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Organische Schadstoffe im Grundwasser verursachen gravierende Umweltschaden und
beeintrachtigen die menschliche Gesundheit. Natiirliche Prozesse bergen jedoch das Potential der
Sanierung durch intrinsischen Bioabbau zu unbedenklichen Produkten abzubauen. Daher besteht
grolRes Interesse daran, diese Umwandlungen zu verstehen und deren Ausmald einzuschatzen.
Allerdings stellt sich die Beurteilung solcher Prozesse in einem kontaminierten Gewadsser als
Herausforderung dar, weil alleine die Messung der Konzentration einer Zielsubstanz oftmals keinen
beweiskraftigen Anhaltspunkt fir den biologischen Abbaus liefert. Dagegen stellt die komponenten-
spezifische Isotopenanalytik (CSIA) eine wertvolle Methode dar, um direkte Aussagen Uber den
biologischen Abbau von spezifischen organischen verbindungen in situ zu treffen. Dabei werden die
natirlichen Verhdltnisse von stabilen Isotopen eines jeweiligen Elements in der Zielsubstanz
gemessen (z.B *C/*C). Eine biologische Umsetzung fiihrt typischerweise zu deutlich messbaren
Veranderungen im Verhéltnis der stabilen Isotope, wahrend physikalische Prozesse (Verdiinnung,
Sorption, Dispersion, Diffusion usw.) im Allgemeinen keine Isotopeneffekte aufweisen. Dadurch
kdnnen Messungen mittels CSIA direkt zur Abschatzung des in situ Bioabbaus eingesetzt werden,
auch wenn die Massenbilanz in komplexen hydrogeologischen Gegebenheiten nicht zuganglich ist.
Bei einigen Aspekten in der Anwendung dieser innovativen Technik gibt es allerdings noch
Forschungsbedarf, um die Zuverlassigkeit der CSIA zu gewahrleisten.

Einer dieser Aspekte bezieht sich auf ein umfassenderes Prozess-Verstandnis der
Isotopenfraktionierung. Im zweiten Kapitel dieser Arbeit werden dazu Isotopeneffekte von Sorption,
Bioabbau und transversaler Dispersion gegeniibergestellt. Diese wurden in einem experimentellen
Aufbau ermittelt, bei dem im praxisbezogenen MaRstab ein Gemisch aus Toluol (als
Modellkontamination) und D,0 (als konservativer Tracer) als Puls in ein unberiihrtes
Gewissersystem eingeleitet wurde. Als Resultat konnte ein Einfluss auf das **C/*2C-Verhiltnis von
Toluol direkt auf Sorption und Bioabbau zurlickgefiihrt werden. Diese Ergebnisse zeigen, dass die
Isotopen-Anreicherung durch Bioabbau signifikant von Sorption beeinflusst werden kann. Dies kann
sowohl in nicht-stationdren Schadstofffahnen als auch bei stark sorbierenden Verbindungen wie z.B
Polyaromaten auftreten. Darliber hinaus zeigen die Isotopeneffekte dass der biologische Abbau
einer Michalis-Menten-Kinetik folgt, und nicht einer Kinetik erster Ordnung. Diese Studie zeigt
damit, wie die Messung von Isotopenfraktionierung ein grundlegendes Prozessverstandnis
hervorbringen kann.

Ein weiterer Aspekt bezieht sich auf die Ausweitung von CSIA-Anwendungen fiir neue
Substanzklassen. Im dritten Kapitel wurde eine Methode flir enantiomerenspezifische
Isotopenanalytik neuartiger, polarer (chiraler) Spurenschadstoffe entwickelt: Phenoxysdure-
Herbizide. Diese Herangehensweise wurde anschlieBend an einem alten Deponiestandort



angewandt, um den Verbleib von Phenoxypropionsiuren zu untersuchen. Ausgepragte Anderungen
sowohl in der Enantiomerenfraktionierung als auch der Isotopenverhaltnisse deuteten auf Bioabbau
unter anaeroben Bedingungen hin, wobei sich die Ergebnisse beider Methoden sehr gut erganzten.

Dieses Thema wurde im vierten Kapitel weiter verfolgt. Hier wurde der aerobe Bioabbau (mittels
sechs Bakterienstdmmen in Reinkultur) von Phenoxysduren (zwei Phenoxyessigsduren und drei
Phenoxypropionsauren) anhand von Enantiomeren- und Isotopenfraktionierung untersucht. Aerober
Bioabbau von Phenoxysauren filihrte generell zu sehr geringer oder vernachldssigbarer
Fraktionierung von Kohlenstoffisotopen. Die Enantiomerenfraktionierung hingegen ist viel starker
ausgepragt als die Isotopenfraktionierung wahrend des aeroben Bioabbaus. Dieses Ergebnis legt
nahe, dass die Enantiomerenanalytik das solidere Werkzeug bei der Bewertung von Bioabbau von
Phenoxypropionsauren unter aeroben Bedingungen darstellt.

Insgesamt ist die komponenten-spezifische Isotopenanalytik eine hervorragende Herangehensweise
um Bioabbau in verunreinigten Grundwasserhorizonten in situ zu beurteilen; jedoch sollten
Isotopendaten vorsichtig ausgewertet werden um eine Fehlinterpretation aufgrund von
physikalischen Transportprozessen zu vermeiden. Die enantiomerenspezifische Isotopenanalytik
kombiniert dartiber hinaus die Vorteile von Enantiomeren- und Isotopenanalytik, wodurch eine noch
aussagekraftigere Bewertung des Bioabbaus chiraler Spurenschadstoffe bewerkstelligt wird. Diese
Doktorarbeit tragt zur Entwicklung von komponenten-spezifischer Isotopenanalytik fiir die
Umweltiiberwachung natdirlicher Attenuation bei, und liefert letztlich einen Beitrag zu einem
verbesserten Grundwasser-Management.
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