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1. Zielsetzung

Die Auswahl und Optimierung einer Injektions- bzw. Zugabetechnik zur kontinuierlichen,
homogenen Einmischung von Elektronenakzeptoren in einen Aquifer ist abhangig von den
hydrogeologischen und stoffspezifischen Bedingungen des zu sanierenden Standorts und
dem Zugabemedium. Am Beispiel des KORA-Feldstandorts , Testfeld Std“ im Neckartal in
Stuttgart, einer der Modellstandorte des BMBF Forderschwerpunktes KORA (Kontrollierter
naturlicher Ruckhalt und Abbau von Schadstoffen bei der Sanierung kontaminierter Grund-
wasser und Boden, 2004 bis 2008, http://www.natural-attenuation.de/), wird die Auswahl und
Erprobung einer zielgerichteten und wirkungsvollen Zugabetechnik aufgezeigt. Ausgehend
von ersten Auswahliberlegungen Uber kleinskalige Laborversuche und groRRskalige Techni-
kumsversuche bei VEGAS, beide begleitet von numerischen Simulationsrechnungen, erfolg-
te abschlie3end eine Pilotanwendung im Feld zur Sanierung eines Grundwasserschadens.

Aufbauend auf einer Literatur- und Marktstudie zur Vorauswahl der Injektionstechnik, erfolg-
te die Beurteilung der Techniken in kleinskaligen ,Kivettenexperimenten“ (2-D Tracertests)
die durch numerische Strémungsberechnungen ergénzt wurden. Hierfiir wurde ein dreidi-
mensionales Stromungs- und Transportmodell (MODFLOW, GSM4.0) eingesetzt. Im dritten
Schritt wurde die praktische Anwendbarkeit der Injektionstechnik mit dem Betrieb eines Pro-
totyps in einem Langzeitversuch im technischen Mal3stab (Aquiferabmessungen mehrere
Meter) bei VEGAS getestet. Wahrend des Langzeitversuchs in der ,Grol3en Rinne* von VE-
GAS wurde der biologische Abbau von heterozyklischen Kohlenwasserstoffen mit Zugabe
von Wasserstoffperoxid stimuliert und der Nachweis der Abbausteigerung unter naturnahen
Bedingungen erbracht (ENA). Ein numerisches Modell wurde Uber Tracertests in der ,Gro-
Ben Rinne" parametrisiert und diente zur Auslegung einer Pilotanwendung im Feld. Im vier-
ten Schritt erfolgte eine Pilotanwendung am KORA- Standort , Testfeld Sud"“.

2. Injektions-/ Zugabetechniken

Basierend auf den Ergebnissen einer Literaturstudie kamen fur die Standort- und Schad-
stoffcharakteristik (gut durchlassiger Aquifer, BTEX und NSO Heterozyklen) fur eine wirt-
schaftliche und weitreichende Einmischung einer Nahrlésung folgende Injektions-/ Zugabe-
techniken in Frage:

o Grundwasserzirkulationsbrunnen (GzZB) (Patente EU 0418570, EU 0418571): Uber
abgepackerte Filterelemente wird in einem Brunnen auf verschiedenen Teufen
Grundwasser gefordert und auf anderen Teufen nach Zugabe von Elektronenakzepto-
ren (EA) wieder zugegeben. Hierdurch werden Zirkulationsstrémungen senkrecht zur
GrundwasserflieRrichtung aufgebaut und somit die dreidimensionale Vermischung er-
hoht (Mohrlok et al., 1999).
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o Multilevelinjektionsbrunnen (MLB): Uber abgepackerte Filterelemente konnen auf ver-
schiedenen Teufen Elektronenakzeptoren zugegeben werden. Im Falle unterschiedli-
cher Retardationszeiten der EA und der Kontaminanten kénnen durch Wechsel der
Zugabetiefen und -zeiten die fir den Abbau erforderlichen Kontaktzeiten erzielt wer-
den. Im Gegensatz zum GZB erfolgt im Falle des MLB keine erhdhte Quervermi-
schung.

o Injektion gasformiger Nahrstoffe (Hazen and Looney, 1993): Die Elektronenakzeptoren
werden in gasformiger Form ahnlich dem Bio-Sparging zugegeben. Durch die ver-
gleichsweise hohe Dispersion von Gasen soll eine weitreichende Einmischung der EA
erfolgen. Die gasformige Injektion von Nahrstoffen wurde aufgrund der Ergebnisse
zum biologischen Abbau von Heterozyklen in diesem Projekt nicht weiter verfolgt.

3. 2-D Untersuchungen

Die Injektionstechniken GZB und MLB wurden zunéchst in zweidimensionalen Untersuchun-
gen in einer Kivette (kleine 2-D Rinne, einseitig verglast) mit den Mal3en: 1,46 m x 0,66 m X
0,08 m verglichen. In der Klvette wurde ein vertikaler Brunnen mit 2 Filterelementen instal-
liert, der als GZB, bzw. als MLB betrieben wurde. Uber seitlich eingebaute Filterkammern
konnte eine horizontal gerichtete Grundstrémung erzeugt werden. Das Bodenmaterial (quar-
tares Silikat) entsprach der Sandmischung (1-2 mm-Kérnung, k-Wert: 3,5 x 10 m/s), wie
sie bei den nachfolgenden Versuche in der ,GroRen Rinne" auf der Technikumsskala vorla-
gen.

Der direkte Vergleich beider Systeme zeigt eine deutliche Erhdhung der Quervermischung
(Querdispersion) durch den GZB. Ein Tracer wird gleichmafig im Modellaquifer verteilt, wah-
rend die Tracerausbreitung beim MLB durch die horizontale Ausbreitung entsprechend der
Lagerung des Modellaquifers dominiert wird. Das Stromungs- und Transportverhalten konn-
te in sehr guter Ubereinstimmung mit den Experimenten numerisch modelliert werden (siehe
Abb. 1 und 2).
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Abb. 1: Vergleich der Stoffaushreitung zwischen Experiment (links) und Numerik (rechts) fir einen GZB
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Abb. 2: Vergleich der Stoffausbreitung zwischen Experiment (links) und Numerik (rechts) fur einen MLB
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4. Untersuchungen im Technikumsmafstab

Da das Grundwasserzirkulationssystem stromungstechnische Vorteile gegeniber der Infilt-
ration an Einzelbrunnen besitzt, wurde im Modellaquifer ,Grof3e Rinne“ ein GZB in 3
Ausflhrung zur Infiltration der Elektronenakzeptoren installiert (Abb. 3)
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Abb. 3: Schematischer Aufbau der Grofien Rinne mit Lage der Messebenen (Maf3e in cm)

Das ,GrofRe Rinne Experiment diente dem Nachweis und der Optimierung des aeroben
biologischen Abbaus der Heterozyklen. Dieser wurde im Rahmen des KORA Projektes an-
hand von zahlreichen anderen Untersuchungen, die nicht Gegenstand dieses Vortrags sind,
untersucht und nachgewiesen (siehe hierzu Kurzfassung zum NatAtt Symposium 2007 am
Ende des Beitrags). Der Modellaquifer (s. Abb. 3 und 4) mit einer Lange von 7,5 m, einer
Breite von 1,0 m und einer Héhe von 2,5 m bestand aus Mittelsand, der so homogen als
technisch méglich, in der ,Gro3en Rinne" eingebaut war. Im Rahmen eines bereits vor dem
KORA Projekt abgeschlossenen mehrjahrigen BMBF-Forschungsprojektes (Finkel et al.,
2001) wurde der Aquifer im oberstromigen Drittel mit Teerdlen kontaminiert (Eberhardt &
Grathwohl, 2002). Durch die Grundwasserstromung wurden aus dieser Teerdlkontamination
Heterozyklen herausgeldst und fihrten zu einer abstromigen Grundwasserkontamination.
Allerdings waren infolge ihrer guten Wasserloslichkeit die Heterozyklen nach mehrjahrigem
Betrieb der GrofRen Rinne ausgespilt. Daher wurde eine neue ,Schadstoffquelle” fur die
Heterozyklen in die Rinne eingebaut. Uber einen Brunnenkasten konnte eine den Standort
reprasentierende Losung von Heterozyklen infiltriert werden. Anaerobes Wasser durch-

3



7. OVA — Technologie Workshop 2015
"Technologien zur Einbringung und Verteilung von Stoffen in den Untergrund"

stromte den Aquifer mit einer mittleren Flie3geschwindigkeit von 0,45 m/d. Der GZB war
unterstromig der Heterozyklenquelle installiert und wurde mit einem Forderverhéltnis von 2,5
zwischen Grundstrémung und Umwalzrate des GZB betrieben.
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Abb. 4: Versuchsaufbau und Stromungsverhéltnisse "Gro3e Rinne"

Nach mehrtagiger Tracerzugabe uber den Infiltrationskasten ergab eine Stichtagsmessung
an allen 64 Probenahmestellen der Messebenen ME2 bis ME4 eine inhomogene Tracerver-
teilung oberstromig des GZB und eine homogene Verteilung unterstromig des GZB (Abb. 5).
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Abb. 5: Tracerverteilung bei Zugabe von Uranin tber den Infiltrationskasten
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Anhand der gemessenen Durchbruchskurven an den Messebenen ME3 bis ME4 wurden die
Parameter fiir das numerische Modell ermittelt. Die sehr gute Ubereinstimmung zwischen
numerischem und physikalischem Modell bestétigte den Einsatz des numerischen Modells
zur Auslegung der Feldanwendung.

5. Pilotanwendung zur In-Situ-Behandlung (ENA) von heterozyklischen Koh-
lenwasserstoffen durch die Zugabe von Wasserstoffperoxid
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Abb. 6 Querschnittsbild des GZB

5.2. Dimensionierung und hydraulische Auslegung des GZB

Die Dimensionierung und hydraulische Auslegung des GZB zur Pilotanwendung auf dem
Testfeld Sud erfolgte, analog der Vorgehensweise beim Experiment in der VEGAS-Rinne,
Uber den Aufbau eines kleinrAumigen numerischen Modells des Testfelds (Software Mod-
flow2000 u. MTD3D: GMS 6.0 ©, Brigham Young University, Utah, USA). Das ,numerische
Modellgebiet* umfasste eine Flache von ca. 8 ha (400 x ca. 200 m) und ist begrenzt im Wes-
ten durch den Talrand des Neckartals, im Osten durch den Neckar, im Norden durch die
Kontrollebene CP3 und im Suden durch die Kontrollebene CP1 (Abb. 7).
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Der berechnete Einzugsbereich des GZB bei einer Forderrate von 10 m3/h (Entnahme im
unteren Filterbereich, Zugabe oben) betrug im kalibrierten Modell ca. 10 m. Entlang der si-
mulierten Grundwasserstromungsrichtung wurde die ,Centerline”, der Grundwasserpegel
(RP) ausgehend vom GZB zur Bestimmung der Wirksamkeit der ENA-MalRnahme errichtet.

Der tatsachliche Einzugsbereich des GZB und die Grundwasserstromungsrichtung konnten
im Rahmen von drei Markierungsversuchen mit Zugabe des konservativen Tracers Uranin
im oberstromig des GZB gelegenen Pegel (RP2, 3 und 4) bestimmt werden. Die Tracertests
dienten der Diskretisierung der Modellzellen im Einzugsbereich des GZB und entlang der
Grundwasserhauptstromungsrichtung ausgehend vom GZB. Das kleinrdumige numerische
Modell wurde somit angepasst und validiert.

Die Tracertests zeigten, dass selbst mit einer Férderrate des GZB von ca. 4 m3h eine ober-
stromige Erfassungsbreite um 18 - 20 m erzielt wird (Abbildung 8). Das Stromungsmodell
wurde entsprechend den Durchbruchszeiten tber Verdnderung der vertikalen Anisotropie
des Aquifers (1 - 6) und der Porositat (0,25 - 0,15) im Bereich von B86 — B87 angepasst.
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Abb. 8: Numerische Simulation des GZB nach Markierungsversuchen

Das validierte numerische Modell wurde im Verlauf der ENA-Pilotanwendung auf dem Test-
feld eingesetzt, um die Auswirkungen von geédnderten Betriebsweisen des GZB zu bestim-
men. Anderungen der Betriebsweisen waren infolge der Verockerung des Zugabefilterbe-
reichs des GZB und den beobachteten Eisenausfallungen unterstromig des GZB erforderlich
geworden.

5.3. Pilotanwendung

Die Pilotanwendung gliederte sich in mehrere Versuchsabschnitte. Begonnen wurde mit der

Ermittlung der Schadstofffrachten und der r&dumlichen Konzentrationsverteilung an NSO-

HET und PAK, dann folgten die Schritte:

(1) Adaption der Standortorganismen an aerobe Verhdltnisse: Inbetriebnahme des GZB
mit Zugabe von (Luft)sauerstoff in die Zirkulationsstromung (3 Wochen)

(2) Reichweitenbestimmung des GZB uber Tracertests, wahrend der Luftzugabe und dem
intermittierendem Betrieb ENA: GZB ohne Dosierung von Elektronenakzeptoren (3
Monate)
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(3) Initialisierung und Steigerung des aeroben biologischen Abbaus: GZB mit hoher For-
derleistung und Dosierung von Wasserstoffperoxid (6 Wochen)

(4) Steigerung und Konstanz des aeroben biologischen Abbaus im hydraulisch kontrollier-
ten Reaktionsraum: Betrieb des GZB mit reduzierter Forderleistung und Dosierung von
Wasserstoffperoxid mit zusétzlichem Infiltrationsbrunnen im unterstromigen Bereich
der Zirkulationswalze (5 Monate Betrieb)

(5) abschlielRende Ermittlung der Schadstofffrachten Giber Immissionspumpversuche (IPV)
und raumliche Konzentrationsverteilung.

Die Auswirkungen der Aerobisierung des Aquifers und des Grundwassers wurde durch Pro-
benahme des Grundwassers im zeitlich engen Raster (2 bis 4-Wochen Rhythmus) an den
Messstellen im Nahbereich des GZB (RP1 — RP17) und im weiteren Bereich CP1, CP2,
CP2-3, sowie an RP1 — RP30 zwei, vier und sechs Monate nach Beginn der Zugabe von
Wasserstoffperoxid Gberwacht. Beispielhaft ist die Veranderung der NSO-HET Konzentrati-
on wahrend der Pilotanwendung in Abbildung 9 dargestellt. Fir andere Schadstoffe (z.B.
PAK) oder Parameter erfolgten analoge Auswertungen.
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Abb. 9: Entwicklung der NSO-HET Konzentrationen im Wirkungsbereich bei Zugabe H,0,
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Zur Kontrolle und Verifizierung der ENA-Maflinahme wurde die integrale Erkundung (Fracht-
bestimmung Uber IPVs) in dem von dem Grundwasserzirkulationsbrunnen erfassten
Abstrombereich wiederholt. Durch den Vergleich der Frachtabnahmen zwischen den beiden
Teil-Kontrollebenen vor und nach der ENA-MaRnahme liel3 sich der Erfolg der ENA Uberpri-
fen. Im Untersuchungszeitraum wurden die Schadstofffrachten um mehr als 50% reduziert.
Bei Fortfihrung der ENA-MaRRnahme ware eine weitere Frachtreduzierung zu erwarten ge-
wesen.
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5.4. Geplante ENA-Demonstrationsanwendung

Das aufgebaute Grundwassermodell konnte nach Abschluss der Pilotanwendung zur hyd-
raulischen Auslegung einer ENA-Demonstrationsanwendung und der Planung einer ,ENA-
Komplettsanierung® eingesetzt werden. Diese wurde zwar konkret geplant und ausgearbei-
tet, jedoch dann im Zuge der zu diesem Zeitpunkt noch nicht absehbaren véllig anderen
Standortentwicklung durch den Eigner nicht mehr umgesetzt.

6. Fazit

Im Rahmen des KORA Projektverbunds TV2 erfolgte die Auswahl und Erprobung einer wir-
kungsvollen Zugabetechnik fur die Zugabe von Wasserstoffperoxiden zur Unterstitzung
(ENA) des In-situ-Bioabbaus von heterozyklischen Kohlenwasserstoffen im Grundwasser.
Ausgehend von ersten Auswahliberlegungen Uber kleinskalige Laborversuche und grof3ska-
lige Technikumsversuche bei VEGAS, beide begleitet von numerischen Simulationsrech-
nungen, erfolgte abschlieRend eine Pilotanwendung im Feld zur Sanierung eines Grund-
wasserschadens.

Der am Standort verfolgte ENA-Ansatz konnte tber die Kombination der Methoden zur Be-
stimmung der Schadstofffrachten mittels Immissionspumpversuchen und der Installation von
kleinskaligen Rammpegeln zur Uberwachung der Wirksamkeit der MaRnahme (,Centerline*-
Methode), der Steigerung des aeroben biologischen Abbaus von NSO-HET mittels Zugabe
von Wasserstoffperoxid und der Methodik zur Auswahl und Umsetzung der effektiven Einmi-
schung von Elektronenakzeptoren (GZB) verwirklicht werden. Das Ziel einer deutlichen und
konstanten Reduzierung der Schadstofffrachten konnte im Rahmen der Pilotanwendung am
Standort innerhalb von 6 Monaten erreicht werden. Die Schadstoffkonzentrationen im Wir-
kungsbereich der Pilotanwendung (Fahnenbreite ca. 20 - 30 m) konnten zwischen 55 — 80%
reduziert werden.

Problematisch fiir den Einsatz des GZB bzw. aller Injektionsmethoden von Wasserstoffper-
oxid (Sauerstoff) ist ein hoher Eisengehalt im Grundwasser. Die einhergehende Verocke-
rung des Filternahbereichs fuhrte zu einem starken Riickgang des infiltrierbaren, mit Was-
serstoffperoxid versetzten Grundwassers. Die auf Dauer infiltrierbare Grundwassermenge
sank um einen Faktor 5 — 10 ab. Als praktikable Methode zur Steigerung und Aufrechterhal-
tung der erforderlichen Mindestférdermenge (Erfassungsbereich 12 — 15 m) hat sich die In-
stallation bzw. Nutzung von kleinskaligen Infiltrationsbrunnen im unterstromigen Bereich der
Zirkulationswalze des GZB erwiesen.

Der Betrieb des Grundwasserzirkulationsbrunnens war fiir den untersuchten Bereich des
Testfeldes Sid in Folge der unerwartet hohen Eisengehalte im Grundwasser und den hier-
durch erforderlichen Wartungsintervallen (2 — 3 mal wochentlich) personal- und kosteninten-
Siv.

Eine urspringlich geplanten ENA-Demonstrationsanwendung und ENA-Komplettsanierung
des Standorts wurde nach dem Beschluss des Standorteigners die Schadensquelle auszu-
graben und mittels einer hydraulischen Barriere zu sichern, nicht mehr umgesetzt.
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Heterozyklische Kohlenwasserstoffe (NSO-HET) sind toxische und zum Teil kanzerogene
Verbindungen, die bei Teerkontaminationen des Untergrundes im Grundwasser auftreten
(z.B. Zamfirescu & Grathwohl, 2001, M. Piepenbrink et al. 2005). Die natirlichen Abbau- und
Ruckhalteprozesse fir eine Elimination der NSO-HET sind nicht ausreichend zur Verringe-
rung der Schadstofffrachten. In Labor- und Technikumsversuchen (Trotschler et al., 2005)
wurde ein effektives Verfahren zur Stimulation des aeroben mikrobiellen In-situ-Abbaus ent-
wickelt.

Umfangreiche Batch- und Saulenversuche wurden von Sagner et al. (z.B. Sagner & Tiehm,
2004; Sagner et al., 2005) zur Bioabbaubarkeit von NSO-HET durchgefuhrt. Das Wachstum
der Population der NSO-HET Verwerter von 2- und 3-kernigen NSO-HET wahrend ENA er-
folgte Uber eine adaptierte MPN-Methode.

Im Langzeitversuch in der ,GroRen Rinne" von VEGAS konnte der Nachweis fir eine effekti-
ve biologische aerobe In-Situ-Behandlung (ENA) von heterozyklischen Kohlenwasserstoffen
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durch die Zugabe von Wasserstoffperoxid bzw. deren Abbau durch Luft(sauerstoff) Uber
einen Grundwasserzirkulationsbrunnen (GZB) erbracht werden.

In den Ende Juli 2007 abgeschlossenen Arbeiten erfolgte die Umsetzung dieser Methode im
Rahmen eines Pilotversuchs an einem ehemaligen Gaswerksstandort mit dem einjahrigen
Einsatz und Betrieb eines GZB. Uber die Dauer von 7 Monate erfolgte die Zugabe von Was-
serstoffperoxid. Zur Quantifizierung des Abbaus wurden neben Integralen Pumpversuchen
(IPV) klassische Kontrollmessungen an hochauflosenden Kontrollebenen: Rammpegel 1,5°
(Centerline und Wirkungsbereich des GZB) und Grundwassermessstellen (unterstromig des
GZB) eingesetzt. Die Ergebnisse der Kontrollmessungen zeigen einen Abbau der NSO-HET
zwischen 55 — 80 % und in Folge die Unterschreitung der Eno-Werte am Standort.

Problematisch fir den Einsatz des GZB bzw. aller Injektionsmethoden von Wasserstoffper-
oxid (Sauerstoff) ist ein hoher Eisengehalt im Grundwasser. Die einhergehende Verocke-
rung des Filternahbereichs fuhrt zu einem starken Riickgang des infiltrierbaren, mit Wasser-
stoffperoxid versetzten Grundwassers. Die auf Dauer infiltrierbare Grundwassermenge sank
im Testfeld um einen Faktor 5 — 10 ab. Als praktikable Methode zur Steigerung und Auf-
rechterhaltung der erforderlichen Mindestférdermenge (Erfassungsbereich 12 — 15 m) hat
sich die Installation bzw. Nutzung von kleinskaligen Infiltrationsbrunnen im unterstromigen
Bereich der Zirkulationswalze des GZB erwiesen.
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