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Abstract

Over the last 25 years there was a mar-
ked increase in the sulphate concentra-
tion in many water supply wellsin Ger-
many. To investigate causes and soluti-
ons of water quality problems by high
sulphate concentrations in aquiferslysi-
meter and field investigations have been
carried out. The method of "cumulative
balance" was developed. It permits to
estimate the effect of changing sulphur
inputs on sulphate leaching, even the
amount of seepage water varies signifi-
cantly from year to year. Furthermore,
based on tracer experimentsin different
scales, retardation factors for sulphate
have been estimated. The degree of re-
tardation increased with the clay content
of the soil.

Einleitung

Der Zeitraum zwischen einer Kontami-
nation ausgeldst durch Bewirtschaf-
tungsmal3nahmen oder durch Landnut-
zungsanderungen und dem daraus resul -
tierenden messbaren Schadstoffeintrag
in das Grundwasser kann Jahre oder
Jahrzehnte dauern. Dabel ist die Frage
nach der Hohe des Stoffaustrages aus der
ungeséttigten Bodenzone ebenso wich-

tig wie die nach der Verlagerungsge-
schwindigkeit im Boden. Neben zahlrei-
chen Versuchen auf der UFZ-Lysime-
terstation in Falkenberg, in deren Mit-
telpunkt die umweltrel evanten Nahrstof -
fe Stickstoff (N) und Phosphor (P) stan-
den, wurden in den letzten Jahren zusétz-
lich Untersuchungen zum Verlagerungs-
verhalten von Schwefel (S) vorgenom-
men. Ausgangspunkt dazu war die Tat-
sache, dass in vielen Wasserfassungen
Deutschlands ein deutlicher Anstieg der
Sulfat(SO,)-Konzentration im Rohwas-
ser (Européischer Trinkwasserindikator-
wert (IND) liegt bei 250 mg/I SO,, Trink-
wV, 2001) zu verzeichnen war, trotz
gleichzeitig seit 1990 sinkender SO,-
Deposition mit dem Niederschlagswas-
ser und zum Teil geringerer S-Anteilein
den neuen mineralischen N-, P- und K-
Dungemitteln. Auf der Basis von Lysi-
meterversuchsergebnissenist eszum ei-
nen maglich, sowohl (i) die Auswirkun-
gen von differenzierten Landbewirt-
schaftungsmalinahmen alsauch von ver-
anderten S-Eintragsgrofien auf die Hohe
von SO,-S-Austrégen zu untersuchen.
Dabei erfolgt die Auswertung nach ei-
ner neuen Methode, die eine objektive
Quantifizierung bei unterschiedlichen
hydrologischen Bedingungen und diffe-

renzierten Bewirtschaftungsintensitaten
sowie unter Berticksichtigung der sich
verdndernden S-Eintragspfade - atmos-
phérische Deposition, Dingung und
Bewasserung - zulésst. Zum anderen er-
laubt (ii) eine Gegeniberstellung von
Resultaten aus zeitgleich angelegten
Verlagerungsversuchen auf Lysimetern
und Freilandparzellen neben Erkenntnis-
sen Uber die Verlagerungsgeschwindig-
keit von SO, im Boden auch Aussagen
dartiber, ob und in wie weit in Lysime-
tern die bodenhydrologischen Prozesse
der Freilandparzellen widergespiegelt
werden. Damit wird eine wichtige Vor-
aussetzung zur Ubertragung von Er-
kenntnissen aus Lysimeterversuchen auf
Freilandbedingungen erfillt.

Material und Methoden

(i) Bei den an der Auswertung beteilig-
ten Versuchsgefal3en handelt es sich um
Kastenlysimeter, die eine Oberfldchevon
1 m2und eine nutzbare Tiefevon 1,25 m
besitzen (MEISSNER et al., 2001). Alle
Gefélze wurden1982 nicht monolithisch
mit der Bodenart sL beflillt. Die beriick-
sichtigten unterschiedlichen Landnut-
zungsregime sind Resultat einer 1991
erfolgten umfassenden Versuchsumstel -
lung auf der Lysimeteranlage (Tabelle 1).

Tabelle 1: Uberblick iber BewirtschaftungsmaBnahmen der unterschiedlichen Landnutzungsregime im Zeitraum von

1991 bis 2001

Landnutzungsregime Fruchtfolge min. Dingung (kg/ha) org. Zusatzbe-

(Anzahl Lysimeter) N P K Dungung wasserung

Integrierter Landbau (10) ab 1991 Getreide-Hackfrucht 142 20 150 ja ja
(2:3)

Extensiver Landbau (10) ab 1991 Getreide-Hackfrucht 56 20 150 ja nein
(2:3)

Dauerbrache (10; ab ab 1991 Dauerbrache ohne nein nein

1996 - 2 Lysimeter) Abfuhr

ab 1996 8 Lysimeter wieder in
Intensivbewirtschaftung
eingegliedert
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Tabelle 2: Versuchsbedingungen der Verlagerungsversuche auf der Lysimeter- und Freilandebene

Versuchsebene Nutzung Bodenart Applikationstermin Tracermenge Beprobung
(Anzahl) des Tracers
Lysimeter (2) Brache sL-SI3 06.04.2000 je 10 g Br/m? wochentlich
100 g SO,/m2
Freilandparzellen S1-Acker SI3 16.12.19991 e halbjahrig
(5) S2-Weide S13 16.12.1999 13 g Br/mz
S3-Brache fSmS 28.11.2000 1459 SO,/m?2
S4-Acker S13 28.11.2000
S5-Weide S13/S12 28.11.2000
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Abbildung 1: Zeitlicher Vergleich von sickerwassergebundenen SO,-S-Austragen bei differenzierter Landnutzung in
Abhangigkeit vom natiirlichen Niederschlagsaufkommen

Die in die Untersuchung integrierten
Lysimeter wurden vor der Versuchsum-
stellung intensiv bewirtschaftet und mit
einer Zusatzbewasserung beaufschlagt.
DieBestimmung von Quantitét und Qua-
litét des Sickerwassers erfolgt in einem
monatlichen Intervall. Aus den resultie-
renden Monatsfrachten relevanter Kat-
und Anionen werden Jahresfrachten (ge-
trennt nach Lysimeterjahren von Mai bis
April) berechnet. Die Beschreibung der
Methode der Kumulativen Bilanzierung
ist Bestandteil des Ergebnisteils.

(ii) Diein die Verlagerungsuntersuchun-
gen involvierten Lysimeter haben
ebenfalls eine Oberflachevon 1 m2 (run-
de Form) und eine nutzbare Tiefe von
1,25 m. Im Februar 2000 wurde die obe-
re Bodenschicht der zuvor mit Griinland
extensiv genutzten Versuchsgefél3e ent-
fernt, um eine Aufnahme des Tracers
durch die Pflanzen zu vermeiden und zur
Verminderung der Evaporation mit 10
cm Grobsand beaufschlagt (MOLLER,
2002). Die Freilandversuchsparzellen,
die in dem Kleineinzugsgebiet "Schau-
graben" in der Nahe der Lysimetersta-
tion bel vergleichbaren hydrologischen
und pedologischen Bedingungen ange-

88

siedelt waren, hatten eine Flache von 2
x 2m (RICHTER, 2003). Wichtige Ver-
suchsbedingungen sind in Tabelle 2 zu-
sammengestellt.

Die Bestimmung der Tracerverlagerung
inden Lysimetern erfolgtein Anlehnung
an bereitseigene erfol grei ch abgeschlos-
sene Experimente mit unterschiedlichen
Einsatzstoffen (Deuterium, Cl, Br und
BN) zur Bestimmung der Wanderungs-
geschwindigkeit von Nitrat (RUSSOW
et al., 1995). Uber die mittlere Verweil-
zeit (VW2Z), als die Zeit, nach der 50 %
des Tracers das Lysimeter verlassen ha
ben und der damit korrespondierenden
Sickerwassermenge, dem Verweilzeitvo-
lumen (VWZV), wird die Verlagerungim
Boden durch die nachfolgend aufgef iihr-
te Beziehung berechnet:

Verlagerung (mmvl/mg) = Bodenschicht
(mm) x Lys.Flache (m?)/Verweilzeit-
volumen(l) (GlI. 1)

Zur Bestimmung der Tracerverlagerung
auf den Freilandparzellen wurden in 10
cm Tiefenabschnitten die Tracer-Kon-
zentrationsverlaufeim Boden Uber einen
langeren Zeitraum ermittelt und daraus
der Verlauf der Wanderung durch den
Bodenkdrper nachempfunden.

Sowohl auf Lysimeterebene als auch
unter Freilandbedingungen wurde aus
der Verlagerung von Br - konservativer
Tracer, der als reprasentativ fir den
Wassertransport gilt - und der Verlage-
rung von SO, der Retardationsfaktor
bestimmt:

Retardationsfaktor fur Sulfat =
\rlagerungssirecke des Bromids (dm)

\rlagerungssirecke des Qulfats (dm)

(Gl.2)

Ergebnis und Diskussion

S-Austrag bei unterschiedlicher
Landbewirtschaftung

Bel einem Vergleich desAuswaschungs-
verhaltens relevanter Kat- und Anionen
von integriert und extensiv genutzten
sowie brachgelegten Lysimetern nach 10
Versuchsjahren (91/92 bis 00/01) konn-
teunter der Voraussetzung, dassdie Ver-
suchsgefélie des Integrierten Landbau-
es die 100%-Variante bilden, eine Ver-
minderung des SO,-S-Austrages asFol-
ge der Extensivierungsmal3nahmen um
32% und der Bewirtschaftung als Dau-
erbrache um 61% ermittelt werden (SEE-
GER und MEISSNER, 2003). Eine Ge-
genuberstellung dieser sickerwasserge-
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Abbildung 2: Beispielhafte Darstellung der Kumulativen Bilanzierung des S-Haushaltes auf der Grundlage von Lysime-

terexperimenten (RICHTER, 2003)

bundenen SO,-S-Austrage bei differen-
zierter Landnutzung in Abhéngigkeit
vom natuirlichen Niederschlagsdargebot
in Abbildung 1 macht deutlich, dass die
Austrége stark von der Hohe des Nie-
derschlagsaufkommens beeinflusst wer-
den. Die Darstellung |&sst zwar eineAb-
hangigkeit der Hohe der sickerwasser-
gebundenen SO,-S-Austrage von der In-
tensitét der Landbewirtschaftung erken-
nen, die Frage, ob und inwieweit sich vor
allem die seit dem Beginn der 90er Jah-
re stark reduzierte atmosphérische S-De-
position als wichtige S-EintragsgrofRe
ebenfallsauf dieAustrage auswirkt, kann
so nicht beantwortet werden.

Zur Untersuchung des Einflusses eines
sich veréndernden S-Gesamteintrages
auf den SO,-S-Austrag mit dem Sicker-
wasser - auch bei stark schwankendem
Niederschlagsdargebot - wurde die Me-
thode der Kumulativen Bilanzierung
entwickelt (Abbildung 2, RICHTER,
2003). Hierbei werden die kumulierten
S-Gesamteintrége, bestehend aus - De-
position, Bewd&sserungswasser, Dinge-
mittel, Nettomineralisation - und die S-
Gesamtaustrage im Sickerwasser und
Erntegut gemeinsam sowie die Summen-
kurven der sickerwasser-gebundenen
SO,-S-Frachten separat Uber die kumu-
lierte Sickerwassermenge aufgetragen.
Bei Deckungsgleichheit der Summenli-
nien von S-Gesamteintrag und S-Ge-
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samtaustrag, dem sog. " stationaren Zu-
stand", bei dem die SO,-S-Frachten di-
rekt dem S-Eintrag zugeordnet werden
konnen, kann aus der Steigung der SO,-
S-Austragdlinie die SO,-Konzentration
unmittelbar abgelesen werden. In den
Phasen der sog. " instationdren Zustan-
de" kommt es bei niedrigem Nieder-
schlagsdargebot und somit geringer Si-
ckerwassermengenbildung zu einer An-
reicherung der S-Vorréte im Boden, die
bei starkem Niederschlagsaufkommen
und steigenden Sickerwassermengen zu
erhohten SO,-Konzentrationen (hoher
als die aus dem aktuellen S-Eintrag er-
warteten) fihren.

Der Vergleich der ermittelten SO,-Kon-
zentrationen in aufeinander folgenden
stationdren Zusténden |&sst Riickschliis-
se Uber den Einfluss der verénderten S
Eintrdge auf die zeitliche Entwicklung
der Qualitét des Sickerwassers zu.

Bei der Kumulativen Bilanzierung im
Rahmen dieser Auswertung war im Un-
tersuchungszeitraum von 89/90 bis 99/
00 bel der Summierung der S-Gesamt-
eintrége zu berticksichtigen, dasssich der
S-Eintrag durch die atmosphéarische De-
position von 50 kg/haim Jahr 1989 auf
6 kg/haim Jahr 1995 verminderte. Des
Weiteren musste beim Bewasserungs-
wasser durch einen Anstieg der SO,-
Konzentration von 60 mg/l im Jahr 1991
auf 120 mg/l im Jahr 2000 ebenfallsein

erhohter Eintrag bel den mit Zusatzwas-
ser versorgten VersuchsgefaRen kalku-
liert werden. Bei den Dungemitteln kam
es 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 S-Eintrages. Auf Grund einer Netto-
mineralisationsrate von 2,2% pro Jahr
wurde fir ale sL-Lysimeter von einer
jahrlichen Nettomineralisation von 10,5
kg/ha ausgegangen.

AlsErgebnisder Kumulativen Bilanzie-
rung des S-Haushaltes waren im Ver-
suchszeitraum jeweils 2 stationdre Zu-
sténde (Tabelle 3) mit jeweilsabnehmen-
dem SO,-Konzentrationsniveau zu ver-
zeichnen. Dielediglich geringfugige Ver-
ringerung desNiveausvom 1. zum 2. sta-
tiondren Zustand beim Integrierten
Landbau ist darauf zurtick zu fihren,
dass gleichzeitig mit der Abnahme der
atmosphérischen S-Deposition ein An-
steigen der SO,-S-Frachtim Beregnungs-
wasser erfolgte und der geringere S-Ein-
trag nach dem Wechsel zu neuen P- und
K-Dungemitteln durch eine erhohte Ein-
satzmenge nach der Versuchsumstellung
im Jahr 1991 kompensiert wurde. Im
Gegensatz zum Integrierten Landbau
resultierten bei der Extensivierung aus
dem Verzicht auf Zusatzberegnung und
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Tabelle 3: Vergleich der zeitlichen SO,-Konzentrationsentwicklung bei differenzierter Landnutzung

Landnutzungs- 1. Stationarer 2. Stationéarer SO,- Instationarer Zustand
regime Zustand Zustand Konz.- (bei erhdhtem
Abnahme Niederschlagsdargebot)
Zeitraum SO, - Zeitraum SO, - % Zeitraum SO, -
Konz.in Konz.in Konz.in
mg/l mg/l mg/l

Integr. Landbau 94/95 71 98/99 64 10 97/98 1150
Extensivierung 94/95 68 99/00 44 35 97/98 478
Dauerbrache 94/95 52 98/99 32 38 97/98 88
dem geringeren Eintrag aus der minera- Br okl simetern ein Retardationsfaktor von 1,3
lischen Diingung sowohl in der Phasedes q 5 4 . ermittelt. Der Lysimeterwert liegt somit
1. besonders aber des 2. stationéren Zu- . an der unteren Grenze der auf den Frei-
standes deutlich geringere SO,-Konzen- landparzellen ermittelten Faktoren zwi-
trationen. Bei der unberegneten und un- schen 1,3 und 2,2 (Tabelle 4). Bei einer
gediingten Dauerbrache konnte eine mittl. Grundwasserneubildung von 100
weitere Verringerung des Konzentrati- mm pro Jahr im Einzugsgebiet des
onsniveaus ermittelt werde. Zum Zeit- _ Schaugrabens wirde die SO,-S-Fracht
punkt des 2. stationéren Zustandes lagen E allein fur die Durchquerung von 1,00 m
die SO,-S-Frachten in der Hohe des Ge- m ungeséttigter Bodenzone zwischen 3 und
samteintrages aus S-Nettomineralisation % 5 Jahre benétigen. Bei grundwasserna-
und der atmosphérischen S-Deposition. z hen Standorten (< 2 m) ist davon auszu-
Obgleich wahrend der stationdren Zu- = gehen, dassinzwischen eineweitere Ver-
sténde in keinem Landnutzungsregime 14 71 ringerung der SO,-Konzentration in der
der Indikatorwert von SO, tiberschritten 16 4 ungeséttigten Zone infolge der Vermin-
wurde, bestand in der Zeit des derung der atmosphérischen S-Deposi-
dazwischen liegenden instationéren Zu- 18 1 tion seit 1991 nicht mehr erfolgt, son-
standes sowohl im Integrierten Landbau a0 : : : dern eine Beeinflussung vorrangig durch
alsauch be|_der_ Extenswerung durch S 0 5o 400 150 00 phe Intensitét der Landnutzung gegeben
Akkumulation in den Trockenjahren 95/ S0y [madka]l ist.

96 und 96/97 eine erhebliche Gefahr-
dung des Grundwassers durch SO,-Kon-
zentrationen > 250 mg/l. Lediglich bei
der Dauerbrache blieben die Werte weit
unterhalb des Indikatorwertes.

S-Verlagerungsgeschwindigkeit

Bei der Auswertung des Verlagerungs-
versuches wurde fr die Lysimeter nach
einem Untersuchungszeitraum von 28
Monaten ausder mittl. VWZ desBr- und
SO,-Tracers und dem damit korrespon-
dierenden VW2ZV (nach Gl. 1) fur Br
eine Verlagerung von 4,3 mm und fir
SO, von 3,5 mm pro | Sickerwasser er-
mittelt. Dabei deckt sich die errechnete
Verlagerung von Br sehr gut mit Wer-
ten, diein eigenen Experimenten bereits
mehrfach bestétigt werden konnten
(SEEGER et a., 1999). Aus dem Ver-
haltnisder Verlagerungsstrecke bzw. der
mittl. VWZ von Bromid/Sulfat (Gl. 2)
resultiert ein Retardationsfaktor von 1,3.
Als Ursache der Sulfatretardation wird
dabei eine spezifische Sorption an der
Tonfraktion in Betracht gezogen, dadie
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Abbildung 3: Tiefenverteilung der Br-
und SO,-Konzentrationen im Boden-
wasser der Freilandparzelle S3 - Bra-
che

Moglichkeit der Sorption an organischer
Substanz durch den Austausch des Ober-
bodens stark eingeschrankt und eine un-
spezifische Sorption an Tonminerale bei
pH-Werten des Sickerwassers zwischen
7,5 und 8 ausgeschlossen werden kann.

Die Boden der Tracerflachen im Klein-
einzugsgebiet "Schaugraben" wurden
jeweils nach Abschluss der winterlichen
Sickerungsperiode (die Applikation des
Tracers erfolgte bei Erreichen der Was-
serséttigung des Bodens zu Beginn der
Sickerungsperiode) beprobt und eine
Bodenansprache im Gelande tber das
gesamte Tiefenprofil nach AG BODEN
(1994) durchgefiihrt (siehe Tabelle 2).
In Abbildung 3 ist die Tiefenverteilung
der Br- und SO,-Konzentrationenim Bo-
den beispielhaft fr die als Dauerbrache
genutzte Freilandparzelle S3 dargestel It.
Auf dieser Flache wurde wiein den Ly-

Die Verlagerungsversuche wurden im
Rahmen des Forschungsverbundes bun-
desweit auf drei weiteren Standorten
durchgefuhrt. Im Ergebnis aler Unter-
suchungen konnte bestéti gt werden, dass
die Tongehalte sehr eng mit den gemes-
senen SO,-Retardationen korrelieren.
Die aus dem Anstieg der jeweiligen Re-
gressionsgeraden erhaltene Sorptions-
stérke war - trotz vergleichbarer pedol o-
gischer Bedingungen im Kleineinzugs-
gebiet des Schaugrabens - 3,4mal gro-
[Ber asin den Lysimetern. Als Ursache
werden die geologische Entstehung der
Bdden in den Gebieten und die damit
verbundene unterschiedliche Zusam-

Tabelle 4: Retardationsfaktoren der
Freilandparzellen im Kleineinzugsge-
biet "Schaugraben”

Freilandparzellen Retardationsfaktor
S1 2,0
S2 2,2
S3 1,3
S4 2,2
S5 1,9
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mensetzung der Tonfraktionen in Be-
tracht gezogen.

Schlussfolgerungen
» Die Methode der Kumulierten Bilan-

zierung erméglicht die Bewertung des

Einflusses der S-EintragsgroRen auf
den SO,-Austrag, auch bei stark
schwankenden jéhrlichen Sickerwas-
sermengen.

 Eine Steigerung der Landnutzungsin-
tensitét fuhrt unter den vorliegenden
Versuchsbedingungen (Zusatzbewas-
serung) zu hoheren SO,-S-Austragen.

 EineAbnahmeder atmosphérischen S-
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Deposition bewirkt im Gegensatz zu
extensiv bewirtschafteten und brachge-
legten Lysimeternim I ntegrierten Land-
bau durch einen Anstieg der SO,-Kon-
zentration im Beregnungswasser keine
Verringerung der SO,-S-Austrége.

Eineauf den Lysimetern und den Frei-
landparzellen zu verzei chnende Retar-
dation fur die SO,-Verlagerung ist vom
Tongehalt des Bodens abhéngig; die
Sorptionsstarke wird nach den bishe-
rigen Kenntnissen mal3geblich durch
die Zusammensetzung der Tonfrakti-
on bestimmt.

Dieim Freiland ermittelten Retardati-
onsfaktoren zwischen 1,3 und 2,2

schlief3en fir grundwassernahe Stand-
orte des untersuchten Kleineinzugsge-
bietes einein naher Zukunft zu erwar-
tende weitere Verringerung der SO,-
S-Konzentrationen als Folge der Ver-
minderung der atmosphérischen S-
Deposition seit 1991 aus. DieHohe der
SO,-S-Konzentrationenwird vor alem
von der Intensitét der Landnutzung auf
den untersuchten Standorten beein-
flusst.

Literatur

Die Literatur kann bei den Verfassern
angefordert werden.
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