
nur wenigen Tagen (Abbildung 2D) auf 0 %.

In 25 cm Bodentiefe der Oberflichenabdeckung wurden vor
Beliiftungsbeginn vor allem in den Kammern C und D hohere
Methankonzentrationen festgestellt (bis zu 10 %). Wéhrend
unmittelbar nach dem Start der Beliiftung in Kammer C
Methan in der Bodenluft kaum mehr vorhanden war, wurden
in den tibrigen Kammern noch geringe Konzentrationen an
Methan in dieser Tiefe festgestellt. Ab Mdrz 2011 traten ne-
ben Kammer D auch in Kammer C wiederum nennenswerte
Methankonzentrationen auf.

Der Druck, der sich in den Beliiftungspegeln nach Start der
in-situ Aerobisierung einstellte (bei konstant gehaltener Ein-
blasmenge von ca. 20 1 min™) ist in Abbildung 3 dargestellt.
Der hochste Druck wurde anféanglich in Kammer C mit tiber
90 mm Wassersdule (WS) registriert, der allerdings Anfang
Dezember 2010 abrupt auf nur wenige mm WS abnahm.
Im weiteren Verlauf konnte sich lediglich in Kammer B
kurzfristig ein Druck von iiber 40 mm WS aufbauen. Ab
Sommer 2011 lag der Druck in den Beliiftungspegeln in
allen Kammern unter 10 mm WS, wobei gegen Versuchs-
ende Kammer C tendenziell die niedrigsten Werte aufwies.

In Abbildung 4 ist beispielhaft der Verlauf des Wasserge-
haltes im unteren Bereich der Abdeckschichten dargestellt
(Kammer A, B, C in 75 cm, Kammer D in 50 cm Bodentie-
fe). Erwartungsgemaf wies das sandige Substrat in Kammer
B den niedrigsten Wassergehalt auf. Vor Beliiftungsstart
wurden in Kammer D (Oberflichenabdeckung von lediglich
50 cm Méchtigkeit) die grofSten Wassergehaltsschwankun-
gen beobachtet. In dieser Kammer wurde im Vergleich zu
den iibrigen Kammern eine wesentlich deutlichere Abnahme
des Wassergehaltes in den Sommermonaten registriert. Zu
Beginn der Beliiftung zeigten Kammer C und Kammer D
die hochsten Wassergehaltswerte in diesem Bereich der
Oberflichenabdeckung. In den ersten 3 bis 4 Monaten
nach Start der in-situ Beliiftung konnte eine Abnahme

0.6 _— K-A75cm
—————— K-B75¢cm
0.5 4 -» ' K-C75cm
N ) U SR K-D 50 cm
T 0a i NN ig
= AR LA AN N
g 03 . l' N ' Y LA \
= ~ F : : '
] [ ] :
02 ."-J”u\ E;\ . ___’\'.._ 4
— e AT T T : —
ord TN - i D USSR
- —J Y J ——— ~
0.0 T T T T T T T T T T T ¥ T T T T T T T y T T T
01.09.08 01.03.09 01.09.09 01.03.10 01.09.10 01.03.11 01.08.11 01.03.12 01.09.12

Abbildung 4: Verlauf des volumetrischen Wassergehaltes im unteren Bereich der Oberflichenabdeckung
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Tabelle 2: Tiefenprofile der Gehalte an CH,, CO, und O, (in vol-%) der Lysimeterkammern zum Zeitpunkt der Luftprobenahmen
zur Bestimmung der Isotopenverhiltnisse (Isotopenverhiiltnisse von 6*C-CH, und 6"C-CO, siehe Tabelle 3)

Datum: 21.10.2009 9.12.2009 26.8.2010 14.6.2011
CH, (O, 0, CH, (O, 0, CH, (O, 0, CH, (O, 0,
Tiefe [cm] % % % % % % % % % % % %
25 <0.5 2.1 18.9 <0.5 3.4 17 <05 2.6 18.8 <05 <05 201
50 <0.5 33 17.4 <0.5 42 16.3 <05 0.5 203 <05 <05 199
< 75 <0.5 4 16.7 <0.5 7.1 13.5 <05 3.1 18.3 <05 <05 198
2 110 0.5 21 <05 <0.5 20 1.1 235 38 <0.5 <05 5.1 12.4
E 160i 26 38 <05 17.5 33 <05 46 40 <0.5 <05 53 12.1
2 160a 26 38 <05 17.5 33 <05 40.5 40 <0.5 8.9 17 1.1
210 26 45 <05 23 40 <05 44 45 <0.5 <05 3.2 14.8
210a 23 55 <05 20.5 40 <05 39.5 40 <0.5 30.5 25 <0.5
25 <05 3.1 17.6 <0.5 45 15.6 <0.5 6.5 15.4 <05 28 15.2
50 <0.5 45 16.2 <0.5 6.1 14.1 <0.5 9.5 13 <05 6.1 10.8
@ 75 <0.5 2.7 18 <0.5 2.1 18.4 <0.5 33 17.9 <05 0.4 18.2
5 110 <05 12 9.5 <05 12 7.8 6.2 29 <05 1 9 7.6
E  l60i 7.6 35 <05 2.6 29 <05 21 37 <05 <05 3 15
S 160a 8.2 35 <05 22 28 <05 16 34 <05 7.4 15 42
210 10.5 45 <05 8.6 45 <05 21 45 <05 65 31 <05
210a 13 45 <05 8.4 45 <05 20.5 45 <05 355 28 <05
25 1 7.8 14.4 <05 3 19.6 3.8 13 7.5 <05 3 15.4
50 4.1 15 8.1 <05 5.6 18.4 5 15 6.2 <05 <05 191
O 75 19.5 28 2.6 2 7.2 16.9 32 24 7.3 <05 <05 191
g 110 38.5 38 <05 42 40 <05 57 40 <0.5 0.5 8.6 7.5
£ 160i 415 45 <05 49 45 <05 59 40 <0.5 15 10 7.3
S 160a 375 50 <05 48 45 <05 58 40 <0.5 18 22 <0.5
210 375 50 <05 47 50 <05 58 40 <0.5 58 31 <0.5
210a 35.5 55 <05 47 55 <05 55 45 <0.5 70 29 <0.5
25 6.8 23 45 05 14 16.3 1.8 4.1 18.3 <05 12 17.6
A 50 7 20 5.6 1.5 13 6.2 1.9 5 17.2 <05 <05 192
5 60 225 25 5.5 27.5 30 <05 51 33 13 25 9.2 9
£ 10i 53 40 0.2 29.5 32 <05 63 37 <05 <0.5 0.6 18.1
5 loa 52 40 <05 425 34 <05 64 36 <05 0.5 1.6 4
160 i 46.5 50 <05 4 35 <05 62 38 <05 <0.5 33 143
160 a 48.5 50 <05 41 34 <05 64 36 <05 34 26 <0.5

des Wassergehaltes in Kammer C um ca. 10 vol-% und in
Kammer D um ca. 5 vol-% festgestellt werden, wéhrend in
den beiden anderen Kammern der Wassergehalt in dieser
Zeitspanne anndhernd konstant blieb. Ab Mai 2011 kam es
in den Kammern C und D zu einer starken Abnahme des
Wassergehaltes um jeweils ca. 25 vol-%.

Wie bereits oben erwéhnt verlief die Entwicklung der
Gaszusammensetzung in den Abfallbereichen der Lysime-
terkammern (trotz Verwendung der gleichen Miillcharge bei
der Befiillung) unterschiedlich und langsamer als erwartet.
Nach ca. 1.5 Jahren Versuchsdauer (Sept. 2009) betrug der
Methangehalt in der Porenluft der Abfallkdrper in Kammer
A ca. 26 vol-%, in Kammer B lediglich 10 vol-%, in Kam-
mer C ca. 40 vol-% und in Kammer D bereits ca. 50 vol-%
(Tabelle 2). Bis kurz vor Start der Beliiftungsmafinahme
(Ende August 2010) stiegen in den Kammern C und D die
Konzentrationen an Methan und Kohlenstoffdioxid bis zu
Werten an, die der Gaszusammensetzung in biochemisch
reaktiven Deponien wéhrend der stabilen Methanphase
entsprechen (CH,: 60 vol-%, CO,: 40 vol %). In den Kam-
mern A und B wurden diese hohen Gehalte an Methan und
Kohlenstoffdioxid zu diesem Zeitpunkt noch nicht erreicht.

In den iiber den Abfallkdrpern situierten Gasdrainagen
(Kammer A, B und C in 110 cm, in Kammer D in 60 cm

Tiefe), die eine homogene Anstromung des emittierten
Deponiegases zur Unterkante der Oberfldchenabdeckungen
garantieren sollten, wurde zu beinahe allen Zeitpunkten vor
Start der in-situ Aerobisierung eine deutliche Abnahme der
CH, —Konzentrationen festgestellt. In den Oberflichenabde-
ckungen der Kammern A und B war zu keinem Zeitpunkt das
Auftreten von Methan feststellbar, wahrend in den Kammern
C und D vor Beginn der Beliiftung Methan in allen Tiefen-
bereichen der Abdeckschichten auftrat (Ausnahme: Kam-
mer C am 9.12. in 25 und 50 cm Tiefe). Erwartungsgemaf
nahmen die Sauerstoffgehalte in den Abdeckschichten mit
zunehmender Tiefe ab. Wihrend zu den Zeitpunkten 21.10.
2009 und 9.12.2009 noch Sauerstoff in den Gasdrainagen
festgestellt werden konnten, war dies bei der Messung am
26.8.2010 nicht mehr der Fall (lediglich geringe O, — Kon-
zentration in der Gasdrainage von Kammer D).

Nach Start der in-situ Aerobisierung (Messzeitpunkt am
14.6.2011 nach ca. 9 Monaten) war in den Oberflichenab-
deckungen kein Methan mehr messbar. Die Gasdrainagen
wiesen zu diesem Zeitpunkt ebenfalls keine oder nur sehr
geringe Methangehalte auf (< 3 vol-%). In den ersten Mona-
ten nach Beginn der Beliiftung traten in den Abfallschichten
der Kammern deutliche Unterschiede in der Gaszusammen-
setzung zwischen dem Nahbereich der Beliiftungspegel und
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Tabelle 3: Tiefenprofile der Isotopenverhiltnisse *C/"*C in Methan (6*C-CH,) und Kohlenstoffdioxid (3'*C-CO,) an ausgewihl-
ten Zeitpunkten (Bestimmung von 8"°C-CH, an der Bodenoberfliche wurde nur zu den Zeitpunkten 9.12.2009 und 26.8.2010
durchgefiihrt) und aus den Isotopendaten geschiitzte Fraktion des oxidierten Methans (f, )

Datum: 21.10.2009 9.12.2009 26.8.2010 14.6.2011
313C- d3BC- £, dBC- d3BC- £, 3BC- 3BC- £, 3BC- 313C- "
CH, CO, CH, CO, CH, CO, CH, Co,
Tiefe [Cl’l’l] %0 %0 %0 %0 %0 %0 %0 %0

Oberfl. n.d. n.d. n.d. -44.3 -14.7 - n.d. -24.55 - n.d. n.d. n.d.
25 n.d. -24.1 n.d. n.d. -24.5 n.d. n.d. -28.4 n.d. n.d. -12.8 n.d.
50 n.d. -25.0 n.d. n.d. -24.1 n.d. n.d. -27.3 n.d. n.d. -13.1 n.d.
f 75 n.d. -24.1 n.d. n.d. 24.9 n.d. n.d. -27.9 n.d. n.d. -11.9 n.d.
QE) 110 -35.2 -24.4 0.54 n.d. -24.1 n.d. -40.1 -12.1 0.25 n.d. -24.9 n.d.
g 160 i -53.2 -12.7 0.06 -52.3 -13.8 0.01 -47.1 -7.0 0.01 -43 -25.9 0.24
N 160 a -47.6 -12.3 0.25 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. -49 -7.8 0.05
2101 -54.8 -13.7 - -52.5 -13.5 - -47.3 -10.8 -39 -23.0 0.36
210 a -54.8 -13.3 - n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. -50 4.9 n.d.
Oberfl. n.d. n.d. n.d. n.d. -14.7 - n.d. -20.5 - n.d. n.d. n.d.
25 n.d. -20.2 n.d. n.d. -21.4 n.d. n.d. -25.0 n.d. n.d. -26.5 n.d.
50 n.d. -21.3 n.d. n.d. -21.8 n.d. n.d. -24.8 n.d. n.d. -24.9 n.d.
m 75 n.d. -20.4 n.d. n.d. -21.8 n.d. n.d. -24.4 n.d. n.d. -21.9 n.d.
o} 110 n.d. -21.9 n.d. n.d. -21.8 n.d. -38.7 -22.5 0.53 -36.1 -23.7 0.50
E 160 i -51.8 -13.4 -0.01 -45.1 -14.6 0.04 -54.8 -14.5 0.10 -47.4 -18.1 0.21
V] 160 a -50.8 -13.8 0.03 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 0 -45.7 -7.8 0.27
2101 -50.4 -10.9 0.05 -46.0 -10.8 - -57.5 -12.1 0 -51.9 9.6 0.06

210 a -52.8 -11.7 - n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. -53.4 6.3 -
Oberfl. n.d. n.d. n.d. n.d. -12.3 - -42.0 -14.6 - n.d. n.d. n.d.
25 -28.4 -21.1 0.64 n.d. -18.7 n.d. -39.9 -29.3 0.26 n.d. -24.4 n.d.
50 -27.4 -20.4 0.65 n.d. -16.6 n.d. -50.5 -27.4 -0.12 n.d. -11.1 n.d.
l: 75 -40.8 -15.2 0.41 -42.3 -14.3 0.23 -45.8 -7.8 0.07 n.d. -12.8 n.d.
QE’ 110 -49.2 -10.4 0.18 -45.7 -9.9 0.11 -47.7 -4.7 -0.01 -28.9 -26.2 0.57
g 160 i -51.8 -11.5 0.09 -45.1 -11.9 0.13 -48.4 2.7 0 -40.4 -27.3 0.32
¥ 160 a -51.8 -10.8 0.09 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 0 -44.1 -8.9 0.22
2101 -53.3 -9.7 0.03 n.d. -46.8 -4.9 0 -49.6 4.5 0.02

210 a -54.8 -10.4 - -48.7 -11.1 - n.d. n.d. n.d. -50.2 12.2 -
Oberfl. n.d. n.d. n.d. -50.2 -13.1 - -44.7 -14.2 - n.d. n.d. n.d.
25 -22.4 -23.7 0.57 -26.2 -30.4 0.52 -36.5 -32.0 0.37 n.d. -23.6 n.d.
A 50 -26.3 2222 0.50 -31.5 -30.4 0.41 -40.5 -30.5 0.26 -31.9 -10.7 -0.03
5 60 -37.8 -13.4 0.22 -43.3 -13.2 0.06 -46.9 -3.7 0.05 -46.6 -17.7 -0.84
g 1101 -41.6 -11.9 0.09 -43.2 9.2 0.06 -48.1 -0.7 0 n.d. -27.9 n.d.
g 110a -43.8 -10.0 0.01 n.d. n.d. 0 n.d. n.d. 0 n.d. n.d. n.d.
M 160 i -43.8 -13.1 0.01 -44.8 -8.6 0 -48.3 0.3 0 -20.7 -25.4 0.33

160 a -44.4 -12.3 - n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. -31.1 9.9 -

n.d.: Isotopenverhéltnis wegen zu niedriger Gaskonzentration nicht bestimmbar oder Porenluft nicht beprobt

dem weiter entfernten Bereich auf. So etablierten sich in
der Nihe der Pegel in allen Kammern nach einigen Wochen
Sauerstoffgehalte zwischen 15 und 20 vol-% (Abbildung 2D,
Tabelle 1). Erst nach ca. 2 Jahren Beliiftungsdauer stieg auch
in den Kammern A, B und D im au3engelegenen, unteren
Bereich der Abfallschichten der O, — Gehalt an, wihrend
dies in Kammer C auch nach 2 Jahren nicht der Fall war.
Tabelle 3 zeigt die Isotopensignaturen des Kohlenstoffes
in Methan und Kohlenstoffdioxid. Die in den unteren Ab-
fallbereichen gemessene isotopische Zusammensetzung
des Methans von ca. -50 %o stimmt mit Literaturwerten
tiberein (siehe z.B. CHANTON et al. 2008). 6"*C-CO, wird
hingegen im Zuge der Methanbildung isotopisch schwerer.
So lagen diese Werte am 14.6.2011 in den unteren vom
Beliiftungspegel abgelegenen Bereichen zwischen +4.9 und
+12.2 %0 (6"°C-CO, gebildet unter aeroben Abbaubedingun-
gen betragt ca. 25 %o).

Findet bei der Migration von Methan durch die Boden-
schichten ein oxidativer Abbau statt, so wird bei diesem
Prozess das leichtere Kohlenstoffisotop ?C bevorzugt von
den Mikroorganismen umgesetzt. Die isotopische Signatur
des verbleibenden §"°C-CH, wird dadurch isotopisch schwe-
rer (weniger negative Werte). Dies ldsst sich vor allem in
Kammer C und D gut beobachten, da in diesen Kammern bis
zum Oberbodenbereich (25 cm Tiefe) Methan vorgefunden
wurde. In den Kammern A und B wurde diese Isotopenfrak-
tionierung im Bereich der Gasdrainagen gefunden (110 cm
Tiefe). Am 14.6. 2011 (nach dem Start der Beliiftung) zeigte
sich im nahe beim Beliiftungspegel gelegenen Abfallbereich
ebenfalls eine Isotopenfraktionierung (z.B. Kammer A: -39 %o
bei 210 cm Tiefe innerer Bereich im Gegensatz zu -50 %o
im dufBeren Bereich der Kammer). An Hand der Isotopen-
fraktionierung lasst sich nach Gleichung 3 die abgebaute
Fraktion des im Miill gebildeten Methans (f, ) abschitzen
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(Tabelle 3). So zeigten z.B. die Messungen vom 21.10.2009,
dass in Kammer C bei der Migration des Deponiegases bis
in 25 cm Tiefe iiber 60 % des Methans abgebaut wurden. Im
August 2010, nach Etablierung der stabilen Methanphase
und somit hdheren Methanproduktionsraten sanken diese
Werte in Kammer C und D auf 26 bzw. 37 %.

Die durchgefiihrten Haubenmessungen an den Oberflichen
der Lysimeterkammern ergaben, dass vor der Beliiftung die
hochsten Methanemissionen bei den Kammern C und D
auftraten (16 - 113 g m? d!'), wéhrend aus den Kammern A
und B die Emissionen unter 12 gm?d! (HRAD etal. 2012)
lagen. In den ersten Monaten nach Start der Beliiftung wurde
vor allem in Kammer C ein starker Riickgang der Metha-
nemissionen beobachtet. Kammer D wies hingegen auch
wihrend der Beliiftung die hdchsten Emissionen an Methan
auf. An 2 Zeitpunkten wurden im Zuge von Haubenmessun-
gen Luftproben an der Oberfliche der Lysimeter gewonnen
und die Isotopensignatur von Methan und Kohlenstoffdioxid
bestimmt. Vor allem bei Kammer D zeigte sich, dass 8'*C-
CH, an der Oberfliche niedrigere Werte aufwies als in der
obersten Bodenschicht (-50.2 %o am 9.12.2009 und -44.7
am 26.8.2010). Die Messungen mittels FID lieen einen
Austritt von Methan hauptsachlich in den Randbereichen
der Lysimeterkammern erkennen.

Diskussion

Durch die unterschiedliche Entwicklung der Gaskonzentra-
tionen in den einzelnen Lysimeterkammern vor Beginn der
Beliiftung ist ein Vergleich der Oberflachenabdeckungen
hinsichtlich ihrer Eignung fiir die hier untersuchte Variante
einer in-situ Aerobisierung nur eingeschrankt moglich.

Aus der Verteilung der Methankonzentrationen in den Ober-
flaichenabdeckungen und den Isotopensignaturen §"*C-CH,
vor der Beliiftung ist erkennbar, dass Abdeckschichten aus
Kompost wie in Kammer A oder Mischungen mit Kompost
(Kammer B) die Methanoxidation am besten unterstiitzen.
Auch die durchgefiihrten Haubenmessungen bestétigten,
dass bei diesen Kammern die geringsten Methanemissionen
auftraten.

Auf Grund des nicht vorhandenen Methans kann mit Hilfe
der Isotopenmethode die Methanoxidation im Oberboden
der Kammern A und B nicht abgeschétzt werden. Aus
der starken Abnahme der Methankonzentration in den
Oberflachenabdeckungen ldsst sich allerdings schlieBen,
dass in diesen Kammern bereits in tieferen Schichten eine
intensive Methanoxidation stattfand. Eine Methanoxidation
war bereits in der Gasdrainageschicht nachweisbar. Da bei
mikrobiellen Prozessen neben der Kohlenstoffquelle auch
weitere Nahrstoffe benotigt werden, ist zu vermuten, dass
diese aus der Oberflichenabdeckung in die aus Quarzkies
bestehende Gasdrainage eingetragen wurden. Nach Beginn
der Beliiftung ist an Hand der Isotopensignatur auch eine
Methanoxidation im Abfallkérper nachweisbar.

In den ersten Monaten nach Beginn der Beliiftung wurden
im Abfallkérper von Kammer C die hochsten Sauerstoff-
und niedrigsten Methankonzentrationen festgestellt. Der
1 m méchtige Lehmboden in Kammer C, der zu diesem
Zeitpunkt auch einen hohen Wassergehalt aufwies, be-
wirkte, dass sich im Abfallkoérper ein relativ hoher Druck

entwickelte und dadurch die eingeblasene Luft am besten
iiber den gesamten Miillbereich verteilt wurde. Durch die
optimale Entwicklung von aeroben Bedingungen wurde
die Methanproduktion stark reduziert, sodass aus dieser
Kammer wihrend dieser Phase die geringsten Methan-
mengen emittiert wurden. Der hohe Druck in dieser Kam-
mer ldsst auch vermuten, dass zu diesem Zeitpunkt keine
wesentlichen Randwegigkeiten beziiglich des Gasflusses
auftraten. Durch den Riickgang des Wassergehaltes in der
Oberflaichenabdeckung von Kammer C (moglicherweise
auch hervorgerufen durch das Einblasen nicht wasser-
dampfgesittigter Atmosphéarenluft) wurde diese allerdings
durchldssiger oder es bildeten sich beim Austrocknen Risse
in der Oberflaichenabdeckung, wodurch der Luftdruck in
dieser Kammer abnahm und die Luftverteilung in der Ab-
fallschicht negativ beeinflusst wurde. Ab April 2011 traten
im unteren Abfallbereich dieser Kammer dementsprechend
die hochsten Methankonzentrationen auf.

Die kurzfristigen Ausfille der Beliiftungsanlage zeigten,
dass in allen Kammern bei fehlender Luftzufuhr auch 2
Jahre nach Beginn der in-situ Aerobisierung der vorhandene
Sauerstoff innerhalb von nur wenigen Tagen gezehrt wird
und sich wiederum reduzierende Milieubedingungen im
Abfallkorper einstellen (Abbildung 2D). Dies bedeutet, dass
die Stabilisierung des im Lysimeterversuch eingesetzten
frischen, hoch reaktiven Hausmiills nach 2 Jahren Beliiftung
nicht abgeschlossen ist.

Die FID - Messungen zeigten, dass trotz der randlich
eingeklebten Folie eine Gaswegigkeit entlang der Lysime-
terrdnder auftrat. Im Zuge der Haubenmessungen wurden
allerdings die Gasstrome aus dem Randbereich der Lysime-
terkammern nicht miterfasst. Trotzdem war auch in diesem
zentralen Bereich an Hand der Isotopenanalysen ein Bypass-
fluss zu erkennen. Ahnliche Bypassfliisse wurden auch von
CHANTON et al. (2008) bei Messungen an der Oberfliche
einer realen Deponie beobachtet. Um die Randwegigkeiten
bzw. Bypassfliisse zu quantifizieren, miissten zukiinftig ne-
ben den in dieser Studie durchgefiihrten Haubenmessungen
zusétzlich die Emissionsmessungen auf die gesamte Ober-
flache der Lysimeterkammern ausgedehnt werden.

Schlussfolgerungen

Es zeigte sich, dass in Lysimeteruntersuchungen die
komplexen Prozesse des Gashaushaltes von Deponien in
Kombination mit Isotopenuntersuchungen gut nachgestellt
und erfasst werden konnen. Gewisse Unterschiede zu realen
Deponien ergaben sich durch die geringere Méchtigkeit der
Hausmiillschicht, wodurch eine stirkere Temperaturbeein-
flussung der ablaufenden Prozesse im Lysimeter vor allem
im Winterhalbjahr gegeben ist.

Aus den hier vorgestellten Ergebnissen kann abgeleitet
werden, dass ein mehrschichtiger Aufbau der Oberfla-
chenabdeckung die in-situ Aerobisierung in optimaler
Weise unterstiitzen konnte: eine untere Schicht aus bindi-
gerem Material, welche eine homogene Ausbreitung der
eingeblasenen Luft garantieren soll, optional dazwischen
eine Schicht aus grobkdrnigem Material zur Homogeni-
sierung der Anstromung des Deponiegases, sowie darii-
ber eine Schicht aus organikreichem, gut durchliifteten
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Boden- oder Kompostmaterial zur Gewéhrleistung einer
effizienten Methanoxidation, welche auch die Funktion
einer Evapotranspirationsschichte iibernchmen kann.
Allerdings ist die Oberflachenabdeckung in ausreichender
Michtigkeit auszufiihren sowie sollte bei der Beliiftung
vorbefeuchtete Luft verwendet werden, um eine Austrock-
nung der lehmigen, nur bei hohen Wassergehalten relativ
undurchléssigen, unteren Schicht der Oberflichenabde-
ckung zu vermeiden.
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