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Abstract

A large scale lysimeter experiment has
been conducted for the assessment of a
possible ground water contamination by
low contaminated recycling material
(household wasteincineration ash, PAH-
contaminated soil, building rubble). Be-
sidetherecycling material, water tracers
aswell asdi-fluorobenzoic acid and | so-
proturon for description of the matter
fluxes were applied. Soil solution has
been taken via suction candles; leacha-
tes have been collected and in total 25
different measurements per water samp-
le have been analyzed.

Zusammenfassung

Zur Bewertung moglicher Grundwasser-
kontaminationen durch schwach konta-
minierte Recyclingmaterialien (Haus-
mullverbrennungsasche, PAK-kontami-
nierter Boden, Bauschutt) wurden Grof3-
lysimeterversuche durchgefiihrt. Mit den
Recyclingmaterialien wurden Wassertra-
cer sowie zur Beschreibung des Stoff-
transportes eine Di-Fluorbenzoesaure
und Isoproturon appliziert. Ausdrei Tie-
fen wurden Bodenl ésungen Uber Saug-
kerzen gewonnen, Perkolate erfasst und
insgesamt 25 verschiedene Messgrofien
bestimmt.

Einleitung

Grof3e Mengen schwach kontaminierter
Recyclingmaterialien werden zur Unter-
grundbefestigung im Stral3en- und We-
gebau eingesetzt. Esist nicht geklért, ob
diese Materialien wasserl6dliche Begleit-
stoffe beinhalten, die mittel- bislangfris-
tig unsere Grundwasserressourcen kon-
taminieren kdnnen. Aus Vorsorgeaspek-
ten wird von Wasserversorgern bereits
in der duleren Schutzzone von Wasser-
schutzgebieten der Einsatz von Recyc-
lingmaterial verboten (BEZIRK SRE-
GIERUNG KOLN, 1994). Da groRe

Mengen Recyclingmaterial sehr unter-
schiedlicher Herkinfte verwendet wer-
den, stellt die Prognose des Verlage-
rungsverhaltens dieser anthropogenen
Schadstoffeintrége eine wesentliche Auf-
gabe des Bodenschutzes dar. Die Ziele
des BM BF-Forschungsschwerpunktes
"Sickerwasserprognose" sind maogliche
Grundwasserkontaminationen abzu-
schétzen und Testverfahren zu entwi-
ckeln bzw. zu modifizieren, die die
Quellstarke grundwassergefahrdender
Stoffe aus Recyclingmaterial zuverlds-
sig und schnell bestimmen. Zur Validie-
rung dieser Untersuchungen sind reali-
tétsnahe Daten notwendig, dieallerele-
vanten Detailprozesse umfassen und
unter Freilandbedingungen gewonnen
wurden.

Die vorliegende Arbeit untersuchte im
Rahmen des BMBF-geftrderten For-
schungsschwerpunktes " Sickerwasser-
prognose" das Verlagerungsverhalten
von drel verschiedenen, weit verbreite-
ten Recyclingmaterialienin einem reali-
tatsnahen Freilandversuch. Das Ver-
suchsdesign ist hierbei das Lysimeter,
daseineBilanz der eingesetzten Substan-
zen ermoglicht (JENE, 1998).

Material und Methoden

Die Versuche wurden mit vier wagbaren
Groflysimetern (Lange: 2,5 m; Oberfl&-
che: 2,0 m?) in einer klimatisierten, un-
terkellerten Anlage durchgefiihrt. Die
Bodenl6sungsgewinnung erfolgte Uber
Borosilikatglas-Saugkerzenin dreifacher
Wiederholung mit einem kontinuierli-
chen Unterdruck von 180 hPain den Tie-
fen 0,85 m, 1,15 m und 1,85 m unter
Gelandeoberkante (GOK). Zusétzlich
wurden in diesen Tiefen Tensiometer,
TDR-Sonden und Temperaturfihler in
dreifacher Wiederholung installiert. Zur
Generierung kompletter Datensétze fir
dieModellierung wurden die L uftfeuch-
te, die Lufttemperatur, die Einstrahlungs-

intensitét, der Niederschlag bzw. Zusatz-
beregnung und die Windgeschwindigkeit
erfasst. Uber Edelstahlsintermetallplat-
ten an den Lysimetersohlen in Kombi-
nation mit einem kontinuierlichen Un-
terdruck von 30 hPawurdeein Anschluss
an den Unterboden simuliert, der einen
feldnahen Wasserfluss sicherstellte. Die
Groflysimeter waren mit Parabrauner-
de-Monoalithen aus LR beflllt (Abbil-
dung 1).

Zur Applikationsvorbereitung wurden
die obersten 0,80 m des Bodens aus den
vier Lysimetern entnommen. Zur Be-
schreibung des Stofftransportes und der
Wasserbewegung wurden am 08./09.
April 2002 auf die Boden aller vier Ly-
simeter in 0,80 m Tiefe unter GOK |so-
proturon und 2,6 Di-Fluorbenzoeséure
sowie der Wassertracer Bromid appli-
zZiert (Tabelle 1).

Nach dem Abtrocknen des applizierten
Bodenswurden die Referenzmaterialien
"Boden", "Hausmdillverbrennungs-

he" (HMVA) sowie "Bauschutt" ein-
gebaut. Im Kontrolllysimeter wurde eine
0,80 m méchtige Grobsandschicht ein-
gefillt. In den Ubrigen Lysimetern vari-
ierte die Starke der abschlief3end einge-
bauten Grobsandschicht entsprechend
der Differenz aus entnommener Boden-
schicht abzlglich Méchtigkeit der ein-
gefiillten Referenzmaterialien. Auf den
Grobsand wurde als weiterer Wassertra-
cer 65 %-iges Deuteriumoxid (D,0) ap-
pliziert und anschliefRend mit Millipore-
Wasser beregnet (Tabelle 1).

Die Probenahmen erfolgten monatlich.
Nach der Applikation wurde zusétzlich
mit Millipore-Wasser beregnet, um die
Niederschlagsmengen dem Referenz-
standort Minchen-Neuherberg entspre-
chend zu erhdhen. Die Regengaben von
ca. 20 mm wurden mittels Tropfer (208
Stiick) mit einem Raster von 10 cm x 10
cm gegeben.
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Abbildung 1: Querschnitt eines komplett befillten und installierten Lysimeters (links) und Ansicht der Lysimeter im

Lysimeterkeller (rechts).

Tabelle 1: Applikationsmengen der Wassertracer und Indikatorstoffe fur alle

vier Lysimeter.

Lysimeter Kontrolle "Boden" "HMVA" "Bauschutt"
Isoproturon [mL] 0,263 0,263 0,263 0,263
Bromid [g] 21,000 21,000 21,002 21,010
2,6-Di-Fluorbenzoeséaure [g] 12,601 12,601 12,601 12,600
65-iges D,O [L] 2,0 2,0 2,0 2,0

Ergebnisse

Die Versuchdauer umfasste 34 Monate
und insgesamt wurden 33 Probenahmen
durchgefihrt. Der Perkolatmengenanteil
der einzelnen Lysimeter an den Nieder-
schldgen und der Zusatzberegnung lag
zwischen 60 und 69 %. Unter Berlick-
sichtigung der enthommenen Bodenl 6-
sungen erhdhten sich die Anteile auf 76
- 79 %. Da die Lysimeter mit einer
mindestens 30 cm méchtigen Grobsand-
schicht abschlossen und zu Versuchsbe-
ginn nicht wassergeséttigt waren, scheint
Evaporation nur in einem geringen Um-
fang plausibel, so dass die Differenz
durch dieAufséttigung der Referenzma-
terialien und des Bodens erklérbar ist.

Insgesamt wurden 25 verschiedene
MessgrofRen analysiert, deshalb kénnen
im Rahmen dieser Darstellung nur bei-
spielhaft Ergebnisse prasentiert und nur
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einige summarische Aussagen zu charak-
teristischen Ergebnissen zusammenge-
stellt werden.

Der Wassertracer Bromid wurde mit den
Bodenlésungen und den Perkolaten mit
Wiederfindungsraten von 86 - 110 % aus

den Lysimetern ausgetragen (Abbildung
2). Die Lysimeter zeigen ein sehr dhnli-
ches Bromidverlagerungsverhalten, wo-
bei das Kontrolllysimeter einen tenden-
ziell schnelleren Durchbruch aufweist,
der durch die héchste Perkolatmenge er-
klart werden kann. Die deutliche Peak-
verbreiterung und die Abflachung des
Kurvenverlaufes sind typisch fur eine
Tiefenverlagerung. Der Wassertracer
D,0, der zum Abschluss der Applikati-
on auf den Grobsand appliziert und ein-
geregnet wurde, weist dem Bromid ver-
gleichbare Kurvenverlaufe auf.

Tabelle 2: KenngréRen der Referenzmaterialien "Boden", "HMVA" und "Bau-

schutt".

KenngroflRen "Boden" "Bauschutt" "HMVA"
eingefillte Mengen [kg] 1510,0 1660,0 15442
Schichtdicke [m] 0,47 0,46 0,45
Acenaphthen [mg kg] 10-50 1-5

Anthracen [mg kg] 1-5 1-5

Fluoren [mg kg™ 10-50 1-5

Phenanthren [mg kg?] 10-50 5-10 -

As [mg kg] n.d. 1-5 5-10
Pb [mg kg?] 5-10 10-50 500-1000
Cu [mg kg?] 10-50 10-50 1000-2000
Zn [mg kg?] 10-50 50-100 2000-3000
Ca[g kg 10-50 10-50 50-100

- = nicht bestimmt, n.d. = nicht detektierbar
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Tabelle 3: Niederschlag, Zusatzberegnung und Perkolatmenge als Summenwerte der vier Lysimeter.

Niederschlag Zusatzberegnung Perkolat
Kontrolle ,Boden* ~HHMVA* LBauschutt”
[mm] [mm] [mm] [mm] [mm] [mm]
Summe 1809,4 644,8 1683,9 1638,6 1546,9 1477,9
% Regen und Beregnung (Bodenldsung & Perkolat) 78,9 78,4 77,3 75,5
% von Regen und Beregnung (nur Perkolat) 68,5 66,7 63,1 60,4
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Abbildung 2: Bromid-Durchbruchskurven in den Bodenldsungen und in den Perkolaten der Lysimeter.
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Abbildung 3: 2,6-DFB-Durchbruchskurven in den Bodenldsungen und in den Perkolaten der Lysimeter.
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Abbildung 4: Sulfat-Durchbruchskurven in den Bodenlésungen und in den Perkolaten der Lysimeter.

Zur Beschreibung des Stofftransportes
inden Lysimetern wurden 2,6-Di-Fluor-
benzoesédure (DFB) und Isoproturon
(IPU) als so genannte Indikatorstoffe
appliziert. Uber diese Stoffe war aus
Vorversuchen (DFB: DRESSEL, 2004)
bzw. aus der Literatur (IPU: BEULKE
et a., 2002) eine gewisse Mobilitét in
struk-turierten Béden bekannt. Die DFB
wurde mit den Bodenlésungen und den
Perkolaten mit Wiederfindungsraten von
92 - 96 % aus den Lysimetern ausgetra-
gen. In allen Lysimetern erfolgte auch
ein kompletter DFB-Durchbruch (Abbil-
dung 3). Das DFB-Verlagerungsverhal -
ten wird durch die organische Substanz
des Bodens nachhaltig beeinflusst
(DRESSEL, 2004). Da aber die Appli-
kationsflache 0,80 m unter GOK lag und
die Corg-GehaIte in dieser Tiefe aulerst
gering waren (Corg < 0,1 %), wies DFB
ein dem Wassertracer Bromid vergleich-
bares Verlagerungsverhalten auf (vgl.
Abbildung 2 und Abbildung 3). Die Re-
ferenzsubstanz IPU wurde zu Versuchs-
beginn zeitgleich in allen Beprobungstie-
fen gemessen, wobei einedeutliche Kon-
zentrationsabnahme mit der Tiefe beob-
achtet wurde. Mit Ausnahme des Lysi-
meters 301 (Kontrolle) wurde kein [PU
zu spéteren Probenahmeterminen nach-
gewiesen.
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\Von den eingebrachten PAK swaren auf-
grund der aufgebrachten Mengen nur
Anthracen, Acenaphthen, Phenanthren
und Fluoren in den Bodenl 6sungen bzw.
in den Perkolaten zu erwarten. Alle vier
Substanzen wurden bei den ersten Pro-
benahmen in der ersten Saugkerzenebe-
ne nachgewiesen. Nur in Lysimeter 302
"Boden" wurde Phenanthren in deutlich
erhdhten Konzentrationen in der ersten
Saugkerzenebene detektiert. In den Ub-
rigen Proben wurde Phenanthren ent-
sprechend dem Background bestimmt.

Als Vertreter der lonen in den Bodenl 6-
sungen und in den Perkolaten wurden
SO7, K*, Mg*, Ca*, Na* und Cl" be-
stimmt. Aufgrund der Referenzmateria-
lien wurden in den Lysimetern 306
"Asche" und 307 "Bauschutt" erhohte
Gehalte gemessen. Mit Ausnahme von
K* entsprachen die Konzentrationsver-
léaufe Durchbruchskurven, wobei diesfur
alle Beprobungstiefen beobachtet wur-
de. Je nach Beprobungsebene und lon
waren die Konzentrationen in den Bo-
denlsungen der ersten Beprobungsebe-
ne bis zu einem Faktor 1200 hoher as
dieKonzentrationen desKontrolllysime-
ter (Abbildung 4). Aber auch fur die Per-
kolate wurden noch um den Faktor 500
hohere Konzentrationen gemessen.

Fur dieVertreter der Schwermetallewur-
den Kupfer, Cadmium, Blei, Nickel,
Chrom und Zink analysiert. Cadmium
und Blei wurde in allen Bodenl dsungen
im Ultraspurenbereich kleiner 0,5 pg L
detektiert, lediglich im Lysimeter 306
"Asche" wurden Cadmium-Konzentra-
tionen in den Bodenldsungen aus der
ersten Beprobungsebene bis 2,0 ug L*
beobachtet. Fir die Ubrigen untersuch-
ten Schwermetallelagen die gefundenen
Konzentrationen in den Bodenl 6sungen
bis zu 200 pg L* (fir Chrom, Zink und
Nickel) in der obersten Beprobungsebe-
ne, bis 140 pg L (Zink) in der mittleren
Beprobungsebene und bis 60 pg L*
(Zink) in der untersten Beprobungsebe-
ne. Die Schwermetallkonzentrationenin
den Perkolaten lagen um ein Vielfaches
Uber den Bodenl ésungskonzentrationen.
Wahrscheinlich wurden hier produkti-
onstechnische Riickstande aus den Edel -
stahlsintermetal | platten ausgespuilt, denn
in allen Lysimeter wurden vergleichba-
re Konzentrationen gemessen. Folg-
lich ist ein Austrag mit den Perkola-
ten aus den Referenzsubstanzen nicht
zu beantworten, da es sich hier um ei-
nen systemimmanenten Fehler han-
delt.
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Schlussfolgerung

Die Verlagerungssituation in den Grof3-
lysimetern entsprach einem "worst
case"-Scenario, da aufgrund der inten-
siven zusétzlichen Beregnung und der
bewuchsfreien Lysimeteroberflache ein
rascher abwartsgerichteter Transport
beobachtet wurde. Dieswurde durch die
Wassertracer Bromid sowie D,O und
dem Indikatorstoff DFB exakt erfasst.

Fir die in der Gruppe der lonen unter-
suchten Beispiele wurde die aus der
Pflanzenernéhrung bekannten Mobilité-
ten beobachtet, wobei die Frachten von
der Applikationsmenge abhéangig waren
(MARSCHNER, 1995). Fur die unter-
suchten Schwermetalle, die sich nur im
Spurenbereich weit unterhalb der Grenz-
werte der Trinkwasserschutzverordnung
bewegten, kann man eine grobe Klassi-
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fizierung in die Gruppen "immobil",
"wenig mobil" und "mobil" vornehmen.
In die Gruppe "immobil" wird Blei, in
die Gruppe "wenig mobil" werden Kup-
fer, Nickel sowie Zink und in die Grup-
pe "mobil" werden Cadmium sowie
Chrom eingestuft. Die untersuchten
PAK swiesen fir den Beobachtungszeit-
raum keinerlei grundwassergefahrdende
Verlagerungstendenzen auf. Diese vor-
sichtigen Bewertungen basieren natiir-
lich auf einem relativ kurzen Beobach-
tungszeitraum und bedurfen der weite-
ren Validierung.
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