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terephthalat (80 M.-% PLA, 20 M.-% PBAT)

PLFA Phospholipid-Fettsauren

PP Polypropylen

PS Polystyrol
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PTFE Polytetrafluorethylen
PVC Polyvinylchlorid
RDF Random-Forest-Klassifikatoren
REM Rasterelektronenmikroskop
SiO, Siliziumdioxid
TAD Thermophile anaerobe Vergarung (engl. thermophilic anaerobic
digestion)
TGA Thermogravimetrie
™ Trockenmasse
oTM organische Trockenmasse
TOK | Universitat Bayreuth
Fachgruppe Biologie
Lehrstuhl fur Tierdkologie |
VDI Verein Deutscher Ingenieure (hier Hinweis auf VDI-Richtlinien)
UV-Licht Ultraviolett-Licht
WG Wassergehalt
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Executive Summary

Einfuhrung:

Hinsichtlich der Belastung und Gefahrdung terrestrischer Okosysteme durch Mikrokunststoffe
(Kunststoffpartikel < 5 mm) bestehen derzeit noch erhebliche Wissensliicken. Mikrokunststoffe
(MKS) koénnen z.B. durch Komposte und Géarprodukte, die u.a. als Dungemittel und
Bodenverbesserer in der Landwirtschaft genutzt werden, in Béden und Gewasser und
schliel3lich auch in die Nahrungskette gelangen. Sie stehen zudem unter dem Verdacht,
wichtige Bodenfunktionen zu verandern. Zwar leisten Kompostierung und Vergarung von
hauslichem Bioabfall einen wesentlichen Beitrag zur Kreislaufwirtschaft, allerdings ist die Rolle
von Komposten und Garprodukten beim Eintrag von MKS in Bdden bisher nicht belastbar
untersucht. Auch zur Auswirkung von MKS auf wesentliche Bodenfunktionen existierten
bislang kaum Daten. Daher sind Untersuchungen zum Vorkommen und Verhalten von MKS in
terrestrischen Okosystemen unerlésslich. Voraussetzung fiir die Risikobeurteilung von MKS
in Komposten, Garprodukten und Bdden ist eine standardisierte Analytik fir MKS in diesen
Matrizes sowie systematische Untersuchungen zur Veranderung bzw. Fragmentierung von

Kunststoffen wahrend des Abbauprozesses in Bioabfallverwertungsanlagen.

An dieser Stelle setzte das Vorhaben “Mikrokunststoffe in Komposten und Garprodukten aus
Bioabfallverwertungsanlagen und deren Eintrag in Boden - Erfassen, Bewerten, Vermeiden
(MiKoBo)” an. Ziel des Vorhabens war die Bestimmung und Quantifizierung von MKS in
Komposten und Garprodukten sowie die Bewertung der potenziellen 0©kologischen
Auswirkungen von MKS auf Bodenlebewesen und -funktionen. Grundlage dafiir war die
Etablierung von standardisierten Methoden zur Identifikation und Quantifizierung von

Kunststoffpartikeln in terrestrischen Okosystemen.

Das Projekt war in drei Themenbereiche gegliedert. Im ersten Themenbereich wurde die
Analytik zur Erfassung der PartikelgroRe und -anzahl von MKS unter Bertcksichtigung
mdglichst aller relevanten Kunststoffarten auf Grundlage bestehender Analyse-Ansatze
adaptiert und fur feste Matrizes weiterentwickelt. Gleichzeitig wurden geeignete Pruf- und
Referenzmaterialien hergestellt und vollumfanglich charakterisiert, um das Verhalten und
Veranderungen und die Fragmentierung zu MKS unter definierten Randbedingungen
untersuchen zu kénnen. Dabei wurden sowohl konventionelle, biologisch nicht abbaubare als

auch biologisch abbaubare Kunststoffe untersucht.

Der zweite Themenbereich befasste sich mit der Entstehung und dem Verhalten von MKS

in Bioabfallverwertungsanlagen anhand von Untersuchungen zum Fragmentierungs-
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verhalten ausgewahlter Kunststoffe unter definierten, reproduzierbaren Laborbedingungen

sowie Experimenten im Technikumsmalstab.

Im dritten Themenbereich wurden das Abbauverhalten von MKS im Boden sowie ihre
Auswirkungen auf Bodenorganismen und -funktionen in Feld- und Laborversuchen

untersucht.

An dieser Stelle sei nochmals betont, dass nicht speziell der Abbau von biologisch abbaubaren
Kunststoffen, sondern die Fragmentierung von Kunststoffen allgemein, also die Entstehung
von MKS, in den biologischen Prozessen der Kreislaufwirtschaft Gegenstand des Projekts war.
Die gemal DIN EN 13432 und DIN EN 14995 zertifizierten biologisch abbaubaren Kunststoffe
sind daraufhin entwickelt, bei der Kompostierung abgebaut und fragmentiert zu werden. Nach
der ,kleinen“ Novelle der BioAbfV (2022) muss die Zertifizierung den Nachweis beinhalten,
dass die biologisch abbaubaren Kunststoffe liberwiegend aus nachwachsenden Rohstoffen
hergestellt wurden und dass nach einer Kompostierungsdauer von héchstens sechs Wochen

eine vorstandige Desintegration mit einem Siebdurchgang von maximal 2 mm erfolgt ist.

Ergebnisse:

Themenbereich 1: Methodenentwicklung, Probenverarbeitung, Analytik, Prif- und

Referenzmaterialien
Methodenentwicklung der Probenaufbereitung und Analytik

Bis vor kurzem waren Untersuchungen zu Entstehung, Vorkommen, Arten von MKS in Béden
kaum Gegenstand der Forschung und es gab keine zuverlassige Methode MKS mit einer
Partikelgrole < 1 mm aus der komplexen Bodenmatrix zu isolieren und zu analysieren. In
Themenbereich 1 wurde eine neue Methode etabliert und validiert, mit der eine Bodenprobe
mit einer Trockenmasse (TM) von bis zu 250 g auf MKS untersucht werden kann. Diese
Methode ist eine Sequenz aus Dichtetrennung (zur Abtrennung der schweren mineralischen
Fraktion) und enzymatisch-oxidativem Verdau (zur Reduzierung der organischen Reste in der
leichten Fraktion). Sie ermoglicht es, MKS in der Gré3enordnung von 10 ym bis 500 ym
(mittels p-FTIR Spektroskopie) und 500 um bis 5 mm (mittels ATR-FTIR Spektroskopie), die
sowohl aus konventionellen als auch biologisch abbaubaren Kunststoffen stammen in der
komplexen Bodenmatrix nachzuweisen. Dabei werden Okologisch relevante Parameter wie
Kunststoffart, Grélke und Form der MKS erfasst, die spater zu einer fundierten
Risikobewertung herangezogen werden kdnnen. Fir Komposte, die zu einem grof3en Teil aus
stabilisierten organischen Komponenten bestehen, ist die oben genannte Methode nicht

anwendbar. Dies liegt daran, dass die Organik in diesen Komposten zum einen eine ahnliche
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Dichte wie viele Kunststoffe aufweist und somit nicht durch eine Dichtetrennung abgetrennt
werden kann, und zum anderen kaum mehr durch Enzyme (Hemmung der Enzyme durch
Huminstoffe) abbaubar ist, da in der Kompostierung das leicht abbaubare organische Material
bereits durch mikrobielle Enzyme abgebaut wurde und somit eine relativ stabile organische
Rest-Matrix Ubrigbleibt. Daher konnten im Rahmen dieses Projekts in Komposten aus
Bioabfallbehandlungsanlagen nur MKS gréRRer 1 mm untersucht werden, die dazu unter dem
Mikroskop aussortiert und mittels ATR-FTIR Spektroskopie gemessen wurden. Die Analyse
von MKS kleiner 1 mm st Schwerpunkt des BWPLUS-Projektes <BabbA>
(https://pudi.lubw.de/projektdetailseite/-/project/128690).

Herstellung der Prif- und Referenzmaterialien

Um in der Lage zu sein, das Verhalten und die Auswirkungen bestimmter MKS-Arten in der
Umwelt, in Kompostier- und Vergarungsversuchen, sowie in Okotoxizitatsstudien grundlegend
zu erfassen, wurden flr dieses Projekt gezielt Kunststoffe mit genau bekannter
Zusammensetzung hergestellt und in den Labor- sowie Technikums-versuchen verwendet.
Eingesetzt wurden Polyethylen (PE) in den Varianten Polyethylen niedriger Dichte (LDPE) und
Polyethylen hoher Dichte (HDPE) und die biologisch abbaubaren Kunststoffe Polylactid (PLA),
Polybutylenadipat-terephthalat (PBAT) sowie zwei Gemische aus PLA und PBAT mit
unterschiedlichen Mischungsverhaltnissen (PLA/PBAT und PBAT/PLA).

Die Zusammensetzungen wurden gewahlt, um damit verschiedene Produktsparten
reprasentieren zu konnen. Kommerzielle auf dem Markt befindliche Produkte wurden aufgrund
der nicht bekannten und wechselnden chemischen Zusammensetzung nicht verwendet. Das
PLA/PBAT-Blend (mit weit hdherem PLA-Anteil) stellt eine Zusammensetzung dar, die im
Bereich der Hartkunststoffprodukte, wie z.B. kompostierbare Joghurtbecher, Shampoo-
flaschen oder Einweggeschirr, eingesetzt wird. Das PBAT/PLA-Blend (mit weit héherem
PBAT-Anteil) wurde hingegen gewahlt, um einen Werkstoff flr Verpackungsfolien zu

reprasentieren.

Die Kunststoffe wurden hinsichtlich ihrer Stoffeigenschaften charakterisiert und zu MKS mit
unterschiedlichen KorngroRenbereichen zerkleinert; die kleinsten Partikel hatten 10 um. Die
Partikelvermessung, die fiir die Bewertung von Okotoxizitatstests unabdingbare Informationen

liefert, wurde mittels statischer Bildanalyse durchgeflhrt.

Themenbereich 2: Kompostierungs- und Vergarungsprozesse

Es wurden Komposte und Garprodukte aus 14 Bioabfallbehandlungsanlagen in Baden-

Wirttemberg beprobt und auf MKS untersucht. Im Hinblick auf die Konzentration von
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Kunststoffen groRer 1 mm Uberschritt keiner der im Projekt untersuchten Qualitdtskomposte
(Biogut- und Gringutkomposte) die rechtlichen oder die in den Qualitatskriterien der
Bundesglitegemeinschaft Kompost definierten Obergrenzen fir Kunststoffverunreinigungen.
Biogutkomposte aus reinen Kompostierungsanlagen waren im Durchschnitt etwas starker mit
Kunststofffragmenten gréRer 1 mm belastet als solche aus Griingutanlagen (15 Partikel pro
kg TM in Biogutkomposten im Vergleich zu etwas mehr als 10 Partikel pro kg in
Grungutkomposten). Typischerweise wird eine Dingemenge von 7 bis 10 t TM-Kompost pro
Hektar und Jahr ausgebracht, dies entsprechen 0,7 bis 1 kg Kompost pro m?. Das in den
Anlagen angelieferte Biogut war deutlich starker mit Kunststoffen (vor allem Beutel) belastet
als das angelieferte Gringut. Erkauft wird die dennoch hohe Qualitat der Biogutkomposte mit
aufwandigen Aufbereitungsschritten (z. B. Siebung, Windsichtung), bei denen zwangslaufig
wertvolle biogene Materialien mit den Fremdstoffen aussortiert werden und dadurch dem

Wertstoffkreislauf verloren gehen.

Biogutkomposte aus kombinierten  Bioabfallverwertungsanlagen  (Vergarung  mit
nachfolgender Kompostierung) waren starker mit Kunststoffen gréRer 1 mm belastet (bis zu
100 Partikel pro kg TM im Fertigkompost) als Biogutkomposte aus reinen Kompostieranlagen
(15 Partikel pro kg TM). Nach den vorliegenden Ergebnissen tragen vor allem drei Faktoren
zu einer hoheren Konzentration der entsprechenden Komposte mit Kunststofffragmenten

grélker 1 mm bei:

1. Hohere Organikausnutzung:

Bei kombinierten Anlagen wird eine hohere Organikausnutzung erzielt. Daraus

resultieren hohere MKS-Konzentrationen im Kompost.

2. Verwendung von Schreddern:

Dadurch wird zwar die Vergarung intensiviert, gleichzeitig kdnnen aber MKS entstehen.
Im Projekt wurde eine kombinierte Anlage untersucht, die keinen Schredder einsetzte

(Boxenfermenter); hier wies der Kompost deutlich weniger MKS auf.

3. Abpressen des flissigen Garrestes:

Der feste Garrest wirkt dabei wie ein Filterkuchen und halt die Kunststofffragmente

gréBer 1 mm zurlck, die dann mit dem festen Garrest in die Kompostierung gelangen.

Ruckstande biologisch abbaubarer Werkstoffe (BAW) wurden vor allem in Komposten aus
kombinierten Anlagen gefunden (0 - 29 Partikel pro kg TM; vor allem PBAT). Die Spanne des
Anteils biologisch abbaubarer Werkstoffe an der Gesamtbelastung mit Fremdstoffpartikeln
gréfker 1 mm lag zwischen 0 und 36 %. Da diese Anlagen deutlich kirzer kompostieren als

reine Kompostieranlagen (5 bis 6 Wochen, statt bis zu 3 Monate), ist zu vermuten, dass die
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Dauer der Kompostierung in den kombinierten Anlagen nicht ausreicht, um die gefundenen
BAW vollstandig biologisch abzubauen. Das Abbauverhalten von BAW und dessen

Umweltrelevanz war nicht Gegenstand des vorliegenden Projektes.

Die flissigen Garprodukte aus kombinierten Bioabfallverwertungsanlagen waren nicht mit
Plastikpartikeln grofler 1 mm belastet. Im Bereich kleiner 1 mm enthalten flissige Garprodukte
zwischen 19.200 bis zu 21.760 Kunststofffragmente pro Liter, etwa zu gleichen Teilen
konventionelle Kunststoffe wie Polyethylen (PE) und Polypropylen (PP) und BAW wie PLA und
PBAT. Die flissigen Garprodukte aus landwirtschaftlichen Biogasanlagen waren hingegen nur
gering belastet (max. 1.600 Partikel kleiner 1 mm pro Liter). Kunststoffpartikel gréfler 1 mm
wurden in keinem der untersuchten flissigen Garprodukte gefunden. Des Weiteren fuhrt
wahrscheinlich die mechanische Separation selbst (Presse) schon zu erhdhter Bildung von
MKS-Partikeln.

Um das Verhalten ausgewahlter Kunststoffe (LDPE, PLA, PLA/BPAT-Blend, PBAT/PLA-
Blend) in Bioabfallbehandlungsprozessen unter definierten Bedingungen detailliert zu
untersuchen, wurden aerobe (Kompostierung) und anaerobe (Vergarung) Laborversuche
durchgefiihrt. Dabei wurden fremdstofffreie Bioabfalle (kunststofffreier, synthetischer Bioabfall
und Speisereste) mit einer definierten Menge an Referenzkunststoffen versehen und unter
kontrollierten, praxisnahen Bedingungen mit unterschiedlichen Aufenthaltszeiten aerob bzw.
anaerob behandelt. Die Folienabmessungen wurden zum einen aufgrund der Form und Dicke,
der in der Praxis ,grob“, anfallenden BAW-Beuteln sowie abhdngig vom Reaktorvolumen
ausgewahlt und in der Kompostierung eingebracht. FlUr die aerobe Kompostierung wurden
Folienproben mit der Abmessung 16 x 3 cm, fir die anaerobe Vergarung mit einer Abmessung

von 3 x 1,5 cm verwendet.

Bei der Kompostierung mit synthetischen Bioabfallen wurden statische und semidynamische
Verfahren mit unterschiedlichen Bellftungskonzepten untersucht. Beim Anaerobprozess
wurden statische und dynamische Verfahren im mesophilen (37°C) und thermophilen (55°C)
Temperaturbereich und zwei verschiedene Substrate (synthetischer Bioabfall, Speisereste)
betrachtet. Die Probenahme erfolgte vom Ausgangsmaterial sowie nach 3, 6 und 12 Wochen

Versuchsdauer.

Die Versuchsergebnisse in den Laboruntersuchungen zeigen, dass besonders bei den
biologisch abbaubaren Kunststoffen eine Fragmentierung durch den biologischen Prozess,
verbunden mit der Bewegung der Substrate in den Reaktoren, stattgefunden hat. Durch den
Rotteprozess wurden bei der Kompostierung besonders die biologisch abbaubaren
Kunststoffe in ihrer KorngréfRe stark reduziert. Auch haben sich bei den biologisch abbaubaren

Kunststoffen deren Eigenschaften (Farbe, Flachigkeit) stark verandert. Besonders PBAT/PLA
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war nach 12 Wochen Rottezeit nur noch in geringem Umfang optisch erkennbar. Die Anzahl
der Partikel groRer 5 mm (Ausgangszustand der Folien) hatte sich wahrend des Prozesses
deutlich verringert, wahrend die Anzahl der Kunststofffragmente (angegeben in Partikel/L
Frischmasse (FM)) in den KorngrélRenklassen kleiner 5 mm deutlich zunahm:
e 500 pym bis 5 mm: von Woche 3 auf Woche 12 von ca. 50 Partikeln (Uberwiegend PLA)
auf dber 700 Partikel (vor allem PLA/PBAT und PLA)
e 10 bis 500 ym: von ca. 15 Partikeln (vor allem LDPE und PBAT/PLA) auf ca. 200
Partikel (vor allem PLA/PBAT und PLA, in geringerem Umfang auch PBAT/PLA und
LDPE).

Dies war zu erwarten, da die biologisch abbaubaren Kunststoffe mit diesen Eigenschaften

entwickelt wurden.

Bei den mesophil-statischen Vergarungsversuchen fand aufgrund des anaeroben Prozesses,
der vergleichsweise geringen Temperaturen und des ruhenden Zustandes des Materials
(keine Abrasion) eine Fragmentierung des PLA in die Fraktionen kleiner 500 um in nur sehr
geringem Umfang statt. Die drei anderen zugesetzten Kunststoffe wurden in diesen Fraktionen
nicht gefunden. Im Gegensatz hierzu wurden bei den thermophil-dynamischen
Vergarungsversuchen aufgrund der vergleichsweisen hdoheren Temperaturen sowie der
standigen Bewegung des Materials und der damit verbundenen Abrasion insgesamt mehrere
tausend Partikel in den Fraktionen kleiner 500 um festgestellt. Dies waren vor allem PBAT/PLA

und LDPE, in geringem Umfang auch PLA.

Die Partikelzahlen in den Fraktionen kleiner 500 ym lagen nach 12 Wochen Versuchszeit bei
den dynamischen Anaerobversuchen im thermophilen Bereich insgesamt signifikant hdher als
bei den Kompostierungsversuchen. Es ist davon auszugehen, dass durch die dynamische
Betriebsweise die damit einhergehenden auftretenden Scherkrafte stark zu der

Fragmentierung beigetragen haben.

Auf allen in den Laboranlagen untersuchten Kunststoffarten konnten Biofilme nachgewiesen
werden. Kunststoffe kdnnten somit als Vektoren fiir Biofilme dienen, wenn sie in die Umwelt

gelangen. Welche Auswirkungen dies hat, sollte in Folgeprojekten untersucht werden.

Wahrend der Prozessfliihrung wurde bei den Kunststofffolien Mikrorisse auf der Oberflache
und eine erhohte Brichigkeit festgestellt. Beides konnte die Bildung von MKS in
Bioabfallverwertungsanlagen beglnstigen. Ob diese Fragmente anschlielend von
Organismen vollstandig mineralisiert werden kénnen, ist noch nicht geklart. Dies sollte in

weiteren Studien untersucht werden.
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Themenbereich 3: Auswirkungen auf Bodenorganismen und -funktionen

Im Themenbereich 3 wurden ein Feldversuch zum Verhalten von MKS im Boden einer
konventionell bewirtschafteten Ackerflache, Laborversuche zur Abbaubarkeit und zu den
Auswirkungen von MKS auf wichtige Bodenfunktionen sowie Laborversuche zu
Wechselwirkungen von MKS mit Nematoden, Springschwanzen und Regenwirmern
durchgeflhrt.

Die MKS-Hintergrundbelastung des landwirtschaftlich genutzten Bodens des Feldversuchs
wurde anhand der MKS-Belastung der Kontrollplots des Feldversuchs (n = 4) beurteilt. Dazu
wurde pro Plot eine Boden-Flache von 143 cm? mittels 15 Entnahme-Einstichen, die zu einer
Probe vereint wurden, beprobt. Der Boden enthielt 296 + 110 (Mittelwert £+ Standardfehler)
Partikel kleiner 0,5 mm pro kg, wobei PP, Polystyrol (PS) und PE die haufigsten MKS waren.
Insgesamt wurden in den Bodenproben der Kontrollplots nur 4 Partikel (2 Poly-
ethylenterephthalat (PET), je 1 PE und PS) grofier 0,5 mm gefunden. Um die Sensitivitat der
MKS-Analysen fir Partikel kleiner 0,5 mm zu verbessern, wurde deshalb eine Beprobung
durchgefiihrt, bei der alle Plots des Feldversuchs (n = 36) beprobt wurden und die
Beprobungsflache pro Plot auf 900 cm? erhéht wurde. Dabei wurden auffallend viele
Lackpartikel (27 von insgesamt 57 MKS-Partikeln) gefunden. Diese Befunde zeigen, dass
auch in Ackerbdéden ohne landwirtschaftliche Praktiken wie organischer Dungung,
Klarschlammzugabe und der Verwendung von Kunststoffmulchfolien, verschiedene MKS
vorkommen koénnen. Dies deutet darauf hin, dass ein erheblicher diffuser MKS-Eintrag durch
atmospharische Deposition und unsachgemale Entsorgung von Kunststoffabfall (,Littering®),
aber auch durch den Abrieb von Beschichtungen landwirtschaftlicher Maschinen erfolgt. Fur
andere landwirtschaftlich genutzte Bdden in Baden-Wdirttemberg mit ahnlicher
Nutzungsgeschichte wie die des Feldversuchsbodens ist eine Hintergrundbelastung in
ahnlicher GroRenordnung zu erwarten. Insbesondere MKS-Partikel kleiner 0,2 mm kamen im
Boden des Feldversuchs haufig vor. MKS kleiner 0,01 mm und Nanopartikel haben
moglicherweise direkte Auswirkungen auf Bodenorganismen, kdnnen allerdings derzeit noch
nicht zuverlassig quantifiziert werden. Daflr ist die Weiterentwicklung der bestehenden MKS-

Analytik unabdingbar.

Die vorliegenden Untersuchungen zeigen, dass sowohl nicht vorbehandelte konventionelle
MKS (LDPE) als auch nicht vorbehandelte biologisch abbaubare MKS (PLA/PBAT) unter
Feldbedingungen im Boden verbleiben. Im Feldversuch wurden 20 kg MKS (LDPE,
PLA/PBAT) pro Hektar zugegeben. Auf Basis von Partikelanalysen des Zugabematerials
entspricht dies einer Zugabe von 1,4 Mrd. LDPE- und 0,2 Mrd. PLA/PBAT-Partikeln kleiner 0,5
mm bzw. 39 Mio. LDPE- und 32 Mio. PLA/PBAT-Partikeln gréler 0,5 mm pro Hektar. Im

Vergleich zum Hintergrundwert erhohte diese MKS-Zugabe zwar deutlich die Partikel-
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konzentration im Boden, aber es konnten keine Auswirkungen auf die untersuchten
Bodenfunktionen festgestellt werden. Bedingt durch die kontinuierliche Ausbringung von
organischen Duingemitteln und eine damit verbundene Anreicherung von MKS in
landwirtschaftlichen Béden besteht dennoch langfristig das Potenzial, Bodenfunktionen und -

organismen zu gefahrden.

In einem Laborexperiment zur Abbaubarkeit von MKS (PLA/PBAT, LDPE) wurden
ausschliellich PLA/PBAT-Partikel in eher trockenem Boden innerhalb von 230 Tagen
mineralisiert (11 bis 15 % des zugegebenen Kohlenstoffs (C)). Fur LDPE-Partikel und kleinere
PLA/PBAT-Partikel wurde im feuchten Boden keine Mineralisierung festgestellt. MKS
veranderten den C-Umsatz und die Zusammensetzung der wichtigsten mikrobiellen Gruppen
im Boden nicht. Allerdings deuten morphologische Veranderungen und erhéhte Aktivitaten des
Enzyms Lipase auf der Oberflache von aus dem Boden extrahierten PLA/PBAT-Partikeln auf
den beginnenden Abbau dieser Partikel durch Depolymerisierung hin. Klnftige Studien sollten
sich mit der polymerspezifischen Plastisphare in unterschiedlicher raumlicher Auflésung in
verschiedenen Béden befassen, um mehr Informationen tber die Auswirkungen dieses neuen

anthropogenen Mikrohabitats in Béden auf mikrobiell gesteuerte Bodenprozesse zu erhalten.

In einem weiteren Laborexperiment zur Abbaubarkeit von fermentierten MKS (LDPE,
PBAT/PLA) im Boden erwiesen sich PBAT/PLA-Partikel (0,5 bis 2 mm) mit Fermentatbelag
als besonders gut abbaubar (26 % Mineralisierung des PLA/PBAT-C nach 202 Tagen). Aber
auch fermentierte PBAT/PLA-Partikel ohne Fermentatbelag (abgewaschen) wurden deutlich
besser abgebaut als unbehandelte (12 gegentber 6 %). Dies zeigt, dass die biologische
Vorbehandlung von MKS deren Abbaubarkeit im Boden malfgeblich verbessern kann. Fr

LDPE-Partikel wurde keine Mineralisierung im Boden festgestellt.

In 6kotoxikologische Untersuchungen mit dem Nematoden Caenorhabditis elegans wurde
nachgewiesen, dass diese Bodentiere bei Exposition gegenuber PLA/PBAT-Partikeln
(mittlerer Durchmesser + Standardabweichung: 40 + 31 um) in Futtersuspensionen (100 mg
PLA/PBAT pro Liter) PLA/PBAT-Partikel in einer GroRe von 1,3 bis 5,1 ym in den
Verdauungstrakt aufnahmen. Bei Exposition gegeniber MKS (LDPE [57 + 40 pm] und
PLA/PBAT) in Futtersuspensionen (1, 10 und 100 mg pro Liter) war die Reproduktion der
Nematoden bis zu 22,9 % im Vergleich zur Kontrolle reduziert. Diese Reduktion war

kunststoffunabhangig und bei héheren Konzentrationen tendenziell starker.

In einem Reproduktionstest mit der Springschwanzart Folsomia candida reduzierten
PBAT/PLA-Partikel (mittlerer Durchmesser * Standardabweichung: 76 + 40 pm) die

Nachkommenzahl nur bei der hdchsten untersuchten Konzentration betrachtlich (34 %
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Reduktion bei einer Konzentration von 1,5 Gew.- % PBAT/PLA im Boden). Es wurde in den
aufgezeigten Versuchen eine hohere Hintergrundkonzentration an MKS (entsprechend 7 bis
20-jahriger Kompostgabe) verwendet, um das Vermeidungsverhalten besser beurteilen zu
kénnen. Im Vergleich dazu verringerte LDPE (mittlerer Durchmesser + Standardabweichung:
84 + 33 uym) die Nachkommenzahl bereits bei einer deutlich geringeren Konzentration (43 %
Reduktion bei einer Konzentration von 0,12 Gewichtsprozent (Gew.-%) LDPE im Boden). In
einer weiteren Untersuchung zeigte sich ein konzentrationsabhangiges Vermeidungsverhalten
von Springschwanzen gegenuber mit LDPE-Partikeln (mittlerer Durchmesser + Standard-
abweichung: 84 + 33 ym) verunreinigten Béden. Die Springschwanze mieden Bdden starker
mit steigender LDPE-Konzentration. Mit Nilrot (NR) gefarbte PBAT/PLA-Partikel konnten im
Verdauungstrakt von F. candida nachgewiesen werden — ein Nachweis daflir, dass MKS-
Partikel aufgenommen werden. Fir die Abschatzung der Umweltauswirkungen sind weitere

Untersuchungen notwendig.

Untersuchungen zu den Interaktionen der Regenwurmart Lumbricus terrestris mit
Kunststofffragmenten legen dar, dass Regenwirmer fermentierte Kunststofffragmente in
gleichem Male wie ihre natlrliche Nahrung in bis zu 30 cm Tiefe in den Boden einzogen.
Insofern ist zu erwarten, dass vor allem biologisch vorbehandelte Kunststoffe, die als
Bestandteil von organischen Dingemitteln in den Boden gelangen, von Regenwtirmern in den
Boden eingezogen werden. Daraus ergeben sich mogliche Umweltrisiken mit bisher
ungeklarten Auswirkungen auf biogeochemische Prozesse insbesondere in gréfReren

Bodentiefen.

Schlussfolgerungen fiir die Kreislaufwirtschaft:

Die Ergebnisse zeigen, dass die Freisetzung von Kunststoffen durch die in
Bioabfallverwertungsanlagen erzeugten Produkte (Komposte, Garprodukte) so weit wie
mdglich vermieden werden sollte, um mdgliche negative Auswirkungen auf terrestrische
Okosysteme auszuschlieRen. Zur Vorsorge vor moglichen negativen Auswirkungen auf die
Umwelt sollte darauf hingewirkt werden, den Eintrag von im biologischen Prozess nicht

vollstandig abbaubaren Kunststoffen in die Bioabfallverwertung zu minimieren.

Hierzu ist es erforderlich, die Bioabfallsammlung unter dem Aspekt einer hohen Sortenreinheit
durchzufiihren. Dabei kénnen sowohl eine entsprechende Offentlichkeitsarbeit und Gestaltung
der Abfallsatzung als auch Kontroll- und Sanktionsmechanismen zur Qualitatssicherung der

erfassten Bioabfalle seitens der oOffentlich-rechtlichen Entsorgungstrager zwingend
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erforderlich. Es muss oberste Prioritat haben, Kunststoffeintrage bereits bei der Sammlung zu

vermeiden.

Auf Ebene der Anlagenbetreiber ist daflir zu sorgen, dass eingetragene Kunststoffe vor deren
Ausschleusung mdglichst nicht zerkleinert werden (z. B. selektive Zerkleinerung) bzw.
abhangig vom Behandlungsverfahren (Vergarung und/oder Kompostierung) friihzeitig im
Prozessverlauf ausgeschleust werden. Bei der Kompostierung ist ein mdglichst schonendes
Behandlungsverfahren zu wahlen (z. B. weniger/seltenes Umsetzen durch aktive oder passive
BelUftung). Daruber hinaus sollten generell Siebuberlaufe, die als Strukturmaterial
wiedereingesetzt werden, von Kunststoffen befreit werden. Neben Windsichtern kdnnen hierzu
auch verstarkt Nahinfrarot-Detektionssysteme mit gezielter Ausschleusung durch Ausblasen
eingesetzt werden. Auch hier ist eine Qualitatssicherung der Prozesse und erzeugten

Produkte unerlasslich.

Da in kombinierten Anlagen haufig Pressen fur die Separation von flissigen und festen
Garresten verwendet werden und es in diesen Anlagen vermehrt zur Partikelbildung kommt,
muss in weiteren Untersuchungen Uberprift werden, ob tatsachlich das Abpressen oder ein
anderer Faktor zur Entstehung von MKS bei kombinierten Anlagen flhrt. Es ist ersichtlich,
dass die eingesetzte Anlagentechnik (Presstechnik, Vergarungstechnik, Aufbereitungstechnik,
nachgeschaltete Kompostierungstechnik etc.) einen groRen Einfluss auf die Entstehung von

MKS hat und dies einer erweiterten Betrachtung und Untersuchung bedarf.

Um den Gesamteintrag von Kunststoffen in die Umwelt zu minimieren, sollten die zulassigen
Kunststoffgrenzwerte im Abfall- und Diingerecht kinftig nicht mehr auf Partikel gréRer 1 mm
beschrankt sein, sondern auch kleinere Kunststoffpartikel berlcksichtigt werden. Hierzu
sollten die zur Verfigung stehenden Analyseverfahren weiterentwickelt, validiert und

standardisiert werden.

Trotz hoherer MKS-Gehalte in flissigen Garresten von kombinierten Vergarungs- und
Kompostierungsanlagen als in Komposten, die ohne vorgeschaltete Vergarung hergestellt
wurden, sind die Vorteile kombinierter Anlagen mit Vergarung und Kompostierung im Hinblick
auf den Klimaschutz hervorzuheben, weil sie zusatzlich noch Biogas zur Substitution fossiler

Energietrager wie Erdgas produzieren.

Im Hinblick auf die bei der Bioabfallbehandlung eingesetzten Verfahren wird auf Grundlage
der Ergebnisse empfohlen, fur bei der Bioabfallsammlung zugelassene Beutel eine

Zertifizierung zu entwickeln, die neben den aeroben auch die anaeroben Verfahren sowie die
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in der Praxis vermehrt realisierten Verfahrenskombinationen aus anaerober mit

nachgeschalteter aerober Stufe bei den dort tiblichen Aufenthaltszeiten abdeckt.

Weitere Untersuchungen zur MKS-Hintergrundbelastung landwirtschaftlicher Boden in Baden-
Wirttemberg sollten durchgefiihrt werden, um raumliche Verteilungsmuster der MKS-
Belastung zu identifizieren. Diese sollten auch Boéden mit anderer landwirtschaftlicher
Nutzungsgeschichte (z. B. Verwendung von Mulchfolien, Dingung mit organischen

Dungemitteln, etc.) bertcksichtigen.

Insgesamt zeigen die Projektergebnisse, dass MKS potenziell wichtige Akteure des
Bodennahrungsnetzes auf verschiedenen Ebenen beeintrachtigen kénnen. Hier spielt die
Konzentration eine entscheidende Rolle fir die MKS-Toxizitdt gegenlber Bodenlebewesen,
wahrend die Kunststoffart nachrangig scheint (mit Ausnahme der Springschwanze).
Weiterfuhrende kunftige Studien zu MKS-Interaktionen mit Bodenlebewesen sollten die
Erkenntnisse zu umweltrelevanten Konzentrationen von MKS und deren GréRenverteilung in
Komposten, Garprodukten und Béden berlcksichtigen und explizit auch die Effekte von
Fragmenten aus kommerziell erhaltlichen kompostierten Biomillsammelbeuteln oder
anderweitig gealterten MKS in umweltrelevanten Konzentrationen untersuchen. Dadurch lieRe
sich das Gefahrenpotential von MKS flir Bodenlebewesen unter realistischeren Szenarien

besser abschéatzen.

Der durchgefihrte Feldversuch zeigt, dass die zugesetzten Mikrokunststoffe, die einer
Akkumulation nach 7 bis 20 Jahren Kompostanreicherung entsprechen, sich weder auf die
Aktivitaten am C-Umsatz beteiligter Enzyme noch auf den mikrobiellen C auswirkten. Auch die
Ernteertrage wurden hierdurch nicht beeinflusst. Fir eine Veranderung der Bodenfunktion, wie
in anderen Studien gezeigt, konnten in der hier durchgefihrten Studie keine Hinweise
gefunden werden, obgleich Langzeiteffekte nicht ausgeschlossen werden kdnnen.
Hervorzuheben ist, dass der Einsatz von Komposten und Garprodukten zum Klima- und
Ressourcenschutz beitragt. Diese leisten durch ihre Dlingewirkung, Humusversorgung und
Wasserhaltekapazitat einen wichtigen Beitrag zur Fertilitdt der Boden und zum Bodenschutz.
Der Kunststoffeintrag durch Komposte und Garprodukte in landwirtschaftliche Boéden ist nur
ein Eintragspfad von vielen — so missen fir eine letztendliche Bewertung auch andere
Eintragspfade wie z. B. atmospharische Deposition, Littering, landwirtschaftliche Mulchfolien,
Hullpolymere von Dingemitteln oder Abrieb von Beschichtungen landwirtschaftlicher
Maschinen berticksichtigt werden. Unbestritten ist es aus Vorsorgegrinden die Akkumulation

von Kunststoffen in Béden so gering wie méglich zu halten.
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In diesem Zusammenhang kann im Bereich der Produkte von Bioabfallbehandlungsanlagen
mit gezielten MaRnahmen der Eintrag von im biologischen Prozess nicht vollstandig

abbaubaren Kunststoffen minimiert werden.
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1. Ziel und Hintergrund des Projektes

Hinsichtlich der Belastung und Gefahrdung terrestrischer Okosysteme durch Kunststoffabfall
gibt es erhebliche Wissenslicken. Als besonders problematisch werden in diesem
Zusammenhang Mikrokunststoffe = (MKS, umgangssprachlich  Mikroplastik), d. h.
Kunststoffpartikel <5 mm, eingeschatzt, da sie potenziell in die Nahrungskette gelangen
kénnen und auch unter Verdacht stehen die Bodenfunktion zu verandern. Eine potenzielle
Quelle fur MKS in Boden sind Komposte und Garprodukte aus Bioabfallverwertungsanlagen,
die u. a. als Dunger und Bodenverbesserer in der Landwirtschaft genutzt werden. Haufig sind
die an den Anlagen angelieferten Bioabfalle mit Kunststoffen infolge von Fehlwlrfen
verunreinigt. Daruber hinaus werden in manchen Fallen Bioabfalle in nicht in den
Gebietskorperschaften zugelassenen Kunststofftliten in den Haushalten erfasst. Wahrend in
Bioabfallverwertungsanlagen groRere Kunststoffteile spatestens bei der Feinabsiebung aus
den erzeugten Komposten und Garprodukten entfernt werden, ist bis dato keine Abtrennung
der wesentlich kleineren MKS madglich, so dass eine Verunreinigung von Komposten und
Garprodukten durch MKS zu erwarten ist. Obgleich erste Ergebnisse auf eine hohe Relevanz
hinweisen, ist die Rolle von Komposten und Garprodukten zum Eintrag von MKS in Béden
bisher nicht belastbar untersucht (Stéven et al. 2015). Auch zur Auswirkung von MKS auf
wesentliche Bodenfunktionen existieren bislang kaum Daten (Blasing & Amelung, 2018). Die
entscheidende Ursache dafiir ist das Fehlen einer standardisierten Analytik fir MKS in festen
Matrizes wie Komposten, Garprodukten und Bodden sowie von systematischen
Untersuchungen zur Veranderung bzw. Fragmentierung von Kunststoffen wahrend des

Behandlungsprozesses in Bioabfallverwertungsanlagen.

Bislang ist noch nicht geklart, ob MKS in Komposten und Garprodukten in erster Linie wahrend
des Behandlungsprozesses aus Makrokunststoffen (Eintrag Uber Bioabfallsammiung)
entstehen und/oder bereits zu einem gewissen Anteil als MKS im Bioabfall, bspw. Fehlwurfe,
Strallenabfalle etc. enthalten sind. Ausschlaggebend fur die Bewertung der Relevanz von
Komposten und flissigen Garresten als Transportmedium fur MKS in die Umwelt ist daher die
Untersuchung der Stoffstrome vom  Bioabfall bis zum  ausbringungsfahigen

Kompost/Garprodukt und des MKS-Eintrags in den Boden.

An dieser Stelle setzt das Vorhaben “Mikrokunststoffe in Komposten und Garprodukten aus
Bioabfallverwertungsanlagen und deren Eintrag in Boden - Erfassen, Bewerten, Vermeiden
(MiKoBo)” an. In diesem Projekt werden Methoden zur Identifizierung und Quantifizierung von
MKS in Komposten, Garprodukten und Bdden erarbeitet, das Potential von Produkten aus

Bioabfallverwertungsanlagen als Quelle fur MKS abgeschatzt und die Wirkung von
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eingetragenen MKS auf die Bodenqualitdt bestimmt. Das Projekt MiKoBo ist daher in drei

Themenbereiche gegliedert:

Im ersten Themenbereich wird als analytische Basis eine Methodik zur Erfassung von MKS
in Feststoffproben unter Bericksichtigung moglichst aller relevanten Kunststoffe auf
Grundlage von bestehenden Ansatzen adaptiert und weiterentwickelt. Gleichzeitig werden
geeignete Pruf- und Referenzmaterialien hergestellt und vollumfanglich charakterisiert, um das
Verhalten und Veranderungen von MKS unter definierten Randbedingungen untersuchen zu
kénnen. Dabei werden sowohl herkdmmliche, biologisch nicht abbaubare, als auch biologisch

abbaubare Kunststoffe betrachtet.

Der zweite Themenbereich umfasst die Entstehung und das Verhalten von MKS in
Bioabfallverwertungsanlagen sowie die Bewertung der Vorgange in den Behandlungs-
prozessen im Hinblick auf den Eintrag von MKS in landwirtschaftliche Béden. Dabei soll das
Verhalten der MKS Uber die gesamte Prozesskette vom Bioabfall bis zum fertigen
Kompost/Garprodukt erfasst werden. Die Untersuchungen werden durch Experimente in

Technikumsanlagen (Vergarung, Kompostierung) und durch Laborversuche unterstitzt.

Im dritten Themenbereich wird das Verhalten von MKS im Boden sowie Auswirkungen von
MKS auf Bodenorganismen und -funktionen anhand von Abbauversuchen und

Okotoxikologischen Tests in Feld- und Laborversuchen untersucht.

Ziel des Vorhabens ist somit die Bestimmung und Quantifizierung von MKS in Komposten
und Garprodukten sowie die Bewertung ihres Einsatzes als Dinger hinsichtlich ihrer
potenziellen 6kologischen Auswirkungen auf Bodenlebewesen und Bodenfunktionen. Dabei
spielt als analytische Basis die Entwicklung von Methoden zur Identifikation und
Quantifizierung von Kunststoffen in terrestrischen Systemen eine zentrale Rolle, da bislang

hierfur noch keine geeigneten, standardisierten Verfahren etabliert sind.

Die Struktur und Zusammenarbeit des Projektkonsortiums sind in Abbildung 1 die eingesetzten

Kunststoffe und Auswabhlkriterien in Tabelle 1 zusammengefasst dargestellt.
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Mikrokunststoffe in Komposten und Garprodukten aus Bioabfallverwertungsanlagen und deren
Eintrag in Boden - Erfassen, Bewerten, Vermeiden

Kompostierungs- und Bodenqualitat
Vergarungsprozesse

Untersuchung des Verhaltens > Abschétzung des Verhaltens
von Mikro- und Makro- von Mikrokunststoffpartikelnin
kunststoffenim Biclogischen Béden und deren Auswirkungen
Behandlungsprozess auf Bodenorganismenund -
(Realanlagen & Labormalstab) funktionen

Mathedonanteokiung: Entwicklung einer geeigneten Methodik zur Erfassung von Mikrokunststoffen in

Probm_'lverarbeltung ihd Komposten und Garprodukten sowie in Bodenproben unter Berticksichtigung
nalytlk unterschiedlicher Bodenbeschaffenheiten und PartikelgréRenklassen /

Abbildung 1: Gesamtstruktur des Vorhabens MiKoBo.

Die Materialauswahl der bereitgestellten Kunststoffsorten wurden den jeweiligen

Fragenstellungen der Arbeitspakete angepasst und werden dort beschrieben.
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Tabelle 1: Kunststoffe, die im Projekt MiKoBo eigesetzt wurden, und ihre Auswabhlkriterien.

Kunststoff LDPE HDPE PLA PBAT PLA/PBAT PBAT/PLA
(Polyethylen niedriger (Polyethylen hoher | (Polylaktid) (Polybutylen- (Blend/Schmelze- (Blend/Schmelze-
Dichte) Dichte) terephtalat) mischung) mischung)
Markenname Lupolen 2420 H Hostalen ACP 5831 | Ingeo Biopolymer | Ecoflex F Blend Ein Blend aus Ein Blend aus
7001D C1200 linksstehenden linksstehenden

Polymeren mit
groRerem PLA-Anteil

Polymeren mit
groRerem PBAT-Anteil

Lyondellbasell, Lyondellbasell, NatureWorks LLC, | BASF SE,
Rotterdam, Niederlande Rotterdam, Minnetonka, MN, Ludwigshafen
Niederlande USA
Nicht-additiviertes Polyethylen mit Polylactid aus Biologisch
Polyethylen niedriger hoher Dichte erneuerbaren abbaubarer (nach
Dichte Ressourcen DIN 13432)
aliphatisch-

aromatischer
Copolyester

Einsatzgebiete

Beutel und Taschen,
Lebensmittelverpackungs
folien, Hygienefolien,
Abdeckfolien,

Flaschen fir
Konsumguter,
Verpackungsfolien,
starre

Streckblasflaschen
fur

Molkereiprodukte,
Speisedle, Wasser,

fur flexible Folien
insbesondere im
Bereich
Bioabfalltiiten,

Schrumpffolien Verpackungen Gesundheit/Pflege | Agrarfolie,
etc. Frischhaltefolien,
Verpackungen
Verarbeitungs- | Blasfolienextrusion, Extrusions- Spritzgiellen, Blasfolien-
methode GieRfolienextrusion blasformen Streck-Blasformen, | extrusion,

Blasfolienextrusion

GielRRfolienextrusion

Zusammensetzung:

80 M.-% PLA
20 M.-% PBAT

Zusammensetzung:

ca. 60 M.-% PBAT

ca. 10 M.-% PLA

ca. 30 M.-% Mineralien
+ kleinste Mengen
Haftvermittler sowie
Gleitmittel
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Kunststoff LDPE HDPE PLA PBAT PLA/PBAT PBAT/PLA
(Polyethylen niedriger (Polyethylen hoher | (Polylaktid) (Polybutylen- (Blend/Schmelze- (Blend/Schmelze-
Dichte) Dichte) terephtalat) mischung) mischung)

Auswahl- PE ist der weltweit am PE ist der weltweit | PLA gehort den PBAT ein nach DIN | Die Blendzusammen- Die Blendzusammen-

kriterium meiste verbrauchte am meiste derzeit meist 13432 biologisch setzung spiegelt setzung spiegelt
Kunststoff. LDPE findet verbrauchte produzierten abbaubarer kommerziell erhaltliche | kommerziell erhaltliche

insbesondere in der
Verpackungsindustrie im
Bereich von Folien

Kunststoff. Aus
HDPE werden in der
Verpackungsindustr

biologisch
abbaubaren
Kunststoffen auf

Kunststoff, der sehr
nachgiebig und
weich ist. Es wird

Compounds wider. Es
eignet sich fir
Anwendungen im

Compounds (Ecovio,
Bioflex, MVERA, KingFa)
wider. Es eignet sich

Einsatz. ie insbesondere dem Markt und meist in Blends mit | Bereich des Streck- insbesondere fir
blasgeformte wird zum GroRteil | PLA oder Starke Blasformens (z. B. Anwendungen der
Flaschen sowie in Blends eingesetzt. Shampoo-Flaschen) und | Blasfolienextrusion.
thermogeformte eingesetzt. SpritzgielRen (z. B.
Becher hergestellt. Verschlusskappen).
Um einen Einfluss des
Haftvermittlers oder
weiteren Zusatzstoffen
auf die Okotoxizitat zu
vermeiden, wurde auf
diese zulasten der
mechanischen
Eigenschaften
verzichtet.
Eingesetzt in 2.2 2.2 2.2 2.2 2.2
Arbeitspaket 3.1 3.1 3.1 3.1
(entspricht 33 33 33 33
den Kapiteln 34 3.4 3.4 34
im Bericht) 4.1 41
4.2 4.2
43 4.3 4.3
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2. Themenbereich: Messmethodik

Entwicklung eines geeigneten Methodenspektrums zur

Erfassung von MKS in Bodenproben, Komposten und fliissigen

Ziel Garresten unter Berlcksichtigung unterschiedlicher
Substratbeschaffenheiten und PartikelgroRenklassen.
Herstellung und Charakterisierung von Referenzmaterialien.
Weiterentwicklung und Vergleich von MKS-Separations-
Aufreinigung- und Detektionsmethoden. Etablierung und
Aufgaben

Optimierung von Mahlprozessen zur MKS-Herstellung und

Verfahren zur Partikelvermessung.

2.1 Adaptierung von analytischen Methoden zur Untersuchung von

Bdden, Komposten und fliissigen Girresten auf MKS (TOK |,
BPT, ISWA, IBS)

2.1.1 Motivation und Ziele

Das Ausmal der Verschmutzung von Bdden mit MKS und die genauen Eintragspfade von

MKS in landwirtschaftlich genutzten Flachen sind weitgehend ungeklart (Blasing & Amelung,

2018). Dies liegt unter anderem daran, dass die MKS-Forschung sich sehr lange Zeit nur mit

aquatischen Okosystemen auseinandergesetzt hat und die entwickelten Methoden fiir die

Analyse von wassrigen Umweltproben bzw. aquatischem Sediment sich nicht direkt auf die

wesentlich komplexeren Matrizes wie Béden oder Kompost Ubertragen lassen (Moller et al.,

2020). Ein groRer Themenschwerpunkt innerhalb des Forschungsprojekts MiKoBo war daher

die Entwicklung eines geeigneten Methodenspektrums zur Erfassung von MKS in Boden-

proben aber auch in Komposten und Garprodukten unter Berlcksichtigung unterschiedlicher

Substratbeschaffenheiten und Partikelgrofienklassen.
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2.1.2 Methodenentwicklung und Validierung

Probenteilung Gefriertrocknung
auf 250 g | Aggregat-

Boden Probe dispersion
—¢ )
S A =%

Fraktionierung Dichtetrennung

T

Zweite

Angepasster Transfer auf Spektroskopische

Enzymverdau Dichtetrennung Probentriger Analyse
- Y.s
| PRGN
wDev Uyt
gAY

Abbildung 2: Arbeitsfluss der Bodenprobenaufbereitung fiir eine spektroskopische MKS-Analyse.

Im Laufe des Projektes wurde an der TOK | durch kontinuierliche Experimente eine Methode
etabliert, mit der bis zu 250 g Bodenprobe auf MKS in einer Grélkenordnung von 10 ym —5 mm
untersucht werden kann. Eine Kombination aus Gefriertrocknung, Siebung, Dichteseparation
und einem enzymatisch-oxidativen Verdau (Abbildung 2) ermoglicht eine Aufreinigung der
Bodenprobe und entfernt tber 99 % der Probenmatrix (mineralisch und organisch), ohne dabei

die MKS-Partikel zu zerstoren. Der genaue Ablauf des Protokolls ist in Abbildung 3 gezeigt.

Nach der Probennahme erfolgt eine Gefriertrocknung, die dazu dient, dass sich
Bodenaggregate bei der nachfolgenden Aufschlammung, welche vor der Siebung
durchgefihrt wird, vollstdndig auflésen und somit keine eingeschlossenen MKS verdeckt
bleiben und fir die Analyse verloren gehen. Daraufhin folgt die Siebung. Hier werden abhangig
von der Siebmaschenweite Partikel > 500 ym, > 1 mm und > 5mm in den Sieben
zurlckgehalten, aus denen alle kunststoff-verdachtigen Partikel manuell heraussortiert und
mittels abgeschwachter Totalreflexion-Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie (ATR-
FTIR) analysiert und verifiziert werden. Die < 500 um Fraktion wird weiter aufgearbeitet, um
kleinere Partikel bis zu 10 um mittels Mikro-FTIR-Spektroskopie (u-FTIR) zu analysieren.
Zunachst wird die < 500 ym Fraktion mit einer hochdichten Zinkchlorid-Lésung (p = 1,8 g/cm3)
in groRen Scheidetrichtern (4 L) in die schwere mineralische und die leichte organische
Fraktion aufgetrennt. Die organische Fraktion, die auch den Kunststoff enthalt, wird weiter
enzymatisch-oxidativ aufgereinigt, um die stérende organische Matrix zu entfernen.
Nachfolgend wird in einer zweiten Dichtetrennung mit Zinkchlorid in kleineren Scheidetrichtern

(400 ml) der restliche Ton und Schiuff abgeschieden und die aufgereinigte Probe auf
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Aluminiumoxid-Probentrager aufgetragen und mittels u-FTIR-Spektroskopie analysiert.
Kompostproben kénnen ebenfalls mit dieser Methode analysiert werden, allerdings muss hier
die Probenmenge stark verringert werden (ca. 10 g), da die durch die Kompostierung
stabilisierte organische Rest-Matrix nur sehr schwer zu entfernen ist, ohne dabei den
Kunststoff anzugreifen. Um die Zeiteffizienz zu erhéhen, wurde ermittelt, ob sich die im Projekt
verwendeten Polymersorten durch die Ol-Trennung (nach Scopetani et al., 2020) isolieren
lassen. Das Ergebnis zeigte, dass auch Kunststoffe (PLA, PLA/PBAT, PBAT/PLA und PE),
welche eine Kompostierung durchlaufen hatten, sich in der Ol-Phase anreichern, also nach
der Kompostierung lipophil bleiben, sofern die Verschmutzung bzw. Belastung der Partikel mit
anhaftendem organischem Material nicht allzu stark ist. Eine Oxidation mit Fenton-Reagenz
bei 30 — 40 °C kann zur Beseitigung von anhaftendem Schmutz verwendet werden. Zur
Trennung werden hierbei Zylinder aus Polytetrafluorethylen (PTFE) mit einem Durchmesser
von 3 cm und einer Lange von 10 cm verwendet, um eine bessere Phasentrennung zu
ermOglichen als bei der Verwendung von Glas. Daher eignet sich diese Methode
aufbaubedingt aktuell nur qualitativ fir kleinere, exemplarische Kompostproben, um

festzustellen, ob und welche MKS-Arten im Kompost vorhanden sind.

o
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J [ Manuelle Sortierung und J @ Dichteseparation in groRen

> 500 um <500 um

~

Fotodokumentation Scheidetrichtern
¥

l [ ATR-FTIR Messung

2

} / Enzymatisch-oxidativer \
1 Verdau

®

)
Analyse der Spektren

- SDS 48h 50°C
@ Fenton Reagenz  1h 40°C

Pectinase 48h 50°C

Viscozyme 48h 50°C

Cellulase 24h 40°C

uenton Reagenz 1h 40°(y
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Abbildung 3: Ablauf der MKS-Analyse einer Bodenprobe.
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In einem Validierungsschritt wurde ermittelt, dass die konventionellen Kunststoffsorten PE,
Polyethylenterephthalat (PET), Polyvinylchlorid (PVC) und Polyamid (PA) auch auf
molekularer Ebene nicht durch die hier vorgestellte Aufreinigungsmethode beeintrachtigt
werden. Es wurde allerdings festgestellt, dass das als biologisch abbaubar geltende PLA durch
das Enzym Protease angegriffen werden kann. Daher wird Protease in dem hier vorgestellten
Protokoll nicht verwendet, da PLA zu den Polymeren gehoért, auf die der Boden und Kompost
analysiert werden soll. Die anderen verwendeten Enzyme und Reagenzien hatten keinen
negativen Einfluss auf das PLA (Mdller et al., 2021).

2.1.3 Ergebnisse

Im Bereich der Optimierung der verwendeten analytischen Technik der u-FTIR Spektroskopie
konnte durch den Austausch des vorher verwendeten 15-fach-Objektivs mit einem nun
verfigbaren 3,5-fach-Objektiv die Messzeit flir eine Probe von 10 -— 12 Stunden auf 3 — 4
Stunden verkirzt werden. Zusatzlich wurde 2019 die auf der Software ImagelLab basierende
halbautomatische Analyse der immens grolien FTIR-Chemical-lmaging Dateien hinsichtlich
der MKS-Partikel < 500 ym mittels Random-Forest-Klassifikatoren (RDF) weiterentwickelt
(Hufnagl et al.,, 2019). Insgesamt koénnen mit der entwickelten Softwarelosung nun 22
Kunststoffarten schnell identifiziert werden, wovon zwei neue Klassifikatoren (fir PLA und
PLA/PBAT) im Rahmen von MiKoBo entwickelt wurden. Es wurde die Analyse von
Kunststoffen und die Unterscheidung von der Umweltmatrix wesentlich verbessert und im

Vergleich zur rein manuellen Auswertung immens beschleunigt.

Abbildung 4 zeigt exemplarisch die Analyse einer aufgereinigten Bodenprobe (linke
Abbildung). Im chemischen Bild (Mitte) ist jedem Pixel (10 um) ein IR-Spektrum zugeordnet.
Alle Kunststoffe weisen hochspezifische IR-Spektren auf, die charakteristisch wie ein
Fingerabdruck sind und eine verlassliche Identifikation ermoglichen. Mit Hilfe der Software
ImageLab und den daflr entwickelten Kunststoff-Klassifikatoren kénnen somit die MKS-

Partikel automatisch detektiert und eindeutig identifiziert werden (rechte Abbildung).
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Abbildung 4: Analyse einer aufgereinigten Bodenprobe auf MKS mittels yFTIR-Spektroskopie und automatisierter

Auswertung mittels RDF-Klassifikatoren.

2.1.4 Diskussion

In dem Projekt MiKoBo konnte erstmalig eine Methode fiir die Aufbereitung der bislang schwer
zuganglichen Matrizes Boden, Kompost sowie anderer Produkte der Bioabfallverwertung mit
anschlieflender ATR- und p-FTIR-Analyse erfolgreich etabliert werden, ohne dabei aggressive
Reagenzien zu verwenden, die potenziell MKS zerstéren. Somit steht erstmals eine
Methodenkombination zur Verfligung, welche die Erfassung der Polymersorte, Partikelanzahl,
Grofie und Form aller potenziell in einer Probe vorhandener MKS erlaubt. Diese Informationen
sind essenziell fur eine aussagekraftige Risikobewertung, was den Zeitaufwand von aktuell
zwei bis vier Wochen fiir die Aufreinigung einer Probencharge rechtfertigt. In Zukunft konnte
durch weitere Automatisierung und Parallelaufarbeitung der Probendurchsatz deutlich erhéht
werden, wodurch die Methode auch fir ein umfassenderes Monitoring geeignet ware. Hierzu
ist allerdings noch weitere Entwicklungsarbeit zu leisten. Die hier entwickelten Aufreinigungs-
und Analysemethoden konnen eine wichtige Basis flir Normen zur einheitlichen oder
zumindest harmonisierten Beprobung und Analyse von Bdden und anderer Matrizes im
Hinblick auf MKS bilden. Eine Harmonisierung ist essentiell, um kinftig erhobene Daten
unterschiedlicher Studien miteinander vergleichen zu kdnnen. Daher wurde in diesem Projekt
ein Softwarepaket zur einheitlichen Darstellung von MKS-Partikelvermessungen auf Basis

internationaler Normen entwickelt.

Anwendung der Methode im Projekt
Themenbereich 2: Kompostier- und Vergarungsprozesse

Der Lehrstuhl fir Bioprozesstechnik (BPT) fihrte eine Stoffstromanalyse in technischen

Anlagen vom Substrat bis zu den stofflichen Produkten der Anlagen durch (z. B. Komposte,
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flussige Garreste). Im Rahmen dieses Teilprojektes wurden exemplarisch Proben mit dem
Hauptfokus auf die Partikel > 500 um untersucht. Ausgewahlte exemplarische Proben aus den
untersuchten technischen Anlagen wurden am TOK | auf MKS 10 — 500 ym untersucht. Der
Grofenbereich 10 — 500 uym ergibt sich aus dem Messverfahren mit uy-FTIR Spektroskopie im
Transmissionsmodus — hier wird ein Infrarotstrahl durch die Probe hindurch geleitet, um zum
Detektor zu gelangen. Bei zu dicken Partikeln (>500 ym) wurde der Strahl komplett absorbiert
werden und es wirde kein Spektrum erkennbar sein. Es wurden hierbei sowohl konventionelle
Kunststoffarten (vornehmlich PP, PE, PET & PS) gefunden wie auch Fragmente, die eine
grol3en Anteil an PBAT enthielten. Oft waren PBAT-Mischspektren vorhanden. Bezeichnend
hierbei war, dass die Fragmente, die eine PBAT-Signatur hatten, ausschlief3lich in den
Anlagen vorkamen, die Bioabfall aus Haushaltungen verwerten. Dort wurden sie im Vergleich
zu konventionellen Kunststoffsorten weitaus haufiger gefunden. In den Kompostierungs-
anlagen, die ausschlie8lich Grungut verwerten, konnten keine Fragmente mit PBAT-Signatur
gefunden werden. Zur Bestatigung dieser vorlaufigen Ergebnisse, die aus einer kleinen
Stichprobe exemplarischer Proben hervorgegangen sind, mussten in Zukunft weitere
systematische Untersuchungen folgen. Die genauen Ergebnisse zur MKS-Belastung von
flussigen Garresten und Komposten in Abhangigkeit von der Substratqualitat und

Anlagentechnik werden im Kapitel 3.1 dargestellt.

Zusatzlich zu den Analysen aus Bioabfallverwertungsanlagen wurde auch die Fragmentierung
von den im Projekt untersuchten Kunststoffen PLA, PLA/PBAT, PBAT/PLA und LDPE am
Institut fur Siedlungswasserbau, Wassergite- und Abfallwirtschaft (ISWA) untersucht.
Ausgewahlte Proben aus der Kompostierung wurden am TOK | auf MKS-Fragmente und deren
Grolenverteilung mittels ATR-FTIR-Spektroskopie analysiert. Die Ergebnisse der

Fragmentierungsstudie fur Kompost werden in Kapitel 3.3 dargestellt.
Themenbereich 3: Bodenqualitat

In einem Feldversuch des Instituts flir Bodenkunde und Standortslehre (IBS) zur Abbaubarkeit
und den Auswirkungen von Kunststoffen auf Bodenfunktionen des Instituts fur Bodenkunde
und Standortslehre (IBS) wurden Kunststoffe (LDPE und HDPE und PLA/PBAT) in einem
mehrjahrigen Versuch auf eine bewirtschaftete Flache ausgebracht. Zur Untersuchung des
Verhaltens, der Veranderung und des potenziellen Verbleibs dieser Kunststoffe im Boden
wurde von der TOK | mit der im Rahmen des Projektes entwickelten Methode die
Hintergrundbelastung, die Konzentration der Partikel kurz nach Ausbringung auf dem Feld
sowie die Konzentration der Partikel nach 1,5 Jahren auf dem Feld untersucht. Die Ergebnisse

werden in Kapitel 4.1 dargestellt.
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2.2 Bereitstellung von Priif- und Referenzmaterialien sowie
synthetischen Proben (IKT, ICT)

2.2.1 Motivation und Ziele

Ziel des Verbundprojektes war die Untersuchung des Verhaltens von konventionellen und
biologisch abbaubaren Kunststoffen in Béden und Bioabfallverwertungsanlagen. In diesem
Arbeitspaket erfolgte zunachst eine Werkstoffauswahl, um anschliellend aus den
ausgewahlten Referenzmaterialien geeignete Prifkdrper fir die einzelnen Untersuchungen
herzustellen. Es sollten fir das Forschungsprojekt die Kunststoffe mit dem hdchsten
Marktanteil gewahlt werden — PE als Vertreter fir die konventionellen Kunststoffe
(insbesondere im Bereich der Verpackungsindustrie) sowie PLA und PBAT als Vertreter flr

die biologisch abbaubaren Kunststoffe.

2.2.2 Methodik

Die Evaluierung und Auswahl der Werkstoffe fand im Rahmen einer Literaturrecherche statt
(siehe Kapitel 2.3.3.1. Auswahl und Herstellung Referenzmaterialien). Die Aufbereitung der
Kunststoffblends erfolgte anschlieRend auf einem Doppelschneckenextruder. Die einzelnen
Komponenten wurden gravimetrisch zudosiert. Die hergestellten Compounds wurden
anschlielend zur Weiterverarbeitung getrocknet. Die Weiterverarbeitung fand auf einer
Blasfolienextrusionsanlage statt. Dabei wurde der schmelzformige Kunststoff durch eine
Ringduse gedrickt und gleichzeitig mit Hilfe von Luft aufgeblasen. Durch den Luftstrom konnte
die Foliendicke eingestellt werden (siehe Abbildung 5). Dickere Folien im Bereich 300 — 500
pm wurden mittels Flachfolienextrusion durch ein Breitschlitzwerkzeug extrudiert. Der
extrudierte Schmelzeschlauch wurde mit einem Luftstrom aufgeblasen, sodass ein moglichst

stabiler und homogener Folienschlauch entstand, der nach oben abgezogen wurde.
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Abbildung 5: Das linke Bild zeigt die Blasfolienextrusion von LDPE, das rechte Bild vom PBAT/PLA-Blend.

Darliber hinaus wurden am Fraunhofer ICT in enger Abstimmung mit dem IKT verschiedene
Mahlversuche durchgefiihrt, um Pulver bzw. mdglichst kleine MKS-Partikel zu erzeugen. Die
kleinen MKS-Partikel wurden Uber das Mahlverfahren hergestellt und nicht direkt als
sogenannte Microbeads kauflich erworben, um eine mdglichst realitdtsnahe Abbildung der
MKS in der Umwelt zu besitzen. MKS in der Umwelt entstehen primar durch mechanische
Degradation von grofReren Kunststoffbauteilen. Die Partikel, welche man in der Umwelt findet,
sind also nicht sphéarisch rund, sondern haben Ecken und Kanten. Zur Herstellung der
Referenzpulver wurden verschiedene Mahlversuche durchgefuhrt. Ziel war die Zerkleinerung
und Fraktionierung von PE (HDPE/LDPE), PLA und des PLA/PBAT-Blends in die
KorngréRenklassen 20 ym — 499 pm und 500 ym — 5000 pm. Hierfir wurde eine
Schlagrotormiihle der Fa. Retsch verwendet. Partikelproben im Bereich < 10 ym wurden
anfangs vom Fraunhofer ICT, spater auch vom IKT, mit einer Kryokugelmihle (Fa. Retsch

Cryomill) erstellt. Die Kunststoffproben wurde hierzu im Bereich < 180 ym vorgemahlen.
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2.2.3 Ergebnisse

2.2.3.1 Auswahl und Herstellung Referenzmaterialien

Fur die Referenzmaterialien, siehe auch Tabelle 1, wurden am IKT und ICT zunachst
geeignete Werkstoffe evaluiert. Wie bereits im Forschungsantrag vorgesehen, wurden zwei
PE-Typen ausgewahlt. Zum einen ein handelsubliches PE mit geringerer Dichte (LDPE,
Lupolen 2420H der Firma LyondellBasell, Niederlande) flir die Blasfolienextrusion. Dieses
LDPE eignet sich laut Hersteller insbesondere fur Anwendungen wie Beutel und Taschen,
Lebensmittelverpackungsfolien, Hygienefolien und Schrumpffolien. Zusatzlich wurde ein PE
mit hoher Dichte gewahlt (HDPE, Hostalen ACP 5831 D der Firma LyondellBasell,
Niederlande). Dieses HDPE wird vor allem fir die Verarbeitung zu Flaschen verwendet. Als
Biokunststoff wurde reines PLA der Firma Naturworks, Minnetonka, Minnesota, USA (Type
7001 D) gewahlt, welches unter anderem Anwendung bei streckgeblasenen Flaschen findet.
PLA wird aus erneuerbaren Ressourcen hergestellt und gilt unter industriellen
Kompostierungsbedingungen als biologisch abbaubar. Als weiterer Biokunststoff wurde reines
Polybutylenadipatterephthalat (PBAT), Ecoflex F Blends C1200 der Firma BASF,
Ludwigshafen, gewahlt. Es istim Gegensatz zu vielen anderen Biopolymeren sehr nachgiebig

und dehnfahig und wird aus fossilen Rohstoffen hergestellt.

Alle  ausgewahlten  Materialien sind fir den Einsatz auf herkdmmlichen
Verarbeitungsmaschinen ausgelegt und sind laut Hersteller nicht additiviert. Dies war eine
wichtige Voraussetzung fir den Einsatz im Forschungsprojekt, da der Einfluss (bspw. auf die

Okotoxikologischen Ergebnisse) durch Additive mdglichst ausgeschlossen werden sollte.

Um das Verhalten der reinen Kunststoffe zu untersuchen, wurden PLA und PBAT in reiner
Form zu Referenzmaterialien weiterverarbeitet. Zusatzlich wurde ein PLA/PBAT-Blend mit und
ohne Zusatzstoffe mit einem Massenverhaltnis von 80 % PLA und 20 % PBAT hergestellt. Das
PLA/PBAT-Blend mit Zusatzstoffen wurde allerdings nicht weiterverfolgt, da es hier zu

Problemen bei der Verarbeitung (kontinuierliches Folienziehen) kam.

Im 3. Quartal von 2019 hat sich das Projektkonsortium dazu entschlossen, eine zusatzliche
Mischung (PBAT/PLA) in den Versuchsplan als Referenzmaterial flur die Versuche
mitaufzunehmen. Diese Zusammensetzung findet besonders im Bereich der
Blasfolienextrusion-Anwendungen Einsatz. Sie besteht aus ca. 60 M.-% PBAT, ca. 10 M.-%
PLA, ca. 30 M.- % Mineralien sowie geringen Mengen an Haftvermittler und Gleitmittel. Diese
neue Blendmischung besteht aus einer Rezeptur, die in der Industrie fir Bio-Abfalltiten

verwendet wurde. Dadurch konnten im Projekt nicht nur die reinen Werkstoffe wie PLA oder
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PBAT untersucht und ihr Abbauverhalten analysiert werden, sondern zusatzlich auch ein

realitatsnaher, kommerziell erhaltlicher Werkstoff.

Fur die Versuche der einzelnen Projektpartner war es zum einen notwendig, Folien in
verschiedenen Dicken herzustellen, um moglichst realitdtsnahe Probekoérper abbilden zu
koénnen:
- sehr dunne Folien im Bereich von etwa 30 — 50 ym (vgl. mit Verpackungs- oder
Frischhaltefolie)
- etwas dickere Folien im Bereich mehrerer hundert Mikrometer (dickere Verpackungen

wie Flaschen, Becher etc.).

Es wurden daher zunachst Blasfolien mit unterschiedlichen Dicken aus HDPE und LDPE

sowie aus PLA und PBAT extrudiert. Zusatzlich wurden auch dickere Flachfolien hergestellt.

Die Verwendung des Haftvermittlers fiihrte bei der Blasfolienextrusion des PLA/PBAT-Blends
zu einer hohen Viskositat des Werkstoffs, sodass es nicht méglich war, den Schmelzeschlauch
gleichmaRig aufzublasen und eine homogene Wanddicke einzustellen. Es wird vermutet, dass
bei den hohen Verweilzeiten im Speiseextruder der Blasfolienextrusionsanlage der
Haftvermittler eine vernetzende Wirkung hat und so zu teilvernetzten Bereichen im Kunststoff
fihrt. Alternativ wurde daher ein PLA/PBAT-Blend ohne Haftvermittler compoundiert. Da PLA
und PBAT nicht mischbare Kunststoffe sind, ist es jedoch schwierig, ohne Haftvermittler ein

homogenes Blend zu erzeugen.

Zur Herstellung der Referenzpulver wurden verschiedene Mahlversuche durchgefuhrt. Hierzu
testete das ICT und das IKT den Einsatz verschiedener Zerkleinerungsaggregate
(Pluveristette, Schneidmuhle, Feinprallmihle und Ultrazentrifugalmuahle) inkl. Nass- und
Trockenklassierung mit unterschiedlichen Parametern mit dem Ziel, eine moglichst effektive
Zerkleinerung der Materialien zu erarbeiten. Die gemahlenen Pulver wurden anschliel3end
vom IBBS mikroskopisch untersucht und die GroRenklassenverteilung bestimmt. Fortlaufend
wurden fiir die Projektpartner des IBS, IBBS sowie dem TOK | kryogemahlene Referenzpulver
aus HDPE, LDPE, PLA, der PLA/PBAT-Blendmischung sowie der PBAT/PLA-Blendmischung
hergestellt. Hierzu mussten die Kunststoffe zunachst auf einer Rotorschneidmihle
vorzerkleinert werden, um das vorgemahlene Pulver anschlieend in der Kryokugelmihle (ca.
450 g) auf bis zu 20 um (Probenmenge 3 bis max. 5 g) zu zerkleinern. Die folgenden MKS

wurden hergestellt und den jeweiligen Partnern zur Verfugung gestellt:
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Herstellung von MKS fiir die Nematodenversuche des IBS mit den ZielkorngroBen
<10 pm und < 20 pm

Anforderungen an diese Proben waren Pulver aus HDPE-, LDPE-, PLA/PBAT- und PLA-
Partikeln < 10 ym und < 20 ym aufgrund der Aufnahmefahigkeit fir die Nematoden. Diese
wurden durch das Fraunhofer ICT hergestellt und zur Auswertung an das IBBS verschickit.
Siebungen in diesen kleinen KorngroRen sind sehr aufwandig und gehen mit hohen
Materialverlusten einher, deshalb wurden die Materialien unklassiert verwendet. Vom IBBS
wurden KorngréRenanalyse der Proben angefertigt und diese bei der Bewertung der

Nematodenversuche (4.4.1) verwendet.

Herstellung von MKS fiir Okotoxizititstests am IBBS mit den ZielkorngréoRen < 20 um
und < 50 pym

Es wurden am Fraunhofer ICT und IKT mittels Kryokugelmihle die Materialien LDPE, PLA und
PLA/PBAT zerkleinert und zur Charakterisierung an das IBBS verschickt, welche diese fur die

Springschwanzversuche eingesetzt hat (4.4.2).

Herstellung von MKS fiir Okotoxizititstests TOK | mit der Zielkorngréfe 50 — 100 pm

Hier wurden am Fraunhofer ICT mittels Kombination von Ultrazentrifugalmihle und
Kryokugelmuhle jeweils 230 g an LDPE, PLA und PLA/PBAT zerkleinert. Eine Teilprobe wurde

zur vollumfanglichen Charakterisierung an das IBBS versandt.

Herstellung PLA/PBAT- bzw. PBAT/PLA-Blend

Das PLA/PBAT-Blend (mit weit hdherem steifem PLA-Anteil) stellt eine Zusammensetzung
dar, die im Bereich der Hartkunststoffprodukte wie kompostierbare Joghurtbecher,
Shampooflaschen oder Einweggeschirr eingesetzt wird. Es handelt sich um ein Blend,
welches sich fur Anwendungen im Bereich des (Streck-)Blasformens und Spritzgiel3en eignet.
Um einen Einfluss des Haftvermittlers oder weiteren Zusatzstoffen auf die Okotoxizitat zu

vermeiden, wurde auf diese, zulasten der mechanischen Eigenschaften, verzichtet.

Das PBAT/PLA-Blend (mit weit hdherem weichem PBAT-Anteil) wurde hingegen gewahlt, um
einen Werkstoff fur Verpackungsfolien zu reprasentieren. Das PBAT/PLA-Blend mit
Fullstoffen, Haftvermittler und Gleitmittel entspricht im Prinzip markttypischen
Zusammensetzungen verschiedener Blendhersteller; sie reprasentieren jedoch keine

kommerziell erhaltlichen biologisch abbaubare Kunststoff-Bioabfallsammelbeutel.
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2.2.3.2 Materialcharakterisierung

Alle im Projekt verwendeten Werkstoffe wurden ganzheitlich vom IKT, ICT, IBBS und BPT
charakterisiert. Von allen bereitgestellten Folien wurden am IKT mittels Dynamischer
Differenzkalorimetrie (DSC) sowie mittels Thermogravimetrie (TGA) thermische Kennwerte
ermittelt. Ebenfalls wurden die thermodynamischen KenngroRen wie Kristallisations- und
Schmelzenthalpie ermittelt, um Aussagen Uber das Kristallisationsverhalten der Kunststoffe zu
erhalten. Dieses Verhalten kann sich beim Abbau von Kunststoffen &ndern und somit ein Indiz

fir diesen darstellen.

Auch das thermische Abbauverhalten, welches mittels TGA untersucht wird, kann
Ruckschlisse auf einen moéglichen Kettenabbau zulassen. Zusatzlich wurde an den Folien
eine kunstliche Alterung in einer Klimakammer durchgeflhrt. Die Folien wurden zum einen bei
erhdhter Temperatur und Ultraviolett-Licht (UV-Licht) und zum anderen mit erhéhter
Temperatur und Feuchtigkeit fir 96 h gelagert und anschlieRend ebenfalls thermisch
charakterisiert. Diese kiinstliche Alterung soll spater als Vergleich der real gealterten
Materialien dienen. Das Fraunhofer ICT analysierte die Oberflachenrauigkeit verschiedener
Folien vor und nach der Kompostierung und stellte diese den Projektpartnern an der
Universitat Bayreuth zur Verfligung. Das IBBS hat fur alle Projektpartner die gemahlenen MKS

eingehend charakterisiert.

2.2.3.3 Einfarbung von Referenzmaterialien

Am IKT haben Versuche stattgefunden, Fluoreszenzfarbstoff nicht wie bisher Uber die
Suspensions-Diffusions-Methode in den Kunststoff einzubringen, sondern den Fluoreszenz-
farbstoff im Compoundierungsprozess in den Werkstoff einzuarbeiten. Ziel war es, grof3ere
Mengen an angefarbtem Kunststoff bei einem gleichzeitig geringen Farbstoff-Einsatz zu
erhalten. Die Schwierigkeit dabei bestand darin, zum einen den Farbstoff aufgrund des hohen
Temperatureintrags nicht zu schadigen und abzubauen und gleichzeitig eine sehr gute
Durchmischung der geringen Farbstoffmenge im Kunststoff zu ermdglichen. Nach
entsprechender Analyse wurde Toluol als Lésungsmittel gewahlt, da dieses weder mit PBAT
noch mit PLA reagiert. Der gel6ste Farbstoff wurde anschlielend Uber eine Infusionspumpe
dem Compoundierungsprozess zugegeben. Das Toluol verfliichtigt sich bei der Verarbeitung
wieder, ist also nicht mehr im angefarbten Kunststoff enthalten. Die mit NR markierten
Werkstoffe wurden auRerdem optisch auf Fluoreszenz untersucht. Zusatzlich wurden mit den

Folien Kompostier- und Verwitterungsversuche durchgefiihrt, um Aufschluss Uber das
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Verhalten des Fluoreszenzfarbstoffs zu erhalten. Dabei konnte festgestellt werden, dass sich
eine UV-Belastung negativ auf den Fluoreszenzfarbstoff auswirkt und dieser schon nach
kurzer Expositionszeit nicht mehr oder nur noch sehr wenig sichtbar ist, siehe Abbildung 6.
Eine Verwendung der fluoreszenzmarkierten Kunststoffe im Feldversuch wurde daher als nicht

sinnvoll angesehen.

Lagerung bei

Feuchtigkeit

und Temperatur
Lagerung UV-
Bestrahlung

Abnehmender Farbstoffgehalt

Ausgangs-
material

Abbildung 6: Fluoreszenzmessung nach Lagerung unter Kompostierungsbedingungen und UV-Bestrahlung von

Kunststoff, welcher mit NR angefarbt wurde.

2.2.4 Diskussion

Die in diesem Projekt verwendeten biologisch abbaubaren Kunststoffe (PLA und PBAT)
wurden ausgewahlt, da sie derzeit weltweit zu den meistproduzierten Biokunststoffen zahlen.
Sie wurden im Rahmen der Untersuchungen nicht nur in reiner Form verwendet, sondern auch
zu Blends aufbereitet, da sie in der Industrie (fast) ausschlieRlich in Kombination mit anderen
Polymeren und Zusatzstoffen Verwendung finden. Es wurden bewusst zwei verschiedene
Blendzusammensetzungen gewahlt, um damit verschiedene Produktsparten reprasentieren

zu konnen.

Die Herstellung von MKS erwies sich als deutlich aufwandiger als zu Beginn des Projektes
erwartet. Insbesondere die Klassierung der MKS war aufgrund der elektrostatischen Aufladung
und durch Nutzung von flissigem Stickstoff (N) fir die Zerkleinerung nicht so Ubertragbar, wie
zu Beginn des Projektes geplant. Uber die Analyse der KorngréRenverteilung und Kornform
durch das IBBS konnten die Materialien gut fir die verschiedenen Okotoxizitatsversuche

genutzt werden.
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Die Materialcharakterisierung mittels thermischer Analyse hat gezeigt, dass sich dieses
Verfahren nur bedingt fir die Charakterisierung inkubierter Kunststoffpartikel und -folien
eignet. Insbesondere bei der Analyse der Partikel, welche aus dem Feldexperiment untersucht
wurden, hat die Verschmutzung der Partikel durch die Umgebungsmatrix (Boden) zu
Problemen geflihrt. Da es sich bei den Messverfahren um massenbilanzierende Verfahren
handelt, fuhrte die Verschmutzung zu deutlichen Fehlern in der Messung. Ein einfaches
Waschen der Partikel in destilliertem Wasser hat sich als nicht ausreichend dargestellt, um die
Verschmutzungen und den ggf. entstandenen Mikrofilm zu I6sen. Eine notwendige chemische
Aufreinigung wirde potentiell die chemische Struktur der Partikel angreifen und somit

ebenfalls das Ergebnis verfalschen.

2.3 Bereitstellung von Priif- und Referenzmaterialien sowie
synthetischen Proben (IBBS)

2.3.1 Motivation und Ziele

Fur die Bewertung okotoxikologischer Auswirkungen von MKS ist es unerlasslich, diese
eingehend zu charakterisieren. Dabei muss unter anderem die Partikelgréfie und die Form der
MKS quantitativ erfasst werden (Cowger et al., 2020; Filella, 2015). Hierfir wurde im Rahmen
dieses Arbeitspaketes eine vollumfangliche Partikelvermessung aller hergestellten MKS
durchgefiihrt. Zudem wurde festgestellt, dass die grafische Darstellung der Ergebnisse einer
Partikelvermessung im Forschungsbereich der MKS den MafRgaben internationaler Richtlinien
oft nicht genligt (Filella, 2015; International Organization for Standardisation, 2014a). Zur
harmonisierten Darstellung der Verteilungen von Partikelcharakteristika wurde daher fir die
weit verbreitete Statistiksoftware R ein Add-on erstellt (Schnepf, 2021). Des Weiteren wurde
untersucht, welchen Einfluss verschiedene Computeralgorithmen bei der digitalen
Bildverarbeitung auf die Genauigkeit der Partikelvermessung haben. Aus den Erkenntnissen

wurden im Anschluss Empfehlungen fiir die Partikelvermessung von MKS abgleitet.

2.3.2 Methodik

Die hergestellten Referenzmaterialien wurden am IBBS auf Basis internationaler Normen mit
Hilfe hochauflésender Lichtmikroskopie aufgenommen (International Organization for
Standardisation, 2014b). Mittels statischer Bildanalyse wurden die PartikelgréRe sowie
zahlreiche Formfaktoren bestimmt. Alle Daten wurden einer Validierung unterzogen. Dabei

wurde vor allem darauf geachtet, dass eine unzureichende Auflosung der digitalen Bilder nicht
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etwa zur ungenauen GroéRenbestimmung oder einer fehlerhaften Berechnung von
Formfaktoren fuhrt (Kréner & Doménech Carbd, 2013; Shekunov et al., 2007). Erst dann
wurden Haufigkeitsverteilungen fir Grofle und Form abgeleitet, mit denen die MKS-Geometrie

vollstandig charakterisiert werden konnte.

Eine wesentliche Ursache fir die fehlerhafte Berechnung von Partikelcharakteristika ist, dass
ein ungeeignetes Verfahren zur Segmentierung ausgewahlt wird. Bei diesem
Verarbeitungsschritt werden die MKS vom Bildhintergrund getrennt. Kommt es hierbei zu
Ungenauigkeiten, wird die tatsachliche GroRe des Partikels von der Software nicht korrekt
berechnet. Um einschatzen zu kénnen, welchen Einfluss dies bei der Vermessung hat, wurde
wahrend der Projektlaufzeit beispielhaft die Genauigkeit der Geratesoftware des
Digitalmikroskops Keyence VHX 7000 mit ImagedJ 1.53¢ (Rueden et al., 2017) verglichen.
Dabei wurden sowohl die im MiKoBo-Projekt hergestellten MKS als auch Referenzpartikel aus
PS bericksichtigt.
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Abbildung 7: Schematische Darstellung des Ablaufs einer vollumfanglichen Partikelvermessung.

Mehrere Teilproben der gemahlenen MKS (l.) werden zunachst mittels hochauflésender 3D-

Mikroskopie tiefenscharf visualisiert (II.). Im Anschluss wird ein digitales Abbild erstellt (l11.).
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Nun koénnen die Partikel mit Hilfe von Segmentierungsalgorithmen vom Bildhintergrund
getrennt und deren Charakteristika wie GroRe und Form berechnet werden (IV.). Die
Messergebnisse werden einer umfassenden Validierung unterzogen (V.). Abschlielsend

werden diese in Form von Haufigkeitsverteilungen dargestellt (V1.), siehe Abbildung 7.

2.3.3 Ergebnisse

Das Ergebnis einer Partikelvermessung ist in Abbildung 8, Abbildung 9 und Abbildung 10
beispielhaft dargestellt. Wahrend Abbildung 8 die PartikelgréRenverteilungen sowie
reprasentative Mikroskopaufnahmen der MKS zeigt, sind in Abbildung 9 die Verteilungen von
drei Formfaktoren abgebildet. Mit diesen Formfaktoren kénnen die wesentlichen Aspekte der
Partikelform quantitativ beschrieben werden. Dies stellt einen erheblichen Informations-
zugewinn gegentber den bislang verwendeten Formkategorien dar (Cowger et al., 2020; Kooi
& Koelmans, 2019). Die Berechnung der Elongation ermdglicht es zudem, den Anteil an
Fasern in einem Partikelkollektiv zu ermitteln (Cole, 2016). Zur Qualitatssicherung wurde ein
Verfahren zu deren Erkennung implementiert, da es bei digitalen Bildanalysen von kleineren
MKS verfahrensbedingt zu fehlerhaften Berechnungen von Formfaktoren kommen kann
(Kréner & Doménech Carbé, 2013).
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Abbildung 8: Beispielhafte PartikelgroBenverteilungen und reprasentative Mikroskopaufnahmen von MKS (Schopfer et
al., 2022).
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Abbildung 9: Beispielhafte Haufigkeitsverteilungen der Formfaktoren Spharizitit, Elongation und Soliditat fiir MKS
(Schopfer et al., 2022).

Anmerkung: Bei der Soliditat handelt es um eine Malzahl, welche die Irregularitat eines Partikels
charakterisiert. Je naher der Wert bei 1 ist, desto regularer ist das Partikel. Die Elongation ist ein Maf}

fur das Seitenverhaltnis von MKS. Werte nahe 1 deuten auf eine faserartige Gestalt hin. Die Spharizitat
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beschreibt die Rundheit von MKS. Je naher der Wert an 1 liegt, desto ahnlicher ist das Partikel einem

Kreis. Die normalisierten Haufigkeiten wurden nach Filella (2015) berechnet.
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Abbildung 10: Beispielhafte Sphérzitits-Elongations-Diagramme zur Qualitatssicherung bei der quantitativen
Formanalyse mehrerer MKS-Arten (Kroner & Doménech Carbd, 2013; Schopfer et al., 2022).

Anmerkung: Die blaue Kurve stellt die theoretischen Maxima der Elongation flir einen gegebenen Wert
der Sphérizitat dar. Liegen die Messpunkte unterhalb dieser Kurve, werden die Berechnung der

Formfaktoren als valide betrachtet. Liegen diese hingegen oberhalb der Kurve, muss von einer

fehlerhaften Berechnung ausgegangen werden und die entsprechenden Partikel werden aus der

Analyse ausgeschlossen.
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Beim Vergleich von Partikelcharakteristika, welche mit zwei verschiedenen
Computerprogrammen gewonnen wurden, zeigten sich Unterschiede des mittleren Feret-
Durchmessers zwischen 16 um und 9 uym, was einer Abweichung von 22 % bzw. 11 %
bezogen auf den berechneten Wert aus Imaged entspricht (Tabelle 2). Die vermessene
Partikelanzahl mit ImagedJ war hoher und der Mittelwert des Feret-Durchmessers 9,7 % bis

18 % kleiner als bei der Analyse mit der Keyence-Software.

Tabelle 2: Vergleich statistischer Kenngrofen.

Polymer  Software Mittelwert SD N D10 D50 D90 IQR
[um] [um] [um]  [um]  [pm]

LDPE Keyence 89 47 23.085 34 86 148 61

ImageJ 73 43 27.456 14 70 127 57

PBAT/PLA Keyence 93 40 25.791 50 89 142 47

ImageJ 84 33 26.554 47 81 124 39

Anmerkung: mit SD = Standardabweichung; N = Partikelzahl; D10 2 10 % Perzentil, D50 2 50 %
Pernzentil, D90 2 90 % Pernzetil, IQR = Interquartilsabstand. Errechnete PartikelgrélRenverteilung

mittels ImagedJ und der Keyence-Software.

Aufgrund dieser Unterschiede wurde eine Validierung der berechneten Werte sowohl fir die
Keyence-Software als auch fir ImagedJ durchgefiihrt, indem spharische Referenzpartikel mit
einem zertifizierten Durchmesser (MicroStandards — 11000 series, Applied Microspheres BV,
RC Leusden, Niederlande) vermessen wurden (Tabelle 3). Der Vergleich zeigte, dass die
Abweichungen zur Referenz bezuglich des mittleren Durchmessers der Partikel bei beiden
Computerprogrammen in einem ahnlichen GrélRenbereich zwischen 4,81 % bis 5,88 % lagen.
Problematisch bei der hier durchgeflhrten Validierung war allerdings die Segmentierung durch
die Software. Die Transparenz der zertifizierten PS-Partikel erschwerte eine prazise und
fehlerfreie Segmentierung mithilfe automatischer Schwellenwertoperatoren. Die Vermessung
der Referenzpartikel konnte daher nur zur besseren Einschatzung der Funktionsweise der
Analysesoftwares und nicht zur eindeutigen Validierung der Ergebnisse herangezogen

werden.

Die Unterschiede bezlglich der mit beiden Softwares berechneten PartikelgroRenverteilung
des LDPE und der PBAT/PLA-Mischung waren mithilfe der Ergebnisse aus dem
Validierungsversuch nicht zu erklaren. Daher wurde die automatisch durchgefuhrte

Partikelsegmentierung der beiden Softwarevarianten Gberprift, indem die verarbeiteten Bilder
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mit den Originalbildern verglichen wurden (Abbildung 11). Diese Prifung zeigte, dass die
Keyence-Software vor allem kleinere Partikel nicht segmentierte. Der Algorithmus, nach dem
die Segmentierung erfolgte, war nicht einsehbar. Weiterhin fiel auf, dass die Keyence-Software
fir einige der Formfaktoren Werte auflerhalb des theoretisch mdglichen Bereiches

berechnete.

Abbildung 11: Vergleich der Partikelsegmentierung der Keyence-Software (a) und von ImageJ (b).

Anmerkung: Dargestellt ist das Originalbild mit iberlagerter Segmentierungsanzeige in Rot und Turkis.
Die roten Kasten markieren kleine Partikel, welche nicht als solche erkannt wurden. b Automatische
Segmentierung mit Hilfe des Otsu-Schwellenwertoperators (Otsu, 1979) in Imaged. Das Binarbild zeigt
in weilken Pixeln an, wie die Partikel segmentiert wurden. Die roten Kasten markieren die gleichen
kleinen Partikel wie in a (aAutomatische Segmentierung der Keyence-Software),
welche hier allerdings erkannt wurden. Die Keynece-Software Uberschatzt die tatsachliche Partikel-

gréRRe, wahrend ImagedJ diese unterschétzt.

Tabelle 3: Ergebnisse aus der Vermessung zertifizierter Referenzpartikel zur Validierung der Analysesoftware.

Messverfahren Mittlerer Durchmesser [pm]
Datenblatt 93,5
Keyence 99,0
ImageJ 89,2
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2.3.4 Diskussion

Durch die vollumfangliche Partikelvermessung der MKS wurden einerseits die Parameter der
Mahlprozesse optimiert und andererseits eine Grundlage fur die Bewertung dkotoxikologischer

Effekte geschaffen.

Anders als viele andere Verfahren ermdglicht die vollumfangliche Partikelvermessung die
Analyse von mikroskopischen Aufnahmen, neben der PartikelgréRenverteilung auch
Haufigkeitsverteilungen flr diverse Formfaktoren abzuleiten. Deswegen wird empfohlen,
dieses Verfahren standardmaRig fur die MKS-Charakterisierung einzusetzen. Auch das
Ausmall der Agglomeration von MKS kann mittels Mikroskopie abgeschatzt werden
(Shekunov et al., 2007). Es muss jedoch darauf hingewiesen werden, dass es bislang keine
geeigneten Referenzmaterialien gibt, mit denen die Partikelvermessung von irregularen MKS

validiert werden kdnnte. Zukinftige Projekte sollten sich daher dieser Problematik annehmen.

Eine Partikelvermessung anhand statischer Bildaufnahmen, wie sie im Rahmen dieser Arbeit
durchgefihrt wurde, ist flr irregulare Partikel trotzdem gut geeignet. Allerdings hat sich
gezeigt, dass die Ergebnisse von der Wahl des Computeralgorithmus bei der digitalen
Bildverarbeitung abhangen. Die Segmentierung und alle anderen Verfahren sollten daher
immer Uberprifbar und reproduzierbar sein. Bislang ist dies oftmals nicht der Fall, da die
Dokumentation der eingesetzten Methoden nicht ausreichend ist. Es wird daher empfohlen,

dass zukinftige Forschungsarbeiten diese ausfiihrlich beschreiben (Aaron & Chew, 2021).
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3. Themenbereich: Kompostier- und Vergarungsprozesse

Untersuchung des Verhaltens von MKS und Makrokunststoffen in
Ziel Bioabfallverwertungsanlagen und der Analyse von mdglicherweise

aufwachsenden Biofilmen.

Stoffstromanalyse in  reprdsentativen  technischen  Anlagen,
Untersuchung des Degradationsverhaltens relevanter Kunststoffarten
Vorgehensweise |in Technikums- und Laboranlagen, standardisiertes Verfahren zur
Evaluierung des anaeroben biologischen Abbaus, mikroskopische und

molekularbiologische Analysen von Biofilmen.

3.1 Analyse der Mikrokunststoffbelastung bei technischen
Anlagen der Abfallwirtschaft (BPT, TOK I)

3.1.1 Motivation und Ziele

Organische Dlinger aus Bioabfallverwertungsanlagen bilden eine wichtige Komponente der
Kreislaufwirtschaft. Neben den erzeugten Komposten werden je nach Verfahren auch flissige
und feste Garreste bzw. Garprodukte als Duinger fur landwirtschaftliche Flachen sowie
energiereiches Biogas genutzt. In der Vergangenheit wurde bereits gezeigt, dass Komposte
aus Anlagen, welche Biogut (hduslicher Bioabfall) verwerten, MKS enthalten kdénnen, und
diese somit einen potentiellen Eintragsweg fur MKS in die Umwelt darstellen (van Schothorst
et al., 2021; Weithmann et al., 2018). Allerdings bezogen sich die Aussagen in den genannten
Publikationen auf wenige Stichproben und MKS > 2mm und konnten daher nicht

verallgemeinert werden.

Ziel von MiKoBo war es, in enger Zusammenarbeit zwischen den Projektpartnern systematisch
zu untersuchen, welchen Beitrag Komposte und andere Dungeprodukte aus Bioabfall-
verwertungsanlagen zum Eintrag von MKS in die Umwelt und insbesondere in
landwirtschaftlich genutzte Bdden leisten. Der Fokus lag hierbei vor allem auf der Abhangigkeit

der MKS-Belastung von der eingesetzten Prozesstechnik.
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3.1.2 Methodik

3.1.2.1 Probennahme

Die flussigen Proben von Garresten aus Biogasanlagen und kombinierten Anlagen
(Vergarungs- und Kompostierungsanlage) wurden aus den jeweiligen Garrestspeicher der
Anlagen entnommen, in Glasgefalie Uberflhrt und bei 4 °C aufbewahrt. Diese Proben wurden
direkt mittels ATR-FTIR untersucht.

Im Falle der Komposte und festen Garreste wurden vor Ort Sammelproben in Anlehnung an
das Methodenbuch der Gilitegemeinschaft Kompost (Kehres & Bundesgutegemeinschaft
Kompost, 2006) genommen. Hierfiir erfolgte zu Beginn des Projektes eine Einweisung der
Projektmitarbeitenden durch einen zertifizierten Probenehmer. Die genommenen Proben
wurden ohne Kihlung in geschlossenen Glasgefalen (kein Kunststoff) nach Bayreuth
Uberfiihrt und im Labor, nach dem im Methodenbuch der Gitegemeinschaft beschriebenen

Verfahren, homogenisiert.

3.1.2.2 Analyse von Fragmenten > 1mm

Fur die Analyse von Komposten und festen Garresten (n = 5) wurden ca. 3 L der Probe
entnommen, gewogen, gleichmaRig auf 6 x 3 L Glasgefale verteilt und anschliefend in jeweils
25 L Wasser aufgeschwemmt. Die Isolierung der MKS-Partikel erfolgte in zwei
Siebdurchgangen: Gber ein 5 mm und ein 1 mm Sieb. So konnte eine Partikelfraktion > 5mm
und eine zwischen 1 und 5 mm gewonnen werden, wobei die Zuordnung eines Partikels zur
Fraktion 1 —5 mm lediglich besagt, dass das entsprechende Fragment das 5 mm Sieb passiert
und vom 1 mm Sieb zuriickgehalten wird. Das kann durchaus ein langeres, schmales
Fragment sein. Der Wahl der Siebgroflen lag zugrunde, dass seit dem 01.01.2021 die
Fremdstoffgrenze flir Kunststoffe bei Dingemittel auf einen Siebdurchgang von 1 mm
herabgesetzt wurde (§3, 4b, DUMV und §3, 4c, DUMV) und der Bereich 1 — 5 mm bereits als
MKS-Bereich gilt.

Vorgehensweise:

» Die Proben wurden zunachst mit dem Sieb der 5 mm Maschenweite gesiebt. Alle
Partikel im Siebriickstand (Fraktion > 5 mm) wurden der IR-Untersuchung zugefihrt, um

die enthaltenen Kunststoffpartikel eindeutig zu identifizieren.

* Nachfolgend wurde der Siebdurchlauf bei 1 mm gesiebt und die Partikel dieses

Siebriuckstandes (Fraktion 1 —5 mm) der IR-Untersuchung zugeflihrt, um die enthaltenen
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Kunststoffpartikel eindeutig zu identifizieren. Der Siebdurchlauf (< 1 mm) wurde

verworfen.

Des Weiteren wurde das Trockengewicht der Komposte und festen Garreste bestimmt. Dazu
wurden fiinfmal ca. 100 ml der zu untersuchenden Probe entnommen, gewogen, anschlielend
fir 24 h bei 105 °C getrocknet und abermals gewogen. Aus dem dadurch erhaltenen
Gewichtsunterschied wurde das Trockengewicht und der prozentuale Feuchtigkeitsanteil

bestimmt. AuRerdem wurde eine Ruckstellprobe bei -20 °C eingefroren.

Zur IR-Analyse der gefundenen Partikel wurde die ATR-Infrarotspektroskopie (FTIR-
Spektrometer - Alpha — Bruker; Software: Opus) verwendet. Die so aufgenommenen,
materialspezifischen Spektren wurden mit Referenzspektren aus verschiedenen Datenbanken
(eigene und vom Hersteller zur Verflgung gestellte) verglichen. Dadurch konnten die
jeweiligen Spektren der Partikel den entsprechenden Materialarten zugeordnet und bestimmt
werden. Fir die Vermessung und bildliche Dokumentation wurde ein Auflichtmikroskop (Nikon
SMZ 754T; Software: NIS Elements D) verwendet. Die kirzere Seite der gefundenen Partikel

wurde immer als ,Breite* und die langere Seite als ,Lange* definiert.

3.1.2.3 Analyse von Fragmenten <1 mm

Die flissigen Garrestproben aus landwirtschaftlichen Biogasanlagen und kombinierten
Bioabfallverwertungsanlagen (Vergérungs- und Kompostierungsanlage) wurden von TOK |
analysiert. Genommen wurden die Proben aus den jeweiligen Garrestlager der Anlagen und
in GlasgefalRen bei 4°C aufbewahrt. Die Partikel im Bereich 10 ym — 1000 ym wurden
anschlieflend durch einen enzymatischen Verdau aufgereinigt und mittels yFTIR analysiert.

Die Methode ist in Kapitel 2.1.2 Methodenentwicklung und Validierung beschrieben.

Komposte wurden zur Bestimmung des Rickstandes von BAW (PLA und PBAT) an der
Makromolekularen Chemie 2 (MCII) der Universitat Bayreuth untersucht. Im Einzelnen wurde
eine Chloroform-Extraktion durchgefuhrt und die Konzentration der beiden BAW-Kunststoffe

mittels Wasserstoff-Kernspinresonanzspektroskopie ("H-NMR) quantifiziert.
3.1.3 Ergebnisse

3.1.3.1 Auswahl der Anlagen

Die Auswahl der Anlagen sollte sicherstellen, dass das derzeitig gangige Anlagenspektrum in
der Bioabfallverwertung abgedeckt wird. Es konnte die gewiinschte Zahl an Anlagen zur

Mitarbeit gewonnen werden, allerdings erklarten sich ausschlieBlich kommunale Betriebe zu
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einer Zusammenarbeit bereit. Zum Vergleich wurden Anlagen, die ausschlief3lich Gringut

verarbeiten, sowie landwirtschaftliche Biogasanlagen betrachtet.

Insgesamt wurden 14 Anlagen auf eine etwaige Kunststoffbelastung ihrer Komposte und
Garprodukte hin untersucht (siehe Tabelle 4). Die Anlagenarten lassen sich in drei Kategorien
einteilen:

1) reine Kompostierungsanlagen (Kategorie 1; n = 6)

2) reine Biogasanlagen (Kategorie 2; n = 3)

3) kombinierte Vergarungs- und Kompostierungsanlagen (Kategorie 3: n = 5).

Die Proben wurden nach Art und Anlage benannt: P fir Rohkompost, F fir Fertigkompost, L
fur Flussigdlnger. Bei landwirtschaftlichen Biogasanlagen wurde der Indikator ,S* flr den

festen Garrest verwendet.

Bei den reinen Kompostierungsanlagen konnten sowohl Anlagen betrachtet werden, welche
ausschlielllich Biogut, als auch Anlagen, welche ausschlieBlich Griingut verwerten. Von
besonderem Interesse war hierbei die Untersuchung von Anlage 1.1, da diese Anlage parallel
in zwei analog aufgebauten Prozessstrangen Griingut und Biogut verwertet. In Abbildung 12
ist erkennbar, dass das ankommende Biogut deutlich starker mit Kunststoffen verunreinigt ist

als das Gringut.

Abbildung 12: Substrate: links: Ankommendes Griingut; rechts: Biogut der Anlage 1.1.

Von den drei untersuchten landwirtschaftlichen Biogasanlagen (Kategorie 2) verarbeiten zwei
Anlagen (Anlage 2.2 wund 2.3) fast ausschliellich nachwachsende Rohstoffe,
landwirtschaftliche Erzeugnisse und Giille. Anlage 2.1 dagegen verarbeitet zusatzlich weitere
Substrate wie pflanzliche Abféalle von privaten Haushalten oder Markten. Auch die

Verarbeitung der Garreste unterschied sich bei Anlage 2.1 von den beiden anderen Anlagen,
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da diese den Garrest trocknet und zu Pellets verarbeitet, welche als Dinger verwendet

werden. Daher wurden bei Anlage 2.1 die Pellets untersucht.

Die Anlagen aus Kategorie 3 verwenden alle ausschlieRlich Biogut als Eingangssubstrat.
Diese Anlagen vergaren das Ausgangsmaterial zunachst und kompostieren dann die
erzeugten Garreste. Diese Vorgehensweise ist nach aktuellem Stand flir das hochkalorische
Biogut die hochwertigste Verwertungsform. Fur Gringut ware dieses Verfahren wenig effizient.
Entsprechend wurden in dieser Kategorie ausschlieBlich Biogutverwerter untersucht. Die
Garreste der Anlagen 3.1, 3.3 und 3.5 werden nach der Vergarung in eine feste und eine
flussige Phase getrennt. Die flissige Phase kann als Flussigdinger direkt landwirtschaftlich
verwertet werden, der feste Garrest wird zu Kompost weiterveredelt. Der Garrest der Anlagen

3.2 und 3.4 wird ausschlieBlich kompostiert.

Die in allen untersuchten Anlagen produzierten Komposte sind tUberprifte Qualitdtskomposte
im Sinne der Gltegemeinschaft Kompost und halten alle gesetzlichen Vorgaben ein. Die
Qualitat wird regelmafig durch unabhangige Labore Uberprft. Die Nachweise, dass bei keiner

Untersuchung die vorgegebenen Grenzwerte Gberschritten wurden, liegen vor.
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Tabelle 4: Prozessablaufe der untersuchten Anlagen.

Anlage 1.1_1 1.1_1 1.2 1.3 14 1.5 1.6 21 22 23 3.1 3.2 3.3 3.4 3.5
Landwirt-
schaftlicher
Abfall;
Energie- Landwirt- Landwirt-
Bioabfall Bioabfall Bioabfall Bioabfall
pflanzen; schaftlicher schaftlicher Bioabfall und
. und . . und . . und und Bioabfall und
Substrat Griingut Griingut Griingut Griingut Bioabfall organische Abfall; Abfall; Bioabfall Struktur-
Struktur- Struktur- Strukturmat Struktur- Strukturmaterial
Abfalle von Energie- Energie- material
material material erial material
lokalen pflanzen pflanzen;
Markten;
Landschafts-
pflegematerial
Bioabfall:
Querstrom-
Sack-
Zerspaner,
aufreiBer,
Siebung (60
Sieben Zer-
Sieben ) . ) mm), Griingut:
(80 mm); SackaufreiBBer; Zerkleinerung kleinerung )
. (80 mm); Siebung >80
Auf- Zerkleinern Magnet- Vermengen mit des festen des festen
. Vermengen i . i Zerkleinern, mm,
bereitung ; abscheider; Zer- Zer- Zer- bis zu 5 % Materials; keine Daten Materials; keine vorherige Zerkleinern; Sieben
mit zer- Sieben Zerkleinern Zerkleinern,
des Magnetabs Vermengen kleiner kleiner ) kleiner zerkleinerten Vermengen Vorhanden Vermengen Aufbereitung . (100 mm)
. ) kleinerten . o . (80 mm) Siebung,
Substrates cheider mit zer- Griingut; mit flissigem mit
Struktur- R o Fraktion 15 - 80
kleinerten Sieben (80 mm) Material flissigem
material mm verwendet
Struktur- Material N
fiir
material
Fermentation
(80 mm)
und < 15mm fiir
Kompostierung
Haupt- Haupt-
fermenter: fermenter:
53 °C, 150 — Pfropfen- Pfropfen-
Fermen- ) B . ) ) ) ) 50 Tage keine Daten 160 Tage; strom: Boxenfermenter: strom: Pfropfenstrom: Pfropfenstrom:
tation Vorhanden 55°C, ca. 17 40 °C; ca. 40 Tage 55 °C, ca. ca. 21 Tage” 52 - 55 °C, 20 Tage
Nachgérung: Nachgérung: Tage 21 Tage
54 °C, Keine Daten
25 Tage vorhanden
10-12 12 Wochen; X 3-4 1 Woche 4
Komposti 9-mal
Kompos- Monate; Umsetzung ) Monate; Intensiv- Wochen bis zu bis zu
. erung bis K Umsetzen alle - - - > 5.5 Wochen 6 Wochen 5 Wochen
tierung Umsetzung alle 2 X Tafel- rotte; Intensiv 5 Wochen 9 Wochen
zu einem . 5 Tage,
:3 -4 Mal, Wochen mieten; wochent- -rotte;
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Anlage

141

140

1.2

1.3

1.4

15 1.6 21 22 23 3.1 3.2 3.3 3.4 3.5
abhangig Rotte- Um- liche Boden- anschlieBend
von grad setzung Umsetzung bellift- Nachreife
Feuchtig- alle 4 (10 ung;
keit 3-5 Wochen Wochen)
2
Wochen
Reife
. . Fest- Fest- .
Auf- Fest-Flussig- Keine Daten Fest-Flussig- Fest-Fliissig-
. - - - - - - - Fliissig- - Fliissig- -
bereitung Trennung Vorhanden Trennung Trennung
Trennung Trennung
Fein- 25 mm, 12 mm 10 oder 12
. 12 mm 10-15mm 10 mm 15 mm 12 mm 20 mm - - - 12 mm 20 mm 12 mm 10 mm
siebung und 10 mm mm
Feste Gér- Feste
Feste . Kompost, Kompost,
Kom- . reste, Garreste, . . Kompost,
Produkte Kompost Kompost Kompost Kompost Kompost Kompost Garreste, o o Fliissig- Kompost Fliissig- Kompost o
post L Flussig- Flussig- N . Fliissigdiinger
Flussigdiinger . . diinger diinger’
diinger diinger

" Probenahme nach der Zwischensiebung; ? Probe von Garrest-Pellets; Ergebnisse zu Anlagen, die Biogut verarbeiten, sind jeweils fett gedruckt.
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3.1.3.2 Kunststoffpartikel > 1 mm in Abhangigkeit vom Verwertungsfahren

Von den sechs untersuchten reinen Kompostierungsanlagen verarbeiten drei Anlagen
ausschlieBlich Griingut (Anlage 1.2, Anlage 1,.3 und Anlage 1.5), zwei Anlagen (Anlage 1.4
und Anlage 1.6) ausschlieRlich Biogut und eine Anlage (Anlage 1.1) sowohl Bio- als auch
Gringut allerdings unter strikter Trennung der Substrate und Prozesse. Diese Anlagen eignen
sich also gut fur einen Vergleich der beiden Substrattypen zur Herstellung von

Qualitatskomposten durch reine Kompostierung.

Die Belastung der jeweiligen Komposte mit Kunststoffpartikeln ist in Tabelle 5 dargestellt.
Demnach sind Komposte aus Grungutkompostierungsanlagen etwas weniger mit
Kunststoffpartikeln > 1 mm belastet als Anlagen, welche Biogut verarbeiten. Eine Ausnahme
bildet die Griingutkompostierungsanlage 1.5, die die hdchste Kunststoffbelastung im
Fertigkompost unter den reinen Kompostieranlagen aufweist (50 Kunststoffpartikel’lkg TM).
Weiterhin fallt auf, dass bei allen Kompostieranlagen unabhangig vom Eingangssubstrat die
Anzahl der Partikel in der Fraktion 1 —5 mm wesentlich geringer war als in der Fraktion

> 5 mm.

Tabelle 5: Kunststoffpartikel/lkg TM

Anzahl der Kunststoffpartikel/kg TM Anteil TM Kompost
Probe
Fraktion >5 mm Fraktion 1 -5 mm [%]
F 1.1 | 1,58 1,58 64,46
F_1.1_11 11,07 2,46 74,9
F_1.2-1 13,27 4,82 80,15
F 1.2-2 7,55 - 76,62
F_1.2-3 3,44 3,44 62,46
F_1.3-1 6,35 1,27 58,25
F 1.3-2 5,13 - 52,53
F_1.4-1 10,69 - 60,52
F_1.5-1 42,14 7,80 61,83
P_1.6-1 34,78 86,50
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Anzahl der Kunststoffpartikel/kg TM Anteil TM Kompost
Probe
Fraktion >5 mm Fraktion 1—5 mm [%]
P_1.6-2Y 90,00 6,67 73,31
F_1.6-1 11,53 4,60 68,71
S_2.1-1? 13,04 15,66 86,13
S_2.1-2% 4,90 1,84 88,27
S_2.1-3 18,99 22,79 31,73
S 2.2-1 13,60 - 18,57
S 2.2-2 7,79 - 19,9
S 2.3-1 - - 21,93
F_3.1-1 67,41 23,68 45,86
F_3.2-1 28,65 4,77 64,88
P_3.3-1 193,95 46,31 57,49
F_3.3-1 53,14 48,53 57,41
P_3.4-1 53,62 7,94 39,66
F_3.4-1 15,41 5,60 51,57
F_3.5-1 97,88 16,04 70,22

" Probenahme nach der Zwischensiebung; ? Probe von Gérrest-Pellets; Ergebnisse zu Anlagen, die Biogut verarbeiten, sind

jeweils fett gedruckt.

Auch im Fall der landwirtschaftlichen Biogasanlagen (Kategorie 2) hat das Substrat einen
Einfluss auf die Belastung der Garprodukte mit Kunststoffen > 1 mm. So sind ausschlie3lich
in den Garresten aus Anlage 2.1 (breites Substratspektrum) Kunststoffpartikel der Fraktion
1—5mm pro kg TM zu finden. In den Proben aus Anlage 2.1 und 2.2 wurden Kunststoffe
> 5 mm gefunden. Dies steht im Gegensatz zu friheren Untersuchungen (Weithmann et al.,

2018), in denen Garreste aus reinen nachwachsende Rohstoffe (NawaRo)-Anlagen praktisch
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unbelastet mit Kunststoffen sind. In dieser Untersuchung war dies nur fir die Garreste aus
Anlage 2.3 der Fall.

In den Anlagen der Kategorie 3 (kombinierte Vergarungs- und Kompostierungsanlagen) war
die Belastung der Komposte durch Kunststoffe > 1 mm eindeutig am hochsten. Bis auf Anlage
3.2 und 3.4 wurden bis zu 100 Kunststoffpartikel’lkg TM gefunden. Grund hierfiir dirfte die
unterschiedliche Verfahrenstechnik der Anlagen sein. Bei Anlage 3.2 wird das Substrat weder
zerkleinert, noch findet nach der Vergarung eine Pressfiltration statt. Auch Anlage 3.4 separiert
die Garreste nicht. Anlage 3.4 weist dabei eine geringere Belastung im Bereich > 5 mm auf.
Der Grund hierfiir durfte am Feinsiebschritt liegen — Anlage 3.2 verwendet ein Sieb mit 20 mm

Maschenweite und Anlage 3.4 verwendet ein Sieb mit 10 mm Maschenweite.

Wie die Ergebnisse der Anlagen 1.6, 3.3 und 3.4 zeigen, weist der Rohkompost im Vergleich
zum Fertigkompost eine deutlich héhere Anzahl an Kunststoffpartikeln > 5 mm auf. Dies deutet
darauf hin, dass der letzte Siebschritt (Feinsiebung) bei der Kompostherstellung (Ubergang
vom Rohkompost zum Fertigkompost) von grofl3er Bedeutung fur die Fremdstoffentfernung ist.
Allerdings geht diese Siebung stark zu Lasten der Fertigkompostausbeute, da bei der Siebung
in der Regel eine erhebliche Menge an wertvoller Organik mit den aussortierten Fremdstoffen

verloren geht. In der Fraktion 1 — 5 mm ist der Effekt der Siebung nicht zu erkennen.

AbschlieRend ist festzustellen, dass in keinem Fall die flir Glitekompost geforderten Fremd-
stoffgrenzwerte von Fragmenten > 1 mm Uberschritten wurde. Ein Vergleich mit den
vorliegenden Zertifikaten der Giutesicherung zeigt, dass durch die derzeit (bliche optische

Standardanalytik der Anteil an Kunststoffpartikeln > 1 mm eher Uber- als unterschatzt wird.

3.1.3.3 Analyse der Kunststoffe > 1 mm nach Materialklassen

In Abbildung 13 und Abbildung 14 sind die in den Anlagen der Kategorie 1 (reine
Kompostierungsanlagen) und 3 (kombinierte Vergdrungs- und Kompostierungsanlagen)
gefundenen Kunststoffe > 1 mm nach Materialklassen sortiert. Bei den kombinierten
Vergarungs- und Kompostierungsanlagen dominierten PE-Partikel unabhangig von der
Prozesstechnik die Siebfraktion >5 mm. In der Siebfraktion 1 —5 mm konnte PE in den
Proben der Anlagenkategorie 1 mit zwei Ausnahmen nicht nachgewiesen werden. In der
Anlagenkategorie 3 konnte PE sowohl in der Siebfraktion > 5 mm als auch in der Siebfraktion
1 -5 mmin fast allen Proben nachgewiesen werden. Bei einigen Proben von Anlagen, welche
Grungut verarbeiten, dominierten teilweise auch PP. Dies gilt nur fir Proben, welche
insgesamt eine eher geringe Anzahl an Kunststoffen aufweisen. In der Material-
klassenkategorie ,andere” (welche <5 % der gesamten Kunststoffe ausmachten) wurden

Kunststoffe wie PET, Platilon T, diverse Polyurethane, PVC, Acrylnitril-Verbindungen und
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Teflon-Verbindungen entdeckt. Diese Kunststoffe kamen vermehrt in der Fraktion 1 —5 mm

vor.
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Abbildung 13: Anlagenkategorie 1: Verteilung der gefundenen Kunststoffe in den Fraktionen ,> 5 mm*‘ und ,1 — 5 mm°*.

Anmerkung: *:P_1.6-2: Probe entnommen nach dem 12 mm, aber vor dem letzten 10 mm Siebschritt.
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Abbildung 14: Anlagenkategorie 3: Verteilung der gefundenen Kunststoffe in den Fraktionen ,> 5 mm*‘ und ,1 — 5 mm°*.

In Abbildung 15 sind die Partikel aus den Anlagen der Kategorie 2 (reine Biogasanlagen) nach
Materialklassen sortiert aufgefuihrt. Hierbei fallt auf, dass im Vergleich zu den Anlagen der
Kategorie 1 und 3 bei den Anlagen der Kategorie 2 PP weitaus haufiger nachgewiesen werden
konnte. PE und PP Partikel sind bei Anlage 2.1 sowohl in der Siebfraktion > 5 mm als auch in

der Fraktion 1 —5 mm dominant. Dazu wurde noch eine Reihe weiterer Kunststoffklassen
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nachgewiesen, vergleichbar mit Anlagen, welche Biogut verarbeiten. Bei Anlage 2.2 (nur
Partikel > 5 mm) enthalt Probe S_2.2-1 PE und PP und Probe S_2.2-2 nur PP. Es ist bei der
Anlage 2.2 unseres Erachtens von vereinzelten versehentlichen Kontaminationen
auszugehen, da diese Anlage, genau wie Anlage 2.3, nur mit landwirtschaftlichen Abfallen und

nachwachsenden Rohstoffen arbeitet.

0,
>5mMm %
20 30 40 50 60 70 80 90 100

s 211 I

s2.12 [ I
s_2.1-3 | ——

s_2.2-1 |
s_2.2-2 |
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HPE mPP Polyester ®WPVC M®Andere M Polyurethan Platilon m® Polycarbonate Nylon

1—5mm
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s 2.1-1

S 2.1-2

S 2.1-3
s 22-1
S 2.2-2

S 2.3-1

HPE mPP mPS mPVC mSilikon

Abbildung 15: Anlagenkategorie 2-Verteilung der gefundenen Kunststoffe in den Fraktionen ,> 5 mm‘ und ,1 - 5 mm°‘.

Anmerkung: *S 2.1-1 und S_2.1-2: Garrest-Pellets (hergestellt aus getrockneten und gepressten
Garresten).
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3.1.3.4 Analyse der Kunststoffe 10 ym — 1000 pm nach Materialklassen

MKS < 1 mm konnten im Rahmen von MiKoBo nur in flissigen Matrices ausgewertet werden,

d.h. diese Analyse war auf die flissigen Garreste der Anlagen aus Kategorie 2 (reine

Biogasanlagen) und 3 (kombinierten Vergarungs- und Kompostierungsanlagen)) beschrankt.

Flussige Garreste werden in der Regel direkt als Dinger auf landwirtschaftliche Flachen

ausgebracht und ersetzen flissige Gllle. Die Ergebnisse zu den flissigen Garresten der

landwirtschaftlichen Biogasanlagen (Kategorie 2) sind in Tabelle 6 zusammengefasst. Tabelle

7 enthdlt die Ergebnisse der flissigen Garreste aus kombinierten Vergdrungs- und

Kompostierungsanlagen, die Bioabfalle verwerten.

Tabelle 6: Kunststoffpartikel pro Liter Fliissigdiinger und Anteile nach GréRe und Art bei landwirtschaftlichen

Biogasanlagen (Kategorie 2).

500 —
Grolken- 100 —-300 300 - 500
11 -22 pm 22 —100 pm 1.000
bereich pm pm
pum
Anzahl der
- 1.280 320 = =
Fragmente
5 - PET 25% | PET 100% - -
.‘?3
) - PE 25 % - - -
>
c
a
s - PP 25% - - -
=~
©
2 - PS 25% - - -
=
GrofRlen- 100 - 300 -
11-22 ym 22 - 100 pm >500 um
bereich 300 um 500 um
Anzahl der
320 320 - - -
Fragmente
oo
c
=
g
)
>
c
§ Silikon 100 % Silikon 100 % - - -
=
©
@
©
=
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In keiner der beiden Probe der fllissigen Garreste aus den landwirtschaftlichen Biogasanlagen
wurden Partikel > 300 um gefunden. In Anlage 2.3 wurden ausschliefdlich Silikonpartikel
gefunden. Da bei dieser Anlage das Substrat nur aus landwirtschaftlichen Erzeugnissen
besteht und auch keine gréRReren Partikel gefunden wurden, ist zu vermuten, dass das Silikon
aus Anti-Schaum-Mitteln, Versiegelung des Innenbereiches oder von antimikrobiellen

Versiegelungen stammt (Surita & Tansel, 2014; Tansel & Surita, 2014).

Dagegen ist in Anlage 2.1 die Variabilitat der Kunststoffklassen weitaus grofier, was mit dem
weitaus unterschiedlicheren eingesetzten Substrat zusammenhangen dirfte. Auch hier
zeichnet sich ein ahnliches Materialspektrum wie bei den Anlagen, welche Bioabfall
verarbeiten (Tabelle 7), ab. Wie in der Fraktion > 1 mm wurden PE-, PP- und PS-Partikel
gefunden, doch zusatzlich auch ein groRer Anteil an PET, welches interessanterweise in der

Fraktion > 1 mm tberhaupt nicht zu finden war.

Tabelle 7 fasst die Ergebnisse der MKS-Erfassung in den flissigen Garresten aus den
Anlagen der Kategorie 3 zusammen. Nicht alle Anlagen dieser Kategorie produzieren auch
einen flissigen Garrest. Vergleichbar mit den flissigen Garresten von Anlagenkategorie 2
wurden auch hier die meisten MKS-Partikel im Bereich 22 — 300 ym gefunden. Die
Materialklasse PE, PET und PP wurden in jeder Probe gefunden, wahrend PVC, PS und
Silikon-Fragmente nur vereinzelt vorkamen. Auch wurden hier keine Partikel >1 mm
gefunden. Die Anzahl der gefundenen Fragmente in den flissigen Garresten der
Anlagenkategorie 3 war deutlich hoéher im Vergleich zu den flissigen Garresten der

Anlagenkategorie 2.
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und Kompostierungsanlagen (Kategorie 3).

Tabelle 7: Kunststoffpartikel pro Liter Fliissigdiinger und Anteile nach GroBe und Art bei kombinierten Vergarungs-

>
GroRen- 11-22 22 - 100 100 - 300 300 - 500 500 - 1000
1.000
bereich pum um um pm um
pum
Anzahl der -
- 5.120 2.560 1.280 1.280
Fragmente
PET 25% | PET 50%
oo
5
E PE 25% PE 100%
)
>
c
g PP 50 %
k:
=
.g PS 100 %
©
=
Silikon 50 %
GroRen- 11-22 22 - 100 100 - 300 300 - 500 500 — 1.000
bereich pum um um pum um
Anzahl der -
640 3.840 2.240 - -
Fragmente
PET 50% PET 333% | PET 143%
PVC 143 %
PE 50 % PE 333% | PE 28,6%
[oT4]
5
T PP 16,7% | PP 143%
o
>
c
()
a
o
=
.o
)
©
=
PS 16,7% | PS 28,6%
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>
Grollen- 22 -100 100 - 300 300 - 500 500 -1.000
11-22 um 1.000
bereich um pm pum um
pum
Anzahl der -
- 5.120 6.400 - -
Fragmente
o an PET  40%
9 3
0 3
g g PE 75 % PE 40 %
Z o
& a
L
=
< PP 25% | PP 20%
©
=

3.1.3.5 Kunststoffpartikel > 1 mm mit PBAT-Signatur

Der Fokus von MiKoBo sollte auf der Belastung mit konventionellen Kunststoffen liegen. Diese
Kunststoffe belasten den Stoffstrom an organischem Abfall und schranken damit dessen
Ruckflhrung in den biologischen Kreislauf ein. BAW (haben eine PBAT-Signatur) werden in
diesem Zusammenhang als Alternativen diskutiert, da sie als kompostierbar gelten. Allerdings
ist festzuhalten, dass die entsprechende Zertifizierung, z. B. als kompostierbar, lediglich den
Anspruch erhebt, dass sich das Material unter den Bedingungen einer industriellen
Kompostierung zersetzt. Keinesfalls kann immer der Riickschluss gezogen werden, dass das
Material auch umweltschonend ist oder es in der natirlichen Umgebung, z. B. im Boden immer
schnell abgebaut wird. Im Gegenteil, es gibt Untersuchungen, die belegen, dass nicht
vorbehandelte PBAT-Fragmente, die in die Umwelt gelangen, dort auf unbestimmte Zeit
persistieren (Helmberger et al., 2020; Ng et al., 2018; Palsikowski et al., 2018). MKS mit PBAT-
Signatur, die mit Komposten in die Umwelt gelangen, kdénnten also ahnlich belastend wie
konventionelle MKS sein. Daher wurde auch diese Substanzkategorie im Rahmen dieses

Projekts untersucht.

PBAT-Fragmente > 1mm wurden bei unseren Untersuchungen ausschlieBlich in den
Komposten der kombinierten Vergarungs- und Kompostierungsanlagen (Kategorie 3)
gefunden (Tabelle 8). In solchen Anlagen findet zuerst eine anaerobe Behandlung des
Bioabfalls statt und im Anschluss eine — im Vergleich zu den reinen Kompostieranlagen -
deutlich verklirzte aerobe Kompostierung. Da die anaerobe Stufe nach derzeitigem

Kenntnisstand nicht wesentlich zum Abbau von BAWSs beitragt, konnte die kilrzere
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Kompostierdauer ein Grund dafir sein, dass in den Anlagen der Kategorie 3 PBAT-Fragmente
gefunden wurden. Die Verfahren zur Zertifizierung der Bioabbaubarkeit/Kompostierbarkeit
(Standardkompostierung) geht von einer Kompostierdauer von 12 Wochen aus. Eine Rottezeit
von bis zu 12 Wochen kann in reinen Kompostieranlagen eher erreicht werden als bei
kombinierten Vergarungs- und Kompostierungsanlagen. Dort betragt sie in der Regel lediglich
5 — 6 Wochen.

Tabelle 8: Prozentualer Anteil der PBAT-Fragmente in den Anlagen der Kategorie 3 (kombinierte Vergarungs- und

Kompostierungsanlagen).

Probe F 3.1-1 F 3.2-1 P 33-1 F 3.3-1 P_3.4-1 F 3.4-1

1_
Siebfraktion [mm] >5 1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5 1-5 >5
5

PBAT-Fragmente
16 18 - 19 29 3 - 2 4
pro kg TM

PBAT-Fragmente
bezogen auf
Gesamtkunststoff
20 [%] 43 [%] - 80 [%] | 13[%] 6[%] - 4 [%] 7 [%]
-belastung der
jeweiligen

Siebfraktion

PBAT-Fragmente
bezogen auf

Gesamtkunststoff 28 [%] 36 [%] 11 [%] 2 [%] 6 [%]
-belastung

>1mm

In enger Zusammenarbeit mit der MCIl wurden die gefundenen Kunststoffpartikel weiteren
Untersuchungen (1H NMR und FTIR) unterworfen. Dabei zeigte sich, dass die gefundenen
Materialmischungen allgemein der Zusammensetzung von als kompostierbar zertifizierten
Taten entsprechen. Allerdings war bei den gefundenen Fragmenten der PBAT-Anteil héher
als bei den im Supermarkt erhaltlichen Beuteln und innerhalb des PBATs war der Anteil der
BA-Einheit bei den Fragmenten geringer als bei den Beuteln. PBAT besteht aus einer
Butylenterephtalat-Einheit (BT-Einheit) und einer Butylenadipat-Einheit (BA-Einheit). In der
einschlagigen Literatur wird in der Tat PBAT sowie BT als die jeweils schlechter abbaubare
Komponente beschrieben, sodass es mdglich ist, dass diese Komponenten aus BAW in den

Anlagen angereichert werden (Kijchaveng-kul et al., 2010; Ren et al., 2019).
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3.1.3.6 Kunststoffpartikel <1 mm mit PBAT-Signatur

Wahrend der Gehalt an Fragmenten > 1 mm mit PBAT-Signatur in den Komposten zwischen
0 % (Anlage 3.4) und 36 % (Anlage 3.2) lag, waren die BAW bei den Fragmenten < 1 mm in
den flissigen Garresten aus Anlagen 3.1 (45%), 3.3 (65%) und 3.5 (47%) starker vertreten
(Tabelle 9). Von den in diesen Garresten gefundenen rund 20.000 Partikeln pro Liter betrug
der Anteil an Partikeln mit einer PBAT-Signatur annahernd zwischen 45 und 65%. Das ist
insofern nicht verwunderlich, da die BAWSs im fliissigen Garrest zuvor nur die anaerobe Stufe
durchlaufen haben und ein Abbau daher eher unwahrscheinlich war. BAW-Beutel, welche es
fur die Sammlung von Bioabfallen in den Superméarkten zu kaufen gibt, werden aktuell lediglich
fur die aerobe Kompostierung nach EN 13432 zertifiziert. Es existiert bislang keine
Zertifizierung fur den anaeroben Abbau. Aus den Versuchen in den Technikumsanlagen zur
anaeroben Vergarung konnte allerdings festgestellt werden, dass die zugesetzten BAW-Folien
nach der Fermentation extrem brichig waren. Es ist daher zu vermuten, dass die Bedingungen
zur Gewinnung des flissigen Garrestes (i.d.R. Pressschneckenseparation mit physikalischer
Beanspruchung der Kunststofffragmente) zur Fragmentierung der BAW beitragt,
insbesondere, wenn diese wahrend der Verweilzeit im Fermenter versproden, weil z. B.
Weichmacher ausgewaschen werden. Flissige Garreste werden ahnlich wie Gille 2-3 mal
pro Jahr in Mengen von 1 L pro m? ausgebracht. Entsprechende Mengen an BAW-MKS
kénnen so in Boden gelangen, wobei diese MKS von der Grofie her bereits in biologisch
relevante Bereiche (Interaktion im Zellbereich) vorstofen (Riedl et al., 2021). Auch der Eintrag
von MKS Uber Niederschlage wurde in Studien bereits untersucht (Bergmann et al., 2019).
Dort wurden z. B. in 1 L Schnee bis zu 154.000 MKS nachgewiesen (Partikel > 11 ym). Eine
weitere Studie berechnete flr entlegenen Gegenden (Pyrenden) einen MKS-Eintrag Uber
Niederschlage von 365 + 69 Partikel (> 1 ym) pro Tag und m? (Allen et al., 2019).

Tabelle 9: Prozentualer Anteil der BAW-Fragmente 10 — 1.000 pm pro Liter fliissiger Garrest.

Probe L_3.1-1 L 3.3-1 L_3.5-1
Anzahl MKS-Partikel gesamt 20.480 19.200 21.760
davon BAW-Fragmente 45 % 65 % 47 %

Der direkte Nachweis von Fragmenten < 1.000 um in Komposten und festen Garresten war in
MiKoBo nur bedingt méglich. Es wurden am Ende des Projektes noch Komposte aus reinen

Kompostieranlagen auf MKS (10 yum — 1.000 pm) hin untersucht. Hier wurde festgestellt, dass
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nur in Komposten, welche Biogut als Substrat verwenden, PBAT-Fragmente gefunden

wurden. In Griingutkomposten wurden keine PBAT-Fragmente gefunden.

Tabelle 10: PBAT und PLA-Konzentrationen in den Anlagen 3.1 - 3.4.

Probe F_3.1-1 F_3.2-1 P_3.3-1 F_3.3-1 P_3.4-1 F_3.4-1
Trockengewicht 45,9 64,9 57,5 57,4 39,7 51,6
[%]

M. [g] 100 100 65 54 100 100
Me [g] 0,78 1,41 0,51 0,45 1,14 0,68
Mo [mg] 14,0 14,8 14,8 12,2 15,3 13,5
Msrp [mg] 9,1 8,9 9,5 12,0 8,6 15,2
Meia [mg] 1,488 1,259 1,300 0,369 2,645 1,788
Mpgar [mg] 1,228 3,283 1,102 0,381 0,370 0,148
Peia [%] 10,6 8,5 8,8 3,0 17,3 13,2
Ppeat [%] 8,8 22,2 7,4 3,1 2,4 1,1
Ceia [ppm] 827 1199 690 250 1972 898
Ceeat [ppm] 686 3130 581 258 274 75

Anmerkung: Mc: Trockenkompostmasse, aus der extrahiert wurde; Me: Masse extrahiert aus
Kompostprobe; Mo: Masse des fur 1H-NMR verwendeten Materials; Msto: interner Massenstandard, der
fur "TH-NMR verwendet wird; MpLa, Mpeat: Massen von PLA und PBAT in Mo; PrLa, Preat: Gew.-% von

PLA und PBAT in Me; CpLa, Creat: Massenkonzentration von PLA und PBAT in M;

Dies ist ein Anteil, der tendenziell Gber der zulassigen gesetzlichen Grenze von 0,1 Gew.-%
fur Kunststoffverunreinigungen von Komposten liegt, letztere allerdings fir Fragmente > 1 mm.
Wenn wir die jeweilig gefundenen PBAT/PLA-Konzentrationen in eine Flache umrechnen und
von einer Dichte von 1.240 kg m3 fir PLA und 1260 kg m?3 fir PBAT ausgehen, von einer
Folienstarke von 23 ym und dies auf eine Tonne Kompost (TM) umrechnen, entspricht dies
einem Flachenbereich von 17 — 150 m2. Dabei wurde die durchschnittliche Starke der in
Supermarkten gekauften BAW-Tlten, sowie die Dichten von PBAT und PLA, welches in

MiKoBo verwendet wird, angenommen.
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3.1.4 Diskussion

Hinsichtlich der Belastung mit Fragmenten > 1 mm kann zu den drei Anlagenkategorien im
Vergleich gesagt werden, dass landwirtschaftliche Biogasanlagen nur sehr wenige bis gar
keine MKS-Partikel enthalten. Ausnahme ist hier Anlage 2.1, welche allerdings eine
ungewohnlich grofe Anzahl an Substraten einsetzt. Insgesamt zeigt sich, dass der Kompost
aus reinen Kompostierungsanlagen im Vergleich zu den Komposten aus den kombinierten

Vergarungs- und Kompostierungsanlagen deutlich weniger Kunststoffpartikel enthalt.

Unter den reinen Kompostierungsanlagen sind Komposte aus Anlagen, welche Gringut
verarbeiten, tendenziell geringer belastet als solche aus Anlagen, die Biogut verarbeiten.
Anlage 1.1 ist ein gutes Beispiel hierfur, da diese sowohl Gringut als auch Biogut unter
vergleichbaren Bedingungen parallel kompostiert und die Belastung durch Kunststoffe bei
F_1.1_| (Gringut) um das 4-Fache geringer ist als bei F_1.1_II (Biogut). Auffallend ist
hingegen Anlage 2.5 (Grungut), deren Kompost mit 50 Kunststoff-Partikel/lkg TM am starksten,
d. h. noch starker als typische Biogutkomposte, belastet ist. Der Grund hierflr dirfte bei der
Anlagentechnik liegen, da in Anlage 2.5 der abschliefliende Feinsiebschritt lediglich mit einer

Siebmaschenweite von 20 mm durchgeflhrt wird (andere Anlagen 10/12 mm).

Die Komposte aus den kombinierten Vergarungs- und Kompostierungsanlagen sind, mit
Ausnahme von denjenigen aus den Anlagen 3.2 und 3.4, mit mehr Kunststoffpartikeln belastet
als die Komposte aus den reinen Biogut-Kompostierungsanlagen. Anlagenkategorie 3
unterscheidet sich von den beiden anderen insofern, dass hier ein zweistufiger Prozess
gefahren wird. Durch die Vergarung und anschlieRende Kompostierung des Bioabfalls ist der
Masseverlust durch die unterschiedlichen biologischen Bedingungen und der daraus
resultierenden besseren Organikausnutzung hoher als bei den anderen beiden
Anlagenkategorien. Der hohere Organikabbau fuhrt zu einer Aufkonzentration der Kunststoff-
partikel, was sich in den hoheren Kunststoffpartikelkonzentrationen bezogen auf die
Trockenmasse widerspiegelt. Reine Kompostieranlagen verwenden auflerdem oft einfache
Sackaufreifer, um an das organische Material zu kommen. Kombinierte Anlagen verwenden
dagegen i.d.R. einen Zerkleinerer. Dass der Kompost aus Anlage 3.2 nur 33 Kunststoff-
Partikel/lkg TM enthielt, Iasst sich durch den Umstand erklaren, dass Anlage 3.2 als einzige
kombinierte Anlage fur die Vergarung das Prinzip der Boxenfermentation ohne intensive
Zerkleinerung des angelieferten Materials verwendet. Entsprechend waren die gefundenen
Partikel im Fertigkompost aus Anlage 3.2 im Durchschnitt gro3er als bei den anderen Anlagen.
In den Anlagen 3.1, 3.3 und 3.5, deren Komposte die héchste Anzahl an Kunststoffpartikel
aufwiesen, wurde zudem vor der Kompostierung der feste Garrest durch Pressfiltration

abgetrennt. Dadurch wurden alle Partikel > 1mm mit dem festen Garrest im entstehenden

73



Filterkuchen zurlickgehalten und dort aufkonzentriert. Die Separation und die dabei wirkenden
physikalischen Krafte tragen vermutlich zu erhéhten MKS-Konzentrationen im fliissigen

Garrest durch die vorherige Pressfiltration bei.

Das Zerkleinern des Bioabfalls, das Trennen der fliissigen Garreste von festen Garresten und
der hohere Masseverlust durch den zweistufigen Prozess bei den kombinierten Anlagen sind
Faktoren, die zur hdheren Belastung des Kompostes aus den kombinierten Anlagen beitragen

kdénnen.

Vergleicht man alle Komposte, unabhangig vom Anlagentyp oder den eingesetzten Substraten
und bezieht die Feinsiebungen mit ein, dann hat der letzte Siebschritt, bei dem aus
Rohkompost abgabefertiger Kompost entsteht, einen erheblichen Einfluss auf die Anzahl von
Partikeln in der Siebfraktion > 5 mm. Wahrend ein Groliteil der Partikel der GréRenfraktion
> 5 mm durch die Feinabsiebung des Rohkompostes (P_3.3-1) von Anlage 3.3 zum Fertig-
kompost (F_3.3-1) entfernt werden konnte, gab es in der Fraktion 1 — 5 mm keine Anderung
der Anzahl der Kunststoffpartikel. Es ist davon auszugehen, dass ein Grol3teil der Partikel > 5

mm im Vorfeld durch die Absiebung bereits ausgeschleust werden.

Die Effekte der Siebschritte und die Abhangigkeit der Siebmaschenweiten korrelieren direkt
mit der PartikelgréRe. Wie in Abbildung 16 dargestellt, ergeben sich bei der Langen-Breiten-

Verteilung der Partikel Abhangigkeiten der PartikelgroRenverteilung zur Siebmaschenweite.
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Abbildung 16: Durchschnittliche GroBe der Partikel (Lange x Breite) in Abhdngigkeit von der Siebmaschenweite.

Anmerkung: Die Proben von Rohkomposten (Dreiecke) und die dazugehdrigen Proben nach der

Feinsiebung (farbige Kreise) im Vergleich.

Je kleiner die Siebmaschenweite bei der Feinsiebung ist, desto mehr gréRere
Kunststoffpartikel werden ausgesiebt und landen somit nicht im Fertigkompost. Dies betrifft
ebenfalls die Organik, welche in der Feinsiebung ausgeschleust wird. Auch die Effekte der
Siebung von Rohkomposten zu Fertigkomposten sind ersichtlich, da hier eine deutliche
Reduktion von Kunststoffpartikeln stattfindet. Anlage 3.2, wies unter den kombinierten Anlagen
zwar die geringste Anzahl an Kunststoffpartikeln, dagegen im Durchschnitt die gré3ten Partikel
auf, dicht gefolgt von Anlage 1.5, welche ebenfalls einen Feinsiebschritt mit nur 20 mm

Maschenweite ausfiihrt.

Die Belastung der Komposte mit Kunststofffragmenten > 1mm ist angesichts der im Projekt
ermittelten vorhandenen Hintergrundbelastung langwirtschaftlich genutzter Boden (siehe
Themenbereich: Bodenqualitat 4.1.3.1: Hintergrundbelastung des landwirtschaftlich genutzten
Bodens mit MKS ) sowie der mit Regen bzw. Schnee eingetragenen Mengen angesichts der
positiven Effekte wie z. B. Verzicht auf Kunstdinger, Humusaufbau, Torfersatz,
Bodenverbesserer, Kreislaufwirtschaft vernachlassigbar. Erste Untersuchungen aus dem
Bayreuther SFB 1357 ,Mikroplastik” deuten darauf hin, dass die toxische Wirkung von

Kunststoffen > 1 mm auf Bodenfauna und Saugerzellen relativ gering sind.
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Aufgrund der vergleichsweisen erhdéhten Anzahl an Kunststoffpartikeln < 1 mm im Flissig-
dinger sollten weitergehend die Ursachen flr diese erhdhten Konzentrationen untersucht
sowie Technologieoptimierungen und Anpassungen bei der Prozessflihrung geprift werden.
In den flissigen Garresten wurden, neben den hohen Anteilen von BAWSs, vor allem Partikel
der Materialklassen PE, PP und PS gefunden, welche in friilheren Studien als toxisch oder
umweltschadigend klassifiziert wurden (Huffer et al., 2019; Kim et al., 2020; Zhu et al., 2019).
Auch wurden groflere Mengen an PET-Fragmenten nachgewiesen, obwohl PET bei den
Fragmenten > 1 mm keine Rolle spielte. Dies lasst darauf schlieBen, dass PET zumindest in
den kombinierten Anlagen dazu tendiert, zu MKS zu zerfallen, was insofern umweltrelevant
ist, da gezeigt wurde, dass PET toxische Wirkung auf Nematoden haben kann (Kim et al.,
2020).

3.2 Abbauversuche Technikumsanlage (Boxenfermentation,

Kompostierung, Scale down) (BPT, ICT)

3.2.1 Motivation und Ziele

Relevante Daten zum Abbauverhalten von Kunststoffen in technischen Anlagen der
Abfallwirtschaft lassen sich vor allem in den Anlagen selbst gewinnen. Allerdings stehen
solche Anlagen naturgemal nicht flr sondierende Experimente zur Verfigung. Der Prozess
orientiert sich zudem an den jeweiligen technischen Randbedingungen und Zielfunktionen; so
wird die Dauer der Kompostierung beispielsweise durch den angestrebten Rottegrad oder den
Temperaturverlauf bestimmt. Ein Reproduzieren von Experimenten oder das systematische
Variieren von Prozessparametern zur Uberpriifung von Arbeitshypothesen ist in den Anlagen
selbst daher nicht mdglich. Auch das Einbringen von Prufmaterialien, wie sie fur die
Untersuchungen in MiKoBo von Projektpartnern hergestellt wurden, ist in solchen Anlagen
kaum denkbar. Auf der anderen Seite stehen reine Laboruntersuchungen oft mit definierten
Substraten, die zwar dem Erkenntnisgewinn in Sachen Kompostierung und Vergarung
bestimmter Substrate dienen (siehe hierzu Kapitel 3.3), die aber relativ weit von den

tatsachlichen Vorgangen in den Anlagen entfernt sind.

Bei den hier beschriebenen Technikumsversuchen wurden hingegen die technischen Anlagen
einem Scale down unterzogen und so die Vorgange aus den technischen Anlagen der
Abfallwirtschaft gezielt auf einen handhabbaren Mal3stab abgebildet. Der Vorteil ist, dass
dabei die Prozessparameter eingestellt und die biologischen Abbauprozesse an den

eingesetzten Kunststoffen besser verfolgt und Uberwacht werden kdnnen. Neben der
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Entstehung von MKS sollte auch die involvierte Mikrobiologie analysiert werden
(Populationsanalyse, Differentialanalyse Biofilm/Kernbereich sowie zu den technischen

Prozessen).

3.2.2 Methodik

Der Fokus der Untersuchungen von MiKoBo lag auf den technischen Anlagen der
Abfallwirtschaft, d. h. den reinen Kompostieranlagen sowie den kombinierten Vergarungs- und
Kompostierungsanlagen. Die Untersuchungen an den technischen Anlagen ergaben, dass
unter den derzeitigen Prozessvarianten zur Vergdrung in den kombinierten Anlagen, die
Boxenvergarung vor allem durch die biologischen Abbauvorgdnge dominiert wird, wahrend in
den ebenfalls gebrauchlichen durchmischenden Pfropfenstromfermentern auch mechanische
Effekte den Kunststoffabbau beeinflussen. Fir den Scale down der Vergarungsstufe wurde
daher der Ansatz einer sogenannte Boxenvergarung (60 L Volumen; statisches System, siehe
Abbildung 17) verwendet, um den Einfluss mikrobieller Prozesse besser Uberwachen zu
kénnen und mechanische Einflisse weitestgehend zu vermeiden. Die Biogas-
zusammensetzung wurde mittels Gaschromatographie (GC) ermittelt, das Gasvolumen Uber
ein Steigrohr und der pH-Wert sowie die Temperatur mittels Sonde Uberwacht. Bei den
Versuchen befand sich der Gasanteil von Methan wahrend der Produktionsphase bei Uber
50 %, der von CO; bei ca. 40 %, der N2 Gehalt bei 10 %. Letzterer wurde verwendet, um den

Fermenter sauerstofffrei zu halten.

Im Bereich der Kompostierung folgte der skalierte Ansatz der DIN EN ISO 14045. Diese ist ein
entscheidender Bestandteil der EN 13432, welche im Rahmen von Zertifizierungsverfahren
zur Desintegrationsprifung herangezogen werden kann. Ausgehend von einem beim
Projektpartner ICT entwickelten Kompostierungsverfahren wurde ein Kompostierungsprozess
in Bayreuth etabliert, welcher es ermoglichte, nach der DIN EN ISO 14045 zu kompostieren.
Hierzu wurden 200L Stahlsickenfasser so umgebaut, dass ein ausreichender
Sauerstoffeintrag moglich war und bei der Kompostierung kein Stauwasser entstehen konnte
(Abbildung 17). Eine Isolierung und die Moglichkeit zu Temperaturfuhrung erfolgte durch
Heizmatten. Uberwacht wurden bei der Kompostierung die Temperatur, der Feuchtigkeits- und
der Sauerstoffgehalt. So konnten die nach der Norm geforderten Bedingungen bei jeder
Kompostierung erflllt werden. Folgende Parameter wurden insbesondere dokumentiert:
Temperatur eine Woche bei Uber 60 °C, Temperatur in den darauffolgenden vier Wochen bei
Uber 40 °C, pH-Wert nicht unter 5 gegen Ende auf Uber 7 ansteigend. Konkret wurden bei der
Kompostierung in den ersten 1 — 2 Wochen stets eine Temperatur von Gber 70 °C sowie einen
pH-Wert von ca. 8 erreicht. Der Sauerstoffanteil sank nie unter 14 %. Einmal in der Woche

wurde der Kompost umgesetzt.
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Kompostiert wurde gemaly den Vorgaben von DIN CERTCO, welche im Gegensatz zur
aktuellen EN 13432 vorgibt, dass die Desintegrationsprifung tiber 6 Wochen gehen soll und
dabei das gesamte zu priifende Material im Falle einer ,Kompostierbarkeit* in Teile <1 mm zu
zerfallen hat. In zwei Kompostierungsvorgangen, welche tber jeweils 6 Wochen andauerten,
wurden die flr das Projekt bereitgestellten Folien aus HDPE, LDPE, PBAT, PLA und
PLA/PBAT (Folienstarke jeweils 20 — 23 ym) eingesetzt. Pro Polymertyp und Ansatz wurden

10 Folien mit je einer GréfRe von 10 x 10 cm hinzugesetzt.

Nach 3 Wochen wurde der Kompost komplett aus den Fassern geleert und je Polymertyp 5
Folien mittels DNA-freien Pinzetten entnommen: 3 Folien dienten der DNA- und Biofilm-
Untersuchung, 2 Folien der physikochemischen Untersuchungen. Nach der Entnahme der
Folien wurde der Kompost sofort wieder in die Kompostierungsfasser zurtickgefihrt, um eine
Unterbrechung des Kompostierungsprozesses zu vermeiden. Nach 6 Wochen wurde der
Kompost auf 5 mm und 1 mm abgesiebt. Das Vorhandensein von Biofilmen auf den Kunststoff-

folien wurde mittels Rasterelektronenmikroskopie (REM) und DNA-Extraktion dokumentiert.

Im Falle der Vergarung wurden neben den Folien (HDPE, LDPE, PBAT-, PLA- und PBAT/PLA-
Folien, Folienstarke 20 — 23 um, Foliengréf3e 10 x 10 cm, jeweils 10 Stiick) auch MKS (gleiche
Polymertypen) eingesetzt. Die MKS wurden nach der Fermentation an das IBS fur die
Bodenuntersuchungen weitergegeben (siehe Kapitel 4.3: Laborversuch zur Abbaubarkeit und
Auswirkung fermentierter MKS im Boden (IBS, BPT)).

SchlieBlich wurden noch Boxenfermentationen mit anschlieRender Kompostierung
durchgefiihrt. Untersucht wurden wiederum die finf Materialien (HDPE, LDPE, PBAT, PLA

und PBAT/PLA), welche innerhalb des Projektes verwendet wurden.

Abbildung 17: Links Boxenfermenter (60 L); rechts Kompostierer (200 L).
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3.2.3 Ergebnisse

3.2.3.1 Kompostierung

In Abbildung 18 und Abbildung 19 zeigt die REM-Aufnahmen der kompostierten Folien.
Wahrend sich auf HDPE, dem LDPE, dem PBAT und dem PBAT/PLA-Blend bereits nach 3
Wochen ein ausgepragter Biofilm etabliert hat, ist dies bei den PLA-Folien nicht der Fall. Nach
6 Wochen ist auf den PLA-Folien (dann) ebenfalls eine deutlich ausgepragtere Besiedlung zu
erkennen. Bereits nach 3 Wochen waren zudem von den PBAT/PLA- und PBAT-Folien
teilweise Fragmente zu entdecken. Nach 6 Wochen hatten sich diese Materialien vollstandig

in Fragmente < 1 mm zersetzt, wahrend dies bei den PLA-Folien nur teilweise der Fall war.

Abbildung 18: Biofilm auf den Priiffolien nach 3 Wochen; a: HDPE, b: LDPE, c: PBAT, d: PBAT/PLA-Blend; e: PLA.

Anmerkung: Lange des gelben Balkens entspricht 30 ym.
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Abbildung 19: Biofilm auf den Priiffolien nach 6 Wochen; a: HDPE, b: LDPE, c: PBAT, d: PLA.

Anmerkung: Lange des gelben Balkens entspricht 30 um.

3.2.3.2 Boxenfermentation mit anschlieBender Kompostierung

Der Versuch der reinen Vergarung wurde mit den 5 Standardmaterialien (HDPE, LDPE, PLA,
PBAT und dem PBAT/PLA-Blend) durchgefiihrt. Die Folien hatten eine GréRe von je
10 x 10 cm. Hierbei sollten die Materialien nach der Vergarung untersucht werden, um diese

anschlieliend zu kompostieren.

Die Untersuchungen in der Kombination aus Boxenvergarung und Kompostierung sollten
ebenfalls dazu dienen, die Prozesse in den technischen Anlagen nachzubilden und
insbesondere auch Informationen zum Beitrag der biologischen Umsetzungen zum
Kunststoffabbau erbringen. Untersucht wurden wiederum die funf Standardmaterialien, welche
innerhalb des Projektes verwendet werden. Die Charakterisierung der funf

Standardmaterialien konnte wahrend der Projektlaufzeit nicht durchgefuhrt werden.

3.2.4 Diskussion

Das Fragmentierungsverhalten bei den PLA-Folien war ungewdhnlich und wurde vor allem bei
den speziell fir das MiKoBo-Projekt hergestellten Folien beobachtet. Die HDPE- und LDPE-

Folien wurden am Ende der Kompostierung intakt wiedergefunden.
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Es ist somit festzuhalten, dass mit Ausnahme der PLA-Folien alle im Projekt betrachteten
Folien aus BAW in der Kompostierung im Technikumsmalstab vollstandig in Fragmente
<1 mm fragmentiert sind. Damit lasst sich die Tatsache, dass in den technischen
Bioabfallkompostieranlagen keine BAW-Fragmente nachgewiesen werden konnten, auch

dadurch erklaren, dass diese Materialien wahrend der Kompostierung fragmentieren.

3.3 Laborversuche (anaerobe Vergarung, Kompostierung)
(ISWA)

3.3.1 Motivation und Ziele

Bei den biologischen Behandlungsverfahren kdnnen Kunststoffe durch den biologischen
Prozess in Verbindung mit der mechanischen Beanspruchung fragmentiert werden. Hierzu
liegen bis dato keine systematischen Untersuchungen vor, die das Verhalten von definierten
biologisch abbaubaren und nicht biologisch abbaubaren Kunststoffen in technischen

biologischen Prozessen der Abfallwirtschaft betrachten.

Gegenlber den Untersuchungen von Grundmann (2016) und Kranert et al. (2016), die den
Abbau bzw. das Abbauverhalten von biologisch abbaubaren Kunststoffen unter anaeroben
Bedingungen im Wesentlichen auf der Ebene der Makrokunststoffe untersucht haben,
fokussiert das Arbeitspaket im Wesentlichen die Fragmentierung biologisch abbaubarer und

nicht abbaubarer Kunststoffe im Zusammenhang mit der Bildung von MKS.

Ziel des Arbeitspaketes ist es, das Verhalten ausgewahlter Kunststoffe unter definierten
Laborbedingungen in aeroben (Kompostierung) und anaeroben (Vergarung) Prozessen bei
der Bioabfallbehandlung unter dem Aspekt der Bildung von MKS zu untersuchen. Neben dem
biologischen Prozess selbst (aerob, anaerob) ist zu erwarten, dass auch die
Prozesstemperatur, die mechanische Beanspruchung (statische, semi-dynamische bzw.

dynamische Verfahren) und auch die Verweilzeit die Fragmentierung beeinflussen.

3.3.2 Methodik

Bei den Kompostierungs- und Vergarungsversuche wurden die Prozessbedingungen wahrend
der technischen biologischen Behandlung von Bioabfallen im Labormalstab unter
kontrollierten Bedingungen simuliert. Dabei wurde untersucht, welchen Einfluss die
Prozessfiihrung auf die Fragmentierung von Kunststoffen und damit auf die Bildung von MKS-
Partikeln hat. Dazu wurden in aeroben und anaeroben Versuchen im Labormalistab die
fremdstofffreien Bioabfalle mit Referenzkunstoffen versehen und unter kontrollierten,

praxisnahen Bedingungen mit unterschiedlichen Aufenthaltszeiten kompostiert bzw. anaerob
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behandelt. Die Versuche haben in drei Versuchsreihen stattgefunden. Versuchsreihe 1 hatte
das Ziel, im Rahmen von Vorversuchen die aeroben und anaeroben Laboranlagen an die
Anforderungen zur Klarung der spezifischen Fragestellungen anzupassen, die
Modellsubstrate zu definieren und ihre Eignung flir die Versuche zu untersuchen. Die
Versuchsreihen 2 und 3 beinhalteten die Untersuchungen unter definierten Randbedingungen
zur Klarung von Fragestellungen zur Bildung von MKS aus in die Laboranlagen eingebrachten

Kunststofffolien.

Es wurden zusatzliche Untersuchungen durchgefiihrt, um ein grundlegendes Verstandnis fir
den biologischen Einfluss auf die Kunststofffolien zu erhalten. Dazu gehoérte die Untersuchung
der Hydrophobie der Kunststofffolien und mikroskopische Aufnahmen von kompostierten
Kunststoffen. Die Methodik der Probenahme und der Korngré3enuntersuchung wird in Kapitel
3.3.2.5: KorngréRenverteilung bei den Vergarungs- und Kompostierungsversuchen

dargestellt.

Die Kunststoffproben wurden mit definierten Rezepturen (LDPE, PLA, PLA/PBAT, PBAT/PLA)
fur die Labor- und Feldversuche durch das IKT hergestellt. Dies erméglichte es, in den aeroben
und anaeroben Versuchen sowie auf den Versuchsflachen, das Verhalten der definierten
zugegebenen Kunststoffe vergleichend zu untersuchen. Dies ist besonders im Hinblick auf die
Ermittlung der Wiederfindungsraten, des Verhaltens im Prozess und der Korrelation von
Effekten gegenlber der Auswahl handelsiblicher (mit nicht bekannten bzw. aus nicht

definierten Inhaltsstoffen bestehenden) Folien vorteilhaft.

3.3.2.1 Biologische Prozesse

In Versuchsreihe 1 fanden verschiedene Vorversuche (Kompostierungsversuche, anaerobe
Vergarungsversuche) zur Eruierung der Prozessdaten, des Handlings sowie der
Machbarkeit/Wiederfindungsrate statt. Hierauf basierend wurden die Versuchsreihen 2 und 3
angelegt. Die Versuchsanordnungen fir die biologischen Prozesse sind in Abbildung 20
dargestellt. Im vorliegenden Bericht sind die Ergebnisse der zweiten und dritten Versuchsreihe
aufgezeigt und diskutiert. Die verschiedenen Versuchsbedingungen und eingesetzten

Substrate sind in Tabelle 11 fir die Versuchsreihen 2 und 3 zusammengestellt.
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Abbildung 20: Versuchsanordnung der biologischen Prozesse.

Tabelle 11: Liste der Vergadrungs- und Kompostierungsversuche einschlieBlich der Betriebsbedingungen.

. Tempe- Mech-
Reihe
Nr Versuch Typ Substrat ratur anische
°C Belastung
mesophil anaerob (MAD) synthetischer Bioabfall
Speisereste 37 nein
2 mesophil anaerob (MAD) synthetischer Bioabfall
3 Speisereste 37 ja
2 thermophil anaerob (TAD) synthetischer Bioabfall
3 Speisereste 55 nein
2 thermophil anaerob (TAD) synthetischer Bioabfall
3 Speisereste 55 ja
2 Kompostierung (aerob)
3 Kompostierung (aerob) mit synthetischer Bioabfall 20-55 ja
Zwangsbellftung
2 Kompostierung (aerob)
3 Kompostierung (aerob) mit synthetischer Bioabfall 20-55 teilweise

Zwangsbellftung
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Die Kompostierungsversuche wurden tber einen Zeitraum von 12 Wochen durchgefihrt. Vier
Edelstahltrommeln mit einem Fassungsvermdgen von je 300 Litern wurden mit dem Rottegut

beladen.

In Versuchsreihe 2 wurde synthetischer Abfall eingesetzt. Diese synthetische Abfallmischung
(Vorgabe aus Normen/OECD-Richtlinien) bestand aus Lebensmittelabfallen (62 %),
Gartenabfallen (25 %) und einem geringen Anteil an mineralischen Bestandteilen (13 %).
Diese Zusammenstellung ermoglichte, die Kontamination mit Kunststoffen, welche nicht
Gegenstand der Untersuchung waren, auszuschlieen. Zwei Komposttrommeln wurden unter
statischen Bedingungen, die beiden anderen Komposttrommeln unter semi-dynamischen
Bedingungen betrieben. Dies ermoglicht es, den Einfluss der mechanischen Beanspruchung
auf die Kunststoffe wahrend des Kompostiervorgangs zu untersuchen. In Versuchsreihe 2
wurden zum Erhalt eines ausreichenden Luftporenvolumens und der Strukturstabilitat des

Rottegutes innerhalb der ersten 6 Wochen trockene Gartenabfalle zugemischt.

Fir die Versuchsreihe 3 wurden an den Komposttrommeln geringfugige Modifikation
vorgenommen. Die Trommeln wurden dabei mit einer Direktbeluftung versehen, um die
Kompostierungsanlagen zu simulieren, die mit Zwangsbeliftung betrieben werden. Fir die
Versuche wurden Kunststofffolien aus LDPE, PLA, PLA/PBAT und PBAT/PLA verwendet, die
auf die Grolde von 16 x 3 cm (48 cm?) zugeschnitten waren. Die verwendeten Materialien bzw.
Materialmischungen der Kunststoffe reprasentieren jedoch nicht die aktuell kommerziell
erhaltlichen Sammelbeutel. Die Kunststoffe wurden in gleichen Teilen (flachenbezogen) in

einer Konzentration von 0,1-Massen-% (bezogen auf FM) dem Substrat zugesetzt.

Die anaeroben Vergarungsversuche wurden ebenfalls Uber einen Zeitraum von 12 Wochen
durchgefiihrt. Es wurden 10-L- Glasgefale verwendet, die temperiert waren (mesophil,

thermophil) und fir die dynamischen Ansatze mit einem Riihrwerk versehen waren.

In Versuchsreihe 2 wurde der gleiche synthetische Bioabfall wie bei den Kompostierungs-
versuchen als Substrat verwendet. Als Animpfmaterial zum Ansetzen des Garprozesses
wurden flissige Garreste aus einer Biovergarungsanlage der Universitat Hohenheim
verwendet. Diese Anlage wird mit Gille und landwirtschaftlichen Abféllen betrieben. Eine
Kontamination mit Kunststoffen kann daher als gering bewertet werden. Die fur die Versuche
verwendeten Kunststofffolien waren LDPE, PLA, PLA/PBAT und PBAT/PLA, welche in GréRRen
von 3 x 1,5 cm (4,5 cm?) geschnitten wurden. Dem Substrat wurden die Kunststoffe in einer
Konzentration von 0,1-Massen-% (bezogen auf FM) in gleichen Teilen (flachenbezogen)

zugemischt.

84



Bei den Anaerobversuchen wurden in Versuchsreihe 3 Speisereste als Substrat eingesetzt.
Hierdurch sollte der Einfluss der unterschiedlichen Substrate auf das Fragmentierungs-

verhalten der Kunststoffe untersucht werden.

Wahrend der biologischen Prozesse wurden prozessrelevante Parameter aufgezeichnet, um
den Ablauf der Experimente kontrollieren zu konnen. In den Kompostierungsversuchen
wurden der Wassergehalt (WG), entsprechend der Trockenmassegehalt (TM), der Gluhverlust
(GV), der organische C-Gehalt, der pH-Wert und die CO.-Konzentration im Gasraum
wochentlich anhand von Proben ermittelt und am Ende der Rottezustand, der ein
Qualitatskriterium fir den Kompost darstellt, durch den Rottegrad bestimmt. Im Falle der
anaeroben Vergarung wurden diese Parameter zu Beginn und am Ende des Experiments
bestimmt (auRer Rottegrad), einschliellich der Zusammensetzung des produzierten Biogases.
Die freigesetzte Biogasmenge wurde volumenbezogen kontinuierlich erfasst. Die
Kontrollparameter wurden gemalf des Methodenbuchs zur Analyse organischer Dungemittel,
Bodenverbesserungsmittel und Substrate analysiert (Bundesgltegemeinschaft Kompost e.V.,

2006 mit Erganzungen).

Die Reaktoren, die Kunststofffolien enthielten, wurden fir statistische Validierungen in
doppelter Ausflhrung betrieben. Nach drei Wochen - dies entspricht in etwa der
Aufenthaltszeit in Anaerobanlagen und der Kompostierungsdauer bei der Herstellung von
Frischkompost — erfolgte die erste Probenahme. Dazu wurden zwei der neun thermophilen
bzw. zwei der neun mesophilen Gargefalte abgeschaltet und beprobt. Ein Teil der Probe
diente dabei der Untersuchung des GréRenspektrums, mit dem anderen Teil der Probe wurden
die Parameter WG/TM, GV und pH-Wert ermittelt.

Aus den statischen und dynamischen Kompostierungsreaktoren wurde jeweils eine Probe aus
dem Doppelansatz enthommen. Die entnommenen Proben wurden ebenfalls auf die
Substrateigenschaften (WG/TM, GV, Rottegrad etc.) und das Groflenspektrum der wieder-

gefundenen Kunststoffe untersucht.

Dieser Vorgang wurde nach 6 und 12 Wochen (groRRtechnische Rottedauer zur Herstellung
von Fertigkompost) analog durchgefihrt. Die gewonnenen Ergebnisse wurden ausgewertet
und die Prozessparameter zu deren Einordnung mit Anlagen im Entsorgungsmalstab

verglichen.

3.3.2.2 KorngroBenverteilung bei den Vergarungs- und Kompostierungs-

versuchen

Bei den Kompostierungsversuchen wurde aus jeder Komposttrommel eine Mischprobe
entnommen. Dazu wurden die Trommeln zunachst rotiert und die Probe mit einer Schaufel an
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zufallig ausgewahlten Stellen entnommen, so dass verschiedene Bereiche der Trommel
berlcksichtigt werden konnten. Von dieser Mischung wurden zwei Proben von je einem Liter

entnommen, um den Kompost danach zweifach zu sieben.

Die Proben wurden gesiebt, um Kunststofffolien in den Gréen von 5 mm, 2 mm, 1 mm und
500 ym zu separieren. Die auf jedem Sieb verbliebenen Kunststoffe wurden je nach
Kunststoffsorte getrennt, gezahlt und notiert. Die auf dem Sieb mit der Maschenweite von
5 mm gefundenen Folienstiicke wurden entnommen, um die makro- und mikroskopischen
Aspekte, die Hydrophobie und die mogliche Biofilmbildung zu analysieren. Auch die
Kompostproben wurden zunachst mit dem urspriinglichen WG gesiebt. Aufgrund der Feuchte
der Probe wurde nach dieser ersten Siebung der restliche Teil der Probe gesammelt und Uber
Nacht bei 50 °C getrocknet. Anschliefend wurde die Probe bei Raumtemperatur weiter

getrocknet und ein zweiter Siebdurchgang durchgefuhrt (Mendez et al., 2021).

Bei den Anaerobversuchen wurde der Garrest direkt nach der Entnahme einer Probe ohne
Vorbehandlung zwei Minuten lang gesiebt (Siebmaschenweite 5 mm). Danach wurde eine
Nasssiebung fir etwa zwei weitere Minuten durchgefiihrt oder so lange bis das abflielende

Wasser klargeworden war.

Die Biofilmuntersuchung wurde am IBBS durchgeflihrt und die Proben, die kleiner als 500um
waren, wurden zur weiteren Analyse an das TOK | (bergeben. Die Ergebnisse aus den

Untersuchungen, angegeben als Partikelzahlen, sind auf 1 L FM bezogen.

3.3.3 Ergebnisse

3.3.3.1 Kompostierung (semi-dynamisch und statisch)

Tabelle 13 fassen die ermittelten Kontrollparameter fur die semi-dynamischen und statischen
Kompostierungsversuche zusammen und zeigen die Eigenschaften des verwendeten
Ausgangsmaterials und des entstandenen Komposts, welcher nach 3, 6 und 12 Wochen
beprobt wurde, auf. Wie in der Methodik erwahnt, wurde der Versuch in doppelter Ausflihrung
durchgefihrt. Da die Standardabweichung zwischen den beiden Parallelansatzen jeweils
weniger als finf Prozent betrug, werden die Ergebnisse als arithmetisches Mittel angegeben.
Die Rottefihrung im durchgefuhrten MafRstab unter Berlcksichtigung der hierbei realisierten
WG und Temperaturprofile erlaubt nur eine eingeschrankte Ubertragbarkeit auf

groRtechnische Kompostierungsanlagen.
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Am Beispiel der Versuchsreihe 2 mit semi-dynamischer Kompostierung ist der Rotteverlauf
aufgezeigt. Der WG betrug zu Beginn des Prozesses 69 %. In der zweiten Woche wurden funf
Kilogramm  trockene, braune  Gartenabfalle  zugegeben, die eine hohe
Wasseraufnahmekapazitat, eine hohe Strukturstabilitdt und einen niedrigen WG aufweisen.
Einige Tage nach der Zugabe verringerte sich der WG daher auf 67 %. In diesem nun besser
strukturierten Rottegut wurden glinstigere Bedingungen flir den Substratabbau geschaffen.
Dies fiihrte dazu, dass der Selbsterhitzungsprozess intensiviert wurde. Am ersten Tag des
Versuches stieg die Temperatur rapide von 24 °C auf tGber 40 °C an (Abbildung 21 und
Abbildung 22). Dieser Anstieg deutet auf eine intensivierte mikrobielle Aktivitat hin, die auf die
leichter abbaubaren Stoffe wie Kuichenabfalle zurickzufuhren ist. Die Temperaturen stiegen
mit Schwankungen in den thermophilen Temperaturbereich weiter an. In Woche 3
stabilisierten sich die Temperaturen in Reaktor 1 Uber 12 Tage im thermophilen Bereich. Die
Maximaltemperatur lag bei 58 °C. Reaktor 2 lag in diesem Zeitraum Uber 8 Tage im
thermophilen Bereich bei einer Maximaltemperatur von 54 °C. Wahrend dieser Phase wurde
der niedrigste WG erreicht, was auf eine hohe Verdampfungsrate schlieen lasst. Es wurde
beobachtet, dass das Wasser als Tropfen auf den Deckeln und Wanden der
Reaktoroberflache kondensierte. Diese fihrte dazu, dass es in diesem Zeitraum zu keiner
kontinuierlichen Wasserreduktion kam. Daher wurden die Deckel der Reaktoren

abgenommen, um die Reduzierung des WG zu férdern.

Tabelle 12: Kontrollparameter fiir die semi-dynamischen Kompostierungsversuche (Versuchsreihen 2 & 3).

Versuchsreihe 2 Versuchsreihe 3
Woche Woche
Parameter Input 3 6 12 Input 3 6 12
Reaktor 1 44 7.5 7.8 7.6 5.2 74 6.9 6.8
pH[-] Reaktor2 4.0 7.5 7.9 7.5 5.7 6.9 7.2 6.6
Mittelwert 4.2 7.5 7.8 7.6 5.5 7.1 7 6.7
Reaktor 1 74 67 70 67 69 69 63 69
WG [%] Reaktor 2 64 67 70 67 66 72 65 48
Mittelwert 69 67 70 67 68 71 64 59
Reaktor 1 80 81 81 75 84 78 76 76
oTM
(%] Reaktor 2 80 81 77 73 88 85 85 69
Mittelwert 80 81 79 74 86 82 81 73
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Tabelle 13: Kontrollparameter fiir die statischen Kompostierungsversuche (Versuchsreihen 2 & 3).

Versuchsreihe 2 Versuchsreihe 3
Woche Woche
Parameter Input 3 6 12 Input 3 6 12
Reaktor 1 4.1 7.4 7.4 7.5 5.2 7.4 6.8 6.6
pH[-] Reaktor 2 4.1 6.8 7 7 5.8 6.9 7.2 6.6
Mittelwert 4.1 7.1 7.2 7.2 5.5 7.1 7 6.6
Reaktor 1 79 75 75 69 71 70 64 52
WG [%] Reaktor 2 76 71 73 68 72 73 67 52
Mittelwert 77 73 74 68 71 71 65 52
Reaktor 1 87 82 79 82 91 81 80 78
oTM
%] Reaktor 2 91 81 77 82 89 80 76 75
Mittelwert 89 81 78 82 90 80 78 76

Temperatur [*C]

20

-

Zeit [Tage]

Reaktor 1

Reaktor 2

Abbildung 21: Temperaturkurve fiir die semi-dynamische Kompostierung in Versuchsreihe 2.

Anmerkung: Die roten Linien zeigen die drei Zugaben von Gartenabfallen.
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Abbildung 22: Temperaturkurve fiir die semi-dynamische Kompostierung in Versuchsreihe 3.

Diese Schwankungen der Temperatur hangen mit dem Drehen der Reaktoren zusammen. Die
Fahigkeit des Systems, die erzeugte Warme aufrechtzuerhalten, hangt besonders von den
Warmeverlusten des Systems und der Warmekapazitat des Rottegutes ab (USDA, 2010). Die

Warmekapazitat wird hauptsachlich durch den WG beeinflusst.

Die Temperatur wahrend des Prozesses hat einen direkten Einfluss auf den Abbau der
organischen Trockenmasse (0TM), welche unter Zugrundelegung der Anfangs- und Endwerte
des Rotteprozesses als Indikator fiir den biologischen Abbau verwendet werden kann. Der
Abbau an oTM betrug 42 % bzw. 44 % bei Versuchsreihe 2 (unter Einbeziehung des
zugeflhrten Strukturmaterials) und 56 % bzw. 65 % bei Versuchsreihe 3. Nach der zwolf-
wdchigen Kompostierung von Bioabféllen kann eine Abbaurate von etwa 40 bis 70 % erwartet
werden (Kranert, 2017). Damit liegen die Werte bei Versuchsreihe 2 im eher unteren Bereich,

in Versuchsreihe 3 im mittleren bis oberen Bereich.

In den ersten Tagen wird der saure pH-Wert in der Regel durch die Bildung von fliichtigen
Fettsduren verursacht, die durch anaerobe Mikromilieus infolge der Sammlung und Lagerung
von Bioabféllen entstehen (Kranert, 2017; W.F. Brinton, 2006). Die anschliefiende mikrobielle
Aktivitat im Prozess und die Bildung von Ammoniak aufgrund des Abbaus von Proteinen
fuhrten zu einem leichten Anstieg des pH-Werts Uber den neutralen Bereich hinaus. Am Ende
des Prozesses kdnnte eine pH-Senkung durch die Umwandlung von Ammoniak in Nitrat durch
nitrifizierende Bakterien erfolgt sein (Beck-Friis et al., 2003). Insgesamt geht der pH-Wert
wahrend der Kompostierung in Richtung des Neutralwerts bzw. in den leicht alkalischen

Bereich, was bedeutet, dass die Bedingungen im Reaktor fur die mikrobielle Aktivitat gunstig
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waren. Die CO»-Entstehung ist ein Indikator fiir die mikrobielle Aktivitdt und den Abbau von
organischem Material. Insgesamt war die CO2-Konzentration in der Anfangsphase héher, da
ein intensiver Abbau der organischen Substanz stattfand. Die héchste CO»-Konzentration
betrug etwa 12 Volumen-% und wurde in den ersten Wochen erreicht, gefolgt von einem
allmahlichen Ruckgang auf etwa 2 Volumen-%, was auf die abnehmende Geschwindigkeit des
biologischen Abbaus zurlickzuflihren ist. Es konnte in allen Versuchen ein Rottegrad V nach
12 Wochen erzielt werden (Fertigkompost). In Erganzung zur Bestimmung des Rottegrades
wurde eine organoleptische Analyse des Komposts (Geruch und Farbe) als Indikator fir die
Stabilitat und den Reifegrad des Komposts durchgefiihrt. Zwischen Woche 3 und Woche 12
wurde der Kompost allmahlich dunkler und nahm schlielich eine dunkelbraune Farbe an, was
auf die Bildung von Huminstoffen zurGckzufuhren ist. Abbildung 23 zeigt die visuelle

Veranderung des Rottegutes nach verschiedenen Rottezeiten.

+ E—

Woche 0 Woche 3

|

Woche 6 Woche 12

Abbildung 23: Sichtbare Veranderungen wahrend der Kompostierung auf der Grundlage der Verweilzeit.

3.3.3.2 Vergarung

Die Kontrollparameter aus den Versuchen zur anaeroben Vergarung waren einander relativ
ahnlich und erlauben daher belastbare Aussagen. Wenn auch die im Rahmen dieser Studie

eingesetzten Vergarungsreaktoren auf der VDI 4630 basierten, waren die Reaktoren gro3er
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und die Substratbelastung war etwas héher. Dies geschah mit dem Ziel, die Vorgange in den

grofdtechnischen Behandlungsanlagen zu simulieren und die Wirkung der Material-

beanspruchung durch Scherkrafte zwischen Substrat und Kunststofffolien zu beobachten. Die

Parameter, welche die anaeroben Vergarungsprozesse beeinflussen und charakterisieren,

sind in Tabelle 14 bis Tabelle 17 aufgeflihrt. Bei den als ,gestort* bezeichneten Reaktoren sind

Defekte (fehlende Dichtigkeiten) aufgetreten, die eine Auswertung nicht ermdéglichten.

Tabelle 14: Kontrollparameter fiir die mesophilen statischen Vergarungsversuche (Versuchsreihen 2 & 3).

Versuchsreihe 2

synthetischer Bioabfall

Versuchsreihe 3

Speisereste

Woche Woche

Parameter Input 3 6 12 Input 3 6 12
Reaktor 1 7.6 74 7.3 7.5 7.8 7.2 7.3 7.8
pH[-] Reaktor2 7.6 74 7.3 7.5 7.9 6.9 7.5 7.8
Mittelwert 7.6 7.4 7.3 7.5 7.8 7 7.4 7.8
Reaktor 1 94 96 96 96 96 96 96 97
WG [%] Reaktor 2 94 96 96 96 96 96 96 97
Mittelwert 94 96 96 96 96 96 96 97
Reaktor 1 83 73 75 70 77 79 78 75

oTM
(%] Reaktor 2 83 73 74 71 77 79 79 76
Mittelwert 83 73 74 70 77 79 78 75
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Tabelle 15: Kontrollparameter fiir die mesophilen dynamischen Vergarungsversuche (Versuchsreihen 2 & 3).

Versuchsreihe 2

synthetischer Bioabfall

Versuchsreihe 3

Speisereste

Woche Woche
Parameter Input 3 6 12 Input 3 6 12
Reaktor 1 8.1 7.2 7.3 7.8 8.1 7.6 7.4 7.7
pH[-] Reaktor 2 8.1 6.9 75 7.8 8.1 gestort 7.4 7.8
Mittelwert 8.1 7 7.4 7.8 8.1 7.6 7.4 7.7
Reaktor 1 95 95 96 96 96 97 97 98
WG [%] Reaktor 2 95 95 96 96 97 gestort 97 98
Mittelwert 95 95 96 96 96 97 98 98
Reaktor 1 82 77 75 76 79 71 72 65
oTM
%] Reaktor 2 83 78 75 75 72 gestort 73 64
Mittelwert 82 77 75 75 75 71 72 64
Tabelle 16: Kontrollparameter fiir die thermophilen statischen Vergérungsversuche (Versuchsreihen 2 & 3).
Versuchsreihe 2 Versuchsreihe 3
synthetischer Bioabfall Speisereste
Woche Woche
Parameter Input 3 6 12 Input 3 6 12
Reaktor 1 7.6 7.9 8 8.1 7.8 8 8.1 7.8
pH[-] Reaktor 2 7.6 8 8 8 7.8 8.1 8.1 7.8
Mittelwert 7.6 8 8 8 7.8 8 8.1 7.8
Reaktor 1 95 95 95 96 97 97 98 98
WG [%] Reaktor 2 95 95 95 96 97 97 98 98
Mittelwert 95 95 95 96 97 97 98 98
Reaktor 1 82 80 80 76 77 68 67 66
oTM
(%] Reaktor 2 83 80 80 76 79 68 66 65
Mittelwert 82 80 80 76 78 68 66 65
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Tabelle 17: Kontrollparameter fiir die thermophilen dynamischen Vergarungsversuche (Versuchsreihen 2 & 3).

Versuchsreihe 2 Versuchsreihe 3
synthetischer Bioabfall Speisereste
Woche Woche
Parameter Input 3 6 12 Input 3 6 12
Reaktor 1 7.9 7.9 8.2 7.8 7.8 8.3 gestort 8.1
pH[-] Reaktor 2 7.9 7.9 8.2 7.8 7.8 8.3 8.2 8.1
Mittelwert 7.9 7.9 8.2 7.8 7.8 8.3 8.2 8.1
Reaktor 1 95 95 95 95 97 97 gestort 97
WG [%] Reaktor 2 95 95 95 95 97 97 97 97
Mittelwert 95 95 95 95 97 97 97 97
Reaktor 1 83 77 77 79 73 68 gestort 65
oTM
” Reaktor 2 83 78 76 76 72 68 65 65
v Mittelwert 83 77 76 77 72 68 65 65

Wie aus den Tabellen ersichtlich, verhielten sich die Versuchsreihen zur anaeroben Vergarung
recht ahnlich, was einen guten Vergleich untereinander, eine wertvolle Datengewinnung und
eine gute Wiederholbarkeit ermdglicht. Durch den pH-Wert Iasst sich die Wechselwirkung der
Bakteriengruppen untereinander wahrend der Vergarung betrachten. Der pH-Wert stellt daher
einen der wichtigsten Paramater der Vergarung dar (Kranert, 2017). Ein pH-Wert zwischen 6
und 8 ist fir die Bakterien optimal, um die organischen Stoffe in Methan, CO, und Wasser

umzuwandeln; diese pH-Werte wurden im Rahmen dieses Projekts erreicht.

Durchgefiihrt wurde eine Nassvergarung, welche die haufigste Art der Vergarung in Baden-
Wirttemberg ist. Von einer Nassvergarung spricht man, wenn der WG des Prozesses bei rund
90 % liegt. Die oTM-Werte entsprachen denen, wie sie auch in der Literatur beschrieben sind
(Dong et al. (2010)). Die anfanglichen und finalen oTM-Werte beim Einsatz von Speiseresten
als Substrat waren etwas niedriger als bei der Verwendung von synthetischem Bioabfall. Dies
war zu erwarten, da Speisereste hauptsachlich aus gekochten Kohlenhydraten, Gemiise und
Fleisch bestanden. Der synthetische Bioabfall hingegen bestand aus frischem Gemise, Obst

und Gartenabfallen, was zu einem hoheren Gehalt an organischen Stoffen beitragt.

Das im Animpfmaterial enthaltene Gras wurde bei der Verwendung von Speiseresten als

Substrat besser abgebaut als bei der Verwendung von synthetischem Bioabfall. Dabei handelt
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es sich eher um eine visuelle als um eine analytische Beobachtung. Dieses Phanomen wurde
nicht erwartet, da der Abbau von organischen Stoffen bei der Vergarung von Bioabfallen héher
war (Versuchsreihe 2). Dong et al. (2010) vergor Gartenabfille mit Olen und Fetten und
erwahnte, dass Gartenabfalle als Regulator bei der Bildung von fliichtigen Fettsauren wirken.
Die oTM-Werte der Untersuchungen und der Literaturstelle liegen im gleichen Bereich.
Physikalische Eigenschaften des erhaltenen Garrestes wurden in der Literaturstelle jedoch
nicht angegeben. Dieses beim Einsatz von Speiseresten beobachtete Verhalten hatte jedoch
keinen Einfluss auf den WG und den pH-Wert der Garreste. Diese Parameter lagen im

gleichen Bereich wie die der Garreste aus synthetischem Bioabfall.

Der Abbau an oTM lag in Versuchsreihe 2 bei den mesophilen Versuchen bei 34 % bzw. 52 %,
bei den thermophilen Versuchen bei 30 % bzw. 31 %. In Versuchsreihe 3 lag der Abbau an
oTM bei den mesophilen Versuchen bei 10 % (niedriger Wert unter Zugrundelegung der
Gasbildungsrate nicht erklarbar, ggf. bedingt durch Unsicherheiten bei der Probenahme) bzw.
41 %, bei den thermophilen Reaktoren bei 28 % bzw. 48 %.

Die Biogaserzeugung ist ein wichtiger Parameter bei der anaeroben Vergarung von Bioabfall,
da sie die Menge an Biogas angibt, die pro Gramm organischer Stoffe im Substrat erzeugt
werden kann. Abbildung 24 zeigt die Biogaserzeugung, welche wahrend der mesophilen
statischen anaeroben Vergarung in den Wochen 3, 6 und 12 erzielt wurde. Da sich die Kurven
zwischen den Duplikaten annahernd gleich verhalten haben, ist der Durchschnittswert
dargestellt. Die spezifische Biogasproduktion entspricht den Literaturwerten (z. B. Jiang et al.

(2012), Anaerobversuche von Bioabfall mit landwirtschaftlichen Schlammen).
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Abbildung 24: Biogaserzeugung in der mesophilen statischen Vergarungsreihe 3 fiir die Wochen 3, 6 und 12.
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3.3.3.3 GroRenspektrum Kompostierung (semi-dynamisch und statisch)

Wie bereits in der Methodik erwahnt, wurden die Versuche in parallelen Ansatzen durchgefihrt
und die Proben in den Wochen 3, 6 und 12 zur Datenlberpriifung ebenfalls in doppelter
Ausfiihrung entnommen. Obwohl die Resultate der biologischen Untersuchungen homogen
und zwischen den Duplikaten vergleichbar waren, waren die Wiederfindungsraten der MKS
unterschiedlich. Abbildung 25 zeigt die vier in den Versuchen eingesetzten Kunststofffolien
(LDPE, PLA, PLA/PBAT und PBAT/PLA) zu Beginn und nach einer Rottezeit von 3, 6, und 12

Wochen.

LDPE PLA PLA/PBAT PBAT/PLA

Woche 12 Woche 6 Woche 3 Start

Abbildung 25: Kunststofffolien (LDPE, PLA, PLA/PBAT, PBAT/PLA) zu Beginn und nach einer Verweilzeit von 3, 6 und

12 Wochen in der semi-dynamischen Kompostierung.

Die Partikelzahlen (absolut bezogen auf 1L FM und relativ) der vier Kunststoffe der auf den
Sieben mit den Maschenweiten 5 mm, 2 mm, 1 mm und 500 ym sowie in den Fraktionen
kleiner 500 pm gefundenen MKS sind in Abbildung 26 bis Abbildung 37 flr die Wochen 3, 6
bzw. 12 dargestellt. Es ist festzuhalten, dass die Untersuchungsergebnisse der
Versuchsreihen 2 und 3 deutliche Unterschiede fir die drei Verweilzeiten (Woche 3, 6 und 12)
aufwiesen. Die Anzahl der zwischen den Wiederholungen erhaltenen Kunststoffpartikel
variierte stark; eine Darstellung der prozentualen Verteilung ermdglicht jedoch eine bessere
Visualisierung und Interpretation der Ergebnisse. Der Hauptunterschied zwischen den
Versuchsreihen 2 und 3 bestand darin, dass in der letzten Versuchsreihe eine Direktbellftung
der Reaktoren vorgenommen wurde. Dies scheint zu einer schnelleren Fragmentierung der
biologisch abbaubaren Kunststoffe beigetragen zu haben, die bereits in Woche 3 zu
beobachten ist. Im Laufe der Zeit war die Menge der gefundenen Kunststoffe in der

Versuchsreihe 3 grol3er als in der Reihe 2.
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In der 3. Woche ist ein deutlicher Unterschied zwischen der Anzahl der in den Versuchsreihen
2 und 3 gefundenen Kunststoffpartikel festzustellen. In Versuchsreihe 3 (Abbildung 26 und
Abbildung 27) wurden alle vier Kunststoffarten auf den Sieben der Maschenweite 5 mm, 2 mm,
1 mm und 500 ym gefunden. In den Fraktionen kleiner 5 bis 500 um wurden insgesamt
zwischen 41 und 68 Partikel gezahlt. LDPE wurde nur auf dem 5-mm-Sieb gefunden und wirkte
optisch identisch mit dem zuvor eingebrachten Kunststoff. PLA war bezogen auf die einzelnen
Siebschnitte mit 4 bis 28 Partikeln mit Anteilen von 79 bis zu 100 % der am starksten
fragmentierten Kunststoff in den Sieben kleiner 5 bis 500 ym der Versuchsreihe 3. Die
Mischungen PLA/PBAT und PBAT/PLA waren in geringerem Male fragmentiert als PLA. Die
biologisch abbaubaren Kunststoffe (PLA, PLA/PBAT und PBAT/PLA), die auf den 5 mm
Sieben gefunden wurden, hatten gréRtenteils ihre urspringliche GréRe behalten, wirkten
optisch ziemlich ,faltig“ und wiesen in ihrer Mitte einige Risse oder Locher auf, was die
Tatsache erklart, weshalb sie auch in kleineren Fraktionen gefunden wurden. In Versuchsreihe
2 (Abbildung 28 und Abbildung 29) wurden Kunststoffe nur im Sieb der Maschenweite von 5
mm und in der Fraktion kleiner 500 uym in geringem Umfang gefunden. Die Partikelzahl flr
Teilchen kleiner 500 pym lag bei 3 bis 28. Hierbei wurden bis zu 14 Partikel in der Fraktion von
100 bis 22 ym, ausschlieBBlich LDPE und PBAT/PLA, detektiert. Dies bedeutet, dass die
Fragmentierung zu diesem Zeitpunkt nur in sehr geringem Umfang stattgefunden hat.
Allerdings waren auch hier die beprobten Kunststoffe groRer 5 mm aufgrund der

mechanischen Belastung gefaltet und zerknittert.
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Abbildung 26: Gesamtzahl der Kunststoffpartikel gréBer 5 mm bis 500 ym und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 3 (Versuchsreihe 3).
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Abbildung 27: Prozentanteil der Kunststoffpartikel groBer 5 mm bis 500 ym und ihre Verteilung in der semi-
dynamischen Kompostierungswoche 3 (Versuchsreihe 3).
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Abbildung 28: Gesamtzahl der Kunststoffpartikel von 500 pm bis 11 ym und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 3 (Versuchsreihe 2).
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Abbildung 29: Prozentanteil der Kunststoffpartikel von 500 ym bis 11 pm und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 3 (Versuchsreihe 2).

In der 6. Woche unterschied sich die Gesamtzahl der Kunststoffe, die in einer 1-Liter-Probe

gezahlt wurden, stark zwischen Versuchsreihe 2 und Versuchsreihe 3, wobei die Versuchs-
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reihe 3 eine grofere Anzahl von Partikeln aufwies. Dies ist ein Anzeichen fiir eine groRRere
Fragmentierung in Versuchsreihe 3. Dies war auch dadurch ersichtlich, dass die Anzahl der
Kunststoffe, die auf dem 5-mm-Sieb gezahlt wurden, geringer war als die in Versuchsreihe 2.
In Versuchsreihe 3 (Abbildung 30 und Abbildung 31) wurden in der Fraktion kleiner 5 mm bis
500 um zwischen 652 bis zu 885 Partikel gezahlt. PLA hatte bezogen auf die einzelnen
Siebschnitte einen Anteil von 52 bis 82 %, gefolgt von PLA/PBAT (17 bis 41 %). Hierbei wurden
bis zu 330 PLA-Partikel in der Fraktion 1 mm bis 500 um gefunden. Wahrend das PLA/PBAT-
Blend in Versuchsreihe 2 bei allen Grofienfraktionen einen héheren Fragmentierungsanteil
aufwies, war die Fragmentierung von PLA in Versuchsreihe 3 bei den Gréen 2 bis 1 mm und
1 mm bis 500 ym nahezu gleich. Die Kunststoffe, die im 5 mm-Sieb gefunden wurden, waren
fragmentiert, verschmutzt, sehr zerknittert, rissig und brichig. Makroskopisch war es
aufwandig, zwischen PLA und dem PLA/PBAT-Gemisch zu unterscheiden. PE hatte noch
seine ursprungliche GroRe, sah transparent aus und wies einige Verunreinigungen auf, die

sich leicht entfernen lielRen.

In der Fraktion kleiner 500 uym konnten in Versuchsreihe 2 alle Kunststoffarten gefunden
werden (Abbildung 32 und Abbildung 33). Die Partikelzahlen in dieser Fraktion lagen bei 46
bis 110. Tendenziell Uberwogen PLA und PBAT/PLA anteilsmaRig. Die meisten MKS waren in

der Korngrof3e 100 bis 22 pm mit insgesamt bis zu 58 Partikeln zu finden.
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Abbildung 30: Gesamtzahl der Kunststoffpartikel groBer 5 mm bis 500um und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 6 (Versuchsreihe 3).

98



mPLA m=mPLA/PBAT m=PBAT/PLA =LDPE

100%
80%
Tg 60%
s 40%
N
2
-9 20%
0%
>5 5-2 2-1 1-05 >5 5-2 2-1 1-05 >5 5-2 2-1 1-05 >S5 5-2 2-1  1-05
Woche 6 - Trommel 1 Woche 6 - Trommel 1 Woche 6 - Trommel 2 Woche 6 - Trommel 2
(Duplikat 1) (Duplikat 2) Duplikat 1) (Duplikat 2)
Partikelgrofe [mm
Abbildung 31: Prozentanteil der Kunststoffpartikel groBer 5 mm bis 500 pm und ihre Verteilung in der semi-
dynamischen Kompostierungswoche 6 (Versuchsreihe 3).
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Abbildung 32: Gesamtzahl der Kunststoffpartikel von 500 pym bis 11 pm und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 6 (Versuchsreihe 2).
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Abbildung 33: Prozentanteil der Kunststoffpartikel von 500 pm bis 11 pm und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 6 (Versuchsreihe 2).
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In der Woche 12 nahm die Anzahl der MKS in Versuchsreihe 3 tendenziell zu (Abbildung 34
und Abbildung 35). Besonders wurden anteilig mehr Anteile an PLA/PBAT gefunden. In den
Fraktionen kleiner 5 mm bis 500 um wurden zwischen 643 und 1095 Partikel gefunden; in der
Fraktion 2 bis 1 mm waren es insgesamt bis zu 525 Partikel. In Versuchsreihe 2 stiegen
gegeniber der Woche 6 die Partikelzahlen stark an (Abbildung 36 und Abbildung 37). Dies
koénnte darauf hinweisen, dass die direkte Belliftung und die damit hohere mikrobielle Aktivitat
zu einer schnelleren Fragmentierung von biologisch abbaubaren Kunststoffen beitragt.
Schliellich nahm in beiden Reihen die Anzahl an PBAT/PLA deutlich ab, wahrend PLA und
PLA/PBAT zugenommen haben. In der Korngrofie kleiner 500 ym nahm die Anzahl an
Partikeln im Vergleich zur Woche 6 deutlich zu. Insgesamt lagen hier 112 bis 320 Partikel vor.
Die meisten Partikel waren in der in der Korngrofe 100 bis 22 ym mit bis zu 176 Partikeln zu
finden. Hierbei liegen die hochsten prozentualen Anteile besonders PBAT/PLA. In kleinerem
Umfang sind PLA, PLA/PBAT und PE-Fragmente zu finden. PE lag in diesem
Korngréenbereich bei bis zu 18 Partikeln. LDPE und HDPE sind aufgrund des Abbaus kaum

mehr zu unterscheidenden, somit sind die Partikel mit — auch Nachfolgend - rein PE benannt.
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Abbildung 34: Gesamtzahl der Kunststoffpartikel groRer 5 mm bis 500 um und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 12 (Versuchsreihe 3).
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Abbildung 35: Prozentanteil der Kunststoffpartikel groBer 5 mm bis 500 pm und ihre Verteilung in der semi-

dynamischen Kompostierungswoche 12 (Versuchsreihe 3).
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Abbildung 36: Gesamtzahl der Kunststoffpartikel von 500 um bis 11 ym und ihre Verteilung in der semi-dynamischen
Kompostierungswoche 12 (Versuchsreihe 2).
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Abbildung 37: Prozentanteil der Kunststoffpartikel von 500 pm bis 11 pm und ihre Verteilung in der semi-dynamischen

Kompostierungswoche 12 (Versuchsreihe 2).
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Die Versuchsergebnisse in den Laboruntersuchungen zeigen, dass besonders bei den
biologisch abbaubaren Kunststoffen eine Fragmentierung durch den biologischen Prozess,
verbunden mit der Bewegung der Substrate in den Reaktoren, stattgefunden hat. Durch den
Rotteprozess wurden besonders die biologisch abbaubaren Kunststoffe in ihrer Korngrofie
stark reduziert. Auch haben sich bei den biologisch abbaubaren Kunststoffen ihre
Eigenschaften (Farbe, Flachigkeit) stark verandert. Besonders PBAT/PLA war nach 12
Wochen Rottezeit nur noch in geringem Umfang optisch erkennbar. Die Anzahl der Partikel
gréler 5 mm (Ausgangszustand der Folien) hatte sich wahrend des Prozesses deutlich
verringert, wahrend die Kunststofffragmente sowohl in den Korngrofen kleiner 5 bis 500 ym
von Woche 3 auf Woche 12 von ca. 50 Partikeln auf dber 700 Partikel, in den Korngrofien
kleiner 500 ym bis 10 ym von ca. 15 auf ca. 200 Partikel zugenommen haben. Bei den
fragmentierten Kunststoffen in den KorngroRen kleiner 5 bis 500 ym uberwogen nach 3
Wochen vor allem PLA, wahrend die anderen biologisch abbaubaren Kunststoffe nur in
geringerem Umfang, PE Uberhaupt nicht zu detektieren waren. In den Korngréfien kleiner 500
bis 10 um waren nach 3 Wochen nur PE und PBAT/PLA zu finden. Nach 12 Wochen
Uberwogen bei den fragmentierten Kunststoffen in den KorngréRen kleiner 5 mm bis 500 pym
vor allem PLA/PBAT, gefolgt von PLA und in kleinerem Umfang PBAT/PLA. In den Korngréf3en
kleiner 500 bis 10 ym waren nach 12 Wochen besonders PLA/PBAT, gefolgt von PLA und
PBAT/PLA, aber auch PE (vor allem in der Fraktion 100 bis 22 um) zu detektieren.

3.3.3.4 GroBRenspektrum Vergarung (dynamisch und statisch)

Die Partikelzahlen (bezogen auf 1 L FM) und deren prozentuale Verteilung sind in den
Abbildungen 38 und 39 dargestellt. Entsprechend dem in Kapitel 3.3.2.2 dargestellten
Vorgehen wurden die Proben behandelt und die Partikelzahlen in verschiedenen
KorngréRenklassen fur die vier untersuchten Kunststoffe ermittelt. Fur die Versuchsreihe 2
(synthetischer Bioabfall) liegen die Ergebnisse basierend auf den Partikel-Untersuchungen
von TOK | fiir die mesophilen-statischen sowie die thermophilen-dynamischen Vergarungs-
versuche nach 12 Wochen Aufenthaltszeit in den Reaktoren im Doppelansatz (gekennzeichnet
als Reaktor 1 und Reaktor 2) fur die Partikelgrofen von kleiner 500 ym bis 11 pm vor Fur die
Versuchsreihe 3 konnten zeitlich bedingt keine Ergebnisse wahrend des Projektes erfasst

werden.

Beim mesophil-statischen Versuchsansatz wurden fur alle vier untersuchten Kunststoffe (PLA,
PLA/PBAT, PBAT/PLA und LDPE) in Reaktor 1 keine Partikel kleiner 500 um gefunden. In
Reaktor 2 wurde lediglich PLA in den Korngréfien 11 — 22 ym und 100 — 300 ym mit einer

Partikelanzahl von jeweils 77 Partikeln detektiert, von den anderen Kunststoffarten wurden
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keine Partikel gefunden. Hieraus ist abzuleiten, dass bei diesem Ansatz die Fragmentierung

der Kunststoffe in nur sehr geringem Umfang stattgefunden hat.

Anders sieht dies beim thermophil-dynamischen Versuchsansatz aus. Die Partikelzahl lag bei
Reaktor 1 insgesamt bei 7757, wobei die meisten Partikel in den Fraktionen zwischen 300 und
22 uym vorlagen. In allen Fraktionen Uberwog PBAT/PLA, ansonsten wurde nur LDPE
detektiert. In Reaktor 2 lag die Partikelzahl bei 4.378, auch hier waren die meisten Partikel in
den Fraktionen von 300 bis 22 ym zu finden. Wie auch in Reaktor 1 liberwog anteilsmalig
PBAT/PLA, neben LDPE wurde in kleinem Umfang auch PLA gefunden.
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Abbildung 38: Gesamtzahl der Kunststoffpartikel von 500 um bis 11 pym und ihre Verteilung bei den Anaerobversuchen
thermophil-dynamisch, Woche 12 (Versuchsreihe 2).
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Abbildung 39: Prozentanteil der Kunststoffpartikel von 500 pm bis 11 pym und ihre Verteilung bei den

Anaerobversuchen thermophil-dynamisch, Woche 12 (Versuchsreihe 2).

3.3.4 Diskussion

Aus den Versuchsergebnissen ist der Schluss zu ziehen, dass Kunststoffe im Rahmen
biologischer Prozesse in Anlagen der Abfallwirtschaft fragmentiert werden. Dies betrifft
besonders biologisch abbaubare Kunststoffe, die nach 3 Wochen schon in kleineren
KorngrofRen als MKS zu finden sind, aber auch nach 12 Wochen sowohl in den Fraktionen
kleiner 5 bis 500 um als auch besonders kleiner 500 bis 10 um zu detektieren sind. Bei den
Kompostierungsversuchen waren dies in besonderem MalRe PLA und PLA/PBAT. Hieraus ist
abzuleiten, dass nach der Kompostierung auch nach 12 Wochen Rottezeit MKS aus biologisch
abbaubaren  Kunststoffen vorhanden sein kénnen. Auch wurden bei den
Kompostierungsversuchen, wenn auch zahlenmaRig in geringem Umfang (ca. 20 Partikel),
LDPE-MKS-Partikel in diesen Feinst-Fraktionen gefunden, die wahrscheinlich durch Abrasion

im Prozess entstanden sind.

Bei den mesophil-statischen Vergarungsversuchen fand aufgrund des anaeroben Prozesses,
der vergleichsweise geringen Temperaturen und des ruhenden Zustands des Materials (keine
Abrasion) eine Fragmentierung in nur sehr geringem Umfang bei PLA in die Fraktionen kleiner
500 ym statt, die drei anderen zugesetzten Kunststoffe wurden in diesen Fraktionen nicht
gefunden. Im  Gegensatz hierzu wurden bei den thermophil-dynamischen
Vergarungsversuchen aufgrund der vergleichsweisen hoéheren Temperaturen sowie der

standigen Bewegung des Materials und der damit verbundenen Abrasion insgesamt mehrere
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tausend Partikel in den Fraktionen kleiner 500 um festgestellt. Dies waren vor allem PBAT/PLA

und LDPE, in geringem Umfang auch PLA.

Die Partikelzahlen in den Fraktionen kleiner 500 pm lagen nach 12 Wochen Versuchszeit bei
den dynamischen Anaerobversuchen im thermophilen Bereich insgesamt signifikant hdher als
bei den Kompostierungsversuchen. Es ist davon auszugehen, dass durch die dynamische
Betriebsweise die damit einhergehenden auftretenden Scherkrafte stark zu der
Fragmentierung beigetragen haben. Hieraus wird deutlich, dass bei Bioabfall-
behandlungsanlagen darauf hinzuwirken ist, den Eintrag von im biologischen Prozess nicht

vollstandig abbaubaren Kunststoffen zu minimieren.

An dieser Stelle soll nhochmals betont werden, dass der Abbau von biologisch abbaubaren
Kunststoffen nicht Gegenstand der Studie war, sondern allgemein die Fragmentierung von
Kunststoffen in den biologischen Prozessen der Kreislaufwirtschaft. Die im Laufe der
Verweildauer festgestellte Verringerung der Kunststoffteilchen groRer 5 mm und die
Fragmentierung besonders der biologisch abbaubaren Kunststoffe Iasst darauf schliefl3en,
dass bei der Kompostierung ein Abbau stattgefunden haben kdnnte. Die gemaf DIN EN 13432
und DIN EN 14995 zertifizierten biologisch abbaubaren Kunststoffe sind darauf hin entwickelt,
bei der Kompostierung abgebaut und fragmentiert zu werden; nach der Novelle der BioAbfV
(2022) ist eine Zusatzzertifizierung erforderlich, die eine vollstandige Desintegration der
biologisch abbaubaren Kunststoffe bei der Kompostierung in Partikel kleiner 2 mm innerhalb

einer Rottezeit von 6 Wochen nachweist.

3.4 Bewertung der Vorgange im Labor- und
Technikumsmafstab (IBBS)

3.4.1 Motivation und Ziele

Bislang liegen kaum Erkenntnisse vor, ob und was fur Aufwuchsorganismen bei
Kunststofffolien in Bioabfallverwertungsanlagen zu finden sind und welche Auswirkungen dies
auf die dortige Biozénose hat. Um hieriiber Aussagen treffen zu kénnen, wurde in diesem
Arbeitspaket eine umfassende Biofilmuntersuchung durchgefiihrt. Darlber hinaus wurde
untersucht, ob die unterschiedlichen Prozessbedingungen der Laboranlagen die

Oberflachenstruktur von Kunststofffolien verandern konnen.
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3.4.2 Methodik

Fir die Biofilmuntersuchungen wurden quantitativ-chemische, mikroskopische und
molekularbiologische  Verfahren  miteinander  kombiniert  (Abbildung  40). Als
Untersuchungsobjekte dienten Kunststofffolien, die aus Laboranlagen des ISWA entnommen
wurden. In diesen Laboranlagen wurden Kompostierungen und Vergarungen mit
verschiedensten Prozessparametern nachgestellt (s. Kapitel 3.3: Laborversuche (anaerobe
Vergarung, Kompostierung) (ISWA). Zunachst wurden die im Projekt hergestellten
Kunststofffolien mit einem definierten Substrat vermengt (l.). AnschlieRend wurde dieses
Gemisch fur zwoIf Wochen einer Bioabfallverwertung unterzogen (I1.). Dabei handelte es sich
sowohl um Kompostierungen als auch Vergarungen im Labormalstab. Bei diesen Prozessen
werden nach drei, sechs und zwdlf Wochen Kunststofffolien aus den Anlagen entnommen
(11.). Die darauf anwachsenden Biofilme wurden umfassend charakterisiert (IV.). Durch eine
quantitativ-chemische Analyse konnte unter anderem die zeitliche Entwicklung des Biofilms
verfolgt werden. REM-Aufnahmen gewahren einerseits Einblick in die rdumliche Verteilung
des Biofilms, gleichzeitig aber auch eine Analyse mdglicher Oberflachenveranderungen der
Kunststofffolien. Die Sequenzierung erlaubte es schlielllich, die biologische Vielfalt des
Biofilms zu bestimmen. Des Weiteren wurden mittels Zugpriifung mechanische Eigenschaften
der Folien ermittelt, um weitere Einblicke in deren mdglichen Abbau zu erhalten. Letztlich
lassen sich mit diesen Ergebnissen mdgliche Auswirkungen von Kunststoffaustragen auf den
Boden ableiten (V.).
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Abbildung 40: Schematische Darstellung der Untersuchungen von Kunststofffolien aus Bioabfallverwertungsanlagen

Zugpriifung

im LabormaRstab.

Beim quantitativ-chemischen Assay wurde der Biofilm zunachst mit Safranin gefarbt (Ommen
et al., 2017). Dessen Menge konnte dann fotometrisch bestimmt werden und ist proportional
zur Biomasse des Biofilms. Dadurch ist es einerseits mdglich, die zeitliche Entwicklung des
Biofilms zu verfolgen, aber auch Unterschiede im Bewuchs der einzelnen Kunststoffarten zu

erkennen.

Darlber hinaus wurden zahlreiche Kunststofffolien prapariert, um anschlielend licht- und
elektronenmikroskopische Aufnahmen zu erstellen. Diese Visualisierung der Aufwuchs-
organismen erlaubt es, Aussagen uber die raumliche Verteilung des Biofilms zu treffen (De
Tender et al., 2017).

Abseits dieser Analysen wurden bei den Kunststofffolien mogliche Veranderungen der
Oberflachenstruktur und der mechanischen Eigenschaften begutachtet. Dafiir wurden
einerseits von mehreren Kunststofffolien licht- und elektronenmikroskopische Ubersichts- und
Detailaufnahmen erstellt. Mit diesen war es mdglich, Oberflachenverdanderungen zu
beschreiben und deren Ausmal} qualitativ abzuschatzen. Des Weiteren wurde ein einachsiger

quasi-statischer Test an einer Zugmaschine durchgeflhrt, um zu prifen, wie sich die
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Prozessbedingungen auf das Spannungs-Dehnungs-Verhalten und die Steifigkeit der
Kunststofffolien auswirkt (International Organization for Standardisation, 2019). Je héher der
E-Modul (Elastizitatsmodul), desto steifer der Werkstoff. Die Steifigkeit hangt in der Regel von
der Primar-, Sekundar und Tertiarstruktur des Kunststoffes, der Art und Anordnung von
Zusatzstoffen, aber auch der Temperatur, sowie bei einigen Werkstoffen auch von der
Feuchtigkeit wahrend des Versuchsvorgangs ab (Bonten, 2020). Um den E-Modul der Folien
zu Beginn der Versuche zu bestimmen, wurden jeweils zehn Proben mit den Malen
1,5 x1,5 cm ausgeschnitten und untersucht. Bei den Proben aus den Versuchsanlagen wurden
auf Grund der geringen Menge jeweils drei Proben pro Zeitpunkt und Versuch untersucht.
Temperatur und Luftfeuchtigkeit blieben im Verlauf der Zugversuche konstant und kénnen hier
auller Acht gelassen werden. Die Messung verlief entweder bis zum Bruch der Folie oder bis

zu einer prozentualen Dehnung von 40 %.

3.4.3 Ergebnisse

In den Experimenten des IBBS wurden vom IKT hergestellte Kunststofffolien aus
Laboranlagen des ISWA enthommen. Die darauf anhaftenden Organismen wurden im Zuge
der Biofilmuntersuchungen mittels eines chemischen Farbeassays quantifiziert, im Anschluss
mikroskopisch analysiert und deren Zusammensetzung durch eine Sequenzierung bestimmt.
AuRerdem wurde bei den eingebrachten Kunststofffolien Oberflachenveranderungen mit Hilfe
von bildgebenden Verfahren untersucht und eine Zugprifung zur Ermittlung der mechanischen

Eigenschaften durchgefihrt.

3.4.3.1 Biofilmuntersuchungen

Bei Trommelkompostierungen und Vergarungsprozessen wurde die zeitliche Entwicklung der
Biomasse des Biofilms verfolgt, welche durch eine Safraninfarbung chemisch quantifiziert
wurde. Es lassen sich Trends fur die zeitliche Entwicklung von Biofilmen auf Kunststofffolien
in Komposten und Garprodukten ableiten. So ist die Biomasse des Biofilms von der
Temperatur abhangig (vgl. Abbildung 41 a — b mit ¢ — f). Hohere Temperaturen begunstigen
hierbei eine starkere Zunahme des Biofilms. Die verschiedenen Kunststoffe sind mit
Ausnahme von PBAT/PLA ahnlich stark bewachsen (z. B. Abbildung 41 b). Bei letzterem war
der Biofilm deutlich starker ausgepragt (Abbildung 41 b — f, Abbildung 41). Dies deckt sich mit
den Erkenntnissen anderer Wissenschaftler (Mercier et al., 2017). Laut diesen Autoren spielte
neben der Oberflachenrauigkeit auch die Hydrophilizitat des Kunststoffes eine Rolle fiir das

Wachstum von Biofilmen.
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Nach der anfanglichen Besiedlung flacht das Wachstum des Biofilms haufig ab (z. B. LDPE in
Abbildung 41 ¢ oder PLA/PBAT in Abbildung 41 f) oder schwankt nur leicht (z. B. LDPE in
Abbildung 41 ¢ und PLA in Abbildung 41 b). Auch hiervon stellte PBAT/PLA eine Ausnahme
dar, bei dem die Biomasse des Biofilms mit der Zeit haufig deutlich zunahm (z. B. Abbildung
41 d).

Obwohl in allen Laboranlagen Biofilme auf den Kunststofffolien nachgewiesen werden
konnten, kann auf Basis dieser Daten nicht darauf geschlossen werden, dass diese von
Mikroorganismen abgebaut werden koénnten. Vielmehr deuten die Ergebnisse der
Projektpartner darauf hin, dass die Kunststofffolien mit der Zeit zu MKS zerfallen (siehe Kapitel

3.3 Laborversuche (anaerobe Vergarung, Kompostierung) (ISWA)).

Neben der Ermittlung der Biomasse des Biofilms wurde ein statistisches Verfahren zur
Ermittlung der Nachweisgrenze (engl. limit of detection, LOD) fir die Safraninfarbung etabliert
(Ommen et al., 2017). Die LOD wird bei jeder Farbung als die dreifache Standardabweichung
der Kontrolle errechnet (30-Regel). Ihr Wert ist also von Messung zu Messung leicht

verschieden.
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Abbildung 41: Entwicklung der Biomasse des Biofilms liber die Zeit.

Anmerkung: In einigen Diagrammen fehlen fur manche Stellen Daten. Grund dafir ist, dass zum
jeweiligen Zeitpunkt keine Safraninfarbung mehr durchgefiihrt werden konnte, da die Kunststofffolien in
nicht mehr vermessbare MKS zerfallen waren. Dargestellt sind in allen Fallen der Mittelwert und der

Standardfehler. Bitte beachten Sie die unterschiedlichen Ordinatenachsen.
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3.4.3.2 Oberflachenveranderungen

Mittels REM--Aufnahmen konnte die Oberflachenrauigkeit der im Labor- und
Technikumsmalistab eingesetzten Kunststofffolien qualitativ ermittelt werden. Sie war bei
PBAT/PLA deutlich starker ausgepragt als bei allen anderen Referenzfolien (siehe

Abbildung 42).

a

*~

PLA/PBAT - 7. RBEEIPLA

(] B e K. ¥ E < " % © *——-
Abbildung 42: REM-Aufnahmen der vom IKT hergestellten Referenzfolien. a LDPE. b PLA. c PLA/PBAT. d PBAT/PLA.
Die MaRstabsbalken entsprechen 100 pm.
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Zur Beurteilung moéglicher Abbauprozesse im Labor- und TechnikumsmalRstab wurden licht-
und REM-Aufnahmen der kompostierten und vergorenen Kunststofffolien erstellt. Der
konventionelle Kunststoff LDPE zeigte im Allgemeinen weniger ausgepragte Anzeichen flr
Zerfall als die biologisch abbaubaren Kunststoffe PLA sowie PLA/PBAT und PBAT/PLA. Das
Ausmall des Zerfalls war stark abhangig von der Prozessflihrung. So sind bei einer
Trommelkompostierung sowohl bei PBAT/PLA als auch bei wenigen PLA-Proben zahlreiche
Mikrorisse auf der Oberflache der Kunststofffolien sichtbar. LDPE und PLA/PBAT hatten
hingegen eine intakte Oberflache, siehe auch Abbildung 43.

In thermophilen Vergarungsanlagen mit Rihrwerk wies die Oberflache von PBAT/PLA nach
wenigen Wochen zahlreiche sichtbare Locher auf. LDPE und PLA/PBAT hingegen zeigten
sowohl  bei statischer als auch bei dynamischer Betriebsweise keine
Oberflachenveranderungen. Es konnten keine PLA-Kunststofffolien mehr untersucht werden,
da diese bereits nach drei Wochen zu MKS zerfallen waren (s. Kapitel 3.3: Laborversuche

(anaerobe Vergarung, Kompostierung) (ISWA).

War ein Ruhrwerk in der mesophilen Vergarungsanlage verbaut, wiesen PLA und PLA/PBAT
spatestens nach sechs Wochen deutliche Risse auf der Oberflache auf (vgl. Abbildung43 a-b
mit c—d und e — f mit g — h). PBAT/PLA und LDPE hingegen zeigten selbst nach zwdlf Wochen
unabhangig von der mechanischen Belastung keine Oberflachenveranderungen (vgl.
Abbildung 43 | mit Abbildung 43 p). Wurde die mesophile Vergarungsanlage hingegen
statisch betrieben, waren bei allen Kunststoffsorten die Oberflachen der Folien am
Versuchsende noch intakt (Abbildung 44).
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Nullprobe Woche 3 Woche 6 Woche 12

LDPE

Abbildung 43: Lichtmikroskopische Aufnahmen der Oberflaichenverdanderungen von Kunststofffolien aus einer

mesophilen Vergarungsanlage mit Rithrwerk. Die MaRstabsbalken entsprechen 50 um.
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Nullprobe Woche 3 Woche 6 Woche 12

LDPE

Abbildung 44: Lichtmikroskopische Aufnahmen der Oberflichenverdnderungen von Kunststofffolien aus einer

mesophilen Vergarungsanlage ohne Riihrwerk. Die MaRstabsbalken entsprechen 50 ym.
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3.4.3.3 Zugprufung

Um Veranderungen mechanischer Eigenschaften der unterschiedlichen Kunststofffolien zu
untersuchen, wurde ein einachsiger Zugversuch durchgefiihrt. Der E-Modul der einzelnen
Werkstoffe wurde anhand der Steigung im linear-viskoselastischen Bereich der
aufgezeichneten Spannungs-Dehnungs-Kurven ermittelt. Des Weiteren wurde untersucht,
welchen Einfluss die Temperatur, das RuUhrwerk, die Art des Verfahrens oder die
Kunststoffsorte auf den E-Modul hat.

Vor Beginn der Messungen der jeweiligen Proben wurden die E-Moduln der Folien vor der
Behandlung gemessen. Die Ergebnisse wiesen kaum Abweichungen voneinander auf, was
daraufhin deutet, dass die Methodik geeignet ist, den E-Modul der Folien auf diese Weise zu

ermitteln.

Die E-Moduln von LDPE und PBAT/PLA wiesen die geringsten Schwankungen wahrend der
Bioabfallverwertung auf (Abbildung 45). Lediglich bei der thermophilen Vergarung ist eine
starkere Abnahme der E-Moduln der beiden Werkstoffe erkennbar (Abbildung 45). Ein

allgemeiner Effekt der Temperatur konnte jedoch nicht erkannt werden.

Bei PLA und PLA/PBAT war hingegen bereits bei geringeren Temperaturen (mesophilen
Vergarung) ein Unterschied in den E-Moduln durch das Ruhrwerk und die fortschreitende
Prozessdauer erkennbar (Abbildung 45 a — b). Bei der statischen mesophilen Vergarung und
der statischen Kompostierung war ebenfalls eine abnehmende Tendenz des E-Moduls mit der
Zeit bei beiden Werkstoffgruppen erkennbar (Abbildung 45 a und c). Wird das Substrat durch
ein Ruhrwerk bewegt, erreichte das E-Modul von PLA bereits nach drei Wochen sein Maximum

und zerfiel danach in Fragmente (Abbildung 45 b).
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Abbildung 45: Zeitliche Entwicklung des E-Moduls von unterschiedlichen Kunststofffolien in

Bioabfallverwertungsanlagen.

Anmerkung: Dargestellt sind in allen Fallen der Mittelwert und der Standardfehler. In einigen
Diagrammen (a Mesophil-anaerobe Vergarung (statisch). b Mesophil-anaerobe Vergarung
(dynamisch). c statische Kompostierung. d thermophil-anaerobe Vergarung (statisch)) fehlen fir
manchen Stellen Daten. Grund dafiir ist, dass zum jeweiligen Zeitpunkt keine Zugprifung mehr

durchgefiihrt werden konnte, da die Kunststofffolien in nicht mehr messbare MKS zerfallen waren.

3.4.4 Diskussion

Zusammengefasst konnte feststellt werden, dass Kunststofffolien in Bioabfallverwertungs-
anlagen von Biofilmen bewachsen werden, wobei Oberflachenrauigkeit und Temperatur
entscheidend fir das Ausmald des Bewuchses sind. Letzteres ist auch hauptverantwortlich
daflir, dass sich insbesondere auf biologisch abbaubaren Kunststofffolien Mikrorisse bilden.
Schreitet der Zerfall weit genug voran, kénnen sich MKS bilden, welche wahrend des
Prozesses nicht immer vollstandig abgebaut werden kdnnen. Eine erhdhte Temperatur sowie
das Vorhandensein eines Rihrwerks kénnen je nach Kunststoffsorte schneller zu plastischen
Verformungen fihren, die wiederum die Widerstandskraft der Folien herabsenkt. Die Folien
werden brichiger. Auch wenn in Bioabfallverwertungsanlagen die Voraussetzungen fiir eine

Mineralisierung der Kunststoffe durch die hohen Temperaturen, den mechanischen Stress und
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die grof’e Anzahl an Mikroorganismen grundsatzlich gegeben sind, sind die Prozesszeiten flr
einen vollstandigen Abbau zu kurz. Daher muss davon ausgegangen werden, dass
Kunststoffe durch Fehlwiirfe im Bioabfall in Folge der Bioabfallverwertung aufgrund ihrer

zunehmenden Briichigkeit zu MKS zerfallen und somit in Béden gelangen.
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4. Themenbereich: Bodenqualitat

o] Abschatzung des Verhaltens von MKS in Bdden und deren
ie

Auswirkungen auf Bodenorganismen und —funktionen.

Durchfiihrung von Feld- und Laborversuchen, Okologische Tests,
Aufgabe

Biofilm-Untersuchungen.

41 Feldversuch zum Verbleib und Auswirkungen von MKS auf
Bodenfunktionen (IBS, TOK |, IKT, IBBS, ISWA, ICT)

4.1.1 Motivation und Ziele

Organische Diingemittel sind ein wichtiger Eintragspfad von MKS in Ackerbéden, aber das
Wissen Uber typische MKS-Belastungen von Ackerbdden, ihren Verbleib und ihre
Okologischen Auswirkungen auf Bodenorganismen und -funktionen ist begrenzt (Biks &
Kaupenjohann, 2020; Lin et al., 2020). Der Feldversuch zielte darauf ab,

- die Hintergrundkonzentrationen von MKS,

- den Verbleib von zugesetzten konventionellen und biologisch abbaubaren MKS und

- die Auswirkungen von MKS in Kombination mit organischen Dingemitteln auf den C-

Umsatz im Boden und den Ernteertrag eines landwirtschaftlich genutzten Bodens

zu untersuchen.
4.1.2 Methodik

41.2.1 Standorteigenschaften & experimentelles Design

Der Feldversuch wurde auf einer konventionell bewirtschafteten Ackerflache mit
standorttypischer Fruchtfolge der Versuchsstation Agrarwissenschaften der Universitat
Hohenheim (Standort Heidfeldhof, Mittelpunkt des Feldes: 9°11'22.984" Lange, 48°43'11.137"
Breite, EPSG: 4326, WGS 1984) angelegt. In der Vergangenheit wurden auf der Flache weder
Kunststoffmulche noch Kompostdiinger ausgebracht. Zusatzlich zu den in der konventionellen
Bewirtschaftung Ublichen Mineraldiingern wurde das Feld in der Vergangenheit sporadisch mit
Gulle vom Standort Meiereihof der Versuchsstation Agrarwissenschaften gediingt. Der Boden
des Feldversuchs ist ein Luvisol mit der Textur schluffiger Lehm (3,4 % Sand; 76,2 % Schluff;
20,5 % Ton), einem C/N-Verhaltnis von 9 und einem pH-Wert von 6,3.
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Das Versuchsdesign umfasste die Faktoren MKS (ohne, LDPE, PLA/PBAT") und organisches
Dungemittel (ohne, Kompost, Garprodukt) (Abbildung 46). Die Flache einer Parzelle betrug
32 m? (Lange: 8 m, Breite: 4 m). Um Verschleppungseffekte von einer Parzelle zu einer
benachbarten durch Bodenbearbeitung zu vermeiden, wurde eine 5 m breite Pufferflache
zwischen den Parzellen in Bearbeitungsrichtung eingerichtet (Abbildung 46). Unter
Berlcksichtigung der Bioabfallverordnung 2017 (BioAbfV, 2017), die eine Ausbringung von
max. 30 t Kompost (TM) ha™! in drei Jahren erlaubt, wurden einmalig 10 t ha”' Kompost und
Garprodukt (TM) ausgebracht. Das Garprodukt (C/N: 11, TM: 22,2 %, Substrat: 48,8 %
pflanzliche Reststoffe wie Silage, 51,2 % tierische Nebenprodukte wie Gllle) wurde vom
Standort Unterer Lindenhof der Versuchsstation Agrarwissenschaften bereitgestellt. Der
Kompost (C/N: 17, TM: 61,8 %, Substrat: Grinschnitt) stammte vom Hackselplatz Mohringen
in Stuttgart. Die Kunststoffbelastung (1 — 5 mm und > 5 mm) des Komposts und Garprodukts
wurde durch das BPT bestimmt (siehe Kapitel 3.1: Analyse der Mikrokunststoffbelastung bei
technischen Anlagen der Abfallwirtschaft (BPT, TOK 1)). Der Kompost enthielt 2 Partikel kg™
in der Fraktion > 5 mm und 2 Partikel kg' in der Fraktion 1 — 5 mm (PP und PS, eine
Probenahme). Das Garprodukt enthielt 11 MKS-Partikel kg™ in der Fraktion > 5 mm (PE und

PP, Mittelwert aus zwei Probenahmen) und keine Partikel <5 mm.

MKS wurden vom ICT und IKT mit einer Kryomuhle gemahlen und mittels Edelstahlsieben
fraktioniert, um MKS-Partikel in zwei GréRenklassen herzustellen: i) < 0,5 mm und ii) 0,5 - 2
mm (siehe Kapitel 2.3: Bereitstellung von Prif- und Referenzmaterialien sowie synthetischen
Proben (IKT, ICT)). Beide Fraktionen wurden im Verhaltnis 1:1 gemischt (auf Massebasis) und
in einer Konzentration von 20 kg ha' auf das Feld ausgebracht. Zur homogenen Ausbringung
der MKS wurden pro Parzelle 10 kg Boden abgewogen und 68 g MKS zugegeben.
Nachfolgend wurden diese MKS-Boden-Gemische mit einer Bohrmaschine mit Ruhrwerk 2
min lang in Metalleimern (35 L) homogenisiert. Von den MKS-Boden-Gemischen wurde die flr
zwei Quadratmeter bendtigte Menge (0,59 kg) entnommen und den Parzellen zugegeben
(Behandlungen ohne Dingemittel). Bei den Versuchsparzellen mit Kompost wurde das MKS-
Boden-Gemisch vor der Ausbringung mit der Kompostmenge fur zwei Quadratmeter (2 kg)
vermischt. Diese Mengen an MKS-Boden-Gemisch und Kompost wurden gewahlt, weil diese
sich als im Feld gut misch-, transportier- und verteilbar erwiesen. Aufgrund der geringen
Lagerungsdichte des flissigen Garprodukts konnte dieses nicht in den Metalleimern mit den
MKS-Bodenmischungen vermischt werden. Daher wurden das Garprodukt und die MKS-

Boden-Gemische (Behandlungen mit Garprodukt und MKS) separat auf das Feld ausgebracht.

' Zusammensetzung: 80 Gew. % PLA; 20 Gew. % PBAT

119



Zur  Untersuchung der MKS-Hintergrundbelastung und zur Bestimmung der
Bodeneigenschaften wurden vor Versuchsbeginn 15 Teilproben (Ap-Horizont, Tiefe:
0 — 10 cm) auf 32 m? in den Parzellen ohne Dingemittel und ohne MKS mit einem Bohrstock
(Querschnittsflache: 9,53 cm?) zufallig beprobt (n = 4). Fur die Bodenanalysen der dem Feld
hinzugefugten MKS-Partikel und der biologischen MessgréRen wurden vor Versuchsbeginn
sowie einen Monat (M1), funf Monate (M5) und 17 Monate (M17) nach Versuchsbeginn jeweils
acht Teilproben aus einer 4 m? gro3en quadratischen Teilflache in der Mitte jeder Parzelle
entnommen und anschlieend zu einer Mischprobe vereint. Zu den Probenahmen M1 und M5
(Beprobungsflache von 76 cm?) konnten nur sehr wenige MKS-Partikel > 0,5 mm aufgrund der
nicht vorhanden MKS extrahiert werden. Um die Sensitivitdt der MKS-Analysen fir Partikel >
0,5 mm zu verbessern, wurde deshalb am letzten Probenahmetermin (M17) die
Beprobungsflache auf 900 cm? erhéht. Fir die bodenbiologischen Analysen wurden die

Bodenproben bis zur Analyse bei —20 °C gelagert.

0 5 10 20 Meter
Loty

MKS [ ] ohne ¥4/ LDPE R PLA/PBAT
Diingemittel . Ohne [ Kompost [l Géarprodukt

Abbildung 46: Experimentelles Design des Feldversuchs.

Anmerkung: Die Parzellen sind in einem vollstandigen randomisierten Blockdesign (n = 4) angeordnet.

41.2.2 Analysen

Zur Charakterisierung der Hintergrundbelastung des Ackerbodens und zur Untersuchung des
Verbleibs der zugesetzten MKS im Boden wurde die MKS-Konzentration in Bodenproben an
der TOK | mit dem dort weiterentwickelten, mehrstufigen MKS-Analyseverfahren bestimmt
(Méller et al., 2021). Partikel mit einem Aquivalentdurchmesser < 0,5 mm wurden mittels p-
FTIR nach Aufbereitung der Bodenproben mittels Gefriertrocknung, Siebung, Dichtetrennung
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und enzymatisch-oxidativer Aufreinigung quantifiziert (siehe Berichtsteil Kapitel 2.1:
Adaptierung von analytischen Methoden zur Untersuchung von Boéden, Komposten und
flissigen Garresten auf MKS (TOK I, BPT, ISWA, IBS)). Aufgrund des hohen Gehalts an
Organik in Komposten und Garprodukten, der die Extraktion und Analyse von MKS
beeintrachtigt, wurden nur die Behandlungen ohne organische Diungemittel analysiert
(Abbildung 46). Abweichend vom Protokoll wurden aufgrund sehr hoher MKS-Partikelanzahlen
in den MKS-Boden-Gemischen, die dem Feld hinzugegeben wurden, vier Teilproben a 5 g

analysiert.

Die von den 900 qcm? groRen Flachen am Ende des Feldversuchs (M17) entnommenen
Bodenproben wurden am BPT auf MKS-Partikel > 0,5 mm untersucht. Die Bodenproben (ca.
10 L Boden) wurden vollstandig analysiert. Dazu wurden die Bodenproben in 20 Fido-Glaser
(Bormioli Rocco, Fidenza, Italien; Fassungsvermégen je 3 L) aufgeteilt und mit 2,5 L Wasser
suspendiert. Zunachst wurden die verdiinnten Proben mit einer Maschenweite von 2 mm
gesiebt. Zurickgebliebene Partikel (Fraktion > 2 mm) wurden mit einer Pinzette aufgefangen,
wahrend das Material, welches das Sieb passierte, erneut auf 0,5 mm gesiebt wurde, gefolgt

von der Sammlung der zurlckgebliebenen Partikel (Fraktion 0,5 — 2 mm).

Zur Bestimmung der Kunststoffe wurde die abgeschwachte Totalreflexion-Fourier-Transform-
Infrarot-Spektrometrie (ATR-FTIR) (Spektrometer: Alpha ATR Einheit, Bruker 27; ausgestattet
mit einem Diamantkristall fir Messungen) verwendet. Die Spektren wurden im Bereich von
4000 bis 400 cm-' aufgenommen (Auflésung 8 cm', 16 akkumulierte Scans, Software OPUS
7.5) und mit Eintragen aus einer hausinternen Datenbank (L&der et al., 2015) oder der vom
Hersteller des Instruments (Bruker Optik GmbH, Leipzig, Deutschland) bereitgestellten

Datenbank verglichen.

Ein  Auflichtmikroskop  (Mikroskop, Nikon SMZ 754T; Digitalkamera, DS-Fi2;
Kamerakontrolleinheit, DS-U3; Software, NIS Elements D) wurde zur visuellen Dokumentation
und GroRenbestimmung aller durch ATR-FTIR als synthetische Kunststoffe identifizierten

Partikel verwendet.

Um die Partikelkonzentration und -grofien der MKS-Boden-Gemischen mit denen an M1 und
M17 zu vergleichen, wurden die Konzentrationen der MKS-Bodenmischungen auf eine
hypothetische Bodensaule bezogen (MPstart). Die hypothetische Bodensaule wurde auf Basis
einer Beprobungstiefe von 10 cm und einer Zugabe der MKS-Boden-Gemischen von
0,294 kg m? sowie unter Annahme einer Lagerungsdichte von 1400 kg m (typischer Wert
des Standorts Heidfeldhof) berechnet.
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Zur Beurteilung der Auswirkungen von MKS und organischen Dingemitteln auf die
Bodenqualitat wurde der mikrobielle C-Umsatz im Boden quantifiziert. Dazu wurde die Aktivitat
von Enzymen, die den C-Umsatz im Boden regulieren, und der mikrobielle C mittels
Chloroform-Fumigation-Extraktion gemessen. Zwei Enzymklassen wurden berticksichtigt: B-
Glucosidase und B-Xylosidase wurden reprasentativ flir den hydrolytischen Abbau einfacher
(Zellobiose) und komplexerer (Hemizellulose) Verbindungen basierend auf fluorogenen
Substraten gemessen (German et al., 2011). Die Aktivitat des Redoxenzyms Phenoloxidase
wurde als Indikator fir den Abbau von phenolhaltigen Verbindungen, wie sie in Lignin und bei
Additiven in Kunststoffen zu finden sind, in kolorimetrischen Tests gemessen (Ali et al., 2015;
German et al., 2011; Krueger et al., 2015). AulRerdem wurde die Aktivitdt von Lipasen im
Boden untersucht, da diese Enzyme neben Esterasen und Cutinasen den Abbau von
Esterbindungen der biologisch abbaubaren Polymere PLA und PBAT katalysieren und somit
als Indikatoren fur den biologischen Abbau dieser beiden Polymere im Boden fungieren
kénnen (Jia et al., 2021; Zumstein et al., 2017). Zur Bewertung des Pflanzenertrags wurden
im Jahr 2019 der Biomasseertrag des Silagemais und im Jahr 2020 der Kornertrag der

Sommergerste bestimmt und mit den MKS-freien Béden verglichen.
41.3 Ergebnisse

4.1.3.1 Hintergrundbelastung des landwirtschaftlich genutzten Bodens mit MKS

<0.5mm

Der Ackerboden zeigte eine MKS-Hintergrundkonzentration von 296 * 110 Partikel kg™
(Mittelwert + Standardfehler) mit neun verschiedenen Polymertypen. PP (108 £ 36 Partikel kg-
"), PS (76 % 34 Partikel kg™') und PE (60 + 25 Partikel kg - ') waren die haufigsten Polymere
und wurden in allen analysierten Proben nachgewiesen (Abbildung 47 a), Andere MKS-
Partikel bestanden aus Polyacrylnitril, PE-Terephthalat, PVC, Polybutylen-terephthalat,
Ethylenvinylacetatchlorid, Polybutylenterephthalat, Ethylenvinylacetat und Polysulfon. Der
Median der PartikelgroRe war bei PS-Partikel mit 60 um am kleinsten (Abbildung 47 b). PP-
und PE-Partikel hatten einen Median von 156 um bzw. 146 ym. Wahrend die
PartikelgroRenverteilung von PS- im Vergleich zu PP-Partikeln signifikant zu niedrigeren
Partikellangen verschoben war (p = 0,014), war die Grofenverteilung von PE ahnlich wie die
von PP und PS (p = 0,187 und p = 0,188).
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Abbildung 47: a Partikelanzahl von PP, PS, PE und anderen Polymeren < 0,5 mm (n = 4).

Anmerkung: Die Daten sind als Mittelwerte + Standardfehler dargestellt (Fehlerbalken). b Empirische
kumulative Verteilungsfunktion der zusammengefiihrten Proben fur PE (15 Partikel insgesamt), PS (19
Partikel), PP (27 Partikel) und andere (13 Partikel).

4.1.3.2 Verbleib zugesetzter MKS < 0,5 mm im Boden

Zu Beginn enthielt der mit LDPE- und unbehandelten PLA/PBAT-MKS versetzte Boden 1003 +
76 Partikel kg" und 134 + 15 PLA/PBAT-Partikel kg™' mit MKS < 0,5 mm (MPsar, Abbildung
48a). Nach einem Monat (M1) wurden im Durchschnitt 419 weniger LDPE-Partikel kg™ als bei
MPstart Nachgewiesen. Allerdings war diese Reduktion nicht signifikant (ts = -2,7; p = 0,082).
Die durchschnittliche Konzentration der LDPE-Partikel nach 17 Monaten (M17) und der
PLA/PBAT-Partikel nach einem Monat und 17 Monaten (M1, M17) waren vergleichbar zur
Konzentration nach MKS-Zugabe (MPgtrt) (Abbildung 48 a). Die PartikelgroRenverteilungen
der extrahierten Partikel zeigten keine Veranderung mit der Zeit (Abbildung 48 b).
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Abbildung 48: a Partikelanzahl von LDPE- und PLA/PBAT-Partikeln nach Ausbringung, nach 1 Monat (M1) und nach 17
Monaten (M17) (n = 4).

Anmerkung: Abbildung 48 zeigt die Partikelanzahl von LDPE- und PLA/PBAT-Partikeln nach
Ausbringung von MKS-Boden-Gemischen, wie sie zu Beginn des Feldversuchs auf die Parzellen
ausgebracht wurden (MPstart), nach 1 Monat (M1) und nach 17 Monaten (M17) (n = 4). Die Daten sind
als Mittelwerte + Standardfehler dargestellt (Fehlerbalken). Zu beachten ist, dass die y-Achsen fir LDPE
und PLA/PBAT unterschiedlich skaliert sind.

4.1.3.3 Verbleib zugesetzter MKS > 0,5 mm im Boden

Am Ende des Feldversuchs (M17) wurden in allen analysierten Bodenproben (n = 36)
insgesamt 57 Partikel > 0,5 mm gefunden. Von diesen Partikeln bestanden 27 aus Lack, 13
aus PE, 16 aus PLA/PBAT und 1 aus PP. Nur in den Bodenproben von zwei mit PLA/PBAT
behandelten Parzellen ohne Dingemittelzugabe wurden bis zu zwei PLA/PBAT-Partikel
gefunden. Die Bodenproben von drei mit LDPE behandelten Parzellen ohne
Dingemittelzugabe enthielten bis zu zwei LDPE-Partikel. Aufgrund dieser geringen

Wiederfindung war ein quantitativer Vergleich von Partikeln > 0,5 mm mit MPstart nicht moglich.
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PLA/PBAT-Partikel kamen nur in Bodenproben von denjenigen Parzellen vor, denen
PLA/PBAT zugesetzt worden war (Abbildung 49 a — c¢), wahrend PE-Partikel (Abbildung 49 d -
f) auch in Bodenproben von Parzellen vorkamen, denen kein MKS oder PLA/PBAT zugesetzt
worden war. Wahrend alle PLA/PBAT ahnlich aussahen (weil3 und unregelmafig geformt)
(Abbildung 49 a — c), hatten die PE-Partikel unterschiedliche Formen und Farben. PE-Partikel
traten in Form von Kunststofffolienresten (Abbildung 49 d), Fasern (Abbildung 49 e) oder
unregelmafig geformten Fragmenten (Abbildung 49 f) auf. Die Tatsache, dass die gefundenen
PE-Partikel unterschiedlichen Typs waren, deutet darauf hin, dass sich diese teilweise schon
vor Projektbeginn im Boden befanden. Alle Lackpartikel waren dem Aussehen nach vom
selben Typ (Abbildung 49 g —i).

a b c

&

PLA/
PBAT

Lack

4

Abbildung 49: Repréasentative Mikroskopie-Aufnahmen von MKS > 0,5 mm:
a-c PLA/PBAT, d - f PE und g — i Lack, gefunden nach 17 Monaten (M17).

Anmerkung: Die MaRstabsbalken zeigen eine Lange von 1 mm.

4.1.3.4 Mikrobieller C-Umsatz im Boden und Ernteertrag

Die Zugabe von LDPE und PLA/PBAT hatte keine Effekte auf Enzymaktivitditen und den
mikrobiellen C im Boden (Abbildung 50, Abbildung 51 a). Zugesetzte MKS wirkten sich auch
nicht auf die Ernteertrage der Feldfriichte aus (Abbildung 51 b). Erwartungsgemal fuhrte die
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Zugabe von Kompost und flissigem Garprodukt zu einem Anstieg einiger Enzymaktivitaten
(Abbildung 50). So reagierten beispielsweise insbesondere die B-Glucosidase- und Lipase-
Aktivitaten finf Monate nach Kompostzugabe mit einer Erhéhung von 47,3 bzw. 62,5 % im
Vergleich zur Kontrolle ohne Dingemittelzugabe (Abbildung 50). Die Behandlung mit
Garprodukt stimulierte vor allem die 3-Xylosidase an M5 mit einer Erhéhung von 40 auf 60 %
im Vergleich zur Kontrolle (Abbildung 50). Die Silomaisbiomasse (Mittelwert =+
Standardabweichung: 19,70 £ 2,85 t ha'') und der Kornertrag der Sommergerste (6,57 + 0,82
t ha') waren hingegen nicht durch die Zugabe von Kompost und flissigem Garprodukt
beeinflusst (Abbildung 51 b & c).
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Abbildung 50: Extrazelluldare Enzymaktivitdten im Boden. N-Acetyl-Glucosaminidase, Phenoloxidase, B-Glucosidase
und B-Xylosidase ist in Abhangigkeit von organischem Diingemittel (Ohne, Kompost, Garprodukt) und MKS (Ohne,
LDPE, PLA/PBAT).

Anmerkung: Die Enzymaktivitaten sind auf die TM des Bodens bezogen. Dargestellt sind die Mittelwerte
und 95 % - Konfidenzintervalle (Fehlerbalken).
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Abbildung 51: a Mikrobieller C b Biomasse des Silagemais und ¢ Kornertrag der Sommergerste in Abhdngigkeit von
organischem Diingemittel (Ohne, Kompost, Garprodukt) und MKS (Ohne, LDPE, PLA/PBAT).

Anmerkung: Dargestellt sind Mittelwerte und 95 % - Konfidenzintervalle (Fehlerbalken).

4.1.4 Diskussion

Der Boden des Feldversuchs enthielt 296 + 110 (Mittelwert + Standardfehler) MKS-Partikel kg
1. Diese Hintergrundbelastung ist niedriger als Schatzungen fiir Ackerbéden mit regelmafiger
Kompostdiingung (888 + 500 Partikel kg'; van Schothorst et al, 2021),
Klarschlammausbringung (930 + 740 Partikel kg fir Kunststoffe geringer Dichte und
1100 % 570 Partikel kg™ fir Kunststoffe hoher Dichte; van den Berg et al., 2020) und
Kunststoffmulchfolien (18.760 Partikel kg-'; Zhang & Liu, 2018). Die haufigsten
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Kunststofftypen im Ackerboden des Feldversuchs waren PP > PS > PE. Diese gehotren zu den
wirtschaftlich wichtigsten Polymeren und wurden auch zuvor am haufigsten im Boden
nachgewiesen (PlasticsEurope, 2019; Zhang et al., 2021). In Ubereinstimmung mit den
vorliegenden Ergebnissen identifizierten Piehl et al. (2018) die Polymere PP, PS, PE als die
am haufigsten vorkommenden MKS-Partikel (> 1 mm) eines konventionell bewirtschafteten
Feldes ohne Zugabe von organischen Dungemitteln, Klarschlamm und Anwendung von
Kunststoffmulchfolien. Auch in der vorliegenden Studie kann der Eintrag von MKS (ber
Dingemittel und Kunststoffmulche (vgl. 4.1.2 Methodik) ausgeschlossen werden. Die
Hintergrundbelastung des Ackerbodens im Feldversuch ist daher im Wesentlichen auf den
Eintrag von unsachgemaR entsorgten Kunststoffabfall und die atmosphéarische Deposition von
MKS zurickzufihren (Allen et al., 2019; Dris et al., 2016; Scheurer & Bigalke, 2018). Die hohe
Anzahl an extrahierten Lackpartikeln > 0.5 mm (Abbildung 49 g — i) deutet darauf hin, dass
aulerdem der Abrieb von Beschichtungen landwirtschaftlicher Maschinen eine wichtige Quelle

fir MKS in Ackerboden sein kdnnte.

Mehr als 75 % der gefundenen PP-, PS- und PE-Partikel in dem Ackerboden des
Feldexperiments waren kleiner als 0,2 mm (PS: < 117 pym, PE: < 159 um, PP: < 196 um).
Diese Ergebnisse bestatigen ahnliche bereits verdffentlichte Befunde (Wang, J. et al., 2021).
Mit der verwendeten MKS-Analytik kénnen nach gegenwartigem Stand der Technik
ausschlielllich Partikel mit einer GroRe von 10 um oder mehr quantifiziert werden (Moller et
al., 2020). Es ist zu erwarten, dass nicht erfasste Partikel < 10 ym noch haufiger vorkommen.
Dies konnte erhebliche Folgen fiir Bodenorganismen haben, denn Partikel < 10 ym kdénnen
von Schllusselspezies des Bodennahrungsnetzes wie Nematoden aufgenommen werden und
Darmschaden und Neurotoxizitat verursachen (Fueser et al.,, 2019; Lei, Wu et al., 2018;
Schopfer et al.,, 2020; Wang, Q. et al.,, 2021). Insbesondere PS-Partikel, die in den
vorliegenden Studien die kleinsten waren (Median von 60 um), stellen ein Risiko flir Bodentiere
dar. Weitere Fortschritte zur Authebung bestehender Beschrankungen in der MKS-Analytik
(Moller et al., 2020) sind fur die Quantifizierung sehr kleiner MKS bis hinunter zum
Nanometerbereich unbedingt erforderlich, um die potenziellen Gefahren von MKS fir

Bodenorganismen und -funktionen besser beurteilen zu kénnen.

Sowohl das konventionelle LDPE als auch das unbehandelte biologisch abbaubare PLA/PBAT
verblieben Uber 17 Monate im Boden des Feldversuchs. Die Anzahl der zugesetzten LDPE-
Partikel <0,5mm (584 — 1003 Partikel kg, Abbildung 48) in der vorliegenden Studie
entspricht in etwa der LDPE-Akkumulation, die nach 7 -20 Jahren Kompostanreicherung laut
(van Schothorst et al., 2021) zu erwarten ist. PE ist aufgrund seiner gro3en Molekilgrofie,

seines Mangels an funktionellen Gruppen und seiner hohen Hydrophobie nahezu nicht
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mikrobiell abbaubar (Albertsson, 1978; Krueger et al., 2015; Meng et al., 2021). Entsprechend
wurden im Feldversuch unveranderte Partikelgrofienverteilungen fir LDPE im Vergleich zu
den Ausgangspartikeln gefunden, die auf eine fehlende Fragmentierung im untersuchten
Boden hinweisen. Ahnliche Ergebnisse konnten in den wenigen verfiigbaren
Vergleichsstudien festgestellt werden, die unter Feldbedingungen durchgefliihrt wurden (Liao
& Chen, 2021; Rudnik & Briassoulis, 2011). PLA zeigte in einem Feldversuch in einem Boden
im Mittelmeerraum nach 11 Monaten zwar Veranderungen der mechanischen Eigenschaften,
war aber visuell kaum desintegriert (Rudnik & Briassoulis, 2011). In einer anderen Studie
wurde bei PLA bzw. PBAT ein Massenverlust von 1 — 8 % bzw. 1 — 7 % nach 6 Monaten
beobachtet, wohingegen ein PBAT/PLA-Blend (90/10 Gew. %) keinen nennenswerten Abbau
zeigte (Liao & Chen, 2021). Ursache fur die schlechte Abbaubarkeit des Blends ist
wahrscheinlich das Herstellungsverfahren der PLA/PBAT-Mischungen (,Blending®)
(Liao & Chen, 2021) und das Materialdesign, welches eine schnelle industrielle
Kompostierung begunstigt. Die mit dem ,Blending® verbundenen Veranderungen der
physikalischen Eigenschaften und der Erhéhung der Hydrophobie behindern mdglicherweise
die mikrobielle Besiedlung und damit den mikrobiellen Abbau (Liao & Chen, 2021). Selbst in
Laborstudien ist der biologische Abbau von PLA/PBAT-Mischungen unter optimalen
Bedingungen fur den mikrobiellen Abbau (Lufttemperatur: 25 — 28 °C, Bodenfeuchtigkeit: 60 —
80 %) langsam (Freitas et al., 2017; Palsikowski et al., 2018). Palsikowski et al. (2018)
beobachteten 10 % Mineralisierung eines PLA/PBAT-Blends (75 / 25 Gew. %) von 180 Tagen
und Freitas et al. (2017) 18 % Mineralisierung eines PLA/PBAT-Blends (45 / 55 Gew. % nach
126 Tagen). Basierend auf den vorliegenden Ergebnissen muss davon ausgegangen werden,
dass sich in den Boden eingetragene nicht biologisch vorbehandelte PLA/PBAT-Partikel unter

Feldbedingungen im Boden anreichern.

Die Zugabe des inerten Polymers LDPE (Restrepo-Flérez et al., 2014 ) wirkte sich wie erwartet
nicht auf den C-Umsatz im Boden aus. Im Gegensatz zu den hier vorliegenden Ergebnissen
fanden Lin et al. (2020) jedoch bei allen Konzentrationen zwischen 36 und 86 % einen
erheblichen Anstieg der am C-Umsatz beteiligten Enzyme wie a-Glucosidase und B-
Glucosidase. Die Aktivitat der L-Leucin-Aminopeptidase, ein am N-Umsatz beteiligtes Enzym,
stieg sogar um 83 bis 116 %. Allerdings wurden in dem Versuch von Lin et al. (2020) deutlich
hohere Konzentrationen von 5 — 15 g m?2 (11.361 — 39.172 Partikeln kg'), im Vergleich zu 2 g
m2 (584 — 1.003 Partikel kg') in der vorliegenden Studie, verwendet. Eine aktuelle Meta-
Analyse ergab, dass kritische Auswirkungen (sowohl negativ als auch positiv) auf
Enzymaktivitaten, geldsten organischen C und N erst ab einer kritischen Konzentration

auftreten (Kim & Rillig, 2021). Unter der Annahme einer Lagerungsdichte von 1,4 g cm= und
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homogener Verteilung der MKS durch Bodenbearbeitung bis zu einer Tiefe von 10 cm lassen
sich die im Feldversuch verwendeten 2 g MKS m=2in eine massenbasierte Konzentration
umrechnen (14 mg kg™), die deutlich unterhalb der kritischen Konzentration liegt (1 g kg™'; Kim
& Rillig, 2021).

Auch die Zugabe von PLA/PBAT-Partikeln wirkte sich weder auf Aktivititen am C-Umsatz
beteiligter Enzyme noch auf den mikrobiellen C aus. Ursache daflir war hochstwahrscheinlich
die Persistenz der zugesetzten PLA/PBAT-Partikel im Boden. Die Bodenmikroorganismen
konnten offensichtlich die zugesetzte PLA/PBAT-Mischung nicht bzw. nur in geringem Umfang
als C-Quelle nutzen. Auch kénnte die geringe Konzentration von PLA/PBAT-Partikeln in der
vorliegenden Studie der Grund sein, warum keine Veranderungen bei den C-umsetzenden

Enzymen und der mikrobiellen Biomasse festgestellt werden konnten.

Der auch in der Studie belegten stimulierende Effekte von Komposten und flussigen Garresten
auf die Aktivitaten von am C-Umsatz beteiligten Enzymen ist vielfach belegt (Bowles et al.,
2014; Heidari et al., 2016; Vinhal-Freitas et al., 2010). Der Schwerpunkt der vorliegenden
Untersuchung lag jedoch auf der Untersuchung der kombinierten Auswirkung von MKS mit
Kompost und Garrest auf den C-Kreislauf und die mikrobielle Biomasse. Ein solch kombinierter

Effekt war in der vorliegenden Studie jedoch nicht festzustellen.

Auch die Ernteertrage, d. h. die Biomasse von Silomais und der Kornertrag von Sommergerste,
wurden in der vorliegenden Studie durch die Zugabe von MKS nicht beeinflusst. Direkte
Auswirkungen durch Aufnahme und Akkumulation in Pflanzen wurden fir MKS < 2 um
beobachtet (Mateos-Cardenas et al., 2021). Dies war im Feldexperiment unwahrscheinlich, da
die MKS zu grof fiir eine Aufnahme durch die Pflanze waren. Wahrend weitere Mechanismen
von MKS-Effekten auf Pflanzen noch unklar sind, werden Veranderungen der Bodenstruktur,
der Schittdichte, verbesserte Beliftung und Mikroporositdt sowie Bewurzelung und
Nahrstoffimmobilisierung als mégliche Effekte flir negative oder positive Auswirkungen von
MKS auf die Pflanzenbiomasse diskutiert (Boots et al., 2019; Lozano et al., 2021; Mateos-
Cardenas et al., 2021; Qi et al., 2018; Rillig et al., 2019). Solche indirekten Effekte treten
wahrscheinlich erst auf, wenn bestimmte MKS-Konzentrationen Gberschritten werden (Kim &
Rillig, 2021). Beim Einsatz von Kunststoffmulchfolien kann die MKS-Belastung sehr hoch sein
und hier sind die beschriebenen indirekten Effekte erwartbar (Blks & Kaupenjohann, 2020;
Zhang et al, 2020; Zhang & Liu, 2018). Fur Ackerflachen mit niedrigeren MKS-
Konzentrationen, wie in der vorliegenden Studie, sind mittelfristig jedoch keine negativen

Auswirkungen von MKS auf die Pflanzenbiomasse zu erwarten.
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4.2 Laborversuch zur Abbaubarkeit und Auswirkung von MKS
im Boden (IBS, IBBS)

4.2.1 Motivation und Ziele

Analog zu anderen biologisch relevanten Spharen im Boden wie der Rhizosphére (Beare et
al., 1995) bildet die Plastisphare im Boden einen spezifischen mikrobiellen Lebensraum, der
MKS-Oberflachen und den angrenzenden, von MKS beeinflussten Boden miteinschlief3t (Ruthi
et al., 2020; Zhou et al, 2021). Veranderungen der mikrobiellen Gemeinschaft in
der Plastisphare kdnnten Auswirkungen auf mikrobielle Prozesse wie den C- und
Nahrstoffkreislauf zur Folge haben (Rillig et al., 2021). Am C-Umsatz im Boden beteiligte
Enzyme und die mikrobielle Aktivitat zeigten bislang allerdings kein klares Reaktionsmuster
gegenltber MKS (Xu et al., 2020).

In der Plastisphare kénnen einige Bodenmikroorganismen den C von MKS fir Wachstum und
Atmung nutzen, indem sie den biologischen Abbau von MKS mithilfe spezifischer Enzyme
initiieren (Krueger et al., 2015; Ng et al., 2018; Rillig et al., 2021). Die enzymatische Hydrolyse
von MKS wurde als der geschwindigkeitskontrollierende Schritt beim biologischen Abbau von
Polyestern identifiziert (Zumstein et al., 2017; Zumstein et al., 2018) und ist daher von

entscheidender Bedeutung flir das Verstandnis Gber den Verbleib von MKS im Boden.

Der biologische Abbau von PLA und PBAT im Boden kann durch bestimmte
Umweltbedingungen gehemmt sein (Agarwal, 2020). Generell ist die Bodenfeuchte eine
entscheidende Steuergrofie biogeochemischer Prozesse und auch des biologischen Abbaus
von MKS im Boden (Kliem et al., 2020). In der Regel verlangsamt sich die Hydrolyse und damit
der der biologische Abbau von Polyhydroxyalkanoaten in trockenen Bdden (Meereboer et al.,
2020).

Ein weiterer wichtiger Faktor ist die Partikelgrofe. Mit abnehmender Partikelgrofie nimmt die
spezifische Oberflache von MKS zu. Ein héherer Anteil der Partikel ist direkt zuganglich fur
Bodenmikroorganismen und Enzyme und kleine MKS werden deshalb moglicherweise
schneller biologisch abgebaut als groRere (Sander et al., 2019; Yuan et al., 2020). Um den
Verbleib von MKS besser zu verstehen und die Auswirkungen von MKS auf den C-Kreislauf
im Boden zu bewerten, wurden im Rahmen des Kapitels 4.2 mikrobielle Interaktionen von
MKS-Boden-Gemischen (mit MKS versetzter Boden) und einzelnen MKS-Partikeln mit
Bodenmikroorganismen in einem Mikrokosmenexperiment untersucht. Dabei wurde die
biologische Abbaubarkeit von hydrolysierbaren MKS (PLA/PBAT) und nicht-
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hydrolysierbaren MKS (LDPE) in zwei verschiedenen Grélenfraktionen und die potenziellen

Auswirkungen von MKS auf Mikroorganismen in trockenem und feuchtem Boden gepriift.

4.2.2 Methodik

Das Versuchsdesign umfasste die Faktoren MKS (Kontrolle (ohne MKS), LDPE, PLA/PBAT?),
PartikelgroRe (< 0,5 und 05 - 2 mm) und Bodenfeuchte (feucht: pF 2,
trocken: pF 4). Polyhydroxybutyrat (PHB) diente als biologisch abbaubares Referenzmaterial
(DIN EN ISO 17556:2012- 12, 2012). MKS wurden dem Boden in einer Konzentration von 1 g
kg™ (0,1 Gew. %) zugesetzt. Fir den Versuch wurde auf 2 mm gesiebter Oberboden (0 — 20
cm) von der Ackerflache des Feldversuchs verwendet (siehe 4.1.2 Methodik). Die
Bodeneigenschaften sind mit Ausnahme des pH-Werts in 3.1.2 zu finden. Der pH-Wert des
Bodens betrug zum Beginn des Abbauversuchs 5,4. Im Anschluss wurde die Versuchsflache
des Feldversuches gekalkt. Je Behandlung wurden vierfach repliziert 150 g Boden
in Mikrokosmen bei 25 °C in einer Klimakammer inkubiert. Von August 2018 bis Marz 2019
wurde die potenzielle aerobe biologische Abbaubarkeit von MKS im Boden in
einem Mikrokosmenversuch mittels Messung der MKS-Mineralisierung nach DIN EN ISO
17556:2012 - 12 (2012) geprift. Entsprechend wurde die MKS-Mineralisierung anhand des
freigesetzten CO, mittels Titration im Vergleich zu einem MKS-freien Kontrollboden ermittelt.
Auswirkungen von MKS auf den C-Umsatz bzw. auf die mikrobielle Zusammensetzung der
wichtigsten mikrobiellen Gruppen (Pilze, gramnegative und grampositive Bakterien) im Boden
wurden anhand von Enzymaktivititen des C-Kreislaufs (siehe 4.1.2.2 Analysen) bzw.
Phospholipid-Fettsduren (PLFA)-Konzentrationen als Bioindikatoren ermittelt. Aullerdem
wurden grolRe Partikel (0,5 — 2 mm) am Ende des Experiments aus dem Boden extrahiert und
mikrobielle Prozesse auf der Oberflache dieser MKS-Partikel untersucht. Die Lipase-Aktivitat
wurde als Indikator der enzymatischen Hydrolyse von Esterbindungen des PLA/PBAT
quantifiziert, die R-Glucose-Aktivitat als Proxy fur die Aktivitat am C-Kreislauf beteiligter
Mikroorganismen. Die gemessenen Enzymaktivitaten der jeweiligen Einzelpartikel wurden auf
die spezifische Oberflache der MKS-Partikel bezogen. Die Oberflache der Partikel wurde
mittels 3D-Mikroskopie in enger Zusammenarbeit mit dem IBBS bestimmt. Um Enzym-
aktivitdten auf der Oberflache der Partikel mit den Enzymaktivitdten im Boden vergleichen zu
kénnen, wurde die spezifische Oberflache des Bodens mit der Methylenblau-Methode nach
Yukselen und Kaya (2006) bestimmt. Morphologische Veranderungen und die mikrobielle

Besiedlung der aus dem Boden extrahierten MKS-Partikel wurden mittels REM untersucht.

2 Zusammensetzung: 85 Gew. % PLA; 15 Gew. % PBAT
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4.2.3 Ergebnisse

4.2.31 MKS-Mineralisierung

LDPE-Partikel zeigten nach 230 Tagen keine signifikante Mineralisierung im Boden (Abbildung
52). Auch unbehandelte PLA/PBAT-Partikel wurden im feuchten Boden (pF 2) nicht
mineralisiert. Lediglich PLA/PBAT-Partikel mit einer Partikelgro3e von 0,5 — 2 mm wiesen im
trockenen Boden (pF 4) eine signifikante Mineralisierung auf (15 %; p = 0,009). Der
Mineralisierungsgrad von PLA/PBAT-Partikeln < 0,5 mm betrug im trockenen Boden im Mittel
nur 11 % und war nicht signifikant von Null verschieden (p = 0,095). PHB wurde nahezu
vollstdndig mineralisiert und wies einen Mineralisierungsgrad von 84 % im trockenen und 131

% im feuchten Boden auf.
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Abbildung 52: Mineralisierungsgrad der MKS nach 230 Tagen Inkubation im Boden in Abhangigkeit der Kunststoffart
(LDPE, PLA/PBAT und PHB).

Anmerkung: Bodenfeuchte (trocken: pF 4 / feucht: pF 2) sowie PartikelgroRe (< 0,5 und 0,5 — 2 mm).

4.2.3.2 Auswirkungen von MKS im Boden

Auswirkungen von MKS auf die Mikroorganismen im Boden wurden anhand der spezifischen
mikrobiellen Atmungsraten, der spezifischen Aktivitdten von am C-Umsatz beteiligten
Enzymen und der PLFA-Konzentrationen im Boden beurteilt. Die Zugabe von PLA/PBAT- und
LDPE-Partikeln zum Boden (1 g MKS kg Boden) hatte keinen Einfluss auf die mikrobielle
Aktivitat und die Abundanz und Zusammensetzung der wichtigsten mikrobiellen Gruppen im
Boden (Abbildung 53).
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4.2.3.3 Morphologische Veranderungen und mikrobielle Prozesse auf der MKS-
Oberflache

Wahrend es bei den LDPE-Partikeln nach 230 Tagen Inkubation im Boden keine Hinweise auf
morphologische Veranderungen gab (Abbildung 54 c, g), wiesen einige PLA/PBAT-Partikel
Risse in ihrer Oberflachenstruktur auf (Abbildung 54 e, i). Diese Risse in der Oberflache der
PLA/PBAT-Partikel waren im feuchten Boden durchgangig, im trockenen Boden dagegen
punktuell ausgepragt (Abbildung 54 iim Vergleich zu Abbildung 54 e). Im Vergleich dazu
zeigten unbehandelte MKS aus LDPE und PLA/PBAT eine intakte und vergleichsweise glatte
Oberflache (Abbildung 54 a, b). Eine mikrobielle Besiedlung der MKS-Partikel konnte auf den
REM-Bildern nicht beobachtet werden (Abbildung 54 d, f, h, j).

Kunststoffart und Bodenfeuchte beeinflussten die Lipase-Aktivitat auf der Oberflache der MKS-
Partikel. Die Lipase-Aktivitaten waren auf PLA/PBAT-Partikeln signifikant hdher als auf LDPE-
Partikeln. Die Lipase-Aktivitaten auf den Oberflachen von MKS-Partikeln, die in trockenem
Boden inkubiert wurden, waren hoher als im feuchten Boden. Der Median der
oberflachenbezogenen Lipaseaktivitadt von PLA/PBAT-Partikeln im trockenen Boden
(0,28 nmol mm2 MKS h-') und feuchtem Boden (0,07 nmol mm2 MKS h-') war 9100- bzw.
2200-mal hoher als die des angrenzenden Bodens (Abbildung 55). Bei LDPE waren die
oberflachenbezogenen medianen Lipase-Aktivitaten der Partikel im Vergleich zum
benachbarten Boden um den Faktor 620 (feuchter Boden) bis 1000 (trockener Boden) erhoht.

Der Median der B-Glucosidase-Aktivitat der inkubierten PLA/PBAT-Partikel im trockenen
Boden (0,02 nmol mm2 MKS h-', 77 % der Partikel mit signifikanter Aktivitat) war im Vergleich
zum angrenzenden Boden (8 x 10-¢ nmol mm-2 Boden h-') erhéht. Nur 26 % der aus feuchtem
Boden extrahierten PLA/PBAT-Partikel und wenige LDPE-Partikel in trockenem (9 %) und
feuchtem Boden (2 %) zeigten 3-Glucosidase-Aktivitaten (Abbildung 55). Einzelne PLA/PBAT-
Partikel, die in feuchtem Boden inkubiert wurden, sowie LDPE-Partikel, die sowohl aus
trockenem als auch aus feuchtem Boden extrahiert wurden, wiesen jedoch eine 250- bis
12400-mal héhere 3-Glucosidase-Aktivitat auf als der angrenzende Boden (Abbildung 55).
Inkubierte PLA/PBAT-Partikel wiesen hellbraune Flecken auf (Abbildung 56). Auch Partikel
ohne Verfarbung zeigten jedoch hohe Lipase-Aktivitdten von bis zu 1,8 nmol mm2 MKS h-'.

Nicht inkubierte MKS wiesen keine messbare Enzymaktivitat auf.
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Abbildung 54: REM-Aufnahmen der im Boden vergrabenen Mikrokunststoffe des Abbauversuchs.

Anmerkung: a zeigt unbehandeltes LDPE und b unbehandeltes PLA/PBAT. Die reprasentativen
Aufnahmen der morphologischen Oberflachenveranderungen zeigt ¢ LDPE aus trockenem Boden (pF
=4), e PLA/PBAT aus trockenem Boden (pF = 4), g LDPE aus feuchtem Boden (pF = 2) und i PLA/PBAT
aus feuchtem Boden (pF = 2). Die reprasentativen Aufnahmen der Bildung von Biofilmen zeigt d fur
LDPE aus trockenem Boden (pF = 4), f fir PLA/PBAT aus trockenem Boden (pF = 4), h fir LDPE aus
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feuchtem Boden (pF = 2) und j fur PLA/PBAT aus feuchtem Boden (pF = 2). Alle Bilder wurden mit

einem Detektor fur Sekundarelektronen erstellt. Alle Mafistabsbalken zeigen 20 ym an.
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Abbildung 55: Lipase- und R-Glucosidase-Aktivitdaten auf der Oberflaiche von MKS-Partikel bzw. des Bodens in
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Abbildung 56: PLA/PBAT-Partikel nach 230 Tagen Inkubation in trockenem Boden (pF 4).

Original-
Partikel

Anmerkung: MKS-Partikel a — ¢ mit hoher Lipase-Aktivitat, d — f mit Lipase-Aktivitat zwischen dem 25.
und 75. Perzentil und g — i ohne quantifizierbare Aktivitat. j — | zeigen nicht inkubierte PLA/PBAT-
Kontrollpartikel.

4.2.4 Diskussion

Die biologische Abbaubarkeit von hydrolysierbaren (PLA/PBAT) und nicht-hydrolysierbaren
(LDPE) MKS im Boden wurde auf Grundlage der MKS-Mineralisierung bewertet. Es fand keine
Mineralisierung von LDPE statt. Dies war zu erwarten, da LDPE als nicht hydrolysierbares
LDPE fiur extrazelluldre hydrolytische Enzyme nur nach einer anfanglichen chemischen
Oxidation zuganglich ist, die durch Hitze oder UV-Licht katalysiert wird (Krueger et al., 2015;
Restrepo-Florez et al., 2014). Von unbehandelten PLA/PBAT-Partikeln wurden nur grof3ere
Partikelfragmente in trockenem Boden signifikant mineralisiert. Allerdings war deren

Mineralisierung (15 % innerhalb von 230 Tagen) im Vergleich zum Referenzpolymer PHB
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(84 %) gering. Wahrend Studien zum biologischen Abbau von Partikeln fehlen, gibt es einige
wenige Studien, die die Mineralisierung von PLA/PBAT-Folien untersucht haben (Freitas et al.,
2017; Palsikowski et al., 2018). In diesen Studien wurde eine vergleichbare Mineralisierung
von PLA/PBAT-Filmen beobachtet — 10 % innerhalb von 180 Tagen fur PLA/PBAT-C (75 / 25
Gew. %) (Palsikowski et al., 2018) und 18 % innerhalb von 126 Tagen fur PLA/PBAT-C (45 /
55 Gew. %) (Freitas et al., 2017). Die relativ geringe Mineralisierung des PLA/PBAT-Polymers
in der vorliegenden Studie hangt héchstwahrscheinlich mit dem geringen PBAT-Gehalt (15 %
Gew. %) zusammen. Mdglicherweise wurde das PBAT selektiv mineralisiert, da PBAT im
Boden in der Regel biologisch besser abbaubar ist als PLA (Palsikowski et al., 2018; Weng et
al., 2013). Das Ausbleiben von nennenswerter PLA/PBAT-Mineralisierung in feuchtem Boden
(pF = 2) kdnnte durch eine geringere Abundanz von PLA/PBAT-abbauenden Mikroorganismen
bedingt durch insgesamt weniger Mikroorganismen in feuchtem Boden erklart werden
(Abbildung 53a).

Die Zugabe von LDPE- und PLA/PBAT-Partikeln zum Boden (1 g kg'; 0,1 Gew. %) hatte keine
Auswirkungen auf das Vorkommen und die Zusammensetzung der wichtigsten mikrobiellen
Gruppen, die spezifischen Atmungsraten und die spezifischen Enzymaktivitaten des Bodens.
Interessanterweise stimulierte das Referenzpolymer PHB das Wachstum gramnegativer
Bakterien, die PHB als Energie- und C-Quelle nutzten (Meereboer et al., 2020). Es wurde
jedoch keine erhéhten spezifischen Lipaseaktivitaten entdeckt, die den biologischen Abbau
von PHB katalysieren kénnten (Meereboer et al., 2020). Vermutlich waren die Intensitat der
Hydrolyse und die Lipaseaktivitat zu Beginn der Inkubation am hdchsten, als die meiste PHB-
Mineralisierung stattfand (in den ersten 100 Tagen). Nach 104 und 230 Tagen stabilisierten
sich die Lipase-Aktivitidten mdglicherweise auf das Hintergrundniveau. Die Uberschatzung der
PHB-Mineralisierung im feuchten Boden (131 %, Abbildung 52) geht vermutlich auf den
sprunghaften Anstieg der CO.-Produktionsraten in den ersten beiden Wochen zuriick.
Moglicherweise loste die PHB-Zugabe im feuchten Boden (pH 2) eine Stressreaktion bei
Mikroorganismen aus, so dass die PHB-Zugabe zu einer erhdhten Basalatmung im Vergleich

zur Kontrollvariante fiihrte.

Die Autoren fanden eine relativ héhere Abundanz von potenziell PLA/PBAT abbauenden
Bakterienarten (Sphingomonas, Bacillus, Streptomyces) in dem die Folien umgebenden
Boden. Im Gegensatz dazu wurde festgestellt, dass reine PBAT-Folien (2 x 2 x 0,1 cm™3) im
Boden das Wachstum von Ascomycota-Pilzen in der Nahe der Folienoberflachen férdern, was
sich auf die Pilzzusammensetzung im Boden im Vergleich zum kunststofffreien Kontrollboden
auswirkt (Muroi et al., 2016). Die Autoren vermuteten, dass der Gewichtsverlust der PBAT-

Folien, den sie nach 7 Monaten im Boden beobachteten, auf Abbauprozesse (Hydrolyse und
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Mineralisierung) durch diese spezifischen Pilze zurlickzuflihren ist, da sie Cutinase-ahnliche
Enzyme produzieren kénnen, die am Abbau von PBAT beteiligt sind (Muroi et al., 2016). Im
Gegensatz zu diesen Ergebnissen konnten in der vorliegenden Studie auf der Grundlage der
PLFA-Analysen keine Zunahme der Abundanzen der wichtigsten mikrobiellen Gruppen
(gramnegative und grampositive Bakterien und Pilze) in mit MKS versetzten Boden im
Vergleich zu MKS-freiem Boden feststellen. In Ubereinstimmung mit diesen Ergebnissen
fanden Chen et al. (2020) keine signifikanten Auswirkungen von PLA-MKS (20 — 50 uym, 2
Gew. %) auf die Zusammensetzung der bakteriellen Gemeinschaft oder auf die Aktivitat von
Bodenenzymen. Die Autoren flihrten das Ausbleiben von Auswirkungen auf mikrobielle
Prozesse im Boden auf die Persistenz von PLA im Boden zurtick. Die geringe biologische
Abbaubarkeit von unbehandelten PLA/PBAT-MKS in der vorliegenden Studie kdnnte erklaren,
warum es keine MKS-induzierten Auswirkungen auf die Zusammensetzung der wichtigsten

mikrobiellen Gruppen und spezifische Enzymaktivitaten gab.

Angesichts seiner Persistenz und Widerstandsfahigkeit gegentber mikrobiellem Abbau
(Krueger et al., 2015) ist es unwahrscheinlich, dass LDPE das Wachstum spezifischer
mikrobieller Taxa fordert, die LDPE-C verwerten kdnnen, insbesondere wenn andere leicht
verfligbare C-Quellen im Boden vorhanden sind (Ng et al., 2018). Souza Machado, Lau et al.
(2019) lieferten jedoch Belege fur Veranderungen im mikrobiellen Lebensraum des Bodens
aufgrund von MKS. Fragmente aus HDPE (2 Gew. %, 643 pm Durchschnittsgrofie)
verringerten die Schuttdichte des Bodens und erhéhten die Evapotranspiration, was mit einer
Stimulierung der mikrobiellen Stoffwechselaktivitat im Vergleich zum Kontrollboden verbunden
war (Souza Machado, Lau et al., 2019). Solche Habitatsveranderungen kénnen sich auf den
Reichtum und die Vielfalt der bakteriellen Gemeinschaften im Boden auswirken. So
berichteten Fei et al. (2020), dass die Zugabe von LDPE-MP (Mittelwert von 678 ym, 1 —= 5
Gew. %) zu einem signifikanten Anstieg der relativen Haufigkeit bestimmter Bakterienfamilien
im Vergleich zur Kontrolle flihrte (z. B. Pseudomonoadaceae, Burkholderiaceae), wahrend das
Wachstum anderer (z. B. Xanthobacteraceae, Caulobacteraceae) eingeschrankt wurde. In
derselben Studie wurden diese Veranderungen in der Struktur der mikrobiellen Gemeinschaft
mit einer erhdhten Urease- und sauren Phosphataseaktivitat, aber einer geringeren
Fluoresceindiacetathydrolase-Aktivitat im Vergleich zum Kontrollboden in Verbindung

gebracht.

In Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der vorliegenden Studie konnten Blocker et al.
(2020) keine signifikanten Auswirkungen von LDPE-MKS (200 — 630 uym, 1 % Gew. %) auf die
Zusammensetzung der wichtigsten mikrobiellen Gruppen im Boden und die mikrobielle

Atmung im Vergleich zu MKS-freiem Boden feststellen. Die Autoren stellten jedoch einen
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Ruckgang der mikrobiellen Biomasse (C und N) fest. Die Autoren fihrten die Abnahme der
mikrobiellen Biomasse darauf zurlick, dass die Verfiigbarkeit von C in der Nahe der LDPE-
Partikel begrenzt ist und die Sorption von Kationen an den negativ geladenen PE-Oberflachen
den Zugang zu essenziellen Kationen fur den Stoffwechsel der Mikroorganismen einschrankt.
Im Gegensatz dazu beobachteten Wiedner und Politka (2020) eine (allerdings nicht
signifikante) Zunahme der Summe der mikrobiellen PLFAs als Reaktion auf LDPE-MKS (< 100
um, 1 Gew. %) und zogen den Schluss, dass LDPE mdoglicherweise die Bildung von
mikrobiellen Habitaten und dadurch das Wachstum von Mikroorganismen im Boden

begunstigt.

Die in der vorliegenden Studie verwendete MKS-Konzentration von 0,1 Gew. % liegt deutlich
Uber typischen MKS-Belastungen in landwirtschaftlichen Boden (0,0002 Gew. %; Biks &
Kaupenjohann, 2020). Im Vergleich zu den oben zitierten Studien (1 — 5 % Gew. %) war die
eingesetzte MKS-Konzentration jedoch relativ niedrig und lag wahrscheinlich unterhalb eines
kritischen Niveaus, so dass in der vorliegenden Studie keine derartigen physikochemischen

Wechselwirkungen von MKS mit dem Boden auftraten.

Morphologische Veranderungen gepaart mit Lipase-Aktivitaten auf den Oberflachen einzelner
PLA/PBAT-Partikel deuten auf eine Hydrolyse von PLA/PBAT und damit auf den Beginn des
biologischen Abbaus von PLA/PBAT hin (Honest-Man, 2021; Zumstein et al., 2018). In
Ubereinstimmung mit den héheren Lipase-Aktivitaten auf der Oberflaiche von PLA/PBAT-
Partikeln in trockenen Bdden im Vergleich zu feuchten Bdden wurde eine Mineralisierung
dieser Partikel in trockenen Boden gefunden, wohingegen diese aber in feuchten Boden nicht
mineralisiert wurden. Obwohl rasterelektronenmikroskopisch keine Besiedlung beobachtet
werden konnte (Abbildung 54), ist davon auszugehen, dass die Lipaseaktivitdt durch die
Bildung eines spezifischen Plastispharen-Mikrobioms in der Nahe von PLA/PBAT-MKS-
Oberflachen im Boden ausgeldst wurde, dass aus lipaseproduzierenden Mikroorganismen
bestand. Diese Annahme wird von Ruthi et al. (2020) gestiitzt, deren Untersuchungen
spezifische Plastispharen-Mikrobiome von PLA, PBAT und PE (4 x 4 cm? groRe Folienstiicke)
in alpinen und arktischen Boden belegen. Ruthi et al. (2020) identifizierten Saccharibakterien
als wichtige Mitglieder des plastispharischen Mikrobioms von PLA, von denen einige Lipasen
und andere extrazellulare Enzyme produzieren kdnnen, die den Abbau von PLA katalysieren
konnen. Da die PLA/PBAT-Mischung der vorliegenden Studie einen hohen Anteil an PLA (85
%) aufwies, kdnnte eine Anreicherung solcher spezifischen Taxa die hohen Lipaseaktivitaten
auf der Oberflache der PLA/PBAT-Partikel erklaren. Saccharibakterien verfligen Uber
grampositiven Zellstrukturen (Hugenholtz et al., 2001). In der vorliegenden Studie wurde nach

230 Tagen eine groRere Menge grampositiver PLFAs in trockenem als in feuchtem Boden
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beobachtet. Daher kann vermutet werden, dass es in trockenem im Vergleich zu feuchtem
Boden mehr lipaseproduzierende grampositive Bakterien wie Saccharibakterien gegeben
haben kdnnte. Dies kénnte auch die héheren Lipaseaktivitaten auf PLA/PBAT-Partikeln und
die héhere Mineralisierung von PLA/PBAT im trockenen Boden im Vergleich zum feuchten

Boden erklaren.

Angesichts der erhéhten Lipase-Aktivitaten auf PLA/PBAT-Oberflachen waren
hydrolysierende Enzyme in der vorliegenden Studie hochstwahrscheinlich nicht der
limitierende Faktor. Im Gegensatz dazu identifizierten Zumstein et al. (2017) die enzymatische
Hydrolyse als ratenlimitierende Prozess beim biologischen Abbau von PBAT. Daher kann
angenommen werden, dass entweder die Polymerstruktur aufgrund ihrer Kristallinitat die
Zuganglichkeit hydrolytischer Enzyme einschrankte (Meereboer et al., 2020; Palsikowski et
al., 2018) oder dass Bodenmikroorganismen, die die Hydrolyseprodukte als Energie- und C-

Quelle nutzen kénnen, nur in geringer Zahl vorhanden waren (Meyer-Cifuentes et al., 2020).

Die hohere Lipaseaktivitdt von PLA/PBAT-Partikeln in trockenem im Vergleich zu feuchtem
Boden kénnte auch auf die Hydrophilie der PLA/PBAT-Oberflachen zuriickzufihren sein, die
durch die Inkubation im Boden zunimmt (Honest-Man, 2021; Osman et al., 2014). PLA/PBAT-
Oberflachen kdnnten als mikrohydrologische Nischen flir Bodenmikroorganismen in trockenen
Bdden fungiert haben, analog zu Schleimstoffen und extrazellularen polymeren Substanzen
(Benard et al., 2019). Dementsprechend kénnten PLA/PBAT-Partikel in trockenem Boden im
Vergleich zu benachbarten Bodenpartikeln feuchtere Oberflachen bieten und damit attraktiver
fir Mikroorganismen sein. Infolgedessen koénnten MKS-Partikel zu mikrobiellen Hotspots
geworden sein. In feuchtem Boden war der Unterschied zwischen MKS und angrenzenden

Bodenpartikeln jedoch wahrscheinlich nicht so stark ausgepragt wie in trockenem Boden.

Die auf der Oberflache der PLA/PBAT-Partikel nach der Inkubation im Boden beobachteten
Risse konnten auch auf physikalisch-chemische Wechselwirkungen von MKS mit dem
Bodenwasser zurtickzufiihren sein, die wiederum den Weg fiir mikrobielle Aktivitaten auf der
MKS-Oberflache geebnet haben kénnten. Bei den durch Lichtmikroskopie identifizierten
braunen Flecken (Abbildung 56) handelt es sich wahrscheinlich um Tonminerale oder
Eisenoxide, wie sie bereits auf MKS-Sedimentproben beobachtet wurden (Corcoran et al.,
2015; Zhou et al., 2016). An MKS haftende Tonminerale bieten als biogeochemisch reaktive
Oberflachen Mikrohabitate fur Mikroorganismen (Boeddinghaus et al., 2021; Kandeler et al.,
2019) und konnten mikrobielle Prozesse auf der MKS-Oberflache fordern. Somit kdnnte die
Interaktion von Plastisphare-Mineralosphare und Bodenwasser mikrobielle Prozesse auf der
MKS-Oberflache steuern.
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4.3 Laborversuch zur Abbaubarkeit und Auswirkung
fermentierter MKS im Boden (IBS, BPT)

4.3.1 Motivation und Ziele

Nur wenige Studien untersuchten bislang die Auswirkungen und die Abbaubarkeit von
natirlich ,gealterten MKS im Boden (Judy et al., 2019). Prozesse wie die Fermentation
kénnen jedoch Auswirkungen auf die Abbaubarkeit von MKS im Boden haben, z. B. aufgrund
von Biofilmbildung auf den MKS und mikrobiell induzierter enzymatische Hydrolyse der MKS.
Diese mikrobiellen Prozesse kdnnten die Beschaffenheit und Oberflachenstruktur von MKS
verandern. Im Rahmen von Kapitel 4.3 wurde daher das Abbauverhalten von in einem

Fermenter vorbehandelten MKS untersucht.

Ziele waren die Untersuchung (1) des Einflusses einer vorangegangenen Fermentation auf die
biologische Abbaubarkeit von MKS im Boden, (2) der Rolle von MKS im Boden als potenzieller
Lebensraum fir Mikroorganismen und (3) des Einflusses von MKS auf mikrobielle Prozesse
und die mikrobielle Gemeinschaftsstruktur in unterschiedlicher raumlicher Nahe

zur Plastisphare und somit des raumlichen Einflussbereiches der MKS im Boden.

4.3.2 Methodik

Das experimentelle Design umfasste die Behandlungen Kunststoffart (LDPE, PLA/PBAT),
Fermentation (fermentiert und nicht fermentiert) sowie das Abwaschen des Fermentats der
vorbehandelten MKS (Fermentat abgewaschen und nicht abgewaschen) (Abbildung 57). Als
Referenzpartikel fir die geplanten mikrobiologischen Untersuchungen wurden Glasktgelchen
verwendet. Die vom IKT bereitgestellten MKS (LDPE und PBAT/PLA3, 500 ym — 2 mm)
wurden am IBS in rostfreie Edelstahlnetze (Maschenweite von 100 pm) eingeflllt. Die
verschlossenen Stahlnetze mit MKS wurden anschliefend in einem Boxenfermenter unter
kontrollierten Bedingungen (Grassilage, 42° C, 30 Tage, pH 7,6) am BPT vorbehandelt. Im
Anschluss wurden die biologisch vorbehandelten MKS-Proben gemal Versuchsdesign
am IBS nachprozessiert (Abwaschung des Fermentats). Auch wurden weitere fir den Versuch
notwendige Voruntersuchungen durchgefihrt (Bestimmung der Trockensubstanz und des C-

Gehalts der MKS-Partikel). Die MKS-Mineralisierung Uber die Inkubationszeit hinweg wurde

3 Zusammensetzung: ca. 10 Gew. % aus PLA; ca. Gew. 64 % aus PBAT; ca. Gew. 25 % aus
Kreide/Talkum; <1 Gew. % aus Maleinsaureanhydrid als Haftvermittler; <1 Gew. % aus einem

Fettsaureester als Schmiermittel.
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wie in Kapitel 4.2 beschrieben untersucht (s. 4.2.2 Methodik ). Analog zu Kapitel 4.2 wurde

PHB als biologisch abbaubares Referenzpolymer eingesetzt.

PBAT/PLA LDPE Glaskugeln

Fermentiert

Fermentiert &

Abgewaschen

Kontrolle

Abbildung 57: Behandlungen des Abbauexperimentes mit fermentierten MKS.

Die erste Reihe zeigt fermentierte PBAT/PLA-, LDPE-Partikel, und Glaskugeln. In der zweiten
Reihe sind MKS und Glaskugeln nach Abwaschen des Fermentats dargestellt. In der dritten
Reihe sind unbehandelte MKS-Partikel und Glaskugeln inklusive dem als positive

Mineralisierungskontrolle verwendeten PHB (ganz links) zu sehen.

4.3.3 Ergebnisse

4.3.3.1 MKS-Mineralisierung

Nach 202 Tagen Laufzeit waren 26 % [95 % - Konfidenzintervalle: 21 %; 31 %] des C der
fermentierten PBAT/PLA-Partikel mineralisiert (Abbildung 58). Fermentierte, danach
abgewaschene PBAT/PLA-Partikel zeigten eine reduzierte C-Mineralisierung von 12 % [7 %;
17 %] und unbehandelte PBAT/PLA-Partikel von 6,0 % [0,8 %;11 %]. LDPE-C wurde nicht

mineralisiert. PHB wies einen C-Mineralisierungsgrad von 95 % [91 %; 100 %] auf.

145



PBAT/PLA

LDPE

PHB

100+

~l
(9)]

Mineralisierungsgrad (%)
o 3

Sdhdld L

o

| ey &

0 50 100 150 200 0

50

Zeit (Tage)

100 150 200 0

50

100 150 200

Unbehandelt -©

Fermentiert - abgewaschen -¢- Fermentiert

Abbildung 58: MKS-Mineralisierung in Abhédngigkeit der Zeit, der Vorbehandlung (unbehandelt, fermentiert —

abgewaschen, fermentiert) und der MKS-Art (LDPE, PBAT/PLA).

Anmerkung: Das PHB fungierte als positive Kontrolle. Die Daten sind als Mittelwerte und 95 %-

Konfidenzintervalle dargestellt.

4.3.3.2 Enzymaktivitaten

MKS zeigten mit Ausnahme des Referenzpolymers PHB, welches die Aktivitaten der Enzyme

Lipase, N-Acetyl-Glucosaminidase, R-Glucosidase und R-Xylosidase in der MKS-Schicht

erhohte, keinen Effekt auf extrazellulare Enzymaktivitaten, weder im Boden ohne MKS-Kontakt
noch in den MKS-Schichten (Abbildung 59).
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Abbildung 59: Enzymaktivitaten nach 60 Tagen im MKS-freien Boden
und der MKS-Schicht (Lipase, N-Acetyl-Glucosaminidase, B-Glucosidase, B-Xylosidase) in Abhédngigkeit von der
Partikelart (Glas, PBAT/PLA, LDPE) und Behandlung der Partikel (Unbehandelt, Fermentiert — abgewaschen,

Fermentiert).

Anmerkung: Die Daten sind als Mittelwert + Standardfehler (Fehlerbalken) dargestellt.

147



4.3.4 Diskussion

Die Ergebnisse zur MKS-Mineralisierung zeigen, dass eine biologische Vorbehandlung
(Fermentation) die biologische Abbaubarkeit von PBAT/PLA signifikant erhdht (26 % des
fermentierten gegenuber 6 % des unbehandelten PBAT/PLA-C). Moglicherweise spielt neben
der Vorbehandlung selbst und damit einhergehender Strukturanderungen aufgrund der
Temperaturen und ablaufender Abbauprozesse auch der nach der Fermentation verbleibende
Fermentatbelag der MKS-Partikel eine Rolle fir die MKS-Abbaubarkeit im Boden. Gegenlber
den fermentierten MKS ohne Belag (0,10 %) und den unbehandelten MKS (0,07 %) wiesen
die fermentierten Partikel aufgrund des Fermentatbelags einen héheren N-Anteil (0,24 %) auf.
Neben dem erhohten N-Anteil aufgrund des Fermentatbelags konnten sich die im
Fermentatbelag vorhandenen Mikroorganismen vermutlich positiv auf die Abbaubarkeit der

MKS auswirken.

Zwar konnte ein biologischer Abbau des PBAT/PLA im Boden festgestellt werden, aber im
Vergleich zum Referenzpolymer PHB, das nach 202 Tagen nahezu vollstandig abgebaut war,
lief dieser nur langsam ab. Insofern kann nicht ausgeschlossen werden, dass sich auch
fermentierte (aber nicht kompostierte) MKS aus PBAT/PLA langfristig im Boden, insbesondere

unter nicht optimalen Abbaubedingungen im Freiland, anreichern kénnen.

Die untersuchten Enzyme Lipase, N-Acetyl-Glucosaminidase, R-Glucosidase und R-
Xylosidase reagierten nicht auf die Zugabe der PBAT/PLA-Partikel in der MKS-Schicht.
Allerdings wurden diese analysiert, bevor die Mineralisierung der PBAT/PLA-Partikel
signifikant fortgeschritten war (nach 60 Tagen, Abbildung 58). Die unspezifische Erhéhung
aller Enzymaktivitdten aufgrund der PHB-Zugabe zum Boden deutet auf eine generelle

erhohte Aktivitat und Abundanz der Mikroorganismen hin.

4.4 Laborversuche zur Auswirkung von MKS auf Bodentiere (IBS,
IBBS)

Bdden beherbergen eine Vielzahl von Bodentieren, die unterschiedliche Positionen im
Bodennahrungsnetz einnehmen und diverse Bodenfunktionen erfullen (Orgiazzi et al., 2016).
Aufgrund der Komplexitdt des Bodennahrungsnetzes kdnnen Veranderungen einer
Organismengruppe sich in einer veranderten Bodenfunktion niederschlagen, die sich auf das
gesamte System auswirken (Orgiazzi et al., 2016). Daher ist es wichtig, mdgliche Interaktionen
von MKS mit Bodentieren auf unterschiedlichen trophischen Ebenen zu untersuchen, um das
Risiko von MKS auf Bodentiere und deren Funktionen einschatzen zu kénnen. Im Rahmen

von MiKoBo wurden deshalb drei zentrale Akteure des Bodennahrungsnetzes fir
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Untersuchungen zu MKS-Interkationen ausgewahlt: Nematoden, Springschwanze und

Regenwlrmer.

Zu Effekten von MKS auf Bodenorganismen und -funktionen liegen generell bisher nur wenige
Studien vor (Chae & An, 2018). Erste Studien fanden negative Effekte von konventionellen
MKS auf die Koérperlange und Fortpflanzung sowie Darmschadigungen von Nematoden (Lei,
Wu et al,, 2018). Fur Springschwanze (Folsomia candida) zeigten sich bei einer MKS-
Konzentration von 0,1 Gew. % im Boden vermindertes Wachstum und signifikante
Veranderungen des Mikrobioms im Darmtrakt (Zhu, Chen et al., 2018b). Fir Regenwirmer
wurde bei hohen MKS-Konzentrationen (= 28 Gew. % in der Streuauflage fur L. terrestris, =
0.5 Gew. % im Boden fir E. foetida) eine erhdhte Sterblichkeit, eine reduzierte Fitness und
vermindertes Wachstum nachgewiesen (Cao et al., 2017; Huerta Lwanga et al., 2016). Bei
realistischeren geringeren MKS-Konzentrationen konnten allerdings in diesen Studien keine
signifikanten Effekte der MKS auf die drei genannten Bodenorganismen festgestellt werden.
Die Beschadigungen des Darmtrakts und eine negative Immunsystemreaktion des
Regenwurms (Eisenia andrei Bouché) deuten allerdings auf mdgliche sublethale MKS-Effekte
auf Organismus-Ebene bei realistischen MKS-Konzentrationen im Boden hin (Rodriguez-Seijo
et al., 2017). Fur die Schadlichkeit von MKS auf Regenwirmer ist die Partikelform von MKS

wahrscheinlich der entscheidende Faktor (Rillig et al., mundliche Mitteilung).

441 Nematoden (IBS, IBBS)

4.41.1 Motivation und Ziele

Nematoden nehmen zentrale Positionen im Bodennahrungsnetz ein und sind wichtig fir die
Regulation von Stoffkreislaufen (Bardgett et al., 1999; Ferris, 2010). Konventionelle MKS
zeigten in ersten Studien negative Wirkungen auf Nematoden (Lei, Wu et al., 2018). Uber die
Wirkung von biologisch abbaubaren MKS auf Nematoden lagen bis dato jedoch keine Studien
vor. Ziel des Kapitels 4.4.1 war der Vergleich moglicher Effekte von konventionellen (LDPE)
mit biologisch abbaubaren MKS (PLA/PBAT#) auf Nematoden. Dazu wurden
Laborexperimente zur Untersuchung der Lebensparameter wie Reproduktion und Kdérperlange
des Nematoden Caenorhabditis elegans in Zusammenarbeit mit dem Institut fir Biologie der
Humboldt-Universitat zu Berlin und dem IBBS durchgefuhrt.

4 Zusammensetzung: 80 Gew. % PLA; 20 Gew. % PBAT
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4.41.2 Methodik

C. elegans wurde in einem kombinierten Reproduktions- und Wachstumstest MKS-
Futtersuspensionen (Escherichia coli OP50) auf ,Nematode Growth Medium®“- Agarplatten bei
19,5 °C exponiert. Bei Einsetzen der Reproduktion (Eiablage) wurden die Nematoden bis Ende
der Reproduktionsphase in einem Abstand von 24 h auf neue Platten umgesetzt, um die
Nachkommen vollstandig erfassen zu kénnen. Die Auszahlung des Nachwuchses erfolgte
optisch mittels Binokulars. Zur Bestimmung des Langenwachstums wurden die adulten
Nematoden nach Beendigung ihrer Reproduktionsphase betaubt, unter dem Stereomikroskop
fotografiert und mittels der Bildanalysesoftware Imaged (Schneider et al., 2012) vermessen.
Untersucht wurden die Faktoren Kunststoffart (LDPE, PLA/PBAT!) und Konzentration (1, 10
und 100 mg L"). Die PartikelgroRenverteilung der MKS wurde vom IBBS bestimmt (Abbildung
60).
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Abbildung 60: PartikelgroBenverteilung von a LDPE und b PLA/PBAT.

Anmerkung: Die zweite Ordinate zeigt die normalisierte Haufigkeit nach Filella (2015). Mikroskopische
Aufnahme von ¢ LDPE und d PLA/PBAT.
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Um zu testen, ob Nematoden MKS in ihren Kérper aufnehmen, wurden PLA/PBAT-Partikel mit
dem Fluoreszenzfarbstoff NR gefarbt. Die NR-gefarbten Partikel wurden den Nematoden in
Futtersuspensionen angeboten (100 mg L") und durch Fluoreszenzmikroskopie

nachgewiesen.

4.41.3 Ergebnisse

4.4.1.3.1 Ingestion von MKS

Die Aufnahme NR-gefarbter PLA/PBAT-MKS-Partikel konnte im Pharynx und im hinteren
Darmlumen von C. elegans durch Fluoreszenzmikroskopie beobachtet werden (Abbildung
61). Die von C. elegans in Pharynx und im Darm aufgenommenen Partikel, die in Abbildung
61 dargestellt sind, hatten einen Feret-Durchmesser von 2,3 — 5,1 ym bzw. 1,3 —-2,5 ym.
Uberraschenderweise wurde bei einem Nematoden mit Partikeln im Pharynx ein internes
Schlupfen der Larven (,internal hatching®) beobachtet. Dieses Phanomen konnte auch bei vier
Nematoden aus dem Reproduktionstest beobachtet werden, die 10 (n = 1) und 100 mg L-
"LDPE (n = 2) und 100 mg L' PLA/PBAT (n = 1) ausgesetzt waren. Diese Individuen wurden
bei der statistischen Analyse nicht bericksichtigt, da sie vor Abschluss der
Reproduktionsphase starben. In der Kontrollgruppe ohne MKS kam es zu keiner internen

Eiablage.
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Abbildung 61: Aufnahme von NR-gefarbten PLA/PBAT-Partikeln (rot) in a Pharynx und b Darmlumen
von C. elegans. c Nematode mit NR-gefarbten PLA/PBAT Partikeln im Pharynx und interner Eierablage.

4.4.1.3.2 Reproduktion und Koérperlange

Die Anzahl der Nematoden-Nachkommen in der Kontrollgruppe betrug 267 +6
(Mittelwert + Standardfehler) (Abbildung 62a). Unter MKS-Exposition produzierten die
Nematoden 4,6 bis 22,9 % weniger Nachkommen als die Nematoden der Kontrollgruppe. Die
starkste Reduktion im Vergleich zur Kontrollgruppe wurde bei 10 mg L' LDPE festgestellt (p
= 0,03). Fiur beide Kunststoffarten beobachteten wir eine Tendenz zu starkeren Rickgéangen
bei hdheren Konzentrationen. Bei einer Exposition von 10 und 100 mg L' im Vergleich zu
1 mg L' LDPE nahmen die Nachkommen im Vergleich zur Kontrollgruppe um 18,4 % (p =
0,08) und 9,9 % (p = 0,37) starker ab. Die Exposition mit 10 und 100 mg L' im Vergleich zu
1 mg L' PLA/PBAT fiihrte im Vergleich zur Kontrolle zu einer um 4,7 % (p = 0,63) und 6,5 %
(p = 0,49) starkeren Abnahme. Wir fanden bei allen Konzentrationen nur marginale
Unterschiede bei den Nachkommen zwischen LDPE und PLA/PBAT. Der Variationskoeffizient
(CV) der Behandlungsgruppen (9,2 bis 17,5%) war hoher als der CV der Kontrollgruppe
(5,5%).
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In der Kontrollgruppe betrug die Kérperlange der Nematoden 1470 + 24 um (Abbildung 62b).
Es konnte kein klares Muster fir die Korperlange der MKS exponierten Nematoden
beobachten. Die Kérperlange verringerte sich im Vergleich zur Kontrolle am starksten bei
einem Expositionslevel von 1 mg L' PLA/PBAT (14,5%, p = 0,06) und sowohl bei 1 mg L'
(7,8%, p=0,25) als auch bei 10mgL"' (8,8%, p = 0,21) LDPE. Die beobachteten
Korperlangen bei allen anderen Behandlungen lagen nahe bei der Koérperlange der
Kontrollgruppe. Die Korperlange wurde durch die Kunststoffart nicht beeinflusst. Mit einem CV
von 4,1 % wies die Kontrollgruppe eine geringere Varianz auf als die Behandlungsgruppen,
deren CVs von 4,7 bis 14,2 % reichten.
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Abbildung 62: a Anzahl der Nachkommen und b Korperlidnge C. elegans als Funktion der MKS-Konzentration und

Kunststoffart im Vergleich zur Kontroligruppe.

Anmerkung: Die Daten sind als Mittelwerte + Standardfehler dargestellt.

4.41.4 Diskussion

Die in der vorliegenden Studie nachgewiesene Aufnahme von MKS-Partikeln durch die
Nematoden C. elegans gilt allgemein als Voraussetzung fur die mdgliche Entwicklung
toxischer Wirkungen in Organismen (Horton et al., 2017; Kim & An, 2019). Die Aufnahme von
Partikeln wird dabei durch ein artspezifisches Grolienverhaltnis zwischen Partikel und Mund
gesteuert, welches die GroRe der Partikel definiert, die von einer bestimmten Art
aufgenommen werden konnen (Horton et al., 2017). Kirzlich konnten Mueller et al. (2020)
frihere Erkenntnisse von Fang-Yen et al. (2009), dass die aufnehmbare PartikelgréRe von C.
elegans durch die GroRe der Mundhohle begrenzt ist, die sich in ihrer Studie auf 4,4 + 0,5 pm
belief, bestatigen. Wahrend PS-Kugelchen <3 pm in das gesamte Darmsystem von C.

elegans gelangten, drangen Partikel > 6 um Uberhaupt nicht in den Kérper der Nematoden ein
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(Mueller et al., 2020). In Ubereinstimmung mit diesen Ergebnissen konnte in der vorliegenden
Studie MKS-Partikel mit einer Gréflte von 2,3 — 5,1 um bzw. 1,3 — 2,5 ym im Rachen und Darm

von C. elegans nachgewiesen werden.

Es konnte herausgefunden werden, dass MKS die Nachkommenzahl von C. elegans um 4,5
bis 22,9 % verringerte, mit einer Tendenz zu einem gréReren Rickgang der Nachkommen bei
hoheren MKS-Konzentrationen. Der starke Riickgang der Nachkommen bei 10 mg L im
Vergleich zur Kontrolle konnte auf die Existenz einer kritischen Wirkkonzentration von MKS
hinweisen. Kontraintuitiv war der Riickgang bei 10 mg L-' LDPE starker ausgepragt als bei
100 mg L' LDPE, was auf die statistischen Unsicherheiten des Vergleichs zwischen diesen
Behandlungen zurtckzufuhren (p = 0,44) ist. Die Existenz einer kritischen Wirkkonzentration
wird durch die Beobachtungen von Lei, Liu et al. (2018) gestutzt, die bei C. elegans eindeutige
letale Wirkungen von PS-Kiligelchen bei Konzentrationen von mehr als 5 mg L' feststellten.
Mueller et al. (2020) ermittelten deutliche Dosis-Wirkungs-Kurven fur die Reproduktion von
Nematoden, die PS-Klgelchen von 0,1 bis 10 pym ausgesetzt waren, wobei kleinere Partikel
eine starkere Toxizitat austbten. Nur Partikel der Grof3e 0,1 um verursachten Effekte auf die
Reproduktion von Nematoden mit einem ECs-Wert von 77 mgL’' (alle Einheiten
umgerechnet) unterhalb der héchsten in der vorliegenden Studie verwendeten Konzentration
von 100 mgL', wahrend groRere Partikel bei deutlich hoéheren Konzentrationen
Reproduktionshemmungen verursachten (Mueller et al., 2020). Lei, Wu et al. (2018) verglichen
die toxischen Effekte von finf verschiedenen MP-Typen unregelmafiger Form (mittlerer
Durchmesser: ~ 70 um) auf Kdrperlange, Embryonenzahl, Nachkommenzahl, Kalziumspiegel
im Darm und die Expression von Stress anzeigenden Enzymaktivitditen von C. elegans.
Aulerdem verglichen sie die Aufnahme und die toxischen Auswirkungen von PS-Kiigelchen
unterschiedlicher GroRe (0,1, 1 und 5 um). Lei, Wu et al. (2018) fanden eine Verringerung der
Nachkommen von 2,4 bis 28,0 %, die den in der vorliegenden Studie beobachteten MKS-
bedingten Reduktionen der Nachkommenschaft ahnlich war. Die Autoren fanden auRerdem,
dass die Koérperlange um 4,9 — 11,4 % reduziert wurde, wenn die Nematoden MKS ausgesetzt
waren, wahrend in der vorliegenden Studie kein klares MKS-Effektmuster beobachtet werden

konnte.

Angesichts des geschatzten Anteils von MKS-Partikeln < 3 pm in den vorliegenden
Experimenten von 8,0 (LDPE) und 7,4 % (PLA/PBAT), entsprechen die Konzentrationen von
1, 10 und 100 mg L-" in der vorliegenden Studie 0,08, 0,8, 8,0 mg L' und 0,074, 0,74 bis
7,4 mgL" im fir C. elegans aufnehmbaren Bereich. So war bei Mueller et al. (2020) die
Wahrscheinlichkeit einer Aufnahme von MP durch C. elegans viel hdher als in der vorliegenden

Studie, da sie kugelférmige Partikel im Grélenbereich von 0,1 — 3 um bei Konzentrationen
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von 40 — 12.500 mg I-' verwendeten. Die Autoren fanden Auswirkungen auf die Fortpflanzung
bei wesentlich héheren Konzentrationen als > 100 mg L' (Ausnahme: 0,1 um groRe Partikel
mit einer ECso von 77 mg L"), was darauf hindeutet, dass die in der vorliegenden Studie
beobachtete Toxizitat von MKS bei viel niedrigeren Konzentrationen von verschluckbaren
Partikeln nicht allein auf die Aufnahme von Partikeln zurlickzufiihren ist. Wahrend eine direkte
Toxizitat von aufgenommenen MKS-Partikeln fir 1 ym groRe Partikel gezeigt wurde, die
vorzugsweise aufgenommen und im Darm von C. elegans akkumuliert wurden (Lei, Wu et al.,
2018), gibt es experimentelle Hinweise darauf, dass negative Auswirkungen auf die
Fortpflanzung von C. elegans durch das Verhaltnis der Gesamtoberflache der MP-Partikel zum
Volumen des Mediums, in dem das MP enthalten ist, reguliert werden (Mueller et al., 2020).
Der zu Grunde liegende Mechanismus einer solchen oberflichenbezogenen Toxizitat muss
jedoch noch geklart werden. Mueller et al. (2020) schlagen als moégliche Mechanismen der
oberflachenbedingten Toxizitdt die Bindung von Nahrungsbakterien an MKS und eine
Verdiunnung der Nahrungsbakterien durch MKS vor, was zu einer Einschrankung der
Nahrungsverflugbarkeit fir die Nematoden fuhren konnte. In der vorliegenden Studie kénnte
die oberflachenbedingte Toxizitat erklaren, warum die MKS-Partikel die Nachkommenschaft
verringerten, obwohl die meisten der Partikel nicht direkt von den Nematoden aufgenommen
werden konnten. Aufgrund ihrer groReren spezifischen Oberflache fuhren unregelmafig
geformte Partikel (die in der vorliegenden Studie verwendet wurden) vermutlich zu einer
hoheren oberflachenbedingten Toxizitdt bei niedrigeren Konzentrationen im Vergleich zu
kugelférmigen MKS-Partikeln (verwendet in Mueller et al., 2020). Daher werden die toxischen

Wirkungen von MKS wahrscheinlich auch durch die Partikelform gesteuert.

In Ubereinstimmung mit Lei, Wu et al. (2018) traten negative Auswirkungen auf die
Fortpflanzung von C. elegans unter MKS-Exposition unabhangig vom Kunststofftyp auf. Da
LDPE- und PLA/PBAT-Partikel in der vorliegenden Studie eine ahnliche Form und Gréle
aufwiesen, waren die beobachteten Verringerungen der Nachkommenschaft wahrscheinlich
auf physikalische Effekte wie Darmschaden (Lei, Wu et al., 2018) oder indirekte
Ernahrungseffekte aufgrund von Wechselwirkungen der Partikel mit den Nahrungsbakterien
(Mueller et al., 2020) zurlckzufuhren. Auch naturliche Partikel wie mesoporose Siliziumdioxid-
(SiO2)-Partikel, die in Béden vorkommen, kénnen von C. elegans aufgenommen werden
(Acosta et al., 2018). Allerdings fuhrte nur die Exposition gegeniber Partikeln in
Nanometergrole zu einer Verringerung der Lebensspanne, der Mobilitdt und der
Reproduktion, wahrend Partikel in Mikrometergrofie keine Auswirkungen zeigten (Acosta et
al., 2018). Mueller et al. (2020) verglichen die Wirkungen von SiO2-Partikeln mit PS-Kugelchen
gleicher GroRe und zeigten, dass SiO2-Partikel eine deutlich geringere Toxizitat aufwiesen,

was durch toxische Wirkungen bei deutlich héherem Partikel-Bakterien-Verhaltnis angezeigt
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wurde. Die Autoren argumentieren, dass die spezifische Dichte eines Materials eine wichtige
Rolle fur die Toxizitat spielt, da Partikel mit einer spezifischen Dichte im Bereich der Bakterien,

wie z. B. Kunststoffe, leichter aufgenommen werden.

In der vorliegenden Studie wurde eine groRere Varianz innerhalb der MKS-Behandlungen als
in der Kontrollbehandlung sowohl fiir die Nachkommen als auch fiir die Kérperlange gefunden.
Eine mogliche Erklarung ist, dass nicht alle Nematoden, die MKS ausgesetzt waren, diese
auch aufnahmen, so dass nur Wirmer, die MKS aufnahmen, durch MKS beeintrachtigt waren.
Dies konnte jedoch nicht Uberprift werden, da wir fir den Reproduktions- und
Korperlangentest nicht gefarbte MKS verwendet haben und diese unter dem Mikroskop im
Inneren der Nematodenkoérper nicht nachweisbar waren. Au3erdem ist es mdéglich, dass sich
die Gesamtoberflache der Partikel in den MKS-Futtersuspensionen zwischen den
Wiederholungen innerhalb und zwischen den Gruppen aufgrund von Diskrepanzen in der

Partikelzusammensetzung in den jeweiligen Suspensionen unterschied.

Studien Uber die Auswirkungen von MKS auf andere bodenbewohnende Tiere berichteten
ebenfalls Uber negative Auswirkungen von MKS auf einige biologische Funktionen, wahrend
andere Funktionen nicht beeintrachtigt wurden. So stieg beispielsweise unter hoher MKS-
Exposition die Sterblichkeit des Regenwurms Lumbricus terrestris an, das Wachstum wurde
gehemmt und die Biomasse verringert, wahrend selbst bei hdheren Konzentrationen keine
Auswirkungen auf die Fortpflanzung festgestellt wurden (Huerta Lwanga et al., 2016). Im
Vergleich dazu beobachteten Rodriguez-Seijo et al. (2017) keine nachteiligen Auswirkungen
auf das Uberleben, die Fortpflanzung oder das Korpergewicht des Regenwurms Eisenia
andrei, fanden aber Darmschaden und histologische Veranderungen, einschlief3lich
Verstopfung und Fibrose. Der Regenwurm Eisenia fetida zeigte unter MKS-Exposition nur
marginale Auswirkungen, wobei das Antioxidase-System nur bei kinstlich hohen
Konzentrationen negativ beeinflusst wurde (Wang et al., 2019), wahrend die Assel Porcellio
scaber durch MKS Uberhaupt nicht beeinflusst wurde (Jemec Kokalj et al., 2018). Angesichts
der Ergebnisse der vorliegenden Studie und der Ergebnisse der aktuellen Studie scheint es,
dass nicht alle Arten oder ihre biologischen Endpunkte empfindlich auf MKS reagieren, da die
Ergebnisse der vorliegenden Studie darauf hindeuten, dass die Koérperlange ein
unempfindlicher Malstab fir die MKS-Toxizitat bei C. elegans ist. Die Tatsache, dass einige
biologische Endpunkte durch MKS beeintrachtigt wurden und andere nicht, kann durch die
Theorie des Wegwerf-Somas erklart werden (Kirkwood, 1977). Nach dieser Theorie kann ein
Organismus versuchen, Stress zu kompensieren, der im Fall der vorliegenden Studie durch

MKS ausgelost wurde. Dieser Stress und seine Kompensation kdénnen zu einem
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Ungleichgewicht der biologischen Funktionen flihren, da eine Funktion auf Kosten der

Aufrechterhaltung einer anderen abnimmt.

Interessanterweise konnte beim MKS-Aufnahmetest beobachtet werden, dass mehrere
Nematoden nach MKS-Aufnahme intern schlipften (,internal hatching®, Abbildung 61c). Im
Reproduktionstest zeigten vier Nematoden, die MKS ausgesetzt waren und wahrend der
Exposition starben, ebenfalls ein internes Schllpfen. Im Allgemeinen kann das Phanomen des
internen Schllipfens, das auch als Matrizid bezeichnet wird, unter Stressbedingungen
auftreten, z. B. bei Hunger, Exposition gegentiber Toxinen oder Anwesenheit von Bakterien
(Mosser et al., 2011; Pestov et al., 2011). Vermutlich als Reaktion auf Stress legen Nematoden
ihre Eier im Inneren ab, um das Uberleben ihrer Nachkommen zu sichern, da die Nachkommen
im Korper der erwachsenen Nematoden ausreichend Nahrstoffe erhalten. In der vorliegenden
Studie war jedoch nicht klar, ob das interne Schlipfen direkt durch MKS ausgeldst wurde.
Kiyama et al. (2012) beobachteten, dass in Gegenwart von Nahrung die Aufnahme von MKS
stark reduziert war. Umgekehrt wurden unter der Bedingung von Nahrungsmangel mehr
Partikel aufgenommen. Ein mdgliches Szenario in der vorliegenden Studie kénnte sein, dass
eine kombinierte Wirkung von MKS-Partikelaufnahme und Hunger zum internen Schllpfen
geflhrt haben kdnnte. Der mogliche Zusammenhang zwischen MKS-Aufnahme und internem

Schlipfen sollte in kiinftigen Studien quantitativ untersucht werden.

Den Autoren der vorliegenden Studie ist bewusst, dass die Exposition von C. elegans
gegeniber MKS in ihrem Ansatz artifiziell war (MKS-Futtersuspensionen auf Agarplatten).
Diese Exposition wurde jedoch gewahlt, weil das allgemeine Potenzial von MKS zur
Entwicklung einer Toxizitat bei C. elegans verstanden werden sollte. In Béden ware es nicht
moglich gewesen, ein allgemeines Prozessverstandnis zu erlangen. Die Gestaltung
realistischerer Versuchsaufbauten mit Boden ist eine Herausforderung, da es derzeit nur
wenige Daten zur MKS-Belastung in Béden gibt und nicht klar ist, ob die bisher gefundenen
MP-Konzentrationen in stadtischen (0,3 — 67,5gkg"'), Ufer- (0 — 0,055gkg") und
landwirtschaftlichen Boden (0 — 42.960 Partikel kg-') (Helmberger et al., 2020) zu negativen
Effekten auf Bodenbiota fihren. Fur MKS-Partikel < 10 ym (Haegerbaeumer et al., 2019) und
damit fur den aufnehmbaren GrofRRenbereich von C. elegans liegen aufgrund von
Nachweisgrenzen noch wenige Daten in Umweltproben vor. Mit dem Aliquot von 100 pl,
welches jedem Nematoden in den vorliegenden Experimenten verabreicht wurden, war ein
Nematode effektiv 0,1, 1 und 10 yg MKS ausgesetzt. Basierend auf einer globalen medianen
Abundanz von 12.030 Individuen pro 1 kg trockenen Bodens (van den Hoogen et al., 2019)
und den massenbasierten MKS-Konzentrationen, die in Béden gefunden wurden (siehe oben),

bedeutet dies eine Exposition von 0 — 4,6 ug pro Nematode fir Uferbéden und 25 — 5.600 ug
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pro Nematode fir Boden in Industriegebieten. Die in der vorliegenden Studie verwendeten
MKS-Mengen liegen also in einem Bereich, der typischerweise in natlrlichen Boéden

vorkommit.
4.4.2 Springschwanze (IBBS)

4.4.2.1 Motivation und Ziele

Das Ziel von Kapitel 4.4.3 war es, mittels eines Reproduktionstests herauszufinden, ob sich
die Anzahl der Nachkommen der Springschwanze in MKS-kontaminierten Prifbdden im
Vergleich zu unbelasteten Kontrollbdden éandert. Um eine umfassendere Analyse zu betreiben,
wurde dartber hinaus in einer Vermeidungspriifung getestet, ob Springschwanze MKS-
kontaminierte Boden gezielt vermeiden und somit moglicherweise deren Lebensraumfunktion
eingeschrankt ist. Abgeleitet werden sollte in beiden Fallen eine mdgliche Dosis-Wirkungs-
Beziehung von MKS auf Springschwanze sowie die niedrigste Konzentration, bei der eine
statistisch signifikante Wirkung vorliegt. Des Weiteren wurde untersucht, ob Springschwéanze
MKS zu sich nehmen. Dies war notwendig, da die Partikelaufnahme eine Ursache fiir negative

Auswirkungen von MKS auf Organismen darstellen kdnnte.

4.4.2.2 Methodik

Um die oben beschriebenen Fragestellungen zu beantworten, wurden einerseits mehrere
Okotoxikologische Standardtests auf Basis internationaler Richtlinien durchgefuhrt und

andererseits fluoreszenzmarkierte MKS an die Tiere verfuttert.

Mit dem Test Nr. 232 der Organisation fur wirtschaftliche Zusammenarbeit und Entwicklung
(2009) wurde gepruft, inwieweit MKS-Verschmutzungen im Boden die Reproduktionsleistung
des Springschwanzes Folsomia candida beeinflussen koénnten. Darlber hinaus wurde
untersucht, ob Unterschiede in der Nachkommenzahl auftreten, wenn MKS-belastete Boden
mit solchen verglichen werden, die mit naturlichen Partikeln angereicht wurden. Dies
ermdglicht es, Aussagen dartber zu treffen, ob etwaige Effekte lediglich auf die PartikelgroRe
oder auf MKS-spezifische Eigenschaften zurlckzufihren sind (Connors et al., 2017). Als
naturliches Partikel wurde Kaolin gewahlt, welches bereits in MKS-Effektstudien mit
aquatischen Lebewesen eingesetzt wurde (Scherer et al., 2019) und zudem eine vergleichbare
PartikelgroRenverteilung wie die im Projekt hergestellten MKS aufwies. Bei allen
Reproduktionstests wurden zu Versuchsbeginn eine definierte Anzahl an Jungtieren in den
Kontroll- und Prifboden eingebracht. Nach einer Testdauer von 28 Tagen wurden die
Nachkommen ausgezahlt. Durch einen Vergleich mit dem Kontrollboden ist es abschlielend

moglich, zu beurteilen, ob dieser Endpunkt im Falle von F. candida beeinflusst wird.
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Darlber hinaus wurde eine Vermeidungsprifung eingesetzt, um zu testen, ob F. candida
gegeniber MKS im Boden eine Vermeidungsreaktion zeigt (International Organization for
Standardisation, 2011; Abbildung 63). Kaolin wurde als natlrliches Partikel ebenfalls getestet.
Bei beiden Prifsubstanzen wurden die Testgefalie in zwei Segmente geteilt, wobei ein Teil
mit Kontroll- und der andere mit Prifboden befiillt wird. Die Jungtiere kénnen sich dann flr
zwei Tage frei bewegen. Im Anschluss werden die beiden Segmente voneinander getrennt
und die jeweilige Anzahl der Tiere je Segment ermittelt. Je mehr davon im Kontrollboden zu
finden sind, desto eher wird von einer Vermeidungsreaktion gegeniiber MKS-kontaminierten
Bdden gesprochen. Ab einer Vermeidung von 40 % muss zudem von einer eingeschrankten

Lebensraumfunktion ausgegangen werden.

In einem weiteren Experiment sollte analysiert werden, ob F. candida die im Laufe des Projekts
hergestellten MKS aufnehmen kann. Dafir wurden die Partikel zunachst mit dem
Fluoreszenzfarbstoff NR markiert. Danach wurden die gefarbte MKS einigen Kulturschalen mit
Springschwanzen zugegeben. Nach einer siebentdgigen Exposition wurden mehrere Tiere
entnommen und mittels Fluoreszenzmikroskopie geprift, ob die leuchtenden MKS im Magen-

Darm-Trakt von F. candida aufzufinden sind.
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Abbildung 63: Schematischer Ablauf einer Vermeidungspriifung mit dem Springschwanz Folsomia candida.
1.

4423 Ergebnisse

Zur Bewertung der dkotoxikologischen Auswirkungen von MKS auf die Bodenfauna hat das
IBBS Versuche mit dem Springschwanz F. candida durchgefiihrt. Dabei wurde sowohl der
Reproduktionserfolg als auch das Vermeidungsverhalten untersucht und zusatzlich gepruft,
ob bei diesem Bodenorganismus eine Partikelaufnahme von MKS zu erwarten ist. Die
Experimente konnten trotz standiger Optimierung der Laborbedingungen die
Gultigkeitskriterien internationaler Normen leider nicht einhalten, da die Variabilitat der

Nachkommenzahl innerhalb der Kontrollgruppe zu hoch waren.

160



4.4.2.3.1 Reproduktionstests

Bei Reproduktionstests mit biologisch abbaubaren MKS aus PBAT/PLA konnte eine
bedeutsame Abnahme der Nachkommenzahl von durchschnittlich 34 % erst bei einer hohen
Konzentration von 1,50 Gew. % beobachtet werden (Abbildung 64). Die Mortalitat der
ausgewachsenen Tiere lag im Mittel bei 4,5 % und war somit relativ gering. Durch die Zugabe
von PBAT/PLA nahm der pH-Wert des Bodens um 0,36 — 1,11 merklich zu, sodass dieser am
Versuchsende zwischen 6,18 und 7,42 lag. Dabei zeigte sich, dass hohere MKS-
Konzentrationen mit einem héheren pH-Wert einhergingen. Die Zunahme des pH-Werts wurde
moglicherweise durch Kreide verursacht, welche aus der PBAT/PLA-Mischung freigesetzt
wurde. Systematische Untersuchungen haben gezeigt, dass der Einfluss von pH-
Veranderungen auf die Nachkommenzahl von F. candida eher vernachlassigbar ist (Domene
etal., 2011). Insofern ist davon auszugehen, dass die beobachteten Effekte tatsachlich auf die

MKS-Verschmutzung des Bodens zurtckzufuhren sind.

Ein ahnliches Bild zeigte sich auch bei einer Vermischung des Bodens mit LDPE. Auch in
diesem Fall zeigten sich negative Auswirkungen auf die Nachkommenzahl erst bei hoheren
Dosen (Abbildung 64). Allerdings setzten diese bereits bei geringeren Konzentrationen als bei
PBAT/PLA ein. So war die Reproduktionsleistung bereits bei einer LDPE-Kontamination von
0,12 Gew. % um 43 % verringert. Bei der nachsthéheren Dosis erreichte die Abnahme dann
ihren Maximalwert von 48 %. Danach nahm sie wieder etwas zu, was jedoch wahrscheinlich
auf die hohe Variabilitdt der Stichprobe zurlickzufliihren war. Auch die Mortalitat war mit
durchschnittlich 11 % merklich hdher als bei einer Zugabe von PBAT/PLA.
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Abbildung 64: Ergebnis von Reproduktionstests nach OECD Test Nr. 232 mit MKS
aus PBAT/PLA und LDPE als Priifsubstanz.

Anmerkung: Als Kontrolle (0) wurde ein MKS-freier Boden eingesetzt. Dargestellt sind der Mittelwert
sowie der Standardfehler flr n = 8 Replikate im Falle der Kontrolle und fur n = 4 Replikate im Falle der
Behandlungen.

4.4.2.4 Vermeidungspriifungen

Das Ausmal® des Vermeidungsverhaltens zeigte in Vortests eine klare Dosis-Wirkungs-
Beziehung mit der MKS-Konzentration im Boden (Abbildung 65). Grundsatzlich gilt: je mehr
MKS im Boden vorlag, desto eher vermieden die Tiere den verunreinigten Lebensraum. Fur
Kaolin konnte hingegen kein klarer Trend abgeleitet werden, da das Vermeidungsverhalten
der Springschwanze gegeniber diesem natirlichen Partikel stark schwankte. Dieses rief
jedoch bei den meisten Dosen vergleichbare oder starkere Vermeidungsreaktionen hervor als
MKS aus LDPE.
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Abbildung 65: Ergebnis einer Vermeidungspriifung nach ISO 17512-2:2011 mit LDPE-MKS und Kaolin als Testpartikeln.

Anmerkung: Als Kontrolle wurde ein nicht verunreinigter Boden eingesetzt. Borsdure diente als

Referenzsubstanz. Dargestellt sind der Mittelwert sowie die Standardabweichung fiir n = 4 Replikate.

4.4.2.5 Partikelaufnahme

Es wurde gezeigt, dass Springschwéanze, die vom IKT und ICT hergestellten und mit NR
markierten MKS aufnehmen kdnnen (Abbildung 66). Welche Folge dies hat, ist bislang noch
weitestgehend ungeklart. Unabhangig davon hat eine andere Forschergruppe vor Kurzem
ahnliche Beobachtungen gemacht und festgestellt, dass F. candida MKS-Partikel ab einer

GroRe von 66 um und kleiner aufnehmen kann (Kim & An, 2020).
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Abbildung 66: NR-markierte MKS aus PBAT/PLA im Verdauungstrakt des Springschwanzes Folsomia candida.

4.4.2.6 Diskussion

Die Reproduktionstests zeigten, dass sowohl fur PBAT/PLA als auch fir LDPE negative
Effekte auf die Nachkommenzahl erst bei hohen Dosen auftreten. Da diese deutlich héher sind
als typische Belastungen von Freilandbdden (Biks & Kaupenjohann, 2020), kann davon
ausgegangen werden, dass fur Springschwanze von MKS noch keine Beeintrachtigungen auf
die Reproduktion ausgehen. Unklar bleibt, woher die unterschiedlichen Effekte von PBAT/PLA
und LDPE herrihren. Da bei LDPE jedoch keine Additive enthalten waren, kann eine
vermehrte Beeinflussung der Springschwanze durch diese hier ausgeschlossen werden. Eine
weitere  Mdglichkeit  ware, dass die beiden Kunststoffarten  verschiedene
Oberflacheneigenschaften aufwiesen, sodass es zu einem ungleichen Bewuchs durch
Biofilme hatte kommen konnen. Es ist bekannt, dass Biofilme auf MKS einen wesentlichen
Einfluss auf die Nachkommenzahl von F. candida haben kénnen (Ju et al., 2019; Zhu, Chen,
et al., 2018b) (Ju et al.,, 2019; D. Zhu et al., 2018). Diese Hypothese muss jedoch noch
Uberprift werden. Ebenfalls in Betracht gezogen werden muss, dass die Partikelzahl von
LDPE bei gleicher Gesamtmasse wesentlich hoher ist als die von PBAT/PLA. Da die in diesen
Arbeiten eingesetzten MKS wesentlich kleiner waren als das Gros der Partikel im Prifboden,
ist davon auszugehen, dass sich dieser verdichtet haben kdnnte. Ware dies der Fall, ist es

nicht verwunderlich, dass die Nachkommenzahl bei LDPE und PBAT/PLA starker gesunken
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ist (Domene et al.,, 2011). All diese Méglichkeiten missen jedoch durch weitere

Untersuchungen noch bestatigt werden.

Bei den Vermeidungsprifungen konnte gezeigt werden, dass die Vermeidung von F. canddia
gegeniber MKS im Boden mit steigender Verunreinigung zunimmt. Dies deckt sich mit den
Ergebnissen von Ju et al. (2019), bei denen die Vermeidung gegenliber spharischen PE-
Partikeln bei 1 Gew.% hoher war als bei 0,5 Gew.%. Ab einer LDPE-Konzentration von
0,1 Gew. % kam es bei den Versuchen im Rahmen des MiKoBo-Projekts zu einer
Einschrankung der Lebensraumfunktion des Bodens. Selbst Boden im stadtischen Umland mit
einer Konzentration von durchschnittlich 0,000002 Gew. % sind jedoch deutlich weniger
verunreinigt (Bliks & Kaupenjohann, 2020). Hinzu kommt, dass es bei einer Zugabe des
natirlichen Partikels Kaolin zumindest bei manchen Konzentrationen ahnlich oft oder sogar
haufiger ein Vermeidungsverhalten zu beobachten war. Somit ist es im Falle von
Springschwanzen nach aktuellem Forschungsstand eher unwahrscheinlich, dass die

Lebensraumfunktion von MKS-belasteten Bdden im Freiland beeintrachtigt ist.

Arbeiten anderer Wissenschaftler zeigen, dass Springschwanze gegenuber MKS
grundsatzlich wesentlich sensitiver reagieren als alle anderen untersuchten Bodenorganismen
(Kim & Rillig, 2021). Sie sind in der Lage, MKS an andere Orte zu transportieren (Maal} et al.,
2017; Zhu, Bi, et al., 2018), ihre Nachkommenzahl sinkt in MKS-belasteten Boden (Ju et al.,
2019; Selonen et al., 2020; van Gestel & Selonen, 2018; Xiang et al., 2019; Zhu, Chen, et al.,
2018b, 2018a) und das Vorhandensein von MKS fihrt bei Springschwanzen zu einer
eingeschrankten Beweglichkeit im Boden (Kim & An, 2019). Diese Effekte auf eine Vielzahl
von Endpunkten zeigt, dass Springschwanze in der Gefahrenbeurteilung von MKS eine
bedeutende Rolle spielen. Aufgrund dessen und ihrer zentralen Bedeutung fir terrestrische
Okosysteme (Fountain & Hopkin, 2005), der komplexen Zusammensetzung von MKS und ihrer
mannigfaltigen Interaktionen mit anderen Umweltgiften (Souza Machado, Wood & Kloas,
2019; Waldman & Rillig, 2020) wird empfohlen, weitere Effektstudien mit diesen Tieren

durchzufuhren.
4.4.3 Regenwiirmer (IBS, TOK )

4.4.31 Motivation und Ziele

Regenwurmer zahlen zu den wichtigsten Vertretern der Makrofauna im Boden. Durch die
Aufnahme organischer Substanz und die anschlieliende horizontale und vertikale Verlagerung
in andere Bodenschichten tragen sie aktiv zur Durchmischung des Bodens bei (Lavelle, 1997).
Dieser als Bioturbation bezeichnete  Prozess stellt eine der zentralen
Okosystemdienstleistungen von Regenwiirmern dar und beeinflusst die Struktur und
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Fruchtbarkeit des Bodens (Lavelle et al., 2006). Die entstehenden Grabgange und die
ausgeschiedene Regenwurmlosung modifizieren die Porositat und Struktur des Bodens und
tragen zu einer verbesserten Aggregatstabilitat, Infiltration und Durchliftung des Bodens bei
(Gorres et al., 2001).

In bisherigen Studien zur Interaktion von Kunststoffen mit Regenwirmern wurde
nachgewiesen, dass vertikalgrabenden Regenwirmern eine Rolle beim Eintrag von Kunststoff
in den Boden spielen (Huerta Lwanga et al., 2017; Rillig et al., 2017; Zhang et al., 2018). Zhang
et al. (2018) zeigte, dass eine vorherige Kompostierung biologisch abbaubarer Kunststoffe
aufgrund des wahrend der Kompostierung entstehenden Biofilms und damit einhergehender
héherer mikrobieller Aktivitat auf den Kunststoffen den Eintrag in den Boden verstarkt. Uber
die Wechselwirkungen von Regenwirmern mit Kunststofffragmenten, die aus Garprodukten
stammen, liegen bisher jedoch keine Studien vor. Neben der Untersuchung, ob Regenwurmer
in Prasenz ihrer naturlichen Nahrung (Blattstreu) Kunststofffolienstreifen in den Boden
einziehen, wurde in 4.4.3 untersucht, wie tief Regenwirmer die Kunststofffolienstreifen in den
Boden einziehen und inwieweit der Transport von Kunststofffolienstreifen in den Boden durch
die Kunststoffart (LDPE vs. PBAT/PLA) und biologische Vorbehandlung durch Fermentation

beeinflusst wird.

In einem weiteren Versuch mit dem Kompostwurm Eisenia fetida waren aullerdem
dkotoxikologische Studien am TOK1 geplant. Diese konnten jedoch aufgrund von
Verzégerungen bei der Bereitstellung der Referenz-MKS und den generellen
Einschrankungen im Laborbetrieb aufgrund der Corona-Pandemie sowie eines
unvorhergesehenen Einbruchs der Wurmkultur innerhalb der Projektlaufzeit von MiKoBo nicht
umgesetzt werden. Allerdings liegen zwischenzeitlich bereits Studien vor, die die Effekte von
MKS auf Eisenia fetida untersucht hatten (Ding et al., 2021; Rodriguez-Seijo et al., 2018; Wang
et al.,, 2019). Diese bestatigen, dass nur bei sehr hohen (nicht umweltrelevanten)
Konzentrationen (berhaupt sub-letale oxidative Stressreaktionen gezeigt wurden. Zudem
zeigten Ding et al. (2021) in einer Studie mit biologisch abbaubarem Kunststoff (PLA &
Polypropylencarbonat) und konventionellem Kunststoff (PE), dass Effekte unabhéangig von der

Kunststoffsorte und eher abhangig von der Kunststoffkonzentration im Boden sind.

4.4.3.2 Methodik

In einem Laboraufbau wurden PVC-Rohre mit einer am oberen Ende angebrachten
Kunststoffschiissel mit Boden geflllt (Abbildung 67). In zwei Versuchsvarianten (jeweils n = 6)
wurden entweder fermentierte (Fermentation am BPT siehe Kapitel 4.3) oder nicht
fermentierte 5x 20 mm groRe LDPE- und PBAT/PLA-Kunststofffolienstreifen (n = 10)
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zusammen mit frisch gesammelten Ahornblattstreifen (natlrliche Nahrungsquelle) in
getrennten Sektoren auf die Bodenoberfliche gelegt und ein Exemplar von
Lumbricus terrestris in die Mitte gesetzt (Abbildung 67). Im Laufe von 8 Tagen wurden die auf
der Oberflache verbliebenen Streifen gezahlt. Im Anschluss wurden die Réhren in 10 cm lange
Segmente zersagt und der Boden auf 1 mm gesiebt, um die Kunststofffolienstreifen zu

extrahieren.
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Abbildung 67: Setup des Regenwurmréhrenversuchs mit Kunststofffolienstreifen. Bilder: Lion Schépfer.

4.43.3 Ergebnisse

Unabhangig von der Kunststoffart zogen Regenwirmer fermentierte Kunststofffolienstreifen in
gleichem Mal in den Boden wie die Ahornblattstreifen (Abbildung 68a). Auch nicht
fermentierte Kunststoffe wurden von den Regenwirmern in den Boden eingezogen, jedoch in
deutlich geringerem Ausmal als fermentierte Kunststoffstreifen und Ahornblatter.
Kunststoffstreifen wurden in eine Tiefe von bis zu 30 cm transportiert, wobei fermentierte
Kunststoffstreifen tendenziell tiefer eingezogen wurden als unbehandelte Kunststoffstreifen
(Abbildung 68b).
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Abbildung 68: Oberflache verbleibende Kunststofffolienstreifen.

Anmerkung: a An der Oberflache verbleibende Kunststofffolienstreifen (LDPE und PBAT/PLA,
fermentiert oder unbehandelt) in Abhangigkeit der Zeit sowie Ahornblattstreifen als natrliche
Nahrungsquelle. b Wiederfindung der Kunststoffstreifen (LDPE und PBAT/PLA, fermentiert und
unbehandelt) in Abhangigkeit der Tiefe. Tiefensegmente: S: Oberflache; B: 0 — 10 cm, 0: 10 — 20 cm;
10: 20 — 30 cm.

4.4.3.4 Diskussion

Untersuchungen zu den Interaktionen der Regenwurmart L. terrestris mit
Kunststofffragmenten zeigen, dass Regenwirmer fermentierte Kunststofffragmente in
gleichem Male wie ihre natirliche Nahrung in den Boden eintragen und in bis zu 30 cm Tiefe
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transportierten. Insofern ist zu erwarten, dass vor allem umweltrelevante, ,gealterte®
Kunststoffe z.B. aus Bioabfallanlagen, wie sie auch tatsachlich in den Boden gelangen, von
Regenwiirmern in den Boden eingezogen werden mit noch unbekannten Folgen fir

biogeochemische Prozesse insbesondere in gréReren Bodentiefen.

4.4.3.5 Fazit

MKS konnten wichtige Akteure des Bodennahrungsnetzes auf verschiedenen Ebenen
beeintrachtigen. Eine entscheidende Rolle fir die MKS-Toxizitat gegentber Bodenlebewesen
spielt die Konzentration, wahrend die Kunststoffart nachrangig ist. Darlber hinaus wurden
Hinweise gefunden, dass Bodenlebewesen besonders stark mit ,gealterten Kunststoffen
interagierten (Regenwulrmer), was vermutlich durch den auf den Kunststoffen vorhandenen
Biofilm zu erklaren ist. Angesichts dieser im Rahmen von MiKoBo erworbenen Erkenntnisse
zu MKS-Interaktionen mit Bodenlebewesen sowie zu umweltrelevanten Konzentrationen von
MKS und deren GroéRenverteilung in Komposten, Garprodukten und Bdden sollten klnftige
Studien Effekte von Fragmenten aus kompostierten Bioabfallsammelbeuteln (kommerziell
erhaltlich) oder anderweitig gealterten MKS in umweltrelevanten Konzentrationen
untersuchen, um das Gefahrenpotential von MKS flir Bodentiere unter realistischeren

Szenarien besser abschatzen zu konnen.
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5. Schlussfolgerungen, Forschungsbedarf und

Empfehlungen

5.1 Schlussfolgerungen und Forschungsbedarf

Mit dem Projekt wurden neue wichtige Erkenntnisse zum Vorkommen und Verhalten von MKS

in Komposten, Garresten und Béden gewonnen.

Erstmalig wurde eine Methode entwickelt, die eine Partikelanalyse an bis zu 250 g
Bodenprobe erlaubt. Hierbei kénnen sowohl konventionelle als auch biologisch abbaubare
Kunststoffpartikel in einer GroRe von 10 ym bis 5 mm erfasst werden. Mittels der entwickelten
Methodik kénnen 6kologisch wichtige Eigenschaften wie Kunststoffart, GréRe und Form der
Partikel bei umweltrelevanten MKS-Konzentrationen quantifiziert werden. Dies ist ein wichtiger
Meilenstein flir die Risikobewertung von MKS. Eine ausfiihrliche Dokumentation des
mikroskopischen Aufnahmesettings und der digitalen Bildverarbeitung wird zur Sicherstellung
der Reproduzierbarkeit empfohlen. Allerdings sind Probenaufarbeitung, Messung und
Auswertung mit einer Bearbeitungsdauer von zwei bis vier Wochen pro Charge noch sehr
zeitaufwandig. Daher sollte in Zukunft auch weiter an der Methodenentwicklung,
Effizienzsteigerung und Automatisierung gearbeitet werden, damit die partikelbasierte Analyse

von komplexen Umweltmatrizes fir Standardanalysen maoglich ist.

Partikelanzahl, -gréfke und -form sind aus 6kologischer Sicht (Risikobetrachtungen) relevante
Parameter, die zukinftig standardisiert bestimmt werden sollten. Massenbilanzen und -
untersuchungen waren nicht Gegenstand des durchgefuhrten Forschungsvorhabens. Auch
massenbasierte Methoden sollten im Hinblick auf eine Standardisierung weiterentwickelt
werden (z. B. thermogravimetrische Methoden). Unter der Voraussetzung, dass die Daten
hinsichtlich der massenbezogenen Kunststofffraktionen und der Partikelzahlen an MKS in
Zukunft in wesentlich grofierem Umfang als bisher vorhanden und somit statistisch belastbar
sind, ist es vorstellbar, fir definierte Komposte und Garprodukte auf Anlagenebene auch
Partikelzahlen und Massegehalte zu korrelieren. Damit wédren auch massenbezogene
Konzentrationsangaben mit partikelbezogenen Angaben in Verbindung zu bringen, was
gerade im Hinblick auf die Festlegung von gesetzlichen Rahmenbedingungen vorteilhaft ware.

Hierzu sind weitere Forschungsarbeiten erforderlich.

Die Untersuchungen an Kompostierungsanlagen zeigen, dass Qualitatskomposte aus
Biogutanlagen in einer vergleichbaren GroRenordnung mit MKS belastet waren wie solche aus

Gringutanlagen; sie kdnnen daher problemlos als Diinger verwendet werden. Allerdings wird
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die hohe Qualitat durch Siebschritte erkauft, die grof3e Verluste an Organik nach sich ziehen.
Komposte aus den modernen kombinierten Anlagen von Vergarung mit Kompostierung fir
Biogut sind um eine Grélenordnung starker belastet, insbesondere wenn das Biogut vor der
Verarbeitung mechanisch zerkleinert wird und vor der Kompostierung der flissige Garrest
abgepresst wird. Angesichts der Alternativen im Bereich Diingemittel (Kunstdiinger) und der
MKS-Hintergrundbelastung der Boéden wird nach derzeitigem Erkenntnisstand davon
ausgegangen, dass der Nutzen bei der Verwendung dieser Komposte als Dinger als groer
einzuschatzen ist als ein moglicher Schaden durch die zusatzliche MKS-Belastung der Boden.
Zur weiteren Klarung dieser Fragestellung sind weitere Studien erforderlich. Weiterhin sollten
die Auswirkungen einer Dingung mit flissigen Garresten aus solchen Anlagen naher
untersucht werden, weil diese flissigen Garreste in vergleichsweisem gré3erem Umfang mit
MKS kleiner 500 um belastet sind. Untersuchungen der Komposte auf MKS kleiner 1 mm
waren im Rahmen des Projektes nicht mehr mdglich, weil die entsprechende Analytik erst
gegen Ende des Projektes zur Verfligung stand. Hier sollten unbedingt weitere
Untersuchungen folgen, da das toxische Potential von Mikro- und Nanokunststoffen mit

abnehmender GroRe zunimmt.

Aus den Versuchsergebnissen im Labor ist der Schluss zu ziehen, dass Kunststoffe im
Rahmen biologischer Prozesse in Anlagen der Abfallwirtschaft fragmentiert werden. Dies
betrifft besonders die untersuchten biologisch abbaubaren Kunststoffe, aber auch nicht
biologisch abbaubare Kunststoffe wie LDPE. Sie waren nach 12 Wochen Versuchszeit sowohl
in den Fraktionen kleiner 5 bis 0,5 mm als auch kleiner 500 bis 10 um zu detektieren. Auch
LDPE- Partikel wurden, wenn auch in zahlenmafig geringem Umfang (ca. 20 Partikel/L FM)
vor allem in der Fraktion 100 bis 22 ym gefunden. Es ist zu vermuten, dass diese LDPE-MKS

durch Abrasion im Prozess entstanden sind.

Offene Forschungsfragen, die sich aus den Laboruntersuchungen ergeben, liegen besonders
im Entstehen von MKS bei Kombinationsanlagen wie Vergarung mit nachgeschalteter
Kompostierung, wie sie heute zunehmend in der Praxis eingesetzt werden. Darlber hinaus
konnten nur drei biologisch abbaubare Kunststoffe untersucht werden. Forschungsbedarf
besteht besonders im Fragmentierungs- und Abbauverhalten von aktuell neu entwickelten
biologisch abbaubaren Kunststoffen, die als Kunststoffbeutel flr die Bioabfallsammlung

eingesetzt werden sollen.

Die automatisierte Detektion von Kunststoffpartikeln im Bereich kleiner 10 mm einschlieRlich
der MKS ist im technischen Malstab auf Entsorgungsanlagen derzeit nicht mdglich. Hierzu ist

eine starke Vereinzelung des zu untersuchenden Stoffstromes notwendig und die
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Voraussetzung hierfir in den Anlagen erforderlich bzw. zu schaffen. Die Forschung und
Entwicklung der Detektions- und Selektionsmethoden gerade fir die automatisierte Detektion
der Meso- und Mikro-Kunststoff-Fraktion (im Bereich kleiner 10 mm bis 1 mm) ist

voranzutreiben.

Die Entwicklung von Biofilmen auf Kunststofffolien in Bioabfallverwertungsanlagen wurde im
Labormalistab verfolgt. Hierbei wurden auf allen Polymersorten Biofilme nachgewiesen.
Kunststoffe konnten somit als Vektoren fir Biofilme dienen, wenn sie in die Umwelt gelangen.
Welche Auswirkungen dies hat, ist bislang unbekannt und sollte in Folgeprojekten untersucht

werden.

Wahrend der Prozessierung wurde bei den Kunststofffolien Mikrorisse auf der Oberflache und
eine erhohte Brichigkeit festgestellt. Beides konnte die Bildung von MKS in
Bioabfallverwertungsanlagen begunstigen. Ob diese Fragmente anschlielend von
Organismen vollstandig mineralisiert werden kdnnen, ist noch nicht geklart. Dies sollte in

weiteren Studien untersucht werden.

Weitere Untersuchungen zur MKS-Hintergrundbelastung landwirtschaftlicher Béden in Baden-
Wirttemberg sollten durchgeflihrt werden, um raumliche Verteilungsmuster der MKS-
Belastung zu identifizieren. Diese sollten auch Béden mit anderer Nutzungsgeschichte (z. B.
Verwendung von Mulchfolien, Dingung mit organischen Dungemitteln) bertcksichtigen.
Insbesondere MKS-Partikel kleiner 0,2 mm waren im Boden des Feldversuchs haufig zu
finden. MKS kleiner 0,01 mm und Nanopartikel haben moéglicherweise direkte Auswirkungen
auf Bodenorganismen, kdnnen aber derzeit noch nicht zuverlassig quantifiziert werden. Daflr

ist die Weiterentwicklung der bestehenden MKS-Analytik unabdingbar.

MKS konnen wichtige Akteure des Bodennahrungsnetzes auf verschiedenen Ebenen
beeintrachtigen. Eine entscheidende Rolle fiir die MKS-Toxizitat gegentiber Bodenlebewesen
spielt die Konzentration, wahrend die Kunststoffart nachrangig scheint. Dartiber hinaus wurden
Hinweise gefunden, dass Bodenlebewesen besonders stark mit ,gealterten® Kunststoffen
interagierten (Regenwirmer), was vermutlich durch den auf den Kunststoffen vorhandenen
Biofilm zu erklaren ist. Angesichts dieser im Rahmen des Projektes gewonnenen Erkenntnisse
zu MKS-Interaktionen mit Bodenlebewesen sowie zu umweltrelevanten Konzentrationen von
MKS und deren GroRenverteilung in Komposten, Garprodukten und Bdden sollten kinftige
Studien Effekte von Fragmenten aus kompostierten Bioabfallsammelbeuteln (kommerziell
erhaltlich) oder anderweitig gealterten MKS in umweltrelevanten Konzentrationen
untersuchen, um das Gefahrenpotential von MKS flir Bodentiere unter realistischeren

Szenarien besser abschatzen zu konnen.
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Kinftige Studien sollten sich mit der polymerspezifischen Plastisphare in unterschiedlicher
raumlicher Aufldsung in verschiedenen Bdden befassen, um mehr Informationen Uber die
Auswirkungen dieses neuen anthropogenen Mikrohabitats in Boéden auf mikrobiell gesteuerte
Bodenprozesse zu erhalten. AulRerdem sind weitere Studien zu Effekten von Fragmenten aus
kompostierten Biomullsammelbeuteln, welche kommerziell vertrieben und aktuell bei der
Bioabfallsammlung eingesetzt werden, oder anderweitig gealterten MKS in umweltrelevanten
Konzentrationen notwendig. Dadurch lieRe sich das Gefahrenpotential von MKS fir

Bodenlebewesen unter realistischeren Bedingungen besser abschatzen.

Im Ergebnis wurde deutlich, dass MKS negative Auswirkungen auf verschiedenste
Organismen zeigen. Die gefundenen Resultate sind fir das Verstdndnis mdglicher
Auswirkungen der neuartigen Schadstoffklasse der MKS auf die Biosphare von grofier
Bedeutung. Dies vor allem auch vor dem Hintergrund, dass die planetare Belastungsgrenze
fur neue synthetische Stoffe — vor allem fur Kunststoffe — bereits Uberschritten ist (Persson et
al., 2022). Das macht deutlich, dass weiterfihrende Forschungs- und Entwicklungsarbeiten

dringlich geboten sind.

5.2 Empfehlungen

In Zukunft wird die Erfassung und Uberwachung der MKS-Kontamination von Komposten und
Garprodukten, die auf Landwirtschaftsflachen ausgebracht werden, immer weiter an
Bedeutung gewinnen. Hierzu ist es unbedingt notwendig, dass Standardmethoden entwickelt
und eingesetzt werden, um die MKS zu identifizieren. Diese Standardmethoden sollten sowohl
die Erfassung von Massenkonzentrationen sowie von Partikelcharakteristika (Anzahl, GroRRen,

Formen) abdecken, da beides relevante Informationen fir die Risikobewertung sind.

Im Rahmen dieses Projekts wurden PLA und PBAT sowie daraus hergestellte Blends als
Vertreter der biologisch abbaubaren Produkte untersucht. Weitere, besonders neue, auf dem
Markt verfigbare BAWSs, die als Beutel fur die Bioabfallsammlung eingesetzt werden, sollten
in weiteren zuklnftigen Untersuchungen betrachtet werden. Hierbei ist vorteilhaft, die
Hersteller der Produkie mit einzubeziehen, um genaue Informationen Uber die

Zusammensetzung der Materialien zu erhalten.

Aus den Untersuchungen wird deutlich, dass bei Bioabfallverwertungsanlagen darauf
hinzuwirken ist, den Eintrag von im biologischen Prozess nicht vollstdndig abbaubaren
Kunststoffen zu minimieren. Hierzu ist es erforderlich, die Bioabfallsammlung unter dem
Aspekt einer hohen Sortenreinheit durchzuflihren. Hierbei sind sowohl eine entsprechende

Offentlichkeitsarbeit und Gestaltung der Abfallsatzung als auch Kontrolimechanismen zur
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Qualitatssicherung  der erfassten Bioabfdlle seitens der 6ffentlich-rechtlichen
Entsorgungstrager erforderlich. Durch das in der Novelle der Bioabfallverordnung (2022)
eingerdumte Rulckweisungsrecht seitens der Anlagenbetreiber besteht darliber hinaus die
Méglichkeit, stark mit Fremdstoffen verunreinigte Chargen zurlickzuweisen und damit zu

verhindern, dass sie in den Prozess gelangen.

Auf Ebene der Anlagenbetreiber ist daflir zu sorgen, dass eingetragene Kunststoffe méglichst
nicht zerkleinert werden (z. B. selektive Zerkleinerung) bzw. friihzeitig im Prozessverlauf
abgesiebt werden. Dies ist besonders bei Anaerobanlagen von Bedeutung, da fir eine hohe
Gasausbeute bei gleichzeitig relativ kurzen Aufenthaltszeiten oftmals eine intensive
Zerkleinerung des Eintragssubstrates stattfindet. Dartuber hinaus sollten generell
Siebuberlaufe, die als Strukturmaterial wiedereingesetzt werden, von Kunststoffen befreit
werden. Neben Windsichtern kdnnen hierzu auch verstarkt Nahinfrarot-Detektionssysteme mit
gezielter Ausschleusung durch Ausblasen eingesetzt werden. Durch Feinaufbereitung in
entsprechenden KorngréRen kdnnen dartiber hinaus Kunststoffe besonders im Makro- (gréRer

25 mm) und Teilen des Meso-Bereichs (gréRer 8 bis 10 mm) abgesiebt werden.

Generell sollte die Freisetzung von Kunststoffen durch die in Bioabfallverwertungsanlagen
erzeugten Produkte (Komposte, Garprodukte) so weit wie méglich durch qualitatssichernde
organisatorische und technische Mallnahmen vermieden werden, um mdgliche negative

Auswirkungen auf terrestrische Okosysteme auszuschlieRen.
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