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Zusammenfassung

In den letzten 25 Jahren ist in vielen Wasserfassungen in Deutschland ein deutlicher Anstieg
der Sulfatkonzentration im Rohwasser zu verzeichnen. Zur Einhaltung des bis 2002 gultigen
Trinkwassergrenzwertes von 240 mg SO.,L waren bereits an einigen Standorten
wasserwirtschaftliche und technologische MaBnahmen erforderlich (NESTLER & GRISCHEK,
2003). Als Ursache werden komplexe Beziehungen zwischen verschiedenen
Schwefelquellen, Eintragspfaden und im Boden ablaufenden Prozessen gesehen.

Zur Untersuchung der Wechselwirkungen zwischen ,Wasserversorgung und Sulfatbelastung
des Grundwassers unter land- und forstwirtschaftlich genutzten Flachen® férderte das
Bundesministerium fir Bildung und Forschung (BMBF) ein interdisziplindres Forschungs-
verbundprojekt. Im Rahmen dieses Projektes fuhrte das UFZ - Umweltforschungszentrum
Leipzig-Halle GmbH, Sektion Bodenforschung, Lysimeterstation Falkenberg ,Lysimeter- und
Feldversuche zum Sulfateintrag ins Grundwasser - eine Grundlage zur Ableitung
umweltgerechter LandbewirtschaftungsmaBnahmen® (Férderkennzeichen 02 WT 9933/6)
durch. Die vorliegende Arbeit war Bestandteil dieses Projektes.

Die Untersuchungen wurden in den Gebieten Mockritz bei Torgau, Bramstedt bei Bremen,
Karlsruhe und Schaugraben bei Seehausen (Altmark) sowie auf Lysimetern der
UFZ - Lysimeterstation Falkenberg bei Seehausen (Altmark) und der Lysimeterstation
Brandis bei Leipzig durchgeflihrt. Die Auswahl der Gebiete und Lysimeterstationen erfolgte
in Abstimmung mit den Partnern des BMBF-Projektverbundes: HTW Dresden, TU Dresden,
ZALF Miincheberg, DVGW-TZW Karlsruhe, TU Hamburg-Harburg.

Die speziellen Zielstellungen dieser Arbeit bestanden in der:

e Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen

e Ermittlung der Sulfat-Retardation in Béden

e Bilanzierung des Sulfat-Schwefelaustrages

e Evaluierung von Mdglichkeiten zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages

e Aufklédrung der Auswirkung von Schwefeldliingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag.

Es wurden folgende wesentliche Erkenntnisse gewonnen:
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Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen

Mit dem Inkrafttreten der neuen Trinkwasserverordnung (TRINKWV, 2001) ab 1.1.2003 ist
Sulfat als Indikatorparameter eingestuft. Bei Sulfatkonzentrationen zwischen 240 mg/L und
500 mg/L wird eine Differenzierung zwischen geogen und nicht geogen eingetragenem
Schwefel gefordert. Ein Ziel dieser Arbeit bestand in der Differenzierung des
Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen. Die Untersuchungen wurden am Beispiel von 24
wagbaren, 3 m tiefen Lysimetern der Station Brandis bei Leipzig durchgefiihrt. Die Lysimeter
sind in 8 Lysimetergruppen (unterschiedliche Standortbedingungen) untergliedert und mit
Saugsonden in den Tiefenstufen 5 dm, 15 dm und 25 dm ausgestattet.

Unter Bericksichtigung der jahrlichen Sickerwassermenge gelang es, die im Porenwasser
gemessenen Sulfatkonzentrationen mit guter Naherung zu berechnen (r = 0,82). Es wurde
der Nachweis erbracht, dass die Sulfatkonzentrationen im Porenwasser der Lysimeter in
5dm Tiefe hauptsachlich von den nicht geogenen Schwefelquellen atmosphéarische
Deposition, Dingung und Nettomineralisation (abzlglich des Schwefelpflanzenentzuges)
abhangig waren. Der Differenzbetrag zum Sulfat-Schwefelaustrag im Sickerwasser wurde
durch geogene Schwefelquellen verursacht, beispielsweise durch I6sliche Sulfate oder
oxidierbare Schwefelverbindungen. Es wurde gezeigt, dass im Zeitraum 1994 - 2001 durch
die auf den Lysimetern der Station Brandis durchgefiihrten Landbewirtschaftungs-
maBnahmen keine Uberschreitung des Indikatorwertes fiir Sulfat erfolgte. Mit zunehmendem
geogenen Schwefeleintrag stieg der Sulfat-Schwefelaustrag an. Entsprechend war zu
erwarten, dass der Rickgang nicht geogener (anthropogener) Schwefelquellen den
Sulfat-Schwefelgesamtaustrag unter Standorten mit einem niedrigen Anteil geogener
Schwefelquellen stark vermindert und bei Standorten mit einem hohen Anteil geogener
Schwefelquellen keine oder nur geringfigige Verringerungen zu erwarten sind. Mit
steigendem Anteil geogener Schwefelquellen vermindern sich die Mdoglichkeiten zur
Steuerung der Sulfatkonzentration im Grundwasser durch landwirtschaftliche MaBnahmen.

Ermittlung der Sulfatretardation in Béden

Die Auswaschung von anorganischem Sulfat aus dem Boden wurde bereits von einer
Vielzahl von Autoren untersucht. Hiernach wird pflanzenverfligbares Sulfat durch
perkolierendes Niederschlagswasser sehr schnell in tiefere Bodenschichten verlagert und
stellt eine potentielle Gefdahrdung des Grundwassers dar. In der Literatur finden sich aber
auch Hinweise Uber das Vorhandensein von sorbiertem Sulfat in zahlreichen Béden. Aus
diesen Untersuchungen leitet sich eine verminderte Verlagerungsgeschwindigkeit von Sulfat
in Richtung Grundwasser ab. Es steht damit fur langere Zeit fur die Pflanzenaufnahme zur
Verfigung. Durch die Sorption des Sulfates am Bodenkérper tritt der Eintrag in das
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Grundwasser zeitlich verzégert auf. Prinzipiell ist die Sorption von Sulfat an zahlreichen
Bodeninhaltsstoffen, wie z.B. Al- und Fe-Hydroxiden, Sesquioxiden, organischer Substanz
und an Tonmineralen mdglich. Aus der Literatur sind keine Untersuchungen zur
Sulfatretardation in der ungesattigten Bodenzone bekannt. Zur Aufklarung dieser
Fragestellung wurden bereits vorhandene Daten der Lysimeteranlage in Brandis ausgewertet
und neue Versuche im Freiland sowie auf der Lysimeteranlage in Falkenberg angelegt.

In den Lysimetern der Anlage Brandis wurde die Entwicklung des Schwefelgesamteintrages
von 1994 bis 2001 mit der Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages und der mittleren
Verweilzeit des Sickerwassers im Lysimeterkdrper verglichen. Bei 4 der 8 Lysimetergruppen
wurden Hinweise darauf gefunden, dass Sulfat beim Transport durch den Bodenkdrper
retardiert wird. Die Quantifizierung der Sulfatretardation war auf Grund der allméhlichen
Entwicklung des Schwefelgesamtein- und Sulfat-Schwefelaustrages nicht méglich.

Da die Sulfatretardation mit den Lysimetern der Anlage in Brandis nicht quantifiziert werden
konnte, wurden in den Untersuchungsgebieten Mockritz bei Torgau, Bramstedt bei Bremen,
Karlsruhe und Schaugraben bei Seehausen (Altmark) insgesamt 16 sowie auf der jetzigen
UFZ-Lysimeteranlage Falkenberg (Altmark) 2 weitere Tracerversuche angelegt. Zur
Erfassung der Wasser- und Sulfatbewegung im Boden wurden Kaliumbromid (KBr) und Gips
(CaSO, - 2H,0) bzw. Magnesiumsulfat (MgSO, - 7H,O) verwendet. Mit den durchgefliihrten
Tracerversuchen konnte gezeigt werden, dass beim Transport des Sulfates durch die
ungesattigte Bodenzone eine Retardation und damit eine Verminderung der
Verlagerungsgeschwindigkeit dieses Stoffes stattfinden kann. Mit steigendem Tongehalt der
Bbéden wurde eine Zunahme der Sulfatretardation festgestellt. Die hdchste Sulfatretardation
(Rsos4 = 2,5) wurde bei einem Tongehalt von 48% einer Tracerflache im Untersuchungsgebiet
Mockritz ermittelt. Die Sorptionsstéarke (o) der Tonfraktion scheint innerhalb eines
Untersuchungsgebietes weitgehend konstant zu sein. Sie unterscheidet sich jedoch
zwischen den Untersuchungsgebieten. Dies lasst sich mit der geologischen Entstehung der
Gebiete und einer daraus folgenden unterschiedlichen Zusammensetzung der Tonfraktion
begriinden. Des Weiteren wurden Hinweise auf eine zusatzliche Sorption von Sulfat an der
organischen Substanz gefunden. Die genauen Mechanismen der Sulfatretardation konnten
noch nicht geklart werden und bedurfen weiterer Forschungsarbeit. Die Ergebnisse stellen
eine wesentliche Grundlage fir die Modellierung des Sulfattransportes sowohl in der
ungesattigten als auch in der gesattigten Bodenzone dar.
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Bilanzierung des Sulfat-Schwefelaustrages

Fir die detaillierte Beurteilung der Wirkung des Schwefeleintrages auf den
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser ist die Bilanzierung der Schwefelein- und
-austréage notwendig. Hierzu wurden bereits vorhandene Daten von insgesamt 94 Lysimetern
unterschiedlicher Bewirtschaftung auf der UFZ-Lysimeteranlage in Falkenberg (Altmark) fur
den Zeitraum von 1991/92 bis 2001/02 ausgewertet. Da der Sulfat-Schwefelaustrag am
Ende der effektiven Durchwurzelungstiefe in der Regel stark von der jahrlichen
Sickerwassermenge Uberpragt war, musste ein geeignetes Verfahren zur Aufklarung dieses
Zusammenhanges entwickelt werden. Dieses als ,Kumulative Bilanzierung“ bezeichnete
Verfahren erlaubt die Beurteilung der Auswirkungen eines veranderten Schwefeleintrages
auf den Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser, auch bei stark schwankenden
jahrlichen Sickerwassermengen.

Mit der Methode der Kumulativen Bilanzierung konnte gezeigt werden, dass es in Jahren mit
geringem Sickerwasserabfluss zu einer Anreicherung des Schwefelvorrates im Boden kam,
der in Jahren mit erh6htem Sickerwasserabfluss zusatzlich zum ,erwarteten®
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser ausgewaschen wurde (instationarer Zustand).
In diesen Phasen bestand zum Teil eine erhebliche Gefédhrdung des Grundwassers durch
erhdhte Sulfat-Schwefelkonzentrationen und -Frachten. Das Sickerwasser von 5 der 8
untersuchten Anbauvarianten wies hier Sulfatkonzentrationen auf, die Uber dem
Indikatorwert von 240 mg/L lagen.

In Phasen, in denen kein vermehrter Schwefelvorrat mehr im Boden vorhanden war und der
Sulfat-Schwefelaustrag weitgehend dem kalkulierten Schwefelgesamteintrag entsprach,
befand sich das System in einem stationdren Zustand. In diesem Bereich sind die
Summenlinien des Schwefelgesamtein- und -austrages linear und deckungsgleich. Anhand
der Auswertung der stationdren Zustande konnte gezeigt werden, dass die Verminderung
des Schwefelgesamteintrages (1989/90 - 1994/95) bei den 8 betrachteten Anbauvarianten
zu einem Rickgang des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser fiihrte. In diesen
Phasen wies das Sickerwasser der Anbauvarianten Sulfatkonzentrationen auf, die unter dem
Indikatorwert von 240 mg/L lagen.

Evaluierung von Méglichkeiten zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages

Grundlage fir die Ableitung von Strategien zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages
bildeten Lysimeterversuche der UFZ-Anlage in Falkenberg. Es wurde der jahrliche
Schwefelentzug mit dem Erntegut sowie der jahrliche Sulfat-Schwefelaustrag mit dem
Sickerwasser verschieden bewirtschafteter Anbauvarianten im Mittel der Jahre



1993/94 - 1997/98 verglichen. Der Zeitraum wurde gewahlt, da nur hier auf allen

untersuchten Anbauvarianten unveranderte Versuchsbedingungen vorlagen.

Eine Verminderung des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser kann durch die
Verringerung des Schwefelgesamteintrages erreicht werden. Die Steigerung des
Schwefelentzuges mit dem Erntegut durch eine Ertragssteigerung oder die Erhdéhung der
Schwefelgehalte im Erntegut sind als SteuerungsmaBnahmen nicht geeignet. Derartige
MaBnahmen sind mit einem nicht beabsichtigten vermehrten Schwefeleintrag (z.B.
Bewasserung) verbunden, der durch den erhéhten Schwefelentzug nicht kompensiert

werden kann.

Aufkldrung der Auswirkung von Schwefeldiingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag

Auf Grund des Rickganges des Schwefeleintrages aus atmospharischer Deposition sowie
durch Begleitstoffe in Dingemitteln wird in den letzten Jahren in vielen Regionen
Deutschlands in der Landwirtschaft eine gezielte Schwefeldiingung in Erwdgung gezogen.
Die Anwendung von Schwefeldiingemitteln besitzt noch nicht absehbare Konsequenzen fir
die Trinkwasserqualitdt von vorrangig landwirtschaftlich bewirtschafteten Einzugsgebieten
(NESTLER & GRISCHEK, 2003). Zur Aufklarung dieser Fragestellung wurde im Jahr 2000/01
auf der Anlage in Falkenberg ein spezielles Lysimeterexperiment unter Verwendung der
Schwefeldiingemittel Hydrosulfan, Schwefelsaures Ammoniak (SSA) und Kieserit angelegt.

Die Ergebnisse des Bewirtschaftungsregimes Schwefel-Diingung haben gezeigt, dass der
durch die zusatzliche Schwefeldiingung verursachte Schwefelmehreintrag zu einem
Ansteigen des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser um etwa diesen Betrag
fihrte. Mit Hilfe einer §**S-lsotopenanalyse im Sickerwasser der Lysimeter wurde
nachgewiesen, dass der Anteil des Dungemittel-Schwefels in Abhéngigkeit vom
verwendeten Mineraldiinger verschieden war. Im Mittel der Jahre 2000/01 - 2001/02 betrug
der Anteil des Hydrosulfan-Schwefels am gesamten im Sickerwasser gemessenen Sulfat bei
Grunland und bei Ackerland ca. 16%, der des Kieserit-Schwefels 66%. Der Schwefel des
Schwefelsauren Ammoniaks konnte im Sickerwasser nicht nachgewiesen werden. Es wird
davon ausgegangen, dass die verschiedenen Schwefelformen der Dingemittel im Boden mit
unterschiedlicher Geschwindigkeit verlagert bzw. gegen andere Schwefelspeicher
ausgetauscht wurden. Auch eine unterschiedliche Pflanzenverfligbarkeit muss in Betracht
gezogen werden. Um eine grundwasserschonende Landbewirtschaftung zu gewabhrleisten,
wird unter den gepriiften Versuchsbedingungen der Einsatz von Schwefeldiingemitteln nicht
empfohlen. Es ist anzumerken, dass der Versuchszeitraum von 2 Jahren
(2000/01 - 2001/02) fur eine abschlieBende Beurteilung nicht ausreichend ist. Des Weiteren



bestand eine ausreichende Schwefelversorgung der Pflanzen. Daher wird angeregt, die

Schwefel-Dingeversuche weiterzufihren.

Ausblick

Basierend auf den in dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnissen wurde, in Zusammenarbeit
mit den anderen Partnern dieses vom BMBF-gefdérderten Verbundprojektes, ein Handbuch
.Sulfat im Grundwasser” erarbeitet. Die darin zusammenfassend dargestellten Ergebnisse
und Empfehlungen sollen vor allem von Wasserversorgern, Umweltfachbehdrden,
Ingenieurblros sowie Land- und Forstwirten genutzt werden, um L&sungsstrategien fir die

im jeweiligen Gebiet anstehenden ,Sulfatprobleme® entwickeln zu kénnen.

Der mit den vorgestellten Ergebnissen erreichte und in dieser Arbeit dokumentierte
Bearbeitungsstand zur Verlagerung von Sulfat in Bdden und zur Ableitung von
Empfehlungen zur Steuerung des Eintrags in das Grundwasser kann nicht als abschlieBende
Bewertung aufgefasst werden. Vielmehr stellt die Arbeit eine Grundlage zur Aufklarung der
vielfaltigen Quellen, Wechselwirkungen und Mechanismen beim Schwefeleintrag in das
Grundwasser dar. Weiterfilhrende Untersuchungen werden zu den folgenden Aspekten als

sinnvoll erachtet:

e Differenzierung der Schwefelquellen in Béden

e Aufklédrung der Ursachen der Sulfatretardation im Boden

e Detaillierte Erforschung der Schwefelnettomineralisation der organischen Substanz

e Aufklarung des Einflusses von Pflanzen mit besonders hohem Schwefelentzug
(z.B. Raps) auf den Sulfat-Schwefelaustrag

e Auswirkung von Schwefeldiingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag in Gebieten mit
Schwefelmangel.
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Summary

Over the past 25 years there was a marked increase in the sulfate concentration in many
water supply wells in Germany. It was due to complex relationships between various sulfur
sources, immission pathways and processes in soils. At some locations management and
technological measures had to be taken to meet the drinking water limit of 240 mg SO./L in
force until the end of 2001.

To investigate causes and solutions of water quality problems brought about by high sulfate
concentrations in groundwater in areas under agricultural land use or forestry, the
"Bundesministerium far Bildung und Forschung (BMBF)" funded an interdisciplinary research
project. The dissertation presented here is based on work carried out as part of this project
by the UFZ - Umweltforschungszentrum Leipzig-Halle GmbH, Sektion Bodenforschung,
Lysimeterstation Falkenberg. The main goals of the dissertation were to:

e identify the sources of sulfate leached from soils into groundwater
e assess sulfate retardation in soils

e quantify the sulfate balance

e evaluate strategies to reduce sulfate leaching

¢ investigate the effect of sulfur fertilization on sulfate leaching.

To meet these goals, field investigations were carried out on sites at Mockritz near Torgau,
Bramstedt near Bremen, Karlsruhe and Schaugraben near Seehausen (Altmark). In addition,
lysimeter experiments were conducted at the Falkenberg lysimeter station of the UFZ near
Seehausen (Altmark) and the lysimeter station Brandis near Leipzig. The sites were selected
in agreement with the other participants of the project: HTW Dresden, TU Dresden, ZALF
Mincheberg, DVGW-TZW Karlsruhe and TU Hamburg-Harburg. The most important results
in the dissertation are briefly outlined below.

Sources of sulfate leached from soils into groundwater

In the new drinking water guideline, which came into effect on 01.01.2003, the maximum
permissible value of the sulfate concentration was reclassified from a limit to a reference
value. The latter may be exceeded under certain circumstances. For sulfate concentrations
between 240 mg/L and 500 mg/L the guideline demands a differentiation between soil borne
and non soil borne sulfate sources. This differentiation was one goal of the dissertation.
Investigations to that end were carried out at the Brandis lysimeter station using 24
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weighable lysimeters of 3 m depth, which contain suction cups at 5 dm, 15 dm and 25 dm
depth. The lysimeters are divided into 8 groups representing different site characteristics.

Taking into account the amount of seepage water, the sulfate concentrations in the soil water
could be computed with reasonable accuracy (r=0,82). It was shown that the sulfate
concentrations in the soil water at 5 dm depth were mainly due to the non soil borne sulfur
sources atmospheric deposition, fertilization and net mineralization of organic matter, while
sulfur uptake by plants acted as a sink. The difference between the amount of sulfate
observed at 5 dm depth and the amount leached out of the profile originated from soil borne
sources such as soluable sulfates or oxidizable sulfur compounds. From 1994 to 2001 the
reference value for sulfate was not exceeded in any of the land use schemes simulated on
the Brandis lysimeters.

The fraction of soil borne sulfur increased with the total amount of sulfate leached. One can
therefore expect the reduction in non soil borne (anthropological) sulfur sources, which
occurred since 1989/90, to lead to a significant reduction in sulfate loads in seepage water at
sites, where the loads are presently small. However, at sites, where the loads are currently
high, there will be no or only a small reduction. As the contribution of soil borne sulfur
sources to the sulfate load increases, the possibilities to influence sulfate concentrations in
groundwater through land use practices decreases.

Assessment of sulfate retardation in soils

Past studies of sulfate leaching from soils found that plant available sulfate is quickly
transported to deeper soil layers by percolating rainwater and therefore presents a potential
threat to groundwater quality. In the literature there are also hints at the presence of sorbed
sulfate in soils. Sorption reduces the speed of sulfate movement to the groundwater and thus
increases its availability to plants, which may reduce the amount reaching the groundwater.
In principle, various soil constituents can sorb sulfate, e. g. Al- and Fe-hydroxides,

sesquioxides, organic matter and clay minerals.

For an initial assessment of sulfate sorption, data from the Brandis lysimeters for 1994 to
2001 were analyzed. The time course of sulfur inputs was compared with that of sulfate
loads in seepage water and the mean residence time of this water in the lysimeters. In 4 of
the 8 lysimeter groups there was evidence of sulfate retardation, but the data did not allow to
quantify it. Therefore, a total of 16 tracer experiments were set up in fields at Mockritz,
Bramstedt, Karlsruhe and Schaugraben and 2 on lysimeters at Falkenberg. Potassium

bromide was employed to monitor water movement, gypsum (CaSO,-2H,0) and
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magnesium sulfate (MgSO, - 7H,O) were used as sulfate source. These experiments
showed that retardation of sulfate takes place in soils and slows down sulfate transport. The
degree of retardation increased with clay content. It was strongest in a soil with 48% clay
content at Mockritz, where sulfate moved 2.5 times slower than bromide (i.e. seepage water).
Due to the different geology and resulting clay mineralogy, the sorption strength of the clay
fraction was constant within, but varied between study areas. There were signs of sorption by
organic matter, but the data were not sufficient to permit any detailed statements.

Quantification of the sulfate balance

A detailed analysis of the effect of sulfur input on sulfur leaching requires the quantification of
sulfur inputs and removals. For that purpose, data from 1991/92 to 2001/02 from 94
lysimeters at Falkenberg under 8 land use management practices were reviewed. Because
sulfate leaching through the bottom of the effective root zone strongly depends on the
amount of seepage water, a method of data analysis was developed, which takes this into
account. This method of "cumulative balancing" allows to assess the effect of changing sulfur
inputs on sulfate leaching, even if the amount seepage water varies greatly from year to
year.

Using cumulative balancing, it was demonstrated that in years with little seepage sulfur is
accumulated in soils. In years with much seepage the accumulated amount is leached out in
addition to the "normally expected" amount. During such periods there is a significant threat
to groundwater quality due to high sulfate concentrations and loads in the seepage water. In
5 of the 8 land use management practices looked at here, the sulfate concentrations
surpassed the reference value of 240 mg/L.

During periods when there is no accumulated sulfur left in the soil and sulfur input more or
less equals sulfur removal, the sum curves for sulfur input and removal are congruous.
Based on data from such "steady state" periods, the reduction in sulfur input since 1989/90
was shown to lead to a reduction in sulfate leaching under all 8 land use management
practices studied. During steady state periods, sulfate concentrations in the seepage water
were always below 240 mg/L.
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Evaluation of strategies to reduce sulfate leaching

To identify possible strategies to reduce sulfate leaching, data from lysimeters at Falkenberg
were selected, which allowed a comparison of annual sulfur removal with the harvested
biomass and sulfate loss due to leaching under different land use management practices on
various soil types. Suitable data were available for 1993/94 to 1997/98. They revealed that
sulfate leaching can be reduced best by a reduction in sulfur input.

Increasing sulfur removal with the harvested biomass by effecting a yield increase or
increasing the sulfur content of the biomass are infeasible strategies, because they involve
an unintended increase in sulfur input (e. g. through irrigation), which is greater than the

achievable increase in sulfur removal.

Effect of sulfur fertilization on sulfate leaching

Due to the declining input of sulfur from atmospheric deposition and fertilizer components
over the past years, sulfur fertilization has come under discussion. lts consequences for
water quality in catchments predominantly under agricultural land use are unclear. To
address this problem, sulfur fertilization experiments were initiated on lysimeters at
Falkenberg in 2000/01 using the sulfur fertilizers "Hydrosulfan", "Schwefelsaures Ammoniak
(SSA)" and "Kieserit".

The results obtained so far show that the additional sulfur input through sulfur fertilization
leads to an increase in the sulfate load in seepage water by about that amount. A §**S-
isotope analysis of the seepage water demonstrated that the fraction of sulfur originating
from fertilizer in it depended on the type of fertilizer employed. In 2000/01 and 2001/02 it
averaged 16% for Hydrosulfan and 65% for Kieserit under pasture and field crops. Sulfur
from SSA was not detected. Apparently, the various sulfur species in the fertilizers are
transported at different speeds or exchanged against stored sulfur. There may be a
difference in their availability to plants, too. To safeguard groundwater, the use of sulfur
fertilizers is not recommended, if the sulfur content in the soil is sufficient for plant growths,
which was the case at Falkenberg. So far, only 2 years of experimental data are available.
This is too little for a final judgement. The experiments should therefore be continued.

Outlook

Based on the results presented here and on results from other parts of the BMBF-project, a
handbook entitled "Sulfate in Groundwater" was written in conjunction with the other project
participants. The information presented there is intended to help water supplier companies,
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environmental agencies, consulting engineers, farmers and foresters to find solutions to

water quality problems in their region arising from sulfate.

The work about the movement of sulfate in soils presented in the dissertation here should not
be viewed as final. It is merely a first step to address the various sources, interactions and
mechanisms during the passage of sulfur into groundwater. More research is necessary, in

particular concerning the following topics:

e differentiation of sulfur sources in soils

¢ investigation of the mechanisms of sulfur retardation in soils

e determination of the net sulfur mineralization of soil organic matter
¢ influence of high sulfur use plants (e.g. rape) on sulfate leaching

o effect of sulfur fertilizers on sulfate leaching in regions with sulfur deficiencies.
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1 Einflihrung

1.1 Problemstellung

In der Bundesrepublik Deutschland liegt der Anteil des Grundwassers an der Gesamtmenge
des bereitgestellten Trinkwassers bei ca. 65%. Sulfat kommt in allen natirlichen
Grundwassern vor und zahlt zu den Hauptanionen im geférderten Rohwasser. HOLL (1958)
beobachtete bei Sulfatkonzentrationen von mehr als 200 mg/L Stérungen der Darmfunktion.
Nach VOGEL (1925) kénnen Sulfatkonzentrationen von mehr als 500 mg/L bei Sauglingen
Durchfall hervorrufen. Hingegen konnte BORNEFF (1974) bei Sulfatkonzentrationen bis zu
1000 mg/L im Trinkwasser keine gesundheitlichen Folgen diagnostizieren. Die hygienische
Relevanz von Sulfat wird nach SELENKA (1991) insgesamt als gering eingestuft. Erhdhte
Sulfatgehalte beeintrachtigen den Geschmack des Trinkwassers. Das Waschen mit hartem
Wasser kann zu Hautirritationen wie Sprédigkeit und Porenverstopfung sowie dartiber hinaus
in  technischen Anlagen zur Ablagerung von Kalk- und Kesselstein flihren
(WICHMANN & GRISCHEK, 2003). Sulfat besitzt eine groBe technische Relevanz. Hohe
Sulfatkonzentrationen kénnen zur Metall- und Betonkorrosion flihren. Bereits Wasser mit
Sulfatkonzentrationen von mehr als 150 mg/L kénnen zur Ettringitbildung und damit zur
Zerstérung des Betons flihren. Daher wurden in der DIN 4030 (1991) besondere
SchutzmaBnahmen festgelegt, die insbesondere die Zusammensetzung des Zementes
betreffen.

In der fir Deutschland bis 2002 gultigen Trinkwasserverordnung (TRINKWV, 1990) war der
Grenzwert flr Sulfat mit 240 mg/L festgelegt. Mit der Umsetzung der EU-
Trinkwasserrichtlinie (TRINKWV, 2001) wurde der Parameter Sulfat als Indikatorparameter
eingestuft und die maximal zulassige Konzentration von 240 mg/L beibehalten. Es gilt nun
zuséatzlich die Einschréankung, dass ,geogen bedingte Sulfatkonzentrationen bis zu 500 mg/L
zunachst auBer Betracht bleiben®. Es ist jedoch davon auszugehen, dass der Verbraucher
ein Uberschreiten der Indikatorwerte auch nach der neuen Trinkwasserverordnung nicht
tolerieren wird und die Quantifizierung des Sulfat-Schwefelaustrages aus landwirtschaftlich
genutzten Béden auch zukilinftig eine wichtige Aufgabe des Gewéasserschutzes bleiben wird.

In den letzten 25 Jahren war in vielen Wasserfassungen in Deutschland ein deutlicher
Anstieg der Sulfatkonzentration im Rohwasser zu verzeichnen. Zur Einhaltung des bis 2002
glltigen Trinkwassergrenzwertes waren bereits an einigen Standorten wasserwirtschaftliche
und technologische MaBnahmen erforderlich (NESTLER & GRISCHEK, 2003). Beispielsweise
stieg am Standort der Lysimeterstation Falkenberg (Altmark) die Sulfatkonzentration im
Beregnungswasser, welches aus einem Grundwasserleiter in 8 m Tiefe gewonnen wird,

zwischen 1991 und 2001 von 60 mg/L auf ca. 125 mg/L an. Im Einzugsgebiet der Parthe,
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stdlich von Leipzig wurden seit 1994 Sulfatkonzentrationen im Grundwasser von Uber
500 mg/L gemessen. Die Ursache der steigenden Sulfatkonzentrationen wird in komplexen
Beziehungen zwischen verschiedenen Schwefelquellen, Eintragspfaden und im Boden
ablaufenden Prozessen gesehen. Als Haupteintragspfade kommen die atmosphéarische
Deposition, landwirtschaftliche Nutzung sowie die Mobilisierung geogener Schwefelquellen in
Betracht. Des Weiteren muissen Punktquellen wie Altablagerungen und Altstandorte
berlcksichtigt werden.

Bisher wurde dem Anstieg der Sulfatkonzentrationen in der Trinkwasserversorgung wegen
der geringen gesundheitlichen Relevanz wenig Beachtung geschenkt (NESTLER
& GRISCHEK, 2003). Das letzte deutschsprachige hydrogeologische Standardwerk wurde von
MATTHESS (1961) verfasst. Auch in der Pflanzenernahrungs- und Diingungsforschung wurde
dieser wichtige Nahrstoff bis vor kurzem nur wenig untersucht, da die erheblichen
industriellen Schwefeldioxidemissionen sowie der Einsatz schwefelhaltiger Dingemittel (z.B.
Superphosphat) eine mehr als ausreichende Schwefelversorgung der landwirtschaftlichen
Kulturen sicherstellten (ALBERT & REINHARDT, 2000; SCHNUG, 1988).

1.2 Zielsetzung

Zur Untersuchung der Wechselwirkungen zwischen ,Wasserversorgung und Sulfatbelastung
des Grundwassers unter land- und forstwirtschaftlich genutzten Flachen® férderte das
Bundesministerium  fir Bildung und Forschung (BMBF) ein interdisziplinares
Forschungsverbundprojekt. Im Rahmen dieses Projektes fihrte das UFZ - Umwelt-
forschungszentrum Leipzig-Halle GmbH, Sektion Bodenforschung, Lysimeterstation
Falkenberg ,Lysimeter- und Feldversuche zum Sulfateintrag ins Grundwasser - Grundlage
zur  Ableitung  umweltgerechter  LandbewirtschaftungsmaBnahmen®  (Férderkenn-
zeichen 02 WT 9933/6) durch. Die vorliegende Arbeit war Bestandteil dieses Projektes.

Die Untersuchungen wurden in den Gebieten Mockritz bei Torgau, Bramstedt bei Bremen,
Karlsruhe und Schaugraben bei Seehausen (Altmark), sowie auf Lysimetern der
UFZ - Lysimeterstation Falkenberg bei Seehausen (Altmark) und der Lysimeterstation
Brandis bei Leipzig durchgefliihrt. Diese Gebiete und Lysimeterstationen wurden im Rahmen
des Projekiverbundes ausgewahlt (NESTLER et al.,, 2003; WICHMANN et al.,, 20083;
RODELSPERGER & STURM, 2003). In Abb. 1 ist die Lage der Untersuchungsgebiete und
Lysimeterstationen schematisch dargestellt. Eine ausflhrliche Beschreibung befindet sich in
den Kapiteln 3.1.1, 3.4.1 sowie im Anhang A1.
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Abb. 1:  Lage der Untersuchungsgebiete Mockritz bei Torgau, Bramstedt bei Bremen,
Karlsruhe und Schaugraben bei Seehausen (Altmark), sowie der
Lysimeterstationen Falkenberg bei Seehausen (Altmark) und Brandis bei Leipzig
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Aus den Untersuchungen innerhalb des bereits genannten Forschungsverbundprojektes
leiten sich die folgenden Zielstellungen dieser Arbeit ab:

e Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen

e Ermittlung der Sulfatretardation in Bdden

e Bilanzierung des Sulfat-Schwefelaustrages

e Evaluierung von Mdglichkeiten zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages

e Auswirkungen von Schwefeldlingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag.

Wie bereits erwahnt, wird mit dem Inkrafttreten der neuen Trinkwasserverordnung
(TRINKWV, 2001) bei Sulfatkonzentrationen zwischen 240 mg/L und 500 mg/L eine
Differenzierung zwischen geogen und nicht geogen eingetragenem Sulfat gefordert. BOHNKE
(2001) verwies auf den Bedarf weitergehender Untersuchungen zum Schwefelhaushalt, um
die unterschiedlichen Quellen des Schwefeleintrages zu benennen. Deshalb bestand ein
wesentliches Ziel der Arbeit in der Quantifizierung des geogenen Sulfat-Schwefels im
Sickerwasser verschiedener Bodentypen. Basierend auf Lysimeterversuchen der Anlage in
Brandis bei Leipzig wurde zur L6sung des Problems eine geeignete Methodik entwickelt (vgl.
Kapitel 2.2). Hierzu standen 24 gleich bewirtschaftete Lysimeter der Anlage in Brandis zur
Verfligung. Das verwendete Verfahren kann in weiteren Untersuchungsgebieten angewandt
werden und erlaubt Vorort eine Abschétzung des Anteils geogenen Schwefels im
geférderten Rohwasser. Im Vorgriff auf die Ergebnisse sei erwahnt, dass im Vergleich der
verwendeten Bodentypen stark unterschiedliche mittlere jahrliche Sulfat-Schwefelaustrage
mit dem Sickerwasser von 62 kg/ha bis 554 kg/ha beobachtet wurden, was einen Hinweis
auf das Vorhandensein geogener Schwefelquellen liefert.

Gegenwartig liegen vergleichsweise wenig Untersuchungen Uber die Verlagerung des
Sulfates in Richtung Grundwasser vor. Zahlreiche Autoren wie BARREAL et al. (2001),
GRUNEWALDT (1969) oder SCHACHTSCHABEL et al. (1992) bestatigen das Vorhandensein von
sorbiertem Sulfat in zahlreichen Bdden. Es sind jedoch keine Untersuchungen zur daraus
folgenden Sulfatretardation bekannt. Zur Aufklarung dieser Fragestellung wurde die
Entwicklung des Schwefelgesamteintrages in die Lysimeter der Anlage in Brandis von 1994
bis 2001 mit der Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages und der mittleren Verweilzeit des
Sickerwassers im Lysimeterkérper verglichen und Indizien zur Sulfatretardation abgeleitet.
Des Weiteren wurden in den Untersuchungsgebieten Mockritz bei Torgau, Bramstedt bei
Bremen, Karlsruhe und Schaugraben bei Seehausen/Altmark insgesamt 16 sowie auf der
jetzigen UFZ-Lysimeteranlage Falkenberg (Altmark) 2 weitere Tracerversuche angelegt. Die
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Versuche waren so konzipiert, dass die Sulfatretardation in Abhangigkeit vom Tongehalt der
Bdden quantifiziert werden konnte.

Zur Untersuchung der steigenden Sulfatkonzentrationen im Grundwasser wurden langjahrig
vorliegende Versuchsergebnisse unter landwirtschaftlich genutzten Lysimetern der
UFZ-Lysimeterstation Falkenberg ausgewertet. Hierzu wurden bereits vorhandene Daten
von insgesamt 94 Lysimetern differenzierter Bewirtschaftungsintensitdt der UFZ-
Lysimeteranlage in Falkenberg (Altmark) aus den Jahren 1991/92 bis 2001/02 speziellen
Methoden der Bilanzierung unterzogen (vgl. Kapitel 2.4). Insbesondere sollte die Entwicklung
des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser in Abh&ngigkeit vom Schwefeleintrag
untersucht werden. Da der Sulfat-Schwefelaustrag am Ende der effektiven
Durchwurzelungstiefe in der Regel stark von der jahrlichen Sickerwassermenge abhangt
(RICHTER et al.,, 2002), musste ein geeignetes Verfahren zur Aufklarung dieses

Zusammenhanges entwickelt werden.

Ein weiteres Ziel bestand in der Erarbeitung von Strategien zur Steuerung einer
grundwasserschonenden Landbewirtschaftung im Hinblick auf den Sulfat-Schwefelaustrag
mit dem Sickerwasser. Hierzu wurde auf Lysimetern der Anlage in Falkenberg der jahrliche
Schwefelentzug mit dem Erntegut sowie der jéhrliche Sulfat-Schwefelaustrag mit dem
Sickerwasser der verschieden bewirtschafteten Anbauvarianten im Mittel der Jahre
1993/94 - 1997/98 verglichen, da nur wahrend dieses Zeitraumes unveranderte Versuchs-
bedingungen vorlagen. Aus den hierbei gewonnenen Erkenntnissen sollen Strategien zur
Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages aus landwirtschaftlich genutzten Flachen abgeleitet

werden.

Auf Grund des Riickganges des Schwefeleintrages aus atmospharischer Deposition sowie
durch Begleitstoffe in Dingemitteln wird in den letzten Jahren in vielen Regionen
Deutschlands in der Landwirtschaft eine gezielte Schwefeldiingung in Erwégung gezogen.
Wie sich die Anwendung von Schwefeldlingemitteln auf die Trinkwasserqualitat auswirkt, ist
bisher nicht ausreichend geklart (NESTLER & GRISCHEK, 2003). Als Beitrag zur Lésung dieser
Fragestellung wurde im Jahr 1999/00 auf der Anlage in Falkenberg ein spezielles
Lysimeterexperiment unter  Verwendung der Schwefeldiingemittel  Hydrosulfan,
Schwefelsaures Ammoniak und Kieserit angelegt.
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1.3 Komponenten der Schwefelbilanz

Schwefelkreislauf

Schwefel ist im Boden in organischer und anorganischer Form gebunden (ERIKSEN et al.,
1998). Der Schwefelkreislauf wird nach TRUDINGER (1986) durch physikalische, chemische
und biologische Vorgange gekennzeichnet. Wahrend an der Grenzflache zum System Boden
physikalische Prozesse fiir die Deposition des in der Atmosphéare befindlichen Schwefels
verantwortlich sind, kdnnen chemische Reaktionen beispielsweise zur Reduktion oder
Oxidation des Schwefels fihren. Die Mineralisation von organisch gebundenem Schwefel zu
anorganischem Sulfat erfolgt durch biologische Aktivitaten. Um den Schwefelaustrag mit
dem Sickerwasser steuern zu kénnen, ist zumindest das Verstédndnis der wesentlichen

Prozesse im Schwefelkreislauf notwendig (Abb. 2).

Volatillsation

sorbiertes SO’ 1

Jo,
&,

OGSO o"'ﬁ&-o

%f’% %
Vemﬁ'terung =
..:' o SO mineral.
Blldung S

Grundwasser

Abb. 2:  Komponenten der Schwefelbilanz. Eigene Darstellung verdndert nach Gisi (1997)
und KNIEF (1997)
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Schwefeleintrage
Atmosphérische Deposition

Die Atmosphére stellt einen wichtigen Teil im Schwefelkreislauf dar. Sie ist das Transport-
und Reaktionsmedium fir die vielféltigen anthropogenen und natirlichen Emissionen.
Atmospharische Schwefeleintrdge lassen sich in natirliche und anthropogene Quellen
unterteilen. Sie kénnen in allen fir Schwefel méglichen Oxidationsstufen und in allen drei
Aggregatzustanden auftreten. Die wichtigsten atmosphéarischen Schwefelverbindungen
zeigt Abb. 3.

atmosphdrische
Schwefelquellen

natirlich anthropogen

Ozean
Aerosole ocean spray

N — S0, )
' biogene Emissionen
~HS - DMS
—COS . DMDS

Verbrennung
fossiler Rohstoffe
80, ~ SO0,

Sulfiderzverhiittu ng
LS80, —.S0,

Vulkanismus
80, —8°

Gipsverarbeitung |
80,

Abb. 3:  Ubersicht iiber die wichtigsten atmosphdrischen Schwefelquellen

Die Atmosphare stellt eine chemisch sehr reaktive Umgebung dar. Hierbei finden Reaktionen
sowohl in der Gasphase als auch in Wolken und Regentropfen sowie an der Oberflache von
Aerosolen statt (HEICKLEN, 1976). Bereits MATTHESS (1961) stellte fest, dass das Endprodukt
samtlicher atmospharischer Reaktionen von schwefelhaltigen Verbindungen letzten Endes
Sulfats ist. Daher soll hier auf Erlauterungen der Reaktionsmechanismen bei der Deposition
von Schwefelspezies verzichtet werden. Nahere Ausfuhrungen finden sich hierliber bei
RICHTER & MEISSNER (2003).

Atmospharische Depositionsvorgédnge lassen sich nach verschiedenen Gesichtspunkten
unterteilen. Es kann nach dem Akzeptor, also dem Anlagerungssystem (akzeptorabh&ngig/
akzeptorunabhangig), der Sedimentation (sedimentierend/ nicht sedimentierend), der Art der
Deposition  (trocken/nass) und nach dem genutzten  Probensammelsystem
(wet-only/ dry/ bulk) unterschieden werden (Abb. 4).
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Abb. 4: Atmosphérische Depositionsvorgdnge und Erfassungsmethoden. Eigene
Darstellung verédndert nach LAWA (1998)

Partikel mit einem Durchmesser > 10 pm werden durch die Gravitationskraft deponiert und
zahlen damit zu sedimentierenden Spezies. Bei der Messung der Freilanddeposition
(akzeptorunabhéangig) kann die gesamte Deposition direkt mit einem Bulk-Sammler oder der
Anteil der nassen Deposition mit einem Wet-only-Sammler erfasst werden. Hingegen wird
die Bestandesdeposition (Auskdmmen von Wolken- und Nebeltropfen - akzeptorabhangig)
ausschlieBlich als Bulk-Deposition gemessen. Im Bestand wird die Wet-only-Deposition nicht
erfasst, da die Qualitat des Niederschlages durch den Akzeptor beeinflusst wird. Jeder
Sammler erfasst immer auch einen geringen Anteil der nicht sedimentierenden, trockenen
Deposition (Gase, Aerosole; LAWA, 1998; BLOEM, 1998).

Partikel mit einem Durchmesser < 10 um sinken bis in die Nahe der Oberflache ab und
kénnen sich dort in Folge von Luftturbulenzen und einer Reihe von Widerstanden, die in
Wechselwirkung mit der jeweiligen Oberflache entstehen, aber nur schlecht absetzen und
werden daher als nicht sedimentierende Spezies bezeichnet. In Abhangigkeit von der
Immission und der Pflanzenoberflache wird ein Teil dieser Spezies letztlich doch abgelagert.
Hierzu z&hlen Gase und Aerosole, die der trockenen Deposition zugeordnet werden. Fir
deren Erfassung existieren gegenwartig keine fur die Praxis tauglichen Methoden (LAWA,
1998). Die Quantifizierung der Deposition von nicht sedimentierenden Stoffen kann im
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Prinzip nur indirekt Uber die Messung der Immission und einer sich daraus anschlieBenden
Modellierung erfolgen (WEHPDALE, 1992; GAUGER et al., 2000).

Der Schwefeleintrag Uber die atmosphéarische Deposition erfolgt zum gréBten Teil als
Sulfat-Schwefel im Niederschlag (FEGER, 1998). Erste Messwerte zur Sulfat-Schwefel-
deposition in Deutschland finden sich in der Literatur ab Mitte des 19. Jahrhunderts. Aus der
Beschreibung der Versuchsanordnung der Sammelsysteme vor 1980 geht hervor, dass hier
meist die nasse Sulfat-Schwefeldeposition erfasst wurde. Erst in den letzten 20 Jahren
wurden spezielle Sammelsysteme fir die Messung der Wet-only- und der Bulk-Deposition
entwickelt.

In Abb. 5 ist die jahrliche Sulfat-Schwefeldeposition in Deutschland ab 1868, gruppiert nach
stadtisch-industriellen und Iandlichen Regionen, dargestellt. Zu Beginn der Industrialisierung
betrug die nasse Sulfat-Schwefeldeposition in den landlichen Gebieten deutlich unter
10 kg/ha, in den Stadten hingegen bis zu 100 kg/ha und im Bereich starker Emittenten auch
bis zu 1000 kg/ha (LIESEGANG, 1927, 1933, 1934). Bis in die Zeit vor dem 2. Weltkrieg kam
es, im Vergleich zur Zeit vor 1900, einerseits zu einer Verringerung der nassen
Sulfat-Schwefeldeposition in den stadtisch-industriellen Gebieten auf unter 100 kg/ha und
andererseits zu einer Erhdhung der nassen Sulfat-Schwefeldepositionen in den I&ndlichen
Gebieten auf Uber 10 kg/ha (DRISCHEL, 1940). Nach dem 2. Weltkrieg zeigte sich, bedingt
durch den Wiederaufbau der Industrie in stadtischen und landlichen Gebieten, die Tendenz
zu einer vermehrten Sulfat-Schwefeldeposition.

Im Gebiet der alten Bundeslander vollzog sich Ende der 70er Jahre des 20. Jahrhunderts als
Folge umweltbewussteren Handelns (z.B. Einbau von Rauchgasentschwefelungsanlagen)
eine drastische Reduzierung der Sulfat-Schwefeldeposition. So wurden 1985 in den
industriellen Regionen der alten Bundeslander (z.B. Ruhrgebiet) Sulfat-Schwefel-
depositionen (wet-only) von ca. 10 kg/ha und in den Iandlichen Regionen von etwa 6 kg/ha
gemessen. Im Gebiet der neuen Bundeslédnder trat eine deutliche Verminderung der
Sulfat-Schwefeldeposition erst nach 1989 ein. Mitte der 80er Jahre lag die atmosphéarische
Sulfat-Schwefeldeposition (wet-only) in den Industrieregionen der ehemaligen DDR (z.B.
Dreieck Leipzig, Plauen, Chemnitz) bei durchschnittlich 45 kg/ha (1988 max. 95 kg/ha in
Leipzig). Demgegentber betrug in diesem Gebiet im Jahre 1995 die
Sulfat-Schwefeldeposition nur noch ca. 10 kg/ha. In den landlichen Gebieten lag die
Sulfat-Schwefeldeposition zwischen 1986 und 1989 bei ca. 15 kg/ha und hat sich bis 1995
auf ca. 6 kg/ha vermindert (MEISSNER et al., 2000a). Mit dem Rlckgang der atmospharischen
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Sulfat-Schwefeldeposition kam es auch zu einer weiteren Anndherung der Deposition
zwischen stadtischen und landlichen Regionen.
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Abb. 5:  Entwicklung der jéhrlichen Sulfat-Schwefeldeposition in Deutschland ab
1868 (vorwiegend nasse Deposition)

Es muss angemerkt werden, dass vorwiegend die nasse Deposition erfasst wurde. Lediglich
ab 1986 wurde ein Teil der Daten als Bulk-Deposition gemessen. Die Vergleichbarkeit ist
aber trotzdem gegeben, da mit der Bulk-Deposition, im Vergleich zur Wet-only-Deposition,
zusatzlich der Anteil der trockenen Deposition erfasst wird und Uber den
Betrachtungszeitraum ein deutlicher Abwartstrend der Sulfat-Schwefeldeposition erkennbar
ist.

Die Messnetze zur Erfassung der atmospharischen Deposition sind in Deutschland oftmals
unter dem Aspekt der Niederschlagswasseranalyse (Wet-only-Sammler) angelegt worden.
Derartige Depositionsdaten sind geeignet, Aussagen zur Qualitdt des Niederschlagswassers
treffen zu kdnnen. Sie liefern aber nur bedingt Informationen zur gesamten (bulk)
Sulfat-Schwefeldeposition. Bereits von LIESEGANG (1927) wurde erkannt, dass ein nicht zu
vernachlassigender Teil der atmospharischen Schwefeldeposition in trockener Form (dry)
deponiert wird. Flr die Erstellung von Schwefelbilanzen in Agrar- und Forstékosystemen ist
es wichtig, die gesamte Sulfat-Schwefeldeposition (bulk) zu kennen. Daher wird im
Folgenden der Versuch unternommen, basierend auf eigenen Untersuchungen und in

Kombination mit Messergebnissen anderer, eine Abschatzung des Verhaltnisses zwischen
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Bulk- und Wet-only-Deposition vorzunehmen. Hierzu wurde am Standort der Lysimeter-
station in Falkenberg (Landkreis Stendal) seit 1986 die Sulfat-Schwefel-bulk-Deposition und
seit 1994 zusatzlich die Sulfat-Schwefel-wet-only-Deposition gemessen. Fir den Zeitraum
von 1986 bis 1989 stehen Sulfat-Schwefel-wet-only-Depositionen vom Standort Seehausen
(Altmark) aus den Berichten zur Niederschlagswasseranalyse des Meteorologischen
Dienstes der DDR (MD, 1986, 1987, 1988, 1989) zur Verfliigung. Da sich beide Stationen in
ca. 5 km Entfernung voneinander befinden, ist davon auszugehen, dass sich die
Sulfat-Schwefeldepositionen in Quantitdt und Qualitdt nicht signifikant voneinander
unterscheiden. In Abb. 6 ist fir die Jahre 1986 bis 1989 und 1994 bis 1998 die Entwicklung
des Verhéltnisses der Sulfat-Schwefel-bulk- zur -wet-only-Deposition dargestellt.

LT

Jahr

Verhaltnis bulk-/ wet-only-Deposition
o - N w

Abb. 6: Entwicklung des Verhéltnisses Sulfat-Schwefel-bulk-/ -wet-only-Deposition an den
Standorten Falkenberg bzw. Seehausen von 1986 bis 1989 und von 1994 bis 1998

Von 1986 bis 1989 stieg das Verhéltnis zwischen Bulk- und Wet-only-Deposition von 1,9 auf
4,6 an. Fir den Zeitraum von 1994 bis 1998 hat sich dieses Verhéltnis auf 1,3 (Anteil
Dry-Deposition an Bulk-Deposition 23%) verringert. Nach LAWA (1998) kann das Verhaltnis
von Bulk- zu Wet-only-Deposition in Emittentenndhe bis etwa 11 betragen (Anteil
Dry-Deposition an Bulk-Deposition 91%) und fallt nach dem Ferntransport auf unter 2 (Anteil
Dry-Deposition an Bulk-Deposition 50%) ab. Demnach kann die starke Verringerung des
Anteils der trockenen Sulfat-Schwefeldeposition an der gesamten Sulfat-Schwefeldeposition
am Standort Falkenberg mit dem Ruickgang lokaler Emissionsquellen (Hausbrand)
begriindet werden. Autoren wie RIDDER et al. (1984) und LEEVEN et al. (1985) geben
entfernungsunabhangig von der Emissionsquelle das Verhaltnis zwischen Sulfat-
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Schwefel-bulk- und Sulfat-Schwefel-wet-only-Deposition zwischen 1,0 bis 1,5 an. GAUGER et
al. (2000) kalkuliert fur Deutschland mit einem Verhaltnis von 1,1. Das Umweltbundesamt
erfasst derzeit an 8 Messplatzen gleichzeitig die Sulfat-Schwefel-bulk- und die
-wet-only-Deposition. Das Verhaltnis von Bulk- zu Wet-only-Deposition betragt an diesen
Stationen im Mittel 1,1, schwankt aber in einzelnen Jahren und Standorten zwischen 0,8 und
1,6. Die dargestellten Zusammenhange zeigen, dass fir Sulfat das Verhéltnis von Bulk- zu
Wet-only-Deposition nicht konstant ist, sondern immer raumlich und zeitlich differenziert ist.
Daher ist es im konkreten Fall sehr schwierig, dieses Verhaltnis ohne Messung
abzuschétzen. Fur den groBten Teil der BRD scheint ein Verhaltnis von 1,1 plausibel zu sein.

Das Umweltbundesamt erfasste im Jahr 2000 an 28 Stationen in Deutschland die
Sulfat-Schwefel-wet-only-Deposition. Unter Nutzung des Verhaltnisses bulk zu wet-only = 1,1
wurde darauf aufbauend die Sulfat-Schwefel-bulk-Deposition berechnet und in Abb. 7
dargestellt. Da der gréBte Teil der Schwefeldeposition als Sulfat deponiert wird, kann die
errechnete Sulfat-Schwefel-bulk-Deposition als Schwefelgesamteintrag aufgefasst werden.
Im Jahr 2000 wurde danach in Deutschland wieder das Niveau erreicht, das der
Sulfat-Schwefeldeposition vor der Industrialisierung in landlichen Gebieten entsprach. Der
Schwefeleintrag in Agrarékosysteme durch atmosphéarische Deposition liegt damit unter dem
Niveau des Pflanzenentzuges in Hbhe von jahrlich 10 - 40 kg S/ha (BLOEM, 1998). In
kleinrdumigen Skalen kann es allerdings im Vergleich zum regionalen Durchschnitt zu
erheblich héheren Sulfat-Schwefeldepositionen kommen. So betrug im Jahr 2000 die
Sulfat-Schwefeldeposition (bulk) in Brandis bei Leipzig infolge eines nahegelegenen
Kohlekraftwerkes noch 42 kg/ha. Im Vergleich dazu lag der regionale Durchschnitt bei
deutlich weniger als 10 kg/ha Sulfat-Schwefel. In diesem Zusammenhang ist darauf
hinzuweisen, dass mit dem Bestandesniederschlag von Forsten ebenfalls ein Vielfaches der
akzeptorunabhangigen Bulk-Deposition deponiert werden kann.
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Abb. 7:  Sulfat-Schwefel-bulk-Deposition in Deutschland im Jahr 2000. Eigene Darstellung
nach Daten des Umweltbundesamtes
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Zusatzbewé&sserung

Der Schwefeleintrag durch Zusatzbewasserung stellt einen nicht zu vernachlassigenden
Pfad dar. Nach DVWK (1984) wird als Beregnungsbedurftigkeit die Notwendigkeit der
Bewaésserung definiert, wenn Klima- und Standortbedingungen die volle Wasserversorgung
der Kulturpflanzen nicht gewdhrleisten. Je nach AusmaB des Wassermangels wird die
Pflanze geschadigt und der Ertrag gemindert. Der Sulfat-Schwefeleintrag mit dem
Beregnungswasser ist von der Bewasserungsmenge und der Sulfatkonzentration abhangig.
BLOEM (1998) berechnete flir das Untersuchungsgebiet Nienwohlde (Lineburger Heide) bei
mittleren Sulfatkonzentrationen im Beregnungswasser von 15 mg/L einen jahrlichen
Schwefeleintrag zwischen 2,7 kg/ha und 8,8 kg/ha. ISERMANN (1992) kalkulierte fur das
Untersuchungsgebiet Limburgerhof (Rheinland Pflaz) den Schwefeleintrag mit dem
Beregnungswasser bei Sulfatkonzentrationen zwischen 150 mg/L und 200 mg/L auf 50 kg/ha
bis 100 kg/ha. Wenn der auf diese Art eingetragene Schwefel dem Grundwasser entnommen
wurde, tragt er jedoch nicht zur Erhéhung der Sulfatkonzentrationen im Grundwasser bei.

Diinge- und Pflanzenschutzmittel

Die Zufuhr von Schwefel in mineralischen und organischen Dlngemitteln sowie mit
schwefelhaltigen Pflanzenschutzmitteln hangt in ihrer Menge sehr stark von den
produktionstechnischen Gegebenheiten ab und muss fir den schlagspezifischen Einzelfall
ermittelt werden (SCHNUG, 1988). Beispielsweise wurden auf der Lysimeterstation Brandis
durch mineralische Dingemittel 1989 zu Wintergerste 68 kg S/ha eingetragen. Auf Grund
der Umstellung auf andere Dlngemittelarten sank der jéhrliche Schwefeleintrag durch diesen
Pfad bis 1999 auf 1 kg S/ha ab.

Saatgut

Der jahrliche Schwefeleintrag mit dem Saatgut ist in der Regel sehr gering und stellt in
Flachenbilanzen keine relevante GréBe dar. So werden beispielsweise bei einer Saatstarke
von 260 kg Erbsen/ha und einem Schwefelgehalt von 0,15% etwa 0,4 kg S/ha eingetragen
(EULENSTEIN et al., 2003). Da beim Raps nur ca. 3 kg/ha ausgesat werden, betragt der
Schwefeleintrag ca. 0,01 kg/ha (Schwefelgehalt 0,39%). Der Schwefeleintrag durch dem
Saatgut beigemengte Pflanzen- und Schadlingsbekdmpfungsmittel wurde hier nicht
berilcksichtigt.
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Nettomineralisation

Der Gesamtschwefelgehalt zahlreicher Béden in Deutschland wurde von SAALBACH (1970)
mit mehr als 700 kg/ha angegeben. Da nach FRENEY (1986) der Anteil an organisch
gebundenem Schwefel im Boden mehr als 90% vom Gesamtschwefel betragt, stellt die
organische Substanz einen groBen Speicherpool dar. Die Schwefelmineralisationsrate ist
abhangig vom Schwefelgehalt der zuletzt gebildeten organischen Substanz (ERIKSEN et al.,
1998; GHANI et al., 1993), da beim Einbau von Schwefel in die organische Substanz
zunachst Estersulfate gebildet werden, die leichter abbaubar sind als kohlenstoff-
gebundener Schwefel. Ist das organische Material schwefelarm, so kann eine
Schwefelmineralisation unterbleiben oder sogar eine Immobilisation von Sulfat erfolgen
(BLOEM, 1998). Da beide Prozesse im Boden zeitgleich ablaufen, wird in der Regel die
Nettomineralisation bestimmt. BLOEM (1998) kalkulierte fir drei Untersuchungsgebiete mit
Nettomineralisationsraten zwischen 1,7% - 3% (FRENEY, 1986; SWIFT 1985) einen jahrlichen
Schwefeleintrag durch diesen Pfad zwischen 8 kg/ha und 49 kg/ha. Nach SCHNUG (1988)
bewirkt ein Temperaturanstieg um 10 °C eine Verdopplung der Mineralisationsrate, wobei
maximale Geschwindigkeiten der Sulfatfreisetzung aus organischer Substanz bei relativen
Bodenfeuchten von 30% - 50% erreicht werden (SWIFT, 1985).

Nach SCHMALZ et al. (2003) sind organische Sulfate wasserldslich und somit im Boden mobil.
Da sie jedoch an Sesquioxiden und Tonmineralen stark sorbiert werden, besteht eine
verminderte Auswaschungsgefahr mit dem Sickerwasser.

Mineralverwitterung/ geogene Quellen

Nach MATTHESS (1961) kdénnen geogene Schwefelquellen aus I8slichen Sulfaten oder
oxidierbaren Schwefelverbindungen bestehen. So stellte DuLTz (1997) in Léssbdden der
Querfurter Platte Mitteldeutschlands bis in 1,5 m Tiefe Gipsanreicherungen fest. Es ist nicht
eindeutig geklart, ob diese Vorkommen aus Schwefeleintrdgen jingerer Zeit (z.B.
atmosphérische Deposition) oder aus Ablagerungen von Gipsgestein wahrend des Holozans

stammen.

In tieferen Bodenschichten kénnen anaerobe Bedingungen und damit Schwefel in reduzierter
Form (z.B. als Pyrit) vorliegen. Durch LandbewirtschaftungsmaBnahmen eingetragenes
Nitrat kann durch Oxidation des Pyrits denitrifiziert werden, wobei Sulfat gebildet wird
(EULENSTEIN & DRECHSLER, 1992):

5FeS, + 14 NO; + 4 H* — 7 N, + 10 SO,* + 5 Fe** + 2 H,0O (1.1)
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NESTLER et al. (2003) sehen in dieser Reaktion die Hauptquelle fir die hohen
Sulfatkonzentrationen von mehr als 700 mg/L, die in den Wasserfassungen des
Trinkwassergewinnungsgebietes Mockritz (Torgau) gemessen wurden. Eine differenzierte
Untersuchung der Schwefelquellen ist in Abhangigkeit vom Standort jedoch unerlasslich.

Aufsteigendes Grundwasser

Der Schwefeleintrag durch aufsteigendes Grundwasser ist stark von der Bodentextur, den
jahrlichen klimatischen Bedingungen sowie dem mittleren Grundwasserstand unterhalb des
effektiven Wurzelraumes abhangig. Wahrend der Vegetationszeit kann der tagliche
Wasserbedarf der Vegetation mit ca. 5 mm kalkuliert werden. Nach AG BODEN (1994)
kénnen in feinkdrnigen Bdden kapillare Aufstiegsraten dieser GréBenordnung ab einem
Grundwasserstand von <6dm unterhalb der effektiven Wurzelzone auftreten. Die
Aufstiegsrate nimmt ab, wenn der Abstand des Grundwassers von der effektiven Wurzelzone
zunimmt oder das Bodenmaterial gréber wird. Somit ist ein quantitativ relevanter
Schwefeleintrag mit dem Grundwasser, in Abhangigkeit von der Tiefe der effektiven
Wourzelzone, ab einem Grundwasserstand von ca. 15 dm unter Gelandeoberkante zu
erwarten. BLOEM et al. (2000) kalkulierte fir ein Untersuchungsgebiet in Niedersachsen
einen jahrlichen Schwefeleintrag von bis zu 190 kg/ha. Fir die Beurteilung der Gefahr hoher
Sulfatkonzentrationen im Grundwasser ist dieser Pfad nicht von Bedeutung, da der
eingetragene Schwefel aus dem Grundwasser stammt. Es ist aber davon auszugehen, dass
auf grundwassernahen Standorten die Schwefelversorgung der Pflanzen gesichert ist.

Schwefelaustrédge
Gasférmige Verluste

Im globalen Schwefelhaushalt stellt der Eintrag in die Atmosphére durch Bdden mit
64 - 10°t S/a die groBte natiirliche Schwefelquelle dar. Ursache dieser Emission ist die
Zersetzung von organischem Material durch Bakterien unter aeroben und anaeroben
Bedingungen. Hierbei variieren die Emissionen der Béden in Abhangigkeit von Bodentyp und
Pflanzenbewuchs. Nach ADAMS et al. (1980) sind die Emissionen der Bdden von der
Temperatur und damit von der geographischen Breite abh&ngig. Auch WHEPDALE (1992)
bestatigt diesen Zusammenhang. Es werden vor allem Schwefelwasserstoff, Carbonylsulfid
und Kohlenstoffdisulfid emittiert. Nach NOGGLE & MEAGHER (1986) betragt die
durchschnittliche jéhrliche Schwefelemission von Béden der USA 0,6 kg/ha. BLOEM (1998)
gibt fur die gasférmigen Schwefelverluste in Deutschland die gleiche GréBenordnung an.
Ubertragen auf die Flache Deutschlands, bedeutet dies eine durch Béden verursachte
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Emission von jahrlich etwa 21-103tS bzw. einen Anteil von 3% an der gesamten in

Deutschland verursachten Schwefelemission.

Entzug mit dem Erntegut

Schwefel ist ein essentieller Pflanzennahrstoff (HELL & RENNENBERG, 1998). Der
Uberwiegende Teil des Schwefels wird als gel6éstes Sulfat Gber die Wurzeln aufgenommen.
In der Pflanze wird es zu Sulfid reduziert und in Aminosauren eingebaut (THOMPSON et al.,
1986), wo es zur Stabilisierung von Polypeptidstrangen beitréagt oder direkt in enzymatische
Reaktionen eingreifen kann (EULENSTEIN et al., 2003). Ein geringer Teil des Schwefels kann
in Form von Schwefelwasserstoff und Schwefeldioxid direkt aus der Atmosphéare
aufgenommen werden (COPE & SPEDDING, 1983). Die Quantifizierung dieses Pfades erfolgte
oftmals in Begasungsversuchen mit deutlich erhéhten Schwefeldioxidkonzentrationen. Durch
die veranderten Bedingungen wurde die jahrliche Schwefelaufnahme aus der Atmosphare
oftmals Uberschétzt. Sie betragt nach SCHNUG (1988) weniger als 1 kg/ha. Die Bindung von
atmospharischem Schwefel durch Mikroorganismen liegt in der gleichen GréBenordnung
(SIMAN & JANSSON, 1976).

Mit dem Ruckgang der atmosphérischen Deposition avancierte der Schwefelmangel ab Mitte
der 80er Jahre im norddeutschen Raum zum limitierenden Faktor in der Erndhrung
landwirtschaftlicher Kulturpflanzen (HANEKLAUS et al., 2000). Da Schwefelmangel die
Ausnutzung des gedingten Stickstoffs reduziert, kommt es zu ErtragseinbuBen und
verstarkten Nitratauswaschungen (SCHNUG & HANEKLAUS, 1994). Bei Schwefelmangel wird
die Nitratreduktase unterbrochen und so die Bildung von Proteinen gehemmt. Dadurch wird
die Ausbildung von Chloroplasten behindert. Da Schwefel im Gegensatz zum Stickstoff in
der Pflanze nur schwer beweglich ist, fihrt Schwefelmangel zur Aufhellung der jungen
Blatter, wahrend die é&lteren Blatter ihre dunkelgrine Féarbung beibehalten
(ALBERT & REINHARDT, 2000).

Die Steigerung des pflanzenverfligbaren Schwefelangebotes flihrt in den Wurzeln von
Zwiebeln zu einem vermehrten Schwefelgehalt. In der Zwiebel selbst und in den Blattern
konnte eine Steigerung nicht nachgewiesen werden (ORvIS et al., 2001). Im Allgemeinen
betragt nach EULENSTEIN et al. (2003) der Gesamtschwefelgehalt im Erntegut zwischen
0,04% und 0,70% der Trockenmasse. Cruciferen und Leguminosen weisen besonders hohe
und Getreidekérner sowie Rlben geringe Schwefelgehalte auf. BOEM (1998) kalkulierte fr
das Untersuchungsgebiet Nienwohlde (Lineburger Heide) jahrliche Schwefelentziige
zwischen 18 kg/ha und 42 kg/ha. Fir das Untersuchungsgebiet Mockritz bei Torgau
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errechnete WILLMS et al. (2001) den jahrlichen Schwefelentzug (vorwiegend Getreideanbau)
zwischen 1977 und 1989 mit 12 kg/ha und zwischen 1995 und 2000 mit 8 kg/ha.

Austrag mit dem Sickerwasser

Die Auswaschung von anorganischem Sulfat-Schwefel aus dem Boden wurde bereits von
einer Vielzahl von Autoren wuntersucht (u.a. BERTILSSON, 1974; BLOEM, 1998;
KUHN & WELLER, 1977; KURMIES, 1957; PFAFF, 1962; SCHNUG, 1988 sowie WILLMS et al.,
2001). Hiernach wird pflanzenverfligbares Sulfat durch perkolierendes Niederschlagswasser
sehr schnell in tiefere Bodenschichten verlagert. Nach SCHNUG (1988) geht bei
Vegetationsende im Herbst noch vorhandenes Sulfat wahrend des Winters vollsténdig
verloren, stellt eine potentielle Gefédhrdung des Grundwassers dar und steht zur
Pflanzenernahrung nicht mehr zur Verflgung. PFAFF (1962) ermittelte durch
Lysimeterversuche auf der Versuchsstation Limburgerhof (Ludwigshafen am Rhein) einen
jahrlichen Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser von 147 kg/ha. WILLMS et al. (2001)
kalkulierte fur das Untersuchungsgebiet Mockritz (Torgau) auf vorwiegend mit Getreide
bewirtschafteten Flachen den mittleren jéhrlichen Sulfat-Schwefelaustrag mit dem
Sickerwasser zwischen 1977 und 1989 auf 62 kg/ha sowie zwischen 1995 und 2000 auf
49 kg/ha. Die hohen Auswaschungsverluste begriindet SCHNUG (1988) mit der geringen
Anionensorption der meisten landwirtschaftlich genutzten B6den. GRUNEWALDT (1969) fand
groBere Mengen sorbierten Sulfates (mehr als 15 mg/kg) nur in Bdden mit niedrigem
pH-Wert in ton- und sesquioxidreichen Horizonten. Auch BARREAL et al. (2001) wies
sorbiertes Sulfat in Béden mit pH-Werten zwischen 4,7 und 5,7 nach.
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2 Material und Methoden
In diesem Kapitel sind lediglich die Messmethoden und die in der Arbeit verwendeten
Rechenansatze erlautert. Informationen zu den Versuchsbedingungen befinden sich in den
Kapiteln 3.1.1, 3.2.1, 3.3.1, 3.4.1 und 3.5.1. Die Untersuchungsgebiete und Tracerflachen
sind im Anhang A1 beschrieben.

Es wird darauf hingewiesen, dass in dieser Arbeit fir jahrliche Wasser- und Stofffrachten in
der Einheit auf die Angabe des ,a“ fur Jahr verzichtet wird. Betragt beispielsweise der
jahrliche Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser 50 kg/(ha-a) so wird 50 kg/ha

geschrieben.

2.1 Messmethoden
lonenkonzentrationen

Die Sulfatkonzentrationen im Niederschlags,- Poren-, und Sickerwasser sowie in den
Eluaten der Bodenproben wurden in Anlehnung an DIN EN ISO 10304 (1996)
ionenchromatographisch bestimmt. Das Messprinzip beruht auf dem Anionenaustausch mit
einem Austauscherharz auf Polymerbasis in einer chromatographischen S&ule. Durch die
Ermittlung der Retentionszeit kann das lon identifiziert werden. Die Detektion erfolgt durch
Leitfahigkeitsmessung. Es wurden jeweils 5 mL Probeflissigkeit verwendet. Bis zur Analyse
erfolgte die Lagerung der Proben bei ca. 4 °C.

Bestimmung des **S/?S-Verhiltnisses

Die Messung des %S/**S-Verhiltnisses erfolgte durch die Arbeitsgruppe fir
Isotopenhydrologie des UFZ mit einem ,lsotope-Ratio-Mass-Spectrometer® (IRMS). Das in
den Proben enthaltene Sulfat wurde als Bariumsulfat ausgeféllt. Das Bariumsulfat wurde
katalytisch unter Zudosierung von Sauerstoff bei 1020 °C in einem Quarzreaktor zu
Schwefeldioxid reduziert, ionisiert und die Isotope des Schwefels quantifiziert.

Freilandniederschlag

Zur Erfassung des Freilandniederschlages wurden Niederschlagssammler vom Typ
Hellmann verwendet. Sie wurden in 1 m Hoéhe und erdbodengleich installiert. Ihre
Auffangflache betragt 200 cm2. Die Trichter und die 1,4 Liter fassenden Sammelkannen
bestehen aus verzinktem Metall. Die Niederschlagsmengen wurden téglich um 7 Uhr durch

Auslitern gemessen.
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Auf der Lysimeterstation Brandis wurden 2 Niederschlagssammler erdbodengleich und 1
Niederschlagssammler nach DVWK (1994a) in 1 m Uber GOK aufgestellt. Aus beiden
erdbodengleichen Messungen wurde der Mittelwert gebildet und die Niederschlagsmenge fir
die Lysimeterstation Brandis kalkuliert.

Auf der Lysimeterstation Falkenberg wurde 1 Niederschlagssammler erdbodengleich und 2
Niederschlagssammler in 1 m Gber GOK aufgestellt. Da zusammenhangende Datenreihen
nur von den in 1 m Ober GOK aufgestellten Sammlern vorliegen, wurde aus diesen beiden
Messungen der Mittelwert gebildet und die Niederschlagsmenge fir die Lysimeterstation
Falkenberg auf die erdbodengleiche Niederschlagsmenge umgerechnet. Hierzu wurde eine
Korrektur um +10% durchgefihrt. Diese Annahme beruht auf dem Vergleich der
vorhandenen, gemessenen erdbodengleichen Niederschlagsmenge mit der in 1 m Gber GOK

erfassten.

Atmosphérische Deposition

Zur Erfassung der atmosphérischen Deposition wurden an beiden Standorten Sammler der
Marke Eigenbrodt in 1,5 m lber GOK aufgestellt. Das Gehause des Sammlers besteht aus
dickwandigem PVC. Der Trichter ist aus Polyethylen gefertigt und verfigt Uber eine
Auffangflache von 500 cm2 Der Sammler ist mit einer thermostatisch geregelten
Gerateheizung ausgestattet und kann somit auch bei Frost genutzt werden.

Am Standort der Lysimeterstation Brandis wurde die atmosphérische Deposition als
Bulk-Deposition erfasst. Hierzu wurden 3 Sammler aufgestellt. Das Depositionswasser
wurde in Dekaden beprobt und auf die Konzentration wesentlicher An- und Kationen
analysiert.

Am Standort der Lysimeterstation Falkenberg wurde die atmosphérische Deposition als Bulk-
und als Wet-only-Deposition erfasst. Es wurde jeweils ein Bulk- und ein Wet-only-Sammler
aufgestellt. Der Wet-only-Sammler wurde auBerhalb der Niederschlagsereignisse
automatisch mit einem Deckel verschlossen. Das Depositionswasser wurde als
Monatssammelprobe zusammengefasst und auf die Konzentration wesentlicher An- und

Kationen analysiert.

Sickerwasser

Das Sickerwasser der Lysimeter der Station Brandis wurde in einem unterirdischen Keller in
Sammelbehaltern aufgefangen. Das so gewonnene Sickerwasser wurde téglich gewogen
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und zu Monatssammelproben zusammengefasst. Von den Monatssammelproben wurden die

Konzentrationen wesentlicher An- und Kationen analysiert.

Das Sickerwasser der Lysimeter der Station Falkenberg wurde in einem unterirdischen Keller
in 20 L Sammelbehéltern aufgefangen. Das so gewonnene Sickerwasser wurde zu
Monatssammelproben zusammengefasst und die Sickerwassermenge durch Auslitern
ermittelt. Von den Monatssammelproben wurden die Konzentrationen wesentlicher An- und

Kationen analysiert.

Préparation von Sickerwasserproben fiir die #*S-Isotopenanalyse

Die Bestimmung der §**S-Isotopen in Sickerwasser- und Bodenproben wurde nach KNOLLER
et al. (2003) durchgefuhrt. Die Sickerwasserproben wurden in 2 L Polyethylenflaschen
abgefillt. Um Veranderungen der Isotopenzusammensetzung durch mikrobielle
Umsetzungsprozesse zu unterbinden, erfolgte die Zugabe von jeweils 1 mL/L Chloroform.
Bis zur Weiterverarbeitung wurden die Proben bei ca. 4 °C gelagert. Die gesamte
Wasserprobe wurde Uber einen 0,45 um Celluloseacetatfilter filtriert. AnschlieBend wurde mit
Salzsaure ein pH-Wert zwischen 3,5 und 4,0 eingestellt, die Probe auf 70 °C erhitzt und
unter Zugabe von 10 bis 20 mL heiBer 0,5 M Bariumchloridlésung das Sulfat ausgefallt. Der
gebildete Bariumsulfat-Niederschlag wurde Uber einen Blaubandfilter von der wassrigen
Phase abgetrennt, zusammen mit dem Filter bei 105 °C getrocknet und anschlieBend bei
800 °C verascht. Das so gewonnene Bariumsulfat wurde bis zur Analyse in einem Exsikkator
aufbewahrt.

Porenwasser

Von den Lysimetern der Station Brandis wurde Porenwasser in je drei Tiefenstufen (0,5 m,
1,5 m, 25 m) mit Saugkerzen vom Typ P 80 gewonnen. Diese wurden in der
Porzellanmanufaktur Berlin hergestellt, sind 80 mm lang und 20 mm im Durchmesser. Der
Porendurchmesser betragt zwischen 1,0 und 1,5 um. Zur Gewinnung des Porenwassers
wurden variable Unterdriicke von bis zu 240 mbar angelegt (DVWK, 1990). Das gewonnene
Porenwasser wurde als Wochenprobe zusammengefasst und auf die Konzentrationen

wesentlicher An- und Kationen analysiert.

Erntegut
Ertrag

Der Ertrag wurde getrennt nach Haupt- und Nebenerntegut bestimmt. Zur Ermittlung der
Frischmasse wurde die gesamte auf dem Lysimeter geerntete Pflanzenmenge unmittelbar
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nach der Ernte gewogen. Fur die Ermittlung der Trockenmasse wurden ca. 100 g frisch
geerntetes Pflanzenmaterial bei 105 °C bis zur Gewichtskonstanz (ca. 24 h) getrocknet und
aus der Gewichtsdifferenz der Trockenmasseertrag errechnet.

Schwefelgehalt

Die Ermittlung der Schwefelgehalte des Erntegutes erfolgte getrennt nach Haupt- und
Nebenerntegut. Hierzu wurden ca. 50 g frisch geerntetes Pflanzenmaterial gemahlen und bei
45 °C bis zur Gewichtskonstanz luftgetrocknet. Auf der Lysimeterstation Brandis wurden die
Schwefelgehalte mit dem Elementanalysator Vario EL der Firma Elementar bestimmt. Die
Messung der Schwefelgehalte der auf der Lysimeterstation Falkenberg gewonnenen
Pflanzenproben erfolgte durch Réntgenfluoreszenzanalyse (RFA).

Bodenproben

Gewinnung

Die Bodenproben im Freiland wurden mit einem Handbohrer der Firma Eijkelkamp
gewonnen. Bei der Beprobung in 10 cm Tiefenstufen wurde jeweils die gesamte
Probenmenge in Flachbeutel abgefullt. Fur groBere Tiefenstufen wurden Mischproben aus
den in 10 cm Tiefenstufen gewonnenen Proben zusammengestellt. Die Lagerung der
Bodenproben erfolgte bei ca. 4 °C.

Kérnungsanalyse

Flr ausgewahlte Bodenproben wurden Kérnungsanalysen in Anlehnung an DIN ISO 11277
(1994) durchgefiihrt. Es wurden jeweils Mischproben aus ca. 300 g frischem Boden
homogenisiert. Der Anteil der Fraktionen gr6Ber 2000 pm, 630 um, 200 um, 125 um und
63 um wurde durch Trockensiebung ermittelt. Die Fraktionen gréBer 20 um, 6,3 um, 2 um
und Oum wurden mit einer Pipettanalyse unter Zugabe eines Dispergiermittels
(0,4 n NayP,0O7 - 10 H,O) bestimmt.

Wassergehalt

Der Wassergehalt wurde in der Kornfraktion <2 mm gravimetrisch bestimmt. Dazu wurden
ca. 100 g frischer Boden bei 105 °C bis zur Gewichtskonstanz (ca. 24 h) getrocknet und aus
der Gewichtsdifferenz der Wassergehalt riickgerechnet.

Préparation flir die Sulfatanalyse

Die Trockensubstanz wurde nach DIN ISO 11465 (1993) bestimmt. Hierzu wurden ca. 150 g

frischer Boden eingewogen, bei 105 °C bis zur Gewichtskonstanz getrocknet (ca. 48 h) und
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erneut gewogen. Der Sulfatgehalt des Bodens wurde in Abstimmung mit der TU Dresden,
Institut fir Wasserchemie, als wasserldsliches Sulfat in Anlehnung an DIN ISO 11465 (1993)
bestimmt. Hierzu wurde die Kornfraktion >2 mm abgetrennt und das feinere Material bei
40°C luftgetrocknet (DIN ISO 11465, 1993). Die Eluation mit deionisiertem Wasser erfolgte
im Verhaltnis 1 : 1. Nach zweistiindigem Schutteln wurde das Eluat mit 2800 Umdrehungen
pro Minute zentrifugiert und durch einen Celluloseacetatfilter (0,45 um Porenweite) filtriert. Im

Filtrat wurden die Sulfatkonzentrationen ionenchromatographisch analysiert.

2.2 Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen

Um entscheiden zu kdnnen, ob von einem Standort eine Gefahrdung des Grundwassers
durch hohe Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser ausgeht, ist entweder eine mdglichst
genaue Identifikation der Schwefelquellen notwendig oder es ist zumindest eine
Quantifizierung des Anteils von nicht geogenem und geogenem Schwefel am
Sulfat-Schwefelaustrag erforderlich. Da in der giltigen Trinkwasserverordnung (TRINKWYV,
2001) keine nahere Erlauterung der Begriffe ,nicht geogener Schwefel* und ,geogener
Schwefel® enthalten ist, wurden in der vorliegenden Arbeit die folgenden Definitionen

verwendet:

e Als nicht geogen wird Schwefel bezeichnet, der in das System Boden von aufBen
eingetragen und dort nur Gber ,wenige” Jahre oder Jahrzehnte zwischengespeichert
wurde; dazu zahlen der Schwefeleintrag durch atmosphéarische Deposition, Dingemittel,
Zusatzbewasserung und Nettomineralisation der organischen Substanz.

e Als geogen wird Schwefel bezeichnet, der in das System bei der Bodenbildung, also in
geologischen Zeitrdumen eingetragen wurde; hierzu zahlen I6sliche Sulfate (z.B. Gips)
und oxidierbare Schwefelverbindungen (z.B. Pyrit).

Fir die Ermittlung der Sulfatkonzentration aus nicht geogenen Quellen wird zunéachst
angenommen, dass der Schwefeleintrag durch geogene Quellen vernachlassigt werden
kann und die Sulfatkonzentration lber die mit Wasser geflllten Poren des Bodenkdrpers
gleichmaBig verteilt ist. Hierbei ist der folgende Mechanismus denkbar: Das
Niederschlagswasser wird entsprechend dem Wasserbedarf der Vegetation und dem durch
die nutzbare Feldkapazitat zur Verfugung stehenden Wasser verdunstet. Aus der Differenz
zwischen Niederschlag und Evapotranspiration sowie unter Berlcksichtigung der
Bodenspeicherung ergibt sich am Ende der effektiven Wurzelzone die Sickerwassermenge.
Der durch die nicht geogenen Quellen atmosphédrische Deposition, Dingung,
Zusatzbewasserung und Nettomineralisation in das System eingetragene Schwefel (Sgintag)
l6st sich im Niederschlagswasser und wird, nach Abzug des von den Pflanzen
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aufgenommenen Schwefels, entsprechend dem Verhaltnis von Niederschlag zu
Sickerwasser in der durchwurzelten Zone aufkonzentriert. Demzufolge lasst sich die
Sulfatkonzentration im Sickerwasser am Ende der effektiven Wurzelzone nach der folgenden
Beziehung berechnen:

_ SEintrag_ SEntzug .300

SOy ingeo = SW (2.1)
SOungeo = Sulfatkonzentration aus nicht geogenen Quellen [mg/L]

Senrag = jahrlicher Schwefeleintrag aus nicht geogenen Quellen  [kg/ha]

Senug = jahrlicher Schwefelentzug durch das Erntegut [kg/ha]

SW = jahrliche Sickerwassermenge [mm]

300 = Umrechnungsfaktor zwischen Sulfat-Schwefelfracht [mg/L]

und Sulfatkonzentration

Dabei ergibt sich der Umrechnungsfaktor zwischen der Sulfat-Schwefelfracht und der
Sulfatkonzentration aus der ca. 3fach gréBeren Molmasse von Sulfat (M = 96,02 g/mol) im
Vergleich zu elementarem Schwefel (M = 32,06 g/mol) sowie der Umrechnung einer
Stofffracht in eine Stoffkonzentration (mg/L = kg/ha - 100). Da nach HAGENAU & BORG (2003)
die lonenkonzentration in einer Pore vom Porenradius abhangig sein kann, gilt die so
berechnete Sulfatkonzentration unter der vereinfachten Annahme, dass in allen Poren im

Boden die gleiche Stoffkonzentration vorliegt.

Durch Messung der Sulfatkonzentration am Ende der effektiven Wurzelzone (z.B. bei den
Lysimetern in Brandis ungefahr bei den in 5 dm Tiefe installierten Saugsonden (SO4insdm),
vgl. Kapitel 3.1) und Multiplikation mit der mittleren jéhrlichen Sickerwassermenge kann die
Sulfat-Schwefelfracht aus nicht geogenen Schwefelquellen (Sng,) nach folgendem Ansatz

ermittelt werden:

— SO4in5dm
Sngeo - WSW (2.2)
Sngeo = jahrliche Sulfat-Schwefelfracht aus nicht geogenen Quellen [kg/ha]
SOsinsam = gemessene Sulfatkonzentration im Porenwasser in 5 dm Tiefe [mg/L]

Durch den Gehalt des Bodens an I8slichen Sulfaten und oxidierbaren Schwefelverbindungen
kann es wahrend der Sickerwasserpassage durch Lésung, Austausch und Diffusion zu einer
Anreicherung des Porenwassers mit geogenem Sulfat-Schwefel kommen (MATTHESS, 1961).
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Ubersteigen die Sulfatkonzentrationen in den Grundwasserfassungen von Trinkwasser-
gewinnungsanlagen die nach obiger Gleichung berechneten, so liefert dies einen deutlichen
Hinweis auf die Anreicherung des Sickerwassers mit Sulfat-Schwefel aus geogenen Quellen.
Entsprechend kann hier die geogen verursachte Sulfatkonzentration (SOgge) aus der
Differenz zwischen der gemessenen und nach Gleichung (2.1) berechneten
Sulfatkonzentration (SO4ngeo) €rmittelt werden:

SO4 /geo = SO4/ges_ SO4/ngeo (23)
SO40 = Sulfatkonzentration aus geogenen Quellen [mg/L]
SOuqs = gesamte im Sickerwasser gemessene Sulfatkonzentration  [mg/L]

Die Sulfat-Schwefelfracht aus geogenen Quellen (Sg) Ilasst sich anhand der
Sulfatkonzentration aus geogenen Quellen (SO.4e0) und der Sickerwassermenge nach der
folgenden Beziehung berechnen:

SO4/geo
geo — 300 -SW (24)
Sgeo = jahrliche Sulfat-Schwefelfracht aus geogenen Quellen [kg/ha]

2.3  Ermittlung der Sulfatretardation im Boden

2.3.1 Grundlagen des Wasser- und Stofftransports

Far den Transport von im Wasser gelésten Inhaltsstoffen sind folgende Prozesse relevant:
Konvektion, Dispersion, Diffusion sowie Sorption. Nach ROMPP (1975) stellt der Begriff der
Sorption einen Sammelbegriff fur alle Vorgange dar, bei denen ein Stoff durch einen anderen
mit ihm in BerOhrung stehenden Stoff selektiv aufgenommen wird. Hierzu z&hlen
beispielsweise Absorption, Adsorption, Chemisorption und Physisorption.

Unter Konvektion versteht man den Transport geldster Stoffe (z.B. Sulfationen) mit einem
Tragermedium (Sickerwasser) ohne Anderung der Konzentrationsverteilung (DYCK &
PESCHKE, 1995). Der konvektive Stofftransport stellt nur eine erste Naherung zur
Beschreibung der Transportprozesse dar. Der Boden besitzt ein kompliziertes Gebilde von
Poren in wechselnder Anordnung und GréBe. Daraus folgen auch differenzierte
FlieBgeschwindigkeiten und -richtungen des Perkolates (Abb. 8a, b, c). Diese ,Dispersion®
bewirkt unterschiedliche Laufzeiten des Perkolates durch die Bodensaule, tragt zu
unterschiedlichen Geschwindigkeiten beim Stofftransport und somit letztlich zur
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Peakverbreiterung bei (Dyck & PESCHKE, 1995; OTTO, 1995). Mit abnehmender
FlieBgeschwindigkeit, z.B. wahrend der Vegetationsperiode, gewinnt die molekulare
Diffusion zunehmend an Bedeutung (Abb. 8d). Hierbei erfolgt ein Konzentrationsausgleich
bei dem die Diffusionsgeschwindigkeit dem Konzentrationsgradienten proportional ist.
Ursache fur die molekulare Diffusion ist die Brownsche Molekularbewegung. Wéhrend des
Stofftransportes kann es zur Anlagerung von Sulfat an der Oberflache fester Partikel
kommen. Dieser Adsorptionsprozess bewirkt letztlich die Retardation von Stoffen beim
Transport. Da die Retardation von Sulfat im Wesentlichen durch unspezifische und
spezifische Adsorption sowie Fallungsreaktionen hervorgerufen wird, werden diese
Zusammenhange im Folgenden naher erldutert. Die weiteren Prozesse innerhalb der

Sorption besitzen hier nur eine untergeordnete Bedeutung und werden nicht néher erklart.

0.9 000
@)
C, QOOOOQQ
o @)

a) b) c) d)

Abb. 8: Peakverbreiterung durch unterschiedliche Wegldngen bei a) kleinen und b) groBen
Poren sowie durch c) unterschiedliche Flie 3geschwindigkeiten im Porenquerschnitt
und d) Longitudinaldiffusion durch Konzentrationsunterschiede

2.3.2 Ursachen der Sulfatretardation im Boden
Unspezifische Sorption

In Tonmineralen entsteht durch isomorphen Ersatz der mehrwertigen Zentralionen Si**, AP**
durch die niederwertigeren Kationen Fe®*, Mg®, K* ein permanenter negativer
Ladungsiberschuss (KUNTZE et al., 1994). Diese permanente Ladung ist unabhangig vom
pH-Wert der Bodenlésung und tragt zur Adsorption von Kationen bei. RUSSOW & KNAPPE
(1999) ermittelten, dass Anionen an diesem negativen Ladungstberschuss abgestoBen
werden kénnen und der Wasserfront somit vorauseilen. Zusatzlich kénnen an seitlichen
Bruch- und Spaltflichen der Tonminerale aus (Si, Al)-O-(Si, Al)-Bindungen funktionelle
(Si, Al)-OH-Gruppen entstehen. Durch die zuséatzliche Anlagerung eines Protons (H*) kommt
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es zur Ausbildung eines variablen, positiven Ladungsiberschusses. Die entstandene
positive Ladung wird durch die Adsorption eines Anions (A") neutralisiert:

(Al, Fe)-OH] *° + H" + A" <> (Al, Fe)-OHp] * + A’ (2.5)

Die Adsorption der Anionen erfolgt unspezifisch entsprechend ihrer Konzentration in der
Gleichgewichtslésung sowie ihrer Wertigkeit. Mit steigenden pH-Werten werden die
adsorbierten Protonen und daraus folgend auch die adsorbierten Anionen wieder desorbiert.
Sie besitzen daher eine geringe Bindungsstarke. Eine Adsorption erfolgt demnach nur
unterhalb des Ladungsnullpunktes und damit im sauren Bereich. Da sich im Porenwasser
landwirtschaftlich genutzter Bdden im Allgemeinen pH-Werte Uber 6 einstellen
(ausgenommen Sandbdden mit durchschnittlichen pH-Werten im Porenwasser von ca. 5,5),
ist die unspezifische Adsorption von Sulfationen fir Transportprozesse in diesen Bdden
wahrscheinlich nicht von Bedeutung (SCHMALZ et al., 2001).

Spezifische Sorption

Die spezifische Sorption beruht auf Wechselwirkungen, wie z.B. van-der-Waalschen Kraften,
zwischen bestimmten Anionen und dem Sorbens. Als Sorbentien kdnnen Al- und
Fe-Hydroxide sowie Tonminerale fungieren. Die spezifische Sorption ist auch fur Sulfationen
moglich (SCHACHTSCHABEL et al., 1992). Das Sulfation kann in die Koordinationshdille der Al-
und Fe-Hydroxide eindringen und entsprechend OH- und OH,-Gruppen aus ihr verdrangen.
Spezifisch sorbierte lonen haften deutlich fester an der Oberflache als die unspezifisch
gebundenen. Dieser so genannte Ligandenaustausch kann bei pH-Werten groBer 6
stattfinden und ist damit in landwirtschaftlich genutzten B6den méglich.

Féllungsreaktionen

Als eine weitere Ursache fir das zeitweilige Festlegen von Sulfat kann die Bildung von Gips
(CaS0O, - 2H,0) in Betracht gezogen werden. Dabei ist der folgende Mechanismus denkbar:
In Folge der Evapotranspiration kommt es in der ungesattigten Bodenzone zu verminderten
Wassergehalten und damit zu einer Aufkonzentration der Bodenldsung. Beim Uberschreiten
des Léslichkeitsproduktes von Gips (Lgips = 2,5 - 10° [mol/L]?) folgt die Bildung eines
Bodenniederschlages (SCHWISTER et al., 1999). Beim Wiederanstieg des Wassergehaltes
wird der Gips rickgelést. Die maximalen Sulfat- und Kalziumaktivitdten, die sich
entsprechend des Léslichkeitsproduktes in der Bodenlésung einstellen kénnen, sind in
Abb. 9 dargestellt.
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Abb. 9: Maximale Sulfat- und Kalziumaktivitét in der Bodenldsung entsprechend des
Léslichkeitsproduktes von Gips (Lgjps = 2,5 - 107 [mol/L]?)

Mit dem Loéslichkeitsprodukt werden keine lonenkonzentrationen (C), sondern

lonenaktivitaten (a) berechnet (MERKEL & FRIEDRICH, 2002). Fir die Beurteilung des

maximalen Gehaltes der Bodenlésung an Sulfationen ist jedoch die lonenkonzentration

aussagefahig. Aus dem Aktivitatskoeffizienten (f) kann die lonenkonzentration berechnet

werden:

C= (2.6)

C = lonenkonzentration [mol/L]
a = lonenaktivitat [mol/L]
f = Aktivitatskoeffizient [-]

Der Aktivitatskoeffizient ist von der lonenstéarke (I) und diese wiederum von allen in der
Lésung vorhandenen lonen abhangig (KUNZE & SCHWENDT, 1996). Er betragt fir Sulfat im
Porenwasser von Béden etwa zwischen 0,5 und 1,0. Eine exakte Quantifizierung der
lonenstarke der Bodenldsung ist nur schwer mdoglich. Nach MERKEL & FRIEDRICH (2002)
kann flr eine erste Berechnung der maximal I6slichen Sulfat- und Kalziumkonzentration die
lonenstarke Uberschlaglich aus der Aktivitat der Sulfat- und Kalziumionen kalkuliert werden.
Die tatsachliche lonenstérke der Bodenlésung ist aber gréBer als die nach diesem Ansatz
ermittelte. Entsprechend steigen auch die berechneten maximal I6slichen Sulfat- und

Kalziumkonzentrationen weiter an.
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Qualitativ kénnen folgende Aussagen zur Gipsléslichkeit getroffen werden:

e Mit steigenden Kalziumkonzentrationen im Porenwasser sinkt die maximal I6sliche

Sulfatkonzentration entsprechend dem Léslichkeitsprodukt von Gips ab.

e Mit steigender lonenstarke der Bodenldsung nimmt die maximal I6sliche

Sulfatkonzentration zu.

Ergebnisse aus Lysimeteruntersuchungen zeigen, dass die zur Bildung eines
Bodenniederschlages (Gipsausfallung) notwendigen Sulfat- und Kalziumkonzentrationen
besonders bei bindigen Bbdden in relevanten GrdéBenordnungen liegen kénnen. Fir den
Stofftransport sind durch Evapotranspiration verursachte Fallungsreaktionen nur in der
Vegetationsperiode von Bedeutung, da niedrige Wassergehalte im Boden vorliegen und
dadurch ein starkes Aufkonzentrieren der Bodenlésung stattfindet. Demzufolge kann die
Gipsausfallung nur wahrend der Vegetationsperiode einen Einfluss auf die Verlagerungs-
geschwindigkeit von Sulfat mit der Bodenlésung haben.

2.3.3 Mathematische Beschreibung der Sulfatretardation
Retardationsfaktor R

Stoffe, die mit dem Sickerwasser in geléster Form transportiert werden, kénnen durch
Wechselwirkungen mit diesem und den Bodenpartikeln eine geringere Strecke pro
Zeiteinheit als das Sickerwasser selbst zuriicklegen. Die Verminderung der
Verlagerungsgeschwindigkeit des gelésten Stoffes gegenlber der Geschwindigkeit des
Sickerwassers wird als Retardation bezeichnet. Dieses Verhaltnis wird mathematisch durch
den Retardationsfaktor (R) bestimmt (KLOTz, 1999; BULow, 1997). So bedeutet z.B. ein
Retardationsfaktor von R = 4, dass der betrachtete Stoff gegenlber der Wasserbewegung
4mal langsamer durch den Boden transportiert wird. Derartige Prozesse sind in Bdéden auf
dem Gebiet der Altlastenerkundung fir Schwermetalle und organische Verbindungen (z.B.
Benzol, Toluol, Naphthalin) bereits gut untersucht.

Der Retardationsfaktor (R) kann aus der Stofftransportgleichung hergeleitet werden (vgl.
Anhang A2). Um die mathematische Beschreibung von R mdglichst anschaulich
vorzunehmen, wurden die Gesetze eines wissenschaftlich verwandten Gebietes verwendet,
in dem umfangreiche Kenntnisse Uber die Trennung von Substanzen vorliegen und das in
seinen Grundzliigen den im Rahmen dieser Arbeit angelegten Tracerversuchen stark ahnelt.
Es handelt sich um die auf dem Gebiet der chemischen Analytik angesiedelte
Chromatographie. Diese wird in Anlehnung an OTTO (1995) im Folgenden néaher

beschrieben.
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Grundlagen der Chromatographie

Im Gegensatz zur Bodenkunde spricht man in der Analytik nicht von der Retardation einer
Substanz, sondern von der Retention. Sie stellt mathematisch gesehen den Kehrwert der
Retardation dar. Um begrifflich bei der Retardation zu bleiben, wurde bei den folgenden
Erlduterungen von den entsprechenden chromatographischen Gleichungen der Kehrwert
gebildet.

Das Prinzip der Chromatographie beruht auf dem Ubergang der zu trennenden Substanzen
zwischen zwei nicht mischbaren Phasen (OTTO, 1995). Die so genannte mobile Phase stellt
das Tragermedium fir die Probe dar. Sie kann eine Flissigkeit, ein Gas oder eine
superkritische Phase sein und wird Uber eine so genannte stationare Phase (z.B. ein Gel)
bewegt. Diese befindet sich auf einer Saule oder einem Flachbett. Nach der Art der mobilen
und der stationdren Phase kann man die Chromatographie in verschiedene Gebiete
einteilen. Die durchgeflhrten Tracerversuche sind in ihren Grundzigen mit der
Liquid-Solid-Chromatographie verwandt, in der die mobile Phase eine Flissigkeit und die
stationare Phase ein Adsorbens ist (NAUMER & HELLER, 1997).

Verteilungskoeffizient K

Bei allen chromatographischen Prozessen stellt sich durch die Affinitdt des Analyten zur
stationdren und zur mobilen Phase ein Verteilungsgleichgewicht zwischen den beiden
Phasen ein. Der Verteilungskoeffizient (K) ist ein MaB flr dieses Verteilungsgleichgewicht. Er

muss experimentell ermittelt oder nachtraglich aus dem Chromatogramm errechnet werden:

_GCs
K= C. (2.7)
K = Verteilungskoeffizient des Analyten [-]
Cs = Konzentration des Analyten in der stationdren Phase [mol/L-Feststoff]
Cn = Konzentration des Analyten in der mobilen Phase [mol/L-Flussigkeit]

Dieser Zusammenhang gilt strenggenommen nur fir eine lineare Abhangigkeit zwischen Cs

und C,,. Fir die untersuchten Gebiete wird die Glltigkeit in Kapitel 3.3.2 Uberpruft.

Phasenverhéltnis

Das Phasenverhéltnis (B) gibt das Verhéltnis des Volumens der mobilen zur stationéren
Phase wieder:
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— Vm
B= Vo (2.8)
B = Phasenverhaltnis [-]
V., = Volumen mobile Phase [mL-Flissigkeit]
Vs = Volumen stationare Phase [mL-Feststoff]

Nach der Art der Entwicklung eines Chromatogrammes wird zwischen inneren und &uBeren

Chromatogrammen unterschieden. Im Folgenden wird eine nédhere Erlduterung gegeben.

Retardationsfaktor Ry im inneren Chromatogramm

Innere Chromatogramme entstehen in der Dinnschichtchromatographie. Hier legen alle
Komponenten in der selben Zeit unterschiedliche Wege auf dem Trennbett zurlick. Der
Retardationsfaktor (Ry) wird durch die Messung der Verlagerungsstrecke der mobilen Phase
(Zm) und der Verlagerungsstrecke des retardierten Analyten (Z;) ermittelt oder kann aus dem
Phasenverhéltnis (B) und dem Verteilungskoeffizienten (K) berechnet werden. Diese
Beziehung geht auf die Stofftransportgleichung unter Einsatz der Henry-Sorptionsisotherme
zuruck. Die Herleitung wurde in Anhang A2 vorgenommen:

Z, .. K
Ri=7 =1 (2.9)
Ri = Retardationsfaktor [-]
Z, = Verlagerungsstrecke der mobilen Phase [mm]
Z, = Verlagerungsstrecke des retardierten Analyten  [mm]

Retardationsfaktor R im duBeren Chromatogramm

AuBere Chromatogramme entstehen in der Saulenchromatographie. Hierbei legen alle
Komponenten den gleichen Weg durch das Trennbett zurlick und erscheinen auf Grund der
spezifischen Wechselwirkungen mit der stationdren und der mobilen Phase zu
verschiedenen Zeiten am Ende der S&ule (HEIN & KUNZzE, 1995). Durch Messung der Totzeit
(tm), d.h. der Durchlaufzeit einer nicht retardierten Substanz, und der Retardationszeit (1),
d.h. der Durchlaufzeit einer retardierten Substanz, wird der Retardationsfaktor (R;) ermittelt
oder aus dem Phasenverhéltnis (B) und dem Verteilungskoeffizienten (K) berechnet (vgl.
Anhang A3):
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t K
Ri=—L=1+—
f t B (2.10)
tn = Totzeit [min]
tr = Retardationszeit [min]

Dabei steht die Totzeit flir den Durchgang einer Verbindung, die mit der mobilen Phase
transportiert und dabei nicht retardiert wird.

Ubertragung der Gesetze der Chromatographie auf die Tracerversuche

Bei der Ubertragung der Gesetze der Chromatographie auf die Tracerversuche miissen

folgende Anpassungen vorgenommen werden:

Verteilungskoeffizient Ksoq

Entsprechend den in Kapitel 2.3.2 dargestellten Zusammenhangen ist eine Bindung von
Sulfat an  Sesquioxiden, organischer Substanz, Tonmineralen und weiterer
Bodenbestandteile prinzipiell méglich. Demnach wirde der Verteilungskoeffizient fur Sulfat
(Ksos) bei den durchgefihrten Tracerversuchen vor allem vom Gehalt des Bodens an diesen
Substanzen und einer GroBe, welche die Sorptionsstarke (o) des Gemisches wiedergibt,

bestimmt werden:

Ksos =TG- O1g+ X;- Oy 1+ Xy Oypt ... (2.11)
Ksos = Verteilungskoeffizient des Sulfates [-]

TG = Tongehalt des Bodens [%]

OTM = Sorptionsstarke der Tonminerale [-]

Xi, Xo = Gehalt des Bodens an weiteren Substanzen die Sulfat sorbieren  [%]

Gos = Sorptionsstarke der weiteren Substanzen die Sulfat sorbieren [-]

Sesquioxide werden bei der Kérnungsanalyse innerhalb der Fraktion der Tonminerale erfasst
und im Weiteren nicht getrennt behandelt. Im Bereich des Oberbodens ist zusatzlich eine
Sorption von Sulfat an organischer Substanz wahrscheinlich. Durch die unterschiedliche
geologische Entstehung der Untersuchungsgebiete kann die Zusammensetzung der
Tonfraktion und entsprechend auch der Sorptionsstéarke verschieden sein. Es ist aber zu
erwarten, dass innerhalb eines Untersuchungsgebietes die Sorptionsstarke weitgehend
konstant bleibt.
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Der Verteilungskoeffizient (Ksos) kann im Labor durch Batchversuche ermittelt werden.
Batchversuche werden z.B. zur Ermittlung der in B6den sorbierten Schwermetall-Stoffmenge
genutzt. Ein Feststoff wird zusammen mit einer Losung bekannter Stoff-konzentration bis zur
Gleichgewichtseinstellung in einer Flasche geschiittelt. Um den Feststoff aus der wassrigen
Phase zu trennen, wird die Suspension zentrifugiert. AnschlieBend wird in der wassrigen
Phase die verbliebene Stoffkonzentration bestimmt. Aus der Differenz zwischen der
Stoffmenge in der Lésung vor und nach dem Kontakt mit dem Adsorbens kann die
Konzentration des Stoffes in der stationaren (Cs) und in der mobilen Phase (C.,) abgeleitet
und der Verteilungskoeffizient (K) ermittelt werden (OECD, 1993).

Alternativ kann nach Gleichung (2.11) die Sorptionsstarke (o) solange angepasst werden, bis
die gemessene Sulfatretardation mit der nach Gleichung (2.13, siehe unten) berechneten,
mit guter Naherung Ubereinstimmit.

Phasenverhéltnis

Flr einen gesattigten Boden kann das Phasenverhéltnis (B) aus dem Gesamtporenvolumen

(GP), dividiert durch das Volumen der festen Bodenmatrix, bestimmt werden:

g__GP
~ (100-GP) (2.12)

GP = Gesamtporenvolumen  [%]

Jedoch wurden die Tracerversuche in der ungesattigten Bodenzone durchgefuhrt. Hier ist zu
erwarten, dass auch wahrend der Grundwasserneubildungsperioden nur an wenigen Tagen
eine Wassersattigung des Bodens auftritt. Mit der gewahlten Versuchsanordnung ist die
exakte Erfassung des mit Wasser gefillten Porenvolumens und des Volumens der benetzten
Bodenpartikel nicht mdéglich. In erster Naherung wird davon ausgegangen, dass in dem
MaBe, in dem das Porenvolumen des Bodens weniger mit Wasser geflllt ist auch ein
geringerer Anteil der Bodenpartikel vom Porenwasser benetzt wird. Somit bleibt das nach
obiger Gleichung berechnete Phasenverhalinis () auch fir die ungesattigte Bodenzone
anwendbar. Die Gltigkeit dieser Annahme wird in Kapitel 3.3.3 tberprdft.

Das Gesamtporenvolumen des Bodens wurde nach AG BODEN (1994) aus der Bodenart
ermittelt. Dabei wurde eine mittlere Lagerungsdichte angenommen. Diese Art der Ermittlung
des Phasenverhaltnisses () kann nur eine Naherung darstellen, scheint aber fiir eine

einfache Abschéatzung der Sulfatretardation ausreichend zu sein (vgl. Kapitel 3.3.3).
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Retardationsfaktor Rsos im Freilandversuch

Die Tracerversuche im Freiland sind vergleichbar mit der Dinnschichtchromatographie. Bei
beiden ist das Ergebnis ein inneres Chromatogramm (Abb. 10).
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Abb. 10: Schematischer Vergleich a) einer Messanordnung in der
Diinnschichtchromatographie mit b) einem Tracerversuch im Feld. Das Ergebnis
ist ¢) ein inneres Chromatogramm

Es sei erwédhnt, dass hier als Tracer fir die mobile Phase Kaliumbromid (KBr) verwendet

wurde (vgl. Kapitel 2.3.4). Aus dem Verhaltnis der Verlagerungsstrecke der mobilen Phase,

die der Verlagerungsstrecke des Bromides entspricht (Zg,), und der Verlagerungsstrecke des

Sulfates (Zso4) kann der Retardationsfaktor fir Sulfat (Rsos) im Freilandversuch ermittelt

werden. Er kann nur aus den wahrend der Grundwasserneubildungsperiode ermittelten

Verlagerungsstrecken von Bromid und Sulfat bestimmt werden, da nur wéhrend dieses

Zeitraumes eine Abwartsbewegung des Bodenwassers Uber die gesamte Bodensaule

stattfindet. Wegen der Auftrennung des Bromid- und Sulfatpeaks wahrend der

Bodenpassage erfolgt die Weiterverlagerung mit verschiedenen Sickerwassermengen.

Daher sind die gemessenen Verlagerungsstrecken aus der ersten

Grundwasserneubildungsperiode nach der Tracerapplikation aussagefahiger als die der

folgenden, und die Ermittlung des Retardationsfakiors aus den gemessenen

Verlagerungsstrecken wahrend der Vegetationsperiode ist nicht méglich. Sind das

Phasenverhaltnis () und der Verteilungskoeffizient (K) bekannt, lasst sich daraus der

Retardationsfaktor fur Sulfat berechnen (vgl. Anhang A3):

Z K
Reps = =B =1+ —
so4= 7" 5 (2.13)
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Rsos = Retardationsfaktor fir Sulfat [-]
Zg, = Verlagerungsstrecke des Bromides [dm]
Zsos = Verlagerungsstrecke des Sulfates [dm]

Retardationsfaktor Rso4 im Lysimeterversuch

Die in den Lysimetern durchgefihrten Tracerversuche sind in ihrer Art mit der
Saulenchromatographie vergleichbar. Bei beiden ist das Ergebnis ein auBeres
Chromatogramm (Abb. 11).
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Abb. 11: Schematischer Vergleich a) einer chromatographischen Séule mit b) einem
Lysimeter. Das Ergebnis ist c) ein duBeres Chromatogramm

Aus dem Verhalinis der sickerwasserbezogenen Verweilzeit des Bromides (vgl.
Kapitel 2.3.5), die der Totzeit entspricht und der sickerwasserbezogenen Verweilzeit des
Sulfates kann der Retardationsfaktor fir Sulfat (Rsos) ermittelt werden. Auch hier kann bei
bekanntem Phasenverhéltnis () und Verteilungskoeffizienten (K) der Retardationsfaktor fir

Sulfat berechnet werden (vgl. A3):

t K
Reoq =24 =1+ —
SO 4 ty, B (2.14)
tsr = sickerwasserbezogene Verweilzeit von Bromid [mm]
tsoa = sickerwasserbezogene Verweilzeit von Sulfat [mm]

Da durch die wechselnden hydrologischen Bedingungen beim Lysimeterversuch, im
Gegensatz zur S&ulenchromatographie, in der Analytik das Sickerwasser nur
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diskontinuierlich anfallt, ist es sinnvoll, die Verweilzeit der Tracer auf die Sickerwassermenge

zu beziehen (vg. Kapitel 3.3.2).

2.3.4 Wahl der Tracer
Tracer zur Erfassung der Wasserbewegung im Boden

Um die Verlagerungsgeschwindigkeiten der Sulfationen im Vergleich zur Sickerwasserfront
zu untersuchen, muss die Geschwindigkeit des Perkolates mit einem geeigneten Tracer
ermittelt werden. Hierflr wurde bei den durchgefihrten Tracerversuchen Kaliumbromid (KBr)
verwendet. Nach Untersuchungen von SCHOEN et al. (1999) besitzt Bromid im Boden die
gleiche Verlagerungsgeschwindigkeit wie Chlorid und Deuterium. KLOTZ (1999) zeigte
dagegen, dass Bromid der Wasserfront sowohl geringfligig vorauseilen als auch nachlaufen
kann. Im Allgemeinen ist Bromid als konservativer Tracer anerkannt und gilt als reprasentativ
fir den Wassertransport im Boden (SAFFIGNA et al., 1977; KLOTz, 1982; BOWMAN, 1984;
YANG et al.,, 1984; BEHRENS, 1986; BOWMAN & RICE, 1986; BUCHTER et al., 1995;
MERKEL & FRIEDRICH, 2002). Da Bromid im Boden nicht nattrlich vorkommt, reichen bereits
geringe Konzentrationen aus, um die Verlagerungstiefe eindeutig zu bestimmen. Zudem ist
der analytische Aufwand vergleichsweise gering, da Bromid und Sulfat in einem
Arbeitsschritt ionenchromatographisch analysiert werden kénnen.

Nach BOTTCHER et al. (1983) und Bach (1987) lasst sich bei im Freiland angelegten
Tracerversuchen aus der Verlagerungsstrecke des Bromides (Zg;) und dem Wassergehalt im
Boden (WG) die Sickerwassermenge flr die zurlickliegende winterliche Grundwasser-
neubildungsperiode Uberschlaglich berechnen:

SW =25 WG (2.15)

Die Gleichung gilt unter der vereinfachenden Annahme, dass alle Poren im Boden den
gleichen Radius besitzen. Weiterfihrende Veréffentlichungen zu dieser Problematik finden
sich in NESTLER et al. (2003), WICHMANN et al. (2003) und RICHTER et al. (2003).
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Tracer zur Erfassung der Sulfatbewegung im Boden

Die Wahl eines geeigneten Sulfattracers wurde vorwiegend durch zwei Randbedingungen
bestimmt. Diese sind:

e die Hintergrundbelastung mit Sulfat im Boden

e die Loslichkeit des Sulfattracers.

Hintergrundbelastung mit Sulfat

Um die Verlagerungstiefe des Tracers bestimmen 2zu kdnnen, muss dessen
Konzentrationspeak die Hintergrundbelastung mit diesem Stoff deutlich Ubersteigen. Dazu
sind wiederholende bzw. parallele Messungen notwendig, die bei Tracerversuchen nicht
praktikabel sind.

Um einen deutlichen Konzentrationspeak zu erhalten, sollte der Sulfattracer zumindest in der
gleichen GrdBenordnung wie die Hintergrundbelastung appliziert werden. In den
Untersuchungsgebieten wurden Sulfatgehalte im Boden zwischen 40 und 325 mg/kg und an
einzelnen Standorten bis zu 600 mg/kg gemessen. Lasst man die Standorte mit extrem
hohen Sulfatgehalten vorerst unberiicksichtigt, so sollten Sulfatgehalte im Boden von
325 mg/kg mit dem Tracer eindeutig Uberzeichnet werden kénnen. Bei einer angenommenen
Peakbreite von 30 cm (abh&ngig von Bodenart, Bewuchs und hydrologischen Verhaltnissen)
befinden sich bei einer Trockenrohdichte des Bodens von 1,5 g/cm3 somit 145 g SO,/m? im
Boden (0,325 g SO4/kg x 1500 kg/m?3 x 0,3 m). Deshalb wurde der Tracer in einer Menge von
145 g SO4/m? aufgebracht.

Lslichkeit

In den betrachteten Untersuchungsgebieten ist davon auszugehen, dass durch ein
Uberangebot an Kalzium der (berwiegende Teil des Sulfates zusammen mit Kalzium
ausgetragen wird. Daher sollte CaSO, - 2H,O (Gips) auch als Tracer verwendet werden.
Entsprechend wurden auf den Freilandtracerflachen 250 g Gips/m? (ca. 145 g SO4/m?)
appliziert. Ein besonderes Problem stellt hierbei die geringe Lslichkeit von Gips in Wasser
dar, die fir praktische Belange mit ca. 1,9 g/L bei 10°C (MATTHESS, 1961) angenommen
wird. Daher ist es nur schwer mdglich, 250 g Gips in geldster Form zu applizieren. Wahlt
man einen besser I6slichen Sulfattracer, z.B. MgSO, - 7H,O (Léslichkeit 300 g/L bei 10°C),
wirde dieser sofort nach der Ausbringung - auf Grund der hohen Kalziumgehalte im Boden -
als Gips ausgefallt und festgelegt werden. Appliziert man jedoch 250 g Gips in trockener
Form, so sind 132 mm Niederschlag notwendig, um den gesamten Tracer zu l6sen.
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Es bestehen demnach bei der Wahl des Sulfattracers hinsichtlich der Quantitat zwei
gegensatzliche Effekte:

e Appliziert man den Sulfattracer in zu geringen Mengen (<< 145 g SO4/m?2), dann besteht
die Gefahr, dass der im Boden befindliche ,Konzentrationspeak nicht eindeutig
identifiziert werden kann, da die Hintergrundbelastung zu hoch ist.

e Appliziert man den Sulfattracer in zu groBen Mengen (>> 145 g SO,/m?), dann ist der
gesamte Tracer nicht auf einmal I6slich. Es kann zu starken ,Peakverbreiterungen® oder
gar zum langerfristigen Nachlésen und damit zu einer gesattigten Sulfatfront
entsprechend der Gipsloslichkeit kommen. Damit ware eine eindeutige Auswertung der
Verlagerungstiefe nur schwer méglich. Bei der Auswertung der Tracerversuche hat sich
gezeigt, dass sich bei einem Niederschlagsereignis in der Regel ein Teil des als Gips
applizierten Tracers 16st und als Sulfatpeak durch den Boden wandert. Dieser Sulfatpeak
kann nun im Vergleich zum Bromidpeak interpretiert werden. Eine Beeinflussung des
noch nicht gelésten Gipses auf die bereits verlagerten Sulfationen findet nicht statt.

2.3.5 Verlagerung der Tracer
Verlagerungsgeschwindigkeit des Perkolates im Lysimeter

Da der Sulfat-Schwefel mit dem Sickerwasser transportiert wird, sind zur Ableitung von
Schutzstrategien fur das Grundwasser Kenntnisse Uber die Verlagerungsgeschwindigkeit
(VG) und die Verweilzeit (VZ) des Perkolates wahrend der Bodenpassage notwendig.

Wie bereits in Kapitel 2.3.1 erlautert, ist die Verlagerungsgeschwindigkeit des Sickerwassers
im Boden unter anderem vom Porenradius abhéngig. Daher beruht die Berechnung nach
DVWK (1994b) auf der vereinfachenden Annahme, dass alle Poren im Boden den gleichen
Radius aufweisen. Vereinfacht gilt:

SW
VG = K (2.16)
VG = Verlagerungsgeschwindigkeit [dm/a]
SW = jdhrliche Sickerwassermenge [mm/a]
FK = Feldkapazitat [mm/dm]

Daraus kann unter Berlcksichtigung der Lysimetertiefe (LT) die Verweilzeit des
Sickerwassers im Lysimeter abgeschéatzt werden:
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LT
VZ=va (2.17)
VZ = Verweilzeit des Sickerwassers im Lysimeter [a]
LT = Lysimetertiefe [dm]
VG = Verlagerungsgeschwindigkeit [dm/a]

Durch spezifische und unspezifische Sorption von Sulfat an der Tonfraktion und organischer
Substanz kann es zu einer Immobilisation kommen (SCHACHTSCHABEL et al., 1992).
Ergebnisse eigener Traceruntersuchungen auf der Lysimeteranlage Falkenberg und im
Freiland bestatigen diesen Zusammenhang (vgl. Kapitel 3.3). Ferner konnte gezeigt werden,
dass diese Sorptionsprozesse zu einer Sulfatretardation und damit zu einer Verminderung
der Verlagerungsgeschwindigkeit im Vergleich zur Sickerwasserfront fihren. Die Starke der
Retardation ist dabei abhangig vom Gehalt und der Sorptionsstarke der Tonfraktion sowie
der organischen Substanz. Entsprechend ist zu erwarten, dass sich Veréanderungen des
Schwefelgesamteintrages im Vergleich zur errechneten Verweilzeit des Perkolates im

Lysimeter erst nach einem langeren Zeitraum auf den Sulfat-Schwefelaustrag auswirken.

Verlagerungsgeschwindigkeit der Tracer im Lysimeter

FOr die Bestimmung der Durchbruchszeit der Tracer wird von einem idealen Wasser- und
Tracerfluss durch den Boden nach dem Kolbenverdrangungsprinzip (piston flow)
ausgegangen. Die mittlere Verweilzeit (VWZ) ist danach die Zeit, nach der 50% des Tracers
das Lysimeter verlassen haben (SEEGER et al., 1999). Die mit der VWZ korrespondierende
Sickerwassermenge wird als Verweilzeitvolumen (VWZV = Sickerwassermenge nach 50%
Tracerdurchgang) definiert. Nach Russow et al. (1995) kann somit eine sickerwasser-

bezogene Tracerverlagerung errechnet werden:

LT

TSW = -LF
VWzv (2.18)
TSW = sickerwasserbezogene Tracerverlagerung [mm/L]
LT = Lysimetertiefe [mm]
LF = Lysimeterflache [m?]
VWzZV = Verweilzeitvolumen [L]

Die sickerwasserbezogene Tracerverlagerung fir verschiedene Béden gilt nur unter der
Bedingung, dass Uber das gesamte Bodenprofil gleiche Wassergehalte vorliegen.
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Peakinterpretation im Freilandversuch

Bei der Bestimmung der Verlagerungstiefe von Tracern ist es im Allgemeinen Ublich, den
Schwerpunkt der Konzentrationen Uber das Bodenprofil als Verlagerungstiefe zu betrachten.
Bei den vorliegenden Untersuchungen erschien diese Vorgehensweise wenig sinnvoll.
Vielmehr ist aus folgenden Griinden eine differenzierte Betrachtung der Verlagerungskurven

notwendig:

e Bei der Auswertung der Tracerflachen hat sich gezeigt, dass sowohl der Bromid- als auch
der Sulfattracer in der Regel einen deutlich ausgepragten Konzentrationspeak im Boden
ausbilden. In diesen Fallen wurde, wie in der chemischen Analytik allgemein Ublich
(OTTO, 1995), die maximale Peakkonzentration als Verlagerungstiefe interpretiert
(Abb. 12a).

e Durch die relativ grob gerasterte Beprobung des Bodens in 10 cm Tiefenstufen kann es
vorkommen, dass das tatsachliche Konzentrationsmaximum nicht korrekt erfasst wird. In
diesem Fall ist ein abgeplatteter Konzentrationspeak erkennbar. Die Verlagerungstiefe
wird zwischen den beiden entsprechenden Tiefenstufen interpoliert (Abb. 12b).

e Wahrend der Vegetationsperiode kann es zur Ausbildung eines zweiten
Bromidkonzentrationspeaks im Oberboden kommen. Dieser Effekt l&sst sich nach
Russow et al. (1999) durch kapillaren Aufstieg begriinden. Als Startpunkt flr die weitere
Verlagerung wahrend der folgenden Grundwasserneubildungsperiode wird der
tieferliegende Bromidkonzentrationspeak herangezogen (Abb. 12c).

e Bei der Verlagerung des Sulfattracers wahrend der ersten Grundwasser-
neubildungsperiode nach der Tracerapplikation kann es infolge der geringen L&slichkeit
des verwendeten Gipstracers zu Nachléseeffekten kommen. Dies zeigt sich in einer
Sulfatfront im Boden, bei der das Sulfat offensichtlich entsprechend der maximalen
Gipsloslichkeit immer wieder nachgeldst wurde. Als Verlagerungstiefe ist das Ende dieser
Front zu interpretieren (Abb. 12d).

Da es technisch nur schwer mdglich ist, die Tracersubstanzen voéllig gleichmaBig Uber die
Flache zu applizieren und der Boden innerhalb der Tracerflaiche ein hohes MafB an
Inhomogenitaten aufweist, kann die Tracerkonzentration einer Tiefenstufe je nach Lage in
der Tracerflache variieren. Dadurch ist eine Quantifizierung der Wiederfindungsrate der
applizierten Tracer nicht mdglich.
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Abb. 12: Interpretation der Tracerverlagerungstiefe: a) reguldrer Konzentrationspeak, b)
abgeplatteter Konzentrationspeak, c) zusétzlicher Bromidpeak durch kapillaren
Aufstieg, d) ,geséttigte” Sulfatfront
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2.4 Bilanzierung und Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages

2.4.1 Bilanzierung

FOr die detaillierte Beurteilung der Wirkung des Schwefeleintrages auf den
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser ist die Bilanzierung der Schwefelein- und
-austrage notwendig. Eine haufig angewandte Methode ist die Jahrliche Bilanzierung. Hier
werden die Schwefelein- und -austrage als Jahressummen erfasst und aufaddiert. Bereits
KUHN & WELLER (1977) erkannten eine enge Beziehung zwischen der Sickerwassermenge
und der Schwefelauswaschung in einzelnen Jahren. Ein direkter Zusammenhang zwischen
Schwefelgesamteintrag und Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser ist daher mit
dieser Methode nur schwer erkennbar. Die Wirkung der Veranderung des Schwefeleintrages
auf den Sulfat-Schwefelaustrag kann oftmals nicht exakt beurteilt werden. Daher wurde die
Methode der Jahrlichen Bilanzierung nicht verwandt. Sie wird dennoch am Beispiel einer
Anbauvariante der Lysimeterstation Falkenberg im Anhang A4 erldutert.

Zur Aufklarung des Zusammenhanges zwischen dem Schwefelgesamteintrag und dem
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser wurde daher die Methode der Kumulativen
Bilanzierung entwickelt. Da in der Praxis haufig Ungenauigkeiten in der Bilanzierung
auftreten, wird die Methode im Folgenden an einem theoretischen Beispiel in monatlicher
Aufldsung erlautert. Es wurde eine fir die UFZ-Lysimeterstation Falkenberg typische
Entwicklung der Sickerwassermenge sowie Schwefelein- und -austrédge erarbeitet. Die
Jahressummen dieser Parameter sind in Tab. 1 dargestellt.

Tab. 1: Jéhrliche Sickerwassermenge sowie Schwefelein- und -austrdge des konstruierten

Beispiels
Lysimeter- | Sickerwasser | S-Gesamt- | SO4-S-Austrag mit | S-Entzug mit S-Gesamt-
jahr eintrag Sickerwasser Erntegut austrag
[mm] [kg/ha] [kg/ha] [kg/ha] [kg/ha]
1 120 216 192 24 216
2 65 205 154 24 178
3 24 133 60 24 84
4 6 84 15 24 39
5 0 60 0 24 24
6 0 60 0 24 24
7 36 60 131 24 154
8 48 60 111 24 135
9 60 60 60 24 84
10 60 60 36 24 60
)Y 419 998 759 240 998

Mit der Methode der Kumulativen Bilanzierung wird die kumulierte Summenkurve des
Sulfat-Schwefelaustrages Uber die Summe der Sickerwassermenge aufgetragen (Abb. 13).




Material und Methoden 43

Aus der Steigung der Summenkurve kann die Sulfatkonzentration im Sickerwasser direkt
abgelesen werden. Zum Vergleich sind in einer Graphik in der linken oberen Ecke des
Diagramms die Steigungen der Konzentrationen der Indikatorwerte von 240 und 500 mg
SO,/L dargestellt.
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Abb. 13: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes, dargestellt an einem
konstruierten Beispiel

Obwohl der Schwefelgesamteintrag und der Schwefelentzug durch das Erntegut nicht von
der Sickerwassermenge abhéngig sind, wurden auch diese beiden Parameter als
Summenkurve Uber die gleiche Abszisse aufgetragen. In der graphischen Auswertung wurde
der Schwefelentzug mit dem Erntegut auf den Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser
aufaddiert und ist somit im Schwefelgesamtaustrag enthalten. Da der Sickerwasseranfall
entsprechend den Witterungs-, Standort- und Bewirtschaftungsbedingungen stark
schwanken kann, ist die lineare Darstellung einer Zeitachse nicht méglich. Daher wurde auf
der sekundéren Abszisse der Beginn der Lysimeterjahre (vgl. Kapitel 3.4.1) markiert.

Im ersten Lysimeterjahr betrug die Summe des Schwefelgesamteintrages 216 kg/ha. Davon
sind 192 kg/ha mit dem Sickerwasser und weitere 24 kg/ha durch die Pflanzenaufnahme
ausgetragen worden. Da die Summenlinien des Schwefelgesamtein- und -austrages in
diesem Bereich linear und deckungsgleich sind, vermehrte sich hier der Schwefelvorrat im
Boden nicht und das Lysimeter befand sich somit in einem stationdren Zustand. Die
Sulfat-Schwefelfracht und die Sulfatkonzentration (SOustauany) im Sickerwasser kdnnen hier
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dem Schwefelgesamteintrag direkt zugeordnet werden. Aus dem Anstieg der Summenkurve
der Sulfat-Schwefelfracht wurde so eine mittlere Sulfatkonzentration im 1. Lysimeterjahr
(SOustat(1y) in Hhe von 480 mg/L ermittelt.

Bis zum 5. Lysimeterjahr verminderte sich der jahrliche Schwefelgesamteintrag auf 60 kg/ha.
Im Verhéltnis zur Sickerwassermenge dieser Jahre kam es, im Vergleich zum ersten
Lysimeterjahr, zu einem Anstieg des Schwefelgesamteintrages. Die Sickerwassermengen in
diesem Zeitraum reichten nicht aus, um den gesamten eingetragenen Schwefel aus dem
Lysimeter auszutragen. Es kam zu einer Anreicherung des Schwefelvorrates im Boden
(RICHTER et al.,, 2002), der am Ende des 6. Lysimeterjahres 193 kg S/ha betrug. Die
Summenkurven von Schwefelgesamtein- und -austrag verlaufen wahrend dieses Zeitraumes
nicht mehr linear und deckungsgleich. Das Lysimeter befindet sich nun in einem
instationdren Zustand. Der Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser kann dem
Schwefelgesamteintrag nicht mehr direkt zugeordnet werden.

Mit dem Wiederanstieg der Sickerwassermengen im 7. Lysimeterjahr wurde der wahrend der
Trockenperiode im Boden gespeicherte Schwefel zusétzlich zum erwarteten”
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser bis zum Ende des 9. Lysimeterjahres
ausgetragen. Unter einem ,erwarteten Sulfat-Schwefelaustrag wird der Sulfat-Schwefel-
austrag ohne den zusatzlich im Boden gespeicherten Schwefel verstanden. Damit kam es zu
einer Verminderung des Schwefelvorrates im Boden. Dies fiihrte zu Sulfatkonzentrationen im
Sickerwasser von bis zu 1260 mg/L. Wéahrend dieses Zeitraumes bestand eine erhebliche
Gefahrdung des Grundwassers durch erhdhte Sulfatkonzentrationen, auch wenn unter
diesem Bewirtschaftungsregime im langjahrigen Mittel deutlich geringere Sulfat-

konzentrationen im Sickerwasser zu erwarten sind.

Ab dem 10. Lysimeterjahr befand sich das System wieder in einem stationdren Zustand. Es
war kein vermehrter Schwefelvorrat im Boden vorhanden. Die Summenlinien des
Schwefelgesamtein- und -austrages verliefen wieder linear und deckungsgleich. Der
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser (36 kg/ha) kann dem Schwefelgesamteintrag
(60 kg/ha) direkt zugeordnet werden. Der Differenzbetrag (24 kg/ha) wurde vom Erntegut
aufgenommen. Aus dem Anstieg der Summenkurve der Sulfat-Schwefelfracht wurde eine
mittlere Sulfatkonzentration im 10. Lysimeterjahr (SOustat10)) in H6he von 180 mg/L ermittelt.
Entsprechend verminderte sich im hier betrachteten Beispiel die Sulfatkonzentration im
Sickerwasser im Verlauf von 10 Lysimeterjahren von 480 mg/L (SOustat10)) auf 180 mg/L. Mit
der Methode der Kumulativen Bilanzierung ist demnach eine Quantifizierung der Entwicklung
des Sulfat-Schwefelaustrages in Abhangigkeit von der Entwicklung des Schwefeleintrages
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maoglich. Um die Entwicklung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser beurteilen zu kénnen,
reichen bereits sehr kurze Zeitraume (2 aufeinander folgende Messwerte) aus, in denen sich
das System in einem stationaren Zustand befindet.

Bei der praktischen Anwendung der Methode der Kumulativen Bilanzierung ist zu
berlicksichtigen, dass zum Zeitpunkt des Messbeginns nicht bekannt ist, ob sich das System
in einem stationaren oder instationaren Zustand befindet. Somit ist die Lage der kumulierten
Schwefelaustrage auf der Abszisse im  Vergleich zur Summenkurve des
Schwefelgesamteintrages nicht exakt bekannt. In der Praxis kann dieses Problem wie folgt
geldst werden: Nach sickerwasserreichen Jahren stellt sich in der Regel ein station&rer
Zustand ein, so dass hier die Summenkurven von Schwefelgesamtein- und -austrag manuell
deckungsgleich gesetzt werden kénnen.

Es bleibt anzumerken, dass der Begriff des stationaren Zustandes nicht zu eng ausgelegt
werden darf. In der Physik wird ein stationarer Zustand dadurch charakterisiert, dass die
zeitveranderlichen GroéBen des Systems samtlich konstant und ihre Ableitungen daher alle
Null sind. Diese Bedingung wurde bereits durch die wechselnden Niederschlagsmengen und
Verdunstungsraten nicht erfiillt. Bei der Auswertung der Lysimeterdaten grenzte sich der
stationdre vom instationaren Zustand durch weitgehend konstante Sulfatkonzentrationen im
Sickerwasser ab. Die Begriffe wurden gewahlt, da sie die unterschiedlichen Phasen im
Schwefelhaushalt anschaulich wiedergeben.

2.4.2 Steuerung

Nach GATH & WOHLRAB (1992) mlissen sich Vermeidungs- und Sanierungsstrategien, soweit
sie diffuse, bodennutzungsbedingte Grundwasserbelastungen betreffen, auf eine dem Zweck
angemessene Reduzierung der Stofffracht mit dem Sickerwasser beziehen. Das Ausmal
der Stoffbelastung im Grundwasser ist eine Folge des vom Standort abhangigen
Verlagerungsrisikos, des vom Stoff abhangigen Befrachtungsrisikos und des von der
Nutzungsform und -intensitat abh&ngigen Bewirtschaftungsrisikos.

Das standortabhangige Verlagerungsrisiko wird hauptsachlich durch das Standortklima, die
atmospharische Deposition, die Bodenart, das Wasserspeichervermdgen des Bodens, den
kapillaren Aufstieg sowie die Schwefelnettomineralisation und geogene Schwefelquellen
bestimmt. Die Hohe der Schwefelnettomineralisation ist, analog der Stickstoffmineralisation,
abhangig von der Temperatur, dem Bodenwassergehalt, dem Humusgehalt sowie dem
C:S-Verhéltnis und dem pH-Wert (SCHACHTSCHABEL et al., 1992). Als Vorgriff auf die
Ergebnisse sei erwahnt, dass flr die Lysimeterbdden der Stationen Brandis und Falkenberg
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Gehalte an organischem Schwefel von 243 kg/ha bis 940 kg/ha kalkuliert wurden
(vgl. Kapitel 3.1.3 und 3.4.2). Durch diesen enormen Schwefelpool fiihren Anderungen im
Bewirtschaftungssystem, die den Humusgehalt des Bodens nachhaltig beeinflussen, nur
langfristig zu einer Anderung des Gehaltes an organischem Schwefel und damit zu einer
veranderten Schwefelnettomineralisation. Es wird davon ausgegangen, dass der
Schwefeleintrag durch diesen Pfad nur Uber langere ZeitrAume zu einem veranderten
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser fuhrt. Die weiteren standortabhdngigen
Faktoren kénnen durch landwirtschaftliche MaBnahmen nicht nachhaltig beeinflusst werden
und eignen sich nicht zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser.

Das stoffabhd@ngige Befrachtungsrisiko wird durch die Ld&slichkeit, das Sorptionsverhalten
sowie die Abbaubarkeit bestimmt. Es kann durch landwirtschaftliche MaBnahmen im Prinzip
nicht beeinflusst werden und eignet sich somit nicht =zur Steuerung des
Sulfat-Schwefelaustrages.

Zur Bewertung des Bewirtschaftungsrisikos stellt der Nahrstoffiberschuss einer auf die
Flache bezogenen Bilanz eine GrdBe dar, mit der die potentielle Stoffbelastung des
Sickerwassers abgeschatzt werden kann (GATH & WOHLRAB, 1992). Die Berechnung der
Nahrstoffbilanz erfolgt unter Berilicksichtigung aller relevanten quantifizierbaren GréBen der
Nahrstoffzu- und —abfuhr (Tab. 2).

Tab. 2: Die Schwefelbilanz beeinflussende Faktoren

Zufuhr/ | ErfassungsgréBen Vorrangig
Abfuhr abhangig von
g = o)
o [
© >
= N
b =
n pd
S-Zufuhr | Atmosphérische Deposition X
Nettomineralisation X
Geogene Quellen X
Dingemittel X
Zusatzbewasserung X
S-Abfuhr | Abfuhr mit Erntegut X
S-Saldo = X Zufuhr - £ Abfuhr

Durch die Steuerung der Schwefelzufuhr (Dingemittel und Zusatzbewdsserung) sowie die
Regulierung der Schwefelabfuhr mit dem Erntegut wird der Schwefelsaldo einer Flache mit
landwirtschaftlichen MaBnahmen beeinflusst. Durch den verminderten Einsatz von
Dlngemitteln und eine Verringerung der Zusatzbewéasserung kann der Schwefeleintrag und
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damit der Schwefelsaldo vermindert werden. Die Maximierung der Schwefelabfuhr kann
durch die Steigerung des Ertrages oder durch die Erhéhung der Schwefelgehalte im Erntegut
erreicht werden. Eine Ertragssteigerung ist jedoch mit einer Verbesserung der
Wachstumsbedingungen der Pflanzen und einer damit meist einhergehenden Erhéhung des
Dlngemittel- und Zusatzbewéasserungseinsatzes verbunden. Steigende Schwefelgehalte im
Erntegut gehen mit vermehrten Schwefelgehalten im Boden einher. Hierflir muss gleichfalls
der Schwefeleintrag gesteigert werden. Es ist nicht geklart, ob der vermehrte
Schwefeleintrag durch die Steigerung der Schwefelabfuhr lberkompensiert werden kann
oder ob dieser einen erhéhten Sulfat-Schwefelaustrag zur Folge hat.

2.5 Schwefeldiingemittel

Konventionelle Lysimeterversuche kénnen nur die Verénderung des
Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser in Abhangigkeit von der Variation des
Schwefeleintrages, z.B. durch andere Dungemittelarten aufklaren. Mit dem vorgestellten
Ansatz ist darUber hinaus die Identifikation des mit den Dungemitteln eingetragenen
Schwefels im Sickerwasser und somit die Beurteilung der Gefahrdung des Grundwassers
moglich.

Schwefel besitzt vier stabile Isotope, deren natirliche relative Haufigkeiten 95,02% (*2S),
0,75% (**S), 4,21% (**S) und 0,02% (**S) betragen (MACNAMARA & THODE, 1950). Auf Grund
der relativen Haufigkeiten und der groBen prozentualen Differenz der Isotopenmassen lasst
sich die Isotopenzusammensetzung des Schwefels am besten durch das Verhaltnis von 'S
und %S charakterisieren (KNOLLER & TRETTIN, 2003).

In der Natur kommt es durch verschiedene physikalische und chemische Prozesse zu einer
Fraktionierung der Schwefelisotope. Zur Vereinheitlichung des Umgangs mit den Daten, wie
auch aus messtechnischen Grinden, gibt man das Isotopenverhéltnis einer Probe relativ zu
derjenigen einer international festgelegten Standardsubstanz an. Im Falle des Schwefels
dient ein Troilit (FeS) aus dem Canon Diablo Eisenmeteoriten (CDT) als weltweiter Standard.
Das mittlere *'S/%*S-Verhaltnis betragt hier 0,04431 (KNOLLER & TRETTIN, 2003). Der
Vergleich einer Probe mit dem Standard wird in der so genannten Delta(d)-Notation

angegeben und in Promille (°/,,) ausgedriickt:

5¥S = HMS/SZ—S))M—@ -1000

348/328 oot

(2.19)
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5%s = Verschiebung des 3*S/*?S-Verhaltnis der Probe [o0]
gegen den Standard CDT

(**S/*®S)pove = *S/*S-Verhaltnis der Probe []

(**S*2S)cpr = 3*S/*2S-Verhaltnis des Standardes CDT []

Hieraus ergibt sich, dass positive 8**S-Werte einer Probe eine Anreicherung der schweren
%3-Isotope gegeniiber dem Standard CDT bedeuten, wohingegen negative 5**S-Werte eine

Verarmung anzeigen.

Die stabilen Isotope eines Elementes unterscheiden sich in ihren chemischen Eigenschaften
nur unwesentlich. Sie weisen aber, bedingt durch ihre verschiedenen Massen,
unterschiedliche physikalische Eigenschaften auf (KNIEF, 1998). Dadurch kann es bei
Phaseniibergangen, physikalischen und mikrobiellen Reaktionen zu einer Anderung der
Isotopenverteilung bzw. Isotopenfraktionierung kommen. Man unterscheidet Gleichgewichts-
Isotopieeffekte und kinetische Isotopieeffekte. Gleichgewichts-Isotopieeffekte beziehen sich
in der Regel auf Prozesse, die durch ein chemisches oder thermodynamisches
Gleichgewicht charakterisiert sind. Hierbei stellt sich zwischen den Austauschpartnern eine
definierte Verteilung der stabilen Isotope ein. Eine Netto-Reaktion findet nicht statt.
Kinetische |sotopieeffekte treten bei Reaktionen auf, die nur in eine Richtung ablaufen.
Hierbei kommt es zu Unterschieden in den Reaktionsraten der verschiedenen
Isotopenspezies und entsprechend zu deren Fraktionierung (KNOLLER & TRETTIN, 2003).

In den Arbeiten von KNIEF (1998) sowie KNOLLER & TRETTIN (2003) sind durchschnittliche
5%S-Werte verschiedener Schwefelquellen und -senken im agrarischen Schwefelkreislauf
zusammengefasst. Daher soll hier lediglich auf die §%*S-Werte von mineralischen
Dlngemitteln ndher eingegangen werden, da diese fir die durchgefiihrten Untersuchungen
von besonderer Bedeutung sind.

Die isotopische Schwefelkomponente in den Diingemitteln wird nach KNOLLER & TRETTIN
(2003) maBgeblich von der Herstellung der Dingemittel bestimmt. So weisen beispielsweise
Diingemittel aus Zechsteinsulfaten §**S-Werte zwischen +10%, und +14°,, CDT auf, da
Gesteine des Zechsteins §**S-Werte in ahnlicher GréBenordnung besitzen. Im Rahmen
dieser Arbeit wurden die §**S-Werte von vier verwendeten mineralischen Diingemitteln
bestimmt (Tab. 3).
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Tab. 3:  &**S-Werte und Néhrstoffgehalte ausgewéhlter mineralischer Diingemittel

mineralisches DUngemittel 5%S [%40] CDT | Nahrstoffgehalte [%)]
Kalkammonsalpeter KAS +5,0 N =27 S= 0,15
Schwefelsaures Ammoniak SSA +5,1 N = 21 S=24
Hydrosulfan +22,0 N =24 S=6
Kieserit +9,8 MgO = 25 S=20

Der §**S-Wert des Sulfates, der sich im Sickerwasser unter einer landwirtschaftlich genutzten
Flache einstellt, resultiert aus den §**S-Werten aller Schwefelquellen und -senken in diesem
System. Appliziert man auf eine Flache nun ein anderes als das bisher verwendete
Dlngemittel mit einem im Vergleich zum Sulfat des Sickerwassers deutlich verschiedenen
8%S-Wert, so ist zu erwarten, dass sich der §*S-Wert des Sulfates im Sickerwasser

entsprechend dem Anteil des Dingemittel-Sulfates einstellt:

OMA — {63“SSW(DM> ~5*Ssw) } 100
5*'Spn—*Saw o) (2.20)
DMA = Anteil des Dingemittel-Sulfates am Gesamtsulfat im Sickerwasser [%]
5%*Som = 8%S-Wert der Schwefelspezies des Diingemittels []
3*Sswom = 8°*S-Wert des Sulfates im Sickerwasser entsprechend ]
dem Anteil des Diingemittel-Sulfates
8Sswiy = 8°*S-Wert des Sulfates im Sickerwasser vor der Diingemittelapplikation [-]

Veréndert sich der 8*'S-Wert des Sulfates im Sickerwasser nach der Diingemittelapplikation
nicht, so ist kein Dingemittel-Sulfat im Sickerwasser vorhanden. Erreicht dieser hingegen
den Wert des Diingemittels, dann stammt das gesamte im Sickerwasser befindliche Sulfat

von dem applizierten Dingemittel.
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3 Ergebnisse

3.1 Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen

3.1.1 Versuchsbedingungen

Far die Ermittlung von Stofffrachten stellen Lysimeteruntersuchungen ein geeignetes
Werkzeug dar, da hier eine direkte Messung des Wasser- und Stoffhaushaltes mdglich ist
(MOLLER, 2002). Fir die Quantifizierung des nicht geogenen und geogenen
Sulfat-Schwefelaustrages aus der ungesattigten Bodenzone sind die Lysimeter der Station
Brandis (Sachsen) auf Grund ihrer Bauart und dem Einbau von 8 verschiedenen Bodentypen
besonders gut geeignet.

Die Lysimeterstation Brandis befindet sich etwa 15 km stddstlich von Leipzig am sudlichen
Ortsrand der Stadt Brandis 136 m Uber NN. Die Anlage umfasst 43 LysimetergefdBe mit
einer Oberflache von je 1 m2. In die vorliegende Auswertung wurden 24 wagbare Lysimeter
mit einer Profiltiefe von 3 m einbezogen. Die Entnahme der Bodenmonolithe fir diese
Lysimeter erfolgte in den Jahren 1976 -1978. Die Bodenmonolithe wurden von
reprasentativen Standorten mit intensiver Landbewirtschaftung in den jetzigen
Bundeslandern Sachsen und Sachsen-Anhalt im ,Norddeutschen Tiefland“ gewonnen. Finf
Entnahmeorte befinden sich im Einzugsgebiet der Parthe (Sachsen) sowie jeweils ein
Entnahmeort im Raum Oschatz (Sachsen), Wittenberg und Halle (Sachsen-Anhalt). Diese
wurden so gewahlt, dass an der Sohle der Lysimeter von Natur aus mindestens 50 cm gut
durchlassiges Lockergestein ansteht (HAFERKORN, 2000). In Tab. 4 sind Informationen zu
den Bodden der 8 Lysimetergruppen zusammengestellt. Die Nomenklatur der 8
Lysimetergruppen (LG) wurde in Anlehnung an frihere Arbeiten Uber die Lysimeter der
Station Brandis modifiziert. Die hier verwendete Bezeichnung einer so genannten
Lysimetergruppe setzt sich aus einer der Zahlen 1, 4, 5, 7, 9, 10, 11 mit einem
vorangestellten Buchstaben (A - D) zusammen (Abb. 14). Die Zahlen sind mit der bisher
Ublichen Nummerierung der Lysimetergruppen identisch. Der vorangestellte Buchstabe
entspricht einem der 4 Versickerungstypen (VT), in die HAFERKORN (2000) die Lysimeter der
Station Brandis entsprechend ihrer steigenden Verdunstung und damit abnehmenden
Sickerwassermenge eingeordnet hat (vgl. Kapitel 3.1.2). In einer Lysimetergruppe werden

die Ergebnisse von jeweils 3 einzelnen zugehérigen Lysimetern zusammengefasst.
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Tab. 4:  Charakterisierung der Béden der 8 Lysimetergruppen der Station Brandis.
Veréndert nach HAFERKORN (2000)
LG |Bodenform Tiefe Bodenart FK | nFK | PWP | Ton
[cm] [%] | [%] | [%] |[%]

A5 | Erodierte Braunerde 0- 35|Su3/SI3 | 25,6 | 16,8 8,8 8
geringer Entwicklungstiefe aus 35-170 [ mSgs 8,1 59| 22 2
Sandléss Uber kiesflihrendem 170 - 300 | mSfs 17,2 | 13,2 3,9 4
Fluvialsand
[Brandis, Muldentalkreis]

B4 |Braunerde-Fahlerde 0- 30 |Su4/Slu | 38,0 | 26,6 | 11,4 8
mittlerer Entwicklungstiefe aus 30- 55 |Us/Uls 314 1219 | 95 8
Sandléss Uber kiesflihrendem 55-120 | St2 15,2 9,3 5,9 8
Fluvialsand 120 - 300 |mS 12,4 8,3 41 1
[PomBen, Muldentalkreis]

B8 | Parabraunerde-Braunerde 0- 25 |Su4 29,3 | 22,6 6,7 6
mittlerer Entwicklungstiefe aus 25- 70 |Su4 29,3 | 22,6 6,7 7
Sandléss Uber tiefem, 70 - 150 | SI3/ Sl4 23,4 | 14,4 9,0 | 13
kiesfihrendem Moranenlehm 150 - 300 | mSfs 19,0 | 12,5 6,5 1
[westl. Brandis, Muldentalkreis]

CH lessiverter Braunerde-Pseudogley 0- 25 |Uls 46,1 | 28,0 | 18,1 | 11
mittlerer Entwicklungstiefe Gber 25- 40 |Uls 3211209 | 11,2 ] 10
fossilem Gley im nahen 40 - 50 |Uls 30,0 | 20,0 | 10,0 | 12
Untergrund aus Sandléss Gber 50-120 |Ls4 258 | 11,5 | 14,3 | 20
kiesflihrendem Moranenlehm 120 - 300 | mSgs 4.1 3,0 1,1 2
[Naunhof, Muldentalkreis]

C7 |Braunerde-Pseudogley 0- 35 |Slu 343 | 21,6 | 12,7 | 10
mittlerer Entwicklungstiefe aus 35- 50 |Slu 26,9 | 18,1 8,8 | 10
Sandléss Uber kiesflihrendem 50-135 |Ls4 26,9 | 12,0 | 149 | 25
Moranenlehm 135 - 220 |Ls3 28,1 | 126 | 155 | 25
[Beucha, Muldentalkreis] 220 - 300 | mSfs 12,2 9,5 2,7 1

C11 |pseudovergleyte 0- 20 |Su2/Su3 | 21,9 | 15,7 6,2 4
Braunerde-Fahlerde 20- 35 |Su2/Su3 | 20,6 | 15,3 5,3 3
mittlerer Entwicklungstiefe aus 35- 55 |Su2 19,6 | 146 | 5,0 2
Geschiebedecksand Uber 55- 90 |Ls4 26,9 | 12,0 | 149 | 23
Geschiebemergel 90 - 240 [Sl4 245 | 13,9 [ 106 | 15
[Rahnsdorf, Kreis Wittenberg] 240 - 300 | mSfs 19,0 | 14,5 45 0

D9 |Parabraunerde 0- 30 |Ut3/ Ut4 40,0 | 22,0 | 18,0 | 17
mittlerer Enswicklungstiefe aus 30- 60 |Ut4 38,5]21,0 17,5 | 20
Loss 60 - 170 | Ut3 36,0 | 23,5 | 125 | 15
[Sornzig, Kreis Oschatz] 170 - 205 | Ut3 356 | 23,2 | 124 | 15

205 - 225 | Uls 31,0 | 20,7 | 10,3 | 16
225-300 |mS 9,9 6,7 3,2 2

D10 |Schwarzerde 0- 25 |Ut4 39,9219 | 18,0 | 20
mittlerer Entwicklungstiefe aus 25- 45 |Ut4 43,0 | 23,5 | 19,5 | 22
Loss 45 - 60 | Ut4/ Ut3 415|225 | 19,0 | 17
[Etzdorf, Saalkreis] 60 - 220 | Ut2/ Ut3 34,7 | 24,0 | 10,7 | 11

220 - 260 |mS 13,5 9,0 45 0
260 - 300 | St2 10,7 5,8 4,9 9
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Abb. 14: Schematische Aufteilung der Lysimeter der Station Brandis

Die kontinuierlichen Messungen begannen im November 1980 (MORITZ et al., 1991). Zum
Messprogramm gehdrt die Erfassung meteorologischer Daten sowie die tagliche Wéagung
der Lysimeter (Bodenwasservorratsanderung). Seit 1994 wird zusétzlich die
Sulfatkonzentration im Poren- und Sickerwasser der Lysimeter analysiert. Die téglich
gewonnenen Perkolatmengen werden gemessen und zu Monatssammelproben vereinigt. In
den Monatssammelproben wird die Sulfatkonzentration bestimmt. Uber Saugsonden wird in
drei Tiefenstufen (0,5 m, 1,5 m, 2,5 m) das Porenwasser beprobt und auf Sulfat analysiert.
Die Quantifizierung des Anteils geogener und nicht geogener Schwefelquellen wird hier als
Mittel der Jahre 1994 bis 2000 vorgenommen.

Um die Ergebnisse der 8 Lysimetergruppen direkt miteinander vergleichen zu kdénnen,
erfolgte die Bewirtschaftung aller Lysimeter mit einer einheitlichen ackerbaulichen
Fruchtfolge. Zur Vermeidung von so genannten ,Inseleffekten® wurde das unmittelbare
Umfeld der Lysimeter mit der gleichen Fruchtfolge bewirtschaftet.

3.1.2 Wasserhaushalt

Am Standort Brandis betrug die mittlere jahrliche Niederschlagsmenge (1994 bis 2000) am
Erdboden 803 mm. Die Lysimeterfillb6éden der 8 betrachteten Lysimetergruppen besitzen in
Abhé&ngigkeit von der mittleren Durchwurzelungstiefe und der nutzbaren Feldkapazitat in der
Wourzelzone unterschiedliche pflanzenverfliigbare Wassermengen. Hieraus ergaben sich zum

Teil signifikante Unterschiede in der mittleren jéhrlichen Sickerwassermenge (Abb. 15).
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Abb. 15: Mittlere jéhrliche Sickerwassermenge (1994 - 2000) der 8 Lysimetergruppen in
Abhéngigkeit von der nutzbaren Feldkapazitat der Wurzelzone (nFKye)

Der t-Test ergab, dass sich die mittleren jahrlichen Sickerwassermengen (1994 - 2000) der
Lysimetergruppen, die nach HAFERKORN (2000) zu einem Versickerungstyp
zusammengefasst wurden, nicht signifikant voneinander unterscheiden. Hingegen wurden
signifikante Unterschiede der mittleren jahrlichen Sickerwassermengen zwischen den 4
Versickerungstypen festgestellt. ErwartungsgemaB wurden unter der Lysimetergruppe mit
der geringsten pflanzenverfigbaren Wassermenge in der Wurzelzone (A5: nFKwe = 64 mm;
Substrat: Mittel- und Grobsand) die héchsten mittleren jahrlichen Sickerwassermengen
(201 mm) gemessen. Mit steigender pflanzenverfigbarer Wassermenge sank die mittlere
jahrliche Sickerwassermenge ab. Im Vergleich zum Versickerungstyp A wiesen die
Lysimetergruppen der Versickerungstypen B und C mit mittleren j&hrlichen Sickerwasser-
mengen zwischen 174 mm (B8) und 139 mm (C1) deutlich geringere jahrliche Sickerwasser-
mengen auf. Unter den Lysimetergruppen mit der héchsten pflanzenverfliigbaren Wasser-
menge (D9: nFKwe = 257 mm; D10: nFKy. = 253 mm) waren mit 87 mm und 83 mm die

geringsten mittleren jéhrlichen Sickerwassermengen zu beobachten.

3.1.3 Schwefelbilanz
Schwefeleintrag aus nicht geogenen Quellen

Neben den geogenen Schwefelquellen erfolgte der Schwefeleintrag in die Lysimeter der
Station Brandis hauptséachlich durch die vorwiegend nicht geogenen Eintragspfade:

e Atmosphérische Deposition
e Duingemittel

e Nettomineralisation.
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Eine Zusatzbewédsserung der Lysimeter und ein damit verbundener Schwefeleintrag erfolgte
nicht.

Atmosphérische Deposition

Im Zeitraum 1994 bis 2000 betrug der mittlere jahrliche Schwefeleintrag aus der
atmosphéarischen Deposition 62 kg/ha. Die detaillierte Darstellung der Entwicklung der
atmospharischen Deposition am Standort Brandis wird im Kapitel 3.2.3 vorgenommen.

Diingemittel

Der jahrliche Schwefeleintrag durch Mineraldingemittel betrug im Mittel der Jahre
1994 - 2000 weniger als 1 kg/ha. Im Jahr 1997 erfolgte eine einmalige Stalldunggabe in
Ho6he von 200 dt/ha und ein damit verbundener Schwefeleintrag von ca. 12 kg/ha. Im Mittel
der Jahre 1994 - 2000 betrug der jahrliche Schwefeleintrag weniger als 2 kg/ha.

Nettomineralisation

Ein weiterer nicht zu vernachlassigender Schwefeleintragspfad in Agrarékosysteme stellt die
Schwefelmineralisation dar. Da Mobilisations- und Immobilisationsprozesse im Boden
zeitgleich ablaufen, wird in der Regel die Nettomineralisation angegeben (BLOEM, 1998). Es
ist davon auszugehen, dass die Masse der organischen Substanz im Boden Uber einen
lAngeren Zeitraum weitgehend konstant ist. Daher wird sich auch die jahrliche
Schwefelnettomineralisation Uber den betrachteten Zeitraum nicht wesentlich veréandern. Aus
dem Humusgehalt (Masse-% organische Substanz) der Lysimeterbéden in den obersten 30
cm wurde die jahrliche Schwefelnettomineralisierung flr die 8 Lysimetergruppen ermittelt
(Tab. 5). Da am Standort Brandis fir den Anteil des organischen Schwefels (S,q) sowie fir
die Nettomineralisationsrate keine Messwerte vorlagen, wurde eine Abschatzung anhand
von Literaturdaten vorgenommen. Das Verhéltnis zwischen organischer Substanz und
organischem Kohlenstoff (Corg) wird im Allgemeinen mit 1,72 : 1 angenommen (AG BODEN,
1994). Der organische Schwefel (Sy) betrdgt zwischen 0,6% und 1,2% der organischen
Substanz (BLOEM, 1998) und wurde fir die Béden der Lysimeterstation Brandis mit 0,6%
angenommen. Die Plausibilitdt dieser Annahme wurde in der durchgefiihrten Schwefel-
bilanzierung durch den Vergleich der gemessenen mit der berechneten Sulfat-Schwefel-
konzentration des Porenwassers in 5 dm Tiefe geprift. Nach FRENEY (1986) und ERIKSEN et
al. (1998) liegt die jahrliche Nettomineralisationsrate des organischen Schwefels zwischen
1,7% - 3,0%. FOr den Standort Brandis wurde entsprechend der durchgeflihrten
Schwefelbilanzierung die jahrliche Nettomineralisationsrate als 1,7% bestimmt. Die jahrliche
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Schwefelnettomineralisation der Bdden lag in Abhéngigkeit vom Humusgehalt zwischen
6 kg S/ha (C11) und 16 kg S/ha (C1).

Tab. 5: Berechnung der jéhrlichen Schwefelnettomineralisation

LG Humus| TRD Corg Sorg S-Nettomineralisation
[%]* | [g/cm3]* | [t/(ha-30cm)] | [kg/(ha-30cm)] [kg/ha]**

A5 2,1 1,6 59 605 10
B4 2,3 1,4 57 588 10
B8 1,4 1,6 39 401 7
C1 3,6 1,5 91 940 16
C7 2,2 1,7 64 665 11
Ci1 1,1 1,7 32 331 6
D9 2,5 1,6 71 729 12
D10 3,0 1,5 77 794 13

* gemessen

** berechnet mit Nettomineralisationsrate = 1,7%/a

Nicht geogener Schwefelgesamteintrag (Sngeo)

Der mittlere jahrliche Schwefelgesamteintrag (Sngeo) der Jahre 1994 bis 2001, der sich
vorwiegend aus den nicht geogenen Schwefelquellen atmospharische Deposition,
Nettomineralisation, schwefelhaltige Begleitstoffe in Dingemitteln zusammensetzt, lag bei
den hier untersuchten Béden zwischen 69 kg/ha (C11) und 79 kg/ha (C1).

Schwefelentzug durch das Erntegut (Sgntzug)

Die Schwefelgehalte des Erntegutes werden auf der Lysimeteranlage Brandis erst ab 2001,
also auBerhalb des Untersuchungszeitraumes 1994 bis 2000 erfasst. In diesem Jahr konnten
keine signifikanten Unterschiede im Schwefelgehalt der Pflanzen Uber die 8
Lysimetergruppen festgestellt werden. Die ermittelten durchschnittlichen trockenmasse-
bezogenen Schwefelgehalte des Winterweizens betrugen 0,10% im Stroh und 0,14% im
Korn. Diese Werte stimmen sehr gut mit den von EULENSTEIN et al. (2003) in einer Liste fir
71 Fruchtarten zusammengestellten Schwefelgehalten (berein (Winterweizen: Stroh =
0,10% und Korn = 0,14%). Daher wurde die Abschatzung der Schwefelgehalte fur die
weiteren auf der Lysimeterstation Brandis angebauten Fruchtarten (von denen die
Schwefelgehalte nicht gemessen wurden) nach den von EULENSTEIN et al. (2003)
angegebenen Kenndaten vorgenommen. Durch Verrechnung mit den gemessenen
Trockenmassen des Erntegutes ergaben sich die in Tab. 6 zusammengestellten mittleren
jahrlichen Schwefelentziige (Sentzug)-
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Tab. 6: Berechnung der Schwefelentziige durch das Erntegut (Sgniug) auf den 8
Lysimetergruppen von 1994 bis 2000

Jahr 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 | Mittel-
wert
Grin- Kar- |Somm.-| Winter- | Winter- | Futter-
Fruchtart brache Rotklee toffel | weizen | roggen | weizen | erbse
S-HEG [%] 0,08 0,12 0,12 0,13 0,14 0,13 0,18 -
S-NEG [%] - - - 0,15 0,11 0,14 0,35 -
Lysimetergruppe A5
TM-HEG [dt/ha] 21 24 105 14 16 40 14 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 11 23 39 9 -
S-Entzug [kg/ha] 1,7 2,8 12,2 3,7 4,7 10,5 5,7 5,9
Lysimetergruppe B4
TM-HEG [dt/ha] 45 41 137 26 23 28 19 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 23 30 33 21 -
S-Entzug [kg/ha] 3,5 4,8 16,0 7,0 6,4 8,1 10,8 8,1
Lysimetergruppe B8
TM-HEG [dt/ha] 27 21 112 29 27 40 22 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 22 34 32 24 -
S-Entzug [kg/ha] 2,2 2,5 13,1 7,3 7,4 9,6 12,2 7,8
Lysimetergruppe C1
TM-HEG [dt/ha] 53 33 116 32 41 30 22 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 26 48 34 21 -
S-Entzug [kg/ha] 4,2 3,9 13,6 8,3 10,9 8,5 11,4 8,7
Lysimetergruppe C7
TM-HEG [dt/ha] 47 37 106 40 40 48 17 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 34 47 38 16 -
S-Entzug [kg/ha] 3,7 4,3 12,4 10,5 10,8 11,5 8,7 8,8
Lysimetergruppe C11
TM-HEG [dt/ha] 44 22 129 33 41 40 24 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 31 44 29 20 -
S-Entzug [kg/ha] 3,5 2,6 15,1 9,1 10,6 9,3 11,4 8,8
Lysimetergruppe D9
TM-HEG [dt/ha] 47 43 148 65 55 63 42 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 53 56 52 30 -
S-Entzug [kg/ha] 3,7 5,1 17,2 16,8 13,8 15,4 17,8 12,8
Lysimetergruppe D11
TM-HEG [dt/ha] 31 64 138 51 41 29 40 -
TM-NEG [dt/ha] - - - 56 39 26 29 -
S-Entzug [kg/ha] 2,5 7,5 16,1 15,3 10,0 7,3 17,3 10,9

S-HEG
S-NEG
TM-HEG
TM-NEG

Schwefelgehalt im Haupterntegut
Schwefelgehalt im Nebenerntegut
Trockenmasse Haupterntegut
Trockenmasse Nebenerntegut

Die Hohe der Schwefelentzlige wurde durch die jeweils angebauten Fruchtarten und deren

Ertrage beeinflusst. So wies die des Erntegutes der Lysimetergruppe A5 mit 5,9 kg/ha einen

deutlich geringeren jahrlichen Schwefelentzug als die des Erntegutes der Gruppe D9 mit

durchschnittlich 12,8 kg/ha auf. In Abhangigkeit von der angebauten Fruchtart ergaben sich
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in den einzelnen Jahren deutlich geringere (A5: Grinbrache mit Abfuhr; 1,7 kg/ha) bzw.
héhere (D9: Futtererbse; 17,8 kg/ha) jahrliche Schwefelentzlige.

Berechnung der Sulfatkonzentration des Porenwassers in 5 dm Tiefe
Mittlere Sulfatkonzentrationen im Poren- und Sickerwasser (1994 - 2000)

Fiar die Differenzierung der Schwefelquellen ist die Kenntnis des Verlaufs der
Sulfatkonzentration im Porenwasser Uber die Lysimetertiefe aussagekraftig, da geogene
Schwefelquellen zu einer Konzentrationserh6hung mit zunehmender Tiefe flhren
(RICHTER et al., 2003). Vergleicht man bei den betrachteten Lysimetergruppen in den
einzelnen Tiefenstufen die mittleren Sulfatkonzentrationen im Porenwasser, so ist
festzustellen, dass diese sich sowohl im Niveau als auch im Verlauf Gber das Lysimeterprofil
signifikant voneinander unterscheiden (Abb. 16).
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Abb. 16: Mittlere Sulfatkonzentrationen im Poren- und Sickerwasser der 8
Lysimetergruppen als Funktion der Tiefe (Mittelwerte 1994 - 2000)

Das Porenwasser der Lysimetergruppen A5 und B8 wies in 0,5 dm Tiefe im Vergleich der 8
Lysimetergruppen mit durchschnittlich 70 mg/L und 100 mg/L die geringsten Sulfat-
konzentrationen auf. Im weiteren Tiefenverlauf blieben die Sulfatkonzentrationen weitgehend
unverandert. Das Porenwasser der Ubrigen 6 Lysimetergruppen wies bereits in 0,5 m Tiefe
Sulfatkonzentrationen bis 195 mg/L auf. Mit zunehmender Tiefe wurde bei diesen
Lysimetergruppen ein Ansteigen der Sulfatkonzentrationen bis auf 2220 mg/L (D10)
festgestellt. Hier liegt ein Indiz fir das Vorhandensein von geogenen Schwefelquellen im
Boden vor.
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Ermittlung des Anteiles nicht geogener Schwefelquellen

Es wird davon ausgegangen, dass die Anreicherung des Porenwassers aus geogenen
Schwefelquellen mit I6slichen Sulfaten oder oxidierbaren Schwefelverbindungen im
Vergleich zur Konzentrationserhéhung durch Evapotranspiration bis in die Tiefe der ersten
Saugsonde (5 dm) eine untergeordnete Bedeutung besitzt. So kann z.B. Pyrit ausschlieBlich
unter anaeroben Bedingungen vorliegen und ist damit bis in 5 dm Tiefe nicht zu erwarten.

Die effektive Durchwurzelungstiefe der Béden der Lysimetergruppen A5, B4, B8, C1, C7 und
C11 betragt nach HAFERKORN (2000) maximal 6,5 dm. Daher ist das Aufkonzentrieren des
Porenwassers mit Sulfat infolge Evapotranspiration bei diesen Lysimetergruppen bis in 5 dm
Tiefe weitgehend abgeschlossen. Entsprechend lassen sich die gemessenen mittleren
Sulfatkonzentrationen des Porenwassers dieser Tiefenstufe (SOginsam) Nach Gleichung (2.1)
berechnen. Die nach diesem Ansatz ermittelten Sulfatkonzentrationen (SO4ngeo) Stimmen flr
den Zeitraum von 1994 bis 2000 mit den in 5 dm Tiefe gemessenen Sulfatkonzentrationen
(SOuinsam) gut Uberein (r = 0,82). Dieser Sachverhalt ist in Abb. 17 in zwei Varianten
dargestellt. Entsprechend lassen sich die im Porenwasser dieser Tiefenstufe gemessenen
Sulfatkonzentrationen durch das Aufkonzentrieren des vorwiegend aus nicht geogenen

Quellen eingetragenen Schwefels erklaren.
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Abb. 17: Vergleich von gemessener (SOinsam) und berechneter (SOynge0) Mittlerer
Sulfatkonzentration im Porenwasser in 5 dm Tiefe (1994 - 2000) in zwei Varianten
(aundb)

Da die Lysimetergruppe A5 im Vergleich der 8 Lysimetergruppen im betrachteten Zeitraum
die héchste mittlere jahrliche Sickerwassermenge aufwies (201 mm), kam es hier nur zu
einem geringen Aufkonzentrieren des im Boden befindlichen Sulfates. Entsprechend besaf
das Porenwasser dieser Lysimetergruppe in 5 dm Tiefe auch die geringste mittlere
Sulfatkonzentration (72 mg/L). Mit steigender Feldkapazitat in der Wurzelzone und daraus
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folgender zunehmender Evapotranspiration sank die jahrliche Sickerwassermenge ab.
Entsprechend stiegen die mittleren Sulfatkonzentrationen im Porenwasser des Oberbodens
weiter an. So wies das Porenwasser im Oberboden der Lysimetergruppe C7 bei einer
mittleren jahrlichen Sickerwassermenge von 140 mm bereits Sulfatkonzentrationen von
durchschnittlich 138 mg/L auf. Die mittlere gemessene Sulfatkonzentration des Poren-
wassers der Lysimetergruppen D9 und D10 wurde mit der vorliegenden Rechnung
Uberschétzt, da hier die effektive Durchwurzelungstiefe gréBer als 5 dm ist und bis in die
gemessene Tiefe noch kein vollstandiges Aufkonzentrieren der Bodenlésung durch
Evapotranspiration stattfand. So lagen die berechneten Sulfatkonzentrationen mit 218 mg/L
und 239 mg/L um 40% bzw. 23% Uber den gemessenen Werten.

Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen
Ermittlung der nicht geogenen und geogenen Sulfat-Schwefelfracht

Im vorangegangenen Abschnitt wurde gezeigt, dass der Sulfat-Schwefel in 5 dm Tiefe
vorwiegend nicht geogener Herkunft ist und das Aufkonzentrieren der Bodenlésung bis in
diese Tiefenstufe weitgehend abgeschlossen ist. Daher weisen Uber das Lysimeterprofil
weitersteigende  Sulfatkonzentrationen auf die Anreicherung des Perkolates aus
schwefelhaltigem geogenen Substrat hin (RICHTER et al., 2003). Entsprechend wurde fiir den
Zeitraum zwischen 1994 und 2000 die mittlere jahrliche Sulfat-Schwefelfracht unter den acht
Lysimetergruppen getrennt nach der Fracht aus nicht geogenen und geogenen
Schwefelquellen berechnet.

Die nicht geogen verursachte Sulfat-Schwefelfracht (S,q) berechnet sich nach Gleichung
(2.2) aus der Sulfatkonzentration in 5 dm Tiefe (SOugnsam) und der mittleren jahrlichen
Sickerwassermenge (SW). Da diese bei der Lysimetergruppe A5 um 29 mg/L gréBer war als
die gemessene Sulfatkonzentration im Sickerwasser (80 mg/L), wurde der mittlere jéhrliche
Sulfat-Schwefelaustrag mit 68 kg/ha um 28% Uberschétzt (Abb. 18).

Die mittlere Sulfat-Schwefelfracht unter der Lysimetergruppe A5 wurde zu 100% durch nicht
geogene Quellen verursacht. Bei der Lysimetergruppe B8 besitzt der geogen eingetragene
Schwefel mit 18% am jahrlichen Gesamtaustrag (77 kg/ha) ebenfalls nur eine
untergeordnete Bedeutung. Mit dem Ansteigen des jahrlichen Sulfat-Schwefelgesamt-
austrages nahm auch der Anteil des geogen eingetragenen Schwefels weiter zu. Die
Lysimetergruppen B4, C1, C7 und C11 besaBen im Vergleich zu den Lysimetergruppen A5
und B8 deutlich héhere mittlere jahrliche Sulfat-Schwefelgesamtaustrage (C1: 104 kg/ha bis
C1: 145 kg/ha). Entsprechend betrug hier der Anteil des geogen eingetragenen Schwefels
zwischen 32% (C1) und 54% (C7). Der Sulfat-Schwefelaustrag der Lysimetergruppen D9
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und D10 wurde hauptsachlich durch geogene Schwefelquellen verursacht (D9: 335 kg/ha;
D10: 554 kg/ha), deren Anteile betrugen am Gesamtaustrag 84 % bzw. 89%.
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Abb. 18: Berechnete mittlere jéhrliche Sulfat-Schwefelfracht unter den 8 Lysimetergruppen
getrennt nach nicht geogener und geogener Herkunft (1994 - 2000)

Méglichkeiten zur Steuerung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser

Geht man von einem anhaltenden Trend zuriickgehender Sulfat-Schwefeldepositionen, der
Verwendung schwefelarmer Dingemittel und dem Anbau von Fruchtarten mit hohem
Schwefelentzug aus, so kann unter den bewirtschafteten Flachen eine ausgeglichene
landwirtschaftliche Schwefelbilanz erreicht werden. In welchem Zeitraum dies der Fall ist,
hangt maBgeblich von der Steuerung der einzelnen Parameter ab. Bei einer ausgeglichenen
landwirtschaftlichen Schwefelbilanz wird sich eine Sulfatkonzentration im Sickerwasser in
Abhé&ngigkeit vom geogenen Schwefel einstellen (Abb. 19).

Die vorliegenden Ergebnisse zeigen, dass am Standort Brandis die Lysimetergruppen mit
hohen Sulfatkonzentrationen und entsprechend groBen Sulfat-Schwefelfrachten einen
erheblichen Anteil an geogen eingetragenem Schwefel aufwiesen. In entsprechendem MaBe
vermindern sich die Mdglichkeiten zur Steuerung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser.
Im betrachteten Zeitraum wurde die geringste Sulfatkonzentration im Sickerwasser unter der
Lysimetergruppe A5 mit durchschnittlich 80 mg/L ermittelt. Durch das relativ grobkornige
Substrat (Hauptbodenart Sand) und die damit verbundene geringe Feldkapazitat (13,9%)
und die hohe mittlere jahrliche Sickerwassermenge (201 mm) liegen hier wahrscheinlich im
Boden keine oxidierbaren Schwefelverbindungen oder I6slichen Sulfate vor. Es besteht
damit zumindest theoretisch die Mdglichkeit, durch eine ausgeglichene landwirtschaftliche
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Schwefelbilanz das Sulfat im Sickerwasser auf ein fir den Grundwasserschutz

angemessenes MaB zu reduzieren.
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Abb. 19: Gemessene gesamte und berechnete geogene Sulfatkonzentration im
Sickerwasser der 8 Lysimetergruppen (1994 - 2000)

Das Sickerwasser der Lysimetergruppen B8 und C1 wies mit 133 mg/L und 225 mg/L
gleichfalls Sulfatkonzentrationen auf, die unter dem Indikatorwert lagen. Da der Anteil des
geogenen Schwefels nur 24 mg/L bzw. 72 mg/L betrug, kann mit einer ausgeglichenen
landwirtschaftlichen Schwefelbilanz die Sulfatkonzentration bis auf dieses Niveau abgesenkt

werden.

Bei den Lysimetergruppen B4, C7 und C11 wurden im Mittel der Jahre 1994 - 2000
Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser ermittelt, die maximal 71 mg/L (C7) Uber dem
Indikatorwert von 240 mg/L lagen. Da der Anteil des geogenen Schwefels ca. 50% betrug,
kénnen mit einer ausgeglichenen landwirtschaftlichen Schwefelbilanz die Sulfat-
konzentrationen im Sickerwasser dieser Lysimetergruppen deutlich unter den Indikatorwert

verringert werden.

Das Sickerwasser der Lysimetergruppen D9 und D10 wies mit durchschnittlich 1353 mg/L
(D9) und 2219 mg/L (D10) Sulfatkonzentrationen auf, die Uber dem Indikatorwert fur
geogene Quellen (500 mg/L) lagen. Insbesondere auf Grund der stark negativen
klimatischen Wasserbilanz (kWB -212 mm/a) des Herkunftsortes der Gruppe D10 (Etzdorf)
im Vergleich zu Brandis (kWB -58 mm/a) wurden in der Vergangenheit wahrscheinlich
Schwefelverbindungen im Boden ausgeféllt, die nun zusatzlich aus dem Boden
ausgewaschen werden. Untersuchungen des Bodenprofils bestétigten das Vorhandensein
von Gipsausfallungen. Da der Anteil des geogenen Schwefels zwischen 84% und 89% lag,
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ist hier mit einer ausgeglichenen landwirtschaftlichen Schwefelbilanz auf absehbare Zeit
keine effektive Verminderung der Sulfatkonzentration auf Werte unterhalb des

Indikatorwertes zu erwarten.

3.1.4 Zusammenfassung

Es wurde gezeigt, dass die Sulfatkonzentrationen im Porenwasser der Lysimeter in 5 dm
Tiefe hauptsachlich von den nicht geogenen Schwefelquellen atmosphérische Deposition,
Dingung und Nettomineralisation (abzuglich des Schwefelpflanzenentzuges) abhéngig
waren. Durch Verrechnung mit der jahrlichen Sickerwassermenge gelang es, die im
Porenwasser der effektiven Wurzelzone gemessenen Sulfatkonzentrationen mit guter
Naherung zu berechnen (r=0,82). Der Differenzbetrag zum Sulfat-Schwefelaustrag im
Sickerwasser muss somit durch geogene Schwefelquellen verursacht worden sein.

Bei den Dbetrachteten Lysimetergruppen stieg mit zunehmendem jahrlichen
Sulfat-Schwefelaustrag der Anteil des geogen eingetragenen Schwefels an. Entsprechend ist
zu erwarten, dass der Ruckgang nicht geogener (anthropogener) Schwefelquellen den
Sulfat-Schwefelgesamtaustrag unter Standorten mit niedrigem Schwefelaustragsniveau stark
vermindert und bei Standorten mit hohem Schwefelaustragsniveau keine oder nur

geringflgige Verringerungen zu erwarten sind.

3.2  Ermittlung der Sulfatretardation im Boden - Lysimeterstation Brandis

3.2.1 Versuchsbedingungen

Unter der Voraussetzung, dass Sulfat-Schwefel unter oxidativen Bedingungen und
pH-Werten > 6 im Boden mobil bleibt (SCHMWALZ et al., 2001), muss der Differenzbetrag
zwischen eingetragenem und durch die Pflanzen aufgenommenem Sulfat-Schwefel aus der
ungesattigten Bodenzone ausgetragen werden. Setzt man eine konstante Schwefel-
nachlieferung durch die Mineralisation aus dem Bodenvorrat voraus, misste der seit 1989
zurickgegangene Schwefeleintrag in  die Lysimeter zu einer Verminderung der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser fuhren. Im Vorgriff auf die Ergebnisse der
Tracerversuche im Kapitel 3.3 sei erwahnt, dass Sulfat beim Transport durch den Boden
sorbiert wird. Die Verlagerung erfolgt also mit einer verminderten Geschwindigkeit. Durch
den Vergleich mit den ermittelten durchschnittlichen Verweilzeiten des Perkolates im
Lysimeter soll untersucht werden, ob eine Sulfat-Retardation bei den Lysimetern der Anlage
in Brandis nachgewiesen werden kann. Dazu wurden Daten fur den Zeitraum zwischen 1994
und 2001 ausgewertet.
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3.2.2 Wasserhaushalt

Niederschlags- und Sickerwassermengen

Das Niederschlagsregime am Standort Brandis wies zwischen 1994 und 2001 maximale
Abweichungen von ca. 20% vom langjahrigen Mittel auf und ist daher als weitgehend
ausgeglichen zu bezeichnen (Abb. 20).
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Abb. 20: Jéhrliche Niederschlagsmenge sowie minimale und maximale
Sickerwassermengen der 4 Versickerungstypen (1994 - 2001)

Relativ niederschlagsarme Jahre, Fruchtarten mit einer hohen Transpiration (z.B.
Zuckerriben) sowie der Anbau von Zwischenfrichten und Wintergetreide fuhrten zu einer
starken Ausschépfung des Bodenwasservorrates. Damit im nachfolgenden Zeitraum die
Sickerwasserbildung wieder einsetzte, musste der Bodenwasservorrat aufgefillt werden.
Entsprechend waren die jahrlichen Sickerwassermengen der Lysimetergruppen trotz des
relativ ausgeglichenen Niederschlagsregimes starken jahrlichen Schwankungen unterworfen.
Da bei der Lysimetergruppe A5 die nutzbare Feldkapazitat in der Wurzelzone im Vergleich
der 8 Lysimetergruppen am geringsten ist, wurde hier der Bodenwasservorrat am
schnellsten wieder aufgeflillt. Entsprechend wies diese Lysimetergruppe zwischen 1994 und
2001 die geringsten Schwankungen in der jahrlichen Sickerwassermenge auf (immerhin
noch bis zu ca. 50% vom langjahrigen Mittel). Mit steigender nutzbarer Feldkapazitat in der
Wourzelzone der Lysimetergruppen stiegen auch die Schwankungen der jahrlichen
Sickerwassermengen an. Entsprechend wurde bei den Lysimetergruppen D9 und D10 im
relativ niederschlagsarmen Jahr 1996 (656 mm) der Bodenwasservorrat soweit aufgezehrt,
dass auch im Folgejahr keine nennenswerte Sickerwasserbildung einsetzte.
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Verlagerungsgeschwindigkeit und Verweilzeit des Perkolates

Anhand der Gleichungen (2.16) und (2.17) wurden die mittleren Verlagerungs-
geschwindigkeiten und Verweilzeiten des Perkolates in den untersuchten Lysimetern fir den
Zeitraum 1994 bis 2001 ermittelt (Tab. 7).

Tab. 7:  Mittlere Verlagerungsgeschwindigkeit (VG) bzw. Verweilzeit (VZ) des Perkolates in
den 8 Lysimetergruppen (1994 - 2001)

LG FK* nFK** SW*** VG VZ
[mm/dm] [mm] [mm/a] [dm/a] [a]
A5 13,9 64 205 14,7 2,0
B4 17,2 106 160 9,4 3,2
B8 22,6 101 172 7,6 3,9
C1 14,9 117 138 9,2 3,3
C7 24,2 132 139 57 5.2
C11 23,0 113 145 6,3 4,8
D9 29,7 257 79 2,7 11,1
D10 30,0 253 74 2,5 12,0

mittlere tiefengewichtete Feldkapazitat im Lysimeter
nutzbare Feldkapazitat in der Wurzelzone
***  mittlere jahrliche Sickerwassermenge (1994 - 2001)

*%

Die jahrliche Sickerwassermenge wurde vorrangig durch die pflanzenverfiigbare
Wassermenge und damit durch die nutzbare Feldkapazitat in der Wurzelzone bestimmt
(vgl. Abb. 15). Hingegen war fur die Abschatzung der Verlagerungsgeschwindigkeit und der
Verweilzeit des Sickerwassers im Lysimeter das Porenvolumen von Bedeutung, welches
wahrend des FlieBvorganges mit Wasser geflllt ist. Dieses Volumen wird mit guter Naherung
durch die Feldkapazitat beschrieben. Im Vergleich der 8 Lysimetergruppen wies das Perkolat
in der Gruppe A5 (VZ =2 a) die klrzeste mittlere Verweilzeit im Lysimeterkdrper auf (3 m
tief), da hier die mittlere Feldkapazitat (13,9 mm/dm) am geringsten und die mittlere jahrliche
Sickerwassermenge am hdchsten war. Mit steigender Feldkapazitdt des Bodens und
abnehmender Sickerwassermenge nahm die Verweilzeit des Perkolates zu. Daher besalB
das Perkolat der Lysimetergruppe D10 (FK = 30,0 mm/dm) mit durchschnittlich 12,0 a die
héchste Verweilzeit im Vergleich aller Lysimetergruppen.

Die ermittelte Verweilzeit des Perkolates im Lysimeter gilt im Mittel der Jahre 1994 bis 2001.
Da in einzelnen Jahren die Sickerwassermengen der Lysimetergruppen sehr stark von der
mittleren  jahrlichen Sickerwassermenge abweichen kdnnen, kann es in diesen
LZeitabschnitten“ auch zu stark variierenden Verlagerungsgeschwindigkeiten des Perkolates

im Lysimeter kommen.
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3.2.3 Schwefelbilanz
Entwicklung des Schwefeleintrages (1988 - 2001)

Um bereits zum Messbeginn 1994 das Sulfat-Schwefelaustragsniveau dem
Schwefeleintragsniveau zuordnen zu kdénnen, muss die Verweilzeit des Perkolates in den
Lysimetern berlcksichtigt werden. Sie betrug in den einzelnen Lysimetergruppen
durchschnittlich 2 bis 12 Jahre (vgl. Kapitel 3.2.2). Somit hatte der Schwefelgesamteintrag in
einigen Lysimetern ab 1982 erfasst werden mussen. Auf Grund der Datenlage war die
Kalkulation des Schwefelgesamteintrages erst ab 1988 mdglich. Dadurch konnte der
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser nicht bei allen Lysimetergruppen ab 1994

einem Schwefeleintragsniveau zugeordnet werden.

Atmosphérische Sulfat-Schwefeldeposition

Far die Lysimeterstation Brandis liegen Daten zur atmosphérischen Sulfat-Schwefeleposition
seit 1994 vor. Fur den Zeitraum vor 1994 kann der Sulfat-Schwefeleintrag durch diesen Pfad
nur qualitativ abgeschatzt werden. Da der gréBte Teil der Sulfat-Schwefeldeposition am
Standort Brandis auf die petrochemische Industrie und ein nahe gelegenes Kohlekraftwerk
zurtickgefuhrt wurde, welches erst im Jahre 1999 abgeschaltet wurde, war zu erwarten, dass
sich die Sulfat-Schwefeldeposition auf der Lysimeterstation zwischen 1988 und 1994 nicht so
stark vermindert hat wie im Durchschnitt der neuen Bundeslandern (ca. 80% nach
MEISSNER et al., 2000b). Fir Brandis wurde der jahrliche Rickgang der Sulfat-Schwefel-
deposition fir diesen Zeitraum 1988 bis 1994 mit 3 kg/ha angesetzt. Es sei darauf
hingewiesen, dass es sich hier um einen Schatzwert handelt. Auf Grund der Datenlage ist
aber eine exaktere Erfassung der Sulfat-Schwefeldeposition fir diesen Zeitraum nicht
maoglich. Ausgehend von der 1994 gemessenen jahrlichen Sulfat-Schwefeldeposition wurde
fir das Jahr 1988 die Sulfat-Schwefeldeposition in der GréBenordnung von 110 kg/ha
geschatzt (Abb. 21).

Zwischen 1995 und 1996 war ein abrupter Rickgang der jahrlichen Sulfat-Schwefel-
deposition auf 28 kg/ha und bis 1998 ein Wiederansteigen auf 78 kg/ha zu beobachten. Fur
den Zeitraum zwischen 1996 und 2000 betrug der Mittelwert der jahrlichen
Sulfat-Schwefelfracht 48 kg/ha und war damit ungefahr 6 mal héher als im Leipziger Umland.
Erst mit der Abschaltung des Kohlekraftwerkes im Jahr 1999 verminderte sich der
Sulfat-Schwefeleintrag durch die atmosphéarische Deposition bis 2001 auf 15kg/ha. Im
selben Zeitraum war auch ein starkerer Rilckgang der Sulfatkonzentration im
Niederschlagswasser (von 1999: 21 mg/L, 2001: 6 mg/L) zu beobachten.
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Abb. 21: Entwicklung der jéhrlichen Sulfat-Schwefeldeposition am Standort Brandis
zwischen 1988 und 2001

Schwefelhaltige Begleitstoffe in Dingemitteln

Auf der Lysimeterstation in Brandis wurde keine gezielte Schwefeldiingung mit speziellen
Schwefeldiingemitteln wie z.B. Schwefelsaures Ammoniak oder Hydro-Sulfan durchgeflhrt.
Jedoch kann der Schwefeleintrag durch Begleitstoffe in den Dingemitteln erheblich sein. So
enthalt z. B. das Phosphordingemittel Super-Phosphat nur 8% Phosphor, aber 10%
Schwefel. Im Jahr 1989 betrug der Schwefeleintrag durch dieses Dingemittel (Dingeniveau
50 kg P/ha) ca. 63 kg S/ha (Tab. 8).

Durch den Verzicht auf Phosphor- und Kaliumdingung ab 1990 verminderte sich der
jahrliche Schwefeleintrag durch Dingemittel abrupt auf weniger als 1 kg/ha. Im Jahr 1997
wurde mit einer Stallmistgabe von 200 dt/ha ein Schwefeleintrag von 12 kg/ha erzielt.
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Tab. 8: Schwefel-Eintrag mit Dingemitteln fiir verschiedene Fruchtarten auf der
Lysimeterstation Brandis zwischen 1988 und 2001
Jahr | Fruchtart N-DlUngung P-Dingung K-Diingung S-Eintrag
Dinger N/S Dinger P/S Dinger K/S
[kg/ha] [kg/ha] [kg/ha] |[kg/ha]
1988 | W-Weizen Harn- 140/0 | Super- 40/50 |Korn-Kali 120/2 |52
1989 | W-Gerste stoff 120/0 Phosphat 50/63 |K 50 250/5 |68
1990 | Zuckerribe |KAS 140/1 1
1991 | W-Weizen 140/1 ohne DlUngung 1
1992 | W-Gerste 120/1 1
1993 | Grinbrache
1994 | Grlnbrache ohne Dungung
1995 | Rotklee
1996 | Kartoffel
1997 | S-Weizen Stallmist 200 dt/ha (S = 0,06%) [12
1998 | W-Roggen ohne Dingung
1999 | W-Gerste KAS 140/1 | ohne Diingung | 1
2000 | Futtererbse
2001 | W-Weizen ohne Dingung

Schwefelnettomineralisation

Bezlglich der Quantifizierung der Schwefelnettomineralisation wird auf Kapitel 3.1.3
verwiesen. Der jahrliche Eintrag Uber diesen Pfad betrug zwischen 6 kg S/ha (C11) und
16 kg S/ha (C1).

Schwefelgesamteintrag aus Deposition, Dlingung und Nettomineralisation

Der jahrliche Schwefelgesamteintrag in die Lysimeter verminderte sich von 1988 bis 2001
hauptséachlich in zwei Stufen (Abb. 22). Von 1989 bis 1990 kam es durch den Verzicht auf
Phosphor- und Kalium-Dingemittel zu einer Verminderung des jahrlichen
Schwefelgesamteintrages um ca. 55% auf ca. 115 kg/ha (C11) bzw. 120 kg/ha (C1). Durch
den abrupten Rickgang der atmospharischen Sulfat-Schwefeldeposition von 1995 bis 1996
verminderte sich der jahrliche Schwefelgesamteintrag auf 34 kg/ha (C11) bzw. 44 kg/ha
(C1). Bis zum Jahr 1998 kam es zu einem Wiederanstieg des Schwefelgesamteintrages auf
84 kg/ha (C11) bzw. 94 kg/ha (C1) und bis zum Jahr 2001 zu einem allm&hlichen Absinken
auf 21 kg/ha bzw. 31 kg/ha. Wéhrend die Schwefelnettomineralisation Ende der 80er Jahre
nur 3% bis 8% am Schwefelgesamteintrag ausmachte, so waren es im Jahre 2001 je nach

Humusgehalt der Lysimeterb6den nun zwischen 29% (C11) und 52% (C1).
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Abb. 22: Entwicklung des jahrlichen Schwefelgesamteintrages in die Lysimeter der Station
Brandis von 1988 bis 2001

Entwicklung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser (1994 - 2001)

Zur Uberpriifung der vermuteten verminderten Verlagerungsgeschwindigkeit von Sulfat im
Boden wurde das charakteristische Profil des Schwefelgesamteintrages tber die Jahre 1988
bis 2001 mit der Entwicklung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser der einzelnen
Lysimetergruppen unter Berucksichtigung der gemessenen Sickerwassermenge und der
errechnteten mittleren Verweilzeit (VZ) des Perkolates im Lysimeter verglichen.

Lysimetergruppe A5

Durch die relativ kurze Verweilzeit des Sickerwassers in der Lysimetergruppe A5
(VZ =2,0 a) kann davon ausgegangen werden, dass die hohen Schwefeleintrdge aus der
Zeit vor 1990 bis zum Beginn des Sulfatmessprogrammes 1994 bereits weitgehend aus dem
Boden ausgetragen waren. Im weiteren Verlauf folgte die H6he der Sulfatkonzentration im
Wesentlichen der Entwicklung des aktuellen Schwefelgesamteintrages (Abb. 23).

Durch die hohe Sulfat-Schwefeldeposition des Jahres 1998 kam es zu einem deutlich
erhdhten Schwefeleintrag von 88 kg/ha. In Verbindung mit der hohen Sickerwassermenge
dieses Jahres (278 mm) wurde der eingetragene Schwefel im Vergleich zum langjahrigen
Durchschnitt schneller durch den Bodenkdérper verlagert. Es kam zu einem Anstieg der
mittleren Sulfatkonzentration im Sickerwasser auf ca. 120 mg/L. Der seit 1999 zu
verzeichnende allmahliche Rickgang der atmospharischen Deposition hatte im hier
betrachteten Zeitraum gleichfalls eine Verminderung der Sulfatkonzentration im
Sickerwasser zur Folge.
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Abb. 23: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe A5

Insgesamt lasst sich feststellen, dass die Verweilzeit des eingetragenen Schwefels in den
Lysimetern der Gruppe A5 im Wesentlichen der Verweilzeit des Perkolates entsprach.
Bedingt durch den relativ geringen Tongehalt des Bodens dieser Lysimetergruppe in Hohe
von 4% (tiefengewichtetes Mittel) waren die zu vermutenden Sorptionsprozesse nur gering
ausgepragt. Eine nennenswerte quantitative Beeinflussung der Verlagerungsgeschwindigkeit
des Sulfates war daher nicht zu erwarten. Somit kann hier keine konkrete Aussage zur
Retardation von Sulfat getroffen werden.

Lysimetergruppen B4 und C1

Die mittlere Verweilzeit des Perkolates der Lysimetergruppen B4 und C1 ist mit 3,2 Jahren
und 3,3 Jahren ca. 1,3 Jahre langer als in der Lysimetergruppe A5. Entsprechend musste
sich die Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppen B4 und C1 im
Wesentlichen wie in der Lysimetergruppe A5, jedoch um ca. 1,3 Jahre verzdgert, entwickeln.

Bei der Lysimetergruppe B4 flhrte der hohe Schwefelgesamteintrag des Jahres 1998 noch
im selben Jahr zu steigenden Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser (Abb. 24).
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Abb. 24: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe B4

Durch die hohe Sickerwassermenge von 207 mm wurde der Schwefel vermutlich durch
andere FlieBwege, z.B. Poren mit gréBerem Durchmesser, und damit schneller durch den
Bodenkdrper transportiert. Eine Verlagerung an der Grenzflache zwischen Bodenkérper und

Lysimeterinnenwand muss in Erwagung gezogen werden.

Bei den Lysimetergruppen B4 und C1 wurden im Jahr 1999, 3 Jahre nach dem Minimum des
Schwefelgesamteintrags, die geringsten Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser gemessen
(Abb. 24, Abb. 25).
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Abb. 25: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe C1

Entgegen den Erwartungen kam es im weiteren Verlauf jedoch zu keinem deutlichen
Wiederansteigen der Sulfatkonzentrationen. Der hohe Schwefelgesamteintrag des Jahres
1998 fiihrte im Jahr 2000 nur zu leicht erhéhten Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser.
Insgesamt verblieben die Sulfatkonzentrationen seit 1999 auf weitgehend konstantem

Niveau. Hierfir kbnnen zwei Ursachen verantwortlich gemacht werden:
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e Auf Grund der Niederschlagsverteilung der Jahre 1996 - 1999 betrug die jahrliche
Sickerwassermenge der Lysimetergruppen B4 und C1 in diesem Zeitraum nur ca. 65% im
Vergleich zum langjahrigen Mittel (1994 - 2001). Entsprechend vergrdBerte sich auch die
mittlere Verweilzeit des Perkolates im Lysimeter. Verdnderungen im Niveau des
Schwefelgesamteintrages wirken sich spater als errechnet auf die Sulfatkonzentration im
Sickerwasser aus.

e Bei beiden Lysimetergruppen liegen die Tongehalte in den obersten 12 dm mit 8% (LG
B4) und 16% (LG C1) deutlich Gber denen der Lysimetergruppe AS5. Ergebnisse der
Traceruntersuchungen (vgl. Kapitel 3.3) haben gezeigt, dass bei Tongehalten dieser
GrdBenordnung eine Sulfatretardation zu einer quantitativen Verminderung der
Verlagerungsgeschwindigkeit fihren kann. Demnach ist in den folgenden Jahren ein
Wiederansteigen der Sulfatkonzentrationen auf das Schwefelgesamteintragsniveau von
1998 und ein anschlieBendes Wiederabsinken auf das Schwefelgesamteintragsniveau

von 2001 zu erwarten.

Insgesamt liefert die Entwicklung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser der
Lysimetergruppen B4 und C1 Hinweise darauf, dass Sulfat mit einer geringeren
Verlagerungsgeschwindigkeit als das Sickerwasser durch den Boden transportiert wird. Eine
eindeutige Aussage ist jedoch auf Grund des ungleichmaBigen und relativ geringen
Sickerwasseranfalls nicht mdéglich.

Lysimetergruppen B8, C7 und C11

Die mittlere Verweilzeit des Perkolates der Lysimeter der Gruppen B8, C11 und C7 betragt
zwischen 3,9 und 5,2 Jahren. Entsprechend musste das Minimum in der Entwicklung des
Schwefelgesamteintrages (1996) ca. 4 bis 5 Jahre spater (ab 2000) zu den geringsten
Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser flihren. AnschlieBend sind entsprechend dem
Wiederansteigen des Schwefelgesamteintrags bis 1998 steigende Sulfatkonzentrationen im
Sickerwasser zu erwarten. Hingegen war bei den drei Lysimetergruppen bis zum Ende des
Untersuchungszeitraumes 2001 ein Absinken der Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser zu
beobachten (Abb. 26, Abb. 27, Abb. 28).
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Abb. 26: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe B8
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Abb. 27: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe C7
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Abb. 28: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe C11
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Bei der Lysimetergruppe B8 werden ca. 671 mm (VZ - SW) Sickerwasser bendtigt, um den
gesamten Bodenwasservorrat im Lysimeter einmal auszutauschen. Demnach hétte sich ab
Marz 2000 ein weitgehend konstantes Sulfatkonzentrationsniveau einstellen miussen.
Wahrscheinlich findet hier durch die hohen Tongehalte im Oberboden (ca. 10% bis in 12 dm
Tiefe) eine merkliche Sulfat-Retardation wahrend der Bodenpassage statt, so dass das
Sulfat mit einer geringeren Verlagerungsgeschwindigkeit als das Sickerwasser durch den
Bodenkdrper transportiert wird und sich damit das veréanderte Schwefeleintragsniveau (1996)
spater als erwartet auf den Sulfat-Schwefelaustrag auswirkt.

Im Jahr 2000 kam es durch die hohen Schwefeleintrdge des Jahres 1998 bei der
Lysimetergruppe C7 zu einem leichten Wiederanstieg und bei der Lysimetergruppe C11 zu
einem Stagnieren des Rickganges der Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser.

Bei der Lysimetergruppe C7 wurde im Zeitraum 1996 bis 2001 die bendtigte
Sickerwassermenge zum Austausch des Bodenwasservorrates nicht (722 mm) erreicht. Hier
kann keine Aussage zur Verlagerungsgeschwindigkeit des Sulfates getroffen werden.

Bei der Lysimetergruppen C11 wurde im Zeitraum 1996 bis 2001 die bendtigte
Sickerwassermenge zum Austausch des Bodenwasservorrates erst im Méarz 2001 (696 mm)
erreicht. Bis zum Dezember des Jahres 2001 fand eine weitere Verminderung der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser auf 45 mg/L statt. Entsprechend kann hier davon
ausgegangen werden, dass das Sulfat mit einer geringeren Verlagerungsgeschwindigkeit als
das Sickerwasser transportiert wird.

Lysimetergruppen D9 und D10

Das Perkolat der Lysimetergruppen D9 und D10 weist im Vergleich aller betrachteter
Lysimeter mit 11,1 Jahren bzw. 12,0 Jahren die langsten mittleren Verweilzeiten auf.
Entsprechend mussten die hohen Schwefeleintrdge aus dem Zeitraum von vor 1996 auch
am langsten nachwirken. Entgegen den Erwartungen folgte die Hohe der Sulfatkonzentration
mit einem Verzug von ca. einem Jahr im Wesentlichen der Entwicklung des
Schwefelgesamteintrages. (Abb. 29, Abb. 30).

Die Lysimeter der Gruppen D9 und D10 besitzen durch die groBe pflanzenverfigbare
Wassermenge im Vergleich zu den anderen betrachteten Lysimetergruppen kein
ausgeglichenes Sickerwasserregime. Daher findet in Jahren mit wenig Niederschlag (1996)
keine Sickerwasserbildung und somit kein Sulfat-Schwefelaustrag statt. So fihren extreme
Trockenjahre zu einer Aufkonzentration von Schwefel im Boden und damit zu einer
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VergroBerung des Schwefelvorrates in der ungesattigten Bodenzone. In Jahren mit
erhéhtem Niederschlagsaufkommen wird durch vermehrten Sickerwasserabfluss dieser so
aufkonzentrierte Schwefel zusatzlich zum aktuellen Schwefeleintrag aus dem Boden
ausgewaschen. Dadurch kommt es zu erhéhten Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser
(RICHTER et al., 2002). Entsprechend spiegelt der Verlauf der Sulfatkonzentration im
Sickerwasser dieser Lysimetergruppen nicht die zeitliche Entwicklung des
Schwefelgesamteintrages wieder, sondern ist sehr stark von der Sickerwassermenge der
einzelnen Jahre Uberpréagt.

200 3000
: o
D 180 1 - 2250 £ D
_ g
S 100k ‘ T T / ———————————————————————————— - 1500 2
& = S-Gesamteintrag / ?\ @ C
> ©

e 50 ___ SO,-Konzentration i B N - ~ —+ 750 S S
% Sickerwassermenge %
) —__ Sic

0 ‘ T ‘ T ‘ ‘ T ‘ ‘ T ‘ T T = T T /—\\TL ‘ 0 .(% 8

1988 1989 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001

Jahr

Abb. 29: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe D9
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Abb. 30: Entwicklung des Schwefelgesamteintrages, der Sickerwassermenge sowie der
Sulfatkonzentration im Sickerwasser der Lysimetergruppe D10
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3.2.4 Zusammenfassung

Es kann davon ausgegangen werden, dass die seit 1990 verminderten Schwefeleintrage bis
zum Sulfat-Messbeginn 1994 bei den Lysimetergruppen mit entsprechend kurzer mittlerer
Verweilzeit des Sickerwassers (A5, B4, B8, C1, C7, C11) bereits zu verminderten
Sulfat-Schwefelaustragen geflhrt haben. Da der jahrliche Schwefelgesamteintrag wahrend
dieses Zeitraumes mehr als 100 kg/ha betrug, bestand wahrscheinlich eine erhebliche
Gefahrdung des Sickerwassers durch erhéhte Sulfatkonzentrationen. Im Jahr 1994 wies von
den 8 betrachteten Lysimetergruppen nur das Sickerwasser der Gruppe A5 mit
durchschnittlich 160 mg/L eine mittlere jahrliche Sulfatkonzentration auf, die geringer war als
der Indikatorwert (Abb. 31).
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Abb. 31: Mittlere jahrliche Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser der Lysimeter
(1994 und 2001)

Die mittleren Sulfatkonzentrationen des Sickerwassers der Lysimetergruppen B4, B8, C1, C7
und C11 lagen Uber dem Indikatorwert, waren aber mit Konzentrationen von maximal
485 mg/L (C7) wunterhalb des Indikatorwertes fir geogene Schwefelquellen. Die
Sulfatkonzentrationen des Sickerwassers der Gruppen D9 und D10 Uberstiegen den gultigen
Indikatorwert (geogene Schwefelquellen) in diesem Jahr um das 1,8- bzw. 3,5-fache.

Entsprechend dem schrittweisen Rickgang der Schwefeleintrage verminderte sich bis zum
Jahr 2001 bei allen 8 Lysimetergruppen die Sulfatkonzentration im Sickerwasser. Zu diesem
Zeitpunkt wies nur noch das Sickerwasser der Lysimetergruppen D9 und D10
Sulfatkonzentrationen auf (D9: 726 mg/L, D10: 903 mg/L), die Uber dem Indikatorwert lagen.
Demnach geht unter den aktuellen Standort- und Bewirtschaftungsbedingungen von den
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Bdden der Versickerungstypen A, B und C im langjahrigen Mittel keine Geféhrdung des
Grundwassers durch erhdhte Sulfatkonzentrationen mehr aus.

Bei 4 der 8 Lysimetergruppen (B4, B8, C1 und C11) wurden Hinweise gefunden, dass beim
Transport des Sulfates durch den Bodenkdrper eine Retardation stattfindet. Daraus folgt eine
Verminderung der Verlagerungsgeschwindigkeit des Sulfates im Vergleich zur
Sickerwasserfront. Entsprechend wirken sich Veranderungen im Schwefelgesamteintrag
stark zeitverzdgert auf den Sulfat-Schwefelaustrag aus.

Die Auswertung der Lysimetergruppen (A5, C7, D9 und D10) ergab keine eindeutigen
Hinweise fur oder gegen eine Sulfatretardation. Auf Grund der hohen nutzbaren Feld-
kapazitat (nFK) in der Wurzelzone der Lysimetergruppen D9 und D10 von ca. 25% kam es
hier zu einer unregelmaBigen Sickerwasserbildung und damit zu einer sehr starken
Uberpragung des Sulfat-Schwefelaustrages von der jahrlichen Sickerwassermenge. Eine
zielgerichtete Beurteilung der Auswirkungen eines verédnderten Schwefeleintragsniveaus auf
den Sulfat-Schwefelaustrag war daher nicht méglich.

3.3  Ermittlung der Sulfatretardation im Boden — Tracerversuche

3.3.1 Versuchsbedingungen

Zur Untersuchung der komplexen Zusammenhange des Wasser- und Stofftransportes
werden haufig Tracerversuche durchgefihrt (KNAPPE et al., 1999; SEEGER et al., 1999;
Russow et al.,, 1995). Tonminerale, Al- und Fe-Hydroxide kdnnen Sulfat sorbieren
(SCHACHTSCHABEL et al., 1992). Daraus folgt eine verminderte Verlagerungsgeschwindigkeit
von Sulfat im Vergleich zur Sickerwasserfront. Die im Rahmen dieser Arbeit ausgewerteten
Lysimeterversuche der Station Brandis deuten ebenfalls auf diesen Zusammenhang hin (vgl.
Kapitel 3.2). Ziel der durchgeflhrten Tracerversuche war es, fir die ungeséattigte Bodenzone
die Verlagerungsgeschwindigkeit von im Porenwasser geldsten Sulfationen in Abhangigkeit
ihrer Wechselwirkung mit den Bodenpartikeln und dem Perkolat zu bestimmen.

Da aus der Literatur keine Tracerversuche zur Sulfatverlagerung bekannt sind, musste ein
passendes Versuchsdesign entwickelt werden. Die Experimente wurden mit einem
geeigneten konservativen Tracer, der die Wasserbewegung nachzeichnet, sowie mit einem
Sulfattracer durchgefihrt. Als Grundlage dienten hierflr die von EULENSTEIN & DRECHSLER
(1992) gewonnenen Erkenntnisse zur Verlagerung von Chlorid und Nitrat im Freiland, sowie
die Tracerversuche von Russow & KNAPPE (1999) zur Bromidverlagerung.
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Anlage der Freilandversuche

In den Untersuchungsgebieten Mockritz bei Torgau, Bramstedt bei Bremen, Karlsruhe und
Schaugraben bei Seehausen (Altmark) wurden insgesamt 16, sowie auf der Lysimeteranlage
Falkenberg 2 Tracerversuche angelegt. Die Gebiete Mockritz und Schaugraben werden
ausschlieBlich und Bramstedt vorwiegend landwirtschaftlich genutzt. Hingegen erfolgt in
Karlsruhe eine rein forstwirtschaftliche Nutzung. Wahrend in den Gebieten Schaugraben,
Bramstedt und Karlsruhe sandiges Substrat vorherrscht, ist in Mockritz vorwiegend Auelehm
anzutreffen. Aus dem breiten Spektrum verschiedener Landnutzungen und
Standortbedingungen resultieren differenzierte physikalische und chemische Standort-
eigenschaften der Bdden und damit Unterschiede im Wasser- und Stofftransport. Eine
ausfihrliche Beschreibung der hydrologischen und bodenkundlich-geologischen Kennwerte
der Untersuchungsgebiete sowie der Bewirtschaftung der Tracerflachen ist im Anhang A1
gegeben.

Pro Tracerflache wurden folgende Tracermengen eingesetzt:

e Kaliumbromid: 20 g KBr/m2, entspricht 13 g Br/m?
e Gips: 250 g CaSO, - 2H,O/m2, entspricht 145 g SO,/m?2.

Die Applikation der Tracer erfolgte in Anlehnung an die von EULENSTEIN & DRECHSLER
(1992) entwickelte Methode auf den Oberboden in trockener Form. Die Freilandparzellen
hatten die Abmessungen 2 x 2 m. Zum Zeitpunkt der Applikation war der Wassergehalt des
Bodens ungefédhr bei Feldkapazitat. Die Tracerflachen wurden zu Beginn der
Grundwasserneubildungsperioden 1999/00 (GNP 1) und 2000/2001 (GNP 2) angelegt.
Jeweils nach dem Ende der alten und zu Beginn der neuen Grundwasserneubildungsperiode
wurden die Béden unter den Tracerflachen mit einem Handbohrer in 10 cm-Stufen beprobt,
die Tracerkonzentration bestimmt und die Wassergehalte gravimetrisch ermittelt.

Zur korrekten Interpretation der Verlagerungstiefe des Sulfattracers ist die Kenntnis der
Sulfathintergrundkonzentration notwendig. Hierzu wurde jeweils zeitgleich zur Beprobung der
Tracerflachen eine zweite Beprobung des Bodens in unmittelbarer Nahe der Flachen (ca.
2 m Abstand) durchgefihrt, Mischproben (aus 3 dm bzw. 5 dm Tiefenstufen) zusammen-
gestellt und anschlieBend die Sulfatkonzentrationen analysiert. Zuséatzlich wurde der Boden
unter den Flachen horizontweise zu Mischproben zusammengefasst und eine Kérnungs-
analyse nach DIN ISO 11277 (1994) durchgefihrt.
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Far die Nomenklatur der Freilandtracerflachen wird der Anfangsbuchstabe des
Untersuchungsgebietes (Mockritz, Bramstedt, Karlsruhe, Schaugraben) gefolgt von einer
Nummer fir die Tracerflache (1 - 6) verwendet.

Anlage der Lysimeterversuche

Simultan zu den Untersuchungen im Freiland wurden Tracerversuche auf zwei Lysimetern
der UFZ-Forschungsstelle Falkenberg durchgefiihrt. Die beiden Lysimeter werden im
Rahmen dieser Arbeit mit L1 und L2 bezeichnet. Es handelt sich um nicht wagbare
Gravitationslysimeter runder Bauart mit einer Oberflache von 1 m2 und einer Tiefe von 1,0 m,
an die sich eine 25 cm machtige Dranageschicht anschlieBt. Im Herbst 1987 wurden die
beiden Lysimeter mit einem Boden (sL) aus der Gemarkung Bretsch (Driisedau bei Stendal,
Sachsen-Anhalt) schichtweise beflllt und seit 1988/89 als Dauergriinland im Routinebetrieb
der Lysimeterstation bewirtschaftet. Bis 1994/95 erfolgte eine intensive mineralische
Dingung und Zusatzbewasserung. Ab 1995/96 wurde sowohl die Dingung als auch die
zusatzliche Bewasserung eingestellt. Die Lysimeter wurden dann bis 1999/00 extensiv
bewirtschaftet.

Am 25.02.2000 wurden die beiden Lysimeter abgeplaggt, um eine Aufnahme des Tracers
Uber Pflanzen auszuschlieBen. Zur Verminderung der Evaporation wurden die obersten
10 cm mit Grobsand beaufschlagt. Am 06.04.2000 erfolgte die Applikation der Tracer analog
zu den Versuchsflachen im Freiland in trockener Form. Es wurden folgende Tracermengen
aufgebracht:

e Kaliumbromid: 15 g KBr/m2, entspricht 10 g Br/m2
e Magnesiumsulfat: 258 g MgSQO, - 7H.O/m?2, entspricht 100 g SO,/m?2.

Im Gegensatz zu den Tracerflachen im Freiland wurde im Lysimeterversuch MgSQO, - 7H,O
als Tracer verwendet. Dadurch sind Aussagen zum Verlagerungsverhalten dieses Tracers im
Vergleich zu dem im Freiland applizierten Gipstracer mdéglich.

Um bei der Erfassung der Tracerfrachten eine hohe Auflésung zu gewahrleisten, erfolgte ab
April 2000 wdchentlich die Messung der Sickerwassermengen und die Analyse der

Tracerkonzentrationen.
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3.3.2 Ergebnisse ausgewahlter Tracerversuche
Interpretation der Tracerversuche im Freiland

Die Interpretation der Tracer-Verlagerungskurven im Freiland erfolgt zunachst an einem
ausgewahlten Beispiel (Tracerflache M2). Die Verlagerungskurven der weiteren
Tracerflachen sowie die aus der Kérnungsanalyse abgeleiteten Bodenarten sind im Anhang
A5 dargestellt. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen werden nach der Auswertung der
Tracerversuche auf den Lysimetern zusammengefasst (vgl. Kapitel 3.3.3).

Die Tracerflache M2 im Untersuchungsgebiet Mockritz befindet sich im Ablagerungsbereich
der Torgauer Elbaue und ist durch holozédne Auesedimente, Grundwassernahe sowie durch
Hochwassereinfluss in einzelnen Jahren gekennzeichnet. Der Boden der Tracerflachen
wurde schichtweise beprobt (vgl. Kapitel 2.1) und eine Bodenartenansprache im Gelande
Uber das Tiefenprofii nach AG BODEN (1994) durchgefiuhrt. Auf Grund der kartierten
Bodenarten wurde von charakteristischen Tiefenstufen eine Kérnungsanalyse nach
DIN ISO 11277 (1994) erstellt (vgl. Kapitel 2.1). Die Auswertung der Ansprache im Gelande
sowie der Kérnungsanalyse ergab den folgenden Verlauf der Bodenarten im Tiefenprofil: Im
Oberboden liegt ein schwach sandiger Lehm (Ls2) vor, der bis in 8 dm Tiefe in einen
mittelschluffigen Ton (Tu3) tbergeht (Abb. 32).
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Abb. 32: Tiefenverteilung der Kérnung der Flache M2
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Dieser weist einen abschlammbaren Kornanteil von 86% am Feinboden mit Tongehalten bis
zu 30% auf. Im weiteren Tiefenverlauf wechselt die Bodenart von einem stark sandigen
Lehm (Ls4), der bis in 15 dm Tiefe in einen schwach sandigen Lehm (Ls2) Gbergeht und
einen Grobbodenanteil von bis zu 30% (G 3) aufweist.

Die Applikation der Tracer wurde 12/1999 vorgenommen. Die Beprobung des Bodens
erfolgte 03/2000, 11/2000, 04/2001 und 11/2001.

Grundwasserneubildungsperiode GNP 1 (12/1999 - 03/2000)

Wahrend dieses Zeitraumes wurde Senf als Zwischenfrucht angebaut. Der Niederschlag am
Erdboden betrug 219 mm (181% im Vergleich zum langjahrigen Mittel). Das hohe
Niederschlagsdargebot wirkte sich beschleunigend auf das Ldsen der trocken applizierten
Tracer aus. Des Weiteren muss davon ausgegangen werden, dass sich die Tracer mit
héherer Geschwindigkeit im Vergleich zum langjahrigen Mittel verlagerten. So war zum
Beprobungstermin  03/2000 die Tiefenverteilung des Bromides in Form eines gut
ausgepragten Konzentrationspeaks mit einem abgeflachten Konzentrationsmaxima zwischen
55 dm und 6,5 dm erkennbar (Abb.33a). Es wird davon ausgegangen, dass das
tatsachliche Bromidkonzentrationsmaximum zwischen diesen beiden Tiefenstufen bei 6 dm
lag. Nach den Ausfihrungen in Kapitel2.3.5 kann mit der so erfassten
Bromid-Verlagerungsstrecke und einem gemessenen Wassergehalt Uber das Bodenprofil
von 32 Vol.-% mit einer Grundwasserneubildung wahrend dieses Zeitraumes von etwa 192
mm gerechnet werden. Sie war damit 13% geringer als der gefallene Niederschlag.

Der Sulfattracer wurde entsprechend der maximalen Gipsléslichkeit nachgeldst, so dass bis
in 3,5 dm Tiefe eine ,gesattigte” Sulfatfront zu beobachten war. Das Ende dieser Front wurde
als Verlagerungstiefe interpretiert. Somit verlagerte sich der Sulfattracer deutlich langsamer
als die Sickerwasserfront (Rsos = 1,7), die der Verlagerungsstrecke des Bromides entspricht
(vgl. Gleichung (2.13)). Als Ursache flr die Sulfatretardation muss eine Sorption (spezifisch
oder unspezifisch) an bestimmten Inhaltsstoffen der Tonfraktion in Betracht gezogen werden,
die bis in diese Tiefe einen Anteil von 21 Masse-% am Feinboden hatten. Auch eine Sorption
an organischer Substanz ist méglich.
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Abb. 33: Tiefenverteilung der Bromid- und Sulfatkonzentration im Boden der Flédche
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Vegetationsperiode VP 1 (03/2000 - 11/2000)

Waéhrend der Vegetationsperiode 2000 fielen 321 mm Niederschlag am Erdboden. Im
Vergleich zum langjdhrigen Mittel waren das nur 76%. Somit muss wahrend dieses
Zeitraumes mit einem langsameren Aufflllen des Bodenwasservorrates und daher mit
verminderten Bodenwassergehalten gerechnet werden. Der Bromidpeak verblieb bis
11/2000 im Wesentlichen in seiner Tiefenlage und verlagerte sich nur um 0,5 dm bis in 6,5
dm Tiefe (Abb. 33b). Es kann davon ausgegangen werden, dass wahrend dieses Zeitraumes
hier die hydraulische Wasserscheide lag. Wahrscheinlich durch das allméahliche Aufsattigen
des Oberbodens gegen Ende der Vegetationsperiode verlagerte sich der Sulfatpeak um 2
dm und wies nun ein deutlich ausgepragtes Konzentrationsmaximum in 5,5 dm Tiefe auf. Im
Bereich der ungesattigten Bodenzone fand somit durch das Aufséattigen des Oberbodens
gegen Ende der Vegetationsperiode ein Zusammenschieben der beiden zuvor aufgetrennten
Peaks statt. Die Ermittlung des Retardationsfaktors (Rsos) aus den Verlagerungstiefen der
Tracer wahrend der Vegetationsperiode ist nicht méglich (vgl. Kapitel 2.3.3).

Grundwasserneubildungsperiode GNP 2 (11/2000 - 04/2001)

Der am Erdboden gemessene Niederschlag betrug wahrend dieses Zeitraumes 238 mm. Im
Vergleich zum langjahrigen Mittel waren das 111%, so dass hier wieder mit einer etwas

starkeren Tracerverlagerung zu rechnen war.

Da unter diesem Standort wahrend der GNP 1 bei einem Tongehalt von 21 Masse-% eine
Sulfatretardation von Rsos = 1,7 ermittelt wurde, ware entsprechend des mit der Tiefe
gestiegenen Tongehaltes (28 Masse-%) nun eine Sulfatretardation von Rsos = 1,9 zu
erwarten (vgl. Abb. 37). Mit der Abwartsbewegung des Sickerwassers verlagerte sich der
Bromidpeak um weitere 4 dm bis in 10,5 dm Tiefe und der Sulfat-Schwefelpeak um 2 dm bis
in 7,5 dm Tiefe (Abb. 33c). Entsprechend wurde eine Sulfatretardation von Rsos = 2,0
festgestellt (vgl. Gleichung (2.13)), die mit dem erwarteten Wert gut Ubereinstimmt. Bei der
Beurteilung des so ermittelten Retardationsfakiors ist zu berlcksichtigen, dass sich der
Bromid- und Sulfatpeak zu Beginn dieser Grundwasserneubildungsperiode in
unterschiedlichen Tiefen befanden, und somit wahrend der Abwartsbewegung von
verschiedenen Sickerwassermengen verlagert wurden (vgl. Kapitel 2.3.3).

Vegetationsperiode VP 2 (04/2001 - 11/2001)

Der Niederschlag am Erdboden betrug wéahrend dieses Zeitraumes 422 mm. Im Vergleich
zum langjahrigen Mittel waren das 113%, so dass hier eine etwas starkere Aufsattigung des
Oberbodens gegen Ende der Vegetationsperiode zu erwarten war. Der Bromidpeak befand
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sich offensichtich am Ende der effektiven Durchwurzelungszone, die fir die
vorherrschenden Bodenarten Ls2 und Tu3 bei mittlerer Lagerungsdichte nach AG BODEN
(1994) mit 10 dm bzw. 11 dm angegeben werden. Er verblieb in Folge fehlender
Grundwasserneubildung in 10,5 dm Tiefe (Abb. 33d). Wahrscheinlich bedingt durch
aufsteigendes Grundwasser kam es zur Ausbildung eines zweiten Konzentrationspeaks in
ca. 3,5 dm Tiefe.

Der Sulfatpeak verlagerte sich weiter um 1 dm bis in 8,5 dm Tiefe. Somit fand auch wahrend
der zweiten Vegetationsperiode nach Tracerapplikation ein Zusammenschieben der beiden
Peaks statt. Im Gegensatz zu Bromid konnte beim Sulfat kein zusatzlicher Peak durch
aufsteigendes Porenwasser beobachtet werden.

Interpretation der Tracerversuche auf den Lysimetern

Mit Hilfe von Lysimeteruntersuchungen ist die direkte Messung der Sickerwasserbildung und
des Stoffaustrages méglich. Uber den Unter-suchungszeitraum von April 2000 bis August
2002 wurde am Erdboden eine Niederschlagsmenge von 1582 mm gemessen (Abb. 34).
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Abb. 34: Kumulative Entwicklung des Niederschlages am Erdboden sowie der
Sickerwassermengen der Lysimeter L1 und L2 ber den Untersuchungszeitraum
April 2000 bis August 2002
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Da die Lysimeter ohne Bewuchs waren, fand keine Transpiration statt. Es gingen ca. 20%
der Niederschlagsmenge durch Evaporation verloren. Bis zum Ende des Untersuchungs-
zeitraumes wurde unter dem Lysimetern L1 1259 mm und unter L2 1267 mm Sickerwasser
gemessen. Die Abweichung der Sickerwassermengen der beiden Lysimeter betrug nur 0,6%

und kann damit vernachlassigt werden.

Bei der Quantifizierung der Frachten muss die Hintergrundkonzentration der Tracer im
Sickerwasser berucksichtigt werden. Da Bromid im natlrlich gewachsenen Boden nicht
vorkommt, entspricht die applizierte Bromidfracht der ermittelten Bromidfracht im
Sickerwasser. Flr das Sulfation wurden vor der Tracerapplikation mittlere Sulfathintergrund-
konzentrationen im Sickerwasser der Lysimeter von ca. 35 mg/L und nach dem
Versuchsende von ca. 20 mg/L ermittelt. Dieser Konzentrationsrickgang wurde
wahrscheinlich unter anderem durch die weitere Verminderung der atmosphérischen
Sulfat-Schwefeldeposition hervorgerufen. Fur die Quantifizierung des Tracer-Sulfates im
Sickerwasser wurde innerhalb des Untersuchungszeitraumes eine lineare Abnahme der
Sulfathintergrundkonzentration angenommen und diese von der im Sickerwasser
gemessenen Sulfatkonzentration subtrahiert. Die so ermittelten Tracerfrachten wurden auf
die applizierten Tracermengen bezogen und als kumulierte Tracerfracht Uber die kumulierte
Sickerwassermenge dargestellt (Abb. 35, Abb. 36).

Die Wiederfindungsrate der applizierten Tracer war beim Lysimeter L1 mit Bromid = 99% und
Sulfat = 100% deutlich besser als beim Lysimeter L2 mit Bromid = 105% und Sulfat = 106%.
Ursachen fir diese Unterschiede kdnnten in einer ungleichen Applikation der Tracer
zwischen den beiden Lysimetern liegen. Analytische Ungenauigkeiten werden weitestgehend
ausgeschlossen, da es sich offenbar um einen systematischen Fehler handelt und die
Lysimeter immer parallel beprobt und analysiert wurden. Es wird aber eingeschatzt, dass die
unterschiedlichen Wiederfindungsraten nur einen geringen Einfluss auf die hier

vorgenommene Auswertung haben.

Aus der mittleren sickerwasserbezogenen Verweilzeit des Bromid- und Sulfattracers (50%
Tracerduchgang) kann die Sulfatretardation berechnet werden. Sie betréagt flr das Lysimeter
L1 Rsos = 1,31 und fir das Lysimeter L2 Rgo4 = 1,24 (vgl. Gleichung (2.14)). Jedes Lysimeter
wies einen durchschnittlichen tiefengewichteten Tongehalt von 8,5% auf. Eine Sorption an
organischer Substanz ist unwahrscheinlich, da diese durch das Abschélen des Oberbodens
weitgehend entfernt worden ist. Da die pH-Werte des Sickerwassers im Mittel 8,0 betrugen
und den pH-Wert von 7,4 nicht unterschritten, kann eine unspezifische Sorption an
Tonmineralen ebenfalls ausgeschlossen werden (SCHACHTSCHABEL et al., 1992). Als
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Ursache der Sulfatretardation muss demnach eine spezifische Sorption an der Tonfraktion in

Betracht gezogen werden, da diese auch bei pH-Werten gréBer als 6,0 auftreten kann.

Abb. 35:

Abb. 36:
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Auffallig sind hierbei die verschiedenen sickerwasserbezogenen Verweilzeiten der Tracer in
den Lysimetern, die fur Bromid im Lysimeter L1 mit 304 mm und im Lysimeter L2 mit
232 mm Sickerwasser ermittelt wurden. Verantwortlich fir den Unterschied von 72 mm ist
die unterschiedliche Ausbildung des Dranraumes der beiden Lysimeter. Der Dranraum des
Lysimeters L2 ist mit einer gelochten Stahlplatte ausgestattet, die als Filtermedium eine
feinporige Polyethylenfolie tréagt. Darunter befindet sich ein Hohlraum, der ohne Staunésse-
bildung eine physikalisch einwandfreie Dranung des Sickerwassers gewahrleistet.

Da beim Bau des Lysimeters L1 nur die Gewinnung von Porenwasser durch Saugkerzen
vorgesehen war und der darunter befindliche Dranraum nicht zur Sickerwassergewinnung
bendtigt wurde, erfolgte hier die Verfillung mit nicht weiter spezifiziertem ,Erdreich®
(MOLLER, 2002). Dadurch besitzt das Lysimeter L1 im Vergleich zum Lysimeter L2 eine
gréBere ,effektive” Lysimetertiefe, die jedoch nicht exakt quantifizierbar ist. Da der
Retardationsfaktor von Sulfat im Lysimeter L2 geringflgig kleiner ist als im Lysimeter L1
kann gefolgert werden, dass das Material im Dranraum des Lysimeters L1 einen hdheren
Tongehalt besitzt als im Lysimeterkérper selbst.

In die Berechnung der sickerwasserbezogenen Tracerverlagerung (TSW) geht neben dem
Verweilzeitvolumen (VWZV) auch die effektive Lysimetertiefe (LT) ein. Daher kann die
sickerwasserbezogene Tracerverlagerung nur flr das Lysimeter L2 errechnet werden. Sie
betragt fir Bromid = 4,3 mm/L und flr Sulfat = 3,5 mm/L. SEEGER et al. (1999) ermittelten in
weiteren Tracerversuchen auf Lysimetern der Anlage Falkenberg mit dem gleichen Boden
fir Bromid eine sickerwasserbezogene Tracerverlagerung in der selben GréBenordnung
(4,0 mm/L).

3.3.3 Sulfatretardation in Abhéngigkeit vom Tongehalt
Vergleich der gemessenen Sulfatretardation aller Tracerversuche

Prinzipiell ist die Sorption von im Bodenwasser geldésten Sulfationen an vielfaltigen
Bodenbestandteilen denkbar. Dazu z&hlen unter anderem die organische Substanz, Al- und
Fe-Hydroxide sowie Tonminerale (vgl. Kapitel 2.3.2). Fir weitere Bodeninhaltsstoffe (z.B.
Schwermetalle) scheint die Sorption an der Tonfraktion herausragende Bedeutung zu
besitzen. Da zudem der massebezogene Anteil der Tonfraktion der untersuchten Bdden
mittels Koérnungsanalyse leicht zu bestimmen war und die organische Substanz im
Unterboden keine Rolle spielt (vgl. Kapitel 2.1), wurden die bei den Traceruntersuchungen
ermittelten Retardationsfaktoren zum Tongehalt in Beziehung gesetzt.
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Insgesamt wurden 19 Tracerflachen im Freiland angelegt. Von diesen wurden 3
Tracerflachen in zwei aufeinanderfolgenden Grundwasserneubildungsperioden beprobt.
Somit standen zur Ermittlung der Sulfatretardation (Rsos) als Funktion des Tongehaltes
insgesamt 22 Messwerte aus dem Freiland und 2 Messwerte aus Lysimeterversuchen zur
Verfligung.

In den vorangegangenen Kapiteln deutete sich bereits ein Zusammenhang zwischen dem
Tongehalt des Bodens und der Sulfatretardation an. Vergleicht man alle gemessenen
Retardationsfaktoren, so kann dieser Sachverhalt weiter konkretisiert werden. Da sich der
Tongehalt im Tiefenprofil der Tracerflachen bzw. der Lysimeter &ndert, wurde die
Sulfatretardation Uber den tiefengewichteten Tongehalt des vom Sulfatpeak durchlaufenen
Bodens aufgetragen, getrennt nach den Untersuchungsgebieten (Abb. 37).
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Abb. 37: Gemessene Sulfatretardation der Freiland- und Lysimeterversuche in Abhdngigkeit
vom Tongehalt der Béden

Es zeigt sich, dass die Sulfatretardation mit steigendem Tongehalt des Bodens gleichfalls
zunimmt. Allerdings ist der Anstieg der Sulfatretardation im Vergleich der einzelnen
Untersuchungsgebiete verschieden. So wurden zur Berechnung der Sulfatretardationen in
Abhéangigkeit vom Tongehalt der Béden (TG) die folgenden linearen Regressionen ermittelt:

Schaugraben: Rgos =1 + 0,1125 x TG (r = 0,95; n = 6)
Bramstedt: R =1+0,0833xTG (r=1,00;n=2)
Karlsruhe: Rsosa =1+ 0,0655 x TG (r = 0,98; n = 4)
Mockritz: Rsos =1 +0,0333x TG (r=1,00; n = 6)
Lysimeter: Rsosa =1 +0,0324 x TG (r=1,00; n = 2)
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Hierbei wurde als Randbedingung angenommen, dass bei einem Tongehalt von 0% keine
Sulfatretardation erfolgt und der Retardationsfaktor fiir Sulfat entsprechend Rgs, = 1,0
betragt. Die Tongehalte korrelieren sehr eng mit den gemessenen Sulfatretardationen. Der
unterschiedliche Anstieg der Regressionsgeraden gibt die unterschiedliche ,Sorptionsstarke*”
der Tonfraktion in den Bdden der Untersuchungsgebiete wieder. Diese war im
Untersuchungsgebiet des Schaugrabens ca. 3,4 mal gréBer als in Mockritz oder in den
Bdden der Lysimeterversuche. Als Ursache hierflir muss die unterschiedliche geologische
Entstehung der Béden in den Untersuchungsgebieten und die damit verbundene
unterschiedliche Zusammensetzung der Tonfraktion in Betracht gezogen werden.

Unspezifische Sorption an Tonmineralen

Die unspezifische Sorption an Tonmineralen ist vom pH-Wert des Bodens abhangig. Die
gewonnenen Bodenproben konnten meist erst nach mehreren Wochen im Labor analysiert
werden. Eine geklhlte Lagerung konnte nicht durchgehend gewéhrleistet werden. Daher war
die Messung der pH-Werte der Bodenproben aus den Tracerversuchen nicht mdglich. Im
Rahmen des Verbundprojektes (vgl. Kapitel 1) flhrten SCHMALZ et al. (2003) in den
Untersuchungsgebieten Refferenzbeprobungen des Bodens durch und bestimmten die
pH-Werte. Es zeigte sich, dass die Bdden im Untersuchungsgebiet Mockritz, die alle
landwirtschaftlich genutzt werden, durchgehend pH-Werte > 6,3 aufwiesen. Die land-
wirtschaftlich bewirtschaftete Flache im Untersuchungsgebiet Bramstedt wies einen
Boden-pH-Wert von 5,6 und die forstwirtschaftlich genutzte Flache in diesem Gebiet einen
Boden-pH-Wert von 4,4 auf. Insgesamt ist festzustellen, dass der Boden-pH-Wert der
landwirtschaftlich genutzten Flachen im Allgemeinen > 6,0 ist und daher eine unspezifische
Sorption von Sulfat an Tonmineralen nicht wahrscheinlich ist. Dies trifft auf die kompletten
Untersuchungsgebiete Mockritz und Schaugraben sowie auf die Flache B2 im
Untersuchungsgebiet Bramstedt zu. Auf forstwirtschaftlich genutzten Flachen sind im Boden
pH-Werte kleiner als 6,0 durchaus méglich. Entsprechend muss bei diesen Flachen auch mit
einer unspezifischen Sorption von Sulfationen an Tonmineralen gerechnet werden. Dies trifft
auf das komplette Untersuchungsgebiet Karlsruhe sowie auf die Flache B1 im
Untersuchungsgebiet Bramstedt zu.

Spezifische Sorption an Tonmineralen

Eine spezifische Sorption an Tonmineralen ist weitestgehend unabhangig vom pH-Wert. Sie
beruht vielmehr auf spezifischen Wechselwirkungen mit bestimmten Tonmineralen (vgl.
Kapitel 2.3.2). Die aus den Versuchen erkennbare Beziehung zwischen der Sulfatretardation
und dem Tongehalt ist offensichtlich weder von der Art der Nutzung noch vom pH-Wert
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abhangig. Vielmehr zeigt sich eine deutliche Abhangigkeit vom Untersuchungsgebiet und
damit von der konkreten Zusammensetzung der Tonfraktion. Dieser Zusammenhang
unterstitzt die Vermutung, dass die im Boden auftretenden Sulfatretardationen
weitestgehend durch eine spezifische Sorption an bestimmten Tonmineralen hervorgerufen

werden.

Um diese Vermutung beweisen zu kodnnen, sind weiterfihrende Untersuchungen der
Zusammensetzung der Tonfraktion in den einzelnen Untersuchungsgebieten und eventuell
wiederholende Messungen unter Laborbedingungen notwendig.

Sorption an organischer Substanz

Bei pH-Werten unterhalb des Ladungsnullpunktes ist ahnlich wie bei der unspezifischen
Sorption an Tonmineralen eine Sorption von Sulfat an der organischen Substanz prinzipiell
maoglich. Ist dies der Fall, so misste an einem Standort im Oberboden die ermittelte
Sulfatretardation gréBer sein als im Unterboden, da hier die Gehalte an organischer

Substanz im Allgemeinen abnehmen.

Zur Uberpriifung dieser Annahme wurden 3 Tracerflachen (iber zwei aufeinanderfolgende
Grundwasserneubildungsperioden beprobt und die Sulfatretardation wahrend der ersten
Grundwasserneubildungsperiode im Oberboden (Sulfatpeak maximal bis in 2,5 dm Tiefe)
und wahrend der nachfolgenden Grundwasserneubildungsperiode im Unterboden ermittelt.
Da der Ober- und Unterboden nicht die selben Tongehalte aufwies, wurden nicht die
Retardationsfaktoren, sondern die Verhéltnisse aus Retardationsfaktor und Tongehalt
miteinander verglichen. Das Ergebnis dieser Untersuchung ist in Tab. 9 dargestellt.

Tab. 9: \Vergleich der Sulfatretardationen im Ober- und Unterboden zur Uberpriifung der
Sulfatsorption an organischer Substanz

Untersuchungsgebiet | Tracerflache GNP 1* GNP 2** GNP1
TG Rsos TG Rsos (Rsod/TG)
[Masse-%] | [-] | [Masse-%] | [-] GNP2
(Rsos/TG)
Mockritz M2 36 2,2 47 2,5 1,2
M3 21 1,7 28 2,0 1,1
Schaugraben S3 9 2,2 9 2,0 1,1

*

Grundwasserneubildungsperiode 1; Messung im Oberboden (reich an org. Substanz)
** Grundwasserneubildungsperiode 2; Messung im Unterboden (arm an org. Substanz)

Hierbei zeigt sich, dass der Quotient aus Retardationsfaktor und dem Tongehalt bei den drei
untersuchten Tracerflachen M2, M3 und S3 im Oberboden geringflgig gréBer ist als im
Unterboden. Dies liefert einen Hinweis auf eine zusatzliche Sorption von Sulfat an
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organischer Substanz. Eine allgemein gliltige Aussage Uber den quantitativen Anteil der
organischen Substanz an der Sulfatretardation kann jedoch auf Grund des geringen
Datenumfanges nicht getroffen werden.

Berechnung der Sulfatretardationen nach den Gesetzen der Chromatographie

Im vorangegangenen Abschnitt ist gezeigt worden, dass es vornehmlich durch die Sorption
von Sulfat an der Tonfraktion zu einer Sulfatretardation im Boden und damit zu einer
verminderten Verlagerungsgeschwindigkeit kommt. Durch die unterschiedliche Sorptions-
starke der Tonfraktion der Untersuchungsgebiete lassen sich die dort ermittelten
Sulfatretardationen nicht ohne weiteres auf andere Untersuchungsgebiete Ubertragen. Da
die Anlage von Tracerversuchen zur Ermittlung der Sulfatretardation sehr arbeits- und
zeitaufwendig ist, wird der Versuch unternommen, mit den Gesetzen der Chromatographie
eine einfache Abschatzung der Sulfatretardation fir weitere Untersuchungsgebiete
vorzunehmen. Hierflr wird das Phasenverhéltnis () und der Verteilungskoeffizient (Ksoa)

bendtigt.

Das Phasenverhéltnis (B) des Bodens kann aus dem Gesamtporenvolumen (GP) nach
AG BODEN (1994) mit ausreichender Genauigkeit abgeschatzt werden (vgl. Gleichung
(2.12)). Hierfir wurde eine mittlere Lagerungsdichte des Bodens angenommen. Die
Bestimmung des Verteilungskoeffizienten (K) ist durch die Anlage von Batchversuchen im
Labor an einer beliebigen Bodenprobe des Untersuchungsgebietes bei bekanntem
Tongehalt experimentell méglich. Da die Sorptionsstarke (o) der Tonfraktion innerhalb eines
Untersuchungsgebietes als weitgehend konstant angenommen werden kann, ist die
Berechnung des Verteilungskoeffizienten fiir Bodenproben mit einem veranderten Tongehalt
des selben Untersuchungsgebietes ohne weiteres maglich. Wurde z.B. fiir eine Bodenprobe
mit einem Tongehalt von 20% ein Verteilungskoeffizient (Ksos) von 0,4 ermittelt, so betragt
bei einem Tongehalt von 40% der Verteilungskoeffizient (Ksos) = 0,8. In dieser
Vorgehensweise ist der eigentliche Vorteil der Berechnung der Sulfatretardation mit den
Gesetzen der Chromatographie zu sehen, da aufwendige Traceruntersuchungen entfallen

kénnen.

Im Rahmen der Arbeit wurden die Verteilungskoeffizienten fir Sulfat nicht im Labor, sondern
durch das manuelle Anpassen der Sorptionsstarke (o) bestimmt (vgl. Seite 33). Hierzu
wurden die nach Gleichung (2.13) und Gleichung (2.14) berechneten Retardationsfaktoren
(Rso4) mit den gemessenen verglichen (Abb. 38). Die vollstdndige Rechnung ist im Anhang
A3 dargestellt.
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berechnete SO4-Retardation
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Abb. 38: Vergleich der gemessenen und berechneten Retardationsfaktoren (Rso4)

Die aus dem Tongehalt, dem Porenvolumen und der Sorptionsstarke ermittelten
Retardationsfaktoren stimmen sehr gut mit den gemessenen tberein (r = 0,98). Daher wird
die Annahme, dass das Phasenverhéltnis () auch fur die ungesattigte Bodenzone aus dem
Gesamtporenvolumen des Boden abgeschatzt werden kann, bestétigt (vgl. Kapitel 2.3.3,
Gleichung (2.12)). Da die gemessene und die berechnete Sulfatretardation einen linearen
Zusammenhang aufweisen, kann gefolgert werden, dass die Sorptionsstarke (o) der
Tonfraktion innerhalb der Untersuchungsgebiete weitgehend konstant ist. Diese war im
Untersuchungsgebiet des Schaugrabens mit ¢ = 0,065 mehr als doppelt so hoch wie in
Mockritz mit ¢ = 0,028.

3.3.4 Zusammenfassung

Mit den durchgeflihrten Tracerversuchen konnte gezeigt werden, dass der Sulfattracer im
Vergleich zum Bromidtracer mit einer verminderten Verlagerungsgeschwindigkeit durch den
Boden transportiert wird. Daraus wird eine Retardation des Sulfates an Bodenbestandteilen
gefolgert.

Wahrscheinlich bedingt durch die Aufsattigung des Oberbodens gegen Ende der
Vegetationsperiode konnte eine Weiterverlagerung des Sulfatpeaks beobachtet werden,
wahrend der Bromidpeak weitgehend in seiner bereits tieferen Lage verblieb. Dadurch kam
es Uber den Zeitraum eines Jahres wieder zu einem Zusammenschieben des Sulfat- und
Bromidpeaks.
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Es konnte nachgewiesen werden, dass die Sulfatretardation mit steigendem Tongehalt der
Bdden zunimmt. Die héchste Sulfatretardation (Rsos = 2,5) wurde bei einem Tongehalt von
48% unter der Flache M1 im Untersuchungsgebiet Mockritz ermittelt.

Die  Sorptionsstarke (o) der Tonfraktion unterscheidet sich zwischen den
Untersuchungsgebieten. Sie scheint jedoch innerhalb eines Untersuchungsgebietes
weitgehend konstant zu sein. Dies lasst sich mit der geologischen Entstehung der Gebiete
und einer daraus folgenden unterschiedlichen Zusammensetzung der Tonfraktion
begriinden.

Eine unspezifische Sorption von Sulfat an der Tonfraktion wird an den landwirtschaftlich
genutzten Standorten weitgehend ausgeschlossen, da hier pH-Werte der Bodenlésung im
Allgemeinen gréBer als 6,0 zu erwarten sind. Hingegen ist unter den forstwirtschaftlich
genutzten Standorten diese Sorptionsart nicht auszuschlieBen. Sie konnte aber wegen der
geringen Anzahl der zur Verflgung stehenden Untersuchungsflachen nicht explizit

nachgewiesen werden.

In Felduntersuchungen wurden Hinweise auf eine zusétzliche Sorption von Sulfat an
organischer Substanz gefunden. Durch den geringen Datenumfang sind jedoch keine
Ableitungen allgemein gultiger Aussagen maoglich.

3.4 Bilanzierung und Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages
3.4.1 Versuchsbedingungen
Lysimeterstation Falkenberg

Die UFZ-Lysimeterstation Falkenberg befindet sich im nérdlichen Teil des Landes Sachsen
Anhalt bei Seehausen (Altmark) und liegt 21 m Uber NN. Zur Klarung von pedo-
hydrologischen Fragestellungen wurden hier in den letzten 40 Jahren umfangreiche
Versuche mit Lysimetern unterschiedlicher Bauart angelegt (MEISSNER et al. 2001). In die
vorliegende Auswertung wurden 94 nicht wagbare Lysimeter mit einer Flache von 1 m? und
einer Tiefe von 1,25 m einbezogen. Um reprasentative Aussagen fir typische Locker-
gesteinsstandorte des Elbeeinzugsgebietes mit hoher Grundwasserneubildung und
gleichzeitiger intensiver Bewirtschaftung zu erhalten, wurden an entsprechenden Standorten
Flllbdden gewonnen und in Falkenberg manuell eingebaut (MEISSNER et al., 1998). Die
Bodenart dieser Fulllbdden war vorwiegend sandiger Lehm. In einem weiteren
Spezialversuch wurden zusatzlich die Bodenarten Sand, Lehm und Léss eingesetzt, wobei
der Begriff ,Bodenart® hier in Anlehnung an TGL 24300 (1975) verwendet wird. Vor dem
Einbau der Béden im Jahre 1981/82 wurden bodenkundliche Parameter bestimmt (Tab. 10).
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Tab. 10: Charakterisierung der Lysimeterfiillb6den der Station Falkenberg

Bodenart Entnahmeort| Tiefe Ci |Koérnung [%] Bodenart |FK[%]*

(in Anlehnung an [cm] [%] | (nach TGL 24300) | (nach AG (nach AG

TGL 24300) S U T | BODEN) BODEN)

S Seehausen 0- 30| 0,69 | 89 7 4 |fS 24
(Altmark) 30-100| 0,04 | 91 7 2 |fS 24

sL Bretsch 0- 30| 1,13 | 74 | 14 | 12 |SI3/ Sl4 26/ 28,5
(Drliisedau) 30-100]| 0,17 | 75 | 16 7 |SI3 26

L Seehausen 0- 30,093 | 50 | 38 | 12 |SI3/Sl4 26/ 28,5
(Leipzig) 30-100| 0,11 | 58 | 20 | 22 |Ls4 31,5

Ldss Etzdorf 0- 30| 1,68 5175 | 20 |Ut4 36
(Leipzig) 30- 60| 1,98 3|80 | 17 |Ut3/ Ut4 36/ 36

60-100| 1,62 2 | 82 | 16 |Ut3 36

* bei Lagerungsdichte 3

Zur Sicherung eines einwandfreien hydraulischen Abflusses wurde in der Regel in die
untersten 25 cm der Lysimeter ein abgestufter Filterkies eingesetzt. Um innerhalb eines
~Jahres® sowohl die BewirtschaftungsmaBnahmen als auch deren Wirkung auf den Wasser-
und Stoffhaushalt zu erfassen, erfolgt die Auswertung der Experimente in Anlehnung an
DVWK (1980) nicht nach Kalender- sondern Lysimeterjahren. Ein Lysimeterjahr beginnt am
1. Mai und endet am 30. April des darauf folgenden Jahres. Beispielsweise beginnt das
Lysimeterjahr 1995/96 am 1. Mai 1995 und endet am 30. April 1996. Der regulére
Messbetrieb der Lysimeterstation begann im Frihjahr 1985. Zum Messprogramm gehdéren
die Erfassung der meteorologischen Eingangsdaten sowie die Zusammenstellung der
Perkolatmengen zu Monatssammelproben, in denen die Konzentrationen wichtiger An- und
Kationen analysiert werden. Des Weiteren werden die Ertrége bestimmt. Da diese Versuche
nicht speziell zur Untersuchung des Schwefelhaushaltes angelegt wurden, erfolgte die
Messung der Sulfatkonzentrationen im Niederschlags- und Sickerwasser erst seit 1991/92.
Die Schwefelgehalte im Erntegut werden seit 1999/00 erfasst.

Die Bewirtschaftung der Lysimeter wurde analog den in der landwirtschaftlichen Praxis
anzutreffenden Bedingungen durchgefihrt. Auf dem Gebiet der neuen Bundeslander kam es
nach der Wiedervereinigung vielerorts zu ExtensivierungsmaBnahmen, Flachenstillegungen
und zu einer Reduktion der Zusatzbewasserung (MEISSNER et al. 1993). Auf den weiterhin
landwirtschaftlich genutzten Flachen zeichnete sich auf Grund des nunmehr frei auf dem
Markt verfigbaren Mineraldiingesortiments zunachst ein erhéhter Einsatz ab (MEISSNER et
al. 1998). Um diesen Trend auch im Versuch nachzuvollziehen, wurde im Jahr 1991/92 auf
der Lysimeterstation Falkenberg eine Versuchsumstellung vorgenommen. Hierbei wurden
zum Teil Lysimeter aus bis dahin unterschiedlichen Versuchen zu neuen
Bewirtschaftungsregimen zusammengestellt. Die im Folgenden genannten Bewirtschaftungs-
regime und deren Anbauvarianten wurden zur Sicherstellung der Repréasentanz der
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Versuche mit agrarwissenschaftlichen Einrichtungen (Zentrum fir Agrarlandschafts- und

Landnutzungsforschung Mulncheberg sowie der Agrarwissenschaftlichen Fakultat der

Martin-Luther-Universitat Halle-Wittenberg) abgestimmt:

/

I

Brachen

Dauerbrache: Dauerbrache mit Selbstbegriinung und einem Pflegeschnitt pro Jahr ohne

Abfuhr des Erntegutes

Dauerbrache mit Wiedereingliederung: Dauerbrache fir fiinf Jahre mit Selbstbegriinung

und einem Pflegeschnitt pro Jahr. In Anbauvarianten mit und ohne Abfuhr des Erntegutes
und anschlieBender Ackernutzung wie Integrierter Landbau

Rotationsbrache: Verminderte ackerbauliche Nutzungsintensitat durch einjahrige

Stilllegung

Extensivierung

Extensiver Landbau: Ertragsreduzierung um mindestens 20% durch verminderte

Aufwandmengen an Agrochemikalien, z.B. Senkung der Mineraldiingung sowie Verzicht
auf Zusatzbewésserung

Okologischer Landbau: Verringerung der Produktion durch Anwendung weniger intensiver

Produktionsweisen, u. a. durch den Verzicht auf den Einsatz chemisch-synthetischer
Produktionsmittel (Mineraldiinger und Pflanzenschutzmittel)

Ertragsextensive Fruchtarten: Ersatz von hochproduktivem Getreide (Winterweizen,

Wintergerste) durch ertragsextensive Getreidearten (Roggen, Hafer, Dinkel)

Il Differenzierte Griinlandnutzung

Granland Intensivnutzung: Intensive Grldnlandnutzung mit 4 Schnitten pro Jahr und

Zusatzbewasserung

Granland Normalnutzung: Praxistbliche Grinlandnutzung mit 3 Schnitten pro Jahr und

ohne Zusatzbewasserung

Grinland Extensivnutzung: Grinlandnutzung mit verminderter Mineraldiingeintensitat, mit

2 Schnitten pro Jahr und ohne Zusatzbewéasserung

Grinland Gille-Diingung: Griinlandnutzung unter Verwendung von Gille und 3 Schnitte

pro Jahr, ohne Zusatzbewasserung

Grinland Weidenutzung: Simulation einer Beweidung mit 1,5 GV/ha
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IV Integrierter Landbau

Integrierter Landbau: Landnutzungssystem, das den technischen Fortschritt nutzt und den

Anforderungen von Okologie und Okonomie weitestgehend entspricht (Verwendung
mineralischer Dingemittel und Zusatzbewasserung)

V Bodenarten mit differenzierter Nutzungsintensitét

Die mineralische Dingung (Stickstoff- N; Phosphor- P; Kalium- K) wurde in Anlehnung an
die in der fruheren DDR gultigen EDV- gestltzten Dingungssysteme DS 79 bzw. DS 87
(100% Variante) bemessen (MEISSNER et al., 1995). Durch Zu- und Abschlage von jeweils
50% der fruchtartspezifisch empfohlenen Gabenhéhen erfolgte eine Variation der
Mineraldingung (50%, 100%, 150%).

Von insgesamt 24 Anbauvarianten wurden jeweils 6 Lysimeter mit den Bodenarten Sand,
sandiger Lehm, Lehm und L&ss befullt. Auf einer Bodenart wurden jeweils 3 Lysimeter mit
Ackerland (AL; Getreide - Feldfutter 3 : 1) und jeweils 3 Lysimeter mit Grinland (GL)
bewirtschaftet. Es erfolgte eine pflanzenphysiologisch bedarfsgerechte Zusatz-
bewasserung. In die Nomenklatur fir die einzelnen Anbauvarianten gehen die Bodenart
(S, sL, L, Léss), die Fruchtfolge (AL, GL) und die Dingestufe (50, 100, 150 ) ein. In
Abhéngigkeit von der jeweiligen Anbauvariante erfolgte die Kombination dieser 3
Parameter mit der vorangestellten Bezeichnung des Bewirtschaftungsregimes
,Bodenarten entsprechend Abb.39 (z.B. Bodenarten L/AL/150- Bodenart Lehm,
Fruchtfolge Ackerland, Dingestufe 150%). Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden
die folgenden Anbauvarianten ausgewertet: sL/AL/50, sL/AL/100, sL/AL/150, sL/GL/50,
sL/GL/100, sL/GL/150 sowie L6ss/AL/150.

VI Schwefel-Dingung

Dieses Experiment wurde im Jahr 2000/01 aus Anbauvarianten anderer
Bewirtschaftungsregime neu zusammengestellt. Die Versuchsserie umfasst insgesamt 6
verschiedene Anbauvarianten. Davon wurden 4 Varianten als Ackerland (AL) und 2
Varianten als Grunland (GL) bewirtschaftet. Bei einer mit  Ackerland
(Ackerland Hydrosulfan-Dingung) und einer mit Grinland (Grinland Hydrosulfan-
Diingung) bewirtschafteten Variante wurde unter Beibehaltung des N-Dingeniveaus das
N-Dingemittel Kalkammonsalpeter (KAS) durch das N/S-Dingemittel Hydrosulfan ersetzt
(vgl. Tab. 3). Bei jeweils einer weiteren mit Ackerland bewirtschafteten Variante wurde
Kalkammonsalpeter durch Schwefelsaures Ammoniak (SSA) (Ackerland SSA-Dingung)
substituiert bzw. zusétzlich zum bisher Ublichen Dingeregime mit Kieserit gedingt
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(Ackerland Kieserit-Diingung). Eine mit Ackerland (Ackerland KAS-Diingung) und eine mit
Grinland (Grinland KAS-Diingung) bewirtschaftete Variante wurde als Null-Variante

unverandert ohne zusatzliche Schwefeldiingung bewirtschaftet (Abb. 40).

Ackerland Griinland

Boden- Boden- Boden- Boden-
S arten arten arten arten arten
S/AL/50 S/AL/100 S/AL/150 SIGL/50 S/IGL/100

Boden- Boden- Boden- Boden-
sL arten arten arten arten
sL/AL/50 s| /AL/100 sl /AL/150, sL/GL/50
=
e
% Boden- Boden- Boden- Boden-
oL arten arten arten arten
o L/AL/50 L/AL/100 L/AL/150 L/GL/50 L/GL/150
. Boden- Boden- Boden- Boden-
Loss arten arten arten arten
L&/AL/50 |L6/AL/100Q, L6/AL/M 50, L6/GL/50
50 0 50
Diingestufe

Abb. 39: Schematische Aufteilung des Bewirtschaftungsregimes Bodenarten

Schwefel-Diingemittel
Null-
Variante Kieserit elrte
1 Ackerland Ackerland Ackerland Ackerland
o< KAS- Kieserit- SSA- Hydfosulfan-
%’ Diingung Diingung Diingung Diingung
s
A7
2| Griinland Griinland
o KAS Hydrosulfan-
Diingung Dilngung

Abb. 40: Schematische Aufteilung des Bewirtschaftungsregimes Schwefel-Dingung.
Durch den geringen Schwefelgehalt des Diingemittels KAS (S = 0,15%) kénnen
die entsprechenden Anbauvarianten als ,Null-Variante* verwendet werden

In Tab. 11 sind die Plane der Bewirtschaftungsregime und der dort gepriften Anbauvarianten
zusammengefasst. Die ausfihrlichen Plane fir den Zeitraum von 1989/90 bis 2000/01 sind

im Anhang A6 dargestellt.



Tab. 11: Uberblick (iber die Bewirtschaftungsregime und Anbauvarianten der Lysimeterstation Falkenberg ab 1991/92

Bewirtschaftungsregime Anbauvariante Bodenarten Fruchtfolge mineralisches Organische Zusatz- Anzahl
Diingungsniveau [kg/ha] Diingung | bewasserung der
N P K S Lysimeter
| Brachen Dauerbrache sL ab 1991/92: Dauerbrache ohne Abfuhr - - - - Nein Nein 2
Dauerbrache mit sL ab 1991/92: Dauerbrache ohne Abfuhr 142 20 150 - Ja Ja 6
Wiedereingliederung ab 1997/98: Getreide-Hackfrucht (2 : 3)
Rotationsbrache sL Getreide-Hackfrucht-Brache (3:2: 1) 102 20 150 - Ja Ja 12
Il Extensivierung Extensiver Landbau sL Getreide-Hackfrucht (2 : 3) 56 20 150 - Ja Nein 10
Okologischer Landbau sL Getreide-Hackfrucht-Feldfutter (3 : 1 : 2) - - - - Ja Nein 12
Ertragsextensive Fruchtarten sL Getreide-Hackfrucht (2 : 2) 119 20 150 - Ja Nein 8
Il Differenzierte Grinland Intensivnutzung sL Grinland 280 40 170 - Nein Ja 2
Granlandnutzung Grinland Normalnutzung sL Grinland 180 25 110 - Nein Nein 2
Griinland Extensivnutzung sL Griinland 90 10 55 - Nein Nein 2
Griinland Glle-Diingung sL Griinland - - - - Ja Nein 2
Grinland Weidenutzung sL Grinland - - - - Ja Nein 2
IV Integrierter Landbau | Integrierter Landbau sL Getreide-Hackfrucht (2 : 3) 142 20 150 - Ja Ja 10
V  Bodenarten Bodenarten GL/50 S, sL, L, Léss | Grinland 140 20 85 - Nein Ja 4
Bodenarten GL/100 S, sL, L, Léss | Grinland 280 40 170 - Nein Ja 4
Bodenarten GL/150 S, sL, L, Léss | Grinland 420 60 255 - Nein Ja 4
Bodenarten AL/50 S, sL, L, Loss | Getreide-Feldfutter (3 : 1) 49 13 61 - Nein Ja 4
Bodenarten AL/100 S, sL, L, Loss | Getreide-Feldfutter (3 : 1) 98 26 122 - Nein Ja 4
Bodenarten AL/150 S, sk, L, Loss | Getreide-Feldfutter (3 : 1) 146 39 184 - Nein Ja 4
VI Schwefel-Dingung Ackerland KAS-Diingung sL Getreide-Hackfrucht (2 : 3) 142 20 150 - Ja Ja 2
Ackerland Kieserit-Diingung sL Getreide-Hackfrucht (2 : 3) 142 20 150 120 Ja Ja 2
Ackerland SSA-Diingung sL Getreide-Hackfrucht (2 : 3) 142 20 150 162 Ja Ja 2
Ackerland Hydrosulfan-Dingung | sL Getreide-Hackfrucht (2 : 3) 142 20 150 36 Ja Ja 2
Grlnland KAS-Dlngung sL Grlnland 280 40 170 - Nein Ja 1
Grlnland Hydrosulfan-Diingung | sL Grlnland 280 40 170 70 Nein Ja 2

assiugablig

16
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3.4.2 Schwefeleintrag und Schwefelentzug durch das Erntegut
In diesem Kapitel werden die Schwefeleintrage sowie die Schwefelentzlige durch das
Erntegut fir alle in diese Arbeit einbezogenen Lysimeter (Falkenberg) dargestellt und
diskutiert. Die Auswirkungen dieser Parameter auf den Sulfat-Schwefelaustrag mit dem
Sickerwasser werden in den folgenden Kapiteln 3.4.3 — 3.5 erdrtert.

Schwefeleintrag in die Lysimeter (1989/90 bis 2001/02)

Der Schwefeleintrag in die Lysimeter der Station Falkenberg erfolgte hauptséchlich durch :

e atmosphérische Sulfat-Schwefeldeposition
e Zusatzbewasserung
e schwefelhaltige Begleitstoffe in Dingemitteln

o Schwefelnettomineralisation.

Atmosphérische Sulfat-Schwefeldeposition

Entsprechend dem allgemeinen Trend auf dem Gebiet der neuen Bundeslander verminderte
sich die jahrliche atmospharische Sulfat-Schwefeldeposition am Standort Falkenberg seit der
politischen Wende 1989 bis zum Jahr 1995/96 von ca. 50 kg/ha auf 6 kg/ha. Im weiteren
Verlauf verblieb die jahrliche Sulfat-Schwefeldeposition bis zum Jahr 2001/02 weitgehend
auf diesem Niveau (Abb. 41).
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Abb. 41: Niederschlag und atmosphérische Sulfat-Schwefeldeposition (bulk) am Standort
Falkenberg von 1989/90 bis 2001/01
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Verantwortlich fir den drastischen Rickgang an diesem Standort ist vor allem die
verminderte Schwefelemission aus lokalen Schwefelquellen wie z.B. dem Hausbrand. Des
Weiteren ist eine Abhangigkeit der Sulfat-Schwefeldeposition von der jahrlichen
Niederschlagsmenge erkennbar. So flhrte im Jahr 1993/94 das stark erh6hte Niederschlags-
dargebot wahrscheinlich zu einer vermehrten Auswaschung nicht sedimentierender
Schwefelspezies (wie z.B. SO,) aus der Atmosphdre und somit zu einer erhdhten
Sulfat-Schwefeldeposition.

Zur Beurteilung der Gefahrdung des Grundwassers durch atmospharischen Sulfat-Schwefel-
eintrag ist nicht nur das jahrliche Depositionsniveau sondern auch die Verteilung der
Deposition im Jahresverlauf von Bedeutung. Durch den saisonalen Hausbrand wies
beispielsweise im Jahr 1989/90 das Niederschlagswasser der Monate September bis
Februar mit durchschnittlich 49,2 mg SO,/L deutlich héhere Konzentrationen auf als das
Niederschlagswasser der Monate Marz bis August (29,4 mg SO4/L) (Abb. 42).
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Abb. 42: Monatliche Sulfatkonzentration im Niederschlagswasser sowie
Sulfat-Schwefeldeposition (bulk) am Standort Falkenberg flir das Jahr 1989/90

Da die Niederschlagsverteilung dieses Jahres keine ausgeprédgten Maxima und Minima
besaB3, erfolgten in den Monaten mit erhéhten Sulfatkonzentrationen auch gréBere
Sulfat-Schwefeldepositionen. Entsprechend wurde wéhrend der Heizperiode von September
bis Februar mit 36 kg SO4,-S/ha ca. 70% der jahrlichen Sulfat-Schwefeldeposition in die
Lysimeter eingetragen. Da dieser Zeitraum mit der Grundwasserneubildungsperiode
zusammenfallt und auBerhalb der Vegetationsperiode liegt, stellte der so eingetragene
Schwefel ein groBes Auswaschungspotenzial dar.
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Dagegen konnten in spateren Jahren (z.B. 2000/01) durch den drastischen Rickgang des
Hausbrandes mit Kohle in den Wintermonaten keine erhdhten Sulfatkonzentration im
Niederschlagswasser festgestellt werden (Abb. 43).
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Abb. 43: Monatliche Sulfatkonzentration im Niederschlagswasser sowie
Sulfat-Schwefeldeposition (bulk) am Standort Falkenberg fiir das Jahr 2000/01

Entsprechend war das Sulfat-Schwefeldepositionsniveau im Jahresverlauf weitgehend
gleichmaBig verteilt. Des Weiteren lag die monatliche Sulfat-Schwefeldeposition mit
durchschnittlich 0,8 kg/ha unter der im Zeitraum 1989/90 ermittelten Deposition. Daher
bestand im Vergleich zum Zeitraum 1989/90 ein deutlich vermindertes Auswaschungs-
potenzial aus dem Boden Uber diesen Pfad.

Schwefeleintrag durch Zusatzbewésserung

Entsprechend dem Trend vieler Wasserfassungen in Deutschland war auch im
Beregnungswasser der Lysimeterstation Falkenberg, das aus einem Aquifer in ca. 8 m Tiefe
gewonnen wird, in den letzten Jahren ein deutlicher Anstieg der Sulfatkonzentration zu
verzeichnen. So erhéhte sich die Sulfatkonzentration zwischen 1991/92 und 2000/01 von
60 mg/L auf ca. 126 mg/L. FUr die Ermittlung des Sulfat-Schwefeleintrages mit dem
Beregnungswasser wurde ein linearer Anstieg der Sulfatkonzentration entsprechend Abb. 44
zugrunde gelegt.
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Abb. 44: Entwicklung der Sulfatkonzentration im Beregnungswasser der Lysimeterstation
Falkenberg von 1989/90 bis 2001/02

Schwefeleintrag mit Dingemitteln

Wahrend des Versuchszeitraumes &nderte sich die eingetragene Schwefelmenge durch
Begleitstoffe in Dingemitteln zum einen durch die seit 1991/92 vollzogene schrittweise
Umstellung auf andere DlUngemittelarten und zum anderen durch eine im selben Zeitraum
vorgenommene Erhdéhung des Dingemitteleinsatzes entsprechend der verénderten
Wirtschaftsbedingungen (Tab. 12).

Wahrend es bei allen Varianten, besonders durch den schrittweisen Ersatz von
Superphosphat (P = 8%, S = 10%) durch Triple-Super (P = 20%, S = 0,5) sowie von
Korn-Kali K 40 (K = 33%, S = 2%) durch Korn-Kali K 60 (K = 50%, S = 0,5%) zu einer
deutlichen Verminderung des Schwefeleintrages kam, wurde dieser Effekt bei einigen
Bewirtschaftungsregimen durch einen erhdhten Dungemitteleinsatz teilweise wieder

kompensiert.

In Abhangigkeit vom jeweiligen Bewirtschaftungsregime wurden zusétzlich zu den
mineralischen auch organische Dingemittel eingesetzt, die einen erheblichen Schwefel-
eintrag verursachen kénnen. Nach eigenen Messungen betrug der durchschnittliche Sulfat-
Schwefelgehalt von Stallmist 0,08%. MATTHESS (1961) ermittelte mit 0,06% Schwefelgehalte
in der gleichen GréBenordnung. Fir Jauche wurde ein Sulfat-Schwefelgehalt von 0,02 g/kg
ermittelt, wahrend Gille keinen praktisch relevanten Schwefelanteil enthalt. In
Rinderexkrementen wurden Sulfat-Schwefelgehalte von ca. 0,45 g/kg gemessen.



102 Ergebnisse

Tab. 12: Ubersicht der applizierten mineralischen Diingemittel und deren Schwefelgehalte
(auBer Bewirtschaftungsregime Schwefel-Diingung)

Lysimeterjahr | N-Dinger*) P-Dinger**) K-Dlnger**)
85/86 AKalkammonsalpeter Superphosphat A Korn-Kali K40
86/87 N =27% P= 8% K =33%
87/88 S= 0,15% S=10% S= 2%
88/89

89/90

90/91 v

91/92 Alkalisinterphosphat A& Kamex

92/93 I P=115%;S=05% y K=33%;S=3%
93/94 Triple-Super } Korn-Kali K40
94/95 P =20% K =33%
95/96 S= 05% S= 2%
96/97

97/98 Y

98/99 A "Korn-Kali K60
99/00 K =50%
00/01 S= 05%
01/02 Y L/

*) Schwefelgehalt aus MATTHESS (1961)
**)  Schwefelgehalte in Anlehnung an BEER et al. (1990)

Schwefelnettomineralisation

Da am Standort Falkenberg fiir den Anteil des organischen Schwefels im Boden (Sy4) sowie
fur die Schwefelnettomineralisationsrate keine Messwerte vorlagen, wurde eine Abschéatzung
anhand von Literaturdaten vorgenommen. Deren Plausibilitdt wurde in der durchgefuhrten
Schwefelbilanzierung geprift. Aus dem Gesamtkohlenstoffgehalt (C;) der Lysimeterbdden in
den obersten 30 cm wurde die jahrliche Schwefelnettomineralisierung fur die 4 verwendeten
Bodenarten kalkuliert (Tab. 13).

Tab. 13: Berechnung der jdhrlichen Schwefelnettomineralisation

Bodenart | C* | TRD* Ci S Sorg S-Netto-**
mineralisation
[%] |[9/m3]| [t/(ha-30cm)] | [kg/(ha-30cm)] | [kg/(ha-30cm)] [ka/ha]

S 0,69 | 1,34 27,7 277 263 5,8

sL 1,13 | 1,48 50,2 502 477 10,5

L 0,93 | 1,62 45,2 452 429 9,4
Léss 1,68 | 1,25 63,0 630 599 13,2

* gemessen

** berechnet mit Nettomineralisationsrate = 2,2%/ a
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Der Schwefelgehalt der Bdden kann Uber das Kohlenstoff-Schwefel-Verhéltnis ermittelt
werden. Es betragt in den meisten Béden ungeféahr 100 : 1 (KUNTZE et al., 1994), wobei ca.
95% des Schwefels in organischer Form vorliegen (GisI et al., 1997). Nach FRENEY (1986)
und ERIKSEN et al. (1998) betrégt die jahrliche Nettomineralisationsrate des organischen
Schwefels 1,7% - 3%. Fir den Standort Falkenberg wurde auf Grund der durchgefuhrten
Schwefelbilanzierungen eine jahrliche Nettomineralisationsrate in Héhe von 2,2% kalkuliert.
Damit betrégt die jahrliche Schwefelnettomineralisation in Abh&ngigkeit von der Bodenart
zwischen 5,8 kg S/ha (Bodenart S) und 13,1 kg S/ha (Bodenart Lss).

Schwefelentzug durch das Erntegut

Da auBer beim Mineraldiingeversuch immer zwei Lysimeter parallel bewirtschaftet werden,
wurden die Schwefelgehalte des Erntegutes jeweils doppelt bestimmt. Von insgesamt 80
doppelt bestimmten Schwefelgehalten des Erntegutes unterschieden sich 68 um weniger als
15% voneinander (Abb. 45).
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Abb. 45: Hé&ufigkeit des prozentualen Unterschiedes im Schwefelgehalt des Erntegutes von
je zwei gleich bewirtschafteten Lysimetern (1999/00 und 2000/01)

Daher kann davon ausgegangen werden, dass eine Anbauvariante mit den gleichen
Standortbedingungen bei einer speziellen Fruchtart auch zu weitgehend vergleichbaren
Schwefelgehalten fuhrt. Jedoch kénnen die Schwefelgehalte in den einzelnen Jahren stark
schwanken. In Abb. 46 sind am Beispiel der Anbauvariante Okologischer Landbau die
Schwefelgehalte von 3 Fruchtarten, getrennt nach Haupt- und Nebenerntegut, fir die Jahre
1999/00 und 2000/01 dargestellt. Innerhalb eines Erntegutes traten im Vergleich dieser
beiden Jahre Unterschiede im Schwefelgehalt von bis zu 60% auf. Bei 7 von 9
Anbauvarianten wurde innerhalb eines Jahres, verteilt auf die zugehdérigen Lysimeter, die
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komplette Fruchtfolge angebaut. Daher liegen hier aus den Jahren 1999/00 und 2000/01
gemessene Schwefelgehalte von der liberwiegenden Zahl der Friichte einer Fruchtfolge vor.
Entsprechend wurde zur Abschatzung der Schwefelgehalte vor 1999/00, getrennt nach den
Anbauvarianten, flr jedes Erntegut ein mittlerer Schwefelgehalt aus den Messwerten der
Jahre 1999/00 und 2000/01 ermittelt. Diese sind im Anhang A7 dargestellt. Lag innerhalb
einer Anbauvariante fir ein Erntegut kein gemessener Schwefelgehalt vor, so wurde dieser
anhand des Verhaltnisses der gemessenen Schwefelgehalte der weiteren Friichte dieser
Anbauvariante im Vergleich zu anderen Anbauvarianten abgeschéatzt. Die Berlcksichtigung
einer eventuellen zeitlichen Veranderung der Schwefelgehalte zwischen 1991/92 und
2000/01 ist mit dieser Abschatzung nicht mdglich. Anhand der ermittelten Schwefelgehalte
und der gemessenen Ertrdge wurden die Schwefelentzlige durch das Erntegut in den
einzelnen Jahren ermittelt. Die Quantifizierung der Schwefelentziige wird in den

Kapiteln 3.4.3 bis 3.5 vorgenommen.
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Abb. 46: Schwefelgehalte ausgewéhlter Fruchtarten getrennt nach Haupt- und
Nebenerntegut flir die Anbauvariante Okologischer Landbau (1999/00 und
2000/01)

3.4.3 Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages - Kumulative Bilanzierung
Die Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages der Lysimeter der Station Falkenberg wurde

am Beispiel von 8 Anbauvarianten ausgewertet:

e Dauerbrache e |Integrierter Landbau
e Dauerbrache mit Wiedereingliederung e Bodenarten sL/GL/150
e Extensiver Landbau ¢ Bodenarten sL/AL/150

e Grinland Normalnutzung e Bodenarten L6/AL/150.
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Die Quantifizierung des Schwefelhaushaltes erfolgte auf der Grundlage der in Kapitel 3.4.2
durchgefiihrten Kalkulationen. Da sich Veranderungen im Schwefeleintragsniveau erst nach
der Passage des Schwefels durch das Lysimeter entsprechend zeitverzégert auf den
Sulfat-Schwefelaustrag auswirken, erfolgte die Quantifizierung der Eintrdge bereits ab
1989/90, obwohl erste Messungen der Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser auf Grund
friherer analytischer Engpasse erst ab 1991/92 mdglich waren. Die Auswertung dieser
Ergebnisse erfolgt bis zum Jahr 1999/00. Die Methode der Kumulativen Bilanzierung wurde
im Kapitel 2.4.1 erlautert.

Im Jahr 1990/91 wurden die bestehenden Anbauvarianten den mit der politischen Wende im
Jahr 1989 vollzogenen veranderten landwirtschaftlichen Anforderungen durch eine
Umstellung der Fruchtfolgen beziehungsweise Dingemittel- und Bewéasserungsintensitaten
angepasst (vgl. Kapitel 3.4.1). Bei 5 Anbauvarianten (Extensiver Landbau, Integrierter
Landbau, Bodenarten sL/GL/150, Bodenarten sL/AL/150 und Bodenarten L6/AL/150) erfolgte
mit der Versuchsumstellung ein Anstieg des Mineraldiingeniveaus. Bei den Anbauvarianten
Dauerbrache und Dauerbrache mit Wiedereingliederung erfolgte eine Extensivierung durch
Brachlegung ohne Diingung und Zusatzbewé&sserung mit einem Pflegeschnitt pro Jahr.
Grinland Normalnutzung wird seit Versuchsbeginn im Jahr 1983/84 unverandert
bewirtschaftet.

Um bessere Ertrdge zu erzielen, wurden in friheren Jahren haufig Bewasserungs-
mafBnahmen durchgefiihrt. Nach der Wiedervereinigung waren, vor allem aus ékonomischen
Grinden, erhebliche Reduktionen der Bewasserung zu verzeichnen. Um diesen Trend auch
im Versuch nachzuvollziehen, wurde bei der Anbauvariante Extensiver Landbau ab 1991/92
auf eine Zusatzbewéasserung weitgehend verzichtet. Lediglich in Trockenjahren erfolgte hier

sowie bei beim Griinland Normalnutzung eine ,Notbewéasserung“ zur Bestandessicherung.

Die Anbauvarianten Bodenarten sL/AL/150, Bodenarten L6/AL/150 sowie Extensiver
Landbau und Integrierter Landbau werden ab 1991/92 jeweils mit den gleichen Fruchtfolgen
bewirtschaftet und sind somit direkt untereinander vergleichbar. Das Bewirtschaftungsregime
Dauerbrache mit Wiedereingliederung wurde im Anschluss an die Brache ab 1996/97 mit der
gleichen Fruchtfolge wie Integrierter Landbau und Extensiver Landbau sowie mit dem selben
DUngeregime wie beim Integriertem Landbau bewirtschaftet.

Die Darstellung der Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages von 1991/92 bis 1999/00
erfolgt am Beispiel der Anbauvariante des Extensiven Landbaus. Die Kumulativen
Bilanzierungen der weiteren Anbauvarianten sind im Anhang A8 dargestellt.
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Kumulative Bilanzierung der Anbauvariante Extensiver Landbau

Die hohen Schwefelgesamteintrdge aus den Jahren 1989/90 und 1990/91 sind bis zum
Anfang des Jahres 1991/92 wahrscheinlich nicht vollstandig ausgetragen worden, da hier die
Summenlinien des Schwefelgesamtein- und -austrages nicht deckungsgleich sind (Abb. 47).
Die Schwefelgesamteintrédge der Jahre 1991/92 und 1992/93 fuhrten auf Grund der geringen
Sickerwassermengen dieser Jahre (ca. 40% des langjéhrigen Mittels) zu einer Anreicherung
des Schwefelvorrates im Boden, der mit der hohen Sickerwassermenge des Jahres 1993/94
(265% des langjahrigen Mittel) zusatzlich zum ,erwarteten” Sulfat-Schwefelaustrag aus dem
Boden ausgetragen wurde.

Gegen Ende des Jahres 1993/94 erreichte das System den stationdren Zustand (vgl.
Kapitel 2.4.1) der bis zum Ende des Jahres 1994/95 anhielt. Damit hatte sich der
Sulfat-Schwefelaustrag auf das aktuelle Schwefeleintragsniveau eingestellt. Unter dieser
Anbauvariante konnte bei einem jahrlichen Schwefelgesamteintrag in Héhe von 38 kg/ha ein
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser von 18 kg/ha ermittelt werden. Die Differenz
von 20 kg/ha wurde mit dem Erntegut ausgetragen. Die Sulfatkonzentration im Sickerwasser
des Jahres 1993/94 (SOustareaes)) betrug 68 mg/L und lag somit deutlich unterhalb des
Indikatorwertes.

Durch die geringen Sickerwassermengen der Jahre 1995/96 und 1996/97 (3% und 30% des
langjéhrigen Mittels) kam es zu einer Anreicherung des Schwefelvorrates im Boden, der zum
Teil im Jahr 1997/98 =zusatzlich zum ,erwarteten® Sulfat-Schwefelaustrag mit dem
Sickerwasser ausgetragen wurde und zu Sulfatkonzentrationen von bis zu 500 mg/L fuhrte.

Zum Ende des Jahres 1998/99 erreichte das System wieder einen stationdren Zustand. Der
jahrliche Schwefelgesamteintrag in diesem Jahr betrug 16 kg/ha. Es stellte sich ein jahrlicher
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser in H6he von 6 kg/ha ein. Die Differenz von
10 kg/ha wurde mit dem Erntegut ausgetragen. Die Sulfatkonzentration betrug 1998/99
(SOustatoerng)) 47 mg/L und 1999/00 (SOusiargeins)) 44 mg/L und verminderte sich im Vergleich
zu 1994/95 um ein Drittel.

Diese Auswertung zeigt, dass mit der Methode der Kumulativen Bilanzierung eine
Beurteilung der Auswirkungen eines veranderten Schwefelgesamteintrages auf den
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser auch bei stark schwankenden jéhrlichen
Sickerwassermengen mdglich ist. Im stationdren Zustand kann sowohl der Sulfat-Schwefel-
austrag als auch die Sulfatkonzentration im Sickerwasser dem Schwefelgesamteintrag direkt

zugeordnet werden.
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Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages der 8 Anbauvarianten

Im Vergleich der 8 Anbauvarianten wiesen die pflanzenphysiologisch bedarfsgerecht
bewasserten im stationdren Zustand deutlich héhere Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser
auf als die nur zur Bestandessicherung bewasserten. Dieser Effekt kann auf den erhdhten
Schwefeleintrag mit dem Beregnungswasser zurlickgefihrt werden (Abb. 48).

Alle untersuchten Anbauvarianten wiesen stationdre Zust&dnde im Jahr 1994/95 sowie
teilweise in den Jahren 1998/99 und 1999/00 auf, so dass in diesen Jahren der
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser und dem Entzug durch das Erntegut dem
Schwefelgesamteintrag entsprach. Im stationaren Zustand Uberstieg die Sulfatkonzentration
des Sickerwassers bei keiner der betrachteten Anbauvarianten den Indikatorwert von
240 mg/L. Im Folgenden wird die Entwicklung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser der

einzelnen Anbauvarianten erlautert.

Bei den 8 Anbauvarianten war mit der politischen Wende eine drastische Reduzierung des
jahrlichen Schwefelgesamteintrages zu verzeichnen (z.B. Bodenarten L6/AL/150
1989/90: 167 kg/ha, 1990/91: 117 kg/ha). Dieser verminderte sich bei den nur zur
Bestandessicherung bedarfsgerecht bewasserten Varianten Gridnland Normalnutzung,
Dauerbrache und Extensiver Landbau bis zum Jahr 1999/00 auf < 20 kg/ha.

Die starkste Verminderung der Sulfatkonzentration im Sickerwasser (von 44 mg/L auf
14 mg/L) wurde unter Griinland Normalnutzung zwischen 1994/95 und 1998/99 ermittelt.
Unter der mit Dauerbrache bewirtschafteten Anbauvariante stellte sich ab 1998/99 eine
Sulfatkonzentration von ca. 32mg/L ein. Im Jahr 1999/00 wies unter den nur zur
Bestandeserhaltung bewé&sserten Anbauvarianten der Extensive Landbau mit 44 mg/L die
héchste Sulfatkonzentration im Sickerwasser auf, da hier der Schwefelgesamteintrag am

gréBten war.

Bei der Anbauvariante Dauerbrache mit Wiedereingliederung war nach der
Wiedereingliederung (1996/97: Bewirtschaftung wie Integrierter Landbau) und dem damit
verbundenen erhdhten Schwefelgesamteintrag ein Ansteigen der Sulfatkonzentration im
Sickerwasser von 25 mg/L (1994/95) auf 57 mg/L (1998/99) zu beobachten.
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Abb. 48: Jéhrlicher Schwefelgesamteintrag und Sulfatkonzentration im Sickerwasser im

stationdren Zustand sowie in einem Jahr mit erhéhtem Sickerwasserabfluss nach

mehreren Trockenjahren von 1989/90 bis 1999/00. Die Daten wurden aus
Kumulativen Bilanzierungen der Anbauvarianten abgeleitet (vgl. Anhang A8)
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Durch den Anstieg der Sulfatkonzentrationen im Beregnungswasser (vgl. Kapitel 3.4.2) kam
es bei den bedarfsgerecht bewdasserten Varianten Bodenarten L6/AL/150, Bodenarten
SL/AL/150, Bodenarten sL/GL/150, Integrierter Landbau und Dauerbrache mit
Wiedereingliederung nach der Wiedereingliederung zu einem Ansteigen des jahrlichen
Schwefelgesamteintrages durch diesen Pfad. So wies das Sickerwasser unter Integriertem
Landbau im Jahr 1998/99 durchschnittliche Sulfatkonzentrationen in Héhe von 64 mg/L auf.
Die Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser unter Bodenarten sL/GL/150 stiegen von 62 mg/L
(1994/95) auf 74 mg/L (1998/99) an.

Bei den betrachteten Anbauvarianten folgte im Anschluss an den stationdren Zustand im
Jahre 1994/95, bedingt durch geringere Sickerwassermengen, in den Jahren 1995/96 und
1996/97 eine Anreicherung des Schwefelvorrates im Boden. Der kumulierte Schwefel wurde
mit steigenden Sickerwassermengen im Jahre 1997/98 (bei Bodenarten L6/AL/150 im Jahr
1998/99) =zusétzlich zum ,erwarteten® Sulfat-Schwefelaustrag aus dem Boden
ausgewaschen und fiihrte so zu erhdhten Sulfat-Schwefelfrachten und -konzentrationen. In
diesen Phasen bestand zum Teil eine erhebliche Gefédhrdung des Grundwassers durch
erhéhte Sulfatkonzentrationen. So Uberstiegen in diesem Jahr die Sulfatkonzentrationen des
Sickerwassers der Anbauvarianten Bodenarten sL/GL/150 und Bodenarten sL/AL/150 den
Indikatorwert von 240 mg/L und Extensiver Landbau, Integrierter Landbau und Bodenarten
L6/AL/150 den Indikatorwert fiir geogene Quellen (500 mg/L). Lediglich unter den beiden mit
Dauerbrache bewirtschafteten Flachen sowie unter Grinland Normalnutzung blieben die
Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser unterhalb des Indikatorwertes fir Sulfat.

3.4.4 Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages

Im Kapitel 2.4.2 wurden Mdglichkeiten zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem
Sickerwasser aufgezeigt. Es wurde davon ausgegangen, dass mit der Verminderung des
Nahrstoffiiberschusses die potentielle Stoffbelastung des Sickerwassers minimiert werden
kann. Dies kann durch die Verringerung des Schwefelgesamteintrages (verminderter
DUngemitteleinsatz und Zusatzbewdsserung) und die Maximierung der Schwefelabfuhr
(Steigerung des Ertrages, Erhéhung der Schwefelgehalte im Erntegut) erreicht werden. Zur
Uberpriifung dieser Mdglichkeiten wurden alle Anbauvarianten auf der Lysimeterstation
Falkenberg ausgewertet, die mit der Bodenart sL beflllt waren (insgesamt 17):
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e Dauerbrache e Grlnland Extensivnutzung
¢ Rotationsbrache e Grlnland Gullediingung
e Extensiver Landbau e Grunland Weidenutzung
e |Integrierter Landbau e Bodenarten sL/GL/50
 Okologischer Landbau e Bodenarten sL/GL/100

e Ertragsextensive Fruchtarten e Bodenarten sL/GL/150

e Grinland Intensivnutzung e Bodenarten sL/AL/50

e Grinland Normalnutzung e Bodenarten sL/AL/100

e Bodenarten sL/AL/150.

Die Quantifizierung des Wasser- und Schwefelhaushaltes erfolgte auf der Grundlage der in
Kapitel 3.4.2 durchgefihrten Kalkulationen und wurde als Mittel der Jahre 1993/94 bis
1997/98 berechnet. Der Zeitraum wurde gewahlt, da nur hier auf allen untersuchten
Anbauvarianten unverénderte Versuchsbedingungen vorlagen.

Wasserhaushalt

Auf der UFZ-Lysimeterstation Falkenberg betrug wahrend der Jahre 1993/94 bis 1997/98 der
mittlere jahrliche Niederschlag am Erdboden 638 mm (Abb. 49). Eine pflanzenphysiologisch
bedarfsgerechte Zusatzbewéasserung kann auch unter Versuchsbedingungen nicht immer
gewahrleistet werden. So koénnen beispielsweise starke Niederschlagsereignisse im
Anschluss an Bewasserungs-maBnahmen und eine daraus folgende ,Uberbew&sserung®
nicht ausgeschlossen werden. Die Anbauvarianten Bodenarten sL/GL/50, Bodenarten
sL/GL/100, Bodenarten sL/GL/150 sowie Grinland Intensivnutzung wurden mit
durchschnittlich jahrlich 168 mm am starksten bewdssert. Diese wiesen im Vergleich der 17
Anbauvarianten auch die héchsten mittleren jéhrlichen Sickerwassermengen auf
(Bodenarten sL/GL/50: 193 mm, Bodenarten sL/GL/100: 174 mm,
Grinland Intensivnutzung: 153 mm, Bodenarten sL/GL/150: 149 mm). Dieser Sachverhalt ist

auf die bereits genannte ,Uberbew&sserung” zuriickzufiihren.

Das Niveau der jahrlichen Sickerwassermengen der weiteren Anbauvarianten wies nur
geringe Unterschiede auf. Es betrug zwischen 80 mm (Ertragsextensive Fruchtarten)
und 108 mm (Bodenarten sL/AL/100).
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Abb. 49: Wasserhaushalt der 17 ausgewerteten Anbauvarianten der Lysimeterstation
Falkenberg. Mittelwerte 1993/94 - 1997/98, geordnet nach steigendem
Schwefeleintrag, vgl. Abb. 51

Wechselwirkung zwischen Schwefeleintrag und Sulfat-Schwefelaustrag

In allen 17 untersuchten Anbauvarianten wurde ein enger Zusammenhang zwischen dem
mittleren jahrlichen Schwefelgesamteintrag und dem mittleren jahrlichen Sulfat-Schwefel-
austrag mit dem Sickerwasser festgestellt (Abb. 50). Das heiBt, dass die Verringerung des
Schwefelgesamteintrages zu einem geringeren Sulfat-Schwefelaustrag mit dem
Sickerwasser flhrt. Entsprechend stellt die Steuerung des Schwefelgesamteintrages eine
geeignete Methode zur Verminderung der Belastung des Grundwassers mit Sulfat dar (vgl.
Kapitel 2.4.2). Vor allem mit der Reduzierung der Zusatzbewédsserung kann der
Sulfat-Schwefelaustrag verringert werden.
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Abb. 50: Wirkung des mittleren jahrlichen Schwefelgesamteintrages auf den
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser

In Abb. 51 sind alle 17 Anbauvarianten sortiert nach steigenden Schwefelgesamteintragen
dargestellt. Im Gegensatz zu Abb. 50 sind hier die Schwefelbilanzen der einzelnen
Anbauvarianten aufgezeigt. Des Weiteren steigt in der Regel mit zunehmendem
Schwefelgesamteintrag der Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser an. Wesentliche
Unterschiede in diesem Verhalten werden im Folgenden erlautert.

Da auf der Lysimeterstation Falkenberg bei den bedarfsgerecht bewéasserten
Anbauvarianten der gréBte Teil des Schwefeleintrages Uber die Bewasserung erfolgte, war
hier der mittlere jahrliche Sulfat-Schwefelaustrag deutlich héher (z.B. Grinland
Intensivnutzung: 63 kg/ha) als bei den nicht bewasserten Anbauvarianten (z.B. Griinland
Weidenutzung: 10 kg/ha) (vgl. Abb. 50). Im Vergleich der Anbauvarianten Bodenarten
wiesen die mit 50% der ortstiblichen Dlingung bewirtschafteten Varianten einen deutlich
geringeren Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser auf (Bodenarten sL/GL/50:
31 kg/ha, Bodenarten sL/AL/50. 28 kg/ha) als die mit 150% gedlingten Varianten
(Bodenarten sL/GL/150: 50 kg/ha, Bodenarten sL/AL/150: 50 kg/ha). Der Extensive Landbau
wird im Vergleich zum Integrierten Landbau mit der gleichen Fruchtfolge, jedoch mit einem
verminderten DUngeniveau und ohne bedarfsgerechte Zusatzbewédsserung bewirtschaftet.
Hier fOhrte der geringere jahrliche Schwefelgesamteintrag (Extensiver Landbau: 40 kg/ha,
Integrierter Landbau: 65 kg/ha) zu einem verminderten jahrlichen Sulfat-Schwefelaustrag
(Extensiver Landbau: 34 kg/ha, Integrierter Landbau: 47 kg/ha). Im Vergleich der 17
Anbauvarianten wies Dauerbrache mit 21 kg/ha den geringsten mittleren jahrlichen
Schwefelgesamteintrag auf. Da hier keine Abfuhr des Erntegutes erfolgte, war der jahrliche
Sulfat-Schwefelaustrag mit 19 kg/ha jedoch héher als bei 4 weiteren Anbauvarianten mit
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héherem Schwefelgesamteintrag (Grinland Gillediingung, Grinland Extensivnutzung,
Grinland Weidenutzung und Grinland Normalnutzung).
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Abb. 51: Schwefelbilanzen sowie Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser der 17
ausgewerteten Anbauvarianten der Lysimeterstation Falkenberg (Mittelwerte
1993/94 - 1997/98)

Da im Vergleich der 17 Anbauvarianten die hdchsten Schwefeleintrage Uber die
Zusatzbewasserung erfolgten, ist die Verminderung der Zusatzbewasserung das effektivste
Mittel zur Verringerung des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser. Es sei aber
darauf hingewiesen, dass hohe Ertrdge gewahrleistet werden missen, da sonst der
Schwefelentzug mit dem Erntegut abnimmt und die Gefahr steigender Sulfat-Schwefel-
austrage mit dem Sickerwasser besteht. Unter den betrachteten Anbauvarianten waren die
Unterschiede im Schwefeleintrag mit der Zusatzbewasserung bedeutend gréBer als die
Unterschiede im Schwefeleintrag mit der Dingung. Daher war eine Differenzierung der
Wirkung des Schwefeleintrages mit der Diingung auf den Sulfat-Schwefelaustrag hier nicht
maoglich. Im Vorgriff auf Kapitel 3.5 sei erwahnt, dass mit der Verringerung des
Schwefeleintrages mit Dingemitteln der Sulfat-Schwefelaustrag verringert werden kann. Die

[mg/L]
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Wirkung des Schwefelgesamteintrages auf die Sulfatkonzentration wird spater erlautert (vgl.
Seite 118).

Wirkung zwischen Schwefelentzug mit dem Erntegut und dem Sulfat-Schwefelaustrag

Die durchgefihrten MaBnahmen zur Ertragssteigerung, wie Erhéhung des Diingeniveaus
und bedarfsgerechte Zusatzbewasserung, waren unfreiwillig mit erhéhten Schwefelgesamt-
eintragen verbunden (Abb. 52).
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Abb. 52: Wirkung der ertragssteigernden MaBnahmen auf den Schwefelgesamteintrag und
den Ertrag der 17 Anbauvarianten, gruppiert nach Dauerbrache, Ackerland und
Grinland (Mittelwerte 1993/94 - 1997/98)

Es sei ausdriicklich darauf hingewiesen, dass die Ertragssteigerung nicht die Folge des
vermehrten Schwefelgesamteintrages war, da in den Pflanzen kein latenter Schwefelmangel
festgestellt werden konnte. Vielmehr wurde dieser durch die MaBnahmen zur
Ertragssteigerung, wie Erhohung der Dingemittelintensitat und Zusatzbewasserung
verursacht. So wies nicht bewassertes Grinland Normalnutzung mit 78 dt TS/ha einen
deutlich geringeren mittleren jahrlichen Ertrag auf als bedarfsgerecht bewassertes Griinland
Intensivnutzung mit 131 dt TS/ha. Durch die MaBnahmen zur Ertragssteigerung erfolgte ein
vermehrter jahrlicher Schwefelgesamteintrag von 53 kg/ha. Die Anbauvarianten Extensiver
Landbau und Integrierter Landbau wurden mit der selben Fruchtfolge, jedoch
unterschiedlichem Dinge- und Bewasserungsniveau bewirtschaftet. Hier war die
Ertragssteigerung (Extensiver Landbau: 144 dt TS/ha; Integrierter Landbau: 196 dt TS/ha)
mit einem vermehrten jahrlichen Schwefelgesamteintrag von 25 kg/ha verbunden.
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Die gemessenen Schwefelgehalte im Erntegut wiesen in allen Féllen nur eine geringe
Abhé&ngigkeit vom jahrlichen Schwefelgesamteintrag auf (Abb. 53).
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Abb. 53: Wirkung des mittleren jahrlichen Schwefelgesamteintrages auf den Schwefelgehalt
im Erntegut (Mittelwerte 1993/94 - 1997/98)

Es sind jedoch Unterschiede zwischen den mit Grinland und den mit Ackerland
bewirtschafteten Anbauvarianten erkennbar. So wies das Erntegut der mit Griinland
bewirtschafteten und bedarfsgerecht bewéasserten Anbauvarianten Bodenarten sL/GL/50,
Bodenarten sL/GL/100 und Bodenarten sL/GL/150 im Vergleich der weiteren mit Grinland
bewirtschafteten und nicht bewéasserten Anbauvarianten deutlich erhéhte mittlere
Schwefelgehalte auf. Hingegen flhrte das vermehrte Schwefelangebot bei den mit Ackerland
bewirtschafteten Anbauvarianten nur zu einer geringen Erhéhung der Schwefelgehalte in
den Pflanzen. Hierbei muss berlcksichtigt werden, dass auf den mit Ackerland
bewirtschafteten Anbauvarianten verschiedene Fruchtfolgen angebaut wurden, die einen
eindeutigen Vergleich der Schwefelgehalte im Erntegut erschweren. Bei vorliegendem
Schwefelmangel ist ein verdnderter Zusammenhang zwischen Schwefelgesamteintrag und
dem Schwefelgehalt im Erntegut denkbar.

Ertragssteigernde MaBnahmen, die unfreiwillig mit einem erhdéhten Schwefelgesamteintrag
verbunden waren (z.B. Zusatzbewasserung), fihrten zu steigenden Ertrdgen und dadurch zu
mehr Entzug. (Abb. 54). Da zwischen nicht bewassertem und bedarfsgerecht bewassertem
Grinland sowohl eine Ertragssteigerung als auch erhéhte Schwefelgehalte im Erntegut
festgestellt wurden, stieg hier der Schwefelentzug mit dem Erntegut bei steigendem
Schwefelgesamteintrag starker an (Grinland Normalnutzung: 13 kg/ha und Grdnland
Intensivnutzung: 30 kg/ha) als bei den mit Ackerland bewirtschafteten Anbauvarianten.
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Abb. 54: Wirkung des mittleren jéhrlichen Schwefelgesamteintrages auf den
Schwefelentzug mit dem Erntegut (Mittelwerte 1993/94 - 1997/98)

Der mit der Ertragssteigerung verbundene vermehrte Schwefelentzug mit dem Erntegut
konnte den damit verbundenen zusatzlichen Schwefeleintrag aber nicht kompensieren.
Daher wurden mit steigenden mittleren jahrlichen Ertrdgen auch vermehrte Sulfat-Schwefel-
austrage mit dem Sickerwasser beobachtet (Abb. 55).

70 I T T
@ GL bew. ! P !
= 907 oGLnichtbew. |© "
% 50 || WAL bew. ". ,,,,,,,,,
= OAL nicht bew. | ° |
8 40 71 A Dauerbrache R
g T .\ O .
280 e P -
% | o on
g™ fg © |
10+~ O R
0 l l l ‘
0 50 100 150 200 250

Ertrag [dt TS/ha]

Abb. 55: Mittlerer jahrlicher Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser in Abhdngigkeit
vom Ertrag (Mittelwerte 1993/94 - 1997/98)

Die Bewirtschaftungsstrategie der Maximierung der Schwefelabfuhr durch Ertragserh6hung
stellt damit keine LOsung zur Verminderung des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem
Sickerwasser dar (vgl. Kapitel 2.4.2).
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Die durchgefihrten MaBnahmen zur Ertragssteigerung waren mit einer Erhdéhung des
Sulfat-Schwefelaustrages verbunden. Steigende Ertrage verursachen durch den Zuwachs an
Biomasse eine erhdhte Transpiration und damit verminderte jéhrliche Sickerwassermengen.
Aus diesen Grinden wurde in der Regel mit steigendem jahrlichen Ertrdgen eine Erhéhung
der mittleren Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser festgestellt (Abb. 56).
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Abb. 56: Wirkung des mittleren jahrlichen Ertrages auf die Sulfatkonzentration im
Sickerwasser (Mittelwerte 1993/94 - 1997/98)

Im Jahresmittel stellte sich die geringste mittlere Sulfatkonzentation unter Grinland
Weidenutzung (46 mg/L) und die héchste unter Integrierten Landbau (219 mg/L) ein. Bei 4
Anbauvarianten (Bodenarten sL/GL/50, Bodenarten sL/GL/100, Bodenarten sL/GL/150 sowie
Griinland Intensivnutzung) fihrten die hohen jahrlichen Sickerwassermengen (vgl. Abb. 49)
trotz hoher Sulfat-Schwefelaustrage zu einer Verminderung der Sulfatkonzentrationen.

3.4.5 Zusammenfassung

Mit der Methode der Kumulativen Bilanzierung konnte gezeigt werden, dass es in Jahren mit
geringem Sickerwasserabfluss zu einer Anreicherung des Schwefelvorrates im Boden kam,
der in Jahren mit erhdhtem Sickerwasserabfluss zusatzlich zum ,erwarteten Sulfat-
Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser ausgewaschen wurde (instationdrer Zustand). In
diesen Phasen bestand zum Teil eine erhebliche Gefédhrdung des Grundwassers durch
erhéhte Sulfat-Schwefelfrachten und -konzentrationen. Das Sickerwasser von 5 der 8
untersuchten Anbauvarianten wies hier Sulfatkonzentrationen auf, die Uber dem
Indikatorwert von 240 mg/L lagen.
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In Phasen, in denen kein vermehrter Schwefelvorrat mehr im Boden vorhanden war und der
Sulfat-Schwefelgesamtaustrag  weitgehend dem kalkulierten  Schwefelgesamteintrag
entsprach, befand sich das System in einem stationaren Zustand. Anhand der Auswertung
der stationaren Zustédnde konnte gezeigt werden, dass die Verminderung des Schwefel-
gesamteintrages (1989/90 - 1994/95) bei den 8 betrachteten Anbauvarianten zu einem
Rlickgang des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser fihrte. Bei den nur zur
Bestandessicherung bewasserten Anbauvarianten Extensiver Landbau und Grinland
Normalnutzung wurde entsprechend der Entwicklung des Schwefelgesamteintrages bis
1999/00 eine weitere Verminderung der Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser festgestellt.
Bei den mit Dauerbrache bewirtschafteten Flachen verblieben die Sulfatkonzentrationen auf
dem Niveau von 1994/95. Durch den Anstieg der Sulfatkonzentrationen im
Beregnungswasser kam es bei den Varianten Bodenarten L6/AL/150, Bodenarten
sL/AL/150, Bodenarten sL/GL/150, Integrierter Landbau sowie Dauerbrache mit
Wiedereingliederung nach der Dauerbrache zu einem Ansteigen der Sulfatkonzentrationen

im Sickerwasser.

Eine Verminderung des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser kann durch die
Verringerung des Schwefelgesamteintrages erreicht werden. In den untersuchten
Anbauvarianten wurden hohe Schwefelmengen mit dem Beregnungswasser eingetragen.
Die Steigerung des Schwefelentzuges mit dem Erntegut durch eine Ertragssteigerung oder
die Erhdéhung des Schwefelgehaltes im Erntegut war als SteuerungsmaBnahme nicht
geeignet. Durch hohe Sulfatkonzentrationen im Beregnungswasser waren derartige
MaBnahmen unfreiwillig mit einem vermehrten Schwefeleintrag verbunden, der durch den

erhbéhten Schwefelentzug nicht kompensiert werden konnte.

3.5 Auswirkungen von Schwefeldiingemitteln

3.5.1 Versuchsbedingungen

In den vorangegangenen Kapiteln (3.4.2 — 3.4.4) ist gezeigt worden, dass es auf dem Gebiet
der neuen Bundeslander seit dem Beginn der 90er Jahre durch die Verminderung der
atmospharischen Sulfat-Schwefeldeposition und durch die Umstellung auf andere
Dingemittelarten zu einem Rickgang des Schwefelgesamteintrages kam. Durch diese
Entwicklung kam es in vielen Gebieten der BRD vermehrt zu Schwefelmangel bei
landwirtschaftlichen Kulturen (KNUDSEN & PETERSEN, 1993; LINK, 1997; SOMMER et al.,
1993). So forcierte die Dungemittelindustrie in den letzten Jahren zunehmend den Einsatz
von Schwefeldiingemitteln. Nach KALI UND SALz (1999) fuhrt ,, ... der starke Rickgang des
Schwefeleintrages aus der Luft ... in vielen Regionen zur Schwefelunterversorgung der
Pflanzen. ESTA © Kieserit ... enthalt die Nahrstoffe Magnesium und Schwefel in voll
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wasserléslicher und somit sofort pflanzenverfigbarer Form®“. HYDRO AGRI (1999) warb mit
dem folgenden Argument: ,Durch die Rauchgasentschwefelungsanlagen sind die
Schwefeleintrage ... zurlickgegangen. Dies reicht zur Versorgung der Kulturen nicht mehr
aus, Schwefel muss daher wieder gezielt gedingt werden®. Mit derartigen
Pauschalisierungen suggeriert die Duingemittelindustrie den vorbeugenden Ersatz
herkdmmlicher schwefelarmer mineralischer Diingemittel wie z.B. KAS durch schwefelhaltige
Dingemittel wie z.B. Hydrosulfan. Aber nicht im gesamten Gebiet der BRD wurde
Schwefelmangel festgestellt, da der Schwefelvorrat im Boden oftmals noch zur Versorgung
der Pflanzen ausreichend ist. Die Auswirkungen von Schwefeldiingemitteln auf den Sulfat-
Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser muss unter den oben genannten Bedingungen
geklart werden.

Zur  Beurteilung  der  Auswirkungen  von  Schwefeldingemitteln  auf  den
Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser wurde auf der Lysimeterstation Falkenberg im
Jahr 2000/01 in Abstimmung mit dem Zentrum fir Agrarlandschafts- und
Landnutzungsforschung Mincheberg auf insgesamt 6 Anbauvarianten ein neues
Bewirtschaftungsregime Schwefeldiingung angelegt, welches bereits im Kapitel 3.4.1

ausfihrlich erlautert wurde:

e Ackerland KAS-Dliingung

e Ackerland Hydrosulfan-Dingung
e Ackerland Kieserit-Dingung

e Ackerland SSA-Dlingung

e Grunland KAS-Diingung

e Grinland Hydrosulfan-Dingung.

Konventionelle Lysimeterversuche eignen sich sehr gut zur Beschreibung und
mengenmaBigen Erfassung von Stoffeintrdgen und Stoffverlagerungen im Boden. Soll der
Schwefelkreislauf aber im Detail analysiert oder verschiedene Schwefelquellen identifiziert
werden, st6Bt man hier schnell an die Grenzen der Aussagekraft, da einzelne Stoffe nur
schlecht differenziert werden kénnen. Die Untersuchung der stabilen Isotope stellt eine
ausgezeichnete Methode zur detaillierteren Beschreibung von Stoffkreislaufen dar
(KNOLLER & TRETTIN, 2003). Zur Quantifizierung des Anteils der verwendeten
Schwefeldiingemittel am Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser wurden daher ab
Januar 2000 die Sickerwéasser der so bewirtschafteten Lysimeter auf die Gehalte des
stabilen Isotops 3*S untersucht, da diese in den angewandten Diingemitteln verschieden sind
(vgl. Kapitel 2.5).
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Bereits nach der Diingeverordnung des BMELF (1996) ist im Sinne einer ordnungsgemaRen
Landwirtschaft bei DingungsmaBnahmen die Héhe der notwendigen Nahrstoffzufuhr zu
prifen. Dies gilt auch fir den Né&hrstoff Schwefel. Um bei der Anlage des neuen
Bewirtschaftungsregimes ,Schwefel-Diingung“ diesen Grundsatz zu berticksichtigen, wurde
auf den Lysimetern, die in diesen Versuch involviert wurden, im Jahr vor dem
Versuchsbeginn (1999/00) eine Schwefelbilanz erstellt und der Schwefelgehalt im Erntegut
untersucht.

3.5.2 Wasserhaushalt

Im Mittel der Jahre 2000/01 und 2001/02 betrug der am Erdboden gemessene Niederschlag
678 mm. Die Hohe der mittleren jéhrlichen Zusatzbewésserung betrug auf Grinland 135 mm
und auf Ackerland 108 mm. Die mittleren jahrlichen Sickerwassermengen der beiden mit
Grinland bewirtschafteten Anbauvarianten Grinland KAS-Dingung (199 mm) und
Griinland Hydrosulfan-Dingung (189 mm) unterschieden sich um 10 mm. Unter den mit
Ackerland bewirtschafteten  Anbauvarianten wiesen Ackerland KAS-Dingung und
Ackerland Hydrosulfan-Dingung jeweils 86 mm sowie Ackerland Kieserit-Dingung und
Ackerland SSA-Diingung jeweils ca. 118 mm Sickerwasser auf. Es wird eingeschétzt, dass
der Unterschied von jahrlich 32 mm Sickerwasser einen nur geringen Einfluss auf die
Vergleichbarkeit der mit Ackerland bewirtschafteten Lysimeter besitzt.

3.5.3 Schwefelbilanz
Voruntersuchung

FOr die Bdden der verwendeten Lysimeter (sL) wurde eine jahrliche Schwefelnetto-
mineralisation von 10,5 kg/ha berechnet (vgl. Kapitel 3.4.2). Die jahrliche atmospharische
Sulfat-Schwefeldeposition war bis zu diesem Zeitpunkt auf 6 kg/ha abgesunken und der
jahrliche Schwefeleintrag mit mineralischen Dungemitteln betrug auf den betrachteten
Varianten ca. 3 kg/ha. Der grdoBte Schwefeleintrag erfolgte in diesem Jahr mit der
Zusatzbewasserung. Die durchschnittlichen Sulfatkonzentrationen im Beregnungswasser
betrugen 120 mg/L. Somit erfolgte durch die Zusatzbewasserung in H6he von 85 mm bei
Ackerland und 250 mm bei Grinland ein Schwefeleintrag tber diesen Pfad von 34 kg/ha
bzw. 100 kg/ha. Im Jahr 1999/00 wurden bei den als Ackerland bewirtschafteten Varianten
insgesamt 54 kg S/ha und bei den als Grlnland bewirtschafteten Varianten 120 kg S/ha
eingetragen.
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Der Schwefelentzug durch  Wintergerste betrug 1999/00 zwischen 25 kg/ha
(Ackerland SSA-Dingung) und 28 kg/ha (Ackerland Kieserit-Diingung). Durch Grinland
wurden dem Boden 27 kg/ha (Grinland KAS-Dingung) bzw. 32kg/ha (Grinland-
Hydrosulfan-Dingung) entzogen. Damit bestand im Jahr 1999/00 auf den betrachteten
Anbauvarianten ein deutlicher Schwefelliberschuss. Da auch innerhalb der weiteren Glieder
der Fruchtfolge der mit Ackerland bewirtschafteten Varianten (Winterweizen - Kartoffeln -
Wintergerste - Mais - Zuckerriiben) keine Fruchtart mit besonders hohem Schwefelentzug
enthalten ist, erschien eine Schwefeldingung unter dem Gesichtspunkt der
Schwefelversorgung der Pflanzen nicht notwendig.

Im Jahr 1999/00 betrugen die trockenmassebezogenen Schwefelgehalte der in diesem Jahr
angebauten Wintergerste ca. 0,24% im Haupterntegut und ca. 0,06% im Nebenerntegut (vgl.
Anhang A9). EULENSTEIN et al. (2003) ermittelten aus bundesweit erhobenen Daten fir diese
Fruchtart durchschnittliche Schwefelgehalte von 0,14% im Haupterntegut und 0,10% im
Nebenerntegut. Auch auf den mit Grinland bewirtschafteten Lysimetern lagen die
gemessenen Schwefelgehalte (Grinland KAS-Dingung: 0,22%, Griinland Hydrosulfan-
Diingung: 0,25%) in der bundesweit durchschnittlichen GréBenordnung von 0,22% bei der
ein Schwefelmangel weitgehend ausgeschlossen werden kann.

Die Voruntersuchungen der Schwefelgehalte des Erntegutes und der Schwefelbilanz
ergaben also keinen Hinweis auf die Notwendigkeit einer zusatzlichen Schwefeldiingung. Die
Anlage des Schwefel-Dingeversuches erfolgte trotzdem, um die Auswirkung von pauschal
angewendeten Schwefeldiingemitteln, wie sie von der Schwefeldiingemittelindustrie
empfohlen wird, auf Béden mit hohen Schwefelgehlaten zu untersuchen.

Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser

Die Ergebnisse des Schwefel-Dingeversuches bestédtigen die in Kapitel 3.4 gewonnenen
Erkenntnisse zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages. Mit steigender gediingter
Schwefelmenge vergréBerte sich der Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser. Letztlich
wurde bei den 6 untersuchten Anbauvarianten die gesamte durch den Schwefeldinger
eingetragene Schwefelmenge mit dem Sickerwasser ausgetragen (Abb. 57).
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Abb. 57: Mittlere jéhrliche Schwefelbilanzierung der Anbauvarianten des
Bewirtschaftungsregimes Schwefel-Diingung (2000/01 - 20001/02)
a) Griinland KAS-Diingung, b) Grinland Hydrosulfan-Diingung,
¢) Ackerland KAS-Dingung, d) Ackerland Hydrosulfan-Diingung,
e) Ackerland Kieserit-Dingung, f) Ackerland SSA-Dingung

Allerdings waren die Anteile des Dilngemittels am Sulfat-Schwefel im Sickerwasser
verschieden. Auf den mit Grinland bewirtschafteten Anbauvarianten wurde im Mittel der
Jahre 2000/01 - 2001/02 durch Nettomineralisation, atmospharische Deposition und
Zusatzbewasserung 76 kg S/ha eingetragen. Zusatzlich gelangten durch das Dungemittel
KAS auf der mit Grinland KAS-Diingung bewirtschafteten Flache ca. 1 kg S/ha in den
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Boden, so dass der jahrliche Schwefelgesamteintrag 77 kg/ha betrug (Abb. 57a). Durch den
Ersatz dieses Dungemittels mit Hydrosulfan (gleiches Stickstoffdiingeniveau) wurde auf der
Anbauvariante Grinland Hydrosulfan-Dingung der mittlere jahrliche Schwefelgesamteintrag
mit 134 kg/ha kalkuliert (Abb. 57b). Im Vergleich der beiden Anbauvarianten fihrte bei
Griinland Hydrosulfan-Diingung der jahrliche Mehreintrag von 57 kg S/ha zu einer Erhdhung
des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser um 56 kg/ha. Die §**S-Isotopen-
untersuchung des Sickerwassers ergab, dass davon 14 kg S/ha direkt vom applizierten
Hydrosulfan stammten (vgl. Anhang A9). Die nicht mit dem Sickerwasser ausgetragene
Menge Hydrosulfan (44 kg S/ha) wurde vermutlich bevorzugt von der Vegetation
aufgenommen oder gegen vorhandene Schwefelspeicher im Boden (mineralischer und
organischer Schwefel) ausgetauscht.

Ein &hnliches Verhalten zeigte sich im Vergleich der mit Ackerland bewirtschafteten
Anbauvarianten Ackerland KAS-Dingung (Abb. 57c) und Ackerland Hydrosulfan-Dingung
(Abb. 57d). Hier fuhrte der Mehreintrag durch die Dingung mit Hydrosulfan zu einer
Erhéhung des jahrlichen Schwefelgesamteintrages um 36 kg/ha (Ackerland KAS-Diingung:
74 kg/ha und Ackerland Hydrosulfan-Dingung: 110 kg/ha). Unter der Anbauvariante
Ackerland Hydrosulfan-Dingung fihrte der jéhrliche Mehreintrag zu einem erhdhten
Sulfat-Schwefelaustrag um nur 10 kg S/ha (Ackerland KAS-Diingung: 56 kg/ha und
Ackerland Hydrosulfan-Dingung: 66 kg/ha). Dieser Mehraustrag wurde hauptsachlich durch
den vom Hydrosulfan eingetragenen Schwefel hervorgerufen, da die &*S-Isotopen-
untersuchung des Sickerwassers einen mittleren jahrlichen Hydrosulfan-Schwefelaustrag
von 12 kg/ha ergab. Somit wurden jahrlich 24 kg S/ha (36 kg S/ha Mehreintrag abziglich
12 kg S/ha Hydrosulfanaustrag) des applizierten Hydrosulfan-Schwefels nicht mit dem
Sickerwasser ausgetragen. Diese Schwefelmenge fihrte zu einem Anreichern des
Schwefelvorrates im Boden. Nach den in Kapitel 3.4.3 gewonnenen Erfahrungen mit der
Methode der Kumulativen Bilanzierung ist zu erwarten, dass diese Schwefelmenge in Zeiten
mit erhdhten Sickerwassermengen Uber das Sickerwasser oder das Erntegut ausgetragen

wird.

Bei der Anbauvariante Ackerland Kieserit-Diingung (Abb. 57e) wurde zusétzlich zu der bei
Ackerland KAS-Dingung durchgeflhrten Bewirtschaftung das Dungemittel Kieserit
verwendet. Durch diesen Pfad erfolgte ein jahrlicher Mehreintrag von 120 kg S/ha. Nach der
5%*S-Isotopenuntersuchung des Sickerwassers wurde der eingetragene Schwefel nahezu
vollstandig mit dem Sickerwasser ausgetragen (119 kg/ha). Im Vergleich zur ausschlieBlich
mit KAS gedingten Variante Ackerland KAS-Diingung wurde ein um 123 kg/ha erhdhter



Ergebnisse 125

jahrlicher Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser ermittelt (Ackerland KAS-Dingung:
56 kg/ha und Ackerland Kieserit-Diingung: 179 kg/ha).

Auf einer weiteren Anbauvariante (Ackerland SSA-Dingung) wurde das bei
Ackerland KAS-Diingung verwendete Diingemittel KAS bei gleichbleibendem Stickstoff-
dingeniveau durch SSA ersetzt (Abb. 57f). Es erfolgte ein jahrlicher Mehreintrag von
172 kg S/ha (jahrlicher Schwefelgesamteintrag 246 kg/ha). Im Vergleich der beiden
Anbauvarianten kam es bei Ackerland SSA-Diingung zu einem erhdhten jéhrlichen
Sulfat-Schwefelaustrag um 165 kg/ha (Sulfat-Schwefelaustrag mit Sickerwasser Ackerland
SSA-Diingung: 211 kg/ha). Die §**S-Isotopenuntersuchung des Sickerwassers zeigte, dass
kein durch das Dingemittel SSA applizierter Schwefel mit dem Sickerwasser ausgetragen
wurde. Dieser muss somit gegen andere im System befindliche Schwefelspeicher
ausgetauscht worden sein. Es ist anzumerken, dass der durchschnittliche §*'S-Wert des
Sickerwassers vor der SSA-Dingung mit ca. 6,3%, nur um ca. 1,2°, Uber dem des
SSA-Schwefels lag. Entsprechend sind beim Durchbruch des SSA im Sickerwasser die zu
erwartenden Betragsénderungen relativ klein und mégliche Messfehler groB.

Schwefelentzug mit dem Erntegut

Die trockenmassebezogenen Schwefelgehalte des Erntegutes der mit einer speziellen
Schwefeldiingung bewirtschafteten Anbauvarianten waren, im Vergleich zu den
normalgediingten Anbauvarianten (Griinland KAS-Dingung und Ackerland KAS-Diingung),
im Jahr 2000/01 (Grlnland, Silomais) nicht und im Jahr 2001/02 (Griinland, Zuckerriiben)
deutlich erhéht (vgl. Anhang A9). Dieser Sachverhalt deutet darauf hin, dass der applizierte
Schwefeldiinger erst im Jahr nach der Dingung von den Pflanzen aufgenommen werden
kann. So wurde in diesem Jahr im Erntegut der Anbauvariante Griinland KAS-Dingung ein
Schwefelgehalt von 0,23% und bei Griinland Hydrosulfan-Dingung ein Schwefelgehalt von
0,27% gemessen. Unter den mit Ackerland bewirtschafteten Lysimetern ergab sich fur die
Schwefelgehalte des Nebenerntegutes (Zuckerribe Blatt) die folgende Reihung:
Ackerland KAS-Dingung 0,28%, Ackerland Kieserit-Dingung 0,30%, Ackerland SSA-
Dingung 0,35%, Ackerland Hydrosulfan-Dingung 0,35%.

3.5.4 Zusammenfassung

Die Ergebnisse des Bewirtschaftungsregimes Schwefel-Dingung haben gezeigt, dass der
durch die zusétzliche Schwefeldiingung verursachte Schwefelmehreintrag zu einem
Ansteigen des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser um etwa diesen Betrag
fihrte. Der Anteil des Dingemittel-Schwefels war jedoch in Abhangigkeit vom verwendeten
Mineraldinger verschieden. Im Mittel der Jahre 2000/01 - 2001/02 betrug der Anteil des
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Hydrosulfan-Schwefels am gesamten im Sickerwasser gemessenen Sulfat bei Griinland und
bei Ackerland ca. 16% und der des Kieserit-Schwefels 66%. Der Schwefel des SSA konnte
im Sickerwasser nicht nachgewiesen werden. Es wird davon ausgegangen, dass die
verschiedenen Schwefelformen der Duingemittel im Boden mit unterschiedlicher
Geschwindigkeit verlagert bzw. gegen andere Schwefelspeicher ausgetauscht wurden. Auch
eine unterschiedliche Pflanzenverfligbarkeit muss in Betracht gezogen werden. Unter den
vorliegenden Versuchsbedingungen (groBer Schwefelvorrat im Boden) ist fir eine grund-
wasserschonende Landbewirtschaftung von der Verwendung von Schwefeldiingemitteln
abzuraten. In Gebieten mit Schwefelmangel ist eine andere Wirkung von Schwefel-
dingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag denkbar. Es ist anzumerken, dass der
Versuchszeitraum von 2 Jahren (2000/01 - 2001/02) fur eine abschlieBende Beurteilung
nicht ausreichend ist. Daher ist die Weiterfihrung der Schwefel-Diingeversuche sinnvoll. Die
hier erzielten Ergebnisse des Bewirtschaftungsregimes Schwefel-Dingung gelten nur fir
Pflanzen die ausreichend mit Schwefel versorgt sind. Des Weiteren wird darauf verwiesen,
dass Pflanzen mit besonders hohem Schwefelentzug (z.B. Raps) nicht untersucht wurden.
Hier ist ein anderes Austragsverhalten der applizierten Dingemittel zu erwarten.
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4 Diskussion und Forschungsbedarf

Die europaische Wasserpolitik setzt neue MaBstdbe zum nachhaltigen Umgang mit den
Grundwasserressourcen. In diesem Zusammenhang stellt sich auch die Frage nach der
Bedeutung des Sulfats im Grundwasser und in dem daraus gewonnenen Trinkwasser. In
zahlreichen Wasserfassungen der Lockergesteinsgrundwasserleiter Deutschlands war in
den vergangenen 25 Jahren ein signifikanter Anstieg der Sulfatkonzentration im Rohwasser
zu verzeichnen. Zur Einhaltung des Indikatorwertes von 240 mg/L waren an einigen
Standorten bereits wasserwirtschaftliche und technologische MaBnahmen erforderlich. Ziel
der vorliegenden Arbeit war die Klarung wesentlicher Zusammenhange beim
Schwefeleintrag und -transport durch den Boden in Richtung Grundwasser. Durch die
Auswertung bereits vorhandener Lysimeterdaten und die Anlage neuer Experimente auf
Lysimetern und im Freiland wurden insbesondere die folgenden Schwerpunkte untersucht:

e Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen

e Ermittlung der Sulfatretardation in B6den

e Bilanzierung des Sulfat-Schwefelaustrages

e Evaluierung von Mdglichkeiten zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages

e Aufklarung der Auswirkung von Schwefeldiingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag.

Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen

Die Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser wurde am Beispiel
von 24 Lysimetern der Station Brandis getrennt nach geogenen und nicht geogenen Quellen
durchgefiihrt. Es wurde gezeigt, dass Sulfatkonzentrationen im Grundwasser die den
Indikatorwert von 240 mg/L Uberstiegen unter den durchgefiihrten Versuchsbedingungen
zum Uberwiegenden Teil aus geogenen Quellen stammten. Mit steigendem Anteil geogener
Quellen im Sickerwasser vermindern sich die Md&glichkeiten zur Steuerung des
Sulfat-Schwefelaustrages durch landwirtschaftliche MaBnahmen.

Im Rahmen dieser Arbeit war eine detaillierte Untersuchung der einzelnen geogenen
Schwefelquellen in den Lysimeterb6den nicht méglich. Solche Untersuchungen waren auch
nicht das Ziel der vorliegenden Arbeit. Da in einigen Grundwasserleitern der
Herkunftsflachen der Lysimeterbéden bereits Sulfatkonzentrationen von mehr als 500 mg/L
gemessen wurden, sind weiterfihrende Untersuchungen, z.B. durch die Beprobung des
Bodens vor Ort, sinnvoll. Bei der quantitativen Betrachtung der Ergebnisse ist zu
berlcksichtigen, dass die Differenzierung der Quellen aus den mittleren Sickerwasser-
mengen und Sulfatkonzentrationen der Jahre 1994 - 2000 berechnet wurde. Da Uber diesen
Zeitraum sowohl der Schwefelgesamteintrag als auch der Sulfat-Schwefelaustrag einen
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relativ starken Gradienten aufwies, war die Bildung von Mittelwerten Uber die Jahre
1994 - 2000 nicht optimal. Des Weiteren muss davon ausgegangen werden, dass sich durch
die unterschiedliche mittlere Verweilzeit des Sickerwassers in den Lysimetern, die zwischen
2 a bis 12 a betrug, Schwefel aus unterschiedlichen Eintragszeitrdumen im Lysimeterkdrper
befand. Dennoch eignen sich die Lysimeter der Station Brandis, um mit der angewandten
Methodik eine Differenzierung des Sulfat-Schwefelaustrages nach Quellen vorzunehmen
und fur das Grundwasser Herkunftsflachen bezuglich einer Gefahrdung durch den Eintrag
geogener Schwefelquellen abzuschatzen.

Ermittlung der Sulfatretardation in Béden

Beim Transport des in den Boden eingetragenen oder mobilisierten Schwefels ist die
Verlagerungsgeschwindigkeit, respektive die Sulfatretardation, von groBer Bedeutung. Durch
den Vergleich der charakteristischen Entwicklung des Schwefelgesamteintrages in die
Lysimeter der Station Brandis mit der Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages wurden
Hinweise auf eine Retardation von Sulfat wahrend des Transportes durch die ungesattigte
Bodenzone gefunden. Da gesicherte Daten zum Schwefelgesamtein- und Sulfat-Schwefel-
austrag nur Uber einen Zeitraum von 7 Jahren (1994 - 2001) zur Verflgung standen, die
mittlere Verweilzeit des Sickerwassers aber bis zu 12 Jahren betrug, war die Quantifizierung
der Sulfatretardation nicht méglich. Jedoch wurden die in Brandis ermittelten Ergebnisse
durch weitere Versuche zur Sulfatretardation auf den Lysimetern der UFZ-Forschungsstelle
Falkenberg und im Freiland bestatigt.

Bei diesen Versuchen wurden zur Erfassung der Wasser- und Sulfatbewegung im Boden
Kaliumbromid (KBr) und Gips (CaSQO,-2H.,0) bzw. Magnesiumsulfat (MgSQO, - 7H.0)
verwendet. Die Ergebnisse zeigen, dass die Tonfraktion einen wesentlichen Einfluss auf die
Sulfatretardation besitzt. Die starkste Sulfatretardation (Rsos = 2,5) wurde bei einem
Tongehalt im Boden von 48 % im Untersuchungsgebiet Mockritz ermittelt. Prinzipiell ist eine
Sorption von Sulfat an verschiedenen Bodeninhaltsstoffen, wie z.B. Al- und Fe-Hydroxiden,
Sesquioxiden, organischer Substanz und Tonmineralen méglich.

Die Ergebnisse zeigen, dass die Sorptionsstarke der Tonfraktion innerhalb eines
Untersuchungsgebietes weitgehend konstant ist. Jedoch wurden Unterschiede in der
Sorptionsstarke zwischen den Untersuchungsgebieten festgestellt. Hieraus wird gefolgert,
dass der Tongehalt im Boden nicht die eigentliche Ursache, sondern nur ein MaB flir die
Sulfatretardation darstellt. In der Aufklarung der urséchlichen Zusammenhange der
Sulfatretardation im Boden wird weiterer Forschungsbedarf gesehen.
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Dartber hinaus wurde gezeigt, dass die Berechnung des Retardationsfaktors (R) mit den
Gesetzten der Chromatographie aus dem Gebiet der chemischen Analytik mit guter
Naherung madglich ist (vgl. Gleichung (2.9) und Gleichung (2.10)). Die hierfliir angewendeten
Formeln gehen auf die Stofftransportgleichung zuriick. Der Vergleich zur Chromatographie
wurde gewahlt, da hier Retardationsvorgange sehr gut untersucht sind und sie einen
anschaulichen Vergleich mit den durchgeflihrten Tracerversuchen ermdglichen.

In die Berechnung des Retardationsfaktors (R) geht das Phasenverhaltnis () ein, welches
aus dem Verhaltnis des Gesamtporenvolumens und des Volumens der festen Bodenmatrix
gebildet wird (vgl. Gleichung (2.12)). Im mathematischen Sinn gilt die angewandte
Beziehung nur fir den wassergesattigten Boden. Diese Bedingung wird im Bereich der
ungeséttigten Bodenzone nur an wenigen Tagen eines Jahres hinreichend erflllt. In erster
Naherung wurde daher davon ausgegangen, dass die vom Porenwasser benetzte
Bodenflache in dem selben MaBe abnimmt wie die Poren weniger mit Wasser gefiillt sind,
somit das Verhaltnis von Porenwasser zu benetztem Boden erhalten bleibt und die
Gleichung (2.12) zur Berechnung des Phasenverhéltnisses angewandt werden kann. Diese
Annahme stellt nur eine Naherung dar, die durch die erzielten Ergebnisse aber bestétigt
wurde. In der Untersuchung des Phasenverhéltnisses in der ungesattigten Bodenzone, durch
die Anlage von Labor- und Freilandexperimenten, wird Bedarf fir weiterfhrende Unter-
suchungen gesehen.

Bilanzierung des Sulfat-Schwefelaustrages

Die unterschiedlichen Schwefelquellen und die Sulfatretardation im Boden besitzen einen
wesentlichen Einfluss auf den Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser. Auf Grund der
Vielzahl differenzierter Landbewirtschaftungsregime und der langjahrig vorliegenden
Messreihen sind die Lysimeter der UFZ-Forschungsstelle Falkenberg sehr gut fir detaillierte
Untersuchungen zum Sulfat-Schwefelaustrag unter landwirtschaftlich genutzten Flachen
geeignet. Bei der Auswertung der Versuche muss jedoch berlcksichtigt werden, dass die
Anlage der Versuche urspriinglich nicht zur Untersuchung des Schwefelhaushaltes, sondern
unter den Gesichtspunkten der Ertragssteigerung und der Auswaschung der Nahrelemente
N, P und K erfolgte. Daher wurden die Sulfatkonzentrationen im Sickerwasser erst ab Mai
1991 und die Schwefelgehalte im Erntegut ab 2000 erfasst. Fir die Bilanzierung des
Schwefelhaushaltes bis 2000 mussten die Schwefelgehalte im Erntegut auf der Grundlage
der in den Jahren 2000 und 2001 gemessenen Werte abgeschatzt werden. Des Weiteren
waren die Gehalte an organischem Schwefel im Boden sowie die Nettomineralisationsrate
der organischen Substanz nicht bekannt. Sie mussten abgeschatzt werden. Hieraus
resultieren Fehler bei der Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fir die Lysimeter der Station
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Falkenberg. Dennoch waren die erzielten Ergebnisse plausibel. Fir kinftige Bilanzierungen
des Schwefelhaushaltes wird es als sinnvoll erachtet, die Nettomineralisation detaillierter zu

erforschen.

Evaluierung von Méglichkeiten zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages

Aus der Erfassung der Komponenten des Schwefelhaushaltes der Lysimeter der Anlage
Falkenberg wurden Strategien zur Steuerung des Sulfat-Schwefelaustrages unter
landwirtschaftlich genutzten Flachen abgeleitet. Eine Verminderung des Sulfat-Schwefel-
austrages mit dem Sickerwasser kann durch die Verringerung des Schwefelgesamteintrages
erreicht werden. Die Steigerung des Schwefelentzuges mit dem Erntegut durch eine
Ertragssteigerung oder die Erhéhung der Schwefelgehalte im Erntegut ist als Steuerungs-
maBnahme nicht geeignet. Derartige = MaBnahmen waren mit einem unfreiwilligen
vermehrten Schwefeleintrag verbunden, der durch den erhéhten Schwefelentzug nicht

kompensiert werden konnte.

In dieser Auswertung wurde keine Differenzierung zwischen den angebauten Fruchtarten
durchgefiihrt, da die Wirkung des Schwefelentzuges der aufeinanderfolgenden Fruchtarten
auf den Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser nicht voneinander abgegrenzt werden
konnte. Die Ergebnisse dieser Auswertung beschranken sich auf die Fruchtarten, die auf der
Lysimeterstation Falkenberg bereits langjahrig angebaut wurden. Dadurch liegen keine
Ergebnisse zur Verwendung von Pflanzen mit besonders hohem Schwefelentzug (z.B. Raps)
vor. Hierbei kann eine Modifikation der erarbeiteten Strategien zur Steuerung des
Sulfat-Schwefelaustrages nicht ausgeschlossen werden. Zur Aufkldrung des Sulfat-
Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser unter Pflanzen mit besonders hohem Schwefel-
entzug, stellt die Anlage weiterer Lysimeterversuche ein wichtiges Instrument dar.

Aufkldrung der Auswirkung von Schwefeldiingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag

Auf Grund des Rlckganges des Schwefeleintrages aus atmospharischer Deposition sowie
durch Begleitstoffe in Dungemitteln wird in den letzten Jahren in vielen Regionen
Deutschlands in der Landwirtschaft eine gezielte Schwefeldlingung in Erwdgung gezogen.
Zur Bewertung der Auswirkungen von Schwefeldiingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag
wurde im Jahr 2000/01 auf der Anlage in Falkenberg ein spezielles Lysimeterexperiment
unter Verwendung der Schwefeldingemittel Hydrosulfan, Schwefelsaures Ammoniak und
Kieserit angelegt. Die Ergebnisse dieses Versuches haben gezeigt, dass der durch die
zusatzliche Schwefeldingung verursachte Schwefelmehreintrag zu einem Ansteigen des
Sulfat-Schwefelaustrages mit dem Sickerwasser um etwa diesen Betrag fihrte. Mit der

5%*S-Isotopenanalyse konnte nachgewiesen werden, dass der Anteil des mit dem jeweiligen
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Dlngemittel eingetragenen Schwefels am gesamten im Sickerwasser gemessenen

Sulfat-Schwefel unterschiedlich hoch war.

Es ist anzumerken, dass vor der Anlage des Schwefel-Dingeversuches kein
Schwefelmangel der angebauten Pflanzen festgestellt werden konnte. Bei der Anwendung in
Gebieten mit Schwefelmangel ist ein anderes Verhalten der gediingten Schwefelspezies
denkbar. In der Anlage von Schwefeldiingeexperimenten auf Lysimetern in Gebieten mit
Schwefelmangel wird Forschungsbedarf gesehen. Nicht zuletzt war der Versuchszeitraum
von 2 Jahren (2000/01 - 2001/02) fUr eine abschlieBende Beurteilung nicht ausreichend. Die
Weiterfiihrung des Versuches wird daher als sinnvoll erachtet.

Schlussbemerkung

Bei der Bewertung der erzielten Ergebnisse muss berlcksichtigt werden, dass die
Experimente jeweils an ausgewahlten Lysimetern und Standorten im Freiland durchgefiihrt
wurden. Es wurde versucht, méglichst reprasentative Versuchsbedingungen auszuwéhlen.
Bei der Ubertragung der Ergebnisse auf weitere Gebiete miissen vor allem die veranderten
Standortbedingungen wie beispielsweise Hydrologie und Boden beachtet werden.

Weiterfihrende Untersuchungen werden zu den folgenden Aspekten als sinnvoll erachtet:

¢ Differenzierung der Schwefelquellen in Bdden

e Aufklarung der Ursachen der Sulfatretardation im Boden

e Ermittlung des Phasenverhéltnisses B in der ungesattigten Bodenzone

e Detaillierte Erforschung der Schwefelnettomineralisation der organischen Substanz

e Aufklarung des Einflusses von Pflanzen mit besonders hohem Schwefelentzug (z.B.
Raps) auf den Sulfat-Schwefelaustrag

e Auswirkung von Schwefeldiingemitteln auf den Sulfat-Schwefelaustrag in Gebieten mit
Schwefelmangel

e Modellierung des Sulfat-Schwefelaustrages aus der ungesattigten Bodenzone unter
differenzierter Landbewirtschaftung zur Abschatzung der Gefédhrdung des Grundwassers.
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Untersuchungsgebiet Mockritz

Beschreibung der Tracerfldchen

Im Einzugsgebiet der Brunnenfassungen des Wasserwerkes Mockritz wurden zur
Abschatzung der Verlagerungsgeschwindigkeit des eingetragenen Schwefels durch die
ungesattigte Bodenzone zu Beginn der Grundwasserneubildungsperioden 1999/00 (GNP 1)
und 2000/2001 (GNP 2) insgesamt 4 Tracerversuche angelegt (Abb.A 1).

‘\M \ ?W’/ T

/m

Abb.A 1: Lage der Tracerflichen M1 - M4 im Untersuchungsgebiet Mockritz

Bei der Wahl der Standorte der Tracerflichen wurde versucht, ein fir dieses Gebiet
reprasentatives Spektrum an Bodenarten und Bewirtschaftungsformen abzudecken
(Tab.A 1).
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Tab.A 1:  Beprobungstermine, Fruchtarten und Bodenarten der Tracerflachen im
Untersuchungsgebiet Mockritz

Verlagerungs- GNP 1* VP 1** GNP 2* VP 2**
zeitraume
Datum 08.12.1999 - 28.03.2000 - 25.11.2000 - 22.04.2001 -
27.03.2000 24.11.2000 21.04.2001 26.11.2001
Niederschlag am 219 321 238 422
Erdboden [mm]
Niederschlag rel. z. | 181 76 111 113
langj. Mittel [%]
Flache |Boden- Fruchtarten
art***
M1 Tu3/ Tu2 Schwarzbrache |Schwarzbrache | Schwarzbrache | Schwarzbrache
M2 Ls2/ Tu3/ |Senf Senf W-Getreide W-Getreide
Ls4/ Ls2

M3 Lu/ Lt2/ SI3 W-Getreide Senf

Tracerfldche noch nicht angelegt

M4 g:i’/ Slu/ Tracerfldche noch nicht angelegt W-Getreide W-Getreide

*

GNP = Grundwasserneubildungsperiode
** VP = Vegetationsperiode
***Obereinander geschichtete Bodenarten werden mit / getrennt

Klimatische Kennwerte

Zur Ermittlung von klimatischen Kennwerten des Untersuchungsgebietes Mockritz wurden
Daten der Wetterstationen Drebligar und Torgau (Betreiber bis 1989 METEOROLOGISCHER
DIENST DER DDR, ab 1990 DEUTSCHER WETTER DIENST) von 1967 bis 2001 ausgewertet
(Abb.A 2). Danach betragt die mittlere jahrliche am Boden gemessene Niederschlagshdhe
587 mm. Der niederschlagsreichste Monat ist Juli mit ca. 65 mm, der niederschlagsarmste
Monat ist Februar mit ca. 32 mm. Die Temperatur und die relative Luftfeuchte wurden in 2 m
Hohe ermittelt. Die Jahresmitteltemperatur betragt 9,0 °C. Die warmsten Monate sind Juli
und August mit ca. 18,2 °C. Die kéltesten Monate sind Januar und Februar mit ca. 0,5 °C.
Die relative Luftfeuchte liegt im Jahresmittel bei 67%. In den Monaten Dezember bis Januar
tritt mit ca. 82% die hdchste und in den Monaten Juli und August mit ca. 55% die niedrigste
relative Luftfeuchte auf. Aus friiheren Untersuchungen des INSTITUT FUR WASSERWIRTSCHAFT
(1959) ist bekannt, dass im Gebiet um Mockritz mit einer mittleren jahrlichen

Grundwasserneubildungsrate von etwa 80 mm zu rechnen ist.
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Abb.A 2:  Mittlere monatliche Klimadaten des Untersuchungsgebietes Mockritz (Mittelwerte
der Daten von 1967 bis 2001)

Naturrdumliche Gliederung

NESTLER et al. (2003) beschreiben den Standort wie folgt. Das Untersuchungsgebiet gehort
zum GroBraum des nordsachsischen Flachlandes und verflgt UOber Anteile der
DUben-Dahlener Heide (Teil der GroBlandschaft Nordséchsisches Heideland) und der
Sudlichen Elbaue zwischen Riesa und der Einmindung der Schwarzen Elster (Teil der
GroBlandschaft Elbtalniederung). Im Westteil der Elbeniederung grenzt die holozéne Elbaue
mit einer deutlichen Erosionskante (Gelandesprung von mehreren Metern) an eine
saaleglazial gepragte Hochflache (Dubener Heide und deren Auslaufer). Im Osten wird das
Untersuchungsgebiet durch die weichselglaziale Niederterrasse der Elbe (Annaburger
Heide) begrenzt.

Die zwischen sechs und sieben Kilometer breite Elbaue ist durch die Ablagerungsbereiche
der holozanen Auensedimente, durch Grundwasserndhe und teilweise durch Hochwasser-
einfluss gekennzeichnet. Von den urspriinglich typischen Auenwéldern sind auf Grund der
starken Verdrangung durch die landwirtschaftliche Nutzung nur noch unbedeutende Reste
vorzufinden. Die sehr ebene Elbeniederung ist durch den méaandrierenden Lauf der Elbe,
durch ihre Altarme sowie, erosionsbedingt, von fluviatilen Reliefformungen gepréagt.
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Bodenkundlich-geologische Einordnung

Nach NESTLER et al. (2003) dominieren in der Elbaue Auelehmstandorte mit Lehm-Vega-
und Halbgley-Bodengesellschaften. Der Auelehm weist im Betrachtungsgebiet eine
flachenhafte Verbreitung auf. Seine M&chtigkeit betragt etwa ein bis drei Meter. Es sind aber
im Bereich der Altarme auch Machtigkeiten von mehr als fliinf Metern bekannt. Lokal nimmt
der Sandanteil zu, so dass sogenannte Auelehmsande den Auelehm faziell vertreten
kénnen. Die Béden auf Auelehmstandorten in der Elbaue zwischen Torgau und Dommitzsch
besitzen ein hohes Ertragspotenzial. Die Ackerzahl liegt > 60, so dass fast ausschlieBlich
eine ackerbauliche Nutzung erfolgt. Im Hochflachenbereich sind sickerwasserbestimmte
Sande bzw. Sande mit Tieflehm vorherrschend. Meist handelt es sich hier um
grundwasserferne Standorte mit Braunerde-Bodengesellschaften. Im Bereich der Hochflache
zwischen Dommitzsch und Greudnitz dominieren sandige, z. T. starker versteinte B6den mit
geringem Ertragspotenzial. Die Ackerzahl betragt < 30, doch dominiert auch hier der
Ackerbau.

Im Einzugsgebiet Mockritz-Elsnig sind zwei geologische Einheiten dominant: Im Osten ist
dies die elsterglazial, exarativ angelegte Elbtalwanne mit ihrer bis 50 m mé&chtigen Fullung
aus elsterglazialen Schmelzwassersanden (gfQE) und fluviatilen Schittungen (fQE) aus dem
stdlichen Periglazialbereich, die mit weichselglazialen Niederterrassenschottern und
holozdnen Elbeschottern (fQHo) im Hangenden (Elbeurstromtal) ein gemeinsames
Grundwasserstockwerk bilden. Im Westen befindet sich eine Uberwiegend saaleglazial
gepragte, z. T. glazialtektonisch beanspruchte pleistozéne Hochflache im sidlichen Vorland
der Bad Schmiedeberger Stauchendmoréane (NESTLER et al., 2003).

Untersuchungsgebiet Bramstedt
Beschreibung der Flachen

Im Einzugsgebiet der Brunnenfassungen des Wasserwerkes Bramstedt (Abb.A 3) wurden
zur Abschéatzung der Verlagerungsgeschwindigkeit des eingetragenen Schwefels durch die
ungesattigte Bodenzone zu Beginn der Grundwasserneubildungsperiode 2000/ 2001
(GNP 2) je eine Tracerflache unter einem Kiefernforst (B1) und auf Grinland (B2) angelegt
(Tab.A 2).
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Abb.A 3: Lage der Tracerflichen B1 und B2 im Untersuchungsgebiet Bramstedit

Tab.A 2: Beprobungstermine, Fruchtarten und Bodenarten der Tracerflachen im
Untersuchungsgebiet Bramstedit

Verlagerungszeitrdume GNP 2* VP 2**
Datum 15.11.2000 - 21.05.2001 22.05.2001 - 23.10.2001
Niederschlag am Erdboden | 328 683

[mm]

Niederschlag rel. z. lang;. 81 159

Mittel [%]

Flache |Bodenart*™* Baum- und Fruchtarten

B1 fSms/ Su2 Kiefernforst Kiefernforst
B2 Su2/ SI3 Grlnland Grinland

* GNP = Grundwasserneubildungsperiode

** VP = Vegetationsperiode

***Obereinander geschichtete Bodenarten werden mit / getrennt

Klimatische Kennwerte

Zur Ermittlung von klimatischen Kennwerten des Untersuchungsgebietes Bramstedt wurden
Daten der Wetterstationen Teufelsmoor, Sandstedt sowie Bramstedi-Hagen (Betreiber
DEUTSCHER WETTERDIENST) von 1975 bis 2001 ausgewertet (Abb.A 4). Danach betragt die
mittlere  jahrliche am Boden gemessene Niederschlagshbhe 868 mm. Der
niederschlagsreichste Monat ist Juni mit ca. 89 mm, der niederschlagsarmste Monat ist der
April mit ca. 50 mm. Die Jahresmitteltemperatur betragt 8,8 °C. Der warmste Monat ist Juli
mit ca. 17,0 °C. Die kéltesten Monate sind Januar und Februar mit ca. 1,3 °C. Die relative
Luftfeuchte liegt im Jahresmittel bei 71%. In den Monaten November bis Januar tritt mit ca.
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84% die hochste und in den Monaten April und Mai mit ca. 60% die niedrigste relative
Luftfeuchte auf.
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Abb.A 4:  Mittlere monatliche Klimadaten des Untersuchungsgebietes Bramstedit
(Mittelwerte der Daten von 1995 bis 2001)

Naturrdumliche Gliederung

Das Untersuchungsgebiet Bramstedt liegt in der norddeutschen Tiefebene, ungeféahr 40 km
von der Nordseekiste entfernt. Das Wasserwerk Hasebusch befindet sich ca. 2 km
nordwestlich vom Ortskern der Gemeinde Bramstedt zwischen der Hansestadt Bremen und
Bremerhaven (WICHMANN et al., 2003).

Naturraumlich befindet sich das Untersuchungsgebiet am westlichen Rand der
Weserminder Geest und liegt auf einem 15 km breiten und 40 km langen Geestrlicken, der
sich in norddstliche Richtung erstreckt. Die Weserminder Geest ist ein Teilgebiet der
zwischen Bremen, Bremerhaven und Stade liegenden Stader Geest.

Charakteristisch fir das Gebiet sind die ebenen bis flachwelligen, sandig-lehmigen
Hochlagen, die im Wechsel mit zumeist moorbedeckten Niederungen stehen. Das Gelande
weist Hohen zwischen 2 und 20 mNN auf. Die Geldndehéhen fallen zu den
Niederungsgebieten bis auf ca. +1mNN ab. Im Norden und Westen schlieBen sich an die
Geest Marschgebiete an (Osterstadter Marsch). Das Untersuchungsgebiet wird durch
landwirtschaftliches Kulturland und kleinere Waldflachen gepragt. Die Hochlagen werden bis
auf sandige, bewaldete Standorte zumeist als Ackerland (vorwiegend Maisanbau) und
untergeordnet als Weideland genutzt. Die Niederungsgebiete werden auf Grund des hohen
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Grundwasserstandes Uberwiegend als Grlnland genutzt. Im westlichen Bereich wird das
Untersuchungsgebiet von der Drepte, im Osten von der Gackau durchstrémt. Beide
FlieBgewasser entwassern zur Weser hin, die ca. 20 km westlich des Untersuchungsgebiets
liegt.

Bodenkundlich-geologische Einordnung

Die beiden Tracerflachen liegen in siedlungsnahen Gebieten mit Braunerde-Podsol-Bdden
und Plaggenauflage. In diesen Landschaftsbereichen wurde der Diinger aus der Viehhaltung
mit den Plaggen wieder ausgebracht. Dadurch wurden hier Nahrstoffe angereichert. Die
Reste der Plaggenwirtschaft sind noch heute vorhanden. Aus den Plaggen haben sich
stabile Dauerhumusformen gebildet, die heute einen humusreichen, grau-braunen
Oberbodenhorizont bilden. Dieser Horizont (E-Horizont) hat eine Mé&chtigkeit von 4 - 6 dm.
Der Einwaschungshorizont (Bsh) der Podsolbéden ist nicht verfestigt, sondern erdig
ausgepragt (WICHMANN et al., 2003).

WICHMANN et al. (2003) beschreiben die Geologie des Untersuchungsgebietes wie folgt: Der
Untergrund des Untersuchungsgebiets Bramstedt besteht im Wesentlichen aus quartaren
Schichten, die von Sedimenten des Tertidrs unterlagert werden. In Oberflachennahe stehen
Ablagerungen des Holozéns an, die von Schichten des Pleistozans unterlagert werden. Die
pleistozdnen Schichten kénnen der Saale- und Elstereiszeit zugeordnet werden. Die
pleistozanen Sande sind Uberwiegend als Fein bis Mittelsande ausgebildet, kbnnen aber
auch ortlich etwas gréber vorliegen und sind lokal von (berwiegend sandigem
Geschiebelehm bzw. Mergel sowie Beckenschluffen und Tonen durchzogen. Die
oberflachennahen Grundmoranen sind nicht im gesamten Untersuchungsgebiet ausgebildet.
Es gibt groBflachige Fehlstellen (z. B. dstlicher Bereich des Wasserschutzgebiets) an denen
diese Schichten komplett fehlen. Die quartédren Schichten weisen im Untersuchungsgebiet
groBe Machtigkeitsunterschiede auf.

Untersuchungsgebiet Karlsruhe
Beschreibung der Tracerfldchen

Im Untersuchungsgebiet Karlsruhe wurden im Einzugsgebiet der Brunnenfassungen des
Wasserwerkes Bruchsal (Abb.A 5) zu Beginn der Grundwasserneubildungsperiode 2000/
2001 (GNP 2) 3 Tracerversuche angelegt.
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Bei der Wahl der Standorte der Tracerflachen wurde versucht, ein fir dieses Forstgebiet

reprasentatives Spektrum an Bodenarten und Bewirtschaftungsformen abzudecken

(Tab.A 3).
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Abb.A 5: Lage der Tracerflichen K1 - K3 im Untersuchungsgebiet Karlsruhe

Tab.A 3:  Beprobungstermine, Fruchtarten und Bodenarten der Tracerflachen im
Untersuchungsgebiet Karlsruhe

Verlagerungszeitrdume GNP 2* VP 2**

Datum 07.11.2000 - 16.05.2001 17.05.2001 - 06.11.2001
Freilandniederschlag am 470 313

Erdboden [mm]

Niederschlag rel. z. lang;. 132 79

Mittel [%]

Flache |Bodenart*** Baumarten

K1 Sl4/ mSgs/ mSfs | Buche-Hainbuche-Esche Buche-Hainbuche-Esche
K2 SI3/ mSgs/ mSfs | Fichte Fichte

K3 SI3/ mSfs Ulme-Eiche Ulme-Eiche

* GNP = Grundwasserneubildungsperiode
** VP = Vegetationsperiode
*** Ubereinander geschichtete Bodenarten werden mit / getrennt
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Klimatische Kennwerte

Zur Ermittlung von klimatischen Kennwerten des Untersuchungsgebietes Karlsruhe wurden
Daten der 25 km sudlich gelegenen DWD-Klimastation Karlsruhe ausgewertet (Abb.A 6).
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Abb.A 6:  Mittlere monatliche Klimadaten des Untersuchungsgebietes Karlsruhe

Danach betragt die mittlere jahrliche am Boden gemessene Niederschlagshéhe 846 mm. Der
niederschlagsreichste Monat ist Juni mit ca. 86 mm, die niederschlagsarmsten Monate sind
Marz und September mit ca. 53 mm. Die Jahresmitteltemperatur betragt 10,3 °C. Der
warmste Monat ist Juli mit ca. 19,6 °C. Der kélteste Monat ist Januar mit ca. 1,2 °C. Die
relative Luftfeuchte liegt im Jahresmittel bei 76%. In den Monaten November bis Februar tritt
mit ca. 83% die héchste und im Monaten Juli mit ca. 67% die niedrigste relative Luftfeuchte

auf.

Naturrdumliche Gliederung

Nach RODELSPERGER & STURM (2003) befindet sich das Untersuchungsgebiet auf der hier
etwa 8 - 10 km breiten dstlichen Niederterrasse der Oberrheinebene, an die im Westen die
Rheinniederung und im Osten das Kraichgauer Higelland grenzen. Die Gelandehdhen
bewegen sich um 110 m . NN. Einige spatwirmzeitliche Dinen erreichen 113 m . NN. Als
Relikte friherer Bache durchziehen die Niederterrasse mehrere bis zu 2 m tiefe, verlandete
Altwasserrinnen (,Schluten®). Dem Randgebirge im Osten ist die flache Kinzig-Murg-Rinne
unmittelbar vorgelagert, die von einem nicht mehr existierenden Flusssystem in der
Niederterrasse ausgeraumt wurde. Das Randgebirge selbst steigt am Grabenrand auf 200
bis maximal 269 m 0. NN an (Michaelsberg).
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Der Saalbach und der Grombach strémen bei Bruchsal bzw. bei Untergrombach aus dem
Kraichgau in die Rheinebene. Daneben existieren einige Graben, von denen im engeren
Untersuchungsgebiet aber nur der Schdnbornwiesengraben und der Immertengraben
standig Wasser fiuhren. Auch gibt es mehrere Kies-Baggerseen mit Tiefen um 25 m
(RODELSPERGER & STURM, 2003).

Bodenkundlich-geologische Einordnung

Auf den Schottern der Niederterrasse Uberwiegen Braunerden aus schwach bis mittel
kiesigem, lehmigem Sand. Diese sind stellenweise von spatwirmzeitlichen Sanddinen mit
tiefen podsoligen (Bander-) Parabraunerden Uberdeckt. Durch die geringen Grundwasser-
flurabstdnde am &stlichen Rand der Rheinebene steht ein Teil der Niederungen und Rinnen
jedes Jahr voribergehend oder auch dauernd unter Wasser. Die Folge ist bei starkem
Pflanzenwuchs eine mehr oder weniger intensive Humusbildung. Bei dauernder
Wasseranstauung entstehen Niedermoore aus mittel bis stark zersetztem Torf Gber kiesigem
Sand, die sich zum Teil noch in der Fortbildung befinden, an anderen Stellen durch
Uberdeckung mit Lehm in ihrer Entwicklung jedoch bereits abgeschlossen sind. In friiherer
Zeit wurde auch nahe beim Wasserwerk ,Blchenauer Hardt® Torf gestochen
(RODELSPERGER & STURM, 2003).

Der Oberrheingraben ist Teil eines groBen Bruchfeldes, das sich vom Mittelmeer bis zur
Nordsee erstreckt. Strukturell lasst sich das Oberrheingebiet in eine tief eingesenkte
Trogzone (Oberrheinebene) und in Flankenzonen mit stark herausgehobenen
Grabenschultern gliedern. Die Relativbewegungen zwischen abgesunkenen und
herausgehobenen Schollen spielen sich bevorzugt in den Grabenrandzonen ab. Die
Tracerflachen befinden sich auf der 6stlichen Randscholle des Oberrheingrabens.

Nach RODELSPERGER & STURM  (2003) besteht das &stliche Randgebirge im
Nordschwarzwald aus dem Mittleren und Oberen Buntsandstein, der nach Norden zum
Kraichgau hin abtaucht. DarGber stehen Muschelkalk und Keuper an. Zwischen Karlsruhe
und Bruchsal treten daher am Gebirgsrand nacheinander Unterer, Mittlerer und Oberer
Muschelkalk sowie der Unterkeuper zu Tage. Gipskeuper ist erst nérdlich von Bruchsal
anzutreffen. An Gips und Anhydrit reich ist allerdings auch der Mittlere Muschelkalk, sofern
er nicht infolge von Wasserzutritt ausgelaugt ist.
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Untersuchungsgebiet Schaugraben
Beschreibung der Tracerfldchen

Im Untersuchungsgebiet des Schaugrabens wurden zur Abschatzung der Verlagerungs-
geschwindigkeit des eingetragenen Schwefels durch die ungesattigte Bodenzone zu Beginn
der Grundwasserneubildungsperioden 1999/00 (GNP 1) und 2000/01 (GNP 2) insgesamt 5
Tracerversuche angelegt (Abb.A 7).

Bei der Wahl der Standorte wurde versucht, ein flr dieses Gebiet reprasentatives Spektrum

Abb.A 7: Lage der Tracerfldchen S1 - S5 im Untersuchungsgebiet Schaugraben



Anhang 159

Tab.A 4: Beprobungstermine, Fruchtarten und Bodenarten der Tracerflachen im
Untersuchungsgebiet Schaugraben

Verlagerungs- GNP 1* VP 1** GNP 2* VP 2**

zeitrdume

Datum 16.12.1999 - 03.05.2000 - 23.11.2000 - 10.05.2001 -
02.05.2000 22.11.2000 09.05.2001 13.11.2001

Niederschlag am 222 391 225 426

Erdboden [mm]

Niederschlagrel. z. |114 115 93 122

langj. Mittel [%]

Flache |Bodenart Fruchtarten

S1 SI3/ Sl4 Herbstfurche Zuckerriben W-Getreide W-Getreide
S2 Sl2/ SI3/ Weide Weide Weide Weide
mS
S3 mSfs/ St2/ .. . Grlnbrache Grilinbrache
mSfs/ St2 Tracerfldche noch nicht angelegt
S4 SI3/ Sl4 W-Getreide W-Getreide

Tracerfldche noch nicht angelegt

S5 Sle/ st2 Tracerfldche noch nicht angelegt Weide Weide

*

GNP = Grundwasserneubildungsperiode
** VP = Vegetationsperiode
***Ubereinander geschichtete Bodenarten werden mit / getrennt

Klimatische Kennwerte

Zur Ermittlung von klimatischen Kennwerten des Untersuchungsgebietes Schaugraben
wurden zwischen 1982 und 1993 Daten der DWD-Klimastation Seehausen (Altmark) und
von 1994 bis 2001 Daten der 5 km entfernten, UFZ-eigenen Klimastation in Falkenberg
ausgewertet (Abb.A 8). Danach betragt die mittlere jéhrliche am Boden gemessene
Niederschlagshéhe 575 mm. Der niederschlagsreichste Monat ist Juni mit ca. 64 mm, der
niederschlagsarmste Monat ist der Februar mit 34 mm. Die Jahresmitteltemperatur betragt
8,9 °C. Die warmsten Monate sind Juli und August mit durchschnittlich ca. 17,8 °C. Die
kaltesten Monate sind Januar und Februar mit ca. 0,7 °C. Die relative Luftfeuchte liegt im
Jahresmittel bei 76%. In den Monaten November bis Februar tritt mit ca. 85% die hdchste
und im Monat Mai mit ca. 67% die niedrigste relative Luftfeuchte auf.
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Abb.A 8: Mittlere monatliche Klimadaten des Untersuchungsgebietes Schaugraben
(Mittelwerte der Daten von 1982 bis 2001)

Naturrdumliche Gliederung

Das Einzugsgebiet des Schaugrabens befindet sich im pleistozénen Tiefland im Norden von
Sachsen-Anhalt und im Sidden von Osterburg (Altmark). Der Schaugraben entwéassert nach
Norden Uber die Uchte, die Biese und den Aland in die Elbe. Er dient der Dréanage des
Uberwiegend landwirtschaftlich genutzten Einzugsgebietes, das eine Flache von etwa 25 km?
hat (MEISSNER, 1996).

Bodenkundlich-geologische Einordnung

Bei den Béden des Schaugraben-Gebietes handelt es sich zumeist um sandige Lehmbdden,
deren A-Horizonte teilweise Uber 50 cm méchtig sind (SCHWARz, 2001). Nach der
Geologischen Karte (ZENTRALES GEOLOGISCHES INSTITUT DER DDR, 1962) baut sich der
Untergrund im Einzugsgebiet des Schaugrabens (berwiegend aus saalezeitlichen
Moranenablagerungen auf, die Uberwiegend als Geschiebemergel, oberflachlich
bereichsweise auch als Geschiebedecksand ausgebildet sind. Diese Talsande bilden
zusammen mit den sandig ausgepragten Bereichen der Grundmoradne den oberen
Grundwasserleiter, der relativ geringmachtig und nur 6rtlich verbreitet ist. Der eigentliche
Geschiebemergel, der aus fein- bis mittelsandigem, tonigem Schluff besteht, trennt das
obere von dem tieferen Grundwasserstockwerk (MOLLER, 2002).
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A2 Herleitung des Retardationsfaktors R aus der Stofftransportgleichung
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Stofftransportgleichung

Der Stofftransport im Boden erfolgt durch die Kombination von Konvektion, Dispersion,
Diffusion und Sorption. Diese Prozesse werden in der Stofftransportgleichung
zusammengefasst (LAPIDUS & AMUNDSON, 1952; OGATA, 1970):

2
Cn, = Stoffkonzentration im Bodenwasser [mg/L]
t = Zeit [s]
z = Entfernung [m]
D = Diffusions-Dispersionskoeffizient [m2/s]
v = durchschnittliche FlieBgeschwindigkeit [m/s]
p = Trockendichte des Bodens [g/L]
6 = volumetrischer Wassergehalt [cm3/cm3]
S. = sorbierte Stoffmenge pro Gewichtseinheit Boden  [mg/g]
Q = Stoffzufuhr aus Quellen [mg/L/s]
S = Stoffentnahme durch Senken [mg/L/s]

Der erste Teil der rechten Seite der Gleichung (6.1) ist der sogenannte Diffusions-
Dispersionsterm, der zweite der Konvektionsterm und der dritte der Sorptionsterm. Die
Prozesse sind im Kapitel 2.3.1 bereits ausfuhrlich beschrieben worden. Auf weitere
Ausfihrungen wird daher verzichtet. Flr die Herleitung des Retardationsfaktors (R) ist
lediglich der Sorptionsterm von Interesse.

Sorptionsisothermen

Der Zusammenhang zwischen der Konzentration eines Stoffes im Porenwasser, den
Sorptionseigenschaften eines porésen Mediums und der sorbierten Stoffmenge wird durch
sogenannte Sorptionsisothermen beschrieben. Die wichtigsten sind die Sorptionsisothermen
nach Henry, Freundlich und Langmuir. Im Folgenden wird die Henryisotherme né&her
erlautert, da sie die Grundlage fir die mathematische Beschreibung des Retardationsfaktors
(R) auf dem Gebiet der Chromatographie bildet.

Die Henry-Sorptionsisotherme beschreibt eine lineare Beziehung zwischen der pro
Gewichtseinheit Boden sorbierten Stoffmenge (S,) und der in Bodenlésung verbliebenen
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Stoffmenge (Cn), nachdem sich bei konstanter Temperatur ein Sorptionsgleichgewicht
eingestellt hat:

S, =K, -C, (6.2)

Ky [L/g] ist der sogenannte Verteilungskoeffizient in der Henry-Isotherme. Er ist ein MaB fir
die Verteilung eines Stoffs zwischen der Bodenmatrix und der Bodenlésung.

Die Sorption verlauft nur bis zu einem bestimmten Wert von Cy, der von den Eigenschaften
des betrachteten Stoffs und Bodens abhangt, linear. Danach wird die Zunahme in S, mit
steigendem C,, immer geringer und wird schlieBlich Null. Dann sind alle Sorptionsplatze
belegt und es werden keine Stoffe mehr sorbiert. Die Henry-Isotherme ist also nur fir einen
begrenzten Konzentrationsbereich gultig.

Retardationskoeffizient in der Stofftransportgleichung nach Einfiigen der Henry-
Sorptionsisotherme

Durch Substitution der Henry-Isotherme in den Sorptionsterm der Gleichung (6.1) erhélt

man:

0S, _p Ky-C, p-Ky 9GC,

a
ot 6 ot 0 ot (6.3)

L
0

Setzt man diese Beziehung in die Gleichung (6.1) ein und rickt den modifizierten
Sorptionsterm auf die linke Seite der Gleichung, erhédlt man die folgende Beziehung:

2
oC,, +p~KH 9C, :D'a C, _V.acm
ot ) ot 022 0z

+Q-S (6.4)

Die linke Seite dieser Gleichung lasst sich weiter vereinfachen zu:

0C, p-K; oC p-Ky) 0C 0C
m . m _ A . m — R. m
at e ot ( "o ) ot ot (6.5)
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Der Parameter R wird Retardationskoeffizient genannt. Er ist dimensionslos und ergibt sich
aus Gleichung (6.5) als:

R=1+KH~% (6.6)

Beziehung zwischen dem Henry-Verteilungskoeffizienten Ky und dem chromato-
graphischen Verteilungskoeffizienten K

In der Bodenkunde wird die sorbierte Stoffmenge auf eine Masseneinheit Feststoff bezogen.
In der analytischen Chromatographie wird die sorbierte Stoffmenge dagegen auf eine
Volumeneinheit Feststoff bezogen. Dementsprechend wird in der Chromatographie auch

eine etwas andere Form der Henry-Isotherme verwendet:

C.=K-C, 6.7)

Cs = Konzentration des Analyten in der stationdren Phase = sorbierte [mg/L]
Stoffmenge pro Volumeneinheit Feststoff

K = Verteilungskoeffizient des Analyten [-]

Cm = Konzentration des Analyten in der mobilen Phase = Stoffkonzentration [mg/L]

im Bodenwasser

Ku aus Gleichung (6.2) und K aus Gleichung (6.7) sind nicht identisch, aber stehen in
Beziehung zueinander. Um diese Beziehung herzuleiten, braucht man folgende Definition:

M,
P=7t (6.8)
Vi =V, +V, (6.9)
V,=V,-(1-9) (6.10)
V. =V,-8 (6.11)
BV __ O

V, (1-9) (6.12)
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A
C-p (6.13)
A
S, = M. (6.14)
M, = Masse des Feststoffs d]

V; = Gesamtvolumen des Mediums = Volumen des Feststoffs und der Poren [L]
Vs = Volumen des Feststoffs [L]
V., = Volumen der Poren = Volumen der mobilen Phase bei Wassersattigung [L]
B = Phasenverhéltnis [-]

A = sorbierte Stoffmenge [mg]

Gleichung (6.12) gilt nur, wenn das Phasenverhaltnis bei wasserungesattigten Verhaltnissen
gleich dem bei Wasserséttigung ist (vgl. Kapitel 2.3.3). Das ist der Fall, wenn das mit
Bodenlésung in Kontakt stehende Feststoffvolumen im gleichen MaBe abnimmt wie das
Volumen der Bodenlésung, also der Wassergehalt. Nach den in Kapitel 3.3.3 dargestellten
Ergebnissen war das hier gegeben.

Multipliziert man nun Cs mit 6 und dividiert durch p und B erhélt man S:

g -c. 8 _A 6 _AVOV_ A VO AV, A

¢ ® pB Vs pB Vs Ms'Vm Ms Vm Ms m Ms (615)
Aus den Gleichungen (6.2), (6.7) und (6.15) folgt dann:

0 0

Sa:KH'Cm:Cs'ﬂ:K'm'Cm (676)

mit
0
Ku=K-T% (6.17)

Setzt man nun Gleichung (6.17) in Gleichung (6.6) ein, erhalt man:
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_ Pk P K
R=1+K, e—1+K 0B 6_1+B (6.18)

Das ist der Ausdruck fir den Retardationskoeffizienten, der fir die Berechnungen der
Sulfatretardation in den Kapiteln 2.3.3 und 3.3.3 verwendet wurde.
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A3  Berechnung der Retardationsfaktoren in den Tracerversuchen
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Tab.A 5: Berechnung der Retardationsfaktoren in den Tracerversuchen
Gebiet Flache [Bodenart’ |[PV? | B3 | TG*| 6° |[Ksos®| Rsos’ | Rsos®
[%] | -] | [%] [] [] [-] []
Mockritz M1 Tu3 46 | 0,85 | 36 0,028 | 1,01 2,2 2,2
M1 Tu3/ Tu2 48 | 0,92 | 47 1,32 2,4 2,5
M2 Ls2/ Tu3 41 | 0,69 | 21 059 | 1,8 1,7
M2 Ls2/ Tu3 43 | 0,75 | 28 0,78 | 2,0 2,0
M3 Lu/ Lt2 43 | 0,75 | 26 0,73 | 2,0 1,9
M4 Sl4/ Slu 38 | 061 ]| 14 0,39 | 1,6 1,5
Bramstedt B1 fSms 36 | 0,56 1 | 0,050 | 0,05 | 1,1 1,0
B2 Su2 35 | 0,54 3 0,15 | 1,3 1,3
Karlsruhe K1 Sl4/ mSgs 35 | 0,54 4 | 0,040 (0,18 | 1,3 1,1
K1 Sl4/ mSgs 35 | 0,54 1 0,05 | 1,1 1,0
K2 SI3/ mSgs 36 | 056 | 10 050 | 1,9 1,8
K3 SI3/ mSfs 37 1059 | 11 055 | 1,9 1,7
Schaugraben | S1 SI3 37 | 0,59 0,065 | 0,59 2,0 2,2
S1 SI3 37 10,59 059 | 2,0 2,0
S2 SI3 37 | 0,59 11 0,72 2,2 2,2
S3 fSms 36 | 0,56 4 0,26 1,5 1,3
S4 SI3 37 | 059 | 11 0,72 2,2 2,2
S5 SI3/ St2 37 10,59 7 0,46 | 1,8 1,9
Lysimeter L1 SI3 37 10,59 0,020 | 0,17 | 1,3 1,3
L2 SI3 37 | 0,59 0,17 1,3 1,2

N

N o o A~ W

(vgl. Abb. 38, vgl. Abb.A 25)

vom Sulfatpeak durchlaufene Bodenarten
gewichtet nach Machtigkeit der durchlaufenen Bodenarten, bei mittlerer Lagerung
nach AG BODEN (1994)

berechnet aus PV nach Gleichung (2.12)
gewichtet nach Machtigkeit der durchlaufenen Bodenarten, nach Kérnungsanalyse
aus Vergleich der berechneten mit der gemessenen Sulfatretardation gefittet (vgl. Abb.A 25)
aus TG und ¢ nach Gleichung (2.11) berechnet (vgl. Abb.A 25)

aus P und Kso4 nach Gleichung (2.13) bzw. Gleichung (2.14) berechnet

aus Verhaltnis der Verlagerungsstrecke bzw. mittleren Verweilzeit von Bromid/ Sulfat gemessen
(vgl. Abb. 38)
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Abb.A 9:

nein

Abschatzen der Sorptionsstarke o fur die
Tonfraktion in einem Gebiet

Y

Berechnung der Verteilungskoeffizienten K,

fur die Tonfraktion der Flachen in einem Gebiet nach Gleichung (2.11):

Ksoe=TG " 06

v

Berechnung der Retardationsfaktoren Ry, fur die Flachen
in einem Gebiet nach Gleichung (2.13) bzw. Gleichung (2.14):
Kso4

Rso=1+ B

Stimmen in einem Gebiet
die berechneten Retardationsfaktoren Ry,, mit den gemessenen
mit ausreichender Genauigkeit berein?

Algorithmus zur Berechnung der Sorptionsstédrke o und des
Verteilungskoeffizienten Ksoq
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A4  Jahrliche Schwefelbilanzierung der Anbauvariante Extensiver Landbau

(vgl. Kapitel 2.4.1)
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Durch den Rickgang der atmosphéarischen Deposition sowie durch den weitgehenden
Verzicht auf eine Zusatzbewéasserung verminderte sich bei diesem Bewirtschaftungsregime
der jahrliche Schwefelgesamteintrag von 1989/90 bis 1992/93 von 110 kg/ha auf 39 kg/ha
und verblieb bis 1999/00 weitgehend auf diesem Niveau (Abb.A 9).

Legende
Wasserhaushalt

Niederschlagsmenge + Zusatzbewasserung [mm]

Sickerwassermenge [mm]

Schwefeleintrage (aufaddiert)

[ 1 Sulfat-Schwefeleintrag mit Zusatzbewasserung [kg/hal]
| Schwefeleintrag mit Dingung [kg/ha]
[ 1 Sulfat-Schwefeldeposition [kg/ha]
Bl schwefelnettomineralisation [kg/ha]
Schwefelaustrédge (aufaddiert)
Bl sulfat-Schwefelfracht mit Sickerwasser [kg/ha]
1 Schwefelentzug durch das Erntegut [kg/ha]
1200 500
900 ~ - 375
[SRN ] o
% é 600 - - 250 g =
83 E TR
<M= 300 - F125 o X
0- 0
o o
a ©
§ -300 - - 125 57
8 33
ke E .600 250 =

89/90
90/91
91/92
92/93
93/94
4/95
95/96
96/97
97/98
98/99
99/00

»
Lysimeterjahr

Abb.A 10: Jéhrliche Bilanzierung des Schwefelhaushaltes flir Extensiven Landbau.
Schwefeleintrdge ab 1989/90 und Schwefelaustrdge ab 1991/92
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Der Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser folgt anscheinend nicht direkt dem
Rlickgang des Schwefelgesamteintrages. Ein Zusammenhang zwischen dem jahrlichen
Schwefelgesamteintrag und dem Sulfat-Schwefelaustrag mit dem Sickerwasser ist nicht
erkennbar (Abb.A 10).

140

y =-0,7259x + 67,195

120 - o

100 & =030

S04-S-Austrag [kg/ha]

S-Gesamteintrag [kg/ha]

Abb.A 11: Korrelation des jéhrlichen Schwefelgesamteintrages mit dem
Sulfat-Schwefelaustrag bei der Anbauvariante Extensiver Landbau
(1991/92 - 1999/00)

Vielmehr wird der jahrliche Sulfat-Schwefelaustrag maBgeblich von der Sickerwassermenge

Uberpragt (Abb.A 11).

140 ‘
y = 0,3409x

120 ~

SO4-S-Austrag [kg/ha]

400

Sickerwasser [mm]

Abb.A 12: Korrelation der jahrlichen Sickerwassermenge mit dem Sulfat-Schwefelaustrag
bei der Anbauvariante Extensiver Landbau (1991/92 - 1999/00)
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Eine Beurteilung der Auswirkungen des veranderten Schwefeleintragsniveaus auf den
Sulfat-Schwefelaustrag ist mit der Methode der jahrlichen Schwefelbilanzierung daher nur

schwer moglich.



Anhang 175

A5 Koérnungsverteilung und Verlagerungskurven von Tracerflachen

Die Peakinterpretation der Tracer wurde nach den Erlauterungen auf Seite 40 ff.
durchgeftihrt. Die Verlagerungstiefe wurde jeweils mit einem Punkt gekennzeichnet. In
einigen Fallen war die Ermittlung der Verlagerungstiefe nicht mdglich, da hier die
Konzentrationsunterschiede der Tracer zwischen den Tiefenstufen zu gering waren. In
diesen Fallen wurde die Verlagerungstiefe auch nicht gekennzeichnet. Die
Kérnungsverteilung und Verlagerungskurve der Tracerflache M2 ist in Kapitel 3.3.2

dargestellt.
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Abb.A 13: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Flache M1 (12/1999 - 11/2001)
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Tracerfldche M3
Kérnungsverteilung Probenahme 04/2001 Probenahme 11/2001
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Abb.A 14: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Flache M3 (11/2000 - 11/2001)
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Abb.A 15: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Flache M4 (11/2000 - 11/2001)

Tracerfliche M4

Kérnungsverteilung

Kérnung [%]
0 25 50 75 100

| 7| sia
I | Slu

s

Tiefenstufe [dm]

16

SO, [mg/kg]

Probenahme 04/2001

Br [mg/kg]
0 10 20 30
0 100 200

Tiefenstufe [dm]

Probenahme 11/2001

Br [mg/kg]
0 10 20

30

100
SO, [mg/kg]

200

— K&rnung gemessen

---- Kérnung aus der
Bodenansprache

im Gelande abgeschatzt

—@—Br-Tracer
—@—SO,-Tracer
....... SO4-Hintergrund

8.1

Bueyuy



Untersuchungsgebiet Bramstedt
Tracerflache B1

Kérnungsverteilung

Koérnung [%]
0 25 50 75 100

11| 1Sms

fSms

[ G G-y
A~ N O
| | |
T T T

Su2

-y
[e2]
|
T

iefenstufe [dm]

—
oo
|
T

Tiefenstufe [dm]

=

N NN DN DN
o oo~ N O
| | | | |
T T T T T
—f

w
o
|
T

Abb.A 16: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche B1 (11/2000 - 10/2001)
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Abb.A 17: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche B2 (11/2000 - 10/2001)
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Abb.A 18: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche K1 (11/2000 - 11/2001)
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Abb.A 19: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche K2 (11/2000 - 11/2001)
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Abb.A 20: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche K3 (11/2000 - 11/2001)
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Abb.A 21: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche S1 (12/1999 - 11/2001)
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Abb.A 22: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche S2 (12/1999 - 05/2001)
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Abb.A 24: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche S4 (11/2000 - 11/2001)
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Abb.A 25: Verteilung der Kérnung und der Bromid- und Sulfatkonzentration mit der Tiefe im Boden der Fldche S5 (11/2000 - 11/2001)
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A6 Bewirtschaftung der Lysimeter der Station Falkenberg

Mit der Versuchsumstellung im Jahr 1991/92 wurden zum Teil Lysimeter aus unterschiedlich
bewirtschafteten Bewirtschaftungsregimen zu neuen Lysimetergruppen zusammengefasst.
In den Jahren 1989/90 und 1990/91 wurden auf den Lysimetern dieser Lysimetergruppen
unterschiedliche Fruchtarten angebaut bzw. verschiedene Bewasserungs- und Dingegaben
appliziert. Sie sind in den Bewirtschaftungsplanen getrennt fir die beiden Lysimeter mit
einem ,/“ angegeben.
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Tab.A 6:

Anbauplan der Bewirtschaftungsregime der Lysimeterstation Falkenberg
(1989/90 bis 2000/01)

5 _ Lysimeterjahr
& }:f g ] 2 89/90 90/91 91/92 92/93 93/94 94/95 95/96 96/97 97/98 98/99 99/00 00/01 01/02
3
Dauerbrache 104/105 WG/Ma S(';A+al\//IS Ha+GU Brall Brall Brall Brall Brall Brall Brall Brall Brall Brall
bauerbrache 37/45 WG+MS Ha+GU Ha+GU Bra | Bra | Bra | Bra | SG+FR | WW+FR Ka WG+OR Ma ZR
mit Wiederein- || 40/48 ww WG+MS Ha+GU Bra ll Bra ll Bra ll Bra Il Brall | WW+FR Ka WG+OR Ma ZR
gliederung 100/101 WG/Ma S(';"f,\’/ls Ha+GU Brall Brall Brall Brall Brall | SW+FR Ka WG+OR Ma ZR
c
% 17/41 w\gmg WG+Ma/Ha+GU | SG+GU Bra WW | WG+MS ZR Ma WW+RGi | Bral WW | WG+MS ZR
@ 31/32 Ha+GU Klee SG+GU | Brall | WG+MS ZR Ma WW+RG | Bral WW | WG+MS ZR Ma
Rotationsbrache | 2¥3 ww WG+MS SG Bra ll ZR Ma WW+RGi | Bral WW [ WG+MS ZR Ma WW-+Ri
33/34 Klee ww SG+GU | Brall Ma WW+RG | Bral WW [ WG+MS ZR Ma WW+RG | Bral
38/39 | Ha+GU/Klee ’f/"/evf/ Ha+GU Brall | WW+Ri | Bral WW [ WG+MS ZR Ma WW+RG | Bral ww
6/8 WG+MS Klee Bra ll Brall Bra WW | WG+MS ZR Ma ww Bral WW | WG+MS
20/107 WW/Ka GLWG ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR
_ 64/65 WG+MS ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR WW-+OR Ka WG+OR
EE;‘;QE‘;S ' 23/24 Ka WG+MS Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka
51/52 WG+MS Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR
99/103 Ka WG Ma ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR Ww+OR Ka WG+OR Ma
o 57 WG+MS Ha+GU Klee Ka WW+MS | KGE+MS | WW+MS | Ha+GU Klee Ka WW+MS | KOE+MS | WW+MS
2
2 13/47 Klee ww Ka WW+MS | KSE+MS | WW+MS | Ha+GU Klee Ka WW+MS | KGE+MS | WW+MS | Ha+GU
é Okologischer 9/42 Ha+GU Klee WW+MS | KGE+MS | WW+MS | Ha+GU Klee Ka WW+MS | KGE+MS | WW+MS | Ha+GU Klee
2 Landbau 15/43 Kiee ww KSE+MS | WW+MS | Ha+GU | Kiee Ka | WW+MS | KSE+MS | WW4MS | Ha+GU | Kiee Ka
= 11/46 Ha+GU Klee WW+MS | Ha+GU Klee Ka WW+MS | KGE+MS | WW+MS | Ha+GU Klee Ka WW+MS
19/44 ww WG+MS Ha+GU Klee Ka WW+MS | KSE+MS | WW+MS | Ha+GU Klee Ka WW+MS | KSE+MS
18/57 WW/Kar W‘g‘fjjls Ka WR+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR
e'f(:‘e"n“g“s,e 25/26 WG+MS ZR WR+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR Ha+OR
Fruchtarten 21/22 Kar WG+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR Ha+OR Ka
27/28 WG+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS ZR Ha+OR Ka WR+MS
Ime‘i;?\/";i?;’ung 95/97 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
£ g€ N Grinland 3/4 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL3 GL
S5 G
§§ Extensivnutzung 1/2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL2 GL
Gl btaing || 697 GL3 GL3 6t | as | a3 | oz | es | ats | as | oLs
wgégg{i';ﬁng 68/69 GL5 GL5 GL5 GL5 GL5 GL5 GL5 GL5 GL5 GL5
53/54 Ka WG+MS ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR
g 3 oo 55/56 WG+MS ZR Ww+OR Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR
gt || s2re3 Ka WGMS Ka | WG+OR | Ma ZR |WW:OR| Ka | WG:OR | Ma
> 102/106 | SG+MS Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR WW+OR Ka WG+OR
- 49/50 Ka WG+MS Ma ZR WW+OR Ka WG+OR Ma ZR WwW+OR Ka WG+OR Ma
S/GL/50 76 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
S/GL/100 77 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
S/GL/150 78 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
sL/GL/50 70 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
sL/GL/100 71 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
sL/GL/150 72 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
L/GL/50 82 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
L/GL/100 83 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
L/GL/150 84 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
L&/GL/50 88 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
S L8/GL/100 89 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL
& L&/GL/150 90 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL4 GL GL
§ S/AL/50 79 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW [ WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
> S/AL/100 80 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
S/AL/150 81 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW [ WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
SL/AL/50 73 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
sL/AL/100 74 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW [ WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
sL/AL/150 75 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
L/AL/50 85 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW [ WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
L/AL/100 86 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
L/AL/150 87 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW [ WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
L&/AL/50 91 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
L&/AL/100 92 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW [ WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
L&/AL/150 93 Klee ww WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee WW | WG+MS | Ha+GU Klee
Ha/Ka  Unterschiedliche Fruchtarten bei Lysimetern einer Lysimetergruppe vor der Versuchsumstellung 1991/92

Lysimetergruppe wurde hinsichtlich der Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages zwischen 1989/90 und 1999/00 ausgewertet (vgl. Kapitel 3.4.3)

Lysimetergruppe ab 2000/01 im Bewirtschaftungsregime VI Schwefel-Diingung (vgl. Kapitel 3.5)

Mindestens eines der beiden Lysimeter entfernt
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Tab.A 7:

Jahresniederschldge und Zusatzbewdésserung der Bewirtschaftungsregime der
Lysimeterstation Falkenberg (1989/90 bis 2000/01)

Lysimeterjahr
89/90 90/91 91/92 | 92/93 | 93/94 | 94/95 | 95/96 | 96/97 | 97/98 | 98/99 | 99/00 | 00/01 | 01/02
Niederschlag Erdboden [mm] 445 530 586 535 937 749 378 523 605 699 552 625 731
rel. zum langj. Mittel [%] 73 87 96 88 154 123 62 86 100 115 91 103 120
Bewi-r::;?riietungs Anbauvariante Lysimeter
Dauerbrache 104/105 | 100/305 | 300/210 - - - - - - - - - - -
37/45 275 | 275110 - - - - - 20 60 60 85 95 | 120
Dauerbrache mit Wiedereingliederung 40/48 130 205/55 - - - - - - 60 60 85 95 120
- 100/101 100/305 | 300/210 - - - - - - 40 60 85 95 120
% 17/41 5/275 55/275 - - - 80 220 120 60 - 85 115 120
g 31/32 400 300/~ - 10 40 160 215 115 - 100 330 95 100
B Rotationsbrache 35/36 130 205/55 - - 75 140 40 - 60 115 310 95 125
33/34 350 125/- - - 50 70 - 100 115 100 235 115 -
38/39 400 | 300/125 - - 25 - 40 130 160 100 255 - 65
6/8 -1275 250 - - - 65 170 120 160 155 - 100 125
20/107 130/180 250/75 = = = 5 90 = = = 5 - -
64/65 275 275 - 10 - 10 920 - - -
Extensiver Landbau 23/24 180 205 - - - 20 50 - 5 - - 5 -
51/62 275 275 - - - 5 - - - - 5 - -
99/103 180 75 - 50 - - 50 - - - 5 5 -
) 57 15/275 | 110/275 - - - 20 70 25 - - 5 5 -
3 13/47 -/350 - - - - 15| 100 - - - - 5 -
% Okologiecher Landbau o42 | 170/400 |  -/300 -| o DS - - - - 5 - -
- 15/43 350 125 - 20 - - - - 5 - - - -
= 11/46 400 300/- -] 130 - - 70 - - - - - -
19/44 130 205 25 - - 10 90 - - - - 5 -
18/57 5/180 | 250/205 - 50 - 5 - - - - 310 95 -
Ertrags-extensive Fruchtarten 25726 a7 250 . 40 . . 70 . . . 2% % &8
21/22 180 205 - - - 15 920 - - - 310 105 40
27/28 275 275
o2 Griinland Intensivnutzung 95/97 | 150/415 | 60/340 | 200 | 325 9 | 155| 230 | 150 | 165 | 120 | 205 [ 135 | 150
.g § Grunland Normalnutzung 3/4 10 = = = = = = = = = = - -
g ‘t% Griinland Extensivnutzung 1/2 10 - - - - - - - - - - - -
: S Griinland Giille-Diingung 66/67 410/110 | 310/100 - - - - - - - -
=0 Griinland Weidenutzung 68/69 210/410 | 175/350 - - - - - - - -
53/54 180 205 175 175 50 30 215 120 60 60 85 95 120
g B 55/56 275 275 75 225 25 140 220 80 55 60
8% Integrierter Landbau 62/63 180 205 100| 125| 50| 160 | 90| 160 | 40| 80
i 3 102/106 330 225 75 225 75 25 120 80 160 100 80 95 65
B 49/50 180 205 | 125 | 275 25| 135 90 | 120| 160 | 100 85 9 | 100
S/GL/50 76 335 300 200 325 90 175 230 150 165 120 235 135 150
S/GL/100 77 335 300 200 325 90 175 230 150 165 120 235 135 150
S/GL/150 78 335 300 200 325 65 175 230 150 165 120 235 135 150
sL/GL/50 70 335 300 200 325 90 175 230 150 165 120 235 135 150
sL/GL/100 il 335 300 200 325 920 175 230 150 165 120 235 135 150
sL/GL/150 72 335 300 200 325 65 175 230 150 165 120 235 135 150
L/GL/50 82 335 300 200 325 920 175 230 150 165 120 235 135 150
L/GL/100 83 335 300 200 325 90 175 230 150 165 120 235 135 150
L/GL/150 84 335 300 200 325 65 175 230 150 165 120 235 135 150
L6/GL/50 88 335 300 200 325 90 175 230 150 165 120 235 135 150
5 L6/GL/100 89 335 300 200 325 920 175 230 150 165 120 235 135 150
E L6/GL/150 90 335 300 200 325 65 175 230 150 165 120 235 135 150
% S/AL/50 79 350 125 175 350 920 65 170 150 165 100 330 140 150
2 S/AL/100 80 350 125 175 350 90 65 170 150 165 100 330 140 150
S/AL/150 81 350 125 175 350 920 65 170 150 165 100 330 140 150
sL/AL/50 73 350 125 175 350 90 65 170 150 165 100 330 140 150
sL/AL/100 74 350 125 175 350 920 65 170 150 165 100 330 140 150
sL/AL/150 75 350 125 175 350 90 65 170 150 165 100 330 140 150
L/AL/50 85 350 125 175 350 920 65 170 150 165 100 330 140 150
L/AL/100 86 350 125 175 350 90 65 170 150 165 100 330 140 150
L/AL/150 87 350 125 175 350 920 65 170 150 165 100 330 140 150
Lo/AL/50 91 350 125 175 350 90 65 170 150 165 100 330 140 150
L&/AL/100 92 350 125 175 350 920 65 170 150 165 100 330 140 150
L&/AL/150 93 350 125 175 350 90 65 170 150 165 100 330 140 150
60/80 Unterschiedliche Hohe der Zusatzbewéasserung bei Lysimetern einer Lysimetergruppe vor der Versuchsumstellung 1991/92

Lysimetergruppe wurde hinsichtlich der Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages zwischen 1989/90 und 1999/00 ausgewertet (vgl. Kapitel 3.4.3)

Lysimetergruppe ab 2000/01 im Bewirtschaftungsregime VI Schwefel-Diingung (vgl. Kapitel 3.5)

Mindestens eines der beiden Lysimeter entfernt
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Tab.A 8:

Versuchsumstellung 1991/92

Diingeplan der Bewirtschaftungsregime der Lysimeterstation Falkenberg vor der

) 1989/90 1990/91

%')’ % 5 mineralisch organisch mineralisch organisch
E -g § g = = = =3 = = E = = = =2 = T | T
58 H ¢ | E| F| F|Eg|oF|2E|3F| F| F| F |fg| oF|2E|3E
s <] 4 zZ |ad | x¥ |8 (52| 82 22 zZ2 aa x¥ [Bg| 52|82 | 82
] = 2| 2| 2|8%|%2|82| 22| 2| 2| £|8%°z|%z|f2
Dauerbrache 104/105 || 80/220 -/50 - - - - - || 220/150 25 - - - -
37/45 - | 20/30 | 80/120 - - | 105/158 70/135 | 25/38 | 100/150 - - -
Dauerbrache mit Wiedereingliederung 40/48 - | 20/30 | 80/120 - - - 70/105 || 115/255 | 25/38 | 130/195 - - - -
- 100/101 || 80/220 -/50 - - - || 2207150 25 - - -
£ 17141 /38 | 20/30 | 80/120 - - - | 70120 || 170/135 | 25/38 | 130/150 - - - -
& 31/32 - 10 40 - - - 20 - 15 75 - - - -
Rotationsbrache 35/36 - 10 40 - - - 35 85 13 65| - - - -
33/34 - 10 40 - - - - 65 13 55 - - - -
38/39 - 20 80 - - - 40/- /65 | 30/25 | 150/110 | - - - -
6/8 - 20 80 - - - 105 - - - - - - -
20/107 -/100 20 80/- [ -/300 - - 70/- -155 - - - - - -
64/65 - 20 80 - 20 - 105 || 125/110 - - - - - -
Extensiver Landbau 23/24 - - - - 20 - 33 170 25 130 - - - -
51/52 - 20 80 - 20 - 105 123 - - - - - -
99/103 100 20 - 300 - - - 55 - - - - - -
o 5/7 - | 20/25 80 - - - 105 90 25 100 - - - -
% 13/47 - | 20/30 | 80/120 - - - - || 1307195 | 25/38 | 110/165 - - - -
Z, Bkologischer Landbau 9/42 - | 20/30 | 80/120 - - - 4060 - | 30/45 | 150/225 - - - -
% 15/43 - | 20/30 | 80/120 - - - - || 1307195 | 25/38 | 110/165 - - - -
g 11/46 - | 20/30 | 80/120 - - - 40/60 - | 30/45 | 150/225 - - - -
19/44 - | 20/30 | 80/120 - - - 70/105 || 170/255 | 25/38 | 130/195 - - - -
18/57 - 20 80/- -] 20 - 70/33 <115 | /25 /130 - - - -
Ertrags-extensive Fruchtarten 25/26 . 20 g0 . . . 105 190 %0 150 . . . .
21/22 - 40 150 - - - 100 170 25 130 - - - -
27/28 - 20 80 - 20 - 105/65 123 - - - - - -
02 Griinland Intensivnutzung 95/97 - - - - - - - - - - - - - -
g § Griinland Normalnutzung 3/4 240 40 100 - - - - 220 30 150 - - - -
g % Grinland Extensivnutzung 12 60 20 50 - - - - 60 20 50 - - - -
a S Grinland Griille-Diingung 66/67 - - - - - - - - - - - - - -
=0 Griinland Weidenutzung 68/69 - - - - - - - - - - - - - -
53/54 - 30 80 | 300 - - 66 170 25 130 - - - -
g 2 55/56 25 20 80 300 - - 80 163 20 80 - - - -
g § Integrierter Landbau 62/63 33 - - - 20 - 33 || 115/110 25 130 - - - -
f 3 102/106 110 30 - - - - - 145 20 - | 300 - - -
B 49/50 - - - - 20 - 33 170 25 130 - - - -
S/GL/50 76 120 20 50 - - - - 120 20 50 - - - -
S/GL/100 77 240 40 100 - - - - 240 40 100 - - - -
S/GL/150 78 360 60 150 - - - - 360 60 150 - - - -
sL/GL/50 70 120 20 50 - - - - 120 20 50 - - - -
sL/GL/100 il 240 40 100 - - - - 240 40 100 - - - -
sL/GL/150 72 360 60 150 = = = = 360 60 150 = = = =
L/GL/50 82 120 20 50 - - - - 120 20 50 - - - -
L/GL/100 83 240 40 100 - - - - 240 40 100 - - - -
L/GL/150 84 360 60 150 - - - - 360 60 150 - - - -
L6/GL/50 88 120 20 50 - - - - 120 20 50 - - - -
S L&/GL/100 89 240 40 100 - - - - 240 40 100 - - - -
§ L6/GL/150 90 360 60 150 = = = = 360 60 150 = = = =
§ S/AL/50 79 - 10 40 - - - - 35 10 40 - - - -
> S/AL/100 80 - 20 80 - - - - 70 20 80 - - - -
S/AL/150 81 - 30 120 - - - - 105 30 120 - - - -
sL/AL/50 73 - 10 40 - - - - 35 10 40 - - - -
sL/AL/100 74 - 20 80 - - - - 70 20 80 - - - -
sL/AL/150 75 = 30 120 = = = = 105 30 120 = = = =
L/AL/50 85 - 10 40 - - - - 35 10 40 - - - -
L/AL/100 86 - 20 80 - - - - 70 20 80 - - - -
L/AL/150 87 - 30 120 - - - - 105 30 120 - - - -
L&/AL/S0 91 - 10 40 - - - - 35 10 40 - - - -
Lo/AL/100 92 - 20 80 - - - - 70 20 80 - - - -
Lo/AL/150 93 = 30 120 = = = = 105 30 120 = = = =

20/10  Unterschiedliche Gabenhéhe bei Lysimetern einer Lysimetergruppe vor der Versuchsumstellung 1991/92

Mindestens eines der beiden Lysimeter entfernt

Lysimetergruppe wurde hinsichtlich der Entwicklung des Sulfat-Schwefelaustrages zwischen 1989/90 und 1999/00 ausgewertet (vgl. Kapitel 3.4.3)
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Tab.A 9: Diingeplan der Bewirtschaftungsregime der Lysimeterstation Falkenberg nach
der Versuchsumstellung 1991/92

) ab 1991/92 ) ab 1991/92
123 o & )
c € mineralisch organisch c € mineralisch organisch
= 3 - 2 d s -
SE s 5 e £y 3 5 e
S 3 2 g T T|2=| ,T| 0T | §~ g 3 2 g T T | 2~ T| 0¥ | §=
£e 3 = £ < S|28| 25 | £§5| g8 29 g & < < | 59| es| | 2F
S 2 zZ |aa | xx¥ [BL| 52| 82| § s 2 zZ |aa [ xx [ BE | 52| 82| §
& < 2| 2| 2|82z 82|53 (8 < 2| 2| g|§%|°2|%g|:2
w w
Dauerbrache Bra - - - - - - GLI50 @] 10| 20| e - - - -
Bra - - - - - - GL/100 G as0| 40| 170 - - - -
Ha 105 20 | 150 - - - - GL/150 GSL 420 60 | 255 - - - -
SG 105 20 | 150 - - - - WG 85 | 125 65 - - - -
ZR 120 20 | 150 | 250 - - - Ha 45 | 125 50 - - - -
: ww || 145 20 | 150 - - - - Klee - 15 75 - - - -
Dauerbrache mit AL/50
Wiedereingliederung Ka 120 20 150 | 300 - - - ww 65 | 125 55 - - - -
WG 145 20 | 150 - - - - MS - - - - - - -
Ma 180 20 | 150 - - - - . GU - - - - - - -
=
FR - - - - - - - % WG 170 25 130 - - - -
- " g
2 OR - - - - - - - 3 Ha 90 25 | 100 - - - -
s GU - - - - - - - @ Klee - 30 | 150 - - - -
- AL/100
Bra - . - . . . ww | 130| 25| 110 - . . .
SG 105 20 | 150 - - - - GU - - - - - - -
Ha 105 20 | 150 - - - - WG || 255 | 375| 195 - - - -
Rotationsbrache WG 145 20 | 150 - - - - Ha 140 | 375 | 150 - - - -
ZR 120 20 | 150 | 300 - - - Klee - 45 | 225 - - - -
AL/150
Ma 100 - - - 80 - - WW || 195 | 375 | 165 - - - -
MS 50 - - - - - - MS - - - - - - -
Rl 50 - - - - - - GU - - - - - - -
GU - - - - - - -
ZR 60 20 | 150 | 250 - - - ab 2000/01
wWw 50 20 150 - - - - é’> o) mineralisch org.
< =
) Ka 60 20 | 150 | 300 - - - £y 2 =
Extensiver Landbau S g g S —_ — — — — | o
WG 50 20 | 150 - - - - 24 3 £ £ E g, & N
s 2 zZ |ad | xx [ H2| 22|25
Ma 60 20 | 150 - - - - 2 < E) 2 2 2 e| =8
OR - - - - - - -
Griinland GL
Klee - - - - - - - KAS-Diingung 3 280 40 | 170 - -
Grunland GL
o Ka - - - | 300 - - - Hydrosulfan- 3 280 40 170 - - -
5 Diingung
k]
é Okologischer Landbau ww ~ . . ~ . 40 . 2R 120 20 150 ~ S| 20
o KGE - - - - - - - wWw || 145 20 | 150 - - -
w
= Ha - - - - - 40 - Ackerland Ka 120 20 | 150 - - | 300
MS i ] - | a0 ] KAS-Dingung | g || 145 | 20| 150 i ] ]
GU - - - - - - - Ma 180 20 [ 150 - - -
ZR 120 20 150 - - - - OR - - - - - -
WR 105 20 | 150 - - - - ZR 120 20 | 150 | 137 -| 250
Ertrags-extensive Ka 120 20 | 150 | 300 - - - ww || 145 20 [ 150 | 166 - -
Fruchtarten
Ha 80 20 | 150 - - - - g Ackerland Ka 120 20 | 150 | 137 - | 300
OR - - - - - - - g’ SSA-Diingung WG 145 20 150 166 - -
[=]
MS 50 - - - - - - iy Ma 180 20 [ 150 | 206 - -
Granland GL 2 -
o Intensivnutzung 4 280 40 170 3 ) ) ) (-}E) OR B B B B ) )
2g Grtinland GL =
=4 rinlan ~ R R R
s E Normalnutzung 3 180 25| 110 s ZR 120 20 [ 150 | 120 90 | 250
§E Griinland GL
[
S 2 Extensivnutzung > 90 10 55 - - - - ww || 145 20 [ 150 | 120 90 -
85 coiand G - - -l -] 1e0 - - Ackerland Ka | 120| 20| 150 | 120| 0| 300
=0 Gn‘]nlar?d 9 N Kieserit-Diingung
Weidenutzung 5 - - - - - - | 1500 WG 145 20 [ 150 | 120 90 -
ZR 120 20 | 150 | 250 - - - Ma 180 20 [ 150 | 120 90 -
5 ww 145 20 150 - - - - OR - - - - - -
t 5
28 ) Ka 120 20 | 150 | 300 - - - ZR 120 20 | 150 30 - | 250
22 Integrierter Landbau
£ WG 145 20 | 150 - - - - wWw || 145 20 | 150 36 - -
= Ma 180 20 | 150 - - - - Ackerland Ka 120 20 [ 150 30 -| 300
— Hydrosulfan-
OR - - - - - - - Diingung WG 145 20 | 150 36 - -
Ma 180 20 | 150 45 - -
OR - - - - - -

Diingestufe gilt jeweils fir die 4 Bodenarten S, sL, L, Loss
nur gezielte Schwefeldiingung, kein Schwefeleintrag durch Begleitstoffe in Diingemitteln
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A7 Ertrage und Schwefelgehalte des Erntegutes der Station Falkenberg
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Tab.A 10: Mittlere jahrliche Ertrdge und Schwefelgehalte der Hauptfruchtarten der
Lysimeterstation Falkenberg (Durchschnittswerte 1999/00 bis 2000/01)

Fruchtart  Anbauvariante Ertrag Ertrag S-Gehalt  S-Gehalt

HEG NEG HEG NEG
[dt TS/ha]* [dt TS/ha] [kg/dt]* [kg/dt]

GL Grinland Weidenutzung 66 - 0,18 -
Grinland Gulle-Dingung 95 - 0,10 -

Guinland Extensivnutzung 63 - 0,15 -

Grinland Normalnutzung 78 - 0,17 -

Gunland Intensivnutzung 131 - 0,14 -
Bodenarten sL/GL/50 90 - 0,24 -

Bodenarten sL/GL/100 121 - 0,25 -

Bodenarten sL/GL/150 136 - 0,27 -

Ww Okologischer Landbau 52 52 0,12 0,09
Rotationsbrache 72 69 0,14 0,06

Extensiver Landbau 56 58 0,11 0,03

Integrierter Landbau 80 78 0,15 0,04

Bodenarten sL/AL/50 57 72 0,11 0,03

Bodenarten sL/AL/100 67 78 0,12 0,03

Bodenarten sL/AL/150 72 88 0,14 0,03

WG Rotationsbrache 73 62 0,18 0,08
Extensiver Landbau 65 69 0,16 0,05

Integrierter Landbau 87 75 0,19 0,07

Bodenarten sL/AL/50 80 72 0,19 0,05

Bodenarten sL/AL/100 84 73 0,20 0,05

Bodenarten sL/AL/150 92 105 0,23 0,05

WR Ertragsextensive Fruchtarten 76 99 0,10 0,10
Ha Okologischer Landbau 44 43 0,24 0,07
Ertragsextensive Fruchtarten 55 57 0,24 0,07

Bodenarten sL/AL/50 54 50 0,18 0,16

Bodenarten sL/AL/100 56 61 0,17 0,12

Bodenarten sL/AL/150 67 62 0,20 0,13

ZR Ertragsextensive Fruchtarten 151 39 0,06 0,26
Rotationsbrache 216 66 0,07 0,22

Extensiver Landbau 150 38 0,11 0,25

Integrierter Landbau 221 72 0,07 0,22

Ma Rotationsbrache 196 - 0,12 -
Extensiver Landbau 151 - 0,05 -

Integrierter Landbau 214 - 0,05 -

Ka Okologischer Landbau 100 - 0,14 -
Ertragsextensive Fruchtarten 122 - 0,11 -

Extensiver Landbau 133 - 0,16 -

Integrierter Landbau 154 - 0,16 -

K6E Okologischer Landbau 100 51 0,15 0,10
Klee Okologischer Landbau 102 - 0,22 -
Bodenarten sL/AL/50 132 - 0,18 -

Bodenarten sL/AL/100 115 - 0,17 -

Bodenarten sL/AL/150 119 - 0,20 -

Bra ll Rotationsbrache 40 - - -
Dauerbrache 46 - - -

HEG = Haupterntegut (z.B. Winterweizen Korn)
NEG = Nebenerntegut (z.B. Winterweizen Stroh)
* Wenn keine Angabe fir NEG, dann bezieht sich HEG auf Mischprobe aus ges. Erntegut
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Tab.A 11: Mittlere jahrliche Ertrdge und Schwefelgehalte der Nebenfruchtarten der
Lysimeterstation Falkenberg (Durchschnittswerte 1999/00 bis 2000/01)

Fruchtart  Anbauvariante Ertrag Erntegut S-Gehalt Erntegut
[dt TS/ha] [kg/dt]
MS Okologischer Landbau 38 0,22
Ertragsextensive Fruchtarten 40 0,19
Rotationsbrache 56 0,14
Bodenarten sL/AL/50 60 0,14
Bodenarten sL/AL/100 60 0,17
Bodenarten sL/AL/150 67 0,17
R Rotationsbrache 24 0,20
GU Okologischer Landbau 17 0,19
Bodenarten sL/AL/50 10 0,20
Bodenarten sL/AL/100 7 0,20
Bodenarten sL/AL/150 10 0,18
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A8 Kumulative Schwefelbilanzierung der Lysimeter in Falkenberg

Im Folgenden sind die Kumulativen Schwefelbilanzierungen der 7 weiteren im Kapitel 3.4.3
ausgewerteten Anbauvarianten dargestellt. Schwefeleintrage wurden ab 1989/90 kalkuliert.
Schwefelaustrage wurden ab 1991/92 erfasst.
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Abb.A 26: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fiir die Anbauvariante
Dauerbrache
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Abb.A 27: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fiir die Anbauvariante
Dauerbrache mit Wiedereingliederung
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Abb.A 28: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fiir die Anbauvariante
Griinland Normalnutzung
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Abb.A 29: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fiir die Anbauvariante

Integrierter Landbau
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Abb.A 30: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fiir die Anbauvariante
Bodenarten sL/GL/150
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Abb.A 31: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fiir die Anbauvariante
Bodenarten sL/AL/150
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Abb.A 32: Kumulative Bilanzierung des Schwefelhaushaltes fiir die Anbauvariante
Bodenarten L6/AL/150
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A9 Kalkulationen im Bewirtschaftungsregime Schwefel-Diingung



Tab.A 12: Ertrdge, Schwefelgehalte und Schwefelentziige des Erntegutes des Bewirtschaftungsregimes Schwefel-Diingung
(1999/00 - 2001/02)

1999/00

Wintergerste

— | = T
£ | < S
I I
T Z L L <
s | s | T | Z L
Anbauvariante| = n n 9D
AL KAS 91 94 | 0,24 | 0,06 27
AL Kies 97 95 (0,24 | 0,05 28
AL SSA 90 93 | 0,23 | 0,05 25
AL Hydro 89 85 |0,24 | 0,05 26
Grinland
GL KAS 121 - 0,22 - 27
GL Hydro 125 - 0,25 - 32

Beginn der Schwefeldiingung auf den Anbauvarianten
AL Kies, AL SSA, AL Hydro und GL Hydro

2000/01 2001/02

Silomais Zuckerriben
52 g | g | |83 g g3z

N

T zZ | w c T zZ | L <
= = T Zz Ll = = T Zz Ll
= = [7p) [7p) (4] [ = (7} w» w
216 - 0,05 - 11 220 61 0,01 0,28 19
256 0,05 - 13 217 58 0,01 0,30 20
238 - 0,05 - 12 195 68 0,02 0,35 28
213 - 0,05 - 11 250 71 0,01 0,35 27

GrlUnland GrlUnland
112 - 0,28 - 31 146 - 0,23 - 34
121 - 0,29 - 35 134 - 0,27 - 36

TM-HEG= Trockenmasse Haupterntegut
TM-NEG= Trockenmasse Nebenerntegut

S-HEG = Schwefelgehalt im Haupterntegut

S-NEG = Schwefelgehalt im Nebenerntegut

90¢

Bueyuy
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Tab.A 13: Berechnung der Anteile des Diingemittelschwefels am Sulfat-Schwefel im
Sickerwasser
Anbau- | Grinland Grinland Ackerland | Ackerland | Ackerland | Ackerland
variante KAS- Hydrosulfan- KAS- Hydrosulfan | Kieserit- SSA-
Dlingung Dlingung Dlingung Dlingung Dlngung Dlingung
1 2 3 1 2 3 1 2 3 1 2 3 1 2 3 1 2 3
c T c T c |t c T c |t c |t
[} () [0 () [0 () [} () [} () [0 ()
0 o 0 o 0 o 0 o 0 o 0 o
“E’ o GE’ 2 GE’ o “E’ o “E’ o GE’ 2
< o | .E < o | .E < o | .& < o | . < o | & < o | .= <
S DD IS|P (D (IS|P|P|IS|L|L|S|L L IS|IL|L|S
) g |3 g |3 ) g |3 g |3
= w | |O|lw |w | O|w || O]%|w | O]|%|%|O]lw|w|O
01/00 * 8,2 73| 73| 0|65 51|51| ol62|62| 063|630
02/00 ’ S ’ ’ ’ = ’ ’ T .
03/00 ° g
04/00 °| - | & - [ 78 o] - § - [53 1[ - |64 5| - |63 0
05/00 | B Al - = - |54 2| - |66 10| - [63] 0
06/00 - k= - 741 1] - c - |56 3| - |6s8|[16] - [63] 0
: o : — 5 - - :
07/00 % 74 1 § 57| 4 6,9 | 21 63| 0
08/00 M (- Y | A 1] - g - |59 5] -171]26] - [63] 0
09/00 - % g SIS T -l e 2|60 5] - [7e[s] -6’30
10/00 g || [T 3 -1 2% - |62] 6| - [75[3| - [63]0
11/00 - 5 S - 79 4] - = g’ - 163 7| - 774 | - [63] 0
12/00 =X |[BofBo[ 5[ - | &N || |65 8| |7o[%| - [63]0
C =
01/01 8,3 < S [ B3] 82] 6] - c 3| -[66] of - [81]s2] - [63]o0
02/01 81| X3 8184l s |71| S 68|68 |10 [83]83|57 [62[63] 0
— (5]
03/01 83| © g 89 86| 9 67| 5« 736911 |83]83|57 [66[63] 0
n O
04/01 81| @ 5§ 87/ 88| 10]69| @ g [[71[71]12[84]84]80[60]63] 0
05/01 83| 2 s |[ 93] 8o 11|68 = 5 |[73]72] 13 |84[84]60 6963 0
) <
0601 | - | 23 TeT[ie | | SP |[ - |74 [T - |84 60| - [63] 0
o7 | | 82 [ [sa | | 2% [ 75| @[ [sa[ei | [63]0
08/01 - g2 -] 97|15 - = o - 177115 - [84]e2] - [63] 0
= <
09/01 80 | = 3 ot 9916 - | =9 - 78|16 - [85[64| - [63] 0
10/01 88| € g 99100 17 [ - g E - 80|17 - [85[65| - [63] 0
[4y] N
- —_— - © - - -
11/01 [ N 10,0 | 10,0 | 18 3 N 8,1 | 18 8,6 | 66 63| 0
12/01 | £ o -~ 10018 - | £ © - |83 19| - [86|67| - |62 0
01/02 | o2 [ - [oo[m|-| §& [ [84[20][ - [87]69] - [63] 0
02/02 - g a - |100] 18 | - 27 - |86|lat | - 87|70 - [63] 0
H m S
03/02 81| Ao |[[looffoo[ 18|67 R 8 |87 87 21| - [88] 71 [62]63] 0
04/02 | 100(100[ 18 | 67 | 86 |87 |21 |[88[88| 726463 0
3

2

im Sickerwasser der Monatssammelprobe gemessener §**S-Wert
Zur Berechnung des DMA war eine Interpolation zwischen den gemessenen §*S-Werten

notwendig, um monatliche Schwankungen zwischen den gemessenen §**S-Werten
auszugleichen. Hierzu war es sinnvoll auch in Monaten ohne Sickerwasseranfall

5%S-Werte zu bilden.
DMA = Anteil des Diingemittel-Sulfates am Gesamtsulfat im Sickerwasser,

nach Gleichung (2.20) berechnet

Mittelwerte der Sickerwassersammelproben aus den Monaten 01/00 bis 03/03
Anfang der Schwefeldlingung
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