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1 Einleitung

Um Entscheidungen uber die Sanierung von Halden und Absetzanlagen des Alt- und Uran-
erzbergbaus auf der Grundlage einheitlicher, wissenschaftlich begriindeter und zugleich
okonomisch verninftiger Methoden zu treffen, hat das Bundesamt fur Strahlenschutz den
.Leitfaden zur radiologischen Untersuchung und Bewertung bergbaulicher Altlasten* entwi-
ckelt. Im Forschungsvorhaben StSch ,Mikrobiologie in Halden und Absetzanlagen“ [BMU
2005] wurde aufgezeigt, dass mikrobiell induzierte Stoffumséatze einen wesentlichen Beitrag
zur Radionuklidfreisetzung Uber den Wasserpfad leisten kdnnen und bei einer Sanierungs-
entscheidung ggf. zu bertcksichtigen sind. In einem Expertengesprach zur ,Mikrobiologie in

Halden und Absetzanlagen” wurden folgende Positionen erarbeitet:

I. In allen Halden und Absetzanlagen des Alt- und Uranbergbaus sind Mikroorganismen
aktiv, die die Freisetzung von Schwermetallen/Radionukliden kontrollieren, indem sie
Redoxreaktionen steuern, die Schwermetalle/Radionuklide mobilisieren oder fixieren
und/oder Schwermetalle/Radionuklide in ihrer Biomasse akkumulieren. Insofern bildet ei-
ne vornehmlich geochemisch gepragte Betrachtungsweise die in der Natur ablaufenden
Prozesse unzureichend ab.

II. Mikrobielle Populationen sind in Abhangigkeit vom N&hrstoff- und Energieangebot und
damit immer standortspezifisch ausgepragt. Es existieren Methoden zur effektiven Erfas-
sung der freisetzungsrelevanten Mikroorganismen und ihrer Stoffwechselaktivitat (Metall-
sulfidoxidation) sowie der Schadstoff-/ Radionuklidmobilisierung.

lll. Es gibt eine Reihe von Rechencodes, von denen einige Uber die Option zur Transportsi-
mulation verfigen (gekoppelte Modelle). Fir die mathematische Erfassung der mikrobiel-
len Prozesse werden speziell abzuleitende Quell- und Senkenglieder in diese Rechenco-
des implementiert. Diese Vorgehensweise ist bereits heute in der Praxis ublich.

IV. Einige mikrobiologische, aber auch geochemische Phanomene und Transportprozesse,
die fUr die Freisetzung von Schwermetallen/Radionukliden relevant sind, sind heute zwar
bekannt, fur die Einbeziehung in Freisetzungsprognosen aber nicht ausreichend gut un-
tersucht (z. B. Grenzflachenchemie, Transportphanomene wie Biofilme und Kolloide).

V. Die Bericksichtigung der Mikrobiologie und die Durchflihrung einer biogeochemischen
Modellierung erhéht die Sicherheit der Freisetzungsprognose und stellt die Dosisermitt-

lung als eine Grundlage fiur die Sanierungsentscheidung auf eine zuverlassigere Basis.

Den Ausgangspunkt fir sdmtliche Betrachtungen bildet der ,Leitfaden zur radiologischen

Bewertung bergbaulicher Altlasten®. Dieser Leitfaden beinhaltet eine einfach handhabbare,
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pragmatische Vorschrift zur Vorgehensweise bei der Untersuchung und Bewertung bergbau-
licher Altlasten. Das Grundprinzip besteht in einer schrittweisen Vertiefung der Betrachtung
und der Prifung, inwiefern jeweils detailliertere Untersuchungen notwendig sind. Das Leitfa-
denelement Grundwasserpfad, Anlage — Mikrobiologie, soll den vorhandenen Leitfaden hin-

sichtlich freisetzungsrelevanter mikrobiologischer Prozesse ergénzen.

Der grundsatzliche Ansatz besteht darin, den bestehenden ,Leitfaden zur radiologischen
Bewertung bergbaulicher Altlasten* an den Stellen zu erganzen, in denen mikrobiologische
Prozesse zu einem abweichenden Systemverhalten fihren kénnen. Im Leitfadenelement
Grundwasserpfad selbst wird dabei auf solche Situationen hingewiesen, wahrend in der vor-
liegenden Anlage Mikrobiologie orientierende und Spezialuntersuchungen dargestellt wer-

den.

Unabhéangig vom jeweiligen mikrobiologischen Prozess kann die Vorgehensweise dabei in

folgende Schritte unterteilt werden (Abbildung 1):

1. Prufung der Voraussetzungen zur Mitwirkung mikrobiologischer Prozesse bei der Frei-
setzung von Radionukliden anhand vorliegender Informationen zu den Milieubedingun-
gen sowie zum Inventar an Mikroorganismen und Radionukliden (Abschnitt 2) — Rele-
vanzverdachtsprifung. Fehlen geeignete Wachstumsbedingungen, kénnen weitere mik-
robiologische Untersuchungen entfallen.

2. Durchfuihrung einfacher experimenteller Untersuchungen zur Bestétigung oder Zuriick-
weisung des Relevanzverdachts (Abschnitt 3).

3. Ist im Ergebnis dieser Untersuchungen die Relevanz nachgewiesen, so wird die Durch-
fuhrung von Spezialuntersuchungen zur Quantifizierung der mikrobiologischen Prozesse
notwendig (Abschnitt 5).

4. Parameterbestimmung zur Quelltermbeschreibung auf der Grundlage der Spezialunter-
suchungen (Abschnitte 6.1 bis 6.6).

5. Prognose von Freisetzung und Transport innerhalb der Quelle (Abschnitte 6.7 und 6.8).
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Prifung der Voraussetzungen zur Mitwirkung
mikrobiologischer Prozesse bei der Relevanzverdacht
Freisetzung von Radionukliden nicht vorhanden

Relevanzverdacht
vorhanden

Fortfiihrung Orientierungsuntersuchung
Sickerwasser entsprechend
Leitfadenelement Grundwasser

Durchfiihrung einfacher experimenteller
Untersuchungen zur Ermittlung Mikrobielle Aktivitat
der mikrobiellen Aktivitat nicht nachgewiesen

Mikrobielle Aktivitat
signifikant nachgewiesen

Durchfiihrung von Spezialuntersuchungen
zur Quantifizierung der mikrobiologischen
Prozesse und Gewinnung von Anreicherungskulturen

Parameterbestimmung zur
Quelltermbeschreibung aus
Suspensions- und Perkolationsversuchen

Prognose von Freisetzung und
Transport innerhalb der Quelle

Beriicksichtigung der Ergebnisse
bei der Orientierungsuntersuchung
Sickerwasser entsprechend
Leitfadenelement Grundwasser

Abbildung 1:  Gesamtmethodik zur Ermittlung der Relevanz von mikrobiologischen Prozessen auf
die Freisetzung von Radionukliden aus Haldenmaterial

2 Vorrausetzungen und Lebensbedingungen von Mikroor ganismen

Mikroorganismen haben sich an die unterschiedlichen Lebensrdume und Lebensbedingun-
gen angepasst. Es ist ihnen mdglich, bei unterschiedlichen Temperaturen, in Gegenwart
oder Abwesenheit von Sauerstoff, bei hohen Salzkonzentrationen und extremen Driicken zu
leben und sich zu vermehren. Zur Aufrechterhaltung von Lebensprozessen werden eine
Kohlenstoff-, eine Energie- sowie eine Protonenquelle bendtigt. In Abhangigkeit der zur Ver-
fligung stehenden Quellen lassen sich die verschiedenen Mikroorganismen in Gruppen ein-
ordnen. Werden als Kohlenstoffquelle CO, aus der Luft oder Karbonat aus Wasser genutzt,
handelt es sich um autotrophes Wachstum, bei Nutzung organischer Verbindungen um hete-
rotrophes Wachstum. Als Energiequelle konnen Mikroorganismen abgebaute und umgewan-
delte chemische Verbindungen (Chemotrophie) oder auch das Sonnenlicht (Fototrophie)
nutzen. Die Bereitstellung von Protonen erfolgt durch Umbau anorganischer Verbindungen

(Lithotrophie) oder abgebauter organischer Verbindungen (Organotrophie).
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Aus der Beschreibung der Lebensbedingungen und der zum Biomasseaufbau bendtigten
Elemente kann nach Gleichung 1 ein mikrobieller Wachstumsprozess in seiner allgemeinen

Form dargestellt werden.

Gleichung 1
Mikroorganismen (MO) + C + N + P + H + O + Spurenelemente + Energie (E) -
Biomasse + CO, + RP + H,O + E (Wéarme)

Mikroorganismen bendtigen fiir die Bildung von Biomasse und neuen Zellen durch Zellver-
mehrung Kohlenstoff, Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff, Phosphor und eine Reihe von es-
sentiellen Spurenelementen (z. B. Eisen, Kupfer, Mangan, Zink). Dabei wird in der Regel
CO, neben Wasser und Reaktionsprodukten (RP) an die Umgebung abgegeben. Da alle
Wachstumsprozesse exotherm sind, wird ebenfalls Warme an die Umgebung abgegeben.
Bei den Reaktionsprodukten kann es sich um unterschiedliche Verbindungen wie anorgani-
sche und organische Sauren (Fettsduren), Methan, Alkohole, Exopolysacharide, Siderophore
oder weitere komplexbildende Substanzen handeln. Dadurch sind sehr variable Wechselwir-
kungen mit Radionukliden méglich, die zu einer verédnderten Radionuklidmobilitat fihren

konnen.

Die Energiebereitstellung erfolgt tber einen Elektronentransport von einem Elektronen lie-
fernden Partner (Donator) zu einem Elektronen aufnehmenden Reaktionspartner (Akzeptor)
(Tabelle 1). Ein Teil der bei diesem Prozess freiwerdenden Energie wird fur das Aufrechter-

halten der Lebensfunktionen der Mikroorganismen verwendet.

Tabelle 1: Zusammenstellung von Elektronen liefernden (Donatoren) und von Elektronen auf-
nehmenden (Akzeptoren) Substanzen fir mikrobielle Laugungsprozesse

Elektronen-Donatoren | S”, S,05%, S,06”, SO5~, S° SCN ', Se”, U™, Sb”, Cu’, Sn™, As®, Mn*",
Fe®*, Cr’", H,, NH,*, NO*, (W**, Mo®", V¥, Co")

Elektronen-Akzeptoren | 0,, SO,~, SO5~, S° PO ,~, CIO;~, NO*, NO”, Se0,”, U*", Fe**, Mn*™, Cr*",
ASS+, Sb5+, (W6+, M05+, V5+, C03+, ng+' Hg+, Ag+)

Bei den Spezies in Klammern sind Oxidations- und Reduktionsprodukte aufgefuhrt, die durch cometabole Pro-

zesse gebildet werden.

Daneben sind von Mikroorganismen durchgefihrte Oxidations- und Reduktionsprozesse
bekannt, deren Energieausbeute nicht fir Wachstumsprozesse genutzt werden kann. Sie
werden deshalb als cometabole Prozesse bezeichnet, die dann ablaufen, wenn die Mikroor-

ganismen ausreichend mit Energie versorgt sind.
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In Hinblick auf die Prifung, ob die Vorraussetzungen fiir mikrobielles Wachstum gegeben
sind, missen daher die zur Bildung von Biomasse und neuer Zellen benétigten Elemente
Kohlenstoff, Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff, Phosphor und eine Reihe von essentiellen
Spurenelementen (z. B. Eisen, Kupfer, Mangan, Zink) sowie mdglich Energielieferanten (vgl.

Tabelle 1) analytisch nachgewiesen werden.

Eine Zusammenstellung der in Bergbauhalden und Bergbauhabitaten vorkommenden Mikro-
organismen erfolgte in [BMU 2005]. In [GEOS 2008] ist eine ausfuhrliche Beschreibung mi-
krobiell beeinflusster Freisetzungs- bzw. Fixierungsprozesse von Radionukliden wie saure
oder alkalische Laugung, unter reduzierenden oder oxidierenden Bedingungen sowie von

komplexbildenden Prozessen dargestellt.

3 Orientierungsuntersuchung Sickerwasserpfad - Durc hfihrung von experi-
mentellen Untersuchungen zur Relevanz mikrobiologis cher Prozesse

Der Nachweis der mikrobiellen Aktivitdt in Haldenmaterialien kann durch nachfolgende La-

bormethoden erbracht werden:

- Bestimmung der Bodenatmung

- Ermittlung von Enzymaktivitaten

- mikrokalorimetrische Messungen.

Da mikrokalorimetrische Messungen, die Bestimmung der Bodenatmung bzw. der Enzymak-
tivitat kostenguinstige Standardmethoden und zudem in mikrobiologischen Laboratorien weit
verbreitet sind, sind diese Verfahren bei der Orientierungsuntersuchung zu bevorzugen. In
[GEOS 2008] wurden diese Methoden hinsichtlich ihrer Anwendbarkeit auf radionuklidfih-
renden Haldenmaterialien vergleichend getestet und bewertet. Alle Methoden besitzen einen

breiten Anwendungsbereich®.

Fur ein einheitliches Vorgehen zur Ermittlung der aktuellen mikrobiellen Aktivitat von Hal-

denmaterial wird die folgende Probenvorbereitung empfohlen:

- Ubernahme der Probe vom Feld in das Labor, Lagerung der Probe bei 4 T bis zur weite-
ren Probenbehandlung (ggf. im Kihlschrank) — Hinweis: Sollen anaerobe Prozesse ab-
gebildet werden, sind bei der Lagerung entsprechende MalRhahmen zur Verhinderung

eines Sauerstoffzutritts zu ergreifen.

! Die mikrokalorimetrische Messmethode kann langsam ablaufende Prozesse mit geringen thermi-
schen Leistungen nicht abbilden (z. B. Sulfatreduktion).
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- Gegebenenfalls Zerkleinerung des lufttrockenen Haldenmaterials auf Kérnungen < 2 mm

- Einstellung des Wassergehaltes des Probenmaterials auf eine Wasserhaltekapazitat
(WHK) auf 50 % der maximalen Wasserhaltekapazitat

- Durchfuhrung der Experimente in mindestens vier Versuchsansétzen: je zwei unbehan-
delt und steril. Die Sterilisation erfolgt durch ein geeignetes Verfahren (z. B. Zugabe von
0,3 g/L Natriumazid, Autoklavieren, Behandlung mit 3%igem Natriumdodecylsulfat)

- Beflllung der Versuchsgefal3e unter Einsatz einer sterilen Werkbank fir aerobe Versu-
che bzw. fir anaerobe Versuche nach Begasung mit einer Stickstoff- Wasserstoff- Koh-
lendioxid- Gasmischung in der Anaerobbox

- Priufung der Keimfreiheit des Sterilversuche nach Versuchsende entsprechend Abschnitt
5.1.

Die Durchfihrung der Versuche erfolgt bei 25C. Zur Bewertung, ob mikrobiologische Pro-
zesse die Mobilitat von Radionukliden beeinflussen kénnen, werden die Ergebnisse der
Versuche mit unbehandeltem und vergiftetem Probenmaterial miteinander verglichen. Als
Jrelevant” werden mikrobiologische Prozesse eingestuft, wenn die mikrobielle Aktivitat der
unbehandelten Probe um mindestens 30% gegeniber der sterilisierten Probe erhdht ist. Ist
der Nachweis relevanter mikrobiologischer Aktivitat erbracht, schliel3en sich Spezialuntersu-
chungen an (s. Abschnitt 5). Ist eine mikrobiologische Relevanz nicht gegeben, wird die Ori-
entierungsuntersuchung Sickerwasser entsprechend dem Leitfadenelement Grundwasser
fortgefuihrt. Die Vergleichsparameter der einzelnen Untersuchungsmethoden sind bei der

jeweiligen Verfahrensbeschreibung aufgefiihrt.

3.1 Ermittlung der Wasserhaltekapazitat nach DIN IS O 11274

Neben der Matrix eines Bodens bestimmen vor allem Kornverteilung und Porenraum, dessen
Wassergehalt, der grof3en Einfluss auf die mikrobielle Aktivitat eines Bodens hat. Die Was-
serhaltekapazitat (WHK.) eines Bodens gibt an, wie viel Wasser ein Boden gegen die
Schwerkraft festhalten kann, ohne dass Sickerwasser aus dem Bodenkoérper austritt. Gene-
rell beglnstigen hohe Wassergehalte unterhalb der Sattigung die mikrobielle Aktivitat. Dar-
aus ergibt sich ein Optimum fiur die mikrobielle Aktivitat bei méglichst hohen Wassergehal-
ten, verbunden mit einem mdglichst hohen Gasaustausch im Porenraum. Ein Maximum der
mikrobiellen Aktivitat wird erfahrungsgemaf bei Werten zwischen 50 und 60 % der WHK

erlangt.
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Die Ermittlung der maximalen Wasserhaltekapazitat erfolgte im befeuchteten Sandbad. Das
Sandbad wird mit Wasser vollstandig gesattigt. Uberschiissiges Wasser wird abgetrennt, und
ein feuchtes Tuch wird auf den Sand gelegt. In Parallelproben wird der Wassergehalt des

naturfeuchten Bodens bestimmit.

Die Berechnung der Wasserhaltekapazitat WHK,,« erfolgt nach:

Gleichung 2

_(a+b) _ .
WHK . = (100 = H,0/100gTrockengewicht

C

mit
a H,O-Aufnahme pro 100 g naturfeuchtem Boden
b H,O-Gehalt in 100 g naturfeuchtem Boden
c Trockengewicht von 100 g naturfeuchtem Boden

3.2 Ermittlung der mikrobiellen Aktivitat durch Bes timmung der

Bodenatmung nach DIN ISO 16072
Eine der gebrauchlichsten Methoden zur Bestimmung der mikrobiellen Aktivitat ist die Be-
stimmung der Bodenatmung, in der die Menge des freigesetzten Kohlendioxids oder die
Menge des verbrauchten Sauerstoffs bestimmt werden. Diese Methode ist zum Beispiel als

Bestimmung des biologischen Sauerstoffbedarfs BSBs bekannt.

Der Nachweis einer Atmung erfolgt aufgrund der Volumendnderungen der Gase Sauerstoff
und Kohlendioxid (z. B. durch Messungen mit dem OxiTopC-System). Bei aeroben Prozes-
sen wird Sauerstoff verzehrt und Kohlendioxid gebildet, wahrend bei anaeroben Prozessen
organischer Kohlenstoff abgebaut und Kohlendioxid gebildet wird. Sowohl bei aeroben wie
anaeroben Prozessen wird das beteiligte Kohlendioxid chemisch durch den Zusatz von z. B
KOH oder NaOH gebunden. Die resultierende Druck&nderung wird mittels Drucksensoren
erfasst und Uber das Ideale Gasgesetz (Gleichung 3) in die umgesetzte Stoffmenge des Ga-
ses umgerechnet (Details siehe GEOS 2008).

Gleichung 3
_pv

RO
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mit

n Anzahl der Mole des gebildetes Gases [mol]
p Gasdruck [Pa]

Vv Gasvolumen [m3]

R Gaskonstante [8,314 J/(mol-K)]

T Inkubationstemperatur [K]

Fur die Versuche werden 70 g naturfeuchtes Haldenmaterial, das auf eine Wasserhalteka-
pazitat von 50% eingestellt wird, in die OxiTopC-Messflaschen eingewogen, der Messkopf
verschlossen und die Messflasche in einen Brutschrank (T= 25<C) gestellt. Die Versuchszeit
betragt mindestens 7 Tage. Die Drucksensoren werden zur Verlaufskontrolle taglich ausge-
lesen. Aus dem Vergleich der mittleren Gasbildungsraten (Gasumsatz/Zeit) von unbehandel-
tem und vergiftetem Haldenmaterial kann eine Bewertung der Relevanz der mikrobiellen

Prozesse vorgenommen werden.

Bei anaeroben Versuchen mit Haldenmaterialien, bei denen eine Methangasbildung vermu-
tet wird, muss nach Versuchsende eine Gasprobe aus der Messflasche entnommen und die
Gaszusammensetzung bestimmt werden. Hieraus kann abgeschéatzt werden, ob eine Druck-

anderung im Messgefal infolge der Kohlendioxid- und / oder Methanproduktion erfolgt ist.

3.3 Ermittlung der mikrobiellen Aktivitat durch Bes timmung der
Enzymaktivitat

Bakterien, Pilz- und andere Eukaryonten-Zellen enthalten im Cytoplasma und als Kompo-
nenten der Atmungskette wasserstoffibertragende Enzyme (,Dehydrogenasen*), deren Akti-
vitdten vielfach summarisch als Ausdruck der allgemeinen Stoffwechselaktivitdt von Einzel-
zellen, Geweben und Populationen in Bdden, Sedimenten u. 4. angesehen und gemessen
werden. Anstelle der physiologischen Wasserstoffakzeptoren werden kiinstliche (z. B. Fluo-
reszeindiacetat) verwendet, die durch unspezifische Transportersysteme leicht von aktiven
Zellen aufgenommen werden koénnen. Die Reduktion des Fluoreszeindiacetats ist mit einer
gut messbaren Farbanderung verbunden. Das entstehende, farbige Fluoreszein ist polar und
akkumuliert in der Zelle. Die Ermittlung der Enzymaktivitat bietet eine einfache und sensitive
Mdglichkeit aktive Mikroorganismen (Bakterien, Pilze) und andere aktive Organismen (Algen,

Protozoen, tierische Zellen) zu quantifizieren. Sporen und ruhende Zellen nehmen aufgrund

% Landesanstalt fir Umweltschutz Baden-Wiirttemberg: Handbuch Mikrobiologische Bodenreinigung,
Kapitel 8.5 Methoden der Aktivitdtsbestimmung, Materialien zur Altlastenbearbeitung, Band 7, April
1991
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der inaktiven bzw. nicht vorhandenen Transportsysteme kein Fluoreszeindiacetat auf und

zeigen daher keine oder allenfalls geringe Farbung (Details siehe GEOS 2008).

In 250 ml Erlenmeyerkolben werden 2 g der zu untersuchenden auf 50 % Wassergehalt ein-
gestellten Haldenmaterialprobe (unbehandelt, vergiftet) eingewogen, mit Alufolie verschlos-
sen und 24 Stunden bei 25T konditioniert. Hiernach werden jedem der Kolben 30 ml Phos-
phatpuffer (Kalium/Natriumphosphatpuffer pH 7,6) sowie 500 pl der Fluoreszeindiacetat-
Stammlésung mit einer Konzentration von 2 mg/ml hinzugefiigt und danach 3 h bei 24T im
Wasserbad geschdttelt. Nach 3 Stunden werden den Inkubationsansatzen jeweils 29,5 ml
Aceton zugesetzt. Nach Homogenisierung der Probe werden 1,5 ml jeder Suspension in ei-
nem 1,5-ml-Eppendorfgefa zentrifugiert. Die Extinktion wird von 1 ml des klaren Uberstan-
des bei 490 nm gegen Phosphatpuffer in einer Plastikklvette mittels Photometer bestimmt
und die Fluoreszein-Konzentration Uber eine zuvor aufgenommene Kalibierkurve ermittelt.
Die ermittelten Extinktionen werden zwischen unbehandeltem und vergiftetem Haldenmate-

rial verglichen. Auf dieser Grundlage wird die Relevanz der mikrobiellen Aktivitat bewertet.

3.4 Ermittlung der mikrobiellen Aktivitat durch Mik  rokalorimetrie >

Die Kalorimetrie ist eine Methode zur Ermittlung von Warmemengen, die bei chemischen,
physikalischen oder biologischen Prozessen ausgetauscht werden. Kalorimetrische Messun-
gen zur Bestimmung des Warmeflusses konnen isotherm oder adiabatisch durchgefihrt
werden (z. B. Thermal Activitity Monitor 2277 (TAM) der Firma Thermometric, Details siehe
[GEOS 2008]).

Fur die Messungen werden zylindrische Edelstahlampullen mit einem Volumen von 4 ml ein-
gesetzt. Alle Messungen werden mit einer Einwaage von 4 g Haldenmaterial, das auf 50 %
Wassergehalt eingestellt wurde, durchgefihrt. Danach werden die Edelstahlampullen luft-
dicht abgeschlossen. Der Start der kalorimetrischen Messungen hat in einem Zeitfenster von
20 — 30 min nach Beflllung der Edelstahlampulle zu erfolgen. Die Messung sollte mindes-
tens 24 Stunden andauern. Langsam ablaufende Prozesse mit geringen thermischen Leis-
tungen kdnnen nur in langeren Versuchszeiten (>24 Stunden) abgebildet werden (z. B. Sul-

fatreduktion). Die erreichten mittleren thermischen Leistungen (freigesetzte Warme/Zeit)

3 Schippers, A., Mikrokalorimetrie als Kurzzeit-MeRverfahren zur Bestimmung mikrobieller Laugung-
saktivitat in Bergbaualtlasten. DECHEMA-Jahrestagungen “95, Wiesbaden, 1995
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werden aufgezeichnet und die Messkurven des unbehandelten mit vergiftetem Haldenmate-
rial verglichen. Die Auswertung der Messkurven erfolgt nach Einstellung einer konstanten
Versuchstemperatur ab ca. 3 Stunden nach Messbeginn. Das Auswertungsende wird auf
das Versuchsende festgelegt. Unter Einbeziehung mikrobiologischen Expertenwissens kann

das Auswertungsende begriindet vorverlegt werden.

4 Hauptuntersuchungen Sickerwasserpfad

Fur die Hauptuntersuchung sind keine weiteren mikrobiologischen Untersuchungen notwen-
dig, da bereits der Untersuchungsschritt ,Orientierungsuntersuchung” fur die durchgefuhrten
mikrobiologischen Screeningmethoden Aussagen zur Relevanz der Mikrobiologie bei der
Radionuklidfreisetzung erbringt. Zusatzliche Untersuchungen in der Hauptuntersuchung sind

daher fur die durchzufiihrenden Prognoserechnungen nicht zielfihrend.

5 Spezialuntersuchungen Sickerwasserpfad - Quantifi ~ zierung mikrobiologi-
scher Prozesse

Mit den mikrobiologischen Spezialuntersuchungen wird das Ziel verfolgt dominante mikro-

bielle Populationen naher zu charakterisieren (Ermittlung von Zellzahlen) sowie Anreiche-

rungskulturen fir weitere Versuche (siehe Abschnitt 6) zu erhalten. Diese Untersuchungen

dienen vor allem der Verbesserung des Prozessverstdndnisses unter den gegenwartigen

und zukinftigen Bedingungen ohne Handlungsstérungen bei der Freisetzung von Radionuk-

liden (Benennungen von Familien, Gattungen oder Arten).

Zur Quantifizierung der in Haldenmaterialien aktiven Mikroorganismen kénnen die folgenden

laborativen Méglichkeiten angewandt werden:

- Herstellung von Anreicherungskulturen

- Mikroskopische Aufnahmen

- Durchfuhrung von Ribonukleinsaure-basierten (RNA) und Desoxyribonukleinséure-
basierten (DNA) Methoden.

In GEOS 2008 erfolgen detailliertere Beschreibungen zur Durchfihrung von Versuchen mit
Anreicherungskulturen. Die weiteren aufgeflihrten Quantifizierungsmethoden sind prinzipiell

zur Beschreibung der mikrobiellen Population geeignet. Sie wurden in GEOS 2008 nicht eva-

* S. Wentzien, R. Hallmann, W. Sand (1994). Mikrokalorimetrische Zellzahlbestimmungen von aci-
dophilen litho-autotrophen Bakterien. In: Texte 29/94 - Uberwachungsmethoden Gentechnik, W.
Dubbert, J.M. Lopez Pila (Hrsg.) Umweltbundesamt, Berlin, Seite 297-305
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luiert und sind daher in den Abschnitten 5.2 bis 5.3 nur grundsétzlich in ihrem Untersu-

chungsprinzip beschrieben.

5.1 Anreicherung von Mikroorganismen auf Nahrmedien

Das zu untersuchende Haldenmaterial wird mit physiologischer Kochsalzlésung (0,9%ige
Ldsung von NacCl in destilliertem Wasser) im Feststoff-Flussig-Verhaltnis von 1:10 ca. 0,5
Stunden suspendiert (Mindestmenge >10 g naturfeuchtes Haldenmaterial). Hiermit werden
die am Haldenmaterial befindlichen Mikroorganismen vom Feststoff abgeldst und in das Elu-
at Uberfihrt. Nach ca. 10minitigem Sedimentieren des Haldenfeststoffes werden aus der
Elutionslésung je 1 ml in ein Nahrmedium pipettiert. Das Nahrmedium wird bei 25C lber
maximal 14 Tage inkubiert und nach dieser Versuchszeit die Zellzahl ermittelt. Unter Ver-
wendung verschiedener Nahrmedien kénnen unterschiedliche Mikroorganismen angereichert

werden.

Fur Haldenmaterialien mit neutralen / alkalischen Boden-pH-Werten werden folgende Nahr-
medien eingesetzt:

- R2A-Medium® zur Ermittlung der Keimzahl aerober Mikroorganismen

- SGM-Medium zur Ermittlung der Keimzahl von Hefen/Pilzen

- Schaedler-Medium zur Ermittlung der Keimzahl anaerober Mikroorganismen

Fur Haldenmaterialien mit sauren Boden-pH-Werten werden folgende Nahrmedien einge-
setzt:

- Overlay solid Medium fir acidophile Mikroorganismen nach Johnson und Hallberg

Des Weiteren werden Anreicherungskulturen mit den nachfolgend aufgefiihrten Medien er-

langt, die der Charakterisierung von speziellen Gattungen bzw. Arten dienen:

Abbildung vorwiegend oxidativer Prozesse:

Autotrophe Mikroorganismen:

- Modifiziertes 9K-Medium - Ermittlung der Keimzahlen eisen(ll)- und schwefeloxidierender

Mikroorganismen

- DSMZ 832-Medium - Ermittlung der Keimzahlen von Thiobacillus denitrificans (nitratre-

duzierende schwefeloxidierende Mikroorganismen)

® DSMZ - Deutsche Sammlung von Mikroorganismen und Zellkulturen GmbH, www.dsmz.de
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Heterotrophe Mikroorganismen:

- DSMZ 756-Medium - Ermittlung der Keimzahl von Nitrobacter (nitritoxidierende Mikroor-

ganismen

Abbildung vorwiegend reduzierender Prozesse:

Heterotrophe Mikroorganismen:

- Sulfolobus, DSMZ 88-Medium - Ermittlung der Keimzahl acidophiler sulfatreduzierender

Mikroorganismen

- Modifiziertes Postgate s-Medium - Ermittlung der Keimzahl sulfatreduzierender Mikroor-

ganismen

-  DSMZ 579-Medium - Ermittlung der Keimzahlen von Geobacter (eisen(lll)reduzierende

Mikroorganismen

- DSMZ 803-Medium - Ermittlung der Keimzahlen der Sphaerotilus-Leptothrix-Gruppe (ei-

sen(llNreduzierende Mikroorganismen)

-  DSMZ 141-Medium - Ermittlung der Keimzahl methanogener Mikroorganismen

- Modifiziertes DSMZ 1-Medium - Ermittlung der Keimzahl von denitrifizierenden Mikroor-

ganismen
Die Zusammensetzung der verschiedenen Nahrmedien kann GEOS 2008 enthommen wer-

den.

5.2 Mikroskopische Aufnahmen

Zur Quantifizierung von Mikroorganismen in Haldenmaterial sind fluoreszenzmikroskopische
Methoden sinnvoll, da die Zellen jeweils mit einem Farbstoff angefarbt werden kénnen und
so von Mineralpartikeln unterscheidbar sind. Bei der Gesamtzellzahlbestimmung werden
DNA-spezifische Fluoreszenzfarbstoffe (DAPI, Acridinorange, SybrGreen) verwendet. Dabei
kénnen lebende nicht von toten Zellen unterschieden werden. Diese Unterscheidung ermag-
licht FISH (Fluoreszenz in situ Hybridisierung). Bei dieser Methode wird 16S ribosomale RNA
mit Gensonden markiert. Die Sequenz der Gensonde erlaubt zudem die spezifische Quanti-
fizierung einzelner Bakteriengruppen oder —Gattungen (z.B. den Pyritoxidierer Leptospirillum

sp.). Speziell fir Halden eignet sich die maodifizierte, empfindlichere Methode CARD-FISH.

5.3 Durchfuihrung von Desoxyribonukleinsaure-basiert en (DNA) Methoden

Das derzeit grof3te Potenzial zur phylogenetischen und funktionalen Charakterisierung von

Bakterien bietet die Analyse der Desoxyribonukleinsduren (DNA). Basierend auf der Amplifi-
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kation des 16S-rRNA-Gens mittels Polymerasekettenreaktion (PCR) wurden zahlreiche mo-
lekularbiologische Methoden zur Beschreibung der mikrobiellen Diversitat eines Habitats
entwickelt. Die PCR-Produkte werden anhand ihrer Basensequenzunterschiede je nach
Schmelzverhalten (DGGE und TGGE), sekundarer Faltung der einzelstrangigen DNA
(SSCP) oder nach enzymatischer Aufspaltung (T-RFLP) gelelektrophoretisch getrennt und
charakterisiert. Die damit generierten molekularen Fingerabdriicke ermdéglichen die zeit- und
kostensparende Analyse einer Vielzahl von mikrobiellen Gemeinschaften unter verschiede-

nen Bedingungen.

6 Parameterbestimmung zur Quelltermbeschreibung auf der Grundlage der
Spezialuntersuchungen, Prognoserechnungen

Das Ziel von Spezialuntersuchungen im Kontext des Leitfadens zur radiologischen Untersu-
chung und Bewertung bergbaulicher Altlasten besteht darin, quantitative Aussagen zum zu-
kunftigen Freisetzungsverhalten von Radionukliden zu liefern. Als Methode wurde eine Kom-
bination von Laboruntersuchungen und prognostischen Modellierungen entwickelt, die
grundséatzlich allgemein ist, aber bisher nur fur Migrationsprozesse von konventionellen
Schwermetallen (im Besonderen Zink) unter aeroben Bedingungen gepriift wurde. Die Uber-

tragbarkeit auf anaerobe Prozesse und auf Radionuklide steht bisher aus.

Die Methode besteht aus folgenden Teilschritten, die in den Kapiteln 6.1 bis 6.8 beschrieben

werden:

1. Chemische und physikalische Untersuchung des Haldenmaterials sowie Analyse von
Bindungsformen
Identifizierung maglicher Energielieferanten fur mikrobiologische Prozesse

3. Auswahl geeigneter Mikroorganismenkulturen, die die vorhandenen Energiequelle unter
den vorherrschenden Umgebungsbedingungen (oxidierend oder reduzierend, pH-Wert)
verwerten konnen. Vorzugsweise sind Mikroorganismen zu bertcksichtigen, die in den
Anreicherungskulturen nachgewiesen wurden.

4. Durchfihrung von parallelen Schittelkolbenversuchen zur Abschatzung, ob sich eine
mikrobiologisch induzierte Freisetzung einstellt.

5. Die Schittelversuche werden mit einem Freisetzungsmodell nachgerechnet und Popula-
tionsparameter der Mikroorganismengemeinschaft bestimmt.

6. Durchfiihrung von Saulenversuchen unter Berlcksichtigung der vorherrschenden Milieu-

bedingungen.
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7. Nachrechnung der Saulenversuche mit den Parametern aus den Schittelkolbenversu-
chen und ggf. Préazisierung der Modellparameter.

8. Durchfiihrung von Freisetzungs- und Transportprognose innerhalb der Quelle.

6.1 Chemische und physikalische Untersuchung des Ma terials und Analyse
von Bindungsformen

Zur Beschreibung des Haldenmaterials sind fir die spatere prognostische Abschéatzung
nachfolgende bodenphysikalische, chemische und mineralogische Untersuchungen notwen-
dig. Sie sollen Hinweise und eine Abschéatzung uber die Art und den Umfang einer mdglichen
mikrobiologisch induzierten Freisetzung von Radionukliden erlauben. Die bodenphysikali-
schen Parameter sind zur Konzeptionierung der Perkolationsversuche notwendig. Anhand
der chemisch-mineralogischen Parameter konnen freisetzungsrelevante mikrobiologisch
induzierte Reaktionen identifiziert werden, die gemeinsam mit den bodenphysikalischen Pa-

rametern fur die Modellierung bendtigt werden.

Bodenphysikalische Untersuchungen:

- Bestimmung Trockenmasse (mg) nach DIN 38414/S2, Trockenrohdichte (bps) nach DIN
18125-2, Kornrohdichte (ps) nach DIN ISO 11508

- Ermittlung der Korngrof3enverteilung DIN 18123

- Bestimmung des hydraulischen Durchlassigkeitskoeffizient nach DARCY

Chemische Untersuchungen nach den in der Analytik geltenden DIN-Vorschriften oder Mes-

sanleitungen
Ermittlung der Hauptkomponenten (Gesamtgehalte):

- Silizium, Aluminium, Natrium, Kalium, Calcium, Magnesium, Eisen, Mangan, Barium,
Schwefel, Sulfat, Sulfid, Karbonat, Chlorid, Nitrat, Fluorid, Phosphat, Total Inorganic Car-
bon (TIC)

Bestimmung der Spurenelemente (Gesamtgehalte):

- Blei, Zink, Chrom, Cadmium, Cobalt, Nickel, Kupfer, Arsen, Selen, Quecksilber, Vanadi-
um, Zinn, Uran

Bestimmung der Aktivitdt der Nuklide (Gesamtgehalte )

- Ra-228, Pb-210, Ra-226, Ac-227, U-235, U-238, U-234, Pa-231, Th-230, Po-210

Ermittlung von organischen Inhaltsstoffen (Gesamtge halte)

- Total Organic Carbon (TOC)
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Physikochemische Eigenschaften

- Kationenaustauschkapazitat, Saurepufferungskapazitat

Mineralogische Untersuchungen

- Quantitative Rontgenphasenanalyse

- Mikroskopische Untersuchung von Dinn- und Anschliffen

6.2 Identifizierung mdglicher Energielieferanten fi r mikrobiologische

Prozesse
In diesem Arbeitschritt erfolgt ein Auswertung, welche der potentiellen Energielieferanten aus
Tabelle 1 in den chemischen Untersuchungen mit dem Haldenmaterial detektiert wurden

und somit als Energielieferanten flir mikrobiologische Prozesse zur Verfligung stehen.

6.3 Auswahl von Mikroorganismenkulturen fir Elution sversuche

Aus der Kenntnis Uber die mikrobielle Population im Haldenmaterial sowie der vorhandenen
Energielieferanten der Haldenmatrix, kénnen die dominanten mikrobiell induzierten Prozesse
unter Einbeziehung mikrobiologischen Expertenwissens beschrieben werden. Aus diesem
Prozessverstandnis heraus kénnen die an den chemischen Prozessen beteiligten Mikroor-
ganismenkulturen identifiziert und fir weiterfihrende Elutionsversuche ausgewahlt werden.
Dieser Untersuchungsschritt schlief3t die Festlegung der Milieubedingungen (oxidierend oder

reduzierend, pH-Wert) mit ein.

6.4 Durchfihrung von parallelen Suspensionsversuche n

Mit der Durchfiihrung von Suspensionsversuchen kann abgeschatzt werden, ob sich eine
mikrobiologisch induzierte Freisetzung einstellt. Die Suspensionsversuche sollten mit Hal-
denmaterial der KorngroRenfraktion < 20 mm durchgefiihrt werden. Es werden Suspensions-
laugungen Uber einen Zeitraum von 1- 3 Monaten mit jeweils unterschiedlichen Beimpfungen
unter den relevanten Umgebungsbedingungen (aerob / anaerob) durchgefiihrt. Dies schlief3t
sowohl unbeimpfte als auch sterilisierte (vergiftete) Proben sowie unterschiedliche Beimp-
fungsmengen (mindestens zwei unterschiedliche Zellzahlkonzentrationen) an Mikroorganis-
men mit ein. Die Suspensionlaugung erfolgt analog zur DIN 38414-S4 im Fest:Flissig-
Verhéltnis von 1:10. Die chemische Analyse erfolgt mdglichst wochentlich auf die in 6.2 und
6.3 ermittelten dominanten chemischen Prozessparameter, auf die relevanten Radionuklide

und auf pH-Wert, Sauerstoffgehalt, Leitfahigkeit sowie Redoxpotential. Anhand der Analysen
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kann eingeschatzt werden, ob mikrobiologische Prozesse einen relevanten Beitrag zur Ra-
dionuklidfreisetzung beisteuern. Bei der Dimensionierung der Versuche ist zu beachten, dass
fur die genannten Analysen ausreichend Eluat zur Verfigung gestellt werden kann. Die un-
beimpften und beimpften Eluate werden nach Versuchsende auf die dominanten Mikroorga-
nismenkulturen untersucht. Die mitgefuihrten vergifteten Versuchsansétze werden auf Keim-

freiheit entsprechend Abschnitt 5.1 Gberprift.

6.5 Nachrechnung der Suspensionslaugungsversuche

Zur ldentifikation und Bestimmung wichtiger Populationsparameter werden die Ergebnisse
der Schitteltests mit einem Transport- oder Freisetzungsmodell nachgerechnet, welches die
mikrobiologischen Prozesse in geeigneter Weise abbilden kann (siehe Abschnitt 6.7). Als
wesentliche Parameter sollten die Stoffabbaurate, die Populationsdichte der Mikroorganis-
men, die Wachstumsraten, die Stoffkonzentration bzw. der Stoffgehalt sowie der Ertragsko-
effizient ermittelt werden. Detaillierte Ausfiihrungen zur Erlangung der Prognoseparameter
befinden sich in [GEOS 2008]. Zur besseren Nachvollziehbarkeit werden im Folgenden die

mathematischen Grundlagen aufgefihrt.

Das grundlegende Modell zur Beschreibung des Freisetzungsverhaltens geht auf Monod
[MONOD 1949] zurick. Den Ausgangspunkt bildet der Zusammenhang zwischen Stoffab-

baurate 4 und der Konzentration des Energielieferanten s:

Gleichung 4

S
K.+s

S

M=

wobei:

M - Maximale Stoffabbaurate

K, - Halbséttigungskonstante

Die Ansatze, welche eine Entwicklung der Mikroorganismenpopulation berticksichtigen, be-
sitzen zwei getrennte unabhangige Variablen. Zur vollstdndigen Prozessbeschreibung wird
deshalb eine unabhéngige Modellgleichung bendtigt. Eine solche wurde von [SIMKINS &
ALEXANDER 1994] in Form einer Massenbilanzgleichung formuliert:

Gleichung 5

$+0* % =S +0* X
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wobei:

S, - Stoffausgangskonzentration

X, - Ausgangspopulationsdichte
q= % - inverse Ertragskoeffizient (Umsetzung an Metallsulfid)

Das Produkt g* x, entspricht der Stoffmenge, die notwendig ist, um die Ausgangspopulati-
onsdichte X, zu produzieren. Analog ist q* X die Stoffmenge die, notwendig ist, um die Po-
pulationsdichte X zu produzieren. Damit kann die Abh&ngigkeit von der Populationsdichte

eliminiert werden. Im Ergebnis entsteht:

Gleichung 6
d Lres
S— * S *1* + — * Y
-——= — -s)Y)= S———
at = Fre ey ot (S Sl e ST
N\ J N J

Y Y
Zunahme Biomasse Substratbedarf fir Biomasse gesamt

M. - maximale Stoffabbaurate

K, - Halbséttigungskonstante

S - Stoffkonzentration bzw. Stoffgehalt (s, — Stoffausgangskonzentration)
X, - Ausgangspopulationsdichte

Y - Ertragskoeffizient

Diese Gleichung bildet den Ausgangspunkt zur Anpassung von Stoffabbaukurven ohne die
explizite Kenntnis des tatsachlichen Populationswachstums der Mikroorganismen.
Nachdem diese Gleichung in ein mathematisches Modell implementiert wurde, werden die

vier verschiedenen Suspensionslaugungsversuche (steril, ohne Beimpfung und mit Beimp-

fung) nachgerechnet. Dabei wird angenommen, dass die Parameter (. ., Ks und sy nicht
von der Beimpfung abhéngig sind. Die zeitliche Entwicklung der Anderung der Konzentration

X

. ds - -
des Energielieferanten a kann gemessen werden. Damit ist es mdglich, den Parameter Y

fur jeden der Versuche anzupassen. Zusatzlich hat sich gezeigt, dass zur Beschreibung der

Versuche die Berlcksichtigung einer initialen Porenwasserkonzentration, welche vom kon-
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kreten Material abhéangt, zu beriicksichtigen ist. Deshalb ist es notwendig, neben den Sus-
pensionslaugungsversuchen auch Perkolationsversuche durchzufihren, um ausreichend
Daten zur Bestimmung aller Parameter zur Verfiigung zu haben. Dabei kann angenommen
werden, dass die Anfangsbedingung hinsichtlich der Populationsdichte und der Stoffkonzent-

ration im Ausgangsmaterial gleich derjenigen bei den Suspensionslaugungsversuchen ist.

6.6 Durchfiihrung von parallelen Perkolationsversuch en

Saulenversuche bilden die natirlichen Verhéaltnisse modellhaft ab und dienen der der Ergan-
zung und Verifizierung der in den Suspensionslaugungsversuchen ermittelten Prognosepa-
rameter. Mit den Perkolationsversuchen kénnen zuséatzlich zu den Suspensionslaugungsver-
suchen unabhangige Messdaten zur Bestimmung der Modellparameter erlangt werden. Da-
zu werden neben der Freisetzungskinetik auch die Durchstrémung und die Transportprozes-
se im teilgesattigten Bodenkdrper modellhaft abgebildet. Die Bestimmung der Transportpa-
rameter sollte durch Untersuchungen mit einem inerten Tracer erfolgen im Nachgang zu den
Perkolationsversuchen an derselben Saule.
Perkolationslaugungen werden lber einen Zeitraum von 6 — 12 Monaten in unterschiedlichen
Saulenmalflstaben mit unbeimpften Haldenproben unter Beriicksichtigung der in Abschnitt
6.3 bestimmten Milieubedingungen unter Laborbedingungen durchgefiihrt. Die Durchstro-
mungsrate der Saulen sollte den natirlichen Bedingungen mit maximal 1000 mm/a mdglichst
nachempfunden werden. Bei einer Lange der S&ulen von 20 cm und einer mittleren Wasser-
sattigung von 10% resultiert eine Verweilzeit des Wassers von ca. einer Woche. Die Analyse
sollte mdglichst in einem wochentlichen Rhythmus auf die in 6.2 und 6.3 ermittelten domi-
nanten chemischen Prozessparameter, auf die relevanten Radionuklide und auf pH-Wert,
Sauerstoffgehalt, Leitfahigkeit sowie Redoxpotential erfolgen. Auch bei groReren Saulen ist
ein wochentlicher Messrhythmus sinnvoll, da dadurch das Durchbruchsverhalten gut nach-
vollzogen werden kann.
Fur Versuche unter anaeroben Bedingungen wird folgende Vorgehensweise empfohlen:

1. Versuche in kleinen Saulen kénnen in einer Anaerobbox durchgefiihrt werden

2. Versuche in groBen Saulen sollten unter Schutzgas (z. B. Gemische aus Kohlendi-

oxid und Stickstoff) zur Vermeidung von Sauerstoffzutritten in die Saulenanlage hin-

ein durchgefuhrt werden.
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6.6.1 ,Kleine" Saulen

Das Fassungsvermogen der kleinen Saulen sollte mindestens 5 kg betragen. Die Saulenper-
kolationen sollten mit Haldenmaterial der Korngrof3enfraktion < 20 mm durchgefihrt werden.
Erfahrungsgemarn tragen diese Fraktionen signifikant zum Stoffaustragsverhalten bei, da der
Austrag aus groberen Fraktionen in der Regel vernachlassigbar ist. Die Saulendimension
muss ein Verhéltnis von H6he zu Innendurchmesser von 2 bis 4 aufweisen, um einen aus-
reichenden Kontakt des Elutionsmittels mit der Festphase zu gewdhrleisten. Die Saulen sind
mit abnehmbaren Abdeckungen zur Reduzierung von Verdunstungseffekten auszustatten,
die Zuleitung des Elutionsmittels erfolgt Giber eine Dosierpumpe aus dem Vorratsgefal in die
Séaulen. Die Haldenproben werden entsprechend der natiirlichen Lagerungsdichte®, in die
Saulen eingebaut. Die Beaufschlagung der Saulen erfolgt mit einer Niederschlagsmenge von
1000 mm/a von oben. Das Sickerwasser wird aufgefangen und mdglichst wochentlich auf die
in 6.2 und 6.3 ermittelten dominanten chemischen Prozessparameter, auf die relevanten
Radionuklide und auf pH-Wert, Sauerstoffgehalt, Leitfahigkeit sowie Redoxpotential analy-
siert. Je nach Radionuklidzusammensetzung des Ausgangsmaterials und der damit erwarte-
ten Eluatzusammensetzung wird die Erlangung von Mischproben Uber einen langeren Ver-

suchszeitraum zugelassen. Hierflr ist eine sachliche Begriindung vorzulegen.

6.6.2 ,Grol3e" Saulen

Die ,grof3en* Saulen sollten mit einem Fassungsvermdgen von ca. 100 kg konzipiert werden,
um Maf3stabstibertragungen vom Schuttelkolben tber ,kleine* Saulen auf ,grof3e* Saulen mit
Hilfe der Freisetzungs- und Transportprognoserechnungen vornehmen zu konnen. Die Sau-
lendimension muss ein Hohen:Innendurchmesser von 2 bis 4 aufweisen, um einen ausrei-
chenden Kontakt des Elutionsmittels mit der Festphase zu gewdahrleisten. Die Sdulen sind
mit abnehmbaren Abdeckungen auszustatten, die Zuleitung des Elutionsmittels erfolgt tber
eine Dosierpumpe aus dem Vorratsgefal? in die Saulen. Die Haldenproben werden maoglichst
naturnah, der naturlichen Lagerungsdichte entsprechend, in die Saulen eingebaut. Die Be-
aufschlagung der Saulen mit dem Elutionsmittel wird unter Annahme einer Niederschlags-
menge von 1000 mm/a eingestellt. Sickerwasser wird aufgefangen und wéchentlich auf die
in 6.2 und 6.3 ermittelten dominanten chemischen Prozessparameter, auf die relevanten
Radionuklide und auf pH-Wert, Sauerstoffgehalt, Leitfahigkeit sowie Redoxpotential analy-

siert. Je nach Radionuklidzusammensetzung des Ausgangsmaterials und der damit erwarte-
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ten Eluatzusammensetzung wird die Erlangung von Mischproben Uber einen langeren Ver-

suchszeitraum zugelassen. Hierfir ist eine sachliche Begriindung vorzulegen.

6.7 Modellierung der Radionuklidfreisetzung aus Sau  lenversuchen und Préazi-
sierung der Modellparameter

Grundsatzlich kdnnen Simulationsprogramme fur die Nachrechung und die Freisetzungs-
prognose eingesetzt werden, die eine Abbildung der physikalischen und mikrobiologischen
Prozesse erlauben, welche in den Suspensionslaugungsversuchen, in den Perkolationsver-
suchen und auch im realen System zu erwarten sind. Dies ist z. B. beim Programm GOLD-
SIM mdglich, bei dem der Freisetzungsmechanismus, d.h. die mathematischen Gleichungen,
vom Nutzer vorgegeben werden kdnnen. Fiir vereinfachte Betrachtungen ist bspw. auch eine
Implementierung der notwendigen Gleichungen in MS-EXCEL mdglich.

Die Grundlage fur die modellhafte Beschreibung bildet Gleichung 6. Neben der Dynamik der
Feststoffumsetzung kann auch die Dynamik der Populationsdichte berechnet werden. Die
daftr notwendigen Parameter werden gewonnen, indem mit dem Freisetzungsmodell die
Suspensionslaugungs- und die Perkolationsversuche nachgerechnet und die Parameter da-

bei angepasst werden.

6.8 Durchfuihrung einer Freisetzungsprognose

Nachdem die mikrobiologischen Populationparameter anhand der Nachrechnung der Labor-
untersuchungen bestimmt wurden, kommt es darauf an, unter Berticksichtigung dieser Er-
gebnisse moglichst einfache Ansétze fir die Freisetzungsprognose zu entwickeln. Um eine
Kompatibilitdét mit den im ,Leitfaden zur radiologischen Bewertung bergbaulicher Altlasten®
dargestellten Prognoseanséatzen herzustellen, sollten die Parameter dazu genutzt werden,
um insbesondere die zu erwartenden Maximalkonzentration der einzelnen Radionuklide im
Sickerwasser vorherzusagen. Eine Vereinfachung der Ansatze gelingt fiir einige Spezialfalle,
die weiter unten charakterisiert werden.

Diese Maximalkonzentration kann dann als zu erwartende Sickerwasserkonzentration ange-
setzt und mit dem Ausschlusskriterium verglichen werden. Insbesondere kann diese Kon-
zentration zusammen mit dem unterirdischen Abfluss als Randbedingung fur eine Ausbrei-

tung von Radionukliden im Grundwasser verwendet werden.

® Naturnahe Lagerungsbedingungen konnen nach Augenschein im Gelande abgeschatzt werden. Der
Einbau in die Versuchsséaulen erfolgt mit einer gestérten Probe in Anndherung an die Lagerungs-
dichte.
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Die Umsetzungsrate fur den fir das Wachstum der Mikroorganismenpopulation maf3gebli-
chen Energielieferanten wird entsprechend Gleichung 6 berechnet. Entsprechend dieser

Gleichung ist die Freisetzungsrate zu Beginn der Freisetzung (s=sy):

Gleichung 7
_E - :umax * S0 * ﬁ
dt ini Ks + S0 Y

X

Unter der Bedingung 7 = 5, entspricht dies auch gerade der Maximalkonzentration. Dies ist

der Fall, wenn sich bereits die maximale Populationsdichte der Mikroorganismen eingestellt
hat.

Fur alle anderen Falle ist keine Vereinfachung mdoglich und es ist Gleichung 6 in Ansatz zu
bringen.

Die Freisetzungsrate a fur das Radionuklid i wird aus der Stochiometrie der Stoffgehalte

bzgl. des Energielieferanten umgesetzt:

Gleichung 8
da _, ds
dt dt

Dabei muss nochmals darauf hingewiesen werden, dass diese Vorgehensweise eine Analy-
se der Bindungsformen der Radionuklide voraussetzt und nur auf solche Radionuklide an-
wendbar ist, die bei der Umsetzung des Energielieferanten mit freigesetzt werden. In prakti-
schen Féllen kann es sich beim Energielieferanten bspw. um sulfidische Bindungsformen
(z.B. Pyrit) handeln.
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8 Glossar

acidophil

aerob

anaerob

Atmungsaktivitat

Autolyse

autotroph

Bodenatmung

Card-Fish

chemolithotroph

Chemotroph

DGGE
DNA

Ertragskoeffizient

Organismen, die optimal an einen niedrigen pH- Wert (pH 4 und nied-
riger) angepasst sind

Bezeichnung flr die Lebensweise von Organismen, die zum Leben
Sauerstoff bendtigen

Bezeichnung fiir die Lebensweise von Organismen, die zum Leben
keinen freien Sauerstoff bendtigen

beschreibt den biochemischen Sauerstoffbedarf und gibt die Menge
an Sauerstoff an, die Mikroorganismen in einer Probe in einem be-
stimmten Zeitraum bei einer Temperatur von 20° C verbrauchen, um
die Inhaltsstoffe der Probe aerob abzubauen

bezeichnet die Zersetzung der mikrobiellen Zelle durch zelleigene
Enzyme

Aufbau zelleigener Kohlenstoffverbindungen aus anorganischen Koh-
lenstoffquellen (CO5)

Atmungsaktivitat einer Bodenprobe, Veranderung des Sauerstoffge-
haltes und/oder des CO, Gehaltes in einer Bodenprobe, hervorgeru-
fen durch mikrobielle Prozesse. Es wird zwischen der potenziellen
und der aktuellen Atmungsaktivitdt unterschieden. Die potenzielle
stellt die maximal mogliche Atmungsaktivitat nach Zugabe aller Nahr-
stoffe dar, die aktuelle Atmungsaktivitdt erfasst die Verédnderungen
der Konzentration in der Bodenluftzusammensetzung durch die Mik-
roorganismen ohne irgendwelche Zusétze.

Analysenmethode, Weiterentwicklung der klassischen Fluoreszenz in
situ Hybridisierung, bei der an die Sonde statt des tblichen Fluores-
zenzfarbstoffs ein Enzym gekoppelt wird, dass fir ein starkeres Farb-
signal sorgt und somit die Untersuchung von Umweltproben deutlich
erleichtert.

sind Mikroorganismen, die ihre Energie aus der Oxidation anorgani-
scher Substanzen gewinnen

Ernahrungsform bei der Mikroorganismen ihre Energie aus der Oxi-
dation anorganischer Substanzen gewinnen

Analysenmethode, Denaturierende Gradienten Gel Elektrophorese
Abkiirzung fur Desoxyribonukleinsdure

Parameter, der den Zusammenhang der Zuwachsgeschwindigkeit der
Mikroorganismen mit der Abbaugeschwindigkeit des Substrates be-
schreibt, Er gibt an, wie viel Biomasse pro Masseneinheit des Ener-
gielieferanten bei dessen mikrobiologischer Umsetzung produziert
wird.
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FISH

fototroph

Analysenmethode, Fluoreszenz in situ Hybridisierung

Ernéhrungsform bei der Mikroorganismen ihre Energie aus der Um-
wandlung des Sonnenlichtes bei der Fotosynthese gewinnen

Halbsattigungskonstante  Parameter in Monod-Termen, der die Konzentration des Energie-

heterotroph

lithotroph

organotroph

Overlay solid Medium

PCR

Populationsdichte von

Postgate’s Medium

Rate

RNA

SSCP

Stoffabbaurate

Stoffabbaukonstante

Stoffkonzentration

lieferanten angibt, bei der die Substrat limitierte Wachstumsge-
schwindigkeit die Halfte ihres Maximalwertes erreicht.

Aufbau zelleigener Kohlenstoffverbindungen aus organischen Koh-
lenstoffquellen

Ernéhrungsform, bei der Mikroorganismen ihren Wasserstoff aus an-
organischen Verbindungen erhalten

Ernahrungsform, bei der Mikroorganismen ihren Wasserstoff aus or-
ganischen Verbindungen erhalten

Nahrmedium fur acidophile Mikroorganismen nach JOHNSON, D. B.,
HALLBERG, K.

Analysenmethode, Polymerase-Kettenreaktion, aus dem engl. Poly-
merase Chain Reaction, um die Erbsubstanz (DNA) zu vervielfaltigen
ohne den lebenden Organismus selbst zu benutzen

Mikroorganismen Parameter zur Beschreibung der Grol3e einer
Population in Bezug auf den betrachteten Raum oder die betrachtete
Flache

Néhrmedium nach POSTGATE zur Kultivierung von sulfatreduzieren-
den Mikroorganismen

GroRRe eines Stoffumsatzes pro Zeiteinheit. Es kann sich sowohl um
Abbau (Abbaurate) als auch um Wachstum (Wachstumsrate) han-
deln, Wichtige Raten im Bereich der Dynamik mikrobiologischer Po-
pulationen sind die Abbaurate des Energielieferanten sowie die
Wachstumsrate der Mikroorganismenpopulation. An die mikrobiologi-
sche Entwicklung angekoppelt sind in der Regel Freisetzungsraten
von Radionukliden.

Abkirzung fur Ribonukleinsaure
Analysenmethode, DNA- Einzelstrang- Konformations- Polymorphis-
mus- Analyse, aus dem engl. Single Strand Conformation Poly-

morphism analysis

Parameter zur Beschreibung der Abnahme einer Verbindung je Zeit-
einheit

Stoffspezifische Abbaukonstante

bzw. Stoffgehalt gibt die Konzentration eines Reinstoffes in einem
Stoffgemisch an
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TGGE

T-RFLP

Wachstumsrate

9-K Medium

16S-rRNA-Gen

Analysenmethode, Temperatur Gradienten Gel Elektrophorese

Analysenmethode, terminaler Restriktionslangenpolymorphismus,
aus dem engl. Terminal Restriction Fragment Length Polymorphism

Zunahme der Zellenanzahl oder der Zellenmasse einer Population je
Zeiteinheit

Nahrmedium nach SILVERMAN, M. P., LUNDGREN, D. G. zur Kulti-
vierung von Acidithiobacillus ferrooxidans

in allen Organismen vorhandene Nukleotidsequenz zur Klassifizie-

rung von Organismen. Diese Sequenz enthdlt phylogenetische Infor-
mation.

Seite 26 von 26



