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Summary

The pollution ol groundruater zoith mineral oils as a result ol
leakages, ruptures and other accidents during production,
storage and transportation, becomes a problem of i,ncreasing
importance.
The nuisance ot' such a pollution by minute amounts ol
those oils consists mainly ol a uery umpleasant odour and
taste oÍ the groundwater, whích is disadztantageous lor the
acsthetic quality ol the drinking uater, prepared lrom this
polluted groundruater.
A research program has been staïted to inoestigate on labo-
ratory scale the behauiour ol an oil pollution in the subsoil
and the solubility ot' the oil in the groundutater.

ooilog staat het grondwater echter steeds meer
bloot aan verontreinigingen door benzine en an-
dere minerale oliën. Het gevaar ligt hier geheel en
al in het esthetische vlak: verontreiniging met een
minerale olie maakt het water ongenietbaar tenge-
volge van een intense reuk en smaak.
In tabel I zijn reukdrempels van diverse koolwa-
terstoffen weergegeven en in tabel 2 de resultaten
van een aantal smaak- en reukproeven.
Een bijprodukt als fenol gaat grote smaakbezwarer,
geven als het water gechloord wordt en verder
kunnen er nog andere bijprodukten met een steike
geur of smaak, zoals mercaptanen en andere or-
ganische zwavel- en stikstofverbindingen in de
olie aanwezig zijn.

Voor het maximaal toelaatbare gehalte aan mine-
rale olie in dr"inkwater wordt vaak een waarde
van I mg/l (: 1 , 1.000.000) genoemd. Alhoewel
dit gehalte door sommige proeft>ersonen nog wordt
opgemerkt, is het voor vele anderen aanvaardbaar.
De genoemde waarde heeft slechts betekenis als
een gemiddelde voor vele koolwaterstoffen; som-
mige stoffen geven bij een hoger gehalte nog geen
aanleiding tot klachten, bij weer andere stoffen
moeten wij ver beneden deze norm blijven. In
Rusland bestaan voor zwavelhoudende oliesoorten
bijvoorbeeld maxima van 0,1-0,3 mg/l [3].
Als gevolg van de eenvoud van de waarde L mgll
bestaat het gevaar dat men dit als absoluut krite-
rium gaat beschouwen, terwijl de juiste grenzen in
een groot gebied om deze waarde heen liggen, af-
hankelijk van de oliesooÍt, de bijmengselen en an-
dere smaakjes van het water. Bovendien zijn kwan-
titatieve bepalingen van dergelijke lage gehalten
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Samenvatting

De aerontreiniging uan grondutater met aardolieprodukten
als geaolg uan lekkages, breuk en andere ongelukken bij de
produktie, opslag en transport is een probleem uan steeds
groeíende betekenis, Wanneer deze stot'fen ín gronduateruoor'
roden doordringen is dit zeer nadelig uoor de kualiteit uan

euentueel daaruit te zuinnen drinkuater, aangezien kleine hoe-
aeelheden uan deze uerontreinigingen reeds een zeer on'aan'
gename geur en smaak teteegbrengen,
Het onderzoek op dít gebied uterd aangeuangen met de ont'
ruikkeling uan apparatuur uaarmede de migratie uan aard-
olieprodukten in uerschillende grondsoorten kan ruorden na-
ge gaan.

1. Probleemstelling

Grondwater ontstaat uit regenwater dat op zijn
weg omlaag zeer Tangzaam door de bodem fil-
treert en daarbij praktisch vrij van bakteriën
woi:dt, evenwel ook verschillende bestanddelen uit
de bodem op kan nemen.
Het ijzer- en mangaangehalte van grondwater bij-
voorbeeld is vaak hoger dan w'ordt toegestaan
voor drinkwater in verband met vlekv'orming op
sanitair en ,troebeling, doch met de hedendaagse
zuiveringstechnieken kan een produkt worden
veÍkregen dat geheel aan de te stellen eisen vol-
doet.
Vo,or de winning van grondwater is een korrelige,
poreuze bodem gewenst; het water kan zonder te-
veel weerstand naar de winningsmiddelen stromen.
In de bodem eventueel aanwezige klei-afzettingen
kunnen vanwege hun slechte doorlatendheid wor-
den gebrulkt om het eronder aa'nwezige gr'ondwa-
ter 'te vrijwaren van een rechtstreekse besmettin'g
van boven af, met schadelijke afualstoffen.
In Nederland en in vele andere landen is het
grondwater eefl zeer waardevolle grondstof voor
de bereiding van drinkwater, welke zoveel als mo-
gelijk is beschermd moet worden tegen verontrei-
nigingen, welke de kwaliteit nadelig zouden kun-
nen beïnvloeden.

Dank zij alle hygiënische voorzorgen, waarÍnee
het grondwater werd omringd, was tot op heden
ook op de esthetische kwaliteit hiervan weinig aan
te merken. Sedert het einde van de tweede wereld-
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TABEL

Reukdrempels uan diuerse

Produkt

Benzine (met olie)
Dieselolie
Thiofenol
Testbenzine
Ver-warmingsolie
Smeerolie
Machinedlie
Fenol
Benzeen

1

koolruaterstolfen l1)

mg/rn3

moeilijk. Het lijkt verstandiger voor de praktijk
een limiet te verbinden aan een gestandaaidiseer-
de organoleptische beoordeling van de reuk (reuk
treedt eerder op dan smaak), zonodig gevolgd door
een gevoetrige kwalitatie,ve chemisch/fysische ana-
lyse om de ongewenste stof te identificeren.

Uit hygiënisch oogpunt bezien schijnt er bij een
oliegehalte van 1 mg/l in het algemeen geen direkt
gevaar voor mens en dlier te zijn. Hetzelfde kan
worden gezegd van toevoegingen zoals loodver-
bindingen, De ,,veilige" koncentratie hiervan zou
overeenkomen met een koncentratie van enkele
hondelden milligrammen benzine per liter water,
dus ver b'oven de srn:aakgrens [4]. Wel zijn er mo-
gelijkheden tot akkumulatie van dergelijke ver-
bindingen in het menselijk lichaam, hetgeen ook
geldt voor kankerverwekkende koolwaterstoffen
[5,6], maar veel is hierover niet bekend.

De moeilijkheden die de landbouw kan ondervin-
den van rn:inerale olie in het water, vallen buiten
de strekking van dit artikel. Ook hier kan grondwa-
ter de betekenis hebben van gebruikswater.

2. Besmettingsmogelijkheden van het grondwater
door minerale oliën

Reeds in 1932 werd erop gewezen dat lekkende
olietanks en -leidingen veronrLreiniging van de bo-
dem en van het grondwater ten gevolge hadden
[7]. Sinds die tiid is he,t verbruik van minerale
dliën verveelvoudigd. Enkele situaties die moge-
lijk tot verontreiniging kunnen leiden zijn:

a) Oliewinning in waterwingebieden. In Den Haag
werd deze pas toegestaan nadat uitgebreide maat-
regelen waren getroffen om te voorkomen dat olie
zich zou gaan verspreiden in de watervoerende
bodemlagen.
Een vrij recente eruptie tiidens een boring bij
Sleen heeft bij velen echter de vraag d'oen rijzen
of dergelijke ongelukken altiid voorkomen kunnen
worden,

b) Olieraffinaderijen, tankparken en pijpleidingen.
Deze zijn uiteraard potentiële bronnen van grote
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TABEL 2

Resultaten uan smaak- en reukproeoen 12)

Verdunning I : 1.000.000; temp. 18'C

Produkt reuk smaak

Shell 800 I.P. 919/60
Shell petroleum I.P. 916/60
Shell verwarmingsolie I.P.P. 91 7/60
Super Shell I.P. 915/60
1,2,3, + - ,tetrahYdronaftaleen

n-oktaan
n.hexaan
benzeen

I

+
+
+

++
0

0

0

++ : sterk; + : duidelijk waarneembaarl t : 7y1a1,

waarneembaar; 0 : afwezig.

verontreiniging. Als zodanig bekend staand zijn
zii echter in wezen niet gevaarlijk; men kan
hun de vestiging ontzeggen als dat nodig is, men
kan extra veiligheden eisen met kontrolemogelijk-
heden en men kan regelmatig ko,ntroleren. Direkt
na een ongeluk kunnen de geëigende maatregelen
worden genornen.

c) Ongelukken met tankwagens en vliegtuigen. De-
ze kunnen overal gebeuren, maar worden direkt
als gevaaflij'k ondeikend, zodat ook hier maatrege-
len mogeliik zijn.

d) Kleine voorraadtanks voor partikuliere ver-
warmingsinstallaties. Deze ontelbare kleine tanks
vormen eerr zeer groot en misschien wel het groot-
ste gevaar. Zij kunnen van twijfelachtige kwali-
teit zijn, worden vaak zonder zorg getransporteerd
en ingegraven (zand erover!), worden door de eige-
naar nooit gekontroleerd (dit kan meestal ook
niet), terwijl door het grote, onbekende aantal ook
geen overheidskontrole mogelijk is. Een technrisch
onfeilbare bescherming van de 'tank, met kontrole-
mogelilkheden, woÍdt als te kostbaar ervaren.
Lekkages worden meestal pas gekonstateerd als het
kwaad reeds lang is voortgewoekerd en de schade
onrherstelbaar is.
Bij het vullen van deze tanks kunnen zij overlopen;
ook het boordevol vulien van (warme) bodemtanks
met (koude) olie in de winter kan overlopen van
de tank tot gevolg hebben. veroorzaakt door uit-
zetting van de olie.
Overigens moeten ook deze gevaren niet worden
ovcrschat; boderrr:verontrei,niging in een stadswijk
veroorzaakt ongerief of direkt herstelbare schade;
ook voor de land- en tuinbouw zal de schade be-
perkt bliiven tot een aantal hektaren met soms de
mogelijkheid tot wettelijke aansprakelijkheid.
Slechts bij de drinkwatervoorziening kan een lek-
kage voor een grote groep mensen jarenlang onge-
rief betekenen.

e) Rekreatiegebieden. Ook hier ligt nog een mo-
gelijk aktueel wordend probleem. De waterwin-
gebieden liggen nl. meestal in voor rekreatie aan-
trekkelijke gebieden. De toename van de motorise-
ring van het rekreatiezoekend publiek vraagt om
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Fig. 1. Een boorlokatie in Nederland. Duidelijk zichtbaar zi.jn de uergaarbakken oan spoe-
Iing en aater. Links een spoeling|ut die speciaal, beueiligd is tegen mígratie in de

bodem, rechts een wateraergaarbak, (Foto: KLM Aerocarto N.V.)

autowegen, pompstations, parkeerplaatsen e.d., al-
lema.al verontreinigingsbronnen.

Ook potentiële waterwingebieden rn-oeten worden
beschermd, Als het in de toekomst ekonomisch
verantwoord wordrt om bijvoorbeeld op de Velu-
we infiltratieterreinen voor ri\derwater in te rich-
ten en het gewonnen kunstmatig grondwater naar
de Randstad Holland te transporteren, dan rnoet
deze oplossing niet worden doorkruist door een
met olie verontreinigde bodem!

In Nededand verkeren wij in de gelukkige posltie
dat onze grondwaterwingebieden in hygiënisch op-
?ioht al zeer goed zijn beschermd. Waarschiinliil.
is het hierdoor dat het probleem in Nededand wei-
nig voorkomt.
Wel moeten wij voortdurend op onze hoede blij-
ven: het olieverbruik neernt toe, het waterverbruik
ook; de mogelijkheden tot kontakt tussen beide
worden steeds groter.
In onze angst voor olieverontreinigingen mogen
wil echter niet vergeten dat de olievoorziening van
enorm belang is voor de welkgelegenheid en voor
de welvaart.
De oliemaatschappijen mogen niet onnodig worden
geremd in hun aktiviteiten. Planologisch en tech-
nisch gezien blijven altiid nog mogelijkheden open,
lang niet al het grondwater heeft een bestemming
tot gebruikswater.
Om tot optirnale resultaten te komen is naast goede
wll echter ook een diepgaande kennis van het pro-
bleem noodzakelijk en het is hier dat de schoen
wringt. Een goede normstelling is pas mogelijk als
het gevaar tot in details onderkend kan worden.
Dank zij het aardgas zal in de eerstkomende de-
cennia het aantal tanks voor huisbrandolie in Ne-
derland niet sterk meer toenemen. Wat echter te

zeggen van het groeiende aantal tanks dat tenge-
volge van overschakeling op aardgas,buiten ge-
bruik wordt gesteld en die men rustig in,de grond
laat zitten? Tanks met olieresten, tanks die verge-
ten wordenl

3. Levensduur van een olieverontreiniging in de
bodem

De invloed van een oliever«vrr-treiniging blijkt jaren-
lang aantoonbaar te zijn. Tot nog toe zijn er ge-
vallen bekend met een levensduur van 2 tot meer
dan 70 iaar [8]. In de meeste van deze gevallen is
er echter alleen sprake van kwalitatieve aspekten.
Bakteriologische afbraak onder aërobe omstandig-
heden is goed mogelijk [9], hetgeen ook blijkt in
biologische zuiveringsinstallaties.
Over de snelheid en de omvang van het proces in
de bodem is echter prakrisch niets bekend. Dat
chernisch gebonden zuurstof (nitraten, sulfaten)
kan worden gebruikt bij de oxydatie van minerale
oliën lijkt onwaarschijnlijk [9].
Het is te verwachten dat een olieverontreiniging,
eenmaal in de anaërobe bodemzones aangeland,
een blijvend gevaar is voor het grondwater.
Wel is hot mogelijk dat door biologische invloeden
de fysische eigenschappen van de olie aan veran-
deringen onderhevig zijn. Zo is vaak melding ge-
maakt van slijmvorming, bestaande uit een o'lie'
wateremulsie met een rijk bakteriëu-leven op de
grens/lakken water-olie. Een dergelijke sliimvor-
ming is ook gelconstateerd in voorraadtanks [8,10],
en bij eigen proefnemingen.

4. De migratie van minerale oliën in de bodem

In de grondwatertechniek wordt in het algemeen
gewerkt met het begrip doorlatendheid of perrnea-



biliteit, de bekende k-waarde uit de wet van Dar-
cy: v : -kI, waarin v de filtersnelheid voorstelt,
I het verhang van het drukniveau en k de door-
latendheidsfaktor.
Bij de oliemaatschappijen is het gewoonte uit deze
k-waarde de viskositeit en de dichtheid af te zon-
deren, waardoor men komt 'tot een specifieke K-
waarde.
Goede stappen vooruit maakten Rose [11], die de
invloed van het poriëngehalte en de onrondheid
van de korrels signaleerde, en Kozeny [12], die de
invloed van het poriëngehalte in formule bracht.
Met deze formuleringen en nog vele andere prak-
tijkformules is jarenlang goed gewerkt; zii zuTlen
ook wel in gebruik blijven door hun goede han-
teerbaarheid, afwijkingen neemt men op de koop
toe.
De meeste grondwaterformules kennen een split-
sing in termen die specifiek de vloeistof beschrij-
ven en termen die specifiek de bodem beschrijven,
zonder te letten op wederzijdse beïnvloeding.
De meting van de absolute permeabiliteit is echter
alleen mogelijk met een gas of met een niet-ltolaire
vloeistof (hexaan, benzeen e.d.), terwijl water ten-
gevolge van ziin polariteit door bijvoorbeeld klei-
houdende bodemlagen langzamer zal stromen dan
in overeenstemming is met de absolute permeabili-
teit. Een gedeelte van de poriën wordt nu ingeno-
men door gebonden water, dat zich ongeveer als
een vaste stof gedraagt en zo het effektieve poriën-
volume doet afnemen. Dit proces is afhankelijk van
het gehalte aan elektrolyten in het water.
Bij grofkorrelige zandet zljn de permeabiliteits-
verschillen tussen het polaire water en niet-polaire
koolwaterstoffen nauwelijks meetbaar en voor de
praktijk dus niet interessant.
Voor klei ligt de zaak geheel anders. Van nature
aanwezige kleilagen worden vaak gebruikt ter be-
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Fig.2. Gaseruptie bij Sleen (Drente). Als dit een olie-eruptie was geweest zou dit zeer
ernstige geuolgen uoor de kualiteit aan het gronduater hebben gehad.

(Foto: Anp-foto)

scherming van het hieronder aanwezige water: de
klei is ,,ondoorlatend" voor water en rnogelijk in
dit water aanwezige schadelijke stoffen. De klei-
laag is echter wel doorlatend voor de niet-polaire
minerale oliën. Of het de olie zal lukken het in de
kleilaag aanwezige water te verdringen is een an-
dere vraag.
Is een tweefasenstroming (d.w.z, olie en water) ma-
thematisch nog wel te vatten zolang er een makro-
skopisch grensvlak tussen beide vloeistoffen bestaat,
beslist moeilijk wordt het indien elk van beide stof-
Íen, gezamenlijk stromend, voorkeur toont voor be-
paalde poriën. De uit de grensvlakspanningen af te
Ieiden krachten, die dit grensvlak in beweging wil-
len brengen, zijn namelijk afhankelijk van het bo-
demmatei'iaal en van de afmetingen der poriën.
Nu vertonen deze poriën langs het grensvlak een
enorïne variatie, zodat na enige tijd niet meer kan
worden gesproken van een vlak oliefront, Dit zal
een van de oorzaken zijn dat het hydraulisch niet
goed mogelijk is de olie restloos uit de poriën te
verdringen.
Het is in principe mogelijk aan het drijvende water
stoffen toe te voegen waardoor de fysische eigen-
schappen ten aanzien van de stroming voor water
en olie gelijk worden. De toegevoegde stoffen mo-
gen echter niet schadelijk zijn en moeten restloos
kunnen worden uitgespoeld. Bovendien is de keuze
ervan afhankelijk van de bodemgesteldheid en van
de oliesoort.

Gelden de voorgaande beschouwingen voor een
met water verzadigde bodem, meer gekompliceerd
wordt het indien de olieverontreiniging zich be-
vindt in een niet verzadigde bodem. Van het begin
af aan spelen nu capillaire krachten mee, die afhan-
kelijk zijn van het poriënsysteem, waarin plaatse-
lijk zeer grote variaties voorkomen. Uit het mis-



O plosbaarheid

aantal
koolstof atomerr

TABEL 3

uan kooluaterstoflen in uater 14, 13)

5. Het voorkómen en bestriiden van
olieverontreinigingen in grondwater

Het beste bestrijdingsmiddel is nog altijd het voor-
kómen van mogelijke olieverontreinigingen. Dit
houdt in dat er rond de onttrekkingsputten van
het grondwater zones moeten zijn waar alle olie-
opslag en/of -transport is verboden, met daarom-
heen zones waar dit aan vergunningen met techni-
sche voorwaarden en kontrolebevoegdheden is on-
derworpen.
De afmetingen van deze zones zijn afhankelijk van
de geohvdrologische bodemgesteldheid ter plaafse,
de belangrijkheid van de winning en van de in het
geding zijnde oliesoorten. Be,ide laatste faktoren
zijn geen konstante grootheden! Verder rnoet re-
kening worden gehouden met ooÍlogsomstandighe-
den, waarbij opruiming van weggevloeide olie vaak
niet mogelijk is.

Bij 'tijdig ontdekte ongevallen is het vaak mogelijk
de verontreinigde grond uit te graven en af te voe-
ren. Deze methode is uiterst kostbaar, maar tot op
heden de enig bekende suksesrijke methode. Bij
een diepliggende grondwaterstand kan het verder
voordeel bieden de plaats van het ongeval zoveel
rnogelijk af te dekken, zodat percolerend regenwa-
ter geen invloed kan uitoefenen op de oliemassa en
er enige tijd gew'onnen kan worden.
Het boren en afpompen van putten, in de hoop de
verontreiniging naar deze putten te drijven, is ook
kostbaar en het sukses is twijfelachtig. Er blijven
olieresten in de bodem en door het rijzen en dalen
van de waterspiegel ten gevolge van het pompbe-
drijf kunnen grote massa's bodem worden veront-
reinigd. Waar laat men bovendien het afgepomp,te
water?

De olie uit het gewonnen water verwijderen is m,o-
gelijk: na afscheiders voor de niet opgeloste olie
kan aktieve kool worden toegepas,t of een uitvlok-
kingsmethode. Een biologisch/oxydatieve methode,
zoals bij het afvalwater van olieraffinaderijen wel
wordt toegepast, is waarschijnlijk niet mogelijk bij
het relatief schone grondwater.

Lijken de genoemde methoden in principe goed mo-
geliik, in de praktijk zal dit anders zijn.
Bij grondwatervoorkomens die in hygiënisch op-
zicht betrouwbaar zijn, is de nazuivering van het
gewonnen \Mater meestal summier en beperkt zich
tot het verwijrderen van ijzer en mangaan of een ont-
zuring.
Het gekozen zuiveringssysteem voor de olieveront-
reiniging betekent dan een kos,tbare wijziging van
het produktieschema; bovendien moet deze wijzi-
ging gereed zijn als de olie in de pompputten is
aangetoond.

6. Het verdere onderzoek naar het gedrag van
minerale oliën in de bodem

In het buitenland, vooral in Duitsland, wordt zeer
veel praktijkonderzoek verricht en in Nederland
begint dit bij vóórkomende gevallen ook te gebeu-
ren.

oplosbaarheid
in mg/lprodukt

5-12
10-

5

6

6

7

7

B
o

10
10
18

autobenzine
dieselolie
n-pentaan
cyclohexaan
trenzeen
n-lheptaan
tolueen
n-octaan
ethy,lbenzeen
n-decaan
tetrahydr0naftaleen
dodecylberrzeen

93-505
17 -22
350

94
800
45

+70
t4

140
6

40
I

schien aanvankelijk,,gesloten" oliefront kunnen
zich olie-uitlopers vormen langs bepaalde noriën
of korreloppervlakken.
Om het gehele migratieprobleem te kompleteren
rnodt nog gewezen worden op de mogelijkheid dat
het fvsische karakter van de olie tiidens zijn ver-
blijf in de bodem aan veranderingen onderhevig
is.
Op slijmvorming en emulsionering (biologisch) is
reeds gewezen.
Vlucn'tige komponenten kunnen door verdamping
verdwijnen en tijdens de stroming kan fraktione-
ring van het oliemengsel optreden,
Wat men op een bepaald moment op een bepaalde
plaats onderzoekt is een ander mengsel dan dat
wat men een iaar later 100 m verder wil onderzoe-
ken. Zowel bij de analysemothoden als bij de fysi-
sche formulering van de stroming moet hier rèke-
ning mee lvorden gehouden.

Ook indien een olieverontreiniging in zijn totaliteit
ergens in de bodem tot rust zou zijrr gekomen is het
gevaar voor het qrondwater noq niot geweken.
Minerale oliën zijn oplosbaar in water en het tilijkt
dat de oplosbaarheden ver boven de reeds eerder
genoemde smaakgrens van 1 mgll liggen (zie tabel
3).
De oplosbaarheid neemt sterk af met toenemend
aantal koolstofatomen, waarbij aromaten beter op-
losbaar zijn dan paraffinen met hetzelfde aantal
koolstofatomen.
De in tabel 3 vermelde oplosbaarheden zijn maxi-
ma die onder lab'oratoiiumomstandigheden konden
worden bereikt. In welke mate langs de tot stil-
stand gekomen ,oliernassa stromend grondwater of
percolerend regenwater oplossend kan wer,ken is
nog niet bekend; het is wel waarschijnlijk dat de
Sterkte van de in tabel 3 genoemde oplossingen bij
lange na niet zal worden gehaald.
Voor de praktische beoordeling van een dergelijk
geval is nog van belang de verhouding tussen de
totaal gewonnen hoeveelheid grondwater en de
hoeveelheid door opgeloste olie verontreinigd wa-
ter. De verdunning kan hierbij zo gÍoot zij,n dat het
water juist vrii is van geur en smaak.



Het onderzoek dat het Instituut voor Gezondheids-
techniek TNO veriicht naar de mi'gratie van mine-
rale oliën in de bodem, is meer theore'tisch van
aald dan p,raktisch, i[,aar de middelen nie,t vold'oen-
de zijn vobr praktiikonderzoek op gïote schaal. Er
zal woíden §etlaoht enige problemen theoretisch
en op laboratoriumschaal te benaderen, met de hoop
aan te kunnen sluiten aan pr,atr<U;kervaringen van
anderen. In dit pÍogramma, dat zioh over enige ja-
ren zal uitstrekken, wordt aandacht geschonken aan:
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