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1. Einleitung- Zielsetzung

Die bei einigen Deponien in Osterreich gemessenen Tritiumgehalte (*H) von Miillsickerwéassern
ergaben gegenlber den naturlichen Tritiumgehalten von Grundwassern oder auch gegenuber den
rezenten *H-Niederschlagskonzentrationen extrem stark erhdhte Konzentrationen.

Die Tritiumkonzentrationen (*H) erreichten dabei Werte, die bis zum 200-fachen Uber den 3H-
Gehalten der rezenten Niederschlage liegen.

Aufgrund dieser Isotopenanreicherung in den Sickerwassern aus Deponien ergeben sich
besonders in Hinblick auf die Beweissicherung neue Untersuchungs- und Nachweismaoglichkeiten.
Tritium (®*H) das Uberschwere Wasserstoffisotop fungiert dabei als nahezu idealer Tracer, da es als
Bestandteil des Wassers selbst vorliegt.

Besonders in Hinblick auf eine rasche und kostenglinstige Beurteilung von Grundwasser-
beeinflussungen aus Hausmiilldeponien (Massenabfalldeponien) kénnte dieser Methode kiinftig
eine hohe Bedeutung zukommen, da hydrochemische Einflussfaktoren, Wechselwirkungen und
hydrochemische Hintergrundwerte dabei nicht berticksichtigt werden missen. Da die hohen 3H-
Gehalte vermutlich hausmiillspezifisch sind, ist aufgrund der Indikatoreignung auch eine klare
Unterscheidung bzw. Zuordnung der Emissionsquelle denkbar (Industrie, Gewerbe, Landwirt-
schaft, Deponien).

Die ebenfalls starke Anreicherung von Deuterium (*H) im Sickerwasser von Hausmdulldeponien
erfolgt vorwiegend durch eine Fraktionierung im Zuge der Methanproduktion in der Deponie, so
dass daraus vor allem Rickschlisse auf die biologische Aktivitdt der Deponie erwartet werden
kénnen (%0, 2H, *C).

Wahrend bei hydrochemischen Schad- und Inhaltsstoffen innerhalb der Bodenlésungen oder im
Grundwasser komplexe und teilweise verschleiernde Wechselwirkungen und Austauschvorgange
eine Rolle spielen, ist dies fur Tritium ohne Bedeutung. Aufgrund der hohen Empfindlichkeit wird
eine Friherkennung bzw. Gefahrdungsabschatzung von potentiellen Belastungen ermdglicht, noch
ehe sie hydrochemisch nachgewiesen werden kénnen.

Grundsatzlich sollte die Methode zum unmittelbaren Nachweis von Sickerwasseremissionen
(Dichtheit von Deponien) und deren Emissionspfade moglich sein.

Gleichzeitig liefern die isotopenhydrologischen Messergebnisse auch in Hinblick auf die hydro-
geologische und hydrodynamische Standortbewertung wesentliche Hinweise (Grundwasser
Erneuerung und -Dynamik).

Zur verlasslichen Bewertung, ob die vorgeschlagene Methode einer isotopenhydrologischen
Beweissicherung“ als Uberwachungsmafnahme bei Deponien und Altlasten eingesetzt werden
kann, wurde seitens ARC Seibersdorf research in einem Anbot vom 23. April 2001 (Anbot Nr.
0032/01/1242) eine Machbarkeitsstudie vorgeschlagen.

Durch den systematischen Einsatz von Isotopenmessungen als Indikatoren fur die Beeinflussung
von Grundwassern durch Sickerwasser aus Deponien sollte zunachst die Eignung und
Anwendbarkeit der Methode an ausgewahlten Deponien in Oberésterreich exemplarisch
untersucht und beurteilt werden.

Die Beauftragung seitens des Amtes der OO Landesregierung, Abt. Umweltschutz, Abfallwirtschaft
(U-AW 880005/1-2001 Ha/Schm) erfolgte am 19. Juli 2001.
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In der gegenstandlichen ersten Projektphase waren zunachst nur grundsatzliche Untersuchungen
zur Beurteilung der Machbarkeit vorgesehen (feasibility study). Erst nach positiven Resultaten der
Voruntersuchungen sollten in einer weiteren Untersuchungsphase sowohl der Anreicherungs-
mechanismus (Herkunft), die Sensitivitat und unmittelbare Anwendbarkeit untersucht werden.

Um eine verlassliche Aussage zur generellen Anwendbarkeit treffen zu kdénnen, sollten an 6-8
Deponiestandorten und spezifischen Altlasten in Oberdsterreich Sickerwasserproben gezogen und
hinsichtlich ihrer Isotopengehalte Tritium, Deuterium und Sauerstoff-18 Gehalte analysiert werden.
Nach Auswertung und Bewertung der Messergebnisse sollten die weiteren Mdoglichkeiten und
Erfolgsaussichten diskutiert werden.

Leistungsumfang (Projektphase 1):

» Erhebung und Bewertung der vorhandenen regionalen und fachspezifischen Unterlagen
und Messergebnisse (Vorerhebung und wissenschaftliche Recherche)

» Auswahl und Evaluierung von ausgewahlten und geeigneten Deponiestandorten und
Altlasten in Oberosterreich fir Vergleichsmessungen an Sickerwassern

» Probenahme und isotopenchemische Analyse der Sickerwasserproben auf Tritium (*H),
Deuterium (2H) und Sauerstoff 18 ('°0)

» Projektmanagement, Bewertung und Darstellung der Ergebnisse in einem Abschlussbericht
sowie Prasentation beim Auftraggeber

2. Messstellenauswahl und Probenahme

Da in Hinblick auf die Fragestellung eine sorgfaltige Auswahl der Probenahmestellen von grofer
Bedeutung war, wurden seitens des Auftraggebers (HR DI W.Habelsberger) insgesamt 18
Deponien bzw. Altlasten innerhalb des oberdsterreichischen Landesgebietes ausgewahlt. Neben
Lageplanen (Ubersichtslageplan OO und im M 1:25000) wurde auch eine Liste mit Angaben zum
Ort, Deponietyp, Status, Betreiber und Ansprechpartner tibergeben (Tab.1). Zusammen mit einem
Empfehlungsschreiben des Amtes der OO Landesregierung war nach Kontaktaufnahme und
Terminvereinbarung die Probenahme im Regelfall problemlos.

In der Zeit zwischen 29.8.2001 und 22.10.2001 wurden an 18 Deponiestandorten Sickerwasser-
proben gezogen. Da bei einigen Deponien mehrere Sickerwassererfassungsstrange vorliegen,
wurden in diesen Fallen je Standort bis zu 4 Einzelproben entnommen.

Von den insgesamt Uber 30 gezogenen Proben wurden nach einer weiteren Auswahl schliefilich

23 Einzelproben hinsichtlich ihrer Isotopengehalte von Tritium (*H), Deuterium (*H) und Sauerstoff-
18 ("®0) im Isotopenlabor Arsenal der ARC Seibersdorf research analysiert (vgl. Tab.2).
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Datum Bezeichnung |(Proben-
Dep Proben- [Probe- der Deponie/ menge
Nr. nummer [nahme Altlast [n
1 1a 12.09.01 |[Massenabfall 2
1 12.09.01 |[Massenabfall 2
1 12.09.01 |Massenabfall 2
1 12.09.01 |Massenabfall 2
1 12.09.01|Massenabfall 2
1 12.09.01 |[Massenabfall 2
1 12.09.01 |[Massenabfall 2
1 1b 12.09.01 |[Massenabfall 2
2 2 13.09.01|Massenabfall 2
3 3 13.09.01|Massenabfall 2
4 4 13.09.01 |Reststoff 2
5 5 17.09.01 [Massenabfall 1
6 6 04.09.01 |Massenabfall 2
7 7 04.09.01 |Reststoff 2
7 04.09.01 |Reststoff 2
7 04.09.01 |[Reststoff 2
8 8a 26.09.01 |[Massenabfall 1
8 8b 26.09.01 |Massenabfall 1
9 9 12.09.01 |Reststoff 2
10 10 12.09.01 |Reststoff 2
11 11 04.09.01 |Reststoff 2
12 12 04.09.01 |[Massenabfall 2
13 13 22.10.01 |Massenabfall 2
14 14 04.09.01 |Reststoff 2
14 04.09.01 |[Reststoff 2
14 04.09.01 |Reststoff 2
15 15a 26.09.01 |[Massenabfall 1
15 15b 26.09.01 |Massenabfall 1
16 16 17.09.01 |Massenabfall
17 17a 29.08.01 |Massenabfall 2
17 17b 29.08.01 |Massenabfall 2
17 17¢ 29.08.01 |Massenabfall 2
Massenabfall,
18 18 05.09.01 |[Reststoff 2
Tab. 1 Messstellenauswahl - Probenahmeplan
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3. Methodische Grundlagen
Tritium (°H)

Tritium, ein radioaktives Isotop des Wasserstoffes, entsteht einerseits in geringen Mengen nach
der Reaktion ™N (n, *H) - C durch die kosmische Strahlung in der Stratosphére (ca. 4-5 TE),
andererseits bewirkten die atmospharischen Kernwaffenversuche seit 1952 eine weltweite
kinstliche "Markierung" des gesamten natlirlichen Wasserkreislaufes. Weitere lokale bis regionale
kiinstliche Tritiumemissionen stammen aus Atomkraftwerken, der Uhrenindustrie und anderen
industriellen Anwendungen (Leuchtstoffrohrenproduktion, Farbenindustrie etc.). Uber die
Produktions- und Abfallkette gelangen tritiumangereicherte Abfalle letztendlich auch in Deponien.

1 TU (Tritium unit) = 1 TE (Tritum Einheit) = 0.119 Bqg/l = 3.21 pCi/l entspricht einer
Tritiumkonzentration von einem 3H-Atom auf 10'® H-Atome. Die Halbwertszeit von Tritium betragt
12,35 Jahre, es zerfallt unter B-Strahlung zu *He. Die Messung von Tritium erfolgt durch
Direktmessung im FlUssigkeitszintillationsspektrometer, aufgrund der derzeit niedrigen 3H-
Konzentrationen der Niederschlage und im Grundwasser ist zur Erhdhung der Messgenauigkeit
bzw. Herabsetzung der Nachweisgrenze eine elektrolytische Anreicherung erforderlich.

Maximalwerte in den Niederschlagen bis anndhernd 10 000 TE traten im Jahre 1963 auf. Seither
nimmt der Tritiumgehalt in den Niederschlagen kontinuierlich ab und liegt derzeit bei der N-Station
Wien (Hohe Warte) bei ca. 13 TE.

Auf Grund des jahreszeitlich bedingten unterschiedlichen Luftmassenaustausches in der
Atmosphare tritt der *H-Gehalt in den Niederschlagen in einem ausgepragten Jahresgang auf. Das
winterliche 3H-Minimum lag in den vergangenen Jahren bereits um 8 TE, die sommerlichen
Maximalgehalte erreichten ca. 20 - 25 TE.

Tritium kann somit als naturlicher Tracer angesehen werden, dessen Input durch die Nieder-
schlagsgehalte und deren Infiltrationsanteil definiert wird.

Da der Infiltrationsanteil der Niederschlage im Winterhalbjahr in der Regel deutlich Uberwiegt
(Ausnahme z.B. bei unbedecktem Karst etc.), sind als Input-Funktion bei der Interpretation unter
Umstanden nicht die Niederschlagsjahresmittel, sondern die gewichteten Monatsmittel Oktober bis
April heranzuziehen.

Die Messung von Tritium (3H) im Grundwasser ermoglicht eine Reihe hydrologischer
Anwendungen. Die Isotopenzusammensetzung in Grund- und Oberflachenwassern ist durch die
Werte der Niederschlage in ihren Einzugsgebieten und deren Modifikation durch Mischungs-
vorgange und Isotopenfraktionierung - bei Tritium auch durch den radioaktiven Zerfall - auf dem
Weg des Wassers vom Einzugsgebiet bis zur Messstelle gegeben.

Wahrend die Wasserchemie bei Grundwasseruntersuchungen im wesentlichen Aussagen Uber
den vom untersuchten Wasser durchstromten Grundwasserleiter liefert, geben die Isotopendaten
Auskunft Giber das Wasser selbst, seine Herkunft, seinen Weg und vor allem Uber seine Verweilzeit
im Untergrund.

Diese Abschatzung der Verweilzeit (Mittlere Verweilzeit) bedingt eine Vorstellung Uber eine
hydrologisch begriindete "Altersverteilung". Gebrauchliche Altersverteilungsmodelle und ihre
Kombinationen gehen von einer exponentiellen, linearen oder dispersiven Altersverteilung aus. Als
Sonderfall ist das Piston-Flow-Modell zu nennen.

Aufgrund der Tritiumgehalte und der daraus abgeleiteten "Wasseralter" ist bei Kenntnis der
hydrologischen Rahmenbedingungen vielfach eine Abschatzung des Rezentwasseranteils bzw.
der Erneuerung moglich.
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Fehlt Tritium im Grundwasser (0.0 TE), so liegen Mittlere Verweilzeiten von mindestens 50 Jahren
vor, d.h. diese Wasser waren innerhalb der letzten 50 Jahre am atmospharischen Wasserkreislauf
nicht beteiligt.

Die vielfach besonders wichtigen Fragen, ob ein zusammenhangender potenter Aquifer oder
mehrere weniger ergiebige selbstandige Aquifere vorliegen, oder ob eine vertikale Verbindung
verschiedener GW-Horizonte besteht, kann bei gezielter Probennahme (teufenbezogen) durch
Isotopenmessungen ebenfalls beurteilt werden. Aufgrund der Wasseralter und ihrer Variationen
innerhalb einer Messreihe sind damit vielfach auch Ruckschlisse auf die generelle GW-Dynamik
(Aquifertypisierung) und die Erneuerung maoglich.

Da fir die gegenstandliche Fragestellung nicht das Tritium der Niederschlage als Inputfunktion
fungiert, sondern die Tritiumquelle innerhalb der Deponie selbst gelegen ist, ergeben sich andere
und neue Voraussetzungen. Besonders in Hinblick auf die Sickerwege, Verbreitung und Ableitung
der Deponiesickerwasser, sind durch die Markierung der Sickerwasser mit dem Tracer Tritium
qualitative und quantitative Aussagen maoglich.

Da Uber die Frage nach der Herkunft der Tritiumanreicherung in Hausmiulldeponien derzeit nur
spekuliert werden kann, waren weitere gezielte Untersuchungen erforderlich. Mdgliche Quellen fir
Tritium sind aus dem medizinischen oder industriell-gewerblichen Abfallbereich denkbar
(Tritiumuhren, chemisch-pharmazeutischer Industrieabfall, Farbenrlickstande, Leuchtstoffréhren-
produktion, medizinische Praparate etc.)

Sauerstoff-18 und Deuterium

Das stabile Sauerstoffisotop ('*0) bzw. Deuterium (2H) als Bestandteil des natiirlichen
Wasserkreislaufes erlaubt, wie schon das Wasserstoffisotop *H, eine Reihe hydrologischer
Anwendungen. Die unterschiedlichen physikalischen Eigenschaften der einzelnen Isotopenspezies
bedingen charakteristische Verteilungsreaktionen (Fraktionierungsprozesse). Dabei spielen vor
allem die Dampfdruckunterschiede der verschiedenen Sauerstoff- oder Wasserstoff-Moleklile eine
entscheidende Rolle (Phasenumwandlungen). Vor allem die starke Temperaturabhangigkeit flhrt
bei verschiedenen Vorgangen im Wasserkreislauf zu einem markanten Fraktionierungsprozess.

Der Sauerstoff-18-Gehalt (*0) wird wie auch der Deuteriumgehalt (2H) wurde bis 1976 als
Relativwert zum internationalen Wasser Standard SMOW (Standard Mean Ocean Water) bezogen
(Promilleabweichung 5'°0).

5*H bzw. 3'®0 = [(Rprobe — R standard) / R standard] * 1000 %o

Seit 1976 werden die Messungen auf einen von der IAEA hergestellten Standard, dem
sogenannten V-SMOW (Vienna SMOW) bezogen.

V-SMOW : 2H/'H = 155,76 + 0.05) 10° ; '®0/'®0 = (2005,20 + 0.45)10°.

Die mittels Massenspektrometer gemessenen 8'°0 und &°H-Gehalte der Wasserproben werden
als Isotopenverhaltnis '0/'°0 bzw. 2H/'"H angegeben.

Im Niederschlag zeigt sich ein in charakteristischer sinusartiger Jahresgang, der im wesentlichen
durch die Lufttemperatur im Einzugsgebiet bestimmt wird und damit im Winter ein Minimum, im
Sommer ein Maximum aufweist. Die jahreszeitlichen Amplituden im Niederschlag erreichen dabei
Werte zwischen ca. -5 %o und -23 %e.

Dieser Temperatureffekt flihrt dazu, dass mit zunehmender Seehdhe der 80-Gehalt im
Durchschnitt sinkt. Somit kénnen bestimmte '°0-Gehalte bestimmten Einzugsgebietshéhen
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zugeordnet werden, so dass Aussagen Uber die Herkunft der Wasser mdglich sind. Beispielsweise
kénnen Wechselwirkungen zwischen Oberflachengewassern und Grundwasser nachgewiesen und
auch quantitativ beurteilt werden.

Auch fur die Erkennung, ob ein einheitlicher Aquifer oder unterschiedliche getrennte Horizonte
vorliegen, kénnen sich aus den '®0O-Werten Hinweise ergeben.

SchlieBlich kann bei der Erfassung eines Jahresganges aus der Dampfung gegeniber den
Niederschlags-Amplituden auf die Verweilzeit und allfallige Verdinnungsvorgange durch
Frischwasser geschlossen werden. Auch eine jahreszeitlich differenzierte Infiltration wie z.B. bei
der Zumischung von Schmelzwasser (rezentes Wasser) kann bei entsprechender
Probenahmedichte erkannt werden.

Eine weitere hydrologische Anwendung ergibt sich durch eine Isotopenfraktionierung infolge von
Phasenumwandlungen bei Verdunstungsvorgangen, so dass beispielsweise einsickernde
Oberflachenwasser, die der Verdunstung ausgesetzt waren, im Grundwasser anteilig
nachgewiesen werden kdnnen.

Die Anwendung der stabilen Isotope Sauerstoff-18 und Deuterium im Zusammenhang mit den
Miillsickerwassern ermoglicht neben den Aspekten der Beweissicherung auch Aussagen Uber die
biochemischen Umsetzungsprozesse innerhalb der Deponie.

Da Deponiesickerwasser gegenuber den Isotopengehalten der natirlichen Grundwasser wegen
der Isotopenfraktionierung ein stark abweichendes Isotopenverhaltnis aufweisen kénnen
Sickerwasseranteile in Grundwassern erkannt und unter ginstigen Voraussetzungen auch
quantitativ abgeschéatzt werden.

Da die stabilen Isotope Sauerstoff-18 und Deuterium (2H) normalerweise entlang der
Niederschlagsgeraden korrelieren, sind vor allem Abweichungen der Deuteriumkonzentrationen
auf Phasenumwandlungen innerhalb der Deponie zurlckzuflihren. Laboruntersuchungen
(SOMMER, 1998) haben gezeigt, dass besonders innerhalb der anaeroben methanogenen Stufe
und den dabei ablaufenden Wasserstoffumsetzungen innerhalb einer Reaktordeponie
Phasenfraktionierungen bewirken. Dabei kommt es in den Deponiesickerwdssern zu einer
markanten Anreicherung von Deuterium. Das Ausmal der Anreicherung erlaubt damit Aussagen
Uber das Stadium der biochemischen Umsetzungsphasen. Mit Einsetzen der methanogenen
Phase konnten charakteristische Deuteriumanstiege nachgewiesen werden (RANK et al 1992;
HACKLEY et al 1996). In der acetogenen Phase liegen die Deuteriumwerte annahernd auf der
Niederschlagsgeraden (8°H = 8 * §'%0 + 10).

Gleichzeitig kommt es entweder aufgrund von biochemischen Umsetzungen oder aufgrund von
Temperatureffekten (>50 °C) in den Deponiesickerwassern auch zu einer Anreicherung von
Sauerstoff-18.

Kohlenstoff-13 (5'°C)

Die in der Literatur erwahnten Untersuchungen von Kohlenstoff-13 an Sickerwdssern von
Deponien zeigten gegeniber den Grundwassern bei anorganischem Kohlenstoff signifikante
Konzentrationsunterschiede, so dass auch damit Hinweise auf eine Deponiesickerwasser-
beeinflussung moglich erscheint (GAMES & HAYES, 1977).

5'3C-Gehalt Sickerwasser Grundwisser
Anorgan. Kohlenstoff +20 %o -16.5 %o
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Abb. 1

Tritiumgehalt (TU)
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Verlauf des Tritiumgehaltes in den Niederschlagen
Station Wien Hohe Warte 1953 - 2002
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Tritiumgehalte der Niederschlage der Station Wien 1953 - 2002 (gewogenes N-Mittel)
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4. Messergebnisse und Interpretation

Tritium (®*H)

Wie aus der Analysenergebnissen (Tab.1) hervorgeht liegen die Tritiumgehalte der Sickerwasser
der meisten Deponien wie erwartet weit Gber den *H-Gehalten der Grundwasser bzw. der rezenten
Niederschlagskonzentrationen. Der Maximalwert von 690 Tritiumeinheiten (TE) wurde in der Probe
15b bestimmt (Massenabfalldeponie: Hausmudill, Sperrmill, Gewerbeabfalle).

Gegeniiber den derzeit in Osterreich gemessenen Tritium-Niederschlagskonzentrationen von im
Jahresmittel 11-14 TE ergibt sich damit ein Verhaltnis von max. 1 : 60.

Ebenfalls hohe Tritiumkonzentrationen zwischen 300 und 500 TE zeigen die Sickerwasserproben
der folgenden Massenabfalldeponien:

e 1b,5,8b, 12, 15a, 17b

Tritiumgehalte der Miilldeponie-Sickerwasser
800

700

600

*H-Gehalte der rezenten Niederschlage

Tritiumgehalt (TE)

1a 1b 2 3 4 5 6 7 8a 8b 9 0 1 12 13 14 15a 15b 16 17a 17b 17¢ 18

Abb. 2 Tritiumgehalte (®*H) verschiedener Deponie-Sickerwasser in Oberdsterreich
sowie die rezenten *H-Niederschlagskonzentrationen
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Tritiumgehalte von Deponie-Sickerwédssern in Oberdsterrreich

1000

100 |

-—
et
[ [IIO0 1 [T I]]]]

Tritiumgehalt (TE log)

1a 1b 2 3 4 5 6 7 8 8 9 10 11 12 13 14 15a 15b 16 17a 17b 17c 18

Abb. 3 Tritiumgehalte (*H) verschiedener Deponie-Sickerwasser in Oberosterreich
sowie die *H — Gehalte der rezenten Niederschlage (logarithmische Skalierung)

Tritumwerte zwischen 100 und 300 TE waren bei folgenden 7 Deponien messbar, bei denen
ebenfalls Haus- und Gewerbeabfalle abgelagert sind:

e 1a,2,7,8a, 13,16, 17a

Eine gegenlber den natlrlichen *H-Konzentrationen noch deutliche Erhéhung zwischen 55 und
100 TE ergaben die Analysen bei diesen Deponien, bei denen auch Haus- und Gewerbeabfalle
deponiert sind:

e 3,4,6,17c, 18

Lediglich die Deponien
e 9,10,11,14

weisen 3H-Konzentrationen im Bereich der naturlichen Grundwasser bzw. der rezenten
Niederschlage auf. Auf diesen Deponien bestehen die abgelagerten Abfalle entweder aus
spezifischen gewerblichen Produktionsabféllen oder um Verbrennungsrickstande (Aschen und
Schlacken).

Wie aus den Messergebnissen abgeleitet werden kann, weisen 19 Sickerwasserproben von
Deponien, auf denen Hausmill bzw. hausmiullahnliche Gewerbeabfalle abgelagert sind, signifikant
hohe Tritiumgehalte auf. Lediglich die 4 Sickerwasserproben von hausmilillfreien Deponien zeigen
keine Erhéhung der *H-Gehalte, so dass ein systematischer Einsatz von Isotopenmessungen (*H)
einerseits Hinweise auf die Mullzusammensetzung liefert, andererseits bei Hausmiulldeponien
(Massenabfalldeponien) der Einsatz von Tritium zur Beweissicherung unmittelbar anwendbar
erscheint.
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Die Kenntnis der *H-Gehalte der Sickerwasser, insbesondere unter Berticksichtigung der einzelnen
Sickerwassersammelstrange bilden dafiir eine Voraussetzung. Da Uber die Ursachen der 3H-
Konzentrationserhéhung derzeit nur spekuliert werden kann, waren gezielte Untersuchungen daftr
angebracht.

Sauerstoff-18 (5'®0) und Deuterium (52H)

Wie aus den Analysenergebnissen der Tab.2 hervorgeht variieren vor allem die Deuteriumgehalte,
aber auch die Sauerstoff-18-Gehalte in einem Ausmal} die weit Uber die naturliche
Schwankungsbreite von Grundwassern hinausgeht. Besonders die Anreicherung von Deuterium
um bis zu 25 % gegenuber den Niederschlagskonzentrationen (Niederschlagsgerade) belegt fir
diese Deponien einen starken methanogenen Anreicherungseffekt.

Isotopenverhiltnisse der Deponie-Sickerwasser Sauerstoff 18 - Deuterium

Sauerstoff 18 (%)

-120 -115 -110 -105 -10,0 -9,5 -9,0 -8,5 -8,0 =75 -7,0 -6,5 -6,0 -5,5 -5,0 -4,5 -4,0
. . . . . . . . . . . . . . . 40

15b
L -45

I -50

-55

-60

-65
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Abb. 4 Isotopenverhaltnisse der Miilldeponie-Sickerwasser (00)

In der Abb. 4 wurden diese Verhaltnisse als Diagramm dargestellt. Wahrend die Proben aus
Deponien ohne hausmillspezifische Abfélle (Nr.9,10,11,14) keine Deuteriumanreicherung
aufweisen, zeigen die Proben aus Hausmiilldeponien, Reststoff- und Massenabfalldeponien,
soferne sie sich in der methanogenen Abbauphase befinden, eine unterschiedlich starke, zumeist
aber klare 2H-Anreicherung, die sich von der Niederschlagsgeraden (5°H = 8 * %0 + 10) absetzt.

Sickerwasserproben von Hausmuilldeponien die weitgehend den naturlichen Niederschlags-
verhaltnissen entsprechen (Nr.3, 6,12,15b,17a,17¢,18), d.h. keine 2H-Anreicherung aufweisen,
sind entweder der aeroben, acetogenen oder nachmethanogenen Phase zuzuordnen. Sowohl vor
als auch nach Abschluss der methanogenen Phase entspricht das 2H:'®0-Verhaltnis somit dem
Gehalt der Niederschlagswasser. Eine weitere Ursache dieses Effektes konnte durch einen
Uberdeckenden héheren Fremdwasseranteil bedingt sein.
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Isotopenverhiltnisse der Millldeponie-Sickerwasser
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Abb. 5 Relation Tritium — Sauerstoff 18 (5'0)

Bemerkenswert in diesem Zusammenhang ist der hohe 2H- und '®*O-Gehalt der Proben 12 und
15b. Obwohl es sich um Sickerwasser aus Hausmilldeponien handelt, deren Tritiumgehalte
markant erhéht sind, liegt das 2H:'®0-Verhéltnis exakt auf der Niederschlagsgeraden. Ob es sich
dabei um einen Verdlinnungseffekt handelt, der mit dem Rickgang der Methanproduktion
einhergeht, oder um den Einfluss von Fremdwasser handelt, kann derzeit nicht beurteilt werden.

In der Abb. 5 wurden die Relationen Tritium - Sauerstoff-18 dargestellt. Erwartungsgeman
variieren die Tritiumgehalte entsprechend ihrem 3H-Input in den einzelnen Deponien. Die
Sauerstoff-18-Gehalte weisen Werte zwischen —6.9 %o und —-10,03 %. auf, d.h. sie liegen
weitgehend im Bereich der naturlichen Niederschlage.

Fir die auffallend hohen Sauerstoff-18-Gehalte bei den Deponien [15b] (-6.91%o) und [12] (-6.9%o)
konnten die aus der Literatur (RANK, 1997) erwahnten langfristig beobachteten '2O-
Anreicherungen verantwortlich sein, die auf biochemische Prozesse oder Verdunstung
zurtickgefiihrt werden. Beispielsweise flhrt auch die Kreislauffihrung von Sickerwasser im
Deponiebetrieb zu einer starken Isotopenfraktionierung durch die Verdunstung.
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Isotopenverhiltnisse der Deponie-Sickerwasser
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Abb. 6 Relation Tritium — Deuterium

Auffallend ist auch der gemessene niedrige *H- bzw. hohe ®0-Gehalt in der Sickerwasserprobe 10
(Aschedeponie) (Abb.4 u.5). Da es sich um keine Hausmillabfélle handelt und somit eine
methanogene Isotopenanreicherung (*H) nicht vorliegen kann, sind die hohen Isotopenwerte
vorerst nur durch jahreszeitlich anders gewichtete Niederschlagswasser erklarbar.
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Tab.2

Isotopenanalysen Sickerwasser

Nr. Probenahme Tritium Std. Sauerstoff18 Deuterium
Datum (TE) t abw. [%o] [%0]
1la |2001-09-12 143,7 + 2,6 -9,12 -56,30
1lb |2001-09-12 413,4 + 5,9 -9,00 -49,20
2 2001-09-13 238,5 + 3,7 -8,91 -53,00
3 2001-09-13 62,5 + 1,7 -9,57 -68,50
4 2001-09-13 70,0 + 1,8 -10,03 -69,60
5 2001-09-13 351,5 + 5,0 -8,78 -53,70
6 2001-09-04 94,4 + 2,0 -7,68 -51,60
7 2001-09-04 174,9 + 2,9 -8,54 -55,70
8la 2001-09-26 261,0 + 4,3 -9,55 -59,40
8|b ]2001-09-26 351,5 + 5,5 -9,22 -56,80
9 2001-09-12 16,6 + 1,3 -9,53 -68,60
10 2001-09-12 12,3 + 1,2 -7,69 -53,30
11 2001-09-04 26,4 + 1,4 -9,57 -70,20
12 2001-09-04 402,7 + 1,4 -6,90 -47,80
13 2001-10-22 121,9 + 2,5 -8,71 -60,30
14 2001-09-04 7,8 + 1,4 -9,91 -71,40
15|a |2001-09-26 486,5 + 7,3 -8,71 -57,00
15|b |2001-09-26 690,5 + 10,0 -6,91 -46,10
16 2001-09-17 168,9 + 3,2 -9,44 -62,70
17|a |2001-08-29 171,3 + 3,2 -8,40 -60,40
17|b |2001-08-29 312,1 + 5,0 -8,97 -54,70
17|c  |2001-08-29 60,2 + 1,9 -8,31 -60,80
18 2001-09-05 54,9 + 1,9 -9,64 -71,10
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5. Isotopenhydrologische Beweissicherung am Beispiel einer
oberosterreichischen Massenabfalldeponie (=Hausmiilldeponie)

Bereits 1996 wurde in den Sickerwassern dieser Deponie erhdhte Tritiumgehalte nachgewiesen,
wobei die Ursachen der Erhdéhung zunédchst nicht klar eruierbar waren. Die hier nur kurz
dargelegten Ergebnisse der Messungen von 1996 und 2002 stellen eine erste systematische
Anwendung dieser Isotopenmessungen dar. Danach ergeben sich sowohl in hydrologischer
Hinsicht (Einsatz von Tritium als kinstlicher Tracer innerhalb der Deponie), als auch in Hinsicht auf
den Nachweis der Beeintrachtigung von Grundwasser durch Deponiesickerwasser unmittelbar
anwendbare Untersuchungs- und Nachweismaoglichkeiten.

Wie aus der Abb.7 u.8 hervorgeht, weisen die in Gasbrunnen und Sickerwassersammelleitungen
erfassten Deponiesickerwasser generell einen gegeniber natirlichen Grundwassern extrem stark
erhdhten Tritiumgehalt auf. Besonders in den neu errichteten Gasbrunnen, in denen das
Sickerwasser erfasst und abgepumpt wird, konnten *H-Gehalte von iiber 800 TE gemessen
werden. Dieser Wert liegt um ein Vielfaches liber den derzeit gemessenen maximalen *H-Gehalten
naturlicher Grundwasser.

Isotopenverhaltnisse der Sicker- und Grundwasser
bei einer oberdsterreichischen Massenabfalldeponie (25.7.1996 )
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Abb. 7 Isotopenverhaltnisse (*H, '°0) von Sicker- und Grundwéssern im Bereich einer oberdsterreichischen
Massenabfalldeponie

In der Abb. 7 und 8 wurden die Isotopengehalte der untersuchten Grund- und Sickerwasser mit
logarithmischer bzw. linearer Skalierung dargestellt. (Messserie 1996). Wahrend Tritiumgehalte bis
ca. 40 TE als zumeist natiirliche Isotopengehalte interpretiert werden kénnen, sind héhere *H-
Gehalte vor allem in Hinblick auf die extrem hohen *H-Gehalte der Sickerwasser bereits als gering
sickerwasserbeeinflusst zu bezeichnen.
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Isotopenverhéltnisse der Sicker- und Grundwéasser
im Bereich dieser Massenabfalldeponie (1996)
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Abb.8 Isotopenverhiltnisse (°H, '®0) von Grund- und Sickerwassern im Bereich dieser Deponie

Isotopenbeweissicherung
der Sicker- und Drainagewésser dieser Deponie (2002)
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Abb. 9 Beweissicherung der Sickerwassererfassung dieser Deponie mittels Tritium und Deuterium
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Im Zuge der Errichtung einer Deponieerweiterung kam es einerseits zu einer getrennten Erfassung
der Sickerwasser, andererseits wurden sowohl an den Deponieflanken als auch unter der
Deponiebasisabdichtung sog. Reinwasserdranagen errichtet. Aufgrund dieser Anordnung war eine
unmittelbare Kontrolle der Basisabdichtung mdglich.

Die nun durchgefiihrten Isotopenanalysen (°H, 2H, '®0) zeigten sehr eindrucksvoll, dass die
Sickerwassersammelstrange hohe Tritiumgehalte bis zu 734 TE aufweisen, die als Reinwasser
abgeleiteten Dranagewasser hingegen Tritiumgehalte im Konzentrationsbereich der natirlichen
Grundwasser aufweisen (Abb.9).

Bemerkenswert ist auch die Konzentrationsverteilung der Deuterium- und Sauerstoff-18 Gehalte.
Wahrend die Deponiesickerwasser signifikante 2H-Anreicherungen aufweisen die klar einer
methanogenen Phase zuzuordnen sind, liegen die 2H- und auch '®O-Gehalte der Reinwasser-
dranagen im Bereich der natlrlichen Niederschlagsgehalte. Fir das Gemeindegebiet, in dem sich
die Deponie befindet liegen die 2H-Gehalte bei ca. -71%o bis -75 %o, die '®0O-Gehalte erreichen
Werte um -10,20 %o bis -10.50 %eo.

Durch Abgleich dieser Ergebnisse mit den ebenfalls gemessenen hydrochemischen Kennwerten
der einzelnen Sammelstrange wird sowohl eine Beurteilung der derzeitigen Situation als auch eine
langerfristige Prognose mdglich.

6. Zusammenfassung

Isotopenuntersuchungen an Sickerwassern von 18 ausgewahlten Milldeponien in Oberoésterreich
zeigten, dass sowohl Tritium (*H) als auch die stabilen Isotopen Sauerstoff-18 (*0) und Deuterium
(®H) als Tracerisotope fir hydrologische und abfallspezifische Anwendungen bestens geeignet
sind.

Aufgrund der hohen Anreicherung von Tritium (*H) in den Deponiesickerwassern gegeniiber dem
rezenten Niederschlagsinfiltrat eignet sich dieses Tracerisotop besonders in Hinblick auf die
Grundwasserbeweissicherung besonders gut.

Deuterium (*H) wiederum gibt Aufschluss Uber die biochemischen Reaktionen und Aktivitaten
innerhalb der Reaktordeponie; insbesondere sind sie als Instrument zur Charakterisierung der
unterschiedlichen Umsetzungsmechanismen und deren Altersentwicklung besonders geeignet.

Durch die charakteristischen Isotopenverhaltnisse (3H, 2H, %0, °C, *S) in Deponiesickerwassern
aber auch im Deponiegas aufgrund von Fraktionierungsprozessen sind neben hydrologischen
Anwendungen (Isotope als Tracer zur Beweissicherung) auch spezifische Aussagen Uber die
methanogenen Prozesse (Essigsaure-Fermentation und Kohlendioxid-Reduktion) mdglich.

Bei einer Massenabfalldeponie in Oberdsterreich konnten Isotopenuntersuchungen erstmals zur
Beweissicherung praktisch genutzt werden.
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7. Aussichten und weitere Moglichkeiten

>

Weitere Verifizierung der erhohten 3H-Gehalte bei ausgewahlten und vergleichbaren
Deponien und Altlasten in Oberdsterreich samt ausgewahlter Vergleichs- und
Kontrollanalysen in abstromigen Grundwasser-Kontrollsonden. Gleichzeitig sollten die
Isotopendaten mit bestehenden hydrochemischen Analysenergebnissen abgeglichen
werden.

Evaluierung der Anwendbarkeit der isotopenhydrologischen Beweissicherung im Vergleich
zu den hydrochemischen Indikatoren durch Vergleichsanalysen und Korrelationen

Exemplarische hydrogeologische Auswertung der Messergebnisse hinsichtlich der
Wasseraltersverteilung, Austauschvorgange, Konzentrationsverteilung und Erneuerung, so
dass damit eine Bewertung und Beurteilung der "Dichtheit" von Deponien mdglich wird.
Gleichzeitig sind aufgrund der Altersbewertung der Wasser Prognosen Uber die weitere
Entwicklung (Ausbreitung) zu erwarten.

Erfassung des radioaktiven Belastungspotentials mittels Gammaspektrometrie (gamma-
spektrometrisches Screening) der Sickerwasserproben und Zuordnung der mdoglichen
Kontaminationsquellen ausgewahlter Sickerwasserproben in Hinblick auf Herkunft und
Vorkommen weiterer radioaktiver Isotope wie: Cs, Cr, S, P etc. (Radioaktivitat der Sicker-
wasser).

Detailuntersuchungen bei zwei bis drei ausgewahlten Deponien in Oberdsterreich. Probe-
nahmeserien flr Isotopen- und hydrochemische Analytik, Erfassung der Miillsickerwasser
aus den unterschiedlichen Schuttabschnitten und Erfassungsstrangen

Untersuchung der Herkunft von Tritium im Mdallsickerwasser: Da Uber die Ursachen der
Tritiumerhdéhung in Millsickerwassern bisher nur vage Vermutungen bestehen, waren
Lysimeterversuche mit ausgewahlten Muallmaterial vorzusehen. Ziel der Untersuchung ist
die Eruierung jener Millbestandteile die flr die Erhéhung der 3H-Konzentrationen
tatsachlich verantwortlich sind (Untersuchung verschiedener Mullfraktionen in Lysimetern
vor Ort und Beschickung mit ausgewahlten Mullfraktionen nach Alter und Herkunft).

Messung der stabilen Isotopenzusammensetzung in Hinblick auf die biochemischen
Umsetzungsvorgange innerhalb der Deponie (Methanbildung, Fraktionierungseffekte,
Abreicherung etc.). Dabei koénnten neben den Sickerwassern auch die Gasphasen
(Methan, Kohlendioxid, etc.) hinsichtlich der Isotopenzusammensetzung untersucht
werden. Da die Methanumsetzung und die damit verbundene Isotopenfraktionierung auch
bei allen anderen Rottevorgangen von Bedeutung ist, sind Abwasser und gasférmige
Emissionen aus Rotteanlagen vermutlich ebenfalls isotopisch markiert. Diese Ergebnisse
kénnten zur Beurteilung, Bilanzierung und Prognose von Emissionen herangezogen
werden.
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