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1 Veranlassung und Projektziele

Die Ozonung zur Behandlung von Klaranlagenablaufen ist ein Verfahren, das derzeit fur die
Elimination organischer Spurenstoffe intensiv untersucht wird. Zahlreiche Projekte zur Elimi-
nationsleistung und der Umsetzung der Ozonung wurden bereits mit Pilotanlagen und grof3-
technische Anlagen in Deutschland, der Schweiz und Osterreich durchgefihrt (z. B. ABEGG-
LEN et al., 2009; KREUZINGER UND SCHAAR, 2011; ARGE, 2014; JEKEL et al., 2016).

Die Ozonung wird im Bereich der Trinkwasseraufbereitung als Verfahren zur Desinfektion
eingesetzt. Dementsprechend kann die Ozonung, neben der Spurenstoffelimination, grund-
satzlich eine Desinfektion des Klaranlagenablaufs bewirken. Dies ist insbesondere dann von
Bedeutung, wenn der Vorfluter zu Freizeitzwecken oder zur Trinkwassergewinnung genutzt
wird. Der Erfolg einer Abwasserozonung zur Desinfektion der verschiedenen Mikroorganis-
men ist jedoch noch nicht abschlieBend geklart. Zu den offenen Fragestellungen z&hlen un-
ter anderem die notwendigen verfahrenstechnischen Einstellungen, die fur eine weitreichen-
de Keimreduktion mittels der Ozonung von Abwasser gewahlt werden muissen.

Erste Untersuchungen zur Keimreduktion im Rahmen der Spurenstoffelimination zeigten
bereits fur vergleichsweise geringe Ozondosierungen eine Reduktion der untersuchten Pa-
rameter an. So wurden beispielsweise an der Pilotanlage in Regensdorf Escherichia (E.) Coli
durch die Behandlung von biologisch gereinigtem Abwasser mit einer spezifischen Ozondo-
sis von nur 0,36 gos/gpoc UM 1,5 log-Stufen reduziert (ABEGGLEN et al., 2009). Innerhalb des
Projektes Pilotox wurde mit einer spezifischen Ozondosis von 0,4 gos/gpoc €ine Reduktion
der Konzentration an coliformen Bakterien von 2 log-Stufen festgestellt, wobei mit geringeren
spezifischen Ozonkonzentrationen, wie z.B. 0,3 gos/gpoc, kein Effekt auf die coliforme Bakte-
rien beobachtet werden konnte (BAHR et al., 2007).

Eine Dosis-Wirkungsbeziehung zur Keimreduktion mittels Ozon in kommunalem Abwasser
wurde bisher noch nicht ausreichend erarbeitet. Das ist auf den haufig nicht feststellbaren
Zusammenhang zwischen Bakterien- bzw. Virenreduktion und spezifischer Ozondosis zu-
rickzufiihren (ZIMMERMANN et al., 2011; GAMAGE et al., 2013). Auch die Auswertung von fir
die Ozonung relevanten und leicht zu messenden Parametern, wie dem SAK254 oder die
Ozonkonzentration im Off-Gas, ergaben in den bislang durchgefiihrten vereinzelten Versu-
chen keine ausreichenden Korrelationen mit der Keimreduktion (GERRITY et al., 2012; GA-
MAGE et al., 2013) Insbesondere der SAKs, ist jedoch im Bereich der Spurenstoffelimination
von besonderem Interesse, da er als Parameter zur Steuerung und Regelung der Ozondosis
diskutiert wird (z.B. WITTMER et al., 2013; JEKEL et al., 2016).

Generell werden fur die grof3technische Umsetzung der Spurenstoffelimination auf kommu-
nalen Klaranlagen zwei Verfahrenstechniken als besonders relevant angesehen: die Ozo-
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nung und die Behandlung mit Aktivkohle. Die zuséatzliche Desinfektion neben der Spurenstof-
felimination durch die Ozonung wird haufig als zusatzlicher positiver Aspekt fir die Ozonung
genannt. Die Keimreduktion durch den Einsatz von Ozon unter den Randbedingungen zur
Spurenstoffelimination ist jedoch nicht ausreichend geklart. Durch die innerhalb dieses Pro-
jekts geplanten Versuche wird ein hoher Erkenntnisgewinn in Bezug auf diese Frage erwar-
tet. Zudem sollen erste Einschatzungen fur die optimale Betriebsweise einer Ozonung mit
dem gleichzeitigen Ziel der Desinfektion und Spurenstoffelimination erhalten werden. Ziel
des Projekts ist weiterhin die Auslegung und Ermittlung der Leistungsfahigkeit einer Ozo-
nung zur gleichzeitigen Spurenstoff- und Keimreduktion in Ablaufen kommunaler Klaranla-
gen. Dabei werden sowohl die Praxistauglichkeit als auch die Wirtschaftlichkeit einer ent-
sprechend ausgelegten Ozonung betrachtet. Die entsprechenden Ergebnisse sollen anhand
einer Pilotanlage und systematischer Versuchseinstellungen fir eine kommunale Klaranlage
ermittelt werden.

Als zuséatzlicher Aspekt wird ein weiteres relevantes Bakterium, die Legionellen, betrachtet.
Im Sommer 2013 kam es zur Verbreitung von Legionellen im Raum Warstein, welche das
Thema erneut in den Fokus von Behdrden und Bevdlkerung riickte. Die Beprobungen weite-
rer Klaranlagen in NRW durch das LANUV ergaben, dass Legionellen bei der berwiegen-
den Anzahl der Proben nicht im Abwasser gefunden wurden. Eine zuverlassige Vorhersage
der Wirkung von Ozon auf die Konzentration von Legionellen im Abwasser setzt jedoch ein
regelmafliges Auftreten dieser in einem Klaranlagenablauf voraus. Dementsprechend sind
gezielte Versuche durch die Ozonung von kommunalem, Legionellen haltigem Abwasser
nicht umsetzbar. Dennoch ist es von Interesse, an den betroffenen Anlagen Malinahmen zu
entwickeln, durch die das Risiko fiir Personal und Offentlichkeit moglichst minimiert wird.
Daher werden das Vorkommen und die Reaktion von Legionellen bei der Behandlung von
Abwasser mit Ozon im Rahmen einer Literaturstudie untersucht.

Die prioritdren Auslegungsparameter, welche durch die Versuche mit Abwasser einer kom-
munalen Klaranlage ermittelt werden sollen, sind die zu applizierende Ozonmenge und die
Kontaktzeit. Die ermittelten Auslegungsgrof3en werden dadurch tberprift, dass Abwasser
einer weiteren Klaranlage behandelt wird und der Parameterumfang um weitere Keime aber
auch Spurenstoffe und Okotoxizitatstests erweitert wird. Die Kenntnis dieser Auslegungsgro-
Ren fuhrt in der Praxis dazu, dass Anlagen zur Ozonung dimensioniert werden kénnen. An-
hand einer theoretischen Dimensionierung und des notwendigen Energiebedarfs bei der er-
mittelten Dosiermenge, konnen die Kosten des Verfahrens berechnet werden. Dadurch kann
ein Vergleich mit Verfahren zur alleinigen Spurenstoffelimination bzw. Desinfektion gezogen
werden und ermittelt werden, ob eine zur simultanen Spurenstoff- und Keimelimination aus-
gelegte Ozonung wirtschaftlicher ist als eine Kombination entsprechender separater Verfah-
rensstufen.
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2 Stand der Technik

2.1 Mikrobiologische Belastung kommunaler Abwasser

2.1.1 Mikroorganismen

Abwasser kommunaler Klaranlagen enthalten generell Mikroorganismen, wie Bakterien, Vi-
ren und Protozoen. Viele Bakterien, darunter zahlen auch Escherichia (E.) coli oder Intesti-
nale Enterokokken, welche als Indikatorsubstanzen fir die Badegewasserrichtlinie fungieren,
liegen kontinuierlich im Abwasser vor. Andere Keime, wie z.B. Viren, werden dagegen ver-
mehrt wéhrend vorliegender Epidemien im Abwasser vorgefunden.

Im Rahmen dieses Projekts wurden verschiedene Mikroorganismen im Ablauf der Klaranlage
Aachen Soers und der Klaranlage Essen-Sid untersucht. Im Folgenden werden fir diese
Parameter Ubliche Konzentrationen im Ablauf von Klaranlagen aus der Literatur zusammen-
getragen.

Bakterien

Alle im Abwasser vorhandenen kultivierbaren Bakterien werden unter dem Parameter Ge-
samtkoloniezahl zusammengefasst. Ublicherweise findet eine Analyse dieses Parameters
nach Inkubation bei fester Temperatur (in der Trinkwasserverordnung bei 20 + 2°C bzw.
36°C) statt. In der Literatur (KISTEMANN et al., 2001; RECHENBURG, 2008; MOULIN et al.,
2010) werden fir die Belastung von Klaranlagenablaufen fur die Gesamtkoloniezahl 20°C im
Median Werte von 3,1 - 10° - 7,3 - 10° KBE/100 ml und fiir die Gesamtkoloniezahl 36°C Wer-
te von 6,3 - 10 — 2,7 - 10° KBE/100 ml angegeben. Die oberen genannten Werte wurden auf
der Klaranlage Saint Amont in Frankreich gemessen (MOULIN et al., 2010). In Deutschland
lagen die nachgewiesenen Konzentrationen fir die Gesamtkoloniezahl 20°C bzw. 36°C bei
maximal 3,18 - 10%bzw. 1,2 - 10* KBE/100 ml (KISTEMANN et al., 2001; RECHENBURG, 2008).

Die Bestimmung der coliformen Bakterien ist ebenfalls in der Trinkwasserverordnung gere-
gelt. Coliforme Bakterien werden sowohl Giber menschliche als auch tierische Ausscheidun-
gen ins Abwasser eingetragen. Dartber hinaus kommen sie auch natirlicherweise in der
Umwelt vor (MERKEL et al., 2016). Fir die coliformen Bakterien werden im Klaranlagenablauf
Werte von 5 - 10° bis 2,5 - 10° KBE/100 ml genannt (KISTEMANN et al., 2001; KOIVUNNEN et
al., 2003; KocH, 2004; HUBER und PopPpP, 2005; MANDILARA et al., 2006; RECHENBURG, 2008;
FRANCY et al., 2011) Auf einer Klaranlage in Helsinki, auf der auch eine Denitrifikation betrie-
ben wird, konnten im Durchschnitt noch héhere Konzentrationen von 1,4 - 10° KBE/100 ml
gemessen werden. Diese Werte konnen auf die besonders hohe Belastung des Rohabwas-
sers zuruckgefiihrt werden, da die Reduktionsleistung der Klaranlage mit 2 log-Stufen im
Bereich der tblichen Werte lag (KOIVUNNEN et al., 2003).
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Escherichia coli gehdren zur Gruppe der coliformen Bakterien und sind sowohl in der Trink-
wasserverordnung als auch in der Badegewasserverordnung als Indiakorparameter aufge-
fuhrt. Die Trinkwasserverordnung regelt den zulassigen Grenzwert fur Enterkokken und gibt
ein entsprechendes Analyseverfahren vor. Die Konzentration von E. coli liegt entsprechend
der Literaturangaben im Klaranlagenablauf generell bei 10° bis 10* MPN/100 ml (KISTEMANN
et al., 2001; MANDILARA et al., 2006; GASSE, 2008; GROETTEKER, 2008; RECHENBURG, 2008;
MOULIN et al., 2010; FRANCY et al., 2011) In Abh&ngigkeit der Verfahrenstechnik kdnnen da-
von abweichende Konzentrationen vorgefunden werden. Fir Klaranlagen mit nachgeschalte-
ten Abwasserteichen konnten GROETTEKER et al. (2008) besonders niedrige Ablaufwerte von
10 - 10° MPN/100 ml beobachten. In einer Studie aus Irland und auf der Klaranlage Nieder-
kassel wurden dagegen im Median E. coli-Konzentrationen von mehr als 10° MPN/100 ml im
Ablauf von konventionellen Klaranlagen nachgewiesen (KocH, 2004 und FLANNERY et al.,
2012)

Intestinale Enterokokken sind neben E. coli der entscheidende Parameter in der Badege-
wasserverordnung und zeigen durch ihr hohes Vorkommen im tierischen Verdauungstrakt
generell fakale Verunreinigungen durch tierische Eintrage an. Die Konzentration der Intesti-
nalen Enterokokken im Ablauf von Klaranlagen beléuft sich auf 15 - 10" bis 2,1 - 10* KBE/100
ml. (KISTEMANN et al., 2001; KocH, 2004; MANDILARA et al., 2006; GASSE, 2008; GROTTEKER,
2008; RECHENBURG, 2008; FRANCY et al., 2011) Eine Ausnahme ist der Ablauf der Klaranla-
ge Saint Mont in Frankreich, in dem Werte von durchschnittlich 7,4- 10° KBE/100 ml festge-
halten wurden (MOULIN et al., 2010).

Clostridium perfringens, welche zur Gruppe der Clostridien gehdren, kénnen nicht nur im
Darm von Menschen und Tieren nachgewiesen werden, sondern auch in anderen Umwelt-
sektoren wie z.B. im Boden, im Wasser, im Staub etc. und dient ebenfalls als Indikatorpara-
meter der Trinkwasserverordnung (MERKEL et al., 2016). C. perfringens liegen mit Konzentra-
tionen von 65 - 10" bis 1,58 - 10* KBE/100 ml im gereinigten Abwasser vor (KISTEMANN et al.,
2001; KocH, 2004; HUBER und PopPP, 2005; RECHENBURG, 2008).

Die Auswirkungen von Niederschlag auf die Belastung des Klaranlagenablaufs sind von den
einzelnen Klaranlagen und ihren Auslastungen abhangig (GAssE, 2009). GROETTEKER et al.
(2008) beobachteten fur die von lhnen untersuchten Parameter E. coli und Intestinale
Enterokokken einen deutlichen Zusammenhang zwischen der Hohe des Niederschlages und
der Belastung des Klaranlagenablaufs. Die E. coli-Konzentration und die Konzentration der
Intestinalen Enterokokken im Ablauf der untersuchten Klaranlagen stiegen wahrend eines
beobachteten Niederschlagereignisses um mehr als eine log-Stufe an. Auch GASSE (2009)
konnte in ihren Messungen nachweisen, dass die Konzentration der E.coli im Ablauf der drei
untersuchten Klaranlagen im Regenwetterfall im Mittel um ca. eine Zehnerpotenz erhoht war.
Dies wurde an zwei der drei Klaranlagen auch fir die Intestinalen Enterokokken beobachtet.
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AUERBACH et al. (2009) konnten dagegen keinen Einfluss des Niederschlags auf die Keim-

konzentration im Klaranlagenablauf nachweisen. Die durch die Klaranlage in den Vorfluter
eingetragene Fracht erhOhte sich infolge eines grofReren Volumenstrom, jedoch zeigte die
Konzentration keine Korrelation zum Niederschlagsereignis (AUERBACH et al., 2009).

Viren

Die Informationsdichte zum Vorkommen von Viren im Ablauf von Klaranlagen ist deutlich
geringer als fur Bakterien. Ihr Vorkommen ist oft sporadisch und nicht kontinuierlich. Adeno-
viren sind vergleichsweise haufig im Ablauf von Klaranlagen zu finden. In der Literatur wer-
den Konzentrationen von 0 bis 1,6 - 10° CG/I angegeben (BOFILL-MAS et al., 2006; FONG et
al., 2010; SIMMONS et al., 2011; SIMMONS und XAGORARAKI, 2011; FRANCY et al., 2012; HE-
WITT et al., 2013). Dabei wird mit den Ublichen Bestimmungsverfahren generell nur die An-
zahl der im Abwasser befindlichen Viren analysiert, nicht jedoch ihre Infektiositat. SIMMONS
und XAGORARAKI (2011) stellten bei Untersuchungen an finf Klaranlagen in Michigan fest,
dass bei Vorhandensein von den durchschnittlich 8,7 - 10° CG/I Adenoviren nur insgesamt
12,6 infektiose Viren vorlagen.

Enteroviren sind in der Regel im Rohabwasser im Zulauf der Klaranlagen zu finden. Im An-
schluss an die Abwasserbehandlung sind jedoch, mit Ausnahme der Untersuchungen von
SIMMONS et al. (2011) bei denen jede Probe Enteroviren enthielt, weniger als 50 % der Pro-
ben mit Enteroviren belastet. Die durchschnittlich gemessene Konzentration im gereinigten
Abwasser betréagt 0,63 bis 2,9 - 10? CG/I, wobei in einzelnen Proben Konzentrationen von bis
zu 3 - 10* CG/I nachgewiesen wurden (OTTOSSON et al., 2006; MOULIN et al., 2010; SIMMONS
et al., 2011; SIMMONS und XAGORARAKI, 2011).

Noroviren treten epedemiebedingt im Winter h&ufiger im Abwasser auf als im Sommer (OT-
TOSSON et al., 2006). SIMMONS und XAGORARAKI (2011) konnten keine Noroviren im Ablauf
der Klaranlagen in Michigan messen. Dagegen fanden FRANCY et al. (2011) und OTTOSSON
et al. (2006) Noroviren vereinzelnd im Ablauf von Klaranlagen in den USA bzw. Schweden
und FLANNERY et al. (2012) und HEwWITT et al. (2013) wiesen Noroviren regelmafig im Ablauf
der von ihnen untersuchten Klaranlagen nach. Die durchschnittliche Konzentration lag bei 34
bis 2 - 10° CG/I (OTTOSSON et al., 2006; FLANNERY et al., 2012; HEWITT et al., 2013)

2.1.2 Elimination

Die Abwasserverordnung sieht keine Grenzwerte fur die Qualitat der Einleitungen aus kom-
munalen Klaranlagen hinsichtlich pathogener Keime vor. Anstelle dessen ist das Ziel der
Abwasserreinigung ohne weitergehende Anforderungen an den Klaranlagenablauf die Re-
duktion des Né&hrstoffeintrags in die Gewasser. Dennoch fuhren die Prozesse auf den Klar-
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anlagen dazu, dass auch die Konzentrationen der Mikroorganismen im Abwasser reduziert
werden. Dabei ist kein Zusammenhang zwischen einem zuverlassigem Erreichen der Nahr-
stoffelimination und der Reinigungsleistung in Bezug auf pathogene Keime ersichtlich (GRo-
ETTEKER et al., 2008).

Nachfolgend werden Angaben aus der Literatur beztglich der Reinigungsleistung von Klar-
anlagen ohne Desinfektionseinheiten fir die im Rahmen dieses Projekts untersuchten Mik-
roorganismen zusammengefasst.

Fir Klaranlagen die eine mechanischen und eine biologische Reinigungsstufe sowie teilwei-
se eine zusétzliche Filtrationseinheit umfassen, konnten in Abhangigkeit des Ausbaugrades
Reduktionen fur die Konzentration der E. coli im Abwasser von 2 bis 4 log-Stufen erreicht
werden. Die Konzentration der coliformen Bakterien und C. perfringens konnten ebenfalls um
1,5 bis 3 log-Stufen verringert werden. Fir die Intestinalen Enterokokken wurden Redukti-
onsleistungen von
1 bis 3,5 log-Stufen verzeichnet (KISTEMANN et al., 2001; MANDILARA et al., 2006; OTTOSSON
et al., 2006; RECHENBURG, 2008; ORTH und SCHMIDTLEIN, 2010). Neben den Bakterien wird
auch die Konzentration der Viren wahrend des Reinigungsprozesses auf der Klaranlage re-
duziert. Fir Adenoviren, Papylomaviren, Enteroviren und Noroviren wurden Reduktionsleis-
tungen von 1 bis 2 log-Stufen verzeichnet (BOFILL-MAS et al., 2006; OTTOSSON et al., 2006;
FONG et al., 2010; MOULIN et al., 2010; FLANNERY et al., 2012; FRANCY et al., 2012; HEWITT
et al., 2013).

Im Allgemeinen werden die Mikroorganismen hauptsachlich wahrend der biologischen Reini-
gung reduziert. LUCENA et al. (2004) verglichen die Reduktionsleistung verschiedener Klaran-
lagen mit dem Fokus auf Pathogene. Es wurde festgestellt, dass die untersuchten Parameter
coliforme Bakterien, Enterokokken und Clostridien in der mechanischen Reinigungsstufe um
ca. 0,5 log-Stufen verringert wurden. Wahrend der biologischen Reinigung wurden die Kon-
zentrationen um eine weitere log-Stufe verringert (LUCENA et al., 2004). Auf einer Klaranlage
in Athen konnten ebenfalls nur geringe Reduktionen von 0,1 log-Stufen fiir E. coli, gesamte
coliforme Bakterien und Intestinalen Enterokokken wahrend der mechanischen Reinigung
beobachtet werden. Infolge der biologische Behandlung wurden die Konzentrationen dage-
gen um weitere 2 bis 3 log-Stufen verringert werden (MANDILARA et al., 2006) Die Untersu-
chungen von FONG et al. (2010) und LI et al. (2011) zeigten, dass auch Viren, hier Adenovi-
ren und Rotaviren, hauptsachlich wahrend der biologischen Reinigung reduziert werden. Fur
Rotaviren wurde postuliert, dass diese am belebten Schlamm adsorbieren und wéahrend der
Nachklarung abgetrennt sowie inaktiviert werden (FONG et al., 2010).

Der Einsatz einer nachgeschalteten Filterstufe fuhrt zu einer erhohten Reduktionsleistung
der Klaranlagen (GASSE, 2009; KISTEMANN et al., 2009). Der relevante Mechanismus zur
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Keimreduktion ist nach ersten Untersuchungen auch bei der Sandfiltration der biologische
Abbau. Durch das reine Abtrennen der abfiltrierbaren Substanzen in einem Schnellsandfilter
konnten beispielsweise ORTH und SCHMIDTLEIN (2010) eine nur geringe Reduktion der Belas-
tung des Abwassers mit E. coli und intestinalen Enterokokken beobachten. Bei erhéhten
Feststoffkonzentrationen im Zulauf zur Filtereinheit kann die Reduktionsleistung jedoch
dadurch verbessert werden, dass an den Feststoffen adsorbierte Mikroorganismen ebenfalls
durch die Filtration abgetrennt werden. Der Einsatz eines Langsamsandfilters und die Aus-
bildung einer biologisch aktiven Schicht fuhrten wahrend der Untersuchungen insgesamt zu
deutlich besseren Eliminationsleistungen von bis zu vier Log-Stufen (ORTH und SCHMIDTLEIN,
2010).

Abbildung 1 zeigt eine graphische Darstellung der Konzentrationsniveaus der coliformen
Bakterien in den einzelnen Verfahrensstufen der Klaranlage. Wie zuvor beschrieben wird in
der biologischen Stufe und durch eine nachgeschaltete Sandfiltration ein gro3er Teil der Mik-
roorganismen reduziert. Die mechanische Reinigung hat nur einen geringen Einfluss auf die
Reduktion der coliformen Bakterien. Weiterfuhrende Reinigungsstufen, wie z.B. die UV-
Bestrahlung (in Abbildung 1 dargestellt), die Chlorung oder die Ozonung werden mit dem
Ziel der Keimreduktion eingesetzt und kdnnen die Konzentration der Mikroorganismen im
Ablauf der Klaranlage deutlich starker reduzieren, als die konventionelle Abwasserreinigung
(DWA-M 205, 2013).

Abbildung 1: Konzentration coliformer Bakterien in Klaranlagen (DWA-M 205, 2013)
2.2 Einsatz der Ozonung in der kommunalen Abwasserreinigung

2.2.1 Grundlagen

Die Ozonung ist ein oxidatives Abwasserreinigungsverfahren, bei dem ozonhaltige Luft,
ozonhaltiger Sauerstoff oder ein hochkonzentrierter Ozon-Teilwasserstrom in das Abwasser
eingetragen wird. Sie wird auf Klaranlagen fir die Reduktion von Spurenstoffen untersucht

und in wenigen Demonstrationsanlagen bereits grof3technisch eingesetzt. (ARGE, 2014)

Die Oxidation von Ozonmolekilen mit organischen bzw. anorganischen Substanzen erfolgt
nach zwei sich Uberlagernden Reaktionstypen:
» der direkten Oxidation durch Ozon und

» der indirekten Oxidation durch Hydroxylradikale.

Die direkte Oxidation ist eine Reaktion von Ozon mit den Wasserinhaltstoffen, welche bevor-
zugt nach dem Criegee—Mechanismus ablauft. Wéhrend der Reaktion werden bevorzugt
elektronenreiche Verbindungen oxidiert (NOTHE et al., 2009). In Wasser geldstes Ozon ist
auferst instabil, weshalb es rasch zerfallt. Der Zerfall von Ozon fuhrt zur Entstehung von

Hydroxylradikalen (VON GUNTEN, 2003). Im Gegensatz zu Ozon reagieren Hydroxylradikale
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schnell und unselektiv mit nahezu allen Abwasserinhaltsstoffen. Verfahren, die gezielt eine
Entstehung von Hydroxylradikalen fokussieren, Advanced Oxidation Processes (AOP), wa-
ren Inhalt der Phasen 1 und 2 dieses Projekts. In Abhéngigkeit der Milieubedingungen, z.B.
Temperatur, pH-Wert oder chemische Wassermatrix, tberwiegt einer der beiden vorgestell-
ten Reaktionswege. Im basischen Milieu, pH > 10, findet in erster Linie die indirekte Reaktion
statt, wohingegen im sauren pH-Bereich, pH < 4, vorrangig die direkte Ozonung vorliegt
(BACHMANN, 1996; GOTTSCHALK et al., 2000). Eine Ozonung im basischen Milieu kann ent-
sprechend ebenfalls zu den AOP gezahlt werden.

Je nach eingetragener Ozondosis bzw. Konzentration im Zugas (Feed-Gas) wird ein Teil des
Ozons Uber den Ablauf der Ozonanlage bzw. das Abgas (Off-Gas) wieder aus dem System
ausgetragen und nimmt nicht an der Reaktion teil. Im Trinkwasserbereich wird als Ver-
gleichsparameter unterschiedlicher Studien haufig die Ozondosis gewahlt, da davon ausge-
gangen wird, dass nur wenig Ozon aus der Reaktionskammer ausgetragen wird und das
Wasser kaum organische Belastungen aufweist, welche in Konkurrenz zu den zu behan-
delnden Zielsubstanzen stehen. Im Abwasserbereich ist es dagegen ublich, den Ozoneintrag
auf die geloste Organik (DOC) im Zulauf der Ozonungsstufe zu beziehen. Hierzu wird die
spezifische Ozondosis als theoretischer Parameter eingesetzt [gos/gpoc], um so die Ozonbe-
handlung zwischen verschiedenen Klaranlagen oder Behandlungstagen vergleichen zu koén-
nen. (SCHAAR, 2011)

2.2.2 Spurenstoffelimination

Die Ozonung wird im Bereich der Abwasserbehandlung generell als Verfahren zur Spuren-
stoffelimination eingesetzt (ABEGGLEN et al., 2009, SCHAAR et al., 2013, ARGE, 2014).
Zahlreiche Autoren berichteten Uber die Leistungsfahigkeit der Ozonung mit dem Ziel der
Spurenstoffelimination (z.B. ANTONIOU et al. 2013; LEE et al., 2013; ARGE, 2014). Der Erfolg
der Ozonung héngt von verschiedenen Faktoren ab, wie dem Ozoneintrag, der Abwasser-
matrix, der Reaktionszeit, dem pH-Wert, der Temperatur und den Reaktionseigenschaften
der Mikroorganismen bzw. der Spurenstoffe. Generell wird durch die Erhéhung des Ozonein-
trags ein verbesserter Abbau von Spurenstoffen erreicht. Die Bemessung von Anlagen zur
Ozonung von Abwasser erfolgt daher mafgeblich durch die Wahl der nachfolgenden zwei
GroRRen: der Ozondosis (Co3) und der Aufenthaltszeit bzw. Reaktionszeit (t), tUber welche das
erforderliche Volumen der Anlage berechnet wird (z. B. Kompetenzzentrum Mikroschadstof-
fe.NRW, 2016).

Die bendtigte Ozondosis muss fur den Einzelfall entsprechend der Belastung des Abwassers
und des Reinigungsziels individuell ermittelt werden. Im Rahmen der BMBF-
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FordermalRnahme RiskWa (Forderkennzeichen: 02WRS1271) wurde ein Leitfaden zu Indika-
torsubstanzen fur die weitergehende Reinigung von Abwasser erstellt (JECKEL UND DOTT,
2013). Fur die Elimination von Carbamazepin und Diclofenac wird hier eine spezifische
Ozondosis von 0,3 gos/dpoc angegeben, wohingegen fir Benzotriazol, Atenolol, Metoprolol
und Sotatol, welche als maRig eliminierbare Substanzen eingestuft sind, eine spezifische
Ozondosierung von ca. 0,7 — 0,8 gos/gpoc €ingesetzt werden muss. ANTONIOU ET AL. (2013)
untersuchten beispielsweise sechs unterschiedliche Klaranlagenablaufe. Fir eine 90 %ige
Carbamazepin-Reduktion wurde je nach Klaranlage eine Mindestdosis von 2,2 bis 10,8
Mmgoa/l ermittelt, entsprechend eine spezifischen Ozondosis von 0,42 bis 0,84 gos/gpoc. Fur
Metoprolol mussten sogar Ozondosen zwischen 3,8 bis 18,2 mges/l bzw. 0,73 bis 1,33
Jo3/dpoc fur eine 90 %ige Elimination eingesetzt werden. In Regensdorf wurde mit einer
spezifischen Ozondosis von ca. 0,6 gos/0poc das vorgegebene Reinigungsziel einer
durchschnittlichen Spurenstoffelimination von 80 % eingehalten. (ABEGGLEN et al., 2009). Im
Rahmen der Untersuchungen der ARGE (2014) wurde beobachtet, dass Carbamazepin und
Diclofenac bereits fur eine Ozondosierung von nur 2 mgoes/l nennenswert reduziert wurden.
Ab einer spezifischen Ozondosierung von 0,7 gos/gpoc Wurden auf der KA Duisburg
Vierlinden  fir leicht eliminierbare = Substanzen wie Diclofenac  zuverlassig
Reduktionsleistungen von > 90 % eingehalten. Fir moderat eliminierbare Substanzen wie
Benzotriazol schwankten die Eliminationsgrade jedoch, sodass teilweise tiber 90 % eliminiert
wurden, an anderen Tagen dagegen nur Eliminationsgrade von 50 % erreicht wurden. Nach
Heruntersetzen der eingetragenen Ozondosis auf 0,2 gos/dpooc konnten auch fir Diclofenac
keine konstanten Eliminationsgrade gehalten werden, sondern die Elimination schwankte
zwischen ca. 60 und 80 %. ABEGGLEN UND SIEGRIST (2012) geben im Rahmen einer
umfangreichen Literaturrecherche an, dass eine spezifische Ozondosis von 0,7 — 0,9
Jo3/dpoc flr viele Stoffe eine ausreichende Abbauleistung ergibt. Auf der Klaranlage Aachen
Soers wird nach Voruntersuchungen im Projekt DemOs-AC eine Ozondosis von 4 mgoes/l
bzw. von ca. 0,5 — 0,7 mgos/Mygpoc fur eine effiziente Spurenstoffelimination angesetzt.
(KLAER et al., 2017)

Die Angaben zur eingesetzten Kontaktzeit variieren zwischen 5 Minuten (ABEGGLEN et al.,
2009) und 30 Minuten (HERBST et al., 2011). Die kurze Kontaktzeit von 5 Minuten wurde im
Rahmen eines Projekts auf der Klaranlage Regensdorf aufgrund der vorhandenen Bausub-
stanz eingesetzt (ABEGGLEN et al., 2009). Auf der Klaranlage Duisburg-Vierlinden wurde der
Ozonreaktor dagegen mit einer Aufenthaltszeit von 30 Minuten bemessen. Die vor Errichtung
der Anlage
Duisburg-Vierlinden stattgefundenen Uberlegungen beinhalten, dass die Reaktion von Ozon

mit den Spurenstoffen nach 15 bis 20 Minuten beendet und das restliche Beckenvolumen fir
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den Abbau des verbleibenden Ozons und der gebildeten Transformationsprodukte zur Ver-
fugung steht (HERBST et al.,, 2011). Eine vom Kompetenzzentrum Mikroschadstoffe.NRW
herausgegebene Broschure zur Planung und Dimensionierung von Anlagen zur Mikroschad-
stoffelimination (Stand September 2016) empfiehlt bei mittlerem Trockenwetterzufluss eine
Aufenthaltszeit von 15 - 30 Minuten im Ozonreaktor, wobei diese fir sehr stark zehrendes

Abwasser auf bis zu 10 Minuten verkurzt werden kann.

Ein Nachteil der Ozonung ist, dass die Substanzen im Abwasser in der Regel nicht vollstan-
dig abgebaut werden, sondern teilweise nur zu weiteren Abbauprodukten, sogenannten
Transformationsprodukten, reagieren. Hierbei kdnnen unerwiinschte Nebenprodukte, wie
z.B. das kanzerogene Bromat entstehen (VON SONNTAG UND VON GUNTEN, 2012). Die Reak-
tions- und Zwischenprodukte der Spurenstoffe sowie der weiteren oxidierten Substanzen
kénnen nicht endglltig vorhergesagt werden, da die Entstehung sehr komplex und vielfaltig
ist (BACHMANN, 1996). Daher ist auch die Toxizitat der Transformationsprodukte derzeit noch
nicht vollstandig geklart. Bekannte Abbauprodukte sind das kanzerogene Bromat und die
ebenfalls kanzerogenen N-Nitrosamine. Bromat wird wahrend der Ozonung aus Bromid ge-
bildet. Der Grenzwert von Bromat in der Trinkwasserverordnung liegt bei 10 pg/l. Obwonhl
dieser Grenzwert fir die Ozonung von Klaranlagenablaufen nicht bindend ist, sollte die Ein-
leitung von Bromat in Gewasser mdglichst gering gehalten werden (SCHUMACHER, 2006). Um
die entstandenen biologisch abbaubaren Reaktionsprodukte sowie unerwiinschte Nebenpro-
dukte zuriickzuhalten, hat es sich zudem bewahrt, eine weitere Reinigungsstufe, wie einen
Sandfilter oder weitere biologisch wirksame Verfahren, nachzuschalten (ARGE, 2014;
ABEGGLEN et al., 2009). Insgesamt scheint die Ozonung jedoch nicht zu toxischen Effekten
des Abwassers auf biologische Systeme zu fihren. Des Weiteren sind viele der durch die
Ozonung entstehenden Abbauprodukte leichter biologisch verfugbar als ihre Ausgangspro-
dukte, weshalb sie in einer nachgeschalteten biologischen Stufe abgebaut werden kénnen
(VON SONNTAG UND VON GUNTEN, 2012).

2.2.3 Desinfektion

Die Ozonung wurde in der Wasseraufbereitung urspriinglich aufgrund ihrer desinfizierenden
Wirkung fur eine Vielzahl von Mikroorganismen eingesetzt. Die Inbetriebnahme der ersten
Ozonung zur Trinkwasserbehandlung erfolgte 1893 in Oudshoorn in den Niederlanden (US
EPA 1986, OBERG, 1995). In Deutschland wurde die Ozonung in den vergangenen Jahren
vermehrt mit dem Ziel der Spurenstoffelimination auf Klaranlagen eingesetzt. Dennoch bleibt
die Desinfektion ein positiver Nebeneffekt des Verfahrens, der nicht abschliel3end untersucht
ist (GAMAGE et al., 2013). Ein Fazit der ARGE (2014), welche die Spurenstoffelimination und
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Keimreduktion an grofdtechnischen Anlagen zur Ozonung untersuchte, ist, dass keine we-
sentliche Keimreduktion durch die Ozonung stattfindet. ABEGGLEN et al. (2009) berichten
dagegen von einer guten Keimreduktion infolge der Ozonung mit dem Ziel der Spurenstoffe-
limination. Im Folgenden soll die Desinfektion im Rahmen der Abwasserbehandlung genauer
beleuchtet werden.

Ozon wird aufgrund seiner oxidativen Eigenschaften als schnelles und sehr effizientes Des-
infektionsmittel eingesetzt. Als solches werden Ozon folgende Eigenschaften und Inaktivie-
rungsmechanismen zugeschrieben: (USEPA, 1999; ROJAS-VALENCIA, 2011; BISCHOFF, 2013)

e Oxidation von Komponenten der Zellmembran und Schadigung des Protoplasmas,
e Deaktivierung von Bakterien-, Virus- und Protozoenzellen,

e Storung der Enzymaktivitat und Beschadigung der Nukleinsauren sowie der Protein-
hillen,

o Angriff auf ungesattigte Fettsauren, Glykoproteinen, Glykolipide, Aminosauren und
Sulfhydrylgruppen von bestimmten Enzymen.

Der Wirkmechanismus der Desinfektion infolge der Ozonung ist bislang jedoch nicht voll-
standig bekannt, da eine Vielzahl von Reaktionen des Ozons mit den unterschiedlichen Zell-
bestandteilen der Mikroorganismen gemeinsam ablaufen. Es finden sowohl Reaktionen des
Ozons mit Molekilen der Zellwand oder den Enzymen statt, als auch die Oxidation von Be-
standteilen der DNA (PARASKEVA UND GRAHAM, 2002; VON SONNTAG UND VON GUNTEN,
2012). Hierbei werden zunéchst die ungesattigten Fettsauren und Proteine der Zellwand zer-
stort. Parallel dazu kann Ozon durch die Zellwand in die Mikroorganismen diffundieren und
S0 zu einer Schadigung der Enzyme und dadurch zur Inaktivierung von Mikroorganismen
fuhren (OBERG, 1995). Die Reaktion von Ozon mit den Zellbestandteilen der Mikroorganis-
men erfolgt, analog zur Reaktion von Ozon mit weiteren Abwasserinhaltsstoffen, sowohl Uber
die direkte Oxidation mit Ozon als auch Uber die indirekte Reaktion durch Hydroxylradikalen.
Fur die Reduktion der Mikroorganismen ist es wichtig, dass diese ausreichend geschadigt
sind, damit keine Reparaturmechanismen der Zelle greifen kénnen. (VON SONNTAG UND VON
GUNTEN, 2012)

Reduktion verschiedener Mikroorganismen

Der Erfolg der Keimreduktion wahrend der Ozonung ist stark von den einzelnen Mikroorga-
nismen und deren Resistenz gegentber der Ozonung abhangig (VON SONNTAG UND VON
GUNTEN, 2012). XU et al. (2002) konnten im Rahmen ihrer Untersuchungen mit Abwasser
beobachten, dass eine Ozondosis von 4,8 mgos/l ausreichte, um Enteroviren vollstandig zu

inaktivieren. Clostridien erwiesen sich dagegen als resistenter und konnten wahrend der
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Ozonung nur fur sehr hohe Ozondosen, von 25 — 30 mgoes/l, um 1,2 — 1,7 log-Stufen elimi-

niert werden. Die Belastung des Abwassers mit coliformen Bakterien konnte mit derselben
hohen Ozondosis dagegen um bis zu 4,4 log-Stufen und Enterokokken um bis zu 3,6 log-
Stufen vermindert werden. (Xu et al., 2002) Innerhalb der Untersuchungen der ARGE (2014)
wurde festgestellt, dass an zwei grof3technischen Versuchsanlagen zur Ozonung von Ab-
wasser mit dem Ziel der Spurenstoffelimination E. coli im Mittel um 1 — 1,5 log-Stufen und
Enterokokken um 1,4 — 1,7 log-Stufen reduziert wurden. Adenoviren wurden dagegen nicht
reduziert. TYRRELL et al. (1995) untersuchten die Desinfektionsleistung der Ozonung fiir un-
terschiedliche Klaranlagenabldufe. Die Konzentration der coliformen Bakterien konnte, mit
einer geldsten Ozondosis von 0,3 ppm im Abwasser und einer Kontaktzeit von 2 Minuten,
um 1,1 — 1,5 log-Stufen verringert werden. Fir die gleichen Einstellungen konnten Entero-
kokken um 1 — 1,2 log-Stufen und C. perfringens um 0,1 — 0,2 log-Stufen reduziert werden.
(TYRRELL et al., 1995). TERNES et al. (2003) fuhrten Versuche zur Spurenstoffelimination
durch, wobei ebenfalls die Reduktionsleistung der Ozonung hinsichtlich Keimen untersucht
wurden. Der Einsatz von 5 mgoa/l Ozon fihrte dazu, dass die Konzentration der Kolonie bil-
denden Einheiten um etwa 1,2 log-Stufen und die Konzentration der E. coli um 2,7 log-
Stufen reduziert werden konnten. Fir C. perfringens konnte keine Abnahme der Konzentrati-
on infolge der Ozonung festgestellt werden. Durch eine Erhéhung der Ozondosis auf 10
mMgos/l konnte der Reduktionsgrad fur die Kolonie bildenden Einheiten auf 1,9 log-Stufen so-
wie fur die E. coli auf 3,7 log-Stufen gesteigert werden. Mit der erhéhten Ozondosis wurden
auch C. perfringens um 0,8 log-Stufen reduziert. (TERNES et al., 2003)

Einfluss der Ozondosierung

Die keimreduzierende Wirkung der Ozonung ist entsprechend maf3geblich von der Ozondo-
sierung abhéngig. Eine Erhdhung der Ozondosis fuhrt im Allgemeinen dazu, dass eine ver-
besserte Keimreduktion erreicht wird. Jedoch héngt die Reduktionsleistung der Ozonung
unter anderem von der Beschaffenheit des Abwassers und des Zehrungspotenzials des Ab-
wassers ab (PARASKEVA UND GRAHAM, 2002). Ein steigender Feststoffgehalt und eine stei-
gende organische Hintergrundbelastung des Abwassers wirken sich negativ auf die Desin-
fektionsleistung aus (US EPA 1999). Die Entfernung der Feststoffe aus dem Abwasser ist
eine wichtige Voraussetzung fir eine gute Desinfektionsleistung, da in den Feststoffen ein-
gelagerte Mikroorganismen teilweise nicht durch das Ozon inaktiviert werden kdnnen

(SCHUMACHER, 2006).

Die im Abwasser vorliegenden Stoffe werden durch das eingeleitete Ozon oxidiert, wodurch
sich ein Ozonbedarf des Abwassers ergibt. Mit steigender organischer Verschmutzung des

Abwassers steigt auch der Ozonbedarf an. Nach Untersuchungen von Xu et al. (2002) konn-
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te der Ozonbedarf des Abwassers allerdings auch durch eine Filtration nicht verringert wer-
den. Die Filtration des Ablaufs einer Klaranlage in Indianapolis flihrte zwar zu einer Verbes-
serung der Ablaufqualitdt um eine log-Stufe fir coliforme Bakterien, jedoch zu keiner Veran-
derung des Ozonbedarfs. Dies fuhrt zu dem Schluss, dass Feststoffe nur einen geringen
Einfluss auf den Ozonbedarf haben, wohingegen geldste organische Substanzen ausschlag-
gebend fur die benttigte Ozondosis zur Desinfektion sind (XU et al., 2002).

Die im Abwasser vorliegenden Substanzen werden, ebenso wie die Mikroorganismen, durch
das eingeleitete Ozon oxidiert, woraus sich eine Konkurrenzreaktion ergibt. Zunachst werden
die leicht oxidierbaren Substanzen umgesetzt und erst im Anschluss liegt geldstes Ozon im
Abwasser vor. Die zur Desinfektion erforderliche Ozondosis sollte daher fir das jeweilige
Abwasser Uberprift werden. (PARASKEVA UND GRAHAM, 2002)

Die DOC- bzw. die TOC-Konzentration besitzt nach JANEX et al. (2000) den gréf3ten Einfluss
aller Abwasserparameter auf die Keimreduktion. Zum Vergleich verschiedener Abwésser
wird die eingesetzte Ozondosis auf die im Abwasser vorhandene DOC-Konzentration bezo-
gen (spezifische Ozondosis [gos/gpoc]) und so die Abwasserqualitéat mit beriicksichtigt. Hier
zeigt sich ebenfalls, dass eine steigende spezifische Ozondosis tendenziell zu einer Verbes-
serung der Reduktionsleistung fuhrt. So wurden wahrend der von BAHR et al. (2007) durch-
gefuhrten Pilotversuche am Ablauf der Berliner Klaranlage Ruhleben spezifische Ozondosen
in einem Bereich von 0,2 — 1 gos/gpoc untersucht. Ab spezifischen Ozondosen von 0,4
Jos/dpoc konnte eine deutliche Reduktion der gesamten mikrobiellen Belastung des Abwas-
sers beobachtet werden. Die Konzentration der gesamten coliformen Bakterien wurde um
ca. 1,5 log-Stufen reduziert, die Konzentration der Fakalcoliforme Bakterien um ca. 2 log-
Stufen und die Konzentration der Darmenterokokken um ca. 1,3 log-Stufen. Eine Erhdhung
der spezifischen Ozondosis auf 0,8 gos/gboc filhrte zu einer hoheren Reduktionsrate von ca.
2,7 log-Stufen fir die gesamten coliformen Bakterien und 2,5 log-Stufen fir die Fékalcolifor-
men. Jedoch folgte durch eine weitere Steigerung der spezifischen Ozondosis auf 1 gos/gpoc
keine Verbesserung der Reduktionsleistung. (BAHR et al., 2007) ABEGGLEN et al. (2009) beo-
bachteten in Regensdorf eine gute Reduktion der Gesamtkeimzahl durch die Ozonung. Die
Reduktionsleistung korrelierte in der kontinuierlich betriebenen Pilotanlage jedoch starker mit
der hydraulischen Belastung als mit der Ozondosis. Fir eine Verringerung der E.coli um
mehr als 2 log-Stufen musste eine Mindestozondosis von 0,41 gos/gboc €ingesetzt werden.
Eine vollstdndige Elimination der E. coli im Abwasser konnte mit einer spezifischen Ozondo-
sis von 1,2 goa/Opoc erreicht werden. (ABEGGLEN et al., 2009) Funktionelle, tibertragbare Do-
sis-Wirkungsbeziehungen der Desinfektion von Abwasser mittels Ozon konnten bisher weder

fur Bakterien noch fur Viren aufgestellt werden, da der Zusammenhang zwischen der spezifi-
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schen Ozondosis und der Bakterienreduktion oft nur schwach vorhanden ist (SAVOYE et al.,
2001; ZIMMERMANN et al., 2011; GAMAGE et al., 2013). So wird zwar ein qualitativer Zusam-
menhang zwischen einer zunehmenden spezifischen Ozondosierung und einer vermehrten
Keimreduktion fir E. coli beobachtet, ein funktioneller Zusammenhang ist jedoch nicht zu
beobachten. Insbesondere fiir die unterschiedlichen untersuchten Klaranlagen variierten die
Ergebnisse stark, obwohl der Bezug auf den DOC oder den TOC zu einer vergleichbaren
Ozondosierung fur unterschiedliche Abwésser fiihren sollte. Eine spezifische Ozondosis von
0,25 gos/gboc hatte somit z.B. fur unterschiedlichen Abwéasser Reduktionen der E. coli- Kon-
zentration von sowohl 0,6 als auch 4,5 log-Stufen zur Folge (GAMAGE et al., 2013).

Die bendtigten spezifischen Ozondosen werden, entsprechend dem Merkblatt der DWA
,Desinfektion von biologisch gereinigtem Abwasser‘ (DWA-M 205, 2013), mit 0,5 bis 1
Jo3/dpoc angegeben. Damit liegen die Vorschlage zur Dimensionierung einer Anlage zur
Ozonung mit dem Ziel der Desinfektion nah an denen mit dem Ziel der Spurenstoffeliminati-

on.

SCHAAR et al. (2013) beobachteten keine Zunahme der Reduktionsleistung fiir E.coli und
Intestinale Enterokokken durch eine Erhdhung der spezifischen Ozondosis in einem Bereich
von 0,6 gos/gpoc auf 0,9 gos/dpoc. Dies ist auf den sogenannten Tailing-Effekt zurtickzufiih-
ren, der infolge der Behandlung von Abwasser mit Ozon bei der Keimreduktion beobachtet
wird. Dieser entsteht unter anderem dadurch, dass Zellbestandteile bereits inaktivierter Mik-
roorganismen Schutz vor den Ozonmolekilen liefern und eine Verminderung der Inaktivie-
rung noch vitaler Mikroorganismen zur Folge haben (OBERG, 1995; BISCHOFF, 2013) Aber
auch im Abwasser vorhandene Feststoffe oder geldste Stoffe konnen eine Ursache fir den
Tailing-Effekt darstellen. In den Feststoffen eingelagerte Mikroorganismen werden teilweise
nicht durch das Ozon inaktiviert. Dieses Phanomen wird als Shielding bezeichnet, da die
Mikroorganismen aufgrund der Schlammflocken bzw. anderer Feststoffe abgeschirmt wer-
den. Daher bildet die Entfernung der Feststoffe aus dem Abwasser eine wichtige Vorausset-
zung fur eine gute Desinfektionsleistung. (SAVOYE et al., 2001; SCHUMACHER, 2006)

Einfluss der Kontaktzeit

Der Einfluss der Kontaktzeit auf die Effizienz der Keimreduktion ist als gering einzuschatzen.
Versuche zur Reaktionszeit ergaben, dass die Desinfektion hauptsachlich innerhalb der ers-
ten Minuten bzw. Sekunden erfolgte und eine Anderung dieser keinen Einfluss auf die Desin-
fektion hatte (FINCH UND SMITH, 1989; TYRRELL et al., 1995; SAVOYE et al., 2001; Xu et al.,
2002). Im Rahmen von Untersuchungen im PilotmaR3stab konnte nur im begasten Komparti-
ment eine Reduktion der Mikroorganismen beobachtet werden, wohingegen in den darauf

oo Arge ,Forschung Spurenstoffe NRW* - Mikrolight 2 Ergéanzung 14




Y | RWTH
Stand der Technik |§-]

folgenden Reaktionsbehaltern keine weitere Verringerung der Keimbelastung erfolgte
(ABEGGLEN et al., 2009; SCHAAR et al., 2013). Auch die Gegenwart von geléstem Ozon im
Reaktionsreaktor fuhrte bei Untersuchungen von ABEGGLEN et al. (2009) zu keiner weiteren
Verringerung der Keimbelastung. Diese Beobachtung lasst sich durch die Arbeiten von Xu et
al. (2002) erklaren, die zeigten, dass die hauptsachliche Desinfektion im Rahmen der unmit-
telbaren Zehrung bzw. noch vor Erreichen einer Konzentration von freiem Ozon im Abwasser
stattfindet (Xu et al., 2002).

TYRRELL et al. (1995) stellten fest, dass die Desinfektionsleistung infolge der Ozonung fur
Abwasser durch die Erhdhung der Reaktionszeit ohne weitere Ozonzugabe keine Verbesse-
rung zur Folge hatte (TYRRELL et al., 1995). HER UND GALLERT (2015) fuhrten Laboruntersu-
chungen zur notwendigen Reaktionszeit von Ozon zur Desinfektion durch. Im Batch-
Maf3stab wurde E. coli und Enterokokken enthaltendes Wasser mit einer Ozonkonzentration
von 4 mgos/l beaufschlagt. Innerhalb der ersten 40 Sekunden fand eine Reduktion der Bakte-
rien um 3 — 4 log-Stufen statt. Im Anschluss daran konnte keine weitere Reduktion der Bak-
terienkonzentration beobachtet werden, obwohl noch eine ausreichende Restozonkonzentra-
tion von 2 mgos/l im Abwasser nachgewiesen werden konnte. (HER UND GALLERT, 2015) Im
Merkblatt der DWA M 205 wird eine Mindestkontaktzeit von 5-10 Minuten genannt. Weitere
ausgewerteten Literaturquellen scheinen ebenfalls eine Kontaktzeit in Hohe der fir die Spu-
renstoffelimination Ublichen Kontaktzeit von 15 — 30 Minuten als ausreichend anzusehen. Es
ist jedoch wichtig zu beachten, dass keine Kurzschlussstrémung im Reaktor vorliegt, da die-
se zu einer starken Beeinflussung des Reduktionsgrades fihren kann (US EPA, 1986; VON

SONNTAG UND VON GUNTEN, 2012).

Betriebsstrategien

Fur den groRRtechnischen Betrieb einer Anlage zur Ozonung ist es relevant, geeignete Be-
triebs- und Uberwachungsstrategien zu nutzen, die eine Abschatzung der Wirksamkeit der

Anlage ermdglichen.

Als mdgliche Steuerungs- oder Regelungsmechanismen der Ozondosierung sind z.B. die
volumenproportionale Dosierung, die Dosierung proportional zum DOC, die Dosierung in
Abhéngigkeit der Restozon-Konzentration oder eine Regelung Uber die relative SAKgyss-
Abnahme mdglich. Fir die volumenproportionale Dosierung wird eine feste Ozondosis vor-
gesehen und die Feed-Gas-Fracht so angepasst, dass diese Dosis kontinuierlich und unab-
hangig vom zuflieBenden Volumenstrom dem Abwasser zugefihrt wird. Die volumenpropor-
tionale Ozondosierung ist die einfachste Variante, birgt jedoch auch groRe Unsicherheiten,

da die Abwasserzusammensetzung nicht in Betracht gezogen wird. Sinnvoll ist diese Dosie-
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rungsart bei kleinen Anlagen mit relativ konstanter Abwasserzusammensetzung. (US EPA,

1986; ABEGGLEN UND SIEGRIST, 2012)

Der Dosierung des Ozoneintrags proportional zur DOC Konzentration unterliegt die Annah-
me, dass die DOC-Konzentration als Mal3 fur die organische Verschmutzung des Abwassers
und somit potenzieller Konkurrenzreaktionen geeignet ist. Allerdings ist die online-Messung
des DOC vergleichsweise aufwendig und der Zusammenhang zwischen der spezifischen
Ozondosis und der Reduktion der Mikroorganismen nicht funktionell abbildbar (z.B. GAMAGE
et al., 2013).

Die Dosierung des Ozons in Abhangigkeit der im Wasser gemessenen Ozonkonzentration
wird in der Trinkwasseraufbereitung angewendet, da hier ein Zusammenhang zwischen der
freien Ozonkonzentration im Wasser und der Desinfektion besteht (US EPA, 1986). Die
DVGW legte als Parameter fir die sichere Desinfektion mit Ozon eine Restozonkonzentrati-
on von 0,4 mgos/l nhach einer Kontaktzeit von 10 min fest (DVGW, 1987). FINCH UND SMITH
(1991) zeigten, dass die Reduktion der E. coli von der nach den Experimenten verbliebenen
Ozonkonzentration abhangt. Hierzu nutzten Sie im Abwasser geldste Ozonkonzentrationen,
die bis zu 2,7 mgos/l betrugen (FINCH UND SMITH, 1991). Die Ozondosis wird bei diesem Ver-
fahren in Abhangigkeit der gemessenen Ozonkonzentration angepasst. Es muss allerdings
sichergestellt werden, dass eine Mindestozonkonzentration im Reaktor vorliegt, woraus je
nach Messort eine Uberdosierung resultieren kann (ABEGGLEN UND SIEGRIST, 2012). Ein Vor-
teil dieser Methode ist, dass das Zehrungsverhalten des Wassers mit berlcksichtigt wird.
Jedoch ist diese Dosierung nicht fiir geringe Ozondosen geeignet, da dann kein Ozon mehr
in der flissigen Phase gemessen werden kann. (GAMAGE et al., 2013)

Im Bereich der Spurenstoffelimination wird die Regelung mittels SAK.s4,-Abnahme intensiv
untersucht (z.B. LEE et al., 2013; ALTMANN et al., 2014; ARGE, 2014). Viele durch Ozon oxi-
dierbaren Verbindungen adsorbieren Licht mit einer Wellenlange von 254 nm. Durch Ozon
werden diese aromatischen Systeme oder Doppelbindungen gespalten, weshalb es zu einer
Reduktion des SAK kommt (PARASKEVA UND GRAHAM, 2002). Dadurch kann nicht nur die
Ozondosierung geregelt werden, sondern auch der Umsatz der Abwasserinhaltsstoffe durch
Ozon Uberprift werden. (ABEGGLEN UND SIEGRIST, 2012) Ein Vorteil dieser Regelung ist die
Moglichkeit einer Online-Uberwachung (GAMAGE et al., 2013). Untersuchungen iiber die
Prognosemdglichkeit der E. coli-Reduktion mit Hilfe der Abnahme des SAKjs, zeigten je-
doch, dass hierdurch eine deutliche Uberschatzung der Keimreduktion in einer groRtechni-
schen Anlage von 2,7 log-Stufen auftrat. Anstelle der berechneten Reduktion der E. coli-
Konzentration um 5,2 log-Stufen wurde eine Reduktion um 2,5 log-Stufen gemessen. (GER-
RITY et al.,, 2012) Auch in Untersuchungen von GAMAGE et al. (2013) wurde hierbei aus-
schlie3lich eine qualitative Verbesserung der Reduktion von E. coli durch eine zunehmende
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SAK;s4-Reduktion beobachtet. Eine funktionaler Zusammenhang der Bakterienreduktion mit
den jeweiligen Parametern war dagegen nicht erfassbar (GAMAGE et al., 2013).

ct-Konzept

In der Trinkwasseraufbereitung wird das ct-Konzept als Strategie zur Uberwachung der Des-
infektion durch die Ozonung eingesetzt. Dieses basiert auf der Annahme, dass die Desinfek-
tionsleistung von der Ozonexposition abhangt. Entsprechend der Gleichung nach Chick-
Watson hangt die logarithmische Reduktion der Mikroorganismen von der Konzentration an
freiem Ozon im Abwasser am Ablauf der Ozonanlage (co3) und der Einwirkzeit (t) ab (vgl.
Formel 1). Als weitere Einflussparameter sind die Geschwindigkeitskonstanten (k) der Reak-
tion von Ozon mit den entsprechenden Mikroorganismen und der Faktor n, falls es sich um
keine Reaktion erster Ordnung handelt, zu nennen (z.B. PARASKEVA UND GRAHAM, 2002; VON
GUNTEN, 2003)

log(N/Ng) = -k-c"t (1)
Verglichen mit den Geschwindigkeitskonstanten fur Spurenstoffe, ist der fir E. coli bei 20°C
angegebene Wert; kos=1,04x10° M™* s (HUNT UND MARINAS, 1997), dhnlich der Reaktionsge-
schwindigkeitskonstanten fiir Metoprolol, kos=8,6x10° M™*s™ (HUBER ET AL., 2003). Anders als
im Bereich der Trinkwasserbehandlung liegt im Abwasser jedoch eine hohe organische Be-
lastung vor, die einen Einfluss auf die Desinfektion hat. Typischerweise ist der Ozonabbau
im Abwasser so schnell, dass kein freies Ozon am Ablauf der Ozonanlage vorliegt (VON
SONNTAG UND VON GUNTEN, 2012). Im Rahmen der Untersuchungen von Xu et al. (2002)
wurde bereits bei der Zugabe einer Ozondosis, die dem Ozonbedarf des Abwassers ent-
sprach und somit zu keinem freien Ozon flihrte, eine Reduktion der Fékalcoliformen in der
GroRenordnung von 1 - 3 log Stufen festgestellt. Die Konzentration der Clostridien wurde
durch den Eintrag des unmittelbaren Ozonbedarfs des Abwassers um 0,5 log-Stufen redu-
ziert (Xu et al., 2002). Diese Beobachtung machten auch JANEX et al. (2000) wéahrend der
Untersuchungen an zwei verschiedenen Klaranlagen. Eine Reduktion der Fakalcoliforme
Bakterien von mindestens 2,5 log-Stufen fand bereits vor Erreichen des unmittelbaren Ozon-
bedarfs im Abwasser statt. Eine mdgliche Erklarung hierfir ist, dass auch die Bakterien ei-
nen Anteil am Ozonbedarf ausmachen und daher bereits vor dem Vorliegen von freiem Ozon
inaktiviert werden. Daraus resultiert jedoch auch, dass das Prinzip des ct-Werts in dieser
Form nicht auf die Desinfektion von Abwasser Ubertragen werden kann (JANEX et al., 2000;

XU et al., 2002; VON SONNTAG UND VON GUNTEN, 2012).

Bei einem Versuch Uber die entsprechenden kinetischen Grundlagen und hydraulischen Be-
dingungen die erreichbare log-Reduktion der E. coli in einem Reaktor zur Abwasserdesinfek-

tion zu errechnen, lag der analytisch bestimmte Wert zudem deutlich unterhalb des erwarte-
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ten Reduktionsgrades. Dieser Unterschied wird durch das zuvor bereits erldauterte Shielding

infolge von Schlammflocken erklart, durch welche Mikroorganismen eingebettet und vor wei-
terer Oxidation durch Ozon geschitzt werden. (ZIMMERMANN et al., 2011) GAMAGE et al.
(2013) beobachteten ebenfalls, dass durch Anwendung des ct-Konzeptes im Abwasser eine
Uberschatzung der Reduktion von E. coli erfolgte. Die gemessene E. coli-Reduktion lag nied-
riger als infolge des Models erwartet (GAMAGE et al., 2013).
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3 Material und Methoden

3.1 Versuchsprogramm

3.1.1 Pilotanlage

Die Untersuchungen zur Desinfektion von Abwasser mittels Ozon wurden an einer Pilotanla-
ge des Instituts fur Siedlungswasserwirtschaft auf dem Standort der Klaranlage Aachen So-
ers durchgefihrt.

Die Pilotanlage wurde mit Abwasser aus der Nachklarung der Klaranlage Aachen Soers (Un-
tersuchungen zu Kapitel 4.1, 4.2 und 4.3) oder der Klaranlage Essen-Sid (Untersuchungen
zu Kapitel 4.3) beschickt. Hierzu wurde auf der Klaranlage Aachen Soers Abwasser aus dem
Ablauf der Nachklarung in einen 300 | Vorratsbehalter gefillt und dieser zur Pilotanlage
transportiert. Dies konnte aufgrund der N&dhe zum Versuchscontainer am Tag der Versuchs-
durchfiihrung erfolgen. Das Abwasser der Klaranlage Essen-Sud wurde, aufgrund des zeitli-
chen Aufwands des Transports von Essen nach Aachen, bereits einen Tag vor der Ver-
suchsdurchfiihrung geliefert. Dafur wurde ca. 600 | des Ablaufs der Nachklarung der Klaran-
lage Essen-Sid in einem 1 m3 Bulk-Container abgeflillt und nach Aachen transportiert. Die-
ses Abwasser wurde am darauf folgenden Tag fur die Untersuchungen verwendet.

Die eingesetzte Pilotanlage ist in Abbildung 2 schematisch dargestellt. Die Anlage besteht
aus zwei Glasreaktoren mit einem Innendurchmesser von jeweils 10 cm und einer gesamten
Hohe von 150 cm. Insgesamt weisen beide Reaktoren ein gesamtes durchflossenes Volu-
men von 21 Liter auf. Das Abwasser wird dem ersten Reaktor (R1) tber eine Schlauchpum-
pe mit einem Beschickungsvolumenstrom von 50 bzw. 90 I/h zugefiihrt. Im ersten Reaktor
wird der ozonhaltige Sauerstoffstrom im Gegenstrom in das Abwasser eingetragen. Der Ein-
trag des ozonhaltigen Gases erfolgt Uber Diffusoren am Boden des ersten Reaktors, welche
eine Porenweite von 160 um aufweisen. Der zweite Reaktor (R2) dient als zusatzlicher
Raum fir die Reaktion der Abwasserinhaltsstoffe mit dem im Abwasser gelésten Ozon.
Demzufolge findet im zweiten Reaktor kein weiterer Gaseintrag statt; das Abwasser durch-
flie3t den Reaktor aufwarts.

Zur Uberwachung des Prozesses sind Messeinrichtungen zur Bestimmung des Abwasservo-
lumenstroms (MID), des Feed-Gas-Volumenstroms und der Ozonkonzentrationsmessung im
Feed-Gas installiert. Die Ozonerzeugung erfolgt aus Reinsauerstoff mit einem Ozongenera-
tor nach dem Prinzip der stillen elektrischen Entladung. Der Gasstrom wird nach Durchlaufen
des Ozongenerators auf eine Druckmessung, einen Gas-Analysator (Zustrom) und den Re-
aktor aufgeteilt. Die Einstellung des Gasvolumenstroms erfolgt tber Durchflussmesser und
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Nadelventile. Um ein Freisetzen von Ozon in die Umwelt zu vermeiden, wird das Off-Gas

des Reaktors durch einen Restozonvernichter geleitet.
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Abbildung 2: Schematische Darstellung der Pilotanlage zur Ozonung von Abwasser im Gegenstrom
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Entsprechend der erforderlichen Versuchseinstellungen wurde der Abwasservolumenstrom
auf 50 I/h bzw. 90 I/h eingestellt. Der Gasvolumenstrom des ozonhaltigen Feed-Gases wurde
fest auf 25 I/h eingestellt und eine Anderung der Ozondosierung tber die Anderung der
Ozonkonzentration im Feed-Gas gewdbhrleistet. Die Einstellung der geeigneten Feed-Gas-
Konzentration erfolgte durch die Anderung der im Ozongenerator angelegten Spannung. Das
Erreichen der richtigen Gaskonzentration wurde mit Hilfe der Ozonmessung des Feed-Gases
Uberpruft.

Die Proben fur die Versuche wurden an den im Schema eingezeichneten Stellen ,Zulauf”,
»LAblauf R1* und ,Ablauf R2“ entnommen. Die Beprobung der einzelnen Probenahmestellen
erfolgt in folgender Reihenfolge: 1. ,Ablauf R2 2. ,Ablauf R1“ (nur fur die Versuche zur Er-
mittlung der optimalen Reaktionszeit), 3. ,Zulauf®. Diese Vorgehensweise wurde gewahlt, um
den Einfluss der Probenahme auf die Versuchsergebnisse gering zu halten. Wéahrend der
Beprobung wurden pro Probenahmestelle 3 | Abwasser bzw. fir die Versuche zum Vergleich
der Spurenstoffelimination mit der Desinfektion bis zu 14 | Abwasser entnommen. Wahrend
der Entnahmezeit floss kein Abwasser durch die Anlage, da der gesamte Volumenstrom fir
die Probe entnommen wurde. Dies wirde bei einer Entnahme in FlieRrichtung des Abwas-
sers dazu fuihren, dass sich die Aufenthaltszeiten in den Reaktoren anderten, da kein weite-
res Abwasser in die Reaktoren zugefuhrt wirde. Eine beginnende Entnahme an Probenah-
mepunkt ,Zulauf hatte somit zur Folge, dass sich die Aufenthaltszeit und damit auch die
zugefiigte Ozondosis im begasten Reaktor (R1), sowie die Aufenthaltszeit im unbegasten
Reaktor (R2), verlangert. Da die Pilotanlage wahrend der Versuche mit Abwasser aus einem
Vorlagebehalter beschickt wurde, ist davon auszugehen und durch die Untersuchungen auch
bestétigt, dass sich die Abwasserzusammensetzung Uber die Zeit der Probenahme nicht
relevant verandert und die gewahlte Probenahmereihenfolge belastbare Ergebnisse liefert.

3.1.2 Versuchsabwasser

Das Abwasser zur Beschickung der Pilotanlage wurde aus dem Ablauf der Nachklarung der
Klaranlage Aachen Soers entnommen und in einem Sammelbehalter zur Ozonanlage trans-
portiert. Zusatzlich wurde an drei Tagen Abwasser aus dem Ablauf der Nachklarung der
Klaranlage Essen-Sid entnommen und behandelt.

KA Aachen Soers

Die KA Aachen Soers ist auf 458.000 E ausgelegt. Das eingeleitete Abwasser setzt sich zu
ca. 50 % jeweils aus Industrieabwassern, insbesondere der Siul3warenindustrie, und Abwas-
sern aus privaten Haushalten zusammen. Der maximale Trockenwetter-Zufluss Qr max liegt
bei ca. 1,3 m¥/s, wohingegen der maximale Mischwasser-Zufluss Qy bei 3 m3/s liegt.
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Das Abwasser durchflie3t zunéachst die mechanische Reinigungsstufe, bestehend aus einem
Rechen, einem Sand- und Fettfang sowie einer Vorklarung. Die biologische Stufe wird als
vorgeschaltete Denitrifikation betrieben. Im Anschluss an die Nachklarung wird das Abwas-
ser einer Nachnitrifikation, besteht aus zwei feinblasig bellfteten Rundbecken mit Aufwuchs-
korpern, zugefuhrt. Als abschlie3ende Reinigungsstufe findet eine Filtration des Abwassers
statt, bevor dieses in den Vorfluter, die Wurm, geleitet wird.

Die Enthahme des Abwassers erfolgte im Anschluss an die Nachklarung und vor Einleitung
des Abwassers in die Nachnitritikation. Diese Entnahmestelle wurde deshalb gewahlt, weil
derzeit auf der Klaranlage Aachen Soers eine grof3technische Ozonung errichtet wird, die
ebenfalls mit dem Ablauf der Nachklarung beschickt wird. Die sich anschlieBenden Reini-
gungsstufen Nachnitrifikation und Filtration werden zukunftig zur Nachbehandlung des ozo-
nierten Abwassers betrieben. Des Weiteren verfligt die Mehrzahl der Kléaranlagen tber keine
weiteren Behandlungsstufen nach der Nachklarung; insofern ist eine Ubertragbarkeit der
Ergebnisse durch die gewahlte Entnahmestelle ,Ablauf Nachklarung“ am besten gegeben.

KA Essen-Sud

Die Klaranlage Essen-Sid ist auf eine Anschlussgréf3e von 135.000 Einwohnerwerten aus-
gelegt. Im Trockenwetterfall werden 0,675 m3/s behandelt; der maximale Mischwasser-
Zulauf Qy liegt bei 1,5 m3/s.

Die mechanische Reinigungsstufe besteht aus einer Rechenanlage, einem unbelifteten
Langsandfang sowie einer Vorklarung. Die biologische Stufe wird in Form einer Kaskadenbi-
ologie betrieben. Im Anschluss an die Nachklarung wird das Abwasser in nachgeschaltete
Schonungsteiche und anschlieRend in die Ruhr geleitet.

Das Abwasser fir die Untersuchungen innerhalb dieses Projekts wurde aus dem Ablauf der
Nachklarung und vor Einleitung in den Schdnungsteich entnommen. Im Rahmen des Pro-
jekts ,Sichere Ruhr® (Férdernummer 02WRS1283, Verbundprojekt der BMBF-Forderinitiative
RiSKWa) wurde das Potenzial zur Einrichtung einer Badestelle im Baldeney-See bzw. an
weiteren Stellen der Ruhr geprift. Die Badestelle Baldeneysee wurde im Jahr 2017 wieder-
eroffnet und befindet sich unterhalb der Klaranlage Essen-Sud. Daher ist es von besonde-
rem Interesse, die Ozonung als mogliches Verfahren zur Desinfektion des Abwassers der
Klaranlage Essen-Sid zu untersuchen.

3.1.3 Ermittlung des Reaktorverhaltens der Anlage

In einem ersten Schritt sollte das Strémungsverhalten des verwendeten Reaktorsystems

ermittelt werden, um die erforderliche minimale Versuchsdauer abschatzen zu konnen.
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Da die Versuche zur Ozonung mit verschiedenen Volumenstrémen, die in verschiedenen
Aufenthaltszeiten resultierten, durchgefuhrt wurden, wurden beide Volumenstrome (50 I/h
und 90 I/h) sowie zuséatzlich ein mittlerer Volumenstrom (70 I/h) beprobt. Die erforderlichen
Ozondosierungen wurden allein durch die Anderung der Ozonkonzentration im Feed-Gas
erreicht. Daher wurde fir alle Versuche der Gasvolumenstrom zum Eintrag des ozonhaltigen
Gases konstant auf 25 I/h gehalten. Diese Einstellung wurde auch fir die Tracer-Versuche
gewabhilt.

Fir die Bestimmung der Verweilzeit — der Zeit, die bendtigt wird, um das gesamte Wasser
einmal auszutauschen — wurde die Anlage zunachst mit Trinkwasser befillt. Nach Beflllung
der Anlage wurde ein mit Methylenblau versetztes Abwasser fir 1 min mit dem zu untersu-
chenden Beschickungsvolumenstrom in die Anlage gepumpt. Die Durchmischung durch das
Einleiten von Gas in den Ozonreaktor wurde mit Hilfe von Reinsauerstoff abgebildet, um eine
Umwandlung des Farbstoffes zu verhindern.

In Abbildung 3 ist ein Foto des Reaktors wéhrend der Durchfiihrung der Verweilzeitbestim-
mung mit Methylenblau dargestellt. Der erste Reaktor weist infolge des Gaseintrags eine
schnelle Durchmischung des gesamten Abwassers mit Ozon auf. Im zweiten Reaktor kann
dagegen eine deutliche Pfropfenstrémung des Reaktors in Strémungsrichtung festgestellt
werden.

Abbildung 3: Verweilzeitversuche mit Methylenblau (Eine gleichmafige Durchmischung im ersten Reak-
tor R1 (links) und die Ausbildung einer Pfropfenstrémung im zweiten Reaktor R2 (rechts))

Die Ablaufproben wurden in regelméRigen Zeitintervallen (1 — 2 min) entnommen und die
Farbung im Photometer bei 600 nm gemessen. Die Ergebnisse der Stromungsanalyse sind
in Abbildung 4 dargestellt. Fir einen Beschickungsvolumenstrom von 90 I/h und einer
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Sauerstoffdosierung von 25 I/h in den ersten Reaktor dauert es ca. 40 min bis der gesamte
Farbstoff (> 99,9 %) die Anlage verlassen hat. Bei einem Beschickungsvolumenstrom von
nur 50 I/h und dabei identischer Sauerstoffdosierung verbleibt der Farbstoff 57 min in der

Anlage.
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Abbildung 4: Verweilzeitverteilung in der Pilotanlage (R1+R2) zur Ozonung des Abwassers fur drei ver-
schiedene Beschickungsvolumenstrome

Fur die Laufzeit der der Ozonanlage vor Entnahme der Proben wurde eine Mindestlaufzeit
von 1,5 Mal der Verweilzeit angenommen. Dies bedeutet, dass die Ozonanlage fur die Ver-
suche mit einem Beschickungsvolumenstrom von 90 I/h mindestens 1 h und fur die Versuche
mit 50 I/h mindestens 1,5 h vor der ersten Probenahme betrieben wurde.

3.1.4 Ermittlung des Einflusses der Reaktionszeit

Die bendtigte Reaktionszeit bestimmt maf3geblich die Auslegung einer Anlage zur Ozonung
von Abwasser. Daher ist es von besonderer Relevanz, die Reaktionszeit nicht unverhéaltnis-
mafig grol? anzunehmen, sondern den Einfluss der Reaktionszeit auf die Desinfektionswir-
kung darzustellen. Xu ET AL. 2002 stellten dar, dass die Reduktion von Keimen im Abwasser
insbesondere in den ersten Sekunden der Ozonung stattfindet. Im Bereich der Trinkwasser-
desinfektion wird dagegen das ct-Konzept angewendet, welches die im Wasser vorliegende
geloste Ozonkonzentration ¢ und die hydraulische Aufenthaltszeit t als maf3gebliche Parame-
ter zur Bemessung von Ozonanlagen mit dem Ziel der Desinfektion auffiihrt (VON SONNTAG
UND VON GUNTEN, 2012). Daher wurde im Rahmen dieses Projekts zun&chst der Einfluss der
Verweilzeit auf die Desinfektionsleistung untersucht. Hierzu wurden Versuche mit gleicher
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Ozondosierung aber variierenden Verweilzeiten durchgefiihrt und die erreichte Desinfekti-
onsleistung bestimmt. Zur Absicherung der Ergebnisse wurden die Versuche insgesamt an
drei Tagen mit Abwasser aus dem Ablauf der Nachklarung der Klaranlage Aachen Soers
durchgefuhrt. Eine Beeinflussung der Bakterienkonzentration infolge von im Abwasser gelos-
tem Ozon der Probe R1 im Anschluss an die Probenahme wird dadurch verhindert, dass
Nitrit zum Quenchen in den Probenahmegefalen vorgelegt wird. Die gewéhlte Ozondosis
lag bei 6 mgos/l und die Pilotanlage wurde mit 50 I/h (HRT = 25 min) bzw. 90 I/h (HRT = 15
min) beschickt. Die Einstellungen und die Probenahmestellen sind in Tabelle 1 dargestellt.

Tabelle 1: Versuchseinstellung fir die Untersuchungen zur Ermittlung des Einflusses der Reaktionszeit
auf die Desinfektionsleistung der Ozonung

Einstellung Datum 25.07.2016|27.07.2016|01.08.2016
Zulauf O3 X X X
HRT = 25 min | Ablauf R1 X X X
c(O3) = Ablauf R2 X X X
6 mgos/| Zulauf O3 X X X
HRT = 15 min | Ablauf R1 X X X
Ablauf R2 X X X

Der Analyseumfang der Proben an den einzelnen Probenahmestellen ist in Tabelle 2 darge-
stellt. Neben den Analysen zur Keimbelastung des Abwassers vor und nach der Ozonung
wurde das Abwasser mit Hilfe von gangigen chemischen Parametern im Zulauf der Ozonan-
lage (Zulauf O3) charakterisiert, um eventuell auftretende Unterschiede an den einzelnen
Probenahmetagen erlautern zu kénnen. Im Ablauf der beiden Reaktionsraume R1 und R2
wurde die im Abwasser vorhandene Ozonkonzentration gemessen. Anhand der Ozonkon-
zentration im Ablauf des ersten Reaktors konnte die Wirksamkeit der noch vorhandenen
Ozonkonzentration zur Desinfektion abgeschatzt werden.

Tabelle 2: Analysenumfang fir die Untersuchungen zur Ermittlung des Einflusses der Reaktionszeit auf
die Desinfektionsleistung einer Ozonung

Zulauf O3 | Ablauf R1 | Ablauf R2
Keime Gesamte KBE, coliforme Bakterien, E. coli, Clostridien
Chemische Parameter O3 — Konzentration O3 — Konzentration

DOC, CSB, SAKs4,
Temperatur, pH,
AFS, NO,-N

im Abwasser, im Abwasser,
SAKzs4, Temperatur, | SAKs4, Temperatur,
pH pH

Das Ziel dieser Untersuchungen war zu uberprufen, ob die Dimensionierung einer Ozonung
im Bereich einer zur Spurenstoffelimination typischen hydraulischen Aufenthaltszeit von 15 —
25 min (Kompetenzzentrum Mikroschadstoffe NRW, 2016) einen entscheidenden Einfluss
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auf die Desinfektionsleistung hat. Hierzu wurden die zuvor aufgelisteten Keime als Indikator-
keime herangezogen.

3.1.5 Ermittlung des Einflusses der Ozondosis

Die eingesetzte Ozondosis ist die mal3gebliche EinflussgroRe bei der Desinfektion von Ab-
wasser (JANEX ET AL., 2000). Im Vergleich zum Trinkwasser befindet sich im Abwasser eine
ungleich héhere Konzentration an Substanzen, die in Konkurrenz zur Reaktion des im Ab-
wasser vorhandenen Ozons mit den Mikroorganismen stehen. Im Rahmen dieses Projekts
wurden funf unterschiedliche Ozondosierungen (2 mgos/l, 4 mgos/l, 6 mgos/l, 8 mges/l und
10 mgoa/l) bei gleich bleibender hydraulischer Aufenthaltszeit eingesetzt, um die Abh&angig-
keit des Desinfektionserfolgs von der Ozondosis zu ermitteln. Das Ziel dieser Untersuchun-
gen war es, Dosis-Wirkungsbeziehungen fiir die untersuchten Keime am Beispiel der Klaran-
lage Aachen Soers zu ermitteln. Fur die Versuche wurden die maximale hydraulische Auf-
enthaltszeit von 25 min bzw. ein Beschickungsvolumenstrom von 50 I/h eingestellt, um einen
Austrag von im Abwasser geléstem Ozon zu verhindern und damit die vollstdndige Reaktion
von Ozon mit den verschiedenen Abwasserinhaltsstoffen auch bei maximaler Ozondosis zu
ermdglichen. Jede Einstellung wurde insgesamt an drei Tagen durchgefuhrt, um Einflisse
der Abwasserzusammensetzung und Messunsicherheiten berlicksichtigen zu kdnnen. Die
Versuchseinstellungen dieser Untersuchungen sind in Tabelle 3 zusammengefasst.

Tabelle 3: Versuchseinstellung fir die Untersuchungen zur Ermittlung des Einflusses der Ozondosis auf
die Desinfektionsleistung einer Ozonung

Versuchseinstellung (HRT = 25 min)
Ozondosis
[mgo3/|] 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
2 X X X
4 X X X
6 X X X
8 X X X
10 X X X

Im Rahmen dieser Versuche wurden der Zulauf zum ersten Reaktor und der Ablauf der Ozo-
nung (R2) beprobt. Der Analyseumfang der hier vorgestellten Untersuchungen ist in Tabelle
4 aufgelistet. Neben den Parametern zur Bestimmung der Keimbelastung wurden auch die
Abwasserparameter zur Bewertung der Abwasserqualitat Gberpruft.
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Tabelle 4: Analysenumfang fur die Untersuchungen zur Ermittlung des Einflusses der Ozondosierung auf
die Desinfektionsleistung einer Ozonung

Zulauf O3 | Ablauf R2

Keime Gesamte KBE, coliforme Bakterien, E. coli, Clostridien

Chemische Parame- | DOC, CSB, SAKys,, Temperatur, O3 — Konzentration Abwasser,
ter pH, AFS, NO,-N Temperatur, SAKs4, pH

Die in Kapitel 3.1.4 und Kapitel 3.1.5 vorgestellten Untersuchungen sollen somit die grundle-
genden GrofRen Ozondosis und hydraulische Aufenthaltszeit fiir die Dimensionierung einer
Ozonung zur Desinfektion liefern.

3.1.6 Vergleich der optimalen Einstellungen zur Spurenstoffelimination und zur Des-
infektion

Die optimalen Einstellungen fir die Keimreduktion mittels Ozonung in kommunalen Abwas-
sern, die in den bisher beschriebenen Versuchen ermittelt wurden, wurden innerhalb der
folgenden Versuche mit einem erweiterten Analysenumfang, u.a. Spurenstoffanalysen, tber-
pruft.

Innerhalb dieser Versuche fand zudem ein Vergleich des Leistungserfolgs der Keimreduktion
fur die Einstellungen statt, die fir die Spurenstoffelimination Ublicherweise eingesetzt wer-
den, und die Einstellungen, die innerhalb dieses Projekts fur die Desinfektion ermittelt wur-
den. Somit sollte die optimale Betriebsweise einer Ozonung zur simultanen Elimination von
Keimen und Spurenstoffen ermittelt werden. Eine Ozondosierung von 4 mgos/l wurde als
Ubliche Einstellung fir die Spurenstoffelimination gewéhlt, sowie 6 mgoa/l als Einstellung fur
die Keimreduktion.

Neben dem Abwasser der Klaranlage Aachen-Soers wurde das Abwasser der Klaranlage
Essen-Siid zur Pilotanlage transportiert und behandelt. Fir diese Versuche wurde eine hyd-
raulische Aufenthaltszeit von 25 min bzw. ein Beschickungsvolumenstrom von 50 I/h ge-
wahlt, um dem eingetragenen Ozon geniigend Reaktionszeit zu bieten. Die Versuche wur-
den je Einstellung und Klaranlage jeweils dreimal wiederholt, um die variierende Abwasser-
qualitat zu berucksichtigen. Als Probenahmestellen fungierten bei diesen Untersuchungen
der Zulauf zu R1 und der Ablauf der Ozonanlage. Samtliche Versuchsdurchfiihrungen und
Einstellungen sind in Tabelle 5 dargestellt.
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Tabelle 5: Versuchseinstellung fir die Untersuchungen zur Ozonung mit erweitertem Analysespektrum
und simultane Spurenstoffelimination und Keimreduktion

Versuchseinstellung (HRT = 25 min)
Abwasser KA Aachen Soers Abwasser KA Essen-Sud
Ozondosis
[mgo3/I] 30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
4 X X X X X X
6 X X X X X X

Intestinale Enterokokken werden neben E. coli als mikrobiologische Uberwachungsparame-
ter in der Badegewasserrichtlinie (EU-Richtlinie 2006/7/EG) angesetzt und eignen sich zur
Beurteilung der fakalen Belastung eines Wassers. Viren konnen, im Vergleich zu anderen
Mikroorganismen, bereits infolge weniger Partikel Infektionen auslésen (LINDESMITH et al.,
2003). Daher wurde fir die gewahlten Versuchseinstellungen die Eliminationsleistung der
Ozonung in Bezug auf die virale Kontamination des Abwassers mittels quantitative real time
polymerase chain reaction (qQRT-PCR) untersucht.

Fur die Spurenstoffe wurden vier Substanzen ausgewahlt, die entsprechend den Erfahrun-
gen aus vorangegangenen Forschungsprojekten (z.B. ARGE, 2014; PINNEKAMP ET AL., 2015)
und aus der Literatur (JEKEL ET AL., 2015) als sehr gut (Diclofenac [kos=10°M™*s™, HUBER ET
AL., 2003]), gut (Metoprolol [ko3=8,6x10°M™s™, HUBER ET AL., 2003]), m&Rig (Benzotriazol
[kos=35 M's™?, VON SONNTAG UND VON GUNTEN, 2012]) und schlecht (Diazepam
[kos=0,75 M*s™, HUBER ET AL., 2003]) oxidierbar durch Ozon einzustufen sind.

Die Entstehung von Transformationsprodukten wahrend der Ozonung wurde bislang nicht
ausreichend geklart. Daher wurden bei diesen Untersuchungen ©kotoxikologisch relevante
Parameter sowie Bromat betrachtet. Die 6kotoxikologische Biotestbatterie umfasste dabei
verschiedene Trophiestufen, um eine maogliche Okotoxizitat erkennen zu kénnen. Alle unter-
suchten Parameter sind in Tabelle 6 aufgelistet.
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Tabelle 6: Analysenumfang fir die Untersuchungen zur Ozonung mit erweitertem Analysespektrum und
simultane Spurenstoffelimination und Keimreduktion

Zulauf 03 | Ablauf R2
Keime coliforme Bakterien, E. coli, Enterokokken, Clostridien
Viren Adenoviren, Polyomaviren, Enteroviren, Noroviren
Chemische Pa- O; — Konzentration Abwasser, DOC,
DOC, CSB, SAKys4, Tempera-
rameter ) CSB, SAKjs4, Temperatur, pH, AFS,
tur, pH, AFS, Bromid
Bromat
Spurenstoffe Diclofenac, Metoprolol, Benzotriazol, Diazepam

Okotoxikologische | Daphnien-Immobilisationstest, Algen-Wachstumshemmtest, Leuchtbak-
Testsysteme terientest

3.2 Analytik

Im folgenden Kapitel werden die Vorgehensweisen zur Analyse der Proben beschrieben. Die
Spurenstoffuntersuchungen, die chemischen Standardparameter und die 6kotoxikologischen
Untersuchungen wurden im umweltanalytischen Laboratorium des Institutes fir Siedlungs-
wasserwirtschaft der RWTH Aachen (ISA) durchgefihrt. Die mikrobiellen Untersuchungen
wurden durch das Institut fur Hygiene und Umweltmedizin der RWTH Aachen (IHU), das
wahrend der Projektlaufzeit in das Institut fir Arbeitsmedizin und Sozialmedizin eingegliedert
wurde, bearbeitet.

3.2.1 Standardparameter

Die Analyse der Standardparameter erfolgte gemaf den in Tabelle 7 aufgeflihrten géngigen
DIN-Vorschriften.

Tabelle 7: Analyse der Standardparameter

Parameter | Analysemethode

20k DIN EN 1484 (1997-08-00): Wasseranalytik - Anleitungen zur Bestimmung des
gesamten organischen Kohlenstoffs (TOC) und des geldsten organischen Koh-
lenstoffs (DOC); Deutsche Fassung EN 1484-1997

CSB: DIN 1SO 15705 (2003-01-00): Wasserbeschaffenheit - Bestimmung des chemi-
schen Sauerstoffbedarfs (ST-CSB) - Kiuvettentest (ISO 15705:2002)
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SAK 54 DIN EN ISO 7887 (2012-04-00): Wasserbeschaffenheit - Untersuchung und
Bestimmung der Farbung (ISO 7887:2011); Deutsche Fassung EN ISO
7887:2011

pH DIN EN ISO 10523 (2012-04-00) Wasserbeschaffenheit - Bestimmung des pH-
Werts (ISO 10523:2008); Deutsche Fassung EN ISO 10523:2012

AFS DIN EN 872 (2005-04-00): Wasserbeschaffenheit - Bestimmung suspendierter
Stoffe - Verfahren durch Abtrennung mittels Glasfaserfilter; Deutsche Fassung
EN 872:2005

NO2-, DIN EN ISO 10304-1 (2009-07-00): Wasserbeschaffenheit - Bestimmung von

Bromid geldsten Anionen mittels Flissigkeits-lonenchromatographie - Teil 1: Bestim-

mung von Bromid, Chlorid, Fluorid, Nitrat, Nitrit, Phosphat und Sulfat (ISO
10304-1:2007); Deutsche Fassung EN ISO 10304-1:2009

Die Analyse der Bromat-Konzentration in Proben vom Ablauf der Ozonung erfolgte durch
das Labor der Firma Eurofins entsprechend der DIN EN 1SO 15061 (JT-JT001 /f). Die Tem-
peratur, der pH-Wert und der SAK,s, wurden von den Versuchsdurchfiihrenden unimittelbar
erfasst.

3.2.2 Spurenstoffe

Die Pharmaka Diclofenac, Metoprolol, Diazepam und das Korrosionsschutzmittel Benzotria-
zol wurden mittels Festphasenextraktion (solid phase extraction - SPE) aus der Abwasser-
matrix extrahiert und angereichert. Nach Elution der SPE-Kartuschen wurden die Substan-
zen Uber Hochleistungsfliissigkeitschromatographie getrennt und massenspektrometrisch
detektiert (HPLC-MS).

Folgende Gerate kamen zum Einsatz:
= Autotrace SPE Workstation (ThermoFisher)
= TurboVap LV (Biotage)

= |LC/MS-System (Orbitrap, ThermoFisher) — Steuerung und Auswertung mittels
Xcalibur Software

= Qasis HLB-SPE-Kartuschen 60 mg, Waters, N-Vinylpyrrolidon-Divinylbenzol-
Copolymer

=  HPLC-Saule: Hypersil Gold aQ 150 x 2.1 mm 5u (Thermo Electron)
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Die Anreicherung der Analyten auf eine SPE Kartusche erfolgte mit einer Autotrace SPE
Workstation. Um ein Verstopfen des Gerates zu vermeiden, wurden die Proben vor der An-
reicherung durch einen Membranfilter (0,45 pm Porendurchmesser) filtriert. Die SPE erfolgte
mittels N-Vinylpyrrolidone-Divinylbenzol-Copolymer SPE-Kartuschen (Oasis HLB 60 mg). Die
Konditionierung erfolgte bei einer FlieRgeschwindigkeit von 2 ml/min zuerst mittels Zugabe
von 5 ml Methanol und dann mit 5 ml MilliQ Wasser. Das anzureichernde Probenvolumen ist
vom TOC-Gehalt der Probe abhéngig. Bis zu einer TOC-Konzentration von 200 mgC/l kon-
nen 100 ml Probenvolumen angereichert werden (Anreicherungsfaktor 100:1). Nach Anrei-
cherung der Proben bei einem Fluss von 5 ml/min, wurden die SPE Kartuschen im Stick-
stoffstrom fur 30 min getrocknet. Die Analyten wurden mit einem Fluss von 2 ml/min mit je-
weils 2 ml Methanol, 2 ml Methanol mit 5 mM Ammoniumacetat und nochmals 2 ml Methanol
wieder eluiert. Dieses Eluat wurde dann bei 60°C im Stickstoffstrom bis zur Trockne einge-
engt und anschlieBend wieder mit 0,5 ml Methanol und 0,5 ml Wasser rekonditioniert. Die
Kartuschen wurden verworfen.

Als Eluenten bei der chromatographischen Trennung dienten Methanol mit 2 mM Ammoniu-
macetat und 0,1 % Essigsaure und Wasser mit 2 mM Ammoniumacetat und 0,1 % Essigsau-
re. Das Injektionsvolumen betrug 10 pl. Die chromatographische Trennung erfolgte mit einer
Hypersil Gold aQ Trennsaule.

Die Quantifizierung mit dem Massenspektrometer erfolgte im HR-SIM Modus, wobei die ent-
sprechenden Massenspuren mit einer Toleranz von 10 mmu (micro mass unit) aus dem To-
talionenstrom extrahiert wurden. Die Identifizierung der Wirkstoffe erfolgte tiber die parallele
Aufnahme der MS/MS-Spektren. Die Auswertung erfolgte Gber die Quantifizierungsmassen.
Durch Vergleich der Peakflachen von Standard und Probe sowie unter Berilicksichtigung der
Verdunnungsfaktoren wurde der Gehalt in der Probe automatisch mit Hilfe der Software
Xcalibur berechnet.

Die Nachweisgrenze der Stoffe lag bei 0,01 pg/I.

3.2.3 Bakterien

Alle mikrobiologischen Untersuchungen wurden in Anlehnung an die gultige Trinkwasserver-
ordnung (TVO 2001) durchgefuhrt.

Die bakteriologische Testbatterie umfasste die Bestimmung aller in den Proben
vorhandenen Kolonien bildenden Einheiten (KBE), die Kolonie bildenden Einheiten fir
Escherichia coli beziehungsweise coliforme Bakterien Bakterien und fur Clostridium spp.
einem sulfitreduzierenden, anaeroben Sporenbildner. Die Ausz&hlung spezifischer Kolonien
erfolgte nach DINENISO8199(2008), in der Regel Uber die unverdinnte Probe. Die
Erfassung von E. coli bzw. coliformer Bakterien erfolgt nach DIN EN 1SO 9308-1 (2009) durch
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Kultivierung auf Tergitol-7-Agar mit 2,3,5-Triphenyltetrazoliumchlorid (TTC) nach Filtration
Uber einen Membranfilter (Porengrof3e 0,45 pum). Clostridien wurden nach den Vorgaben der
Trinkwasserverordnung (Anl. 5 Teil 1 Abs. 1 lit. E TrinkwV) bestimmt. Nach Membranfiltration
(PorengroRe 0,2 um) erfolgte die Bebritung auf mCP-Agar bei 44°C fir zwei Tage unter
anaeroben Bedingungen. Dunkelgelbe Kolonien, die nach einer Bedampfung mit
Ammoniumhydroxid Uber eine Dauer von 20 bis 30 Sekunden rosafarben oder rot werden,
wurden als Clostridien gezéahlt. Im Rahmen der Untersuchungen zum erweiterten Spektrum
erfolgte daruber hinaus die Quantifizierung der Enterokokken wurde nach DIN EN ISO 7899-
2(2000) in zwei Stufen. Nach Membranfiltration (PorengrofRe 0,45 um) erfolgte eine
Kultivierung auf einem Natriumazid und 2,3,5-Triphenyltetrazoliumchlorid-haltigen Agar (Typ
Slanetz und Bartley) fiir zwei Tage bei 36°C und dann auf einem Galle-Asculin-Azid-Agar fur
vier Stunden bei 44°C. Rote beziehungsweise rosafarbene Kolonien, welche auf dem
gallehaltigen Medium innerhalb von zwei Stunden eine gelbbraune bis schwarze Farbung
zeigen, wurden als Enterokokken gezahlt.

Fir die vorliegenden Proben wurden im Rahmen der Bakterienuntersuchungen je nach Pro-
be bis zu drei Konzentrationsbereiche untersucht, um die Bakterienzahlen sicher zu erfassen
und die Notwendigkeit von Nachuntersuchungen auszuschlieen. Zu diesen verschiedenen
Methoden zahlen:

Filtration: fiir den Nachweis mikrobiologischen Belastungen kleiner 10" KBE/m

2. Untersuchung von 1 ml der unverdinnter Abwasserprobe: fir die Erfassung einer
bakteriellen Belastung im Bereich von 0,1 x 10*-1 x 10° KBE/m

3. Untersuchung einer verdinnten Abwasserprobe: zur Erfassung von mikrobiologischer
Belastungen gréRer 10 KBE/m.

3.2.4 Viren

Die Virenanalyse wurde durch die Abteilung fur Hygiene, Sozial- und Umweltmedizin der
Universitat Bochum durchgefiihrt. Die Analyse der Viren in den Abwasserproben wurden mit
Hilfe der der virus adsorption elution (VIRADEL) Methode aufkonzentriert (HAMzZA et al.
2009). Die Viren binden aufgrund ihrer spezifischen Oberflachenladung an einen negativ
geladenen Membranfilter. Dadurch wurde das Volumen von 10 | auf 5 ml reduziert. Nach der
Konzentrierung der Wasserproben wurden die viralen Nukleinsduren mit Hilfe eines
kommerziellen Kits aus 200 pl konzentrierter Probe extrahiert. Spezifische Primer und
Sonden (Tabelle 8) der jeweiligen enteralen humanpathogenen Viren wurden fir die
guantitative Untersuchung mittels quantitative real time polymerase chain reaction (qQRT-
PCR) der Abwasserproben eingesetzt.
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Die Nachweisgrenzen der gRT-PCR zur Quantifizierung der Viren sind wie folgt:

e humane Adenoviren (Nachweisgrenze: 5 gen. equ./Ansatz)

e humane Polyomaviren (Nachweisgrenze: 5 gen. equ./Ansatz)

e Enteroviren (Nachweisgrenze: 5,0 x 10* gen. equ./Ansatz)

e Noroviren (Nachweisgrenze 12,5 gen. equ./Ansatz)
Tabelle 8 gibt einen Uberblick tber die Primer/Sonden, die fur die gqRT-PCR eingesetzt
wurden.

Tabelle 8: Primer/Sonden fir die Real-Time PCR

Primer
Virus Zielgen | pzw. Sequenz 5°-3°
Sonde
Primer:
AQ1 GCCACGGTGGGGTTTCTAAACTTG
humane |\ on CCCCAGTGGTCTTACATGCACAT C
Adenoviren AQ2
Ad- Sonde:
Sonde | [Hex)TGCACCAGACCCGGGCTCAGGTACTCCGA[BHQ1]
PV-
TMFOR
Rotaviren VP1 EXCK TCT ATT ACT AAACAC AGCTTG ACT
PV/- GGT GCC AAC CTATGG AAC AG
Sonde | tgg aaa gtc ttt agg gtc ttc tac ctt
EV2 Primer:
460
CCTCCGGCCCCTGAATG
Entero- . EV2
viren 5°UTR 619 ACCGGATGGCCAATCCAA
EV- Sonde:
Sonde [FAMJACGGACACCCAAAGTAGTCGGTTCCG[BHQ1]
JIV2F
Norovirus ORRFle_ COGZR CAAGAG TCAATGTTT AGG TGG ATG AG
Gl junction $|I:,NGZ_ TCGACGCCATCTTCATTC ACA
Sonde | Tgg gag ggc gat cgc aat ct

Bei der verwendeten Analysemethode ist zu beachten, dass mittels gRT-PCR keine Aussage
zur Infektiositat der Viren mdglich ist, da nur DNS gemessen wird. Demnach kann auch von
Viren, deren Virenkapsid geschadigt ist, und die somit nicht infektios sind, die DNS
gemessen werden, da diese intakt bleibt.
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3.2.5 Okotoxikologische Tests

Das 6kotoxikologischen Potentials einer Abwasserprobe abzuschétzen ist alleine aufgrund
eines Toxizitatstest an einem einzelnen Organismus nicht moglich. Daher wird haufig eine
Kombination mehrerer Biotests, eine sogenannte Biotestbatterie, eingesetzt. Im Rahmen
dieses Projekts wurden die Abwasserproben innerhalb der Untersuchungen des erweiterten
Spektrums mittels folgender Testsysteme auf ihr dkotoxikologisches Potenzial untersucht:
der Algen-Wachstumshemmtest, der Daphnien Immobilisationstest und der Leuchtbakterien-
test.

Der Algen-Wachstumshemmtest wurde nach DIN EN ISO 8692 (2012) und DIN 38412-33
(1991) zur Untersuchung der Toxizitat mit der Grinalge Desmodesmus subspicatus Chodat
(Primarproduzent) durchgefuhrt. Der Test dauert 72 h und betrachtet somit nicht nur den
Organismus selbst, sondern auch die Vermehrungsfahigkeit, so dass dieser als chronischer
Test einzustufen ist. Der Test wurde in 24-Well Mikrotiterplatten durchgefiihrt. Der Testorga-
nismus wird in Form einer exponentiell wachsenden Kultur verschiedenen Abwasserkonzent-
rationen ausgesetzt. Fur die Kontrollen werden 6 Replikate, fir die jeweilige Verdinnungs-
stufe 3 Replikate getestet. Zusatzlich wird eine Hintergrundprobe mit inkubiert (nur Probe),
um auszuschliel3en, dass in der Probe bereits vorhandene Algen das Ergebnis beeinflussen.
Es wird die Wachstumshemmung anhand der in-vivo-Chlorophyll-Fluoreszenz tber einen
Zeitraum von 72 h in einem Messintervall von 24 h aufgezeichnet. Im Vergleich zur Kontrolle
wird der Effekt der einzelnen Ansétze berechnet. Ab einer Hemmung von 5 % wird von einer
Algentoxizitat gesprochen. Als Ergebnis wird die héchste Verdiinnungsstufe (G-Wert G,)
angegeben, bei der die Hemmung das erste Mal unter 5 % liegt.

Der akute Daphnien Immobilisationstest wurde nach DIN EN ISO 6341 (2013) durchgefihrt.
Fur diesen Test werden SiuRwasserkrebse der Art Daphnia magna Straus (Primarkonsu-
ment) eingesetzt, die aus einer drei bis vier Wochen alten Zucht stammen. Als Mal} fir die
Toxizitat wird die Schwimmunfahigkeit des Wasserflohs nach 24-stiindiger Exposition be-
stimmt. Pro Ansatz und Kontrolle werden 4 Replikate mit je 5 Tieren getestet. Als Ergebnis
wird die hochste Verdinnungsstufe (G-Wert Gp) angegeben, bei der die Hemmung das erste
Mal < 90 % liegt.

Beim akuten Leuchtbakterientest wird die Hemmwirkung von Wasserproben auf die Lichte-
mission des lumineszierenden Bakteriums Aliivibrio fischeri (Destruent) nach
DIN EN ISO 11348-1 (2009) bestimmt. Mal3gebliches Testkriterium ist die Abnahme der Lu-
mineszenz nach einer Expositionsdauer von 30 min. Fur alle Ansétze und die mitgefuhrten
Positiv- und Negativkontrollen wurde eine Doppelbestimmung durchgefihrt. Die Hemmung
oder Forderung wird durch den Bezug der Probe auf die Kontrollen berechnet. Von Toxizitat
oder Effekt wird ab einer Hemmung von 20 % gesprochen. Als Ergebnis wird die hdchste
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Verdunnungsstufe (G-Wert G,) angegeben, bei der die Hemmung das erste Mal unter 20 %
liegt.
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4 Untersuchungen der Ozonung zur Desinfektion von Abwasser

4.1 Einfluss der Reaktionszeit auf die Desinfektion

4.1.1 Vorversuche

Die Reaktionszeit ist einer der beiden entscheidenden Faktoren im ct-Konzept, welches flr
die Desinfektion von Trinkwasser Anwendung findet (PARASKEVA UND GRAHAM, 2002; VON
GUNTEN, 2003). Wie bereits im Rahmen der Literaturstudie (Kapitel 2.2.3) erlautert, ist eine
direkte Ubertragung dieses Konzepts auf eine Desinfektion von Abwasser mittels Ozon nicht
maoglich. Des Weiteren wurde bereits von einigen Autoren berichtet, dass die Reaktionszeit
nur einen untergeordneten Einfluss auf den Wirkungsgrad der Ozonung von Abwasser aus-
Ubt (FINCH UND SMITH, 1989; XU et al., 2002, SCHAAR et al., 2013). Fur die Auslegung einer
Ozonung mit dem Ziel der Desinfektion ist die benétigte Reaktionszeit dennoch eine relevan-
te Information, da in Abhangigkeit des zu behandelnden Volumenstromes hieriiber das mi-
nimale Volumen des Ozonreaktors festgelegt wird. Daher ist die Relevanz der Reaktionszeit
auf den Desinfektionserfolg zu tUberprifen und optimal anzupassen.

Der unbegaste Teil des Reaktors wird zur Reaktion des ins Abwasser eingetragenen und
geldsten Ozons mit den Abwasserinhaltsstoffen genutzt. Eine zu kleine Dimensionierung des
Ozonreaktors kann somit nicht nur potenziell einen Einfluss auf das Desinfektionsergebnis
haben, sondern auch dazu fiihren, dass ozonhaltiges Abwasser den Reaktor verlasst. Dies
sollte vermieden werden und ist durch entsprechende Versuche im Vorfeld zu klaren.

Die im Rahmen von orientierenden Vorversuchen durchgefiihrten Messungen der Ozonkon-
zentration im Abwasser zeigen entsprechend der Erwartungen, dass nach der ersten Saule
R1 immer Ozon im Abwasser gemessen werden konnte und die Ozonkonzentration in der
zweiten Saule deutlich abnahm. Die Ergebnisse hierzu sind in Tabelle 9 und Tabelle 10 fir
verschiedene Beschickungsvolumenstréme zusammengefasst. In den Vorversuchen an
Tag 1 und Tag 2 wurden im Ablauf der ersten Saule (begaste Séaule; R1) auch bei hohen
Ozondosierungen von 9 mges/l maximale Ozonkonzentrationen von 0,35 mgoes/l und im Ab-
lauf der zweiten Saule (unbegaste Saule; R2) max. 0,1 mges/l gemessen. Die Abwasserqua-
litat fur die Versuche mit einem Beschickungsvolumen von 90 I/h war an beiden Tagen ver-
gleichbar, wobei an Versuchstag 2 deutlich héhere Temperaturen im Abwasser vorlagen als
an Tag 1 (Tag 1: 20,6°C; Tag 2: 24,9°C). Dies kdnnte zu den etwas geringeren Ozonkon-
zentrationen nach dem ersten Reaktor gefiihrt haben, nach Reaktor 2 lag die Ozonkonzent-
ration jedoch fir beide Versuchstage in einem &hnlichen Bereich.
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Tabelle 9: Ozonkonzentrationen im Abwasser im Ablauf des 1. Reaktors (R1) und des 2. Reaktors (R2) fur
verschiedene Ozondosierungen und einen Beschickungsvolumenstrom von 90 I/h

6 mgos/l | 7 mgos/l | 8 mgos/l | 9 mgos/l DOC
C(0») 1. Versuch 0,22 0,274 0,348 7,8
Ty Ablauf R1 |2 Versuch 0,135 0,230 0,284 7,9
C(05) 1. Versuch 0,07 0,090 0,094 7,8
Ablauf R2 | 2. Versuch 0,087 0,097 0,100 7,9

Vorversuch 3 zeigt (vgl. Tabelle 10), dass die Ozonkonzentration im Abwasser im Anschluss
an den Reaktionsreaktor (R2) fUr geringere Beschickungsvolumenstrome tendenziell gerin-
ger ist als bei hoheren Volumenstrémen. Die Ergebnisse fir Vorversuch 4 zeigen dagegen
deutlich hohere Konzentrationen an freiem Ozon an der Stelle R1 als fur die anderen Versu-
che, was durch den relativ geringen DOC der Abwasserprobe (Tag 3: 8,2 mg/l; Tag 4:
6,3 mg/l) erklart werden kann. Diese hohen Ozonkonzentrationen werden in der 2. Saule
jedoch ebenfalls wieder auf max. 0,1 mg/l reduziert.

Tabelle 10: Ozonkonzentrationen im Abwasser im Ablauf des 1. Reaktors (R1) und des 2. Reaktors (R2)
fur verschiedene Ozondosierungen und einen Beschickungsvolumenstrom von 70 I/h

6 mgos/l | 7 mgos/l | 8 mgos/l | 9 mgoall DOC
C(0;) |3. Versuch 0,119 0,131 0,172 8,2
S Ablauf R1 | 4, Versuch 0,430 0,564 0,644 6,3
C(03) 3. Versuch < 0,050 0,056 0,064 8,2
Ablauf R2 | 4, Versuch 0,071 0,073 0,094 6,3

Aufgrund der geringen Ozonkonzentrationen am Ablauf der Ozonanlage (R2) kann festge-
halten werden, dass in der vorliegenden Ozonanlage eine ausreichende Kontaktzeit fur die
Reaktion des Ozons mit dem Abwasser vorhanden ist.

4.1.2 Reduktion der Bakterien

Die Untersuchungen zum Einfluss der Reaktionsdauer auf die Wirksamkeit der Ozonung
ergaben analog zu den Angaben aus der Literatur, dass die Keimreduktion fir die betrachte-
ten Bakterien von den angewendeten Reaktionszeiten unabhangig ist. Die Auswertung der
Versuchsdaten fiir die Kolonie bildenden Einheiten (KBE) als Ubersicht des gesamten kulti-
vierbaren Bakterienanteils im Abwasser sowie fir coliforme Bakterien, Escherichia coli, ein
Indikatororganismus fiir fakale Verunreinigungen und Uberwachungsparameter der Badege-
wasserverordnung, und Clostridium perfringens, ein Indikatorparameter der Trinkwasserver-
ordnung und vergleichsweise resistent gegeniber Desinfektionsmittel, wird im Folgenden
einzeln vorgestellt.

Im Zulauf der Ozonanlage wurde wahrend der Untersuchungen eine Belastung mit Kolonie
bildenden Einheiten von 1 - 10* — 1,17 - 10° KBE/ml gemessen. Die variierte Durchflusszeit
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hatte keinen Einfluss auf die Reduktionsleistung. Im Mittel wurde die Konzentration der Kolo-
nie bildenden Einheiten im Ablauf des zweiten Reaktors fiir einen Beschickungsvolumen-
strom von 50 I/h (HRT = 25 min) auf 9,4 - 10° KBE/ml und fiir einen Beschickungsvolumen-
strom von 90 I/h (HRT = 15 min) auf 1,6 - 10° KBE/ml reduziert. Bezogen auf die mittleren
Anfangskonzentrationen im Zulauf der Pilotanlage (HRT = 25 min: 3,1 - 10 KBE/ml und
HRT = 14 min: 6,5 - 10* KBE/ml) ergab sich eine mittlere Gesamtreduktion der Kolonie bil-
denden Einheiten von 1,5 (50 I/h) bzw. 1,6 log-Stufen (90 I/h). Die gemessenen Konzentrati-
onen der Kolonie bildenden Einheiten sind in Abbildung 5 dargestellt. Die Balken markieren
die mittlere Konzentration; die Whisker geben den minimalen und den maximalen gemesse-

nen Wert an.
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Abbildung 5: Einfluss der Reaktionszeit auf die Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten (KBE) mit
einer Ozondosis von 6 mgos/l und Durchflusszeiten von 50 I/h bzw. 90 I/h (jeweils n = 3).

Neben der Beobachtung, dass die Reaktionszeit im untersuchten Intervall keinen Einfluss
auf den Reduktionsgrad hat, konnte auch festgestellt werden, dass die Reduktion der Bakte-
rienkonzentration nur im ersten Reaktor stattfand. Bei Betrachtung der Versuchsergebnisse
sind keine Konzentrationsunterschiede zwischen den Ablaufproben R1 und R2 feststellbar,
obwohl nach R1 noch freies Ozon im Abwasser gemessen wurde und dadurch eine weitere
Wirkung erwartet werden konnte.

Die gesamten coliformen Bakterien lagen im Abwasser im Zulauf der Ozonanlage an den
Versuchstagen mit Konzentrationen von 3,2- 10> — 1,7 - 10° KBE/ml vor (Abbildung 6). Durch
die Ozonung wurden die Bakterienkonzentrationen so weit reduziert, dass maximal 1,2 -
10" KBE/ml gemessen werden konnten. Wie auch bei den ibrigen Mikroorganismen konnte
fur die Reduktionsleistung keine signifikante Abhangigkeit von der Reaktionszeit festgestellt
werden. Leichte Zunahmen oder Abnahmen vom Ablauf des ersten Reaktors zum Ablauf des
zweiten Reaktors sind auf Messunsicherheiten zurtickzufiihren. Die mittlere log—Reduktion
fur die coliformen Bakterien lag bei den durchgefiihrten Versuchen bei 2,1 bzw. 2,4 fur Be-
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schickungsvolumenstrome von 50 I/h bzw. 90 I/h. Auch in diesem Fall wurde im Zulauf zur
Pilotanlage durchschnittlich in fiir die Einstellung HRT = 25 min (9,1 - 10> KBE/ml) etwas ge-
ringere Konzentrationen gemessen als fir die Einstellung HRT = 14 min (9,6 - 10° KBE/ml)
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Abbildung 6: Einfluss der Reaktionszeit auf die Reduktion der gesamten coliformen Bakterien mit einer
Ozondosis von 6 mgos/l und Durchflusszeiten von 50 I/h bzw. 90 I/h (jeweils n = 3).

Escherichia. coli gehért zur Gruppe der coliformen Bakterien und wird auch als ein Teil des
Parameters gesamte coliforme Bakterien mit erfasst. E. coli wird sowohl in der Badegewas-
serrichtlinie als auch in der Trinkwasserverordnung als zu untersuchender Parameter aufge-
fuhrt, da E. coli auf eine Verschmutzung fakalen Ursprungs zurtickzufiihren ist. Die Konzent-
ration der E. coli im Ablauf der Nachklarung der Klaranlage Aachen Soers lag wéahrend des
Versuchszeitraums bei 1 - 10— 6,6 - 10> KBE/ml und wurde durch die Ozonung auf < 2
KBE/ml reduziert. In nahezu allen untersuchten Proben konnte im Anschluss an die Ozonung
keine E. coli mehr nachgewiesen werden. Die Konzentrationen sind in Abbildung 7 darge-
stellt. Bei Unterschreitung der Bestimmungsgrenze wird anstelle der Reduktion die Mindest-
reduktion der E. coli bestimmt und angegeben. Fir E. coli kbnnen Reduktionen von durch-
schnittlich mindestens 2,6 bzw. 2,7 log-Stufen fur einen Durchfluss von 50 I/h bzw. 90 I/h
erreicht werden. Die Belastung des Klaranlagenablaufs mit E. coli und die H6he der Redukti-
on gleichen in der Literatur angegebenen Werten (siehe KISTEMANN et al., 2001; TERNES et
al., 2003; ABEGGLEN et al., 2009), oder liegen hoher als in vorangegangenen Projekten (AR-
GE, 2014).
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Abbildung 7: Einfluss der Reaktionszeit auf die Reduktion der E.coli mit einer Ozondosis von 6 mg/l und
Durchflusszeiten von 50 I/h bzw. 90 I/h (jeweils, n = 3).

Clostridium perfringens sind in geringen Konzentrationen von max. 8 KBE/ml im Ablauf der

Klaranlage Aachen Soers vorzufinden, weshalb eine eindeutige Aussage bezlglich der Re-

duktionsleistung nur eingeschrankt maéglich ist. Bei Betrachtung der Analyseergebnisse kann

jedoch ebenfalls ein Einfluss der Reaktionszeit auf die Reduktion der Mikroorganismen infol-

ge der Ozonung ausgeschlossen werden, vgl. Abbildung 8. Leichte Unterschiede der Bakte-

rien-Konzentrationen im Ablauf R1 und R2 sind ebenfalls Messunsicherheiten zuzuordnen.

Die Analyseergebnisse schwanken in den niedrigen Konzentrationsbereichen zwar stark,

dennoch kann eine tendenzielle Reduktion der Konzentration an Clostridien festgestellt wer-

den.
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Abbildung 8: Einfluss der Reaktionszeit auf die Reduktion von Clostridium perfringens mit einer Ozon-
dosis von 6 mg/l und Durchflusszeiten von 50 I/h bzw. 90 I/h (jeweils n = 3).
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Aus den Beobachtungen zu den Untersuchungen des Einflusses der Reaktionszeit auf die
Desinfektionsleistung kann sowohl im Vergleich der beiden untersuchten Reaktionszeiten,
als auch im Vergleich der beiden Probenahmestellen R1 und R2 fir das verwendete Abwas-
ser mit der genutzten Ozonanlage geschlossen werden, dass die Reaktionszeit wahrend der
Ozonung von Abwasser, sofern sie im Rahmen der hier untersuchten 15 — 25 Minuten Ge-
samtaufenthaltszeit liegt, keinen Einfluss auf die Desinfektionsleistung hat. Die spezifische
GroRRe des Ozonreaktors hangt somit primér von der Zehrung des zu behandelnden Abwas-
sers ab, da im Regelfall kein Rest-Ozon im Ablauf der Ozonung vorhanden sein sollte.

4.1.3 Einfluss der Abwasserqualitat auf die Desinfektionsleistung

Die Qualitat des Abwassers beeinflusst nicht nur die geldste Ozonkonzentration, sondern ist
auch ein entscheidender Parameter zur Beurteilung der Desinfektionsleistung. Daher wurden
alle Proben auf eine Auswahl géngiger Standardparameter untersucht. Eine Zusammenfas-
sung der Ergebnisse zur Charakterisierung der Abwasser ist in Tabelle 11 dargestellt. Alle
Rohergebnisse sind im Anhang zu finden. Der DOC, CSB und der AFS eigenen sich als Pa-
rameter zur Abschéatzung des Zehrungsverhaltens bzw. der Hintergrundbelastung des Ab-
wassers. Das Abwasser wies hinsichtlich der untersuchten Parameter an allen Tagen eine
ahnliche Zusammensetzung auf. Am 27.07.2016 wurde in einer der zwei analysierten Pro-
ben ein AFS von 18 mg/l gemessen. Dieser Wert konnte durch die zweite Messung jedoch
nicht bestatigt werden (< 5,6 mg/l). Die Ubrigen Parameter CSB und DOC zeigten am
27.07.2016 keine auffalligen Werte. Die Bakterienkonzentration im Zulauf zur Ozonanlage
lag an dem Tag hdher, als an den anderen Tagen, jedoch wurde diese an dem Tag so redu-
ziert, dass im Ablauf der beiden Ozonsaulen ahnliche oder sogar geringere Bakterienkon-
zentrationen vorlagen, als an den anderen Tagen. Ein Einfluss der untersuchten Parameter
auf die Desinfektionsleistung ist somit nicht zu erkennen. Nitrit reagiert sehr schnell mit
Ozon, weshalb ein Teil der Ozondosis (3,43 gos/gno2.) durch vorhandenes Nitrit gezehrt wird
(JEKEL et al., 2016). Dadurch steht dem Prozess insgesamt weniger Ozon zur Verfigung. Im
untersuchten Abwasser ist dieser Einfluss jedoch aufgrund geringer Nitrit-Stickstoff-
Konzentrationen nicht ausschlaggebend.

Tabelle 11: Durchschnittliche Konzentration der Standardparameter (n = 2) der verwendeten Abwasser
der Klaranlage Aachen Soers im Rahmen der Versuche zur Untersuchung des Einflusses
der Reaktionszeit
NO, -N
DOC [mg/l] | CSB [mg/l] [mg/l] SAKos, [m-l] pH [-] T [°C] AFS [mg/l]
25.07.16 7,1 18,5 0,041 11,2 7,0 21,0 <BG
27.07.16 7,4 24,0 0,013 11,4 7,6 21,0 <11,8
01.08.16 7,9 19,0 0,038 10,5 7,2 19,1 <BG

Der SAK,s, wird bereits im Rahmen der Spurenstoffelimination als Parameter zur Prozess-
kontrolle diskutiert, da dieser in Abhangigkeit der Ozondosis verandert wird und mit der spe-
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zifischen Ozondosis sowie der Spurenstoffelimination korreliert (z.B. ABEGGLEN UND
SIEGRIST, 2012; JEKEL et al., 2016). Im Rahmen der durchgefihrten Versuche fiel auf, dass
die prozentuale Abnahme des SAKj s, nicht von der Reaktionsdauer abhéngt. Durch eine
langere Reaktionszeit wurde nur eine geringfiigige Verbesserung der relativen SAKs4-
Reduktion erreicht. Auch im Vergleich der verschiedenen Versuchstage sind die relativen
SAKzs4-Abnahmen &hnlich. Die Ergebnisse der prozentualen SAK-Abnahme (A SAK) infolge
der Ozonung sind in Tabelle 12 dargestellt.

Tabelle 12: SAK-Abnahme infolge der Ozonung wéhrend der Versuche zur Untersuchung des Einflusses
der Reaktionszeit fiir eine Ozondosis von 6 mgosl/l

Einstellung | 25.07.2016 | 27.07.2016 | 01.08.2017
ASAK3s, o o o
HRT 25 min 62,8 % 64,3 % 65,7 %
ASAK;s, o o o
HRT 14 min 59,5 % 63,5 % 64,5 %

Die Ozonkonzentration wurde an allen Tagen wéahrend der Versuchsdurchfiihrung im Ablauf
R1 und im Ablauf R2 gemessen, um sicherzugehen, dass geniigend Ozon in das Abwasser
eingetragen wurde, bzw. auch freies Ozon im Abwasser vorlag. Die Ergebnisse der Ozon-
messung sind in Tabelle 13 zusammengefasst.

Tabelle 13: Ozonkonzentration im Abwasser wahrend der Versuche zur Untersuchung des Einflusses der
Reaktionszeit fir eine Ozondosis von 6 mgos/l

Einstellung | PN-Stelle | 25.07.2016 | 27.07.2016 | 01.08.2017
C(03) Ablauf R1 0,102 0,076 0,096
HRT 25 min | Aplauf R2 0,060 0,051 0,054
C(03) Ablauf R1 0,214 0,155 0,135
HRT 14 min | Aplauf R2 0,083 0,056 0,063

Eine geringere Aufenthaltszeit fihrte generell zu einer erhdéhten Ozonkonzentration im Ab-
wasser im Ablauf der bellfteten Séaule R1. Im Ablauf der unbegasten Saule R2 sind dagegen
geringere Konzentrationsunterschiede infolge der unterschiedlichen Beschickungsvolumen-
stréme erkennbar. Einen Einfluss auf die Reduktion der Bakterien hat die im Abwasser ge-
|6st vorliegende Ozonkonzentration dagegen nicht. Trotz héherer Ozonkonzentrationen im
Ablauf R1 wurde keine weitere Reduktion der Bakterienkonzentration innerhalb der zweiten
Saule fur kurze Aufenthaltszeiten festgestellt. Ebenso sind auch die Bakterienkonzentratio-
nen, die im Ablauf R1 gemessen werden fiir die verschiedenen Aufenthaltszeiten vergleich-
bar. Dies deckt sich mit Aussagen von ZIMMERMANN et al. (2011), welche ebenfalls keinen
Einfluss von gelost vorliegendem Ozon auf die Reduktion von Bakterien wahrend der Ab-
wasserdesinfektion erkennen konnten.
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4.2 Einfluss der Ozondosis auf die Desinfektionsleistung

4.2.1 Charakterisierung des eingesetzten Abwassers

Die Qualitat des eingesetzten Abwassers ist fur die Einordnung und die Vergleichbarkeit der
erzielten Reduktionsergebnisse an den verschiedenen Versuchstagen von Interesse. Im fol-
genden Kapitel wird die gemessene Reduktionsleistung sowohl auf die spezifische Ozondo-
sis als auch auf die relative SAK;s,-Reduktion bezogen. Daher werden diese Gré3en bzw.
Veranderungen infolge der Ozonung hier vorgestellt. Des Weiteren werden die nach den
Versuchen im Abwasser vorliegenden Restozonkonzentrationen zusammengestellt. Alle
Rohdaten sind auch im Anhang zu finden.

Die Bestimmung des Einflusses der Ozondosis auf den Erfolg der Keimreduktion wurde an
sechs verschiedenen Tagen mit Abwasser aus der Klaranlage Aachen Soers durchgefihrt.
Das eingesetzte Abwasser aus dem Ablauf der Nachklarung wies sowohl eine relativ geringe
als auch gleichméRige DOC-Belastung (4,6 mg/l bis 5,6 mg/l) auf. Auch die weiteren unter-
suchten Parameter (Tabelle 14) weisen nur geringe Unterschiede zwischen den verschiede-
nen Versuchstagen auf, weshalb die Unterschiede in der Reduktionsleistung nicht auf die
untersuchten Parameter zurlickzufiihren sind. AFS wurden an keinem Versuchstag in den
Proben nachgewiesen.

Tabelle 14: Durchschnittliche Konzentration der Standardparameter (*n = 2 oder n = 3) der verwendeten
Abwasserproben der Klaranlage Aachen Soers im Rahmen der Versuche zur Untersuchung
des Einflusses der Ozondosis

DOC [mg/l] | CSB [mg/l] | NO, [mg/l] | SAKs,4 [m'l] pH [-] T [°C] AFS [mg/l]
09.08.2016 4,8 16,3 0,014 13,2 7,7 19,1 <BG
*17.08.2016 54 19,0 0,019 14,9 7,7 20,3 <BG
22.08.2016 51 19,0 0,014 15,8 7,2 19,4 <BG
*24.08.2016 55 18,5 0,015 13,9 7,5 22,2 <BG
29.08.2016 4,6 18,0 0,026 11,9 7,1 22,5 <BG
*31.08.2016 5,6 17,5 0,016 13,6 7,6 20,6 <BG

Die relative SAK,s4-Abnahme infolge der Ozonung zeigt einen klaren Zusammenhang zwi-
schen der Ozondosis und der SAK,s4-Abnahme. Mit zunehmender Ozondosis steigt auch die
relative Abnahme des SAK,s4. In Abbildung 9 sind die errechneten Werte aufgetragen, die
wahrend der Ozonversuche zur Bestimmung des Einflusses der Ozondosis auf die Desinfek-
tionsleistung analysiert wurden. Fir Ozondosierungen von 2 mgos/l wurde eine relative
SAKjs4-Abnahme von 11,4 % — 24,8 % erreicht. Fir hohe Ozondosen von bis zu 10 mgoes/l
stieg die relative Abnahme auf bis zu 68,1 % an. Da der SAK online gemessen werden kann,
bietet dieser eine gute Mdglichkeit zur Uberwachung der Ozonung.
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Abbildung 9: SAK-Abnahme infolge der Ozonung wahrend der Versuche zur Untersuchung des Einflus-
ses der Ozondosis

Im Ablauf des Ozonreaktors ,R2“ wurden erwartungsgemal fir die hohen Ozondosierungen
auch hohere Restozonkonzentrationen gemessen. Die Restozonkonzentrationen im Ablauf
der Ozonanlage sind in Tabelle 15 tabellarisch zusammengefasst. Die héchste gemessene
Ozon-Konzentration im Ablauf der Ozonanlage lag bei 0,155 mg/l fir eine Ozondosierung
von 10 mges/l und einer Reaktionszeit von 25 min. Da innerhalb dieser Versuchsreihe ver-
gleichsweise hohe Ozondosierungen erprobt wurden, wurde die Aufenthaltszeit fir diese
Versuche auf 25 min bzw. der Beschickungsvolumenstrom auf 50 I/h eingestellt, um genu-
gend Zeit fur die Reaktion von Ozon mit den Abwasserinhaltsstoffen zu gewahrleisten. Ent-
sprechend der Ergebnisse aus Kapitel 4.1.2 sollte dies keinen Einfluss auf die Desinfektions-

leistung haben, sondern ausschlief3lich der sicheren Versuchsdurchfiihrung dienen.

Tabelle 15: Ozonkonzentration im Abwasser wéhrend der Versuche zur Untersuchung des Einflusses

der Reaktionszeit

Ozonkonzentration im Abwasser im Ablauf R2 [mg/I]

Ozondosis
[mgOs/l] 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016

2 < 0,05 <0,05 0,071

4 0,056 0,052 0,067

6 0,065 0,071 0,113

8 0,172 0,072 0,102

10 0,155 0,103 0,13

Die Restozonkonzentration ist bei gleichen Einstellungen von Reaktionszeit und Ozondosis
unter anderem vom Zehrungspotenzial der Abwasserprobe abhéngig. Hier ist insbesondere
der organische, geltste Kohlenstoff DOC relevant (BUFFLE ET AL., 2006). Des Weiteren ist zu
berticksichtigen, dass der Ozonzerfall temperaturabhangig ist und Ozon somit in kalteren
Proben langer nachgewiesen werden kann, als dies bei htheren Temperaturen der Fall ware
(z.B. GARDONI et al., 2012). Ein eindeutiger Zusammenhang der Ozonkonzentrationen im
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Ablauf der Ozonanlage und dem DOC oder der Temperatur in der Abwasserprobe ist hier
jedoch nicht ersichtlich.

4.2.2 Reduktion der Bakterien
4.2.2.1 Kolonie bildenden Einheiten

Infolge der Literaturauswertung war zu erwarten, dass die Dosierung von Ozon sowohl fir
die Spurenstoffelimination als auch fir die Desinfektion ein entscheidendes Kriterium dar-
stellt, das also Uber den Erfolg der Keimreduktion entscheidet (PARASKEVA UND GRAHAM,
2002; TERNES et al., 2003; ABEGGLEN et al., 2009).

Die Reduktion der Keime, welche durch die Ozonung erreicht werden kann, hangt stark von
der Ausgangskonzentration und der Sensitivitdt der entsprechenden Mikroorganismen ge-
geniiber Ozon ab. Daher werden im Folgenden fur alle untersuchten Mikroorganismen so-
wohl die durchschnittliche Konzentration der Bakterien im Abwasser vor und nach der Ozo-
nung als auch die Reduktion der Mikroorganismen, ausgedriickt in log-Reduktion, graphisch
dargestellt. In Abbildung 10 sind die entsprechenden Werte fir die Kolonie bildenden Ein-
heiten in Abhangigkeit der eingesetzten Ozondosis aufgezeigt. Die Whisker geben die je-
weils maximale bzw. minimale gemessene Konzentration oder berechnete log-Reduktion an,
die Symbole die Mittelwerte.
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Abbildung 10: Durchschnittliche Konzentration der Kolonie bildenden Einheiten (KBE) vor und nach der
Ozonung (links) sowie die durchschnittliche errechnete log-Reduktion (rechts) fur ver-
schiedene Ozondosierungen und eine Aufenthaltszeit von 25 min (n = 3). Ein gestrichelt
gefulltes Quadrat gibt eine Konzentration unterhalb der Bestimmungsgrenze im Datenum-
fang an bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Die Zulaufkonzentration zur Ozonanlage, welche auch der Ablaufkonzentration der Nachkla-
rung entsprach lag fiir die verschiedenen Versuchstage im Bereich von 5 - 10° — 1,6 - 10*

KBE/mI. Damit lagen die Werte in einem &hnlichen Bereich, wie die in Kapitel 4.1.2 vorge-
stellten Konzentrationen. Die Konzentration der Kolonie bildenden Einheiten nahm durch die
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Ozonung fir alle getesteten Ozondosierungen ab. Eine Ozonkonzentration von 2 mgoes/l fuihr-
te dazu, dass die Konzentration im Ablauf durchschnittlich auf 4,6 - 10° KBE/ml sank, was
einer Reduktion von ca. 0,4 log-Stufen entsprach. Eine Ozondosis von 6 mgoeg/l fuhrte dage-
gen bereits zu einer Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten um durchschnittlich 1,7 log-
Stufen auf 2,5 - 10> KBE/ml. Eine weitere Reduktion auf 1,3 - 10° KBE/ml, entsprechend ins-
gesamt 2,3 log-Stufen, wurde durch die Erhéhung der Ozondosis auf 10 mges/l erreicht. Auf-
féllig ist, dass fir eine Ozondosis von 8 mgoes/l im Mittel eine hdhere Reduktion der Keimkon-
zentration als fur 10 mgos/l beobachtet wurde, namlich 3 log-Stufen.

Bei Betrachtung der einzelnen Versuchstage zeigte sich, dass die Ergebnisse der log-
Reduktionen an den verschiedenen Tagen deutliche Unterschiede fur die jeweiligen Ozon-
dosierungen aufwiesen, z.B. zwischen 1,2 und 2,4 log-Stufen fur eine Ozondosis von 6
mgoa/l. In Abbildung 11 sind die errechneten Eliminationen fir die einzelnen Versuchstage
aufgefuihrt. Bei Betrachtung der einzelnen Tage fallt auf, dass bis zu einer Ozondosis von 8
mgos/l an den einzelnen Tagen immer ein Zusammenhang zwischen héherer Ozondosis und
verbesserter Reduktion vorlag. So wurde beispielsweise fir die Versuche am 09.08.2016
eine gleichmaRige Zunahme der Keimreduktion infolge steigender Ozondosierungen ersicht-
lich. Ebenso wurde am 22.08.2016 eine Zunahme der log-Reduktion durch steigende Ozon-
dosierungen beobachtet. Die Zunahme der log-Reduktion war jedoch am 22.08. weniger
stark ausgepragt, als am 09.08.2016. Fur den 17.08.2016 und den 29.08.2016 konnten keine
Verbesserungen der Keimreduktion durch einen Anstieg der Ozondosis von 8 auf 10 mgoes/!
festgestellt werden.
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Abbildung 11: Errechnete log-Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten der einzelnen Versuchsdurch-
fiuhrungen fir verschiedene Ozondosierungen und eine Aufenthaltszeit von 25 min an den
verschiedenen Tagen. Eine gestrichelt gefillte Markierung gibt an, dass die Konzentration
im Ablauf der Ozonanlage unterhalb der Bestimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultie-
rende Mindestelimination.

Die groRen Unterschiede bei der Elimination der Keime trotz identischer Versuchseinstellun-
gen an den verschiedenen Tagen lassen den Schluss zu, dass neben der Ozondosierung
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auch weitere Parameter wie die Abwasserqualitat einen Einfluss auf die Desinfektion haben.
Im Rahmen der Diskussionen zur Spurenstoffelimination werden die mit unterschiedlichen
Abwaéssern erzielten Ergebnisse dadurch verglichen, dass die eingesetzte Ozondosis auf die
im Abwasser vorliegende DOC-Konzentration bezogen wird und somit die spezifische Ozon-
dosis gebildet wird. So wird der Tatsache Rechnung getragen, dass jedes Abwasser ein an-
deres Zehrungsverhalten und somit Konkurrenzreaktionen auf die Elimination der Spuren-
stoffe aufweist (ANTONIOU et al., 2013; JECKEL UND DOTT, 2013). In Abbildung 12 sind daher
die log-Reduktionen in Abhangigkeit der jeweiligen spezifischen Ozondosis dargestellt. Die
Darstellung lasst erkennen, dass ein Zusammenhang zwischen der Reduktion der Mikroor-
ganismen und der spezifischen Ozondosis bestand — mit zunehmender spezifischer Ozon-
dosis nimmt auch die log-Reduktion der Mikroorganismen zu. Eine mathematische Funktion
zur Beschreibung dieses Zusammenhanges kann jedoch nicht angegeben werden. Insofern
ist der DOC, welcher als Surrogat fur die Summe der im Abwasser vorhandenen zehrenden
Substanzen steht, kein Parameter, der die Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten mali3-
geblich beeinflusste.
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Abbildung 12: Errechnete log-Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten der einzelnen Versuchsdurch-
fihrungen bezogen auf die spezifische Ozondosis fiir eine Aufenthaltszeit von 25 min. Ei-
ne gestrichelt gefillte Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanla-
ge unterhalb der Bestimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindesteliminati-
on.

Die Kontrolle des Desinfektionserfolgs ist von entscheidender Bedeutung im laufenden Be-
trieb, da so die Betriebseinstellungen nach Bedarf angepasst werden kénnen. Die Analysen
zur Bestimmung der Konzentration der Mikroorganismen benétigen jedoch Zeit, weshalb
keine unmittelbare Anpassung der Einstellung an die gegebenen Randbedingungen erfolgen
kann. Daher werden weitere Ersatzparameter gesucht, die sowohl online messbar sind als
auch eine Erfolgskontrolle des Reinigungsziels gewahrleisten. Im Rahmen der Spurenstoffe-
limination wird der SAK,s4 als ein solcher Parameter eingesetzt, da durch diesen nicht nur
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die Uberwachung des Prozesses ermdglicht wird, sondern sogar eine Regelung der Ozo-
nung mit Hilfe des SAK mdglich ist, vgl. Kapitel 2.2.3 und Kapitel 4.1.3. Vergleichende Unter-
suchungen zur Ermittlung eines alternativen Prozesskontrollparameters zur Desinfektion
werden in GAMAGE et al., (2013) beschrieben. Die innerhalb dieser Untersuchungen ermittel-
ten log-Reduktionen der koloniebildenden Einheiten sind in Abbildung 13 in Abh&angigkeit der
gemessenen relativen SAK,s4-Abnahme, generell auch als Delta SAK,s4 bezeichnet, darge-
stellt.
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Abbildung 13: Errechnete log-Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten der einzelnen Versuchsdurch-
fuhrungen bezogen auf die relative SAKzs4-Abnahme und eine Aufenthaltszeit von 25 min.
Eine gestrichelt gefiillte Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonan-
lage unterhalb der Bestimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimina-
tion.

Die abgebildeten Ergebnisse zeigen, dass die prozentuale Abnahme des SAKuss (ASAKs4)
infolge der Ozonung in einem positiven Zusammenhang zur Reduktion der Mikroorganismen
steht, jedoch kann auch dieser Zusammenhang nicht ausreichend durch eine mathematische
Funktion abgebildet werden. So wurde beispielsweise an einem Tag flr eine SAK,s-
Reduktion von 61,3 % eine Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten von 1,6 log Stufen
erreicht, an einem anderen Tag wurde flr eine nahezu identische Reduktion des SAK,s54 von
61,9 % eine Reduktion der Kolonie bildenden Einheiten um 2,4 log-Stufen beobachtet. Diese
Variationen sind zu hoch, um den Parameter SAK,s,-Reduktion fiir eine zuverlassige Uber-
wachung des Desinfektionsprozesses einsetzen zu kdnnen. Dennoch zeigt die relative
SAK,s54-Reduktion einen grundsatzlichen Zusammenhang mit der erzielten Reduktionsleis-
tung der KBE. Um diesen zu festigen und genauere Aussagen tatigen zu kdnnen werden
weitere Analysen bendtigt.

4.2.2.2 Coliforme Bakterien

Im Folgenden wird die Reduktionsleistung von Ozon auf die Konzentration der gesamten
coliformen Bakterien betrachtet. Im Zulauf der Ozonanlage lag die Konzentration der
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(Abbildung 14). Fur eine Ozondosis von 2 mgos/l wurde eine sehr geringe Reduktion der
Keimzahlen infolge der Ozonung festgestellt (durchschnittlich 0,25 log-Stufen). Eine Ozon-
dosis von 4 mgoes/l zeigte dagegen mit einer durchschnittlichen Reduktion der Konzentration
der coliformen Bakterien um 1,7 log-Stufen bereits einen deutlichen Einfluss auf die Keimbe-
lastung im Abwasser. Ozondosierungen von 6 mges/l und hoher fuhrten dazu, dass keine
coliformen Bakterien mehr im Ablauf der Ozonanlage nachgewiesen wurden. Fur diese Ein-
stellungen wurden log-Reduktionen von im Mittel mindestens 2,2 log-Stufen erreicht.
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Abbildung 14: Durchschnittliche Konzentration der gesamten coliformen Bakterien vor und nach der
Ozonung (links) sowie die durchschnittliche errechnete log-Reduktion (rechts) fur ver-
schiedene Ozondosierungen und einer Aufenthaltszeit von 25 min (n = 3). Eine gestri-
chelt gefiullte Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage un-
terhalb der Bestimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Die einzelnen log-Reduktionen der verschiedenen Tage sind in Abbildung 15 in Abh&ngigkeit
der Ozondosis wiedergegeben. Fir Ozondosierungen von 6 mges/l und héher sind die Min-
desteliminationen angegeben. Ahnlich zu den fiir die gesamten Kolonie bildenden Einheiten
berechneten Reduktionen sind auch hier teilweise starke Schwankungen der Reduktionsleis-
tung erkennbar. Eine Ozondosis von 4 mgos/l fuhrte an unterschiedlichen Tagen zu einer
Reduktion der gesamten coliformen Bakterien von 0,9 — 2,3 log-Stufen.
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Abbildung 15: Errechnete log-Reduktion der coliformen Bakterien der einzelnen Versuchsdurchfiihrun-
gen fur verschiedene Ozondosierungen und eine Aufenthaltszeit von 25 min. Eine gestri-
chelt gefiullte Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage un-
terhalb der Bestimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Eine Uberpriifung der Abwasserqualitatsparameter fur alle Versuchstage mit einer Ozondo-
sis von 4 mgosl/l, vgl. Kapitel 4.2.1, zeigt jedoch keine weit gestreuten Werte flr die unter-
suchten Parameter. Die DOC-Konzentration lag fur diese drei Tage zwischen 4,8 und 5,6
mg/l, die CSB-Konzentration zwischen 16,3 und 18,5 mg/l und auch die Nitrit-Konzentration,
der pH-Wert und die Temperatur lagen jeweils in einem ahnlichen Bereich. Die gemessene
Ozonkonzentration im Ablauf der Versuchsanlage gibt ebenfalls keinen Hinweis darauf, wes-
halb die Reduktionsleistung fir den 31.08.2016 in einem verminderten Mal3 vorlag.

Die Auftragung der log-Reduktion der coliforme Bakterien in Abh&ngigkeit der spezifischen
Ozondosis (Abbildung 16) bestatigt die zuvor getétigte Beobachtung, dass der DOC hier kein
geeigneter Parameter ist, um Unterschiede in der Reduktionsleistung zu erklaren. Da die
Unterschiede der DOC-Konzentration an den verschiedenen Versuchstagen nur gering aus-
fielen, sind, analog zur Auftragung tber die Ozondosis, auch die Differenzen zwischen ver-
schiedenen ermittelten Reduktionsleistungen fir vergleichbare spezifische Ozondosierungen
deutlich. Fiur eine spezifische Ozondosis von ca. 0,8 gos/gpoc Wurde die Konzentration der
coliformen Bakterien, analog zu der Reduktion der Keime bei 4 mgos/l, um 0,9 — 2,3 log-
Stufen reduziert. Die Werte, fir die eine konkrete log-Reduktion errechnet werden konnten,
zeigen die Tendenz, dass eine Erhéhung der spezifischen Ozondosis mit einer héheren Re-
duktion der coliforme Bakterien einhergeht. Ein eindeutiger mathematischer Zusammenhang
ist jedoch nicht ersichtlich. Inwiefern eine weitere Steigerung der Reduktion bei hoheren
Ozondosierungen mdglich ist, konnte aufgrund der Reduktion bis unter die Bestimmungs-
grenze nicht beurteilt werden.
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Abbildung 16: Errechnete log-Reduktion der coliformen Bakterien der einzelnen Versuchsdurchfihrungen
bezogen auf die spezifische Ozondosis und eine Aufenthaltszeit von 25 min. Eine gestri-
chelt gefiillte Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage unter-

halb der Bestimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Im Gegensatz dazu besteht ein deutlicherer Zusammenhang zwischen der relativen Abnah-
me des SAKs, und der Reduktion der coliformen Bakterien. In Abbildung 17 sind die errech-
neten Reduktionen gegen den errechneten Delta SAK;s, aufgetragen. Fir eine Zunahme des
Delta SAK,s54 wurde auch eine Zunahme der log-Reduktion beobachtet. Da in nur sechs Ver-
suchen eine Konzentration an coliformen Bakterien > BG im Ablauf der Ozonanlage vorlag,
gilt diese Aussage ausschlief3lich fir die entsprechenden Proben. Die fir die anderen Pro-

ben dargestelliten Reduktionen implizieren, dass die Konzentration um mindestens die dar-

gestellten Werte reduziert wird.
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Abbildung 17: Errechnete log-Reduktion der gesamten coliformen Bakterien der einzelnen Versuchs-
durchfihrungen bezogen auf die relative SAKzss-Abnahme fir eine Aufenthaltszeit von 25
min. Eine gestrichelt gefillte Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der
Ozonanlage unterhalb der Bestimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Min-

destelimination.
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42.2.3 E.coli

Die Ergebnisse zu den Versuchen zum Einfluss der Ozondosis auf die Desinfektionsleistung
fur die E. coli sind in Abbildung 18 dargestellt.

Die im Ablauf der Klaranlage Aachen Soers wahrend dieser Versuche gefundenen E. coli -
Konzentrationen lagen zwischen 1,6 - 10" und 2,1 - 10° KBE/ml. Die Behandlung des Abwas-
sers mit Ozon fuhrte fur Ozondosen 2 4mgos/l dazu, dass eine Reduktion der Keimbelastung
von mindestens 1,7 log-Stufen auftrat. Fir eine Ozondosis von = 6 mges/l wurde E. coli im
Ablauf R2 bis unter die Bestimmungsgrenze in Héhe von 1 KBE/ml reduziert.
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Abbildung 18: Durchschnittliche Konzentration der E.coli vor und nach der Ozonung (links) sowie die
durchschnittliche errechnete log-Reduktion (rechts) fur verschiedene Ozondosierungen
und eine Aufenthaltszeit von 25 min (n = 3). Eine gestrichelt geflllte Markierung gibt an,
dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage unterhalb der Bestimmungsgrenze lag
bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Eine konkrete Berechnung der Reduktion der E. coli — Konzentration erfolgte fur finf Ver-
suchseinstellungen, vgl. Abbildung 19, fir die anderen Einstellungen wurde die Mindesteli-
mination berechnet. Analog zu den zuvor beschriebenen Ergebnissen der coliformen Bakte-
rien und der gesamten Kolonie bildenden Einheiten sind teilweise grof3e Unterschiede fur die
Reduktion der Keimzahl durch die Ozonung mit gleicher Ozondosis an den verschiedenen
Tagen erkennbar. Die Konzentration der E. coli wurde am 31.08.2016 mit einer Ozondosis
von 4mgoes/l um nur 0,9 log-Stufen reduziert; dagegen lag am 09.08.2016 eine Reduktion der
E. coli um ca. 2,2 log-Stufen vor. Die vergleichsweise schlechte Reinigungsleistung durch die
Ozonung am 31.08.2016 wurde auch fir die anderen mikrobiologischen Parameter beobach-
tet; wie bereits fir die Kolonie bildenden Einheiten diskutiert. Ein Zusammenhang zwischen
den abwassertechnischen Parametern und der Reduktionsleistung ist dennoch nicht erkenn-
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Abbildung 19: Errechnete log-Reduktion der E.coli der einzelnen Versuchsdurchfihrungen fir verschie-
dene Ozondosierungen und einer Aufenthaltszeit von 25 min. Eine gestrichelt gefullte Mar-
kierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage unterhalb der Bestim-

mungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Zwischen der Reduktion der E. coli und der spezifischen Ozondosis lasst sich fiir diese Da-
ten keine Korrelation finden. Dies weist ebenfalls darauf hin, dass die Reduktionsleistung der
Ozonung im Hinblick auf E. coli in diesen Versuchen nicht von der DOC-Konzentration an-
hangt(Abbildung 20). Die Reduktion der E. coli weist vergleichbare Ergebnisse zu der Re-
duktion der Konzentration der gesamten coliformen Bakterien, z. B. Abbildung 16, auf.
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Abbildung 20: Errechnete log-Reduktion der E.coli der einzelnen Versuchsdurchfihrungen bezogen auf
die spezifische Ozondosis fur eine Aufenthaltszeit von 25 min. Eine gestrichelt gefiillte
Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage unterhalb der Be-
stimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Analog zu den Ergebnissen der gesamten coliformen Bakterien kann auch fir E. coli ein
deutlich besserer Zusammenhang zwischen der SAK,s;-Abnahme und der Reduktion der E.
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coli gefunden werden. Dargestellt ist die Auswertung dieser Daten in Abbildung 21. Fir die
funf konkret berechenbaren Reduktionen ergibt sich ein guter Zusammenhang zwischen ei-
nem zunehmenden Delta SAK,s, und der zunehmenden Reduktion der Konzentration der
E.coli.
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Abbildung 21: Errechnete log-Reduktion der E. coli der einzelnen Versuchsdurchfiihrungen bezogen auf
die relative SAKzss-Abnahme fir eine Aufenthaltszeit von 25 min. Eine gestrichelt gefillte
Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage unterhalb der Be-
stimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

4.2.2.4 Clostridium perfringens

Die Untersuchungen zur Reduktion von Clostridium perfringens zeigten, dass an den be-
trachteten Tagen im Ablauf der Nachklarung der Klaranlage Aachen Soers nur geringe Kon-
zentrationen von 0 — 6 KBE/ml vorlagen. Die gemessenen Konzentrationen sind in Abbildung
22 wiedergegeben. Zeitweise wurden bereits im Zulauf der Ozonanlage keine Clostridien
vorgefunden. Im Allgemeinen konnte keine log-Reduktion der Clostridien durch die Ozonung
beobachtet werden. Dies ist jedoch insbesondere fur die hoheren Ozondosierungen auf die
geringe Belastung des Abwassers im Zulauf zur Ozonanlage zurtckzufihren. Fir Ozondo-
sen von = 4 mges/l fuhrte die Ozonung dazu, dass im Ablauf der Ozonung teilweise keine C.
perfringens mehr nachgewiesen wurden.
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Abbildung 22: Durchschnittliche Konzentration von Clostridium perfringens vor und nach der Ozonung
(links) sowie die durchschnittliche errechnete log-Reduktion (rechts) fur verschiedene
Ozondosierungen und eine Aufenthaltszeit von 25 min (n = 3). Eine gestrichelt gefillte
Markierung gibt an, dass die Konzentration im Ablauf der Ozonanlage unterhalb der Be-
stimmungsgrenze lag bzw. die daraus resultierende Mindestelimination.

Die vorliegenden Konzentrationen der Clostridien sind fir diese Untersuchungen zu gering,
um die Daten diesbeziglich auszuwerten.

4.2.2.5 Fazit

Zusammenfassend kann aus den dargestellten Dosis-Wirkungsbeziehungen die Zunahme
der Eliminationsleistung infolge einer zunehmenden Ozondosis festgestellt werden. Die log-
Reduktion fur feste Ozondosen unterscheidet sich an den einzelnen Versuchstagen jedoch
teilweise stark. Fiur den Parameter E. coli wird beispielsweise an den drei verschiedenen
Versuchstagen fir eine Ozondosis von immer 4 mgos/l einmal eine Elimination von 2,2 log-
Stufen, am zweiten Tag von mindestens 2,3 log-Stufen und am dritten Tag von 0,9 log-
Stufen beobachtet. Ahnliche Abweichungen in der Eliminationsleistung trotz identischer Ein-
stellungen ergeben sich auch fir die KBE und die coliformen Bakterien. Der Einfluss der
Ozondosis in Hinblick auf die Reduktion von Clostridien kann aufgrund der sehr geringen
Ausgangskonzentration in diesem Rahmen nicht beurteilt werden.

Die grof3en Unterschiede der Eliminationsraten, trotz identischer Versuchseinstellungen an
den verschiedenen Tagen, lassen den Schluss zu, dass neben der Ozondosierung auch wei-
tere Parameter wie die Abwasserqualitdt oder das Vorkommen der Bakterien, z. B. in Ag-
glomeraten, die einen gewissen Schutz bieten, oder frei schwimmend einen Einfluss auf die
Desinfektion haben. Ein Abgleich der Ergebnisse zeigt jedoch, dass die spezifische Ozondo-
sis keine geeignete GroRRe darstellt, um die Abweichungen innerhalb der festgelegten Ein-
stellungen zu erkléaren. Die Darstellungen lassen erkennen, dass ein Zusammenhang zwi-
schen der Reduktion der Mikroorganismen und der spezifischen Ozondosis tendenziell be-
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steht — mit zunehmender spezifischer Ozondosis nimmt auch die log-Reduktion der Mikroor-
ganismen zu — eine Funktion, welche diesen Zusammenhang beschreibt, kann jedoch nicht
definiert werden. Insofern ist der DOC, welcher fir die Summe der im Abwasser vorhande-
nen zehrenden organischen Substanzen steht, kein Faktor, der einen maf3geblichen Einfluss
auf die Reduktion der Mikroorganismen hat.

Eine Kontrolle und Steuerung des Desinfektionserfolgs kann nicht tber Analysen zur Be-
stimmung der Konzentration der Mikroorganismen erfolgen. Daher werden Surrogate ge-
sucht, die sowohl online messbar sind als auch eine Erfolgskontrolle des Reinigungsziels
gewahrleisten, wie beispielsweise das ct-Konzept in der Trinkwasseraufbereitung oder der
ASAK;s, bei der Spurenstoffelimination (vgl. Kapitel 2.2). GAMAGE et al., 2013) untersuchten
die prozentuale Abnahme des SAK;s4 (ASAK3s,) infolge der Ozonung und fanden einen posi-
tiven Zusammenhang zwischen der Reduktion der Mikroorganismen und einer Zunahme des
ASAK;s, flr den Parameter E. coli. Dieser Zusammenhang stellte sich in den hier vorliegen-
den Untersuchungen fiir die Reduktion von E.coli und den coliformen Bakterien deutlicher
dar, als der Zusammenhang zwischen der Reduktion der Mikroorganismen und der auf den
DOC bezogenen Ozondosis. Jedoch konnte dieser Zusammenhang, &hnlich wie von GAMA-
GE et al., 2013, auch in diesem Projekt nicht durch eine Funktion abgebildet werden.

4.3 Untersuchung des erweiterten Keimspektrums

4.3.1 Reduktion der Bakterien

Die Untersuchungen zur Reduktion weiterer Keime wurden sowohl mit Ablauf der Nachkla-
rung der Klaranlage Aachen Soers als auch mit Ablauf der Nachklarung der Klaranlage Es-
sen-Sud durchgefihrt. Entsprechend wird wéhrend der Diskussion der aufgenommen Daten
darauf geachtet, inwiefern sich Unterschiede bei der Reduktion der Mikroorganismen der
Abwasser der beiden Klaranlagen sind.

Fur die Ozonung wurde sowohl eine Ozondosis von 6 mges/l und 50 I/h Volumenstrom
(HRT = 25 min) als optimale Einstellung fiir die Desinfektion als auch eine Ozondosis von
4 mgos/l und 50 I/h Volumenstrom als Einstellung fir die Spurenstoffelimination gewahlt. In
den vorangegangenen Versuchen konnte gezeigt werden, dass die Reaktionszeit keinen
nachweisbaren Einfluss auf die Eliminationsleistung hat. Es wurde daher diesbezliglich nicht
mehr variiert, sondern ein Volumenstrom von 50 I/h gewéhlt, um einen Austrag freien Ozons
zu vermeiden. Die Betriebsdaten der Anlage sind im Anhang dargestellt. Hier fallt auf, dass
die Ozonkonzentration im Abwasser der Klaranlage Essen-Sud im Anschluss an die Ozo-
nung mit ca. 0,3 — 0,6 mg/l auRergewothnlich hoch liegt, ohne dass Ozon bei der Probenah-
me wahrgenommen werden kann. Die Proben des Ablaufs der Klaranlage Essen-Sud wei-
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sen nach der Ozonung eine deutliche rot/braune Farbung auf, die vermutlich auf oxidiertes
Eisen zurlickgefuhrt werden kann. Da der Test zur Konzentration von Ozon im Ablauf der
Ozonanlage nach einem photometrischen Verfahren durchgefiihrt wird, kann dies eine Be-
eintrachtigung der Messergebnisse zur Folge haben. Durch eine erhdhte UV-Absorption des
Wassers werden zu hohe Ozonkonzentrationen angezeigt. Die untersuchten Standardpara-
meter zeigten, dass die Abwasserqualitat der Klaranlagen vergleichbar ist. Alle gemessenen
Parameter sind im Anhang zusammengefasst.

Im Rahmen der Untersuchungen werden die Konzentrationen der coliformen Bakterien, der
E. coli, der Clostridien und der Enterokokken erfasst und auf ihre Reduktionsgrade wéahrend
der Ozonung ausgewertet. Abbildung 23 zeigt die vorliegenden Konzentrationen der gesam-
ten coliformen Bakterien im Zulauf und im Ablauf der Ozonanlage fir die beiden eingestell-
ten Ozondosen. Es fallt auf, dass der Ablauf der Nachklarung der Klaranlage Essen-Siud im
Mittel ca. 1 log-Stufe geringer belastet war (7,4 - 10" — 1,6 - 10> KBE/ml) als der Ablauf der
Nachklarung der Klaranlage Aachen Soers (7,9 - 10° — 1,1 - 10° KBE/ml). Dies war insofern
nicht zu erwarten, da das Abwasser der Klaranlage Essen-Sid bereits einen Tag vor der
Versuchsdurchfiihrung gesammelt und nach Aachen transportiert wurde. Hier wére eine
deutlich hohere Belastung infolge der relativ warmen Temperaturen im Vorlagebehélter von
ca. 20°C erwartet worden. Die im Ablauf Essen-Sud vorgefundenen Konzentrationen liegen
im unteren Bereich der im Projekt ,Sichere Ruhr‘ gemessenen Konzentrationen fir diese
Klaranlage (Merkel et al., 2016). Auf der Klaranlage Aachen Soers wurden, im Gegensatz zu
den vorangegangenen beschriebenen Untersuchungen, leicht erhéhte Konzentrationen (ca.
0,5 log-Stufen hoher) fur alle Parameter vorgefunden. *

Die Ozonung flhrte fir beide Abwasser mit einer Ozondosis von 4 mgoes/l zu einer Reduktion
der coliformen Bakterien auf ca. 10 KBE/ml. Im Ablauf der Ozonung mit einer Ozondosis
von 6 mgoes/l wurde im Abwasser der KA Aachen Soers jeweils 1 KBE/ml und im Ablauf der
Klaranlage Essen-Sud einmal 1 KBE/ml bzw. an zwei Tagen keine coliformen Bakterien
mehr gefunden. Dies entspricht den Erwartungen gemalf3 der Ergebnisse aus Kapitel 4.2.2.
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Abbildung 23: Durchschnittliche Konzentration der gesamten coliformen Bakterien vor und nach der
Ozonung fur zwei verschiedene Ozondosen fiir zwei verschiedene Klaranlagenablaufe (Zu-
lauf: n = 6; 4 mgos/l und 6 mgos/l: n = 3); die Whisker zeigen jeweils den maximalen und
minimalen Messwert.

Auch wenn die spezifische Ozondosis keinen funktionellen Zusammenhang bezogen auf die
Keimreduktion liefert (vgl. Kapitel 4.2.2), bietet diese dennoch die Mdglichkeit, die Abwas-
serbelastung zu erfassen und zwei Abwasser miteinander zu vergleichen. In Abbildung 24 ist
der Zusammenhang zwischen der spezifischen Ozondosis und der verbleibenden Konzent-
ration der coliformen Bakterien (links) bzw. der erreichten log-Reduktion der coliformen Bak-
terien aufgetragen. Ab einer spezifischen Ozondosis von 0,7 gos/gpoc konnten in den unter-
suchten Abwaéssern nur noch geringe Konzentrationen an coliformen Bakterien gefunden
werden. Hierbei handelt es sich um die Proben, die bei Ozondosierungen von 6 mges/l ent-
nommen wurden. Bei Betrachtung der log-Reduktion fallt auf, dass diese mit steigender spe-
zifischen Ozondosis zunahm und etwas hoéher lag, als die wahrend der vorangegangenen
Versuchsphase ermittelte log-Reduktion.
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Abbildung 24: Konzentration der gesamten coliformen Bakterien im Anschluss an die Ozonung in Abh&n-
gigkeit der spezifischen Ozondosis flir zwei verschiedene Ozondosen und fir zwei ver-
schiedene Klaranlagenablaufe (links) und die erreichte log-Reduktion in Abh&angigkeit der
spezifischen Ozondosis (rechts)
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Die Betrachtung der log-Reduktion zeigt zudem, dass bei ahnlicher spezifischer Ozondosis
die Bakterienkonzentration im Abwasser der Klaranlage Aachen Soers starker reduziert wur-
de, als im Abwasser der Klaranlage Essen-Sid.

Fir die Gruppe der E. coli kann in Anlehnung an die Untersuchungen in Kapitel 4.2.2 eben-
falls festgestellt werden, dass mit einer Ozondosis von 6 mgos/l eine vollstandige Reduktion
der Konzentration im Ablauf der Ozonung bis unter die Bestimmungsgrenze erreicht wurde.
Die Anfangskonzentration im Abwasser der KA Aachen Soers lag auch fur die E. coli mit 2,3
- 10% - 6,4 - 10> KBE/ml um ca. eine log-Stufe héher als im Abwasser der Klaranlage Essen-
Siid mit 1,2 - 10" — 2,6 - 10" KBE/ml. Die Ozonung filhrte jedoch fir beide Abwasser bereits
mit einer Ozondosis von 4 mgos/l zu einer Reduktion der Konzentration, sodass im Ablauf
der Ozonanlage weniger als 10" KBE/ml vorlagen.
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Abbildung 25: Durchschnittliche Konzentration der E. coli vor und nach der Ozonung fir zwei verschie-
dene Ozondosen fur zwei verschiedene Kléaranlagenablaufe (Zulauf: n = 6; 4 mgos/l und
6 mgoa/l: n = 3)
Die Konzentration der E. coli im Ablauf der Ozonanlage sowie die erzielte log-Reduktion in
Abh&ngigkeit der spezifischen Ozondosis ist in Abbildung 26 dargestellt. Ab einer spezifi-
schen Ozondosis von 0,7 gos/dpoc Wurden in nahezu allen Versuchen (bis auf den
13.06.2017, 1 KBE/ml im Ablauf der Ozonung) mit dem standardmafig angewendeten Ana-
lyseverfahren keine E. coli im Ablauf der Ozonung gefunden. Die hier dargestellten Ergeb-
nisse liegen im Bereich der zuvor ermittelten Reduktionsgrade. Entsprechend wird die er-
rechnete log-Reduktion regelmafig dadurch limitiert, dass nur die Mindestelimination bis zur
Bestimmungsgrenze berechnet werden kann.

Bei der Bestimmung der E. coli wurde zusatzlich ein Analyseverfahren mit Filtration zur Auf-
konzentrierung der Proben eingesetzt, welches eine tiefere Bestimmungsgrenze ermdglichte.
Durch die Nutzung dieser Ergebnisse kann fir weitere Versuchstage der Zusammenhang
zwischen verbleibender Bakterienkonzentration und spezifischer Ozondosis festgestellt wer-
den. Es zeigte sich, dass die Konzentration der E. coli in den Ablaufproben mit steigender
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spezifischer Ozondosis sank (Abbildung 27). Da fir die Bestimmung der E. coli - Konzentra-
tion in geringen Konzentrationsbereichen (in den Ablaufproben) ein anderes Analyseverfah-
ren eingesetzt wurde als fur die Bestimmung der E. coli - Konzentration in den Ausgangs-

Untersuchungen der Ozonung zur Desinfektion von Abwasser

proben, kann hier keine zuverlassige log - Reduktion der E. coli mit den angegebenen Ab-
laufwerten berechnet werden.
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Abbildung 26: Konzentration der E. coli im Anschluss an die Ozonung in Abhangigkeit der spezifischen
Ozondosis fiir zwei verschiedene Ozondosen und fur zwei verschiedene Klaranlagenabl&u-
fe (links) und die erreichte log-Reduktion in Abhangigkeit der spezifischen Ozondosis
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Abbildung 27: Konzentration der E. coli im Anschluss an die Ozonung in Abhangigkeit der spezifischen
Ozondosis fiir zwei verschiedene Ozondosen und fur zwei verschiedene Klaranlagenablau-
fe. Das angewendete Analyseverfahren beinhaltet eine Filtration zur Aufkonzentrierung der
Bakterien-Konzentrationen.

Als Erweiterung des Keimspektrums im Rahmen der Bakterien wurde zusatzlich die Kon-
zentration der Enterokokken in den Zulauf- und Ablauf-Proben der Ozonung bestimmt. Fur
die Konzentration der Enterokokken, bestimmt mit dem Standard-Verfahren nach
DINENISO 7899-2(2000), zeigt sich ebenfalls, dass diese auf der Klaranlage Aachen Soers
in deutlich héheren Konzentrationen (ca. 3 - 10" KBE/ml) im Ablauf der Nachkl&rung vorlagen
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als im Abwasser der Klaranlage Essen-Siid mit ca. 5 - 10° KBE/ml. Der Einsatz von Ozon
fuhrte fur beide eingesetzten Ozondosen und fir die Abwasser beider Klaranlagen dazu,
dass die Konzentration auf < BG reduziert wurde. Die entsprechenden Konzentrationen im
sind in Abbildung 28 dargestellt.
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Abbildung 28: Durchschnittliche Konzentration der Enterokokken vor und nach der Ozonung fir zwei
verschiedene Ozondosen fiir zwei verschiedene Klaranlagenablaufe (Zulauf: n = 6;
4 mgog/| und 6 mg03/I: n= 3)

Die Reduktion der Enterokokken sowie die Konzentrationen in den mit Ozon behandelten
Ablaufen sind in Abbildung 29 gegen die spezifische Ozondosierung aufgetragen. Im Ablauf
der Ozonanlage konnte mit der Standardmethode keine Enterokokken mehr nachgewiesen
werden. Daher wurde hier ebenfalls auf die Analysemethode, der zunachst eine Aufkonzent-
rierung der Abwasserprobe durch Filtration vorhergeht, zur Bewertung der Wirksamkeit der
Ozonung zuriuckgegriffen. Die Aufkonzentrierung wurde sowohl fiir Proben des Zulaufs und
des Ablaufs durchgefihrt, weshalb in diesem Fall log-Reduktionen berechnet werden konn-
ten.

Die Auswertung zeigt, dass eine qualitative Abhangigkeit der verbleibenden Enterokokken-
Konzentration von der spezifischen Ozondosis erkennbar war. Die Reduktion der Enterokok-
ken infolge der Ozonung lag fur die Versuche, an denen im Ablauf der Ozonung noch geni-
gend Enterokokken zur Berechnung einer konkreten log-Reduktion vorhanden sind, bei > 1
log-Stufe.
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Abbildung 29: Konzentration der Enterokokken im Anschluss an die Ozonung in Abhéangigkeit der spe-
zifischen Ozondosis fur zwei verschiedene Ozondosen und fiir zwei verschiedene Klar-
anlagenablaufe (links) und die erreichte log-Reduktion in Abh&ngigkeit der spezifischen
Ozondosis (rechts). Das angewendete Analyseverfahren beinhaltet eine Filtration zur
Aufkonzentrierung der Bakterien-Konzentrationen.

Clostridien lagen bereits wahrend der ersten Untersuchungen zur Reaktionszeit und zur
bendtigten Ozondosis in sehr geringen Konzentrationen im Abwasser vor. Daher wird hier
nur auf die Ergebnisse, welche mit Hilfe des Analyseverfahrens inklusive der Filtration ge-
wonnen wurden, eingegangen. In Abbildung 30 ist entsprechend die Konzentration der Clos-
tridien in KBE pro 10 ml angegeben. In den Abwéssern beider Klaranlagen kann eine ver-
gleichbare Belastung des Abwassers verzeichnet werden.
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Abbildung 30: Durchschnittliche Konzentration der Clostridien vor und nach der Ozonung fur zwei ver-
schiedene Ozondosen fir zwei verschiedene Klaranlagenablaufe (Zulauf: n = 6; 4 mgoas/l
und 6 mgos/l: n = 3)

Clostridien sind vergleichsweise resistente Mikroorganismen (vgl. auch TYRELL et al., 1995;

TERNES et al.,, 2003). Dies kann durch die hier durchgefihrten Untersuchungen bestétigt

werden. Die Konzentration der Clostridien wurde durch den Einsatz der Ozonung nur gering-
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fugig reduziert. Im Zulauf der Ozonanlage lagen Clostridien-Konzentrationen von 20 — 59
KBE/10 ml vor. Diese wurden durch die Ozonung mit einer Ozondosis von 4 mgoeg/l auf 17 —
39 KBE/10 ml reduziert und mit einer Ozondosis von 6 mgoeg/l auf 7 — 20 KBE/10 ml. Folglich
fand durch eine Zunahme der Ozondosis eine verbesserte Reduktion der Clostridien statt.
Dennoch sind Clostridien sehr resistent und werden auch mit einer Ozondosis von 6 mgoes/I
nur magig reduziert.

Die in Abhangigkeit der spezifischen Ozondosis ermittelten log-Reduktionen zeigen, dass an
keinem Tag eine Reduktion der Clostridien von mehr als 0,5 log-Stufen beobachtet wurde.
Es konnte ein Zusammenhang zwischen der Zunahme der spezifischen Ozondosis und einer
Abnahme der Konzentration der Clostridien im Ablauf der Ozonanlage erkannt werden, je-
doch fehlt dieser Zusammenhang mit Blick auf die log-Reduktion und die spezifische Ozon-
dosis, vgl.

Abbildung 31. Die Reduktion infolge der Ozonung ist im Rahmen dieser Versuche und mit
diesem Analyseverfahren an keinem Versuchstag ausreichend, um eine Reduktion der Clos-
tridien bis unter die Bestimmungsgrenze des Filtrationsverfahrens zu erreichen. Fir die Kon-
zentration und die Reduktion der Clostridien kann kein Unterschied zwischen der Behand-
lung des Abwassers der Klaranlage Essen-Sud oder der Klaranlage Aachen Soers festge-
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stellt werden.

Abbildung 31: Konzentration der Enterokokken im Anschluss an die Ozonung in Abhangigkeit der spezi-
fischen Ozondosis fur zwei verschiedene Ozondosen und fur zwei verschiedene Klaranla-
genablaufe (links) und die erreichte log-Reduktion in Abh&ngigkeit der spezifischen Ozon-
dosis (rechts). Das angewendete Analyseverfahren beinhaltet eine Filtration zur Aufkon-
zentrierung der Bakterien-Konzentrationen.

Bei Betrachtung des breiten Spektrums an Keimen féllt insgesamt auf, dass fiir beide Klaran-
lagen ahnliche Reduktionsgrade erzielt werden kénnen. Unterschiede zwischen den Kléaran-
lagen und auch den Mikroorganismen gibt es im Hinblick auf die Konzentrationen im Zulauf
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der Ozonanlage bzw. im Ablauf der jeweiligen Nachklarung. Fur alle Mikroorganismen zeigte
der Zusammenhang zwischen spezifischer Ozondosis und verbleibender Konzentration an
Mikroorganismen im Abwasser einen deutlichen Zusammenhang. Dieser Zusammenhang
konnte jedoch, analog zu den in Kapitel 4.2.2 Ergebnissen, nicht fir den Zusammenhang
zwischen spezifischer Ozondosis und resultierender log-Reduktion. Mit Ausnahme der Clos-
tridien scheint eine Ozondosis von 6 mges/l bzw. eine spezifische Ozondosis von
0,7 gos/dpoc auf den Klaranlagen Essen-Sid und Aachen Soers zu einer Reduktion der Kei-
me bis unter die Bestimmungsgrenze zu fuhren.

4.3.2 Reduktion der Viren

Die Analyse des Abwassers auf Viren zeigte, dass diese nicht oder nur sporadisch im Ab-
wasser nachgewiesen werden konnten. Entsprechend ist eine allgemeine Aussage zur Wirk-
samkeit der Ozonung hinsichtlich der Reduktion von Viren nicht mdglich. Im Folgenden sind
die erhaltenen Ergebnisse vorgestellt, die auch im Anhang des Berichts aufgefiihrt sind.

An keinem der untersuchten Tage und der untersuchten Klaranlagen konnten Noro- oder
Rotaviren im Abwasser gefunden werden. Fir die Enteroviren und Adenoviren lag héaufig
eine Inhibition der Messung infolge von Abwasserinhaltsstoffen vor. Eine Inhibition bedeutet,
dass im Abwasser Substanzen enthalten sind, in der Regel sind das Huminstoffe, die die
molekularbiologische Quantifizierung storen. Diese Stoffe kommen sowohl im Abwasser als
auch im Oberflachenwasser vor. Bislang ist es nicht gelungen, diese Substanzen oder die
von ihnen ausgehende Inhibition zu reduzieren.

Auf der Klaranlage Aachen Soers konnten an keinem Tag Adenoviren im Zulauf zur Ozonan-
lage nachgewiesen werden, da hier eine Inhibition vorlag. Lediglich am 07.06. konnten im
Ablauf der Ozonung mit einer Ozondosis von 4 mgos/l festgestellt werden, dass tatsachlich
keine Adenoviren im Abwasser vorlagen (0 GEC/I). An den anderen Tagen kann auch im
Ablauf der Klaranlage eine Inhibition nicht ausgeschlossen werden. Auf der Klaranlage Es-
sen Sud wurden am 13.06. Adenoviren im Zulauf der Klaranlage festgestellt. Die Konzentra-
tion in den beiden Zulaufproben lag bei 3,7 - 10° GEC/I und bei 3,5 - 10> GEC/I. Im Ablauf
wurde an demselben Tag mit einer Ozondosis von 4 mges/l eine Konzentration von
1,5 - 10% KBE/I nachgewiesen. Fiir alle anderen Proben konnte die Konzentration der Adeno-
viren nicht ermittelt werden, da eine zu starke Inhibition vorlag.

Als weiterer Parameter wurden die Enteroviren untersucht. Diese wurden auf der Klaranlage
Aachen Soers am 07.06. im Zulauf zur Ozonanlage mit 4,0 -10° GEC/I und bei
5,2 - 10* GEC/I nachgewiesen. Fir alle anderen Proben traten inhibitorische Effekte auf, die
eine Bestimmung der vorliegenden Virenkonzentration nicht zulie3en. Fir das Abwasser der
Klaranlage Essen Sid wurden an einem Tag, dem 20.06., in einer Zulaufprobe zur Ozonan-
lage Enteroviren mit einer Konzentration von 2,0 - 10* GEC/l nachgewiesen. Am 13.06. wur-
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den im mit Ozon behandelten Abwasser (Ozondosis: 6 mgos/l) keine Enteroviren mehr nach-
gewiesen. An allen anderen Tagen fuhrten inhibitorische Effekte dazu, dass keine Aussage
Uber die Konzentration der Enteroviren gemacht werden konnte.

4.4 Desinfektionsleistung einer Ozonanlage zur Elimination von Spu-
renstoffen

4.4.1 Spurenstoffelimination vs. Desinfektion auf zwei kommunalen Klaranlagen

Ein zentrales Einsatzgebiet der Ozonung auf kommunalen Kléranlagen ist die Spurenstoffe-
limination (SCHAAR et al., 2011; LEE et al., 2013; ARGE, 2014). Im Rahmen der Untersu-
chungen zur Spurenstoffelimination werden Konzepte und Betriebsstrategien gesucht, um
die Ozondosierung im Sinne der Wirtschaftlichkeit und der geringen Transformationspro-
duktbildung so niedrig wie méglich zu halten. Gleichzeitig wird eine gute Eliminationsleistung
infolge der Ozonung angestrebt, welche durch eine zunehmende Ozondosis generell erhéht
wird. Im Rahmen der Desinfektion werden weitere Zielparameter vorgegeben, die eine an-
gepasste Ozondosis bendtigen. Daher wird in diesem Kapitel die Keimreduktion im Rahmen
der Spurenstoffelimination untersucht und die Wirksamkeit der Ozonung mit Blick auf die
Reduktion von Mikroorganismen und Spurenstoffen fir zwei Abwasser ausgewertet. Deshalb
wurden zwei Versuchseinstellungen untersucht: 4 mgoes/l als reprasentive Einstellung fur eine
Spurenstoffelimination sowie 6 mges/l als typische Einstellung zur Keimreduktion.

Die Analyse der Spurenstoffe im Rahmen dieses Projekts zeigt (Abbildung 32), dass erwar-
tungsgemal eine Ozondosis von 6 mgO3/l hbhere Eliminationsleistungen zur Folge hat als
eine Ozondosis von 4 mgoes/l. Benzotriazol wird von den untersuchten Substanzen am we-
nigsten abgebaut. Flr Benzotriazol lagen die Eliminationsleistungen in Abhangigkeit der
Ozondosis und der Klaranlage zwischen 30 und 80 %. Auf der Klaranlage Aachen Soers
wird tendenziell eine 15 bis 20 %-Punkte héhere Eliminationsleistung erreicht als auf der
Klaranlage Essen-Sid. Fir Metoprolol ist der Unterschied der Eliminationsleistung zwischen
den beiden Klaranlagen noch deutlicher ausgepragt: Auf der Klaranlage Aachen Soers wird
Metoprolol mit einer Ozondosis von 4 mgoes/l im Mittel zu > 70 % abgebaut; mit einer Ozon-
dosis von 6 mgoes/l wird im Mittel eine Reduktion der Spurenstoffkonzentration um > 90 %
erreicht. Fur das Abwasser der Klaranlage Essen-Sid wird die Metoprolol-Konzentration
dagegen fiur 4 mgoa/l im Mittel um 43 % und fir 6 mges/l um 78 % verringert. Diclofenac wird
im Abwasser beider Klaranlagen und mit beiden Ozondosierungen bis unter die Bestim-
mungsgrenze eliminiert. Die Ergebnisse fur Diazepam sind hier nicht dargestellt, da diese
bereits vor und nach der Ozonung immer unterhalb der Bestimmungsgrenze lagen.
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Abbildung 32: Mittlere Spurenstoffelimination (sowie Minimum und Maximum; dargestellt durch die Whis-
ker) der untersuchten Substanzen infolge der Ozonung mit 4 mgos/l und 6 mgos/l Ozon.
Gestreifte Balken bedeuten, dass hier die Mindestelimination angegeben wird, da mindes-
tens eine Ablaufkonzentration unterhalb der Bestimmungsgrenze lag. (n = 3 je Balken)

In der Gewdasserschutzverordnung der Schweiz wurde festgelegt, dass eine Reduktion der
Spurenstoffe von Ablauf der Vorklarung bis Ablauf Ozonung von im Mittel 80 % erfolgen
muss. Hierflr wurden insgesamt 12 Substanzen als Leitsubstanzen bestimmt, von denen
mindestens sechs gemessen werden muissen und der Eliminationsgrad bestimmt wird. An-
gelehnt an diese Regelung zeigen die erhaltenen Ergebnisse, dass fir die Klaranlage Essen-
Sid eine Ozondosis von 6 mgoea/l bendtigt wird, um im Mittel 78 % der Spurenstoffe zu redu-
zieren. Mit einer Ozondosis von 4 mgoa/l wurde eine Spurenstoffreduktion von im Mittel nur
43 % erreicht. Es sei darauf hingewiesen, dass wahrend dieser Untersuchungen mit Ben-
zotriazol und Metoprolol Substanzen analysiert wurden, die nur maRig durch Ozon umge-
setzt werden (vgl. JEKEL UND DOTT, 2013). Auf der Klaranlage Aachen Soers fuhrt bereits
eine geringere Ozondosis von 4 mgoa/l zu einer Spurenstoffelimination von im Mittel 74 %
und fir 6 mgos/l zu 91 %. In vorangegangenen Untersuchungen mit einem groReren Analy-
senspektrum wurde ebenfalls eine Ozondosis von 4 mgos/l als ausreichend angesehen, um
im Mittel eine 80%ige Reduktion zu erreichen (KLAER et al., 2017).

Die aus den Untersuchungen erhaltenen Ergebnisse der Spurenstoffelimination wurden fur
beide Klaranlagen gegen die spezifische Dosis aufgetragen. Hier zeigt sich, dass auch in
Abhangigkeit der spezifischen Ozondosierung die Spurenstoffelimination auf der Klaranlage
Aachen Soers erfolgreicher verlauft als auf der Klaranlage Essen-Sud. Dies ist insbesondere
fur die Substanzen Metoprolol und Benzotriazol zu beobachten. Eine Vermutung ist, dass die
zuvor beschriebene rot-/braune Farbung des Essener Abwassers eine Folge der Bildung von
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dann nicht mehr zur Spurenstoffelimination zur Verfligung.
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Abbildung 33: Spurenstoffelimination in Abhangigkeit der spezifischen Ozondosis fir Benzotriazol (BTZ),
Metoprolol (MET) und Diclofenac (DCF). Gestreifte Symbole geben die Mindestelimination
an, da mindestens eine Ablaufkonzentration unterhalb der Bestimmungsgrenze lag. (h = 3
je Balken)

Im Abwasser der Klaranlage Aachen Soers wird mit einer spezifischen Ozondosierung von
0,7 gos/dpoc €ine quasi-vollstdndige Reduktion von Diclofenac, eine > 90 %-ige Reduktion
von Metoprolol und eine ca. 75 %-ige Reduktion von Benzotriazol erreicht. Im Gegensatz
dazu liegen die Eliminationsgrade im Abwasser der Klaranlage Essen-Sud fir Benzotriazol
und Metoprolol bei derselben spezifischen Ozondosis bei ca. 70 % bzw. 50 %. Um im Ab-
wasser der Klaranlage Essen-Sid eine vergleichbare Eliminationsleistung wie auf der Klar-
anlage Aachen Soers zu erreichen, mussten spezifische Ozondosierungen von >
0,9 gos/dpoc eingesetzt werden. Die beobachteten Eliminationsgrade liegen in Bereichen, die
auch in der Literatur beschrieben werden (vgl. ANTONIOU et al., 2013; ALTMANN et al., 2014;
ARGE, 2014)

Fur die Abwasser beider Klaranlagen kann eine Keimreduktion fir die Versuchseinstellun-
gen mit dem Ziel der Spurenstoffelimination (4 mgos/l) bzw. der Desinfektion (6 mgeas/l) beo-
bachtet werden. Die mittleren Keimreduktionen in den Abwéssern beider Klaranlagen sind
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fur die Bakterien in Abbildung 34 dargestellt und wurden bereits in Kapitel 4.3.1 ausfihrlicher
erlautert. Es fallt auf, dass die Reduktion der Bakterien auf der Klaranlage Essen-Sud fir
viele Parameter bis unter die Bestimmungsgrenze erfolgt. Fur den Parameter Clostridien
wurden &hnliche Ergebnisse fir die Abwasser der Klaranlage Aachen Soers und Essen-Sud

gefunden.
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Abbildung 34: Reduktion der untersuchten Keime fir verschiedene Ozondosierungen und Abwasser
zweier Klaranlagen. Gestreifte Balken bedeuten, dass hier die Mindestelimination ange-
geben wird, da mindestens eine Ablaufkonzentration unterhalb der Bestimmungsgrenze
lag. (n = 3 je Balken)

Die flur die Spurenstoffelimination eingesetzten Ozondosierungen, auf der KA Aachen Soers

ca. 4 mgos/l und auf der Klaranlage Essen-Sid 6 mgoes/l, filhrten zu einer Keimreduktion,

wodurch die Konzentration fur fast alle Bakterien im Ablauf der Ozonung unterhalb der Be-
stimmungsgrenze lag. Auf der Klaranlage Aachen Soers reichte die fir die Spurenstoffelimi-
nation einzusetzende Dosis jedoch nicht aus, um die Mikroorganismen zuverlassig bis unter
die Bestimmungsgrenze zu reduzieren. Die gesamten coliformen Bakterien wurden infolge
einer Ozondosis von 4 mges/l um 1,5 log-Stufen reduziert; die Gruppe der Clostridien nur um
durchschnittlich 0,15 log-Stufen. Eine Erhéhung der Ozondosis auf 6 mges/l flihrte hier zu
einer Verbesserung der Keimreduktion auf 3 log-Stufen fiir die gesamten coliformen Bakte-
rien und knapp 0,5 log-Stufen fur die Clostridien. Der Parameter der Enterokokken wurde

infolge der Erhdhung der Ozondosis bis unter die Bestimmungsgrenze verringert.

Auf der Klaranlage Essen-Sud wurden E. coli und Enterokokken im Anschluss an die Ozo-
nung mit einer Ozondosis von 4 mges/l bereits unterhalb der Bestimmungsgrenze. Die Ver-
suche zeigten jedoch, dass auf der Klaranlage Essen-Siid der Einsatz einer Ozondosis von 6
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mgog/l fir die Ozonung zur Spurenstoffelimination empfohlen wird. Fur diese Ozondosis wur-
den in den durchgefuhrten Versuchen auch die gesamten Kolonie-bildenden Einheiten zeit-
weise bis unter die Bestimmungsgrenze reduziert. Daher flihrt diese zur Spurenstoffelimina-
tion empfohlene Ozondosis fir die untersuchten Bakterien, mit Ausnahme der Clostridien, fur
die untersuchten Tage zu einer Reduktion der Konzentration bis unter die Bestimmungs-
grenze.

Insgesamt wurden fir die Spurenstoffelimination und fur die Desinfektion im Rahmen dieses
Projekts nur geringe Unterschiede bezuglich der optimalen Einstellungen gefunden. Fur die
Reaktionszeit von Ozon mit dem Abwasser wurde fir diese Desinfektionsversuche eine
Dauer von maximal 15 min als ausreichend ermittelt. Dies liegt im Bereich der fur die Spu-
renstoffelimination vorgegebenen Reaktionszeiten (Kapitel 2.2.3). Die optimale Ozondosie-
rung zur Desinfektion lag auf der Klaranlage Aachen Soers mit 6 mgos/l hoher als fir die
Spurenstoffelimination einzusetzen ist (4 mgos/l). Fur die Behandlung des Abwassers der
Klaranlage Essen-Siud wurde sowohl fiir die Spurenstoffelimination als auch fiir die Desinfek-
tion eine bendtigte Ozondosis von 6 mgos/l ermittelt. Entsprechend der Untersuchungen die-
ses Projektes sind fur die simultane Desinfektion bei Ozonungsanlagen mit angestrebter
Spurenstoffelimination eventuell hdhere Ozondosierungen nétig, ein gréRerer Reaktionsraum
wird dagegen nicht bendgtigt. Eine Vergrol3erung des Reaktionsraumes wirde dann erforder-
lich werden, wenn wéhrend der héheren Ozondosierungen dauerhaft geléstes Ozon ausge-
tragen wird, da die Zehrung des Ozons im Abwasser nicht ausreichend erfolgt. Dies ist je-
doch in den einzelnen Anwendungsfallen zu testen.

4.4.2 Bromatbildung

Die Bromatbildung wurde fir alle Proben der zuvor vorgestellten Untersuchungen zum Ver-
gleich der Abwasser der Klaranlage Aachen Soers und Essen-Sid ermittelt. Es zeigte sich,
dass im Ablauf der Nachklarung der Klaranlage Aachen Soers eine hohere Bromidkonzent-
ration vorlag als in den Abwéssern der Klaranlage Essen-Sid. Bei der Klaranlage Essen-Sid
lag die Bromatkonzentration im Ablauf der Ozonanlage immer unterhalb der Bestimmungs-
grenze. In der Klaranlage Aachen Soers wurde an einem Tag im Ablauf der Ozonung mit
einer Ozondosis von 6 mgos/l eine Bromat-Konzentration von 0,05 mg/l gemessen. An dem
entsprechenden Tag lag eine spezifische Ozondosis von ca. 1 gos/gpoc Vor, welche bereits in
vergleichbaren Projekten an Pilotanlagen zur Bildung von Bromat gefiihrt hatte (z. B. BAHR et
al., 2007; SCHINDLER WILDHABER et al., 2015). Im Zulauf der Ozonanlage wurde am selben
Versuchstag mit ca. 0,3 mg/l die hochste im Projektverlauf beobachtete Bromid-
Konzentration gemessen. Die Ergebnisse der Analysen sind in Abbildung 35 dargestellt.
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Abbildung 35: Bromid- bzw. Bromatkonzentration im Zulauf bzw. Ablauf der Ozonanlage.

Damit lasst sich fur die eingesetzten Ozondosen und die getesteten Abwésser keine Restrik-
tion hinsichtlich der Ozondosis durch eine zu hohe Bromatbildung angeben.

4.4.3 Okotoxikologische Tests

Der Algentest, und der akute Leuchtbakterientest, zeigten keine Effekte fur die behandelten
und unbehandelten Abwasserproben. Fir die Daphnien konnte am 27.06. einmalig eine
leichte Erhdhung (G2) des 6dkotoxikologischen Potenzials im Zulauf der Ozonanlage beo-
bachtet werden. Dieser Effekt konnte durch die Ozonung reduziert werden, sodass die mit
Ozon behandelte Abwasserprobe keinen Effekt mehr aufzeigte. Somit konnten fur die Algen
und die Leuchtbakterien weder vor der Ozonung noch im Anschluss an die Ozonung eine
Toxizitat im Abwasser nachgewiesen werden. Fur die Daphnien wurden generell ebenfalls
keine Effekte aufgezeigt; einmalig kam es jedoch zu einer Reduktion der Toxizitat infolge der

Ozonung. Fur die ausgewahlten Testorganismen kénnen folglich keine negativen Effekte
infolge der Ozonung beobachtet werden.
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5 Legionellen in kommunalen Klaranlagen

5.1 Untersuchungsumfang

Im Rahmen der Untersuchungen zur Eliminationsleistung einer Ozonung mit Blick auf Keime
und Spurenstoffe (Kapitel 4.3 und 4.4) wurde ein erweitertes Parameterspektrum analysiert.
Bei der Auswahl der Keime wurde beachtet, dass diese generell im gereinigten Abwasser
vorliegen, sodass Aussagen zu den Eliminationsleistungen getroffen werden kénnen.

Ein Parameter des potenziell relevanten Keimspektrums stellen Legionellen, zur Doméane der
Bakterien gehotrend, dar. Ziel der Untersuchungen fur den Parameter Legionellen ist die Be-
wertung der Eignung der Ozonung zur Reduktion der Legionellen. Bei der Versuchsplanung
wurde in Kooperation mit dem Landesamt fur Umwelt und Naturschutz NRW eine Prifung
des Vorliegens von kommunalen Abwassern, die Legionellen enthalten, durchgefiihrt. Des
Weiteren wurde die Méglichkeit des Animpfens kommunaler Abwéasser mit Legionellen, ei-
nem Legionellenstamm der Risikogruppe I, in Absprache mit dem LANUV NRW, der Bezirks-
regierung Koln und dem Gesundheitsamt Aachen bewertet. Die Ergebnisse dieser weitrei-
chenden Prifung waren, dass

a. keine Abwasser kommunaler Klaranlagen in NRW im Betrachtungszeitraum Legionel-
len enthalten

b. eine Animpfung kommunaler Abwésser mit einem Legionellenstamm unter Beach-
tung der oOrtlichen Gegebenheiten nicht zielfiihrend und ergebnisorientiert durchge-
fuhrt werden kann.

Daher wurde die Desinfektionsleistung im Rahmen einer Literaturstudie anhand publizierter
wissenschaftlicher Ergebnisse zur Desinfektionsleistung hinsichtlich des Parameters Legio-
nellen untersucht. Die Eigenschaften der Ozonung als Verfahren zur Desinfektion und das
Vorkommen und Verhalten von Legionellen in Wasser und in Biofilmen bilden eine Basis fir
eine theoretische Betrachtung und Beurteilung der Ozonung zur Reduzierung der Legionel-
len-Konzentration in Abwasser.

5.2 Allgemeines zu Legionellen

Legionellen treten hauptsachlich in der aquatischen Umgebungen auf, vermehren sich in
warmen Wassern sowie an warmen und feuchten Orten, wie z.B. Kihltirmen. Legionellen
stellen eine Bakterienspezies dar, die sich an stark wechselnde Umweltbedingungen anpas-
sen kann. Der Ausbruch einer Legionellose kann unterschieden werden nach dem Ursprung
des Ausbruchs, ob dieser gesellschaftlicher oder hduslicher Natur ist, oder der Gesundheits-
pflege/ Krankhdusern entstammt. Legionellen werden iiber Aerosole, die beim Verspriihen
des Wassers entstehen, verbreitet. Der Ubertragungsweg zum Menschen basiert in der Re-
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gel auf der Benutzung von technischen Anlagen in denen Wasser verspruht wird, wie z.B.
Kihltirme, Ruckkihlwerke, Whirlpools, Duschen, Klimaanlagen oder Kuhltirmen.

Legionellen werden in 54 charakteristische Arten (Legionella spp. — Bezeichnung aller Legi-
onellenarten) mit ca. 70 Serogruppen unterschieden (vgl. Tabelle 16). Ihre Verbreitung ist
ubiquitar. Die optimalen Lebensbedingungen fir Legionellen finden sich in Sif3- und Salz-
wasser sowie Stagnationswasser. In einem aeroben Milieu (= 0,3 mgo./l) und bei Temperatu-
ren von 25 bis 50°C ist eine plotzliche und starke Vermehrung mdglich. (EVERS, 2015,
SCHNEIDER et al. 2015)

Ruckwirkend lassen sich Legionellen als Grund fur Ausbriche der Legionellose bis ins Jahr
1947 datieren (TERRANOVA ET AL., 1978; MCDADE ET AL., 1979). Insgesamt stehen 25 Legio-
nellenarten im Verdacht, die Ursache menschlicher Erkrankungen zu sein (DIEDERREN,
2008). Legionella pneumophila Serogruppe 1 (L. pneumophila SG1) ist eine humanpathoge-
ne Legionellen Art mit 15 Serogruppen und wird als Haupterreger der Legionellose, die durch
die Inhalation von Aerosolen verursacht wird, gesehen. Yu et al. (2002) beziffern den Anteil
des Bakteriums L. pneumophila auf ungeféahr 91 % aller gesellschaftlicher und hauslicher
Falle eines Ausbruchs der Legionellose. Bei den bestatigten Fallen in ihrem Betrachtungs-
spektrum ist zu ca. 84 % das Bakterium L. pneumophila SG1 verantwortlich fiir den Aus-
bruch. JOSEPH (2002) bezieht sich auf Infektionsfélle in Europa und trifft die Aussage, dass
ca. 70 % der Legionelloseinfektionen durch L. pneumophila SG1 verursacht werden, 20 bis
30 % durch andere Serogruppen von L. pneumophila und ca. 5 bis 10 % durch andere Spe-
zies als einer pneumophila Spezies. Auf Basis aktueller Untersuchungen von PERCIVAL UND
WILLIAMS (2014) wird der Anteil der Infektionen, die durch L. pneumophila SG1 verursacht
werden, auf 50 % der Gesamtinfektionen geschatzt.

Tabelle 16 bietet einen Uberblick tber die Einordnung von Legionellen Arten hinsichtlich ih-
rer Anzahl an Serogruppen und der Pathogenitat fir den Menschen. Eine Gesamtuberblick
Uber die Einstufung der Legionellenarten nach den Vorgaben der Weltgesundheitsorganisa-
tion (HORNEI et al., 2007) befindet sich im Anhang.

Tabelle 16: Beispiele fur Legionellen Arten, Serogruppen und ihre Verbindung mit menschlichen Erkran-
kungen (Drozanskl, 1991; ADELEKE et al., 1996; HookEy et al., 1996; FRY UND HARRISON, 1998;
RIFFARD et al.,1998; HorNE! et al., 2007)

Legionellen Arten Serogruppe Pathogenitét fir Menschen
L. anisa +

L. bozemanii 2 +

L. erythra 2
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Legionellen Arten Serogruppe Pathogenitét fiir Menschen

L. lansingensis

L. pneumophila 15 +

Die Auflistung zeigt, dass noch weitere Legionellen Arten entdeckt wurden, da im Jahr 2015
von 54 Legionellen Arten ausgegangen wird. Die Betrachtungen der WHO gehen lediglich
von 48 Arten aus (vgl. auch FIELD, 1996, BORELLA et al., 2005). Die Legionellenart Legionella
lonidiniensis (L. lonidiniensis), die nicht in der WHO-Liste gefuhrt wird, ist ein Bespiel fur eine
Art die mit Klaranlagen in Verbindung gebracht wird. SCHNEIDER et al. (2015) wiesen in ihren
Untersuchungen auf der Klaranlage Warstein L. londiniensis im belebten Schlamm dieser
Anlage nach. Vermutlich ist diese Art nicht humanpathogen.

5.3 Vorkommen von Legionellen in Klaranlagen

In Deutschland wurden wenige Einzelféalle im Zusammenhang mit Klaranlagen und Infektio-
nen infolge von Legionellen beschrieben. Die Ausbriiche mit Bezug zu Klaranlagen lassen
sich in den meisten Fallen auf Industrieklaranlagen aus dem Bereich der Papierherstellung,
einer Raffinerie oder eines lebensmittelverarbeitenden Betriebs zuriickfihren (siehe z.B.
GREGERSEN et al. 1999; NGUYEN et al. 2006; KUSNETSOV et al. 2010; SCHNEIDER et al. 2015).
Mit dem Ausbruch der Legionellen-Infektion in Warstein im Jahr 2013 wurde Untersuchun-
gen geférdert, um MaRnahmen zu erarbeiten und Konzepte aufzustellen, welche die Auswir-
kungen und Vermehrung von Legionellen und die Ausbriiche von Legionellen-Infektionen
schon in ihrer Entstehung vermindern sollen. Als Faktoren fiir die Verbreitung der Legionel-
len durch Klaranlagen wurden das Verspriihen von legionellenhaltigem Abwasser bei der
Beluftung oder aufgrund von Leckagen sowie die Nutzung von Kihltirmen zur Abkihlung
des Abwassers vor der weiteren Behandlung genannt. (SCHNEIDER et al. 2015) Legionellen
konnen in Klaranlagen insbesondere im Bereich der belufteten Belebungsbecken und im
belebten Schlamm nachgewiesen werden. Wahrend Untersuchungen von KUSNETSOV et al.
(2010) lagen die Hochstwerte der gemessenen Konzentrationen bei 8,0 - 10° KBE/100 m.
Zum Vergleich, in Warstein lagen Legionellen-Konzentrationen von bis zu 10° — 5 -
10" KBE/100 ml vor (SCHNEIDER et al., 2015). Da Legionellenausbriiche und das Auftreten
von Legionellen lediglich in Einzelféallen vorkommen, sind die Ursachen und Vermeidungs-
strategien fur Klaranlagen nur in Teilen wissenschaftlich untersucht.

Ausschlaggebend fir weitergehende Forschungsarbeiten zu den Ursachen von Legionellen-
Ausbrichen auf Klaranlagen war in Nordrhein-Westfalen insbesondere der Vorfall in War-
stein im August 2013. Der Ruhrverband initiierte das Projekt ,Entwicklung von MalRnahmen
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zur Reduzierung von Legionellen in belebtem Schlamm®, geférdert durch das MKULNV
NRW. Das Untersuchungsspektrum bildeten z.B. die kommunale Klaranlage Warstein (Be-
treiber: Ruhrverband), Kanale und der Vorfluter (Wéaster). Die Ergebnisse des Projektes wie-
sen auf eine unterschiedliche Reaktion von Legionella spp. und L. pneumophila hinsichtlich
der Temperatur und von Substrateinfliissen hin. L. pneumophila zeigte bei hohen Tempera-
turen und einer ausreichenden Substratversorgung einen signifikanten Wachstumsvorteil
gegeniber Legionella spp.. Die Versuche gaben keinen Aufschluss tiber den Mechanismus,
der diesen Wachstumsvorteil beeinflusst, und die genauen Temperaturbereiche, in denen
spontanes Wachstum von L. pneumophila begunstigt wird. Auch bei niedrigeren Temperatu-
ren wurde ein Wachstum von Legionella spp. nhachgewiesen, weshalb im belebten Schlamm
kaltetolerante Legionellen vermehrungsfahig sind. Deren Auswirkungen auf den Menschen
sind bisher nicht bekannt. Ein Stamm, der bei den Untersuchungen im belebten Schlamm
nachgewiesen wurde, ist L. lonidiniensis. Eine Mdoglichkeit das Wachstum von
L. pneumophila negativ zu beeinflussen, wéare die Bedingungen zu schaffen, die
L. lonidiniensis gegentber L. pneumophila begiinstigen. ROSENWINKEL et al. (2015) sehen in
diesem Vorgehen eine mdogliche Unterdrickungsmalnahme fir L. pneumophila. Generell
sind die Auswirkungen anderer Bakterien und Eukaryonten, die das Wachstum von
L. pneumophila und deren Reduzierung/ Elimination positiv beeinflussen, ein wichtiger Fak-
tor.

Des Weiteren beauftragte das MKULNV fir den Zeitraum April 2014 bis April 2015 eine Ex-
pertenkommission, Empfehlung und MaRnahmen zum Thema Legionellen und Klaranlagen
zu erarbeiten. Durch die Untersuchungen im Fall Warstein wurde offengelegt, dass Klaranla-
gen potentielle Vermehrungsquellen von Legionellen darstellen kdnnen (Expertenkommissi-
on Legionellen). Die Expertenkommission bewertete folgende Industriebranchen auf Basis
der Industrieemissionsrichtlinien (Directive on Industrial Emissions, IED, 2010/75/EU), und
den Anlagen entsprechend folgenden BVT-Merkblatter (englisches Kirzel: BREF), als rele-
vant fur das Vorkommen von Legionellen:

e Lebensmittel, Getranke- und Michindustrie,
e Papierindustrie,

e Schlachterei und Tierverarbeitung sowie

e Holzverarbeitung.

Relevanz besteht bei Klaranlagen, die Abwasser aus den genannten Branchen reinigen. Auf
diesen Klaranlagen soll eine quartalsweise Probenahme und Untersuchung auf Legionellen
im Rahmen der Selbstiiberwachung durchgefiihrt werden. Sind die Untersuchungen negativ
wird mindestens 1x jahrlich eine Analyse empfohlen. Als Ubersichtsparameter der Untersu-
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chungen eignet sich Legionella spp.. Bei Nachweis hoher Konzentrationen ist die Untersu-
chung der Konzentrationen von L. pneumophila und deren Serogruppe durchzufiihren.

Empfehlungen fir technische MaRnahmenwerte im Ablauf einer Klaranlage nach Experten-
kommission Legionellen (2015) sind:

e < 1.000 KBE Legionellen/100 ml: Kein Handlungsbedarf.

e 21.000 bis < 10.000 KBE Legionellen/100 ml: Information der Betreiber und Nutzer
sowie Bestimmung der Spezies und Serogruppe; es muss eine weitergehende Unter-
suchung der einzelnen Aufbereitungsstufen innerhalb der Klaranlage sowie der Zu-
flisse zur Klaranlage durchgefihrt werden.

e 2 10.000 KBE Legionellen/100 ml: MaBnahmen zur Minderung und Uberprifung der
Konzentration im Gewasser, ggf. Entnahmeverbot.

Das Landesamt fur Umwelt, Natur- und Verbraucherschutz NRW (LANUV NRW) flhrte in
den vergangenen Jahren eine Messkampagne hinsichtlich der Legionella Konzentrationen in
der Abwasserwirtschaft durch. Dabei wurde im Zeitraum von Januar 2015 bis Januar 2017
der Ablauf von 32 kommunalen Abwassereinigungsanlagen hinsichtlich ihrer Legionella Kon-
zentrationen untersucht.

Tabelle 17 gibt einen Uberblick tiber die Klaranlagen in NRW, bei denen im Betrachtungs-
zeitraum = 10 Probenahmen und Analysen zur Legionella Konzentration durchgefuhrt wur-
den. Fur die jeweiligen Klaranlage werden die angeschlossenen Einwohnerwerte, der Anteil
EGW, die Art des Verfahrens zur biologischen Behandlung sowie die Anzahl der Probenah-
men und Messung und der Konzentrationsbereich, in dem die Messergebnisse hinsichtlich
ihrer MaRnahmenrelevanz eingeordnet werden kdnnen, aufgezeigt.

Die Konzentration des Grolteils der analysierten Proben liegt in einem Bereich von
< 1.000 KBE/100 ml. Fur vereinzelte Messergebnisse, z.B. fur die KA 12 zwei Messergeb-
nisse und fur die KA 22 drei Messergebnisse, liegen die Konzentrationen des Parameters
Legionella spp. in einem Konzentrationsbereich von > 10.000 KBE/100 ml. Einzelne Mess-
werte weisen sogar Werte im Bereich von > 100.000 KBE/100 ml auf. In diesem Messwer-
tebereich sind sofortige Mal3nahmen zu treffen. Viele der analysierten Proben belegen zwar
das Vorkommen von Legionellen in Klaranlagen; die gemessenen Konzentrationen erfordern
jedoch in der Regel keine Mafnahmen (vgl. Expertenkommission Legionellen, 2015). Einzel-
falle belegen das Vorkommen von L. pneumophila und deren Serogruppen im Abwasser der
untersuchten Klaranlage. Hierzu wurden jedoch keine Konzentrationswerte angegeben.
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Tabelle 17: Ubersicht des LANUV NRW uiber die Untersuchungsergebnisse zu Legionellen in kommunalen
Klaranlagen - Auszug der KA mit 210 Messungen (MKULNV NRW, 2017) [l) Werte aus dem Jahr
2015]

Angeschl. Anzahl Anzahl der Messergebnisse

Einwohner- | anteil EGW Y Verfahren Untersuchungs-) = Anzahl ositive 21.000 bis
e ) el paramter Messungen P < 1.000 - 210.000
werte

KA Befunde 10.000

[EW] [EGW] [ inl Inl [l [KBE/ 100mL]|[KBE/ 100mL]|[KBE/ 100mL]

Belebungsanlage,
KA1 323.107 90.111 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 -
\orgeschaltete DENI

Belebungsanlage,
KA 6 74.836 33.248 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 -
Intermittierende DENI

Belebungsanlage,
KA9 115.000 48.676 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 -
\orgeschaltete DENI

Belebungsanlage,
KA 10 74.073 54.309 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 8 2
Vorgeschaltete DENI

Belebungsanlage,
KA 11 356.772 485.696 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 8 2
Vorgeschaltete DENI

Belebungsanlage,
KA 12 59.344 10.000 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 23 23 19 2 2
\orgeschaltete DENI

Belebungsanlage,
Druckluftbeltftung/
Oberflachenbelliftung,
\orgeschaltete DENI

KA 14 89.128 43.249 Legionella spp. 10 10 8 2

Belebungsanlage,
KA 15 142.011 62.011 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 -
Vorgeschaltete DENI

Ubergabe an

KAL7 36.196 1.603 Industrielle Anlage

Legionella spp. 16 16 15 1

Festbettverfahren .
KA 18 144.760 71.890 (Biofilter) Legionella spp. 10 10 9 1

Belebungsanlage,
KA 22 100.222 75.856 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 42 42 33 6 3
Simultane DENI

Belebungsanlage,
KA 24 122.181 83.528 Druckluftbeliiftung, Legionella spp. 10 10 10 -
\orgeschaltete DENI

Belebungsanlage,
KA 26 81.707 31.752 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 -
Intermittierende DENI

Belebungsanlage,
KA 29 38.550 16.085 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 -
Simultane DENI

Belebungsanlage,
KA 32 12.103 342 Oberflachenbelliftung, |Legionella spp. 15 15 14 1
Vorgeschaltete DENI

Abbildung 36 und Abbildung 37 zeigen die Messergebnisse der Legionella spp., die Wasser-
und Lufttemperatur sowie den pH-Wert am Beispiel zweier Klaranlagen fir den Betrach-
tungszeitraum. Die beiden ausgewéhlten Klaranlagen, KA 12 und KA 22, weisen mit 23 und
42 Messungen, die héchsten Anzahlen an Untersuchungen auf.

Fur die Uberwachungsergebnisse der KA 12 lasst sich keine direkte Relation zwischen der
Legionella spp.-Konzentration und der Wasser- und Lufttemperatur sowie dem pH-Wert her-
stellen. Die Wassertemperatur liegt im Bereich von 10 bis 23°C, die Lufttemperatur im Be-
reich von -2 bis 25°C und der pH Wert im Bereich von 6,6 bis 7,3. Bei der KA 22 liegt die
Wassertemperatur im Bereich von 9,6 bis 22,3°C, die Lufttemperatur im Bereich von -
12 bis 25,5°C und der pH Wert im Bereich von 6,7 bis 7,7.
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Abbildung 36: Uberwachungsergebnisse der Parameter Legionella spp., Wasser- und Lufttemperatur

sowie der pH Wert fiir den Zeitraum Juli 2015 bis Januar 2017 fir die KA 12
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Messergebnisse Legionella spp., Wasser- und Lufttemperatur - KA 22
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Abbildung 37: Uberwachungsergebnisse der Parameter Legionella spp., Wasser- und Lufttemperatur
sowie der pH Wert flir den Zeitraum Januar 2015 bis Dezember 2016 fir die KA 22

Die Uberwachungsergebnisse der beiden Klaranlagen (KA 12 und KA 22) bestatigen ten-
denziell, dass Legionellen innerhalb ihrer bevorzugten Milieubedingungen die hochsten
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Wachstumsraten aufweisen. Bei Wassertemperaturen > 20°C und einem pH Wert von ca. 7
konnten Konzentrationen im Bereich > 100.000 KBE/100 ml beobachtet werden, vgl. Abbil-
dung 38. Fir geringere Temperaturen um 15°C und bei einem ahnlichen pH-Wert, wurden
ebenfalls Konzentrationen im Bereich von > 10.000 KBE/100 ml nachgewiesen. Diese Be-

Legionellen in kommunalen Klaranlagen

trachtungen geben einen Hinweis auf die Anpassungsféahigkeit von Legionellen gegentber
ihrer Umwelt und das dadurch mogliche geringe Wachstum im Vergleich zu einer Umgebung
mit bevorzugten Milieubedingungen, in der eine sehr starke Vermehrung mdoglich ist. Zur
weitergehenden Bewertung von Legionellen im Abwasser von kommunalen Klaranlagen ist
ein breiteres Datenspektrum notwendig, bei dem weitere Parameter, wie z. B. der Substrat-
gehalt des Abwassers, die Sauerstoffkonzentration oder von Legionellen bevorzugte Mikro-
organismen untersucht werden.
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Abbildung 38: Gemessene Legionella spp.—Konzentration in Abh&ngigkeit der Wassertemperatur

Als mogliche Quellen fur Legionellen im Abwasser kommunaler Klaranlagen kommen insbe-
sondere industrielle Indirekteinleiter (industriell-gewerblich-landwirtschaftliche Einleiter, IGL)
in Frage. Einem Grol3teil der untersuchten Klaranlagen flief3t Industrieabwasser zu. Anhand
der Uberwachung relevanter Industriebranchen hinsichtlich ihrer Legionella-Konzentration
(> 10.000 KBE/100 ml und > 100.000 KBE/100 ml in Einzelproben) im Abwasser lassen sich
bestimmte Einleiter als potenzielle Quellen vermuten. Einzelfalle belegen das Vorkommen
von L. pneumophila und deren Serogruppen im Abwasser der untersuchten IGL. Die Vielzahl
der Uberwachungsergebnisse zeigt jedoch eine sehr geringe Konzentration, die weit unter-
halb von 1. 000 KBE/100 ml liegt.

Die Ergebnisse der Uberwachung sind Einzelwerte und geben keinen Aufschluss uber die
dauerhafte Belastungssituation. Fur die Klaranlage Warstein liegt die gréf3te Datenbasis be-
zuglich der Konzentration der Legionellen im Abwasser vor. In den letzten Jahren wurden an
dieser Klaranlage jedoch weitreichende MafRnahmen getroffen, die zur Reduktion der Kon-
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zentration der Legionellen fihren (z.B. ROSENWINKEL et al., 2015). Aufgrund der bereits
durchgefuihrten Forschungsarbeiten und der eingefiihrten Malihahmen auf der Klaranlage
Warstein werden die Messergebnisse hier nicht in den Fokus gestellt.

5.4 Ozon zur Reduktion der Legionellenkonzentration

Im Bereich der Abwasserreinigung gibt es nur vereinzelte Untersuchungen zur Wirksamkeit
von Ozon gegeniber Legionellen. Eine Vielzahl der Studien fand im Zusammenhang mit
Untersuchungen zur Kontrolle von Verunreinigungen in Kihlsystemen und wassertechni-
schen Anlagen der Hausinstallationen statt. Der Schwerpunkt der Untersuchungen lag auf
der Legionellenart L. pneumophila, da diese in den meisten Fallen fir den Ausbruch einer
Legionellose verantwortlich ist und im Gegensatz zu anderen Arten 15 Serogruppen auf-
weist. Untersuchungen zur Inaktivierung von L. pneumophila mittels Ozon starteten in den
1980er Jahren (JACANGELO et al., 2002). Die im Folgenden vorgestellten Studien zur Desin-
fektion von Legionellen wurden alle in Leitungswasser oder sterilen Wassern durchgefihrt.
Auch diese Ergebnisse kdnnen hilfreiche Informationen flr den Einsatz von Ozon als Desin-
fektionsmittel in der Abwasserreinigung und zur Reduktion der Legionellen-Konzentration
liefern. Die Vergleichbarkeit der Ergebnisse verschiedener Studien ist jedoch teilweise
schwierig, da die Angabe von Begleitparametern, wie pH-Wert, Temperatur oder Restozon-
konzentration in den untersuchten Wassern nicht fir alle Studien gegeben ist.

EDELSTEIN et al. (1982) flihrten erste Versuche zur Inaktivierung von L. pneumophila mittels
Ozon in Trinkwasser mit Ozondosen von 0,1 bis 0,63 mgoa/l durch. Fir eine Kontaktzeit von
20 min und eine Temperatur von 24°C erreichten sie eine Rektion von 4,6 bis 5,2 log-Stufen.
PoPE et al. (1984) untersuchten den Effekt von Ozon auf L. pneumophila und andere bakte-
rielle Populationen in Kudhltirmen. Sie erzielten eine Reduzierung der Legionellen-
Konzentration von ca. 0,4 — 0,8 log-Stufen. Die Konzentration der Legionellen reduzierte sich
auf 1,8 x 10® KBE/ ml (Minimum). DOMINGUE et al. (1988) untersuchten die Inaktivierung von
L. pneumophila in destilliertem Wasser mit Phosphat-Puffer fir Ozondosen im Bereich von
0,1 bis 0,3 mgoa/l bei einer Kontaktzeit von 5 min, einem pH Wert von 7,2 und einer Tempe-
ratur von 25°C. Sie konnten eine Reduktion der Legionellen-Konzentration von bis zu 2,0
log-Stufen beobachten. MURACA et al. (1988) verwendeten bei ihren Versuchen mit Trink-
wasser Ozondosen im Bereich von 1,0 bis 2,0 mges/l bei einer Temperatur von 25°C. Fur
eine Kontaktzeit von 2 min wurde eine Reduktion der Legionellen um 2,0 log-Stufen und fur
eine Kontaktzeit von 15 bis 20 min von 4,0 log-Stufen beobachtet. Entsprechend fiihrte eine
Verlangerung der Kontaktzeit zu einer Verbesserung der Reduktionsleistung. JACANGELO et
al. (2002) berichteten tber eine Reduktion von L. pneumophila um 2 log-Stufen fur einen ct-
Wert von < 4 bis < 12 (mgos - min)/l in destilliertem Wasser mit Phosphat-Puffer. BOTZENHART
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et al. (1993) untersuchten in einem kontinuierlich betriebenen Reaktor die Inaktivierung von
verschiedenen Bakterien und Coliphagen durch Ozon. Die Sensitivitat der untersuchten Or-
ganismen gegeniiber Ozon stellte sich wie folgt dar: B. subtilis < L. pneumophila < Colipha-
ges MS 2 < PhiX 174 < E. coli. Ein erhohter pH-Wert fuhrte wahrend dieser Untersuchungen
zu einer schnelleren Reduktion der Konzentration der Mikroorganismen.

MCGRANE et al. (1995) wiesen anhand ihrer Untersuchungen mit einem Modell eine Kihl-
turms die hohere Effektivitat von Ozon (0,1 mgos/l) gegeniber Chlor (1 mgcy/l) fur den Ein-
satz zur Reduktion von Legionellen nach. Im Gegensatz zu diesen Ergebnisse stellen
THOMAS et al. (1999) mit ihren Untersuchungen fest, dass Ozon (0,1 — 0,2 mgos/l) effektiv
gegen L. pneumophila wirkt, Chlor jedoch mit einer eingesetzten Dosis von 1 - 4 mgc/| bes-
sere Reduktionsgrade erzielte. Ein in der Trinkwasserbehandlung haufig eingesetzter Para-
meter zur Uberwachung des Desinfektionserfolgs ist die Kontrolle der Restkonzentration des
Desinfektionsmittels im Wasser (vgl. Kapitel 2.2.3).

Mit der Betrachtung der versuchstechnisch ermittelten Ct-Werte fir einzelne Desinfektions-
verfahren zur Reduktion einer Mikroorganismenkonzentration um 2 log-Stufen zeigen sich
die Unterschiede in der Effektivitat einzelner Verfahren gegentber verschiedenen Bakterien,
Viren und Parasiten. (vgl. Abbildung 39). Legionellen gehdren fur die chemischen Desinfekii-
onsverfahren mit Ozon und Chlor entsprechend dieser Abbildung zu den weniger sensitiv
reagierenden Mikroorganismen.
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Versuchsbedingungen: i.d.R. Labororganismen (nicht aggregiert oder partikelassoziiert), gepuffertes
Wasser (pH 7) bei 20 bis 25 °C, ochne Wasserinhaltsstoffe mit deinfektionsmittelzehrender Wirkung

Abbildung 39: Ubersicht der erforderlichen Ct- bzw. It (UV-Strahlung)-Werte zur Inaktivierung von 99 %
der dargestellten Mikroorganismen (nach JACANGELO, 2002, in: CRITTENDEN et al., 2012)

LI et al. (2017) fuhrten eine kinetische Analyse zur Inaktivierung von Legionellen mittels
Ozon in Abwasser durch. Die Ergebnisse ihrer Untersuchungen wiesen auf eine Beziehung
zwischen der Ozonkonzentration, der Keimkonzentration und dem CSB-Gehalt des Abwas-
sers hin. Ozon reagiert schneller mit einem groRen Teil des CSB als mit den Legionellen, da
dieser Teil des CSB leichter oxidiert wird. Daher hat die Konzentration des CSB in einer
Wasserprobe einen entscheidenden Einfluss auf die Inaktivierungsrate der Legionellen durch
Ozon. Ein steigender CSB-Gehalt flhrt zu einer sinkenden Reduktion der Legionellen. In
einem Wasser mit einer Anfangskonzentration des CSB von 0,75 mg/l und einer Legionellen-
Konzentration von 3,91 x 10" KBE/ml wurde eine Reduktion der Legionellen von > 5 log-
Stufen erzielt. Dagegen wurde die Konzentration der Legionellen in einem Wasser mit einem
CSB-Gehalt von 3 mg/l um nur < 2 log-Stufen reduziert. In den Versuchen zeigte sich, dass
die Anfangskonzentration des Ozons fur den Grad der Reduktion einen entscheidenderen
Einfluss hat, als die Kontaktzeit. Eine Abnahme der Konzentration und eine anstelle dessen
vorliegende Verlangerung der Kontaktzeit, woraus der gleiche ct-Wert resultiert, fihrte zu
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geringeren Reduktionsgraden, als sie mit einer hdheren Anfangskonzentration erzielt werden
konnten.

5.5 0Ozonung zur Reduktion von Legionellen in Abwassern

Die Auswertung des Erkenntnisstandes im Bereich der Reduktion der Legionellen-
Konzentrationen in Wasser und Abwasser zeigt, dass die Schwerpunkte der Untersuchun-
gen insbesondere in der Wirksamkeit von Desinfektionsmitteln gegentber Legionellen in
technischen Anlagen der Wasser- und Trinkwasseraufbereitung liegen. Der sichere Betrieb
und die Kontrolle der Legionellen-Konzentration in technischen Anlagen stehen dabei be-
sonders im Fokus.

Aktuelle Forschungsergebnisse zur Thematik Legionellen in der kommunalen Abwasserrei-
nigung lieferten in Deutschland insbesondere die Arbeiten rund um die Klaranlage Warstein.
ROSENWINKEL et al. (2015) untersuchten chemische Eliminationsverfahren (Mikrosilber,
Ozon, Wasserstoffperoxid, Chlordioxid, Alkalisierung) hinsichtlich ihrer Wirksamkeit als direk-
tes Desinfektionsmittel. Die Wirkweise der Verfahren wurde als nicht spezifisch genug ge-
genluber Legionellen bewertet, da sie gleichzeitig schadigende Wirkungen auf die gesamte
Bioz6nose des belebten Schlamms hatten. Eine weitere Mal3hahme, die Abreicherung des
Wirtes (z.B. der NacktamOben) durch den Einsatz einer Teilstrombehandlung mittels Ozon,
fuhrte ebenfalls nicht zu einer langfristigen Reduzierung der Legionellen-Konzentration.
COULON et al. (2010) berichten von der Resistenz der Acanthamoeba Zysten gegeniber
Desinfektionsmitteln, die bei Einrichtungen des Gesundheitswesens Anwendung finden. Die-
se Zysten sind ein potenzieller Organismus in und an dem Legionellen sich ansiedeln und
vermehren.

Ozon wurde in verschiedenen Untersuchungen als Desinfektionsmittel fir Legionellen im
Trinkwasser betrachtet, wobei zumeist ein Vergleich mit weiteren Desinfektionsmitteln (z.B.
Chlor oder UV) durchgefihrt wurde. Hinsichtlich der Desinfektion von Abwasser mit dem Ziel
der Reduktion von Legionellen gibt es dagegen nur einzelne Studien. Die Eigenschaften von
Ozon als Desinfektionsmittel (vgl. Kap 2.2.3) legen die Vermutung nahe, dass Ozon effektiv
zur Reduktion von Legionellen, moglichen Wirten und Biofilmen einsetzbar ist.

Li et al. (2017) weisen eine Reduktion von Legionella spp. und L. pneumophila und zum Tell
von assoziierten Amoben durch Ozon anhand von Versuchen nach. Offene Fragestellungen
fur die Kontrolle von Legionellen in Abwasser sind jedoch insbesondere der Einfluss von
Ozon auf die Parameter, die ein Uberleben von Legionellen im Rahmen einer Desinfektion
begtinstigen. Hierzu z&hlen unter anderem assoziierte Mikroorganismen, die Legionellen
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Schutz bieten, wie z.B. Amében, aber auch Biofilme, die Temperatur und organische Hinter-

grundbelastung.

Die Wirkung von Ozon auf die Konzentration der Legionellen im Abwasser ist bislang in nur
wenigen Studien vertieft untersucht worden. Im Rahmen der Literaturstudie wurde ersicht-
lich, dass die (Ab)Wasserqualitat jedoch einen entscheidenden Einfluss auf die Wirksamkeit
der Ozonung als Mittel zur Reduktion der Legionellen-Konzentration hat. Daher ist es ohne
Versuche nicht mdéglich, Prognosen lber eine mogliche Reduktionsleistung der Ozonung
gegeniber Legionellen fiir die in diesem Projekt untersuchten Abwasser aufzustellen.
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6 Wirtschaftlichkeitsbetrachtung

Auf Grundlage der in Kapitel 4 durchgefihrten Untersuchungen hinsichtlich der optimalen
Auslegung einer Anlage zur Desinfektion bzw. Spurenstoffelimination findet die abschliel3en-
de Wirtschaftlichkeitsbetrachtung statt.

Die wirtschaftliche Umsetzung eines Verfahrens ist ausschlaggebend fiir seine Eignung als
grofRtechnische Behandlungsmaflinahme in der Abwasserreinigung. Die aufzuwendenden
Kosten setzen sich aus Investitions- und den Betriebskosten zusammen. In Anlehnung an
andere Forschungsprojekte (ABEGGLEN UND SIEGRIST, 2012; TURK et al., 2013; ARGE, 2014)
werden die hier ermittelten Ozondosierungen zur gleichzeitigen Elimination von Spurenstof-
fen und Keimen monetar bewertet. Dartuber hinaus wird anhand von Literaturwerten ein Ver-
gleich zur Aktivkohleadsorption als Verfahren zur Spurenstoffentfernung sowie zu UV-
Bestrahlung als Verfahren zur Desinfektion gezogen.

6.1 Bisherige Ergebnisse zur Wirtschaftlichkeit einer Ozonung

In den letzten Jahren wurden viele Machbarkeitsstudien oder Forschungsprojekte zur Ertlich-
tigung kommunaler Klaranlagen mit einen vierten Reinigungsstufe zur Spurenstoffelimination
durchgefihrt. TURK et al. (2013) betrachteten in unterschiedlichen Szenarien den volkswirt-
schaftlichen Nutzen verschiedener Verfahren zur Spurenstoffelimination. Fir diese Betrach-
tungen wurden Kosten definiert und Kostenfunktionen aufgestellt, sowie Literaturwerte zu
Kosten zusammengefasst. Im Forschungsprojekt ,Elimination von Arzneimitteln und organi-
schen Spurenstoffen: Entwicklung von Konzeptionen und innovativen, kostengiinstigen Rei-
nigungsverfahren (ARGE, 2014) bestanden die Untersuchungen aus grof3technischen Ver-
suchen auf drei Klaranlagen fur den Einsatz der Ozonung bzw. einer dynamischen Rezirku-
lation bestehend aus einer Ozonung und einer PAK-Behandlung. Diese ausgewdahlten Ver-
fahrenstechniken wurden auf Basis der Versuchsanlagenkosten monetar bewertet und durch
potenzielle Kostenreduktionen realen Kosten angenéhert. JEKEL et al. (2016) untersuchten
die ,Integration der Spurenstoffentfernung in Technologieansétzen der 4. Reinigungsstufe®.
Der Fokus der Untersuchungen lag auf verschiedenen Verfahrenskombinationen von Aktiv-
kohle und Ozonung und einer monetaren Bewertung mittels einer Kostenvergleichsrechnung
in Anlehnung an die Leitlinien zur Durchfihrung dynamischer Kostenvergleichsrechnungen
(DWA, 2012). Anhand der genannten und weiteren Forschungsergebnisse wurde die hier
angewendete Methodik entwickelt und die Basisdaten fur die Wirtschaftlichkeitsbetrachtun-

gen bestimmt.
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Im Folgenden werden Ergebnisse der ermittelten Kosten bisheriger Forschungsvorhaben

und Machbarkeitsstudien in Nordrhein-Westfalen zusammengefasst (Tabelle 18), um einen

Uberblick Gber die Wirtschaftlichkeitsbetrachtungen der Ozonung als Verfahren der vierten

Reinigungsstufe auf kommunalen Klaranlagen zu geben. Die Auslegungsdaten und grund-

satzlichen Annahmen zu den Klaranlagen sind im Anhang zusammengefasst.

Tabelle 18: Ubersicht der Investitions- (in T€), Betriebs- (in €/a) und Jahreskosten (€/a) fiir eine Ozonung
zur Spurenstoffelimination am Beispiel von betrachteten Klaranlagen in NRW

Investitionskosten

Betriebskosten

[T€] [T/ a] Jahreskosten
Klaranlage (netto)
= = ' —_ ~ L
Sl 2E | gE | & | fz | B |Big| ed
S| 8% | z8 | B | 38| B |EgC
g 3 - w m o =9
Bad Oeyn-
368 438 225 96 77 7,5 18 279.471
hausen?
Duisburg-
. 1.263 1.020 270 63 23 20 32 413.395
Hochfeld'®?
Emmerich'”"® 1.030 1.020 418 g5+ 127** 446.679
Emmerich'”" € 1.732 1.344 682 127 128** 593.053
Espelkamp® 368 322 207 25 17 20 166.147
Greven™ 1.420 1.019 190 225 376.466
Grundstein-
83 279 208 20 3 10 16 107.843
heim®
Harsewinkel'® 256 379 212 39 19 7.5 17 155.186
Herford®® 458 455 40 290 270 10 14 1.102.700
Legden® 368 554 222 40** 56** 198.885
Léhne'? 308 362 165 54 53 8,8 16 206.270
Liibbecke™® 580 314 151 59 56 12 17 226.624
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Investitionskosten Betriebskosten

[T€] [T/ a] Jahreskosten

Klaranlage (netto)

4 = ' — ~ &

= L C U= (0] 0 _ © D o

£ | 56 | §E | 2 | 8z | § |S5¢e [€/2]

5 e oo 5 = 5 5>

S 2 = o o = >
Neuenkirchen/

- - - - - - - 265.414
Wettringen®
Ochtrup“) 256 612 215 58** 32** 182.422
Paderborn-

1.914 772 590 297 204 30 62 824.000
Sande”
Rheda-
2.519 1.320 122 71 35 65 570.321

Wiedenbriick?
Rheine-

- - - - - - - 645.947
Nord*®
Rietberg™” 1.189 22 19 12 18 155.244
Warburg? 570 726 432 Q3kx 218.755
Wesel*®P 759 1.288 512 200** 123** 549.420
Wesel*® ¢ 1.238 1.735 868 228+ 159** 724.326

-: keine Angabe;* Beriicksichtigung Investitionskostenférderung von z.B. 70 %;** Energie und Chemikalien stellen verbrauchsgebundene Kosten
und Personal und Wartung/Versicherung stellen betriebsgebundene Kosten dar; *** Verwendung einer Kostenfunktion fur Betriebskosten der
Ozonung nach Turk et al. 2013

a: Variante Ozonung und Nachbehandlung im Wirbelbett, b: Ozon mit Sandfilter, c: Ozonmit biologisch aktiviertem Ativkohlefilter

Literaturquellen: 1) Alda et al. 2015; 2) Aqua Consult Ingenieure 2013a; 3) Bartnik und Metzner 2014; 4) Biebersdorf und Kaub 2013; 5) Biebers-
dorf und Kaub 2014; 6) Christ, O und Mitsdoerffer, R 2013; 7) Dahlem Ingenieure2013; 8) Herbst et al. 2013 ; 9) Hydro-Ingenieure 2012a; 10)
Hydro-Ingenieure 2012b; 11) Hydro-Ingenieure 2013; 12) Hydro-Ingenieure 2014; 13) Ingenieurbiro Rummler + Hartmann GmbH 2014; 14)
Ingenieurgesellschaft Dr. Knollmann mbH 2013; 15) Kaub und Biebersdorf 2014; 16) Kaub et al. 2015; 17) Kaub et al. 2014; 18) Maus et al. 2014;
19) Poyry 2013

Die betrachteten Klaranlagen, welche um eine Ozonung erweitert werden sollen, sind haupt-
séchlich solche der GroRenklassen IV und V, die fur Einwohnerwerte > 10.000 EW ausgelegt
sind. Verschiedene Untersuchungen zeigen, dass Verfahren zur weitergehenden Reinigung
von Abwasser in der Regel fur eine Teilstrombehandlung ausgelegt werden.

Die Investitionskosten setzen sich den Kostenkategorien Bautechnik, Maschinentechnik und
EMSR-Technik zusammen. Als weitere Kategorie sind Baunebenkosten zu bericksichtigen,
welche sich aus Kostenpositionen wie z.B. Planungskosten, Prifgebuhren und ggf. einer
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Kostenposition Sonstiges, mit der etwaige Mehrkosten ausgeglichen werden kdnnen, zu-
sammensetzen.

Die Aufteilung der Betriebskosten kann in die beiden Kostenkategorien verbrauchsgebunde-
ne Kosten und betriebsgebundene Kosten erfolgen. Zu den verbrauchsgebundenen Kosten
zahlen unter anderem der Energieverbrauch und Betriebsmittel; betriebsgebundene Kosten
sind Personalkosten, Wartung und Instandhaltung. Die Instandhaltung wird in der Regel mit
den Ublichen Prozentsatzen flr Maschinen-, Bau- und EMSR-Technik als Jahreskosten [€/a]
kalkuliert (1 % fur Bautechnik, 3 % fur Maschinen und EMSR-Technik).

6.2 Wirtschaftlichkeitsbetrachtung der Ozonung am Beispiel der Mo-
dellklaranlagen

Die Grundlage fir die Berechnungen hinsichtlich der Auslegung, Dimensionierung und dem
Betrieb einer Ozonung bilden die Ergebnisse der durchgefiihrten Versuchsreihen. Im Rah-
men des Projektes wurden Abwasser der Klaranlagen Aachen-Soers und Essen-Sud fir die
Untersuchungen eingesetzt. Am Beispiel dieser Klaranlagen und auf Basis der Versuchsein-
stellungen und -ergebnisse wurden die Kosten einer Grof3anlage zur Ozonung modellhaft far
die Spurenstoffelimination und die Desinfektion berechnet.

Die Jahresabwassermengen der betrachteten Klaranlagen wurden als Grundlage herange-
zogen und der arithmetische Mittelwert aus den Jahren 2013 bis 2015 berechnet. Fur die
Spurenstoffelimination wird entsprechend aktueller Planungspraxis eine Teilstrombehand-
lung von 85 % der Jahresabwassermenge angenommen. Die Desinfektion erfordert eine
Behandlung der gesamten Jahresabwassermenge, da bereits geringe Mengen nicht behan-
delten Abwassers einen starken Einfluss auf die Reduktionsleistung haben. Variierende Zu-
laufbelastungen der Klaranlagen im Hinblick auf Parameter wie den DOC oder den CSB
werden hier nicht weiter betrachtet. Grundsatzliche Daten der Klaranlagen, welche fir die
Berechnung eingesetzt wurden, sind in Tabelle 19 aufgelistet.

Tabelle 19: Basisdaten der Klaranlagen Aachen Soers und Essen-Sud

Basisdaten Klaranlage Aachen Soers Klaranlage Essen-Sid
Angeschlossene EW [EW] 435.434 119.682
Jahresabwassermenge [m3/a] 25.395.500 14.268.500

Auf Basis der Versuchsergebnisse werden die Ozondosierungen 4 und 6 mgos/l und eine
Kontaktzeit von 20 min betrachtet. Wichtig ist hierbei der Einfluss einer moglichen Erhéhung
der Ozondosis im Falle einer Desinfektion. Eine Kontaktzeit von 20 min ermdglichte wahrend
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der Versuche und nach Auswertung von Literatur eine erfolgreiche Behandlung des Abwas-
serzuflusses Qrmax bzw. Qmax zur Spurenstoffelimination bzw. zur Desinfektion.

Die Betriebsdaten beziehen sich auf Literaturangaben und Kalkulationen der relevanten Ka-
tegorien der Investitions- und Betriebskosten. Anhand der Untersuchungen und Berechnun-
gen fur einzelne Klaranlagen, (vgl. Tabelle 18) wurden spezifische Werte fir Betriebsmittel
und Kosten ermittelt, welche die Grundlage der Berechnungen liefert. Zu den Betriebsmitteln
zéhlen der Energieverbrauch (fir Ozongenerator, Messtechnik, Speichertank, Dosierung,
gof. ein Pumpwerk), die Verbrauchsmengen an Sauerstoff sowie Personal und Wartung und
Instandhaltung. Ein Pumpwerk wurde in den Betrachtungen nicht berticksichtigt. Fur den
Energieverbrauch wurde im Mittel 0,11 bis 0,13 kWhe/ m® angenommen (PINNEKAMP et al.
2014). Der kalkulierte Sauerstoffbedarf beruht auf Ergebnissen aus z. B. TURK et al. (2013).
Der Mehraufwand hinsichtlich des Personals wird auf 300 h/a fir das Betriebspersonal und
50 h/a fur die Betriebsleitung angesetzt (TURK et al. 2013). Die Wartung und Instandhaltung
wird mit den Prozentséatzen fur Maschinen-, Bau- und EMSR-Technik als Jahreskosten an-
gesetzt (1 % fur Bautechnik, 3 % fir Maschinentechnik und EMSR-Technik).

Die Investitionskosten werden in die Kostenkategorien Bau-, Maschinen- und EMSR-Technik
sowie Baunebenkosten aufgeteilt. Die Baunebenkosten, welche die Kosten fir Planung, Ge-
nehmigung etc. beinhalten, werden pauschal mit 25 % der Investitionskosten angesetzt. Es
wird davon ausgegangen, dass auf den betrachteten Klaranlagen ausreichend Platz fur die
Errichtung der Ozonung vorhanden ist, sodass keine Erschwerniszuschlage entstehen. Die
eventuell anfallenden Investitionskosten fur Verfahren zur Nachbehandlung des Ablaufs der
Ozonung werden vernachlassigt.

Die Jahreskosten wurden unter Berlcksichtigung der nachfolgenden Randbedingungen er-
mittelt:

e Betrachtungszeitraum 30 Jahre,

¢ Nutzungsdauer Bau 30 Jahre,

¢ Nutzungsdauer Maschinentechnik 12 Jahre,

e Nutzungsdauer EMSR-Technik 10 Jahre.
Fir die Investitionskosten werden ermittelte Mittelwerte spezifischer Kosten pro m3 behan-
deltem Abwasser anhand der in Tabelle 18 dargestellten Ergebnisse verwendet. Die Betriebs-
kosten, Stromkosten, Kosten fir Flissigsauerstoff wurden analog ermittelt.

Die Wirtschaftlichkeit der beiden Verfahrensstufen wird anhand von zwei Szenarien unter-
sucht:

A) Wirtschaftlichkeitsbetrachtung ohne Investitionsférderung
B) Wirtschaftlichkeitsbetrachtung mit Investitionsférderung
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In Nordrhein Westfalen werden z.B. Investitionen im Bereich der Abwasserbeseitigung finan-
ziell gefordert, weshalb dieser Aspekt Teil der Wirtschaftlichkeitsbetrachtungen ist. Die Richt-
linie Ressourceneffiziente Abwasserbeseitigung NRW 1l (ResA Il) des MULNV NRW be-
schreibt das aktuelle Forderprogramm in diesem Bereich. Folgende Themengebiete werden
gefordert:

a) Machbarkeitsstudien zur Entfernung von Mikroschadstoffen,

b) MalRnahmen zur Reduzierung von Schadstoffen oder

c) Malnahmen zur Hygienisierung des Abwassers.
Es werden Zuschisse abhangig vom Themengebiet gewahrt, wobei fur a) 80 %, b) 70 % und
¢) 50 % der Investitionskosten geférdert werden kdnnen. Die durchgefiihrten Untersuchun-
gen zum Einsatz der Ozonung zur Spurenstoffelimination und gleichzeitigen Desinfektion
von Abwasser fallen unter die Punkte b) und c), weshalb die Investitionsférderung der Richt-
linie ResA Il mit einem Foérdersatz von 70 % der forderungsfahigen Kosten berticksichtigt
wird. Fur Klaranlagenbetreiber ist somit eine erhebliche Kostenreduzierung moglich. Eine
Verringerung der Abwasserabgabe durch eine reduzierte CSB-Ablaufkonzentration (nach § 4
(5) AbwAG) wurde nicht berlcksichtigt, da diese nur in einem geringen Mal3e reduziert wird.

Die folgenden Féalle sind Bestandteil der Betrachtungen und die Ergebnisse sind in im Fol-
genden dargestellt

A) ohne Investitionsférderung; Ozondosis von 4 mgos/l

B) ohne Investitionsférderung; Ozondosis von 6 mgos/l; Vollstrombehandlung

C) mit Investitionsforderung; Ozondosis von 4 mgos/l

D) mit Investitionsférderung; Ozondosis von 6 mgoes/l; Vollstrombehandlung
Anhand der Betrachtungen der Varianten A bis D werden die Kosten der Ozonung zur Spu-
renstoffelimination (Varianten A und C) sowie der Ozonung zur gleichzeitigen Spurenstoffe-
limination und Desinfektion betrachtet (Varianten B und D). Aufgrund der Ozonzehrung des
Abwassers und der zu reduzierenden Parameter mittels einer Ozonung sind unterschiedliche
Ozondosierungen notwendig. Eine Dosis von 4 mgos/l wird fir das Ziel einer Spurenstoffeli-
mination auf der Klaranlage Aachen Soers angesetzt. Eine Dosiermenge von 6 mgoes/l er-
moglicht neben der Spurenstoffelimination auch eine Reduktion vieler Keime bis unter die
Bestimmungsgrenze.

Eine erhthte Dosierung beeinflusst die Kosten durch die eingesetzten Betriebsmittel und die
erhéhten Energieverbrauche. Eine Vergro3erung des zu behandelnden Abwasservolumen-
stroms geht mit einer Erhéhung der Investitionskosten sowie der Betriebskosten einher. Fir
den Vergleich der Varianten werden die spezifischen Investitions- und Betriebskosten pro
behandeltem Kubikmeter Abwasser und pro angeschlossenen Einwohnerwerten betrachtet.
Abbildung 40 zeigt die Ergebnisse der Varianten A bis D fur die Klaranlage Aachen-Soers.
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Abbildung 40: Spezifische Kosten pro m3 behandeltem Abwasser (links) und pro angeschlossenem
Einwohnerwert (rechts) fur die Ertiichtigung der KA Aachen-Soers mit einer Ozonung

Fur die reine Spurenstoffelimination ohne Investitionsforderung (Variante A) berechnen sich
die Mehrkosten pro Kubikmeter Abwasser zu ca. 0,08 €/m® und mit Investitionsférderung
(Variante C) zu ca. 0,07 €/m3. Die Auslegung der Ozonung fir Spurenstoffelimination und
Desinfektion verursachen Mehrkosten von ca. 0,11 €/m® ohne Investitionsférderung (Variante
B) und ca. 0,09 €/m?® mit Investitionsférderung (Variante D) und somit, ohne Betrachtung der
Fordermdglichkeiten, eine Kostensteigerung gegeniber der alleinigen Spurenstoffelimination
von ca. 0,025 €/m3. Diese Erhéhung der Kosten kommt fiir die betrachtete Klaranlage durch
den erhohten Bedarf an Betriebsmitteln und Energie zustande. Die Kostensteigerung infolge
grolRerer behandelter Volumenstréme wird bei der Betrachtung der spezifischen Kosten nicht
ersichtlich. Diese sind jedoch flr bei der Betrachtung der spezifischen Kosten pro ange-
schlossene Einwohnerwerte erkennbar, da die pro Einwohnerwert behandelte Abwasser-
menge von 85 % auf 100 % ansteigt. Die Kosten der Variante A werden mit
ca. 4,14 €/(EW-a) und der Variante C zu ca. 3,32 €/(EW-a) abgeschatzt. Fur die Variante B
betragen die Kosten ca. 6,25 €/(EW-a) und fur die Variante D ca. 5,28 €/(EW-a). Auch hier ist
der grof3te Einflussfaktor, der zu einer deutlichen Erhéhung der einwohnerspezifischen Kos-
ten fuhrt, die Erhéhung der Ozondosierung.

Fur die Klaranlage Essen-Sid hat sich aus den Untersuchungen in Kapitel 4 ergeben, dass
sowohl fir die Spurenstoffelimination als auch fir die Ozonung mit dem Ziel der Keimreduk-
tion eine Ozondosierung von ca. 6 mgoes/l angenommen wird. Der Unterschied zwischen Va-
riante A (Spurenstoffelimination) und Variante B (Keimreduktion und Spurenstoffelimination)
besteht bei gleicher Dosierung somit darin, dass nicht nur eine Teilstrom-, sondern eine Voll-
strombehandlung erfolgt. Abbildung 41 zeigt die spezifischen Investitions- und Betriebskos-
ten pro behandeltem Kubikmeter Abwasser und pro angeschlossene Einwohnerwerte der
Varianten A bis D fur die Klaranlage Essen-Sud.
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Abbildung 41: Spezifische Kosten pro m3 behandeltem Abwasser (links) und pro angeschlossenem
Einwohner(rechts) fiir die Ertiichtigung der KA Essen-Sid mit einer Ozonung

Fur die reine Spurenstoffelimination ohne Investitionsférderung (Variante A) berechnen sich
die Mehrkosten pro Kubikmeter Abwasser zu ca. 0,08 €/m® und mit Investitionsférderung
(Variante C) zu ca. 0,07 €/m3. Die Spurenstoffelimination und Desinfektion verursachen
ebenfalls Mehrkosten von ca. 0,08 €/ m®* ohne Investitionsférderung (Variante B) und
ca. 0,07 €/ m®mit Investitionsférderung (Variante D), da die Investitionskosten im Rahmen der
vorliegenden Berechnung proportional zum Volumenstrom ermittelt wurden. Bei der Betrach-
tung der spezifischen Kosten pro angeschlossene Einwohnerwerte ergeben sich die Kosten
der Spurenstoffelimination flr die Variante A zu ca. 8,46 €/(EW-a) und der Variante C zu
ca. 6,78 €/(EW-a). Fur das Ziel der Keimreduktion ergeben sich Kosten die fur die Variante B
ca. 9,95 €/(EW-a) und die Variante D ca. 7,98 €/(EW-a) betragen. Die htheren einwohner-
spezifischen kosten auf der KA Essen-Sid ergeben sich daraus, dass weniger Einwohner-
werte an diese Anlage angeschlossen sind.

6.3 Wirtschaftlicher Vergleich weiterer Verfahren zur Spurenstoffelimi-
nation und Desinfektion

Die ausgewerteten Wirtschaftlichkeitsbetrachtungen unterschiedlicher Klaranlagen in NRW
geben einen Uberblick Gber die Anwendung und Bewertung der Verfahren zur Spurenstoffe-
limination. In einer Vielzahl der Betrachtungen werden die Ozonung und PAK- und GAK-
Filtration in unterschiedlichen Verfahrensausfihrungen miteinander verglichen. Die Betrach-
tungen sind auf einzelne Klaranlagen ausgerichtet und bertcksichtigen die Besonderheiten
dieser Klaranlage. So werden jeweils verschieden Verfahrensausfiihrungen und ggf. not-
wendige Nachbehandlungsverfahren untersucht. Die Ozonung zur Spurenstoffelimination
wird in der Regel als Verfahrensvariante betrachtet. Es ergeben sich spezifische Jahreskos-
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ten (Mehrkosten) pro Kubikmeter behandelten Abwassers fir die Ozonung im Bereich von
ca. 0,08 bis 0,19 €/m®. Die Untersuchungen legen Jahreskosten fir Verfahren der PAK-
Filtration im Bereich von 0,09 bis 0,19 €/m® an. Bei der GAK Filtration ergeben sich Bereiche
der spez. Kosten im Bereich von 0,12 bis 0,17€/m3. Eine Zusammenfassung der ermittelten
Kosten zahlreicher Machbarkeitsstudien durch ANTAKYALI (2016) zeigt, dass die Ozonung
und die PAK-Filtration wirtschaftlich betrachtet eine vergleichbare Losung darstellen. Der
groBe Umfang der Einflussfaktoren auf die Kosten, wie z. B. die geforderte Eliminationsleis-
tung, die Abwassermatrix, vorhandene Infrastruktur etc., zeigt, wie schwierig ein Kostenver-
gleich fur Verfahren der Spurenstoffelimination auf Basis von Literaturdaten ist. Dies erklart
die z. T. erheblichen Abweichungen der genannten spezifischen Kosten. Fir die Ozonung
l&sst sich festhalten, dass diese an Klaranlagenstandorten eine wirtschaftliche Verfahrensva-
riante gegeniber Aktivkohle-Verfahren zur Spurenstoffelimination darstellt.

Im Vergleich zu den Aktivkohleverfahren wird im Rahmen der UV-Bestrahlung eine Desinfek-
tion erreicht. Kosten fur die Keimreduktion mittels UV-Bestrahlung werden unter anderem im
Merkblatt der DWA M 205 (2013) je nach GréRe der Klaranlage zwischen 0,03 und 0,1 €/m?
fr einen halbjahrlichen und zwischen 0,02 und 0,06 €/m® hochgerechnet auf einen ganzjéh-
rigen Betrieb angegeben (MULLER et al., 2009). Damit liegen die geschatzten Kosten der
UV-Bestrahlung etwas unterhalb der Kosten der Verfahren fir die Spurenstoffelimination.

Die Ozonung weist gegenuber dem Einsatz von Aktivkohle den Vorteil auf, dass neben der
Spurenstoffelimination auch eine Keimreduktion erzielt werden kann. Zur Erfullung der glei-
chen Zielstellung sind beispielsweise Kombinationen der Aktivkohleverfahren und der UV-
Bestrahlung notwendig. Entsprechend der Literatur liegen z.B. PAK-Verfahren mit dem Ziel
der Spurenstoffelimination in einem &ahnlichen Kostenbereichen wie die Ozonung. Somit
muss im Einzelfall abgeschatzt werden, ob die Kosten eines weiteren Verfahrens, z.B. der
UV-Bestrahlung zur Desinfektion ginstiger sind, als die Umriistung der Ozonung. Fir die
untersuchten Abwasser ergeben sich jedoch Unterschiede der zusétzlich aufzuwendenden
Kosten fur eine Desinfektion mittels Ozon (vgl. Kapitel 6.2), die mit max. 0,03 €/m* geringer
sind als die Installation einer zusétzlichen Desinfektionseinheit. Fir weitere Anlagen ist diese
Option im Bedarfsfall zu prifen.

Bei Erfordernis einer weitergehenden Reinigungsstufe mit dem Ziel zur Desinfektion sind
somit im Vorfeld orientierende Untersuchungen mit dem jeweiligen Abwasser durchzufiihren
und die Kosten entsprechend abzuschétzen. Bei der Ermittlung der notwendigen Ozondosis
darf die Transformationsproduktbildung nicht aufer Acht gelassen werden. Diese muss
ebenfalls mit untersucht werden, da erhthte Ozondosierungen nicht nur erhéhte Kosten,
sondern auch eine erhghte Bildung von Transformationsprodukten zur Folge haben (vgl.
BAHR et al. 2004).
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7 Zusammenfassung

Die Ozonung wird derzeit zur Elimination von Spurenstoffen auf Klaranlagen erforscht und
eingesetzt. In der Trinkwasseraufbereitung wird die Ozonung dagegen seit vielen Jahren
erfolgreich zur Desinfektion von Trinkwasser eingesetzt. Demzufolge stellt sich die Frage,
welche Desinfektionsleistung bzw. Keimreduktion infolge der Ozonung im Rahmen der Ab-
wasserbehandlung zu erwarten ist bzw. welche Unterschiede die optimalen Betriebsbedin-
gungen einer Ozonung mit dem Ziel der Spurenstoffelimination oder dem Ziel der Keimre-
duktion aufweisen.

Bislang wurden Untersuchungen zur Keimreduktion durch die Ozonung von Abwasser vor-
rangig als Begleituntersuchungen zur Spurenstoffelimination durchgefuhrt (vgl. SCHAAR et
al., 2011; ARGE, 2014, ABEGGLEN et al., 2009). Diese ergaben, dass eine Reduktion der
Keime um ca. 1 bis 2 log-Stufen infolge der Spurenstoffelimination erfolgt; jedoch wurde kei-
ne Optimierung der Ozonung mit dem Ziel der Keimreduktion vorgenommen. Die Auswer-
tung von Literaturdaten zeigt, dass eine Ubertragung der Ergebnisse aus dem Trinkwasser-
bereich auf den Abwasserbereich nicht zielfihrend ist. Im Gegensatz zur Trinkwasseraufbe-
reitung kann beispielsweise das Uberwachungskonzept, das ct-Konzept, in der Abwasserrei-
nigung nicht angewendet werden. Daher wurden in diesem Projekt Untersuchungen durch-
gefuihrt, die dazu dienen, optimale Einstellungen fur die Ozonung von Abwasser mit dem Ziel
der Keimreduktion sowie dem Ziel der simultanen Spurenstoffelimination und Keimreduktion
zu ermitteln.

Innerhalb des Projekts wurden sowohl systematische Versuche zum Einfluss der Reaktions-
zeit als auch zum Einfluss der Ozondosis auf die Keimreduktion durchgefiihrt. Es lasst sich
festhalten, dass die Reaktionszeit einen nur untergeordneten Einfluss hat. Fir die hier ge-
wahlten Ozondosierungen und die Aufenthaltszeiten von ca. 7 min (nach der ersten Saule
und einem Volumenstrom von 90 I/h) bis ca. 25 min (nach der zweiten Saule und einem Vo-
lumenstrom von 50 I/h) konnte keine Abhangigkeit der Keimreduktion von der Reaktionszeit
festgestellt werden. Die maximale Keimreduktion wurde bereits nach 7 min erreicht. Gleich-
zeitig wurde beobachtet, dass das Vorliegen von freiem Ozon in geringen Konzentrationen
keine weitere Keimreduktion hervorrief. Obwohl im Anschluss an den ersten Reaktor Ozon
im Abwasser vorlag (bis zu 0,214 mg/l) wurde keine weitere Keimreduktion beobachtet. Die-
se Beobachtungen konnten auch durch Daten aus der Literatur bestéatigt werden. Die not-
wendige Aufenthaltszeit h&ngt somit insbesondere vom Zehrungspotenzial des Abwassers
ab, da der Austrag von im Abwasser geldsten Ozon in die Umwelt vermieden werden sollte,
jedoch nicht von der notwendigen Reaktionszeit zur Reaktion von Mikroorganismen mit
Ozon.

. Arge ,Forschung Spurenstoffe NRW* - Mikrolight 2 Ergéanzung 94
]



Y | RWTH
Zusammenfassung 30

Als weiterer Verfahrensparameter wurden Versuche zum Einfluss der Ozondosis angestellt.
Hier zeigte sich, dass fur alle untersuchten Bakterien ein Zusammenhang zwischen der
Ozondosierung und der Reduktion der Keimkonzentration besteht. Eine Erhdhung der Ozon-
dosis fuhrt zu einer vermehrten Keimreduktion. Die Konzentrationen der coliformen Bakterien
und der E. coli im Abwasser wurden mit Ozondosierungen von 6 mgos/l und mehr bis unter
die Bestimmungsgrenze reduziert. Clostridien erwiesen sich als sehr persistente Bakterien,
wenngleich eine klare Aussage beziglich des Reduktionsgrades dadurch erschwert wurde,
dass Clostridien bereits im Zulauf der Ozonung in sehr geringen Konzentrationen vorhanden
waren.

Hinsichtlich der Keimreduktion konnten aufgrund teilweise starker Schwankungen der Elimi-
nationsleistung an den verschiedenen Tagen keine funktionellen  Dosis-
Wirkungsbeziehungen aufgestellt werden. Durch den Bezug der Keimreduktion auf die spezi-
fische Ozondosis oder die relative SAK,s4-Abnahme (ASAKs,) wurde flr beispielsweise E.
coli und die coliformen Bakterien ein deutlich starkerer Zusammenhang gefunden. Jedoch
konnte innerhalb dieser Untersuchungen kein funktioneller Zusammenhang berechnet wer-
den. Generell weist eine zunehmende spezifische Ozondosis bzw. ein zunehmender
ASAK;s, auf eine starkere Keimreduktion hin. Die Analyse des Abwasser auf Viren zeigte,
dass diese nicht oder nur sporadisch im Abwasser nachgewiesen werden konnten. Entspre-
chend ist eine allgemeine Aussage zur Wirksamkeit der Ozonung hinsichtlich der Reduktion
von Viren nicht moglich. Das Vorkommen und Verhalten von Legionellen in Abwasser wurde
mittels einer Literaturrecherche erfasst und Reduktionsergebnisse aus dem Trinkwasserbe-
reich angebracht. Die Reduktion von Legionellen durch den Einsatz einer Ozonung im Be-
reich der Abwasserreinigung konnte jedoch mit diesen Ergebnissen innerhalb dieses Pro-
jekts nicht abgeschatzt werden.

Beim Vergleich der Ozonung mit dem Ziel der Desinfektion und dem Ziel der Spurenstoffeli-
mination ist diesen Untersuchungen zufolge keine Anpassung der Reaktionszeit erforderlich.
Jedoch sollte die Ozonung mit dem Ziel der Keimreduktion auf eine Vollstrombehandlung
ausgelegt werden, wohingegen die Ozonung mit dem Ziel der Spurenstoffelimination haufig
auf Qtmax 0der eine Behandlung von 80 % der mittleren Jahreswassermenge ausgelegt wird.
Dadurch ergeben sich Anderungen der Gesamtinvestitionen bzw. der spezifischen Invest-
Kosten pro Einwohner(wert). Inwiefern eine Anpassung der Ozondosis fir die Keimreduktion
von Abwasser erfolgt, muss im Einzelfall anhand der jeweils relevanten Parameter festge-
stellt werden. Eine Erhdhung der Ozondosis hat einen Anstieg der Betriebsmittelkosten und
der Energiekosten zur Folge, weshalb die Kosten stark von der notwendigen Ozondosis ab-
hangen. Daher muss im Einzelfall gepruft werden, ob die Ozonung zur Desinfektion oder
eine Verfahrenskombination aus einem separaten Verfahren zur Spurenstoffelimination und

einem Verfahren zur Desinfektion wirtschaftlicher sind. Im Rahmen dieses Projekts wurden
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keine Okotoxikologischen Potenziale infolge kritischer Nebenprodukte im behandelten Ab-
wasser gefunden. Bromat wurde einmalig mit einer Konzentration von 5 pg/l im Ablauf der
Ozonung nachgewiesen. Es sei jedoch darauf hingewiesen, dass in Abhangigkeit der Ab-
wasserzusammensetzung infolge einer fir das Ziel der Keimreduktion erhdhten Ozondosis
die Konzentration des gebildeten Bromats ansteigen kann und dies als limitierender Faktor,
neben der Wirtschaftlichkeit, fir eine Entscheidung des Verfahrens in Betracht gezogen wer-
den muss.
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Zu Kapitel 4.1
Vorversuche:
uss | POC | mgn| T | pn | dosis | enr | Abwas- | Abwas- | SAK
[I/h] ] [mg/l] | [mg/l] |ser [mg/l] | ser [mg/l]
7,8 0,02 | 206 | 7,4 0 0,0 - - 0,171
20,5 6 21,6 0,222 0,074 0,101
15.07. 90
20,7 8 28,8 0,274 0,090 0,097
20,6 9 32,4 0,348 0,094 0,091
8,2 0,03 | 238 | 74 0 0,0 - - 0,203
. o 24,5 7 19,6 0,119 < 0,050 0,112
23,6 8 22,4 0,131 0,056 0,101
234 9 25,2 0,172 0,064 0,095
7,9 0,02 | 249 | 8,7 0 0,0 - - 0,211
G - 25,6 7 25,2 0,135 0,087 0,123
24,6 8 28,8 0,230 0,097 0,103
244 9 324 0,284 0,100 0,097
6,3 0,01 | 21,6 - 0 0,0 - - 0,111
o~ - 21,3 7 19,6 0,430 0,071 0,033
21,8 8 224 0,564 0,073 0,03
21,7 9 25,2 0,644 0,094 0,028
Standard-Abwasserparameter
Temperatur [°C] Temperatur Ablauf
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016 25.07.2016 | 27.07.2016 | 01.08.2016
HRT 25 min 21,2 20,5 19,6 20,9 20,8 19,9
HRT 14 min 20,8 215 18,5 20,8 21,3 19,0
Mittelwert 21,0 21,0 19,1 20,9 21,1 19,5
pH Zulauf [-] pH Ablauf
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016 25.07.2016 | 27.07.2016 | 01.08.2016
HRT 25 min 7,0 7,6 7,1 7,1 7,5 7,2
HRT 14 min 6,9 7,6 7,3 6,9 74 7,3
Mittelwert 7,0 7,6 7,2 7,0 7,5 7,3
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SAK Zulauf [1/m] SAK Ablauf
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016 25.07.2016 | 27.07.2016 | 01.08.2016
HRT 25 min 11,3 11,2 10,2 4,2 4 3,5
HRT 14 min 11,1 11,5 10,7 4,5 4,2 3,8
Mittelwert 11,2 11,4 10,5
AFS [mg/l]
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016
HRT 25 min <25 <5,6 <39
HRT 14 min <25 18 <4
Mittelwert - - -
CSB [mg/l]
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016
HRT 25 min 19,0 23,0 18,0
HRT 14 min 18,0 25,0 20,0
Mittelwert 18,5 24,0 19,0
DOC [mg/l]
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016
HRT 25 min 7,0 7,3 8,4
HRT 14 min 7,2 7,5 7,3
Mittelwert 7,1 7,4 7,9
Nitrit [mg/l]
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016
HRT 25 min 0,038 0,011 0,046
HRT 14 min 0,043 0,014 0,029
Mittelwert 0,041 0,013 0,038
AFS [mg/l]
Datum 25.07.2016 | 27.07.2016 01.08.2016
HRT 25 min <25 <5,6 <39
HRT 14 min <25 18 <4
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Mikrobielle Analysen

Gesamte Kolonie bildende Einheiten [KBE/1ml]

Datum 25.07.2016 27.07.2016 01.08.2016
Zulauf O3 1,0E+04 6,1E+04 2,4E+04
HRT 25 min Ablauf R1 1,5E+03 2,4E+02 2,6E+03
Ablauf R2 1,8E+03 6,1E+02 3,8E+02
Zulauf O3 5,9E+04 1,2E+05 2,0E+04
HRT 14 min Ablauf R1 2,4E+03 9,5E+02 7,3E+02
Ablauf R2 2,7E+03 5,1E+02 1,7E+03
Gesamte coliforme Bakterien [KBE/1ml]
Datum 25.07.2016 27.07.2016 01.08.2016
Zulauf O3 4,5E+02 1,7E+03 5,6E+02
HRT 25 min Ablauf R1 7,0E+00 0,0E+00 4,0E+00
Ablauf R2 1,2E+01 3,0E+00 2,0E+00
Zulauf O3 3,2E+02 1,7E+03 8,7E+02
HRT 14 min Ablauf R1 1,1E+01 0,0E+00 4,0E+00
Ablauf R2 0,0E+00 3,0E+00 6,0E+00
E. coli [KBE/1ml]
Datum 25.07.2016 27.07.2016 01.08.2016
Zulauf O3 2,5E+02 6,6E+02 1,6E+02
HRT 25 min Ablauf R1 2,0E+00 0,0E+00 0,0E+00
Ablauf R2 2,0E+00 1,0E+00 0,0E+00
Zulauf O3 1,0E+02 6,3E+02 1,7E+02
HRT 14 min Ablauf R1 0,0E+00 0,0E+00 1,0E+00
Ablauf R2 0,0E+00 1,0E+00 1,0E+00
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Clostridien [KBE/1ml]
Datum 25.07.2016 27.07.2016 01.08.2016
Zulauf O3 3,0E+00 8,0E+00 9,0E+00
Ablauf R1 0,0E+00 1,0E+00 6,0E+00
HRT 25 min Ablauf R2 2,0E+00 1,0E+00 6,0E+00
Zulauf O3 1,0E+00 5,0E+00 1,9E+01
Ablauf R1 0,0E+00 1,0E+00 8,0E+00
HRT 14 min Ablauf R2 1,0E+00 1,0E+00 6,0E+00

Versuchseinstellung/ Uberwachunag:

Qabwasser = 50 I/h fir HRT 25 min; Qapwasser = 90 I/h fir HRT 14 min

Vieed-cas = 25 I/h; c(Os-Feed) = 12 g/m3y fur HRT = 25 min und c(Os-Feed) = 21,5 g/ m3y
fur HRT = 14 min

Ozonkonzentration im Ablauf [mg/l]

Datum 25.07.2016 27.07.2016 01.08.2016
Zulauf O3 - - -
Ablauf R1 0,102 0,076 0,096
HRT 25 min Ablauf R2 0,06 0,051 0,054
Zulauf O3 - - -
Ablauf R1 0,214 0,155 0,135
HRT 14 min Ablauf R2 0,083 0,056 0,063
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Anhang zu Kapitel 4.2

Standard-Abwasserparameter

Temperatur [°C]

O[Zr%gg;’/f]is 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 19,2 19,2 22,5
Ablauf ? 19,5 19,4 22,3
Zulauf 19,3 21,9 20,1
Ablauf ‘ 19,5 21,6 20,7
Zulauf 18,8 19,4 21,1
Ablauf ° 19,2 19,7 21,4
Zulauf 20 22,4 22,5
Ablauf ° 20,1 21,9 22,4
Zulauf 20,6 19,5 22,6
Ablauf 10 20,3 19,7 22,3
pH[]
O[Z;’]gg;f]is 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 7,6 7,2 7,2
Ablauf ? 7,6 7,3 7.1
Zulauf 7,7 7.4 75
Ablauf * 7,8 7,3 7.8
Zulauf 7,7 7.1 77
Ablauf ° 7,7 7.4 7,9
Zulauf 7,6 7,6 7,1
Ablauf ® 7,9 7.4 7
Zulauf 7,8 7,3 7,1
10

Ablauf 7.7 7.1 7,2
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SAK [1/m]
O[Zr%gg?/f]is 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 0,13 0,16 0,12
Ablauf g 0,12 0,12 0,10
Zulauf 0,13 0,14 0,14
Ablauf N 0,08 0,09 0,10
Zulauf 0,13 0,16 0,13
Ablauf ° 0,07 0,09 0,06
Zulauf . 0,15 0,14 0,12
Ablauf 0,07 0,06 0,05
Zulauf - 0,15 0,16 0,12
Ablauf 0,06 0,06 0,04
CSB [mg/l]
Ozondosis
[mgoa/l] 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 2 18 18 19
Zulauf 4 15 17 18
Zulauf 6 16 18 17
Zulauf 8 19 20 18
Zulauf 10 19 21 17
Mittelwert 16,3 19,0 19,0 18,5 18,0 17,5
DOC [mg/l]
Ozondosis
[mgos/l] 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 2 5,26 4,89 4,86
Zulauf 4 4,69 5,27 5,03
Zulauf 6 4,55 5,19 6,21
Zulauf 8 5,76 5,64 4,43
Zulauf 10 5,06 5,09 4,44
Mittelwert 4,8 5,4 51 55 4,6 5,6
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Nitrit [mg/l]
Ozondosis
[mgos/l] 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 2 0,017 0,012 0,025
Zulauf 4 0,012 0,015 0,016
Zulauf 6 0,012 0,019 0,016
Zulauf 8 0,02 0,015 0,024
Zulauf 10 0,017 0,012 0,028
Mittelwert 0,014 0,019 0,014 0,015 0,026 0,016
AFS [mg/l]
Ozondosis
[mgoa/l] 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 2 <23 <26 <4,3
Zulauf 4 <26 <52 <44
Zulauf 6 <31 <25 <3
Zulauf 8 <35 <7 <4,6
Zulauf 10 <26 <26 <4,3
Mikrobielle Analysen
Gesamte Kolonie bildende Einheiten [KBE/ml]
O[Zn‘zg‘i:’ns]is 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 1,6E+04 7,5E+03 7,2E+03
Ablauf 2 6,0E+03 9,9E+02 6,8E+03
Zulauf 8,6E+03 1,2E+04 5,2E+03
Ablauf N 8,1E+02 7,0E+02 3,4E+03
Zulauf 7,5E+03 7,3E+03 5,6E+03
Ablauf ° 2,7TE+02 4,5E+02 2,0E+01
Zulauf 5,0E+03 9,7E+03 8,0E+03
Ablauf ® 1,0E+01 0,0E+00 3,0E+01
Zulauf 5,0E+03 1,5E+04 7,0E+03
Ablauf 10 1,0E+01 3,5E+02 2,1E+01
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Gesamte coliforme Bakterien [KBE/ml]
O[Zr%gg;’/f]'s 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016

Zulauf , 2,2E+02 1,2E+02 5,0E+01

Ablauf 1,7E+02 2,7E+01 4,9E+01

Zulauf . 2,7E+02 4,4E+02 1,3E+02
Ablauf 3,0E+00 2,0E+00 1,7E+01
Zulauf 3 3,2E+02 9,6E+01 1,8E+02
Ablauf 0,0E+00 0,0E+00 0,0E+00
Zulauf . 3,9E+02 3,2E+02 | 5,2E+01

Ablauf 0,0E+00 0,0E+00 | 0,0E+00

Zulauf 0 4,0E+02 | 1,5E+02 5,8E+01

Ablauf 0,0E+00 | 0,0E+00 0,0E+00

E. coli [KBE/mI]
O[Z;’]gg;f]'s 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016

Zulauf , 1,0E+02 4,0E+01 1,9E+01

Ablauf 1,0E+02 8,0E+00 1,4E+01

Zulauf . 1,6E+02 2,1E+02 5,5E+01
Ablauf 1,0E+00 0,0E+00 7,0E+00
Zulauf 3 1,5E+02 4,6E+01 8,0E+01
Ablauf 0,0E+00 0,0E+00 0,0E+00
Zulauf . 1,5E+02 1,6E+02 | 2,3E+01

Ablauf 0,0E+00 0,0E+00 | 0,0E+00

Zulauf 0 1,5E+02 | 5,7E+01 1,6E+01

Ablauf 0,0E+00 | 0,0E+00 0,0E+00
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Clostridium perfringens [1/ml]
O[Zr%gg;’/f]is 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
Zulauf 1 3 2
Ablauf 4 2 3
Zulauf 3 1 6
Ablauf 1 0 2
Zulauf 3 1 3
Ablauf 0 0 3
Zulauf 3 2 0
Ablauf 1 0 0
Zulauf 2 0 2
10
Ablauf 0 1 0
Versuchseinstellung/ Uberwachung:
QAbwasser =50 I/h
VFeed-Gas =251/h
03-Konz. Feed-Gas [mg/l]
Ozondosis | 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
2 4,2 3,8 4,2
4 7,7 7.8 8,1
6 12,8 12,2 12,1
8 17,5 16,1 15,9
10 20,4 20 20,5
03-Konz. Ablauf [mg/l]
Ozondosis | 09.08.2016 | 17.08.2016 | 22.08.2016 | 24.08.2016 | 29.08.2016 | 31.08.2016
2 < 0,05 < 0,05 0,071
4 0,056 0,052 0,067
6 0,065 0,071 0,113
8 0,172 0,072 0,102
10 0,155 0,103 0,13
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Anhang zu Kapitel 4.3 und 4.4

Standard-Abwasserparameter:

Temperatur [°C]

KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 21,9 21,8 23,2 18,3 22,2 19,9
4 mg/|
Ablauf 21,8 21,7 23,1 18,4 22,4 20,1
Zulauf 22,1 22,0 22,9 18,3 22,1 20,2
6 mg/I
Ablauf 22,3 21,9 23,1 18,5 21,9 20,4
pH-Wert [-]
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 7,7 6,9 7,8 6,6 6,8 7,1
4 mg/|
Ablauf 7,7 7,2 7,9 7,1 6,9 7,5
Zulauf 7,6 7,0 7,8 6,7 6,8 7,4
6 mg/I
Ablauf 7,8 6,9 8,0 6,9 7,0 7,6
SAK [1/m]
KA Aachen Soers KA Essen-Siud
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 48,6 16,6 14,1 15,0 16,7 18,9
4 mg/|
Ablauf 16,6 10,7 8,6 11,0 15,1 13,2
Zulauf 9,6 8,2 14,0 15,0 16,4 18,6
6 mg/I
Ablauf 15,0 15,9 7,1 9,1 12,4 10,7
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AFS [mqg/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf <1,9 <2,0 2,0 <20 <1,7 1,3
4 mg/|
Ablauf <22 <22 2,0 <23 1,6 2,0
Zulauf 4.0 <1,9 2,0 <20 <1,6 1,3
6 mg/l
Ablauf <2,0 <2,0 2,1 <272 <1,5 2,0
CSB [mg/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 19 18 20 18 24 24
4 mg/|
Ablauf 18 15 16 18 18 22
Zulauf 17 15 18 20 21 24
6 mg/l
Ablauf 18 17 17 18 17 20
DOC [mg/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 9,8 7,0 6,2 6,9 7,8 7,7
4 mg/|
Ablauf 7,3 6,6 6,4 6,8 7,7 7,4
Zulauf 7,2 6,2 6,1 6,7 7,1 7.8
6 mg/I
Ablauf 7,9 7,1 6,5 6,8 7,0 8,0
Bromid [mg/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 0,16 0,21 0,32 0,11 0,12 0,11
4 mg/|
Ablauf
Zulauf 0,16 0,23 0,31 0,11 0,13 0,11
6 mg/I
Ablauf
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Bromat [mg/I]
KA Aachen Soers KA Essen-Sud
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf
Ablauf 4 me/| < 0,025 < 0,025 < 0,025 < 0,025 < 0,025 < 0,025
Zulauf
Ablauf 6 me/| < 0,025 < 0,025 0,05 < 0,025 < 0,025 < 0,025
Mikrobielle Analysen:
Gesamte coliforme Bakterien [KBE/ml]
KA Aachen Soers KA Essen-Sud
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 1,1E+03 8,1E+02 1,1E+03 2,2E+01 1,6E+01 2,6E+01
Ablauf 4 me/| 2,4E+01 1,4E+01 2,0E+01 5,0E+00 0,0E+00 2,0E+00
Zulauf 1,0E+03 7,9E+02 1,1E+03 1,8E+01 1,2E+01 2,6E+01
Ablauf 6 me/| 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 1,0E+00 0,0E+00 0,0E+00
E. coli [KBE/mI]
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 2,9E+02 3,4E+02 6,3E+02 2,2E+01 1,6E+01 2,6E+01
Ablauf 4 me/| 8,0E+00 4,0E+00 0,0E+00 5,0E+00 0,0E+00 2,0E+00
Zulauf 2,3E+02 3,1E+02 6,4E+02 1,8E+01 1,2E+01 2,6E+01
Ablauf 6 me/! 0,0E+00 0,0E+00 0,0E+00 1,0E+00 0,0E+00 0,0E+00
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Enterokokken [KBE/ml]
KA Aachen Soers KA Essen-Sud
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 2,2E+01 3,5E+01 3,7E+01 3,9E+00 2,1E+00 7,5E+00
Ablauf 4 me/| 2,0E-01 3,0E-01 1,0E-01 2,0E-01 0,0E+00 2,0E-01
Zulauf 2,4E+01 3,9E+01 3,56E+01 3,8E+00 2,6E+00 7,3E+00
Ablauf 6 me/l 0,0E+00 0,0E+00 0,0E+00 0,0E+00 0,0E+00 0,0E+00
Clostridien [KBE/ml]
KA Aachen Soers KA Essen-Siid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017| 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 5,0E+00 3,1E+00 2,1E+00 3,7E+00 2,5E+00 2,9E+00
Ablauf 4 mg/ 3,4E+00 2,6E+00 1,3E+00 3,5E+00 1,8E+00 1,8E+00
Zulauf 5,1E+00 2,6E+00 2,3E+00 3,6E+00 3,9E+00 2,9E+00
Ablauf 6 mg/ 1,6E+00 1,6E+00 5,0E-01 2,7E+00 7,0E-01 1,0E+00
Adenoviren [KBE/ml]
KA Aachen Soers KA Essen-Siid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017| 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf Inh. Inh. Inh. 3,71E+04 Inh. Inh.
Ablauf 4 mg/ Inh. 0,00E+00 Inh. 1,46E+03 Inh. Inh.
Zulauf Inh. Inh. Inh. 3,45E+05 Inh. Inh.
Ablauf 6 m/l Inh. Inh. Inh. Inh. Inh. Inh.
Enteroviren [KBE/ml]
KA Aachen Soers KA Essen-Siid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017| 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf Inh. Inh. Inh. Inh. Inh. Inh.
Ablauf 4mg/ Inh. Inh. Inh. Inh. Inh. Inh.
Zulauf Inh. 5,20E+04 Inh. Inh. 2,00E+04. Inh.
Ablauf 6 mg/ Inh. 4,00E+04 Inh. 0,00E+00 Inh. Inh.
Keine positive Nachweise der Noroviren Gll und der Enteroviren.
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Spurenstoffe:

Diclofenac [ng/l]

KA Aachen Soers

KA Essen-Sid

30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 2.380 1.830 1.960 3.370 3.570 1.750
4 mg/|
Ablauf <10 <10 <10 <10 <10 <10
Zulauf 2.550 1.810 1.620 2.750 3.440 1.960
6 mg/I
Ablauf <10 50 <10 <10 <10 <10
Metoprolol [ng/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Siid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 923 1.240 1.250 4.990 5.550 2.390
4 mg/|
Ablauf 384 353 159 3.030 2.670 1.510
Zulauf 982 1.100 1.020 4.450 5.480 2.500
6 mg/l
Ablauf 43 43 35 1.080 699 726
Diazepam [ng/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Sud
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf <10 <10 <10 <10 <10 <10
4 mg/|
Ablauf <10 <10 <10 <10 <10 <10
Zulauf <10 <10 <10 <10 <10 <10
6 mg/|
Ablauf <10 <10 <10 <10 <10 <10
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Benzotriazol [ng/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf 4 mg/! 5.840 6.750 7.780 10.500 10.000 4.270
m
Ablauf g 3.740 3.210 2.970 6.270 5.730 3.110
Zulauf 6 mg/! 6.590 6.380 7.000 9.390 10.500 4,770
m
Ablauf g 1.590 1.630 1.410 4.700 3.180 2.200
Okotoxikologie:
Daphnie
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf Gl Gl Gl Gl Gl G2
4 mg/|
Ablauf Gl Gl Gl Gl Gl Gl
Zulauf Gl Gl Gl Gl Gl Gl
6 mg/l
Ablauf Gl Gl Gl Gl Gl Gl
Lumistox
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf G1 G1 G1 G1 Gl G2
4 mg/|
Ablauf G1 G1 G1 G1 Gl G1
Zulauf G1 G1 G1 G1 Gl G1
6 mg/I
Ablauf G1 G1 G1 G1 Gl Gl
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Alge
KA Aachen Soers KA Essen-Sid
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
Zulauf G1 G1 G1 G1 G1 Gl
4 mg/|
Ablauf G1 G1 G1 G1 G1 Gl
Zulauf G1 G1 G1 G1 G1 Gl
6 mg/I
Ablauf G1 G1 G1 G1 G1 Gl
Versuchseinstellung/ Uberwachung:
QAbwasser =50 I/h
VFeed-Gas =251/h
Ozonkonzentration Feed-Gas [g/m?]
KA Aachen Soers KA Essen-Sud
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
4 mgl/l 8,1 8,1 8,3 7,6 8,3 8,0
6 mg/l 12,3 12,2 12,4 12,6 12,3 12,1
Ozonkonzentration Abwasser [mg/l]
KA Aachen Soers KA Essen-Sud
30.05.2017 | 07.06.2017 | 21.06.2017 | 13.06.2017 | 20.06.2017 | 27.06.2017
4 mg/l 0,073 0,177 0,067 0,47 0,525 0,31
6 mg/l 0,089 0,141 0,103 0,61 0,611 0,42
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Anhang zu Kapitel 5

Beispiele flr Legionellenarten, Serogruppen und ihre Verbindung mit menschlichen Erkrankungen (Hor-
nei et al. 2007- Drozanski, 1991; Adeleke et al., 1996; Hookey et al., 1996; Fry & Harrison, 1998; Riffard et
al.,1998)

Legionellen Arten Serogruppe Pathogenitét fir Menschen

L. adelaidensis

L. anisa +
L. birminghamensis +
L. bozemanii 2 +
L. brunensis

L. cherrii

L. cincinnatiensis +

L. donaldsonii 2

L. dumoffii +

L. erythra 2

L. fairfieldensis

L. feeleii 2 +
L. gesstiana

L. gormanii +
L. gratiana

L. hackeliae 2 +
L. israelensis +

L. jamestowniensis

L. jordanis +

L. lansingensis

L. longbeachae 2 +
L. lytica ®
L. maceachernii +
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Legionellen Arten Serogruppe Pathogenitét fir Menschen
L. micdadei +
L. moravica

L. nautarum

L. oakridgensis +
L. parisiensis I +
L. pneumophila 15 +
L. quateirensis

L. quinlivanii 2

L. rubrilucens

L. sainthelensi 2 +
L. santicrucis +
L. shakespearei

L. spiritensis

L. steigerwaltii

L. tucsonensis

L. wadsworthii +
L. waltersii © +

L. worsleiensis
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Ubersicht tiber die Untersuchungsergebnisse zu Legionellen in kommunalen Abwasserreinigungsanlagen
des LANUV NRW (MKUNLV NRW, 2017) [ Werte aus dem Jahr 2015]

An hl.
Ein\s/ii(;er— Anteil EGW Y Verfahren Untersuchungs- Anzahl pAlnlziSCL e difl’\gggS;;ermsse
KA werte ¥ paramter Messungen Befunde < 1.000 10.000 >10.000
[EW] [EGW] [ [n] [n] [n] [KBE/ 100mL]|[KBE/ 100mL] |[KBE/ 100mL]
Belebungsanlage,
KA1 323.107 90.111 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 10 10 10 - -

Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA2 190.000 80.719 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 8 8 8 - -
Simultane DENI
Belebungsanlage,
KA3 500.000 96.000 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 8 8 8 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA4 441.233 357.687 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 2 2 2 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KAS 437.072 237.262 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 6 6 6 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA 6 74.836 33.248 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 10 10 10 - -
Intermittierende DENI
Belebungsanlage,
KA7 79.743 15.312 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 1 1 1 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
Druckluftbeltiftung,
Vorgeschaltete/
Simultane DENI
Belebungsanlage,
KA9 115.000 48.676 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 10 10 10 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA 10 74.073 54.309 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 8 2 -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA11 356.772 485.696 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 10 10 8 2 -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA 12 59.344 10.000 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 23 23 19 2 2
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA 13 82.194 52.111 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 5 5 5 - -
Vorgeschaltete DENI

KA8 52.808 27.947 Legionella spp. 6 6 6 - -

Belebungsanlage,
Druckluftbeltftung/
Oberflachenbeliiftung,
Vorgeschaltete DENI

KA 14 89.128 43.249 Legionella spp. 10 10 8 2 -

Belebungsanlage,
KA 15 142.011 62.011 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 10 10 10 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
Druckluftbeltftung/
Oberflachenbeliiftung,
Vorgeschaltete DENI
Ubergabe an

Industrielle Anlage
KA18| 144.760 71.890 fgiz‘fﬁzrr’;’e”ah’e” Legionella spp. 10 10 9 1 -
Belebungsanlage,
KA 19 35.592 19.750 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 6 6 6 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
Intermittierende DENI
Belebungsanlage,
KA21| 1.203.091 371.008 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 9 9 8 1 -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA 22 100.222 75.856 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 42 42 33 6 3
Simultane DENI
Belebungsanlage,
KA 23 13.451 805 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 4 4 4 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,

KA 16 16.743 8.023 Legionella spp. 3 3 3 - -

KA 17 36.196 1.603 Legionella spp. 16 16 15 1 -

KA 20 kA. kA Legionella spp. 1 1 1 - -

KA 24 122.181 83.528 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 - -
\Vorgeschaltete DENI
Festbettverfahren .

KA 25 4.649 0 (Tropfkorpen) Legionella spp. 1 1 1 - -
Belebungsanlage,

KA 26 81.707 31.752 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 10 10 10 - -

Intermittierende DENI
Belebungsanlage,
KA 27 40.079 10.318 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 6 6 6 - -
\Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
KA 28 65.586 43.473 Druckluftbeltiftung, Legionella spp. 6 6 6 - -
Simultane DENI
Belebungsanlage,
KA 29 38.550 16.085 Druckluftbeltftung, Legionella spp. 10 10 10 - -
Simultane DENI
Belebungsanlage,
KA 30 51.333 39.812 Oberflachenbeliiftung, |Legionella spp. 7 7 7 - -
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,
Druckluftbeltftung/
Oberflachenbeliiftung,
Vorgeschaltete DENI
Belebungsanlage,

KA 32 12.103 342 Oberflachenbeliiftung, |Legionella spp. 15 15 14 1 -
\Vorgeschaltete DENI

KA31 51.561 29.650 Legionella spp. 3 3 3 - -

Forschung

Spurenstaffe
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Anhang zu Kapitel 6

Ubersicht der Basis- und Auslegungsdaten fir eine Ozonung zur Spurenstoffelimination am Beispiel von
betrachteten Klaranlagen in NRW

. - o :
=) o 9 % ks
22 2% g S
Klaranlage Verfahren 2 o < _g Q g
m < O
[EW] mgl]  [mgh [90s/ [min]
Opoc]
Bad Oeyn- L 547
hausen? Ozonung, Filtration 78.500 (60 %) - 8,0 - 20
Duisburg- Ozonung, biol. Nach- 1.350
Hochfeld”® | behandlung 92.000 (- %) 118 1 50 - 20
A) Ozonung, Filtration 800 7,0 (A)
Emmerich®” | B) Ozonung, biol. 195.000 (75 %) 10,2 0,62 25
Nachbehandlung ° 4,0 (B)
6) S 195 )
Espelkamp Ozonung, Filtration 33.000 (100 %) 6,7 8,0 1,03 15-30
13) I 743 ) 5,0- )
Greven Ozonung, Filtration 90.000 (- %) 10,0 30
Harsewin- A 216
) Ozonung, Filtration 57.000 (57 %) - 5,0 - 20
L 750
Herford Ozonung, Filtration 250.000 (85 %) - 15-20 - 25-35
1) Sandfilter, Ozonung, 200 i )
Legden Teich 18.000 (43 %) 7,0 25
o 1) Ozonung, Re- 374 i )
Léhne Zirkulation 88.000 (68 %) 8,0 20
Libbecke!? | Ozonung, Filtration 130.000 e - 6,0 - 20
' ’ (62 %) ’

2) L 250
Ochtrup Ozonung, Filtration 58.350 (83 %) 11 7,0 0,62 >26
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UNI

| o L D ]
28 34 S ¥
GO S s 2 =
Klaranlage Verfahren S o c 3 o o
< o 2 N X
m < (@)
[EW] [min]
Paderborn- S 3.300 7,5-
S Ozonung, Filtration 536.000 (85 %) 6,3 10,0 1,0 30
A) Ozonung, biologi-
Rheda- sche Nachbehandlung, 1.000
Wieden- B) Ozonung, biol. 94.000 (9'0 %) 15 9,0 0,6 >20
briick? Nachbehandlung, Re- 0
zirkulation
Rheine- S 1.600
Nord™® Ozonung, Filtration 251.000 (92 %) - 7,0 - 25
. 14) S 227
Rietberg Ozonung, Filtration 60.000 (- %) - 5,0 - 20
8) Ozonung, biol. Nach- 663 5,0- )
Warburg behandlung 30.000 (92 %) 7,2 10,0 30
A) Ozonung, Filtration 1.200
Wesel™ B) Ozonung, biol. 98.000 (90 %) 8,1 7,0 0,62 15-30
Nachbehandlung .

EW: Einwohnerwert (Daten nach ELWAS WEB, Bezugsjahr 2015), DOC: dissolved organic carbon;
Gesamtabwassermenge, * Abhéngig von der behandelten Abwassermenge — z.B. Trockenwetter- oder Mischwasserzufluss

-: keine Angabe; (x %) prozentualer Anteil an

Literaturquellen: 1) Alda et al. 2015; 2) Aqua Consult Ingenieure 2013a; 3) Bartnik und Metzner 2014; 4) Biebersdorf und Kaub 2013; 5) Biebersdorf
und Kaub 2014; 6) Christ, O und Mitsdoerffer, R 2013; 7) Dahlem Ingenieure2013; 8) Herbst et al. 2013 ; 9) Hydro-Ingenieure 2012a; 10) Hydro-
Ingenieure 2012b; 11) Hydro-Ingenieure 2013; 12) Hydro-Ingenieure 2014; 13) Ingenieurbiro Rummler + Hartmann GmbH 2014; 14) Ingenieurgesell-
schaft Dr. Knollmann mbH 2013; 15) Kaub und Biebersdorf 2014; 16) Kaub et al. 2015; 17) Kaub et al. 2014; 18) Maus et al. 2014; 19) Poyry 2013

a) Qu= 130 m¥/ h 2 Q > Qu Entlastung vor Ozonung in Schénungsteich;
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