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Die Dynamik von Schwermetallen und Arsen in Auenbdden -
Ergebnisse von kombinierten Feld- und Lysimeterversuchen

Holger Rupp'* und Ralph Meif3ner!

Zusammenfassung

Auen entlang grofer Fliisse puffern erhebliche Schad-
stoffeintrdge ab. Daher werden die zuldssigen Gehalte
fiir Schwermetalle und Arsen in der Bodenl6sung oftmals
iiberschritten und innovative Flaichenmanagement- und
Sanierungsansitze zur Losung dieses Problems dringend
bendtigt. Das erfordert ein grundlegendes Verstidndnis
der Prozesse, die die Dynamik von Schwermetallen
und Arsen unter den hochdynamischen hydrologischen
Bedingungen von Auen bestimmen. Mit diesem Ziel
wurden addquate Versuche an in situ Feldmessplétzen
und Lysimetern durchgefiihrt.

Fiir die Lysimeteruntersuchungen wurden Bodenmo-
nolithe (Durchmesser 30 cm, Hohe 70 cm) von einem
Elbauenstandort entnommen. Lysimeter und bodenhy-
drologische Feldmesspldtze wurden mit vergleichbarer
Sensorik ausgestattet. Der Grundwasserstand innerhalb
des Lysimetergefafes ist frei wahlbar, wodurch hier ty-
pische saisonale Schwankungen des Grundwasserstands
(schneller Wechsel zwischen Uberflutungs- und Trocken-
phasen) simuliert werden konnten. Die Ausstattung der
Lysimeter und Feldmesspldtze gestattet es, neben der
Gewinnung von Bodenl6sung die Parameter zu quantifi-
zieren, die die Dynamik von Schwermetallen bestimmen
(u.a. Wasserstand, EH, pH, Temperatur).

Die Untersuchungen belegen auf beiden Skalenebenen
signifikante Effekte des Wasserstands, des Redoxpoten-
zials und des pH Werts auf die Schwermetall- und Arsen-
Dynamik. Zudem wirkt die Dauer und Oszillation von
Hochwasserereignissen signifikant auf die Stoffdynamik.
Es kann geschlussfolgert werden, dass kombinierte Un-
tersuchungen auf den Skalenebenen Feld und Lysimeter
ein geeignetes Werkzeug zum Verstandnis der in Auenbo-
den ablaufenden bio-geochemischen Prozesse darstellen.

Schlagworter: Schwermetalle, Dynamik, Lysimeter,
Feldmessplitze, Auenbdden

Einleitung

Die Auenbereiche entlang grofler Fliisse iiben wesentliche
Okosystemfunktionen aus. Im Hochwasserfall trigt die
Uberflutung von Auenbereichen zur Wasserstandsenkung
und damit zur Minderung des Gefahrdungspotenzials fiir
Menschen und Sachwerte bei (COSTANZA et al. 1997,
VENTERINK etal. 2003). Auen wirken als Retentionsrau-

Summary

Floodplains along great rivers buffer considerable pol-
lutant loads in river systems. Therefore, the tolerable
levels for heavy metals and arsenic in the soil solution
are often exceeded and innovative land management and
remediation approaches are urgently needed to solve this
problem. This requires a fundamental understanding
of the processes that determine the dynamics of heavy
metals and arsenic in the highly dynamic hydrological
conditions of wetlands. With this objective, adequate tests
were carried out on in situ field test sites and lysimeters.

For the lysimeter experiments, soil monoliths (diameter
30 cm, height 70 cm) were taken from a floodplain site
of the Elbe River. Lysimeter vessels and the associated
hydrological field measurement facility were provided
with comparable sensors. The groundwater level in the
lysimeter vessel is arbitrary here so typical seasonal
fluctuations of groundwater level (fast change between
floods and dry spells) could be simulated. The equipment
of the lysimeter and hydrological field measurement
facilities allows besides the extraction of soil solution
to quantify the parameters that determine the dynamics
of heavy metals (e.g. water level, EH, pH, temperature).

The analysis showed significant effects on the two ob-
served scale levels in water level, redox potential and pH
on the heavy metals and arsenic dynamics. Moreover,
the duration and oscillation of floods had significant
influence on the pollutant dynamics. It can be concluded
that combined studies on the lysimeter and field level
represent a suitable tool for the understanding of the
bio-geochemical processes taking place in alluvial soils.

Keywords: heavy metals, dynamic, lysimeter, field mea-
surement facilities, floodplain soils

me fiir Hochwésser und sind gleichzeitig einer Belastung
durch Schadstoffe ausgesetzt, die mit dem Uberflutungs-
wasser in die Auenbereiche transportiert werden. Diese
Prozesse konnen in bevorzugten Sedimentationsrdumen
(vor allem flussnahe Bereiche und tief liegende Areale
mit geringer FlieBgeschwindigkeit) zu einer deutlichen
Schadstoffakkumulation fithren (KRUGER et al. 2005,
BENSON 2006, BABOROWSKI et al. 2007, OVERESCH
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et al. 2007). Die Ursachen fiir die Schadstoftbelastung der
Sedimente liegen neben der geogenen Hintergrundbelastung
im Einzugsgebiet in der historischen und rezenten Einlei-
tung von kommunalen und industriellen Abwéssern in die
Flusssysteme (RENNERT und RINKLEBE 2010). Im Fall
von Schwermetallen und Arsen (As) werden im Flussgebiet
der Elbe infolge des hochwassergebundenen Schadstoffein-
trags in Auen die Priifwerte der Bundes-Bodenschutz- und
Altlastenverordnung (BBodSchV 1999) fiir den Wirkungs-
pfad Boden — Grundwasser teilweise deutlich iiberschritten.
Zur Abschitzung des von diesen Schadstoffablagerungen
ausgehenden Kontaminationspotenzials fiir die Gewasser
(Grund- und Oberflichenwasser) und fiir die Entwicklung
innovativer Managementansitze fiir kontaminierte Auen-
bereiche miissen die Prozesse, die die Mobilisierung bzw.
Immobilisierung von Schwermetallen und As unter den
auenspezifischen Bedingungen mit hdufigem Wechsel von
Uberflutungs- und Trockenphasen bestimmen, grundsétzlich
verstanden werden.

Bodenhydrologische Messplitze haben sich als geeignetes
methodisches Werkzeug fiir Prozessuntersuchungen zur
Schadstoffdynamik in Auen erwiesen (RUPP et al. 2010).
Dabei ergaben sich Limitierungen durch die hohe Wasser-
standsdynamik, die in situ Messungen in Hochwassersitu-
ationen erschweren bzw. unmdglich machen. Ein Ansatz
zur Uberwindung dieser Beschriinkungen besteht in der
Kombination von in situ Messungen und Lysimeterunter-
suchungen. In Lysimetern konnen selbst lang anhaltende
Extremsituationen (Niedrig- und Hochwasserperioden) si-
muliert werden. Untersuchungen zur Dynamik von Schwer-
metallen und Arsen in Auenbdden wurden mit folgenden
Zielstellungen durchgefiihrt:

* Identifikation der wesentlichen bio-geochemischen Pro-
zesse, die die Dynamik von Schwermetallen und As in
Auenbdden bestimmen,;

+ Uberwindung der durch spezielle methodische Ansitze
vorgegebenen Limitierungen und

» Schaffung der wissenschaftlichen Grundlagen fiir die
Entwicklung von innovativen Management- und Sanie-
rungsansdtzen flir kontaminierte Auenstandorte.

Material und Methoden

In situ Untersuchungen

Die in situ Untersuchungen wurden an einem Auenstandort
im Mittellauf der Elbe (bei Stromkilometer 437) durch-
gefiihrt (Abbildung 1). Dieser Auenbereich zeichnet sich
durch eine deutliche Mikroreliefierung mit Flutrinnen und
Plateaus aus. Aus Voruntersuchungen ist bekannt, dass vor
allem im Oberboden der Flutrinnenstandorte oftmals eine
Schwermetallakkumulation eingetreten ist. Dementspre-
chend wurde auf einem mit Schwermetallen belasteten
Standort (vormalige Flutrinne) ein bodenhydrologischer
Messplatz eingerichtet. Der Boden wurde gemél der FAO
Klassifikation (FAO 2006) als ,,gleyic humic fluvisol ange-
sprochen und zeichnet sich durch eine frithzeitige und lang
anhaltende Uberflutung bei Hochwasserereignissen aus. An
diesem Standort werden seit 2005 in 15,45 und 85 cm Tiefe

In situ Messplatz
bei Strom-km 437

Helmholtz Zentrum

tir Umweltforschung
Lysimeterstation
Falkenberg

Abbildung 1: Elbeeinzugsgebiet und Versuchsstandorte

bodenchemische und -physikalische Daten erhoben. Erfasst
werden die Bodentemperatur (Pt-100 Sensoren in dreifacher
Wiederholung), der volumetrische Bodenwassergehalt
(FDR-Sonden) sowie das Redoxpotenzial (EH) (Pt-Sonden
in fiinffacher Wiederholung). Fiir die Bestimmung des EH
ist zudem eine Referenzelektrode in der dazugehdrigen
Grundwassermessstelle installiert worden. Die gemessenen
Werte wurden im Anschluss auf die Standard-Wasserstoff-
Elektrode umgerechnet. Die Bodenlosung wird mit sorpti-
onsfreien Borosilikatglas- Saugkerzen gewonnen. Dariiber
hinaus verfiigt der bodenhydrologische Messplatz liber eine
Pegellatte zur Bestimmung der Uberstauungshdhe im Hoch-
wasserfall. Der Standort kann aufgrund der Gegebenheiten
vor Ort auch bei moderatem Hochwasser (Elbepegel in
Wittenberge < 600 cm) beprobt werden, so dass die Daten
dieses Standortes in einer lingeren Reihe ohne grof3e zeit-
liche Liicken vorliegen. Das EH, der Bodenwassergehalt
und die Temperatur wurden kontinuierlich mit Hilfe eines
Dataloggers gemessen. Zur Gewinnung von Bodenldsung
wurde diskontinuierlich an die Saugkerzen 2 bis 3 Tage
vor der geplanten Probenahme ein Unterdruck von < 500
mbar angelegt.

Elbauenlysimeter

An dem Standort des bodenhydrologischen Messplatzes
wurden 2 Bodenmonolithe entnommen. Hierzu wurde das
fiir grovolumige Bodensdulen entwickelte und bereits
patentierte Verfahren zur Gewinnung von Bodenmonolithen
(DP: 10048089) technisch modifiziert und fiir Bodenséulen
mit einem Durchmesser von 30 cm und einer Tiefe bis zu
1 m erstmals eingesetzt. Nach der Entnahme der Monoli-
the wurden diese in die Lysimeterstation Falkenberg des
Helmbholtz Zentrums fiir Umweltforschung GmbH — UFZ
transportiert und dort aufgestellt (vgl. Abbildung 1). Die
Lysimetergefd3e haben eine Gesamthéhe von 95 cm und
einen Durchmesser von 30 cm. Im Bodenbereich wurde eine
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Abbildung 2: Prinzipskizze des Kleinlysimeters

Tabelle 1: Wasserstande in den Kleinlysimetern

Von Bis Wasserstand (cm)" Erlauterung
16.08.2009 17.11.2009 0 Uberstau?
18.11.2009 15.02.2010 40

16.02.2010 28.02.2010 20

01.03.2010 22.03.2010 0 Uberstau®
23.03.2010 12.04.2010 40

13.04.2010 03.05.2010 0 Uberstau
04.05.2010 25.05.2010 40

26.05.2010 15.06.2010 0 Uberstau
16.06.2010 05.07.2010 40

06.07.2010 26.07.2010 0 Uberstau
27.07.2010 17.08.2010 40

18.08.2010 07.09.2010 0 Uberstau
07.09.2010 28.09.2010 40

29.09.2010 09.11.2010 0 Uberstau
10.11.2010 24.11.2010 40

25.11.2010 07.01.2011 0 Uberstau

D Grundwasserstand im Lysimeter unterhalb der GefdBoberkante
216.08.09 — 15.02.10 Langzeit (LZ) Uberstau / Austrocknung
$01.03.10 — 07.01.11 Kurzzeit (KZ) Uberstau / Austrocknung

dreistufige 15 cm machtige Filterstrecke (aus Fein-, Mittel-
und Grobsand) eingebaut (Abbildung 2). Daran schlieBen
sich der Bodenmonolith vom Auenstandort mit einer Mach-
tigkeit von etwa 75 cm und ein Freibord von etwa 5 cm an.
Der Grundwasserstand im Lysimeter kann mit Hilfe eines
am Boden der Gefdf3e angeschlossenen Schlauchs, der mit
einem hohenverstellbaren Tank verbunden ist, nach dem
Prinzip der kommunizierenden Rdhren reguliert werden.
Der Freibord am oberen Rand des Lysimeters ermoglicht
die Simulation von Hochwasserereignissen mit einem Was-
seriiberstau von 5 cm. Zur Simulation von repréisentativen
Feuchteregimen wurden eine lang anhaltende Uberflutungs-
und Austrocknungsperiode sowie kurzfristige Uberflutun-
gen simuliert (Tabelle 1). Die Lysimeter sind aus PE-HD
(Kunststoff) gefertigt. Die Lysimeter wurden dquivalent
zum Feldmessplatz instrumentiert. Bodentemperatur und

Bodenfeuchte wurden mittels FD-Sensoren (Fa. Decagon,
Pullman, USA) kontinuierlich gemessen und geloggt. Des
Weiteren wurde das EH kontinuierlich erfasst und iiber einen
Datalogger aufgezeichnet (Redox- Sensoren: Fa. Elana,
Falkenberg, Deutschland; Logger: Fa. UGT, Miincheberg,
Deutschland). Aus den jeweils viertelstiindlich erhobenen
Messwerten werden Stundenmittelwerte gebildet. Die
Entnahme der Bodenldsung erfolgt im Lysimeter mittels
Makro Rhizom Soil Moisture Samplern (Fa. Eijkelkamp,
Giesbeek, Niederlande). Die Mess- und Beprobungssys-
teme sind in den Lysimetern jeweils in 10 und in 30 cm
Bodentiefe installiert.

In den Perkolaten vom bodenhydrologischen Messplatz und
von den Lysimetern wurde der pH- Wert in der unfiltrierten
Bodenldsung im Labor gemessen. Weiterhin wurde die
Konzentration folgender Elemente im Labor bestimmt: As,
Cadmium (Cd), Chrom (Cr), Kupfer (Cu), Nickel (Ni), Blei
(Pb), Zink (Zn), geloster organischer Kohlenstoff (DOC),
Nitrat-Stickstoff (NO,-N), Chlorid (CI), Sulfat (SO,*), Kal-
zium (Ca*"), Kalium (K*), Magnesium (Mg?*) und Natrium
(Na"). Die Schwermetallgehalte wurden im Labor mit Hilfe
eines ICP-MS analysiert. Fiir die Eisen-(Fe)- Bestimmung
kam eine zusétzliche Kollisionszelle zum Einsatz. Die
Messung des gesamten organischen Kohlenstoffs (TOC)
erfolgte mit Hilfe eines DIMO-TOC 100.

Ergebnisse

In Abbildung 3 sind die Elementkonzentrationen sowie die
Basisparameter pH-Wert, EH und DOC in der jeweils obers-
ten Beprobungstiefe des bodenhydrologischen Messplatzes
(15 cm) fiir eine zusammenfassende Betrachtung in Form
einer Komponentenanalyse (SPSS, Extraktionsmethode
Hauptkomponentenanalyse; Oblimin, rotiert) dargestellt.
Im Ergebnis der Komponentenanalyse zeigte sich, dass die
Hauptkomponenten 1, 2 und 3 ca. 80% der Gesamtvarianz
des Ausgangsdatensatzes erklaren (Komponente 1 - 45%,
Komponente 2 - 23% und Komponente 3 - 12%). Die
Komponenten 1 und 2 konnen als Geschwindigkeits- oder
Zeitkomponenten fiir die Verédnderung der geldsten Element-
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Abbildung 3: Komponentendiagramm im rotierten Raum der
in situ in 15 cm Bodentiefe gemessenen Schwermetallkonzen-
trationen und der dazugehdrigen Parameter
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Abbildung 4: Komponentendiagramm im rotierten Raum der
im Lysimeter in 10 cm Bodentiefe gemessenen Schwermetall-
konzentrationen und der dazugehdrigen Parameter

konzentration angesehen werden. Bei einer Uberflutung in
den Auen kommt es zuerst zur Reduktion des Mangans,
verbunden mit der Losung des daran gebundenen Cr, Co
und Ni, dann des Eisens, einem Anstieg des pH-Wertes,
gekoppelt mit der verstirkten Losung des Mo (GOLDBERG
und FORSTER 1998) und der As- Konzentration. Am Ende
folgen zeitlich weiter versetzt auch Immobilisierungen
von Cu, Cd und Zn. Die dritte Komponente beschreibt die
Mobilisierung bzw. Immobilisierung der untersuchten Ele-
mente in Abhédngigkeit vom EH. Die Immobilisierung von
Cd, Cu und Zn folgt direkt der Abnahme des EH, wihrend
die anderen Elemente As, Co, Cr, Fe, Ni, Mn und Mo dazu
neigen, in Losung zu gehen. Die zeitliche Verdnderung der
DOC-Konzentration steht indirekt im Zusammenhang mit
dem EH. Ursache fiir die Zunahme der DOC-Konzentration
ist die Uberflutung selbst, da sich wiihrend der iiberflutungs-
freien Phase durch biologische bzw. chemische Bodenpro-
zesse DOC-Verbindungen bilden. Bei Uberflutung gehen
diese Verbindungen in Lésung und kénnen so im Poren-
wasser nachgewiesen werden. Umgekehrt gilt, dass nach
dem Ablauf des Hochwassers das EH steigt, der pH-Wert
sinkt und die Loslichkeit von Zink, Kupfer und Cadmium
steigt. Durch die Bildung von Eisen- und Manganoxiden
sinken die Konzentrationen von Ni, Cr, Co und Mo durch
Adsorptionen an diesen. Die DOC-Konzentration nimmt
im Porenwasser ab, da der DOC-Vorrat u. a. durch die
Auswaschungsprozesse wihrend des Hochwassers kleiner
geworden ist.

Abbildung 4 zeigt die Hauptkomponentenanalyse der Ele-
mentkonzentrationen und der Basisparameter pH-Wert,
EH und DOC fiir Perkolate, die mit Hilfe der Saugkerzen
in 10 cm Tiefe den Lysimetern entnommen wurden. Die
dargestellten 3 Hauptkomponenten erkldren ca. 74 % der
Gesamtvarianz des Ausgangsdatensatzes. Bei der zusam-
menfassenden Betrachtung der Konzentrationen in 10 cm
Beprobungstiefe kristallisierte sich eine zu den in situ
Ergebnissen vergleichbare Elementgruppierung heraus,
die auf gleichartige bio-geochemische Prozesse schlieSen

alle -LZ 4 —— alle -LZ —E—
alle - KZ i alle - KZ ——
LZ - KZ 1 —_—— L7 -KZ —_———

alle - LZ - alle -LZ —— EI
alle - KZ - alle - KZ —
LZ -KZq +®~ LZ - KZ —a—

HE- Signifikante Mittelwertdifferenzen (ANOVA)
HEH  Nichtsignifikante Mittelwertdifferenzen (ANOVA)

Abbildung 5: Vergleich von Langzeit (LZ)- und Kurzzeit (KZ)-
Uberflutung bzw. Austrocknung in Saugsondenperkolaten
(Lysimeter 10 cm) anhand der Konzentrationen von Cd, Cu,
Ni und As

lasst. Unterschiede resultieren vor allem aus der geringeren
Beprobungstiefe und aus den Grundwasserstanden im Lysi-
meter, die nicht unter 40 cm unter der Oberkante des Bodens
im Lysimeter absanken. Die in situ zu verzeichnende tempo-
rare Austrocknung des Bodenprofils mit Grundwasserflur-
abstinde unterhalb von 50 cm trat im Lysimeter nicht ein.

Der Vergleich von verschiedenen Uberflutungsperioden
mittels Varianzanalyse (ANOVA) ist exemplarisch anhand
der mittleren Elementkonzentrationen von Cd, Cu, As und
Ni in den Saugsondenperkolaten der Lysimeter in 10 cm
Tiefe in Abbildung 5 dargestellt. Beim Vergleich von Lang-
zeitliberflutung bzw. -austrocknung mit der gesamten Unter-
suchungsperiode zeigte sich eine signifikante Erhohung der
Cd- und Cu- Konzentrationen. Der kurzzeitige Wechsel von
Uberflutungs- und Austrocknungsphasen fiihrte zu signifi-
kant reduzierten As- Konzentrationen. Der direkte Vergleich
von Langzeitiiberflutung bzw. -austrocknung mit einer hau-
figen kurzzeitigen Uberflutung bzw. Austrocknung machte
signifikant erhohte Ni- Konzentrationen deutlich. Dagegen
waren die mittleren Cd- und Cu- Konzentrationen signifikant
reduziert. Damit ergaben sich im Lysimeterexperiment mit
differenzierten Uberflutungs- und Austrocknungsszenarien
Hinweise auf vergleichbare bio-geochemische Prozesse, die
bereits anhand der in situ Ergebnisse beschrieben wurden.
Anhand der Lysimeterergebnisse konnte eine signifikante
Wirkung der Dauer und Oszillation von Hochwasserereig-
nissen auf die Stoffdynamik belegt werden.

Schlussfolgerungen

Bodenhydrologische Feldmessplitze und Kleinlysimeter
mit Grundwassersteuerung sind geeignete Werkzeuge, um
die wesentlichen bio-geochemischen Prozesse zu identifi-
zieren, die die Dynamik von Arsen und Schwermetallen in
Auenbdden bestimmen. Lysimeteruntersuchungen tragen
dazu bei, Limitierungen von Feldmessungen zu tiberwinden.
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Eingetragene Schwermetalle und Arsen unterliegen in der
Aue mit ihrer grenzflachenaktiven Schicht durch das Was-
serregime mit Uberstauung bzw. Austrocknung einer kom-
plexen Dynamik. Temporar kommt es zu Verdnderungen im
Mobilititsverhalten. Bei Uberstauungen mit reduzierenden
Bedingungen in Auenbereichen kann es dabei fiir Arsen zu
Konzentrationserh6hungen im Porenwasser kommen, die
den Grenzwert fiir Trinkwasser tibersteigen. Demgegeniiber
erfolgt eine Immobilisierung von Cd, Cu und Zn. Reverse
Prozesse ereignen sich nach Ablauf des Hochwassers unter
oxischen Bedingungen. Fiir eine flichenhafte Abschitzung
der Remobilisierungsraten von As und Schwermetallen aus
kontaminierten Auenbereichen sind weiterfithrende Unter-
suchungen (in situ und auf der Lysimeterskala) erforderlich.
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