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Abstract

Heterogeneity of denitrification in a plei-
stocene aquifer in Northern German low
plain area

The covered subject of the investigati-
ons was drilled sediment material from
the aquifer of the catchment area of well
field A, waterworks Thuelsfeld. Physi-
cal and chemical investigations, as grain
size distribution analyses, determinati-
on of loss of ignition and determination
of carbon and sulphur species were car-
ried out. The aquifer is hydraulically re-
latively uniform but geochemically he-
terogeneous. Carbon species and sulp-
hur species are distributed heterogene-
ously over the depth and over the area.
Batch- and column experiments were
carried out to determine the nitrate turn-
over of the material sampled from diffe-
rent locations and different depths (bet-
ween 3 an 40 m below surface). The ni-
trate turnover processes shows, as the
sulphur species, a marked depth distri-
bution. In surface-near zones (< 14 m
below surface) smaller values were ex-
amined than in deep zones (14 to 35 m
below surface) of the aquifer. A zone of
reactivity is to be expected below that
interface of about 14 m below surface.

Zusammenfassung

Gegenstand der Untersuchungen war
erbohrtes Gesteinsmaterial aus dem
Aquifer des Einzugsgebietes der Fassung
A des Wasserwerks Thiilsfelde. Am
Material wurden physikochemische Un-
tersuchungen, wie Kornverteilungsana-
lysen, Glithverlustbestimmung und Er-
mittlung von Kohlenstoff- und Schwe-
felspezies ausgefiihrt. Der Aquifer ist
hydraulisch homogen, geochemisch je-
doch ausgeprigt heterogen. Kohlenstoff-
spezies und Schwefelspezies sind verti-
kal und horizontal heterogen verteilt. Das
Nitratabbauverhalten des Gesteinsmate-

rials unterschiedlicher Lokationen und
Teufenbereiche (zwischen 3 und 40
Meter unter Geldnde) wurde mittels
batch- und Saulenversuchen ermittelt.
Das Abbauverhalten zeigt eine ausge-
pragte Tiefenverteilung. Dabei werden
in oberflichennahen Bereichen (< 14 m
unter Geldnde) geringere Werte als in
tiefen Bereichen (14 bis 35 m unter Ge-
lande) des Aquifers erreicht. Eine reak-
tive Zone ist erst ab einem Grenzhori-
zont ab etwa 14 m unter Geldnde zu er-
warten.

Anlass

Zahlreiche Regionen werden seit fiinf
Jahrzehnten landwirtschaftlich intensiv
genutzt. Dabei ist besonders die Verede-
lungswirtschaft hervorzuheben, deren
Néihrstoffiiberschiisse auf landwirt-
schaftliche Nutzflachen ausgebracht
werden. In den Grundwasserlandschaf-
ten Nordeuropas werden deshalb oft
hohe Konzentrationen von Néahrstoffen,
z.B. Nitrat festgestellt. Eine Wasserver-

sorgung ist dann hiufig nur moglich, weil
Wasser gefordert wird, das élter als 50
Jahre ist oder weil im Untergrund Um-
satzprozesse ablaufen, die die Nitratkon-
zentrationen unter dem Trinkwasserstan-
dard halten. Die verschiedenen Prozes-
se der Denitrifikation sind generell be-
kannt. Ansédtze zur Beschreibung der
Heterogenitit der Umsatzprozesse und
deren Lebensdauer bei gegebener Ein-
trags- und Stromungssituation im Grund-
wasser wurden bislang wenig behandelt.
An einem Beispiel aus der Norddeut-
schen Tiefebene wird gezeigt, welche
Umsatzreaktionen ablaufen und wie das
dafiir notwendige reaktive Material im
Untergrund verteilt ist.

Hintergrund

Das Untersuchungsgebiet liegt in der
Region Vechta / Cloppenburg in der
Norddeutschen Tiefebene. Es entspricht
dem Einzugsgebiet der Rohwasserfas-
sung A (27 km?) des Wasserwerks Thiils-
feld (4bbildung I).
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Abbildung 1: Karte des Thiilsfelder Untersuchungsgebietes mit den Standor-
ten der Beobachtungsmessstellen im Vorfeld.

Autoren: Dipl.-Ing. Matthias PATSCH, Karl-Marx-Strale 1, D-38104 BRAUNSCHWEIG, Univ.-Prof. Dr. Ing. Wolfgang WALTHER und Dipl.-
Chem. Kerstin HEBLACK, Institut fiir Grundwasserwirtschaft, Technische Universitat Dresden, Karcher-Allee 8, D-01069 DRESDEN

270\

10. Gumpensteiner Lysimetertagung, 29. und 30. April 2003
Bundesanstalt fur alpenlandische Landwirtschaft Gumpenstein, A-8952 Irdning

125



M. PATSCH, W. WALTHER und K. HEBLACK

Pro Jahr werden dort bis zu 6 Millionen
m? aus 17 Brunnen gefordert. Die Fil-
terstrecken der Brunnen liegen zwischen
30 und 80 m unter der Geldndeoberkan-
te (m uGOK). Der Eigentiimer und Be-
treiber der Anlage ist der Oldenburgisch-
Ostfriesische Wasserverband (OOWYV).

Das Einzugsgebiet der Fassung A ist
gegenwairtig mit 55% landwirtschaftli-
cher Nutzfldche bedeckt. Die Region
gehort zu den am intensivsten landwirt-
schaftlich genutzten Gebieten in
Deutschland. Nach Untersuchungen aus
dem Jahr 1994 betrigt der Stickstoft-
Uberschuss in der Region etwa 180 kg
N/ha*a. Im Einzugsgebiet wechseln auf
engem Raum hohe Nitrat-Konzentratio-
nen (bis zu 300 mg/l NO,’), mit niedri-
gen Konzentrationen (bis zu 0,1 mg/l
NO,). In den Brunnen der Wasserfassung
A rangiert der pH-Wert zwischen 5 und
5,7 die Nitratkonzentration liegt zwi-
schen 0,1 und 1,3 mg/l NO,". Trotz der
hohen Belastung ist die Wasserversor-
gung aus dem Einzugsgebiet noch mog-
lich, weil Wasser gefordert wird, das zum
Teil alter als 40 Jahre ist und weil in ei-
nigen Bereichen des Untergrundes noch
Umsatzprozesse ablaufen, die die Nitrat-
konzentrationen unter dem Grenzwert
halten. Dafiir sind {iberwiegend die he-
terotroph-chemoorganotrophe Denitrifi-
kation mit organischem Kohlenstoff und
die autotroph-chemolithotrophen Deni-
trifikation mit reduzierten Schwefelver-
bindungen verantwortlich (siehe hierzu
z.B. EPPINGER und WALRAEVENS,
1998; KOLLE, 1983; POSTMA et al.,
1991; HISCOCK et al., 1991; VAN
BEEK, 1990).

Geologie

Im Gebiet reichen quartére und tertidre
Ablagerungen bis in Tiefen von ca. 100
- 170 m. Oberflichennah stehen iiber-
wiegend glazifluviatile Sande und rdum-
lich relativ eng begrenzt Geschiebeleh-
me an. Die tieferen Schichten bis ca. 100
m werden im wesentlichen von Feinsan-
den gebildet, die eine Méchtigkeit von
30 bis 50 m erreichen. Teilweise konnen
Mittel- und Grobsandeinlagerungen vor-
kommen. In den Sanden ist ein nahezu
einheitlicher Grundwasserkorper ausge-
bildet. Die Maichtigkeit des oberen
Grundwasserraumes betrdgt zwischen
ca. 70 m und 120 m. Die Grundwasser-

126

flurabsténde liegen zwischen 0.3 und 10
m. Die hydraulische Leitfdhigkeit K kann
mit ca. 3*10* m/s angegeben werden.
Die Grundwasserfliefigeschwindigkeit
(Abstandsgeschwindigkeit) wurde zu
durchschnittlich 80 m/a ermittelt.

Untersuchungen und
Ergebnisse

Kornverteilungen, Gliihverluste,
Gesamtkohlenstoff und
Schwefelspecies

Im Einzugsgebiet wurden in der unmit-
telbaren Umgebung von 16 oberflichen-
nah gelegenen Messstellen (bis 20 m
uGOK), sowie einer tiefen Messstelle
(bis 40 m uGOK), Gesteinsproben ent-
nommen und geophysikalisch bzw. geo-
chemisch untersucht. Fiir das vorhande-
ne Gestein wurde ein schmales Kor-
nungsband ermittelt, die Hauptgesteins-
art ist als Feinsand anzusprechen. Die
aus den Kornungslinien ermittelten
Durchléssigkeitsbeiwerte K nach BEY-
ER, 1964 zeigen fiir den Bereich der
gesittigten Zone einen relativ homoge-
nen Aufbau des Aquifers. Die Werte der
hydraulischen Leitfahigkeit rangieren
zwischen 3,0%10* und 3,4*10°, bei ei-
nem Mittelwert von 5,4*%10-° [m/s].

Die ermittelten Glithverluste des Sedi-
mentes sind heterogen iiber die Tiefe
verteilt und weisen in bestimmten Tie-
fen lokale Maximalwerte auf (4bbildung
2).

Fiir die Gesteinsparameter Glithverlust,
Gesamtkohlenstoff, organischer Kohlen-
stoff, Gesamtschwefelgehalt sowie Di-
sulfidschwefelgehalt wurden Korrelati-
onsanalysen ausgefiihrt (siche Tabelle 1).
Die Ergebnisse zeigen eindeutig positiv
lineare Zusammenhénge fiir die Parame-
ter Glithverlust vs. Gesamtkohlenstoff
und organischen Kohlenstoff, Gesamt-
kohlenstoff vs. organischen Kohlenstof,
Gesamtschwefelgehalt vs. Disul-
fidschwefelgehalt und schwache bzw.
keine Zusammenhénge fiir die Parame-
ter Glithverlust und Gesamtkohlenstoff-
gehalt vs. Gesamtschwefelgehalt und Di-
sulfidschwefelgehalt.

Batch- und Saulenversuche

An ausgewihltem Material wurden
batch- und Saulenversuche zum Umsatz
von Nitrat durchgefiihrt. Erste Ergebnis-
se dieser Untersuchungen mit Bezug auf
die Minderung der Nitrat-Konzentratio-
nen in den Versuchsreaktoren wahrend

Tabelle 1: Koeffizienten r der Pearson
Korrelation zwischen Gesteinspara-
metern.

Korrelationskoeffizienten r

Clot Corg Slot DS
GV 0,76 0,94 0,56 0,15
o 1 099 036 037
S - - 1 0,99

GV = Gluhverlust; C,, = Gesamtkohlenstoff; C, = =
organischer Kohlenstoff; S = Gesamtschwefelge-
halt; DS = Disulfidschwefelgehalt
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Abbildung 2: Tiefenverteilung der Gliihverluste.
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Tabelle 2: Ergebnisse von batch- und
Saulenversuchen zur Denitrifikation
aus Gesteinsmaterial der gesattigten
Zone.

Material Teufe S, Abbauleistung
Probennr. Nitrat
Pi muGOK  mg/kg %
T13.2 9-10 n.b. 1
T20.2 16-17 n.b. 16
L21 20-21 100 0
T26.1 22-23 n.b. 30
L 25 mid 24-25 570 100
T28.2 24-25 n.b. 80
L26 25-26 n.b. 50
T30.2 26-27 n.b. 50
L29 28-29 2458 n.b.
L33 32-33 663 100
E 38.1 34-35 n.b. 50
L35 34-35 3313 n.b.
183 7-9 n.b. 0
370 13-15 340 14
370 15-17 650 77
370 18-19 550 67
P 377 7.0-9.0 529.9 14
P 365 5.5-9.0 171 0
P 372 3.5-55 15.6 1
P 372 5.5-74 10.5 0
P 372 7.6-9.5 324 0
P354 2.8-4.3 11.9 0
P354 5.8-7.2 11.8 0
P354 8.0-10.0 234 0
P354 10-12 29.2 0
P354 12-13.8 17.2 0
P354 13.8-158 115 0
P 369 3.0-4.8 17.3 0
P 369 5.0-6.0 1.4 0
P 369 6.0-8.3 21.3 3
P248 7.5-95 17.6 3
481 9-11 n.b. 13
481 13-15 n.b. 10
481 15-17 n.b. 12
481 17-19 n.b. 16
483 8-9 n.b. 24
483 12.5-13 n.b. 43

n.b.= nicht bestimmt

der Versuchsdauer sind in Tabelle 2 dar-
gestellt. Als MaB fiir die Minderung der
Nitratkonzentration wird als Abbaulei-
stung definiert:

Abbauleistung Nitrat [%] = [1-C_, /
1x 100

ANF
mit:
C.., = Nitrat - Konzentration am Ver-

suchende [mg/1]

C,+ = Nitrat - Konzentration am Ver-

suchanfang [mg/1]

Der Massenanteil des Gesamtschwefels,
der positiv mit dem Anteil an Disul-
fidschwefel korreliert, sowie die Abbau-
leistung sind in der Flache und iiber die
Tiefe heterogen verteilt. Tendenziell neh-
men beide GroBen mit der Tiefe zu (4b-
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bildung 3). Dieses Verhalten passt gut
zu der Identifikation der autotroph-che-
molithotrophen Denitrifikation durch
Disulfidschwefel als maBgeblicher Pro-
zess im Untersuchungsgebiet.

Fazit

Fir die Parameter Gesamtkohlenstoff
und organischer Kohlenstoff kann im
Untersuchungsgebiet in guter Ndherung
der einfach zu ermittelnde Parameter
Gliihverlust als Ersatzparameter ange-
nommen werden. Die Ermittlung der
Masse reaktiven Materials (Stoffdepot),
das im Aquifer fiir eine heterotrophe
Denitrifikation verfiigbar ist, ist nur
moglich, wenn es sich bei dem gefunde-
nen organischen Material um leicht me-
tabolisierbaren Kohlenstoff handelt. Da
fiir das untersuchte Gebiet der Nitratab-
bau mit reduzierten Schwefelverbindun-
gen dominiert, sind noch keine weiteren
Untersuchungen ausgefiihrt worden. Der
Gliihverlust eignet sich nur bedingt als
Indikator fiir eine potentiell ablaufende
autotrophe Denitrifikation (siehe auch
Korrelation in Tabelle 2). Besser geeig-
net ist der ebenfalls einfach und wirt-
schaftlich vertretbar zu ermittelnde Pa-
rameter Gesamtschwefelgehalt, der sehr
gut mit dem Disulfidschwefelgehalt kor-
reliert (siehe Tabelle 2). Im Gebiet wer-
den Gesamtschwefelgehalte zwischen 10
und etwa 3400 mg/kg in der gesattigten
Zone gefunden. Aus Abbildung 3 ergibt
sich ein zunehmender Gehalt mit der

Tiefe. Ebenfalls erkennbar ist eine Zo-
nierung des Schwefelgehaltes. Zwei Zo-
nen konnen betrachtet werden, die Zone
1 von der Grundwasseroberfldche bis 14
m unter Geldnde und die Zone 2 von 14
m bis zur maximalen Tiefe von 35 m
unter Gelidnde. In Zone 1 dominieren
Schwefelgesamtgehalte < 100 mg/kg, in
Zone 2 liegen sie dariiber mit einem
Maximalwert von ca. 3400 mg/kg. Uber-
tragt man diesen Grenzhorizont zwi-
schen beiden Zonen auf die Darstellung
der Tiefenverteilung der Abbauleistung,
ergibt sich ein dhnliches Bild. Bis zur
Grenztiefe werden Nitrat-Abbauleistun-
gen zwischen 20 und 30 % erreicht, dar-
unter zwischen 30 und 100 %.

Die Auswertungen zu diesen Beobach-
tungen sind noch nicht abgeschlossen.
Schon jetzt ergeben sich fiir das Unter-
suchungsgebiet jedoch zweckméiBige
Vorschlige, die fiir die Identifizierung
reaktiver Zonen unerldsslich sind. Fiir
die Erfassung der Heterogenitit der
Umsatzprozesse im Untersuchungsge-
biet miissen die Parameter der Grund-
wasserbeschaffenheit, sowie einfach und
wirtschaftlich zu ermittelnde Gesteins-
parameter erhoben werden. Dazu eignen
sich die Parameter Glithverlust und
Schwefelgesamtgehalt in sehr guter Wei-
se. Zum Nachweis der Eignung dieser
Ersatzparameter als Indikatoren fiir eine
heterogene Verteilung von Nitratabbau-
vermogen werden zur Zeit Applikatio-
nen geostatistischer Ansétze ausgefiihrt.
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Abbildung 3: 2Tiefenverteilung des Schwefelgesamtgehaltes des Versuchsge-
steins. "Tiefenverteilung der Abbauleistung der batch- und Saulenversuche.
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