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Einfiihrung in das Verbundprojekt und seine Ziele

Kurt Friese

1. Projektbeschreibung

Die erheblichen Grundwasserabsenkungen im Zuge des Braunkohlenbergbaus in den neuen
Bundesldndern haben zu einer nachhaltigen Storung des Wasserhaushaltes gefiihrt. Nach dem
BeschluB der 10. Umweltministerkonferenz soll in den vom Braunkohlenbergbau
beeintrachtigten FluBeinzugsgebieten ein ausgeglichener Wasserhaushalt wiederhergestellt
werden. Das bedeutet, daB eine annihernde Einstellung eines Grundwasserniveaus auf
vorbergbaulichen Stand in den verbliebenen Aquiferen erzielt werden muB. Ferner ist die
Flutung der Restldcher und dadurch die Entstehung von Seen in den Hohlformen sowohl
qualitativ als auch quantitativ geregelt vorzunehmen. Die Fiillung der durch den Abbau
entstandenen Hohlformen mit aufgehendem Grundwasser oder durch Flutung mit FluBwasser
fiihrt zu Oberflachengewissern (Bergbauseen), die in Folge der stofflichen Zusammensetzung
der kohlefiihrenden Schichten einen eigenen Typ Standgewisser mit einer Calcium-Sulfat-
Eisen dominierten Chemie und im Falle einer Versauerung (s.u.) auch mit einer artenarmen
Biologie darstellen.

Kemproblem in den Braunkohlengebieten der neuen Bundesldnder ist die Versauerung von
Bergbauseen. Durch die Pyrit-/Markasitfilhrenden Schichten der Braunkohlen und deren
Verwitterung/Oxidation im Rahmen der bergbaulichen Aktivitdten unterliegen die bereits
existierenden bzw. noch entstehenden Bergbauseen einer hohen Versauerungsgefahr mit pH-
Werten unter 4. Diese Acidititsbelastung ist gekoppelt mit hohen Aluminium-, Eisen-,
Calcium- und Sulfatgehalten und fiihrt zu einer Einschriankung der biologischen Diversitit.
Die Einbindung bereits versauerter Seen in die Vorflut erfordert eine Sanierung mit dem Ziel,
den pH-Wert auf Werte iiber 6 zu heben. Eine anspruchsvolle Nutzung (Badesee,
Erholungssee, Fischteich) oder das Erreichen einer Natureinbindung der Gewidsser
(Laichplitze Amphibien, Futterressource. fiir Wasservogel, Rastplatz fiir Zugvégel, etc.)
erfordert neben der pH-Wertanhebung auch eine Reduzierung der stofflichen Belastung.

In dem Verbundprojekt sollen daher solche Fragestellungen vordringlich bearbeitet werden,
die sich aus den praktischen Anforderungen der anstehenden Fiillung, Sanierung und
Nachnutzung der Bergbaurestseen ergeben. Das UFZ-Verbundprojekt wird durch mehrerer
komplementdre  Drittmittelprojekte =~ der = LMBV-Lausitzer und  Mitteldeutsche
Braunkohlenverwertungsgesellschaft mbH, des BMBF-Bundesministerium fiir Bildung und
Forschung (Projekttriger PTWT Wassertechnologie und Schlammbehandlung im
Forschungszentrum Karlsruhe bzw. Aussenstelle Dresden, Projekttriger BEO Biologie,
Energie und Okologie im Forschungszentrum Jillich) und des SMWK-Séchsisches
Ministerium fiir Wissenschaft und Kunst unterstiitzt. In diesem Kontext werden wichtige
Fragestellungen an ausgewéhlten Objekten bearbeitet:

.
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1. Quantitative rdumliche und zeitliche Erfassung der (Teil)neutralisation von sauren
Bergbauseen durch Fremdflutung mit FluBwasser und Abschédtzung des Einflusses der
Stofffreisetzung aus den Speichersedimenten auf die Aciditdtsbelastung des Sees
(Modellobjekt: Tagebaukomplex Goitsche)

2. Der langfristige Verbleib, die Wirkung und limnologische Bewertung von Schadstoffen,
die im Zuge der Fremdflutung mit FluBwasser in Bergbaurestseen gelangen (Modellobjekt:
Tagebaukomplex Goitsche)

3. Die Planktonbesiedelung stark-saurer Tagebaurestseen als Extremhabitate und deren
Veranderung im Zuge der Neutralisierung nach Fremdwassereinleitung (Modellobjekte: TB
Goitsche)

4. Die Entwicklung und Erprobung von in-situ-Sanierungstechnologien von stark sauren
Bergbaurestseen in Enclosureexperimenten (Modellobjekt: RL-111)

5. Das AusmaB und der Einflu} von mikrobiell katalysierten Stoffumwandlungsprozessen
und -gradienten an der Sediment-Wasser-Kontaktzone und an autochton/allochtonen

Sedimentationsflocken auf die Biologie und Chemie von sauren Bergbaurestseen
(Modellobjekte: TB Goitsche, RL-111)

Neben der Ausweitung von Grundlagenarbeiten in gewisserchemischer und planktologischer
Richtung an schwefelsauren Seen im Lausitzer Revier in Zusammenarbeit mit der BTU
Cottbus und dem IGB-Institut fiir Gewisserdkologie und Binnenfischerei Berlin wird vor
allem mikrobiologische Grundlagenforschung vorangetrieben, die in den Rahmen der HGF-
Verbundforschung einbezogen ist. Die Anwendung dieser Arbeitsrichtung findet in einem
weiteren BMBF-Projekt statt, das die mikrobiologische in-situ-Sanierung  eines
schwefelsauren Sees zum Ziel hat. Fiir diese Modellsanierung ist der Einsatz eines mobilen
MeBfeldes als UFZ-Ausbauinvestition geplant.

Das wichtigste Bindeglied in der Beziehungskette zwischen dem Oberflichengewisser und
dem hydrologischen Umfeld ist das Kippensediment, da es Ursprung und SteuergréBe der
geochemischen und hydraulischen Veranderungen ist. Wichtig ist sowohl die Ableitung von
Stoffdaten und Umsatzraten im Sedimentkérper und deren experimentelle Verifikation als
Basis hydrologischer Modellbildungen als auch die Untersuchung des hydrologischen
Kommunikationsgefiiges in den geschiitteten und ungestdrten Gesteinen des
Braunkohlenbergbaues. Diese Fragestellungen werden vorrangig im UFZ-Verbundprojekt 1.4
(Entwicklung der Grundwasserbeschaffenheit in bergbaulich gestérten R&umen) bearbeitet
und bilden die Ergénzung des Verbundprojektes 2.2 in den terrestrischen Bereich hinein. Die
Entwicklung und Erprobung von Sanierungstechnologien fiir Bergbaurestseen basiert auf
einer biologischen Alkalinitdtssteigerung durch mikrobielle Schwefelumsetzungen. Damit
ergeben sich hier gewiinschte Schnittstellen zum Verbundprojekt 5.3 (UbZ-Entwicklung und
Anwendung biotechnologischer Verfahren), die einen multiplikativen EinfluB haben kénnen.

<« B
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2. Mittelfristige Ziele

Mittelfristiges Ziel des Verbundprojektes ist die Aufklarung der biogeochemischen und
limnophysikalischen Zusammenhénge in den Bergbauseen als Grundlage zur Entwicklung
von nachhaltigen Sanierungsmafnahmen. Die bisher unbekannten Beziehungen zwischen
stofflicher Zusammensetzung (Fe-Dominanz, hohe Al-Gehalte, niedrige Nahrstoffgehalte, C-
Limitation), biologischer ~Entwicklung (Algenbliiten, geringe Artenzahlen) und
physikalischem EinfluB (Unterwasserlichtspektrum, Turbulenz) im See selber sowie die
Interaktion mit der umgebenden Matrix (Kippen, gewachsenes Gebirge, Grundwasser) stehen
einer nachhaltigen Restaurierung und Sanierung der Gewdsser entgegen. Daher ist es
notwendig, diese grundlegenden Beziehungen zu untersuchen, um einerseits das natiirliche
Neutralisierungspotential abschétzen zu konnen und eine Nachhaltigkeit von Restaurierungs-
oder SanierungsmaBnahmen zu gewahrleisten. Andererseits miissen Priventions- und/oder
SanierungsmaBnahmen entwickelt werden, um eine Versauerung noch zu fiillender
Hohlformen zu verhindern bzw. bereits existierende saure Seen zu sanieren. Diese Ziele
konnen nur durch eine multidisziplindre Herangehensweise unter Einbindung biologischer,
mikrobiologischer, chemischer, chemisch-analytischer, bodenkundlicher, geochemischer,
(hydro)geologischer und limnophysikalischer Kompetenzen erreicht werden.

3. Aktueller Stand der Arbeiten

Die angewandte limnologische Forschungsarbeit in Deutschland war bislang vorrangig auf
Sanierungstechnologien fiir eutrophierte Gewisser ausgerichtet. Es erscheint nunmehr
geboten, das bisher unzureichende Potential zur Steuerung der Wassergiite von
Bergbaurestseen mit Nachdruck weiter zu entwickeln. Untersuchungen zur Limnologie von
Bergbaurestseen und insbesondere die Entwicklung von Anaerobtechnologien zur
Entsduerung wurden mit BMBF-geférderten Projekten begonnen und sind ein ergiebiges
Forschungsgebiet iiber das Jahr 2000 hinaus. Bei dieser Zielrichtung verbinden sich mit den
geplanten F&E-Arbeiten an Gewassern der Bergbaulandschaft die grundlagenorientierte
Umweltforschung und die zu entwickelnden Umwelttechnologien zu einem integrierten
Forschungsverbund.

Zur Optimierung der wissenschaftlichen Verbundarbeit werden die vorhandenen
gewasserokologischen,  hydrogeologischen, ~ gewdsserchemischen,  bodenkundlichen,
analytischen und umweltmikrobiologischen Kompetenzen des UFZ projektiibergreifend
wirksam eingesetzt. Die Sektion Gewisserforschung Magdeburg mit ihrer Ausrichtung auf
die Bergbauseen, die Sektion Analytik mit ihren besonderen Kompetenzen in der
Speziesanalytik, die Sektion Bodenforschung mit ihren Lysimetereinrichtungen, die Sektion
Umweltmikrobiologie mit der Expertise auf dem Gebiet der Schwefelumsetzungen und die
Sektion Hydrogeologie, die das hydrologische und terrestrische Umfeld bearbeiten,
entwickeln Kriterien fiir eine erfolgreiche Renaturierung der Bergbaufolgelandschaften in den
Braunkohlenrevieren der neuen Bundeslénder.
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4. Arbeitsziele und Arbeitsprogramm

Die Bearbeitung des Verbundprojektes konzentriert sich in den Bergbaufolgelandschaften der
Regionen Mitteldeutschland und Lausitz auf bergbaulich gestérte und in Verdnderung
befindliche Oberflichenwasser-Systeme.

Arbeitsziele sind

o die Vertiefung der Kenntnisse zur biologischen Dynamik und zum stofflichen Einfluf} auf
die Diversitit und Abundanz von Plankton in sauren Bergbauseen

e Untersuchungen zu .spezifischen Wechselwirkungen (chemisch, mikrobiologisch)
zwischen bergbaulich beeinfluBten Sedimenten (autochthon, allochthon) und der Wasserphase

e Betrachtungen der limnologischen und hydrochemischen Entwicklung der Wassersysteme
in Bergbaufolgelandschaften hinsichtlich Umweltqualitétszielen und/oder Nutzungszielen

Im Rahmen des Verbundprojektes werden von den Sektionen Gewdsserforschung,
Hydrogeologie, Analytik, Bodenforschung und Umweltmikrobiologie in Mitteldeutschland
und der Lausitz folgende Objekte bearbeitet:

A. im mitteldeutschen Revier

e Tagebaukomplex Goitsche (Bitterfelder Revier)

B. im Lausitzer Revier

e Restloch 111 (Revier Koyne/Plessa)
e Restloch 107, 117 (Revier Koyne/Plessa)
Restloch B (Revier Schlabendorf-Nord)

5. Arbeitsschwerpunkte
Gewdsserchemische und biologische Entwicklung versauerter Bergbaurestseen

Die Kenntnis der chemischen und biologischen Dynamik unterschiedlich stark versauerter
Bergbaurestseen bietet einen Ansatzpunkt zur Abschitzung und Bewertung des natiirlichen
Entwicklungspotentials dieses Gewissertyps. Dazu ist es notwendig, tiber einen Zeitraum von
mehreren Jahren die wesentlichen physikalischen, chemischen und biologischen Parameter in
ihrer zeitlichen und rdumlichen Verteilung zu erfassen und in Beziehung zu meteorologischen
und hydrologischen Ereignissen zu setzen. Die Ergebnisse stellen eine unverzichtbare Basis
fiir jede Wassergiitebewirtschaftung und mégliche Sanierung dar.

Biologische Prozesse in Planktonsystemen

Die Planktongemeinschaft in geogen versauerten Bergbauseen kann in néhrstoffreichen Seen
durch auto- und heterotrophe Protozoen mit einer sehr hohen Populationsdynamik gepréagt
sein. Unbekannt ist, welche chemischen und biologischen Faktoren in welcher Art und Weise
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die Planktonentwicklung und die Interaktionen, insbesondere wihrend Bloomsituationen,
beeinfluBen. Zunichst soll am Beispiel des Restsees Niemegk (Tagebaukomplex Goitsche),
spater auch an anderen Seen, die unter den gegebenen Extrembedingungen (pH-Wert,
Lichtklima, Nahrstoffverhéltnisse, lonenzusammensetzung) eingeschrinkte Planktonzdnose
intensiv hinsichtlich der sie steuernden Umweltfaktoren untersucht werden. Schwerpunkt
wird auf die Untersuchung biologischer und biologisch-physikalischer Prozesse gelegt
werden.

Wechselwirkungen zwischen Planktonentwicklung, Sedimentation und Chemismus

Auch in stark sauren Seen kommt es wihrend der Vegetationsperiode zu kurzzeitigen
Planktonmassenentwicklung (Blooms), die i.d.R. aber sehr schnell zusammenbrechen.
Wihrend der Zusammenhang zwischen Planktonentwicklung und Sedimentation in
hydrogenkarbonatgepufferten Seen gut untersucht ist, ist dies fiir Fe(III)-SO,4 Seen nicht der
Fall. Es wird vermutet, daB auch in diesen stark sauren Seen die Planktonentwicklung zu
Veranderungen des Wasserchemismus in der photischen Zone fiihrt. Direkte Anderungen sind
Assimilation von Nahr- und Spurenstoffen und die Freisetzung von Stoffwechselprodukten.
Indirekte Prozesse sind eine mittelbare Verinderung des Wasserchemismus durch die
Induzierung von Eisenausfillung. Die direkten und indirekten Zusammenhinge zwischen
Planktonentwicklung, Wasserchemismus und Sedimentation sollen am Beispiel des P-reichen
Sees Niemegk (Tagebaukomplex Goitsche) untersucht werden. Dabei soll mit Hilfe von
Fallenuntersuchungen die Bruttosedimentation von Eisen, Phosphor und organischem
Kohlenstoff im Verlauf eines halben Jahres bis zur Flutung untersucht werden.

Biogeochemische =~ Wechselwirkungen an der  Sediment-Wasser-Grenze und an
Sedimentationsflocken

Die Stoffdynamik an der Sediment-Wasser-Grenze und an Sedimentationsflocken kann in
Bergbauseen grofien EinfluB auf die Festlegung oder Mobilisierung von Elementen und
Verbindungen haben. Insbesondere in den noch jungen Restseen des Braunkohlenbergbaus
sind diese Vorgénge von zentraler Bedeutung fiir die Gewésserentwicklung. Mit Hilfe von in-
situ-Messungen und Laboranalysen sollen potentielles Neutralisierungspotential, mikrobiell
gesteuerte und redoxsensitive Stoffumsétze sowie frithdiagenetische Festlegungen ermittelt
und langfristige Entwicklungen abgeschitzt werden.

Biogene Entsduerung durch mikrobielle Sulfatreduktion

Fiir die Neutralisierung bereits bestehender und durch aufgehendes Grundwasser stark
versauerter Bergbaurestseen wird ein Sanierungskonzept auf Basis einer anaeroben
Sulfatreduktion im Labor- und PilotmaBstab (Enclosure) entwickelt. Die Arbeiten
konzentrieren sich auf die mikrobiellen und biogeochemischen Vorginge, die im Zuge der
reduktiven Prozesse zur Entsiuerung fithren. Da in einer zweiten Phase der Untersuchungen
das Sanierungskonzept an einem Experimentalgew#sser erprobt werden soll (vorgesehen ist
das Restloch 111 in der Lausitz), werden die Laborversuche zur Anndherung an reale
Bedingungen auch mit Originalmaterial (Wasser, Sediment) durchgefiihrt.
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Stoffmobilisation und Neutralisation bei der Fremdflutung des Tagebaukomplexes Goitsche

Bei der Flutung des Tagebaukomplexes Goitsche kommt es durch ZufluB von Flutungswasser
zu einer stdndigen, starken Neutralisation mit verstérkter Ausfillung von Eisen. Der hohe
Energieeintrag mit dem Flutungswasser fiihrt zumindest teilweise zu einer turbulenten
Vermischung der Wasserkorper. Bei der Flutung kommt es zu einer kurzfristigen Freisetzung
von Aciditit aus dem Sediment in ungeklirtem AusmaB, fir die Erosion und andere
Umlagerungsprozesse verantwortlich sind. Dem AusmaB dieser zeitlich begrenzten
Freisetzung kommt wahrscheinlich die wesentliche Bedeutung fiir die weitere Prognose der
Beschaffenheitsentwicklung zu.

Durch eine zeitlich und rdumlich hochauflésende Untersuchungen der Wassersdule im
entstehenden Goitschesee wird es mdoglich sein, die Aciditits-Alkalitatsbilanz im See fiir
jeden Zeitpunkt des Wasserspiegelanstiegs aufzustellen. Bei Erfassung des Volumenstromes
und der Alkalitdt am Einlaufbauwerk ist es méglich, die Freisetzung von Aciditit aus dem
Sediment als Bilanzglied einzugrenzen. Damit kénnen Schliisse auf die wirksamen Prozesse
der Stoffmobilisation gezogen werden.

Ndhr- und Schadstoffelimination bei Flutung mit Fremdwasser

Die Untersuchung wichtiger Stoffumsétze und biologischer Prozesse, die fiir die Wassergiite
von zur Flutung anstehender Bergbauseen von Bedeutung sind, erfolgen amTagebaukomplex
Goitsche. Das Verhalten und der Verbleib von Niahr- und Schadstoffen, die mit dem
Flutungswasser (hier Muldewasser) eingetragen werden, werden in Laborversuchen unter
definierten Randbedingungen studiert. Detaillierte Analysen der Sediment-Wasser-
Wechselwirkungen in  den  bereits existierenden  Restseen  erginzen  das
Untersuchungsprogramm. Fiir die Prognose des Langzeitverhaltens von Nihr- und
Schadstoffen, die mit dem Flutungswasser eingetragen werden, sind Fragen der
Sedimentation, der Bindungsformen im Sediment und deren Stabilitit besonders zu
betrachten.

Kommunikation der Aquifere und Entwicklung der Grundwasserbeschaffenheit

Die Ableitung von Aussagen zu Schichtungsverhiltnissen, Mischungsprozessen, und
Stockwerkskommunikationen in den quatiren und tertiiren Grundwasserleitern und zur
Altersstruktur der Wisser erfolgt an den Modellobjekten Tagebaukomplex Goitsche und RL-
111. Es sollen der Einfluss mobilisierter und mobilisierbarer Stoffe aus dem Kippensediment
und den Bergbauseen auf das Grundwasser im angrenzenden Grundwasserleiter abgeschitzt
werden. Dazu werden neben isotopen- und hydrochemische Untersuchungen an vorhandenen
Grundwassermefistellen zur Ermittlung der Ausgangsverhiltnisse auch spezielle Stoff-
Austragsuntersuchungen mit Hilfe von Lysimetern und eines SGM (Sicker- und
GrundwassermeBsystem) erfolgen. Durch Anwendung von Umweltisotopen als Indikatoren
fir sich verindernde Zutritts- und Fliefbedingungen von Grundwissern (Liegendwisser,
Kippenwisser, Grundwassemeubildung) sind Aussagen zu Schichtungsverhiltnissen,
Mischungsprozessen, Stockwerkskommunikation und zur Altersstruktur ableitbar.
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Element- und Speziesanalytik

Ziel ist die Entwicklung einer Methodik zur Charakterisierung anorganischer Verbindungen
in Tagebauwissern sowie basierend auf den analytisch-methodischen Arbeiten die
Verfolgung der zeitlichen Verinderung der stofflichen Zusammensetzung anhand
ausgewihlter Komponenten besonders unter dem Aspekt der Flutung von Restléchern des
Braunkohletagebaus. Dazu sind verschiedene Arbeitsschwerpunkte geplant:

Am Beispiel des Restloches Goitsche soll ausgehend von der Charakterisierung typischer
Feststofftypen (wie Bitterfelder Glimmersand) mittels RFA eine Methodik erarbeitet werden,
mit der das Mobilierungsverhalten ausgewéhlter Elemente (Al, Fe, Mn, As, SE, S, P) unter
verschiedenartigen Leachingregimen analytisch erfaBt werden kann. Dabei soll sowohl die
Anderung des Gesamtgehaltes der Analyten als auch die einzelner Spezies verfolgt werden.
Die Analytik von Al-Spezies in Tagebauwdssern. Basierend auf CE, IC sollen
Untersuchungen zur Trennung von (AIF-, AI(OH), Al(SO4) sowie deren elementspezifische
Detektion erfolgen. Als dritter Schwerpunkt ist die Analytik von ionischen S-Spezies geplant.

Datierung und Tracerung mit natiirlichen Radionukliden

Untersuchungen zur Altersbestimmung an Tagebau- und Restseesedimenten unter Nutzung
der Radionuklide Césium-137 und Blei-210 sollen die Anwendbarkeit dieser Methoden zur
Klirung der jungen Altersabfolgen erweisen. Im Mittelpunkt stehen dabei methodische
Arbeiten zur Qualititssicherung der gammaspektrometrischen Bestimmungen und
Uberlegungen zur Interpretation der Daten in den gest6rten Gefiigen. Fiir die Untersuchung
der Zutritts- und FlieBbedingungen von Grundwissern sollen Versuche mit Radon als
natiirlichem Tracer durchgefiihrt werden. Dazu sind methodische Entwicklungen zur on-line
Messung von Radon in Wasser vorzunehmen und angepafite Probenahmetechniken unter
Beriicksichtigung der speziellen Eigenschaften des Radon zu  entwickeln.
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6. Betreuung, Unterstiitzung und Absicherung durch Drittmittelprojekte

GLABER & SCHRECK: BMBF-Verbundprojekt: "Luft- und bodengestiitzte spektrometrische
Untersuchungen zur Differenzierung reaktiv verinderter Braunkohlentagebaugebiete in
Mitteldeutschland" (1997 - 1998) [HGF-Projekt: GFZ- UFZ)]

FRIESE & MAYER: UFZ-Projekt "Isotopengeochemische Untersuchungen zum
Stoffhaushalt geogen schwefelsaurer Bergbaurestseen des Lausitzer Braunkohlenreviers unter

besonderer Beriicksichtigung geochemisch gesteuerter Sanierungsverfahren" (1996 - 1999)

KLAPPER & PACKROFF: BMBF-Verbundprojekt: "Erarbeitung von Leitbildern und
Handlungskonzepten flir die verantwortliche Gestaltung und nachhaltige Entwicklung ihrer
naturnahen Bereiche (LENAB), Teilprojekt 3: Limnologie und Gewisserchemie geogen-

schwefelsaurer Bergbaurestseen und FlieBgewasser im Lausitzer Braunkohlerevier" (1995 -
1997/98)

KLAPPER & FRIESE: BMBF-Projekt "Untersuchungen zur Entwicklung und Erprobung
eines Verfahrens zur In-Situ Sulfatreduktion von geogen-schwefelsauren Bergbaurestseen des
Lausitzer Braunkohlenreviers" (1996 - 1999)

KLAPPER & SCHULTZE: LMBV-Projekt "Limnologische Untersuchungen an

Bergbaurestseen im mitteldeutschen Raum" (1996-1998)

STRAUCH: SMWK-Projekt "**S als Indikator fiir Versauerungsprozesse in
Braunkohlebergbaugebieten." (1996 - 1999)

GELLER, FRIESE & WENDT-POTTHOFF: HGF-Strategiefondprojekt " Systemintegrierte
Umweltbiotechnologie zur Sanierung von organisch und anorganisch belasteten Grund- und
Oberflachenwéssern/Teilprojekt 1 In situ-Steuerung von mikrobiellen Schwefelumsetzungen

in schwefelsauren Braunkohlentagebaurestseen und deren hydrogeologischem Umfeld" (1998
—2001)

7. Kooperationspartner und Zusammenarbeit mit anderen Forschungsgruppen
UFZ-intern:

Sektionen: Analytik, Bodenforschung, Gewisserforschung, Hydrogeologie,

Umweltmikrobiologie
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extern:

Mit der BTU Cottbus (LS fiir Gewisserschutz) werden seit 1995 gemeinsame
Untersuchungen zum chemischen und biologischen Zustand von ausgewihlten
Bergbaurestseen des Lausitzer Braunkohlenreviers durchgefiihrt. An diesen gemeinsamen
Arbeiten ist auch das IGB-Institut fiir Gewisserikologie und Binnenfischerei Berlin

beteiligt.

Im Rahmen des vom BMBF-geforderten Projektes ,,Untersuchungen zur Entwicklung und
Erprobung eines Verfahrens zur In-situ Sulfatreduktion von geogen-schwefelsauren
Bergbaurestseen des Lausitzer Braunkohlenreviers® (1996-1999) werden in Zusammenarbeit
mit den Universitdten FU Berlin und TU Dresden von der Sektion Gewisserforschung
Grundlagen zur Anwendung der mikrobiellen Sulfatreduktion als biogenes

Neutralisierungspotential fiir die schwefelsauren Bergbaurestseen erarbeitet.

Die Uberpriifung dieses Ansatzes soll in einem GroBversuch im Rahmen des HFG-
Strategiefondprojektes "In situ-Steuerung von mikrobiellen Schwefelumsetzungen in
schwefelsauren Braunkohlentagebaurestseen und deren hydrogeologischem Umfeld"
zusammen mit den Forschungszentren GBF Braunschweig, GKSS Geesthacht, FZK

Karlsruhe stattfinden.

Die Arbeiten zu den reduktiven Umsetzungen im Labor und im Freiland werden erginzt
durch Isotopenuntersuchungen des Kohlenstoffs und Schwefels, die zusammen von den
Sektionen Gewisserforschung und Hydrogeologie mit der Ruhr-Universitit Bochum (LS
Isotopen- und Sedimentgeochemie) und dem Department of Physics & Astronomy and
Geology & Geophysics an der Universitit von Calgary Canada durchgefiihrt werden.

Untersuchungen zur Geochemie und Mineralogie von Sedimenten in den Bergbaurestseen
erfolgen in Zusammenarbeit mit den Universititen Braunschweig (Institut fiir
Geowissenéchaften) und Halle (Institut fiir geologische Wissenschaften). Mit der EAWAG-
Eidgendssische Anstalt fiir Wasserversorgung, Abwassereinigung und Gewisserschutz
an der ETH-Ziirich (Abteilung Biogeochemie) sind gemeinsame Untersuchungen zu

Stoffumsetzungen an der Sediment-Wasserkontaktzone in den Bergbaurestseen vorgesehen.

Mit verschiedenen Firmen der Wasserwirtschaft und Umweltuntersuchung werden sich
erginzende Arbeiten zur Wasseranalyse und Modellierung unter dem Dach der Lausitzer

und Mitteldeutschen Bergbau-Verwaltungsgesellschaft (LMBV) ausgefiihrt.
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8. Laufzeit und Meilensteine des UFZ-Verbundprojektes 2.2 "Biologische und

chemische Entwicklung von Bergbaurestseen"

Laufzeit 1998 - 2002

Teilthema 2.2.1: Schwefelsaure Seen/Lausitz
Teilthema 2.2.2: Flutung Goitsche

Meilensteine
1998 * Limnologische und chemische Charakterisierung von sauren Bergbaurestseen

¢ Emmittlung der hydrogeologischen und isotopenchemischen Ausgangssituation

1999 e Biogeochemische Stoffumsitze im Sediment
» Trendaussage zur limnologischen und mikrobiologischen Entwicklung
e Aufkldrung der Plankton- und Bakteriengemeinschaften

» Verdnderung der Spezieszusammensetzung (Al, S) im Goitschesee

2000 * Raten und Bilanzen einer biogenen Neutralisierung (Sulfatreduktion)
» Geochemische Modellierung der biogenen Neutralisierung

o Verhalten u.Verbleib von Nihr-/Schadstoffen aus dem Flutungswasser

2001 e Experimente zur Neutralisierung in einem GroB-Enclosure
¢ Stoffmobilisation und Aciditéitsbelastung nach der Flutung
 Entwicklung der Grundwasserbeschaffenheit nach der Flutung

2002 o Empfehlungen zur Neutralisierung von sauren Bergbaurestseen im Hinblick auf
Umweltqualitéts- und/oder Nutzungsziele
e Empfehlungen zur Flutung von Tagebaurestlschern mit Fremdwasser hinsichtlich

Umweltqualitéts- und/oder Nutzungszielen

e
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9. Projektstruktur

1998/1999

VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

Leitung: K. Friese

TP Lausitz
Leitung: K. Friese

TP Goitsche
Leitung: M. Schultze

Teilthema Wiss. Leitung Teilthema Wiss..Leitung
TT Limnologie Friese TT Limnologie Schultze
TT Grundwasser Strauch TT Grundwasser Trettin
TT Radionuklide Freyer TT Speziesanalytik | Wennrich
TT Mikrobiologie Wendt-Potthoff TT Sulfatreduktion Hard
TT Ungesittigte Zone | Knappe

VP: Verbundprojekt, TP: Teilprojekt, TT: Teilthema

ab 2000

VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

Leitung: M. Schultze

TP Lausitz

Leitung: K. Wendt-Potthoff

TP Goitsche
Leitung: M. Schultze

Teilthema Wiss. Leitung Teilthema Wiss. Leitung
TT Limnologie Tittel TT Limnologie Schultze
TT Grundwasser Strauch TT Grundwasser Trettin
TT Radionuklide Freyer TT Speziesanalytik Wennrich
TT Mikrobiologie Koschorreck TT Sulfatreduktion Hard
TT Ungesittigte Zone | Knappe

VP: Verbundprojekt, TP: Teilprojekt, TT: Teilthema
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I. Teilprojekt: Schwefelsaure Seen/Lausitz
Kurt Friese

Das Teilprojekt I: Schwefelsaure Seen/Lausitz verfolgt zwei Hauptziele. Zum einen hat es die
Aufgabe, den limnologischen (limnophysikalischen, chemischen und biologischen) Zustand
(Ist-Zustand) ausgewhlter Tagebaurestseen in den Untersuchungsgebieten Schlabendorfer
Felder und Koyne/Plessa zu erfassen. Aufgrund der zu erarbeitenden grundlegenden
Kenntnisse zur Limnologie sollen die natiirlichen Entwicklungspotentiale dieser Gewisser
abgeschdtzt werden. Daraus ergeben sich Konzepte zur Gestaltung und Sanierung der
aquatischen Lebensrdume in Abhingigkeit von den angestrebten bzw. anzustrebenden Zielen
der Gewdssernutzung. Zum anderen soll im Rahmen des Teilprojektes eine Skologisch
vertrigliche Sanierungstechnologie entwickelt werden, mit der die versauerten Gewisser
naturnah und schonend neutralisiert werden konnen. Die Untersuchungen zu diesem Aspekt
konzentrieren sich ganz auf den Restsee 111 im Revier Koyne/Plessa.

Der Hauptteil der international verfiigbaren Literatur, die sich allgemein mit der
Gewdssersauerung befaBt, ist dem Problemkreis der ,,Versauerung durch atmosphérische
Deposition®, oder auch ,saurer Regen® genannt, zuzuordnen. Hier liegt eine Vielzahl von
Literatur und Reviews vor, die sich mit der chemischen Zusammensetzung der
Weichwasserseen und den Auswirkungen der Versauerung auf die Biologie beschiftigen (z.B.
Haines 1981, Steinberg & Wright 1992).

Arbeiten zur Gewisserchemie und Limnologie geogen schwefelsaurer Bergbaurestseen sind
dagegen in weit geringerem Umfang vorhanden. Die chemische Zusammensetzung saurer
Bergbauwiésser wurde in den USA und Kanada meist unter dem Aspekt der Neutralisierung
oder Reinigung dieser Wasser untersucht. In Deutschland wurden bisher die
Versauerungsmechanismen sowie die Auswirkungen der Pyritverwitterung auf das
Grundwasser im Steinkohlenbergbau des Ruhrgebietes und des Rheinischen
Braunkohlereviers untersucht. Eine Ubersicht zum Chemismus von Tagebaurestseen in der
Lausitz findet sich bei Pietsch (1979). Dieser Arbeit liegen aber eher stichprobenartige
Wasseranalysen zugrunde und kénnen daher keinen AufschluB iiber mdgliche saisonale

Einfliisse geben.

Die von der Sektion Gewisserforschung im Zeitraum von 1995 bis 1998 regelmiBig
limnologisch untersuchten Gewisser sind in Tab. 1 zusammengestellt. Die Seen liegen in den

Untersuchungsgebieten Schlabendorf/Seese und Koyne/Griinewalde/Plessa.
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Tab. 1: Zusammenstellung von Kenndaten der untersuchten Restseen (aus Wiedemann 1994,

BraunkohlenausschuB des Landes Brandenburg 1994, 1996 und eigenen
Ergebnissen®)
Restsee RS 107 RS 108 RS 111 RS 117 RSB RSF
Tagebau Tagebau | Tagebau |Tagebaun Tagebau Schlabendorf- | Schlabendorf-
Agnes Agnes Plessa Plessa-Lauch | Nord Nord
Tagebaubetrieb 1897- 1897- 1929-1958 1956-1966 1963/64 1974-77
bzw.  Entstehung | 1928 1928
der Restlocher
Wasserstand mNN | +92.3 +92,3 +94,1 +92,3 +55,0° >+54,07
Grofe (ha) 12,2 6,0 10,7* 95 ca. 10* ca. 120 ha
Volumen (Mio m®) | 0,23 0,19 0,5* - - -
maximale Tiefe (m) | 4,0* 3,5 10,2* 14* 10* 10*
mittlere Tiefe (m) 1,9 3,1 4,6* 11 ca. 5-6* -
pH (Median) 2,31 2,95 2,61 2,97 8,00 2,82 (Nord)
2,78 (Sid)

+ angestrebter Wasserstand

Einige chemische und mikrobiologische Untersuchungen konzentrierten sich auf RS 111. Da
die Morphologie eines Gewéssers die seeinternen Prozesse beeinflussen kann, wurde 1996
eine Vermessung mittels DGPS und hydrografischem Echolot durchgefiihrt. Die Daten
wurden mit der GIS-Applikation ARC/INFO ausgewertet (Biittner et al. 1998, Biittner et al
dieser Band b). Aus den Daten lassen sich morphometrische Parameter berechnen, die z.T.
Eingang in Tabelle 1 gefunden haben. Die Vermessungsdaten dienten auch als Basis fiir eine
flaichendeckende Beprobung der obersten Sedimentschichten (Biittner et al. 1998, Biittner et
al. dieser Band a).

Literatur

Biittner O, Becker A, Kellner S, Kuehn B, Wendt-Potthoff K, Zachmann DW, Friese K
(1998): Geostatistical analysis of surface sediments in an acidic mining lake. Water, Air
and Soil Pollution 108 (3-4) 231-247.

Biittner O, Becker A, Kellner S, Kuehn B, Wendt-Potthoff K, Zachmann DW, Friese K
(dieser Band) a: Geostatistische Analyse der Oberflichensedimente des Restlochs 111.
In: Friese K. (Hrsg.) UFZ-Verbundprojekt 2.2 Biologische und chemische Entwicklung
von Bergbauseen — Bestandsaufnahmen, Methoden und Entwicklungen, Statusbericht
1997/98, XX-XX, UFZ-Bericht 01/2000.

Biittner O, Kuehn B, Rahn K (dieser Band) b: GIS-gestiitzte Auswertung von
Vermessungsdaten am Beispiel der Tiefenvermessung des Restlochs 111. In: Friese K.
(Hrsg.) UFZ-Verbundprojekt 2.2 Biologische und chemische Entwicklung von
Bergbauseen — Bestandsaufnahmen, Methoden und Entwicklungen, Statusbericht
1997/98, XX-XX, UFZ-Bericht 01/2000.

Pietsch W (1979): Zur hydrochemischen Situation der Tagebauseen des Lausitzer
Braunkohlen-Reviers, Arch. Naturschutz u. Landschaftsforsch. 19, 97-115.

==



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

I.1  Allgemeine Charakterisierung von Tagebaurestseen der Lausitz
I.1.1 Wasserkorper

L.1.1.1 Chemische Zusammensetzung der Wasserkiorper von Restloch 111 und anderer

Restseen des Lausitzer Braunkohlenreviers

Kurt Friese, Peter Herzsprung, Gabriele Packroff

Einleitung

Ausgesuchte Restseen im Lausitzer Braunkohlenrevier werden von der Sektion
Gewdsserforschung seit 1995 zundchst im Rahmen des BMBF-Verbundvorhabens
"Erarbeitung von Leitbildern und Handlungskonzepten fiir die verantwortliche Gestaltung und
nachhaltige Entwicklung ihrer naturnahen Bereiche (LENAB), Teilprojekt 3: Limnologie und
Gewidsserchemie geogen-schwefelsaurer Bergbaurestseen und FlieBgew#sser im Lausitzer
Braunkohlerevier" und seit 1996 zusitzlich im BMBF-Projekt "Untersuchungen zur
Entwicklung und Erprobung eines Verfahrens zur In-Situ Sulfatreduktion von geogen-
schwefelsauren Bergbaurestseen des Lausitzer Braunkohlenreviers” sowie im Rahmen des
UFZ-Verbundprojektes 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen”
limnologisch untersucht. Dabei wurden und werden regelmiBig (meist monatlich) chemische,
limnophysikalische und weniger héufig mikrobiologische Daten vom Wasserkorper und in
unregelméfligen Abstdnden auch vom Seesediment (s. Kap. 1.1.2) erhoben. Sie sind fiir den
Zeitraum  1995-1997 ausfithrlich im  AbschluBbericht zum 'LENAB-Vorhaben'
(Verbundprojektleiter Prof. Wiegleb, BTUCottbus) und bei Wiegleb et al. (2000) dargestelit.
Im wesentlichen hat sich die chemische Zusammensetzung der Wasserkorper der beprobten
Seen im Untersuchungszeitraum nicht verindert. Anderungen treten nur wihrend der
sommerlichen Stagnationsphasen und bei Eisbeckungen auf, wenn es zu einer
Temperaturschichtung im Wasserkorper kommt (s. Herzsprung et al. 1998). In diesen
Zeitrdumen kann es zu einer mikrobiell verursachten Sauerstoffzehrung im Hypolimnion
kommen, wodurch reduktive Losungen von Eisen- und Mangan(oxo)hydroxiden am Seegrund
und eine damit verbundene Konzentrationserhthung dieser Elemente im Hypolimnion

moglich werden.
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Material und Methoden

Probenahmen

Probenahmen fiir die wasserchemischen Analysen erfolgten nahezu monatlich iiber die
gesamte Projektlaufzeit. Das Probenahmedesign und die Messparameter fiir alle
Untersuchungen wurde stéindig optimiert und dem Projektfortschritt angepalit. So wurden z.B.
Vertikalprofile in 1m-Schritten eingefiihrt, nachdem aufgrund von Schichtungsvorgédngen
Gradienten verschiedener Parameter festgestellt wurden.

Einige Untersuchungen und bestimmte Fragestellungen wurden in Form Diplom- oder
Praktikumsarbeiten bearbeitet, deren Ergebnisse zusammenfassend in diesem Bericht

beriicksichtigt sind.

Chemisch-analytische Methoden

Die wasserchemischen Analysen wurden nach anerkannten und modernen Methoden
durchgefiihrt (DIN/DEV-1991), wobei fiir verschiedene Analysenparameter Anpassungen an
die extreme Matrix der Proben vorgenommen werden muBten. Eine Ubersicht bietet Tab. 1.
Soweit moéglich wurde auf instrumentelle Multiparameterverfahren zuriickgegriffen (z.B.
SFA, ICP-OES, ICP-MS). Wegen der duBerst geringen DOC-Gehalte insbesondere in den
pyritversauerten Seen konnten die bisher eingesetzten Bestimmungsmethoden nicht zur
Aufkldrung der Zusammensetzung der organischen Inhaltsstoffe beitragen. Es wurden
Einzelstoffuntersuchungen fiir die Substanzklasse der Phenole und der schwerfliichtigen
chlorierten Kohlenwasserstoffe durchgefiihrt. Die Analysen fiihrten zu keinem positivem
Befund. UV-Spektren konnten in den pyritversauerten Seen nicht zu einer Beurteilung der
Huminstoffgehalte herangezogen werden, da die zum Teil hohen Eisen (III) - Gehalte einen

weiten Bereich der vermessenen spektralen Bereiche durch Lichtabsorption iiberdecken.

Ergebnisse

Aciditt

Die untersuchten Seen zeigten deutliche Unterschiede in ihrer Aciditit. Beim neutralen
Restsee B war der Kpgo-Wert mit 0,02 - 0,2 mmol/l vernachléssigbar klein gegentiber den
pyritversauerten Seen. Diese wiesen entsprechend hohe Kpgo-Werte auf, die mit dem Gehalt
an zweiwertigem und dreiwertigem Eisen und in zweiter Linie mit dem Gehalt an Aluminium
korrellierten. RS 107 wies mit einem Kgg,-Wert von 35 bis 55 mmol/l die hochste Aciditét
auf, gefolgt von RS 111 (15 - 25 mmol/l), RS F Mitte (10 - 12 mmol/l), RS F Sid (5 - 6
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mmol/l) und RS 117 (2,5 - 3 mmol/l). In dem neutralen Restsee B wurden aufgrund des

Hydrogencarbonatgehaltes Kgs 3 - Werte von 1,8 - 2,5 mmol/l ermittelt.

Tab. 1: Methoden zur chemischen Analyse der Wasser-, Sediment- und Porenwasserproben.

dicarbonsdure

Parameter Methode B [mmol/1] Literatur

Chlorid Potentiometrische Titration DIN 38405-D 1-2
Sulfat Anionenchromatographie - EN ISO 10304-1
Calcium, ICP-OES (inductive coupled plasma- | - DIN 38406 Teil 22
Magnesium, optical emission spectrometry) -

Aluminium, 0,0018

Mangan 0,0002

Eisen 0,0002

Kupfer ICP-MS (inductive coupled plasma- | 0,00003 -

Nickel mass spectrometry) 0,00034

Zink 0,00015

Cadmium GF-AAS (graphite furnace-atomic | 0,000002 DIN 38406 Teil
Chrom absorption spectrometry) 0,00004

Blei 0,00001

Natrium Kationenchromatographie  (Eluent: | 0,2 -

Kalium Weinsaure/Pyridin-2,6- 0,025

Photometrie-SFA: Segmented flow Analyse. Alle Methoden stammen aus
SANPlus Segmented Flow Analyser” (Skalar, Niederlande).

der Applikationsschrift "The

Nitrat Photometrie-SFA 0,0005 Skalar 461-000
Nitrit Photometrie-SFA 0,0002 Skalar 467-000
nach EN 26777
Ammonium Photometrie-SFA, 0,0015 DIN 38406 Teil 23
Gesamt-N AufschluB  mit  Peroxodisulfat, | - F. Koroleff, Int. Counc.
photometrische Best. als Nitrat Explor. Sea (ICES) Pap. C.
M. 1969
Phosphat (SRP) Photometrie-SFA 0,00006 Skalar 503-000
nach EN 1189
Gesamt-P Aufschlufl nach DIN + 0,0002 AufschluB nach EN 1189
Photometrie-SFA
Silizium Photometrie-SFA - Skalar 563-000
Eisen II Photometrie-SFA - Skalar 408-000
o-Phenanthrolin
Eisen III Photometrie-SFA - Skalar 413-000
Thiocyanat
TOC Hochtemperaturverbrennung, IR- | 0,05 DIN 38409 Teil 3
Spektrometrie
TIC IR-Spektrometrie 0,06 -
KS4,3 /KBS8,2 Potentiometrische Titration - DIN 38409-H7

B: fiir die Untersuchungen relevante Bestimmungsgrenze
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Hauptinhaltsstoffe (> 0.1 mmol/l) ‘
Eine Ubersicht der Konzentrationen der wichtigsten Hauptinhaltsstoffe und Nahrstoffe ist in

Tab. 2 gegeben.

Tab. 2: Medianwerte verschiedender Wasserinhaltsstoffe an der Wasseroberfliche
(mmol/1)
Parameter RLB RL 117 RL 111 RL 107 RLFSid RL F
Mitte
Hauptinhaltsstoffe
Sulfat 4,59 4,47 13,65 27,92 13,7 14,9
Chlorid 0,56 0,39 0,24 0,11 1,24 1,59
Hydrogencarbonat 1,79 << << << << <<
Calzium 4,2 2,63 5,65 8,91 9,51 8,13
Magnesium 0,81 0,62 1,19 1,83 2,64 2,83
Natrium * 0,5 <04 <04 <0,2 0,6 0,8
Kalium * 0,13 0,13 0,1 <0,025 0,13 0,2
Silizium 0,027 0,38 0,61 0,66 0,6 0,81
Aluminium @ 0,071 1,41 1,91 0,48 0,64
Eisen - 0,36 2,79 9,84 0,57 1,88
Mangan - 0,021 0,055 0,2 0,086 0,095
Nahrstoffe
Ammonium - 0,11 0,2 0,43 0,1 0,16
Nitrat - 0,0076 0,023 0,014 0,01 0,0093
SRP 0,00006 0,00006 0,00023 0,00069  0,00013 0,00023
TP 0,00029 0,00026 0,00035 0,00074  0,0004 0,0015

* Wegen methodischer Schwierigkeiten nur ungefihre Angaben

Der neutrale Restsee B war dominiert durch die Hauptinhaltstoffe in der Reihenfolge Sulfat,
Calcium, Hydrogencarbonat, Magnesium, Chlorid, Natrium, Kalium.

Ganz anders gestaltete sich die Zusammensetzung der Hauptinhaltstoffe in den
pyritversauerten Restseen F, 111, 117, 107. Die Ionen mit der héchsten Konzentration waren
wie bei dem neutralen Restsee B Sulfat und Calcium. Jedoch z#hlten hier zusitzlich Eisen,
Wasserstoffionen, Aluminium und Silizium zu den Hauptinhaltsstoffen. Auch die
Konzentrationen von Ammonium und Mangan lagen in GréBenordnungen, in denen diese
Ionen schon teilweise zu den Hauptinhaltstoffen gezihlt werden konnten. Aluminium,
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Mangan und Eisen waren in Restsee B zu den Spurenelementen zu rechnen. Die Gehalte von
Chlorid, Natrium und Kalium waren in den Restseen B, 117, 111 und 107 im Vergleich zu
den Gehalten von Sulfat, Calcium und Magnesium gering. RS 111 und 107 konnten als
aulergewthnlich Chlorid- und Natriumarm bezeichnet werden. Hydrogencarbonat war wegen
des niedrigen pH-Wertes in den pyritversauerten Seen nicht existent. Der anorganisch
gebundene Kohlenstoff lag hier als geldstes Kohlendioxid vor.

In den Restseen B, 117, 111 und 107 traten in saisonaler Abhingigkeit vertikale
Konzentrationsunterschiede von Hauptinhaltsstoffen auf. Diese korrelierten mit den in Kap.
.1.1.3 beschriebenen Leitfahigkeitsgradienten. In RS 111 (Ende 1995 - 1997) (Abb. 1 ) und
107 (1996) (Abb. 2 ) waren diese Gradienten (Abb. 3 ) besonders stark ausgeprigt. Anhand
der saisonalen und vertikalen Entwicklungen wurde ersichtlich, daB in RS 107 und RS 111
Konzentrationsdnderungen von Maﬁgan, Ammonium und Silizium mit denen anderer
Hauptinhaltsstoffe wie Sulfat und Calcium korrelieren. In RS B wurden hingegen grofle
vertikale und saisonale Konzentrationsunterschiede fir Mangan, Eisen und Silizium
beobachtet, die nicht mit Anderungen der Leitfihigkeit korrelieren. Fiir Mangan und Eisen
waren hier Redoxédnderungen ausschlaggebend, wihrend Silizium die bekannte Beziehung

zum Aufbau einer sommerlichen Kieselalgenpopulation aufwies.
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Abb. 1: Jahresgang der Sulfatkonzentration in RS 111 an der Oberfliche, in

6 m Tiefe und iiber Grund.
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Abb. 2: Jahresgang der Sulfatkonzentration in RS 107 an der Oberfldche und iiber Grund.
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Abb. 3: Vertikale Verteilung der Konzentrationen von Sulfat und Eisen in RS 111 und

RS 107 im Sommer 1996.
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Niahrstoffe

Die Konzentrationen des anorganisch gebundenen Stickstoffs lagen in Restsee B in der Regel
unter der Bestimmungsgrenze fir Ammonium (< 0,0015 mmol/l) und Nitrat (< 0,0004
mmol/l). Lediglich im Spétsommer konnten unter anoxischen Bedingungen iiber dem Grund
Ammoniumkonzentrationen bis maximal 0,02 mmol/l detektiert werden. Die
Nitritkonzentrationen lagen im allgemeinen (in allen untersuchten Seen) an der
Bestimmungsgrenze von 0,0001 mmol/l. Aus den Messungen fiir Gesamitstickstoff (0,02
mmol/l - 0,05 mmol/l) ging hervor, daB der Stickstoff in RS B hauptsichlich in organisch
gebundener Form vorlag. Die Konzentration von SRP lag in der Regel unter 0,0002 mmol/l,
von TP in der Regel unter 0,0003 mmol/l. Die Konzentration des TIC (Hydrogencarbonat) lag
zwischen 1,7 mmol/l und 2 mmol/l und die des DOC zwischen 0,3 mmol/l und 0,5 mmol/l.
Die Konzentration des geldsten Siliziums lag in dem neutralen Restsee B mit 0,018 mmol/Il
bis 0,055 mmol/l eine GréBenordnung unter der Si-Konzentration der pyritversauerten Seen.
Die pyritversauerten Seen waren durch einen relativ hohen Ammoniumgehalt gekennzeichnet.
Das Verhiltnis von Ammonium- zu Nitratstickstoff war hier durchwegs in der
GroBenordnung von 10:1. Die Messungen flir Gesamtstickstoff in den sauren Seen haben
ergeben, daB der Anteil des organisch gebundenen Stickstoffs im Vergleich zum
Ammoniumstickstoff in der Regel sehr klein war. Direkte Messungen ergaben fiir den
partikuldr gebundenen Stickstoff (organisch) eine sehr niedrige Konzentration im Bereich von
0,004 mmol/l fiir RS 111, 117, 107 und B.

Die Gehalte von SRP und TP lagen in RS 117 dhnlich niedrig wie in RS B. RS 111 wies mit
0,00015 mmol/l - 0,0005 mmol/l fir SRP und TP deutlich hohere Gehalte auf. In RS 107
wurden durchwegs zwischen 0,0005 mmol/l und 0,001 mmol/l SRP und TP gefunden. Die
relative Differenz (prozentual) zwischen TP und SRP war in RS 107 am niedrigsten, in RS
111 jeweils niedriger als in RS 117 und RS B, d.h. Phosphor liegt iiberwiegend in der
gelosten Phase und damit in biologisch verfiigbarer Form vor. Messungen zur Bestimmung
des partikulér gebundenen Phosphors (RS B, 111, 107) konnten im allgemeinen bestitigen,
daB der Differenzbetrag zwischen TP und SRP in der GréBenordnung von 0,00005 mmol/l -
0,00015 mmol/l1 lag. Die Gehalte von TIC und DOC waren in den sauren Seen
auBerordentlich niedrig (< 0,1 mmol/l), insbesondere in den oberflichennahen Bereichen. Die
Konzentration des partikulér organisch gebundenen Kohlenstoffs lag mit 0,015 mmol/l - 0,04
mmol/l in den Restseen B, 111, 117, 107 jeweils in relativ niedrigen GréBenordnungen.

In RS 111 und RS 107 war die vertikale und saisonale Entwicklung der
Ammoniumkonzentration weitestgehend mit den anderen Hauptinhaltsstoffen korreliert. In
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RS 111 lag die Ammoniumkonzentration iiber dem Grund seit Mitte 1995 immer héher als an
der Oberflache. Die Nitratkonzentrationen nahmen zu Zeiten thermischer Schichtung in allen
Seen grundsitzlich - analog zum Sauerstoffgehalt - zum Grund hin ab. Am Beispiel des
saisonalen Konzentrationsverlaufs (Abb. 4) in RS 107 148t sich der Unterschied der saisonalen
Entwicklung von 1996 und 1997 zeigen. 1996 war der Konzentrationsgradient iiber Monate
hinweg sehr stark ausgeprdgt, 1997 traten hier nur kurzzeitig kleine

Konzentrationsunterschiede auf.
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Abb. 4: Jahresgang der Nitratkonzentration in RS 107 an der Oberflidche und iiber Grund.

In RS 117 nahm die Konzentration von Ammonium wihrend der Sommermonate zum Grund
hin deutlich zu. Hier gab es keine signifikante Korrelation zu den Hauptinhaltsstoffen
Calcium und Sulfat. Abb. 5 zeigt eine typische Situation im Sommer 1996 in RS 117 mit zum
Grund zunehmender Ammonium- und abnehmender Nitratkonzentration. In RS 111 und 107
wurden wiahrend der Stratifizierung Konzentrationsgradienten von SRP beobachtet. Der
relative (prozentuale) Konzentrationsanstieg lag deutlich héher als bei Ammonium und den
Hauptinhaltstoffen Sulfat und Calcium.
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Abb. 5: Vertikale Verteilung der Nitrat- und Ammoniumkonzentrationen in RS 117
im Sommer 1996.
Zusammenfassung

Nachgewiesene vertikale Konzentrationsgradienten und saisonale Konzentrations-
schwankungen von Calcium, Magnesium, Eisen, Aluminium und Sulfat bestdtigten die
Ergebnisse aus der vertikalen und saisonalen Verteilung der elekirischen Leitfahigkeit.
GroBere vertikale Konzentrationsunterschiede waren gleichbedeutend mit einer chemischen
Schichtung. Bei genauerer Betrachtung der Ergebnisse wurde deutlich, daf die chemische
Schichtung durch die Verteilung folgender Inhaltstoffe charakterisiert war: Calcium,
Magnesium, Sulfat, Hydrogencarbonat (RS B); Calcium, Magnesium, Eisen, Aluminium,
Silizium, Mangan, Zink, Ammonium, Sulfat (RS 111, RS 107) (Schimmele & Herzsrpung
1999). Konzentrationsunterschiede dieser Inhaltsstoffe beruhten offensichtlich hauptséchlich
auf dem Wechselspiel zwischen Stratifikations- und Verdiinnungsprozessen (beispielsweise
hervorgerufen durch eine ldgere Periode mit Eisbedeckung) (Schimmele 1999).
Konzentrationsunterschiede fiir das geloste Gesamteisen basierten nur zu einem Teil auf
diesem Effekt. Hier schienen noch andere Prozesse die saisonalen und vertikalen
Verteilungen mit zu beeinflussen. Durch mikrobielle Redoxprozesse diffundierte
zweiwertiges Eisen in das Hypolimnion und fithrte besonders dann zu einem bedeutenden

Konzentrationsanstieg, wenn eine chemische Schichtung vorlag. Der Konzentrationsgradient
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fir Gesamteisen war dann, relativ gesehen signifikant groBer als fir die anderen
Hauptinhaltsstoffe. Offensichtlich spielten mikrobielle Redoxprozesse beim Mangan im
Vergleich zum Eisen quantitativ keine groBe Rolle. Nur im RS B wurde eine reduktive
Riicklosung von Mangan unter anoxischen Bedingungen im Spétsommer im Gegensatz zu RS
111, 107 und 117 deutlich sichtbar. Aus der vertikalen und saisonalen Verteilung von
Ammonium konnten in RS 111 und RS 107 keine quantitativ bedeutenden
Zersetzungsprozesse aus organischer Materie abgeleitet werden. In RS 117 und RS B
hingegen konnten solche Prozesse aufgrund der vertikalen Verteilung von Ammonium
(Zunahme zum Grund, s. Abb. 5) mit groRer Wahrscheinlichkeit angenommen werden. Die
Existenz des relativ hohen Ammoniumgehaltes in RS 111, 117 und 107 unter oxischen
Bedingungen lie auf eine Behinderung der Nitrifikation schlieBen. Bei niedrigen pH-Werten
ist das Wachstum von der fiir die Nitrifikation verantwortlichen Bakterien Nitrosomonas und
Nitrobacter gehemmt (Kennedy 1992). Daher werden pyritversauerte Seen immer durch einen
relativ hohen Ammonjumgehalt charakterisiert sein. Die Eliminierung von Nitrat unter
anoxischen Bedingungen schien gegeniiber der Nitrifizierung von Ammonium unter oxischen -
Verhéltnissen in allen pyritversauerten Seen zu funktionieren. Eine Abnahme der
Nitratkonzentration in Korrelation zu einer zum Sediment hin abnehmenden
Sauerstoffkonzentration konnte in RS 117, 111 und 107 verifiziert werden. Es ist davon
auszugehen, daB Phosphat durch reduktive Riicklésung aus dem Sediment in das
Hypolimnion diffundierte, da die relative Konzentrationserhhung iiber dem Grund deutlich
hoher lag als fiir andere Hauptinhaltsstoffe (RS 107 und RS 111).

In den pyritversauerten Restseen war unter den Bedingungen der Stratifikation jeweils eine
deutliche Anreicherung von TIC und DOC im Hypolimnion zu beobachten. Diese Effekte
waren mit groBer Wahrscheinlichkeit mikrobiellen Zersetzungsprozessen von organischer
Materie zuzuordnen. In RS B war wegen des groBeren Gesamtgehaltes an
Kohlenstoftverbindungen diese Interpretation qualitativ sehr viel weniger eindeutig als in den
pyritversauerten Seen.

Der geringe Gehalt von TIC im Epilimnion pyritversauerter Seen war darauf zuriickzufiihren,
da TIC bei pH-Werten < 3 ausschlieBlich als Kohlendioxid vorlag und die
Gleichgewichtskonzentration (Verteilung Wasser / Atmosphire) deutlich unter 0,05 mmol/l
im Restsee lag. Eine Erklarung fiir die niedrigen DOC - Konzentrationen im Epilimnion
pyritversauerter Seen ist wesentlich komplexer. Die Konzentration von DOC an der
Wasseroberfldche war wihrend der Sommermonate jeweils besonders niedrig und stand in

direktem Zusammenhang mit dem Aufireten von erhdhten Konzentrationen von
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zweiwertigem Eisen zu dieser Jahreszeit. Eisen (II) wird bekanntermaBen in sauren
Weichwasserseen (Collienne 1983, Sulzberger et al. 1990) unter der Einwirkung von
Sonnenlicht photolytisch aus partikuldren und geldsten Eisen (III) - Verbindungen erzeugt.
Die Photolyse verlduft entweder unter Elektroneniibertragung von komplex gebundenen
organischen Liganden zum Eisen (III) unter Abspaltung von Kohlendioxid (Voelker-Bartschat
1994, Sulberger & Laubscher 1995) oder durch direkte Spaltung von Eisen (III)
Aquokomplexen zu Eisen (II) und Hydroxylradikalen (Mc Knight et al. 1988, Helz et al.
1994, Pignatello 1992). Die Reduktion von Eisen (III) zu Eisen (II) fiihrte im ersten Fall
direkt zu einer Oxidation des DOC, im zweiten Fall indirekt zu einem oxidativen Angriff von
Hydroxylradikalen auf den gelosten organisch gebundenen Kohlenstoff (Zepp 1992, Chen &
Pignatello 1997). Mit Hilfe von Proben aus RS 111 und aus einem anderen pyritversauerten
See aus dem mitteldeutschen Braunkohlerevier mit einem héheren DOC-Gehalt konnte in
direkten Experimenten der in der Literatur beschriebene Vorgang der Photoreduktion bestétigt

werden (Herzsprung et al. 1998, Herzsprung und Friese, dieser Band).
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I.1.1.2 Die Planktonbesiedlung unterschiedlich versauerter Tagebaurestseen in der

Lausitz unter besonderer Beriicksichtigung der Protozoen

Gabriele Packroff

Einleitung

In der Bergbaufolgelandschaft bilden Gewisser den Landschaftsteil mit dem groBten
Flachenzuwachs (Mohlenbruch & Schélmerich 1992). In den Revieren der Niederlausitz wird
die Versauerung als das grofite, die Wasserqualitit beeinflussende Umweltproblem
angesehen. Die sauren Seen stellen einen besonderen Gewissertypus dar, der aufgrund des
Chemismus spezifische limnische Eigenschaften aufweist. Diese wirken sich auf
Stoffumsetzungen und Besiedlungsmuster der Gewisser aus (Packroff et al., 2000). Im
vorliegenden Beitrag werden einige Ergebnisse zur Plankton-Besiedlung von unterschiedlich
stark versauerten Tagebauseen zusammengefaBt. Die Untersuchungen dazu wurden
liberwiegend im Rahmen des vom BMBF und der LMBYV kofinanzierten Forschungsprojektes
LENAB (BMBF-Fkz. 0339684) gewonnen.

Material und Methoden

Die Untersuchungen wurden 1995-1997 an vier unterschiedlich versauerten Tagebauseen
durchgefiihrt. Der Schwerpunkt lag dabei auf den Alttagebauen im Revier Plessa-Lauch,
insbesondere dem Restsee 111. Der neutrale Restsee B (Stobritzer See, Revier Schlabendorf-
Nord) wurde als Vergleichsgewisser in die Studien integriert. Er entsprach in seiner
Ausprigung weitgehend einem natiirlich entstandenen, mesotrophen See. Eine kurze
Charakterisierung der chemischen Eigenschaften der Gewisser findet sich in dem Beitrag von
Friese et al. (dieser Band). Die Beprobung der Wassersiule wurde mit einem Wasserschopfer
in Form integrierender Mischproben durchgefiihrt. Bei Auftreten einer thermischen oder
chemischen Schichtung wurden die jeweiligen Wasserschichten getrennt beprobt. In einigen
Féllen wurden auch Vertikalprofile durchgefiihrt, deren Auflssung 1m betrug.

Die Planktonproben wurden nach Standardmethoden fixiert und ausgewertet (Ausziihlung in
Sedimentationskammern mit einem inversen Mikroskop).

Die Untersuchungen zum Phyto- und Metazooplankton wurden vom Lehrstuhl
Gewisserschutz der BTU Cottbus durchgefiihrt, die Ergebnisse werden hier summarisch

dargestelit.
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Ergebnisse
Restseen 107 und 111

Die Hauptkomponente des Protozoenplanktons bildeten Heliozoen (cf. Actinophrys sol). Sie
erreichten in beiden Seen im Sommer hohe Zelldichten und Biomassen (Abbildung 1). Die
maximalen Zelldichten wurden im Restsee 107 mit 26.000 Zellen/] erreicht, im Restsee 111
etwas geringer mit 15.000 Zellen/l. Die entsprechenden Biomassen waren 1130 pg/l und 500
pg/l. Ciliaten wurden nur sehr selten im Plankton gefunden. Sporadisch traten einige
peritriche Ciliaten auf, allerdings in sehr geringen Zellzahlen.
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Abbildung 1: Zelldichten der Heliozoen in den Restseen 107 und 111. Mischproben aus
0-3 m bzw. 0-5 m Tiefe (Packroff, acc., verédndert).

Das artenarme Phytoplankton der sauren Restseen 107 und 111 wurde durch Chrysophyceen
und Chlorophyceen gepragt (Wollmann et al., 2000, Tabelle 1). Die Rotatoriengemeinschaft
bestand aus drei Pionierarten (Deneke 1997, Wollmann et al., 2000, Tabelle 2). Eine
Besonderheit der sauren Restseen stellte die relativ artenreiche Besiedlung durch Corixiden

dar. Acht Arten konnten im Restsee 111 nachgewiesen werden, die meisten Arten und
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Individuen wurden allerdings im Litoral angetroffen. Im Restsee 107 wurden nur

Einzelexemplare von Sigara nigrolineata gefunden (Wollmann 1998, Wollmann et al., 2000).

Tabelle 1: Liste der Phytoplanktontaxa in den sauren Restseen 107, 111 und 117 (aus
Wollmann et al. 2000, Nixdorf et al. 2000)

Klasse Taxa RS 107 [RS111 [RS117
Chlorophyceae Chlamydomonas spp. X X X
Scourfeldia cordiformis X
Chrysophyceae | Ochromonas spp. X X X
Chromulina sp. X X
Dinophyceae Gymnodinium sp. X
Euglenophyceae | Lepocinclis ovum X X X
Trachelomonas volvocina X
Bacillariophyceae | Eunotia exigua X X
Eunotia sp. X

Tabelle 2: Liste der Metazooplanktontaxa in den sauren Restseen 107, 111 und 117 (nach
Deneke, unverdff., Wollmann et al. 2000)
Taxon RS 107 |RS111 |[RS 117
Rotatoria
Bdelloide Rotatorien X X
Brachionus urceolaris f. sericus
Cephalodella spp. (2 Taxa) % X
Elosa woralli X
Lepadella sp.
Crustacea
Chydorus sphaericus

EI I - -

»

Restsee 117

Im Restsee 117 wurde die Ciliatengemeinschaft im Pelagial durch zwei Gruppen dominiert,
den Prostomatida (vertreten durch Urotricha cf. armata) und Hypotrichida (vertreten durch
eine noch nicht genauer bestimmte Oxytricha-Art) (Packroff, 2000, Tabelle 3). Andere
Ciliatenarten traten nur sporadisch und in sehr geringen Zelldichten auf.

Die hochsten Zelldichten wurden zwischen Januar und Mai angetroffen (Abbildung 2), bei
Wassertemperaturen < 12 °C. Nach Entstehen einer thermischen Schichtung waren die
Zelldichten im Epilimnion sehr niedrig, im Hypolimnion dagegen deutlich héher (Abbildung
2). Die maximale Biomasse der Ciliaten wurde im Februar 1997 mit 250 pg/l erreicht. In den
Mischproben aus der gesamten Wassersiule bzw. dem Epilimnion war die Biomasse von
Urotricha mit dem Auftreten von Dinoflagellaten korreliert (r=0,775, p=0,0003, n=17)
(Packroff, 2000). Bei Lebendbeobachtungen wurden Urotricha-Zellen mit ingestierten

Dinoflagellaten beobachtet, wenn letztere in der Wassersiule vorhanden waren, wihrend die
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hypotrichen  Ciliaten oftmals mit ingestieten Nanoalgen (Chlamydomonaden,
Chrysophyceen) angetroffen wurden.
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Abbildung 2: Zelldichten (schwarze Linie) und Biomassen (Balken) der pelagischen Ciliaten
im Restsee 117, 1996-1997. Die Perioden thermischer Schichtung des
Gewissers sind durch horizontale Balken angezeigt. Die obere Grafik zeigt
Daten aus der gesamten Wassersdule bzw. dem Epilimnion, die untere Grafik
aus dem Hypolimnion. Das eingeblendete Kreisdiagramm zeigt die prozentuale
Zusammensetzung der Planktonciliatenfauna.

Dinoflagellaten (Gymnodinium sp.) bildeten mit bis zu 16 % des Phytoplanktonbiovolumens
saisonal (im Winter und Frithjahr) eine wichtige Komponente, wihrend ansonsten
Chrysophyceae (Ochromonas sp., Chromulina sp.) und Chlorophyceae (Chlamydomonas sp.,
Scourfieldia cordiformis) dominierten (Wollmann et al., 2000, Tabelle 1).

Mit Brachionus urceolaris ist ein sehr effektiver Filtrierer im See vertreten (Tabelle 2).
Vermutlich ist von einem relativ groBen Einfluf des Zooplankton-Grazings auf das
Phytoplankton  auszugehen. Die Rotatorien stellen damit auch mdgliche
Nahrungskonkurrenten der Ciliaten dar. Sie erreichten in den Monaten hohe

Individuendichten und Biomassen, in denen die Ciliaten nur gering vertreten waren. Der
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Anteil der Ciliaten an der Zooplanktonbiomasse ereichte wihrend Peaksituationen mehr als
90 %.

Tabelle 3: Quantitativ wichtige Ciliatentaxa in den Restseen B (Stobritzer See) und 117
(Griinewalder Lauch).
RSB IRS 117
Klasse: Kinetofragminophora
Coleps hirtus Urotricha sp.
Askenasia volvox
Urotricha cf. furcata
Urotricha sp.
Balanion planctonicum
Klasse: Oligohymenophora
Urocentrum turbo Frontonia sp.
Scuticociliatida div. sp.
Histiobalantium sp.
Vorticella sp.
Klasse: Polyhymenophora
Stentor amethystinus Oxytricha sp.
Halteria chlorelligera
Halteria sp.
Strombidium viride
Rimostrombidium
humile
Rimostrombidium
lacustris
Tintinnidium cf
fluviatile
Codonella sp.

Restsee B

Die pelagische Ciliatenfauna im Restsee B setzte sich aus Vertretern der Ordnungen
Prostomatida, Oligotrichida und Scuticociliatida zusammen (s. Tabelle). Damit entsprach sie
der von mehreren Autoren als charakteristisch fiir Seen beschriebenen Zusammensetzung der
Planktonciliatengemeinschaft (Beaver & Crisman 1989, Miiller et al. 1991, Layboumn-Parry
1994).
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Abbildung 3: Zelldichten und Biomassen der Planktonciliaten im Restsee B von 1995-1997.
Der Pfeil markiert das erste Auftreten von Stentor amethystinus.

Die Abundanzen und Biomassen der pelagischen Ciliaten im Restsee B lagen 1995 ﬁnd im
ersten Halbjahr 1996 in einem Bereich, der natiirlichen, ndhrstoffarmen Gewassern entspricht
(Beaver & Crisman 1989). Seit Juli 1996 wurde das Ciliatenplankton von Stentor
amethystinus dominiert. Aufgrund der hohen Individualbiomasse (0,7-1,0 pg Frischgewicht
pro Zelle) entfielen mehr als 90 % der Gesamtciliaten-Biomasse auf diese Art. Welche
Faktoren fiir die pl6tzlich einsetzende Monodominanz einer Axt, die durch endosymbiontische
Algen zur mixotrophen Lebensweise befdhigt ist, verantwortlich ist, konnte nicht
abschliefend geklért werden.

Die Phytoplanktonzusammensetzung war im Untersuchungszeitraum relativ #hnlich. Es
konnten 6 Algenklassen (Chrysophyceae, Bacillariophyceae, Cryptophyceae, Dinophyceae
und Cyanophyceae mit insgesamt 46 Phytoplanktontaxa nachgewiesen werden (Wollmann,
unver6ff.). Die Artenzusammensetzung und Biomasse des Zooplanktons (Rotatorien und
Crustaceen) entsprach dem Zustand ndhrstoffarmer, natiirlicher Gewisser (Deneke,

unverdff.). Der Anteil der Ciliaten an der Zooplanktonbiomasse betrug nach dem Auftreten
von Stentor bis zu 70 %, vorher < 15 %.
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Zusammenfassung und Ausblick

Die Lebensgemeinschaften in den stark versauerten Bergbaurestseen der Niederlausitz
zeichneten sich durch eine geringe Diversitit aus, die mit niedrigen Biomassen und
Intensititen von Stoffumsétzen verbunden war. Auffillig waren Monodominanzen einzelner
Taxa. Innerhalb taxonomischer Einheiten war meist nur eine funktionelle Gruppe vertreten.
Sporadisch oder episodisch traten hohe Biomassen von Produzenten und Konsumenten auf.
Die dabei erreichten Zell- und Individuendichten und Biomassen sind dann mit natiirlichen
Gewidssern hoherer Trophie vergleichbar oder ibertreffen diese. Untersuchungen am
Tagebausee Niemegk (Tagebaukomplex Goitsche, Mitteldeutsches Revier) zeigten, daB die
Massenentwicklungen von Phytoflagellaten und Protozoen eine sehr hohe Dynamik
aufweisen (Wolfl et al. 1998, und unverdff. Daten). Aufbau und Zusammenbruch einer
»Bloom“-Situation fanden innerhalb von Tagen statt. Eine Besonderheit der einfachen
Nahrungsnetzstrukturen war die Stellung der Protozoen (Heliozoen) als Toppredatoren (Wolfl
et al. 1998, und unver6ff. Daten).

Welche Faktoren steuernd auf die 2T. hochdynamische Entwicklung der
Planktongemeinschaft einwirken, ist noch nicht abschliefend geklart. Am Restsee 111 (Tittel,
unverdffentl.) wie auch am Restsee Niemegk (Dissertation Zippel, in Vorbereitung) wurden
Wachstumsversuche mit unterschiedlichen Substratzugaben durchgefiihrt. Die Versuche
zielen darauf ab, die teilweise sehr schnell ablaufenden Wachstumsprozesse des Planktons zu
analysieren und mogliche Limitationsfaktoren insbesondere fiir das Wachstum des

Phytoplanktons zu finden.
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L1.1.3 Limnophysikalische Untersuchungen an Tagebaurestseen des Lausitzer

Braunkohlenreviers

Michael Schimmele

Einleitung

Der Tagebaubetrieb hat, auch nach dem Ende des Abbaus, starken EinfluB auf die
Wasserqualitét. Von der Lage des Restloches im Grundwasserfeld, der Qualitat des durch-
flossenen Materials und gegebenenfalls des Flutungswassers héngt die resultierende Wasser-
qualitdt im Restlochsee ab. Man hat es mit einer Vielzahl verschiedener Ionenzusammen-
setzungen und -konzentrationen zu tun (Schultze & Geller 1996). Die Wisser kann man im
allgemeinen als eisenreiche Calcium-Sulfat-Wisser charakterisieren (s. Friese et al., dieser
Band). Die fiir ,,SiiBwasser relativ hohen Gehalte an geldsten Stoffen koénnen auch das
Schichtungsverhalten dieser Seen beeinflussen (Schimmele 1995a). Die Verteilung der
gelosten und partikuldren Substanzen wird w.a. durch (Grundwasser-) Zufliisse mit
unterschiedlichem Mineralgehalt (z.B. Schimmele 1995b, Boehrer 1999), Verdunstung und
Eisbedeckung beeinflut. Im Wechselspiel zwischen atmosphérischen Energie- und
Impulsfliissen und Inhomogenititen in der Stoffverteilung kommt es selbst in relativ flachen
Seen - zum Teil begiinstigt durch die Beckenform - zur Entstehung stabiler Schichtungen bis
hin zu Meromixien (Schimmele 1999). Damit wird auch die biochemische Entwicklung dieser
Gewisser beeinflusst, die sich wiederum auf die Wasserqualitit und das Schichtungsverhalten

auswirkt.

Material und Methoden

MeBorte

Im Bereich Schlabendorf wurde der saure Restsee (RS) F (pH ca. 2.7) und der neutrale
Restsee B als Untersuchungsobjekte gewihlt. Die MeBpunkte in RS 111 (pH ca. 2.7) und RS
107 (pH 2.2 - 2.5) im Revier Koyne/Plessa wurden ab April bzw. Juli 1995 in die
Untersuchungen einbezogen. Da Tiefenkarten von den Seen nicht existierten, wurde die
wtiefe” Stelle im RS 107 erst Anfang 1996 gefunden und daher erst von diesem Zeitpunkt
beprobt und vermessen. Der MeBpunkt im Nordteil des RS F (F-Loch Mitte) konnte wegen
umfangreicher Erdarbeiten ab August 1996 nicht mehr erreicht werden. Wegen des nicht

vorhersehbaren und nicht quantifizierbaren EinfluBes der Sanierungsarbeiten auf die
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Wasserbeschaffenheit wurde das Restloch F schlieBlich chemisch und physikalisch nicht
weiter beprobt. Stattdessen wurde RS 117 (pH ca. 3), ebenfalls im Revier Koyne/Pleassa in
das Untersuchungsprogramm aufgenommen.

Gemessene Parameter

Profile der Temperatur, der el. Leitféhigkeit, der Transmission und der Fluoreszenz (Fa.
Haardt) wurden mit einer ME Multiparametersonde (ME Meerestechnik Elektronik,
Trappenkamp), Sauerstoff und pH mit WTW Sonden (Wissenschaftlich technische
Werkstitten GmbH, Weilheim) gemessen. Ab Juli 1996 wurden Temperatur, el. Leitfahigkeit,
Sauerstoff, pH, Redoxspannung und Tritbe mit einer Idronaut Multiparameterssonde OS316
(Idronaut Srl., Brugherio, Italien) gemessen. Die Temperatursensoren bestanden aus einem
Platinwiderstandsthermometer (PT100) mit einer Genauigkeit besser +0.05°C und einer
Auflssung besser als 0.001°C, die Sensoren fiir el. Leitfdhigkeit aus Sieben-Elekroden-Zellen
mit einer Genauigkeit besser als 10pS/cm. Die Transmission wurde auf einer 39mm Strecke
bei 670nm mit einer Genauigkeit von 1% gemessen. GelSster Sauerstoff wurde mit
polarographischen Sensoren mit einer Genauigkeit besser als 2% Sittigung gemessen. Die
Kalibration gegen Luft (100%) wurde mindestens einmal pro Tag und See durchgefiihrt. Die
pH Sensoren bestehen aus einer Elektrode mit Glasmembran und einem Referenzsensor mit
einer Silber / Silberchlorid Zelle in 3 molarem KCl Gel mit einer Genauigkeit besser als 0.05
pH. Kalibriert wurde mindestens einmal pro MeBkapagne. Temperatur und
Druckkompensation wurde automatisch mit eingebauten Sensoren durchgefiihrt.

Es wurden an den vier bearbeiteten Seen mit Multiparametersonden insgesamt 221 Profile (ab
Juni 1996) mit den Parametern Druck, Temperatur. el. Leitfahigkeit, Sauerstoff, pH,
Redoxpotential und Triibe, sowie 203 Profile mit den Parametern Druck, Temperatur, el.
Leitfahigkeit, Transmission und Fluoreszenz genommen. Uber die Hilfte davon entfielen auf
die drei Becken des Restsees 111.

Die Lichtattenuation (PAR) wurde mit einem Licor LI-193SA aufgenommen,
Unterwasserlichtspektren mit einem Licor 1800UW Spektroradiometer. Da von letzterem
kein zweites, synchronisiertes Gerat als Oberfldchenreferenz zur Verfiigung stand, war die
Aufnahme von Unterwasserlichtspektren auf Probenahmetage mit Strahlungswetter
beschrénkt.

Im November 1996 konnte die MeBboje (Coastal Monitoring Buoy, Aanderaa, Nesttun,
Norwegen) in RS 111 in Betrieb genommmen. Sie nimmt quasikontinuierlich (10-miniitlich)
meteorologische Daten (Windrichtung, -geschwindigkeit, Lufttemperatur, rel. Feuchte,
Globalstrahlung, Nettostrahlung), sowie die Wassertemperatur (+ 0.1°C) in neun Tiefen auf.
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Liicken entstanden nur in wenigen Parametern wihrend der Eisbedeckung zu Anfang eines
Jahres.

Methoden

Die elektrische Leitfahigkeit wird als MaB fiir die Konzentration ionisierbarer gelster Stoffe
in der Probe verwendet. Zur Auswertung von Messungen der elektrischen Leitfihigkeit muB
diese auf eine Referenztemperatur bezogen werden, da sonst die Temperaturabhingigkeit
selbst die Variabilitit, z.B. im Profil, bestimmt. Diese Referenztemperatur ist in DIN / EN
27888 bzw. ISO 7888 auf 25°C empfohlen. Fiir Freilandmessungen ist diese Wahl etwas
ungliicklich, da die meisten natiirlich vorkommenden Temperaturen in Gewissern der
mittleren Breiten z.T. weit unterhalb von 25°C liegen und daher die Korrekturfaktoren und
die mit der Korrektur verbundenen Unsicherheiten besonders groB werden. Die
Temperaturabhéngigkeit selbst ist eine Funktion der gelosten Stoffe. Fiir ,,normale®, d.h.
Kalziumhydrogenkarbonat - gepufferte Wiasser (DIN 1993, APHA 1992, Chen & Millero
1986, Wagner 1980, Biihrer & Ambiihl 1975) und fiir Meerwasser (Fofonoff & Millard 1983)
sind diese Funktionen relativ gut bekannt (Abb. 20), nicht so fiir den Chemismus der
Tagebaurestseen  (Schimmele 1998). Fiir die Untersuchungsobjekte wurden die
Korrekturfunktionen anhand von Wasserproben im Labor zu mehreren Terminen im Jahr
bestimmt (Schimmele 1998), um auch eine eventuell vorhandene zeitliche Variation zu
erfassen. Ein Polynom 3. Grades wurde an die Messungen angepasst und so die
Leitfdhigkeitsmessungen einer Auswertung zuginglich gemacht. In Tabelle 1 sind die
entsprechenden Faktoren aufgefiihrt. ,,RS 111 unten® bezeichnet den schlecht durchmischten
Teil des RS 111 mit Tiefen > ca. 8m. Da sich fir Wasser aus dieser Schicht eine andere
Temperaturabhéngigkeit ergab, ist sie in der Tabelle gesondert aufgefiihrt.

Da viele MeBgeréte (z.B. der Firma WTW) die Temperaturkorrektur automatisch nach DIN
(1993) durchfiihren sind in Tabelle 2 auch die Koeffizienten eines Polynoms zur Umrechnung
der nach DIN bereits korrigierten Werte in Werte nach der hier angegebenen
Umrechnungsformel angegeben. Das Polynom 5. Grades ergibt sich aus der Auflésung des
Polynoms 2. Grades, wie es von der Firma WTW fiir die Korrektur nach DIN verwendet wird,
und des hier verwendeten Polynom 3. Grades nach der In-Situ-Leitfihigkeit und
anschliefendem gleichsetzen. Die Abweichungen zu der Umrechnung nach DIN sind bei
RS107 am grofiten - je nach Temperatur bis iiber 10% , wihrend sie bei RS B im Bereich von
0° - 30°C unter 2% bleiben. Das 95% Vorhersageintervall der hier angegeben Fits ist < +1.7%

des Wertes, das 95% Vertrauensintervall der hier angegebenen Fits ist <+ 0.7% des Wertes.
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Tab. 1: Temperaturkorrektur der el. Leitfihigkeit x(T) bei der Temperatur T auf
Leitfahigkeit bei 25°C, k25 = k(T) * (A + B*T +C*T? + D*T?)
RS 107 RS 111 RS 111 unten |RS 117 RS B
A +1.7409988 +1.7263719 +1.8114001 +1.7479751 +1.8962693
B -0.0499426 -0.0487217 -0.0544842 -0.0497292 -0.0592649
(5 +1.098598E-3 (+1.063957E-3 |+1.195215E-3 |+1.067629E-3 |+1.252464E-3
D -1.142479E-5 |-1.103369E-5 |-1.222894E-5 -1.091560E-5 |-1.260004E-5
r2 ]0.998913 0.999072 0.998315 0.999304 0.999382

Tab. 2: Riickrechnung nach DIN auf 25°C korrigierter Werte der el. Leitfihigkeit in Werte
nach Tab. 1: k25 = k25(DIN) * (A + B*T +C*T2 + D*T> + E*T* + F*T%)

RS 107 RS 111 RS 111 unten (RS 117 RS B
A +0.9015653 +0.8939909 +0.9380222 +0.9051779 +0.9819712
B +4.522299E-03 | +4.899280E-03 [+3.399145E-03 [+4.754557E-3 |[+2.404696E-3
C -1.750197E-04 |-1.727227E-04 [-1.990851E-04 (-1.868205E-4 |[-2.466480E-4
D +9.593727E-06 | +9.281241E-06 [+1.053039E-05 [ +9.332586E-6 |+1.098671E-5
E -1.188090E-07 |-1.145242E-07 |-1.257566E-07 |-1.12193%9E-7 |-1.280339%E-7
F -8.380085E-10|-8.093211E-10 [-8.969927E-10 | -8.006592E-10 | -9.242128E-10

Die in diesem Bericht verwendeten Werte der el. Leitfahigkeit sind alle nach o.g. Methode auf
25°C bezogen.

Ergebnisse und Diskussion

Schichtungsverhalten

Die folgende Beschreibung des Schichtungsverhaltens der Seen basiert im wesentlichen auf
den Profilmessungen von Temperatur und el. Leitfdhigkeit. In diesem Zusammenhang wird
auch kurz auf die restlichen Profilmessungen eingegangen. Nur fiir den intensiver
untersuchten RS 111 werden diese in einem Extraabschnitt behandelt.

ihrer
unterschiedlichen Gréfen und Tiefen in ihrem Schichtungsverhalten. Zusétzlich spielen die

Wie zu erwarten unterscheiden sich die vier betrachteten Seen aufgrund

gelosten Substanzen bei der Ausbildung von stabilen Schichtungen eine relativ grof3e Rolle
(Schimmele 1995). Dies wird besonders nach dem kalten Winter 1995/1996 deutlich (s.u.).

1995 und 1997 kann sich in RS 107, wie das aufgrund seiner geringen Tiefe zu erwarten ist,
nur bei ruhigen Wetterlagen eine relativ schwache Temperaturschichtung (Abb. 1) aufbauen,
die aber durch den ersten etwas kriftigeren Wind wieder zerstdrt wird. Nur unmittelbar iiber

dem Sediment wird diese Schichtung, wie an der el. Leitfdhigkeit (Abb. 2) zu erkennen ist,
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von erhdhten Konzentrationen geldster Substanzen unterstiitzt. Die grofie Schwankungsbreite
der el. Leitfahigkeit und des pH (1997, Abb. 9) zeigt den groBen EinfluB, den Verdunstung
und Regenereignisse auf den Wasserhaushalt von RS 107 haben.

Durch die langanhaltende Eisbedeckung im Winter 95/96 und die darauffolgende
Eisschmelze, also eine Verdiinnung des oberflachennahen Wassers, konnte sich ein
chemischer Gradient aufbauen (s. Profile der el. Leitfahigkeit). Dieser Gradient behinderte bei
dem schwach windexponierten See die vertikale Mischung. Der Effekt wurde durch den sich
aufbauenden Temperaturgradienten verstirkt, so daB sich 1996 den Sommer iiber eine
Schichtung beobachten lieB. Unterhalb der Schichtgrenze kam es in den Monaten Juni -
August zu einer Verarmung an Sauerstoff. Die Fluoreszenz zeigt (nur) in diesen Monaten
unterhalb 3 m eine Zunahme zum Sediment hin (Beispiel 30.7.96, Abb. 10). Dies scheint
jedoch - siehe Sauerstoffprofil - nicht mit einer nennenswerten Produktion gekoppelt gewesen
zu sein (leider wurde bei der Sauerstoffmessung nicht mehr die gleiche, tiefe Stelle getroffen).
Die (frihere) Eisschmelze im Winter 96/97 produzierte zwar auch einen chemischen
Gradienten, der jedoch weggemischt wurde, bevor der unterstiitzende Temperaturgradient
aufgebaut werden konnte. Dieses unterschiedliche Verhalten in den Jahren 1996 und 1997
unterstreicht  die relativ. groBe Bedeutung der geldsten Substanzen fir das
Schichtungsverhalten in diesen Seen.

Auch in RS 111 bewirkte die Eisschmelze nach dem Winter 95/96 eine Stabilisierung der
Schichtung, die in dem relativ kleinen, tiefsten Teil (ca. 4% der Flache, 1% des Volumens, s.
Biittner et al. 1998, Biittner et al. dieser Band) sogar eine Meromixie erzeugte (Abb. 3,
Abb. 4), die bis heute anhilt (zu den Auswirkungen dieser Meromixie s.u.). Auch im oberen
Wasserkorper unterscheidet sich RS 111 deutlich von RS 107. Man kann den See - oberhalb
des neu entstandenen Monimolimnions - als dimiktisch bezeichnen. Die im Vergleich zum
Sommer ,,schnelle” Temperaturinderung im Monimolimnion wihrend des Winters und die
Form des Temperaturgradienten sprechen fiir einen geringen Wasseraustausch eher vertikal
als durch GrundwasserzufluB. Der diffusive Transport in die unteren Wasserschichten
wihrend des Sommers ist sehr gering.

Dies unterscheidet den RS 111 vom ungefihr gleich tiefen RS B. Letzterer ist stirker
windexponiert und hat vermutlich (es gibt keine exakte Vermessung) eine grofere mittlere
Tiefe. Auch der RS B kann als dimiktisch bezeichnet werden, 4Bt aber auch im unteren
Wasserkorper eine starke jahreszeitliche Dynamik erkennen (Abb. 5, Abb. 6). Dies gilt auch
wenn man die beiden Seen nicht an ihrer tiefsten Stelle, sondem in ihrer mittleren Tiefe

vergleicht, ist also nicht nur ein Effekt des bei RS 111 relativ eng umgrenzten tiefsten
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Bereiches. Da die Erwdrmung in Phase mit der Temperatur an der Oberfliche verlduft, ist
weniger auf einen Einflul zustromenden Grundwassers als auf einen geringen, aber
ganzjahrigen, vertikalen Wasseraustausch zu schlieflen. Obwohl das Schichtungsverhalten im
neutralen Restsee B iiber die drei Beobachtungsjahre sehr #hnlich war (vgl.
Temperaturprofile), fallt auch hier das Jahr 1996 mit der vorausgegangenen langen
Eisbedeckung auf. Wihrend in den Jahren 1995 und 1997 die el. Leitfahigkeit kaum vertikale
Struktur zeigte und die (Dichte-) Schichtung daher fast eine reine Temperaturschichtung war,
stabilisierte im Jahr 1996 zusatzlich ein Gradient an geldsten Stoffen. Die Fluoreszenz zeigte
- mit Ausnahme vom Juni 1996 - wenig vertikale Struktur, obwohl in den Sommermonaten
am unteren Ende des Metalimnions Sauerstoffpeaks mit Ubersittigungen bis zu 120% zu
beobachten waren (Abb. 13).

Der tiefste der vier betrachteten Restseen ist RS 117. Durch die gréfere Fliche ist er starker
windexponiert als die anderen Seen. Eine Schichtung kann sich nur in den Monaten Juni -
August halten (Abb.7, Abb.8). Im Vergleich zu RSB und RS 111 lag die
Temperatursprungschicht aber jeweils tiefer. Wahrend dieser Zeit zeigt auch die el.
Leitfdhigkeit, d.h. das MaB fiir geloste, ionisierte Stoffe, eine Schichtung,
ungewdhnlicherweise mit héheren Werten im Epilimnion. Dies wird durch eine starke
Zunahme suspendierter Stoffe im Hypolimnion - erkennbar an Transmissions- und
Triibeprofilen - ausgeglichen (Abb. 14). Dies 146t die Quelle dieser Partikel im bzw. eine
Einschichtung in das Hypolimnion vermuten. Der pH bleibt gleichférmig um 3 und gibt daher
keine weiteren Hinweise. Die Fluoreszenz zeigt wihrend der Schichtungsperiode einen peak
am unteren Ende der Sprungschicht, der mit der Auflésung der Schichtung verschwindet.
Korrespondierend zum Fluoreszenzpeak kann man ein Sauerstoffmaximum (1997) (und
Redoxmaximum) beoBachten (Abb. 15), was fiir biologische Produktion spricht. Wihrend der
Wintermonate zeigt sich im ungeschichteten See unterhalb von ca. 3 m eine Erhéhung der
Fluoreszenz. Im Januar 1997, wihrend der inversen Schichtung, wurde in 4 Metemn Tiefe
unter Eis ebenfalls ein Fluoreszenzpeak beobachtet.

Der Vollstéandigkeit halber noch einige Bemerkungen zum Schichtungsverhalten des RS F,
soweit das aufgrund der wenigen Messungen beurteilt werden kann. Das Schichtungs-
verhalten des Siidteils von RS F dhnelt dem des RS B. Aufgrund der geringeren Tiefe ist es
aber schon ab Mitte August wieder vollstindig durchmischt und kann im weiteren Verlauf des
Jahres 1995 auch keine Schichtung mehr aufbauen. Ein Vergleich mit dem Nordteil des RS F
(Station ,,Mitte™), das leider nur bis Juli beprobt werden konnte (s.0.), zeigt, daB letzteres
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i.d.R. ein anderes Schichtungsverhalten zeigt, d.i. kilter bleibt, und auch von daher im
Vergleich mit dem Stidteil eher als eigenstindiger See zu behandeln ist (1995).

Besondere Merkmale im RS 111

Wie oben ausgefiihrt, ist der RS 111 seit Anfang 1996 meromiktisch. Das iiber dem
Monimolimnion liegende Mixolimnion 14Bt sich als dimiktisch beschreiben. Die drei
vertikalen Zonen Epilimnion, Metalimnion/Hypolimnion und Monimolimnion unterscheiden
sich auch hinsichtlich ihres Chemismus. Dies wird an den hier besprochenen Parametern
sichtbar und im Abschnitt {iber die chemische Wasserzusammensetzung (Friese et al., dieser
Band) weiter ausgefilihrt. An den Profilen der el. Leitfshigkeit 148t sich die Entstehung des
Monimolimnions und die anschliefende Dreigliederung deutlich erkennen (Abb. 4). Die
Sommerprofile der el. Leitfihigkeit spiegeln hier nicht nur wie tiblich den Anteil der geldsten
(ionisierten) Substanzen im Wasserkérper wider, sondern auch den Redoxzustand. Die Profile
des Redoxpotentials (Abb. 11) spiegeln vor allem den Oxidationsgrad des Eisens und den
Gehalt an gelostem Sauerstoff wider. Letzterer nimmt im Hypolimnion vor allem wegen
seiner physikalischen Loslichkeit (vrgl. Kurven der Sauerstoffsattigung) bei den niedereren
Temperaturen zu. Beim Ubergang zum Monimolimnion 148t sich eine Verarmung an
Sauerstoff beobachten, die sich bis in das Monimolimnion fortsetzt. Im Epilimnion wird

I durch photochemische Prozesse Fe' oberflachennah

neben dem Hauptanteil von Fe
produziert (s.u., Herzsprung et al. 1998) und mit der Mischung iiber das Epilimnion verteilt,
im Meta/Hypolimnion liegt fast das gesamte Eisen als Fe! vor und im anaeroben
Monimolimnion wiederum der grofte Teil als Fe'. Die Leitfahigkeitsprofile ergeben sich
dann aus einer Kombination von Gesamtionengehalt, Fe''/Fe"-Verhsltnis (und deren
spezifischer Leitfahigkeit) und Anteil ungeladener Spezies.

Die vertikal gut aufgeloste Messung der Chla-Fluoreszenz (Abb. 12) als Hinweis auf
biologische Aktivitit hat sich insbesondere im RS 111 als guter Parameter erwiesen. In
Abb. 12 sind dort gemessene Fluoreszenzprofile zusammengestellt, wobei der Skala eher eine
relative Bedeutung zukommt, da die Fluoreszenzantwort spezies- und adaptionsabhéngig ist.
Besonders auffillig ist der scharfe peak, der sich 1995 knapp oberhalb des sauerstoffarmen
Monimolimnions zeigt. Die Tiefe der Einschichtung liegt unterhalb des 1% Lichtlevels (s.u).
Ein Grund fiir die Einschichtung chlorophylltragender Organismen (s.w.) in dieser Tiefe
konnte die Néhrstoffverfligbarkeit (DOC) sein. 1996 in unterschiedlichen Tiefen beobachtete
peaks waren schwécher und nicht so scharf lokalisiert. Erst in der zweiten Jahreshilfte 1997

traten sie, wenn auch schwicher als 1995, in dieser Schirfe wieder auf.
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Messungen des Unterwasserlichtes

Die Lichtattenuation in den extrem sauren Bergbaurestseen RS 107 und RS 111 ist vor allem
durch die anorganischen geldsten und partikuléren Stoffe bestimmt. Entsprechend gering sind
die jéhrlichen Schwankungen. Im Gegensatz dazu wird sie im klareren RS 117 und im
neutralen RS B stérker durch die biologische Produktion beeinflufit.

In Tabelle3 sind die mittleren Attenuationskoeffizienten Ky (Wetzel 1983) und die
korrespondierende Tiefe der 1% Linie Ty sowie die Extremwerte im Jahr 1997
zusammengestellt.

In Abb. 16 sind exemplarisch Spektren der Absorption in 1m Tiefe fiir die verschiedenen
Seen zu sehen. Deutlich ist erkennbar, wie fiir die sauren Seen mit zunehmender Aciditit und
entsprechend zunehmendem Eisengehalt das fiir biologische Produktion verfiigbare Licht
sowohl in der Intensitét, als auch im Wellenldngenbereich immer stéirker eingeschrankt wird.
Innerhalb eines Sees schwanken die Spektren entsprechend der wechselnden Sichttiefe

mindestens in der Amplitude.

Tab. 3 : Mittlere Attenuationskoeffizienten k4 und korrespondierende Tiefe der 1%
Linie T;s, sowie Extremwerte im Jahr 1997

RS 107 RS 111 RS 117 RSB
Ka, max [M] 1.72 0.97 0.50 0.46
Kq, mie [M"'] 1.32 0.87 0.39 0.39
K4, min [mM"'] 0.95 0.83 0.31 0.35
T 194, max [M] 4.86 5.57 14.80* 13.31*
T 104, min [m] 3.49 5.33 11.85 11.85*
T 4, min [m] 2.68 4.74 9.23 10.00
* groBer als die Seetiefe

In Abb. 17 zeigen die Spektren der Absorption im RS 111 in 1, 2, 3 und 8 m Tiefe die
zunehmende Einengung des verfiigbaren Lichtspektrums mit der Tiefe. Dies driickt sich in
einem wellenléingenabhingigen Attenuationskoeffizienten aus (Abb. 18 ). Der iiber den
gesamten Bereich des photosynthetisch verwertbaren Lichtes (PAR) gemittelte

Attenuationskoeffizient bekommt dadurch eine Tiefenabhingigkeit.
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Meteorologische Messungen
Die Messungen der meteorologischen Boje liegen in Form 10miniitlicher Werte als

Hintergrundinformation und fiir Modellierungszwecke vor.

Die vorherrschenden Windrichtungen im Restsee 111 zeigen sich, wie zu erwarten, durch die
umliegende Landschaft kanalisiert (Abb. 19). Winde aus Richtung um 300° sind wegen der
Abschattung durch umstehende Baume, bedingt durch den Verankerungsort der Boje an der
tiefsten Stelle, unterreprisentiert. Die Windgeschwindigkeit hat iiber der Wasserfliche
Spitzen von i.d.R. unter 5 m/s im Stundenmittel. Sie zeigt einen grofSen tagesperiodischen
Anteil.
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I.1.1.4 Vertikale und jahreszeitliche Verteilung von Eisen(III) und Eisen(II) in

pyritversauerten Tagebaurestseen

Peter Herzsprung, K. Friese

Einleitung

Die Konzentrationsverteilung von im Wasser geldsten Eisenverbindungen wurde bisher
hauptséchlich in neutralen Gewéssern [1], sauren Moorseen [2,3], atmosphérisch versauerten
Weichwasserseen [4,5] und in Regentropfen [1] untersucht. Hauptforschungsschwerpunkte
lagen dabei in der Untersuchung des geochemischen und biologischen Redoxcyclus von
Eisenverbindungen und der EinfluB von Licht auf das molare Verhéltnis von zweiwertigem
und dreiwertigem Eisen [5,6]. Bisher gibt es nur wenige Arbeiten iiber die Verteilung von
Eisen(II) und Eisen(Ill) in geogen versauerten Tagebaurestseen [7,9]. Pyritversauerte
Gewisser sind im Gegensatz zu sauren Weichwasserseen gekennzeichnet durch einen
deutlich niedrigeren pH und durch sehr hohe Konzentrationen an gelésten Metallionen
(Aluminum, Eisen, Mangan, Zink, Nickel) und Sulfat. Die Zielsetzung der durchgefiihrten
Untersuchungen war die Aufkldrung der jahreszeitlichen Dynamik von geldstem Eisen(II)
und Eisen(IlI) sowie der vertikalen Verteilung dieser Spezies in Abhéngigkeit von der
thermischen Schichtung in den beprobten Tagebaurestseen. Um die beobachteten
Verteilungen der gel6sten Eisenverbindungen mit mikrobiellen Redoxprozessen im Sediment
und photochemischen Prozessen an der Wasseroberfliche in Zusammenhang zu bringen,
wurden parallel zu den  Eisenspeziesanalysen die  Ergebnisse zu den
Kohlenstoffsummenparametern, DOC und TIC, zur Auswertung herangezogen. Die
jahreszeitliche Dynamik wurde ausschlieBlich in den Bergbaurestseen RL 111, 117 und 107 in
der Niederlausitz untersucht. Vertikalprofile und Modellversuche liegen auch von

Tagebaurestseen im mitteldeutschen Bereich aus dem Tagebaukomplex der Goitsche vor.

Methoden

Die Beprobung der zu untersuchenden Tagebaurestseen zur Gewinnung von Wasserproben
fiir das Laboratorium und die Aufnahme von Sauerstoff, - Temperatur- und pH-Profilen
wurde wie in der Literatur [7 ] beschrieben durchgefiihrt. Die Bestimmung von TOC, DOC
und TIC erfolgte IR- spektrometrisch mit einem TOC-Analysator. Eisen(II) und Eisen(III)

wurden mittels Segmented-flow-Analyse photometrisch bestimmt. Hierzu wurde eine
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spezielle Schaltung entwickelt, die den Konzentrationsverhéltnissen in den Tagebaurestseen
RL 111, RL 117 und bedingt auch RL 107 angepaf3t war. Mit Hilfe dieser Schaltung war es
moglich, den groBten Anteil der Proben dieser Tagebaurestseen ohne manuelle
Vorverdiinnung auf die Verbindungen Eisen(II) und Eisen(III) hin zu vermessen. Wie in
Abbildung 1 zu sehen ist, konnen sowohl das Modul zur Bestimmung von dreiwertigem Eisen
als auch das Modul zur Bestimmung von zweiwertigem Eisen fiir drei verschiedene
Konzentrationsbereiche gefahren werden. Und zwar kénnen mit Hilfe der Umschalthihne die
Module ohne Vorverdiinnung, mit Verdiinnungsschleife (ca. 1:10) oder mit Dialysator (ca.
1:50) betrieben werden. Insbesondere zur Analyse des zweiwertigen Eisens wurden alle drei
Verdiinnungsstufen bendtigt. Nur wenige Proben muBten daher mit Schwefelsdure (pH 2,5)
vorverdiinnt werden. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Querempfindlichkeiten durch
Eisen(I) bei der Besimmung von dreiwertigem Eisen und durch Eisen(Ill) bei der

Bestimmung von zweiwertigem Eisen ist in der Literatur beschrieben [7].

skt | ml/min > AMN
L AbSll
o-Pheaanthrolin 823
Buties ixe Eisen I
{ReSample \
P T
0 Kuevetts 50 mm
HCUMSD  ~\1.20 - 1:50 Filter 505 pm
Probe ; — " JUA -::_‘;;ﬁ' Dialysator
oy P ik 300mm
HCVMSD
) Abfall
Ui Mo 1:10
/C) 023 N Verduennungsschieife
s N l\m" / Abfall
HCMSD :
L ;  Epee Abfall -
i | i Eisen Il
1.00
HCUMSD 023 / Kuevette 50 mm
Kaliumthiocyanat 3 Filter 480 nm
N AbgR
Autosampler
Abb. 1: Schaltskizze fiir die Bestimmung von Eisen(II) und Eisen(IIl) mittels

Segmented-flow-Analyse
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Ergebnisse

Dreiwertiges Eisen ist in allen untersuchten Tagebaurestseen die dominierende Spezies. Unter
oxischen Bedingungen schwankt das Verhéltnis von Eisen(IIT) zu Eisen(I) in der Regel
zwischen einem Faktor 10 und 200. Hohere prozentuale Anteile von Eisen(II) an der
gesamten geldsten Eisenkonzentration konnten nur unter anoxischen Bedingungen im
Hypolimnion bzw. Monimolimnion nachgewiesen werden. Die Konzentrationen an DOC und
TIC waren in der Regel auflergewdhnlich niedrig (< 0,05 mmol/l). Nur bei ausgeprigter
thermischer oder chemischer Schichtung wurden hthere DOC- oder TIC-Werte gemessen, in
der Regel im Hypolimnion bzw. Monimolimnion. Es ist davon auszugehen, das anorganische
gebundenener Kohlenstoff in pyritversauerten Tagebaurestseen ausschlieBlich als geldstes
Kohlendioxid vorliegt, da die Gleichgewichtskonzentration von Hydrogencarbonat bei pH-
Werten < 3 vernachléssigbar klein ist.

In RL 111 wurde seit Beginn der Untersuchungen im Jahre 1995 eine permanente
Stratifikation beobachtet. Im Zeitraum von August 1995 bis Anfang 1996 stieg die
Konzentration von Eisen(II) in 9 m Tiefe (dicht iiber dem Sediment) von anfangs weniger als
0,2 mmol/l auf iiber 2 mmol/l. Ab etwa Mai 1996 war das Verhiltnis von Eisen(III) zu
Eisen(Il) bis zum Ende der Untersuchungen im Friihjahr 1998 immer kleiner als 1. Die
Bedingungen in dieser Tiefe waren permanent anoxisch. Die Konzentrationen von TIC lagen
hier 1996 und 1997 iiber 2 mmol/l und DOC iiber 0,2 mmol/l. Im Gegensatz zu RL 111
wurden in RL 107 und RL 117 nur kurzzeitig hhere (im Winter unter Eisbedeckung und zur
Sommerstagnation) Eisen(Il)-, DOC- und TIC-Gehalte iiber dem Grund vorgefunden. Hierzu
konnten jeweils Konzentrationsgradienten von Eisen(II), DOC und TIC beobachtet werden,
wie in Abbildung 2 fiir RL 111 und RL 107 exemplarisch dargestellt.

Grundsitzlich war eine Konzentrationserhéhung von zweiwertigem Eisen niemals mit einer
aequimolaren Konzentrationserniedrigung von dreiwertigem Eisen korrelliert. Die
Konzentration an Gesamteisen nahm bei vorhandenen Eisen(Il)-Gradienten grundsitzlich
zum Grund hin zu. Fir Eisen(IlI) war insbesondere in RL 111 hiufig ein
Konzentrationsmaximum im  Hypolimnion zu  beobachten, also erst eine
Konzentrationszunahme vom  Epilimnion aus und etwas tiefer dann eine

Konzentrationsabnahme zum Sediment hin.
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An der Wasseroberfldche und im Epilimnion sind die Konzentrationen von Eisen(II), DOC
und TIC relativ zu den zeitweise iiber dem Sediment beobachteten Konzentrationen sehr
niedrig. Dennoch kann hier eine deutlich ausgeprégte jahreszeitliche Dynamik beobachtet
werden. In Abbildung 3 ist der Jahresgang der Konzentrationen von Eisen(II) und DOC in RL
111 in einer Tiefe von 0 bis 1 m dargestellt.

An der Wasseroberflaiche von pyritversauerten Tagebaurestseen unterscheidet sich die
jahreszeitliche Dynamik von Eisen(II), DOC und TIC signifikant von der Dynamik iiber dem
Sediment. Wahrend der Wintermonate sind hier die jahreszeitlich relativ héchsten DOC- und
TIC-Werte zu beobachten. Im Friihling und Sommer hingegen fallen TIC und DOC in der
Regel bis unter die Bestimmungsgrenze. Genau gegenlidufig zu TIC und DOC werden
wihrend der Sommermonate die relativ hochsten Eisen(Il)-Gehalte an der Wasseroberfliche

beobachtet. Im Herbst sind sowohl DOC-, TIC-, als auch Eisen(I)-Gehalte relativ niedrig.
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0,2 ; : : : : ; 0,2
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——Fe(l) $ =
£ oaz 4 ;i = lo12 B
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= o
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Abb. 3: Jahreszeitliche Dynamik der Eisen(II)- und DOC-Konzentration in einer Tiefe

vonObisI minRL 111

Einen weiteren Einblick in diese fiir pyritversauerte Tagebaurestseen typische jahreszeitliche

Dynamik gew#hren die zugehorigen Vertikalprofile. In Abbildung 4 ist die Funktion der
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Temperatur, der Eisen(II)- und DOC-Konzentration von der Wassertiefe in R1L111 zu vier
verschiedenen Jahreszeiten dargestellt. Im Hochsommer (August) 1995 bestand eine
ausgeprﬁgte- thermische Schichtung. Die DOC-Konzentration lag im Epilimnion unter der
Nachweisgrenze. Im Hypolimnion war ein DOC-Gradient zu beobachten mit steigenden
Konzentrationen vom Metalimnion zum Seegrund hin. Der Konzentrationsverlauf von
Eisen(II) war genau gegenlaufig mit einem entsprechenden Maximum im Epilimnion und
deutlich geringeren Gehalten im Hypolimnion. Ein ganz anderes Bild zeigte sich im
November 1995. Der Wasserkérper unterlag einer Vollzirkulation bis 8 m Tiefe. In diesem
Bereich sind die Konzentrationsgradienten von DOC und Eisen(lI) verschwunden und die
Konzentrationen waren fiir beide Parameter sehr gering. Nur unmittelbar iiber dem Seegrund
waren flir beide Parameter deutlich hohere Konzentrationen zu verzeichnen. Im Februar 1996
war die Situation nach einer lingeren Phase von Eisbedeckung wiederum deutlich
verschieden relativ zum November 1995. Es bestand eine inverse Temperaturschichtung, die
DOC-Gehalte in den oberflichennahen Wasserschichten waren deutlich hoher als im
November und die Eisen(II)-Gehalte blieben hier unveréindert niedrig, wihrend iiber dem
Sediment noch eine deutliche Konzentrationserhéhung zu verzeichnen war. Im Mai 1996
waren die Konzentrationsverldufe von Eisen(II) und DOC in den oberen Wasserschichten
gegenldufig zur Situation im Februar. Der organisch gebundene Kohlenstoff war im
Epilimnion verschwunden und korrespondierend hierzu ein relativ hoher Eisen(I)-Gehalt

entstanden bei entsprechender Stratifikation.
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Abb. 4: Temperaturverteilung, Eisen(Il)- und DOC-Konzentration in RL 111 zu vier

verschiedenen Jahreszeiten

Eine dhnliche vertikale Dynamik konnte in RL 117 beobachtet werden. Im Mirz 1997 lag die
Konzentration von Eisen(Il) relativ niedrig bei etwa 0,005 mmol/l in der gesamten
Wassersdule. Im Mai 1997 verzehnfachte sich die Eisen(II)-Konzentration im Epilimnion.
Charakteristisch gegenldufige Gradienten fiir DOC und Eisen(II) wurden in RL 117 fiir das
Hypolimnion von Mai bis Anfang Juli beobachtet (Abbildung 5). In RL 117 nimmt die

Konzentration von Eisen(II) in den oberflichennahen Schichten jahreszeitlich frither wieder

ab als in R1L111. Dies konnte sowohl im Jahre 1996 als auch 1997 beobachtet werden.
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Abb. 5: Temperaturverteilung, Eisen(II)- und DOC-Konzentration in RL 117 zu vier

verschiedenen Zeitpunkten im Frithjahr und Sommer

Die Produktion von Eisen(II) und das Verschwinden von organischem Kohlenstoff in den
Sommermonaten in den oberflichennahen Wasserschichten von pyritversauerten
Tagebaurestseen konnte in Modellexperimenten nachvollzogen werden. Eine Auswahl von
natiirlichen Proben (RL 111 und RL Niemegk / Goitsche) und kiinstlichen Proben (Eisen(III)-
Sulfatlésung pH 2,5 und Citronenséure in Eisen(III)-Sulfatlésung) wurde dem Sonnenlicht
exponiert. Als Ergebnis wurde die Konzentrationszunahme von Eisen(Il) bzw. der Verlust an
DOC in Quarzglasgefissen relativ zu Kontrollproben in braunen Flaschen ermittelt. Die
Ergebnisse sind in Tabelle 1 dargestellt. Sowohl in der Citronensiureldsung als auch in den
Proben von RL 111 und RL Niemegk fiihrte die Sonnenbestrahlung zu einer signifikanten
Zunahme der Eisen(II)-Konzentration gekoppelt mit einem deutlichen Abbau von DOC
relativ zu den dunklen Kontrollproben. In der Eisen(III)-Sulfatlésung, die als nicht DOC-
haltig zu betrachten ist, war die absolute Menge an produziertem Eisen(II) vergleichsweise

sehr gering.
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Tab. 1: EinfluB} von Sonnenbestrahlung auf saures eisenhaltiges Wasser

Charackterisierung
des Experimen- | Konzentrationen nach Sonnenbestrahlung
talansatzes
Probe DOC in mmol/1
pH c(Fe(Ill)) in | Quarzglas | Braunglas | Relativer =~ Abbau
mmol/] Hell Dunkel von DOC
Zitronens#dure- | 3,6 3,6 0,32 0,67 - 52%
16sung + (0,029 + 0,029
RL 111 2,6 3,0 0,049* 0,14 - 65%
+ 0,019 +0,018
RL Niemegk | 2,8 24 0,19 0,29 - 34%
+0,018 + 0,029
Fey(SO4)3 2,3 2,8 0* 0,008* -
Losung +0,019 +0,019
Probe c(Fe(II)) in mmol/l Relative
pH c(Fe(Ill)) in | Quarzglas | Braunglas | Produktion  von
mmol/l hell dunkel Eisen(II)
Zitronensdure- | 2,3 3,6 0,37 0,058 + 540%
16sung + 0,012 + 0,0052
RL 111 2,6 3,0 0,21 0,038 +450%
+ 0,014 + 0,0055
RL Niemegk | 2,8 2,4 0,18 0,035 +410%
+0,014 + 0,0055
Fey(SOq4)3 2,3 2,8 0,042 0,027 + 60%
Losung +0,0055 | £0,0055

e <0.06 (Bestimmungsgrenze fiir DOC)

Ergebnisse und Diskussion
Die Ergebnisse iiber die jahreszeitliche und vertikale Verteilung von Eisen(Il) und Eisen(III)
dienen als Basis zur qualitativen Beschreibung zweier voneinander unabhingiger und

rdumlich weit voneinander getrennter Prozesse. Der eine Prozess ist die Photoreduktion und
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findet nur in den oberflichennahen Schichten statt. Der zweite Prozess ist die Eisenreduktion
unter anoxischen Bedingungen und wird im folgenden zuerst diskutiert.

An der Grenzfliche zwischen Wasser und Sediment und im Sedimentporenwasser werden
geloste, kolloidale und amorphe Verbindungen des dreiwertigen Eisens zu Eisen(I) reduziert.
Eisen(Il) liegt unter den pH-Bedingungen an der Wasser-Sediment-Grenzfl4che vollstindig in
16slicher Form vor und gelangt damit durch Transportprozesse wie Diffusion und Konvektion
in das Hypolimnion. Ist das Hypolimnion ganz oder teilweise anoxisch, bilden sich von der
Sediment-Wasser-Grenzschicht durch das Hypolimnion bis zum Metalimnion ein
Konzentrationsgradient von Eisen(II). Parallel hierzu existieren Gradienten von Kohlendioxid
und DOC. Kohlendioxid wird unter anderem im Sediment gebildet, wenn Bakterien unter
Energiegewinn Elektronen von organisch gebundenem Kohlenstoff auf dreiwertiges Eisen
tibertragen. Gradienten von Eisen(Il) und TIC sind dabei durch sehr hohe prozentuale
Konzentrationsunterschiede gekennzeichnet. Beide Verbindungen kénnen im Epilimnion
nicht in bedeutendem AusmaBe angereichert werden, da Eisen(I) unter oxischen
Bedingungen einer mikrobiellen Riickoxidation unterliegen kann und Kohlendioxid unter
sauren pH-Bedingungen an die Atomosphire abgegeben wird bis zum FErreichen der
Gleichgewichtskonzentration. Fiir Sulfat konnten ebenfalls Gradienten mit prozentual
geringeren Konzentrationsunterschieden als fiir Eisen(II), DOC und TIC beobachtet werden,
besonders ausgeprigt im Porenwasser von Sedimentkernen. Offensichtlich wird durch
reduktive Auflésung sulfathaltiger Mineralphasen wie Schwertmannit oder Jarosit Eisen(II)
und Sulfat freigesetzt.

In Abbildung 2 ist zu sehen, dass die Konzentrationgradienten von Eisen(II) und gelostem
Sauerstoff gegenldufig sind. Es kann eine oxisch/anoxische Grenzschicht postuliert werden, in
der eisenoxidierende Bakterien (Thiobacilli) Elektronen vom Donator Eisen(Il) auf den
Akzeptor Sauerstoff unter Energiegewinn iibertragen.

Zusammenfassend kann die mikrobielle Eisenreduktion im Sediment und an der
Sediment/Wasser- Grenzschicht an den Konzentrationsgradienten von Eisen(I), TIC und
Sulfat erkannt werden. Dieser Prozess scheint von einer Freisetzung von DOC, dessen
Zusammensetzung bisher nicht bekannt ist, begleitet zu sein. An der entgegengesetzten Seite
der Wassersaule, der Wasseroberfldche, findet im Frithjahr und in den Sommermonaten
(Abbildung 4 und 5) eine Eisenreduktion unter oxischen Bedingungen statt. Wie in der
Literatur fiir saure Weichwasserseen beschrieben [4,5], findet die Reduktion von Eisen(IIl) zu
Eisen(II) tiber photochemische Prozesse statt. Die Bestrahlung von Proben mit Sonnenlicht

(Tabelle 1) lieferte den experimentellen Beweis fiir die Photoreduktion in stark eisenhaltigen
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Tagebaurestseen. Es konnte gezeigt werden, dass durch Sonnenbestrahlung Eisen(II) nur in
nennenswertem Ausmall produziert werden kann, wenn gleichzeitig geldster organischer
Kohlenstoff vorhanden ist, der in oxidierbarer Form vorliegen muB. Die beobachteten
Konzentrationsgradienten in RL 111 und RL 117 (Abbildung 4 und 5) zeigen eine partielle
Anreicherung von Eisen(II) und einen Verlust von DOC im Epilimnion wihrend der
Sommermonate an. Die jahreszeitliche Funktion der Parameter Eisen(II) und RL 111 an der
Wasseroberfliche (Abbildung 3) bestétigt den photochemischen Einfluf. Wihrend der
Wintermonate kann es wegen der geringeren Sonneneinstrahlung zu einer Anreicherung von
DOC in den oberflachennahen Schichten kommen. Der photochemische Abbau wird zu dieser
Zeit deutlich langsamer sein. Die Oberflichenkonzentrationen von zweiwertigem Eisen
erreichen im Herbst und in den Wintermonaten jeweils ein Minimum. Die Ursache hierfiir ist
darin zu suchen, daB dann eisenoxidierende Bakterien pro Zeiteinheit mehr zweiwertiges
Eisen oxidieren (verbrauchen) als durch photochemische Prozesse gebildet werden kann.

Die Photoreduktion von Eisen(III) zu Eisen(II) ist gekoppelt mit einer Photooxidation von
DOC. Der Elektroneniibergang — ausgelést durch Absorption eines Photons - kann dabei
direkt vom Kohlenstoff zum Eisen erfolgen, wie fiir Eisen(IIl)-Komplexe mit organischen
Carbonséureanionen [6]. Hierbei wird Kohlendioxid (TIC) direkt durch Decarboxylierung des
oxidierten organischen Molekiilfragments gebildet [8].

Indirekt ist eine Photooxidation von DOC mittels Eisen(III) durch Hydroxylradikale denkbar,
die bei der photolytischen Spaltung von Eisen(III)- aquo-Komplexen gebildet werden kénnen
[9]. Das dabei gebildete zweiwertige Eisen kann durch Wasserstoffperoxid (Fenton Reaktion)
wieder zu Eisen(IIl) und weiteren Hydroxylradikalen reagieren [1,10]. Hydroxylradikale
besitzen bekanntermafen ein hohes Potential zur Oxidation von refraktiren synthetischen und
natlirlichen organischen Verbindungen, die gegen einen natiirlichen Abbau persistent sind
[10].

Ausblick

Der hohe Gehalt an geldsten, amorphen und partikuliren (Sediment) Eisenverbindungen in
pyritversauerten  Tagebaurestseen hat einen entscheidenden EinfluB auf den
Kohlenstoffhaushalt dieser Gewisser. Unter anoxischen Bedingungen wird organisch
gebundener Kohlenstoff iiber Bakterien durch dreiwertige Eisenverbindungen oxidiert. Im
Grenzbereich zwischen den anoxischen Wasserschichten iiber dem Sediment und den
oxischen Wasserschichten des Hypolimnions bewirken Thiobacilli eine Riickoxidation des im

Sedimentbereich gebildeten zweiwertigen Eisens durch molekularen Sauerstoff.
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Im Epilimnion findet ebenfalls ein Prozess zum Abbau von organischem Kohlenstoff statt.
Kohlenstoff wird hier photochemisch oxidiert unter Bildung von zweiwertigem Eisen. Das
hierbei gebildete zweiwertige Eisen kann ebenfalls von Thiobazilli wieder riickoxidiert
werden. Bilanzierend betrachtet fungieren dreiwertige Eisenverbindungen als Katalysator, um
Elektronen von organischem Kohlenstoff auf gelosten Sauerstoff zu iibertragen. Das
Reservoir an verfligharem Sauerstoff in einem Tagebaurestsee kann abgesehen von
jahreszeitlichen Schwankungen als unendlich groB betrachtet werden. Unter der Annahme,
dass die Primédrproduktion durch Algen und autotrophe Bakterien wie Thiobacilli
vernachldssigbar sind, miifite das System Tagebaurestsee eine Senke fiir organisch
gebundenen und anorganisch gebundenen Kohlenstoff darstellen. Es ist durch weitere
Experimente zu priifen, ob eine langfristige Abnahme des Gehalts an Gesamtkohlenstoff in
einem hypothetisch abgeschlossenen nur mit der Atmosphére in Wechselwirkung stehendem

System eines pyritversauerten Bergbaurestsees zu verzeichnen wire.
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1.1.2 Sediment und Porenwasser

1.1.2.1 GIS - gestiitzte Auswertung von Vermessungsdaten am Beispiel der

Tiefenvermessung des Restlochs 111

Olaf Biittner, Burkhard Kuehn, Karsten Rahn

Einleitung

Die Kenntnis der Tiefenverhiltnisse in einem See ist fiir viele biologische, chemische und
physikalische Untersuchungen von Bedeutung. Abschitzungen zum Volumen des
Wasserkorpers und die raumliche Beschreibung eines Sees oder Tagebaurestlochs werden als
Inputgrofen fiir die Modellierung (Schichtung, Grundwasser) ebenso wie zur Verfeinerung
bereits bestehender Digitaler Gelindemodelle (DGM) benétigt. Am Restloch 111 wurde die
Beschreibung der Tiefenstruktur zur Auswahl representativer Probenahmestellen fiir eine
Sedimentkartierung des Sees und als Planungsunterlage fiir die Installation von Enclosures

genutzt.
Material und Methoden

Die Vermessung fand vom 16.-18.7.1996 statt. Ein Differential Global Positioning System
(DGPS, Fa. Trimble) gekoppelt mit einem Echolot (EA501P, Fa. Simrad) kam dabei zum
Einsatz. Pre- und Postprocessing wurden mit einem GIS (ARC/INFO) durchgefiihrt, die
Datenverwaltung und Steuerung der Profilaufnahme auf dem See erfolgte mit einer
Spezialsoftware (PROFIL) der Fa. Simrad (www.simrad.de). Die Spezialsoftware umfafit
Schnittstellen zum GIS und erlaubt die Ein- und Ausgabe von Peilpldnen bzw. Profildaten.
Das gesamte System wurde auf einem Schlauchboot installiert. Die Stromversorgung der
MefBgerdte und der zwei bendtigten Laptops (einen fiir das Echolot und einen fiir die
Navigation und Speicherung der Daten) erfolgt iiber Akkus (3 mal 12 V).

Die Vermessung eines Sees gliedert sich in folgende Schritte:

1. Erstellung eines Peilplanes mit dem GIS (die Anzahl und Dichte der Peillinien hingt dabei
vom geplanten Einsatz des Tiefenmodells ab, theoretisch ist eine beliebig feine Auflésung
denkbar, die nur durch die Kapazitit der Arbeitskraft beschrénkt ist); Anlegen eines
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Projektes mit der Spezialsoftware; Einlesen der geplanten Profile (Peilplan) und einer
Uferlinie (zur Groborientierung)

2. Vermessung des Sees

3. Aufbereitung der Rohdaten; Export der aufbereiteten Profile zum GIS

4. Erstellung der Tiefenkarte durch Interpolation zwischen den Profilen (TIN und GRID
Modul in ARC/INFO)

5. Archivierung und Dokumentation der Daten

Vom Restloch 111 wurden 88 Profile mit einer Gesamtfahrlinge von 15 km aufgenommen.
Der geplante Abstand zweier Profile betrug 10 Meter. Die tatsichliche Lage der Profile ist in
Abbildung 1 dargestellt. Das Intervall zur Aufnahme von Tiefenpunkten betrug 1 Sekunde bei
einer Schwingerfrequenz von 200 kHz. Diese Frequenz ist wegen der geringen Eindringtiefe
gut geeignet fiir weiche Sedimente, wie sie im RL 111 vorliegen. Die Bodendigitalisierung
(wo wird der Seegrund definiert; der Wert basiert auf Erfahrungswerten) bei der
Tiefenmessung war auf 30 dB eingestellt. Die Lagegenauigkeit des DGPS lag bei 30 cm
(inzwischen kommt an dieser Stelle ein verbessertes System mit einer Lagegenauigkeit unter
3 cm zum Einsatz). Aus dem Rohdatensatz, der aus den Lagekoordinaten, der zugehérigen
Tiefe und Informationen iiber die MeBgenauigkeit des GPS sowie iiber Abweichungen von
der geplanten Peillinie besteht, wurde durch Mittelung ein aggregierter Datensatz erzeugt, der
die Grundlage fiir die weitere Kartendarstellung bildete. Dabei wurde aus dem Rohdatensatz
alle 5 Meter ein Punkt gewahlt und aus allen Punkten, die innerhalb eines 1-Meter-Intervalles
um diesen Punkt lagen, ein Mittelwert errechnet. Dadurch wurde die Datenmenge
iberschaubar. Tests mit anderen Formen der Aggregierung (z.B. 1-Meter-Abstand mit 0.5-
Meter-Intervall oder Mittelung iiber ein Zeitintervall, siehe auch Biittner et al. 1996) zeigten,
daB keine wesentlichen Informationen verlorengehen, da die Tiefengradienten im RL 111

nicht grof} sind.

Im GIS wurde zunéchst ein TIN (Irreguldre Dreiecksvermaschung, Abb. 2) erzeugt. Dieses
bildete die Grundlage fiir eine beliebige Rasterung, fiir Konturlinien sowie fiir Volumen und
Flachenberechnung (ESRI 1991). Die Berechnungen wurden mit dem "VOLUME"
Kommando in ArcInfo ausgefiihrt.
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/\/ Tracklinien ;\ /\/ Tracklinien

./ Peilplan A TIN
0 100 Moters
Abb. 1: Lage der Profile. Abb. 2: Dreiecksvermaschung (TIN).

Ergebnisse

Im Anhang findet man die Plots der Rohdaten der Vermessung. Die grofite gemessene Tiefe
wihrend dieser MeBkampagne betrug 10.2 Meter. Diese Stelle liegt im mittleren der drei
Becken. Die grofite Tiefe im Nord- und Siidbecken betrug ca. 7 m. Das Restloch 111 hat ein
Volumen von 0.5 Millionen m3. Seine Oberfliche umfait ca. 107.000 m? bei einer Uferldnge
von 2.2 km. Abbildung 3 zeigt den Zusammenhang zwischen Volumen, Fldche zu den

verschiedenen Tiefen. In Abbildung 4 ist der Verlauf der Tiefenlinien dargestellt.

o



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"
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Abb. 3: Volumen-Tiefen und Flichen-Tiefen Beziehung am Restloch 111

Zusammenfassung

Die Planung, Durchfilhrung und Auswertung einer Tiefenvermessung héngt wesentlich vom
vorgesehenen Einsatz des Tiefenmodells ab. Es entsteht eine groffie Menge an Rohdaten, die
in geeigneter Weise reduziert werden miissen. Durch Betrachtung der Seestrukturen ist diese
Reduktion problemlos méglich. Benétigt man von einem Teil eines Sees ein genaueres Relief,
kann eine beliebig dichte Befahrung auf der Basis von Peilplinen erfolgen. Fiir eine
Abschitzung der Tiefenverhiltnisse in wenig strukturierten Seen geniigen groBe Abstinde
zwischen den Profilen. Eine spitere Verfeinerung in interessanten Bereichen bzw. eine
Vergleichsvermessung (Anderungen in der Seestruktur) ist jederzeit moglich, da alle Daten
raumbezogen gespeichert sind.

Wird bei der Vermessung ein Zweifrequenzecholot eingesetzt, kénnen wihrend der
Vermessung aufgrund der unterschiedlichen Eindringtiefe des Signals auch Daten iiber die
Sedimentdichte gespeichert werden. Eine Auswertung solcher Daten erfolgte bisher nicht, da
die Rohdatenmenge auch hier erheblich ist und eine Ausgabe der Daten bisher nur in Form

von Plots méglich ist.
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Anhang

Die Plots zeigen die einzeln gemessenen Rohdatenprofile in West - Ost Richtung. Diese ist
nicht immer identisch mit der wirklichen Fahrtrichtung. Die Fahrt erfolgte entlang der
Peillinien von einem Ufer zum anderen und wieder zuriick auf der jeweils folgenden Peillinie,
so daB ein "Hintereinanderlegen" der Profile nicht sofort méglich ist, sondermn noch eine
"Umkehr" durch die Software erfordert. Die Plots sind eindeutig gekennzeichnet durch die
Jobnummer und die Profilnummer. Dabei bezeichnt Job 2 das nérdliche, Job 3 das mittlere
und Job 4 das siidliche der drei Becken. Gelegentlich sind in den Plots scharfe Zacken zu
finden (z.B. Job 2 Profil 42). Dabei handelt es sich um MeBfehler, die nicht mit in das

Tiefenmodell eingingen.
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1.1.2.2 Geostatistische Analyse der Oberfichensedimente von Restlochs 111

Olaf Biittner, Andreas Becker, Silke Kellner, Burkhard Kuehn, Katrin Wendt-Potthoff,
Dieter W.Zachmann, Kurt Friese

Einleitung

Um die Moglichkeiten verschiedener Restaurierungsansitze fiir saure Seen zu priifen sind
Kenntnisse iiber die Zusammensetzung der Seesedimente notwendig. Dazu wurden im
Restloch 111 umfangreiche Untersuchungen biologischer, chemischer und physikalischer
Eigenschaften der Oberflichensedimente durchgefiihrt.

Mit der vorliegenden Arbeit wurde versucht, eine Grundlage fir die Vorhersage der
Entwicklung der Wasserqualitit des Restlochs zu geben. Dabei konzentrieren sich die
Autoren auf die Darstellung der statistischen Untersuchungen. Analyseergebnisse von 66
Sedimentproben wurden mit multivariaten statistischen Methoden untersucht. Weiterhin
wurde die horizontale Verteilung mit Hilfe geostatistischer Verfahren beschrieben.

Die im folgenden vorgestellten Arbeiten beruhen im wesentlichen auf der Daten aus der

Diplomarbeit von A. Becker (1997) und wurden in Biittner et al. (1998) veréffentlicht.
Material und Methoden

Die 66 Proben wurden mit einem modifizierten Kajak gravity corer an 47 verschiedenen
Stellen im See genommen (Abb. 1). Als Oberflichensediment wurden die oberen 3 cm
betrachtet. In die statistischen Betrachtungen gingen folgende Elemente ein: Aluminium (Al),
Calcium (Ca), Chrom (Cr), Eisen (amorphes bakterienverfiigbares Fe(Ill), bezeichnet mit
Feam, sowie Fe(Il), bezeichnet mit Fé), Kalium (K), Magnesium (Mg), Mangan (Mn),
Natrium (Na), Nickel (Ni), Blei (Pb), Schwefel (S) und Zink (Zn) sowie der Wassergehalt der
Probe (H,0). Einzelheiten zur Probenvorbereitung, zur Probenahmetechnik und zur Analytik
findet man in Becker (1997) und Biittner et al. (1998). Tabelle 1 zeigt die deskriptive Statistik

fiir die untersuchten Elemente und deren Korrelation zur Tiefe.
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Abb. | Lage der Probenahmestellen

Die chemischen Analysenwerte der Sedimentproben wurden mittels
Haupkomponentenmethode (Principal Component Analysis - PCA) untersucht. Der Vorteil
dieses Verfahrens besteht darin, da keine a priori Information iiber die Variablen erforderlich
ist. Dieses Verfahren der multivariaten Statistik zerlegt die Variablen (im vorliegenden Fall
die Elemente) in unabhéngige Gruppen, die sogenannten Hauptkomponenten (Jackson, 1981a;
Fahrmeir und Hamerle, 1984). Diese Hauptkomonenten sind so konstruiert, dafl sie eine
maximale Vaianz im Datensatz erkldren konnen. Die PCA erfordert nicht die
Normalverteilung der Daten (Jackson 1981b, Davis 1995, Henrion u. Henrion 1995) und kann
darum angewendet werden. Die meisten der Elemente haben eine hohe Varianz und besitzen

eine groBe Schiefe. Daher wurden sie logarithmiert und standardisiert (auf Mittelwert O und
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Varianz 1). Mit dem transformierten Datensatz wurde die PCA ausgefiihrt. Tabelle II zeigt die
errechnete und bei der PCA eingesetzte Korrelationsmatrix. In diesem Falle kénnen die
Ladungen als Korrelationen jeder Hauptkomponente mit der Originalvariablen betrachtet
werden (Henrion und Henrion 1995, Wackernagel 1995).

Die Hauptkomponentenanalyse wurde auch fiir Teilmengen der Daten durchgefiihrt, die in
Tabelle III beschrieben sind. Diskutiert wurden die rotierten Faktoren, die man durch Rotation
der origindren Faktoren (auch als initial solution bezeichnet) mit der Varimax-Methode erhilt
(Fahrmeir und Hamerle 1984). Die Berechnungen wurden mit den Statistikpaketen SYSTAT
(1992) und STATISTIKA (1994) durchgefiihrt. Fiir die Diskussion und Ergebnisdarstellung
sollen folgende Bezeichnungen vereinbart werden: PCI(A) kennzeichnet die erste
Hauptkomponente aus Datensatz A, PC2(B) die zweite Hauptkomponente aus Datensatz B
U.S.W.

Die rdumliche Verteilung der Konzentrationen wurde mit einem Ordinary-Kriging Verfahren
sowie mit der Inverse Distance Weighting (IDW) Methode geschétzt. Das Kriging -
Verfahren unterscheidet sich von herkémmlichen Interpolationsmethoden dadurch, daB es die
rdumliche Variabilitdt des Parameters (hier Elementkonzentration) beriicksichtigt und eine
Fehlervarianz zur Interpolation liefert. Die Voraussetzung der Isotropie, d.h.
Richtungsunabhingigkeit des gewshlten Variogramms, wurde mit der von Wackernagel
(1995) vorgeschlagenen Prozedur iiberpriift. Als theoretisches Variogramm wurde nach Tests
das sphérische Variogramm gewihlt. Fiir Einzelheiten zur Kriging Theorie siehe z.B. Akin u.
Siemes (1988), Bardossy (1995), Lehmann (1995), Piotrowski et al. (1997) oder Wackernagel
(1995).

Das IDW Verfahren schitzt die rdumliche Verteilung an einem beliebigen Punkt aus einer
Linearkombinationen von unterschiedlich gewichteten Punkten aus der Umgebung. Die
Gewichte sind dabei eine Funktion des Abstandes. Je ndher die Stiitzstellen am zu
berechnenden Punkt liegen, um so groBer ist ihr Einflu und umgekehrt. Die Interpolation
wurde fiir beide Verfahren auf einem 10 mal 10 m Gitter durchgefiihrt. Beim IDW wurden

jeweils die 10 am néchsten zum Interpolationsort liegenden MeBpunkte ausgewahit.
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Tabelle I
Deskriptive Statistik der gemessenen Parameter

Elementkonzentrationen fiir die Feinkomfraktion (63 - 125 pum)

Parameter Einheit Mittelw Minimum Maximum Standard Korrelation zur
ert abweichung Tiefe (r)
Wassergehalt (H,0) % 76.0 434 91.9 11.2 0.69
Aluminium (Al) ppm 7670 2580 18500 2690 0.72
Calcium (Ca) ppm 1600 410 5560 1070 0.7
Chrom (Cr) ppm 10,7 4.4 26.2 4.1 0.7
Eisen (Fe) total ppm 187000 20000 425000 89500 -0.36
Eisen III (Fe,, *) ppm 6020 859 25600 5740 -0.21
Kalium (K) pPpm 5810 1550 19800 2850 0.39
Magnesium (Mg)  ppm 657 249 1100 244 0.77
Mangan (Mn) ppm 47.8 15.0 82.0 18.3 0.58
Natrium (Na) ppm 431 252 718 102 0.52
Nickel (Ni) ppm 5.45 1.12 28.9 3.84 0.59
Blei (Pb) PpPm 215 7.8 314 53 0.59
Schwefel (S) ppm 69100 17000 176000 26600 0.31
Zink (Zn) ppm 38.3 12.0 186 214 0.3
NN=62
Tabelle 11
Korrelationsmatrix der standardisierten Daten fiir die betrachteten Parameter
signifikant fiir p < 0.01
H20 AL CA CR FE Feam* K MG MN NA NI PB S ZN
H20 1 0,5 09 0,7 06 07 0,7 0,7 05 0,7 0,7 05
AL 0,5 1 0,7 06 -04 04 0,7 04 05 08 0,5
CA 09 07 1 0,8 06 08 08 0,7 07 08 0,7 06
CR 0,7 06 0,8 1 05 08 08 0,5 0,7 08 0,5 0,7
FE 1 0,4 0,5 0,5 0,7 0,6
Feam * -0,4 1
K 06 04 06 05 04 1 05 06 09 03 0,7 09
MG 0,7 0,7 0,8 0,8 05 1 09 06 07 08 0,5 05
MN 0,7 04 08 08 05 06 09 1 0,5 05 08 07 0,7
NA 0,7 05 0,7 0,5 0,9 06 05 1 03 0,7 0,7
NI 05 08 07 0,7 03 07 05 03 1 0,6 0,4
PB 0,7 0,5 0,8 08 0,5 0,7 08 08 0,7 06 1 0,7 0,7
s 0,7 0,7 0,5 0,7 0,9 0,5 0,7 0,7 0,7 1 0,6
ZN 0,5 06 0,7 0,6 0,5 07 04 0,7 0,6 1
FIN=62
Tabelle 111
Liste der mit Principal Component Analysis (PCA) untersuchten
Datensétze
Beschreibung Beobachtungen (N) Abbkiirzung
Alle Sedimentkerne 66 A
Sedimentkerne im Nordbecken 29 B
Sedimentkerne im Mittelbecken 16 C
Sedimentkerne im Siidbecken 21 D
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Ergebnisse

a) Hauptkomponentenanalyse

Mit Hilfe des Kaiser-Guttmann Kriteriums (Fahrmeir u. Hamerle 1984, Anzahl der
Eigenwerte der Korrelationsmatrix, die groBer als 1 sind) wurden fiir alle Datensitze (Tabelle
IIT) drei Hauptkomponenten betrachtet. Diese erkliren 83% (A), 84%(B), 88%(C) bzw.
90%(D) der Gesamtvarianz des jeweiligen Datensatzes. In der weiteren Diskussion werden
nur die hoch geladenen Variablen (Betrag > 0,6) betrachtet.

Die Ergebnisse der Hauptkomponentenanalyse fiir den Datensatz A ist in Tabelle IV
dargestellt. K, Na und S sind im ersten Faktor (PC1(A)) hoch geladen. Den zweiten Faktor
(PC2(A)) bilden Al, Ca, Mg, Mn, Cr, Ni, Pb, Zn und H20. Die dritte Komponente (PC3(A))
besteht aus Fe, Feam und Al. Eine grafische Darstellung zeigt Abbildung 2. Das
Koordinatensystem beschreibt die Korrelation zwischen den Komponenten und den
Variablen. Mathematisch entspricht dies der Projektion der Variablen auf den von den beiden
Komponenten aufgespannten Raum. Die an den tiefen Stellen gewonnenen Sedimentkerne
sind stark vom Faktor 3 beeinfluBt (Abb. 3). Da es sich um einen standardisierten Datensatz
handelt, spielen in Abb. 3 die Absolutwerte keine Rolle, interessant ist nur die relative Lage
der Objekte (Sedimentkerne) zueinander. Die mit einem Dreieck markierten Proben
kennzeichnen die tiefsten Stellen.

Die aus dem Datensatz B errechneten Komponenten shneln denen des Datensatzes A (Tabelle
V). Im Gegensatz zu A sind hier Ca, Fe, Mn, Pb, Zn, und H20 hoch geladen in PC1(B). Im
Datensatz C unterscheiden sich zwei Komponenten (Tabelle VI). Fe, K, Mn und S bilden
Faktor 1 (PC1(C)) und Al, Ca, Mg, Mn, Cr, Ni und Zn gehéren zu Faktor 2 (PC2(C)). PC3(C)
entsteht aus Feam und H20. Die Komponenten aus Datensatz D findet man in Tabelle VIL
Die Verhéltnisse in Nord- und Mittelbecken (Datensitze B und C) sind einander shnlicher als
denen im Stidbecken. Die hohen Ladungen von Al, Mg, Mn, Cr und Ni in PC2 der Datensitze
B und C weisen auf das Vorhandensein von Tonmineralen hin. Das zusitzliche Aufireten von
Zn im Mittelbecken konnte eine Adsorption dieses Elementes an die Tonminerale indizieren.
Al und Ni sind in PC2(D) vom Siidbecken nicht hoch geladen. Eine Hypothese dafiir ist die
Vermischung von quarzhaltigen, wenig Al enthaltendes Material von der Kippe.
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Table IV

Results of PCA, showing high loadings of
rotated factors for data set A (all data)

Table V
Results of PCA, showing high loadings of
rotated factors for data set B (North Basin)

Parameter PC1 PC2 PC3 Parameter PC1 PC2 PC3
Al -0.67 0.62 Al -0.86
Ca -0.77 Ca 0.74
Fe -0,77 Fe 0.66 -0.63
K -0,92 K 0.87
Mg -0,88 Mg -0.85
Mn -0.77 Mn 0.64 -0.65
Na -0.86 Na 0.85
S -0.87 S 0.94
Cr -0,90 Cr -0.67
Ni -0.83 Ni -0.86
Pb -0,71 Pb 0,85
Zn -0,72 Zn 0.72
Feam -0,69 Feam -0.79
H20 -0.60 H20 0.83
Variance Variance
explained 28,5 39,4 15,5 explained 44,1 28,4 12,3
Table VI Table VII

Results of PCA, showing high loadings of
rotated factors for data set C (Middle Basin)

Results of PCA, showing high loadings of
rotated factors for data set D (South Basin)

Parameter PCI1 PC2 PC3 Parameter PCl1 PC2 PC3
Al 0.85 Al 0.83
Ca 0,75 Ca -0,76
Fe 0.89 Fe -0.74 -0.61

K 0.82 K -0.96
Mg 0.87 Mg -0.86
Mn 0.72 0.68 Mn -0.90
Na 0.70 Na -0,82
S 0,94 S -0,93
Cr 0.89 Cr -0,81
Ni 0.98 Ni 0.88
Pb Pb -0.73
Zn 0.72 Zn -0.91
Feam -0.93 Feam -0,69
H20 -0.88 H20 -0.76
Variance Variance
explained 31,1 41,4 16,4 explained 26,1 40,1 22,8

an der Stdseite des Restlochs mit dem Seesediment. Eine andere Erklirung kénnten ein

unterschiedliches Tonmineralspektrum oder unbekannte Grundwassereinfliisse sein.

Na, K und S bilden eine weitere Komponente im Seesediment, die in allen drei Becken

wiederzufinden ist. Im Nordbecken ist dieser Faktor zusitzlich hoch geladen durch Ca, Fe,
Mn, Pb, Zn und S, im Mittelbecken durch Fe und Mn. In beiden Becken erkennt man die

Kombination hoher Ladungen von Na, K, H20 mit Fe. Dies kénnte an der Bildung von

Jarosit, einem in sauren, sulfat- und eisenhaltigen Sedimenten hiufig vorkommenden Mineral

liegen (Baron und Palmer, 1996). Rontgendiffraktometrische Analysen von Sedimentproben

aus beiden Becken identifizierten Jarosit als wichtigstes Schwefelmineral in der oberen
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Sedimentschicht (P6llmann, pers. Mitteilung). Die hohen Ladungen von Ca, Mn und H20 in
PC1(B) konnten ein Hinweis auf die Bildung von authigenen Manganoxiden wihrend der
Diagenese sein (Hakanson and Jansson, 1983). Diese Mineralphasen sind stark von pH und
Eh sowie der Zusammensetzung des Porenwassers abhéngig. Die Sulfidbildung als Resultat
der mikrobiellen Sulfatredunktion konnte an der tiefsten Stelle des Sees (10,2 m) beobachtet
werden (Friese, 1998b). Da die angewandte Analysenmethode nicht zwischen Sulfat und
Sulfit unterscheidet, kann der Grund fiir die hohe Korrelation zwischen Fe und S auch in der
hohen Sulfatkonzentration des Porenwassers liegen (Becker 1997). Sulfatfillung im
Porenwasser konnte die Korrelation mit Ca, Mn und Pb und auch mit Fe und Zn erliren
(Appelo und Postma, 1993).

PC3(B) und PC3(D) werden durch Fe und Feam definiert. Diese Korrelation kann nicht auf
die Analysenmethode zuriickgefiihrt werden, da beide Variablen getrennt analysiert wurden,
vielmehr kénnte es mit dem hohen Eisengehalt des Sedimentes erklért werden (siehe Tabelle
I) auf der einen Seite und dem extrem niedrigen pH-Wert von 2,7 auf der anderen Seite.
Sauerstoffsittigung wahrend der Wintermonate fithrt im RL 111 zur verstirkten Ausfillung
von Eisenoxiden und Eisenhydroxiden. Unter anoxischen Bedingungen, die im Sommer in
Folge der Temperaturschichtung entstehen (Herzsprung et al. 1998), wird ein unbekannter
Anteil der frisch ausgefillten Eisenoxide bzw. -hydroxide reduktiv geldst oder remobilisiert.
Dieser Eisenzyklus ist fiir zeitweise anoxische Seen gut bekannt (vgl. Schaller et al., 1997a,b;
Furrer and Wehrli, 1996; Wehrli et al., 1995) und kann als Erklidrung fiir die beobachtete
Korrelation dienen. PC3(D), bestehend aus Al, Fe, Feam und Ni, kénnte auf einen
Zusammenhang zwischen Ni adsorbierenden Eisen- und Aluminiumhydroxiden hinweisen
(Dzombak und Morel, 1990). PC3(C) - Mittelbecken - besteht nur aus Feam und H?20O.
Andere Untersuchungen im RL 111 zeigen, daB nur im Mittelbecken fiir langere Zeit
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anoxische Bedingungen herrschen (Herzsprung et al. 1998, Friese et al. 1998b). Der Transport
von geldstem Fe(Ill) vom Mittel- zum Nordbecken (vorherrschende Hauptwindrichtung)

konnte zu einer weniger ausgeprigten Korrelation im Mittelbecken gefiihrt haben.

b) Riéumliche Interpolation

Fiir alle in Tabelle I aufgelisteten Parameter wurden Karten mit IDW und Ordinary Kriging
Karten generiert. Stellvertretend fiir jede Hauptkomponente des Datensatzes A wird eine
Karte dargestellt. Der Varianzplot fiir Aluminium (Abb. 8) zeigt, daB fiir eine bessere
Interpretation der rdumlichen Verteilung zusitzliche Proben benétigt werden (Piotrowski et
al. 1997). Die Varianzgrids anderer Elemente sehen #hnlich aus und sollten bei der
Interpretation "bunter”" Karten immer im Auge behalten werden. Der Analysenfehler hat mit
dieser Varianz nichts zu tun, vielmehr hingt sie von der (aus statistischer Sicht) niedrigen
Anzahl von Probenahmestellen ab. Letzteres ist ein generelles Problem bei dieser Art von
Untersuchung, da die Probenahmen sehr aufwendig durchzufithren sind. Daher konnen die
vorliegenden Karten, die auf der Basis von 66 Sedimentkernen erstellt wurden, nur als grobe
Orientierung dienen.

Trotzdem reproduzieren die Karten die in der statistischen Analyse im vorigen Abschnitt
dargestellten Ergebnisse. PC1(A) soll durch S charakterisiert werden (Abb. 4). Die Karten der
Elementkonzentrationen von K und Na haben die gleiche rdumliche Struktur und bestitigen
damit die hohen Ladungen in PCI(A). PC2(A) soll durch Al veranschaulicht werden. Die
Karten von Cr, Ni, Mg sowie Ca zeigen dhnliche Muster. Aluminium ist mit der Wassertiefe
korreliert und hat die hochsten Konzentrationen an der tiefsten Stelle des Sees (Abb. 5 und 7).
Im Gegensatz zu Al ist Fe authigenen Ursprungs und wird bestimmt durch die Fillung von
Oxiden und Hydroxiden. Die Konzentration von Eisen nimmt mit der Tiefe ab (Abb. 6). Die
Verteilung der Oxide/Hydroxide hingt von den Redoxverhiltnissen ab. Im Sommer bilden
sich in einer Tiefe von 4 - 6 m anoxische Bedingungen, unter denen Fe(IIT) Oxide/Hydroxide
zu 16slichem Fe(II) reduziert wird (Herzsprung et al. 1998). Das fiihrt zu einer Abnahme von
Fe in tiefer gelegenen Oberflachensedimenten des Sees. Zusitzlich wird die Anreicherung
von Fe in ufernahen sauerstoffhaltigen Bereichen durch die Ausfillung von Fe(III)
Oxiden/Hydroxiden gefordert. Der niedrige pH Wert reduziert die Moglichkeit der
Adsorption von Metallen (z.B. Zn) an die Fe Oxide/Hydroxide. Wegen der reduktiven Losung
der Eisenoxide unter anoxischen Bedingungen kdnnen adsorbierte Metalle wie z.B. Zn in die

Wasserphase iibergehen.
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Die riumlichen Verteilungsmuster von Fe sind sehr komplex wegen der vielfiltigen Einfliisse
des quarzhaltigen Sedimentes von den umliegenden Halden, besonders im Bereich des
Stidbeckens.

Die Unterschiede zwischen den einzelnen Seebecken, welche die Ergebnisse der
Hauptkomponentenanalyse zeigten, widerspiegeln sich auch in den Karten. Zn zeigt dhnliche
Strukturen wie Fe im Nord- und Siidbecken, aber unterscheidet sich im Mittelbecken. Al zeigt
dhnliche Muster wie Cr und Mg im Nord- und Mittelbecken, aber ein differenziertes Bild im
Siidbecken.
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Abb. 8: Varianzverteilung der geschétzten Aluminiumkonzentrationen (Ordinary

Kriging mit sphérischen Modell)
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Zusammenfassung

Die Arbeit zeigt die Moglichkeiten und Schwierigkeiten bei der Untersuchung eines
geochemischen Datensatzes (14 gemessene Parameter, bestimmt an 66 Sedimentkernen) mit
Methoden der multivariaten Statistik (PCA) und mit geostatistischen Verfahren (Ordinary
Kriging). Die Ergebnisse von PCA und rdumlicher Interpolation bestitigten und ergénzten
einander. Das geochemische Verhalten der Schwermetalle differiert in den einzelnen
Seebecken. Die Unterschiede konnten mit der PCA festgestellt werden. Um die Ursachen
herauszufinden, sind jedoch aufgrund der hohen Komplexitit der ablaufenden Prozesse
Untersuchungen mit nichtlinearen geochemischen Modellen notwendig. Der Sedimentkern
vom tiefsten Punkt des Sees wurde als AusreiBer charakterisiert. Dieser Bereich wurde separat
untersucht (Friese et al. 1998b).

66 Kerne reichen aus statistischer Sicht beim Finsatz eines Ordinary Kriging nicht aus, um
gesicherte Aussagen iiber die Verteilung der Sedimentkonzentrationen zu machen. Um die
Varianz in den Karten zu verringem, kdnnen erweiterte Krigingverfahren (Universal Kriging,
External Drift Kriging, Fuzzy Kriging) genutzt werden, die andere Informationen (z.B. die

Korrelation einzelner Konzentrationen mit der Tiefe) in die Interpolation einbeziehen.
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1.1.2.3 Methodische Untersuchungen zur Sedimentanalytik von Bergbaurestseen mittels

wellenlingendispersiver Rontgenfluroeszenzanalyse (WDXRF)

Peter Morgenstern, Kurt Friese, Katrin Wendt-Potthoff

Einleitung

Sedimente spielen eine wichtige Rolle im biogeochemischen und dkologischen Verhalten der
Seen als Quelle und Sammelbecken von biologisch relevanten oder toxischen Elementen. Die
sauren Bergbaurestseen des Lausitzer Braunkohlenreviers zeichnen sich durch hohe Gehalte
an Eisen, Sulfaten, Kalzium und verschiedenen toxischen Elementen, besonders Aluminium
aus ( z.B. Friese et al. 1998a, Biittner et al. 1998 ). Um einen Einblick in die Tiefenverteilung
der Haupt- und Spurenelemente fiir diese Sedimente zu erhalten, wurden von drei
Bergbaurestseen (ML 107 und ML 111 im Gebiet von Koyne/Plessa, und ML B im Gebiet
Schlabendorf Nord) mittels eines Sedimentstechers (Uwitec, Mondsee) Sedimentkerne

genommen und unmittelbar vor Ort prapariert.

In diesem Kapitel werden speziell die methodischen Probleme erértert, die sich bei der
Anwendung der Rontgenfluoreszenspekirometrie als Analysenverfahren fiir die
Sedimentanalytik von Bergbaurestseen ergeben.

Die zerstdrungsfreie Analyse von Feststoffen, ein herausragender Vorzug der
Rontgenspektrometrie, wirft bei der Applikation dieses Analysenverfahrens in der Praxis eine
Reihe von methodischen Problemen auf, die sich als Folge der starken Wechselwirkung
zwischen Fluoreszenzstrahlung und Probenmatrix in Feststoffen ( hohe Probendichte)
ergeben. Als eine besondere Herausforderung bei der Sedimentanalytik der Bergbaurestseen
erwies sich in diesem Zusammenhang die Tatsache, daf es entlang eines Sedimentprofiles zu
extremen Anderungen der Probenmatrix kommt (von Fe(OH); — bis SiO, Matrix), so daB sich
methodische Untersuchungen erforderlich machten, um das Analysenverfahren unter diesen
komplizierten Bedingungen zu validieren.

Die Verdiinnung des Probenmaterials mit einem geeigneten Diluenten ist ein standardisiertes
Verfahren, um Interelementeffekte zu minimieren und damit Fluoreszenzintensitdtet zu
erhalten, die der Konzentration des Analyten proportional sind. Der dann noch verbleibenden
MatrixeinfluB  kann  erfolgreich  mittels geeigneter  Algorithmen (z.B. der
Fundamentalparametermethode) korrigiert werden. Dieses Verfahren ist allerdings nur fiir die

Bestimmung der Hauptkomponenten geeignet, da bedingt durch die Verdiinnung des
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Probenmaterials die Konzentrationen der Spurenkomponenten in der Regel unter die
Nachweisgrenze des Analysenverfahrens absinken.

Als eine fir die Spurenkomponenten wirkungsvolle und erfolgversprechende
Matrixkorrekturmethode hat sich dagegen das erstmals von Andermann und Kemp (1958)
vorgeschlagene Verfahren erwiesen, das auf der Messung und Auswertung der von der Probe
gestreuten Rohrenstrahlung beruht. Die Attraktivitit dieser Methode (scattered radiation
method”) besteht vor allem darin, daB die gestreute Primérstrahlung als innerer Standard
benutzt werden kann, der sowohl eine relevante Matrixkorrektur leistet als auch zur
Kompensation instrumenteller Drifts herangezogen werden kann.

Eine umfassende Erdrterung der theoretischen Grundlagen dieser Methode ist in Tertian and
Claisse (1982) enthalten. Letzte Fortschritte beziiglich der Applikation von gestreuter
Rohrenstrahlung fiir analytische Zwecke wurden von van Sprang and Bekkers (1998)

publiziert.

Symbolik

ls effektiver Massenschwichungskoeffizient (MSK) der Probe
(Mspe T A-pspi ), mit A = siny /siny,
V1, 2 Einfalls- und Ausfallswinkel flir die Primir - (Ae) bzw.
Fluoreszenzstrahlung (A;)

s MSK der Probe s fiir die Wellenlénge A,

i Konzentration des Analyt i

Iis Fluoreszenzintensitét des Analyt i

Lscat » Icomp Intensitéten der gestreuten Strahlung (total bzw. Comptonanteil)

Gscat 5 Gcomp Streukoeffizienten (total bzw. Comptonanteil)

B,D,E, Proportionalitétskonstanten

Ox0 Reststreuung der Kalibriergeraden

Experimentelles

Roéntgenspektrometer

Die RFA-Messungen wurden an einem wellenlangen-dispersiven Spektrometer (Siemens SRS
3000) ausgefithrt, das mit einer 3 kW Rh - Endfensterrshre ( 125 pm Be ), 60 kV
Rontgengenerator, Kristallwechsler fiir acht Analysatorkristalle und einem automatischen

Probenwechsler mit Speicherplatz fiir 58 MeBkiivetten ausgeriistet ist. Die Steuerung des
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Spektrometers und die Datenauswertung werden von einem PCD-3M Computer auf der Basis
der Software SPECTRA 3000 geleistet.

Die Messungen erfolgten im Vakuum unter Benutzung der 34 mm Kollimatormaske und
Einbeziehung der Analysatorkristalle OVO 55, Ge, LIF 200 und LIF 220.

Die fiir analytische Zwecke benutzte Rh K, Compton — Strahlung der Rontgenrshre wurde
mit dem 0,15° Kollimator in Verbindung mit dem LIF 220 Analysatorkristall und dem Nal
Szintillationsdetektor aufgezeichnet (Abb. 1). Zur Berechnung der Nettozihlrate wurden zwei

Untergrundpositionen verwendet.
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Abb.1: RhK,, Kohirent- und Compton gestreute Strahlung an einem SiO»- (ooo) bzw.
pton g g
Fe;0s- (xxx) Target
Probenahme

Die Probenahme an drei Bergbaurestseen erfolgte im Mai 1997. Bergbaurestsee ML 107 und
ML 111 befinden sich im Braunkohlengebiet von Koyne Plessa und ML B ist Teil des
Braunkohlenreviers Schlabendorf Nord; beide Gebiete gehéren zum Lausitzer
Braunkohlenrevier (z.B. Friese et al. 1998a ).

Mittels eines Sedimentstechers (Uwitec, Mondsee) wurden mdglichst ungestorte
Sedimentkeme genommen. In Abhéngigkeit vom Probenort wurden die obersten 15-40 cm
Sediment und 10-30 cm tiiberstehendes Wasser mit Hilfe von Polycarbonatrshren ( 50 cm
Lange, 9 cm Durchmesser) entnommen . Zur Charakterisierung des Tiefenprofils wurden die
Sedimentkerne unmittelbar nach der Probenahme in vertikale Unterproben von 1 cm Dicke
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aufgeteilt. Nach Einflillen des Probematerials in verschlieBbare PolypropylengefiBie erfolgte

innerhalb von drei Tagen der Abtransport ins Laboratorium.

Probenpréparation
Nach Trocknung (2h bei 105°C ) wurde das Probenmaterial ca.l5min in einer Fliehkraft-

Kugelmiihle zu einem homogenen Pulver mit einer KorngroBenverteilung < 63pm
aufgearbeitet. 4g des so préparierten Materials wurden mit 20% Wachs versetzt im
Achatmérser homogenisiert, in ein PreBwerkzeug eingefiillt und mittels einer hydraulischen
Presse bei einem Druck von ca. 100 MPa zu Pellets verpreBt. Ein anderer Teil des
Probenpulvers wurde zwecks Herstellung von Schmelztabletten mit Li,B4O; (1g Probe + 7g
Li;B407) verdiinnt und anschliefend bei 1200°C ca.15 min in einem 95% Pt-5% Au- Tiegel
aufgeschmolzen. Nach dem Schmelzaufschluff erfolgte fiir jede Probe durch Wigung die
Bestimmung des Glithverlustes (LOI-Wert).

Zur Durchfiihrung der methodischen Untersuchungen beziiglich der Nutzung der gestreuten
Rohrenstrahlung fiir die Matrixkorrektur wurde zusétzlich ein Satz von Proben erstellt, mit
dem Matrixdnderungen simuliert werden konnen, die vergleichbar sind mit den zu
erwartenden Matrixénderungen in den Sedimentprofilen der Bergbaurestseen. Ein derartiger
Satz von synthetischen Proben wurde durch sukzessive Addition von Fe,03 zu SiO, Pulver
und anschliefender Pelletierung, wie oben beschrieben, erzeugt. Erginzend dazu wurde eine
Probe aus dem Referenzmaterial BCR40 prépariert, um dariiber hinaus auch eine organische
Matrix in die Untersuchungen einbeziehen zu kénnen.

Mittels dieses Probensatzes konnten somit Anderungen des MSK der Probe um mehr als eine
GroBenordnung simuliert und der entsprechende EinfluB auf die Streustrahlung untersucht
werden.

Reaktives Eisen (Fe(II) und schwach kristalline Fe(II[)-Phasen) wurde nach Hydroxylamin-
Extraktion (Lovley & Phillips 1987, modifiziert nach Friese et al. 1998b) bestimmt.

Theoretische Grundlagen
Bei Vemachldssigung von Sekunddranregung berechnet sich die Intensitit der

Fluoreszezstrahlung des Elementes i mit der Konzentration C; in in einer Probe s zu:

I, = B (1)
P *
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Unter Berticksichtigung des Gesetzes von Hower (1959), welches besagt, dal das Verhiltnis
der MSK %5 22 eine Konstante ist wenn keine Hauptelement einschlieflich des Analyten
eine Absorptionskante zwischen den beiden Wellenlangen A; und A, hat, kann fiir Gleichung

(1) geschrieben werden:

Lis = B-C. (2)
Hs, 2i

In der gleichen Weise berechnet sich die Intensitit einer an der Mefprobe gestreuten
Rontgenlinie der Réhre zu :
D‘Ofsc-'
Teat = - (3)
LLs, 2i

Die Grundidee der “scattered radiation method” leitet sich nun aus der Tatsache ab, daf}

entsprechend Gleichung (3) die Intensitét der gestreuten Linie proportional zu %Lc ,; st und

somit das Intensititsverhiltnis I""/L , unabhéngig vom MSK der Probe pgy; wird und

demzufolge nur noch direkt proportional der Konzentration C; des Analyten i ist.

Obige Betrachtungen sind allerdings nur korrekt, wenn der Streukoeffizient Gy eine
Konstante ist also nicht oder nur vernachldssigbar von der Kernladungszahl des streuenden
Targets abhéngt. Theoretische Betrachtungen zeigen, da nur fiir die inkohdrent gestreute
Strahlung diese Bedingung néherungsweise erfiillt wird, wihrend fiir den kohérenten Anteil
ein signifikanter Anstieg des Streukoeffizienten mit steigender Kernladungszahl beobachtet
wird.

Fiir die Bearbeitung von Matrixkorrekturproblemen mittels Streustrahlung wird deshalb der
Comptonanteil der Streustrahlung bevorzugt. Die schwache Abhingigkeit des
Streukoeffizienten Gcomp von der Kernladungszahl kann dann mittels empirisch ermittelter
Niherungen Geomp = Geomp ( s ) beschrieben werden.

Eine diesbeziiglich besonders erfolgversprechende Niherung scheint der von Sheng Xiang
Bao (1997), vorgeschlagene Ansatz einer Potenzfunktion fiir Geomp = Geomp ( Ms ) Zu sein, durch
deren Anwendung die Applikationsbreite dieses Korrekturverfahrens wesentlich vergréfBert

werden kann..

Ergebnisse und Diskussion
Fir den oben beschricbenen Satz von synthetischen Standards wurden sowohl die
theoretischen Streukoeffizienten ocomp (auf der Basis der tabellierten Werte der nicht-

relativitischen Hartree-Fock Wellenfunktion Hubbell et al. (1975) fir Rh K, und einem
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Streuwinkel von 90°) als auch die entsprechenden MSK fiir jede einzelne Probe berechnet.

Eine lineare Regression der Werte log (usarn) als Funktion von log (© m% - ! liefert

fiir den theoretischen Zusammenhang Geomp ( s ) die Potenzfunktion :
(Goomp)theor = 0,0101-pu ypy "6 (4)

Ersetzt man nun entsprechend Gleichung (3) den Ausdruck ( © =°% - ) durch die

experimentell gemessene Intensitdt des Comptonpeaks Ioomp, S0 liefert ein entsprechender

Korrelationsplot (Abb. 2) den experimentellen Zusammenhang:

(Gcomp)exp ~ P—s,J\.Rh-c"OSS (5)

14
1,2 P
1,0 L
0,8 o
= 06 ol
(=] -
S : -
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Abb. 2: Logarithmische Darstellung des funktionellen Zusammenhangs zwischen dem

MSK der Probe und der inversen Intensitit der an der Probe inkohirent
gestreuten Rh- K, Linie der Rontgenréhre

Fihrt man in Gleichung (5) einen geeigneten Proportionalititsfaktor ein, so kann die
theoretisch ermittelte Funktion Gcomp = Gcomp ( Us ) (4) nahezu iiber den gesamten untersuchten
Matrixbereich durch die experimentell gefundene Beziehung (5) erfolgreich angeglichen

werden. AuBer fiir die Kohlenstoffmatrix (BCR 40; psarn = 1 cm?/g ) kommt es demzufolge
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zu einer exzellenten Ubereinstimmung zwischen theoretischen und experimentellen Werten
(Abb. 3). Die Abweichungen fiir Werte Geomp > 0.01 cmzlg-sr werden wahrscheinlich durch
Effekte hoherer Ordnung verursacht ( siehe van Sprang and Bekkers 1998 ).

0,012
©
w 0,010 o B
o
< 8
8 g 5
g Bl 5 L
RS C 818
e
i1}
2
B 0,008
w
O theoretsche Werte
@ experimentelle Werte
0,006 ' T : : - : : r
0 2 4 6 8 10 12 14 16
Hlem2/4g]
Abb.3: Vergleich  von  theoretischem-  und experimentell  ermittelten

Massenstreukoeffizienten Geomp [cmzlg-sr] fiir die inkohérent gestreute Rh- K,
Linie der Rontgenrshre als Funktion des MSK des streuenden Targets

Durch Einsetzen von (5) in (3) folgt:

o (6)
und unter Beriicksichtigung von (2) erhélt man schlieBlich:
S - G (7)
comp

Das Verhiltnis —0%-; erweist sich demnach als eine matrixunabhéingige Grofie und ist im

comp
gesamten untersuchten Matrixbereich direkt proportional zur Konzentration C; des Analyten i,
vorausgesetzt, da} die durch das Gesetz von Hower vorgegebenen Rahmenbedingungen

(sieche oben) nicht verletzt werden.
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Kalibrierung und Messung

Hauptkomponenten

Die Kalibrierung des Spektrometers fiir die Hauptkomponenten erfolgte auf der Basis von
ausgewdhlten Referenzmaterialien (NBS 2689, NBS 2691, LKSD 1, LKSD 2, LKSD 4,
STSD 1, STSD 2), von denen wie unter 3.3 beschrieben, Schmelzaufschliisse angefertigt
wurden. Um lineare Kalibrierkurven zu erhalten, wurden die gemessenen
Fluorezenzintensititen der Hauptkomponenten mit der Fundamentalparameter Methode
(Bestandteil der Geratesoftware SPECTRA 3000) korrigiert.

Mittels des durch Wigung bestimmten variablen Verdiinnungsfaktors werden die gemessenen
Konzentrationswerte von der Gerdtesoftware automatisch auf die Originalprobe umgerechnet:

Gr— Gr
Gr

mit Gg = Gewicht von Schmelztablette und Tiegel nach dem Aufschlufl (Riickwaage)
Gt = Gewicht des Tiegels

VE =

Gp = Gewicht der Probe (ungegliihter Zustand)

Als ein Demonstrationsbeispiel sind in Abb. 4 fiir den Bohrkern K 18 von ML 107 die
Tiefenprofile fiir die Hauptkomponenten Al, Si, Fe und die zugehérigen LOI Werte
dargestellt. Die gemessenen Daten belegen deutlich die enormen Matrixdnderungen entlang
des Tiefenprofils des Sedimentkernes.
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Abb.4: Analysendaten fiir die Makrokomponenten Al;Os, SiO,, Fe;O; und der Summe
aller gemessenen Konzentrationswerte einschlieflich der LOI —Werte fiir den
Sedimentkern K18 von ML 107.
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Nahe der Oberflache wird die Sedimentmatrix von Fe bestimmt, dessen Anteil jedoch mit
zunehmender Tiefe schnell absinkt. Der Konzentrationsanstieg von Al und Si in den oberen
12cm zeigt einen erhohten Anteil von Tonmineralien an. Unterhalb einer Tiefe von 19cm liegt
eine silikatische Matrix vor verbunden mit einem rapiden Abfall der LOI Werte. Dies weist
auf reinen tertidren Sand hin und markiert somit das untere Ende des authigenen
Seesedimentes.

Als Kontrolle fiir die Richtigkeit der Analysenresultate wurde die Bilanz der WDXRF- und
der entsprechenden LOI-Werte (Abb. 4; Summe ~ 100%) iiberpriift.

Die mitte]ls WDXRF gemessenen Gesamtgehalte von Fe wurden dariiber hinaus auch zur
Bestimmung des relativen Ante_:ils von hochreaktivem Fe im Sediment von ML 107 benutzt
(Abb. 5). Nur ein geringer Anteil des Fe-Gesamtgehaltes erweist sich mittels der
Hydroxylamin Methode als extrahierbar und ist demzufolge leicht mikrobiell verfiigbar. Dies
bedeutet auch, daf3 das Eisen an der Oberfléche dieses Sedimentkernes iberwiegend nicht aus
frisch gefillten Hydroxiden oder Fe(Il)-Verbindungen besteht. Der erhohte Anteil des
reaktiven Eisens bei 5-6 cm ist auf eine erhohte Fe(II) Konzentration zuriickzufiihren (Daten
nicht dargestellt).
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Abb. 5: Totalgehalt von Fe (gemessen mit WDXRF) und reaktives Fe (bestimmt mittels
Hydroxylamin-Extraktion) sowie das Verhiltnis von hochreaktivem Fe zum Fe-
Totalgehalt im Sedimentkern aus ML 107
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Spurenkomponenten

Fiir die Bestimmung der Spurenkomponenten wurden Kalibrierkurven auf der Basis von

Gleichung (7) aufgestellt. Die erforderlichen Parameter fiir den linearen Zusammenhang
Iis . .

zwischen dem Intensitdtsverhdltnis —57 und der entsprechenden Konzentration dieses
comp

Analyten in der Probe wurde durch Messung eines Satzes von Referenzmaterialien (GBW

07309 - GBW 07311, GBW 07402, GBW 07406 -07) und Auswertung der Mefidaten mittels

Regressionsrechnung bestimmt.

Die Validierung der Analysenmethode erfolgte auf der Basis der Software SQS 3.3 (Perkin

Elmer). In Tabelle 1 sind die Werte fiir die Verfahrensstandardabweichung fiir die Elemente

Ni, Cu, Zn, As and Pb zusammengefait, die Grundlage fiir die Berechnung weiterer

Validierungsdaten wie Nachweisgrenze, Bestimmungsgrenze, Erfassungsgrenze und

Analysenfehler (siehe auch DIN 32645) sind.

Tabelle 1: Verfahrensstandardabweichung ausgewihlter Analyte fiir die >scattered
radiation method” mit dem empirischen Ansatz Cj~ _{ .

0.947
]:amp

) Analyte ox [mgkg]
Nickel 3,6
Kupfer 4.5
Zink 2
Arsen 3
Blei 3.5

In Abb. 6 sind als ein Beispiel fiir das Tiefenprofil von Spurenkomponenten die
Analysendaten fiir Mn, As und Pb fiir den Sedimentkern K18 von ML 107 dargestellt.
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Abb. 6: Tiefenverteilung der Spurenelemente Mn, As und Pb am Beispiel des
Sedimentkernes K18 von ML 107.

Zusammenfassung

Die Ergebnisse der methodischen Untersuchungen beim Einsatz der WDXRF fiir die Analyse
der Bohrkerne von sauren Bergbaurestseen haben zu einer Analysenmethode gefiihrt, die mit
relativ geringem Zeitaufwand zuverldssige Analysendaten sowohl fiir die Haupt- als auch
Spurenkomponenten liefert selbst unter den Bedingungen extremer Matrixdnderungen.

Damit wurde eine entscheidende Basis geschaffen fiir weitere Untersuchungen (z.B.
geochemisches “Mapping”) von Bergbaurestseen . Dariiber hinaus liefern die mittels WDXRF
bestimmten Totalgehalte an biogeochemisch relevanten Elementen eine Basis fiir den

Vergleich und die Kontrolle von Extraktionsmethoden.
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I.1.2.4 Geochemische Zusammensetzung von Sedimenten und Porenwiissern der

Tagebaurestseen B, 111 und 107 im Niederlausitzer Braunkohlenrevier

Kurt Friese, Peter Morgenstern, Peter Herzsprung, Andreas Becker, Till Bachmann,
Dieter W. Zachmann

Einleitung

Seesedimente sind ein Archiv, aus dem sich u.a. die chemische Entwicklung eines Sees iiber
die Zeit nachvollziehen 148t (z.B. Lerman et al. 1995). So konnen zum einem langfristige
Verinderungen, wie der Wechsel von der vorindustriellen zur heutigen Zeit ebenso anhand
geochemischer Indikatoren festgestellt werden, wie kurzfristige Anderungen, z.B.
Jahreszeitenwechsel oder Tag-/Nachtrythmen (z.B. Hakanson und Jansson 1983; Schaller et
al. 1997 a,b). Die vorliegende Untersuchung an Sedimentkernen aus den Restseen RS-B
(Revier Schlabendorf Nord), RS-111 und RS-107 (beide Revier Koyne/Plessa) im Lausitzer
Braunkohlenrevier hatte zum Ziel, eine Grundlage fiir weiterfilhrende Arbeiten zu legen und
beschriankt sich daher auf die Bestimmung der Haupt- und Spurenelemente in der
Gesamtprobe (bulk analysis). Die vorliegenden Ergebnisse der Porenwasseruntersuchungen
stellen eine Ergénzung zu den dargestellten geochemischen Sedimentuntersuchungen dar. Sie
vervollstindigen das aus den Gesamtanalysen gewonnene Bild und bilden die Datengrundlage
fir eine noch ausstehende Gesamtbetrachtung der geochemischen Verhiltnisse in
Tagebaurestseen des Lausitzer Braunkohlenreviers (Friese, Habilitationsschrift, in Vorb.). Die

Proben stammen von Sedimentkernen aus den Restseen RS-B und RS-111.

Material und Methoden

Die vorgestellten Elementbestimmungen wurden mit einem wellenldngendispersiven
Rontgenfluoreszenzspektrometer durchfithrt (Morgenstern et al., dieser Band). Die
physikochemischen Paramter pH und Eh wurden direkt vor Ort bei der Teilung der
Sedimentkerne durch Einstechen handelsiiberlicher Elektroden (Starna) in das Sediment
gemessen (Friese et al. 1998).

Fiir die Porenwasseruntersuchungen wurden die in 1 cm-Abschnitten vor Ort geteilten
Sedimentkernproben in Polypropylen-Schraubgefifien luftdicht und gekithlt ins Labor
transporiert und dort in Zentrifugenrshrchen umgefiillt. Das Porenwasser wurde innerhalb von
48 Stunden nach der Probenahme durch Zentrifugation bei 4000 U/min., 8°C (20 Min.)
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gewonnen. Der Uberstand wurde durch Celluloseacetat-Spritzenfilter (0,45 pm) filtriert. Ein
Aliquot flir die Schwermetallbestimmungen wurde mit suprapurer HNO; stabilisiert. Die
analytischen Bestimmungsmethoden fiir die einzelnen Elemente sind bei Friese et al. (Kap.
I.1.1.1, dieser Band) beschrieben.

Ergebnisse und Diskussion

Sedimente

pH und Eh

Abb. 1 gibt einen Uberblick iiber die Tiefenprofilverlaufe von pH und Eh in den Sedimenten
der Restseen B, 111 und 107. Im neutralen Restsee B war erwartungsgemif auch im
Sediment ein circumneutraler pH mit Schwankungen zwischen 7,2 und 7,7 zu beobachten.
Die Redoxpotentiale dagegen zeigten eine kontiuierliche Abnahme von der Oberfliche mit
Werten um -30 mV bis zu einer Tiefe von ca. 6 cm mit Werten um -260 mV und danach
wieder einen Anstieg auf Werte um -160 mV. Deutlich verschieden davon stellte sich die
Situation in den Restseen 111 und 107 dar. In Restsee 111 war ein kontinuierlicher Anstieg
der pH-Werte im Sediment von ca. 3 bis auf 4,8 in 34 cm Tiefe festzustellen. Die pH-Kurve
ging einher mit dem Verlauf des Redoxpotentials mit Werten um 500 mV nahe der
Oberflache und einer kontinuierlichen Abnahme mit zunehmender Tiefe bis auf Werte um
200 mV an der Kernbasis. In dem stark sauren Restsee 107 war nur ein schwacher pH-
Anstieg von 2,4 auf 2,6 mit zunehmender Tiefe erkennbar. Auch hier stimmte diese
geringfligige pH-WerterhShung mit einer Abnahme des Redoxpotentials von ca. 500 mV auf

Werte um 200 mV mit zunehmender Tiefe iiberein.

Restsee B Restsee B
0-1 0-1 [
— 3-4 . 3-4 i
g g ]
€  6-7 € 6-7 I
= [= B
9,5- _ 9,5- _
10,5 10,5 .
70 72 74 76 7.8 -400 -300 -200 -100 0O

pH Eh (mV)
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Abb. 1: pH-und Eh-Tiefenprofile in Sedimenten von RS-B, RS-111 und RS-107.
Restsee B

Geochemische und mineralogische Untersuchungen an zwei Kernen von Restsee B zeigten,
daB die Sedimente in RS-B durch einen hohen SiO,-Anteil geprigt sind, der von der
Oberflache mit Gehalten von ca. 67 Gew.-% auf Werte von >90 Gew.-% in 10 cm Tiefe
ansteigt (Abb. 2). Dabei gab es einen deutlichen Sprung in den Werten bei einer Tiefe von ca.
6 cm (zwischen 63 und 70 Gew.-% in den oberen Schichten und um 90 Gew.-% in den
unteren Schichten). Dies stand im Zusammenhang mit der schluffigen-siltigen Matrix in den
oberen Horizonten und der sandigen Matrix in den tieferen Bereichen und resultierte in einem
hohen Quarzanteil mit zunehmender Tiefe. Al,O; verhielt sich umgekehrt und wies in den

oberen 6 cm Gehalte zwischen 10 und 12 Gew-.% auf, mit einem Sprung auf Werte um 5
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Gew.-% in einer Tiefe von 6 cm, die dann bis auf Gehalte von 2-3 Gew.-% in 10 bis 15 cm
Tiefe abnahmen. Ein #hnliches Verhalten wie Aluminium zeigten auch Magnesium und
Natrium. Diese Verteilung hingt mit einem abnehmenden Tonmineral- und zunehmenden
Quarzanteil zu tieferen Sedimentschichten zusammen. In dieses Bild pafit auch die Calcium-
Verteilung in den Sedimenten. Auch Eisen und Mangan zeigen diese Zweiteilung mit héheren
Gehalten in der tonreicheren oberen Lage (bis 6 cm Tiefe) und niedrigeren Konzentrationen in
den unteren Schichten. Die Gehalte der Schwermetalle (Ti, Cr, Co, Ni, Cu, Zn, Pb) und von
As sind insgesamt gering und bleiben unterhalb der Grenzwerte verschiedener Autoren bzw.
Organisationen (Holland-B Liste, Kloke-Liste, Klarschlammverordnung; s.a. Becker 1997).
Auch die genannten Schwermetalle und Arsen zeigen die Gliederung in héhere Gehalte in den
oberen 6 cm und niedrigere Gehalte in den unteren Schichten. Diese Verteilung geht einher
mit dem héheren Tonmineralanteil in den oberen Horizonten, an denen auch Schwermetalle

bevorzugt, meist adsorptiv binden.
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Abb. 2: Sediment-Tiefenprofile von Haupt-, Neben- und Spurenelementen sowie

Glithverlust (LOI) in RS-B
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Abb. 2ff: Sediment-Tiefenprofile von Haupt-, Neben- und Spurenelementen sowie

Glithverlust (LOI) in RS-B

-152 -



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

Restsee 111

Von RS-111 wurde ein Kern geochemisch und mineralogisch genauer untersucht. Hierbei
zeigte sich ein génzlich anderes Bild der Elementverteilung (Abb. 3). SiO, zeigt iiber das
ganze Tiefenprofii (39 cm) keine markanten Anderungen, sondern variiert auf
unterschiedliche Abstinden zwischen 25 und 55 Gew.-%. Dies hingt mit der feinen
Wechsellagerung von tonigen und schluffig-siltigen Lagen zusammen. Entsprechend
verhalten sich auch Aluminium, Magnesium, Natrium, Kalium und Calcium. Auch fiir die
Schwermetalle Cr, Ni, Cu, Zn und Pb, deren Gehalte in shnlich niedrigen Konzentrationen
wie im RS-B vorliegen, kann keine klare Tiefenabhéngigkeit festgestellt werden. Fiir Co kann
im RS-111 eine Anreicherung in den Horizonten 2 bis 5 cm des Kems gefunden werden
(nicht aber in dem obersten c¢cm 0-1), die mit 10 bis 14 ppm vergleichbare Konzentrationen
zum RS-B aufweist. Darunter schwankten die Gehalte zwischen der Nachweisgrenze (2 ppm)
und 9 ppm. Fiir As ergibt sich eine sprunghafte Abnahme der Gehalte auf 9-12 ppm ab einer
Tiefe von 20 cm. Dariiber variieren die Werte zwischen 22 und 57 ppm. Mangan zeigt eine
generelle Abnahme der Gehalte mit der Tiefe. Die Verteilung der Eisengehalte verlduft
dhnlich der des Arsens (besser Arsen folgt der Eisenverteilung), da der {iberwiegende Anteil
der beiden Elemente aus der Pyritverwitterung abzuleiten ist. In den oberen 18 cm wurden
Gehalte zwischen 14 und 35 Gew.-% Fe;0; bestimmt (Ausn. 9-10 cm: 6,9 Gew.-% Fe,03),
wihrend darunter nur noch Werte zwischen 1,5 und 3,5 Gew.-% Fe;0; vorliegen. Auffallend
ist der hohe Anteil an organischem Material, der iiber das ganze Tiefenprofil Werte zwischen
17 und 36 Gew.-% aufweist.
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Restsee 107

Von Restsee 107 wurden zwei Kerne mit Kemlingen von 33 bzw. 37 cm geochemisch und
mineralogischgenauer untersucht. Da die Messungen nahezu identische Ergebnisse
erbrachten, die Auflosung des etwas kiirzeren Kerns aber sehr fein in cm-Schritten erfolgte,
orientiert sich die weitere Darstellung anhand dieses Kerns (Abb. 4). Die SiO;-Gehalte zeigen
tiber das Tiefenprofil generell ein Zunahme mit der Tiefe. Dabei sind zwei Spriinge bei 2 und
bei 21 cm zu verzeichnen. Wahrend die Gehalte in den oberen 2 cm bej 10 und 18,6 Gew.-%
liegen, variieren sie zwischen 2 und 21 cm zwischen 28 und 59 Gew.-%. Ab einer Tiefe von
21 cm steigen die Gehalte auf Werte um 87 Gew.-% an (ab 24 cm). Auch hier ist die

Verteilung der meisten Elemente abhingig von der Mineralverteilung. Wihrend in den
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tieferen Sedimentschichten eine sandige Matrix mit hohen Quarzanteilen vorherrscht,
befinden sich im mittleren Teil des Sedimentprofils tonreichere Lagen, wie an der Al,Os- .
Verteilung deutlich wird. Die oberen 2 cm des Profils sind dagegen durch eine
Eisendominanz geprégt. Aluminium nimmt in den oberen 6 cm des Profils von 1,8 bis auf 8,6
Gew.-% AlO3 zu (4-5 cm: 10 Gew.-% Al;O3). Zwischen 6 und 20 cm Tiefe schwanken die
Al;O3-Gehalte zwischen 16 und 30 Gew.-%. Darunter nehmen sie innerhalb von 2 cm auf
Werte < 3 Gew.-% ab und erreichen an der Basis des Profils Werte von 2 Gew.-%. Die
Eisengehalte der Sedimente verhalten sich gegenldufig zum SiO,-Profil. Im ersten cm (0-1)
wird der hohe Anteil von 41,6 Gew.-% Fe,0; gemessen, der bis auf 10,7 Gew.-% in 3 cm
Tiefe abnimmt. Zwischen 3 und 19 ¢cm Tiefe schwanken die Fe;Os-Gehalte zwischen 1,6 und
4,4 Gew.-% mit Ausnahme der Lagen zwischen 4 und 6 cm, wo etwas hohere Gehalte
bestimmt wurden (5,9 bzw. 7,2 Gew.-% Fe;03). Diese Lagen sowie die Ubergangsschichten
von 19 bis 21 cm Sedimenttiefe prégen sich insbesondere bei einigen Schwermetallen durch.
Von den Schwermetallen zeigen Co, Ni, Cu und Pb sowie As eine deutlich angereicherte
Lage zwischen 4 und 6 cm. Bei Co, Ni und As verzehnfachen sich die Gehalte in dieser
Schicht (85 ppm, 220 ppm, 315 ppm). Bei Kupfer verdoppelt sich der Gehalt bis auf 64 ppm
und bei Blei ergibt sich eine Anreicherung um den Faktor 5 auf 100 ppm. Auch fiir Cr ist ab
einer Tiefe von 4 cm eine Anreicherung um den Faktor 2 zu verzeichnen, die aber sogar bis 8
cm Tiefe reicht (max. 115 ppm). Unterhalb dieser angereicherten Lage (4-6 cm) nehmen die
Gehalte der genannten Elemente wieder deutlich ab und sind mit denen im RS-111 bzw. RS-B
vergleichbar. Unterhalb von 21 bzw. 22 cm (fiir Cr) gehen die Gehalte von Cr, Ni, Co, Cu und
Pb sogar bis zur Nachweisgrenze zuriick (Cr < 2ppm, Ni <2 bis 6 ppm, Co 2-4 ppm, Cu <2
ppm, Pb <2-6 ppm). Fiir As und Pb ergibt sich in den Ubergangsschichten 19-21 cm entgegen
dem allgemeinen Trend nochmal eine Anreicherung um den Faktor 3 (von 26 ppm As in 18-
19cm Tiefe auf 82 ppm As) bzw. den Faktor 2 (von 22 ppm Pb in 18-19cm Tiefe auf 41 ppm
Pb). Mit zunehmender Sedimenttiefe nimmt der Gehalt von Arsen dann kontinuierlich bis 4
ppm ab. Dieses Verhalten zeigt auch Zn, das in dieser Tiefe (19-20 cm) eine Anreicherung auf
178 ppm aufweist (83 ppm in 18-19 cm Tiefe) und darunter bis auf 17 ppm mit der Tiefe
abnimmt. Dagegen zeigt Zink nicht die ausgepriigte Anreicherung in der Schicht 4 bis 6 cm
Tiefe. Lediglich ein Konzentrationssprung von 35 auf 55 ppm ist in 4 cm Tiefe festzustellen.
Die Anreicherung von Zn, Pb und As in 19-21 c¢m Sedimenttiefe geht einher mit einer
Zunahme des Anteils an organischem Material in dieser Tiefe (37-48 Gew.-%). Man mul}
daher von einer starken organischen Komplexierung der drei Elemente in dieser Sedimenttiefe

ausgehen und/oder einen Reduktionshorizont annehmen, der zur Festlegung von Zink-, Blei
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und Arsensulfiden gefiihrt hat. Leider reichten die pH/Eh-Profile fiir RS-107 nur bis zur einer
Tiefe von 20 cm, so daB hieriiber derzeit noch keine abschlieBende Aussage moglich ist. Das
Manganprofil weist mit Ausnahme der oberen 3 cm keine Anreicherungshorizonte auf. In 3
cm Tiefe erfolgt eine sprunghafte Abnahme von 116 ppm (Maximum in 0-1 cm Tiefe von 146
ppm) auf 78 ppm und danach eine mehr oder weniger kontinuierliche Abnahme bis auf 23
ppm in 32 cm Tiefe. Auch die Alkali- und Erdalkalielemente zeigen keine ausgepragten
Anreicherungs- oder Abreicherungshorizonte. AuBergewdhnlich und bisher nicht niher
aufzuklédren sind die hohen Glithverluste (LOI) in den Sedimenten von Restsee 107. In den
oberen 6 cm macht der LOI einen Anteil von 43 bis 53 Gew.-% am Sediment aus und nimmt
dann bis auf Werte um 17 Gew.-% in einem Bereich zwischen 10 und 19 cm Tiefe ab, um wie

oben erwdhnt im Bereich zwischen 19 und 21 c¢m Tiefe nochmals auf Werte von 36,8 und

48,2 Gew.-% anzusteigen.
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Abb. 4: Sediment-Tiefenprofile von Haupt-, Neben- und Spurenelementen sowie

Glithverlust (LOI) in RS-107.
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Abb. 4ff: Sediment-Tiefenprofile von Haupt-, Neben- und Spurenelementen sowie

Glithverlust (LOI) in RS-107.

Porenwasser

Restloch B

Fir RS-B lieBen sich nur fiir die Néhrstoffe Silizium, Ammonium und Phosphor gewisse
Tiefenabhangigkeiten im Porenwasser feststellen. Sowohl Si als Ammonium nahmen im
Tiefenprofil um den Faktor 2 zu (Abb. 5). Phosphor zeigte dagegen eine leichte Abnahme mit
zunehmender =~ Sedimenttiefe. Die anderen Elemente zeigten keine deutlichen
Tiefenabhéngigkeiten der Porenwasserzusammensetzung. Lediglich fiir Ca und Mg ergaben
sich dhnliche Verldufe in den oberen Schichten, die mit dem Vorhandensein karbonatischer
Phasen erklarbar waren. Schwermetalle wie Cr, Co, Cu, Ni, Pb und Zn lieBen sich nur selten
bestimmen, da sie nur im unteren ppb-Bereich vorkamen. Auch Aluminium war im
Porenwasser von RS-B nicht meBbar. Die Eisengehalte im Porenwasser von RS-B variierten
bis 11 cm Tiefe ohne erkennbaren Trend zwischen 0,3 mg/l und 27,6 mg/l. Auch die Mn-
Gehalte zéig‘ten keinen eindeutigen Trend und schwankten zwischen 2,5 und 4,3 mg/l. Nur in

der obersten Schicht (0-1 cm) war eine deutliche kleinere Konzentration feststellbar (0,9

mg/l).
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Abb. 5: Tiefenprofile der Néhrstoffe Si, NH4-N und SRP im Porenwasser von RS-B
Restloch 111

Deutlich verschieden stellte sich die Situation in RS-111 dar. Die Parameter Silizium und
Ammonium nahmen zwar auch hier mit der Sedimenttiefe zu, aber die Phosphorgehalte
zeigten einen deutlichen Konzentrationssprung unterhalb des
Sedimentanreicherungshorizontes (Abb. 6). Dies konnte mit einer Freisetzung von adsorptiv
gebundenen Phosphor unter reduzierten Bedingungen erklibar sein. Die Eisengehalte nahmen
entsprechend den abnehmenden Redoxpotentialen von Werten um 280 mg/l an der Oberflache
bis auf Gehalte um 1000 mg/l in 20 cm Tiefe zu. Messungen der Eisenspezies zeigten, daB im
Porenwasser Eisen (II) die dominierende Phase war und dem Gesamtgehalt gleich gesetzt
werden konnte. Umgekehrt verhielt sich Aluminium, dessen Konzentrationen im Porenwasser
mit zunehmender Tiefe kontinuierlich abnahmen (ca. 47 mg/l an der Sedimentoberflédche und
ca. 1 mg/l in 20 cm Tiefe). Mangan, Kobalt und Zink zeigten einen nur sehr schwachen Trend
zur Abnahme der Konzentrationen mit zunehmender Tiefe (Mn :3,9 mg/l an der
Sediementoberfliche, 3,3 mg/l in 20 cm Tiefe; Co: 0,16 mg/l an der Sedimentoberfliche, 0,1

mg/l in 20 cm Tiefe; Zn: 1,3 mg/l an der Sedimentoberfliche, 0,7 mg/l in 20 cm Tiefe). Fiir
Nickel war kein Trend erkennbar. Die Gehalte schwankten zwischen 0,23 mg/l und 0,32 mg/l.

Cr, Cu und Pb fanden sich im Porenwasser nur unterhalb oder nahe der Bestimmungsgrenzen
(0,005 mg/l).

Die Elementgehalte der Porenwisser in RS-111 wurden iiberwiegend von den.
teufenabhéngigen Eh- und pH-Verldufen kontrolliert. Besonders die hohen Eisen (II) - gehalte

waren davon betroffen und lieen auf ein stark reduziertes Milieu in groBeren Tiefen

schlieBen.
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Abb. 6: Tiefenprofile der Nihrstoffe Si, NH;-N und SRP im Porenwasser von RS-111.
Zusammenfassung

Die in-situ gemessenen Milieuparameter pH und Eh in den Sedimenten der drei Restseen B,
111 und 107 sind eine direkte Folge der mikrobiellen Aktivitit von
Sulfatreduzierern/Sulfidoxidierern und Eisenreduzierern/Eisenoxidierern. Der Tiefenverlauf
des Redoxpotentials in RS-B stand z.B. in guter Ubereinstimmung mit den hohen Zellzahlen
an Sulfatreduzieren und Eisenreduzierern (vgl. Wendt-Potthoff & Meier, dieser Band). Trotz
jéhrlicher Durchmischung des Wasserkérpers baute sich im Sommer eine stabile Schichtung
auf, die bis zu anoxischen Verhéltnissen iiber dem Sediment und zur reduktiven Losung von
Mn fiihrte (Friese et al, Kap. 1.1.1.1 und Herzsprung et al, Kap. 1.1.1.4, dieser Band)..
Vermutlich reichte die Oxidation und Durchliiftung des Wasserkdrpers nur bis zur Oberfliche
des Sedimentes, ohne weiter in sie einzudringen.

Elementaranalysen von Kohlenstoff, Stickstoff und Schwefel in den sauren Restseen 107 und
111 zeigten, da3 diese Komponenten nur einen geringen Anteil am Gliihverlust hatten. Da
aufgrund des niedrigen pH-Wertes (bis 20 cm Tiefe) keine karbonatischen Phasen vorlagen,
konnte der hohe Glithverlust in den obersten Schichten nicht durch CO,-Bildung erklirt
werden. Aufgrund des hohen Eisenanteils wird vermutlich ein wesentlicher Bestandteil
Restkristallwasser der Eisenverbindungen sein. Diese Erklirung konnte aber micht auf den
Anreicherungshorizont von RS-107 in 19-21 cm Tiefe angewandt werden (s.0.), da hier nur
vergleichsweise geringe Gehalte an Eisen vorlagen. Die Elementgehalte der Sedimente und

Porenwisser in RS-111 wurden iiberwiegend von den teufenabhéngigen Eh- und pH-

- 161 -



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen

Verlaufen kontrolliert. Besonders die hohen Eisen(Il)-gehalte waren davon betroffen und
lieBen auf ein stark reduziertes Milieu in groferen Tiefen schlieen. Neben reduzierenden
Bakterien in diesen Sedimentschichten kann auch ein Zustrom reduzierten Grundwassers, der
aus den aufoxidierten Sedimenten Eisen und Sulfat austrigt eine Erkldrungsmdoglichkeit sein.
Die Eh-Messungen haben gezeigt, da3 das Sediment den Jahreszyklus des Wasserkorpers
(Friihjahr: oxidierend, Sommer: reduzierend) nicht unmittelbar mitvollzog. Soweit die Daten
einen jahreszeitlichen Vergleich zulieBen war ein gewisser zeitlicher Versatz in der
Redoxentwicklung von Wasserkérper und Sediment zu vermuten. So wurden in den RS-111-
Sedimenten im August 96 die hoheren Eh-Werte gemessen als im Mai 96. Insbesondere Fe
und S erreichten im RS-111 und RS-107 ungewdhnlich hohe Werte. Auch die
Bindungsformen der Elemente wurden offenbar stark vom Redoxmilieu beeinflufit (vgl.
Becker et al., Kap. 1.2.1.5, dieser Band). In den Sedimenten von RS-111 stand einer Vormacht
der oxidischen Bindungsform im August 95 ein verstirktes Auftreten der sulfidischen
Bindungsform im Mai 96 gegeniiber, wie sich am deutlichsten am Beispiel der Elemente Cr
und Ni zeigen lieB. Im RS-B blieb das oxidierende Milieu vom August 95 dagegen auch im
Mai 96 weitgehend intakt. Es waren nur geringe Verschiebungen von der oxidischen zur
sulfidischen Bindungsform festzustellen (Becker et al., dieser Band).

Die beiden detailierter untersuchten Restseen der Niederlausitz (RS-111 und RS-B)
unterschieden sich deutlich sowohl hinsichtlich ihrer chemischen Milieus (Fe-
Konzentrationen, pH und Eh) als auch in der KorngroBenzusammensetzung ihrer Sedimente.
Die Schwermetallbelastung der Seesedimente war insgesamt gering. Nur Eisen war durch die
Pyrit- und Markasitverwitterung im Umfeld der Seen in den Seesedimenten stark
angereichert. In beiden Seen war keine eindeutige Aussage iiber Elementkorrelationen zu den
KorngroBenfraktionen Schluff und Ton md&glich. Wahrend sich in der Festphase des RS-111
Ca und Al gegenldufig zum Fe verhielten, waren im RS-B Ca und Fe posititv miteinander
korreliert. Al wies hier signifikant positive Korrelationen mit typischen Tonmineralelementen
und Schwermetallen auf, wobei die Tonminerale des RS-B iiberwiegend aus Illit und
Montmorillonit bestanden (RS-111 vornehmlich aus Kaolinit). Wihrend beim RS-111
zahlreiche und eindeutig interpretierbare Zusammenhénge der Porenwasserkonzentrationen
festzustellen waren (Eh und pH), waren beim RS-B nur wenige Korrelationen signifikant.
Ursache hierfiir war der sehr uneinheitliche Sedimentaufbau in RS-B mit héheren
Sandgehalten zur Tiefe, wodurch im Gegensatz zum RS-111 keine regulidre Abfolge der
Steuergriflen Eh und pH gegeben war. Bei einer Einteilung des Profils in zwei getrennte

Tiefenabschnitte lieen sich jedoch die beschriebenen Interelementbeziige erkennen.
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I.1.2.5 Metallgehalte und Metallbindungsformen in Sedimenten von Bergbaurestseen

der Niederlausitz
Andreas Becker, Kurt Friese, Dieter W. Zachmann

Einleitung

Die Landschaften der Niederlausitz (Brandenburg) sind stark gepriigt durch mehr als 50 Jahre
industriellen Braunkohlebergbaus. Wahrend dieser Zeit wurden in diesem Gebiet zahlreiche
Tagebaue angelegt, ausgebeutet und schlieBlich wieder aufgegeben. Die DDR deckte ihren
Energiebedarf zu 90 % aus den Forderungen des Lausitzer sowie des Mitteldeutschen
Braunkohlereviers. Fiir umweltschonende Konzepte fiir den Abbau und die anschliefende
Rekultivierung der Tagebaue blieb dabei wenig Raum. Viele der ausgebeuteten Gruben
blieben ganz oder teilweise unverfiillt. Die so entstandenen Relikte fritherer Tagebaue werden
als Restlocher (RL) bezeichnet. Aus den meisten dieser Restlécher bildeten sich nach
Einstellung der bergbaulichen Wasserhaltung durch den Anstieg des Grundwassers Seen
unterschiedlichster GroBe und Form, sogenannten Bergbaurestseen (Schultze et al. 1999).

Die Braunkohlen sowie deren Nebengesteine enthalten diagenetisch entstandene Eisensulfide
(Pyrit/Markasit). Beim Verkippen des Abraums werden diese Minerale z.T. dem
Luftsauerstoff ausgesetzt. Dies flihrt zur Oxidation und zur Verwitterung. Die
Verwitterungsprodukte gelangen mit dem aufsteigenden Grundwasser bzw. mit meteorischen
Wiéssern in Form von  Schwefelsdure in die Restseen. Durch den Mangel an
neutralisierendem Substrat (z.B. Karbonate) sowohl in den Kippen als auch in den
Restseesedimenten bleibt dieser Sdureeintrag weitgehend ungepuffert. Daher sind mehr als
100 Seen im Lausitzer Braunkohlerevier mehr oder weniger stark versauert (Pietsch 1979). In
den meisten Gewdssern werden pH-Werte unter 3 gemessen. Dariiber hinaus zeichnen sich
die Seewidsser grofBtenteils durch sehr hohe Eisen- und Sulfatgehalte aus. Diese Umstinde
schlieBen eine sinnvolle Nutzung der Seen (Badeseen, Fischzucht, Wasserriickhaltung, etc.)
weitestgehend aus. Verschiedene Forschungsarbeiten befassen sich zur Zeit mit der
chemischen und 6kologischen Charakterisierung der Restseen, mit dem Ziel, mittelfristig
Sanierungskonzepte erarbeiten zu koénnen (Klapper & Schultze 1995, 1996; Klapper et al.
1998; Schultze & Geller 1996; Friese et al. 1998 a, b; Geller et al. 1998 a,b, 1999; Herzsprung
et al. 1998). Im Rahmen des Projektes "Erarbeitung von Leitbildern und Handlungskonzepten
fiir die verantwortliche Gestaltung und nachhaltige Entwicklung ihrer naturnahen Bereiche

(LENAB), Teilprojekt 3: Limnologie und Gewisserchemie geogen-schwefelsaurer
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Bergbaurestseen und FlieBgewésser im Lausitzer Braunkohlerevier" untersuchte die Sektion
Gewisserforschung des UFZ auch die chemische Zusammensetzung von Sedimenten aus
Bergbaurestseen (s. Friese et al, dieser Band). In diesem Zusammenhang wurde die
vorliegende Studie im Rahmen einer Diplomarbeit am Institut fiir Geowissenschaften der TU
Braunschweig duchgefiihrt.

Bei der Beurteilung eines Sees ist nicht nur der Chemismus des Wasserkérpers von
Bedeutung. Auch die chemische Zusammensetzung der Seesedimente ist wichtig. Der
Seeboden stellt eine wichtige Grenzfliche im Seesystem dar. Zwischen Wasserkdrper und
Sediment finden vielfiltige Wechselwirkungen in Form von Losungs- und Fallungsprozessen
statt, wobei in beiden Richtungen ein stindiger Stoffumsatz erfolgt. Das Sediment kann
sowohl Senke als auch Quelle fiir umweltrelevante Stoffe, wie z.B. die hier untersuchten
Metalle, darstellen. Die Kenntnis iiber die Verteilungsmuster der im Sediment festgelegten
Elemente ist daher von grofler Bedeutung zur Erstellung von Prognosen bei der Anderung von
Randeinflissen. Die alleinige Betrachtung der Gesamtgehalte ist jedoch nur bedingt fiir eine
okotoxikologische Beurteilung des Gewdssers geeignet. In diesem Zusammenhang ist es
besonders hilfreich, zusitzlich Informationen iiber die Bindungsformen und -stirken bzw.
tiber den Grad der Mobilitit der zu untersuchenden Elemente zu gewinnen.

In der vorliegenden Studie wurde anhand von Sedimentkemen aus zwei Seen die vertikale
Verteilung von Metallen sowie deren Bindungsformen in den Seesedimenten ermittelt. Die
ermittelten Parameter wurden beziiglich der Unterschiede zwischen den beiden Seen sowie
deren jahreszeitlicher Dynamik verglichen. Als Untersuchungsobjekte wurden ein durch
Schwefelsdureeintrag versauerter See (RL-111) sowie ein pH-neutraler See (RL-B)
ausgewdhlt (siche Abb.1). RL-111 befindet sich am nordlichen Rand des ehemaligen
Tagebaus Plessa. Der See ist in einem ausgedehnten Waldareal (Birken, Kiefern) gelegen. Die
Léangsausdehnung des Sees betréigt ca. 900 m und erstreckt sich in NNE/SSW-Richtung. Er
gliedert sich in drei Teilbecken, die durch Einschniirungen gegeneinander abgegrenzt werden.
Die einzelnen Teilbecken sind jeweils 120 bis 140 m breit. Das siidliche Teilbecken hat eine
Lénge von ca. 250 m, das mittlere Teilbecken von ca. 220 m und das nérdliche Teilbecken
von ca. 400 m. Der Punkt der maximalen Wassertiefe von 10,2 m befindet sich im mittleren
Teilbecken. Im nordlichen und stidlichen Teilbecken werden Tiefen von ca. 7 m erreicht
(Biittner et al. 1998). Der pH-Wert in der Wassersiule liegt zwischen 2,4 und 3 (saisonal
schwankend). Mit einem Sedimentlot wurde eine Seesedimentbedeckung von ca. 90 cm
Miéchtigkeit ermittelt. Das ostliche Ufer des nordlichen Teilbeckens sowie das siidliche und

das westliche Ufer des siidlichen Teilbeckens sind von unbefestigten, z.T.
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setzungsilieBgefihrdeten Kippenbdschungen gesdumt. In diesen Bereichen ist ein verstarkter
detritischer Einflufl zu erwarten. Im Hang oberhalb des Ostufers des mittleren Teilbeckens
sind zahlreiche AbriBmarken zu beobachten. Lediglich Nord- und Westufer des nordlichen
Teilbeckens sind flach. Am Westufer des Siidbeckens ist ein Sickerwasserzutritt festzustellen.

Hindenbergo oLﬁbbenall

RL-B. Cottbus

RL—III. o Lauchhammer

[-]
Plessa

— Dresden
[ ™ ™ e ” N
10 0 10 20 km A
Abb. 1: Lage der untersuchten Seen im Lausitzer Braunkohlenrevier

RL-B, auch als Stobritzer See bezeichnet, liegt am Nordostrand des ehemaligen Tagebaus
Schlabendorf-Nord in einem weitgehend durch landwirtschaftliche Nutzung geprigten Gebiet.
Direkt um den See herum befindet sich ein durch Griser und Gebiisch geprigter Giirtel. Der
See hat eine elliptische Form mit einer Ausdehnung von ca. 200 m in E/W-Richtung und
ca. 100 m in N/S-Richtung. Die maximale Wassertiefe betrigt ca. 10,5m. Der pH in der

Wassersdule liegt bei Werten um 8. Mittels Sedimentlot wurde auch hier eine
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Gesamtmichtigkeit des Seesedimentes von ca. 90 cm ermittelt. Ein Zu- oder AbfluB existiert
nicht.

Material und Methoden

Die Sedimente beider Seen wurden im Sommer 95 und im Friihjahr 96 beprobt. Dazu wurde
jeweils am Ort der groBten Wassertiefe mit einem Sediment-Corer ein Kemn gezogen und
anschlieBend horizontal in 0,5 bis 5 cm méchtige Segmente zerteilt. Die einzelnen Kemne

werden wie folgt benannt:

- im August 95 im RL-111 gewonnener Kern (Kernlénge: 31 cm) : 8.95/111
- im Mai 96 im RL-111 gewonnener Kern (Kernléinge: 33 ecm)  :5.96/111
- im August 95 im RL-B gewonnener Kern (Kernlange: 11,5 ¢cm) : 8.95/B
- im Mai 96 im RL-B gewonnener Kern (Kemnlénge: 24 cm) : 5.96/B

Teilproben des Materials wurden gefrier- bzw. luftgetrocknet. Die Gehalte an Al, Fe, Mn, Co,
Cr, Cu, Ni, Pb und Zn wurden nach Konigswasseraufschlufl mittels ICP-OES ermittelt. Zur
Erfassung der Speziation dieser Metalle wurde ein sechs-schrittiges sequentielles
Extraktionsschema (modifiziert nach Tessier et al., 1979; Fostner & Calmano, 1982)

angewendet:

Schritt I - adsorptive Phase / austauschbare Kationen:

1 g trockene Probe, bzw. die 1 g Trockenmasse entsprechende Menge feuchter Probe, wurde
in Zentrifugengldser eingewogen, mit 20ml 1 m Ammoniumacetatldsung (auf pH 7
eingestellt) versetzt und 2h {iberkopf geschiittelt. AnschlieBend wurde 10min bei
ca. 3500 U/min zentrifugiert. Die iiberstehende L&sung wurde dekantiert und wenn nétig
filtriert (0,45 pm Zellulose-Nitrat-Filter).

Schritt IT - karbonatische Phase:

Zum Riickstand von Schritt I wurden 20 ml 1 m Natriumacetatlésung (auf pH 5 eingestellt)
gegeben. Der Ansatz wurde 5h iberkopf geschiittelt. Danach wurde wie bei Schritt I
zentrifugiert, dekantiert und gegebenenfalls filtriert.

Schritt III: leicht reduzierbare Phase (amorphe Mn-(Fe-, Al-)Oxide/Hydroxide):
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Der Riickstand von Schritt II wurde mit 100 ml 0,1 m Hydroxylammoniumchlorid (auf pH 2
eingestellt) aufgenommen und 12h iiberkopf geschiittelt. Danach wurde wiederum
zentrifugiert, dekantiert und wenn nétig filtriert, wie bei Schritt I beschrieben.

Schritt IV - weniger leicht reduzierbare Phase (kristalline Fe-(Al-, Mn-)Oxide/Hydroxide):

Der Riickstand aus Schritt IIT wurde mit 100 ml einer (auf pH 3 eingestellten) 1+1-Mischung
aus 0,2 m Ammoniumoxalat Monohydrat-Lésung und 0,2 m Oxalsidure Dihydrat-Lésung
versetzt und 24 h iiberkopf geschiittelt. Wie bei Schritt] wurde wieder zentrifugiert,
dekantiert und gegebenenfalls filtriert.

Schritt V - organische und sulfidische Phase (oxidierbare Phase):

Der Riickstand aus SchrittIV wurde mit ca. 30ml Wasserstoffperoxid (30 %‘ig)
aufgenommen und mehrere Stunden auf einer Heizplatte bei ca. 80 °C erhitzt. Nach dem
Eindampfen der Losung wurde der Riickstand mit 100 ml 1 m Ammoniumacetatlésung (pH 7)
versetzt und 12 h tiberkopf geschiittelt. Danach wurde emneut wie bei Schritt I zentrifugiert,

dekantiert und wenn nétig filtriert.

Schritt VI - residuale Phase:

Der Riickstand von Schritt V wurde mit K&nigswasser aufgeschlossen.

Die Gehalte in den einzelnen Eluaten sowie in den Aufschliissen von Schritt VI wurden
mittels ICP-OES bestimmit.

Ergebnisse

Die Schwermetallgehalte sind insgesamt gering. Lediglich Fe und Al zeigen mit Werten bis in
den %-Bereich hohere Gehalte. Da die Elementkonzentrationen stark mit der Teufe variieren,
ist ein Vefgleich nur in dem Tiefenbereich sinnvoll, der von allen Kernen erfat wird. Tab. 1
zeigt daher Mittelwerte fiir die obersten 10 cm der einzelnen Kerme.

Allgemein bewegen sich die Gehalte in allen vier Kernen in #hnlichen GréBenordnungen.
Gravierende Unterschiede zwischen den beiden Seen weisen lediglich Mn, Co und Cu (in RL-
B stérker vertreten) sowie Zn (in RL-111 stérker vertreten) auf. Die saisonalen Schwankungen
in den Sedimenten von RL-B sind gering. Lediglich fiir Al, Cr und Pb (im Sommer 95 stirker
vertreten als im Friihjahr 96) sowie Mn (im Friihjahr 96 stirker vertreten als im Sommer 95)

sind nennenswerte Unterschiede zu verzeichnen. Fiir Al und Pb ist der gleiche Trend auch
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beim RL-111 zu beobachten. Mn ist hier jedoch im Sommer 95 stirker vertreten als im
Friihjahr 96).

Tab. 1: Gehalte in den oberen Kernbereichen [mg/kg]
8.95/111 5.96/111 8.95/B 5.96/B

Al 23499 15393 27553 10563
Fe 38877 30027 38432 34685
Mn 105 39,4 389 466
Co 8,62 9,44 17,5 16,3
Cr 281 30,0 40,5 26,2
Cu 10,2 13,6 18,8 18,1
Ni 349 38,4 40,8 353
Pb 401 205 296 172
Zn 208 215 94,0 94,3

Eine Vergréberung des Korns in Teufen um 20 cm verbunden mit einer verstiirkten Prisenz
von Quarz sorgt in den drei langeren Kemen fiir ein Absinken der Metallgehalte in diesem
Teufenbereich. Im kiirzeren Kern 8.95/B ist dieser Teufenbereich nicht repriisentiert. Ein
genereller Riickgang der Gehalte zur Kernbasis hin sowie der Befund von Kemn 5.96/B lassen
jedoch einen dhnlichen Trend vermuten. Im einzelnen stellen sich die Zonen geringer Gehalte

wie folgt dar:

- Kern 8.95/111 : 14 cm - Kernende; besonders 17 - 22 cm; Minimum um 20 cm

- Kern 5.96/111: 9 - 22 cm; besonders 10 - 18 cm; Minimum bei 18 cm

- Kern 8.95/B  : unbekannt, da Kern nur ca. 10 cm lang; jedoch: Abnahme der Gehalte nahe
der Kernbasis

-Kemn 5.96/B : 14 cm - Kernende; besonders 17 - 21 cm; Minimum um 20 cm

In den feinkérnigeren Bereichen unterhalb der Sandlage ist ein sehr differenziertes Bild der
Elementverteilungen zu beobachten. Wihrend beispielsweise die Cr-Gehalte in den unteren
Kembereichen in ghlichen GroBenordnungen angesiedelt sind wie in den oberen 10 cm ist bei
Al, Ni und Zn lediglich ein geringer Anstieg der Werte unterhalb der Sandlage zu
verzeichnen. Die iibrigen Elemente zeigen je nach Lokation und Jahreszeit ein variierendes
Bild.
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Ni Ni
Kern 8.95/111 Kem 8.95/B
Gewichtsanteil der Schritte [Gew.% ] Gevwichtsanteil der Schritte [Gew.% ]
0 20 40 60 80 100 0 20 40 60 80 100
0,0-0,5 3
. 0-1 T | 203
0,5-20 32,5
20-35 77,5 1-2 [ ] 40,7
35-50 36,6
56 34,1 2-3 | | 43,0
6T 25,4 i
,S 7-8 23,5 E 3-4 [ | 44,3
£ 8-9 249 =
..E L ..E 4-5 ] 48,1
= 910 32,0 =
& &
@ 10-11 33.9 =
= ; = 5-6 [ ] 46,5
2 11-12 36.0 =
12-15 30,9 6-7 [ 43,9
15-17 13,2
17-20 7,7 7-8 L 33,1
20-24 4.8
24-31 11,2 8,0-11,5 | | #h.l
z b
|mg/ [mgf
EIEIBUIOIVOVOVI lllumnnwnvn\a|
kg kg]
Abb. 2: Bindungsforminventar von Ni in Kem 8.95/111 und Kern 8.95/B

I: adsorptiv, II: karbonatisch, III: leicht reduzierbar, IV: weniger leicht reduzierbar, V: sulfidisch/organisch, VI:

residual

Ein Vergleich der Bindungsformen zeigt, dal deren Tiefenverlauf bei RL-111 stirker
kleinrdumigen Variationen unterworfen ist als bei RL-B (siche Abb. 2). Wihrend in den
Sedimenten von RL-B das Bindungsforminventar oberhalb der Sandlage iiber die gesamte
Kernldange weitgehend konstant ist und nur in den Proportionen der einzelnen
Bindungsformen leicht variiert, ist beim RL-111 hiufig ein vereinzeltes Auftreten oder auch
ein vereinzeltes Fehlen von Bindungsformen in einzelnen Tiefenstufen zu beobachten. Auch
die Bindungsformen die stdndig présent sind schwanken in ihren Proportionen mit der Teufe
stirker als beim RL-B. Diese Variationen sind insgesamt beim 8.95/111-Kern stirker
ausgepragt als beim 5.96/111-Kem. Dagegen weist der 5.96/B-Kern etwas stérkere
Schwankungen auf als der 8.95/B-Kem. Als Ursache fiir das "chaotischere" Bild des
Bindungsformspektums in RL-111 werden Sedimentumlagerungen angenommen. Aufgrund
der schmalen, langgestreckten Form von RL-111 und den steilen, z.T. instabilen
Uferbdschungen reagiert das System hier empfindlicher auf Sedimentschiittungen von den
Ufern als bei RL-B.
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Cr Cr
Kern 8.95/111 Kern 5.96/111
Gewichtsanteil der Schritte [Gew.% | Gewichtsanteil der Schritte [Gew.% |
0 20 40 60 80 100 0 20 40 60 80 100
00-0,5 T I 24,6 02 | 412
0,5-2,0 T I 30,3
20-35 ] -42,1 2.4 I 43,6
35-50 | I 28,5
5-6 [ T I 22,9 4-7 ' [ 39.3
e 6-7 | ] 28,8 —
_E_ 78 I T 29.3 E. 1-9 | L
% 8-9 : E i 16,8 I‘E I 33.8
2 o0 I I 2s & °13 >
& &
El_a. 10-11 I T 25,1 [-2~ 15:50 [ 20.4
11-12 T I 36,4
12-15 | I I 21,5 20-25 | 29,3
15-17 I 1 12,5
1720 T 48 25-30 | 37,8
20-24 I 5,2
5451 i 18,6 530-33 : I 55,9
z b
|mg/ [mg/
I vov v
[m1mu@moivovow ) LIIIH BII @IVO |:|w| =
Abb. 3: Bindungsforminventar von Cr in Kern 8.95/111 und Kern 5.96/111

I: adsorptiv, II: karbonatisch, III: leicht reduzierbar, IV: weniger leicht reduzierbar, V: sulfidisch/organisch, VI:
residual

Im Tiefenbereich des detritischen Horizontes ist fiir die meisten Elemente eine verstirkte
Présenz der residualen Phase zu beobachten. Bei einigen Elementen tritt auch die sulfidisch-
organische Phase verstérkt in Erscheinung. Fiir einen Vergleich des Bindungsforminventars
der verschiedenen Kermne werden wiederum Mittelwerte aus den obersten 10 cm betrachtet.

Tab. 2 zeigt eine Ubersicht iiber die Proportionen der verschiedenen Bindungsformen in den
einzelnen Kernen. Im August 95 sind Phase IV und Phase VI in beiden Seen vorherrschend
wobei in RL-111 die Phase IV und in RL-B die Phase VI dominiert. Untergeordnet sind
daneben bei RL-111 Phase V und bei RL-B Phase III von Bedeutung. Hier machen sich die
hoheren Mn-Gehalte in RL-B in Form von amorphen Mn-Oxiden/Hydroxiden als
Schwermetalltrédger bemerkbar. Bei den Kemen vom Mai 96 sind dagegen signifikante
Unterschiede im Bindungsforminventar der beiden Seen zu beobachten. Wihrend das Bild in
RL-B im wesentlichen dem im August 95 entspricht (lediglich eine geringe Schwichung von
Phase IV zugunsten von III und VI ist zu beobachten), tritt in RL-111 bei den meisten

Elementen eine Verschiebung der Bindungsformen von Phase IV nach Phase V auf (siehe
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Abb. 3). Ein kleiner Teil der durch die Zersetzung der Oxide und Hydroxide (Phase IV)
freiwerdender Schwermetallmengen wird adsorptiv gebunden und findet sich in PhaseI

wieder.

Tab. 2: Bindungsforminventar in den oberen Kernbereichen

Kern 8.95/111 Kern 8.95/B

1 II 111 IV v VI 1 11 111 v v VI
Al . s e soe . seses
Fe . esevoe . . sase ssoe
Mn es e . . s ° .o o . .
Co . sese s . . e see L)
Cr ses soe e e . seses
Cu sees oo e sssese e
Ni . . eee . . . .o . e
Pb sssee . see csssoe
n . v ° e . . se ssee

Kern 5.96/111 Kermn 5.96/B

I II Juil| v v VI 1 11 111 v v VI
Al sesse X . sesee
Fe . eses e . o css e L)
Mn e- . . se e see °e . .
Co o sesee eee . sesen
Cr . sesss o ses TR
Cu s esece e seee sesve
Ni . s sse . . ve .o so e
Pb . so s se e . . e seses
Zn . . oo oo . . oe sseee

"M <10%, "e": 10-20%, " +": 20-30%, "s * ¢": 30-40%, "+ * ¢ *": 40-50%, "¢ ¢+ ¢ *": >50%; 1: adsorptiv, II:
karbonatisch, III: leicht reduzierbar, IV: weniger leicht reduzierbar, V: sulfidisch/organisch, VI: residual

Das beobachtete Muster mit einer Vorherrschaft von Oxiden und Hydroxiden im
Hochsommer und Sulfiden und organischen Phasen im Friihjahr iiberrascht, da der normale
Jahreszyklus eines dimiktische Sees mit Zirkulation des Wasserkorpers und damit Beliiftung
des Seebodens sowie Stagnation im Hochsommer und damit Sauerstoffzehrung am Seeboden
das Gegenteil erwarten 14Bt. Offenbar vollzieht das Sediment den Zyklus des Wasserkorpers
nicht unmittelbar nach. Mdglicherweise reagiert der Sedimentkorper trige auf die
Anderungen im Redoxregime, so daB die Verschiebungen im Bindungsformspektrum dem
Jahreszyklus des Wasserkorpers mit einer gewissen Verzdgerung folgen. Al, Fe und Zn
vollziehen den Wechsel von Phase IV nach V nicht mit. Es handelt es sich hier offenbar um
sehr stabile Bindungsformen, die nur langsam auf Eh-Anderungen reagieren. Mn weist in
allen Kernen ein vollig eigenstindiges Bindungsformspektrum auf. Es ist im wesentlichen in
den Phasen I bis III zu finden (z.T. auch in der residualen Phase). Wihrend es in Phase III zu

erwarten ist (amorphe Mn-Oxide/Hydroxide), ist die verstirkte Prisenz in den ersten beiden
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Phasen unklar. Eventuell handelt es sich um Artefakte durch verfrithtes Anldsen der Mn-
Hydroxide.

Angesichts der lateralen und horizontalen Inhomogenitiiten der Sedimente und der saisonalen
Anderungen, denen sie unterliegen sind weitere Untersuchungen dieser Art erforderlich um

die rdumlichen und zeitliche Variationen des Bindungsforminventars erfassen zu kénnen.

Zusammenfassung

An zwei Restléchern im Braunkohlebergbaurevier Niederlausitz in Brandenburg wurden
tiefenorientiert Seesedimentproben genommen und auf Gehalte sowie Bindungsformen von
Al, Fe, Mn, Co, Cr, Cu, Ni, Pb und Zn untersucht. Zur Bestimmung der Speziation wurde ein
sequentielles Extraktionsschema angewendet. Einer der Seen (RL-111) ist durch
Schwefelsdureeintrag aus der Pyritoxidation stark versauert, der andere ist pH-neutral. Es sind
hohe Fe- und Al-Gehalte zu verzeichnen. Die tbrigen Metallgehalte sind gering. Die
Konzentrationen sind stark teufenabhingig. Uberlagernd sind KorngtBeneffekte zu
beobachten. Neben dem Vergleich der Speziationen in den beiden geochemischen Milieus
(sauer / neutral) wurde durch Probennahmen im Spatsommer 95 und im Friihjahr 96 auch
versucht, eine jahreszeitliche Dynamik im Bindungsforminventar zu erfassen. Es zeigt sich,
dafB} das Sediment den typischen Jahreszyklus des Wasserkorpers dimiktischer Seen nicht oder
nur verzogert mitvollzieht. Wihrend beim sauren RL-111 fiir einige Elemente eine
Verlagerung der Bindungsformen von oxidisch-/hydroxidischen Phasen im Sommer hin zu
reduzierten Phasen im Frithjahr zu beobachten ist, sind im neutralen RL-B die saisonalen
Schwankungen gering. Sowohl im Sommer als auch im'Frﬁhjahr sind Oxide/Hydroxide und

die residuale Phase vorherrschend.

Danksagung
Die vorgestellten Ergebnisse wurden dank der finanziellen Unterstiitzung durch die LMBV
und das BMBF erméglicht (Fkz. 0339684).

Literatur

Becker, A. (1997): Elementverteilung und Bindungsformanalyse ausgewihlter Elemente in
Sedimenten von Bergbaurestseen im Braunkohlerevier der Niederlausitz, Brandenburg.
Diplomarbeit, Inst. f. Geowis., TU Braunschweig, 121 S..

Biittner O., Becker A., Kellner S., Kuehn B., Wendt-Potthoff K., Zachmann D.W. & Friese K.
(1998) Geostatistical analysis of surface sediments in an acidic mining lake. Water, Air
and Soil Pollution 108 (3-4) 231-247.

-173 -



UFZ-VP 1.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

Forstner, U. & Calmano, W. (1982): Bindungsformen von Schwermetallen in
Baggerschldmmen. - Vom Wasser 59: 83-92.

Friese K., Hupfer M. & Schultze M. (1998 a) Chemical characteristics of water and sediment
in acid mining lakes of the lusatian lignite district. In: Acid Mining Lakes - Acid Mine
Drainage, Limnology and Reclamation (eds. W. Geller, H. Klapper & W. Salomons) pp.
25-46. Springer-Verlag, Berlin Heidelberg New York.

Friese K., Wendt-Potthoff K., Zachmann D. W., Fauville A., Mayer B. & Veizer J. (1998)
Biogeochemistry of iron and sulfur in sediments of an acidic mining lake in Lusatia,
Germany. Water Air Soil Poll. 108, 231-247.

Geller W., Friese K., Schimmele M., Schultze M., Wendt-Potthoff K. & W&lfl S. (1999)
Geogene  Versauerung der  Tagebaurestgewdsser. In: Handbuch  der
Umweltverinderungen und Okotoxikologie, Band III: Aquatische Okosysteme (eds. R.
Guderian & G. Gunkel) pp. 352-380. Springer Verlag, Berlin.

Geller W., Klapper H. & Salomons W. (1998 a) Acidic mining lakes - Acid Mine Drainage,
Limnology and Reclamation. Springer Verlag, Berlin Heidelberg New York.

Geller W., Klapper H. & Schultze M. (1998 b). Natural and anthropogenic sulfuric
acidification of lakes. In: Acid Mining Lakes - Acid Mine Drainage, Limnology and
Reclamation (eds. W. Geller, H. Klapper & W. Salomons) pp. 3-14. Springer Verlag,
Berlin Heidelberg New York.

Herzsprung P., Friese K., Winkler M., Packroff G., Wendt-Potthoff K. & Schimmele M.
(1998). Vertical and annual distribution of ferric and ferrous iron in acidic mining lakes.
Acta Hydrochim. Hydrobiol. 26, 253-262.

Klapper H., Friese K., Scharf B., Schimmele M. & Schultze M. (1998) Ways of controlling
acid by ecotechnology. In Acid Mining Lakes - Acid Mine Drainage, Limnology and
Reclamation (eds. W. Geller, H. Klapper & W. Salomons) pp. 401 —416. Springer Verlag,
Berlin Heidelberg New York.

Klapper H. & Schultze M. (1995) Geogenically acidified mining lakes - living coditions and
posibilities of restoration. Int. Rev. ges. Hydrobiol. 80, 639-653.

Klapper H. & Schultze M. (1996) Abatement of acidification in mining lakes in Germany.
Lake and Reservoir Management 2, 7-16.

Pietsch W (1979): Zur hydrochemischen Situation der Tagebauseen des Lausitzer
Braunkohlen-Reviers, Arch. Naturschutz u. Landschaftsforsch. 19, 97-115.

Schultze M, Friese K, Frommichen R, Geller W, Klapper H & Wendt-Potthoff K (1999):
Bergbaurestseen — schon bei der Entstehung ein Sanierungsfall.- GAIA 1: 32-43.

Schultze M. & Geller W. (1996) The Acid Lakes of Lignite Mining District of the former
German Democratic Republic. In: Geochemical Approaches to Environmental
Engineering of Metals. (ed. R. Reuther) pp. 89-105. Springer Verlag, Berlin Heidelberg
New York.

Tessier, A. & Campbell, P.G.C., Bisson, M. (1979): Sequential Extraktion Procedure for the
Speciation of Particulate Trace Metals. - Analytical Chemistry, Vol. 51, No. 7: 844-851.

-174 -



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

1.1.2.6 Datierung der Sedimente von Tagebaurestléchern mit '*’Cs und *'°Pb

Hanns-Christian Treutler, Klaus Freyer, Kurt Friese

Einleitung

In den letzten zwei Jahrzehnten sind die Untersuchungen an rezenten Sedimenten enorm
angewachsen. Das ist darauf zuriickzufithren, da8 das Verstéindnis fiir gegenwirtige und
zukiinftige Umweltprobleme wesentlich von der Kenntnis ihrer Ursachen in der jiingsten
Vergangenheit abhéngt. (Oldfield et al., 1980; Kansanen & Jaakola, 1985; Walling & He,
1993). Folglich konzentriert sich die Forschung zunehmend auf Umweltzusammenhénge, die
ein zeitlich gut aufgel6stes Protokoll der Umweltveridnderungen darstellen. Sedimente sind -
gleichgiiltig, ob Sedimentations- oder Erosionsraten, Oberflichenversauerung, Spurenmetall-
oder Radioaktivitdtskontaminationen im Mittelpunkt des Interesses stehen - eine
chronologische Darstellung der Geschichte von Umwelteinfliissen und -abliufen.
Untersuchungen an rezenten Sedimenten basieren im allgemeinen auf kurzlebigen natiirlichen
und kiinstlichen Radionuklid-Chronologien. Zunehmend wird fiir eine Datierung von
Sedimenten im Zeitraum der letzten bis zu 100 Jahren die 2'°Pb-Methode eingesetzt.

Die Anwendung der radiometrischen Methoden fiir die Sediment—Geéchronologie hat
bedeutende Erfolge gebracht (Livingston & Cambray, 1978; K16s & Schoch, 1993; Appleby,
et al., 1997; Schell et al., 1997). Edgington et al (1991) nutzten das anthropogene Radionuklid
1¥7Cs und das natiirlich vorkommende 2'°Pb fiir die Abschétzung der Sedimentationsraten im
Baikalsee. Dabei wurden auch Informationen zum Zeitablauf paleolimnologischer Ereignisse,
zur Existenz verschiedener Ablagerungszonen im See und zur Entwicklung eines
Massengleichgewichtsmodells fiir Sedimente und Kontaminanten gewonnen.

Dieser Beitrag beschiftigt sich mit der Untersuchung von Sedimentationsprozessen in
gefluteten Tagebaurestlschern der Lausitz unter Nutzung der *'°Pb-Datierungstechnik
(Ivanovitch & Harmon, 1992). Daneben wurde auch das anthropogene Radionuklid *’Cs fiir
die Sedimentdatierung genutzt. '*’Cs-Aktivititen auf der Erdoberfliche, in der Atmosphare
und in der Hydrosphédre wurden iiberwiegend von den Kernwaffentests und, in Regionen

Europas und Asiens, von dem Kernreaktorunfall in Chernobyl im April 1986 verursacht.
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Material und Methoden
An verschiedenen Stellen in drei gefluteten Tagebaurestseen (Friese et al. 1998a) wurden mit
einem modifizierten Kajak-Schwerkraftkernbohrer Sedimentkerne entnommen. Die oberen 15
bis 40 cm Sediment und ungefghr 10 bis 30 cm dariiber stehendes Wasser wurden in
Polykarbonatrohre (50 cm lang, 9 cm Durchmesser) iiberfiihrt. Die Sedimentproben wurden in
Abschnitte von im oberen Teil des Sedimentkerns 1 cm, im tieferen Teil 3 cm Dicke geteilt.
Innerhalb von drei Tagen wurden diese Proben in PolyethylengefdBen ins Labor transportiert
und bei 40°C getrocknet.
Dieses Probenmaterial wurde in zylindrische kalibrierte MeBgefée mit einem Volumen von
32 cm® eingewogen. Die Aktivititen von °Ra, 2'°Pb und **'Cs jeder Sedimentprobe wurden
gammaspektrometrisch bestimmt. Dabei kam ein High-purity-Germaniumdetektor mit
0,5 mm Berylliumfenster, gekoppelt mit einem 4096-Kanal-Analysatorsystem zum Einsatz,
der einen y-Energiebereich von 20 bis 1600 keV registriert. Die Energieauflssung liegt bei
570 €V im Bereich von 122 keV. Die passive Abschirmung des Detektors besteht von aufien
nach innen aus 105 mm Blei, 2 mm Kupfer und 4 mm Plexiglas. Der Detektor und die
MeBgeometrie wurden mit zertifiziertem Referenzmaterial RGU-1 der Internationalen
Atomenergiebehdrde (IAEA) und einer Kalibrierlosung der Physikalisch-Technischen
Bundesanstalt Braunschweig kalibriert. Fiir die Auswertung der Gammaspektren wurde die
Software GammaW (Dr. Westmeier Gesellschaft fiir Kernspektrometrie mbH) verwendet. Fiir
die Berechnung der Aktivititen wurden die folgenden Gammaenergien benutzt:
22Ra: bestimmt aus den Tochternukliden
219pp:  351,9keV (37,1 %)
2952keV (19,2 %)
2UBi:  609,3keV (46,1 %)
1120,6 keV (15,0 %)
210py,. 46,5keV (4,1 %)
B¥7¢s: 661,6keV (85,1 %)
Die MefBzeit betrug etwa 24 Stunden, die Masse der MeBproben lag zwischen 5 und 30 g.

Ergebnisse

Wegen der geringen Probenmasse sind die Mefergebnisse mit einem relativ hohen Mefifehler
von bis zu 50 % behaftet. Unter Beriicksichtigung dieses MeBfehlers wurden die
Tiefenverteilungen in den verschiedenen Sedimentkernen im Falle des *’Cs mit

polynomischer Regression und beim *'°Pb (unsupp.) mit logarithmischer Regression
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ausgewertet. Die Aktivitit des 2'°Pb (unsupp.) ergibt sich aus der Differenz zwischen der
?2°Ra-Aktivitst und der Gesamt-2'°Pb-Aktivitat. Diese Differenz représentiert den Anteil an
1%, der nicht als Folge des ***Ra-Zerfalls im Sedimentmaterial selbst entstanden ist.
Die 12 7Cs—Tiefelrn.rex’ceilung in Seesedimenten zeigt meist zwei Maxima. Das tiefere Maximum
korreliert mit dem Abbruch der oberirdischen Kemwaffentests im Jahre 1963 und der hohere
mit dem Zeitpunkt des Kernreaktorunfalls in Chernobyl im April 1986.
In der Literatur werden drei verschiedene Modelle fiir die 21°Pb-Datierung von Sedimenten
beschrieben:

Constant flux and constant sedimentation rate (CFCS)

Constant flux (CF) und
- Constant initial concentration (CIC) (Krishnaswami & Lal, 1978).
Keines dieser Modelle ist allgemein anwendbar. Vielmehr mus, abhéngig von der realen

Tiefenverteilung des 2'°Pb, jeweils das zutreffende Modell ausgewihlt werden.

szb-Tiefenproﬁle in Sedimentkernen

depth [em]

E= Pb-210 unsupp.

9,5-11 (8

B = Cs-137
11.q5 [

=Logarithmisch (Pb-210 unsupp.)

| . ! ! 1

0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 0,12 0,14 0,16
activity concentration [Bg/g]

15-16,5 [T

Abb. 1: Tiefenverteilung von *’Cs und #°Pb im Sedimentkern 4, RL B

Die 210Pb-"I‘iefenverteilung ist in allen untersuchten Sedimentkernen, auBer Kern Nr. 4,
praktisch homogen (Abbn. 2 bis 4). Im Sedimentkern Nr. 4 vom Tagebaurestsee RL-B (Abb.
1) zeigt die 2'°Pb (unsupp.)-Aktivititskonzentration eine Abnahme in der Tiefe. In etwa 4 cm
Tiefe ist sie, bezogen auf die Oberflachenaktivitit, auf die Hilfte reduziert. Daraus folgt, daB3
die 4 cm tiefe Sedimentschicht ein Alter von ca. 22 Jahren hat (Halbwertszeit des 2'°Pb:

22,3a). Daraus ergibt sich eine mittlere Sedimentationsrate von 0,2 cm/a. Unter
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Beriicksichtigung der geschitzten Dicke der Sedimentschicht in dem Restsee RL-B von 66 bis
68 cm wire das Alter dieses Restsees 66 bis 68 Jahre. Das ist fiir diese Art von See

offensichtlich zu hoch (vgl. Tab. 1). Die ermittelte Sedimentationsrate trifft nur auf die oberen

etwa 5 cm zu, die nach Beendigung der Flutung des Restloches einer normalen Sedimentation

mit chemischer und biologischer Ablagerung entsprechen. Das wird auch aus der

mineralogischen Zusammensetzung dieses Sedimentes erkennbar. Es besteht in den oberen 5

cm aus reinem Sand (Becker 1997).

Tabelle 1: Morphometrische und allgemeine Daten der untersuchten Restseen. RL-W hat
eine stabile Schichtung mit anoxischen Bedingungen und mikrobiellen
Prozessen im Hypolimnion. Daraus resultiert ein nahezu neutraler pH-Wert im
Hypolimnion und ein saurer pH-Wert im Epilimnion. Die morphometrischen
Daten wurden bei Biittner et al. (1998) entnommen.
nb: nicht bekannt

Restsee RL-111 RL-B RL-W

Ortslage Koyne/Plessa Schlabendorf-Nord |Dé&bern

Kern Nr. 11 3,4 21

Flutung ca. 1958 1963/64 nb

Wasserspiegel (mNN) +94,1 +55,0 nb

Wasserflache (ha) 10,7 ca. 10 ca. 3

Seevolumen (Mio m®) 0.,5 nb nb

Maximale Tiefe (m) 10,2 10 5

Mittlere Tiefe (m) 4,6 ca. 5-6 nb

pH (median) 2,61 8,00 3,1 (epi)

6,3 (hypo)
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e
s
=
o
[+
©
EEa Pb-210 unsupp.
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Abb. 2: Tiefenverteilung von *’Cs und ?'°Pb im Sedimentkern Nr. 5, RL B

137 Cs-Tiefenprofile in Sedimentkernen
In den meisten der untersuchten Sedimentkerne ist *’Cs in den oberen Schichten homogen
“verteilt (vgl. Abbn. 3 und 4). Nur im Sedimentkern Nr. 5 aus dem Restsee RL-B (Abb. 2) ist
ein Aktivititsmaximum in einer Tiefe von etwa 3 cm zu erkennen. Legt man die mit der
210pph-Methode ermittelte Sedimentationsrate von 0,2 cm/a fiir die obere Sedimentschicht
zugrunde, so entspriche die Sedimentschicht in 3 cm Tiefe dem Jahr 1982. Das ist, wenn man
das Aktivitdtsmaximum dem Reaktorunfall in Chernobyl (1986) zuordnet, ein Ulnterschied
von fiinf bis sechs Jahren.
Eine Ursache dafiir kann der recht unregelm#Bige Sedimentationsprozef in diesen jungen
Seen sein. Wihrend des Flutungsprozesses der Tagebaue wurde verschiedenes Bodenmaterial
in die Seen transportiert und vermutlich auch mehrfach umgelagert. Es ist auch moglich, daB
sich die chemischen und biologischen Bedingungen wihrend der Entstehung dieser Seen
mehrfach verindert haben, so daB die Radionuklide in obere Sedimentschichten migriert sind.
Eine Sedimentationsrate von 0,2 cm/a konnte mit den *!°Pb- und '*’Cs-Datierungsmethoden
nur fiir den Restsee RL-B abgeleitet werden. Das ist in derselben GréBenordnung, wie von
Bachmann (1998) mit Sedimentationsfallen bestimmt wurde (ca. 1,3 g Trockenmasse/m?d).

Entsprechend dem neutralen Charakter dieses Restsees hat sich eine kleine biologische
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Nahrstoffschicht entwickelt, die nach der Flutung zu einer ,normalen“ Sedimentation

bestehend aus biologischem Material und chemischen Niederschldgen fiihrte. Im Gegensatz

11-13
5 15165 ===
-
2 18520 =
=
2224 F=
26-28 =
e @ Pb-210 unsupp.
30-32 = il mCs-137
34-37 = | |
0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10 0,12 0,14 0,16 0,18
activity concentration [Bql/g]
Abb. 3: Tiefenverteilung von '*’Cs und #'°Pb im Sedimentkern Nr. 15D, RL 107
T
2
18191
o ¥
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2425 T
27-28 _ = B Pb-210 unsupp.
30-31 EE mCs-137
_F’m !
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30
activity concentration [Bqg/g]
Abb. 4: Tiefenverteilung von *’Cs und 2'°Pb im Sedimentkern Nr. 18, RL 107
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dazu zeigen die sauren Restseen eine stark reduzierte biologische Aktivitit, vorwiegend
Bakterien und eine geringe Menge Plankton (Nixdorf & Kapfer, 1998).Deshalb ist die
Sedimentation in dem sauren Restsee RL-111 sehr gering und Probenintervalle von 1 ¢cm sind
zu grob fiir eine ausreichende Zeitauflésung. Im Restsee RL-W ist die Situation komplexer
wegen der dauerhaften Schichtung, die im Hypolimnion zu mikrobiellen Reduktionsprozessen
fuhrt. Es ist wahrscheinlich, dal der Masseneintrag vom Ufer gar nicht den Boden des kleinen
Sees erreicht.Organisches Material Auf Grund der Unterschiede der Wasserdichte zwischen
Epi- und Hypolimnion kann organisches Material im Mixolimnion angereichert werden und
ist damit eine Kohlenstoffquelle fiir die Bakterien. Mineralische Ablagerungen vom Ufer und
chemische Niederschlige konnen sowohl Reduktionsprozessen wie Eisen- oder
Manganreduktion unterworfen werden als auch Kalkniederschligen infolge der CO,-
Produktion durch biologische reduktion. Alle diese Prozesse sind moglicherweise Teil

biochemischer Zyklen, die eine radiometrische Datierung der Sedimente verhindern.

Zusammenfassung

2%pp. und ¥7Cs-Datierungen sind gut geeignete Techniken fiir die Bestimmung jiingerer
Sediment-Akkumulationsraten. Die Nutzung von *’Cs fiir die Datierung ist eingeschrinkter
als die 2'°Pb-Methode und kann nur eingesetzt werden, wenn die Sedimentationsrate
ausreichend hoch ist im Vergleich zur Proben-Tiefenauflssung. In den untersuchten
Sedimentkernen wurden keine ungestdrten Tiefenverteilungen der natiirlichen und
anthropogenen Radionuklide gefunden. Der SedimentationsprozeB ist in diesen gefluteten
Restléchern durch viele, teilweise gegenseitig bedingte Ereignisse und chemische Prozesse
beeinflufit.

Die Ergebnisse dieser Untersuchungen basieren auf der wegen des geringen Alters der
Restseen, der geringen Sedimentation, der begrenzten Probenmasse und der daraus

resultierenden hohen MeBfehler zu geringen Tiefenauflgsung.
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1.1.2.7 Mikrobiologie von Tagebaurestseen in der Lausitz

Katrin Wendt-Potthoff und Jutta Meier

Einleitung

Im Rahmen des BMBF-Verbundvorhabens LENAB, Teilprojekt 3: ,Limnologie und
Gewisserchemie geogen-schwefelsaurer Bergbaurestseen und FlieBgewasser im Lausitzer
Braunkohlerevier wurden die Wasserqualitdt und die Besiedlung verschieden alter und
verschieden stark versauerter Tagebaurestseen in der Lausitz vergleichend untersucht. Ziel der
mikrobiologischen Arbeiten war eine Aufkldrung der Struktur und Funktion mikrobieller
Lebensgemeinschaften. Die prinzipielleﬁ mikrobiellen Schwefelumsetzungen an solchen
Standorten, vor allem die zur Versauerung beitragenden Aktivitdten der Thiobacilli, waren
bekannt (Pronk et al. 1990), nicht aber, welche Mikroorganismen in den geogen stark

versauerten Seen vorkommen und welche mikrobiellen Prozesse von Bedeutung sind.

In fritheren Untersuchungen an geogen versauerten Gewissern wurden die hdchsten
bakteriellen Aktivititen an der Sediment-Wasser-Grenze bestimmt. Gerade fiir das Recycling
von Kohlenstoff und Nahrstoffen konnen hier bakterielle und chemische Prozesse eine
bedeutende Rolle spielen (Gyure et al. 1987). Auch im Verlauf unserer mikrobiologischen
Untersuchungen zeigte sich, da3 die Sedimente gegeniiber dem Wasserkdrper fiir mikrobielle
Prozesse von groBerer Bedeutung sind. Dementsprechend wurden die Arbeiten am Sediment
intensiviert.

Im Bereich Schlabendorf wurden der saure Restsee (RS) F (Lichtenauer See, pH ca. 2,8) und
der neutrale Restsee B (Stobritzer See) als Untersuchungsobjekte gewihlt. Die MeBpunkte in
Restsee 111 (pH ca. 2,6) und RS 107 (pH 2,3) wurden ab April bzw. Juli 1995 einbezogen.
Der MeBpunkt im Nordteil des RS F konnte wegen umfangreicher Erdarbeiten ab August
nicht mehr erreicht werden. Wegen des nicht vorhersehbaren und nicht quantifizierbaren
Einflusses der Sanierungsarbeiten auf die Wasserbeschaffenheit wurde der Restsee F
schliefllich nicht weiter beprobt. Stattdessen wurde RS 117 (Griinewalder Lauch, pH ca. 3) in

das Untersuchungsprogramm aufgenommen.
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Material und Methoden

Mikrobiologische Untersuchungen wurden im Freiwasser der Restseen B und F im
Schlabendorfer Revier und der Restseen 111 (Mittelbecken), 107 und 117 im Revier
Koyne/Plessa durchgefithrt. Untersuchungsschwerpunkte im Pelagial bildeten der
Quantifizierung und Charakterisierung des Bakterioplanktons sowie die Bestimmung des
Heterotrophen Potentials. Im Sediment, das von den Restseen B, 111 und 107 untersucht
wurde, wurde die oxidative als auch die reduktive Seite des Schwefel- und Eisenkreislaufs in
Hinblick auf vorhandenes Versauerungs- bzw. Neutralisierungspotential betrachtet. Die
Wasseruntersuchungen fanden im Rahmen von monatlichen Routinebeprobungen statt, die
Sedimente wurden hingegen zu ausgewahlten Terminen wihrend der Frithjahrszirkulation und
Sommerstagnation beprobt.

Aerobe heterotrophe Bakterien aus RS F und RS B wurden auf Acidiphilium-Medium (DSM
Nr. 269) und 1/10 CASO (Trypton-Soja-Agar) isoliert. Von den isolierten Reinkulturen
wurden Lipidextraktionen durchgefiihrt, um die Organismen anhand der FéttsﬁureSpektren zu
identifizieren. Nachdem Versuche zur Isolation aerober Bakterien auf festen Medien geringe
Koloniezahlen ergaben, wurden Mikrokolonieziichtungen auf Membranfiltern durchgefiihrt,
um den Anteil der teilungsfahigen Zellen zu bestimmen. Fiir die Mikrokoloniezahl wurden je
5 oder 10 ml Wasserprobe auf Polycarbonat-Membranfilter (0,2 pm) filtriert und auf mit
sterilfiltriertem Standortwasser getrinkten Glasfaserfiltern 48 h inkubiert. Danach wurden sie
mit Formaldehyd fixiet und mit Acridinorange (AQO) angefirbt. Unter dem
Epifluoreszenzmikroskop wurden einzelne Zellen und 3 GroBenklassen von Mikrokolonien
ausgezdhlt. Ein sofort bei der Probenahme fixierter Filter diente zur Bestimmung des
Ausgangswertes.

Zusitzlich wurde die Gesamtzellzahl der Bakterien nach Anfirbung mit DAPI unter dem
Epifluoreszenzmikroskop bestimmt. Das Heterotrophe Potential wurde als die maximale
Aufnahmerate von '*C-Glucose ermittelt (Babenzien & Meier 1998).

Es wurden die Sedimente an der tiefsten Stelle von RS 111 (> 9 m), RS 107 und RS B
beprobt. Im April 1997 wurde eine zweite Probenahmestelle in RS 111 bei einer Wassertiefe
von 7 m hinzugenommen. Vom Sediment wurden jeweils die obersten 10 cm mit einer
Auflésung von 1 cm untersucht. Zur allgemeinen Charakterisierung der Sedimente wurden
pH und Redoxpotential aufgenommen und Dichte, Trockengewichts- und Glithverlustanteil

bestimmt. Im Porenwasser wurden Sulfat und DOC bestimmt.
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Der Phospholipid-Phosphatgehalt, ermittelt nach der von Neumann (1995) vorgeschlagenen
Modifikation der Methode von Frostegard et al. (1991), diente als Schitzwert fiir die lebende
mikrobielle Gesamtbiomasse im Sediment.

Zur Beschreibung der Prozesse des mikrobiellen S- und Fe-Kreislaufs wurden die Aktivitdten
und Zellzahlen der beteiligten Bakteriengruppen sowie die im Sediment vorliegenden S- und
Fe-Verbindungen bestimmt. Uber eine 2-stufige RiickfluBdestillation wurden dje
sdurefliichtigen (AVS acid volatile sulfur: H,S und FeS) und die chromreduzierbaren S-
Verbindungen (CRS chromium reducible sulfur: S° und FeS,) erfait. Zur Bestimmung der
Sulfatreduktionsraten (SRR) wurden 5 x 8,4 ul einer 35S-Sulfa*t-fis..rbeitsltisung (4 Mbg mI™) in
Sediment-Unterkerne injiziert (Piker et al. 1998, Fossing & Jorgensen 1989). Die Unterkerne
wurden anoxisch und bei in situ Temperatur inkubiert. AnschlieBend an die Destillation
wurde die Radioaktivitit der AVS- und der CRS-Fraktionen bestimmt. Die Zellzahlen der
Bakterien im Sediment wurden nach der Most Probable Number (MPN)-Methode ermittelt.
Dazu wurden Verdiinnungsreihen in Selektivmedien durchgefiihrt. Die Medien fiir die S- und
Fe(II)-oxidierenden Bakterien wurden in Anlehnung an die Medien fir Thiobacillus
thiooxidans (DSM Nr. 36) bzw. T Jerrooxidans (DSM Nr. 70) hergestellt, wobei bei ersterem
Thiosulfat als reduzierte Schwefelquelle eingesetzt wurde. Fiir die sulfatreduzierenden
Bakterien (SRB) wurde das Medium nach Widdel und Bak (1992) mit 5 mM Acetat und 5
mM Lactat als Kohlenstoff- und Energiequelle hergestellt. Eine ausfiihrliche Beschreibung
der Methoden zum Schwefelkreislauf sowie zur Isolierung von Bakterienstimmen findet sich
bei Babenzien & Meier (1998).

Fe(I) und amorphes (hydroxylamin-extrahierbares, ,mikrobiell reduzierbares”) Fe(III)
wurden nach Lovley & Phillips (1987) bestimmt. Die MPN Fe(Ill)-reduzierender Bakterien
wurde in Fe(III)-Citrat-Medium (Friese et al. 1998) ermittelt. Die Berechnung der Ergebnisse
erfolgte fiir alle MPN mit Hilfe des Programms von Klee (1 993).

Da keine geeigneten Radiotracermethoden fiir die in situ Messung von Eisenumsetzungen zur
Verfligung stehen, wurden potentielle Aktivititen mit Sedimentinkubationsversuchen
ermittelt. Fiir die Abschétzung des Fe(Il)-Oxidationspotentials wurden 20 ml sterilfiltriertes
Standortwasser mit 20 ml 2fach konzentriertem Fe(I)sulfat-Medium (DSM Nr. 70, pH 1,4)
versetzt, mit 1 ml Sediment beimpft und bei 20°C inkubiert. Die Fe(II)-Oxidation wurde als
zeitliche Abnahme von Fe(Il) gemessen. Das Fe(IlI)-Reduktionspotential wurde ermittelt,
indem Sediment mit synthetischem amorphem Fe(IID)hydroxid (Lovley & Phillips 1986)
und/oder einer C-Quelle vermischt und unter Argon bei 20°C (pH ca. 6) inkubiert wurden.
MefigroBe war die Zunahme von Fe(II). Um den Anteil einer chemischen Fe(IIT)-Reduktion
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durch bei der Sulfatreduktion gebildete Schwefelwasserstoff zu bestimmen, wurden
Parallelversuche mit 20 mmol/l Natriummolybdat, einem spezifischen Hemmstoff der

Sulfatreduktion, versetzt.

Ergebnisse und Diskussion

Freiwasser

Das Verhiltnis der Koloniezahlen neutrophiler und acidophiler heterotropher Bakterien lag im
RS F bei durchschnittlich 1:50, beim RS B bei 110: 1. Von diesen Kolonien wurden Stimme
isoliert. In einem Fall konnte ein Isolat aus RS 111 anhand seines Fettsdurespektrums
eindeutig als Acidiphilium organovorum angesprochen werden. Die Gesamtbakterienzahlen
ermittelt nach AO- als auch DAPI-Anfirbung lagen in den sauren Seen bei 10° mI”, im RS B
bei 10° ml”. Die Bakterienabundanz des RS B entspricht somit der eines mesotrophen Sees,
die der sauren Seen verhilt sich wie bei oligotrophen Seen (Kusnezow 1970). Ausgepréagte
Extremwerte oder Saisonalititen konnten weder bei der Gesamtzahl noch beim
Mikrokoloniewachstum nachgewiesen werden, auch im geschichteten Zustand gab es keine
systematischen Unterschiede zwischen Epi- und Hypolimnion. Auch eine anoxische
Inkubation von Hypolimnionproben erbrachte keine signifikant verénderten Koloniezahlen.
So wurden die Ergebnisse aller aerob inkubierten Proben gemittelt, um die Seen untereinander
zu vergleichen (Tab. 1). Eine Reihung nach pH-Wert oder chemischen Inhaltsstoffen war
nicht erkennbar, da fiir die vorhandenen Aggregate bzw. das Mikrokoloniewachstum
Variationskoeffizienten von 12% bzw. 22% anzusetzen sind. Bei allen untersuchten Proben
bildeten Mikrokolonien von 2-3 Zellen den grofiten Anteil. Dies bedeutet, daf} die meisten
Bakterien unter den gegebenen Bedingungen nur ein bis zwei Zellteilungen schafften. Fiir RS
107 war die Bestimmung mikrokoloniebildender Einheiten wegen des hohen Anteils

filamentoser Bakterien nicht maglich.

Tab. 1: Anteil mikrokoloniebildender Zellen in Wasserproben

See Aggregate in der Anteil
sofort fixierten Probe mikrokoloniebildender
in % Zellen (ohne vorh.

Aggregate) in %

RS F Mitte (n=9) 14 26

RS F Sid (n=14) 16 24

RS 117 (n=12) 15 22

RS 111 n=25) 17 19

RS B (n=23) 14 22
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Das Heterotrophe Potential war in den sauren Seen und insbesondere im RS 107 héher als im
neutralen Referenzgewidsser RS B. Hier entsprechen die Werte denen eines meso- bis
eutrophen Hartwassersees. Im Sommer nahmen die Aktivititen zu und erreichten in allen drei
Seen ihr Maximum im Juni: 0,12 pg C1" h™ in RS B, 0,13 ug CI" b in RS 111 und 0,67 pg
CI'h' inRS 107 (Babenzien & Meier 1998).

Sedimente

Bei Untersuchungen der Sedimente zeigte RS 111 an seiner tiefsten Stelle eine Besonderheit,
die in den anderen Seen nicht zu beobachten war. Wihrend bei einer Wassertiefe von 7 m und
im neutralen RS B sowie im sauren RS 107 der pH-Wert im Sediment sich nicht von dem der
Wassersdule unterschied, bildete sich dort ein Gradient aus (Abb. 1). Dieser reichte von pH
3,93 an der Oberfliche bis 6,33 in 10 cm Tiefe. Das Redoxpotential nahm in allen

untersuchten Sedimenten mit der Tiefe ab, erreichte aber nur in RS B und RS 111 (9 m)
negative Werte bis unter -100 mV.

RS B RS 111 RS 111 7m RS 107
pH pH pH pH
0 2 4 6 8 0 2 4 6 8 0 2 4 6 8 0 2 4 6 8§

0 R ] — 0 P — 0 - ;
4 L3 b { ¢
2 & * 2 ;»’ g) = i1l *
¢ ® 4 *
T 4. * =4 ® e~y ® T 4. .
§ ol |§ o g o g .
© : @ ® @ 'Y @ o
w= 5 | . w 6 1 . w— 6 . uw—- h 4
= ¢ = ¢ - ® = .
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Abb. 1: Verlauf des pH-Wertes in den oberen 10 cm des Sedimentes (April 1997).

Von einigen Sedimentkernen wurden Profile des Lipidphosphatgehaltes bestimmt, um neben
der Information iiber den S- und Fe-Kreislauf einen Schitzwert fiir die gesamte lebende
mikrobielle Biomasse zu gewinnen (Abb. 2). Bis auf RS 107 zeigten alle Sedimente wie
erwartet einen deutlichen Tiefengradienten mit maximalen Werten an der Oberfliche. RS B
wies dabei wesentlich geringere Lipidphosphatgehalte auf als die sauren Seen. Bei RS 107
wurden an der Oberfldche geringe, bis in 5-6 cm ansteigende und dann wieder abfallende
Werte festgestellt. Das Maximum fillt mit dem Maximum der Fe(IIl)-reduzierenden
Bakterien zusammen (Abb. 6), offensichtlich besaB diese Schicht insgesamt eine erhdhte
mikrobielle Besiedlung. Mdglicherweise ist eine erhthte Verfiigbarkeit organischer Substanz
(abgestorbene Algenschicht) dafiir verantwortlich. Insgesamt liegen die gemessenen Gehalte
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(53-260 nmol/g TS im obersten Zentimeter) in einem fiir Sedimente typischen Bereich,
oberhalb der fiir sandige oder Tiefseesedimente gefundenen Werte (vgl. Dobbs and Findlay
1993).

RS B Apr 97 P {nmol/g TS) RS 111 (9m) Apr 97 P {(nmol/g TS)
9 @ 4 6,0 A0 0 40 80 120 160 200 240 280

01 TS PH
12 o
2-3 “-:-z:-.-.-‘s»!m:c-'.-. H
34 [
as i
56 )
67 )
7.8 |
8o | 9-10

9-10 i 10-15
15-20

Tiefe (cm)

Tlefe (cm)

RS 111 (Litoral) Jul 97 P (nmol/ g TS) RS 107 Apr 97 P (nmol/g TS)

0 20 40 60 8 100 0 20 40 60 80 100 120

0-1
1-2 [P
2-3 F

T T e

4-5 ==
56 e
67 =
7-8 |
8-9
9-10
10-15 F
15-20

Tlefe (cm)

Tiefe (cm)

Abb. 2: Mikrobielle Biomasse (als Lipid-Phosphat) in Restseesedimenten. Dargestellt
sind die Mittelwerte aus zwei Bestimmungen. Die Fehlerbalken zeigen den
prozentualen Variationskoeffizient, bestimmt aus 12 Parallelproben einer
Sedimentprobe. Algenw.= Algenwatte

Fiir die Bestimmung der MPN wurden zu Beginn Medien verschiedenen pH-Wertes getestet.
Das Medium fiir schwefeloxidierende Bakterien wurde auf pH 7 und pH 4,5 eingestellt und
MPN-Reihen fiir die Sedimente der drei Seen angesetzt. Dabei zeigte sich, dafl die héchsten
Zellzahlen im neutralen RS B bei pH 7 und in den sauren Seen bei pH 4,5 erreicht wurden.
Daher kann man annehmen, daf es sich um verschiedene Populationen handelt. Bei folgenden
Sedimentuntersuchungen wurde fiir die S-Oxidierer jeweils das Medium mit optimalem pH-

Wert verwendet. Im neutralen Restsee RS B waren die Zellzahlen der Fe(Il)-oxidierenden

- 188 -



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

Bakterien gering (Abb. 6). Dies ist daraufzuriickzufiihren, daB ein saures Medium verwendet
wurde. In den sauren Seen dagegen wurden insbesondere an der Sedimentoberfliche hohe
Zellzahlen beobachtet. Die Anzahl und Verteilung der S- und Fe(II)-oxidierenden Bakterien
stimmen in den sauren Sedimenten gut iiberein. Da am Standort RS 111 (7 m) kaum
reduzierte S-Verbindungen vorlagen, ist zu vermuten, daB es sich vorwiegend um Fe(II)-
oxidierende Bakterien handelt, welche in der Lage sind, auch reduzierte S-Verbindungen zu
oxidieren. Fiir diese Standorte kommen hauptsichlich acidophile Vertreter der Gattung
Thiobacillus in Frage (Harrison 1984, Johnson 1995, Berthelot et al. 1997), wobei fiir T.
Jerrooxidans gezeigt wurde, daB dieser elementaren S oxidiert und zudem unter anaeroben
Bedingungen Fe(IlI) als Elektronenakzeptor nutzt (Pronk et al. 1992). T. thiooxidans dagegen
ist nicht in der Lage, Fe(Il) zu oxidieren. Die bislang untersuchten Isolate zeigten in ihrer
Mehrzahl die Fahigkeit zur Eisenoxidation (Babenzien & Meier 1998).

Zur Bestimmung der MPN von SRB wurden ebenfalls Medien verschiedener pH-Werte
getestet. Sowohl bei Anwendung eines phosphatgepufferten Mediums als auch eines
ungepufferten Mediums wurden im neutralen Medium héhere Zellzahlen als bei PH 3 erzielt.
Daher wurde fiir die folgenden Sedimentuntersuchungen ein neutrales Medium verwendet.
Fir die Fe(Il)-Reduzierer wurde das Medium auf pH 6 eingestellt (gegeniiber 6,8 im DSM-
Rezept). Ein spiter durchgefiihrter Vergleich dieser beiden pH-Werte ergab auch hier hohere
Zellzahlen bei pH 6,8 (S. Knappe, unversffentlichter Praktikumsbericht).

Zu der folgenden Darstellung des mikrobiellen S- und Fe-Kreislaufs werden vorwiegend
Daten der Probenahme im April 1997 herangezogen,welche eine gute Ubereinstimmung mit
anderen Terminen zeigen. Fiir diese Probenahme liegen jedoch umfangreichere Datensitze

VOr.

Bei Betrachtung der S-Verbindungen (Abb. 3) zeigten sich groBe Ahnlichkeiten in
Sedimenten von RS B und RS 111 (9 m). In einer Tiefe von 2 bis 7 cm kam es zu einer
Anreicherhng von AVS (10-30 pmol S cm’3). In dieser Zone war in RS B eine hohe
Sulfatreduktionsrate mit bis zu 40 nmol SOs> ¢cm™ d' zu verzeichnen (Abb. 4). In allen
untersuchten Sedimenttiefen waren ebenfalls hohe Zellzahlen von SRB anzutreffen (108-107
em™). In RS 111 (9 m) hingegen waren die Zellzahlen sehr gering und auch die Aktivititen

insgesamt schwiécher (<10 nmol SO,2 cm™ dh.
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Abb. 3: Verteilung der Schwefelverbindungen (AVS: siurefliichtige und CRS:

chromreduzierbare Anteile) in den Sedimenten (April 1997). Mittelwerte von
zwei Parallelen, RS 111 (7m) Einfachbestimmung

Hier ist der Vergleich zu der Probenahmestelle bei einer Wassertiefe von 7 m interessant, wo
auch geringe Zellzahlen vorlagen, jedoch keine sulfatreduzierenden Aktivititen nachgewiesen
wurden und die Konzentration der extrahierten S-Verbindungen unter 2 pmol cm™ lag. Unter
der Annahme, daB das Ausgangsmaterial zur Bildung der Sedimentunterlage sowie des
Sedimentes innerhalb des Beckens einheitlich ist, so muf eine Festlegung von S-
Verbindungen an der 9 m-Stelle durch die im Sediment stattfindende Sulfatreduktion erfolgt
sein. Dies wird durch die Isotopensignaturen der Sulfide (A. Fauville, pers. Mitt.) bestitigt.
Die tiefste Stelle im Mittelbecken ist dadurch charakterisiert, daB sie lokal begrenzt ist und
somit einen kleinen abgeschlossenen Bereich bildet, dessen Wasser von
Durchmischungsereignissen selten und nur teilweise erfalt wird. Bestitigt wird dies durch die
ganzjdhrige Anoxie sowie durch eine erhohte Leitfihigkeit iiber dem Sediment. Es ist nicht
geklart, ob der erhéhte pH-Wert ausschliefilich als Folge der Sulfatreduktion zu werten ist
oder teilweise auch durch mikrobielle Eisenreduktion oder einen Grundwasserstrom erzeugt
wird. Die Sulfatkonzentrationen im Porenwasser gaben wegen der sehr hohen und in der Tiefe
wenig verschiedenen Werte keinen Aufschluf iiber Sulfatreduktion oder Zustrom

sulfathaltigen Grundwassers. Sowohl im neutralen Sediment von RS B als auch im Sediment
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von RS 111 (9 m) setzten sich die SRB gegen die S-oxidierenden Bakterien durch hinsichtlich
der Retention reduzierter S-Verbindungen, obwohl die Abundanz der S-Oxidierer wesentlich
hoher war. Eine Limitierung der Reoxidation war wahrscheinlich durch den Mangel an

Elektronenakzeptoren (O,, NO3 und Fe(IIl)) gegeben.

RSB RS 111
SRR (nmol $0, em?d?) SRR (nmol SO cm>d")
1] 10 20 30 40 50 &0 5

01 g

2-3
E 45 .5.
2 2

[

E 67 £

910 [

Abb.3.3.2:  Sulfatreduktionsraten in den Sedimenten von RS B und RS 111 (April 1997).
Mittelwert aus zwei Parallelen

Sedimente des stark versauerten RS 107 wiesen #hnlich denen in RS 111 (7 m) geringe
Abundanz von Sulfatreduzierern und keine nachweisbare sulfatreduzierende Aktivitit auf,
Dagegen fanden sich in den Sedimenten hohe Gehalte an CRS mit bis zu 50 pmol S cm™.
Untersuchungen iiber die Verteilung des stabilen Schwefelisotops **S deuten an, daB es sich
um eine Mischung von ,,altem“ und im See biogen gebildeten Pyrit handeln kénnte. Auch
Spuren von AVS in Sediment von RS 111 (7 m) wurden dabei gefunden (Fauville,
unverdffentlicht). Die geringere Wassertiefe und der somit gréBere Eintrag von Sauerstoff
durch die Zirkulation fithren zu einem fiir S-Oxidierer idealen Milieu. Die Zellzahlen waren

jedoch im Vergleich zu den anoxischen Sedimenten in RS 111 (9 m) nicht erhdht.
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Abb. 5: HCl-l6sliches Fe(Il) und hydroxylamin-extrahierbares Eisen (Fe(Il) +
amorphes Fe(III)) im Sediment von RS 111, RS B und RS 107 (April 1997),
bezogen auf Frischgewicht. Mittelwerte aus 3 Bestimmungen, die Fehlerbalken
geben die Standardabweichung an

Der Vergleich der reaktiven Fe-Verbindungen (HCl-16sliches Fe(II) und amorphes Fe(III),
Abb. 5) zeigte entsprechende Unterschiede und Gemeinsamkeiten der Seen. So lagen die Fe-
Konzentrationen von RS B in der gleichen Gréfenordnung wie bei den sauren Seen. Dabei
lag im RS B und RS 111 (9 m) iiberwiegend Fe(II) vor, wéhrend in RS 107 und RS 111 (7 m)
das amorphe Fe(IIT) dominierte. Entsprechend wurden in den Fe(II)-dominierten Sedimenten
hohere Zahlen von Fe(lll)-Reduzierern festgestellt. RS 107 sowie ein im Juli 1997
gewonnener Kern aus dem Litoral von RS 111 wiesen Extremwerte von Eisen (iiberwiegend
Fe(III)) nahe der Oberflache auf (teilweise >230 umol/g, nicht abgebildet). Dies deutet auf

verstirkte Fe-Ausfillungen in diesen gut beliifteten Flachwasserbereichen hin. RS 111 (9 m)
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zeigte eine Zunahme des Fe-Gehaltes mit der Sedimenttiefe, hier haben verstirkte

Ausfallungen von Eisen offensichtlich zu einem fritheren Zeitpunkt stattgefunden.
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MPN der sulfatreduzierenden, schwefeloxidierenden und eisenreduzierenden

und -xidierenden Bakterien in den Sedimenten von RS B, RS 111 und RS 107
(April 1997). Fehlerbalken: 95 %-Konfidenzintervall.

Die MPN Fe(lll)-reduzierender Bakterien (Abb. 6) bestdtigen die bei den Eisenformen
gefundene Verteilung: die Standorte mit stark saurem pH im Sediment (RS 107 und RS 111
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(7 m)) wiesen mit etwa 10* cm™ geringe Zellzahlen auf, wihrend in RS B und RS 111 (9 m)
Werte bis iiber 10° cm™ gefunden wurden. Die Zellzahlen in verschiedenen Sedimenttiefen
unterschieden sich zum Teil signifikant und waren auch anders verteilt als die der SRB. Bei
RS 107 konnte ein Maximum bei 5-6 cm festgestellt werden. RS 111 (9 m) wurden ebenfalls
von der Oberfliche bis 5-6 cm steigende und dann wieder abnehmende Werte gefunden, im
April 1997 zusitzlich ein Maximum an der Sedimentoberfliche, das sonst nicht beobachtet
wurde. RS B wies keine Gradienten in der Verteilung der Fe(IIl)-Reduzierer auf. Meist waren
die Zahlen der Fe(Ill)-Reduzierer etwas geringer als die der SRB. Dies kann aber auch mit
dem etwas saureren Medium zusammenhédngen, da auch die Fe(IlI)-Reduzierer aus der
Literatur als neutrophil bekannt sind. Inwieweit es sich bei den beiden Gruppen um dieselben
Organismen handelt bzw. ob die Fe(Ill)-Reduzierer obligat oder fakultativ anaerobe

Organismen sind, wird zur Zeit noch untersucht.

Fe(ill}-Reduktion RS B pmol g Fe(lll)-Reduktion RS 111(9 m) pmol g™
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Abb. 7: Fe(IlI)-Reduktion (Juli 1996) als Endwerte der Fe(Il)-Produktion nach drei Wochen
(Differenz Ausgangswert-Endwert).

Im Juli 1996 wurde die potentielle Fe(IlI)-Reduktion in RS B und RS 111 (9 m) verglichen
(Abb. 7), indem den Sedimentproben synthetisches amorphes Fe(III)-Hydroxid, 10 mmol 1!

Acetat und 10 mmol 1 Fthanol, nur Wasser oder zusitzlich 20 mmol 1! Natriummolybdat
zugegeben wurde. Betrachtet man die nach 3 Wochen erreichten Endwerte, so wurden im RS
B max. 57 pmol g’, im RS 111 max. 50 pmol Fe(IIl) g reduziert. Trotz der
unterschiedlichen pH-Werte lag die mégliche Fe(II)-Reduktionsaktivitét also in der gleichen
GrofBenordnung. Bei RS B trat fiir 2-3, 3-4 und 5-6 cm Sedimenttiefe zum Teil eine Abnahme
von Fe(II) auf, deren Ursache noch nicht geklart werden konnte. Eine Fe(II)-Oxidation durch
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anoxygene bakterielle Photosynthese (Widdel et al. 1993) oder eine nitratabhéngige anaerobe
Fe(I)-Oxidation (Straub et al. 1996) konnen ausgeschlossen werden, da die Ansitze dunkel
inkubiert wurden und kein Nitrat im Porenwasser nachgewiesen werden konnte. Bei RS B
forderte die Zugabe von Acetat und Ethanol die Fe(IlT)-Reduktion in allen untersuchten
Tiefen, bei RS 111 nur in den unteren Schichten (5-6 und 8-9 cm). Ein positiver Effekt von
Fe(III) wurde in RS B in allen Tiefen auBer 8-9 ¢cm, in RS 111 auBer bei 0-1 cm festgestellt.
Letzteres 1Bt sich dadurch erkldren, daB in RS 111 an der Sedimentoberfliche durch die
Fe(I)-Oxidation stindig ausreichend Fe(Ill) zur Verfiigung steht und durch Zugabe keine
weitere Steigerung der Aktivitat moglich ist. Hemmung durch Molybdat konnte in keinem der
Ansétze festgestellt werden, die gemessene Produktion von Fe(Il) ist also auf Fe(IIl)-
Reduktion und nicht auf Sulfatreduktion zuriickzufithren. Im August 1997 wurde ein weiterer
Versuch zur potentiellen Fe(III)-Reduktion nur mit Zugabe von amorphem Fe(III)-Hydroxid
durchgefiihrt (nicht abgebildet). Hier fiel ein Maximum in 5-6 cm Tiefe bei RS 107 auf,
Dieses fiel mit dem Maximum der Fe(Ill)-Reduzierer und dem Maximum der in situ
vorthandenen Fe(II)-Konzentration zusammen. Gleichzeitig fand sich im Porenwasser der
hdchste DOC-Gehalt in dieser Tiefe, was insgesamt ein als ein deutlicher Hinweis auf Fe(III)-

Reduktion unter Abbau partikuldrer organischer Substanz gesehen werden kann.

Im August 1997 wurde zusitzlich die potentielle Fe(II)-Oxidation in verschiedenen Tiefen des
Sediments gemessen. RS B zeigte die geringsten Aktivititen (< 20 mmol 1" g’ in einer
Woche) und ein Maximum an der Sedimentoberfliche. Dies stimmt mit den geringen
Abundanzen der Fe(II)-Oxidierer iiberein und ist wie die MPN-Bestimmung zum Teil mit der
Verwendung eines sauren Mediums zu erkldren. Allerdings hat die mikrobielle Fe(II)-
Oxidation unter neutralen Bedingungen generell eine untergeordnete Bedeutung, da hier die
chemische Oxidation durch Luftsauerstoff iiberwiegt. Im sauren Medium spielt diese keine
Rolle, in sterilen Kontrollversuchen wurden selbst nach 3 Wochen nur etwa 4 mmol I'! Fe(ID),
ca. 4% des Gesamtgehaltes des verwendeten Mediums, oxidiert. Mit Sediment von RS 111 ©
m) wurden aufer bei 8-9 cm zwischen 80 und 100 mmol I"' Fe(II) je g Frischsediment in einer
Woche oxidiert. In der weniger aktiven Schicht wurde auch die geringste Abundanz der
Fe(II)-Oxidierer festgestellt. Uberraschend an diesem Ergebnis ist, dal hohe Abundanzen und
Aktivititen dieser Bakterien in einem Sediment zu finden waren, das wihrend des
Untersuchungszeitraums fast durchgehend anoxisch war. RS 107 zeigte mit der Tiefe eine
deutlich abnehmende Eisenoxidationsaktivitit.

Die hier vorgestellten Ergebnisse zeigen, dass die Lausitzer Tagebaurestseen keineswegs

»-biologisch tot* sind, sondern hinsichtlich der Bakterienabundanz, -biomasse und Aktivitit in
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Wasser und Sediment zumindest mit oligotrophen Gewissern vergleichbar sind. Die starke
Prigung durch Schwefel und Eisen bedingt entsprechende mikrobiologische Besiedlungs- und
Aktivititsmuster. Hervorzuheben ist die hohe Abundanz und potentielle Aktivitit von Eisen-
und Schwefeloxidierern auch bei in situ anoxischen Sedimentschichten, die auf ein
betrichtliches Versauerungspotential im Falle einer Beliiftung hindeuten. Dieses zun#chst
tiberraschende Ergebnis kann damit erkldrt werden, daB Thiobacilli unter anoxischen
Bedingungen eine schwefelabhingige Fe(II[)-Reduktion durchfiihren kénnen (Das & Mishra
1996). Die Stimulation der Fe(II)-Produktion durch Zugabe von organischen C-Quellen zeigt,
daB in diesen Sedimenten auch eine heterotrophe Fe(lII)-Reduktion moglich ist. Generell
scheinen die anaeroben Bakterien durch das saure Milieu gehemmt zu sein, da selbst an den
sauren Standorten mehr Eisen- und Sulfatreduzierer bei hsheren pH-Werten zum Wachstum
gebracht werden konnten. Bei den untersuchten Lausitzer Tagebaurestseen bestand auch ein
Zusammenhang zwischen dem pH-Wert im Wasser und der Intensitit anaerober,
reduzierender mikrobiologischer Prozesse im Sediment. Auch wenn iiber Ursache und
Wirkung zum Teil bisher nur spekuliert werden kann, wird dennoch die Bedeutung der
Sedimente und ihrer biologischen Aktivitdten fiir die Wasserqualitit der Seen erkennbar. So
zielen verschiedene Studien auf eine mdogliche (seeinterne) Neutralisation der sauren
Minenwésser oder Seen durch mikrobielle Reduktionsprozesse, teils in Laborversuchen
(Christensen et al. 1996, Hard et al. 1997, eigene Arbeiten im Rahmen eines BMBE-
geforderten Projektes), in Enclosures im See (Brugam et al. 1995, Koschorreck et al., Kapitel
12.7) oder iiber eine Abschitzung der im unbeeinfluten Seesediment méglichen
Alkalinitétsbildung (Peine & Peiffer 1996, Hoffmann 1997).

Ausblick

Die Tagebaurestseen stellen zumindest in den naturnahen Bereichen auch mikrobiologisch
einen eigenstindigen, aufBlerhalb der Bergbaufolgelandschaft nicht existierenden
Gewissertypus dar. Sie sind durch die geogen saure Wasserchemie geprigt mit kologischen
Folgen fir die Besiedlung und Stoffumsitze. Eine mogliche Ahnlichkeit zu sauren
Vulkanseen soll im Rahmen zukiinftiger Projekte untersucht werden. Nach wie vor gibt es
wenige mikrobiologische Untersuchungen an sauren Bergbaurestseen, es lassen sich aber
vielfach die an sonstigen sauren Minenwissern (acid mine drainage) oder sog. mine tailings
gewonnenen Erkenntnisse und die aus dem Bereich der Geochemie verdffentlichten Ansitze
fur Diskussion und weitere Studien nutzen. In den vergangenen Jahren wurden neue

Erkenntnisse zum mikrobiellen Eisenkreislauf in sauren Minenwissern gewonnen: Clarke et
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al. (1997) beschreiben die Bildung bestimmter Eisenminerale, die Arbeiten von Fortin et al.
(1995, 1996, 1997) behandeln das Zusammenwirken von Thiobacilli und Sulfatreduzierern in
mine tailings. Im Gegensatz zur dissimilatorischen Sulfatreduktion ist die mikrobielle
Eisenreduktion, die offensichtlich in den sauren Bergbaurestseen eine Rolle spielt, noch nicht
so lange bekannt. Die beteiligten Mikroorganismen und ihre Stoffumsatze sind Gegenstand
aktueller Literatur (z.B. Coates et al. 1996, Roden & Zachara 1996, Kiisel et al. 1999). Die
Ergebnisse von Postma & Jakobsen (1996) zeigen neue Vorstellungen zur Zonierung von
Redoxprozessen in Sedimenten unter verschiedenen Umweltbedingungen. Besonders die
Tatsache, dafl die Fe(Ill)-Reduktion im sauren Milieu energetisch giinstiger als die
Sulfatreduktion ist und daB beide Prozesse auch gleichzeitig am gleichen Ort stattfinden
konnen, sollte bei der weiteren Interpretation biogeochemischer Daten von Bergbaustandorten

berticksichtigt werden.
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I.1.2.8 Entwicklung der Versauerung in einigen Braunkohletagebau-Restseen

in der Niederlausitz

Burkhard W. Scharf, Gabriele Hofmann, Gabriele Packroff, Gilberto Rodrigues,
Hermann Wilhelmy

Einleitung

Die Versauerung der Restseen des Braunkohletagebaus in Ostdeutschland ist derzeit das
grofite Umweltproblem vieler dieser Gewisser (Klapper & Schultze 1995, Schultze & Geller
1996, Friese et al. 1998a, b). Wenn ein saures Gewdsser neutralisiert werden soll, ist die

Kenntnis der Versauerungsgeschichte bedeutsam. Es sind drei Fille dabei zu unterscheiden:

1. Ein See befindet sich in der Phase einer natiirlichen Neutralisation, d.h. die Nachlieferung
der Saure ist bereits vermindert. Hier ist zu fragen, ob die natiirliche Neutralisation schnell
genug verlduft, so dass eine kiinstlich herbeigefithrte Beschleunigung der Neutralisation

entfallen kann.

2. Der Séuregrad des Sees hat sich in der Vergangenheit nicht gesndert, d.h. der Eintrag der

S&ure entspricht dem Austrag bzw. der Deposition von entsprechenden Ionen im Sediment.

3. Der Séuregrad hat in den letzten Jahren bzw. Jahrzehnten zugenommen. Insbesondere in

diesem Fall erhebt sich die Frage, ob eine Neutralisation sinnvoll ist.

Wir haben einige Braunkohletagebau-Restseen (im folgenden als RS abgekiirzt) ausgewihlt,
um an diesen die Versauerungsgeschichte aufzuzeigen. RS 107, RS 111 und RS 117 sind
Vertreter des extrem sauren Gewissertypes. Der neutrale RSB dient als Vergleich.
Verschiedene Bioindikatoren wurden eingesetzt, um die Entwicklung des S#uregrades zu

rekonstruieren.

Untersuchungsgebiet und Methode

Die untersuchten Seen liegen im stiddstlichen Teil von Ostdeutschland (Abb. 1) und sind Teil
der Braunkohlereviere Schlabendorf (RS B) und Lauchhammer-Plessa (RS 107, RS 111 und
RS 117). Der Zeitpunkt der Entstehung der Seen, die GroBe, die maximale Tiefe, das

Volumen und einige ausgewihlte chemische Parameter sind in Tab. 1 zusammengestellt.
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Abb. 1. Lagekarte der untersuchten Braunkohletagebau-Restseen in der Lausitz.

Die Sedimentkerne wurden 1996 mit Hilfe eines Gravitationscorers (,,Mondseecorer®,

Durchmesser 6 cm, Fa. UWITEC, Osterreich) genommen.

Kieselalgen konnen nach ihrer Toleranz und ihrer Priferenz in Bezug auf den Siuregrad in
6 Gruppen eingeordnet werden, die zuerst von Hustedt (1938/39) aufgestellt wurden (Tab. 2).
Diese Einteilung 146t sich auch auf andere Pflanzen- und Tiergruppen iibertragen.
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Tab. 1: Zeitraum der Abgrabung von Braunkohle (das Ende ist der Beginn der Seebildung),
einige morphologische, physikalische und chemische Charakteristika der untersuchten
Restseen in der Lausitz (nach Herzsprung et al. 1998, Packroff et al . in Druck)

RS 107 RS 111 RS 117 RSB
Abgrabungszeit  Jahr 1897-1928  1929-1958  1956-1966  1963-1964
Oberfliche 10°m®> 122 107 950 ca 100
mittlere Tiefe m 1.9 4.6 11 ca 5-6
g_rﬁBte Tiefe m 4.0 10.2 cal4d ca 10
Volumen 10°m® 023 0.49 10.4 ca 0.6
pH v 2.6 2.5-3 7-8
Aziditat mmol L™ 35-55 15-25 2.5-3 0.02-0.2
Na* mgL? 10 10 <10 10
K* mg L™ <2 3 4 4
Mg** mgl! 45 30 16 20
Ca* mgL' 350 230 105 160
Al mgL' 40 35 1.9 0.03
Mn mgL! 8 3 1 0.015
Fe mgL! 400 150 23 0.05
SO mgL' 2500 1200 430 440
Cr mgL! 7 12 13 20

Ergebnisse und Diskussion

Alter des Sedimentes

Die Altersbestimmung mittels ?'°PB und *’Cs war nur im RS B mdglich (Treutler, pers.
Mitt.). Anhand der *'°Pb-Bestimmungen liegt das Sediment von 1996 in 4-5 cm Tiefe, das
Aktivitdtsmaximum von *’Cs aus dem Tschernobyl-Unfall im Jahr 1996 jedoch in 3 cm. In
den extrem sauren Seen lief sich das Alter der Sedimente nicht mit Hilfe von Isotopen

bestimmen.
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Diatomeen

RS 107 wies mit nur 8§ Arten die geringste Diversitdt der Diatomeen-Gesellschaft aller
untersuchten Seen auf. Nur Fuwnotia exigua, E. denticulata, Nitzschia paleaeformis und
Pinnularia acidophila kamen auf eine prozentuale Haufigkeit von iiber 1 %. Die genannten
Arten sind acidophil bzw. acidobiont. Die konstante Dominanz der sduretoleranten Arten lafit

auf durchgehend extrem saure Bedingungen schliefien.

Tab. 2: Klassifikation der verschiendenen Taxa nach ihrer pH-Toleranz bzw. ihrem
Optimum (nach Hustedt 1938/39, verédndert durch Hofmann, unpubl.)

acidobionte Taxa Vorkommen im pH-Bereich unter 7, optimale

Verbreitung etwa bei pH 5.5 und tiefer

acidophile Taxa Vorkommen um pH 7 mit vorwiegender Verbreitung
bei pH unter 7

circumneutrale Taxa Verbreitungsschwerpunkt um den Neutralpunkt

alkaliphile Taxa Vorkommen um pH 7 mit vorwiegender Verbreitung
bei pH iiber 7

alkalibionte Taxa Vorkommen im pH-Bereich iiber 7

indifferente Taxa Vorkommen ohne erkennbare Beziehung zum pH

Die dominanten Diatomeen-Arten von RS 111 waren denen von RS 107 sehr dhnlich, aber
mit 28 gefundenen Arten war die Anzahl deutlich hther als in RS 107. Die Zusammensetzung
der Diatomeen-Gesellschaft war bemerkenswert stabil iiber die Sedimenttiefe und weist auf

einen durchgehend extrem sauren pH-Wert hin.

Im unteren Teil des Kernes vom RS 117 fehlten Reste von Diatomeen. Zwischen 12 und 9 cm
wurden nur gelegentlich Kieselalgen gefunden. Im mittleren Bereich des Kemes (8-7 cm)
dominierte die acidophile Craticularia riparia, die acidobionte Eunotia exigua war
subdominant. In diesem Teil des Kernes wurden die meisten Arten gefunden, darunter eine
Reihe von circumneutralen, acidophilen und indifferenten Arten, wenn auch in geringer
Hiaufigkeit (Abb. 2). Die Diatomeen-Gesellschaft im jiingsten Teil (6-0 cm) indizierte einen
permanent extrem sauren pH. Hier dominierten Eunotia exigua und E. denticulata wie im
RS 107 und RS 111.
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Die Diatomeenflora des RSB umfasst ausschlieBlich circumneutrale, alkaliphile und

alkalibionte Arten. Indikatoren saurer Zustinde wurden nicht gefunden.

Ostracoden

Muschelkrebse wurden nur im RS B gefunden. Im iltesten Teil des Kernes lieBen sich keine
Ostracoden nachweisen. Die Besiedlung startete in der Tiefe von 10 cm mit einer geringen
Dichte von Candona candida und Ilyocypris bradyi. In 5 c¢m Tiefe stieg die Arten- und

Individuenzahl an.

Tiefe [cm]
(&)
A

Anzahl Taxa

M acidobionte/acidophile Taxa @ circumneutrale Taxa

& alkaliphile Taxa Oindifferente Taxa
Abb. 2: Anzahl der acidobionten/acidophilen, circumneutralen, alkaliphilen und
indifferenten Diatomeen-Taxa in einem Bohrkem aus dem Restsee 117,
Lausitz.
Chironomiden

Aus der Gruppe der Zuckmiicken wurden nur die Kopfkapseln der Larven gefunden. In RS
107 dominierte die Chironomus plumosus-Gruppe. Von den 70 gefundenen Kopfkapseln im
RS 111 gehoren 2 zur Gattung Limnophyes, der Rest zur Chironomus plumosus-Gruppe. Im

dlteren Sediment von RS 117 lieBen sich keine Chironomiden-Reste nachweisen. Im iltesten
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von Chironomiden besiedelten Sediment des RS 117 konnten auch Kopfkapseln aus der
Chironomus anthracinus-Gruppe und der Gattung Tanmyfarsus entdeckt werden (Abb. 3).
Auch im RS B war das élteste Sediment nicht von Chironomiden besiedelt. 11 Chironomiden-

Taxa konnten nachgewiesen werden. Tanytarsus Ilugens und Chironomus anthracinus

dominierten.

Diskussion

Als Bioindikatoren fiir die Aziditdt in Gewissern haben sich vor allem Diatomeen und
Chrysophyceen unter den Algen (Arzet 1987, Dixit & Smol 1989, Birks et al. 1990, Jiittner et
al. 1997) und Chironomiden und Cladoceren (Steinberg & Lenhart 1985, Steinberg et al.
1988, Scharf & Wilhelmy 1999) bewshrt. Viele Tiergruppen geben indirekt einen Hinweis

auf

Chironomus plumosus Chironomus Tanytarsus Limnophyes
Gruppe anthracinus spec. spec.
Gruppe

0 10 20 30 40 50 60 70 0 10 20 0 10 20 0 10 20

1
T

Tiefe [cm]

1011 |
1213 |
1415 |
16-17 |

17-18

Abb. 3: Anzahl der Chironomiden-Kopfkapseln in 5 g Frischsediment eines Bohrkemns
aus dem Restsee 117, Lausitz.

Versauerung, indem sie unterhalb eines bestimmten pH-Wertes nicht mehr vorkommen. So
konnen nur bis zum pH von etwa 6 hohere Krebse, Schnecken, Muscheln und unter den
niederen Krebsen die Muschelkrebse leben. Sie benstigen Karbonate im Wasser zum Aufbau
ihrer Schalen und Panzer. In dem extrem sauren Bereich unter pH 3 sind vor allem
Zuckmiicken, Biischelmiicken, Libellen und Wasserwanzen anzutreffen. Fiir

paldolimnologische Untersuchungen sind insbesondere die Diatomeen, Chrysophyceen,
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Cladoceren und Chironomiden geeignet, wobei die Cladoceren im extrem sauren Bereich

auch ausfallen.

Bei den von uns durchgefiihrten paldolimnologischen Untersuchungen haben wir uns auf
Diatomeen, Chironomiden und Ostracoden konzentriert. Tab. 3 gibt einen Uberblick iiber die
Anzahl der gefundenen Arten.

Unterhalb von pH 3 waren die Artenzahlen gering und die Ostracoden fehlten. Im neutralen
bis leicht alkalischen RS B stieg die Artenzahl drastisch an. Unter den Diatomeen war das
vollstindige Fehlen der planktischen Centrales im sauren Bereich auffillig, nur Vertreter der

Ordnung Pennales, die am Gewissergrund oder epiphytisch leben, kamen dort vor.

Tab. 3: Zusammenstellung des pH-Wertes (s. Tab. 1) und der Anzahl der in je einem
Sedimentkern gefundenen Arten in den untersuchten Restseen des Lausitzer
Braunkohlereviers
pH Anzahl der Arten

Diatomeae Chironomidae Ostracoda

RS 107 23 8 4 0

RS 111 2.6 28 2 0

RS 117 25-3 20 A 0

RSB 7-8 79 11 8

Die Entwicklung des S#uregrades in den untersuchten Restseen lisst sich wie folgt

zusammenfassen:

® In RS 107 begann die Besiedlung bald nach der Entstehung des Sees. Das Gewisser war
stets extrem sauer. In RS 107 betrug die Summe der acidobionten und acidophilen
Kieselalgen immer iiber 99,4 %. In einer Tiefe von 10-8 cm lieB sich eine maximale
Anzahl von Chironomiden nachweisen. Dies kénnte die Folge einer kurzfristig
verbesserten Eméhrungssituation fiir die Kieselalgen und damit auch fiir die Chironomiden

gewesen sein.

¢ Der derzeitige pH von RS 111 ist geringfiigig héher als in RS 107. Die Anzahl der hier
gefundenen Kieselalgen-Arten ist hoher als in RS 107. Die Summe der acidobionten und
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acidophilen Diatomeen schwankte zwischen 84,4 und 95,8 %. Der Rest waren
circumneutrale (bis zu 2,3 %), alkaliphile (bis zu 1,1%) und indifferente Arten (bis zu 13,4
%). Die Besiedlung begann mit der Bildung des Sees. Trotz kleiner Schwankungen in der

Besiedlung gab es keinen Trend in der Entwicklung. Der See war immer extrem sauer.

e Das ilteste Sediment von RS 117 enthielt keine Diatomeen und Chironomiden (Abb. 3).
Zahlreiche kleine Stiickchen von Kohle konnten in diesem Bereich gefunden werden. In
einer Sedimenttiefe von 7 cm wurde der See sehr schnell besiedelt. Hier liefen sich
acidobionte, acidophile, circumneutrale, alkaliphile und indifferente Diatomeen-Taxa
nachweisen (Abb. 2). Bereits in einer Tiefe von 6 cm wies die Artenzusammensetzung der
Diatomeen auf eine starke Versauerung des Gewissers hin. Der gleiche Trend war auch bei
den Chironomiden zu erkennen. Die Gattung Tanytarsus fehlte in den extrem sauren Seen.
Die Gattung Limnophyes war auch im RS 107 relativ hdufig. Der Anstieg der Ch.
plumosus-Gruppe bestitigt ebenfalls die Versauerung. Wie auch bei den beiden anderen
untersuchten sauren Seen konnten lebende Vertreter der Chironomus plumosus-Gruppe als

Chironomus crassimanus bestimmt werden.

e Der RS B war anfangs schwach besiedelt. Die Arten-Zusammensetzung war typisch fiir ein
neutrales bis schwach alkalisches Gewisser. Die &lteren Sedimente enthielten einen hohen
Sandanteil, spéter stieg der Gehalt an Ton an. Der trophische Zustand &dnderte sich im
Laufe der Entwicklung des Sees. Die meisten oligotraphenten Diatomeen befanden sich in
der Tiefe von 11-6 cm, die meisten eutraphenten zwischen 5 und 2 cm (Hofmann, pers.
Mitt.), d.h. der See eutrophierte. Die Eutrophierung wird durch die Chironomiden- und die
Ostracoden-Funde bestétigt.

Als Ursache fiir die Versauerung von Tagebaurestseen sind zwei Griinde zu nennen: Die
geogene Versauerung durch zuflieBendes Grundwasser, insbesondere aus Kippen, und die
oberirdische Einleitung von saurem Wasser, was in der Regel mit einer VergréBerung des
Einzugsgebietes verbunden ist. Die geogene Versauerung durch die oxidative Verwitterung
von Pyrit und Markasit ist ausfiihrlich bei Wisotzky (1994) beschrieben. RS 107 und RS 111
werden im wesentlichen mit Grundwasser aus Kippen gespeist. Dieses erklért die sofortige

starke Versauerung dieser beiden Gewisser bei ihrer Entstehung.
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Abb. 4: Lage der Restlochkette und der Kippenbereiche bei Lauchhammer,
Niederlausitz (aus Knoll et al. 1999)

Auf die kiinstliche Einleitung von sehr saurem Wasser in einen nur schwach sauren See soll
am Beispiel des RS 117 eingegangen werden. RS 117 ist im Norden von unverritztem
Nebengestein der Braunkohle umgeben, im Siidwesten grenzt der See an eine Kippe an (Abb.
4). RS 117 wird im wesentlichen durch Grundwasser von Norden her gespeist (Knoll et al.
1999). Dieses zeigen die Grundwassergleichen (Abb. 5). Aus dem unverritzten Nebengestein
der Braunkohle kommt wiahrend der Absenkung des Grundwasserspiegels  allgemein
wesentlich weniger Siure als aus Kippen (Wisotzky 1994). Damit erkldrt sich der
paldolimnologisch nachgewiesene, nur schwach saure Gewasserzustand zu Beginn der
Flutung von RS 117. Das Grundwasser, das RS 77 und 78 speist, stammt im wesentlichen aus
Kippengelande und ist extrem sauer. Nach der Flutung der RS 77 und 78 leitete man das
ablaufende Wasser mit einem pH von ungeféhr 2,8 (Knoll et al. 1999) aus den RS 78 durch
einen kiinstlich geschaffenen Graben in den RS 117 ein. Dieses wire eine Erklirung fiir die
Versauerung des RS 117. Es ist wahrscheinlich, dass aus dem Kippengelinde im Siidwesten

des RS 117 auch extrem saures Wasser in den See eingeflossen ist:
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Ausschnitt des
~ |okalen Modells

: Schwarze Elster

Abb. 5: Berechnete Grundwassergleichen im regionalen Modellgebiet; dunkel
gezeichnet sind der AuBenrand im Nord-Westen und die Zellen, die die
Schwarze Elster représentieren sowie die Restseen; hellgrave Zellen
kennzeichnen Abflussgraben, hinterlegt ist aulerdem das Modellgitter (aus
Knoll et al. 1999)

Dieser Zufluss kann aber nur unbedeutend gewesen sein, wie die paldolimnologischen
Untersuchungen belegen. Das Kippengeldnde liegt groBenteils im Grundwasserabstrom des
RS 117.

Am RS 117 liegen eine Badeanstalt und ein groBer Campingplatz. Die Erholungssuchenden
konnten wegen der Sdure im See das Gewisser jedoch kaum nutzen. Deshalb lag es nahe, zur
Anhebung des pH-Wertes im RS 117 den Graben zwischen RS 78 und RS 117 umzuleiten
und aus dem Einzugsgebiet des RS 117 herauszunehmen. Diese Manahme wurde bereits
1999 bereits durchgefiihrt und hat sich nun aus paldolimnologischer Sicht bestédtigen lassen.

Das Wasser aus RS 78 flieft jetzt in RS 116 (J. Miiller, LMBYV in Brieske, pers. Mitt.).
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Zusammenfassung

Im Niederlausitzer Braunkohlerevier gibt es viele Restseen mit einem derzeitigen pH-Wert
zwischen 2 und 3. Aus 4 Seen wurden Sedimentkerne entnommen und die Entwicklung der
Versauerung mit Hilfe von Bioindikatoren (Diatomeen, Chironomiden und Ostracoden) zu
rekonstruiert. Die Restseen 107 und 111 waren stets extrem sauer. Restsee 117 entwickelte
sich von einem leicht sauren zu einem extrem sauren See. Restsee B diente als Vergleich und
war immer neutral bis leicht alkalisch. Die Entwicklung der Versauerung kann zum Teil
durch den Grundwasserzustrom und zum Teil durch oberirdische Einleitung von saurem
Wasser erklédrt werden. Am Beispiel des Restsees 117 werden MaBnahmen zur Neutralisation

des Gewissers diskutiert.
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1.2 6kotechnologieentwicklung

1.2.2 Chemische Messungen in den Enclosures

Peter Herzsprung, Kurt Friese, René Frommichen, Silke Kellner

Einleitung

Chemische Untersuchungen des Wasserkorpers in den Enclosures sollen einen wesentlichen
Beitrag liefern zur Bewertung des momentanen Sanierungsfortschritts beziiglich der
beabsichtigten Entsauerung. Die jahreszeitliche Dynamik von chemischen Parametern kann
zu einer Prognose iiber die zukiinftige Entwicklung der Wasserqualitit mit herangezogen
werden. Mit Hilfe der Saulenversuche konnte bereits demonstriert werden, das der
Entsduerung durchgreifende chemische Verinderungen der Wasserphase vorausgehen
(BMBF AbschluBbericht 02 WB 9592/6). Chemische Verinderungen der Wasserphase
werden einerseits durch Bestandteile des zugesetzten Substrates hervorgerufen. Organisch
gebundener Kohlenstoff und Phosphor kénnen dabei in Losung gehen und fithren zu einer
drastischen Verdnderung der Nahrstoffsituation. Andererseits konnen durch Redoxprozesse
und Prozesse mit Protonenverbrauch geldste Inhaltsstoffe in ihrer Spezies versndert werden
oder aus dem Sediment zusitzlich in die wiBrige Phase iibergehen oder aber umgekehrt durch
Fallungsprozesse aus der Wasserphase entfernt werden.

Die analytisch ermittelten Konzentrationen von geldstem zweiwertigen und dreiwertigem
Eisen, von Aluminum, Calzium, Magnesium und Sulfat sind Basis fiir die thermodynamische
Berechnung der Speziesverteilung der Hauptinhaltsstoffe bei gegebenem pH-Wert und
Temperatur. Weiterhin sind die Konzentrationsdaten die Grundlage zur Berechnung von
Sattigungsindizes und damit zur Beurteilung der Reaktivitit von Mineralphasen. Diese Daten
konnen dann fiir eine Modellierung von komplexen Redox- und Neutralisationsprozessen
herangezogen werden.

Aus der pachfolgenden Darstellung der wichtigsten chemischen MeBergebnisse soll eine
qualitative Beurteilung der vorliegenden sechs Enclosures beziiglich des Sanierungszieles

erfolgen.

Methoden
Die Kohlenstoffparameter wurden mit einem TOC-Analysator IR-spektrometrisch ermittelt.
Die Basenkapazitit Ky.g wurde mit einem Titrationsautomaten bestimmt. Eisen II und Eisen

IIl sowie die Nahrstoffparameter reaktiver geléster Phosphor (SRP), Nirat, Nitrit und
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Ammonium wurden mittels Segmented-flow-Anlage photometrisch analysiert. Die
Bestimmung von Gesamtphosphor (TP) erfolgte nach AufschluB ebenfalls photometrisch.
Natrium, Kalium und Sulfat wurden mittels Ionenchromatographie quantifiziert. Die Analyse
von Calzium, Magnesium, Aluminium, (Gesamt-) Eisen, Mangan und Zink erfolgte mittels
Atomemissionsspektrometrie (ICP-OES). Die iibrigen Schwermetalle Nickel, Cobalt und
Kupfer wurden mittels Massenspektrometrie (ICP-MS) bestimmt.

Ergebnisse und Diskussion

Von allen analytisch erfassten Daten werden fiir die Diskussion der Ergebnisse nur solche
Parameter ausgewidhlt, die als Einzel- oder Summenparameter unmittelbar mit
Redoxreaktionen oder Entsduerungsreaktionen gekoppelt sind.

Die Konzentrationen des anorganisch gebundenen Kohlenstoffs (TIC) bewegten sich vor
der Zugabe von Stroh am 5.5.98 auf einem fiir das pyritversauerte Wasser typisch niedrigen
Niveau von < 0,2 mmol/l. Bereits nach Einbringen von Stroh waren die TIC-Konzentrationen
iiber dem Grund in allen Enclosures relativ zur Kontrolle E1 deutlich erhsht. Nach
Substrateinbringung kam es zu einer weiteren ErhShung der TIC-Gehalte iiber dem Grund
(bis zu 3 mmol/l). Diese KonzentrationserhShung war in den mit Carbokalk beaufschlagten
Enclosures stirker ausgeprégt. Als in dem mit Ethanol beaufschlagten Enclosure. Nach
Einsetzen der Zirkulation im Oktober 1998 fielen die Werte auf ein niedriges Niveau (< 0,4
mmol/l) zuriick. Steigende Konzentrationen von anorganisch gebundenem Kohlenstoff sind
ein Indikator fiir die Oxidation von organisch gebundenem Kohlenstoff und/oder fiir eine
Neutralisierungsreaktion mit dem Carbonatanteil aus dem Carbokalk. Da die Enclosures an
der Oberfliche im Stoffaustausch mit der Atmosphdre stehen, ist eine quantitative
Bilanzierung von Redoxreaktionen anhand von TIC-Bestimmungen nicht moglich.
Erwartungsgeméf blieben die Gehalte an gesamtem organisch gebundenem Kohlenstoff
(TOC) im Kontrollenclosure durchwegs auf einem niedrigen Ausgangsniveau. Die
Substrateinbringung mit Stroh, Ethanol bzw. Carbokalk spiegelte sich in entsprechend
hoheren TOC-Konzentrationen gegeniiber dem Kontrollenclosure wieder. Die momentane
TOC-Konzentration représentiert jeweils den Stady-State-Zustand aus der Freisetzung von
partikuldrem und gel6stem organischen Kohlenstoff aus dem Substrat in die Wasserphase und
aus der oxidativen Umsetzung zu anorganisch gebundenen Kohlenstoff.

Die Konzentration des reaktiven gelosten Phosphors SRP ist in den Substratbeaufschlagten
Enclosures relativ zum Kontrollenclosure E1 und relativ zum See stark angestiegen. Nach

Substrateinbringung stiegen die Werte zunichst nur iiber dem Grund auf bis zu etwa 10
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pmol/l (Abb. 1). An der Oberfliche (Abb. 2) und in 4 m Tiefe stiegen die SRP-
Konzentrationen erst mit Einsetzen der Zirkulation im Herbst, wihrend die Konzentrationen
iber dem Grund entsprechend riicklaufig waren. Nach Einsetzen der Zirkulation wurden

keine signifikanten Konzentrationsunterschiede mehr fiir SRP zwischen den Enclosures

beobachtet.
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Abb. 1: SRP-Gehalte der Enclosures und des Sees (NB) iiber dem Seegrund
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Abb. 2: SRP-Gehalte der Enclosures und des Sees (NB) an der Wasseroberfliiche
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Ein Vergleich des Verlaufs der SRP Konzentrationen der Enclosures E2, E3 (Abb. 3), E4 und
E5 mit dem Enclosure E6 (Abb. 4) (nur Strohzugabe) zeigt qualitativ gleiche
Konzentrationsentwicklungen. Hieraus kann geschloséen werden, dal SRP in groflem
AusmaBl aus dem Stroh in die geldste wilrige Phase in den Enclosures iibergeht. Im
Kontrollenclosure E1 blieben die SRP-Konzentrationen demgegeniiber auf einem konstant
niedrigen Ausgangsniveau. Der Konzentrationsverlauf im Jahre 1999 zeigt ab Mérz den
Riickgang der SRP-Konzentrationen an der Oberflache fiir alle Substratbeaufschlagten
Enclosure relativ zu den Tiefenstufen 4m und iiber dem Grund. Die Inbetriebnahme des
Strohreaktors im Juni 1999 fiihrte in E3 zu einem drastischen Konzentrationsanstieg von SRP
in allen Tiefenstufen (Abb. 3).

Die Ergebnisse des Phosphateintrages aus dem Stroh in die Wasserphase der Enclosures kann
mit der Beobachtung von starken Algenbliiten jeweils an der Wasseroberfliche in
Zusammenhang gebracht werden. Die relative Konzentrationsabnahme von SRP an der
Oberflache relativ zu tieferen Schichten kann mit dem Einbau von Phosphor in

Algenbiomasse erklédrt werden.
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Abb. 3: SRP-Gehalte des Enclosures (E3) (Stroh+Carbokalk; 24 mM TOC)

Probennahme: Seegrund, 4 m, 0 m
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Abb. 4: SRP-Gehalte des Enclosures (E6) (Stroh) Probennahme: Seegrund, 4 m, 0 m

Die Konzentration von Ammoniumstickstoff ist im Tagebaurestsee RL111 mit etwa 200
pmol/l relativ zu neutralen nicht anthropogen beeinfluten Seen relativ hoch. Typischerweise
liegt das molare Verhiltnis von Ammoniumstickstoff zu Nitratstickstoff in pyritversauerten
Tagebaurestseen in der GroBenordnung von 10:1. Die relativen Ammoniumkonzentrationen
sind hier so hoch, da offensichtlich die Nitrifikation unter den stark sauren pH-Bedingungen
gehemmt ist. Die Analysen in den Enclosures zeigen bisher generell keine signifikanten
Abweichungen von diesen Vorbedingungen. Auffillig ist lediglich, daB der Ammoniumgehalt
in vergleichbarer Tiefe in den substratbeaufschlagten Enclosures allgemein etwas geringer ist
als in den Kontrollproben E1 und NB. Hieraus kénnte ein partieller Einbau von Ammonium
als primére Stickstoffquelle in Biomasse in den substratbeaufschlagten Enclosures abgeleitet
werden. Sinkende Ammoniumkonznetrationen bei starkem Algenwachstum wurden bereits in
einem anderern pyritversauerten Tagebaurestsee im mitteldeutschen Braunkohlerevier
beobachtet.

Ungewdhnliche Konzentrationsverlaufe beziiglich Nitrat waren in E3 (Stroh + viel
Carbokalk) zu verzeichnen (Abb. 5). Die Nitratkonzentration war signifikant hher als in den
anderen Enclosures bzw. Kontrollen E1 und NB. Wihrend der Stratifikation war die
Konzentration {iber dem Grund hoher als an der Oberflache im Unterschied zu allen anderen
Enclosures und NB. Nachtriglich ist noch zu kldren, inwiefem der eingebrachte

Carbonatationsschlamm als Quelle fiir Nitrat fungiert.
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Die mikrobielle Reduktion von Nitrat erfolgt energetisch nach dem Sauerstoff und noch vor
den dreiwertigen Eisenverbindungen und dem Sulfat und produziert ebenfalls Alkalinitit. Die
Sufatreduktion wird erst stattfinden, wenn praktisch kein Nitrat mehr detektierbar ist. Die
analytische Erfassung von Nitrat ist neben der Bestimmung des Eisen III : Eisen II -
Verhiltnisses und der Ermittlung des Redoxpotentials ein guter Parameter fiir die Beurteilung
der momentanen Aussichten fiir eine beginnende Entsduerung iiber dem Grund. Die
Nitratkonzentrationen im Juni 1999 in den Enclosures besagen, daB der eigentliche Schritt der

Entsduerung zu diesem Zeitpunkt noch nicht erreicht sein kann.
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Abb. 5: Nitratgehalte des Enclosures E3

Steigende Konzentrationen von zweiwertigem Eisen gehen grundsétzlich einer beginnenden
Sulfatreduktion und Entsduerung voraus. Normalerweise konnen beim Einsetzen der

Sulfatreduktion keine bedeutsamen Eisen III - Konzentrationen mehr detektiert werden.
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Abb. 6: Eisen(II)-Gehalte der Enclosures und des Sees (NB) iiber dem Seegrund

In allen substratbeaufschlagten Enclosures (auch in E6, nur mit Stroh beaufschlagt) konnten
voriibergehend signifikant erhhte Eisen II -Konzentrationen (iiber dem Grund) beobachtet
werden (Abb. 6). Von Ende Juli bis zum Beginn der Stratifikation im Oktober 1998 war dies
der Fall, wahrend in den Kontrollen E1 und NB Eisen II auf einem relativ konstant niedrigen
Niveau verblieb. Nach dem Beginn der Stratifikation im Friihjahr 1999 wurden in den oben
genannten Enclosures E1,2,4,5,6 erneut steigende Eisen II Konzentrationen beobachtet.
Signifikanterweise war in E3 (mit dem 10-fachen Substratansatz an Carbokalk gegeniiber E2
und ES5) im Frithjahr 1999 keine Entwicklung von Eisen II iiber dem Grund zu beobachten.
Nach Einbau des Strohreaktors im Juni 1999 stieg die Konzentration von Eisen II zun#chst
tiber dem Grund, dann in der gesamten Wassersdule von E3. Nach dem Stand der letzten
Messung in allen Tiefenstufen vom 1.9.1999 liegt das geléste Eisen in E3 ausschlieBlich in
zweiwertiger Form vor. Dieses Ergebnis steht in guter Korrelation dazu, das in der
Wassersdule kein Nitrat mehr nachweisbar war.

Eine Beprobung in der 43. Kalenderwoche aller Enclosures iiber dem Grund fiihrte zu
folgendem Ergebnis: In El, E2 und E6 sind keine bedeutenden Konzentrationen von
zweiwertigem Eisen vorhanden. In E3 und E4 liegt Eisen iiber (dem Grund) zu 100% in
zweiwertiger Form vor. In E5 liegt Eisen zu etwa 70% in zweiwertiger Form vor. Hierin
spiegeln sich die durchgefithrten MaBnahmen wieder: Einbau eines Strohreaktors in E3,
Abdeckung von E4 und E5, Begasung mit Stickstoff von E5.
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Eine Abnahme der Sulfatkonzentrationen in der Wassersdule gibt, bei einer deutlichen
Verringerung des Redoxpotentials und Anhebung des pH-Wertes Hinweise auf
Sulfatreduktion. In den Substratbeaufschlagten Enclosures gab es relativ zu den
Kontrollproben zu  keinem  Zeitpunkt eine  signifikante  Verinderung  der
Sulfatkonzentrationen. Eine merklich quantifizierbare Sulfatreduktion war aufgrund der bei
den Parametern Nitrat und Eisen(II) diskutierten Ergebnisse auch nicht zu erwarten.

Die Basenkapazitiit ist als Summenparameter fiir die im Wasser vorhandenen Puffersysteme
ein Kriterium fiir die Gewassergiite gemessen an der Zielsetzung der Entséuerung. Eine
durchgreifende Abnahme der Basenkapazitdt relativ zu den Startbedingungen nach
Substratzugabe und relativ zu den Kontrollen E1 und NB konnte nicht beobachtet werden.

Die bisher gemessenen Basenkapazititen Kpg > lagen deutlich tiber 10 mmol/l.

Fazit und Ausblick

Der EinfluB des Algenwachstums, das durch den Phosphateintrag aus dem Stroh
hervorgerufen wird, auf die Zielstellung Entsduerung ist bisher unklar. Unter autotrophen
Wachstumsbedingungen wiirde eine Primérproduktion resultieren, also eine zuséitzliche
Freisetzung von Sauerstoff und Produktion von organisch gebundenem Kohlenstoff unter
gleichzeitigem Verbrauch von anorganisch gebundenem Kohlenstoff. Die Produktion von
Sauerstoff kann der Entstehung von anoxischen Bedingungen im Gesamtenclosure behindern.
Auf der anderen Seite wird durch Photosynthese organisch gebundener Kohlenstoff erzeugt,
der bei einer Sedimentation der Algen (nach dem Absterben) zum Grund als Reduktionsmittel
fiir Eisen III und Sulfat zusétzlich zum eingebrachten Substrat zur Verfiigung stehen konnte.
Da endgiiltige Forschungsergebnisse iiber die Lebensweise von Algen in pyritversauerten
Seen noch ausstehen, kann bisher nicht ausgeschlossen werden, dall die beobachteten
Algenpopulationen iiberwiegend oder ausschlieflich heterotroph leben. Unter dieser
Annahme wiirden die Algen im Enclosure einen Teil des eingebrachten Substrates, das
prinzipiell organisch gebundenen Kohlenstoff mit der Aufgabe der Eisen- und Sulfatreduktion
darstellt, zur Energiegewinnung nutzen. Diese Energiegewinnung kdnnte dann insgesamt zu

Lasten des Entsiuerungszieles gehen.

Die chemischen Untersuchungen der Wasserséule der Enclosures stehen mit den
mikrobiellen Untersuchungen des Sediments im Einklang. Die erhohten Eisen II
Konzentrationen iiber dem Grund der substratbeaufschlagten Enclosures korrellieren mit der

Stimulation der Eisenreduktion.
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Die jahreszeitliche Konzentrationsentwicklung des zweiwertigen Eisens (Abb. 6) deutet auf
ein prinzipielles Problem hinsichtlich des beabsichtigten Entséuerungszieles hin. Am Beispiel
des Enclosure E2 ist zu sehen, das zwar iiber dem Grund Redoxprozesse stattgefunden haben.
Die im Frithjahr 1999 und Sommer 1998 und 1999 erhohten Eisen II Konzentrationen iiber
dem Grund sind bei einsetzender Zirkulation jeweils wieder verschwunden. Hier muf davon
ausgegangen werden, das Eisen II, was durch Oxidation von eingebrachtem organischen
Kohlenstoff gebildet worden ist, letztendlich durch im Wasser gelosten Sauerstoff wieder in
die dreiwertige Form tiberfiihrt worden ist. Dies wiirde ausgedriickt als summarischer Effekt
bedeuten, das in die Enclosures eingebrachtes Substrat durch atmosphirischen Sauerstoff
oxidiert wird iber den katalytischen Umweg von geldsten Eisenverbindungen. Da der
Enclosure E2 nicht abgedeckt ist, ist davon auszugehen, das nach Beendigung der
Stratifikation Sauerstoff aus der Atmosphire beliebig nachgeliefert werden kann.
Grundsitzlich bedeutet diese Form der Riickoxidation den Verlust von eingebrachtem
Substrat (Reduktionsmittel). Fiir Begleituntersuchungen von Entséuerungsexperimenten sollte
es daher dringend erforderlich sein, die GroBenordnung des prozentualen Anteils (10%, 50%
oder 90% ?) der Riickoxidation zu ermitteln. Die Riickoxidation ist ein wesentlicher Faktor
fiir die Berechnung der Wirtschaftlichkeit des angewandten Verfahrens.

Eine Abdeckung der Enclosure E4 und E5 deutet darauf hin, das die Riickoxidation relativ zu
E2 unter diesen Bedingungen wesentlich langsamer sein muB.

Eine Grosse Bedeutung besitzt daher die Festlegung des in der Wasserphase gelosten Eisens
in sulfidischer Form im Sediment. Erst in dieser Form sind sowohl das Eisen als auch der
Schwefel einer Riickoxidation nicht mehr zugénglich. Erst dann wird eine einmal erzielte

Entsduerung permanenten Charackter haben.
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I.2.3 Mikrobiologische Untersuchungen in Enclosures zur in-situ

Neutralisierung eines sauren Bergbaurestsees (Restloch 111)

Matthias Koschorreck, Katrin Wendt-Potthoff

Einleitung

Die mikrobielle Reduktion von Sulfat ist ein s#ureverbrauchender ProzeB und damit im
Hinblick auf die Sanierung saurer Bergbaurestseen erwiinscht. Aufgrund der niedrigen
Gehalte an organischen Substanzen und dem niedrigen pH lduft der ProzeB in diesen
Gewissern jedoch nur mit sehr geringer Rate ab. Im Rahmen des im Mirz 1999 beendeten
BMBF-Projektes "Untersuchung zur Entwicklung und Erprobung eines Verfahrens zur In-
Situ Sulfatreduktion von geogen schwefelsauren Bergbaurestseen des Lausitzer
Braunkohlereviers" konnte in Laborexperimenten durch Zugabe von Stroh und
Carbonationskalk eine Stimulation der Sulfatreduktion und damit eine Neutralisation von
Wasser und Sedimenten eines sauren Bergbaurestsees erreicht werden. Um zu testen, ob dies
auch unter Feldbedingungen mdoglich ist, waren im Sommer 1998 sechs Enclosures (2x2 m)
im Restsee 111 (Lausitz) mit verschiedenen Kombinationen von Stroh und Carbonationskalk
bzw. Ethanol beaufschlagt worden, mit dem Ziel, in-situ die mikrobielle Sulfatreduktion
anzuregen und damit eine Neutralisierung des Wassers im Enclosure zu erreichen. Aufgrund
der geringen Gr6Be der Enclosures war nicht auszuschliefen, daB die Entnahme von
Sedimentproben die Chemie und Schichtungsverhéltnisse in der Wassersiule beeinflussen
wiirde. Deshalb konnten wihrend der laufenden Versuche keine Untersuchungen am
Sediment durchgefiihrt werden. Die Messungen in der Wassersdule deuteten jedoch darauf
hin, daf3 die Substratzugabe Verdnderungen insbesondere im bzw. direkt iiber dem Sediment
hervorrufen. Um zumindest einen Eindruck iiber die Verhitnisse im Sediment zu erhalten,
wurde deshalb am 7.4.1999 stichprobenhaft das Sediment in Enclosure 5 (Stroh und
Carbokalk: 2,4 mM TOC) untersucht und mit dem ungestértem Sediment aus dem See neben
der Enclosureanlage (7 m-Stelle) verglichen.
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Material und Methoden

Am 7.4.1999 wurde aus dem Enclosure (E5) mit Stroh und Carbokalk (2,4 mM TOC) ein
Sedimentkern entnommen. Zum Vergleich wurde neben der Plattform ein Kern aus dem See
(RL111, 7 m) sowie von der tiefsten Stelle des Sees (RL111, 10,5 m) entnommen.

Direkt nach Entnahme der Sedimentkerne wurde jeweils sofort ein Tiefenprofil des pH-
Wertes durch Einstechen einer kleinen pH Elektrode (Micro™F Smart™ISFET Probe,
Beckman) gemessen. Gleichzeitig wurde ein Tiefenprofil des Redoxpotentials mit einer
Platinelektrode (Selbstbau 0,05 mm Pt-Draht in eine Glaskapillare eingeschmolzen) gegen
eine Ag/AgCl Referenzelektrode (Ingold) gemessen. Aus dem selben Kern wurden dann mit
abgeschnittenen 5ml Spritzen Unterkerne fiir die Laboranalysen entnommen, mit Parafilm
luftdicht verschlossen und anoxisch gelagert (Merck Anaerocult A). Dann wurden Proben in
cm-Abstand in sterile Topfchen gefiillt. Alle Proben wurden auf Eis gelagert zum Labor
transportiert. Im Labor wurden folgende Parameter ermittelt:

Most Probable Number (MPN) Zihlungen von sulfatreduzierenden Bakterien wurden mit
Standardmedium (Babenzien & Meier 1998) in tiefen Mikrotiterplatten mit jeweils 12
Verdiinnungsstufen und 8 Parallelen angesetzt. Dem Medium wurden Lactat (2,5 mmol 1)
und Acetat (2,5 mmol 17) als C-Quellen zugegeben (pH 5,5). Die Platten wurden anaerob
(Merck Anaerocult A) bei 28°C im Dunkeln fiir 6 Wochen inkubiert. Positive Kulturen
wurden anhand von Eisensulfidbildung identifiziert. Die Berechnung der MPN erfolgte mit
dem von der USEPA zur Verfiigung gestellten Programm nach Klee (1993). Die Gehalte an
HCl-16slichem Fe(II) und Hydroxylamin-16slichem Fe(Ill) im Sediment wurde mit der
Ferrozin-Methode (Lovley & Phillips 1987) ermittelt. Porenwasser zur Bestimmung der
Sulfatkonzentration wurde durch Zentrifugation des Sedimentes und anschlieBende Filtration
(0,45 um) des Uberstandes gewonnen. Lagerungsdichte und Porositit des Sedimentes wurden
durch Trocknen und anschlieBendes Wiegen eines definierten Sedimentvolumens ermittelt.
Die Rate der Sulfatreduktion wurde in den Unterkernen aus dem Enclosure mit der *° S04
Core-Injection Methode ermittelt (Jorgensen 1978). Radioaktives Sulfat (5x8,4 ul *80,% 3,9
Mbq ml”, Amersham Corp.) wurde mit einer 10l Spritze in zwei Unterkerne injiziert und die
Kerne fiir 5,5 h bei in situ Temperatur inkubiert. Die Extraktion des reduzierten >°S erfolgte
dann mit der passiven Diffusionsmethode nach Ullrich et al. (1997). *¥*S wurde mit einem
Scintillationszghler (LSC 1600TR, Canberra Packard, Dreieich) gemessen. Diese Arbeiten
wurden mit Unterstiitzung des IGB — Institut fiir Gewisserdkologie und Binnenfischere /
AuBenstelle Neuglobsow durchgefiihrt.
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Ergebnisse und Diskussion
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Porositét (Abb. 5) und Lagerungsdichte (Abb. 6) waren in Enclosure und See identisch, die
physikalische Konsistenz der Sedimente somit gleich. Entgegen dem optischen Eindruck war
die Porositét iiber die obersten 10 cm konstant. Eine konstante Porositit ist zur Berechnung
von Diffusionskoeffizienten im Sediment sehr giinstig. Das Porenwasser des Sedimentes im
Enclosure enthielt etwa doppelt soviel Sulfat wie das Seesediment (Abb. 7). Sulfat nahm mit
der Sedimenttiefe leicht zu. Anscheinend kam es durch die Zugabe von Stroh und Carbokalk
zu einer Mobilisierung von im Sediment festgelegtem Sulfat.

Gegeniiber dem See war im Enclosure der Gehalt an hydroxylamin-lslichem Eisen erhoht,
d.h. es konnte hier ein Modifikationswechsel des Eisens im Sediment registriert werden (Abb.
10). Der Effekt war in den obersten 6 Zentimetern des Sedimentes am hochsten und wurde
hauptsiichlich durch eine deutliche Zunahme der HCl-1slichen Fe(II)-Fraktion verursacht
(Abb. 9). Seit der Zugabe der Substrate waren netto 75 pmol Fe g” TS reduziert worden.

Das Redoxpotential an der Sedimentoberfléche war im Enclosure (5) und an der 10,5 m-Stelle
identisch und von der 7 m-Stelle verschieden (Abb. 11). In den oberen 5 cm war das
Redoxpotential im Enclosure um ca. 200 mV niedriger als im See, unterhalb von 6 cm war
das Redoxpotential im Enclosure héher als an beiden Stellen im See. Offensichtlich
konzentriert sich der Effekt der Mineralisation des zugegebenen organischen Materials auf die
obersten 5 cm des Sedimentes. Dies wird auch durch das pH-Profil (Abb. 12) belegt. In den
obersten 6 cm lag der pH-Wert im Enclosure und an der 10,5 m-Stelle iiber 5,5, unterhalb von
8 cm im Enclosure konstant bei 4,7. Im See an der 7 m-Stelle war der pH-Wert konstant bei
2,6. Der Vergleich zeigt, daB es offensichtlich in dem Enclosure gelungen ist, die pH
Verhiltnisse der 10 m-Stelle zu simulieren. Die Messung von 2 Profilen an der 7 m-Stelle
zeigt die gute Reproduzierbarkeit der Messung. Wenn man den Protonengehalt des gesamten
Porenwassers im Enclosure und im See berechnet, kann man unter der Annahme, daB der See
an der 7 m-Stelle heute mit dem Zustand des Enclosures vor Ausbringen der Substrate am
7.7.98 identisch ist, eine Protonenabnahme berechnen. Diese betrigt 134 mmol m™ a™ fiir die
obersten 5 cm bzw. 434 mmol m™ a™ fiir die obersten 13 cm des Sedimentes.

Die Sulfatreduktion wurde nur im Enclosure gemessen. Das Aktivititsmaximum ist im
obersten cm lokalisiert (Abb. 8). Darunter befindet sich eine 3-4 c¢cm dicke Schicht hoher
Aktivitit. Die gemessenen Raten sind fiir das RL111 sehr hoch. An der 7 m-Stelle war
Sulfatreduktion bisher kaum nachweisbar und an der 10,5 m-Stelle liegen typische
Sulfatreduktionsraten zwischen 5 und 10 nmol cm™ d' (d.h. um einen Faktor >10 niedriger
als im Enclosure) (LENAB-Abschlubericht). Unter der Annahme einer Stéchiometrie von 2
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verbrauchten Protonen pro Molekiil Sulfat 148t sich allein durch die Sulfatreduktion in den
obersten 5 cm ein Protonenverbrauch von 2005 mmol m™ a™ berechnen.

Gegeniiber dem See sind die Zellzahlen der Sulfatreduzierer im Enclosure um mehrere
Groflenordnungen erhdht. Die hochsten Zellzahlen findet man im obersten Zentimeter mit
mehr als 10° Zellen ml™ (Abb. 13). Dies ist eine sehr hohe Zahl. An der 7 m-Stelle fand man
bisher maximal 10> Zellen ml™; an der 10 m-Stelle weniger als 10* Zellen ml” (LENAB-
AbschluBbericht). Ein Vergleich von Zellzahlen und Aktivitdt liefert die spezifische
Sulfatreduktionsrate pro Zelle (Abb. 14). Die ermittelten Werte liegen zwischen 107 und 107
16 mol SO Zelle! Tag' und passen damit gréfBenordnungmifig zu Literaturdaten.
Offensichtlich kam es im obersten Zentimeter eher zu einer Unterschitzung der
Sulfatreduktionsrate und in den tieferen Schichten eher zu einer Unterschitzung der
Zellzahlen.

Fazit

Durch Zugabe von Stroh und Carbokalk ist es im Sediment des Enclosures gelungen, die

gewiinschten Effekte zu erziehlen:

1. Die mikrobielle Sulfatreduktion wurde deutlich stimuliert, es kam zu einer Vermehrung
sulfatreduzierender Bakterien

2. Die Eisenreduktion wurde deutlich stimuliert

Als Ergebnis kam es zu einer Produktion von Alkalinitéit und damit zu einem deutlichen

Anstieg des pH-Wertes im Sediment.

Aufgrund einer einzigen Stichprobe 148t sich keine vemiinftige Prognose fiir die weitere

Alkalinitétsproduktion im Enclosure erstellen. Die folgenden Uberlegungen sollen deshalb

nur als grobe Abschitzung verstanden werden. Anhand der Sedimentdaten wurden auf

verschiedene Arten von Protonenverbrauchsraten ermittelt (Tab. 1).

Tab. 1: Mit verschiedenen Methoden aus den Sedimentdaten berechneter
Protonenverbrauch und der sich daraus ergebende Zeitraum bis zur
vollsténdigen Neutralisation des Wasserkorpers in Enclosure Nr.5.

Methode Rate Zeit pr7
[mmol m™ a'] [2]
Flufiberechnung aus Gradient 8590 1,87
Protonenbilanz (0-5 c¢m) 134 120
Sulfatreduktion (0-5 cm) 2005 8
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Die 3 Raten und demzufolge auch die Neutralisierungsprognosen weichen um bis zu 2

GroBenordnungen voneinander ab. Jede Methode hat ihre Fehlerquellen:

Die FluBberechnung aus dem Gradienten ist sehr stark abhingig von der Dicke der
diffusiven = Grenzschicht {iber dem Sediment, die wiederum von den
Strémungsverhéltnissen iiber dem Sedimeﬁt abhéngt. Wir nehmen an, daf im Enclosure
keine Wasserstromung iiber dem Sediment stattfindet. Somit sollten die Verhiltnisse im
Sedimentkern dhnlich sein wie im Enclosure. Aufgrund des erwarteten pH-Anstieges im
Wasser wird der Protonengradient an der Sedimentoberfliche abflachen und damit der
diffusive FluB abnehmen.

Die Protonenbilanz wurde wegen der Vergleichbarkeit nur fiir die obersten 5 cm erstellt
und ist somit eine Unterschitzung der tatsichlichen Protonenverbrauchsrate. Fiir die
obersten 13 cm betréigt die Rate 434 mmol m™ a’, fiir das gesamte Sediment ist sie
entsprechend hoéher. Bei der Emmittlung der Protonenbilanz wird iiber den gesamten
Zeitraum gemittelt. Es ist jedoch zu erwarten, daB zu Beginn des Experimentes die
Neutralisierungsrate geringer war und erst im Laufe der Erhéhung von pH und
Sulfatreduktionsrate im Sediment zunahm. Grundlage einer Prognose sollte aber die zum
Zeitpunkt der Probennahme gemessene aktuelle Protonenzehrung sein. Aufgrund der bei
neutralem pH niedrigen Protonenkonzentration im Sediment wird der Protonenverbrauch
ab einem bestimmten Zeitpunkt durch den Nachtransport von Protonen aus dem Wasser
limitiert sein. Das heifit, die Netto-Protonenabnahme im Sediment wird mit der Zeit
abnehmen und eignet sich damit nicht mehr als Parameter zur Berechnung der
Neutralisierungsgeschwindigkeit. Es wére denkbar, daB dieser Fall schon eingetreten ist.
Die Bilanzierung anhand der Sulfatreduktion beriicksichtigt keine andere
protonenzehrenden Prozesse wie z.B. Eisenreduktion. Der tatsichliche Protonenverbrauch
wird somit unterschétzt. Andererseits wird bei der Bilanzierung iiber die Sulfatreduktion
im Gegensatz zu den beiden anderen Verfahren keine netto-Rate ermittelt, d.h.
gleichzeitig stattfindende protonenfreisetzende Prozesse fliefen nicht mit ein, was eine
Uberschitzung der tatsichlichen Rate bedeutet. Fiir eine sinnvolle Bilanzierung miiBten
alle protonenumsetzenden Prozesse quantifiziert werden. Weil die ermittelte Rate
niedriger ist, als der aus dem Gradienten berechnete Protonenflul konnen wir
riickschlieBen, daB protonenfreisetzende Prozesse wahrscheinlich keine wichtige Rolle

spielen und daf} es noch weitere protonenzehrende Prozesse gibt.
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Die wahre Neutralisierungsrate liegt somit zwischen 134 und 8590 mmol m? a™'. Verglichen
mit der natiirlichen Neutralisationsrate im Murnsee (63 mmol m™ a™, Peine & Peiffer 1996)
sind dies relativ hohe Raten. Auch im Pelagial von Restloch 76 (149 mmol m? a™) und
Restloch 116 (404 mmol m™” a™') wurden niedrigere Neutralisationsraten ermittelt (Hoffmann
1997).

Zusammenfassend legen die Ergebnisse der Sedimentuntersuchungen nahe, daB es mit dem
gewihlten Ansatz, d.h. Zugabe von Stroh und Carbokalk, méglich sein sollte, in absehbarer

Zeit eine Neutralisation des Wassers im Enclosure zu erreichen.
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II. Teilprojekt: Goitsche

Martin Schultze

Das Teilprojekt Goitsche hat die Aufkldrung der Prozesse zum Ziel, die bei der
FluBwasserflutung von Tagebaurestlochern ablaufenden und die Wasserbeschaffenheit im
entstehenden See sowie im Sicker- und Grundwasser in der Umgebung bestimmen. Auf diese
Weise sollen das Verstandnis derartiger Prozesse und die Instrumente fiir ihre Prognose
spirbar verbessert werden. Der Tagebau Goitsche bei Bitterfeld dient dabei als
Beispielsobjekt.
Entsprechend der Zielstellung besteht die Forschung aus limnologischen, hydrogeologischen,
bodenkundlichen und mikrobiologischen Unterschuchungen. Die multidisziplingre
Herangehensweise ermoglicht es, die durch die Flutung des Goitschesees eintretenden
Verédnderungen als Ergebnis komplexer Vorgénge im entstehenden See, im Grundwasserraum
und im wasserungeséttigten Bereich des Untergrundes sowie der Wechselwirkungen zwischen
diesen Umweltkompartimenten zu erfassen und zu interpretieren. Die entscheidenden
Wasserpfade werden erfaBt: Grundwasserneubildung aus dem Niederschlag und der
anschlieBenden Versickerung, Grundwasseranstrom in der Umgebung des entstehenden Sees
und Flutungswassereinleitung. Damit sind auch enge inhaltliche Beziige zum VP 1.4
»Entwicklung der Grundwasserbeschaffenheit in bergbaulich gestorten Réumen® gegeben.
Die vor Flutungsbeginn sehr starke Versauerung im teilgefiillten Goitschesee - aus
begrenztem Grundwasseraufgang resultierend — bringt die inhaltliche Verkniipfung zu den
Forschungen im Teilprojekt ,,Schwefelsaure See/Lausitz* mit sich.
Zur Zeit stellt der limnologische Aspekt der Forschungsarbeit im VP 2.2, Teilprojekt Goitsche
den Schwerpunkt dar. Er erfuhr durch die Bewilligung von Férdermittel der LMBV (1999-
2001) und des BMBF (1999-2002) eine entscheidende Unterstiitzung. Zwei komplementére
Forschungsvorhaben sind Gegenstand dieser Forderung:
- Wissenschaftliche limnologische Begleitung der Flutung der Restlscher des Tagebaues
Goitsche - Forschungsvertrag des UFZ mit der LMBV
- Entwicklung von Tagebaurestseen bei der FluBwasserflutung am Beispiel des
Goitschesees bei Bitterfeld — Férdervorhaben des BMBF 02WB 9984/3.
Die limnologischen Forschungsarbeiten der UFZ-Sektion Gewisserforschung im Rahmen des
VP 2.2, TP Goitsche ergénzen diese drittmittelgeférderten Vorhaben. Inhaltlich ist eine
Trennung der Arbeiten nicht moglich, weil die gegenseitige Verzahnung und Abstimmung

aufeinander zu eng ist.
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Nach dem Abschluf} der Flutung mit Fluwasser werden die auf die Vorgénge im Untergrund
und auf die Wechselwirkung See-Untergrund einschlieflich Grundwasser ausgerichteten
Fragestellungen stérker in den Vordergrund riicken. Derzeit dominiert die Stromungsrichtung
See->Grundwasser. Nach Ende der Flutung ist eine Stromungsumkehr erfolgt. D.h., der See
wird zunehmend von der Umgebung beeinfluit und immer weniger durch die Flutung geprégt
sein. Aus dieser Entwicklung resultiert eine Reihe wissenschaftlich interessanter und fiir die
wasserwirtschaftliche Praxis wichtige Fragen, die Gegenstand zukiinftiger Forschung werden
konnen.

Die Ergebnisse der Forschung im Teilprojekt Goitsche des VP 2.2 sollen einerseits zu
allgemeingiiltigen Ergebnissen fiihren, die die Ubertragbarkeit auf andere Bergbauregionen
erlaubt. Andererseits finden die Ergebnisse aber auch Eingang in die derzeitige
Flutungssteuerung und in die Planungen fiir die zukiinftige Nutzung des Goitschesees. Der
enge Kontakt zur LMBYV ist dafiir eine gute Voraussetzung.
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IL1 Allgemeine Charakterisierung der Goitsche Restlocher vor der
Flutung

IL.1.1 Seewassergiite im Tagebau Goitsche

Martin Schultze

Im Tagebaukomplex Goitsche, der insgesamt ca. 60 km? umfaBt (gestrichelt eingefalte Fliche
in Abb.1), entstehen unmittelbar siidostlich von Bitterfeld zur Zeit insgesamt 7 Seen: Goit-
schesee, Seelhéuser See, Neuhduser See, Paupitzscher See, RL 1035, Holzweifliger Ost-See
und Ludwigsee (Abb.1, Tab.1). Sie werden unterschiedlich grof sein, auf unterschiedliche

Weise geflutet (Tab.1) und zusammen ca. '/; der Fliche des Tagebaukomplexes bedecken.

Muide-
stau-
see

F2

Abb. 1: Lageplan des Tagebaukomplexes Goitsche. F1 - Flutungsanlage Miihlbeck; F2
- Flutungsanlage Seelhduser See (weitere Erlduterungen siche Text sowie Tab.
1 und Tab.2)

-231-



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwick'lung von Bergbauseen"

Tab. 1: Im Tagebaukomplex Goitsche entstehende Seen (Nummern nach Abb. 1) mit
den Volumina und Wasserflichen beim geplanten Zielwasserstand (Angaben
nach LMBV)

Flutungsart Volumen Fléache (ha)
(108 m®)

Goitschesee (1a-d) Muldewassereinleitung  218,1 1360

Seelhduser See (2) Muldewassereinleitung 61,6 571

Neuhsuser See (3) Grundwasseraufgang 23,6 157

Paupitzscher See (4) Grundwasseraufgang 9.2 94

RL 1035 (5) Grundwasseraufgang 0,6 10

HolzweiBiger Ost-See (6) Grundwasseraufgang 32 72

Ludwigsee (7) Grundwasseraufgang 14,7 85

Wie auch bei anderen Restlochflutungen ist die Frage der Wassergiite von groBer Wichtigkeit.
Seit 1994 ist die UFZ-Sektion Gewésserforschung mit der Untersuchung und der Prognose
der Wassergiite der Seen im Tagebaukomplex Goitsche befait. Im Vordergrund steht dabei
der Goitschesee, der auch als Forschungsobjekt von grofem Interesse ist. Im Weiteren wird
nur noch auf ihn eingegangen. Beim Goitschesee kommen viele der fiir Bergbaurestseen und
deren Flutung relevanten Wassergiiteprobleme zusammen: Flutung mit FluBBwasser, starke
Versauerung durch bereits vor der Fluwasserflutung erfolgten teilweisen Grundwasserauf-
gang, Beeinflussung durch mit Chlororganika kontaminiertes Grundwasser aus dem Bereich
Bitterfeld und eine komplizierte, den Wasseraustausch im See stark beeinflussende Gestalt
des Seebeckens, das aus mehreren Teilrestlschern (TRL) entsteht: TRL Miihlbeck, Niemegk,
Bérenhof und Débern.
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Tabelle 2 Morphometrische Daten fiir den zukiinftigen Goitschesee mit seinen
Teilbecken. Die Daten entsprechen dem digitalen Hohenmodell der LMBV
(Nummerierung der TRL entsprechend Abb.1).

Miihlbeck Niemegk  Birenhof Débern Goitschesee
(1a) (1b) (1c) (1d) (1a-d)
Zustand Ende 1998
Fiillhéhe in m NN 53,5 40,0 trocken 35,0 -
Volumen in 10° m? 1,7 7,5 - 1,2 E
max. Tiefe in m 3:5 16 - 13 -
Zustand nach Abschluf}
der Flutung
Fiillhdhe in m NN 75,0 75,0 75,0 75,0 75,0
Volumen in 10° m’® 32,9 59 11,9 98,1 218,1
Wasserfliche in km? 2,18 2,81 2,72 4,93 13,6
max. Tiefe in m 25,0 5104 21,0 54,0 ° 54,0
mittlere Tiefe in m 15,1 19,74 4.4 19,9 15,9
Zirkulationstiefe inm ® 38 41 41 47 61
Epilimniontiefe inm ¢ - - - - 8,2
(6,5-10,0)
Vol. Hypolimnion - - - - 1,6
Vol. Epilimnion
mittlere Verweilzeitina - - - - 32

1997, eigene Echolotmessungen
® berechnet nach BERGER (1955)
© berechnet nach TGL 27 885/03, Bild 1. Die Werte in Klammern geben die Vertrauensintervalle an.

Tabelle 2 mit den morphometrischen Daten macht in Verbindung mit den im Abbildung 1
enthaltenen Abgrenzungen die Unterschiede zwischen den TRL und die Kompliziertheit des
zukiinftigen Seebeckens deutlich. Die Schwellen zwischen den TRL werden beim geplanten
Endwasserstand von 75 mNN nur mit 0-5 m Wasser tiberstaut sein. Lediglich im Bereich der
Flutungskanidle zwischen den TRL werden Wassertiefen bis maximal 18 m erreicht. Diese
Kanéle machen aber nur ca. 5-10% der Seebreite im Bereich der Schwellen aus. Damit ist der
Wasseraustausch zwischen den Hypolimnia der Teilbecken wihrend der Stagnationsphasen
des Sees nahezu ausgeschlossen.

Tabelle 3 gibt einen Uberblick iiber die Wasserbeschaffenheit in den TRL des Goitschesees
vor Beginn der Flutung im Vergleich zur Wassergiite der Mulde. Auch hier sind deutliche
Unterschiede zwischen den TRL sichtbar (TRL Bérenhof ist noch trocken.).

Die wichtigsten Fragen bei der Prognose der Wassergiite waren die Versauerung und der zu
erwartende Neutralisationsverlauf. Die Bilanzierung der mit der Wasserhaltung in den letzten
Jahren aus den TRL Miihlbeck und Niemegk abgefiihrten Stoffe zeigte, daB in diesen TRL
eine vom Umfang her stabile Freisetzung von Szure bis jetzt erfolgte. Verantwortlich dafiir
sind die an der Sohle dieser TRL freiliegenden Sedimente der Bitterfelder Bemsteinfolge, die
sehr hohe Gehalte (1-4 Gew.%) an fein verteiltem Pyrit aufweisen. Diese groflen Pyritgehalte
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sind immer noch nicht vollstdndig oxidiert. Erst die Flutung und damit die Beendigung des di-

rekten Kontaktes zum Sauerstoff der Atmosphire bringt diese Oxidation zum Halten bzw.

schrinkt Sie auf ein nicht mehr relevantes Mal} ein.

Tabelle 3 Wasserbeschaffenheit in den heute existierenden Teilrestlochern des Tagebaues
Goitsche und in der Mulde (MeBwerte fiir die Teilrestlocher basieren auf der
Probenahme des UFZ vom 17.02.1998; Werte fiir die Mulde entsprechend
Gewissergiitebericht ~ Sachsen-Anhalt,  Mefstelle  Ablauf  Stausee,
arithmetisches Mittel der MeBwerte fiir 1997)

TRL Miihlbeck TRL Niemegk  TRL D&bern Mulde

pH 32 2,9 %l 1.3

Lfin pS/cm 2140 3220 1700 . 522

Ks-4,3 in mmol/l - - 1,47 1,5

Kb-4,3 inmmol/l 2,53 727 - -

Kb-8,3 in mmol/1 7,9 11,31 0,22 -

CIl' in mg/1 40,8 97,7 35 38,4

SO4” in mg/l 1110 1850 691 111,8

K" in mg/l 8,6 151 7 6,2

Na' in mg/l 63,2 64,8 33,4 30,3

Ca®* in mg/l 269 396 294 46,6

Mg** in mg/l 28,7 83,9 38,8 11,9

NH;" in mg/l 2,1 21 1,9 0,44

NO;3 in mg/l 0,03 0,01 1,55 22.4

SRP in mg/l 0,007 0,04 <0,001 0,06

TP in mg/] 0,016 0,18 0,012 0,11

ZS 7% in mg/l - - - 3.4

I-‘Mn° inmg/l - - . 3,4

CSB-gesinmg/l - - - 13,1

TIC in mg/l 0,9 2.5 19,1 -

DOC in mg/1 3,9 43 32 4,3

TOC in mg/1 42 4.4 3.2 4,9

AOX in pg/l 20 71 23 22,4

Si in mg/1 16,3 19,5 8.6 -

Fe-ges. mg/l 127 148 0,017 0,18

Al gel. mg/l 12 18,5 <0,050 -

Mn ges. pg/l 1710 4080 1170 120

Ni ges. pg/l 53 66 <2 6,5

Zn ges. pg/l 130 240 15 58,8

Cu ges. pg/l 3 dsd 12 49

Cr ges. pg/l 7,6 12.5 <2 <1

Pb ges. pg/l 2 <2 <2 <1

Cd ges. pg/l 0,29 0,34 <0,2 0,36

Hg ges. pg/l - - - <0,1

? Sauerstoffzehrung in 7 Tagen
4 Permanganatindex
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Die Prognose der Neutralisation durch die Einleitung von Flutungswasser wurde nach folgen-
der Strategie vorgenommen: Aus den prognostischen Modellierungen der Grundwasserstro-
mung der Ingenieurbiiro fiir Grundwasser GmbH, Leipzig standen Angaben zum Wasseraus-
tausch zwischen dem See und dem Grundwasser fiir die einzelnen Grundwasserleiter und fiir
die verschiedenen Zu- und Abstrombereiche zur Verfiigung. Mit Hilfe der verfiigbaren che-
mischen Wasseruntersuchungen fiir das Flutungswasser aus der Mulde, das Grundwasser und
das schon vorhandene Wasser in den TRL sowie geochemischen Untersuchungsergebnisse fiir
die in den TRL an der Sohle und an den Béschungen anstehenden Lockergesteine wurde dann
eine Stoffbilanzmodellierung vorgenommen, deren Kern die Bilanzierung der Aziditit bzw.
Alkalitédt war. Durch die Nutzung des geochemischen Modells PHREEQC konnte dann auch
eine Prognose des pH-Wertes und anderer Stoffkonzentrationen vorgenommen werden. Diese
Vorgehensweise ist fiir derartige Fragestellungen tiblich (Reichel & Uhlmann 1995, Miller et
al. 1996).

Als besonders unsichere Komponente in der Stoffbilanz erwies sich der Eintrag sowohl ver-
sauernder als auch neutralisierender Stoffe durch B&schungserosion im Zuge der Flutung. Der
Umfang der Erosion ist bisher nicht mit angemessener Prizision prognostizierbar. Dem wurde
mit der Berechnung verschiedener Szenarien begegnet, um fiir die Flutungsgestaltung, die
Festlegung evtl. erforderlicher BegleitmaBnahmen und die Planung der spéteren Seenutzung
wenigstens Grenzen abstecken zu konnen. Letztlich ergab sich, daB je nach AusmalB der
erosionsbedingten Stoffeintréige schon am Ende der Flutung mit Muldewasser, d.h. nach ca. 3
Jahren oder aber im ungiinstigsten Falle erst nach iiber 10 Jahren mit der vollstdndigen Neu-
tralisation gerechnet werden kann. Eine Wiederversauerung nach einmal erfolgter Neutrali-
sation konnte ausgeschlossen werden (Kringel et al. 1997, 1998, 2000).

Mit dem Muldewasser gelangen in erheblichem Umfang Phosphate in den entstehenden See.
Diese Phosphate sind eine potentielle Eutrophierungsursache und es ist davon auszugehen,
daB zunéchst tatsdchlich ein eutropher See das Ergebnis der Flutung ist. Allerdings wird nicht
alles importierte Phosphat im See eutrophierungswirksam. Fiir wenigstens die Hilfte ist eine
Féllung im Zuge der Neutralisation durch das im sauren Wasser vorhandene Eisen und Alu-
minium zu erwarten. Ein weiterer Teil gelangt schon partikulér gebunden in den entsthenden
See und wird durch Sedimentation dem Néhrstoffkreislauf entzogen. Im See fiir die Primér-
produktion genutzte Phosphate unterliegen nach Absterben der Wasserorganismen ebenfalls
der Sedimentation. Insgesamt wird deshalb fiir den See eine positive Nettosedimentation (Dif-
ferenz aus Gesamtsedimentation und Riicklésung) hinsichtlich des Phosphates erwartet, was

mittelfristig zu einer Oligotrophierung des Sees durch natiirliche, seeinterne Prozesse und
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damit zu einer Verbesserung der Wassergiite fiihrt (Schultze 1997, Kringel et al. 1997). Diese
Annahmen basieren einerseits auf der Beobachtung, dafl der Muldestausee seit Jahren stets als
Senke fiir Phosphate wirkte (Abb. 2) und andererseits z.B. am Sempacher See eine Nettosedi-
mentation von ca. 20% festgestellt wurde (Hupfer 1995). Dabei ist selbstverstandlich das
langfristige Verhalten der sedimentierten Phosphate von entscheidender Bedeutung.

P-Riickhaltung im Muldestausee

(o))
o
1

mmm SRP
= TP

0 | Il |

88 89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99

P-Rickhaltung in %
N w J= [4)]
o o o o

—
o

Abb. 2: Phosphorriickhaltung im Muldestausee in den Jahren 1989-98 (Vergleich der
Mittelwerte der Phosphorkonzentrationen am Zu- und Ablauf; SRP-geloster,
molybdatreaktiver Phosphor, TP-Gesamtphosphor). Fiir die einzelnen Jahre
standen je 16-26 Werte zur Verfliigung (Datenquelle: Gewissergiiteberichte des
Landesamtes fiir Umweltschutz Sachsen-Anhalt).

Die hohen AOX-Konzentrationen im TRL Niemegk sind auf den Zustrom kontaminierten
Grundwassers aus dem Raum Bitterfeld zuriickzufiihren. Es kann aber davon ausgegangen
werden, dafl durch die Flutung und die damit verbundene Veridnderung der geohydraulischen
Bedingungen der Zustrom kontaminierten Grundwassers weitgehend eingeschrénkt wird.
Dies geht klar aus den prognostischen Modellierungen der Grundwasserstromung der Inge-
nieurbiiro fiir Grundwasser GmbH, Leipzig hervor.

Aus den bisherigen Ausfithrungen ergibt sich eine Fiille von offenen bzw. nicht hinreichend
sicher beantworteten Fragen, die z.T. an den entstehenden Goitschesee gebunden sind, z.T.
aber auch dariiber hinausweisen und generell fiir die optimale Flutung und Nutzung von
Bergbaurestseen einer Aufkldrung bediirfen. Dies ist der Grund, warum das Beispiel der Flu-
tung des Goitschesees als Forschungsgegenstand fiir das UFZ ausgewihlt wurde. Die Sektion

Gewisserforschung, die sich auf Oberflichengewésser konzentriert, will dabei in mehreren
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aufeinander abgestimmten Projekten, die aus UFZ-Mitteln, Foérdermitteln des BMBF und

Geldern der LMBYV finanziert werden sollen, folgende Fragen bearbeiten:

e Neutralisationsverlauf: Es sollen durch detaillierte Untersuchungen des Neutralisations-
verlaufes der Beitrag der Boschungserosion ermittelt und durch Verkniipfung der Eigen-
schaften der anstehenden Sedimente und der ermittelten Stoffeintrige auf andere Tage-
baue iibertragbare Kennziffern ermittelt werden. Damit soll das verfligbare Prognosein-
strumentarium deutlich verbessert werden.

e Eutrophierung: Durch die genaue Untersuchung des Sedimentationsverhaltens des Phos-
phates und der Bindungsformen im entstehenden autochtonen Seesediment soll das Lang-
zeitbindungsverhalten fiir Phosphate im Sediment entstehender Bergbaurestseen besser
und sicherer prognostizierbar werden. Dies ist sowohl fiir die Flutungsplanung als auch
fiir die spétere Nutzung und Wassergiitebewirtschaftung von Bergbaurestseen von Inter-
esse.

e Eintrag von Schadstoffen: Sowohl die aus der Versauerung und dem Muldewasser stam-
menden Schwermetalle als auch die Chlororganika aus den Altlasten im Raum Bitterfeld,
die mit dem Grundwasser in den See gelangen, sind in ihrem Langfristverhalten nicht be-
friedigend prognostizierbar. Daher sollen durch die Untersuchung ihres Verhaltens bei der
Flutung und der Bindungsformen des sedimentierenden Anteils das langfristige Verhalten
abgeleitet werden. Auch hier ist also eine Verbesserung der Prognosemdglichkeiten fiir
die Planung der Flutung und der kiinftigen Wassergiitebewirtschaftung von Bergbaurest-
seen das Ziel der Forschungsarbeiten.

e Schichtung und Wasseraustausch im See: Auf die komplizierte Beckenstruktur im zu-
kiinftigen Goitschesee und deren Konsequenzen wurde schon hingewiesen. Fiir die Aus-
bildung der Schichtung ist bei der Flutung ein weiterer wichtiger Aspekt zu beriicksichti-
gen: Die Dichte des vorhandenen, stark sauren Wassers ist wegen der hohen Konzentra-
tion geldster Stoffe deutlich hoher als die des Muldewassers. Es ist daher zu erwarten, daf
das Flutungswasser eine eigene Schicht an der Oberfliche des entstehenden Sees ausbil-
det. Die Vermischung und demzufolge auch die Neutralisation durch das Flutungswasser
findet dann nur zum Teil statt. Die Frage nach der Stabilitét dieser chemisch bedingten
Schichtung ist zur Zeit nicht zu beantworten. Fiir wesentlich héhere, chemisch bedingte
Differenzen der Dichte wurden am Beispiel des Tagebaues Merseburg-Ost schon Modell-
ansétze entwickelt. Nun sollen sie in ihrer Anwendungsméglichkeit erweitert und verifi-

ziert werden, da durch die Schichtung und den seeinternen Wasseraustausch der gesamte
Stoffhaushalt des Sees maBgeblich beeinflufit wird.
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e Planktonbesiedlung: Das stark eingeschriankte Nahrungsnetzt der Planktonbiozénose im
urspriinglich sauren Wasser wird durch die Flutung auf zwei Wegen verindert: Die Neu-
tralisation beseitigt die Hemmnisse fiir die Entwicklung vieler Arten, die im sauren Milieu
nicht tiberleben kénnen. Und das Flutungswasser bringt eine ganze Reihe von Planktonor-
ganismen mit, die im sauren Wasser fehlen. Es soll geklédret werden, welche Wechsel in
der Planktonbesiedlung erfolgen und welche Faktoren dies steuern. So wird bei zukiinfti-
gen Flutungen oder SanierungsmafBnahmnen die Entwicklung genauer vorhersehbar und
kann besser beeinflult werden, sofern dies zur Sicherung der geplanten Seenutzung nétig
ist.

Insgesamt ist es das Ziel der Forschungsarbeit, das Verstdndnis der bei der Flutung mit Flu$3-

wasser ablaufenden Prozesse erheblich zu erweitern und auf dieser Grundlage neue Modelle

fiir die Beschreibung, die Prognose und das Management der Seewassergiite zu entwickeln
bzw. vorhandene Modelle weiter zu verbessern. Durch die Arbeit am Beispielsobjekt Goit-
schese wird neben den verallgemeinerbaren Ergebnissen auch ein stéandiger Kenntnisgewinn
fiir dieses Objekt erzielt, der durch die enge Zusammenarbeit mit der LMBV und den zustén-
digen Fachbehorden wie schon in den letzten Jahren unmittelbaren Eingang in die Flu-
tungspraxis findet. Auf diesem Wege werden in sehr gliicklicher Weise Forschung an Grund-
lagenfragen, angewandte Forschung und die tigliche Praxis der Tagebauflutung miteinander

verkniipft.
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I1.1.2 Einfluss der Seeschichtung in den Teilbecken Niemegk und Miihlbeck
bei der Fremdflutung des ehemaligen Tagebaus Goitsche

Bertram Boehrer, Burkhard Kuehn, Karsten Rahn, Siegfried Frimel und Olaf Biittner

Einleitung

Mit der Stilllegung vieler Braunkohletagebaue in Mitteldeutschland und in der Lausitz stehen
groBe landschaftliche Verdnderungen an. Die meisten der ehemaligen Tagebaue wird man
nicht auf Dauer trocken halten, und in den Restléchern werden sich Seen bilden, die zum Teil
eine beachtliche GroBe erreichen werden (siehe Schultze et al., 1999). Zum einen geschieht
das durch eindringendes Grundwasser, aber in vielen Fillen erwigt man aus Griinden der
Boschungssicherung aber auch aus Hinsicht auf die kiinftige Wasserqualitit die Flutung mit

Fremdwasser, wenn ein Bach oder Fluss unweit des Tagebaues zur Verfiigung steht.

Lage des Profiles
plante SondenmeSpunkte
N A Sondenprofil
> @ Chemie + Biclogie + Sonde
Il Einlaufbauwerk

Abbildung 1: Kontourenkarte der Teilrestlocher Mithibeck im Norden mit den Messstationen ,xm** und Niemegk im Westen mit den
Messstationen .xn*". Messstationen, die mit Kreisen markiert sind dienten neben Messungen mit Multiparametersonden auch der
biologisch-chemischen Probenahme. Nach Siiden und Osten schlieBen sich die Teilbecken Bérenhof, Pouch und Débern an. Das Quadrat im
Nordosten zeigt die Zulaufstelle von der Mulde an. Die durchbrochene Linie markiert den Talweg durch die Probenahmestellen
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Die Flutung des Tagebaukomplexes Goitsche (Abbildung 1) mit Fremdwasser hat am 7. Mai
1999 begonnen. Das wird mittels eines Zulaufs aus der Mulde in das Teilrestloch Miihlbeck
bewerkstelligt, an welches die tibrigen Teilrestlocher in einer Kette mit Uberlaufkanilen auf
einer geografischen Hohe von etwa 60mNN verbunden sind. Oberhalb dieser Grenze wird
eine weniger gegliederte einheitliche Wasserflache entstehen. Sukzessive wird man die
Teilbereiche Miihlbeck, Niemegk, Béarenhof, (Pouch) und D&bern bis zu einem Wasserstand
von 60mNN fiillen, und dann die gemeinsame Wasseroberfliche zum Endwasserstand
anheben.

Der kiinftige Goitschesee verdient schon allein durch seine Grofe besondere Beachtung.
Auflerdem wird der See als einer der ersten grofien im Mitteldeutschen Bereich fremdgeflutet
und erfdhrt dadurch besonderen Modellcharakter. Obendrein ist bei ihm eine Tendenz zur
Versauerung gegeben. Die endgiiltigen Voraussagen iiber seinen zukiinftigen pH-Wert sind
schwierig, da es zu einigen wichtigen Prozessen, wie z. B. der Eluierung von Saure aus dem
Untergrund wihrend des Wasseranstiegs, bislang keine verlédssliche Quantifizierung gibt (z.B.
Kringel et al.1997). Zusitzlich wird eine pH-Prognose dadurch erschwert, dass man nur
unzureichend die Schichtung des Sees voraussagen kann, insbesondere was die Bildung von
Monimolimnien und deren Dicke angeht. Sowohl fiir die chemis.chen Vorgiinge wie auch fiir
die physikalischen Vorgénge erhofft man sich aus dem laufenden Goitscheprojekt neue
Erkenntnisse.

In diesem Beitrag konzentrieren wir uns auf die Schichtungen in den Teilrestseen in der Zeit
von Flutungsbeginn (7. Mai 1999) bis zum Einsetzen des Uberlaufs aus dem zweiten
Teilbecken (Niemegk) am Ende des Jahres 1999. In groben Bildern wird mit Messungen die
zeitliche Entwicklung der Seeschichtung aufgezeigt und damit die Entwicklung des pH in den
verschiedenen Wasserkérpern verdeutlicht. SchlieBlich wird durch Flussdiagramme der

Transport von Aziditdt und Pufferkapazitét verdeutlicht.

Messungen

Zur Messung von Profilen wurde eine Multiparametersonde (OS316) der Firma Idronaut
(Brugherio, Milano, Italien) verwendet. Die Genauigkeit der Temperaturmessung liegt nach
Herstellerangaben im Bereich von 3mK, die Genauigkeit der Leitfihigkeitsmessung bei
0.003mS/cm. Sauerstoffsattigung hat eine Genauigkeit von 1%, pH von 0.01. Das
Redoxpotential wird mit einer Genauigkeit von ca. lmV angegeben. Im Feldeinsatz sollte
man von Angaben zur Genauigkeit, die etwa ein Faktor 10 hoher liegen, ausgehen

(Redoxpotential etwa 100mV). AuBerdem war eine Eichung des Triibungssensors bisher nicht
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durchfiihrbar. Die dargestellten Messwerte fiir Trilbe kénnen also nur als Relativwerte
angesehen werden. Die Messtiefe wird {iber den Druck auf ca. 30cm genau bestimmit.

Die Profildarstellungen zeigen die Originalmesswerte. Umrechnungen von elektrischer
Leitfahigkeit in Salinititen sind wegen der verinderlichen Salzzusammensetzung bisher nicht
exakt moglich. Die Auftragung der Profile erfolgte gegen die Tiefe, entsprechend dem
Wasserstand zur Zeit der Messung. Bei steigendem Wasserstand gibt das Ende der Profile
einen Anhalt fiir den Seegrund als Fixpunkt mit der Einschrinkung, daB die Profile raumlich
gegeneinander leicht versetzt sein komnen (ca. 20m) und deshalb Unterschiede in der
Wassertiefe denkbar sind. Aulerdem haben auch Verinderungen der Bodenkontour wihrend
der Flutung stattgefunden, wie z.B. durch die Boschungsbriiche in der Nihe der
Probenahmestelle XIN5.

Wir konzentrieren uns hier auf den groBskaligen Schichtungsaufbau in den Seen und beziehen
uns nur auf die Profile an den jeweils tiefsten Stellen der Teilseen (XM3 in Miihlbeck, XN5 in
Niemegk, XD4 in Dobern). Die Lage der Messstellen entnimmt man Abbildung 1. Nur ein
Teil der gemessenen Daten kann hier aufgenommen werden (siche Schultze et al 1999). Die
horizontale Variabilitit ist bei geschichteten Seen viel kleiner als die vertikale. Messungen,
die das belegen sind durchgefiihrt worden; die horizontale Variabilitét soll jedoch nicht Teil

dieses Beitrags sein.

Ergebnisse und Diskussionen

Schichtungsverhalten im Restsee Miihlbeck

Abbildung 2 zeigt Messprofile an der Probenahmestelle XM3 fiir Probenahmetermine, von
Flutungsbeginn (7. Mai 1999) bis zum Beginn des Uberlaufs nach Niemegk (29.Mai 1999)
einschliefllich eines Profils zuvor, um die Verdnderung in Relation zum Ausgangszustand

darzustellen. Die Wassertiefe in XM3 (tiefste Stelle) betrug vor Flutungsbeginn (22.04.1999)

ca. 2.20 m. Der Wasserkdrper war vertikal durchmischt, was sich an den gemessenen
konstanten Werten der physikalischen Parameter, Temperatur und elektrischer Leitfihigkeit
zeigt, die Dichtegradienten widerspiegeln kénnten. Ebenso deuten die Messungen von
gelostem Sauerstoff, pH und Triibung auf eine chemische Homogenisierung hin. Eine
Schichtung (z.B. 10. Mai) konnte sich nur zeitweilig ausbilden. Betrachtet man jedoch die

Zeitabfolge, so erkennt man deutlich an der sinkenden elektrische Leitfahigkeit des Wassers

die fortschreitende Verdiinnung des ehemaligen Tagebauseewassers durch das Muldewasser.
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Abbildung 2: Profilmessungen im Restsee Miihlbeck an der Probenahmestelle XM3 fiir
physikalische und physikalisch-chemische MessgroBen in der Zeit nach
Flutungsbeginn 06.Mai — 26.Mai 1999
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Erst unmittelbar vor Beginn des Uberlaufs nach Niemegk (am 29.Mai 1999), findet man
vertikale Gradienten in den gemessenen Profilen der elektrischen Leitfahigkeit (Abbildung 2).
Damit féngt mit Beginn des Uberlaufs eine Schichtung an sich zu etablieren. Der pH-Wert des
Miihlbeckwassers war iiber die gesamte Zeitdauer extrem niedrig und hat sich nur leicht
erhdht (pH 3.1 auf 3.5). Erst kurz vor Einsetzen des Uberlaufs nach Niemegk (Messung am
25.Mail999) steigt — unterstiitzt durch die beginnende Schichtung — der pH-Wert in den

obersten 1.5m der Wassersaule an.
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Abbildung ‘3: Profilmessungen in Restsee Miihlbeck an der Probenahmestelle XM3 fiir
physikalische und physikalisch-chemische MessgroBen iiber die thermische
Schichtungsphase in der Zeit vom 25.Mai 1999 bis zum 11.Aug 1999
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Seit Wasser von Miihlbeck nach Niemegk iiberlauft ist der Restsee Miihlbeck geschichtet
(Abbildung 3). Das ist deutlich an den Temperaturverliufen und den Kurven der elektrischen
Leitfédhigkeit zu erkeﬁnen, und findet sich in den Messungen der Gréflen geldster Sauerstoff,
pH, Redoxpotential und Triibung wieder. Zu dieser Zeit besteht nur begrenzt ein Austausch

zwischen Epilimnion und Hypolimnion.
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Abbildung 4: Profilmessungen in Restsee Miihlbeck an der Probenahmestelle XM3 fiir
physikalische und physikalisch-chemische MessgroBen nach der thermischen
Schichtungsphase in der Zeit vom 24.Aug 1999 bis 11.Jan 2000

Ende August begann durch die Kombination von Wind und Abkiihlung der Seeoberfliche
eine Tiefenzirkulation, die in den Profilen ab 24.August 1999 ihren Niederschlag findet
(Abbildung 4). Die vertikalen Gradienten sind (fast) verschwunden, sowohl in den
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schichtungsrelevanten Groen wie Temperatur und elektrischer Leitfihigkeit als auch in den
physikalisch-chemischen Parametern Sauerstoffgehalt, pH, Redoxpotential und Triibung. Die
Tiefenzirkulation hat das Hypolimnionwasser in das Epilimnion gemischt. Dadurch kam auch
die Aziditit des Hypolimnions frei und senkte den pH im Epilimnion kurzzeitig auf niedrige
Werte um 6,5 (24.Aug 1999). Bis zum 19.0kt 1999 hat sich der pH durch Spiilen mit
Muldewasser wieder bei Werten oberhalb 7 im Neutralen stabilisiert.

Schichtungsverhalten im Restsee Niemegk

Niemegk XN5 01.Jun 1999 - 11.Jan 2000
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Abbildung 5: Profilmessungen im Restsee Niemegk an der Probenahmestelle XN5 fiir
physikalische und physikalisch-chemische Messgrofien in der Zeit vom
Einsetzen des Uberlaufs von Miihlbeck nach Niemegk bis zum Einsetzen des
Uberlaufs von Niemegk nach Bérenhof
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Im Restsee Niemegk war der See durch die Temperatur geschichtet, bevor Flutungswasser
bzw. Mischwasser aus Miihlbeck tliberfloss (Abbildung 5). Der pH-Wert betrug tiber die ge-
samte Wassersdule knapp 3.0. Die elektrische Leitfahigkeit zeigt ein relativ einheitliches Bild,
der kleine Unterschied zwischen Epilimnion und Hypolimnion diirfte auf einem
Temperatureffekt beruhen.

Das ab dem 29.05.1999 zuflieBende Wasser aus dem Restsee Miihlbeck schichtete sich wegen
seiner geringeren Konzentration an geldsten Stoffen im Epilimnion ein und vermischte sich
mit dem Epilimnionwasser. Im weiteren Verlauf des Jahres arbeitet sich die
Vertikalzirkulation weiter in das Hypolimnion vor, und kann schlieBlich im Winter den
Wasserkérper bis auf wenige Meter liber dem Grund homogenisieren. Falls diese Schichten
den Winter iiberdauern verdienten sie den Namen Monimolimnien. Niemegk wire somit ein
meromiktischer See geworden. Ein wesentliches Ansteigen des pH-Wertes kann man erst
gegen das Ende des Jahres 1999 beobachten. Als der Uberlauf von Flutungswasser von
Niemegk Richtung Barenhof einsetzte lag der pH-Wert um 3.6.

Schichtungsverhalten im Restsee D6bern

Dobern liegt am weitesten im Osten und befindet sich am Ende der Flutungkette. Das
Teilbecken Débern liegt sehr tief und wird den tiefsten Punkt im Goitschesee beherbergen.
Fin Restsee hatte sich an der tiefsten Stelle ausgebildet, dessen Wasserspiegel durch eine
Wasserhaltung tief gehalten wurde. Bisher ist noch kein Flutungswasser im D&bernbecken
angekommen. Allerdings ist seit dem Riickbau der Wasserhaltung im Sommer 1999 ein
deutlicher Wasseranstieg zu verzeichnen, was auch aus den Profildarstellungen hervorgeht.
Abbildung 6 zeigt die Messprofile fiir die Probenahmestelle XD4. Gut sichtbar ist der Aufbau
einer thermischen Schichtung und deren Auflosung Ende September mit beginnender
herbstlicher Tiefenzirkulation. Ab September zeigt sich eine von der Wasseroberfldche in die
Tiefe fortschreitende Homogenisierung der Messprofile fiir alle GréfBen.

Im Unterschied zu den Restseen Miihlbeck und Niemegk war der Restsee Dibern vor der
Fremdflutung neutral. Das jedoch neuerlich zuflieBende Wasser bringt offensichtlich ein
Versauerungspotential mit sich, so dass sich der pH von 7.5 im Frithjahr 1999 auf etwa 5.8 im
Winter 1999/2000 erniedrigt hat.
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Schlussfolgerungen fiir den Flutungsvorgang

Seit 7.Mai 1999 wurde Flutungswasser von der Mulde nach Miihlbeck eingeleitet. Bis kurz
vor Einsetzen des Uberlaufs nach Niemegk hatte sich keine anhaltende Schichtung einstellen
konnen. Das einstromende Muldewasser mischte sich mit dem vorhandenen Seewasser.

Kurz vor Einsetzen des Uberlaufs nach Niemegk stellte sich in Miihlbeck eine stabile
Schichtung ein (Abbildung 7). Das Flutungswasser aus der Mulde mischte sich wegen seines
geringen Anteils an gel6sten Stoffen, und daraus resultierender geringerer Dichte, in das
Epilimnionwasser ein. Der Uberlauf nach Niemegk stammt aus dem Epilimnion von
Miihlbeck und mischt sich auf Grund seiner geringeren Salinitit in das Epilimnion von
Niemegk ein, das zu jener Zeit ebenfalls geschichtet war. Die Hypolimnien waren vom
Flutungsprozess nicht direkt betroffen.

Ende August wurde die Schichtung in Miihlbeck aufgeldst, so dass sich eine Mischung von
Muldewasser mit dem gesamten Wasserkdrper von Miihlbeck ergab. In Niemegk blieb die
Schichtung bislang (11. Januar 2000), also iiber das Einsetzen des Abflusses aus Niemegk
Richtung Teilbecken Bérenholz erhalten, wenn auch nur diinne Wasserschichten, sog.
Monimolimnien, von 3m Stirke in XN3 und XN4 bzw. 4m Stirke in XN5 nie vollsténdig
aufgeldst wurden. Der Uberlauf von Miihlbeck mischt sich also mit dem jetzt gemischten

Wasserkorper (= Mixolimnion) aus Epilimnion und Hypolimnion.
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Débern XD4 08.Feb 1999 - 11.Jan 2000
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Abbildung 6: Profilmessungen im Restsee Ddbern an der Probenahmestelle XD4 fiir
physikalische und physikalisch-chemische Messgrolen in der Zeit vom
08.02.1999 bis zum 20.09.1999, vor Flutungsbeginn bis iiber den Zeitpunkt des
Einsetzens des Uberlaufs von Niemegk nach Bérenhof hinaus
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Abbildung 7: Skizzierte Schichtung in den Seen Miihlbeck und Niemegk. Auftragung der
geographischen Hohe gegen Distanz vom Flutungszulauf entlang des Talwegs in Abbildung
1. Zwei verschieden schattierte Wasserkorper in einem Seebecken sind durch eine andauernde
Schichtung voneinander getrennt und erfahren nur einen geringen Austausch untereinander.
Die beiden oberen Graphiken sind gegen die mNN-Skala um 40m bzw. 80m verschoben.
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IL1.3 Einflul der Flutung auf die Zusammensetzung der mikrobiellen
Biozonose der Goitsche und Eignung autochthoner Sulfatreduzierer

zur Dekontamination von Tagebaurestlochern

Barbara C. Hard, Wolfgang Babel

Einleitung

Die Wisser von Braunkohle-Tagebaurestlochern und aus dem Uranbergbau sind durch
niedrige pH Werte (zwischen 1 und 4), hohe Sulfatgehalte und hohe Metallkonzentrationen
gekennzeichnet. Die Metalle, die dort eine dominierende Rolle spielen, sind Eisen,
Aluminium, Mangan, Kupfer, Blei, Nickel, Kobalt, Cadmium und im Falle der
Uranbergwerkssickerwasser Uran und andere Radionuklide. Um diese Bergwerkswisser in
Fliisse einleiten zu konnen bzw. die Tagebaurestlicher als Freizeitgewésser nutzen zu kénnen,
miissen sie gereinigt werden.

Sulfatreduzierender Bakterien sind fiir Dekontaminationsprozesse dieser Wisser geeignet
(Hard et al. 1995). Sie sind tolerant gegeniiber einer Reihe von verschiedenen Metallen und
kénnen sich demnach in Wissern mit hohen Metallgehalten vermehren und Sulfat reduzieren
(Hard et al. 1997). Durch die Sulfatreduktion werden Protonen weggefangen und das Wasser
wird neutralisiert, Metalle fallen aus und werden somit aus dem Wasser entfernt.

Die mikrobiologischen Untersuchungen sollen den EinfluB der Goitsche Flutung auf die
Zusammensetzung der mikrobiellen Biozénosen und die Eignung autochthoner
Sulfatreduzierer zur Metalleliminierung und Neutralisation dieses schwefelsauren,

metallhaltigen Tagebaurestloches bestimmen.

Material und Methoden

Probenahme und Kultivierung

Schlamm-/Wasserproben wurden aus den Restléchern Niemegk und Miihlbeck entnommen.
Fiir die Bestimmungen der Most Probable Number (MPN) wurde den Vorschriftenen von
Alef (1991) gefolgt. Fiir die Anreicherung und Isolierung der Sulfatreduzierer wurde ein
modifiziertes Postgate Medium verwendet (Hard und Babel, 1995). Als Kohlenstoff- und
Energiequelle wurden Lactat (20 mM), Pyruvat (20 mM) und Methanol (10 mM) eingesetzt.
Die Proben wurden bei pH 3,0 und pH 7,0 inkubiert.
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Bestimmung der Wachstumsraten

Die Wachstumskinetik wurde iiber Proteinmessungen verfolgt. Protein wurde nach einer

modifizierten Methode von Bradford (1976) gemessen.

Chemische Analysen

Sulfat wurde mit einem Sulfat-Fertigtest ,,Spectroquant von Merck, Darmstadt bestimmt.

Lactat und Pyruvat wurden ebenfalls mit Fertigtests von Merck gemessen. Die Bestimmung

von Methanol erfolgte mit Hilfe eines Gas-Chromatographen (Dani, Gera).

Ergebnisse und Diskussion
Die Abundanz einzelner Bakteriengruppen der autochthonen Biozénosen von vier
Probenahmestellen wurde mit der MPN Methode bestimmt. Tabelle 1 erlautert die

Bezeichung und Eigenschaften der Proben.

Tab. 1: Kurziibersicht der Probenahmestellen

Probe |Restsee Probeart pH Wert SO4(mM)

GO1 Niemegk  Wasser 2,5-3,0 16,67
GO2 Niemegk  Schlamm 2.5-3.0 18,45
GO3 Miihlbeck Wasser 2,5-3,0 8,84

GO4 Miihlbeck  Schlamm 2.5-3.0 18,25

Die Beprobung der einzelnen Stellen fand vor der Flutung statt. Die Verteilung der einzelnen
Bakteriengruppen ist in den Abbildungen 1 und 2 dargestellt. Von den oxidierenden
Bakteriengruppen sind Ammonium-, Mangan- und Eisen-Oxidierer in allen Proben zu finden,
Nitrit-Oxidierer nur in den Schlammproben zu finden. Schwefel-Oxidierer wurden in keiner

der Proben nachgewiesen.
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'O Nitrit Ox.
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1.00E03 1 & Mangan Ox.
‘BEsenOx. |
1.00E+02 ' '
1.00E+01-
1.00E+00 4
GO1
Abb. 1: Verteilung der oxidierenden Bakteriengruppen in den Proben GO1 bis GO4.

Bei der Untersuchung der Verteilung der reduzierenden Bakteriengruppen in den einzelnen
Probenahmestellen wurden Eisenreduzierer und Denitrifizierer in allen Proben gefunden.
Sulfat- und Manganreduzierer waren nur in den Schlammproben der beiden Restseen

vorhanden.

| OSulfat Red.
| B Eisen Red.
& Mangan Red.
o2
Abb. 2: Verteilung der reduzierenden Bakteriengruppen in den Proben GO1 bis GO4.
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Eine Reihe von sulfatreduzierenden Bakterien wurden in Anreicherungskulturen bei pH 7
kultiviert. Als einzige Kohlenstoff- und Energiequelle wurden Lactat, Pyruvat und Methanol
mit und ohne Hefeextrakt zugegeben. Die Reduktion des Eisensulfates zu Eisensulfid und die
Ausfillung der Flocken als schwarzer Schlamm war in den Kulturgefien sichtbar.
Wachstum und Sulfatreduktion sind in Abbildungen 3a-d dargestellt.

Bei pH Werten von 3,0 fanden weder Wachstum noch Sulfatreduktion statt, Sporen wurden
nicht beobachtet.

In den Anreicherungskulturen aus den Niemegk-Wasserproben fand signifikante
Sulfatreduktion in den Kulturen mit Lactat ohne Zugabe von Hefe statt (Abb. 3a). Sulfat wird
dabei innerhalb von 15 Tagen von 18,53 auf 8,21 mM reduziert. Zur gleichen Zeit findet eine
starke Proteinzunahme statt. In den tibrigen Kulturen, die Methanol mit und ohne Hefeextract
und Lactat mit Hefeextrakt als Substrat haben, findet zwar Wachstum, aber keine
Sulfatreduktion statt.

160 25

140 -

120 -

100 -

80 -

Protein (mg/l)
Sulfat (mM)

60 -

40 -

20 -

0 3 6 10 15 20 30
Zeit (Tage)

—&—Protein (Lactat-HE) —@—Protein (Lactat) —a— Protein (MeOH)
—+—Protein (MeOH-HE) ~—>¢—-Sulfat(Lactat-HE) —3k— Sulfat (Lactat)
—@— Sulfat (MeOH) —o—Sulfat (MeOH-HE)

Abb. 3a. Wachstum und Sulfatreduktion der Anreicherungskultur GO1.
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In den Kulturen mit Lactat und Hefe aus den Schlammproben von Restloch Niemegk fand
Sulfatreduktion mit einer hohen Rate statt (Abb. 3b). Innerhalb von 5 Tagen wurden 11,76
mM reduziert. Kulturen, in denen Lactat ohne Hefe und Methanol mit Hefe als Substrat
zugegeben wurden, zeigten wesentlich geringere Wachstums- und Sulfatreduktionsraten. Mit
Methanol ohne Hefe als Substrat nahm Protein zu, aber eine Sulfatreduktion war nicht
meBbar.

Die Protein-Ausgangswerte samtlicher Kulturen aus diesem Standort sind relativ hoch im

Vergleich zu den Anreicherungskulturen der anderen Probenahmestellen.

— el

= N

o o
L 1

80 -

Protein (mgl/l)
~ Sulfat (mM)

60 -

40 -

20 -

0 T T T T T T 0
0 3 6 10 15 20 30

Zeit (Tage)

—¢— Protein (Lactat-HE) ~—g— Protein (Lactat) —— Protein (MeOH)
=—4—Protein (MeOH-HE) —+— Sulfat (Lactat-HE) —k=Sulfat (Lactat)
—@— Sulfat (MeOH) —o— Sulfat (MeOH-HE)

Abb. 3b. Wachstum und Sulfatreduktion der Anreicherungskultur GO2.
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Abb. 3¢c. Wachstum und Sulfatreduktion der Anreicherungskultur GO3.

140 25
120 -
100 - ;
£ 80- =
£ =
2 60 - 5
Oh. wn
40 =}
20 -
0 T T T T T T 0
0 3 6 10 15 20 30
Zeit (Tage)

—¢— Protein (Ladtat-HE) —g@— Protein (Lactat) —4— Protein (MeOH)
—t— Protein (MeOH-HE) —+ Sulfat (Lactat-HE)  —— Sulfat (Lactat)
—@— Sulfat (MeOH) == Sulfat (MeOH-HE)

Abbildung 3¢ zeigt Wachstum und Sulfatreduktion von Anreicherungskulturen aus der
Wasserprobe von Restloch Niemegk. Proteinzunahme ist bei allen Substratvarianten
nachweisbar, jedoch keine Sulfatreduktion. Nur in den Kulturen mit Lactat als Kohlenstoff-
und Energiequelle ohne Zugabe von Hefe war ein schnelles Wachstum gekoppelt mit einer

hohen Sulfatreduktionsrate zu finden.

In den aus Miihlbeck Schlamm gewonnenen Anreicherungskulturen mit Methanol als einziger
Kohlenstoff- und Energiequelle ohne Zugabe von Hefeextrakt findet iiber 30 Tage nur
unbedeutende Proteinzunahme und keine Sulfatreduktion statt (Abb. 3d). In den Kulturen, in
denen Methanol mit Hefe, Lactat mit und ohne Hefe als Substrat zugegeben werden, konnten

signifikantes Wachstum und Sulfatreduktion gemessen werden.

- 256 -



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

Protein (mg/l)
Sulfat (mM)

2l 4
20 -
T2
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—— Protein (LactatHE) —g@— Protein (Lactat) —4— Protein (MeOH)
= Profein (MeOH-HE) —¢—Sulfat(Lactat-HE) = —— Sulfat (Lactat)
—@— Sulfat (MeOH) ~—&= Sulfat (MeOH-HE)

Abb. 3d. Wachstum und Sulfatreduktion der Anreicherungskultur GO4.

Die Verteilung der sulfatreduzierenden Bakterien spiegelt sich in den Anreicherungen wieder.
In Wasserproben GO1 und GO3 wurden mit der MPN Methode keine Sulfatreduzierer erfaBt.
In den Anreicherungskulturen aus diesen Proben mit Methanol mit und ohne die Zugabe von
Hefeextrakt und Lactat mit Hefeextrakt fand bakterielles Wachstum statt, jedoch ohne daB
Sulfat reduziert wird. Nur in Kulturen mit Lactat ohne Hefe als Kohlenstoff- und
Energiequelle finden Wachstum und Sulfatreduktion in allen Anreicherungskulturen der
verschiedenen Standorte statt. In den Schlammproben der beiden Restlcher Niemegk und

Miihlbeck sind erwartungsgemaB Sulfatreduzierer mittels der MPN Methode nachweisbar. In
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den Anreicherungskulturen der Schlammproben wurde bei Zugabe von Methanol und Lactat
mit/ohne Hefe eine Proteinzunahme gemessen. Sulfatreduktion konnte jedoch nur in den
Anreicherungskulturen mit Lactat mit und ohne Hefeextrakt sowie in GO2 mit Methanol mit
Hefe nachgewiesen werden.

Bei den Untersuchungen mit Methanol wurde auch der Methanolverbrauch gemessen (Daten
nicht gezeigt). Dabei konnte festgestellt werden, daB in den Anreicherungen aus den
Schlammproben mit Methanol und Hefeextrakt Methanol komplett innerhalb von 15 Tagen
verwertet worden ist, in GO4 nicht jedoch von sulfatreduzierenden Bakterien, da die
Sulfatkonzentration in diesem Zeitraum unverdndert bleibt. Dies ist auch der Fall bei den
Anreicherungskulturen mit Methanol ohne Hefeextrakt, allerdings trifft dies hier ebenfalls bei
den Wasserproben zu.

Die Tatsache, daf} die Sulfatreduzierer nicht bei dem Original pH-Wert von 3,0 des Standortes
kultiviert werden konnten, deutet darauf hin, daB die Bakterien im Schlamm des Sees in
Mikronischen vorkommen, in denen die pH-Werte wohl eher im neutralen Bereich liegen.
Prinzipiell sind die autochthonen Sulfatreduzierer zur Dekontamination, d.h. der Entfernung
von Metallen und Reduktion des Sulfatgehaltes geeignet, sobald der pH-Wert durch die
Flutung in einen weniger sauren Bereich verschoben wird. Weitere Untersuchungen sind

notwendig, um eine geeignete Kohlenstoff- und Energiequelle zu finden.
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I1.2 Untersuchungen im Umfeld

I1.2.1 Analytik von Bohrkernmaterialien aus dem Boschungsbereich des

Restloches

Rainer Wennrich , Jiirgen Mattusch, Peter Morgenstern, Siegfried Knappe, Heiner
Dohrmann

Einleitung

Zur Abschitzung der Entwicklung der Wasserqualitét bei Flutung von Tagebaurestlochern ist
es erforderlich, die Zusammensetzung des zukiinftigen Béschungsmaterials unter dem Aspekt
einer potentiellen Freisetzung von Schwermetallionen und anionischen Spezies aus diesem zu
analysieren. Besonders wichtig sind diese Daten, wenn der Boschungsbereich, wie es fiir das
Tagebaurestloch Goitsche der Fall ist, nicht aus gewachsenem Boden besteht sondem aus
Kippenmaterial gebildet wird. Als Ausgangspunkt fiir die Untersuchungen zum
Langzeitmobilisierungsverhalten von Kippenmaterial, die gemeinsam von den Sektionen
Bodenforschung und Analytik mittels Lysimeter und eines Sicker- und Grundwasser -
MeBsystems (SGM) durchgefiihrt werden, wurden Bohrkemnmaterialien vom Standort des
SGM analysiert. Wesentlich fiir die oben genannte Zielstellung ist die Bestimmung der
Gesamtkonzentrationen sowie der mobilisierbaren Anteile der Hauptbestandteile und von
ausgewidhlten umweltrelevanten Schwermetallen in Abhingigkeit von der Teufe. Basierend
auf der Bodenansprache vor — Ort wurden aus einem fiir den Standort reprisentativen
Bohrkern in 31 verschiedenen Teufen zwischen dem Oberfldchenbereich und 24 m die Proben
fiir die Analytik gewonnen, bergfeucht in PE-Beuteln verpackt und bei 4° C gelagert. Die
Bodenansprache (Abb. 1) zeigte eine deutliche Struktur des Bohrkern, woraus geschluBfolgert
wurde, daf stark variierende Konzentrationen der Schwermetalle und Hauptbestandteile in

Abhingigkeit von der Teufe zu erwarten sind.

Bestimmung der Elementgesamtkonzentrationen im Bohrkernmaterial

Fiir die Analytik wurden die Proben bei 105° C getrocknet und anschlieBend mit einer
Fliehkraftkugelmiihle aufgemahlen. Es wurden vom Probenmaterial Teilproben fiir die
Feststoff-analytik sowie fiir die Leaching-Prozeduren gewonnen. Zur optimalen Bestimmung

der Elementtotalgehalte mittels WDRFA wurden sowohl Schmelzaufschliisse (1g Proben + 7
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g Li;B4O7) als auch Preflinge (4g Probe + 1 g Wachs) prépariert. Fiir die Analytik der
maximal sdureldslichen Anteile (nach DIN 38414, Teil S7) aus dem Feststoff wurden jeweils
9 g Probenmaterial ( 3 x 3 g; Dreifachbestimmung) und fiir die Bestimmung der mit Wasser
eluierbaren Analyte (in einer modifizierten Art der DIN 38414, Teil S4) jeweils 20 g Probe

eingesetzt.
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gesamte Bohrung: Braurkohlentagebau-Mischkippe -
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Abb. 1: 1Bodenansprache des Bohrprofils
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Feststoffanalytik mit WDRFA

Basierend auf den unterschiedlichen Priparationstechniken wurden mittels wellenlingen-
dispersiver RFA in den Schmelzproben (Li;B407) die Haupt- und Nebenbestanteile (Na, Mg,
Al, Si, P, K, Ca, Ti, Mn und Fe) und in den Wachs-Pellets die Spurenelemente (
Kernladungszahl > 23) sowie Schwefel bestimmt. Die Kalibrierung basiert auf
Standardreferenzmaterialien (Sedimente und Béden).

Generell kann festgestellt werden, dafl die RFA — Analytik fiir diesen Standort keine
Anzeichen erhdhter Schwermetallbelastung erbrachte. Folgende Bereiche der

Schwermetallkonzentration wurden ermittelt (Tab. 1)

Tabelle 1: RFA-Ergebnisse: Gesamtkonzentration ausgewihlter Schwermetalle [mg kg™']

v Cr Mn Co Ni Cu Zn Pb

8-103 20-67 45-180 <2-10 4-17 4-25 14-80 6-20

In den Bereichen 7 bis 12 m und 22 bis 23,5 m wurden die hochsten Werte fiir alle
Schwermetalle ermittelt (Abb. 2).

1000
=)
=
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£ A NN
-g 100 Aaa_\(_\ QQ%AAAMAAL\ A AA
£ gﬁ 288 ¢° ¢go?
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|OCrRFA AMnRFA ANiRFA X CuRFA @ZnRFA @Pb RFA 0V RFA |

Abb. 2: teufenorientierte Verteilung der Schwermetallkonzentrationen (Totalgehalte [mg kg™
') (RFA — Ergebnisse)

Die Konzentrationen fiir Cd, Hg, Mo waren generell geringer als 2 mg kg™, fiir As, Sb, Sn
<5mgkg’.
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Fiir die Haupt- und Nebenbestandteile S, Al, Fe, Ca, Mg und P wurde mittels RFA die in Abb.
3 gezeigte teufenabhéngige Verteilung ermittelt.
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Abb. 3: Verteilung von ausgewihlten Elementen (Gesamtkonzentrationen) im Bohrkern

Es ist eine heterogene Verteilung dieser Elemente feststellbar. Es wurden
Totalkonzentrationen fiir Aluminium zwischen 16 und 61 g kg™ bestimmt. (Mittelwert 24,9 g
kg' aus n = 31). Fiir Schwefel variierten die Konzentrationen teufenabhéngig zwischen 0,3
und 11,6 g kg™ (Mittelwert: 2,7 g kg™, fiir Eisen zwischen 3,1 und 11,1 gkg! (Mittelwert:
6,3 gkg™).

Die hochsten Konzentrationen von Al, Fe und Mg wurden bei 8 bis 9 m und bei 22 bis 23,5 m

ermittelt.

Bestimmung der mobilisierbaren Anteile ausgewihlter Elemente

Ausgehend von den RFA-Daten wurden die maximal siureldslichen Anteile nach
Kéonigswasser — Elution (S7) und die wasserloslichen Anteile (S4) der von der Konzentration
relevanten Analyte unter dem Aspekt einer moglichen Mobilisierung von &kologisch bzw.
okotoxikologisch relevanten Spezies (im aquatischen System) in den einzelnen Proben
bestimmt. Fiir die Bestimmung der Gesamtgehalte der Elemente S, Al, Fe, Mg, P, Ca (als
Haupt- bzw. Nebenbestandteile) und Mn, Zn, V wurde die ICP-AES mit pneumatischer
Zerstdubung eingesetzt. Die simultane Bestimmung aller dieser Elemente erfolgte mittels

externer Kalibrierung und Untergrundkorrektur unter Kompromi3bedingungen. Es wurde
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sowohl die Konzentration der Elemente im Wasserextrakt (S4) als auch im Konigswasser-
Auszug (S7) fiir alle 31 Proben bestimmt.

Es zeigt sich, wie vermutet, daB keine wesentliche Belastung hinsichtlich einer
Schwermetallbelastung in den Eluaten gegeben ist. Wie erwartet, bestehen hohe
Mobilisierungsraten fiir die Haupt- und Nebenbestandteile bei der Extraktion mit
Konigswasser. Dies wird am Beispiel fiir Al und Fe in Abb. 4 gezeigt. Es besteht eine gute
Korrelation zwischen Gesamtgehalten und dem maximal sdureldslichem Anteil. (Auf eine
Auflistung der entsprechenden Daten wurde hier verzichtet. Diese reflektieren nicht die

Bedingungen, die vor-Ort bestehen.)

r

—&— Al total —O— Al saureldslich —e— Fe total —o— Fe saureldslich

70
60
50
40
30
20
10

Konz [g/kg]

Abb. 4: Teufenabhéngigkeit der Konzentrationen fiir Al und Fe;
Vergleich: Totalgehalt (RFA — Daten) und maximal siurelsslicher Anteil

Von besonderem Interesse ist das Elutionsverhalten des Schwefel.

Abbildung 5 zeigt eine Gegeniiberstellung der Ergebnisse fiir Schwefel. Die Ergebnisse der
Wasserextraktion sind DIN — konform, d.h. sie basieren auf einmaliger Elution. (Es ist darauf
zu verweisen, dafl diese Resultate nicht die gesamte Menge, die durch Wasser eluierbar ist,
reprasentieren.)

Es zeigte sich, daB8 bei einmaliger Elution mit Wasser bis zu 1,5 g kg™ (bei 2-3 m) des

Schwefels aus dem Feststoff eluiert wurden. Die resultierenden Schwefelkonzentrationen im
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Eluat betrugen 450 mg 1. Aus diesen Resultaten ist zu schluBfolgern, daf bei den geplanten
Lysimeteruntersuchungen iiber einen langen Zeitraum mit hohen Konzentrationen von
Schwefel (als Sulfat) in den Eluaten zu rechnen ist. Damit verbunden ist die Nutzung einer
dieser Aufgabenstellung angepaBten Analytik fiir die Kationenbestimmung als auch besonders

fiir die Bestimmung der Anionen.

g/ kg F"" S total —A— S saureloslich =8=—S wasserlslich .

14
12
10

o N B O 0

Tiefe [m]

Abb. 5: Verteilung von Schwefel im Bohrkern (Bezug ist Gesamtgehalt [g kg']])

Die Resultate der einmaligen Wasserelution fiir die anderen relevanten Hauptkomponenten

sind aus Abb. 6 zu entnehmen.

Tiefe [m]

0,0 5,0 10,0 15,0 20,0 25,0
10000 ' ' : :

Konzentration [mg/kg]

—{3—Fe ——Mg —&5 —¥—Al —xX—Ca ——Mn ——2Zn

Abb. 6: Wasserlosliche Anteile [mg kg™'] in Abhzngigkeit vom Bohrkern - Profil
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Daraus resultieren die in Abb. 7 dargestellten Analytkonzentrationen in den wiRrigen Eluaten.

Tiefe [m]
0,0 5,0 10,0 15,0 20,0 25,0
1000,0 ' : :
100,0 *“’H’v
T 10,0 SRR AT A
-a., > L
E 1,0 4=— T S -—/-\F SO
<
0,1 f L. -
0,0 ; 4 &
I—O—-Fe ——Mg &S —— Al = Ca —O—Mn —i—an

Abb. 7: Analytkonzentrationen [mg I"'] in wiBrigen Eluaten (Einmalelution; DIN 38414 )

In den Eluaten aus oberfléchennahen Proben wurden Konzentrationen 77 mg I (0 bis 0,3 m)
bzw. 35 mg 1" (0,3 bis 1 m) fir Aluminium ermittelt. Die Maximalwerte fiir Ca bzw. Mg
lagen bei 480 bzw. 45 mg I"'. Die Ergebnisse zeigen, daB bereits bei einmaliger Elution mit
destilliertem Wasser ein z. T. sehr hoher prozentualer Anteil der Analyte aus dem Feststoff

mobilisierbar ist (Abb. 8). Bei Schwefel liegen diese Werte zwischen 2 und 54 % (Mittelwert
18%).

70,0

|——S ——Ca —%—Fe ——Mg —e—Mn

60,0
50,0

40,0
30,0
20,0 -
10,0

0,0 4%

[%]

Tiefe [m]

Abb. 8: Wasserldsliche Anteile [%] nach DIN 38 414, Teil S4 in Abhéngigkeit von der Teufe
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Ein Vergleich mit den Ergebnissen der Wasseranalyse aus dem Restloch Niemegk (Januar
1998) zeigt, daB fiir Al, S, Ca, Fe und Mg die Mittelwerte fiir die Konzentration der Analyte

im Wassereluat geringer als im Seewasser sind (Tab. 3). Wie die Werte in dieser Tabelle

weiter zeigen, ist die Konzentration im Eluat fiir Al im oberflachennahen Bereich sehr hoch.

Ein Vergleich mit den in Abbildung 7 dokumentierten Daten ergab, daf fiir Fe, Mg und S die

Mittelwerte der Analytkonzentrationen im Eluat mit destillierten Wasser (nach DIN 38 414,

Teil S4) nicht die Konzentrationen im Seewasser erreichen.

Tabelle 3:

Vergleich der Konzentrationen [mg 1" ausgewahlter Analyte im Wassereluat und
im Wasser des Restloches Niemegk

Konzentration [mg 1]

Seewasser* S4 — Eluat S4 — Eluat
(Mittelwert aus n = 31) (0 bis 0,3 m)
Al 21 7 77
Fe 120 3 45
Ca 360 130 11
Mg 75 10 7
S ges. 649 125 2
8.0
7.0 g
6,0 ® ﬁ \//"’Y
5,0
s S A <Y
3,0 _\W"“V o
2,0
1,0
0,0 - . ; . ;
0,0 5,0 10,0 15,0 20,0 25,0
Tiefe [m]

Abb. 9: pH - Wert in wilrigen Eluaten in Abhéngigkeit vom Bohrkern — Profil
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Aus diesem Grund wurden ergénzend die pH — Werte der Wassereluatproben gemessen.
Diese variieren, wie Abb. 9 zeigt, zwischen 2,7 und 7,1. Es wurde ein Maximalwert im sauren
Bereich in den Proben, die einer Teufe von 2 bis 3 m entnommenen wurden, ermittelt.
Generell deutet sich der Trend an, daB der S#uregrad der Eluate mit zunehmender Tiefe
abnimmt. Nur im Teufenbereich 2 bis 3 m ist eine Ubereinstimmung des pH - Werte im Eluat

mit dem des Seewassers (pH = 2,7) gegeben.

Ausblick

Die vorliegenden Ergebnissen hatten die Charakterisierung der Ausgangsmaterialien fiir die in
Lysimeterversuchen geplanten Untersuchungen zum Ziel. AuBerdem wurden analytische
Daten iiber die Konzentrationen verschiedener relevanter Elemente am Standort fiir die SGM
erhalten. Die Untersuchungen zur Mobilisierbarkeit ausgewihlter Elemente stellen auch eine
methodische Vorbereitung fiir die nachfolgenden Langzeituntersuchungen in wifrigen

Eluaten aus den Lysimetern und aus SGM — Proben dar.
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I1.2.2 Sickerwassermefstellen und Lysimeter

Siegfried Knappe, Holger Rupp

Einleitung

Von der Sektion Bodenforschung werden in verschiedenen Maflstabsebenen
wissenschaftliche Arbeiten mit dem Ziel durchgefiihrt, den Wasser- und Stofthaushalt von
Kippbsden des ehemaligen Tagebaus Goitsche unter besonderer Beriicksichtigung steigender
Grundwasserstinde infolge Flutung des Tagebaurestloches zu untersuchen.

Den Arbeitsschwerpunkt stellt dementsprechend die ungeséttigten Bodenzone mit den darin

ablaufenden Stofftransport- und Transformationsvorgéngen dar.

Material und Methoden

Zur Erforschung kausaler Wirkungsketten des Wasser- und Stoffhaushalt von Kippbdden
werden in situ- Messungen an einem Sickerwasser Grundwasser MeBplatz (SGM), der mit
einem bodenhydrologischen MeBplatz gekoppelt wurde, sowie an 4 geschiitteten wégbaren

Lysimetern durchgefiihrt.

SGM und bodenhydrologischer Mefplatz

Nach entsprechenden Vorabsprachen mit der LMBV wurde am Siidrand der Kippe des

ehemaligen Tagebaues Goitsche ein Sickerwasser-Grundwasser-Mefsystems und ein

bodenhydrolgischer MeBplatz errichtet. Der MeBplatz wurde als Langzeitbeobachtungspunkt

am kiinftigen Seeufer errichtet. Damit wurde das Ziel verfolgt, den gesamten Prozel des

Wiederanstieges des Grundwassers und die dabei am konreten Punkt der Bohrung in Kippe

und oberflichennahem Bodenbereich ablaufenden Prozesse zu erfassen.

Im einzelnen wurden an MeBtechnik aufgebaut und im ersten Quartal 99 in Betrieb

genommen:

e Grundwasserpegel: 32m tief gebohrt, von 27-29m verfiltert und bei 28m externe
Grundwasserbeprobungseinheit eingebaut. In 27m Tiefe ist dartiber hinaus im Filterraum
eine MSN-Einheit zur kontinuierlichen Messung von Grundwasserparametern

(Sauerstoffgehalt, Redoxpotential, pH-Wert, Leitfahigkeit und Temperatur) eingesetzt.

-268 -



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

e Bohrung zur Untersuchung des ungesittigten Bereiches: In eine Bohrung bis zur Tiefe
von 25m wurden auf den Tiefenstufen 3, 8, 13, 18 und 23m unter GOK jeweils
Saugkerzen zur Bodenwassergewinnung, Temperaturfilhler und FDR-Sonden zur
Messung der Bodenfeuchte eingebaut.

e Bodenhydrologischer MeBplatz: Erfassung von Tension (Tensiometer), Bodenfeuchte
(FDR-Sonden) und Gewinnung von Bodenwasser (Saugkerzen) in den Tiefen 25, 50, 100,
150 und 200cm

Lysimeterexperiment

Im Bereich der Uferlinie des neu entstehenden Tagebaurestsees ,,Goitsche® wurden im
November 1998 nach vorheriger Standorterkundung und bodenkundlicher Profilansprache
(Bestimmung der ungesittigten Leitfahigkeit k,, der Trockenrohdichte wund der
Ausgangsfeuchte des entnommenen Bodenmaterials) Lysimeterﬁillbﬁden schichtenweise
abgegraben, in ,,Big-Bags® gefiillt und in die UFZ- Lysimeterstation Falkenberg transportiert.
Hier wurde das Bodenprofil in 4 Lysimetergefdlien schichtenweise wieder aufgebaut. Das
Bodenmaterial wurde beim Einbau manuell verdichtet, um die Ausgangsbedingungen
hinsichtlich der Trockenrohdichte wieder annihernd zu erreichen. Die derart befiillten
Lysimeterséulen haben eine Tiefe von 2 m und einen Oberflécheninhalt von 1 m®. Sie wurden
wigbar in einer Lysimetereinheit aus Polyethylen (PE) aufgestellt, die hermetisch gegen den
Eintritt von Grundwasser geschiitzt ist. Fiir die Lysimetersdulen wurde ebenfalls PE als
Werkstoff verwendet.

Die 4 LysimetergefiBe wurden einheitlich mit Tensiometern, Saugsonden, Bodenluftlanzen,
Temperatursesoren (in 30, 60 und 100 cm Tiefe) und BodenfeuchtemeBsystemen (FDR-
Sonden in 45, 80 und 120 cm Tiefe) instrumentiert. Jedes Lysimetergefdl verfiigt ferner iiber
eine MeBeinrichtung zur automatischen Registrierung des anfallenden Sickerwassers. Die
kontinuierlich erfafiten bodenphysikalischen Mefwerte sowie die Gewichte der Lysimeter
werden als Stundenwerte auf einem Datalogger registriert.

Ergebnisse

Alle hier vorgestellten Ergebnisse tragen zur Zeit noch vorldufigen Charakter, da sie in der
Einlaufphase gewonnen wurden, in der zahlreiche Komplikationen auftraten. So kam es im
Lysimeterexperiment wiederholt zu Sackungen und Setzungen, die erst im Mai 1999 den
Einbau der MeBsensoren erlaubten. Dementsprechend kénnen an dieser Stelle noch keine

Zeitreihen der gemessenen Parameter Tension, Bodentemperatur und Bodenfeuchte
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prasentiert werden. Im Lysimeterexperiment ist davon auszugehen, daB erst am Ende einer
etwa zweijdhrigen Einlaufphase konsistente Mefireihen erzeugt werden kénnen.

Analog gelten diese Aussagen auch fiir das SGM und den bodenydrologischen Mef3platz

Sickerwasser-Grundwasser-MefBeinrichtung.

Alle Ergebnisse sind als vorldufige Ergebnisse der Einlaufphase zu betrachten. Es mufiten
zahlreiche Unterbrechungen durch Ausfall der Stromversorgung und durch Fehler bei Einbau
und bei der Datenerfassung hingenommen werden. Der bodenhydrologische MeBplatz wurde
erst im April diesen Jahres komplettiert. Die Mefergebnisse zu den Tensionen sind des
weiteren durch Frosteinfliisse unterbrochen. Deshalb werden noch keine Ergebnisse zum
bodenhydrologischen MeBplatz dargestellt.

Ausbau und Ubergabe erfolgte verspiitet, erst Mitte Dezember 98. Wihrend der Bohrarbeiten
wurde gelinert. Die dabei gewonnenen Sdulen wurden im Rahmen des scaling up an Dr.Lazik,
Sektion Hydrogeologie iibergeben. Gleichzeitig fand eine Beprobung der Substrate fiir
physikalische = und  chemische  Parameter des  Bohrsubstrates  statt.  Erste
Untersuchungsergebnisse der Sektion Analytik lassen die grobe Aussage zu, dal die Kippe
insgesamt nicht so sauer wie im Siidraum Leipzig ist und kaum Belastungen mit
Schwermetallen aufweist. Der Aufbau der Kippe am Bohrpunkt (Sickerwassermefstelle) liegt
in einer entsprechenden Kippenprofilbeschreibung vor. Es handelt sich vorwiegend um
kiesige Sande mit z.T schluffigen, karbonathaltigen Zusitzen, ansonsten Mischkippe mit
Kohle, Ton u.a. Bestandteilen, keine Bernsteinsande.

Ergebnisse zur Sickerwassermefistelle: Nach anfiinglichen Setzungserscheinungen in der
Bohrung (schwierige, trockene Verfiillung mit Bohrmaterial), konnte in allen Ebenen
Sicker(Boden-)wasser gewonnen werden. Die monatlichen Sammelproben werden z.Z in der

Analytik untersucht (Ergebnisse liegen noch nicht vor).
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Sickerwasser Grundwasser MeBeinrichtung (SGM) - SickerwassermeRstelle Goitsche
Entwicklung von Substratfeuchte und Temperatur in 5 MeRtiefen (Ungesittigte Zone)

Substratfeuchte unt Teperaturen im SGM

Betrachtet man den Temperaturverlauf in den fiinf Tiefen, so sind konstante Temperaturen
von etwa 12,5 Grad fiir die Tiefen 13, 18 und 23m festzustellen. In 3m ist bei niedrigerem
Niveau (8-11) der Witterungsgang ersichtlich. Anfiinglich hohere Temperaturen in 8m
gleichen sich spiter allen weitern Werten an (Einfiilleffekt? Luftzufuhr und verstirkte
Umsetzungen nach der Bohrung?). Feuchtegehalte zeigen nach Schwankungen unmittelbar
nach dem Einbau der Sensorik in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen Rétha einen fiir jede

Tiefe unterschiedlichen, zeitlich jedoch scheinbar konstanten Wert an. Einfluf von

Sickerwasserbildung nur in 3m nachweisbar.

Ergebnisse MSN (MultisensormefBsystem im Grundwasser):

Der Einbau erfolgte im verfilterten Bereich mit anfinglich nur ca. 20cm unter der
Grundwasseroberfldche. Anfénglich sind dadurch Einfliisse durch die dariiberliegend Luft
nicht auszuschliefen. Ziel ist es jedoch, den bei der Flutung im nahen Uferbereich erwarteten
schnellen Grundwasseranstieg zu messen und frilhzeitig mogliche Verinderungen im

Chemismus des GW in diesen, dann mit immer hoherer gesittigter Zone iiberlagerten
Bereichen zu erfassen.

i P



UFZ-VP 2.2 "Biologische und chemische Entwicklung von Bergbauseen"

B8 383

R

[\ [VVF\WM:/WC/%A_/\WV‘VJVAVN
V’Q"V'nv v ;

YAl

10 /\V_

Wasserstand cm ({lber Sonde)

0 ©m @ W O D OO DD D DD O MDD DD D DD D
Q2 o o o o o o o o 4 a o o 6 o a6 6 a6 aq o @2 o g 4
o o ool r r o o U © W oo ¥ ¢ ¢ 0 0w ow o8 0w 6 Kk Ik
T R g = 6 6 o 0 g a 6 © g e g g e e 9 9 o g o o
-— = - - (=] Q o o [=2] - - - - o [=] o o (=] o =7 [=2] -2 -1 (<1
o + &N ® v &8 M O v O r N M v ™6 ® = & ® o - N o -

o 5

o 12,40

£ 1235

; 12,30

1‘-“- 1225

B 1220

2. 1215 M~ A A __MAW_W*

£ 1210 —p\\...\(\_.avv.ﬂ.

ﬁ 12,05 : : - : : - . - : : - - - - : : : - - - - : :
W O ® O ;M O O O 4 4 4O O O O OO @ D DD DD DD
S g o Mo @ & o 4 o M oy @ M e oW e D) @ o & o, @ ; &,
NN N e v = o N o o¢m o om f o < w8 W W 0o O & o~ I~
TR m T 9 e @ 9 g g @ @ 9 e o 9 e © a9 9 e 9o 9
- - - - (=] (=] (=] o (2] - - = — [=] (=1 (=] (=] Q [=] [=2] =] =] D [-2]
O + N M - N M O *+r o - N M * 6 M ¢+ 68 ® © = N o =

Wasserstand in cm iiber dem MeRfiihler (MeRfiihler 27,1m unter GO)
Temperatur des Grundwassers in dieser Tiefe
Grundwassemmelstelle Goitsche des SGM MeRergebnisse des Multisensormefsystems (MSN)

Zu den bisherigen Ergebnissen:

Wasserstand cm iiber Mefifiihler: Obwohl hier noch keine Flutungseinfliisse auftraten,
stieg der GWS in fiinf Monaten um ca. 40 cm an. Die tageweise aufgeldsten Messungen

zeigen dabei eine nicht erwartete Dynamik.

Temperatur: Schwankungsbrete mit 0,12 °C sehr gering. Tagliche Schwankung in diesem
Rahmen sehr hoch. Zur weiteren Auswertung miissen noch Erfahrungen gesammelt werden.

Leitfihigkeit: von 2000 bis 2500 zunehmend und damit sehr hoch. Zunahme deutet auf

Zustrom hochmineralisierten Wassers aus den Kippenbereichen hin.
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Lysimeterversuch
Sickerwassermengen

Die in Bild I dargestellten Sickerwassermengen der Lysimeter 201 — 204 weisen ein relativ
einheitliches Niveau auf. Die MeBwerte machen deutlich, daB beim Einfiillen des

Bodenmaterials in allen Mefgefiden annihernd vergleichbare Bedingungen erreicht wurden.
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Jan 99

Sickerwassermengen Lysimeter 201 — 204 (Goitsche)
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pH- Werte
Die im Sickerwasser der Perkolate gemessenen pH- Werte weisen mit pH- Werten von 4,67 —
6,01 ein vergleichsweise hohes Niveau auf. Auch hier ist die Homogenitit der

Wiederholungen auffillig (Bild II). Insgesamt deutet sich ein abnehmender Trend hinsichtlich
der pH- Werte an.

ﬂE Lys 2?’
Bllys 202 |
‘BlLys 203 |
'ElLys 204 |

Jan 99 Feb 99 Mrz 99 Apr 99 Mai 99

pH- Werte der Sickerwiasser Lysimeter 201 — 204 (Goitsche)

Leitfahigkeit
Die in Bild IIT dargestellten MeBwerte der Leitfihigkeit weisen ein vergleichsweise hohes
Niveau mit steigender Tendenz auf. Der deutliche Anstieg der Leitfihigkeit vom Januar zum

Februar 1999 ist auf die mit der Befiillung der Lysimeter einhergehende Beliiftung des
Bodenmaterials zuriickzufiihren.
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Leifahigkeit der Sickerwisser Lysimeter 201 — 204 (Goitsche)
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Sulfat

Die Sulfatkonzentrationen der Sickerwésser miissen ebenfalls als deutlich erhoht angesehen
werden. Auch sind die im Februar 1999 mit bis zu 5279 mg/l gemessenen Konzentrationen
besonders auffillig, die ebenfalls als Folge der Beliiftung des Kippbodenmaterials beim

Einbau angesehen werden
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Sulfatkonzentration der Sickerwasser Lysimeter 201 — 204 (Goitsche)
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