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Zusammenfassung

Nach dem [1] Gesetz zum Schutz vor schidlichen Bo-
denverdnderungen und zur Sanierung von Altlasten
(BBodSchG) - Bundes-Bodenschutzgesetz vom 17. Mdrz
1998 sind fiir die Gefahrenbeurteilung fiir den Wir-
kungspfad Boden - Grundwasser die im Sickerwasser
auftretenden Schadstoffkonzentrationen ausschlag-
gebend. Als Instrument zur Abschidtzung der zu er-
wartenden Schadstoffeintrdge aus altlastentypischen
Verdachtsfldchen in das Grundwasser ist in Deutsch-
land nach der [2] Bundesbodenschutz- und Altlasten-
verordnung, Stand: 12.07.1999 (BBodSchV) eine Sicker-
wasserprognose erforderlich.

Den Ort der Beurteilung fiir die dabei mit dem Sicker-
wasser ins Grundwasser gelangenden Schadstofffrach-
ten stellt der Ubergangsbereich von der ungesittigten
zur gesdttigten Bodenzone dar. Auf Grund offener Fra-
gen beim Transport organischer und anorganischer
Schadstoffe durch die Aerationszone wurde vom Bun-
desministerium fiir Bildung und Forschung (BMBF)
das Forschungsprojekt ,Sickerwasserprognose® (SI-
WAP) ins Leben gerufen.

Im Rahmen dieses BMBF-Verbundforschungs-projek-
tes wurde unter anderem die HPC AG unter Forder-
kennzeichen 02WP0288 damit beauftragt, ein Modell
zur Nachbildung der Stromungs- und Stofftransport-
prozesse in der Aerationszone zu entwickeln.
Aufbauend auf dem numerisch-diskreten Modell TEN-
SIC, welches urspriinglich fiir die Nachbildung von
Stromungs- und Stofftransportprozessen in Halden
und Tailingsponds eingesetzt wurde [3], erfolgte die
Adaption des Programms an die Bediirfnisse der Bun-
desbodenschutzverordnung in der ungesittigten Bo-
denzone.

Ein wichtiger Aspekt bei der Modellierung von Sicker-
prozessen ist die realitdtsnahe Abbildung der Stro-
mungsverhéltnisse in der ungesdttigten Bodenzone.
Aufgrund von Inhomogenitdten der Bodenmatrix
und stdndig wechselnden Niederschlagsintensititen
komuc es in der Aerationszone zur Ausbildung von
so genannten praferenziellen Abfliissen. Dabei bildet
sich im Boden neben dem langsamen, kontinuierli-
chen Sickerwasserstrom durch die Bodenmatrix eine
zweite, schnellere Abflusskomponente auf bevorzug-
ten Stromungsbahnen aus. Eine programmtechnische
Nachbildung dieser realen Sickerwasserverhdltnisse
ist mit herkdmmlichen Modellen nur schwer um-
setzbar. Schon die die Erfassung bzw. Abschidtzung
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der zeitlich variierenden Grundwasserneubildungs-
raten sowie samtlicher Inhomogenititen in der Bo-
denmatrix kleinrdumiger Bereiche ist nur mit einem
grofden technischen und zeitlichen Aufwand durch-
fiihrbar. Deshalb wird die Stromung in TENSIC durch
einen stationdr aufgeprdgten Volumenstrom (mitt-
lere Grundwasserneubildungsrate) beschrieben. Um
der unterschiedlichen Verweilzeit der Wasserteilchen
und somit deren unterschiedlichen Schadstoffbela-
dung unter realen FlieRverhdltnissen aber dennoch
Rechnung zu tragen, wurde die einfache stationdre
Nachbildung der Stromung in TENSIC erweitert. Es
wurde die bisher tibliche Unterteilung im Programm
in eine ,ruhende” und ,stromende® Phase beibehal-
ten. Die bisher ruhende Phase wurde lediglich mit
einer geringen Stromungsgeschwindigkeit belegt. Da-
mit ergibt sich eine ,langsam® und eine ,schnell stro-
mende* fliissige Phase. Uber die langsame Phase wird
dabei der Teil der Porositét erfasst, welcher zwischen
der Tot- und der Haftsdttigung der jeweiligen Bodenart
liegt. Die schnelle, stromende Phase wird in TENSIC
durch den Anteil des Gesamtvolumenstroms beschrie-
ben, welcher sich im Bereich der Haftsidttigung bis
zur fallspezifischen Sdttigungsgrenze bewegt. Durch
diese Unterteilung der stromenden fliissigen Phase in
»schnell“und ,langsam*“ wird eine deutliche Verbesse-
rung der modelltechnischen Nachbildung der realen,
nattirlichen Sickerverhdltnisse in der ungesdttigten
Bodenzone erreicht.

Der Transport der Schadstoffe wird in TENSIC mit der
allgemeinen Stofftransportgleichung beschrieben.
Uber die wissrige Phase konnen dabei z. Zt. 27 anor-
ganische sowie 26 organische Komponenten (unter
Beachtung des Einflusses der Gasphase) transportiert
werden.

Bei den organischen Schadstoffen wurden die 16 EPA-
PAK, 4 BTEX-Aromaten, 4 Vertreter der LHKW sowie
jeweils ein Summenparameter fiir die aliphatischen
Kohlenwasserstoffe und die phenolischen Verbindun-
gen im Programm integriert.

Bei dem Transport der organischen Transportkompo-
nenten werden neben den Parametern der allgemei-
nen Stofftransportgleichung (z. B. Diffusion, Disper-
sion) Sorptions-/Desorptions-prozesse und der mikro-
bielle Schadstoffabbau berticksichtigt.

Bei den anorganischen Schadstoffen werden aktuell 27
Transportkomponenten in der fliissigen Phase, 2 Kom-
ponenten in der Gasphase, 148 Mineralphasen und 179
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chemische Spezies in wéssriger Losung im Programm
TENSIC berticksichtigt. Hierzu zdhlen vor allem die
Schwermetalle wie Cr, Ni, Pb, Cd, As, Cu, Zn und Hg
aber auch die typischen Schadstoffkomponenten des
Uranerzbergbaus. Die so genannten Hauptkomponen-
ten des anorganischen Stoffspektrums wie z.B. Sulfat,
Chlorid, Nitrat, Carbonat, Ca, Mg, Fe, Al, Mn, Na, K
und geloster Sauerstoff bestimmen vorwiegend das
chemische Milieu des Sickerwassers.

Bei der Transportmodellierung der anorganischen
Komponenten wird unter Berticksichtigung des ge-
ochemischen Backgrounds das chemische Gleichge-
wicht in der wdssrigen Phase (Porenwasser) fiir jede
Modellzelle und zu jedem Prozesszeitschritt gelost.
Dabei werden die Milieuparameter pH-Wert und Re-
doxpotential sowie die chemische Speziesverteilung
durch Losung eines mehrdimensionalen nichtlinea-
ren Gleichungssystems berechnet. Die Ermittlung der
chemischen Speziesverteilung im Porenwasser bildet
wiederum die Voraussetzung fiir die Untersuchung ki-
netisch kontrollierter Wechselwirkungsprozesse mit
der Festphase oder der Gasphase. :

Zu diesen Wechselwirkungen zdhlen Losungs- und
Fallungsprozesse, Adsorptions-/Desorptionsprozesse,

Oxidationsreaktionen sowie die Bilanzierung des Sau-

erstoffs und Kohlendioxids in der fliissigen und gasfor-
migen Phase.

Die Sorption der Schwermetalle wird in TENSIC durch
Oberflachenkomplexbildung an amorphen Hydro-
xiden (Fe(OH)s;, Al(OH);) beschrieben. Dabei wird die
Sorption an schwachen und starken Bindungsstellen
des Oxidhydrates unterschieden, wobei die Konstanten
aus [4] Dzombak & Morel (1990) verwendet werden.
Die im Modell verwendeten Geschwindigkeitskons-
tanten fir bestimmte Reaktionen basieren meist auf
Angaben aus der Literatur. AuRerdem erfolgte, bei
Reaktionen ohne Literaturangaben, eine empirische
Ermittlung der kinetischen Parameter durch die Aus-
wertung von Experimenten (Sdulenversuche, Sicker-
wassermessungen).

Im Rahmen des BMBEF-Forschungsprojektes wurde
eine anwenderfreundliche Programmoberfldche fiir
TENSIC gestaltet. Es wurden bei der Neugestaltung
der Programmoberfliche Moglichkeiten integriert,
die Ermittlung der Eingangsparameter fiir den Mo-
dellanwender teilweise zu automatisieren. Durch die
Verkniipfung von Prd- und Postprozessor mit dem
Hauptprogramm hat sich die Bedienung des Modells
erheblich verbessert, so dass nunmehr ein vermark-
tungsfihiges Softwareprodukt entstanden ist.
Prinzipiell konnen die von TENSIC benétigten Para-
meter zur Durchfiihrung einer Sickerwasserprognose
analytisch bzw. messtechnisch bestimmt werden. Die
so gewonnenen Daten werden dann tiber den Prdpro-
zesor eingegeben. Die analytische bzw. messtechnische
Bestimmung der notwendigen Stromungs- und Stoff-
transportparameter liefert meist den besten Parame-
tersatz zur Nachbildung der realen Verhéltnisse in der
Aerationszone.
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Jedoch ist es in der Praxis nicht immer moglich, z. B.
fiir die im Untersuchungsgebiet vorhanden Bodenar-
ten die notwendigen, bodenphysikalischen Parameter
im Labor bestimmen zu lassen.
Auch konnen, aufgrund finanzieller und zeitlicher Re-
striktionen, nicht immer Untersuchungen zum Sorpti-
onsverhalten, der mikrobiellen Abbaubarkeit oder der
geochemischen und mineralogischen Zusammenset-
zung der Bodenmatrix durchgefiihrt werden. Deshalb
wurde bei der Entwicklung von TENSIC versucht, dem
Anwender die notwendigen Parameter weitestgehend
iber programminterne Datenbanken bereitzustellen.
So koénnen bodenphysikalische Parameter wie kf-Wert,
Porositdt oder Feldkapazitdt fiir typische Bodenarten
aus einer integrierten Datenbank eingelesen werden.
Die geochemische Zusammensetzung fiir aktuell 20
Bodentypen der gemiRigt-humiden Klimazone ist in
Form einer Datenbank in TENSIC integriert. Das Pro-
gramm berechnet die fiir den Transport der organi-
schen Schadstoffe notwendigen Kd-Werte. Dabei wer-
den die Verteilungskoeffizienten in Abhédngigkeit vom
organischen Kohlenstoffgehalt und des stoffspezifi-
schen KOC-Wertes berechnet.

Neben der Bereitstellung ausgewdhlter Parameter in

Datenbanken ist die Bereitstellung von Daten aus Ana-

lysen, Messungen oder der Literatur weiterhin je nach

Kenntnisstand zum Betrachtungsgebiet moglich.

Mit dem Programm TENSIC wurde eine hochwertige

Softwarel6ésung geschaffen, welche sich durch fol-

gende Eigenschaften auszeichnet:

- Realitdtsnahe Prognosen der Schadstofffreisetzung
und des Transportverhaltens in der ungesattigten
Bodenzone

— Berticksichtigung des Schadstoffspektrums der
Bundesbodenschutzverordnung fiir organische
und anorganische Schadstoffe

~ Berticksichtigung aller wesentlichen chemischen,
physikalischen und biologischen Prozesse in der
ungesdttigten Bodenzone nach Stand der Technik

- Uberschaubares Handling der erforderlichen Aus-
gangsparameter

- Bereitstellung geochemischer und bodenphysikali-
scher Beispieldatensdtze

- Vielfiltige grafische und numerische Auswerte-
moglichkeiten fiir die Modellergebnisse

- Verkniipfung theoretischer und praktischer Unter-
suchungsergebnisse zum Schadensfall

- Langzeitprognose der Freisetzungs- und Transport-
prozesse moglich

- Ankopplung der Simulationsergebnisse an klassi-
sche Modellanwendungen moglich

1 Einleitung

Die behordliche Umsetzung des Bundesbodenschutz-
gesetzes ([1] BBodSchG, 1998) bendtigt Informationen
liber die ausgehenden Gefahren von Altlasten bzw.
altlastverddchtigen Standorten fiir das Grundwasser.
Als Instrument zur Abschdtzung der zu erwartenden
Schadstoffeintrdge aus diesen Verdachtsflichen tiber

altlasten spektrum 4/2005



Modellgestutzte quantifizierende Prognose

das Sickerwasser ins Grundwasser ist nach der [2]
BBodSchV (1999) eine Sickerwasserprognose erforder-
lich.

Auf Grund offener Fragen bei der Freisetzung so-
wie beim Transport organischer und anorganischer
Schadstoffe durch die ungesdttigte in die gesdttigte
Zone wurde vom Bundesministerium fiir Bildung und
Forschung (BMBF) das Forschungsprojekt Sickerwas-
serprognose (SIWAP) ins Leben gerufen.

Im Rahmen dieses Verbundforschungsprojektes soll-
ten die Projektteilnehmer Methoden und Verfahren
entwickeln, welche die gesetzlichen Bestimmungen
zur Durchfiihrung einer Sickerwasserprognose auch
in der Praxis umsetzbar machen. Die Projektteilneh-
mer widmeten sich dabei auf der einen Seite der Ent-
wicklung von Verfahren zur Ermittlung der Quell-
stirke von Schadstoffen und auf der anderen Seite
der Ausarbeitung von Methoden zur Abschidtzung des
Stofftransportes in der Aerationszone (Transportpro-
gnose). .

Eine Moglichkeit der Beschreibung der in der ungesat-
tigten Zone ablaufenden Transportprozesse besteht in
der Modellierung dieser Vorgdnge. Mit diesen Trans-
portmodellierungen werden die Ursachen fiir das
Ubertreten von im Boden gespeicherten Schadstoffen
in das Grundwasser beschrieben.

Das Modell TENSIC stellt ein zur Durchfiihrung der
Stromungs- und Stofftransportmodellierungen in
der Aerationszone einsetzbares Programm dar. Es
“ wurde zur Berechnung der langzeitlichen Freiset-
zung von Schadstoffen entwickelt, die sich infolge
geochemischer Prozesse in Bergbauhalden und in der
Aerationszone bilden. Es handelt sich dabei um ein
numerisch-diskretes Modell, d. h. die Losung der Glei-
chungssysteme erfolgt auf numerischem Wege unter
der Zerlegung (Diskretisierung) des Stromungsrau-
mes und der Zeit in endliche Stufen. TENSIC stellt ein
gekoppeltes Zweiphasenstromungs — Mehrmigranten-
stofftransportmodell der Aerationszone dar, welches
es erlaubt, Langzeitprognosen iiber die Entwicklung
der Sickerwasserqualitidt unter Berticksichtigung des
Festphase und den Migrationsbedingungen der Gas-
phase zu erstellen.

Das Programm berechnet die raumzeitliche Druck,
Sédttigungs- und Konzentrationsentwicklung im poro-
sen Korper.

Zur Losung des Problems werden die Gleichungen der
Zweiphasenstromung ,Gas-Wasser“ verwendet. Auf
bauend auf dem aus Sittigung und Druck berechne-
ten Geschwindigkeitsfeld wird die Stofftransportglei-
chung (Konvektions-Diffusionsgleichung) parallel fiir
mehrere Komponenten (den so genannten Tenaden)
gleichzeitig gelost.

Urspriinglich wurde TENSIC fiir die Modellierung von
Sickerwasserprozessen in Halden und Tailingsponds
des Uranerzbergbaus entwickelt und auch tiber mehr
als 10 Jahre erfolgreich eingesetzt. Aus diesem Grund
umfasste das Schadstoffspektrum vorwiegend berg-
bauspezifische Komponenten.
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Im Rahmen des Verbundforschungsprojektes ,Sicker-
wasserprognose“ des Bundesministerium fiir Bildung
und Forschung (BMBF) wurde das Modell, neben
bisher noch nicht berticksichtigten anorganischen
Schadstoffen der [2] BBodSchV (1999), um organische
Verbindungen beim Schadstofftransport erweitert.
Durch diese Erweiterung kann TENSIC nun auch
neben dem Einsatz bei Halden- und Tailingsmodel-
lierung im Bergbau fiir die Prognose des Transports
typischer Altlastenschadensfille in der ungesdttigten
Bodenzone eingesetzt werden. Aktuell werden im Pro-
gramm 26 organische Schadstoffe aus dem Altlasten-
spektrum, 27 anorganische Transportkomponenten
in der flissigen Phase, 2 Komponenten in der Gas-
phase, 148 Mineralphasen und 179 chemische Spezies
in wassriger Losung beriicksichtigt.

Zwischen den Migranten innerhalb der fliissigen, aber
auch zwischen flissiger, gasformiger und fester Phase
konnen Wechselwirkungen bestehen. Es konnen z. B.
Auflésungs- und Fillungsprozesse von Mineralphasen
stattfinden, die zu einer Verdnderung der Konzentra-
tion der stromenden Komponenten fiihren. Weiterhin
sind solche transportrelevanten GrofRen wie Disper-
sion, Diffusion, Sorption und der mikrobielle Abbau
von Organika implementiert.

Fir eine realitdtsnahe Nachbildung des Sickerprozes-
ses in der ungesittigten Bodenzone ist es weiterhin
erforderlich, solche Effekte wie Instationaritdt der
Niederschlidge oder priferenzielle Fliefwege in der
inhomogen Bodenmatrix zu erfassen. Diese praferen-
ziellen Abfliisse werden in TENISC durch zwei stro-
mende Phasen beschrieben. Um die bisher iibliche
Unterteilung in eine ,ruhende” und eine ,stromende*
Phase im Programm beizubehalten und keine neue
Phase einzufiihren, wird die bisher ruhende Phase
mit einer geringen Stromungsgeschwindigkeit belegt.
Damit ergibt sich eine ,langsam“ und eine ,schnell
stromende” fliissige Phase. Der Anteil der jeweiligen
Phase am Gesamtvolumenstrom ist vom jeweiligen
Boden abhédngig und kann durch Auswertung von Si-
ckerwasserganglinien empirisch ermittelt werden.
Zwischen den beiden stromenden Phasen finden
Wechselwirkungen in Form von Querdiffusion statt.
Je groRer dabei der Koeffizient der Querdiffusion,
umso gleichméRiger ist der Transport der Schadstoffe
in beiden Phasen.

Das Ziel der Anwendung des Programms TENSIC be-
steht in der Erstellung realitdtsnaher Prognosen der
zu erwartenden Sickerwassermenge und -konzentra-
tion im Boden am Ort der Beurteilung (Ubergang un-
gesdttigte — gesdttigte Verhdltnisse) .

2 Modellbeschreibung
2.1 Nachbildung der Stromungsverhiltnisse

in der ungesattigten Bodenzone
Zur Berechnung der Mengenstromung infolge der
raumzeitlichen Druck- und Sittigungsentwicklung
im porosen Korper werden in TENSIC die Gleichun-
gen der Zweiphasenstromung ,Gas-Wasser” (dhnlich

220

der RICHARDS-Gleichung) verwendet. Aufbauend auf
dem aus Sittigung und Druck berechneten Geschwin-
digkeitsfeld wird fiir jeden Zeitschritt die Stofftrans-
portgleichung (Konvektions-Diffusionsgleichung) pa-
rallel fiir mehrere Komponenten (den so genannten
Tenaden) gleichzeitig gelost.

Eine ausfiihrliche Zusammenstellung der verwende-
ten Gleichungen der Mengenstromung und des Stoff-
transportes, deren Diskretisierung und numerische
Losung sind in [5] Eckart (1988) zusammengestellt.
Bei der Berechnung der Sickerwasserstromung wird
der nachfolgende Rechenalgorithmus durchlaufen.
Aus der Formel 1 (Kontinuitdtsgleichung zur Erhal-
tung der Masse) kann unter Berticksichtigung der
Konvektion (Gesetz von DARCY) die Formel 2 abgelei-
tet werden, welche fiir die Berechnung der Druckver-
teilung in der flissigen Phase benutzt wird.

Formel 1 (Kontinuitdtsgleichung):
oD-p,-S.)__0
ot Js

Formel 2 (Darcy-Gesetz in Kontinuitdtsgleichung):

Q@g;s.«):% Rr.ﬂ%_m.cwp},ﬂy

Zur Berticksichtigung der ungesdttigten Verhaltnisse
wird die effektive hydraulische Leitfdhigkeit k aus der
absoluten hydraulischen Leitfdhigkeit ka, welche bei
einer vollstindigen Fluidsdttigung ermittelt wird und
der sdttigungsabhdngigen relativen Durchldssigkeit
k, berechnet.

(P, tm,

Formel 3: Effektive Durchldssigkeit
o= lop il

Die relative Durchléssigkeit ist sdttigungsabhdngig
und wird nach der folgenden Beziehung berechnet:

Formel 4: Relative Durchldssigkeit
(4
k,- b Sn‘ _Slmﬁ
1 - Shaﬂ

Der Speicherterm der Formel 2 wird folgendermalien
entwickelt: '

Formel 5:
@‘_a_S;v:@.aSw aL:@ai L 2
ot op. ot op. ot

S .. Sdttigung [1]
Shafe - Haftsdttigung [1]
k ... effektive Durchldssigkeit [m/s]
ke, ... relative Durchléssigkeit [1]
) ... Porositit [1]
Dewie - Kapillar{Wasser-/Gasdruck [Pa]
M ... dynamische Viskositat [Pa e s]
u ... Darcygeschwindigkeit [m/s]
¢ ... Winkel zur Vertikalen [grad]
", ... Speicherterm [1/s]
g ... Gravitationskonstante [m/s?]
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p ... Dichte [gJcm?]
S ... Stromungsweg [m]
o ... Exponent zur relativen Durchlédssigkeit

(substratabhangig) (1]
W, g ... Index fiir Wasser, Gas

Durch die Erweiterung des Speicherterms mit dem
Kapillardruck und die Einfithrung der Beziehung

Formel 6
Pc=Dg = Pw

(Kapillardruck ist gleich der Differenz der Phasendri-
cke Gas-Wasser) wird die Verbindung zu den Bilanz-
gleichungen der Gasphase hergestellt.

Als Triebkraft fiir die Gasphase wurde die Sittigungs-
dnderung der fliissigen Phase nach (Gassittigung ist
gleich die Differenz aus 1 minus Wassersittigung)

Formel 7
5=135,

in die Bilanzgleichung der Gasphase eingesetzt:

Formel 8:

ABp,S)_0  k (&7&,

¥ &l
oS, 08

mit 5, T

W

Formel 9

Nach einer Berechnung der Driicke der fliissigen und
der Gasphase wird die Sattigungsdnderung der fliissi-
gen Phase berechnet. Dafiir wird die Bilanzgleichung
(Formel 2) ohne weitere Umstellung des Speicherterms
verwendet.

Der beschriebene Zyklus zur Berechnung der Saitti-
gungsverhdltnisse wird innerhalb eines Stromungs-
zeitschrittes so lange durchlaufen, bis ein program-
minternes Giitekriterium erfiillt ist.

Fiir eine realitdtsnahe Nachbildung des Sickerprozes-
ses in der ungesdttigten Bodenzone ist es weiterhin
erforderlich, solche Effekte wie Instationaritdt der
Niederschldge oder priferenzielle Fliefwege in der
inhomogenen Bodenmatrix zu erfassen. Diese prafe-
renziellen Abfliisse werden in TENISC durch zwei stro-
mende Phasen beschrieben. Dazu wird der Gesamt-
volumenstrom in eine ,langsam® und eine ,schnell”
flielende Phase aufgeteilt. Dabei entspricht der lang-
same Fluss dem Séattigungsanteil zwischen Tot- und
Haftsdttigung. Liegt eine groflere Wassersittigung
in einer Bodenschicht als die typische Haftsdttigung
der entsprechenden Bodenart vor, so wird dieser An-
teil des Gesamtvolumenstroms im Modell TENSIC der
schnellen stromenden Phase zugeordnet. Der Anteil
der jeweiligen Phase am Gesamtvolumenstrom ist
vom jeweiligen Boden abhédngig und kann z. B. durch
Auswertung von Sickerwasserganglinien analytisch
ermittelt werden.
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2.2 Beriicksichtigte Stofftransportmechanismen
Nachdem durch Losung der Gleichungen der Mehr-
phasenstromung die Transportgeschwindigkeiten
vorliegen, miissen die Gleichungen des Stofftranspor-
tes fiir die oben genannten stromenden Komponenten
gelost werden. Der Transport der Schadstoffe in der
flissigen Phase wird in TENSIC mit der allgemeinen
Stofftransportgleichung beschrieben.

Formel 10: Allgemeine Stofftransportgleichung

aoC aC *>C )\ (9dq
— == | = [+D, | =— |- =
or ) ds ) os* | \ ot )

(9C[OTt)s ... ortsgebundene Stoffkonzentrations-
dnderung in der fliissigen Phase in
Abhingigkeit von der Zeit

-u- (9C/9s)t ... Konvektionsterm

DL - (9°C/9s%)t ... Diffusions-Dispersionsterm

(Oq[Ot) ... ortsgebundener Quell-Senken-Term
in Abhdngigkeit von der Zeit

Weiterhin werden im Modell die Festphase und die Gas-

phase beim Stofftransport in der ungeséttigten Boden-

zone berticksichtigt. Das Schema in der

Abbildung 1 zeigt die im Programm integrierten Pha-

sen mit den dazugehorigen Wechselwirkungen zwi-

schen den einzelnen Transporteinheiten.

Als Ergebnis der Losung der Stofftransportgleichung

erhédlt man die ortlich-zeitliche Verteilung einer jeden

Einzelkonzentration.

Zur Beschreibung des Masseaustausches zwischen den

beiden stromenden Phasen wird das Prinzip der Quer-

diffusion benutzt. Diese wird tiber das 1. Fick'sche

Gesetz beschrieben. Hierbei stellt der Massestrom

zwischen den beiden Phasen (langsam a schnell oder

schnell a langsam) jeweils eine Senke bzw. Quelle fiir

die jeweilige Phase dar und leistet einen Beitrag zum

Quell-Senken-Term ny:

Formel 11
i = kqdij‘f *(Cischnen ~ Ci—lang)

Cischnell - Konzentration der stromenden flissigen
Phase [mol/L]
Cilang -~ Konzentration der ruhenden Phase
[mol/L)
Kgaier .- Konstante der Querdiffusion [1/s]

Mit der fliissigen Phase in TENSIC koénnen z. Zt. 27 an-
organische sowie 26 organische Komponenten gleich-
zeitig (unter Beachtung des Einflusses der Gasphase
und des geochemischen Milieus) transportiert werden.
Bei der Transportmodellierung der anorganischen
Komponenten wirc¢ unter Berticksichtigung des ge-
ochemischen Backgrounds das chemische Gleichge-
wicht in der wissrigen Phase (Porenwasser) fiir jede
Modellzelle und zu jedem Prozesszeitschritt berech-
net. Dabei werden die Milieuparameter pH-Wert und
Redoxpotential sowie die chemische Speziesverteilung
durch Losung eines mehrdimensionalen nichtlinea-
ren Gleichungssystems bestimmt. Die Ermittlung der
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Fest

Abbildung 1:
Schematische Darstellung der Transpotteinheiten und Wechsel-
wirkungen im numerisch-diskreten Modell TENISC

chemischen Speziesverteilung im Porenwasser bildet
wiederum die Voraussetzung fiir die Untersuchung ki-
netisch kontrollierter Wechselwirkungsprozesse mit
der Festphase oder der Gasphase. Zu diesen Wechsel-
wirkungen zdhlen:
— Losungs- und Féallungsprozesse
— Adsorptions-/Desorptionsprozesse
— Oxidationsreaktionen
- Bilanzierung des Sauerstoffs und Kohledioxids in
der fliissigen und gasformigen Phase.
Im Gegensatz zu anderen Modellen stehen im Modell
TENSIC die verschiedenen Modellzellen beziiglich der
Gasphase untereinander in Verbindung. Die Zusam-
mensetzung der Gasphase wird gleichzeitig durch die
Wechselwirkung mit der fliissigen Phase in der einzel-
nen Modellzelle (Henry-Austausch, Verdnderung der
Konzentrationen von Sauerstoff und Kohlendioxid
durch anorganische und organische chemische Reak-
tionen) als auch durch den konvektiven Gastransport
beeinflusst.
Die im Modell verwendeten Geschwindigkeitskons-
tanten flir bestimmte Reaktionen basieren meist auf
Angaben aus der Literatur. AuRerdem erfolgte, bei
Reaktionen ohne Literaturangaben, eine empirische
Ermittlung der kinetischen Parameter durch die An-
passung an Experimente (Sdulenversuche, Sickerwas-
sermessungen, ...).
Als Beispiel fiir die Erfassung der Wechselwirkungs-
prozesse mit der Festphase wird nachfolgend die ki-
netische Behandlung der Karbonatumsetzung im Pro-
gramm beschrieben:

pH-abhdngige Auflosung bzw. Fallung von Karbonaten( [6]
Plumer et al, 1978; [7] Plumer et al, 1979)

Formeln 12: Reaktionsgleichungen
CaCO; + H* = Ca®* + HCO5
CaCO; + H,CO; = Ca? + 2 HCOy
CaCO; +H,0=Ca* + HCOz + H

Formel 13: Reaktionsrate Calzit
Rear = (ky - [H] + ky - [H,CO3] + k3* [H30]) - (1-IAP/Leacog)
Dimension von R : [mmol cm? s |
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logk; =0.198 -444 | T

log k, =2.84-2177 | T

wenn T < 298 : log k; =-5.86 — 317 [ T
wenn T > 298 :log k; =-1.1-1737 | T

T ... Temperatur in Kelvin, [H,0] =1
IAP ... Ionenaktivitdtsprodukt
Lcacos - Loslichkeitsprodukt von Kalzit

Sorption von Schwermetallen

Die Sorption der Schwermetalle wird in TENSIC durch
Oberflichenkomplexbildung an amorphen Hydroxi-
den (Fe(OH)3, Al(OH)3) beschrieben. Dabei wird die
Sorption an schwachen und starken Bindungsstellen
des Oxidhydrates unterschieden, wobei die Konstan-
ten aus [4] Dzombak & Morel (1990) verwendet wer-
den.

Formeln 14
Hfo_sOH + Me*? = Hfo_sOMe" + H*
Hfo_wOH + Me*? = Hfo_wOMe"* + H"

Hfo_sOH
Hfo_wOH

. starke Bindungsstellen Oxidhydrat
... schwache Bindungsstellen Oxidhydrat
(Hfo: hydrated ferric oxid)

Bei der Modellierung des Stofftransportes von orga-
nischen Komponenten sind neben dem konvektiven
und diffusiven Schadstofftransfer, die Adsorptions- |
Desorptionsprozesse und der mikrobielle Schadstoff-
abbau zu beachten.

Kd-Wert-Ermittlung

Die Bestimmung der Verteilungskoeffizienten zwi-
schen der festen und der fliissigen Phase erfolgt in
TENSIC fiur organische Stoffe in Abhédngigkeit vom
organischen Kohlenstoffgehalt des Bodens. Nach [8]
KARICKHOFF (1981) ldsst sich der Kd-Wert einer orga-
nischen Verbindung wie folgt ermitteln:

Formel 15
= Curg . KOC
4 100
Ky ... Verteilungskoeffizient zwischen der festen

und flissigen Phase [L/kg]

G ... Anteil des organischen Kohlenstoffes im
Boden [%]
Koc ... Verteilungskoeffizient einer organischen

Verbindung in der reinen organischen

Kohlenstoffphase Octanol [L/kg]
Der Ko Wert stellt dabei eine stoff- und temperaturab-
hingige Konstante dar, welche aus der entsprechen-
den Literatur entnommen werden kann.
Die Ky-Werte der einzelnen Stoffe werden program-
mintern mit den bodenartabhingigen organischen
Kohlenstoffgehalt multipliziert. Die sich ergebenden
Kd-Werte flieRen anschlieRend in den Quellsenken-
term der allgemeinen Stofftransportgleichung ein.
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Mikrobieller Schadstoffabbau

Eine weitere Grof3e, welche im Quell-Senken-Term der
allgemeinen Stofftransportgleichung mit einflief3t,
ist der mikrobielle Schadstoffabbau der organischen
Verbindungen. In TENSIC wird dabei nur der Abbau
unter oxidativen Bedingungen berticksichtigt, da die
Verstoffwechselung der Organika ohne Sauerstoff be-
deutend langsamer ablduft und damit eine eher un-
tergeordnete Rolle spielt. Auch wird im Programm von
einer vollstindigen Mineralisation der organischen
Stoffe zu Kohlendioxid und Wasser ausgegangen. Die
Bildung von Metaboliten wird momentan noch nicht
in TENSIC berticksichtigt. Programmtechnisch wird
der mikrobielle Abbau in TENSIC anhand der beiden
nachfolgenden Gleichungen erfasst:

Formel 16
MA = k) - yfiK) - Fakio(k)
mit Formel 17

Fak,, (k) = Co-rea (K)
- cOZ—-max (k)
MA ... mikrobieller Abbau [mg/L - s]
ci(k) ... Konzentration des Stoffes i in der
Zelle k [mg/L]
Pe (i, k) ...stoff-und zellenabhdngige, mikrobielle Ab-
baukonstante [1/s]
Fakpy(k) ...sauerstoffabhdngiger Faktor H

Cozreal(k) ... Teale, aktuelle Konzentration von in
Wasser gelostem Sauerstoff in der Zelle k
[mg/L]
Cozmax(K) ... maximal mogliche Konzentration von in
Wasser gelostem Sauerstoff in der Zelle k
(bei 10°C Wassertemperatur) [mg/L]

2.3 Schadstoffspektrum

23.1 Anorganika

Bei den anorganischen Schadstoffen werden aktuell
27 Transportkomponenten in der flissigen Phase, 2
Komponenten in der Gasphase, 148 Mineralphasen
und 179 chemische Spezies in wdssriger Losung im
Programm TENSIC berticksichtigt.

Es zédhlen dazu vor allem die Schwermetalle wie Cr,
Ni, Pb, Cd, As, Cu, Zn und Hg und zusdtzlich die typi-
schen Schadstoffkomponenten des Uranerzbergbaus.
Die so genannten Hauptkomponenten des anorgani-
schen Stoffspektrums wie z. B. Sulfat, Chlorid, Nitrat,
Carbonat, Ca, Mg, Fe, Al, Mn, Na, K und geloster Sau-
erstoff bestimmen vorwiegend das chemische Milieu
des Sickerwassers.

2.3.2 Organika

Bei den organischen Schadstoffen wurden insgesamt
26 altlastentypische Verbindungen im Programm TEN-
SIC integriert. Neben 20 Einzelverbindungen mono-
und polyzyklischer Aromaten wurden weiterhin vier
Vertreter der LHKW’s sowie die Summenparameter fiir
die Phenole und die aliphatischen Kohlenwasserstoffe
in das Modell aufgenommen. In der Tabelle 1 sind die
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Tabelle'1:
Ubersicht iiber die in TENSIC integrierten organischen Tenaden
Stoffgruppe Einzelverbindungen
BTEX-Aromaten Benzol, Toluol, Ethylbenzol, Xylol (Summe o-,
m-, p-Xylol)
Naphthalin, Acenaphthylen, Acenaphthen,
Fluoren, Phenathren, Anthracen, Fluoran-
- then, Pyren, Benz(a)anthracen, Chrysen,
LEE Ak Benzo(b)fluoranthen, Benzo(k)fluoranthen,
Benzo(a)pyren, Indeno(1, 2, 3-cd)pyren,
Dibenz(a, h)anthracen, Benzo(ghi)perylen
LHKW Vinylchlorid, Dichlorethen, Trichlorethen.
Tetrachlorethen
MKW Summenparameter
Phenol Summenparameter

integrierten Stoffgruppen mit den dazugehorigen
Einzelverbindungen zusammengefasst.

2.4 Aufbau einer Bodendatenbank

Im Rahmen des Verbundforschungsprojektes ,Sick-
erwasserprognose“ wurde damit begonnen, eine Bo-
dendatenbank in das Modell TENSIC zu integrieren.
In dieser Bodendatenbank sind zum einem die physi-
kalischen Bodenparameter, wie z. B. Feldkapazitit (=
Haftsittigung), Totwasseranteil oder ki-Wert der ver-
fligbaren natiirlichen Bodenarten enthalten. Diese
Parameter werden von TENSIC zur Berechnung des
Stromungsfeldes benotigt. Die Daten fiir die einzel-
nen Parameter sind bereits in HELP ([9] SCHROEDER
& BERGER, 2002) bzw. in der Bodenkundlichen Karti-
eranleitung (1996) [10] zusammengefasst und verifi-
ziert. Diese konnten somit direkt aus diesen beiden
Literaturquellen tibernommen werden. Durch die
Bereitstellung der wichtigsten stromungsrelevanten
Parameter in einer Datenbank wird der Umgang mit
TENSIC stark vereinfacht, da die bendtigten Bodenken-
nwerte bei der Dateneingabe einer Modellierung aus
der Datenbank einfach nur noch eingelesen werden
miuissen.

Neben den physikalischen Bodenparametern sind
in dieser Datenbank die Werte der chemischen und
mineralogischen Zusammensetzung der 14 bedeu-
tendsten und am weitesten in Deutschland verbre-
iteten Bodentypen enthalten. In Verbindung mit
einer Diplomarbeit an der TU Bergakademie Freiberg
wurde zur Datenbeschaffung eine Literaturrecherche
tiber die chemisch-mineralogische Beschaffenheit
der einzelnen Bodeiitypen durchgefiihrt. Durch die
Bereitstellung der Chemie- und Mineralogiedaten in
einer programminternen Datenbank kann somit der
geochemische Background des Untersuchungsgebi-
etes bei der Modellierung mit TENSIC fiir natiirliche
Boden weitestgehend berticksichtigt werden. Dadurch
werden gerade bei anorganischen Schadensfdllen re-
alistischere Ergebnisse bei der Nachbildung vor allem

223



Modellgestitzte quantifizierende Prognose des organischen und anorganischen Schadstoffeintrages i

von Transportprozessen in der ungesdttigten Boden-
zone liberhaupt erst moglich.

2.5 Programmoberflache

Neben der fachlichen Aufwertung des Modells wurde
im Rahmen des Forschungsprojektes die Bedienung
des Modells durch die Gestaltung einer anwender-
freundlichen Programmoberfliche deutlich verbes-
sert. So schaffen eine tibersichtliche Frojektsteuerung,
die unterstiitzte Dateneingabe z.T. tiber Schnittstel-
len, das Modellierungsfenster und eine umfangreiche
Datenauswertung eine anwenderfreundliches Soft-
wareprodukt. Auch fithren Vorgaben von Parametern
in integrierten Datenbanken zu einer erheblichen Er-
leichterung des Prdprozessings.

2.6 Fallbeispiele
2.6.1 Nachbildung eines Tracerversuches
im Lysimeter Waldfeucht

Nach der ersten Validierung des Modells an einem
Sdulenversuch unter stationdren hydrostatischen Be-
dingungen folgten Beispielrechnungen fiir instation-
dre Verhdltnisse. Dabei galt es vor allem die Nachbil-
dung des Stromungsverhaltens in der ungesdttigten
Bodenzone zu realisieren. In Folge dieser Zielstellung
wurden die Ergebnisse von Lysimeterversuchen aus
der Literatur herangezogen und versucht, die gemes-
senen Sickerwasserraten tber die Zeit mit TENSIC zu

reproduzieren. Fiir ein ausgewihltes Beispiel ist hier

die Nachbildung des realen Stromungsverhaltens in
einem Lysimeter mit dem Modell TENSIC dargestellt.

Im Rahmen eines Projektes des LUA Nordrhein-West-
falens und der DMT GmbH wurden auf der Lysimeter-
station Waldfeucht Untersuchungen zur Mobilisier-
barkeit von PAK in der ungesdttigten Bodenzone fiir
zwel unterschiedliche Boden durchgefiihrt. Im Rah-
men der Versuchsdurchfiihrung wurde zur Ermit-
tlung der Sickerwasserrate Kaliumbromid als Tracer
aufdie beiden verwendeten Lysimeter aufgegeben. Die
beobachtete Austragskurve von Bromid in dem Lysim-
eter mit gewachsenen Boden diente zur Validierung
des Stromungsmodells.

a) Ableitung der notwendigen Modellparameter

Die fiir die Modellierung verwendeten Parameter stam-
men grofStenteils aus den Aufzeichnungen zur Durch-
fiihrung der Lysimeterversuche. Nur die bodenphysi-
kalischen Parameter wie z. B. Feldkapazitit mussten
fiir die einzelnen Bodenarten aus der Literatur ent-
nommen werden. Die verwendeten Modellparameter
zur Nachbildung des Lysimeterversuches fiir gewach-
senen Boden sind in der Tabelle 2 zusammengefasst.

b) Modellierungsergebnisse

Mit den in der Tabelle 2 aufgefithrten Parametern
wurde eine Modellrechnung des reinen Tracertrans-
portes in dem Lysimeter durchgefiihrt. Das Ergebnis
der Modellierung wurde zum Vergleich der gemess-
enen Durchbruchskurve fiir das Bromid gegentiberg-
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Tabelle 2:
Verwendete Modellparameter fiir die Nachmodellierung
des Tracerversuches

Parameter Dimension Gew.Boden Filterquarz
Versuchsdauer Monate i)

1Sét]r]o‘g?ungsraum- i 1,50

E;l;cygeschwindig» mfs 2.275E-08

T % 0,0 XXX

fu % 2,4 XXX

mU % 11,0 XXX

gU % 74,1 XXX

fS % 5,7 XXX

mS % B XXX

S, G % 3l 100
Bodenart [ Su4 eS, G
Porositét [1] 0,462 0,32 - 0,44
Lagerungsdichte Ld 3 3

TOC % 3,3 0,01
KeWert ms 1,85E-08 g:ggggi 5
Haftsdttigung [1] 03375 0,055 - 0,200
Totporositat (1] 0,11 0,010 - 0,030
Dispersivitdt m 0,1

ZDigitSiO“SkOEfﬁ‘ m¥s 2,00E-09 2,00E-09
%Lrllegrsilrflﬁ;: e 800E09  1O0T08 "
schneller Phase 2

estellt. Die modellierten Ergebnisse und die gemess-
ene Kurve sind in der Abbildung 2 dargestellt.

Durch die Unterteilung des Sickerwasserstromes im
Modell TENSIC in eine schnelle und eine langsame
flussige Phase verteilt sich auch der Stofftransport
(in diesem Fall Bromid) auf die beiden Phasen. In der
Praxisistesaberam Ortder Beurteilung nicht méglich,
eine Differenzierung der gemessenen Stoffkonzentra-
tionen vorzunehmen. Es wird nur eine Austragskurve
des Stoffes tber die Zeit gemessen, welche keine
quantitativen Rickschliisse auf die Art und Weise
(iber praferenzielle FlieRanteile oder tiber den Sick-
erwasserstrom durch die kompakte Bodenmatrix) des
Stoffeintrages zuldsst. Um die Kurve der gemessenen
Konzentration fiir Bromid in der Abbildung 2 mit
den Modellierungsergebnissen vergleichen zu kon-
nen ist es erforderlich, das gewichtete Mittel aus der
Konzentration in der schnellen und langsamen Phase
der Modellierungsergebnisse tiber die Zeit zu bilden.
Beim Vergleich der Durchbruchskurve fiir das gewich-
tete Mittel mit der gemessenen Kurve fiir den Tracer
Bromid wird ersichtlich, dass TENSIC in der Lage ist

. das Wesen des realen Transportes gut nachzubilden.

Sowohl der Trend des Kurvenverlaufes als auch die
maximal gemessene Bromidkonzentration nach ca.
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Abbildung 2:

Nachbildung eines Tracerversuchs in einem Lysimeter
fiir einen ,Gewachsenen Boden* (Uu, fmG2 - 58 % 100
langsame und 42 % schnelle FlieRanteile)

200

Bromid-Konzentration [mg/L]

3 Monaten sind mit dem numerisch-diskreten Modell
reproduzierbar.

26.2  TZW - Sdulenelutionsversuch

2.6.21 Kurzbeschreibung des verwendeten Fallbeispiels

Fir eine Validierung des Modells wurde ein Sdulenelu-
tionsversuch des Technologiezentrums Wasser (TZW)
Karlsruhe herangezogen. Dieser Versuch der Arbeits-
gruppe um Herrn Dr. Lange und Herrn Dr. Stien diente
zur Ermittlung der Quellstirke von polyzyklischen
aromatischen Kohlenwasserstoffen unter der Anwend-
ung des Verfahrens nach DIN V 19736. Als kontamini-
ertes Material wurde ein mit PAK belasteter Bauschutt
in die Sdule eingebracht. Oberhalb und unterhalb der
Kontaminationsschicht verwendete die Arbeitsgruppe

Tabelle 3:

Verwendete Modellparameter des TZW-Sdulen-

elutionsversuches
Parameter Dimension Bauschutt %‘é?rz’
Versuchsdauer d 30
Stromungsraumldnge cm i 26
Flussrate mL/min 0,5
Darcygeschwindigkeit m/s 2,95E-06
ﬁrblgellllslangsamer 9 100
Querdiffusion m?/s 1,00E-06
Porositat [1] 0,36 032
Lagerungsdichte g/cm 1,85 1’1”641
TOC % 0,60 0,00
kgWert m/s 3,50E-06 2,00E-01
Haftsdttigung [1] 0,165 0,05
Totporositit (1] 0,06 0,02
Dispersivitat m 0,08
Diffusionskoeffizient m?[s 2,00E-09
I/\\/Itil‘;;?lbwlogl“her 1s 0.00
Iz<11:§tt Sorptionskoeffi- 1s 2.90E-05 - 3,00E05 "
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= langsam
= = schnell
= gemessen |

= gew. Mittel

Versuchszeit [Monate]

Quarzkies als Filtermaterial, um den partikuldren
Austrag mit dem durchstromenden Wasser zu un-
terbinden. Durch Anlegen eines Unterdruckes wurde
fiir eine Versuchsdauer von 30 Tagen eine konstante
Flussrate von der Sdulenunterkante zur Sdulenober-
kante gemdf3 der DIN-Vorschrift eingestellt. Wahrend
der Versuchsdauer erfolgte eine tdgliche Messung der
PAK-Konzentrationen im Sduleneluat.

2.6.2.2 Ableitung der notwendigen Modellparameter

Die fiir die Nachmodellierung notwendigen Param-
eter wurden grof3tenteils im Sdulenversuch bestimmt
und konnten somit direkt ins Modell ibernommen
werden. Die noch fehlenden GrofRen fiir die Model-
lierung (wie. z. B. bodenphysikalische Parameter oder
Kd-Werte)wurden aus der Literatur abgeleitet. Die ver-
wendeten Modellparameter sind in Tabelle 3 und Ta-
belle 4 zusammengefasst.

2.6.23 Modelladaption und Darstellung
der Modellergebnisse

Aufgrund der abweichenden Literaturangaben fiir die
sorptionsbeeinflussenden Parameter wurden mit den
jeweiligen Verteilungskoeffizienten und Ausgangs-
konzentrationen Modellierungen fiir einzelnen Pa-
rameteransitze im Sinne einer Sensitivititsanalyse
durchgefiihrt, um den Einfluss der unterschiedlichen
Kd-Werte auf die Modellierungsergebnisse nachvoll-
ziehen zu kénnen. Dabei lieR sich erkennen, dass fiir

Tabelle 4: Ausgangskonzentrationen und verwendete Kd-Werte

PAK Csolia [Hg/kg] Ky-Wert Cliquid [Hg/L]
Naphthalin 125,00 5,60 200,85
Acenaphthen 1120,00 27,43 40,83
Phenanthren 7550,00 {1750 64,26
Fluoranthen 7450,00 613,97 12,13
Pyren 5350,00 772,95 6,92
Benz[a]anthracen 2850,00 8282,30 0,34
16551 e Verteilungskoeffizient zwischen fester und

flissiger Phase
Ausgangskonzentration im Feststoff
Ausgangskonzentration in der flissigen Phase

Csolid -
Cliguid -
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Abbildung 3:

Vergleich gemessene Werte - berechnete Werte fiir die beste Anpas-
sung der Ky-Werte und einem kinetischen Sorptionskoeffizienten
2,90E5 1/s

einige der ausgewdhlten PAK die gemessenen Konzen-
trationen gut durch das Modell reproduziert werden
konnten. Die geringen Unterschiede zwischen gemes-
senen und berechneten Konzentrationsverldufen fiir
einige ausgewdhlte PAK-Vertreter sind ein Zeichen
dafiir, dass TENSIC in der Lage ist, die realen Verhalt-
nisse gut nachzustellen. Die grof3eren Abweichungen
fiir die ibrigen ausgewdhlten polyzyklischen Aroma-
ten waren auf eine unzureichende Anpassung der
Kd-Werte zuriickzufiithren. Aus diesem Grund wurde
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aus den Modellvarianten die jeweils beste Anpassung
fiir die einzelnen PAK identifiziert und eine weitere
Modellierung mit einer Kombination aus den besten
Kd-Werten der einzelnen Literaturquellen vorgenom-
men.

Nach Adaption der Modellparameter (vor allem der
Kd-Werte) liefert TENSIC unter stationdren Bedingun-
gen fiir die sechs ausgewdhlte polyzyklische aromati-
sche Kohlenwasserstoffe eine gute wertmiRige Uber-
einstimmung der berechneten mit den gemessenen
Durchbruchskurven (siehe Abbildung 3).
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